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研究成果の概要（和文）：リラクサー強誘電体は幅広い温度領域において非常に大きな電気的応答を示すことがよく知
られているが，その物理的起源は明らかではない．本研究では1GHz～数THzまでの広い帯域に渡る光散乱分光を行って
，これまであまり注目されてこなかった単結晶における自己相似構造（フラクタル）とそのダイナミクスについて，リ
ラクサーの巨大誘電応答 との関連性を考察した．その結果，多くのリラクサー物質で広帯域光散乱スペクトルがフラ
クタルに特徴的なべき乗則に従うことが確認された．フラクタルの実体はnmサイズの分極領域の集合体であり，リラク
サーでは普遍的にナノ分極域のフラクタル性によってその応答を理解できることがわかった．

研究成果の概要（英文）：Relaxors are well known to exhibit large dielectric response in a wide range of te
mperature, but its physical origin is still not clear. In this research, we used broadband light scatterin
g technique to elucidate the meso-scale dynamics in relaxors, paying special attention on the relationship
 between the fractal in single crystalline samples and thier large dielectric responses. Consequently, we 
have found that most relaxors exhibit self-similar quasielastic light scattering phenomenon, which directl
ly indicate the existens of fractals (self-similar structure in real space) inside the single crystalline 
matrix. We also found that that it was the clusters of polar nano-regions that consists the fracal. We poi
nted out that the fractal dynamics of the polar nano-region clusters could account for the dielectric resp
onses of relaxors. 
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１．研究開始当初の背景 
 
近年，実用材料として注目されている， 巨

大磁気抵抗効果を示すマンガン酸化物や巨
大誘電応答を示す「リラクサー強誘電体」な
どの巨大応答特性を示す物質群では，「不均
一性」が重要な因子であることが広く意識さ
れ始めている．これらの物質群は「単結晶」
であるにも関わらず，結晶内部にナノスケー
ル，つまり格子定数の数十倍以上の空間スケ
ールにおける（静的）不均一性が認められて
おり，それが何らかの形で巨大な応答特性に
寄与していると考えられているが，その起源
は未だに明らかになっていない．これらのナ
ノスケールの不均一性に起因する新しい物
性は，対象とする物質が単結晶である以上，
物質の単位構造に関する知識だけでは説明
の難しい現象であると言わざるを得ない． 
一方で，ガラスやゲルといったそもそも構

造が不規則な物質群における物性の理解に
対しては，「フラクタル」や「非平衡物理」
などの新しい概念が積極的に導入され，必ず
しも物質構造の詳細には立ち入ることなく，
適切なモデル化によって巨視的な振る舞い
をある程度説明することに成功している． 
  代表者らは本研究の開始に先立って，リラ
クサー強誘電体においては本質的に「動的な
不均一性（動的フラクタル性）」が存在する
ことを明らかにしていた．  
 
 
２．研究の目的 
 
本研究では，様々なリラクサー物質におけ

る高分解能・広帯域の光散乱分光を行い，ス
ペクトルの温度依存性，波数依存性等の測定
結果から，リラクサーにおける動的不均一性
を理解し，静的不均一性との対応関係からリ
ラクサーにおけるナノ分極域のダイナミク
スを理解することを目的とした． 
 
 
３．研究の方法 
 
リラクサー物質は基本的には強誘電体（的

な）結晶から合成され，単結晶試料が広く作
成されている．自然界の一見複雑な図形は
「フラクタル」の概念で幾何学的に定量化で
きるが，そもそも単結晶は並進対称性を有す
る規則的な構造を持っており，本来はフラク
タルのような自己相似な構造とは相容れな
い実体である．ところが，我々は最近，単 
結晶リラクサーにおいてフラクタルの動的
な特性（フラクタル・ダイナミクス）を実験
的に見出した．以下，単結晶とフラクタルと
いう，一見相容れない 2つの幾何学的構造が
リラクサー内でどのように実現しているか
について，高分解能・広帯域光散乱の実験結
果を示していく． 
物質の誘電的な応答を調べる手法として

は試料に電極を付けて直接電圧を印可する
いわゆる誘電測定が広く普及しているが，光
散乱法は誘電測定で得られる複素電気感受
率の虚部に比例する信号を非接触に検出す
るものであり，いわゆるラマン散乱，ブリル
アン散乱，レイリー散乱などの総称である．
ラマン散乱は入射レーザー光の周波数とは
違った周波数を持つ微弱な散乱光を観測す
るもので，偏光特性などの選択則から主に結
晶の対称性（結晶構造）を決定する目的で行
われていることが多い．一方，ブリルアン散
乱は，本質的にはラマン散乱と同じ原理に基
づくが，特に周波数シフトが非常に小さい場
合を言い，超音波や表面弾性波，スピン波等
による光散乱を指すことが多い．強誘電体関
連物質の場合には超音波スペクトルの周波
数から弾性定数を決定したり，スペクトル線
幅から超音波の減衰率を決定することに用
いられる．レイリー散乱は狭義にはブリルア
ン散乱よりも低周波に存在する準弾性光散
乱を指し，その強度や線幅の測定から様々 
な緩和のダイナミクスを知ることができる．
レイリー散乱・ブリルアン散乱の測定には通
常 1cm-1（約 1/8meV）以下の高い周波数分解
能と高いコントラストを持つ測定系が必要
となる． 
本稿で述べる「広帯域光散乱」とは上記の

レイリー・ブリルアン・ラマン散乱の領域を
すべて含むような広い周波数範囲での光散
乱測定を指すこととする．周波数レンジは
1GHz 未満から数 THz 以上までが含まれる．図
1 に典型的な広帯域光散乱の実験配置を示す．
試料に 200mW 程度のレーザー光を入射し，散
乱される光（この図の場合は入射方向と逆 
向きの後方散乱光）を分光器へ導く．分光器
は周波数領域によってタンデム型ファブリ
ー・ペロー（約 1GHz～1THz 以下）と回折格
子モノクロメータ（約 1THz 以上）を使い分
けることが多い．複数の分解能（周波数レン
ジ）で得られた光散乱強度のスペクトルは定
数を掛けることによってつながれ，周波数範
囲が 3桁以上にも渡る高分解能・広帯域光散
乱スペクトルが得られる． 

 
４．研究成果 
図 2(a)～(d)に Pb(Mg1/3Nb2/3)O3（PMN）に
おいて測定された広帯域光散乱スペクトル



を示す．これら 4つのスペクトルはそれぞれ
異なる周波数分解能で測定されたものであ
り，(a)→(d)に向かうにつれて横軸が約 4倍
ずつ拡大されていることに注意されたい． 
 図 2 の 4 つのスペクトルはあたかもマト

リョーシカ人形のように，周波数範囲が 4倍
ずつ拡大されているにも関わらず常に相似
な準弾性光散乱を示している．このような性
質は「スペクトルの自己相似性」（spectral 
self-similarity）と呼ばれる．自己相似ス
ペクトルはガラス形成物質やゲル状物質な
ど，ソフトマターでは一般に認められるもの
であるが，単結晶リラクサー試料においては
近年までその存在が認識されていなかった．
準弾性光散乱はふつうその線幅の逆数が緩
和時間に対応するような緩和モードである
と解釈されるので，自己相似なスペクトルの
物理的解釈としては，「どのような周波数レ
ンジで観測しても，つねにその周波数の逆数
程度の緩和時間を持つ緩和があるように見
える」と言うこともできる． 
実は，自己相似スペクトルは一般に，その

強度が周波数のべき乗で表されることを示
しており，このことは観測された準弾性光散
乱を広帯域に渡る両対数グラフにプロット
することで明らかにできる．図 3に PMN の 
自己相似スペクトルの両対数プロットおよ
びその温度変化を示す． 
たとえば室温付近（297~K, 300~K）のスペ

クトルに着目すると，1 GHz未満から2000 GHz
付近もの広い周波数範囲に渡って直線状の
周波数分布になっているのがわかる．両対数
プロットにおける直線状のグラフは「べき関
数（power-law）」であるから，自己相似な散
乱スペクトルはべき乗の周波数分布であっ
たことがわかる．PMN の場合，室温付近では
スペクトルのべきは-0.6 程度である． 
スペクトルの温度変化の概略は以下のよ

うである：まず，リラクサーとしての挙動が
現れる Burns 温度（約 600~K）付近では散乱
強度がフラットであり，スペクトルとしては
べきが 0（＝定数）である状態になっている． 
Burns 温度から温度が下がってくるとスペク
トルは右下がりになってきて，室温以下約
200~K 程度までは温度降下ととも傾きが大き

くなる．しかし，約 200~K 以下の低温域では
もはや傾きは温度変化せず，スペクトルの強
度のみが温度因子で変化しているのみとな
っている． 
このべき乗スペクトルのべきの値はいわ

ば動的な自己相似性を特徴付ける重要な指
数（exponent）であるが，ソフトマターやス
ピングラス系などの物質群では，この動的な
指数が空間的な構造のフラクタル次元など
と密接に関連していることが，動的スケーリ
ング理論によって明らかにされている
¥cite{Nakayama1994}．リラクサー物質にお
いてはそのような理論は未だ報告されてい
ないため，我々は試みにソフトマター系で確
立している動的スケーリング理論の結果を
PMN のスペクトルの解析に援用してみた．  

光散乱のスペクトル（強度表示）から温度
因子（Bose-Einstein 因子）を除し，さらに
周波数を乗じたものは還元強度（reduced 
intensity）と呼ばれる．この還元強度表示
での周波数のべき指数をμと書くと，μと空
間構造のフラクタル次元 df は以下のような
関係式で結ばれている. 

PMN におけるべき乗還元強度スペクトル
（本稿では非表示）の指数μの温度変化を図
4 に示す．挿入図は式(1)から見積もったフ
ラクタル次元の温度依存性である．まずμの
温度変化であるが，μは Burns 温度以上では
2 に漸近していくが，それ以下の温度では 2
よりも小さくなり始め，室温を通り過ぎて約
240~K 付近の温度で底を打ち，それ以下の低
温では約 1.33 の一定値となった．このよう
な温度変化の様子はこれまでに報告されて
いるナノ分極域（Polar Nano-region, PNR）
の体積分率や相関距離の温度変化と非常に



良く対応している．したがってリラクサーに
おけるべき乗光散乱スペクトルは，ナノ分極
域の情報を含んでおり，なおかつ，光散乱と
いう測定の特性上，その動的振る舞い（ダイ
ナミクス）を反映していると考えられる．し
たがって，PMN では Burns 温度以下のすべて
の温度でナノ分極域の集まり（クラスター）
が空間的には何らかのフラクタル的な形状
を取っていると考えられ，このことが単結晶
試料においてもべき乗光散乱が現れる理由
であると結論付けることができる． 
さらにフラクタル次元と温度の関連を見

るために式(1)を用いてフラクタル次元 df を
見積もったところ，dfの温度変化は図 4 の挿
入図のようになった．Burns 温度から温度を
下げる場合，フラクタル次元は 1.6 程度の値
から増加を始め，室温付近では 2～2.4 程度
の値を取り，より低温では 2.6 程度の値とな
り頭打ちとなる．実はこの低温での漸近値で
ある 2.6 という値は 3 次元での「パーコレー
ション転移」においてフラクタルクラスター
が取るべき理論値 2.53 と非常に近くなっ 
ている．このことは個々のナノ分極域の体積
は低温になるにつれて大きくなるが，互いに
ひっついてしまうとそれ以上は大きくなれ
ない様子（サイトパーコレーション転移）に
対応し，従来から提唱されているモデルとも

まったく矛盾しない． 
さて，PMN は室温付近で非常に大きな誘電

応答を示すが，図 4に示したように室温付近
のフラクタル次元は約 2～2.4 程度となって
いる．このようなフラクタル次元は物理的に
は何を意味しているのだろうか? df が 2より
大きく 2.6 より小さいという状況は，いわば
「パーコレーション転移の前駆状態」に対応
している．よってこの状況下では個々のナノ
分極域の間には適度なすきまがあり，それら
は互いにひっつかず自由に運動でき，なおか
つ同時に最大限の体積（つまり最大限の分
極）を有していると解釈できる（図 5）．この
ような状況においては誘電応答が非常に大
きくなる可能性があり，逆にそのような状態
を人工的に設計することで物質に大きな応
答を与えることができるかもしれない． 
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