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1,は じめ に

昭和 63年及び平成元年基研 の''ヵオ ス とその周辺''の研究会 にて硝酸希土類 化合

物結晶 に特異な物性 現象が存在す る ことを報告 した[1]｡これ らの現象 は, コンビュ-

タ一 による自動計測 によ り始 めて観測可能 であった｡ 又従来 の物性現象 にお いて理解

されて い る範噂 よ り逸脱 して いる ｢複雑 な現象 ｣である｡ 本研 究会 ｢複雑系 ｣ におけ

る,下記 の点 に関す る開度提起 として, これ らの現象の存在 につ いて諭ず る｡

①複雑 な物性現象 の観測 におけるコンピューター による 自動計測 の役割 と新 た に派生

す る ｢観測 の閲歴 ｣ の存在｡

② 自動計測の発展 により今後本研究の様 な複雑 な現象が 多 く発 見 され る可 能怪 が あ り,

"複雑 さ''をKEYWORDとして新 しい物理 学認識の枠組 み を準備す る必要がある｡

以下 で は, コンピューター による 自動計測の意味,本研 究 に関す る これ までの経緯

並 び に, これ らの硝酸希土類結 晶の 内硝 酸サマリウム結 晶 における時系列デー タの測定 よ り

求 めたカオスに類似す る性質の存在 と硝酸ユ批○ム結 晶 において新 た に発 見 した複雑 な緩

和現象 につ いて順 次述べ,最後 に今後の課題 につ いて論 じる｡

2,コン ピュー ター による 自動測定

本研 究 におけ.る現象 の観測 にお いて,‥コン.ピ3TT タ.- 8.I.よさ日動計測法の存 在は,

本質的で ある｡ それ故,物性現象の観測 におけるコンピューター による測 定の特 徴は,

既 に常識 とな って いる事 とは考 えるが, 下記の点 にある｡

但 し,現 時点 にお いて,人的 な計測 が持 つ便位性 で ある,則ち,計測結果 に関す る評

価並び にフィー ドバ ックの存在機構 に関 して, コンピュー ター による自動計測 が完全

に対処 して いるか重要な問題 として残 る｡ 【2】

何れ にせ よ, プログラム によ り決 め られ た手順 に従 い. コンビュ- タ-は,計測器 を

作 動制御.させて,実験 を,我 々の場合は,温度 変化 を行 い,各測定条件 において, コ

ン ピュー ターのメモ リ容 量の限 り, デー タを収集 し続 ける｡ この事 は, 人的な調整が

必要で あったかつての物性実験系 と,本質的な性格 の差 異 を起 こせ しめて いる｡ 本研

究 にお いては,以下 に示す 自作のACインヒ○タサンスの温度変化 に関す る簡単 な 自動計測 シス
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テムを用いて,硝酸サマリウム結晶 につ いて 1.カ月以上

の長期にわたる測定 を行 う事により東 見 した｡AC

インヒ○タ◆ンスの時系列データ (雑音 )における温度変

化を測定 と解析 も報告する｡ 尚, 図 1に我 々が作

製 したPR川ITIVEなシステムを挙げ る｡但 し, この

様なシステムは格別 目新 しいものでは無 く,単純

な自動計測 系の 1つの例 と考えるべ きものである｡

3,重金属元素化合物結晶における誘電特性の不安

定 (硝酸希土類結晶の物性研究までの経緯 )

我々は重金属元素を含み相軽移項象 を示す誘電

体物質に関 して精密な誘電測定 を行 うと,計測 に

1..ll よりデータが異なる場合がある事を経顔的 に得 た

いた【3】｡ 垂金属元素群 として,元素番号57Laか

山' ら71Luまで15の元素集団である希土類元素 に着 目

し, その基準物質である硝酸希土類結晶について

[41,ACインヒ○タすンスの温度変化を測定 し,先の経験則

の存在を確認 した【5】｡ 簸多実験 を行 い,従束の

様な人的な物性実験では, これ らの物質 に

関 してその特性 を解明す る事が不可能であ

るとの結論を得,測定系の自動化をすすめ,

目的 に適する自動計測系を作製 した｡

製作 した自動計測系を用いて硝酸サマリウム結

晶に関 して誘電率の温度変化を継続的 に計

測す ると,図 2によって示す様な誘電的応

答を規定する誘電率の値が確定する安定な

領域Ⅰ,Ⅰ日と計測毎に変化す る不安定領域Ⅰ

Ⅰが存在する事が判る｡不安定領域 日におい

ては,誘電率の最大値及び温度領域共 に変

化す る｡ この領域は温度変化の方向,冷却

或いは加熱の変化の方向 により変化す る温

度履歴を示す｡

不安定領域 における性質を特徴ず ける量

として,冷却或 いは加熱過程 における誘電
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図 2 率のPeak値及びその湿度億 を考えた｡ 安定

領域 における誘電率の値,即ち,Back groundvalueに対応す る｡

安定領域Ⅰ,日Ⅰでは,誘電率の値は,各測定において確定 し,再現性の良い｡ 一方,

不安定領域日を特徴づける誘電率のPeakにおける値は,広 い分布 を有す る｡ 冷却 ･

加熱過程の測定を繰 り返す事 により,誘電率 (ACI血pedance)の温度変化 に誘電率の値

が確定 しない不安定な領域 と確定す る領域がある事が判 る｡ その様 な事か ら,領域日

に非平衡的な特性が実現 していると考え られる｡ これ らの継続 した一連の測定 によっ

て得 られる誘電率の温度変化を非周期的な運動 として考 え,各周期 を特徴づける量 と
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して,誘電率のPeak値を考える｡ 7回の各測定 runよ り,複素誘電率の実部と'Hax

(1)及び帝都E"Max(1)に関 して,

E'Max(1),E'Max(2),‥..‥.‥,E'HaX(7)

e"Max(1),e''Max(2),‥..‥‥‥,e"Max(7)
4000

3000

の値を得 る｡ それぞれにReturnHapsを作成 した 号

結果が図 3である｡ この様なPatternが形成 され弓 ｡｡｡
記憶効果の存在が示 され,領域 日が非線形的な

特性 を持つ もの と考えられる｡

4,実験及び解析結果

3にて本研究のこれ までの経緯を述 べ'たこ●■次に,

我々が現在得ている硝酸希土類結晶における複雑

+Eヽ-Il一山1
一【lLAl･亡●■hl

Itl一山■Iヽ■レ1

1ぐ1▲一C-rl

な現象を,ACインヒ ○タ◆ンスの時系列データ及びスへ○クトルの温度変化の測定及び解析結果 によ

り述べ る｡

4.1,硝酸サマリュウム結晶 におけるACインヒ○タ◆ンスの時系列
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図 4

硝酸サマ リュウム結晶 におけ

る非線形又非平衡的な特徴を明

らかにす るために,各湿度にお

ける雑音データ (ACImpedarLCe

の時系列 データ)の測定 を行っ

た｡結晶の各温度領域において,

時系列 に差異が見 られるか ?と

言 う点 を調べる事である｡又,

得 られた時系列データに対 して,

非線形力学の解析 を用いる事 に

よ り,その非線形的或いは非平

衡的な性質の解明を試みた｡
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結晶のACインヒ○タナンスのスへ○クトルと時系列データの温度変化を測定するために,Lockin
Amp.とDigitalOscilloscopeのACImpedanceの時系列に関する実験系を設定 した｡各

温度での時系列データの収集において, Samplingtimeは,1msecであ り,測定点は 5

000点である｡各温度 における温度の安定性は0.1℃以内である｡

時系列データ計測の際 における,硝酸サマリウム結晶のAC伝導率の実部 CF'の温度変化を

図 4に与える｡時系列データの測定結果は図 5に与える｡時系列データに,領域 日で

ある冷却過程-15℃ において,特異な変化が見 られ,領域Ⅰ,Hlでは,ほぼ華 秩序な振

る舞 いが見 られる｡ また, これ らのpatternには温度履歴がある｡

得 られた実験データに関 して,通常の統計処理を行 う｡データか ら確率分布関数の

状況を調べる｡図 6に領域Il , 冷却過程-15℃ におけるヒス トグラムでは広がった分布

を示す｡安定領域では,ガウス分布 に近 い分布 を示す｡両者共 に,確率分布関数は迎

続であ り;一価関数である｡

得 られ た統計データが連続又一価関数 によって表現 される故,時系列解析 によって

データ解析を行い.八 〇ワースへ○クトルを求める｡解析 にはBlackmanTurkeyの方法 を用 いた.

自己相関関数を求め･そのFou.r.ier変換を行 い,八〇ワースへ○ケトルを求めた【6]｡結果 を図 7
に与える｡ 領域日,冷却過程-15℃における八〇ワ-スへ○ク川は,明快なlinesが多数観測さ

れた｡他は,noワースへ○クトルの周波数特性は,ほぼplateであ り,Whitenoiseの特徴 を示

す｡ α'の温度変化が見 られる-45℃においては,1/f的なスペ ク トルが見 られ る｡

図 8は,各領域 における, △J'(t)に関 してのReturnMapを, △T=0.05sec(50点

毎 )として描いたものである｡ 多辺形が重なったPatternが見 られた｡ この図は初めに

与えた図 3のMappingと類似する｡ 実願 にて観測 された△o'の時系列データよ り,

ア トラクターを多次元相空間において再構成 し, フラクタル次元を測 る｡方法 しては,

Takensの埋め込みの方法 を取 る｡

時系列 △cr'(i△t)とし, tⅩi=△o'(i△t))(i=1,2,‥‥.M)を考える｡ ここで,

△t=1mらecとする｡d次元のベ ク トルⅩ (i=1,...N),(M≧N十d-1)を作るには,過

当な時間遅れをT=m△tとす る｡ ここでは,m=1としする｡

Ⅹ i =( X i, x i十m, ‥ ‥ . xi+ (d-1)m )

とする｡Grassbergerand Procacciaの方法 により,StrangeAttractoI･の計算を

行った【71｡

この結果は,北大大型計算機センターのス-パー コンビュタ-S810(HITACHI)を用い

て,各埋 め込み次元 について, 2体相関関数の積分 (correlationintegral)C(ど)の

計算を行 った｡図 9に結果を与える｡

I N

C(㍗)=- ∑ ∂(㍗-Ixi-Xjl), (1)

N2i,j=1

8(Ⅹ)=Oifxく0,♂(x)=lifx〉0.
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図 10はC(r)～ r{V-として,相関次元 Vを定義 して,各埋め込み次元 につ いて求め

た結果 である｡領域

I,日Ⅰにおいては,哩

め込み次元の値が増

加す ると共 に,相関

次元 Vの値がLinear

に増加する｡ これは,

この領域での ノイズ

が 白色雑音である事

を示 している｡ これ

らの安定領域 より観

測 され る結果は,非

決定論的な特性を示

す｡ この結果 は, 八〇

ワースへ○クトルか らの結果

と一致す る｡

一方,領域 IIでの

結果は,埋め込み次

元の増加 に対 して,

相関次元 Vの値が飽

和 して いる傾向が見

られる｡不安定積城

よ り観測 され る結果

は,決定論的な特性

を示す｡ この事は,

領域日における,非

線形的な及び非平衡

的な性質に, ある種

のカオスと関係 して

いることを示唆 して

いる｡

以上のように,柄

酸サマリウム結晶にお ける

線形非平衡現象の解

明をす るため に,AC

インヒ○タやンスの時系列デ

ータの温度変化を測

定 した｡ この結晶 に

おいて観測 された現
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象は,非決定論的な

相 と決定論的な相の間における相転移の存在を示唆する｡
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4.2硝酸ユロヒ○サム結晶における複雑な動的性質

硝酸ユロヒ○ウム結晶は先

の硝酸サマリウム[81結晶 と

同様な化学的及び物理

的な性質を有する｡単

結晶の育成,又AC伝導

率の温度及び周波数依

存性の測定を行ったは

先与えた通 りである｡

水溶液法 により得た育

成結晶は淡紅色であり

-60
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l

O
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〉く

他の硝酸希土類結晶 と ､一

類似す る晶癖を有する｡ b

AC伝導率の温度及び周

波数依存性 に関す る測

8

6

4

2

0

TemperQtUre('C)
-40 -20 0 20 40 60

定の条件はこれまでと

同様である[2】｡LCRnleter.を用い,2tlz

か ら1MHzの領域のACインtoタ｡ンススへ｡ケトルを測 30

定 した｡各温度における温度の安定性は

0.1℃以内である｡

図 11は,各計測過程 (N=1-7)におけ

る1KHzでの複素伝導率の美都o'の温度変

化を示す｡ この結果は, 2ケ月程度の継

続実験 によって得た結果である｡ o'(T)

は,計測過程 (1)において,温度履歴を有

する変化を示 し∴計測過程(2)においては

変化を示 さない｡Annealing処理後.

各計測回数毎に室握か ら-45℃領域に

おいて J'は複雑な温度変化を示す｡

全測定 において,-45℃以下ではα'の

値は常 に∵定借を再現する｡図 12に

結果の統計処理を与える｡-45℃以下

の領域 において,計測過程に依存 しな

い安定 した応答を与える･事が判 るふ･こ

の様な結果は,他の硝酸希土類結晶の

特徴 と異なる｡図 13, 14に各測定

か ら得 られる結果の代表例 として, N

=5 (α'に温度変化が見 られる場合)

とN=2 (5'に温度変化が見 らない

25

20

㌔'5
10

5

0
0.45 0.91 1.36

ムF' (×10-.frIcm~.)

図 12

1.7

場合)の G'の周波数依存性 をそれぞれ与える｡ N-5の場合,-45℃以上においてo

'はほ とんど周波数に依存 しないが,温度変化を示す｡ N=2の場合 には, o'に温

度変化は無いが周波数依存性 を示す｡ この様な各測定過程におけるCF'の周波数依
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存性は,べき則u〈S(T)によって義視

される｡ 10kHz≦f≦100拙Zの領域で,

全測定結果か ら,周波数E‡PONENTs

を求めた結果が,図 15に与える｡不

安定温度領域では , 0≦ S≦1, 安定領

-◆
10

- 10-61
〔O

城ではS≒2の値を得 た｡不安定温度領 と 1.-･

域での0≦ S≦1の値は無秩序物質 にお

いて見 られる【9]｡一方安定領域での bl0-.

倍S≒2はDebyeHodelにより得 られる
_I

ものである【10〕｡これ らの結果 は,測 10

定毎に,動的な性質が変化すると言う

事を意味する｡硝酸ヨウロヒ○ウム結晶 にお

Coo一ing(2)

+30●C十10'C-10■C
-30●C -50̀C-5g℃

=･!;31<;･･;触 蹄 二 〉 ′/

II
●●~■

;t･ ･̀ .･. ,I

10 10ヱ 103 10◆

Frequency(Hz)

図 14

105 106

いて兄いだされた結果は, これ まで観測 していた硝酸希土類結晶における不安定性 と

異なる性質を持つ｡

5,まとめと本研究 に関す る今後

硝酸希 土類結晶 に関

して, ACインヒ○タ○ンスの

温度変化の自動計測か

ら,不安定現象の存在

が観測 された｡ACイン

ヒ○タやンススへ○クトル並びに

時系列の温度変化の 自 F

動計測 ･解析か ら,そ 訪 1

れぞれ,不安定相 にお

ける緩和過程は,無秩

序系における緩和過程

と類似するものであ り,

この相 において相関次

元値が大 きいカオスの

決定論的なモデルによ

り表現 されることを得

た｡

-60 -40 -20 0 20 40 60

Temperqture(-C)

図 15

得 られ た現象は, これ らの結晶において,その結晶成長の過程 において形成 される

疑似安定相が順次安定相 に移 る 1つの過渡現象であると考える｡硝酸希土類結晶 にお

ける次の間題 は下記の点 にある｡

①カオスの存在をより明確 にする実験の検討｡

②複雑な現象の物理的なオ リジンに関す る考察｡

6,本研究の意味 と今後の課題

本研究 において提起 した現象の存在が意味することは下記の点 にある｡又その事 によ

り,我々が現在及び今後行わなければ成 らない事 も付与す る｡
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1)物理現象観測 におけるコンビュ-タ-による計測が果 たす役割 と意味

人間の認識の枠組みを越 える頒域におけるコンビュ-タ-計測の役割 とその意味 (限

界 も含めて)を検討する必要がある｡ この事は,新 たな る ｢観測の間腰 ｣の存在 と言

う事を意味す る｡

2)本研究にて提起 した複雑な物性現象 に関す る新 しい表現方法

人的に計測が不可の領域 における新物性現象の例 として,硝酸希土類結晶 における不

安定現象がある｡ この不安定性 における複雑さの過程はコンビュ-夕-計測によ り逐

一観測可能である｡ これ らの現象における複雑 さを現象論的に如何 に表現するかが問

題である｡ 同時に,種々の無秩序現象或 いは既 に確定され たと思われる現象の微細計

測 によ り生 じる複雑 さの構造を,個別の複雑現象の表現 とともに,それ らの複雑 さの

尺度 とその一般化を検討する必要がある｡

3)新 しい熱力学 (現象学 )の形成の蓋然性

熱力学は物理現象の･Ei･視的な原理を与えいた｡従来の熱力学は,.琴ITTの産業革命下に

おける 19世紀未か ら20世紀初頭 に当時の困難問題であった熱効率の研究か ら派生

L形成 されたものである日日｡又今世紀初頭よ り形成された量子力学は当時の鉄鋪産

業を中心 として何次 目かの産業革命下における熱輪射等の複雑現象の問題 に関す る検

討過程 において形成 され た【121 ｡

今世紀初頭 より形成された量子力学の巨大な成果である半導体産業の発展に伴 い,

表面微細技術の発展及び コンピューターによる計測技術の急速な発展 と言う新 しい産

業革命 によって生 じている状況 を錆 まえて,新 しい現実 に即 した物理学の原理原則 を

与える熱力学 (現象学)の形成が望 まれる｡

その事が, 21世紀を迎える 1992年の世紀末 に位置する我々が直面 して いる或

いは今後 に対崎す るであろう多様な物理現象の観測並びにその認識の基 となる｡ カオ

ス等の力学系の問題 を中心 とした本研究会 において捷起 されている, ｢今なぜ複雑系

か ｣の問 いが/それ ら問題への思惟の契機 となることを期待す る｡
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