
｢パターン形成,運動と統計｣

21.液晶法による強誘電体分域 (TGS)の秩序化過程の観察

名大･工 富田延明,折原宏.石橋善弘

1.序

TGS(TrigIycineSulphate)は､49℃に2次の相転移点を持ち､強誘電相において､

b軸に平行に自発分極を持つ｡分域パターンはエッチング法日でも観察できるが､この方

法は分域パターンの時間発展を観察するには適していない｡その点､液晶法2)は180ぐ反平

行の分域に対応する液晶分子の配向状態を偏光顕微鏡を通して観察することにより､分域

パターンを実時間で観察できる有効な方法である｡中谷3)は､液晶法を用いて､急冷後の

平均分域幅の時間発展を調べた｡我々は､それに加えて､空間相関関数､分域のサイズ分

布関数､及び速度分布関数を用いて､TGS分域の秩序化過程について調へ､動的スケー

リング則についても議論する｡また､分域の体積分率の違う場合の分域の秩序化過程も調

べた｡

2.実験

実験には､蒸発法で育成したTGSを使用した｡TGS単結晶から､5x5 人1mm3程度

の薄板を切り出して､男開面であるb面 (5x5mm2) 上に薄く液晶を塗って､セルを作っ

た｡このようなセルで以下に述べる2通りの実験を行った｡まず､このセルを60℃ (革誘

電相)に加熟した後､25●C (強誘電相)に急冷し､クロスニコル下で､分域パターンの秩

序化過程を観察した (実験 Ⅰ)｡

さらに､分域の体積分率を変化させる目的で､セルを25℃に急冷した後に､2枚の電極

でセルのb面を平行に挟み､300-500Vの電圧を数秒間だけ印加する実験も行った｡電極

をはずした後､前の実験と同様に分域パターンの秩序化過程を観察した (実験Ⅲ)｡

3.結果

実験 Ⅰの分域パターンの秩序化過程の様子を1図に示す｡孤立したレンズ形の分域から

成るパターンが､時間と共に粗くなるのが分かる｡分域パターンには､孤立したレンズ形

やパーコレートした細長い形などいろいろ枕察されたが､どんな条件 (例えば､急冷の深

さや結晶の完全性)が分域バターンの形を決定するのかは分かっていない｡本論文では､

レンズ形の分域を選んで研究した｡レンズ形の分域の矩径方向がC軸方向に一致すること

が知られているので 4㌧ その平行方向をcj/,Iと呼び､その垂直方向を C⊥と呼ぶことに
する｡2方向の表面張力の差がレンズ形の分域を形成すると考えられる｡
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写真から､小さい分域が消滅し､大きな分域が成長する蒸発 ･凝縮型や2つの分域が1つ

になって成長する拡散 ･合体型の様子が見られる｡1回の写真を2値化して画像処理を行

った後､系の構造を特徴づける量､空間相関関数

C(F.i)≡<S(T.i)S(0.i)> (1)

を調べた｡ここで､Sは白い領域では+1､黒い領域では-1をとる関数とし､括弧は空

間平均を表す｡2回(a)にC〝方向の相関関数､2回(b)に C⊥方向の相関関数を示す｡2

回(a)及び(b)において､各時刻の相関関数は距離と共に減少するが､C〟の凝部分には振

動がみられ､ C⊥の寄部分には見られない｡つまり､C///方向に分域は周期的に並んでい

るが､C⊥方向には間期的でないことを意味する｡次に各時刻の特徴的長さβ(t)を調べ

た.ここでは C⊥ (2回(b))において､相関関数が0.5になる距離Ⅹを98.5(t)とした｡

特徴的長さの時間発展の様子を3回に示す｡これから特徴的長さβ8.5(t)は､

98.5(七)α(t-ta)α (2)

のベキ乗則に従うことが分かる｡但し､taとαはそれぞれ-40.5sec及び0.32である｡t白

が 0でないのは､観察開始時刻よりも前に核生成が起こっているためである｡また､C〟

方向の特徴的長さについても調べたところ､ほぼ同じ結果となった｡ 1図の写真から､全

面積に対する白い領域の面積比を調べた (4回)｡急冷後､1:1の面積比で核が現れ､各

分域は面積比を保つようにして成長している｡もし､この系が非保存系ならば､孤立した

分域は表面張力によって縮み､面積比は変化するはずである｡従って､この系は保存系で

あると考えられるd この点に関しては後に詳しく調べる｡

実験Ⅱの結果を5回に示す｡実験 Ⅰと同様にレンズ形の分域からなるパターンが形成さ

れているが､6回に見られるように電場印加により､全面積に対する白い領域の面税比が

約 0.7で 0.5より大きい｡つまり､白い領域が優勢で､黒い領域が劣勢である｡この場

合､拡散 ･合体があまり起こらずに､主に蒸発 ･凝縮が成長横棒を支配している様子が観

察された｡また､非保存系ならば､優勢な白い領域が劣勢な黒い領域を侵食するので､白

い分域の面枝比が時間と共に増加するはずであるが､そうはなっていない｡｡従って､こ

の系は保存系である｡実験 Ⅰの場合には､相関距離を特徴的長さとしたが､今度は平均ド

メインサイズを特徴的長さ2(t)と定義した｡但し､ドメインサイズはC//!方向の分域幅

の1/2をとった｡7図に特徴的長さ9(t)の時間発展を示す｡
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面積比の時間発展｡
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6回 全面積に対する白い領域の 7回 平均ドメインサイズU')時間依青C

両税比の時間発展｡

(2)と同様に､特徴的長さR(七)はベキ乗則

G(t)=A(七一七8)T く3)

に従っている｡但し､A=2.02xlO~3,taニー40.5(SEC)及びγ=0.218である｡く2)と(3)の指数

が異なっているが､この理由は分からない｡もっとデータを集積する必要がある｡個 の々

分域におけるC〟方向のドメインサイズS〟とC⊥方向のドメインサイズS⊥の比は､8
図に見られるように､ほぼ1:2である｡つまり､レンズ形の分域は相似的に成長したり､縮

んだりする｡

次にサイズ分布を調べるために､

N(x,t)=S;n(x',i)dx' (4)

を定義した｡ここで､n(Ⅹ,t)dxはサイズⅩ～Ⅹ+dxを持つ分域の個数である｡C〟

とC⊥のサイズの比は一定であるので､C〝方向のサイズ分布のみを調べた｡各時刻のサ

イズ分布の様子を9回に示す｡時間が経つにつれて､各時刻の分域の絵数N(0,t)は減少

し､裾が広がっていく様子が分かる｡次に､縦軸及び横軸の尺度を次のように変える｡

NくⅩ,t)-N(x,t)/ N(0,t),Ⅹ.I+Ⅹ/R(t)

10図から全てのデータは時間に依存しない1つのユニバーサルな曲線にのり､勤的スケー

リング則5)が成立することが分かる｡また､実線はフィッティングによるもので､スケー

リング関数を表している｡

各時刻の速度分布の様子を11回に示す｡速度は時刻と共に減少し､0に近づいていくこ

とが分かる｡これについては時節で考察する｡
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4.考察

速度分布関数とサイズ分布関数をそれぞれV(Ⅹ,t)及びn(Ⅹ,t)と定義する｡但し､

幻ま分域サイズ(mm)､tは時刻(sec)である｡実験Ⅲの結果のように､拡散 ･合体型よりむ

しろ蒸発 ･凝縮型が主に系の成長機構を支配する様な場合､サイズ空間の連続方程式

t) ∂
一 士 [V(x,七)n(x,t)]

aT)(x,
∂t ∂x L-〉､̀~'U

が成立する｡保存系の場合には､

Ⅴ(七)=Jxdn(Ⅹ,t)dx-const

(5)

く6)

が成立する｡但し､dは空間次元を表す｡実験からサイズ分布関数n(x,t)にスケーリン

グ則が見出されたが､ここでV(Ⅹ,七)についてもスケーリング則が成立すると仮定する｡

α

n(Ⅹ,t)=B(七)fi(文)
β

V(Ⅹ,t)=B(t)令(文)

但し､fiく文)と令(文)はスケーリング関数で､文=x/B(t)である｡D(七)は各時刻の

平均ドメインサイズで､(3)式で表される｡

く7),(8)式をく5),(6)式に代人すると､スケーリング則が成立するための条件として､

1/千
令(文)=γA [文+(1+α)

点く文)≡
-(1+α)

文-γ-lAl/T合(釘
1

β=1-~γ , a=~(d'1)

ii(文)

1+α

文･-γ-1A-1/T令(文･)

(9)

dH] (10)

(ll)

-1/γ
を得る｡但し､文Cは文C-γ-IA ,むく文C)=0を満足する｡11回の速度分布のデータを

く8)式を使ってスケールすると､12図の様になる｡時間の経過に関わらず､ユニバーサルな

曲線にのる傾向がある｡13図は､各時刻の速度分布をスケールして1つのグラフにまとめ

たものである｡実線は(9)式を表している｡データと理論式(9)は良く合っている｡このこ

とは､蒸発 ･凝縮型が成長機構を支配する系に対して､サイズ空間の連続方程式を適用で

きることを示している｡
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ここで､保存則がどの様な機構によって成立しているか考えてみた｡我々は､分極によ

って誘電体の表面に誘起された電荷量が表面内で保存されていると考えた｡正の向きの分

極を持った分域が表面張力で縮む場合を考えると､その正の分域に余分となった電荷を他

の正の分域が吸収し､大きくなる｡同時に､負の分域でも同じことが起こり､結果的には

表面の全電荷童は変わらない｡実験 Ⅰの核生成の時は､表面の全電荷量は 0で･あり､一方､

実験Ⅱの核生成の時は､電場印加によって表面の全電荷量は 0でなくなったと考えられる｡
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12図 各時刻のスケールきれた速度分布｡

5.結論

急冷後のTGS分域の秩序化過程において､

分域の体積分率に関わらず､保存則及び動的

スケーリング則が成立すると分かった｡分極

によって強誘電体の表面に誘起きれた電荷が

表面内で保有されるために､保存則が成立す

ると考えられる｡また､分域間の距離が大き

くなって､蒸発 ･凝縮型が成長機構を支配す

る場合､サイズ空間の連続方程式を用いて､

分域の秩序化過程を説明できると分かった｡

1.0

冨
く>

0.0

70min1..1●●●● ■, ■

0 1 1 2

一● 一 ■●● ●●● ●......t'-.,.'j'●! ､/..:'..i一 .I.I..''+
■′′ ‥′こyy{さ'./.●'.'..●.
L'1･.i .

0 1 i 2

13囲 スケールされた速度分布のデータと

理論式 (実線)｡
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