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T h e  p r o g r e s s  m a d e  d u r i n g  t h e  p e r i o d  o f  19  80--8 1 u n d e r  t h e  

a u s p i c e s  of a D e p a r t m e n t :  cf  K n e r g y  c o n t r a c t  ( D K ~ A S 0 9 ~ 7 7 ~  H R O 10 23 )  

i s  s u m m a r  i y.ed i n  t h i s  a n n u a l  p r o g r e s s  r e p o r t . .  O u r  p r o g r e s s  i s  

d e s c r i b e d  i n  d e t a i l  i n  9 s c i e n t i f i c  a r t i c l e s ,  l i s t e d  u n d e r  

P u b l i o a t i o n s  in  s e c .  T i l .  O u r  nviin  r e s u l t s  a r e  i n  the. f o l l o w i n g  

3 a r e a s :  1 .  5>tatio  a n d  D yn a m ic :  p r o p e r t i e s  o f  t h e  H y d r o g e n

D i f f u s i o n  m o d e l .  'I. H x a c t  A s y m p t o t i c  S o l u t i o n s  of. the? M o d e  I .

3 .  Now  P h y s i c s  o f  t h e  L a t t i c e  H y d r o g e n .  T h e  p r o g r e s s  m a d e  d u r i n g  

t h i s  p e r i o d  h a s  b e e n  p a r t i c u l a r l y  s i g n i f i c a n t .  O u r  h y d r o g e n  

d i f f u s i o n  m o d e l  h a s  b r o u g h t  to  l i g h t  a n u m b e r  o f  p u z z l i n g  f e a t u r e s  

o f  h y d r o g e n  m e t a l  s y s t e m s .  O u r  a d v a n c e s  h a v e  m a d e  i t  p o s s i b l e  no w  

to  b e g i n  to s t u d y  s o m e  o f  o u r  l o n g - r a n g e  o b j e c t i v e s  put f o r t h  in  

o u r  i n i t i a l  p r o p o s a l .
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I .  O v e r a l l  O b j e c t i v e s

T h e  d i f f u s i o n  o f  l i g h t  g a s e s ,  e . g . ,  h y d r o g e n  i s o t o p e s ,  i n  

t r a n s i t i o n  m e t a l s  s u c h  a s  Pd  i s  now  w o l  1 e s t a b l i s h e d  t o  b e  h i g h l y  

s o l . e e  L i v e .  H e n c e ,  m e m b r a n e s  m a d e  o f  t h e s e  m e t a l s  c a n  s e r v e  a s  a n  

i s o t o p e  s e p a r a t i o n  d e v i c e  in  h e a v y - w a t e r  e n r i c h m e n t ,  i n  t h e  

n u c l e a r  f u s i o n  r e a c t o r s .  T h e  n a t u r e  of l i g h t - g a s  d i . f f u s i o n  i n  

t r a n s i t i o n  m e t a l s  i.s r a t h e r  p o o r l y  u n d e r s t o o d ,  b u t  c u r r e n t l y  i.s 

r e c e i v i n g  s o m e  a t t e n t i o n  f r o m  a n u m b e r  o f  d i f f e r e n t  i n t e r d i s c i p l i 

n a r y  d i r e c t i o n s ,  R e c e n t  i n v e s t i g a t i o n s  s h o w  t h a t  t h e  d y n a m i c a l  

p r o c e s s e s  c a n n o t  b o  e x p l a  i n o d  i n  t e r m s  of a c l a s s i c a l  p i c t u r e  s u c h  

a s  the. A r r h e n i u s  t h e o r y .  T h e y  s u g g e s t  a q u a n t u m  s t a t i s t i c a l  

d e s c r i p t i o n .  T o  r e a l i z e ;  p o s s i b l y  r i c h  a p p l i c a t i o n s  o f  the* h y d r o g e n  

d i f f u s i o n  m e n t i o n e d  a b o v e ,  w e  n e e d  t o  k n o w  t h e  d e t a i l e d  m e c h a n i s m s  

i n v o l v e d .  F o r  l h i s  p u r p o s e ,  a .s tudy  o f  t r a n s p o r t  m e c h a n i s m s  h a s  

b e e n  i n i t i a t e d  u n d e r  t h e  a u s p i . c e s  o f  ci D O F  c o n t r a c t .  F o r  f u r t h e r  

d e t a i l s ,  s e e  o u r  o r i g i n a l  p r o p o s a l .

I I .  P r o g r e s s  m a d e  in  1 9 8 0 - 8 1

P r e v i o u s l y ,  we  c o n s t :  r u e  t e d  a q u a n t u m  s t a t i s t i c a l  m e c h a n i c a l  

m o d e l  o f  h y d r o g e n  d i f f u s i o n  i n  a t r a n s i t i o n  m e t a l .  ( S e e  J .  A p p l .  

P h y s . ,  .19 7 9 ,  V o l .  5 0 ( 3 ) ,  p p .  1 . 7 7 6 - 1 7 7 8 . )  T h e  m o d e l  r e p r e s e n t s  a 

p r e l i m i n a r y  p i c t u r e  o f  h y d r o g e n  t r a n s i t i o n  m e c h a n i s m s  f r o m  t h e  

p o i n t  of  v i e w  o f  q u a n t u m  s t a t i s t i c a l  m e c h a n i c s .  T h e  n e e d s  f o r  s u c h  

a d e s c r i p t i o n  a n d  t h e  b a s i c  f e a t u r e s  o f  o u r  m o d e l  a r e  a l r e a d y  g i v e n  

i n  o u r  p r e v i o u s  r e p o r t s  t o  t h e  D O K ,  a l s o  r e c e n t l y  p u b l i s h e d  i n  J .  

S e p a r a t i o n  S c i . & T e c h . ,  1 9 8 0 ,  V o l .  1 5 ( 3 ) ,  4 5 7 - 4 7 4 .
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D u r i n g  t h e  p e r i o d  o f  . 1 9 8 0 - 8 1 ,  w e  h a v e  c a r r i e d  o u t  a d e t a i l e d  

a n a l y s i s  o f  o u r  m o d e l  i n  t h e  f o l l o w i n g  3 m a i n  a r e a s  f o r  t h e  p u r p o s e  

o f  u l t i m a t e l y  a c h i e v i n g  o u r  o v e r a l l  g o a l  o f  s e c .  I .

A .  D e d u c e  s t a t i c  a n d  d y n a m i c  p r o p e r t i e s  o f  t h e  M o d e l  ( 2 , 3 , 4 , 5 ) .

B .  O b t a i n  e x a c t ,  s o l u t i o n s  o f  t h e  M o d e l  i n  s o m e  l i m i t i n g

r e g i m e s  ( 1 , 6 , 7 ) .

C .  I n t e r p r e t  o u r  M o d e l  to  p r o v i d e  a n  u n d e r s t a n d i n g  o f  t h e  

c o m p l e x  p h y s i c s  o f  h y d r o g e n  i n  a m e l a l  ( 8 , 9 ) .

H e r e  t h e  n u m b e r s  i n  a p a r e n t h e s i s  d e n o t e  o u r  p u b l i c a t i o n s  l i s t e d  i n  

s e c .  T i l .  T h e s e  3 a r e a s  o F o u t  p r o g r e s s  w i l l  b e  s e p a r a t e l y  d e s c r i b e d  

i n  t h i s  s e c t i o n .

A s  may b e  i n f e r r e d  f r o m  o u r  o u t p u t  ( s e e  s e c .  I l l ) ,  c o n s i d e r a b l e  

p r o g r e s s  w a s  m a d e  d u r i n g  t h i s  p e r i o d ,  f o l l o w i n g  t h e  i m p e t u s  o f  t h e  

l a s t  y e a r ' s  e f f o r t . s .  O n e  i m p o r t a n t ,  r e s u l t  i s  t h a t  a new  p i c t u r e  o f  

t;he l a t t i c e  h y d r o g e n  ( i . e . ,  h y d r o g e n  i n  a m e t a l ,  a f t e r  A t o f e l d )  h a s  

e m e r g e d ,  c o m p l e t e l y  d i f f e r e n t ,  f r o m  t h e  e x i s t i n g  a c c e p t e d  o n e  d u e  

to  A l e f o l d ,  w h i c h  w e  h a v e  l o n g  f e l t  w a s  i n c o r r e c t .  T h i s  n e w  p i c t u r e  

c o m e s  f r o m  a s l i g h t l y  m o d i f i e d  v e r s i o n  o f  o u r  M o d e l .  It c a n  e x p l a i n  

m u c h  o f  t h e  p h y s i c s  o f  t h e  l a t t i c e  h y d r o g e n  u n a m b i g u o u s l y ,  w h e r e a s

t h e  A l e f e l d  p i c t u r e  l e a v e s  s e v e r a l  i m p o r t a n t  p o i n t s  u n c l e a r .  O u r

w o r k  w a s  c u l m i n a t e d  b y  a n  i n v i t a t i o n  r e c e i v e d  t o  a d d r e s s  a t  a n  

i n t e r n a t i o n a l  s y m p o s i u m  o n  m e t a l  h y d r o g e n  s y s t e m s  in  A p r i l  1 9 8 1 .

T h i s  s y m p o s i u m  w a s  a t t e n d e d  by  p e o p l e  i n t e r e s t e d  i n  e n e r g y  a n d  

e n e r g y - r e l a t e d  p r o b l e m s ,  m o r e  t h a n  2 / 3  o f  t h e  p a r t i c i p a n t s  c o m i n g  

f r o m  o u t s i d e  t h e  U . S .

A . S t a t i c  a n d  D y n a m i c J ^ r o p o r t i e s

H y d r o g e n - M e t a 1 S y s t e m s  e x h i b i t  p h a s e  t r a n s i t i o n s  o f  b o t h  

f i r s t  a n d  s e c o n d  o r d e r .  T h e  p h a s e  t r a n s i t i o n s  a r e  r e m i n i s c e n t  o f



3

t h o s e  o f  a o n e - c o m p o n e n t  o r d i n a r y  g a s - ] i q u i d  s y s t e m ,  b u t  w i t h  o n e  

i m p o r t a n t  d i f f e r e n c e .  T h e  s e c o n d - o r d e r  t r a n s . i . L i o n  i n  m e t a l . - h y d r o g e n  

s y s t e m s  h a s  b e e n  n x p e r i . m e n t a J . J y  o b s e r v e d  t.o b e  c.l a s s j . c a . I  o r  m e a n - f i e l d 

l i k e  ( a s  d e m o n s t r a t e d  r e c e n t l y  b y  K .  I). M a n c h e s t e r  a n d  h i s  c o - w o r k e r s ) ,  

w h e r e a s  t h e  g a s - l i q u i d  t r a n s i t i o n  is  n o n e l a s s i c a 1 .  T h u s , t h e  v a l i d i t y  

o f  a n y  t h e o r e t i c a l  m o d e l  f o r  met.a 1-- hydrogen  s y s t e m s  c a n  b e  j u d g e d  

b y  t h e  c r i t i c a l  b e h a v i o r  w h i c h  i t  p r o d u c e s .  I n  a d d i t i o n ,  .it i s  a n  

a d v a n t a g e  to i l l u s t r a t e  s t a t i c  a n d  d y n a m i c  p r o p e r t i e s  o f  t h e  m o d e l  

i n  t h e  n e i g h b o r h o o d  o f  t h e  c r i t i c a l  p o i n t ,  w h e r e  m a n y  o f  i r r e l e v a n t  

d e t a i l  s c a n  b e  s u p p r e s s e d  b y  c r i t i c a l .  1 'luet.ua I: i o n s  .

A  c a r e f u l  e x a m i n a t i o n  o f  t h e  / u e l o l d  p i c t u r e ,  in t h e  v i c i n i t y  

o f  t h e  c r i t i c a l  p o i n t , s h o w s  that  t h e  g a s - J i q u i d  a n a l o g y  b r e a k s  d o w n  

c o m p l e t e l y .  T h o  o r d e r i n g  in  t h e  B - p h a s e  o f  the  i l / P d  s y s t e m ,  f o r  

e x a m p l e ,  i s  n o t  i n  t h e  c o o r d i n a t e  s p a c e  i n  t h e  u s u a l  s e n s e .  It: 

s e e m s  m o r e  a n a l o g o u s  t o  t h e  B o s e  K i n s t e i n  c o n d e n s a t i o n .  I n  p a r t i c u l a r ,  

a t  the; A--B t r a n s i t i o n  o f  t h e  11 /Pd ,  o n e  f i n d s  no  s t r u c t u r a l  a n o m a l y  

T h e  c o e x i s t e n c e  o f  t h e  tw o  p h a s e s  i s  n o t  o n e  o f  p h a s e  s e p a r a t i o n ,  

b u t  o n e  o f  i n t . e r p e n e t . r a L i o n  o f  t h e  tw o  p h a s e s  { s i m i l a r  to  t h e  c o 

e x i s t e n c e  o f  t h e  n o r m a l  an d  s u p e r f l u . i d  c o m p o n e n t s  o f  l i q u i d  ^ilo 

b e l o w  t h e  l a m b d a  t e m p e r a t u r e ) .  H e n c e ,  t h e  t r a d i t i o n a l  i n t o p r e t a t i o n  

o f  t h e  A p h a s e  a s  g a s - l i k e  a n d  t h e  B p h a s e  a s  l i q u i d - . !  i k e  i s  

u n t e n a b l e .  T h i s  d i f f i c u l t y  c a s t s  a d o u b t  o n  t h e  o x i s t i n g  u n d e r . * ? L a n d i n g  

o': h y d r o g e n - m e L a  1 s y s t e m s .  O u r  m o d e l  c o m p l e t e l y  r e m o v e s  t h i s  d i f f i 

c u l t y  a n d  p r o v i d e s  a n e w  u n d e r s t a n d i n g  o f  b y d r o c j e n - m e t a l  s y s t e m s .

T h i s  ne w  u n d e r s t a n d i n g ,  d e s c r i b e d  m o r e  f u l l y  in  o u r  p u b l i c a t i o n  

N o .  4 ,  h a s  e m e r g e d  f r o m  a c a r e f u l  a n a l y s i s  o f  o u r  m o d e l .  O u r  p r o g r e s s  

w i l l  b e  b r i e f l y  s u m m a r i z e d  h e r e ,  r e f e r r i n g  to  o u r  p u b l i c a t i o n  f o r  

f u l l  d - a t a i l .  O u r  c o o p e r a t i v e  h y d r o g e n  d i f f u s i o n  m o d e l  i s  i s o m o r p h i c  

t o  a m o d e l  o f  m a g n e t i s m  f o r  b i q u a d r a t i c  e x c h a n g e  s p i n  i n t e r a c t i o n .
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S e e  o u r  p u b l i c a t i o n  N o .  2, ( G e n e r a l l y ,  o r d e r i n g  i s  m u c h  m o r e  

e a s i l y  a n a l y z e d  i n  m a g n e t i c  s y s t e m s  t h a n  i n  a n y  o t h e r  p h y s i c a l  

s y s t e m s .  T h u s  i t  i s  a  co m m on  p r a c t i c e  i n  many-booty p r o b l e m s  t o  l o o k  

f o r  i s o m o r p h i c  m a g n e t i c  m o d e l s ) .  T h e  b i q u a d r a t i c  e x c h a n g e  m o d e l  

h a s  t w o  k i n d s  o f  o r d e r i n g :  b i p o l a r  a n d  q u a d  r u p o l a r . O u r  a n a l y s i s

s h o w s  t h a t  t h e  A  a n d  0 p h a s e s  o t  H / P d  a r e  c l o s e l y  r e l a t e d  to q u a d r u -  

p o l a r  o r d e r i n g ,  r a t h e r  t h a n  to  d i p o l a r  o r d e r i n g ,  f r o m  w h i c h  t h e  g a s -  

l i q u i d  a n a l o g y  w a s  e r r o n e o u s l y  d e r i v e d  b y  A .1.o fG . ld  . U n l i k e  the  

d i p o l £ i r  o r d e r i n g ,  the  q u a d r u p o l a r  o r d e r i n g  d o e s  n o t  e x h i b i t  a s i m p l e  

s p a t i a l ,  g e o m e t r i c  d i s t r i b u t i o n .  T h i s  i s  c o n s i s t e n t  w i t h  t h e  l a c k  o f  

s t r u c t u r a l  a n o m a l y  o b s e r v e d  in  t h e  A-B t r a n s i t i o n  of I l / P d ,  i . e . ,  n o  

p h a s e  s e p a r a t i o n .  O u r  a n a l y s i s  shov/s f u r t h e r m o r e  t h a t  t h e  o b s e r v e d  

c r i t i c a l  p o i n t  r e a l l y  i s  a t r i c r i t i c a l  p o i n t .  It. i s  k n o w n  t h a t  t h e  

c r i t i c a l  b e h a v i o r  a b o u t  a t . r i c r i t . i c a l  p o i n t  i s  m e a n - f  i e'l d- 1 i k e  .

T h e  e x p e r i m e n t a l  f i n d i n g  ol M a n c h e s t e r  e t  a l  is  i n d e e d  th a t  t h e  

c r i t i c a l  b e h a v i o r  i n  Jl/I’d i s  e n t i r e l y  m e a n - f  i.old~ I i kn  . T h u s ,  o u r  

a n a l y s i s  c l e a r s  u p  t h e  l o n g - s t a n d i n g  m y s t e r y  that,  the; c r i t i c a l  

b e h a v i o r  o f  H / i ’d i s  m e a n - f  i.eld~ 3 i k e  o r  c l a s s i c a l  w h e r e a s  t h e  c r i t i c a l  

b e h a v i o r  o f  o r d i n a r y  f l u i d s ,  a f t e r  w h i c h  A . l o f e l d  c o n s t r u c t e d  h i s  

m o d e l ,  i s  n o n e  l a s s  i . c a l .

O u r  m o d e l  d e s c r i b e s  o t h e r  p h y s i c a ]  p r o p e r t i e s .  S o m e  o f  the  m o r e  

i m p o r t a n t  o n e s  a r e  b r i e f l y  d i s c u s s o d  i w l o w ,  It  d i v i d e s  t h e  s y s t e m  

i n t o  h i g h  a n d  l o w  t e m p e r a t u r e  r e g i o n s ,  d e t e r m i n e d  by  t h e  c r i t i c a l  

t e m p e r a t u r e  T c . T h i s  d i v i s i o n  i s  n o t  t r i v i a l  a s  T r i s  n o t  a s i m p l e  

n u m b e r .  T h e  c r i t i c a l  t e m p e r a t u r e  i s  f o u n d  to  d e p e n d  o n  t h e  r e l a t i v e  

m a g n i t u d e s  o f  J  vs  K ,  d e l o c a l i z i n g  a n d  . l o c a l i z i n g  t e n d e n c i e s  o f  t h e  

l a t t i c e  h y d r o g e n ,  r o u g h l y  j r o p o r t i o n a l  t o  t h e  l a t t i c e  c e l l  d i m e n s i o n s  

a n d  t h e  e l a s t i c i t y  o f  t h e  l a t t i c e ,  r e s p e c t i v e l y .  F o r  K «: K c , w h e r e
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K  ~ 2 J / 3 ,  T i s  i n d e p e n d e n t  o f  K  f o r  f i x e d  J ,  s o  t h a t  o n e  c a n  

a b s o l u t e l y  a s s i g n  t h e  two t e m p e r a t u r e  r e g i o n s .  F o r  T > T , t h e  

s t a t i c  a n d  d y n a m i c  b e h a v i o r  i s  e n t i r e l y  c l a s s i c a l ,  i . e . ,  t h e  f r e e  

e n e r g y  i s  d o m i n a t e d  b y  t h e  e n t r o p y ,  n o t  b v  t h e  c o o p e r a t i v e  i n t e r 

a c t i o n .  T h u s ,  t h e  d i f f u s i v e  m o d e ,  f o r  e x a m p l e ,  m u s t  f o l l o w  t h e  

A r r h e n i u s  p a t t e r n .  F o r  K > K , t h e  c r i t i c a l  t e m p e r a t u r e  i s  a 

f u n c t i o n  o f  K i n  .such a w ay  t h a t  t h e  h i g h  t e m p e r a t u r e  r e g i o n  i s  

r e d u c e d *  That,  i s ,  t h e  c l a s s i c a l  d o m a i n  i s  d i m i n i s h e d  a n d  t h e  

q u a n t u m  d o m a i n  i s  e n h a n c e d .  T h e  t . r i c r i t i c a l  p o i n t  i s  g i v e n  b y  

K -----a n d  T - T f o r  f i x e d  j .  F o r  T < T  , t h e r e  a r e  d i p o l a r  a n d  

q u a d r u p o l a r  r e g i o n s  s e p a r a t e d  b y  a m i x e d  p h a s e  r e g i o n .  T h e  d i p o l a r  

r e g i o n  b o u n d e d  b y  0 •' K < K a n d  0 < T < T (,, a n d  t h e  q u a d r u p o l a r  r e g i o n  

b y  K >> Kc a n d  0 < T  < T . I n  the  d i p o l a r  d o m a i n ,  t h e  cr.i t i o a l  t e m p e r a 

t u r e  i s  a c o n s t a n t  n u m b e r ,  m e a n i n g  t h a t  T i s  i s o t o p i c - m a s s  i n d e p e n d e n t ,

i . e . , H / P d  a n d  D / P d  h a v e  t h e  s a m e  v a l u e  f o r  T  . R e c e n t l y ,  t h e  S o v i e t  

g r o u p ,  h e a d e d  b y  V .  A .  S o m e n k o v ,  h a s  f o u n d  s u c h  a r e s u l t ,  T h e s e  

p r o p e r t i e s  o f  o u r  m o d e l  l e n d  a s t r o n g  s u p p o r t  for. i t s  v a l i d i t y  i n  

d e s c r i b i n g  h y d r o g e n  in  t h e  P d  m e t a l .

B . E x a c t :  H o i u t l o n s  o f  t h e  M o d e l

T h e  c o o p e r a t i v e  h y d r o g e n  d i f f u s i o n  m o d e l  o f  o u r s  i s  a  c o m p l i 

c a t e d  m o d e l  a n d  i t  w i l l  not. y i e l d  e x a c t  a n a l y t i c  s o l u t i o n s  i n  i t s  

o r i g i n a l  f o r m .  ( O n e  ca n no t ;  s o l v e ,  e . g . ,  t h e  p a r t i t i o n  f u n c t i o n  

a n a l y t i c a l l y . )  E x a c t  s o l u t i o n s  a r e  o b t a i n a b l e ,  h o w e v e r ,  i f  t h e  m o d e l  

i.s t a k e n  t o  s o m e  l i m i t i n g  d o m a i n s .  T h e s e  a s y m p t o t i c  e x a c t  s o l u t i o n s  

a r e  i m p o r t a n t  b e c a u s e  t h e y  p r o v i d e  g u i d a n c e  t o  a p p r o x i m a t e  s o l u t i o n s  

a n d  s u g g e s t  c l u e s  t o  t h e  t r u e  b e h a v i o r  o f  t h e  m o d e l .

I n  o u r  p u b l i c a t i o n s  ( N o s .  .1, 6 a n d  7 ) ,  w e  h a v e  s t u d i e d  a p p r o 

p r i a t e  l i m i t i n g  c a s e s  o f  t h e  m o d e l .  A t  t h e s e  l i m i t s  t h e  m o d e l  s t i l l
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r e t a i n s  i t s  e s s e n t i a l  c h a r a c t e r .  T h e  f i r s t  L i m i t i n g  c a s e  i n v o l v e s  

a m o d i f i c a t i o n  o f  t h e  c o o p e r a t i v e  i n t e r a c t i o n  i n  t h e  l a t t i c e  h y d r o g e n .  

U n d e r  a c o n s t a n t  c o u p l i n g  l i m i t ,  t h e  r a n g e  o f  t h e  c o o p e r a t i v e  i n t e r 

a c t i o n  i s  m a d e  i n f i n i t e  w h i c h  m a k e s  t h e  m o d e l  s o l u b l e .  T h i s  c a s e  

t u r n s  o u t  t o  c o r r e s p o n d  v e r y  c l o s e l y  t o  t h e  s p i n  v a n  d e r  W a a l s  m o d e l  

o f  D e k e y s e r  a n d  L e e .  T h e  t i m e  c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n  f o r  t h e  v a n  d e r  

W a a l s  m o d e l  .is c o m p l e t e l y  d e t e r m i n e d  s o  that . ,  v i a  t h e  c o r r e s p o n d e n c e ,  

w e  k n o w  t h e  d i f f u s i v e  m o d e  o f  t h e  l a t t i c e  h y d r o g e n .  i n  f a c t ,  t h e  

t i m e  c o r r e l a t i o n  f u n c t i o n  i n  t h e  h i g h  t e m p e r a t u r e  r e g i o n  i s  G a u s s i a n ,

i . e . ,  c o r r e l a t e d  i n  s h o r t  l i m e s  o n l y .  I t  i s  c o n s i s t e n t  w i t h  t h e  

o b s e r v e d  c l a s s i c a l  t r a n s p o r t  b e h a v i o r  o f  t h e  l a t t i c e  h y d r o g e n .  O u r  

a s y m p t o t i c  e x act ,  s o l u t i o n  i n d i c a t e s ,  t h u s ,  t h a t  t h e  r a n g e  o f  t h e  

c o o p e r a t i v e  i n t e r a c t i o n  { a s  y e t  n o t  e s t a b l i s h e d  e x p e r i  men  t a l . ' . y ) 

i n v o l v e s  m o r e  t h a n  n e a r  n e i g h b o r s .  T h i s  i n f o r m a t i o n  .is u s e f u l  s i n c e  

i t  . i m p l i e s  that, the  l o n g - r a n g e  n a t u r e  o f  i n t e r a c t i o n  c a n  c o m e  about :  

o n l y  t h r o u g h  t h e  l a t t i c e  d i s t o r t i o n  a n d  i t  i s  i n  t h e  l a t t i c e  d i s 

t o r t i o n  ( i . e . ,  n o n r i g i d i t y  o f  t h e  l a t t i c e )  t h a t  t h e  c o n t r o l s  f o r  

trcinsport .  m e c h a n i s m s  a r e  c o n t a i n e d .  T h e s e  a r e  i n  l a d  t h e  b a s i c  

p r e m i s e s  o f  o u r  o r i g i n a l  m o d e l .

T h e  s e c o n d  l i m i t i n g  c a s e  a i m s  m o r e  a t  m a t h e m a t i c a l  s i m p l i f i c a t i o n  

t h a n  a t  p h y s i c a l  u n d e r s t a n d i n g .  i f  w e  w e r e  to  l o o k  f o r  t h e  r e l a x a t i o n  

f u n c t i o n  o f  o u r  m o d e l  v i a  M o r i ,  w e  w o u l d  b e  f a c e d  w i t h  i n f i n i t e  

c o n t i n u e d  f r a c t i o n s .  It. w o u l d  b e  a m a t h e m a t i c a l l y  unt.enabl.cj s i t u a t i o n .  

O u r  m o d i f i c a t i o n  i s  to  s m o o t h e n  t h e  m o d e l ,  i . e . ,  r e p l a c e  t h e  f i e l d s  

d u e  to  n e a r  n e i g h b o r s  w i t h  a u n i f o r m  f i e l d .  T h e n ,  t h e  c o n t i n u e d  

f r a c t i o n  t e r m i n a t e s  n a t u r a l l y  a n d  w e  c a n  o b t a i n  a n  e x a c t  r e l a x a t i o n  

f u n c t i o n .  O w i n g  to  t h e  t r u n c a t i o n  o f  t h e  c o n t i n u e d  f r a c t i o n ,  t h o  

r e l a x a t i o n  f u n c t i o n  i s  n o n d i f f u s i v e . B u t  t h i s  p r o c e d u r e  t e a c h e s
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u s  h o w  t o  s y s t e m a t i c a l l y  i m p r o v e  t h e  n o n d . i . f f u s i v e  s o l u t i o n  b y  

s u c c e s s i v e l y  p u s h i n g  t h e  o r d e r  o f  t h e  c o n t i n u e d  f r a c t i o n .  A n  

i l l u s t r a t i v e  c a s e  i s  t r e c i t e d  i n  d e t a i l  .in o u r  p u b l i c a t i o n  N o .  7 .

C , T h e  P h y s i c s  o f  L a t t i c e  H y d r o g e n

A  s i g n a l  p r o g r e s s  m a d e  d u r i n g  t h e  c u r r e n t  p e r i o d  c o n c e r n s  o u r  

d i s c o v e r y  o f  a c e r t a i n  p e c u l i a r  p r o p e r t y  o f  t h e  A  p h a s e  o f  H / P d .

W e  e x p e c t  m u c h  o f  o u r  n e x t  y e a r ' s  w o r k  to c o n t i n u e  t o  c e n t e r  o n  o u r  

f i n d i n g  o f  t h i s  s p e c i a l ,  p r o p e r t y  o f  t h e  A p h a s e  a n d  i t s  f a r - r e a c h i n g  

i m p l i c a t i o n s .  The;  p h y s i c s  of. t h e  A  p h a s e  h a s  e n o r m o u s  p r a c t i c a l  

i m p l i c a t i o n s  a l s o  s i n c e  m o s t  o f  t h e  t r a n s p o r t  p r o c e s s e s  m e n t i o n e d  

i n  s e c .  I  a r e  l i k e l y  t o  t a k e  p l a c e  i n  t h e  A  p h a s e .

T h e  A  p h a s e  h a s  b e e n  h i t h e r t o  r e g a r d e d  s i m p l y  a s  t h e  d i l u t e  

h y d r o g e n  p h a s e .  H e r e  t h e  h y d r o g e n  c o n c e n t r a t i o n  i s  m e a s u r e d  

r e l a t i v e  t o  t h e  m e t a l  a t o m s .  F o r  e x a m p l e ,  t h e  c r i t i c a l  c o n c e n t r a t i o n  

( a c c o r d i n g  t o  t h e  r e c e n t  m e a s u r e m e n t s  b y  M a n c h e s t e r  a n d  h i s  c o - w o r k e r s  

i n  C a n a d a )  i s  x - ^ 0 . 3 ,  w h e r e  x d e n o t e s  t h e  n u m b e r  r a t i o  o f  t h e  a b s o r b e d  

h y d r o g e n  a t o m s  t o  t h e  P d  a t o m s  i n  t h e  m e t a l .  I t  w o u l d  a c t u a l l y  b e  

m o r e  a p p r o p r i a t e  t o  m e a s u r e  t h e  n u m b e r  o f  h y d r o g e n  a t o m s  w i t h  r e s p e c t  

t o  t h e  n u m b e r  o f  t o t a l  o c t a h e d r a l  i n t e r s t i t i a l  s i t e s  o f  t h e  f e e  P d  

l a t t i c e ,  s a y  y .  T h i s  i s  b e c a u s e  t h e  P d  a t o m s  m e d i a t e  h y d r o g e n - h y d r o g e n  

i n t e r a c t i o n ,  b u t  o t h e r w i s e  t h e y  p l a y  n o  o t h e r  r o l e s .  H e n c e ,  i t  i s  

m o r e  u s e f u l  t o  m e a s u r e  t h e  h y d r o g e n  n u m b e r  w i t h  r e s p e c t  t o  t h e  o c t a 

h e d r a l  i n t e r s t i t i a l  n u m b e r  p r o v i d e d  t h a t  t h e  t e t r a h e d r a l  i n t e r s t i t i a l  

s i t e s  a r e  e n e r g e t i c a l l y  f o r b i d d e n .  A s  l o n g  a s  x  i s  l e s s  t h a n  u n i t y ,  

o n e  c a n  d i s r e g a r d  t h e  t e t r a h e d r a l  i n t e r s t i t i a l  s i t e s .  A t  x ^ 0 . 5 ,  t h e  

d i s t i n c t i o n  b e t w e e n  x  a n d  y .in not. i m p o r t a n t ;  b u t  a s  x b e c o m e s  s m a l l e r ,  

t h e  d i f f e r e n c e  b e c o m e s  s i g n i f i c a n t .  I n  f a c t  i t  i s  o n l y  t h r o u g h  y 

o n e  c a n  u n d e r s t a n d  o n e  v e r y  s u b t l e  b u t  . i m p o r t a n t  e x p e r i m e n t a l  fact-—
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t h e  e x i s t e n c e  o f  a m i s c i b i l i t y  g a p  i n  H / P d  a t  t h e  d i l u t e  e n d .  T h a t

i s  t h e  A  p h a s e  p e r s i s t s  f o r  t e m p e r a t u r e s  b e l o w  T  -- 5 6 6 K  w i t h  v e r y
c

m i n u t e  a m o u n t s  o f  t h e  l a t t i c e  h y d r o g e n .  T h u s ,  o n e  i s  l e d  to  q u e s t i o n  

t h e  v e r y  m e a n i n g  o f  t h e  A ~ p h a s e  i t s e l f .

O u r  i m p o r t a n t  p r o g r e s s  h e r e  i s  i n  f i n d i n g  a n  a n s w e r  t h r o u g h  

a n o t h e r  p h y s i c a l  p r o b l e m  w h e r e  t h e r e  a l s o  e x i s t s  a  s i m i l a r  m i s c i 

b i l i t y  g a p - ~ 3 H e / 4 H e  l i q u i d  m i x t u r e s  a t  v e r y  l o w  t e m p e r a t u r e s ,  I n  

t h e s e  H e  m i x t u r e s  t h e r e  i s  p h a s e  s e p a r a t i o n  o f  t h e  3He--poor s u p e r -  

f l u i d  4Iie p h a s e  a n d  t h e  p u r e  3 H c  n o r m a l  f l u i d  p h a s e .  T h e  3 H e ~ p o o r  

phcise  h a s  a 6 % 3 H e  m o l a r  c o n c e n t r a t i o n  i n  l i q u i d  4 H e .  C l e a r l y ,  

t h e  A  p h a s e  o f  l l /p d  h a s  t h e  a p p e a r a n c e  o f  t h e  3 l le - p o o r  s u p e r  f l u i d  

4 H e  p h a s e .  I n  l i g h t ,  o f  t h i s  d i s c o v e r y ,  w e  s e e  t h a t  t h e  A p h a s e  o f  

I l / P d  i s  n o t  a d i l u t e  h y d r o g e n  p h a s e ,  i t  i s  a h y d r o g e n - p o o r  o c t a h e d r a l  

i n t e r s t i t i a l  p h a s e .  T h e  o c t a h e d r a l  i n t e r s t i t i a l  s i t e s  may  b e  

t h o u g h t  o f  a s  q u a s i p a r t i c l e s ,  p r e v i o u s l y  i d e n t i f i e d  a s  d i f f u s o n s  

b u t  d e r i v e d  e n t i r e l y  i n d e p e n d e n t l y .  S e e  o u r  w o r k ,  J .  A p p l .  P h y s . ,  

1 9 7 9 ,  V o l .  5 0 ( 3 ) ,  p p .  1 7 7 6 - 8 .  T h i s  c o n n e c t i o n  e s t a b l i s h e s  t h e  A  

p h a s e  o f  H / P d .  We s h a l l  p u r s u e  o t h e r  c o n s e q u e n c e s  o f  o u r  d i s c o v e r y  

n e x t  y e a r .

I I I .  P u b l i c a t i o n s '

A . J o u r n a l  a n d  B o o k A r t i c 1 o s

1 .  S .  B a n e r j e e ,  R .  D e k e y s e r ,  a n d  M .  H .  L e e ,  S t a t i c s  a n d  D y n a m i c s  

o f  C o n s t a n t - C o u p l i n g  H a m i l t o n i a n ,  J .  M a g n .  & M a g .  M a t s .  1 5 - 1 8 ,

4 2 8  ( 1 9 8 0 ) .

2 .  M .  H .  L e e ,  N o n r i g i d  L a t t i c e  M o d e l  o f  H y d r o g e n  D i f f u s i o n  i n  a 

T r a n s i t i o n a l  M e t a l :  A  S t a t i s t i c a l  M e c h a n i c a l  A p p r o a c h ,  J .  S e p .  

S c i .  a n d  T e c h n .  1 5 ( 3 ) ,  4 5 7  ( 1 9  8 0 ) .

" ^ B e a r i n g  a c k n o w l e d g m e n t s  o f  s u p p o r t  by  t h e  U .  S .  D e p a r t m e n t  o f  

E n e r g y  u n d e r  C o n t r a c t  N o .  D e - A S 0 9 - 7 7 ~ E R 0 1 0 2 3.
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3 .  M .  II. L e e  a n d  S .  B a n e r j e e ,  T i m e  C o r r e l a t i o n  F u n c t i o n s  i n  t h e  

A  a n d  13 p h a s e s  a n d  P a s s i b l e  E x i s t e n c e  o f  a T r i c r . i t . i c a l  p o i n t  

i n  a C o o p e r a t i v e  M o d e l  f o r  M e t a l  H y d r i d e s ,  J .  L e s s  Common 

M e t a l s  7 4 ,  2 4  4 ( 1 9  8 0 )  .

4 .  M .  II. L e e  a n d  S .  B a n e r j e e ,  A n a l y s i s  o f  a C o o p e r a t i v e  M o d e l  o f  

H y d r o g e n  D i f f u s i o n  i n  a  T r a n s i t i o n  M e t a l ,  i n  M e  t a . l ^ H y d r o g e n  

S y s t e m s ,  e d i t e d  b y  T .  N .  V e z i r o g l u .  ( P e r q a m o n  P r e s s ,  O x f o r d ,

19 8 1 ) .

5 .  M .  II. L e e  a n d  S „  B a n e r j e e ,  L o w - T e m p e r a t u r e  B e h a v i o r  o f  B i q u a d r a t i c  

E x c h a n g e  M o d e l ,  ( s u b m i t t e d  t o  P h y s . i c a ,  B + C ,  1 9 8 1 ) .

6 .  M.  H .  L e e  a n d  I .  M„ K i m ,  T h e  B o u n d s  o f  F a l k  a n d  B r u c h  i n  t h e  L o w  

T e m p e r a t u r e  v a n  d e r  W a a l s  M o d e l ,  ( s u b m i t t e d  t o  P h y s i c a ,  B-t-C, 1 9  8 1 ) .

7 .  M.  H .  L e e ,  T i m e  E v o l u t i o n ,  R e l a x a t i o n  F u n c t i o n ,  a n d  R a n d o m  F o r c e

f o r  a S i n g l e - S p i n  M o d e l ,  ( s u b m i t t e d  t o  P h y s .  R e v .  B l ,  1 . 9 8 1 ) .

8 .  I .  M .  K i m  a n d  M .  H .  L e e ,  F l u c t u a t i o n  a n d  S u s c e p t i b i l i t y  f o r  t h e

s p i n  v a n  d e r  W a a l s  M o d e l  a n d  T h e  B o u n d s  of. F a l k  a n d  B r u c h ,  

( s u b m i t t e d  to  P h y s .  R e v .  B l ,  1 9 8 1 ) .

9 .  M .  II. L e e ,  L o n g  R a n g e  O r d e r  .in t h e  s p i n  v a n  d e r  W a a l s  M o d e l ,  

( s u b m i t t e d  t o  J .  S t a t i s t i c a l  P h y s . ,  19  8 1 ) .

B . C o n t r i b u t e d  P a p e r s  a t  C o n f e r e n c e s __ (A b s t r a c t s  P u b l i s h e d )

1 .  M.  H .  L e e ,  S .  B a n e r j e e ,  T i m e  C o r r e l a t i o n  F u n c t i o n s  i n  t h e  A ~ B  

P h a s e s  o f  m e t a l  H y d r o g e n  S y s t e m s  I n t e r n a t i o n a l  S y m p o s i u m  o n  t h e  

P r o p e r t i e s  a n d  A p p l i c a t i o n s  o f  M e t a l  H y d r i d e s ,  C o l o r a d o  S p r i n g s ,  

C o l o r a d o ,  A p r i l  7-1 .1 ,  1 9 8 0 .

2 .  M.  II. L e e ,  A n a l y s i s  o f  a  C o o p e r a t i v e  M o d e l  o f  H y d r o g e n  D i f f u s i o n ,

I n t c r n i i t i o n a l  S y m p o s i u m  o n  M e t a l  H y d r o g e n  S y s t e m s ,  M i a m i  B e a c h ,  

F l o r i d a ,  A p r i l  1 3 - 1 5 ,  1 9 8 1 ,  ( i n v i t e d  t a l k ) .

I V .  S c i e n t i f i c  P e r s o n n e l  ( O t h e r  t h a n  t h e  P r i n c i p a l  I n v e s t i g a t o r )

A .  P o s t d o c t o r a l  L e v e l

D r .  S .  B a n e r j e e  j o i n e d  t h e  P r o j e c t  i n  D e c e m b e r  1 9 7 7  c o m i n g  f r o m  

B r o o k h a v e n  N a t i o n a l  L a b o r a t o r y .  He  h o l d s  a P h . D .  i n  P h y s i c s  ( 1 9 7 7 )  

f r o m  S O N Y  a t  S t o n y  B r o o k ,  w h e r e  P r o f e s s o r  M .  B l u m e  w a s  h i s  P h . D .  

s u p e r v i s o r .  D r .  B a n e r j e e  i s  s u p p o r t e d  f u l l y  b y  t h e  P r o j e c t .
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B. Predoctoral Level

Two predoctoral students, each supported by the project 

approximately on a half-time basis, and a third student supported 

by a University graduate fellowship, work on their thesis research 

as members of the Project, They are assigned to work on problems 

connected with the Project ui;der the supervision of the Principal 

Investigator.


