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槽晶の秩序化過程に於けるバターン形成
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概要

AHen-Cahnによって理論的に研究された非保存系界面の運動は､Cu3AuやNi3Mnなどの秩序一無秩

序転移をする合金を急冷する実験によりX線などを使って観測することができるが､折原･石橋に

よるTNセル (TuistedNematicCeH)を使った招晶の急冷実験では､界面の運動を偏光顕微鏡に

よりリアルスペース,リアルタイムで簡単に観測することができる｡TNセルというのは､2枚の

ガラス板にネマチック晒晶をサンドイッチ状にはさむ形に作製してある｡泊晶に揺する上下のガラ

ス板にはラビング処理が施してあり､ガラス面で絶品分子がラビング処理の方向に一様に揃えられ

ている｡上下のガラス板のラビング方向のなす角度をβとすると､β=90oのTNセル(直交TNセ

ル)を招晶の等方相の温度からネマチック相に息冷した後には､招晶分子はセルの上下方向に対して

右90oねじれた状態と左900ねじれた状態が存在し､同じエネルギー状態をもつ2つの領域の蝿界

に､S=l/2のディスクリネーションが出現する｡ディスクリ五一シヨンの時間発展には勤的スケー

リング則が規測きれており､その相関関数は太田-Jasnow-川崎によって蒔かれたu場瑠論の結果

とよく一致することが報告されている｡

本研究では､βを900からずらしたTNセル(非直交TNセル)について取り扱った｡非直交TN

セルを急冷した後には､セルの上下方向に液晶分子がくTt-8)ねじれた状態と0ねじれた状態が出

現する｡この2つの状態はエネルギーが異なる｡ディスクリネーションは非保存2次元系の1次元

界面に相当し､強磁性イジングモデルで考えると､8ねじれの状態がup･spin,(7t-8)ねじれの状

態がdovn-spin,ディスクリネーションが磁壁に相当し､-様な上向きの弱い磁場が存在する場合に

対応する｡まず初めに､非直交TNセルのディスクリネーションの運動方程式を理論的に蒔出し､

実験によりこれを確かめた｡.ig･動方程式は､

V=-r/R芋Dく90o-8)

(Vは界面の法線速度､ド,Dは運動係数､Rは曲率半径)と表される｡実験結果によると､非直交

TNセルの場合には動的スケーリング則 は存在しないが､上式から特徴的長さと特徴的時間を定義

し､それらにより空間と時間をスケールすると､各々の非直交TNセルに共通のバターンが存在す

ることがわかった｡そして､この様なスケール別が存在するのは,､急冷直後のディスクリネーショ

ンの初期分布において､ .特徴的な長さのスケールが存在するからであることが､豊水 ･本田による
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初期分布を考慮したU場理論を適応することによりわかった｡
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長屋 智之 し

第1章 序論

第1節 はじめに

相転移を起こす系においては一般的に高塩相は低退相より高い対称性を持つことが多く､高塩相

から低温相へ急冷すると系は熟力学的に不安定または蜂安定な状態になり､時間が縫つにつれて安

定な状態へと移り変わっていく｡この様な秩序化過程についてはスピノーダル分解や核4:～.戒などU)

現象を中心に古くから研究が行われてきた｡この分野に関する熱力学的研究は､Vatnder-Uaalsや

Gibbsによって行われているのだが､動力学が研究され初めたのは比較的に新しい卜竿)ふこの分野

の研究に対_Lては､いくつかの総合的な報告が出されている3-6)｡

磁性体を例にした2次元モデルで考えてみる｡各格子点に大きさが一定のスピンがあり､スピン

の配向は上向きか下向きかの2方向にしか配向できないと制限されており､憐合うスピンにはスピ

ンの方向が揃う様にスピン間に相互作用が働くとする｡この様なモデルはイジングモデルと呼ばれ

ており､特にスピン間相互作用がスピンの向きが揃う様に働くモデルは強敵性イソングモデルと言

われる｡ (他にもスピンの向きがXY平面内のみで回転できるXYモデル､球面上の任意の方向に

向くことができるハイゼンベルグモデルなどがあるが､本研究の対象とする系は強磁性イジングモ

デルに対応づけられる系である｡)高温相では格子点上のスピンの方向は熟的な励起の為に乱経で

あり up-spinと down-spinは全体として同じだけあり､系全休で平均したスピンは0であるが､

相転移温度以下に急持するとどちらかの方向にスピンが揃い始める｡そして､系のなかにはし叩･

spinの領域とdoun-spinの領域ができスピン間の相互作用により各々の領域は時間と共に変化して

ゆく｡この変化の様子というのは､例えばup-spinの領域を白､A()M1-SPinの領域を黒として全体

のバターンの変化を観察すれば良い｡この時､2つの状態の境界である界面はトポロジカルな欠陥

日と考えることができ､バターンの時間発展はこのトポロジカルな欠陥の運動に縮約して議論する

ことができる｡

この様な系として､大別して2種規の系が存在する｡秩序変数 (イジングモデルではスピン)ち

全空間で積分した量が時間発展に対して保存する系を保存系､保有しない系を非保存系と呼ぶ｡保

存系の例としては､二成分き政体の相分離や合金のスピノーダル分解などがあり､ー非保存系の例とし

ては､合金の秩序一無秩序相転移や誘電体あるいは磁性体の相転移などが挙げられ考｡本研究で取

り扱う系は非保存系であり､保存系についてはこれ以後何も言及しない｡

第2節 界面の動力学

AHenとCahn81は､スカラー場のTDGLくTime-Dependent-GinZburl-Landau)型の方程式に基

づいた理論によって､初めて界面の運動方程式を導いた｡その後､Kavasakiet.9)とBaushet,.18)

は各々独立にノイズ項がある同様な運動方程式を導いた｡ノイズ項がない界面の運動方程式は､

(1-1)式で与えられる｡

-306-



液晶の秩序化過程に於けるパターン形成

V(rくa,i))=rJ{(T､(a,t)) (1-1)

V(r(a,t.))は､時刻tの場所aでの界面に垂直な方向への速度､Jt(r(a,t))はその場所での局所

的な平均曲率､｢は運動係数である｡但し､aは界面上の座標であり､aの次元は空間次元より1

次元低い｡彼らは､次元解析より特徴的な長さのスケールは時間の1/2乗に比例して増加すると指摘

した8)｡秩序-無秩序相転移のダイナミカルなモデルであるカイネテイクイジングモデルのモンテ

カルロ･シミュレーション12~15)によると､勤的構造因子S(k,I.)はd次元のk空間で

S(k,t)=td'2F(kA,t(t))というダイナミカル ･スケーリングの形をしており､特徴的長さ:

書くt)はtl/2に従って変化することが示され､Allenと(一ahn8)の理論と良く一致した｡この場合の

空間相関関数は､太田-Jasnov-川崎1日によるu場理論によって界面の面密度と共に導かれた｡

実験例としては､Cu3Auや Ni3Mnといった秩序一無秩序相転移をする合金のX線回折による実験

18-19)により､平均ドメインサイズが時間の1/2乗に従って大きくなることが観測されている｡また､

臨界2成分泊体16~17)のスピノーダル分解でも､このスケール則をサポートしている｡

一方､今世紀の初めに液晶の分野において､TNセル(TwistedNematicCell)が考案されて以来

29~22)､それについての研究が盛んに行われてきた23~27)｡特に､TNセルはブラウン管に代わる

表示装置としての応用的な研究がさかんであり､現在に至っては腕時計からコンピューターのディ

スプレイまで表示装置として広く普及している｡TNセルの構造については次の節で詳しく述べる

ことにする｡

招晶の分野の研究で､Geurstら28~29)は､TNセルを泊晶の等方相からネマチック相へ急指した

時に出現するディスクリネーションの運動方程式を摘晶の配向場から理論的に串き､実験でこれを

確かめた｡ (ディスクリネーションについては､次の節で説明する｡)このディスクリネーション

の運動方程式は､2次元の場合の (1-1)式と同じ形になった｡折原一石橋つO)は､TNセル中の

ディスクリネーションは､先に述べた強磁性イジングモデルに対応させて考えると､非保存2次元

系の1次元界面に相当すると言う立場から､TNセルを使って滴晶の急冷実験を行った｡その結果､

ディスクリネーションの全体のバターンの時間発展には勤的スケーリング則が存在し､その相関関

数は太田･Jasnou一川崎の理論1日と良く一致する事がわかった｡ここで動的スケーリング則とは､秩

序化過程に於て各時刻での系の構造 :即ち異なる時刻のバターンは､空間のスケールを適当にかえ

てみると統計的に同一のバターンになることである｡太田-Jasnow一川崎理論では､初期の界面の分

布は単位体枝中の界面の面根が無限大であると仮定しているが､TNセルに於けるディスクリネー

ションは単位面積中の長さは有限であり､しかも運動係数｢は温度に依存するために急冷後に一定

温度に到達するまでに｢の値は若干変化する事などから､理論と実験結果とでは一郎にわずかな差､

があるがほとんど一致していた｡このTNセルを使った招晶の急冷実験では､リアルスベ-不でし

かもリアルタイムで偏光顕微鏡により容易に界面の運動が観察できるのが第-の特長である一｡
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ディスクリネ.-シヨンに関連する基礎的な研究は､その動力学を中心に行われてきた28~29･31'｡

しか一し､これまでに液晶中のディスクリネーションを非保存系の界面として取り扱った例は外にな

く､非平練i系の熱力学に関する研究に対して新たな実験手段としての価値があると言える｡絶品の

特徴として､このようなトポロジカルな欠陥が容易に観測できることが挙げられる｡

本研究では､このTNセルを用いて実験をおこなう｡次に､このTNセルについて詳しく述べる

ことにする｡

第3節 TNセル31~34)

ネマチック液晶の分子は細長い形状であることから､

理論的には棒状分子として取り扱われる｡分子の長軸方

向の単位ベクトルはディレクターと呼ばれている｡ネマ

チック転移温度より上の温度では､図1-1(a)に示す
･a, 馨 を Isotropic

様に､酒晶分子の重心は空間的に無秩序に分布していて､

さらに液晶分子の配向方向も無秩序に分布している｡し

かし､ネマチック転移温度より下の温度では､図1-1 (b)

(b)に示す様に､重心は無秩序に分禰しているが､配向

方向は全体として一定の方向をむいており､その方向を

中心として配向方向がゆらいで分布している｡このゆち

ぎの為に､ネマチック相では白く濁って見える｡ネマチ

ック相から温度を上げて等方相にするとき､相転移温度

で酒晶は透明になるために､このネマチック転移温度の

ことを'clearingpoint'とも呼ばれている｡また､紹晶
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図1-1 ネマチッ})泊品の配向状態

(a)等方相 絶品分子の重心の分布も

配向方向の分布もランダム

(b)ネマチック相 重心の分布はラン

ダムしかし配向方向ははば一定

分子には屈折率異方性があり､ディレクタ-の水平方向

と垂直方向では屈折率が異なる｡この屈折率異方性の為に､絶品分子はその配向状態を偏光折微鏡

によって容易に知る事ができる｡

図1-2の様に､ネマチック縮晶を表面に特殊処理を施した2枚のガラス板でサンドイッチ状に

挟んだのが､TNセルである｡ガラス板には配向材が塗布してあり､これに対しラビング処理 (布

などで一方向にこする)を施すことにより､ガラス面に揺する液晶分子の配向方向を一方向にそろ

える事がで馨る｡このガラス面での配向方向が､図1-2の様に､上のガラス板としたのガラス板

で互いに90o異なる様にする｡すると泊晶分子はセルの上下方向に対して900ねじれた状態に

なるが､ねじれ方に右900ねじれと左909ねじれの2通りの状態ができる｡図1-2では右側

が右90oねじれ;左側が左90:ねじれの状態になっている｡これらの状態は､エネルギー的に

は同じで縮退している｡羊の様にセルの中に2つの状態が存在すると､これらの領域の界面に2つ､

-308-



液晶の秩序化過塩に於けるパターン形成

の状態を結び付けるためにディスクリネーシ

ョンができる｡現在結晶ディスプレイとして

実用化されているTNセルにおいては､この

様なディスクリネーションができてはいけな

いので､コレステリック液晶 (ネマチックが

ツイストした様な螺旋を自発的に巻く液晶)

を混ぜてどちらかのねじれを安定にすること

によりディスクリネーションの出現を回避し

ている｡TNセルを強敵性イジングモデルに

対応させると､右ねじれはup-spin,左ねじれ

はdovn-spin,ディスクリネーションは界面に

なる｡

TNセルに対して､下のガラス板の配向方

向に偏光した光を入射すると､光の波長に対

して十分長いスケールで屈折率異方性をもつ

招晶分子がねじれているので､光は主として

招晶分子の配向方向に従って偏光方向を変え

ながら進んでいく｡従って､上下のガラス板

では900偏光方向がずれているので､クロ

スニコルでは右90oねじれも左900ねじ

れも明るくみえる｡そして､ディスクリネー

ションのみがほとんど偏光方向を変えないの

Microscope

AnaLyzer

Disctt'nation

] T N cell

PoIQrizer

図1-2 TNセルの構造 光が人射した場合UL)

偏光方向の変化の様子を示してある｡TNセルの

左側は絶品分子がセルの上下方向に対し左90｡

ねじれており､右側は右900ねじれている｡デ

ィスクリネーションはほとんど光を通さないので

顕微鏡では黒い線として視察される｡

で､黒い線として観察される｡図1-2にこ

の様子を模式的に描いてある｡

ここで､ヰ夜晶に於けるディスクリネーションについて説明する31-34)｡ディスクリネーションに

は強さを表す畳:Sが存在するが､これはディスクリネーションの周りで一回り:27tLたらディ

レクターはどれだけの角度変化するか､271に対する比をSと定義する｡図1-2では､ディレク

ターは一回りで7tだけしか変化してないのでS=1/2である｡ くネマチック消晶では､nもーnも

等価である｡)Sは､正または負の整数または半整数 ;例えば±l/2,±1,･･･しかとらない｡TNセ

ルの厚さが数十LLmの時､出現するディスクリネーションはほとんど

S=1/2･である｡ディスクリネーションにおいては､招晶分子の配向は定義できない｡つまりディ

スクリネーションは､Lトポロジカルな欠陥である｡この様なトポロジカルな欠陥の他の例としては､
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結晶の中の転位､磁性体中の磁壁,琉体中の渦糸,娼流動ヘリウム中の量子渦糸などがあるが､そ

の系統だった分頒はまだほんの 10年程前になされたばかりである35~37)｡物理学全般にわたって

この様なトポロジカルな欠陥の動力学が興味を持たれている｡

第4節 非直交TNセル

TNセルの上下のガラス板のラビング方向を900からずらし､βにしたTNセルを非直交TN

セルと呼び､特に90oのTNセルを直交TNセルと呼ぶことにする｡特に言及しない限り､βは

∂≦900にする｡ (逆であっても本質的に変わりはない｡本論文でこれ以後､"セルの角度"と

表現する時は､このOのことを意味することにする｡)非直交TNセルでは､8ねじれの状態と(Tt

-8)ねじれ状態が現れる｡直交TNセルの場合とは異なり､2種絹の状態の間には､エネルギー差

が存在する｡しかし､出現するディスクリネーションは直交TNセルと同じ､SニI/2のディスク

リネーションである｡この系を強磁性イジングモデルで考えると､eねじれの状態がurJ･spi11,

7t-8ねじれ状態がdovn･spinであり､しかも-様な弱い上向きの磁場が存在する場合に対応する｡

up-spinとdovn-spinは外項の存在の為に縮退が解けている状態になっている｡

本研究では､非直交TNセルを急冷した後の秩序化過程に於て出現するディスクリネーションの

運動について取り扱う｡第2章では､非直交TNセルのディスクリネーションの運動方程式を理論

的に尊く｡第3章では､ディスクリネーションの全体のバターンの時間変化について､スケーリン

グ則を中心に議論を行う｡第4章では､ディスクリネーションの初期分和について､ u一喝甥.論を

適応して実験結果の解析を行う｡そして第5童では､全体の結果について総括する｡

第2章 ディスクリネーションの運動方程式

第 1節 ディスクリネーションの周り

の液晶分子の配向

この章では､非直交TNセルのディ

スクリネーションの運動方程式を蒔く

ことを主体に議論を進めていく｡ここ

では､Geurstら29Iが直交TNセルの

運動方程式を導いた方法を応用 して非

直交TNセルの運動方程式を蒔 く｡

非直交TNセルの運動方程式は､デ

ィスクリネーションの曲率半径が､T

Z
▲爪T
I
I

----A

LP=-a/2

tp=TT/2
I- ･-･-･-･-I-･一一.一事･X
LP=-TT/2

LP=-e/2

Nセルの厚さに比べて十分に大きいと 図2-1 泊晶分子の方位角¢の境界灸件｡原点で､y

き､曲がっているディスクリネ-シヨ 軸に平行にディスクリネ-ショーンが存在している｡
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ンを局所的に直線近似してディスクリネーションの周りの泊晶分子の配向状態を計罪することがで

きる｡

図211に示す様に､Ⅹyzガウス座標系で､y軸は紙面に垂直でありしかもディスクリネーシ

ョンに一致しているとする｡セルの上下のガラス板はZ=±hの位置にあり､セル厚が2hである

とする｡摘晶分子はx-y平面内で_Y軸と¢の角度をなして配向しているとし､¢はyには依存し

ない､つまり､

¢=¢(x,2) (2-1)

と仮定する｡一般にネマチック泊晶の自由エネルギー密度は､フランクの自由エネルギー密度 :

f-率 11(▽･n)2号 k22(n･(▽×n" 2号 lく33(nX(▽×n))2 (2-2)

で表され､kll,k22,k33はそれぞれフランクの弾性定数で､スプレイ,ツイスト,ベンドについ

ての弾性定数である｡ここで､ (2-1)式を (2-2)式に代人して計算すると､

f-㌻ (k llSin2¢+k 33COS2¢ ) (S-: )2号 k 22 ( S-2 ) 2 ,

となる｡一般にk Ilと1{33は比較的に近い値をとることから､

kH=k33=K

(2-3)

(2-4)

と近似し､Kとα= (lt22/1く)I/2という2定数で近似してSt.許を進める｡ (こUL)近似は､よく行

われる1定数近似 :kll=k22=k33よりは良い近似である｡)従って く2-3)式は､次式にな

る｡

f-若 く(豊 )2+a2(霊 )2) く2-5)

¢(x,Z)は全自由エネルギーが最小になる状態であるから､6[Jfdv]=0より､次のラプラス

方程式 (2-6)を解くことにより¢くx,Z)が求められる｡

( 鎧 .a 2 鎧 言 )- 2,-0

境界条件は､図2-1に示してある様に､

¢=∂/2IZ= ll

(2-6)

(2-7)

¢ニーβ/2,Z=-h

である｡ここで､原点はディスクリネーションであり､特異点である｡そして､Z方向への泊品分

子のねじれ方の対称性より､

*=0, at.Z=0,x<0

¢=±7t/2, aち z=0,x>0
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となっていることが､容易に分かる｡

ラプラス方程式 (2-6)の境界灸件 (2-7)のもとでの解は以下のようになる｡計算の詳細

はAppendixに吉己した｡

l , .,.Tl.く20-7t)Z
¢= rarctan[cotz'tanhx■]+il+ 4h

め- ㌻arctanlcotz･tanhx･]守 +廷吏 遡
1

4h
Z>0

(2-9a)

く2-9b)

く2-9a)と (2-9b)を く2-5)に代人することにより､自由エネルギー密度が求まり､

次の く2-10)式で表される｡

a2K7t2cos2Z'+sinh2x'

32h2 sin2Z'+sinh2x'

xl=
a7tx

2ll
zl=

7tZ

, 2ll

- (10-1)
7t

sinh2x'

sin2Z'+sinh2x'
+ (LO-1)2
-7t

sin,cos,sinhをディスクリネーションの近傍 ;x～0,Z～0で屈関して､

α2K
f ご ゴ 1-二･二
8
1-α.Y/h(20-77)
Z2+α2x2

(2-10)

(2-11)

となり､原点からの距離の-2乗に比例してfが発散していることがわかる｡しかし現実の系では自

由エネルギーは発散してはいけない｡従って､この理論の枠組みでは､ディスクリネーションの半

径をb(h>>b)としてfを有限の値にとどめる｡

(2-9)式, (2-10)式より､∂=90 や ,70 o ,500についてのディスクリネーシ

ョンの周りの等方位角線 (等¢線)を図2-2に､等自由エネルギー密度緑を図2-3に示した｡

図2-3は､fをα2K/h2で規格化した後に常用対数をとり､その値が同じである点を等高線の

様はO.5ごとに結んである｡図2-2,図2-3では､縦軸はZ/ll,横軸はⅩ/α11であり､原点

において紙面に垂直にディスクリネーションがあり､y軸に一致している｡これらの図からわかる

ように､結晶分子がねじれていない場所が上下のガラス面 (Z=±h)に存在する｡この場所は､

Oが小さいほど左側にずれていることがわかる｡静的には図2-2に描かれている様に泊晶分子が

配向していると考えられるが､図2-2(b), (C)の様に0≠90oの場合には､この様な配

向は安定ではなく､ある時刻にこの様な配向状態にあるとすると次の時刻にはディスクリネーショ

ンは右側に移動している｡しかし､この場合のディスクリネーションの移動速度は十分に遅いので､

沌晶分子の配向状態はディスクリネーションが動いている場合も堆静的に図2-2の様になってい

ると近似する｡従って､ (2-9)式, (2-10)式を動いているディスクリネーションについ

ての近似式として今後の計掛 こ使うことにする｡
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ZJh

'40 5030 6020 L710 800 -90
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(a)o=90'

o
･
｡

.
np

;
I
I

50

0 6070●

lOo 迅 8090

一一-20-30

_70●

一〇

ー40ー40

5 -1.0 10.5 0.0 0.5 1.0 1.5

(b)0=70●

正｣__

40
SOSO

70

80

0 90'

.80
■70

-1

-2 __40'

-1.5 -I.0 -0.5 0.0 0.5 1.0 1.5

(C)e=50'

図2-2 Xz一平面における等方位角緑

y軸に沿らてディスクリネーションが存在

する｡(a):∂=900,(b):∂=700,

(C):β=50や

.'ヾ禦ノ'

0

㊥̀

0

-1.5 -1.0 -0.5 0.0 0.5

(a)e=90'

1.0 1.5
αスIh

-1.5 -I.0 -0.5 0.0 0.5

(b)e=70.

I.0 1.5
CrX/h

0 -0,5 0.0 0.5

(C)0=50●
1.0 1.5
CEX/h

図2-3 xz-平面における等自由エネ

ルギー密度繰 Io凱 8[f/(α2K/h)] が

等しい点を0.5ごとに結んでいる｡y軸に沿

ってディスクリネーションが存在する｡(a)

,(b),(C)は図2-2と同じ

ー3 1 3 -
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第2節 ディスクリネーションの運動方程式

図2-2からもわかる様に､ディスクリネーションの両側には､招晶分子がセルの上下方向 (Z

方向)に対して､8ねじれている領域と､Tl-0ねじれている領域が存在している｡従って､両者

の状態のエネルギー差により､ディスクリネーションに力が働き､ディスクリネーションはエネル

ギーの低い状態の領域が広がる方向に移動するはずである｡この時の速度を以下に計界する｡但し､

セルの厚みに比べてディスクリネーションの曲率半径は十分大きいと考えて､単位長さのディスク

リネーションを直線近似し､ディスクリネーション間の相互作用を無視して取り扱う｡

前節で導いた配向状態において､ディスクリネーションの束縛を解くとディスクリネーションは

移動し定常状態になる｡そのときの招晶分子の配向状態は く2-9)式で与えられるものとは異な

るが､ディスクリネーションの速度は十分に遅く､液晶分子の流れは無視でき､定常状態の紙晶分

子の配向状態も (2-9)式で近似できるとする｡

単位長さのディスクリネ-シヨンが､単位時間 :AI,にUの速度でAXだけ移動したことにより､

低くなる自由エネルギーの大きさAFは､次式で表される｡

fdx串
○く)
一〇〇AF=Jdx if(¢x(x-AX,Z),¢Z(,YIAX,Z))-f(¢x(.1･,Z),¢Z(x,Z))i

但し､¢x,¢Zの添え字はその文字による偏微分を表す｡

.oc. .h. ∂f

AFニー A･YSdx願 ･a-x一〇〇

=一ムⅩ z tf(¢x(oc,Z),¢Z(cc,Z))-f(¢x(-cN3,2),¢ヱ(･CO,2))〉

ここで,

xl.i.細 くx,Z)-fn--(A-諾zzIxl.i_飾 くx,Z)-Oif. ･ム･Y-uAt より

AF=-uAち
I( ( t271(7t-28)

4ll
(2-12)

く2-12)式で表される自由エネルギーが､ディスクリネーションが移動する事により低くな

る｡このエネルギーは､ディスクリネーションが移動するF崇にその場所の液晶分子を回転させるエ

ネルギーとして散逸する｡但し､ここでは招晶分子は流れないと仮定する｡この局所的なディレク

ターの回章云に対抗する偶力は､

rvisc= - 'rl

である｡ここで､ γtはツイストの粘性係数である｡また､

a-0--u詑∂七
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より､単位時間,単位長さ当りのディスクリネーションのエネルギー散逸は､｢ vi,C･(∂¢/∂t)

から､γ1uα2Jで与えられる｡但し､Jは無次元の塵で､

J≡isss(崇 )dxdz (2-14)CE

散逸硯分と定苑する｡Sはx-Z平面でエネルギーの散逸が起こる縄域を末している｡00.)～)O''

からのずれを表す量 :C=7t/2-0を導入し､.JをCの間数として､,J=Jo+t.J一十C2.J2+

C3.J3+=････ と展開する｡Cに対し反対にねじった-Cのセルでは､ディスクリネーションの動く

速度は-uであるから† (2-15)式より､∫(-_C)=Jくe)であり､JはCの偶関数になって

いる｡従って､Jl=0,J3=0,JS=0,･････.より､以下ではJごとJOと近似し､Geurst,ら29)と同じ表式

を使うことにする｡

(AF/At)がエネルギーの散逸γlL12αJに等しくなることから､

uKα2
2h

よ り､

u=

C=γlu2αJ

αK77

2hγlJ
(2-15)

となる｡

これまでは､直線のディスクリネーションに於て､8ねじれと71-0ねじれのエネルギー差によ

りディスクリネーションが移動する効果のみを考慮してきたが､この他に曲がったディスクリネー

ションが弾性エネルギーを減らすためにディスクリネーションが収縮する効果も考えなければなら

ない｡

ディスクリネーションが存在すると､その周りのディレクター場を歪ませることにより､系の自

由エネルギーを増加させている｡このエネルギーは､ディスクリネーションを中心にセルの厚み程

度の領域に集中している｡ディスクリネーションは自身が収縮して系のエネルギーを減少させる｡

8=900の直交TNセルでもディスクリネーションが動くのはこのためである｡

一般の熱力学での表面張力と表面の自由エネルギー密度との関係と同様に､ディスクリネーショ

ンが存在することによる過剰なエネルギーは､ディスクリネーションの線張力に関係する蚤である｡

この過剰なエネルギーをαKI(L)とする｡SLを -しくX<L,-h<Z<h(但し､L>>2h)というディスク

リネーションの周りの領域とする｡αKI(L)は定義より､

･lくⅠ(L)-去KSSsLd･Ydz[((S-xo)2･ "2(S-2)2)]

- (誓 (fr.)22hL.更生 (忘 o)22hL )2
(2-16)

(2-16)式の右辺第2,3項は､それぞれ､8ねじれ,7t-eねじれの弾性エネルギーでディ
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スクリネーションが存在せずに二つの状態が隣接した場合の自由エネルギーである｡α1日 を単位

長さ当りのディスクリネーションが存在することにより系のエネルギーを増加させる星として次の

ように定義する｡

αⅠ(I=Ll｣.訟αKI(L)
(2-17)

I--flog(4sin2慧 )

b乙女ディスクリネーションコアの半径であり､実質的に0によらない｡従ってⅠも直交TNセルの場

合29)と同じになる｡Geurstら29Iらの実験によると､このコアの半径はセルの厚みのおよそ5%ほ

どである｡

つぎに､ディスクリネーションの縦の緑張力を人とすると､

入=αKI+E｡｡｢｡ .く2-18)

となる｡ここで､Ec｡川は､ディスクリネーションのコアそのもののエネルギーで､αKIに比べ

て無視できると仮定する｡ある位置でディスクリネーションが曲がっていると､ディスクリネーシ

ョンの方向に働く張力の合力として､ディスクリネーションの曲率半径の中心プ引糾こ対して力が働

く｡その力を7t｡1とし､ディスクリネーションの曲率半径をRとすると､

77｡-=入/R (2-19)

となる｡さらにCが0でない場合は､8ねじれと77､-0ねじれにエネルギー差が生じるので､この効

果からcl(a27t/2hの力が加わる｡従って､ディスクリネーションに働く全てのドライビングフォ

ースが､摩擦力 :-γ-uαJとつり合うことから､

･luaJ†it ai3jfl e-02Il

-u-書 ×去±
(2-20)

く2-20)式の右辺第2項の符号は､十はねじれが小さい状態の領域が広がる方向にディスク

リネーションが動く場合であり､-はその反対方向に動く場合に対応する｡ここで､次のように｢

とDを定義して､次のように音さ換えられる｡

r≡ Bl 2ah誓 ｡TIJ･ D = -

一票 -妄±De (2-21)

この式の形は､Geurstら29Iが､磁場中でのβ=90oの直交TNセルに於いて導いたディスクリ

ネーションの運動方程式と同じ形である｡つまり､Oの900からのずれの効果が磁場の効果とl可
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じになることを意味している｡ (2-21)式より､非直交TNセルに於けるディスクリネーショ

ンの運動方程式は､

∂r(a,t)
∂t

=-nrFC(r(a,t.))-+nDc (2-21')

r(a,t,)は時刻 tでの界面上の座標aにおける2次元ベクトルであり､nはその座標での界面の法線

ベクトルで曲率半径の中心からTに向かう方向を正にとる｡IC(r(a,t))は､∫(a,t)での平均曲率

を表す｡

この様に､ディスクリネーションの運動方程式は､TDGL方程式から蒔いた非保有2次元系1

次元界面の外場のある場合の運動方程式と同一の形の式になった｡

理論と実験とを比較する為に､円形のディスクリネーションルーブについて半径RO:)時間発展を

(2-21)式から解くと､

-t-芸 -(蕊 ,≧log(1.㍗ , (2-22)

となる｡但し､t=0をディスクリネーションルーブが消滅 (R=0)する時刻とした｡従って､

ディスクリネーションループが存在する時は､t<0である｡この式をもとに実験結果との比較を

行う｡

第3節 実験系

実験系の概略を図2-4に示した｡用いた実験装置を以下にまとめた｡

偏光顕微鏡 オリンパス BH-2

TVカメラ NEC TI-22A CCDカメラ

VTR SONY SL-HF900

コンビュ一･タ一･ NEC PC9801VM21

フレームメモリー MiIani IFM/PC-512

モニタT S.ONY IくX-14HDl

ビデオプリンター HITACH VY-100

偏光顕微鏡を使ってTVカメラに撮られた画像データをコンピューターに入力し､スーパーイン

ポーズ機能によってタイムカウンターなどの情報を画像情報に重ね合わせてVTRに記録する｡こ

のカウンターは､カメラから同期信号をコンピューターに取り込むことにより､1フレーム:1/30

秒ごとにカウントさせている｡この画像帽章削ま6bitの数値にデジタル化されてフレームメモリーに

取り込まれ､コンピューターにより処理される｡フレームメモリーの画素数は､512×512ピクセル
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である｡また､画像データは､ビデオプリン

ターによってプリントアウトす

ることができる｡今回の実験で用いた招晶は

代表的なネマチック泊晶:MBBAであり､

その構造式を図2-5に示してある｡

第5節 実験結果

セルをヒーターでネマチック転移点以上に

暖める｡そして直ちに35℃に温度コントロ

ールしてあるスライドガラス製の水槽にいれ

る｡水槽の概鴫を図2-6に示した｡この水

槽はクロスニコルの偏光顕微鏡ステージ上に

ある｡

各角度のセルについての実験結

果の一例をPllOt0-1-Photo-5に

示した｡90〇一500の)IIBで､

急冷後の時間は下に示してある｡

倍率は10倍である｡写真の縦の

長さが約2mmである｡写真中の

黒い線がS=1/2のディスクリ

ネーションである｡理論と比較す

る為には円形のディスクリネーシ

ョンループに着目するのであるが､

10倍のデータでは不可能であっ

たから､倍率を50倍にして円形

のディスクリネーションループを

さがした｡ディスクリネーション

が消滅する前は､ほぼ円形になっ

ているので､その平均半径を測定

した｡ディスクリネーションが消

滅する時刻をt=0[sec]にして､

(2-22)式を使い最小2乗法

でブイ､ソティングした｡_その結果

図2-4 実験系の概絹lxj

C"3､0⑨ cH- Nせ cH2､｡H2'CH2､cH3

MBBA

(4'-methoxybenzy】idene-4-n-butylanitine)

図2-5 MBBAの構造式

THERMOCOUPLE

WATER BATH

図2-6 顕微鏡ステージの水槽
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顕微鏡写真

Photo.1

8=90o

2秒後

4秒後

- 319 1

8秒後

16秒後

32秒後



長屋 智之

星貢微鏡写真

Photo.2

8=8 0 や

2秒後

3秒後
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顕微鏡写真

Photo.3

8=70o

2秒後

3秒後

- 32 1 -

6秒後

8秒後

10秒後
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顕微鏡写真

Photo.4

8=60o

2秒後

3秒後

ー322-

4秒後

6秒後＼

8秒後
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蹟微鏡写真

phoちO･5

8=50o
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を図2-7に示した｡縦軸はディスクリネー

ションループの半径であり､横軸は時間であ

る｡上から順にβ=50 0 ,60 0 ,700,8

0 0 ,900のデータを示してある｡このグラ

フに示してある程度の曲率半径では､ (2-

21)式第1項のディスクリネーションの張

力による効果が主で有り､セルの角度による

違いは顕著には現れない｡t≡-2[sec]より

以前の時刻においては､大きなディスクリネ

一二シヨンループは円形からの歪が大きく (2

4

3

E
u
N
-O
tl
∝

2

-4 ー3 -2 -1 0
t/sec

-22)式による近似は悪くなる｡フィッテ

ィングで用いたデータは､t=-4[sec]付 図2-7 ディスクリネーションループの半径の

近でも比較的に円形に近いディスクリネ-シ 時間発展

ヨンループを数多くの実験データの中から選

んで使用した｡

実験値は理論曲線によく一致しているとおもわれる｡このフィッティングより､実験値として3

5℃では､r=1.8×10-6[cm2/secコ,D=2.9不10~4[crn/sec]となった｡

第6節 実験結果の考察

この実験結果を他の実験で得られた値と比べてみる｡折原 ･石橋38)は､8=90oの直交TNセ

ルについて2つの方法でrを測定している｡1つは今回と同じ方法で､円形のディスクリネーショ

ンルーブでRとtを測定し､r=1.8×10-6[cm2/sec](35℃)､またもう一つは､全体のバター

ンの時間発展より､r=2.1×1016[cm2/sec]く35℃)と報告されている｡さらに､Geurstら29'に

よって､｢=1.5×10-6[crne/sec](22℃)と報告されている｡MBBAの物質定数は温度によっ

て変化していることを考慮すると､今回我々が得た値は先の実験報告と良く合っているといえる｡

次にrとDの定義より､JとⅠを推定してみる｡MBBAについては物質定数が報告されている｡

35℃では､kIl=0.43×10~6[dyne],k22=0.31×10~8[dyne],k33=01.35×10-6[dyneコ,38)

γl=1.25[dynesee/cm2]39,)より､K= (kll+k33)/2=0.47×10-6,α空°.8となるから､∫

と1.7,Ⅰと7.8となる｡一方 Geurst.ら29)の8=9()○の直交TNセルについて磁場をかけた実験に

よると､22℃でJ=1.9,Ⅰ=1.5と報告されている｡物質定数から｢とDを計算すると､

r=0.78×10-6[cm2/secユ.D=6.5×10-4[cm/sec]と､なる｡

この様に､理論値と夷験値は約2-3倍異なっている｡但し､理論式を蒔くにあたっては､散々

の近似を行った｡例えば､静的な配向状態の解を定常状態の鰐とみなしたり､招晶分子の流れの効
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果を無視したり､ディスクリネーションを直線近似したり､ttll=k33とおいたりした｡この様な
数多くの近似をしたにもかかわらず､実験値は押論式で良くフイットすることができた｡このこと

は､使った近似が妥当であったことを意味するものと考えられる｡

この実験では､β=400のセルと30oのセルをも作製して実験を行ってみたが､大きな円形

のディスクリネーションルーブはできずデータを取ることができなかった｡

第3一章 バターンの時間発展

東1節 直交TNセルのバターン

前章では､一本のディスクリネーションについて､運

動方程式 (2-2･1)式を導出し､そしてそれを実験的

にたしかめた｡この章ではPhot0-1-PllOt0-5に示した

TNセル急指後のディスクリネーション全休のバターン

の時間発展について論じる｡

0=900の直交TNセルでは､0ねじれとTr-8ね

じれはどちらもセルの上下方向に絶品分子の配向が90

0ねじれていて､異なるのは右にねじれるか左にねじれ

るかのみであり､従って2つの状態はエネルギー的に縮

退している｡

AHen-Cahn8)の理論によると､この様な非保存系では､

界面の面積 (TNセルでは単位面積当りのディスクリネ

ーションの総長)の時間発展が時間の･1/2乗に比例し､

特徴的な長さは時間のl/2乗に比例する｡Cu3Auや Ni3Mn

といった秩序一無秩序相転移をする合金では､急冷後の

平均 ドメインサイズが tレ 2則に従って大きくなることが

観測されている18~19)｡一方直交TNセルでは､単位両

紙当りのディスクリネーションの総長の時間発展は､時

間の･0.44乗に比例し､相関長は時間の0.44乗に比例して

〇三90●8♂ 70●60●

t=2sec 2 2 2

●50

4 4 4 4 4

8 8 8 8 8

匡ヨ匿旧表口16161616
回且E』′

転豆 32 L_ I

2mm

図3-1 TNセル急冷後における2

つの領域の時間変化｡白い領域は8-ね

じれの状態､黒い領域は(n-8)-ねじ

れの状態､境界がディスクリネーショ

ンに対応する｡

長 くなっている｡さらにバターンの時間発展については

動的スケーリング則が観測されている38)｡

第 2節 非直交TNセルのバターンの時間発展

ディスクリネーションバターンの時間変化をまとめて図3-1に示した｡白い領域は8ねじれの

状態､黒い領域は7t-8ねじれの状態､境界がディスクリネーションに対応する様に実験データを
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処理してある｡サイズは2mmX2mmである｡一番左は直交TNセルであり､次に∂=8()○の非直

交TNセル､そして､8=70 0,6O.,500のJLIfiに並んでいる｡時刻については､急潮射こ等プ)'

相からネマチック相に転移した時刻を t=0とした｡顕微鏡でディスクリネーションを見分けるこ

とができるのが約 1秒後である｡図3-1には､2秒後,4秒後.8秒後,16秒後,32秒後,

64秒後のバターンを示した｡直交TNセルく8=90ウ)では2つの領域が時間に対してほぼ一定

の削合で存在しているのに対して､非直交TNセル(8=80o,700,60°,50 0)では7t-8ね

じれの領域は時間と共に小さくなり､消滅してしまう｡その傾向は､βの900からのずれ､即ち

Cが大きいほど著しくなる｡

この様なバターンを定量的に議論する為に､次のような量を導入した｡

A(t) :全休の面積に対する7t-0ねじれの領域の面積比

L(t) :単位面根当りのディスクリネーションの総長

C(Ⅹ,t):空間相関関数

空間相関関数は､

S(Ⅹ,t)= +1 白い領域

-1 黒い領域

と定苑される史により､

C(Ⅹ,t)≡<S(X,I.)･S(0,I.)>

と定義されている｡但し､< >は空間平均を意味している｡画像処理では､画像情報を､縦20

8画素,横256画素に縮約して処理を行った｡純が横に対して少ないのは､TVの画像が正方形

でないからである｡画像処理の処理速度の都合上､L(ち)の計測は真のディスクリネーションの総

長ではなくフレームの片方の軸に斜影した場合の長さを計測した｡バターンに統計的に異方性がな

い場合は､しくt)=2/7t･L,ea-(t), (L,ea-(i)は真の総長)となる｡画像処理では､顕微

鏡で撮影した生のディスクリネーションバターンを図3-1の様に2値化してから処理を行う｡具

体的な処理方は以下の通りである｡

L(t):水平方向にスキャンして､色が変化する所の数をカウントし全画素の数N=208×256で

削る｡

1208256 11S.;..
A(t)≡-∑ ∑

N i J

距離 :x=n･AX, AXは 1画素に対応する長さ､rlは画素の番号を示す｡

1 207255-k
C(kdX,i)≡ ∑ ∑ S;.;.k･S;..

208(255-k)i=0｣=0
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面積率の時間に対する変化を図3-2に示す｡

縦軸は面積率であり､横軸は急指後の時間であ

る｡艶位面杭当りのディスクリネーションの､総

長の時間に対する変化を図3-3に示す｡縦軸

はディスクリネーションの総長であり､横軸は

急冷後の時間である｡図3-2,図3-3には､

上の線から順に∂=90●,80o,70■,608,

500のデータをプロットしてある｡∂=90

oの直交TNセルでは､A(t)は､ほぼ一定の

1/2に近い値や変化しないが､他の非直交TNセ

ルでは､Cが大きいほと速く7t-0ねじれの領

Aくり

0.5

0.4
0.3

0.2

0.1

0010 20 30 40 50 60 70
tjme/see

図3-2 7t-eねじれの領域の面積比 '.

域が消滅しているのが定量的に分かる｡ A(t)の時間変化

非直交TNセルの空間相関関数のグラフを図

3-4に示す｡縦軸が相関関数で､横軸が長さ

である｡(a)から(e)のJIGに8=90 0 ,80 0

,70 0 ,60 0 ,50oとなっている｡空間相関

関数が振動していることは､バターンに同期的

な構造が存在していることを示すのであるが､

この系は非保存系であるので同じ実験で相関関

数を平均した場合には相関関数は振動しない｡

このことは､スピノーダル分解の場合に同期桔 ~

道が現れる現象とは異うことである｡直交TN

セルのグラフに於て､相関関数の値が時間と共

に1に近付いていくのは､黒い領域の面手鼻が少

なくなっていくからであり､最終的には0ねじれの

L/Cm~1

0 10 20 30 40 50 60 70
time/see

図3-3 単位面積当りのディスクリネ-ショー

ンの総長 :しくt)の時間変化
●

8≡90

状態になり､C(Ⅹ,t)=1になる｡∂=90oの直

交TNセルでは､空間をスケールすると各時刻のデ

ータが単一の曲線にのったが38)､非直交TNセルの

グラフでは明らかに､空間軸 :即ち横軸をどの様に

スケールしようとも単一の曲線にはのらない｡つま

り､非直交TNセルの急冷後の秩序化過程において

は動的スケーリング則は成り立たない｡
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(

I
'X
)U

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0 0.1 0.2 0.3 014 0.5

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
XImm

(

I

'
X

)
U

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
XIrnm

図3-4(b)～(e) 空間相関関数の時間変化

第3節 スケーリング則

非直交TNセルには動的スケーリング則は存在しないが､次のような方法で空間と時間をスケー

ルすることにより､色々な非直交TNセルの問に共通した性質のバターンがあることが判った｡そ

れは､特徴的な長さD ≡｢/De[cm]と特徴的な時間T≡｢/(Dc)2[sec]を帝人することにより､

(2-21)式をrとDeをあらわに含まない無次元の形に書き直すことができ､

3% -一意 芋1 (3-1,

となる｡ここでf(≡R/C,T≡t/Tである｡この様な量により､全てのスケールきれた豊を｢

とDeに依存しない形にすることができる｡各量の次元を考慮して

r(T)=L(i)A

茶(T)=A(ち)

こく首,T)=C(Ⅹ,t)

く3-2)

(3-3)

く3-4)

ここで す=x/Dであり､こくT),A～くT)､ご(冒 ,T)は｢とDcに依存しない｡ (3-2),(

3-3),(3-4)式を確かめるために､図3-5にLD対t/T,図3-6にA対t/Tを実験

データを使ってプロットした｡どちらのデータもほぼ同じ一つの曲線にのっていることが判る｡同

様にして相関関数も空間と時間をDとTでスケ-ルしてプロットしてみた｡図3-7は､角度の異
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0 0.05 0.1 0.15 0.2

tJて

図3-5 特徴的長さ×単位面規当りのディ

スクリネーションの絵長のスケールされた時間

依存性 ′

なる80 中 から50oの非直交TNセルに

ついて､同一のスケールきれた時刻 :ち/

T=0.025,0.05,0.1における相関関数をス

ケールされた空間でプロットした｡図3-
′ ヽ

7の t/r=0.1では､データのばらつきが t-

リト=1

i/I:0.025,0.05のデータより大きいのは､ = 0.4

黒い領域が少ない時間のバターンであ.るか

ら､複雑なバターンに比べて統計性が悪く

なることが原因の一つであると考えられる｡

図3-7より､同じスケールされた時間に

液晶の秩序化過程に於けるパターン形成

I I r l

●,0-
各O X
70 ▲

X A 60 □

× A ●50 0
ロ
I
昏

【コ
X A

0 0.05 0.1 0.15 0.2

tJて

図3-6 ㌍-Otaじれの領域の画桟比のス

ケールされた時間依存性

0 0.5 1.0 1.5
文

おいては各非直交TNセルは統計的に同じ 図3-7 スケールされた時刻におけるスケールさ

構造をしていることが判る｡この様に､非 れた空間での相関関数

直交TNセルでは勤的スケーリング則 が存

在しないが､図3-7に現れているようなスケーリング則が存在していることが判った｡

これまでの議論により､ (3-2),(3-3)式をもとに､L(t)とA(t)

の関数の形を見積ってみる｡.£=0ではL(t)∝t~l/2より､

こくで)=cT-I/2∫L(T)

Cは定数でrとDeには依存しない｡∫しくx)は解析関数であり､∫しく0)=1となる｡従って､ (3

-2)式は､

L(i)=cr~t'2t~1′2∫しくも/T)

といった開放形になると予想される｡
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これまでの議論はディスクリネーションの運動方程式のみを基にしていたが､さ､らにディスクリ

ネーションの初期分布をも考膚にいれなければならない｡界面の時間発展に対する初則分布の影響

は豊木･本田dD)によって研究されている｡ 一般的には初P.B分布において特徴的な長さ以外の長さ

のスケールが存在すれば､今回我々が観察した様なスケーリング則は存在しない｡つまりスケーリ

ング則が存在するのは､唯一の特徴的な長さのみが存在するか､又は何も存在しないかである一日｡

次の章ではこの初期分布についての考察を行う｡

第4章 バターンの時間発展の初期分布依存性

第 1節 u一喝理論

秩序変数がスカラーである非保存系を無秩序相から秩序相へ急持したあとの動力学は､秩序変数

の値が異なる領域の間の界面の運動に縮約して考えることができる｡外場の存在しない系に対して

は､AHenとCahn8)がTDGL方程式から､界面の法線速度がその位置での平均曲率に比例すること

を導いた｡彼らはまた､界面の面枝の時間変化を考えるとき､複雑に入り組んだ界面に対して平均

場近似から次元解析により､界面の面根の時間変化は時間の-1/2乗に比例して変化することを示し

た｡この結果は､秩序一無秩序相転移する合金系18~19)や､直交TNセルの実験結果38)と良く一致

するが､この平均場理論からは､全休の構造を表す構造関数 (あるいは相関関数)などは導かれて

いない｡

太田-Jasnov-川崎らによって､初めて空間的な不均一性を取り入れられた理論が提出された1日 ｡

この理論では､界面の面枝の時間変化だけでなく､勤的スケ-リング則を示す構造関数や相関関数

をも導いている｡この理論は†モンテカルロ･シミュレーション12~15)や直交TNセルの急招実験

の結果38)と良く一致する｡その後､急冷後の温度が動力学に及ぼす影響や界面に働く揺動力の影響

なども調べられた｡

この節では､太田-Jasnov一川崎の錘論1日 (u一喝理論)についての基本的な考え方の概略を述べ

る｡

2次元系の 1次元界面について考えると､界面の形状は､曲率FC(T(a,t))を用いて表すことが

できる｡但し､aは界面上の座標である｡Jくとaの従う運動方程式は､

票 In- (K2･ 蓋 ～)Vくrくa･t))

da
dち

但し､

=-∫aoK(r(a,,t))V(rくa,,t))da･

V(T(a,i))=
∂r(a,t)
∂t

=〝(∫(a,t))

-･3301

(4-1)

(4-2)
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と書かれる｡これらの幾何学的関係式が解けれ

ば良いのだが､この式は非線形性の為に任意の

初期条件で解くことは困難で､統計的な性質さ

え分からない｡そこで､界面そのものの運動で

考えるのではなく､次のようなスカラー場 :

uくγ,t)を導入して議論をする｡

u(T,t)=0を満たす面､即ち節面を界面に一

致させ､節面の運動により界面の運動を議論す

る｡図4-1にu一喝と界面の関係を図示した｡

TNセルに対応して考えると､8ねじれの領域

がu(T,t)>0の領域であり､7t-0ねじれの領

域がU(∫,t)<0の領域であり､ディスクリネー

ションがu(∫,t)=0を満たす緑となる｡u(∫,t)

は､u(∫､,t)=0以外ではどんな変化をしていて

もよく､u(∫,t)が正であるか負であるかどうか

X

図4--1 u一喝の概念図 図の上のバターン

は下の様なu一喝に対応する｡u(T,t)=()が

ディスクリネーションに対応する｡

のみが実際の系では重要なのである｡u-場を直

観的に理解するには､海の中の島をイメージすれば良い｡時刻 t,場所Tでの海面からの高さをu(

T,t)とする｡u(T,t)=08ま海岸線であり､ディスクリネーションに対応する｡島の中で海面より

上に出ているところが77-8ねじれの領域に対応し､海面下の島の表面や海底が8ねじれの領域に

対応する｡

界面と共に動く座標系のもとで､十分乱雑な界面に対して界面の運動は､拡散方程式に従うスカ

ラー場の節面の運動として次のように記述される｡

∂u
- -｢･く1-i)▽2u∂t

(4-4)

(以下では､｢=｢′(ll1/d))とおく｡そして界面が複雑に入り細んでいる状態をu(r,t)の
分布がガウシアンであると解釈する｡太田-Jas110V-

川崎理論1日では､この分布の空間的な平均値が0であり､初期界面の面積を無限大であると仮定し

ている｡従って､u(∫,t)>0の場所も､u(∫,t)<0の場所も同じだけ有り､このことからこの系

は､直交TNセルの系に対応する｡この場合には､界面の面碩 :丸くも),相関関数C(r,I)は､2

次元では次のようになる｡

A(t)-去(8rt)I.,2
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C(Ⅹ,り =旦arcsin 〈expトTl

r2
8｢t)〉 (4-6)

(4-6)式より､この系に勤的スケ∵リング別が存在することが分かる｡そして､この結果は､

直交TNセルの実験データに良く一致する｡

第2節 拡張されたu一場理論48)

Uの空間平均が0である場合は､二つの状態の領域はほぼ同じ割合で時間発展し､最終的にどち

らか片方の状態になってしまうことはない｡ところが､豊木一本田による初期分布について拡張され

たu一喝理論によると､初期分布において二つの状態のうちどちらかがわずかに多くなっていると､

最終的には初期において優位だった状態のみになってしまうことが分かった｡この状況を強磁性イ

ジングモデルで考えると､急冷する際に弱い-様な磁場が存在する場合に対応すると考えられる｡

ここで豊木一本田の理論481について概嶋を述べる｡

u一喝の従う式は (4-4)式と同じである｡界面の運動方程式も同じである｡Uの分布はガウ

シアンと仮定しているが､u(T,t.)の空間平均 :<u(T,t)>=Uは､0でない値でも良い｡つま

り始めからどちらか一方の状態の方が多く占めていることを表す｡海の中で小さな島が分布してい

て､海の面根が､陸の南柏より大きい､といった描促を思い浮かべれば良い｡ここで､局f-9'r的な(1､

,も)での秩序変数を¢くT,t)とすると､全休の平均の秩序変数:Mくt.)=<li･(T,I)>､界両のtrll'手.rL

･'.良く′t)､空間相関関数 :C(l･,i)=<¢くr,t)･¢く0,t)>はd次元空間でそれぞれ次のように表

される｡

M(ち)=sgn(U)erf(符U(i)1/2)

A(t)=J2Ndl(t)~lexp (･符U(t))

C(r･t)-u :｡An(qu(I))[y(r･t)]n

但し､

An(符U)≡
1 ,繁 く2m+n-I)!!

I ,9号 く2m+n-2)!!
(2m)!

y(∫,ち)=exp く-r2/ I(ち)2)

qu(t)- 響 くt.a)d′2

Bは定数,

(一 符U)Tn'l/2〉2;n=odd

(一符U)n'･2)2;n=even
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I(t)= 〈8｢､(七十α)〉レ2

erf(x)は誤差関数であり､次式で定義されている｡

erf(x,-言.,㌶ e･yp (一号2,dモ

sgn(x)は階段関数 x>0で1,x<0で-1をとる｡

Nd=
(d-1)r((d-1)/2)
27tt'2r(d/2)

.(*米注意 上式の右辺にあるrく)は｢関数の意味である｡本論文の中でrをr関数の意味で使

うのはここだけである｡ *米)

αは初期の界面の相関距離を表すバラメタ-であり､(8｢α)レ 2で長さの次元を持つ量である｡

この様に､巨視的変数の時間発屈が､Uとαの初期値のみによって決まる｡

M(0)くく1の場合､つまり初期分布において2つの状態の領域がほぼ同じだけ存在しているときは､

α- 豊 2妓(0,-2

U可 ヂ ).,2 (2nNd)-d,4M(0)A(0)A/2
となる｡実験やシミュレーションではElしている

時間領域は､バターンが形成された後の後期段階

である｡この時間領域では､αくくtであるから従

来はαを無視してα=0としていた｡αが0である

と､UはM(0)とA(0)の関数として定まらなくな

り､任意のパラメーターとして定まらなくなる｡

強磁性イジングモデルによるモンテカルロ･シ

ミュレーションの結果はこの理論と良く一致する

Aa-42)｡モシテカルロ ･シミュレーションの結果

を図4-2に引用した｡図4-2では､up-spill

:cT=十1を白,down-spin:o=･.1を黒で衰してい

る｡図4-2(a)は初期のスピン配列がup-spin

の数N.とdovn-spinの数N_が等しい場合 .'

N./N_=1.0であり､時間変化もM(t)と 1/2で

ある｡これに対し､(b)はN./N_を1.0からわ

ずかにずらし1.1にしてある｡初期分布において
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図4-2 文献dO)から引用したモンテカルロ

･シミュレーションの結果 スピン配列の時

間変化｡白:qi=+1,黒 :cri=11｡初朋条件

は(a)N./N､_=1.0,(bl)N./N_=1.i

N.,N_はそれぞれq;=+I,ui=･1の教｡
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N.対N_の比を僅かに変化させるだけで､その後のバターンの時間発展の様子は大きく変化してし

まう｡しかも興味深い点は､界面の運動方程式は(a)ち(b)も同じであり､異なるのは初朋の界面

のつながり方のみである｡(b)の場合をを強磁性イジングモデルで考えると､スピン系を急冷する

際に磁場をかけて初期分布を変化させ､そしてその後の時間発展においては磁場をゼロにする､と

言うことに対応している｡モンテカルロ･シミュレーションの結果は非常に興味深い｡図4-2(a

),(b)はそれぞれ､(a)直交TNセルのバターン,くb)は非直交TNセルのパターンに非常に矧以

している｡

第3節 非直交TNセルの初期分布

偏光顕微鏡で観測される非直交TNセルのディスクリネーションの初期分布は､eねじれと7t-

8ねじれの領域の比が1対1にはなっていない｡Cが大きいほどTl-0ねじれの領域は少なくなっ

ている｡複雑に入り組んだディスクリネーションの運動には､主としてディスクリネーションの張

力に起因する曲率に比例する力が働く｡図2-6から曲率半径が4×10~3cmほどでも運動方程式で主

要項は (2-21)式第1項である｡曲率半径が大きな所では (2-21)式第2項が効いてくる｡

顕微鏡で組察していると､非直交TNセルでは､ディスクリネーションの初期分布がセルの角度に

よって速い､8ねじれとTl-0ねじれの領域の面積比は1:1からずれてくるようである｡

この初期分布による影等を調べるために､豊水 一本凹の理論48Iでフイットさせてみた｡第3葺で

用いた記号との関係は､

血くり 苧しくも)

Mくt)=1-2Aくt)

となる,従うて､豊木 ･本田の理論から2次元についてM(t),しくも)を求めると､次のようになる｡

Nd=1/2,d=2 より

しくも)-諾 {8｢ (七十α,} -., 2 6Ⅹp {･ 苦 くt.α)}

M(ち)-erf[U(2t%a).,2]

I(4-一lO)

(4-11)

ここで､定数γを､r ≡2U2/Bとおく｡ (4-10)式を用いて､しくL)とtより､γを求める

フツイティングを行った｡図4-3にその結果を示した｡縦軸はしくも),横軸は時間である｡αは

有限であり0に近い値をとるが､ この実験の精度では有意なαの値を決めることはできなかった｡

つぎに く4-ー11)式より､面税率のデータを換算して誤差関数により､フィッティングをおこ

なった｡その結果を図4-4に示した｡縦軸はM(t)､横軸は時間である｡但し､以上の二つのフ

ィッティングでは､時間の原点は相転移点を過ぎて1.6秒後をt=0にしてある｡この時問は､色々

な角度の非直交TNセルについてのフィッティングが最も良い場合の時間である｡急冷後のセルの
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様子を顕微鏡で観察していると､等方相からネマチック相へ転移してからディスクリ_ネーションが

出現するまで約0.5秒ほどかかり､ディスクリネーションははっきり見えてくるのが約 1.秒後である

が､部分的にディスクリネーションが絡まっているような場所が存在する｡また1秒後ではディス

クリネーション間の相互作用も無視できないほど近接している｡従って､相転移後1.6秒と言う時間

は､顕微鏡で組窮していて､TNセルのディスクリネーションが2次元系の1次元界面と考えられ

る様になる時刻とほぼ同じ時刻である｡

し(り/cm-1

0 10 20 30 40
time/see

図4-3 実験結果のL(t)の関数による

フィッチング

0 20 40 60
t/≦ec

図4-4 実験結界のM(t)の間数による

フィッチング

強磁性イジングスピンを弱い磁場H中で急冷する場合は､第一近似でM(0)年目となる｡これに関

連して､UをCの関数と考えると､明らかにUはCの奇関数である｡γのCに対する変化をL(t)

とM(ち)から (4-10),(4-11.)式を使って求めたグラフを図415に示した｡縦軸は

γ1/2であり､横軸はCである｡ (但し､10oごとに日盛りを打った｡)別々のフィッティングか

ら求ゆたデータは､ほぼ同一の値になった｡U∝C,αと0と近似すると､

A(t)-喜一去sgnくC)elf((2･q t)I/2)B

L(i,-孟 (8日 )-.,2e･1･pト 23Lt)B

(4･-12)

(4-13)

となる｡ここで､C2も∝Tであるから (4-12),(4-13)式は､第3章でA(､t),L(I.)で
予測した関数形と同じになる｡従って､スケールされた時間でA(t)としくt)･t~レ2をプロットす

ると全てのデータが単一の曲線にのる｡

Mくt)を時間をスケールしてプロットしたグラフを図4-6に示したが二､これは

シミュレーションによる結果48)と良く似ている｡
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相関関数についても､第3童より7∝cr,T∝C2tより､y(r,t)は

72/Tの関数となり､qu(t)∝Tとなるので､相関関数はTとTの間数になり､節3章で示した

様なスケーリングの性質が存在することになる｡
I

図4-5の縦軸γ lノ2はUに比例していることより､

Cが小さいときUはCに比例しているが､Cが大きくな ノ下
るとU=constXeの直線より上にずれていることが図 0･75
4-5からわかる｡この理由は､ディスクリネーション

の運動方程式でDeの項の影響が次第に大きくなり､7t

-∂ねじれの領域がより速く消失していくのであるが､

u一喝理論の枠組みのなかでは運動方程式に外場の項は

なく､そのためにフィッティングではγが大きくなって

しまう｡従って､UとCの関係をもっと正確に求めるに

は､直交TNセルを急指するときにディスクリネ-シヨ

ンが現れるまで磁場をかけて､初期分布を磁場

でコントロールして､その後の時間発展では磁

場をかけない､といった実験ができればよい｡

しかし､この磁場の大きさは､数キロガウス程

度であり､この磁場をディスクリネーションバ

ターンが出現した時間を定量的に定め､そして

瞬間に磁場を切ることは実験的に困難である｡

･以上の結果から､非直交TNセルにおいては､

ディスクリネーションパターンの時間発展に対

しては､ディスクリネーションの初期分布が大

■~ヽ

‡ o ･5

0 1 2 3 4

C/港

図4-5 γレ 2(∝U)のC依存性

●o
●o
●o
●0

8

7
6

5

0

<
E)
>

0 0.1- 0.2 0.3

t/て

図4-6 M(i)のスケールされた時間に対す

きな影響を及ぼしていることが分かった｡非直 る依存性｡

交TNセルのディスクリネーションバターンが

直交TNセルのそれと大きく異なるのは､ディスクリネーションが運動しているときに2つの状態

にエネルギー差が存在していることだけではなく､2つの状態のエネルギー差が初期分布を決める

のに影響することが大きな理由と考えられる｡この原因は､初期分布における界面のつながり方が

連う点にあると考えられる｡U=0の場合とU≠0の場合の界面の時間発展を図4-7に模式的に

描いた｡(a)がU=0の場合であり､ur場で考えると複雑な形の島がり海岸線が入り組んでいて､

梅の面積と陸の両横が同じになっているという描像である｡くb)U≠0の場合は､(a)の描像で海

面が少しあがり､海岸線が少し上がったような描像である｡両者は､初期においてほとんど梅と桂
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の面枝比が同じである

が､その時間発展は大

きく異なる｡界面は曲

率が大きいほど速く縮

み､また正の曲率をも

つ那分と負の曲率をも

つ部分とがつながって

いる界面では､両者が

均質化してから収縮す

る｡従って(b)の様な

孜晶の秩序化過程に於けるパターン形成

･aぜ ぜ G ' - O ∵o- 0
time +

(b,C>..nQ D _ Q 0 _ ･ oC⊃⊂⊃ D o

(a) ∪=0 (b)∪≠0

図4-7 界面の時間発展の模式図 (a)U=0,(b)U≠0

界面は(a)の様な界面

と比べて速く収縮する｡

この解析では､a ～_0として無視しているが､α=0とは本質的にことなる｡しかし､実験的には

αは決めることができなかった｡α=0の場合とは､直交TNセルのディスクリネーションの初期分

布に対応していると考えられる｡直交TNセルの初期分布には､特徴的な長さのスケールが存在せ

ず､フラクタル的な描像になっている43-447｡つまり初期分布が自己相似的になっている｡これに

対し､非直交TNセルの初期分布には､特徴的な長さのスケールが存在し､このことが第3童で記

述した様なスケーリング則が存在する原因であると考えられる｡しかし､実験から初期分布を定是

的に決めるのは田社であり､今後の課題である｡

第5章 総括

本研究では､非直交TNセルを等方相からネマチック相に急冷した後に出現するS=1/2のデ

ィスクリネーションを､非保存2次元系の1次元野面と見なして､その動力竿を実験的に研究した｡

第2章では､非直交TNセルの運動方程式を理論的に導き､実塀と比較した｡確論から求めた通

勤係数は､実験と比較すると約2-3倍の差があったが､実験データは理論式でよくフイットでき

た｡従って､運動方程式は (2-21)式

で良いと考えられる｡

滴晶の自由エネルギー密度から求めたディス_クリネーションの運動方程式は､TDGL方程式か

ら求めた界面の運動方程式で外場が存在するときと同じ形になった｡また､この式は､磁場中の直

交TNセルのディスクリネーションの運動方程式とも同じ形をしている29)｡

第3章では､ディスクリネーションの全体のパターンの時間発展について議論した｡非直交TN

セルのディスクリネーションパターンには勤的スケーリング則は成立しなかった｡第2茸で帝いた
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非直交TNセルのディスクリネーションの運動方程式から､ディスクリネーションのバターンを特

長づける圭即ち単位両横当りのディスクリネーションの組長しくt),7t-0ねじれの領域の面杭率

A(t),空間相関関数C(Ⅹ,I)の関野形を次元解析から推測した｡これにより､非直交TNセルの

ディスクリネーションの時間発展については､同じスケールきれた時刻で各々の角度の非直交TN

セルのバターンは､スケールされた空間では統計的に同じ構造をしていることがわかT;た｡

第4葦では､ディスクリネーションの初期分布の時間発展に対する影響について､議論を行った｡

初期分布を考慮したu一喝理論で実験結果を解析したらししくも)とMくt)(=1-2A(t))は良

く一致した｡またU∝C,αと0と仮定することにより､第3葦で次元解析から推測したL(i),

A(t),CくⅩ,t)の関数形は､u一場理論から2次元の場合について当てはめた式と同じ関数形に

なった｡従って､第3章で示したスケール則が存在したのは､急冷直後のディスクリネ-シ3-ンの

初期分布において､第3章で定義した特徴的な長さDに関係する特徴的な長さのスケールが存在す

ることが主として影響していることがわかった｡

今後の課題

第4章で取り扱ったu一場理論には､外場の項が存在しなかった｡実験データはある程度理論と

一致したが､それはディスクリネーションの形が複雑で､張力による力が大きかったためである｡

厳密に議論するには､u一喝理論の枠組みの中に外場による影響をも取り入れた理論を構築する必

要がある｡また､UをCの関数として実験的に厳密に決めるには､急指時にのみ磁場をかけるられ

る様な実験方法を開発する必要がある｡

附記

本論文の第2葦の主要な内容は､ T.Nagaya,H.OriharaandY.lshibashi:'Dynamicsof

DisclinatoinsintheNon-OrthogonallyTwistedNematics':J.Phys.Soc.Jpn.堅 く1987)

1898.に発表した｡

本論文の第3章の主要な内容は､ T.Nagaya,日.Oriharaand-Y.lshibashi:'collective

MotionofDisclinationsin'theNon-OrthogonallyTIJistedNematicsQuenchedbelowthe

clearingPoint':J.Phys.Sらc.Jpn.堕-(1987)3086.及び､物性研究 49号

(1987)50.に発表した｡
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Appendix

偏微分方程式 (2-6)式を く2-7)の境界値集件で解く｡

対称性を考慮すると､2:>0での解を求めれば十分であることが分かる｡

XとZを､

S=ax､t=2:

と変数変換すると (2-6)式を解くことは､ (A-2)式のラプラス方程式 :

△ ,t¢=0

(A-1)

(A-2)

を (2-7)に対応する境界値条件で解くdirichlet問題に帰着する｡これを解くために､等角写像

を用いる｡

調和関数○(S,t)を虚部に持つ複素関数 :

4,=x+E.め

を斗人し､Z=S+E'tの関数とする｡これを図A-1に示す0<ImZ<hの帯状の領域におい

-340-



鞭晶の秩序化過程に於けるパタ∵ン形成

て解く｡

境界値条件は ､

Im4)=O at. ImZ=0,-cH3<ReZ<0 ,

･m･-i

･m･-i

at lmZ=0,-0<ReZ<oo,

at lmZ=h,一朗くReZく的 ｡

これに対して､次の写像変換を行う｡

E=expく7tZ/h) (A-3)

¢=β/2

ImZ

¢ =0 0 ¢=2/Tt

図A-1 Z空間での¢の境界値

すると､囲A-1の帯状の領域は､囲A-2に

示す複素平面Eの上半面に移る｡関数申(Z)はこの変換によりV(E)に移る｡境界値条件は､Eを

E=u+ lv

とおくと､

ImV=O at -co<u<0 ,Ⅴ=0 ,

ImV-号 at o<u<1 ･V-0 ･

ImV-昔at lくu･- (三㌔ ,
となる｡ (A-3)は等角写像であるから､

次式を (A-4)の境界値条件で解けば良い｡

ImE:Ⅴ

0 1

¢=0/2 ¢=0 ¢=2/7t

図A-2･E空間での¢の境界値

(㌫ ･ ㌫ )や(u･V)-0

これは,容易に鰐けて､

V-蕊 -o名卜 を ogH -1)･昔 E･

--i･og(2sinh晋 ･孟 (∂一昔).号 E･

従って､xと¢は､0<Z･hに対して次のようになる｡

¢-秦 rc
tan[cotz'tanhx-〕

･号.

く28一花)Z
4h '

x--i･082-ifog(sinh2x･cos2Z･.cosh2x･sin2Z･).

但し､

xl=
α2nhX , Z'- 莞

-hくZく0の場合もに計算できる｡
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