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研究成果の概要（和文）：高強度のパルス中性子線源により、高い Q 分解能をもつ全散乱デー

タから幅広い実空間情報が得られるようになった。そこでその情報に対するナノ構造効果につ

いて調べ、球と球殻について形状因子効果、粒子相関効果、小角散乱効果をまとめ、フラーレ

ンを例として、球殻同士の相関は三角形になることを示した。その他に、巨大負の熱膨張物質

では、Mn6N 八面体の局所的な回転歪みを発見した。これらの成果と現状について物性若手夏

の学校で講義した。

研究成果の概要（英文）：Nowadays, wide r-range atomic pair distribution function information can be
obtained from high Q-resolution total scattering spectrometer at an intense pulsed neutron source facility.
We have studied nanostructure effects on the information. They are particle form factor, particle pair
correlation, and small angle scattering effects. As an example, we demonstrate that the calculated
particle pair correlation effect for spherical shell dimmer well describes the observed triangular atomic
pair distribution function of fullerenes. In addition, we have discovered local Mn6N octahedral rotation
in a giant negative thermal expansion material. These results are presented, e.g., in the 54th
condensed-matter physics summer school.
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１．研究開始当初の背景

近年、J-PARC や SPring-8 といった高強度の

パルス中性子線源や高エネルギーX 線源を利

用することで、幅広い Q 領域で統計精度の高

いデータを短時間で得ることが可能になっ

た。このことで、高い Q 分解能をもつ全散乱

データが得られるようになり、そのフーリエ

変換によって幅広い実空間情報（PDF、２体
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分布関数またはパターソン関数）が得られる

ようになった。一方で、研究対象となるアモ

ルファス物質や液体では短距離だけでなく、

中距離の構造が重要な役割を担っているこ

とがわかりつつあるし、また結晶性物質の乱

れた構造自体も中距離に自己組織化による

新たな構造を持つことが見つかってきてお

り、それらが物性において重要な役割を担う

ことが指摘されている。このことから、これ

を利用した新しいナノ構造の解析手法の開

発を試みた。

２．研究の目的

結晶構造は物質の性質を知る上で欠かせな

い情報だが、これまで結晶性物質に用いられ

てきた通常の結晶構造解析法は、ナノ構造体

には役立たない。それはナノ構造体が長距離

にわたる周期構造を持たないことによる。こ

のことはナノサイエンス全体に及ぶ重要な

未解決課題である。ナノ構造がわかることで、

その電子構造や化学反応性を計算できる。そ

してそこからナノ構造体の機能を理解でき

る。走査型トンネル顕微鏡や透過型電子顕微

鏡では、試料の小さな部分を高い空間分解能

で見ることが出来るが、その対象は表面や非

常に薄く切られた薄片に限られる。特に軽元

素やスピンの構造となると、これらの手法に

は限界がある。ナノ構造体におけるこの一般

的な問題を、以下の散乱強度を絶対値で評価

する高分解能全散乱測定とその解析法によ

って解決するのがこの研究の最終目的です。

３．研究の方法

測定は、中性子全散乱装置としては世界最高

の Q 分解能 0.15%（Q/Q）をもつロスアラモ

ス国立研究所のパルス中性子散乱施設

LANSCE の高分解能粉末中性子回折装置

NPDF を、そして高エネルギーX 線では世界

最高の強度を誇る SPring-8 の高エネルギーX

線回折装置 BL04B2 にて測定を行った。構造

解析では、結晶 PDF 解析法では最小二乗法フ

ィッティング解析ソフトの PDFFIT の作成者

である Th. Proffen 博士の協力により、我々が

求めたナノ構造体の形状とサイズの効果を、

その PDFFIT ソフトに書き加え、新しいナノ

構造体の構造解析を試みた。

４．研究成果

ナノ構造体におけるこの一般的な共通の問

題を議論するために、アモルファスから結晶

にわたる物質の構造解析に関する国際ワー

クショップ（SABAC2008）を平成 20 年 1 月

10～ 11 日にテクノ交流館 リコッティにて

開催した（参加人数５１名（国内２７名、国

外６名）、発表件数 １９件）。会議では今後

基礎学理と応用の両面から、解析手法、アル

ゴリズム、散乱装置、周辺環境といった一連

の環境を整えて、総合的な見地から研究を進

めることの重要性が改めて明らかになった。

各々の研究成果としては、マルチフェロイッ

ク物質 BiMnO3 の局所構造歪みを定量的に評

価 し た 。 ま た 巨 大 負 の 熱 膨 張 物 質

Mn3Cu1−xGexN で、平均構造では立方晶である

にも関わらず、Mn6N 八面体が局所的に回転

しているという構造歪みを発見し、その回転

角と、一次相転移から二次相転移的に移り変

わる振舞いとの間に相関があることを見つ

けた。

図１．Mn3Cu1−xGexN について実験から得られ

た２体分布関数 G(r)。約 2.5 から 3.0 Å の領

域に目印線で示した 2 本の負のピークが

Mn-Ge/Cu 間の相関（結合）距離に相当する。

これらは本来 1 本のピークのはずだが、図２

に示す Mn6N 八面体の回転により 2 本に分裂

していることがわかる。

図２．Mn3Cu1−xGexN の結晶構造。中心の Mn6N

八面体の回転により、橙色と紺色の矢印で示

された原子対相関距離には長短が生じ、２体

分布関数では 2 本のピークに分裂する。



またナノ物質が 2 体分布関数へ与える影響

に関する研究として、球と球殻について形状

因子効果、粒子相関効果、小角散乱効果をま

とめた。具体的な一例として、図３に示すよ

うな球殻同士の相関は三角形になることを

示した。この結果は、図４の内挿図に示すよ

うに、実験で得られたフラーレンの 2 体分布

関数の 10 Å での三角形のピークに対応する。

この計算により球同士や球殻同士の相関を

解析的にフィッティングすることが可能に

なった。

図３．解析的に求められた球殻間の 2 体分

布関数 G(r)。パラメータはフラーレンを想定

して、球殻の外径は 3.6 Å、内径は 3.5 Å、球

殻間の間隔を 2.8 Å とした。

図４．NPDF でフラーレンについて、実験

から求められた 2 体分布関数 G(r)。内挿図は

10 Å 付近を拡大。ピーク形状が図３の計算結

果とよく一致する。

これらの成果について、アウトリーチ活動

として、物性若手夏の学校や茨城大学での講

演会などで紹介し、その講義資料として物性

研究誌に発表するなど、研究内容の社会への

情報発信を積極的に行った。
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