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研究成果の概要（和文）：リラクサー強誘電体Pb[(Mg1/3Nb2/3)1-xTix]O3 (PMN-x%PT)の組成相境界（MPB）近傍
で分極ドメイン構造の発展を調べて、PMN-27.8%PTでは自己組織化による規則的な分極配列が生成することを見
出した。
熱平衡を保ちながら試料を冷却すると、[-110]方向に平行に配列した90°ストライプドメインが成長する。一方
のドメインの分極の向きに電場を印加するとドメインの両側の境界が反対方向に動く。PT濃度28%付近で観察さ
れた巨大な誘電率の増大がこのようなドメイン壁の交流電場による互いに逆向きの運動によって引き起こされる
ことをドメイン壁の生成エネルギーの観点から論証した。

研究成果の概要（英文）：We investigated polarization domain structures in relaxor ferroelectrics Pb
[(Mg1/3Nb2/3)1-xTix]O3 (PMN-x%PT) at the vicinity of morphotropic phase boundary region (MPB). We 
found a self-assembly of polarization take place in PMN-27.8%PT.Oblique 90°stripe domains are 
assembled parallel to [-110] as the temperature of the crystal decreases keeping with equilibrium 
condition. Two domain boundaries of a 90°stripe domain are easy to shift to the opposite direction 
each other when an electric field is applied to the polarization direction of the domain. As a 
result, domain width of one of 90°stripe increases, while domain width of the other domain 
decreases.
Unknown origin of the huge enhancement of dielectric constant around 28%PT reported previously was 
discussed comparing the creation energy of the new domain boundary. We concluded the most probable 
mechanism is the antiphase shift of the domain boundary under alternative electric field. 

研究分野：物性物理
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ペロブスカイト型リラクサー強誘電体についてミクロとマクロの中間に位置する平衡ドメインが自己組織化によ
って生成することを明らかにしたこと、巨視的な誘電率の増大が発現する機構を中間階層構造の運動特性として
位置づけたことなどによって誘電体分極の階層構造の存在を実証できた。この研究によって、ペロブスカイト型
リラクサー強誘電体の高性能化につながるメゾスコピックな構造の生成条件を明らかにすることができ、誘電体
材料の展開に貢献できる可能性が拓かれた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 リラクサー強誘電体 Pb[(Mg1/3Nb2/3)1-xTix]O3 は、その大きな誘電応答特性のため誘電材料と
して広範に利用されてきた。その起源は、PT濃度 31%-37%の組成相境界(MPB)に存在する単斜
相における分極方位の回転容易性にあると考えられてきた。一方、PT濃度 28%付近ではさらに
大きな誘電率の突然の増大があるが、その起源は明らかではなかった。 
２．研究の目的 
 PMN-x%PT の PT 濃度 28%付近で観察された 90°ストライプドメインについて、分極ドメ
イン発展のメカニズムを明らかにすること。および、このようなストライプドメインがリラクサ
ー強誘電体のミクロな分極構造とマクロな巨大な誘電特性を繋ぐメゾスコピックな分極構造と
して普遍的に位置付けられるかどうかを調べる。 
３．研究の方法 
 PMN-x%PT の 90°ストライプ分極ドメインの自己組織化過程における分極のゆらぎを PT
濃度 28%付近の複数の試料について調べ、分極のゆらぎがドメインの自己組織化とともにどの
ように消長するかを明らかにする。自己組織化によって生成する 90°ストライプ分極ドメイン
の誘電応答の周波数依存性を調べ、ドメイン壁の振動特性を明らかにする。 
４．研究成果 
(1)リラクサー強誘電体 Pb[(Mg1/3Nb2/3)1-xTix]O3（PMN -x%PT）の PT濃度 28%付近の複数の異
なる PT 濃度の試料について濃度による分極ドメイン構造の現れ方の違いを調べた。軟 X 線パ
ルスレーザーを用いてそれぞれ冷却にともなうドメイン構造の変化をストロボスコピックに調
べた。PT濃度 26.6%の試料では、分解能 300nm 以下の微細な構造は別として分極は一様に分
布することが分かった。これに対し PT濃度 28.3%の試料では、100 ㎛スケールの分極ドメイン
が現れることが分かった。これらに対し、PT濃度 27.8%の試料では、自己組織化によって 90°
ストライプ分極ドメインが発展し規則的な分極配列が実現することを見出した。図１には、それ
ぞれの試料について得られた軟 X 線パルスレーザーによるスペックル像と 353K で得られたそ
の自己相関関数を示してある。  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ スペックル像と自己相関関数 
 
(2)PT 濃度 27.8%の試料の場合、相転移(407K)によって生成した分極は、図２の自己相関関数に
示すように、温度の低下とともに[-110]方向に平行に配列した 90°ストライプドメインに発展
する。相転移温度直下の 402K では不規則に広がっていた断面プロファイルが温度の低下と共
に規則的に配列するようになることが分かる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２ PT 濃度 27.8%試料のスペックル像と自己相関関数および断面プロファイル 

 

相転移温度 407Kで生成した分極は、試料の温度を熱平衡が保たれるように 1K/5min程度で低

下させ、測定前にそれぞれの設定温度に 20min 程度保持すると、図３に示すように、401K で

は、近距離の断面プロファイルはどの瞬間の観察でも同じ分布を取っているように見えるが、遠

距離では観察のたびに異なる分布を示しまだ不規則にゆらいでいるように見える。試料温度を



399K まで低下させると、どの瞬間にも同じような断面プロファイルが観察されるようになり、

分極のゆらぎは安定し長距離まで規則的な分布に発展して行くことが分かる。さらに試料の温

度を下げて行くと、このストライプドメインはエントロピーを放出しながら規則的に整列した

幅の狭い平行ドメインに成長して行く。ストライプドメインの成長は、熱平衡を保ちながら試料

温度を低下させた場合にのみ観察され、試料温度を 5K/2min程度の速さで低下させた場合には

観察されなかった。 

 

                                                                                                                             
図３ 観察ごとの自己相関関数の断面プロファイル 

 
(3) 自己組織化によって生成した 90°ストライプドメインでは、図４のように、一方のドメイン
の分極の向きに電場を印加するとドメインの２つの境界が反対方向に動き、一方のドメインの
幅は広がり他方のドメインの幅は狭まる。PT濃度 28%付近で観察された巨大な誘電率の増大が
このようなドメイン壁の交番電場による反対称シフトによって引き起こされることを、ドメイ
ン壁の生成エネルギーの観点から論証した。 
 

 
図４ 電場に対するドメイン壁の応答 

 
(4) 巨視的な物性である誘電率の増大がメゾスコピックな構造である 90°ストライプドメイン
の外場に対する応答として生起するのは、自己組織化によって生成した 90°ストライプドメイ
ンがメゾスコピックな階層として機能することを意味するものである。この現象は物性の分野
に存在する自然の階層構造の一例を示すものと理解される。 
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