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研究成果の概要（和文）：本研究ではリラクサー強誘電体やマンガン酸化物などの巨大応答メカニズムを解明す
る為、これらの物質に共通に存在する不均一なナノドメインの空間・時間相関を中性子散乱により調べた。スケ
ーリング指数による空間相関の評価より、不均一構造がもたらす適度な“すき間”が巨大応答を生み出す上で重
要な役割を果たしていることを見いだした。また、MEM解析法より緩和モード分布を定量的に評価し、これまで
に知られていないインコメンシュレートな揺らぎを見出した他、不均一相でのみ対称性の低いナノドメインの存
在を明らかにした。均一相とは明らかに異なるナノドメインのこれらの性質は、巨大応答の重要な鍵となってい
ると考えられる。

研究成果の概要（英文）：In order to reveal microscopic mechanism of the giant response in relaxor 
ferroelectrics and manganites, we have used neutron scattering to study correlations of 
inhomogeneous nano-sized domains which are commonly observed in these functional materials. From 
scaling analysis on the correlation of inhomogeneous domains, we have clarified that sparse 
correlation due to inhomogeneity is one of the key for giant responses. In addition, we have 
discovered novel relaxation mode with incommensurate wave vector from MEM analysis on the 
distribution of relaxation modes. Furthermore, we have found nano-sized domains with low-crystal 
symmetry only in the inhomogeneous compounds but not in the homogeneous compound. Thus, we have 
succeeded in evaluating correlations of inhomogeneous domains quantitatively and have found some key
 elements of inhomogeneous correlations for giant responses.

研究分野：物性I
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１．研究開始当初の背景 

競合する幾つかの基底状態を持つ物質に

おいて、僅かな摂動に対し系が非常に大きな

応答を示す振舞が観測されている。例として

マンガン酸化物における超巨大磁気抵抗効

果やリラクサー誘電体で報告されている巨

大誘電・圧電応答などがある。これらの巨大

な応答は競合するエネルギー的に近い状態

間の大きな揺らぎで説明されるように思え

るが、これまでの研究により、これら巨大応

答を示す物質では共通してナノメータース

ケールの不均一な状態があることが明らか

になっている。これらの現象を理解する上で、

均一な系を仮定したモデルでは限界があり、

不均一な状態を考慮したモデルの構築が必

要とされている。 

リラクサー強誘電体において TEM で観測さ

れている不均一な強誘電ドメインのパター

ンは非常に複雑であり、そのパターン形成メ

カニズムも、複雑であると予想される。しか

し、最近、典型的なリラクサー強誘電体

Pb(Mg1/3Nb2/3)O3 に対する光散乱実験より、強

誘電ドメインの準弾性散乱強度が幅広いエ

ネルギーに対して１つのベキ乗則で表され

ることが見いだされた[1]。ベキ乗に従う振

る舞いは、スケールを変えても同じような構

造が繰り返し現れることを示唆している。こ

のように、複雑なパターンがシンプルな式で

説明される例は私達の身の回りでも、樹木の

枝や雲の形状などで広く見られる。この場合、

ランダムに見えるパターンに自己相似フラ

クタル性があり、フラクタル性を特徴づける

フラクタル次元の決定やパターンの観察か

ら、複雑なドメインの形成・成長メカニズム

を理解する重要な情報が得られる。実際、

Pb(Mg1/3Nb2/3)O3の光散乱実験において TC近傍

におけるベキ乗の指数から求められたフラ

クタル次元は、3 次元格子系のパーコレーシ

ョンクラスターの計算機実験値 2.53 とほぼ

一致しており、TCにおいて強誘電クラスター

のパーコレーション転移が起きていると考

えられる。 

[1] A. Koreeda et al, PRL 109 (2012) 

197601. 

 

２．研究の目的 

 本研究課題では、これまで単に不均一と片

付けられていた複雑なドメインパターンか

ら、自己相似性を抽出し定量化することで、

不均一ドメインのパーコレーションと巨大

応答の相関を理解し、巨大応答を示す機能性

材料物質設計の指導原理を得ることを目的

とした。相転移臨界現象はパーコレーション

理論によってよく説明されるが、通常のスピ

ン系の場合、秩序相と無秩序相との間の散乱

の差が小さいため、秩序相のパーコレーショ

ンを中性子や X線散乱から測定することが難

しい。本研究で対象とする系は 2つの競合相

のコントラストが大きいこと、強度の強い次

世代中性子源 J-PARC の装置群を使用するこ

とにより、理論との比較に耐えうる明瞭な実

験データを提供することも目的とした。また、

揺らぎの波数依存性を見ることが得意な中

性子散乱を利用することで、時間と空間の両

面から不均一ドメインの相関にアプローチ

することも本研究の特色である。 
 
３．研究の方法 

 本研究課題を遂行するにあたり、以下の３

つの計画を立てた。 

① 【空間時間相関における自己相似性の検

証】光散乱実験において観測された自己

相似な揺らぎは空間相関におけるドメイ

ンパターンの自己相似性と対応している

と推測されることから、まず第 1 目標と

して、リラクサー強誘電体の不均一ドメ

インにおける空間相関について、自己相

似性を検証することを試みる。測定対象

は、ナノメーターサイズのドメインに伴

う散漫散乱である。また、ドメインが大

きく成長する転移温度付近では、散漫散

乱のシグナルは逆格子空間において小さ

い Q 領域に集中する。Q~5*10-4 Å-1(⇔

r~104Å~100nm)まで測定できる中性子小

角散乱実験を用いて小角領域の散漫散乱

の温度変化を調べ、メゾスケールの不均

一ドメインがマクロスケールに成長する

過程の空間相関を調べる。 

② 【時間相関における自己相似性の検証】

不均一相は準安定相であり、巨大応答に

おける不均一構造が果たす役割の解明に

は、空間相関における静的な相関に加え

て、対応する揺らぎ、つまり動的な相関

を調べる事が重要である。中性子散乱に

より揺らぎの波数依存性を調べることで、

ドメインサイズに依存した揺らぎの変化

を調べることができる。研究の第 2 目標

として、強誘電転移点に向けた不均一ド

メインの時間相関の成長を、エネルギー

分解能に優れた中性子背面反射法により

詳細に測定する。 

③ 【不均一相から均一相へのドメインパタ

ーン変化の研究】リラクサー強誘電体で

は、試料の組成を変化させることにより、

ドメインの不均一性をコントロールでき

る。自己相似性をもつ不均一ドメインパ

ターンから均一相への空間・時間相関の

変化を系統的に調べ、巨大応答と不均一

ドメインの相関を明らかにする。 



 
４．研究成果 

【空間時間相関における自己相似性の検証】 

まず、リラクサー強誘電体 PMN-PT 系におい

て最も巨大な応答を示す PMN-30%PT について、

中性子小角散乱実験を行い、不均一ドメイン

の空間相関を調べた。その結果、不均一ドメ

インに伴う散漫散乱において、ベキ乗に従う

波数依存性を観測し、空間相関においても自

己相似な相関があることを明らかにした（図

1）。 

ベキ乗則の指数から自己相似性の特徴的な

因子であるフラクタル次元を抽出したとこ

ろ、高温から温度を下げるに従い、フラクタ

ル次元が１から徐々に増加し低温で 3に近づ

く振る舞いが見られた。これは巨大応答を生

み出す局所的なナノ分極クラスターのつな

がりが、線状（1 次元的）から面状（2次元）、

そして結晶全体（3 次元）へと変化している

ことを示している。興味深いことに、最も外

場への応答が大きくなるのはフラクタル次

元が 2付近であり、フラクタル次元が 3程度

まで発達すると逆に誘電応答は小さくなる。

このフラクタル次元と巨大応答の相関は、不

均一構造がもたらす適度な“すき間”が巨大

応答を生み出す上で重要な役割を果たして

いることを示唆している。 
 

【時間相関における自己相似性の検証】 

J-PARC に設置されている中性子背面反射装

置 DNA を用いて、空間相関における静的な相

関に対応する揺らぎ、つまり動的な時間相関

について調べた。その結果、リラクサー強誘

電体 PMN-PT 系において、空間相関と同様な

ベキ乗則に従う時間相関のシグナルを観測

し、空間相関に対応する自己相似な時間相関

があることを明らかにした(図 2a)。更に、不

均一時間相関を定量的に解析するべく、最近

開発された緩和モード分布 MEM解析法を用い

て得られた中性子準弾性スペクトラムを解

析した。誘電応答の小さい 300K 以下では、

緩和モードの分布が THz程度の速い緩和モー

ドと 3桁以上遅い GHz 以下の緩和モードに分

離していることを見出した。また、室温から

誘電応答が非常に大きくなる 450Kにむけて、

速い緩和モードと遅い緩和モードを橋渡し

する中間モードが出現していることを見出

した (図 2b) 。また、この中間モードは

q~0.1rlu 付近で遅い緩和モードとつながっ

ており、インコメンシュレートな揺らぎの成

長を示唆している。このように、最新の量子

ビーム施設と緩和モード分布解析を用いる

ことで、巨大な応答の背景に潜む緩和モード

分布の波数依存性を初めて定量的に明らか

できた。 

 

【不均一相から均一相へのドメインパター

ン変化の研究】 

元素置換によりリラクサーPMN-30%PT から、

ノーマルな強誘電体に近い PMN-37%PT へと系

を変化させて、中性子小角散乱実験を行い、

不均一ドメイン相関の変化を調べた。通常の

強誘電体に近い PMN-37%PT では、[001]方向

と[110]方向にのみ延びる小角散乱が観測さ

れた一方（図 3a）、リラクサー強誘電体

PMN-30%PT では、波数ベクトルの大きさ|Q|
を小さくしていくと、小角散乱の強度が強い

方向が[110]方向から[111]方向を経由して

[001]方向へと連続的に変化していた（図 3b）。

不均一性の強い組成では、特定の結晶軸方向

のみならず、その中間方向に中性子小角散乱

強度が分布しているのが特徴である。中性子

散乱強度は格子の変位ベクトルと波数ベク

トル Q の内積(・Q)の 2 乗に比例するから、

結晶軸の中間方向に延びる散乱は低対称の

図 1 PMN-30%PT 単結晶における[110]方向の中

性子小角散乱強度の波数依存性 
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図 2 (a) PMN-37%PT T=450 K(~TC)における中性

子準弾性散乱強度のエネルギー依存性 (b)MEM

解析による緩和モード分布 

(a) 

(b) 



格子変位を示唆している。このように、不均

一相と均一相のドメイン相関は、その方向依

存性に大きな違いが見出された。低対称の

Monoclinic 相では分極回転による大きな応

答が理論的に予想されていることから、不均

一相で観測された低対称ドメイン相関は、巨

大応答に重要な役割を果たしていると考え

られる。 

 補助事業全体を通しての成果は下記のよ

うにまとめられる。 

・不均一なマイクロドメインの時間・空間相

関に自己相似性があることを明らかにし、ス

ケーリング指数によるドメイン相関の評価

からは不均一構造がもたらす適度な“すき

間”が巨大応答を生み出す上で重要な役割を

果たしていることを見いだした。この発見は、

機能性材料物質の研究に一つの大きな指針

を与えるものである。 

・緩和モード分布 MEM 解析法を用いて不均一

ドメインにおける緩和モード分布の定量的

な評価に成功した。特にその波数依存性から

は、これまでに知られていないインコメンシ

ュレートな揺らぎが隠れていることを明ら

かにした。 

・不均一組成、均一組成との比較から、特に

外場への応答が大きい不均一組成では低対

称の結晶対称性を持つマイクロドメインが

混在することが明らかになった。 
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