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硝臓希-1二組化合物結晶における非線形非平衡的な現象 (ⅠⅠ)
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1,はじめに,

昨年の本研究会にて,硝酸希土規化合物結晶において,結晶のACI叩edanceの温度変化

の観測により,特異な不安定現象が存在する事を報告した｡これ らの結晶桝について,引

き続 き実験結米の解析と実験計測を行い,新 しい結果を得た｡今回報告する串は,昨年の

硝酸サマ リュウム結晶における巣なる結晶軸~方位での実験解析の結果と,硝酸ガ ドリニユ

ウム結晶にて観測し縛られた結果である｡

2,研究手法

I-尖齢条件･及び解析方法を含めた研究の手法は.昨年報告 したものとほぼ同 じである｡実

験に川いる硝酸希土類結晶は,30℃前後の温度韻城にて.1カ月程度の時問を掛けて,

その飽和溶液から肯成される｡これらの結晶の外形はほぼ,同形である｡硝酸サマ リュウ

ム結晶は'的色で.硝酸ガ ドリニュウム結晶は無色透明である｡実験には,従来のLockin

仙p.の他 , llPのLCR(HP4284)を用いて,結晶のACI叩edanceのspectruA)(周波数特性 )の温

度変化の測定をパソコンにより自動計測を行なった｡また,データ解析処理には.パソコ

ンの表計算及びグラフィックの ソフ トウェアーを用い,又北大の計算機センターのSASによ

ってこi次元作凶処理をf̂=jった｡

3.紙tR妓び議論

3.1,硝頗サマ リュウム結晶に倒 して,

図 1は,硝酸サマリュウム結晶の(100)i面目二重直な方向の1KH

zでのACImpedaIICeの温度変化を自動計測装置によって､ほぼ

2カ月に破り,計測回数 11回の測定を継続 して得た結果を

誘電率によって表fliしたものである｡昨年報告したC-axis方

向での測定結梁と析似したものである｡結晶の方位に関係無

く.こ3つの相似的な温度韻城Ⅰ,ⅠⅠ,ⅠHが在 り,約0°C～-4

00('10)錦城(H)にて,電気的な応答の不安定な領域があり,

それ以外d)高舶禎域(Ⅰ)また低温損城(ⅠⅠⅠ)に安定な領域があ 団l

る｡Ljt]2は､特異な電気的性資を示す温度縮域Hに於ける誘電率のpeak値とnomalな曲度

韻城ⅠとⅠⅠⅠでの孟秀確率のnormal他に於ける度数分布を示したものである｡温度領域ⅠとⅠⅠⅠ
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｢カオスとその周辺｣

での誘電率のnormal個が試料の種類及び測定回数に

依存 しない串が判り､一方､湿度領域ⅠⅠでは電気的

他質が不安定作を示す事が判る｡先にも与えたよう
15

に､ 1河の実験は､室温か ら -55.0℃の低温領域 ま Z･
10

で渦度を下げて又上昇させる過程であ り､これを誘

電翠 とhE]ql度平面上での,いわば,非同期的な現象の

1つの周期であると考 える｡この非周期運動を特徴

/'A"-I-r'

すける最 として､領域Hの誘電率がpeak値を示す点

(E'Max或いは E"Max,TMax)を遇択 した｡この喝合に ･

は､cooling及びheatingにてそのpeak値が異なる故､2つ

の選択の余地がある｡これ らの展を､測定の順序に E'Ma 二
po

x(1),占'Max(2),8'Max(3),..として､ 1次元mapp

ingを作成する｡C-axis方向の結 果と同 じ様に､誘電率 E'

Maxについて､ 1次元mappingの軽甥を行なった｡図 3にお

いては,多少 煎みはあるが､cyclicな運軌が見られ る｡こ
れ らの串は､節域ⅠⅠでの誘電的な掘 る舞いが完全にrandom

な作韓のものであれば､このmappingにおいても､明暇な関

係が見られないはずである｡これ らの現象は､各測定問に､
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ある師の非線形性に基づ く記憶効果に対応する相関が存在する事を示唆 している｡

この 日00)面 に垂直な方向でのACIJUedanceに関 して､500･す100KHz迄の低周波数碩域

での周波数特性を調べた｡ 低周波数領域での特性を見る為 に､複素伝導率-ll-fF･両でのCole-C

olePlotsにより､実験結果を整理 した｡図4は降渦過程のものであ り､錦城Ⅰの渦度での

周波数伯仲は､この円弧の部分であり､渦度効果とともに､円弧が6'の大 きな柄への移

動があり,円弧に盃が見 られる｡低泊の領域Ⅰ日の渦度では､その周波数持椎は再び､円弧

のJfJ;状を示す｡図5は､昇溢過程ので結果である｡碗域ⅠⅠⅠでは､円弧を成 し､粒度上昇に
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ともない､円

弧は右側に移

動する｡損域

ⅠⅠでは､ 円 弧

自休が壊れる｡

しかし,渦度

上昇す ると､

領域Ⅰでは､円
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弧を成すO以上のように､韻城日においては､Cola

-cole_PlotのIl]弧が脱れる｡Debye型の維軸機欄の崩

れを脱測 した事となる｡ⅠⅠ韻城での､Kramer-Kroni

g桝係が崩れている車を示唆するのではないかと思わ

れる. Ji!,く知 られているように､Kra加er-Kronig関係

は､出光経と線形応答の 2つの柴詣に基づ く､これ

らの結沢は､そ0)内､線形応答の関係が崩れている

lll能･H:_を示唆するように思える｡以上ことか ら,韻

城日は,結晶状態にも関わらず,結晶内に形成され

た,非線形件が強い#平衡状版であると考えられる｡

硝牌サマ リュウムにおいて,組側され た特異な'F･塩気

的他日は,平衡棚(温度韻城,I,ⅠH)と非平衡相(渇

度iJl'i城Il)とのlilIの111転移のf-i-･/i三を示唆するもの と考
えられる｡

3.2,(Tlh舶ガ トリニュ.'JL結晶に関 して,

硝牌ガ トリニユウム結晶におけるACIJDPedanceO)sp

ectraの温度眺:(:-i-性についての経時変化の測定につい

て,税/1:一指ている事を報告する｡突放は.HPのLCRメ

-一夕--を川いて行った｡図 6は,4つのGd-nitrate

結晶について,C-axis-方向の1KHzでの測定結果から,

AC伝凍寒o)'-jifかO･'の溢度依存性 とその経時変化,

誠一料依イi件を示したものであるoSm-nitrateと同じ
弧tlJCT相打Y舶 16Hz0C･人Xは
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COW ;ch 幹やOC一人Xは

く,不titl･走な韻城と安定な韻城が見 られる｡ 1つの試

料(S=0.591cJn2,d=0.061cm)に関 して,継続的な計測

を行い,得た結果が図7である｡怪17より,計測を継

続すると, 順次,巣箱を示す油腫韻城が小さくなる串

が判 る｡4回目の測淀では,試料を 50℃程度の山度

にて,Annealingを行った結果として,韻城ⅠⅠでの竜

気的な凍紫が再度大きくなった｡又,これ らの-一連の

･･ 実験 において,各温度にて,ACImpadenceの20Hzか ら

lNHzまで の周波数特性 (spectruJD)を計測している｡

図 8は,初 めの計測過程 (N=1)での降出過程での,各
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軸度での,log6'とLogfをSASによって堀いた結果で

ある｡(∫'がJal波数h･のS(T)のベキ乗 と比例関係が存

在する事が判る｡ベキ偵S(T)は,不安定領域(ⅠⅠ)では,

oくS(T)く1であり.アモルファス半導体の低周波数境域

でのAC伝導率の周波数特性と頼似する｡一方.安定な

韻城(Ⅰ,ⅠⅠⅠ)では,Sの値はほぼ2近く.Debye型の綾和

の場合に類似する｡SJn-nitrateの場合と同じように,

cole-Cole･PlotをAC伝導率の周波数特性の結果が図 9

である｡図9に示されるように,安定な領域では,1

つの円弧が観測され.一一方,不安定額域では,円弧の

裾に,別Q?円弧が見られる｡浪度の変化と供に,円弧

が変化していく状況が判 ります.｡ この事は,大きな円

弧とは別なゆっくりとして穏和機構が,この領域に発
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｢カオスとその周辺｣
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達している事を示唆 している｡以上,硝酸ガ ドリニユウム結晶において,不安定鯛域が消

滅していく過程を観測し.その韻域にて,アモルファス状態にて知られているのと同様な,

AC伝導率の周波数特性を観測した｡

4,まとめ

硝酸-*土輔化合物結晶において,ACImpedanceの溢度依存性及び周波数依存椎の経時変

化の観測から,得られた結果は.結晶状憩にも関わらず,平衡相 と非平衡棚との相転移に

畑似した現象が生じていることを示唆ている｡また,その非平衡相では,非線形性が強 く,

アモルファス状態に似た構造が実現しているものと考えられる｡今後,この物質群の実験

を継続 し,また,この現象の本寅に的確な観湘手法の検討を引き続き行い.非線形又非平

衡現象の解明 と検討を行う｡
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