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研究成果の概要（和文）：強誘電体に関する物性値はこれまでバルク、単結晶で観測される値が使われてきてお
り、物質固有の値であった。しかし、リラクサー強誘電体の出現以来、マイクロドメイン、構造相境界、ランダ
ムフィールドなどをキーワードとして、強誘電的特性を積極的にコントロールする試みが行われるようになっ
た。我々は、リラクサー強誘電体の構造に立ち戻って、その構造的特徴をナノスケールレベルでシームレスに抽
出することに成功した。さらに、得られた構造的特徴を従来型の典型的な強誘電体を用いて実現する試みとし
て、セラミックス、薄膜、ナノ結晶を用いた新規強誘電体の開発に取り組んだ。

研究成果の概要（英文）：As the physical property values for ferroelectrics, the values observed in 
bulk and single crystals have been used so far, and they are the values peculiar to the substance. 
However, since the advent of relaxor ferroelectrics, attempts have been made to actively control 
ferroelectric properties with keywords such as microdomains, structural phase boundaries, and random
 fields. We went back to the structure of relaxer ferroelectrics and succeeded in seamlessly 
extracting their structural features at the nanoscale level. Furthermore, as an attempt to realize 
the obtained structural features using a typical conventional ferroelectric substance, we worked on 
the development of a new ferroelectric substance using ceramics, thin films, and nanocrystals.

研究分野： X線結晶学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
強誘電体には物質固有の物理定数として電気機械結合係数というものがある。圧電材料において、電気的エネル
ギーが力学的エネルギーに変換される効率、すなわち電気量と機械量の間の結合の程度を示す係数を示す。この
ような物質固有の定数をリラクサー特有の構造を埋め込むことによって変調することを試みた。セラミックス、
薄膜、ナノ粒子を用いた試みでそれぞれリラクサー的特徴の埋め込みに成功した。このような構造による物理定
数の変調機構は強誘電体のみならず、磁歪や形状記憶合金などドメインを介した物性発現機構を持つ物質群に対
しても有用である。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
我々は人工リラクサー作製のために、リラクサー強誘電体で実際に観測
されている図 1のようなフラクタルパターンを再現するために溝型構造
（サルカスパターン）を利用したことが特徴である。リラクサーのドメ
イン構造は図 2に示した人間の大脳のパターンと非常によく似ているこ
とがわかる。人間の脳の“しわ”は内部と表面層が異なる 2層構造の間
に生じる不均一な歪みを解消するために生じることがハーバード大学
のグループによって 2016年に提案されている。この“しわ”のように
見える副次的な構造こそがリラクサーの構造的特徴であると考え、そ
の構造的特徴の可視化を行うとともに、得られた構造的特徴を従来型
の強誘電体の中に埋め込むアイディアが生まれた。 
 
 
 
２．研究の目的 
巨大な誘電率と広い温度領域での誘電分散を有するリラクサー(緩和
型)強誘電体は各種アクチュエータやセンサ材料に広く応用されてい
る。本研究ではノーマルな強誘電体にリラクサー発現要因を積極的に
組み込むことにより、「人工リラクサー」を開発する。これをこの手法
の適用対象に用いて、結晶構造及び電子状態観察からその特異な誘電
特性発現機構を解明して次世代多機能材料創製の設計指針を見出すこ
とが本申請研究課題の目的である。 
 
 
 
３．研究の方法 
大型放射光施設 SPring-8 の偏向電磁石ビームラインを利用して高エネルギーX 線回折実験を行
い、得られた回折データから 2体相関分布関数(pair distribution function, PDF)を算出する
ことによって実空間における短配位構造から中距離レンジにかけた情報を抽出した。2体相関分
布関数法において、可視化できる実空間レンジ(r)は r = 2/Q によって規定されている。すな
わち、広い実空間情報を得るためにはできるだけ精密な回折パターンが必要となる。高エネルギ
ーX線回折実験において、高いエネルギー分解能と精密回折プロファイルの取得はトレードオフ
の関係で両立することは非常に困難である。これを解決するために SPring-8 において比較的熱
負荷の少ない偏向電磁石ビームラインを利用し、分光結晶の熱歪みを抑えて解析に必要なエネ
ルギー分解能の高エネルギーX線を取り出した。また、偏向電磁石ビームラインのフラックス強
度の低さを補うために湾曲結晶を用いた集光素子を開発し、高エネルギー領域にチューニング
した。回折パターンのデータコレクションは全高 3 m の大型回折計を用いることで高精度の回
折プロファイルを取得した。 
 精密回折データの副産物として、高エネルギーX線回折を用いたコンベンショナルなリートベ
ルト解析ができるようになった。これによって、同一のデータセットから平均構造解析と局所構
造解析の両方を行うことができ、恣意的な誤差を含まない平均構造からの“ずれ”を求めること
もできるようになった。 
 
４．研究成果 
 強誘電的特徴を抽出するために、リラクサー強誘電体 Pb(Mg1/3Nb2/3)O3の PDF 解析から取り掛
かった。強誘電体、圧電体、超磁歪材料、形状記憶合金などの機能性材料はドメインを介した物
性発現機構を持っている。このような物質群においては従来の周期性を仮定した平均構造解析
では、ドメイン内部のミクロ構造がわからない。そこで、単位格子程度のミクロ構造領域からド
メイン構造までをシームレスにつなぐナノスケールオーダーの構造を得る手法として 2 体相関
分布関数法(PDF 解析)を利用した。PDF 解析の結果、菱面体晶構造のフレームワークから鉛原子
が逸脱することによって酸素を解した鉛原子のネットワーク構造と菱面体晶構造を担う
(Mg1/3Nb2/3)O4八面体のフレームワークが競合し、構造が距離とともに変化していくことがわかっ
た。競合と距離依存性がリラクサーに埋め込まれた典型的な構造的特徴である。 

図 1.リラクサー強
誘電体で観測され
るフラクタル状の
ドメイン構造。自己
組織化しているた
めにドメインの回
復力が極めて早い。 

図 2. 大脳に形成され
たサルカスパターン 



 図 3. チタン酸バリウムとビスマスフェライト固溶体の X線 PDF 解析の結果。強誘電性発現機
構である菱面体晶構造から平均構造である立方晶構造へと変遷していく様子をシームレスに観
察することに成功した。 
 
図 3 はセラミックコンデンサなどの電子部品にも使われている強誘電体のチタン酸バリウム
(BaTiO3)とビスマスフェライト(BiFeO3)の固溶体である。この物質は一連の研究成果を踏まえて
本研究グループで得られた成果の一つである。これを用いて PDF 解析を行った結果である。この
物質は室温で大きな圧電特性を示すことが知られている。しかし、従来型の周期的構造を仮定し
た構造解析では強誘電性を許されない立方晶構造であるため、強誘電性発現機構を明らかにす
ることができなかった物質である。菱面体晶構造のミクロ構造領域から、ナノコンポジット領域
を経て、ドメイン構造によるモジュレーションを受けて立方晶構造へと変化していく様子がナ
ノスケール構造解析によってシームレスに観察することができた。 
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