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研究成果の概要（和文）： 

本研究課題「フラストレーションとリラクサー」は、特定領域研究「フラストレーションが

創る新しい物性」の研究計画の一部である。我々は、非鉛系新規リラクサー誘電体の開発、リ

ラクサー強誘電体の時空間階層構造の解明、リラクサーから強誘電体までを記述する一般的な

モデル構築などを行い、リラクサーの基礎研究にブレークスルーをもたらすと共に、典型的フ

ラストレート系の研究にも新しい視点を提供した。 

 
研究成果の概要（英文）： 
 The research program “Frustration and Relaxors” is one of the research projects of 
the Grant-in-Aid for Scientific Research on Priority Areas “Novel States of Matter 
Induced by Frustration”. We developed new relaxor materials including lead-free 
ferroelectrics, clarified wide time-space structure in relaxor ferroelectrics, and 
proposed a minimal model for describing the range from the relaxor to the ferroelectrics. 
Therefore, our research made an important contribution to the basic research in relaxor 
systems and provided a new viewpoint to the conventional research field in frustrated 
systems. 
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１．研究開始当初の背景 
(1) リラクサーとフラストレーション 
 リラクサーは、極めて大きな誘電率と圧電
定数をもちながら誘電損失と温度係数が小

さいなど、理想的な誘電・圧電材料として近
年盛んに応用研究が行われ、広い分野で利用
されている。しかし、リラクサー特有の現象
がどのように発現するかに関しては、系のも
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つ「不均質性」が重要であるという共通認識
はあるものの、未だに定説といえるものは存
在しない。 

典型的なリラクサーである Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 
（PMN）では、ペロヴスカイト型酸化物ABO3 構
造の A サイトに Pb2+、B サイトに平均価数が
4+となるように Mg2+と Nb5+が 1:2 で含まれて
いる。電気的中性を保つには 1:2 で固溶する
必要があるが、Mg2+と Nb5+ではイオン半径が大
きく異なるため、1:1 で固溶したほうが格子
系は安定となる。この２つの状態を同時に満
たすことは不可能なため、系は「フラストレ
ーション」の状態に陥る。 
フラストレーションの研究は主として磁

性分野で行われてきたが、それ自身は自然界
に広く見られる一般的な現象である。フラス
トレートした系では、基底状態が一つに定ま
らないため系は不安定となり、大きな揺らぎ
の効果や新奇な相が現れることがある。我々
は、リラクサーのもつ「不均質性」の起源も
フラストレーションに求めることが可能で
あろうと考えた。 
 
(2) 不均質系研究可能性の向上 

近年、Ｘ線回折・中性子散乱による空間構
造と格子ダイナミクスの研究が急速に進展
し、誘電性が最大となる組成領域は単斜晶相
であることや、リラクサーの微視的機構に関
わっているとされる極性ナノ領域 PNR が通
常の強誘電体と同様に横波光学フォノンと
密接に関係していることなど、新しい知見が
得られるようになった。 

また、微視的プローブとしてＸ線回折・中
性子散乱に加えて、実空間・実時間情報を直
接得られる電子線回折、さらに、異常分散項
や高いコヒーレンス性を利用した放射光Ｘ
線による局所構造の研究が展開できる基盤
が整いつつあり、様々な空間・時間スケール
でおきるリラクサーの現象を系統的に測定
することが視野に入ってきた。 

一方、試料合成技術の発達に伴い新規非鉛
系リラクサーの探索が視野に入るとともに、
実験結果の解釈や物質合成への指針を与え
るための、原子レベルのランダムネスや分極
による相互作用を記述する有効的な理論構
築の基盤も整いつつあった。 

 
以上(1)・(2)の背景から研究開始当初にお

いては、フラストレーションという切り口か
らリラクサーの本質を明らかにするととも
に、フラストレーションをより普遍的な概念
に拡張することや、ミクロとマクロを結びつ
ける新しい理論手法の開拓などが期待され
る状況にあった。 
 
２．研究の目的 

リラクサーの巨大異常誘電応答の起源を

フラストレーションに起因する「不均質性」
に求め、その特有の現象を記述する枠組みを
構築する。 
リラクサーの基礎研究にブレークスルー

をもたらすと共に、典型的フラストレート系
の研究にも新しい視点を提供する。 
 
３．研究の方法 
① 物質合成と新物質探索 

（廣田、野口、左右田） 
② 複数の微視的プローブの相補的利用 

（廣田、大和田、森、松浦、若林、近藤） 
③ 空間的階層性を考慮した理論の構築 

（富田、加藤） 
が有機的に連携し、研究を行う。 
 
４．研究成果 
(1) Pb(In1/2Nb1/2)O3の散乱実験とミニマルモ
デル 
Pb(In1/2Nb1/2)O3はリラクサーにおけるラン

ダムネスの効果を調べるうえで重要な試料で
ある。散乱実験と理論計算により、リラクサ
ー状態の発現機構におけるBサイトランダム
ネスとフラストレーションの効果を明らかに
した。電子線回折、Ｘ線散乱からリラクサー
に本質的な構造、ダイナミクスの性質、強誘
電‐反強誘電相互作用のフラストレーション
を見出した。理論グループは、リラクサーに
特徴的なPolar Nano Regionの発現やその電場
応答を再現する事に成功した。 
 
(2) リラクサー一般に対する有効モデルの構
築とより現実の物質に近いモデルの開発 
(1)の成功を受け、理論グループはBサイト

ランダムネスの効果をBサイトの双極子モー
メントサイズとして取り入れたより一般的な
有効スピン模型を構築し、リラクサー領域、
MPB領域、強誘電領域のそれぞれの領域におけ
るBサイトランダムネスの影響について調べ
ることに成功した。 
 
(3)MPB近傍、リラクサー強誘電体PMN-PTにお
けるフラストレーション機構の解明 
中性子スピンエコー法を用いてリラクサー

PMN-30%PTにおける非常に遅い横波振動モー
ドを発見した。その分散関係と温度変化を飛
行時間(TOF)型中性子散乱により詳細に調べ、
巨大誘電応答の起源となる分極回転モードの
存在を初めて明らかにした。また、顕著な強
誘電・反強誘電多重不安定性の存在を明らか
にした。 
 
(4) リラクサー強誘電体の時空間階層性の解
明へ 
MPB近傍におけるリラクサー強誘電体

Pb(Zn1/3Nb2/3)O3-9%PbTiO3において散漫散乱―
誘電率―スペックル散乱を同時計測し、散漫



散乱と誘電率の関係、PNRが集合してsub-・m
サイズの強誘電ドメインを生成する過程、そ
のドメインと低周波誘電率との関係を明らか
にした。一方、電子顕微鏡観察により
Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-x%PbTiO3における局所構造解
析を行い、リラクサーが本質的にnano-sized 
強誘電体である事を明らかにし、ドメインの
階層構造の生成過程を観測した。これらの結
果は、(2)における理論の構築、(3)における
超高エネルギー分解能計測の実現、と並び、
リラクサーにおける時空間階層性の完全理解
への第一歩といえる。一方、中距離構造解析
技術開発の一環として小角電子線回折法を開
発し、リラクサーをはじめとするいくつかの
系へ応用されている。 
 
(5) リラクサー－磁気相関の解明 
リラクサーを舞台とする新奇物性探索を行

い、ペロヴスカイト系2/3BiFeO3-1/3BaTiO3、
三角格子系LuFeMeO4においてPNRサイズのナ
ノ磁気ドメインとそれに伴う超常磁性を発見
した。詳細な実験の結果、磁性イオンを持つ
リラクサー誘電体における共通物性を明らか
にした。 
 
(6) 非鉛系リラクサー誘電体Na1/2Bi1/2TiO3に
おけるPNR 発生機構 
応用の立場からは、非鉛系高性能材料の期

待が高まっている。非鉛系リラクサー誘電体
Na1/2Bi1/2TiO3の純良大型単結晶育成に成功し、
世界に先駆けて自発分極や圧電テンソルを決
定した。また、中性子散乱実験の結果、鉛系
リラクサーと共通する異方的散漫散乱とフォ
ノン異常を観測し、これらがリラクサーに普
遍的である事を示した。 
 
(7) 新規リラクサー強誘電体の開発 
BiFeO3 セラミックスにK+・2Ti4+複合体を導

入して，ランダムネスを制御することにより、
最も良好な分極特性（Pr = 52 ・C/cm2）が得
られた。このPr 値は，鉛系も含めて，強誘電
体セラミックスで最高値である。また、新規
リラクサー強誘電体BiFeO3- (Bi,K)TiO3系単
結晶の開発に成功した。観測される誘電率の
周波数分散は, 構造解析などから10 nm 程度
の強誘電ナノドメインの動的挙動に由来する
ことが明らかになった。 
 

(8) 固体界面構造の解明へむけて 

界面は機能発現の舞台でありリラクサーに

おいても強誘電相‐常誘電相界面の重要性が

指摘されている。しかしながら界面を直接調

べることは容易ではない。2種類の固体の界面

には，異なる秩序を実現しようとするフラス

トレーションが発生する。そのような状態を

直接観測するため，表面X線回折法を用いた界

面構造解析を行った。その結果，Mn酸化物多

層膜における界面の特異な磁性や，

LaAlO3/SrTiO3界面における異常な伝導性を微

視的に説明する解釈を得た。 

 
以上、①物質合成と新物質探索、②複数の

微視的プローブの相補的利用、③空間的階層
性を考慮した理論の構築、を有機的に結び付
けることで、フラストレーションを基軸とし
てリラクサーを記述する枠組みを構築する
ことができた。また、新規非鉛系リラクサー、
新奇磁気リラクサー等の開発を行うことで
鉛系にとどまらずリラクサーが普遍的概念
であるばかりか新奇物性の核になる可能性
があることを示した意義は大きい。実験・理
論手法の開発をたゆまずに行ってきたこと
で、リラクサー研究にブレークスルーをもた
らしただけではなく、今後は広く構造物性研
究分野への波及効果が期待できる。 
 
(9) その他 
① ICFCM サテライト会議の開催 
 特定領域主催の会議 ICFCM（2011/1/11-14, 
仙台）の機会を利用して、リラクサー班独自
にサテライト会議を行った。海外からの招待
者（G. Xu 氏、Z.-G. Ye 氏）と東北大学、原
子力機構の関連する研究者を交え、リラクサ
ー研究の最新動向につき、深く議論を行った。
（2011/1/15, 東北大学金属材料研究所, 英
語, 20 名） 
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