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研究成果の概要（和文）：界面密度制御されたBaTiO3単結晶において中性子凖弾性散乱を行い90度ドメイン界面
由来のダイナミクスの検出を試みた。今回初めて放射光にて界面由来のBragg Rods散乱を見出すことに成功し、
Bragg Rods散乱に注目した中性子準弾性散乱の計測を行った。散乱強度は温度上昇と共に著しく減少する傾向が
見られた。室温ではシャープだったドメイン境界が温度上昇と共にぼやけたため強度が減少したものと考えられ
る。エネルギー幅は分解能（~3μeV）限界であり、界面自身のエネルギースケールは3μeV以下であることが明
らかとなった。

研究成果の概要（英文）：We have investigated the dynamics of domain walls in BaTiO3, in which the 
density of domain walls is much increased by the domain engineering process. We have found out the 
Bragg rods scattering from the domain wall for the first time by the synchrotron X-ray scattering, 
and performed the quasi-elastic neutron scattering experiment by focusing on the Bragg Rods 
scattering. The intensity was rapidly decreased toward the transition temperature (393 K). This is 
due to the broadening of the domain wall width towards the transition temperature. The energy width 
of the Bragg rods scattering was resolution limited (~3 micro eV). The results indicate that the 
energy scale of the domain wall dynamics is lower than 3 micro eV.

研究分野：構造物性
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１．研究開始当初の背景 
 BaTiO3 に代表される強誘電体は自発的に
分極ドメインを形成し、それにより物性が大
きく左右される。強誘電体においては電界効
果を利用してドメインサイズを制御する経
験的手法「ドメインエンジニアリング」が知
られており、強誘電体の性質である圧電・誘
電係数を一桁以上制御可能である。通常、ド
メイン界面の厚みは数 nm程度であり、界面
数を増やしても界面自体のバルクに占める
体積は微々たるものである。それでは、いか
にして界面は無視できないほどの影響をバ
ルク的性質に与え得るのか？境界の構造や
ダイナミクスを計測する手法は限られてい
るが、ドメインエンジニアリングにより界面
密度を制御して比較すれば界面の影響を抽
出できるのではないか。このような発想のも
とに本研究課題は申請された。 
  
２．研究の目的 
典型的強誘電体 BaTiO3を用い、X 線散乱
によるドメイン制御その場観察法を確立し、
ドメイン制御を行うと共にドメイン界面の
系統的密度変化による界面由来構造変化・物
性変化、ダイナミクス・分極―フォノン階層
間の相互作用の変化を調べる。並行して、分
子動力学計算法による界面効果の研究と実
験結果の分析を行う。以上により、強誘電体
における界面の働きとその影響を解明する。 
 
 
３．研究の方法 
ドメインエンジニアリングにより強誘電
体ドメイン界面を精密に制御し、系統的界面
密度変化による界面由来構造変化・物性変
化・ダイナミクスの変化を調べ、界面のバル
ク的性質への影響を明らかにする。 
X 線散乱（SPring-8）を利用したドメイン
エンジニアリングその場観察法を確立し、界
面の系統的密度変化による界面由来構造変
化・物性変化を解析し、界面の影響を調べる。 
中性子非弾性散乱実験用に結晶を大型化
し、超高分解能中性子非弾性散乱（J-PARC）
による、界面の系統的密度変化による界面由
来のダイナミクスを観測し解析することに
より、界面の影響を調べる。 
 
 
４．研究成果 
X 線散乱（SPring-8）を利用したドメイン
エンジニアリングその場観察法を確立した。
ドメイン幅 10μｍ程度のドメインに対して
歪分布を計測したところ、ドメイン界面の影
響（歪として現われる）は境界近傍のみでは
なく、境界から離れた領域にも見られること
が明らかとなった。 
特質すべき成果は、大型放射光施設
SPring-8 にて行った計測から BaTiO3の 90 度
ドメイン界面由来の散乱の検出に成功した
事である。これは結晶の連続性が境界で打ち

切られることにより発生する Bragg Rods 散
乱と呼ばれるもので図１に見られるような
ストリーク状の散乱である。当初計画では予
期していなかったものであるが、Bragg Rods
散乱は表面研究分野では良く知られており、
表面そのものの情報を含むことが知られて
いる。そのアナロジーから、本研究で見出さ
れた Bragg Rods 散乱は界面そのものの情報
をリッチに含むと考えられる。Ｘ線を界面に
照射した場合とそうでない場合で散乱の消
長が確認されたことから Bragg Rods 散乱で
あると結論できる。 
 

図１：BaTiO3 で観測された CTR 散乱 
 
これにより、中性子準弾性散乱を行う上で
注目すべきポイントが明らかとなった。名古
屋工業大学において中性子準弾性散乱実験
用の BaTiO3大型単結晶（10 x 10 x 3 mm

3）
の準備を行い、111-cut 結晶、001-cut 結晶
にて 10kV/cm 程度の電場印加により、前者で
は数マイクロメートルピッチで 90 度ドメイ
ン界面が高密度に導入された状態（エンジニ
アードドメイン、図 2）を実現し、後者では
ドメイン界面をあらかた消失させた。これら
を中性子実験用ホルダーに保持して J-PARC
に搬入した。 

 
図 2：導入されたエンジニアードドメイン 

 
図 3：Bragg Rods 由来と考えられる散乱 
 
H28 年度末に J-PARC の BL02（DNA）にて上
で準備した単結晶試料を用いて準弾性散乱
実験を行った。00-1 ブラッグ点周りにおいて、
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001-cut 試料、111-cut 試料からの散乱を比
較して、後者で強く現われる散乱成分(図 3)
を見出した。これは先の Bragg Rods 散乱に
よるものと推測される。よって、10-1 ブラッ
グ散乱と、Bragg Rods 散乱の温度変化を追跡
した（図 4）。 
 

 
図 4： 図 3 における(a) Bragg 散乱と(b) 
Bragg Rods 散乱の温度変化。(a)において 420
Ｋで強度が減少しているのは強誘電相転移
点 Tc=393K 以上にてドメインが消失し結晶性
が良くなったために消衰効果が表れたため
である。(b)は Tc以下（90 度ドメインが存在）
でも明確温度変化を示す。 
 
Bragg 散乱は温度変化を示さない一方で、
Bragg Rods散乱は顕著な温度依存性を示した。
Bragg Rods 散乱の解析と分析を行い、散乱に
は 2成分ある事が明らかとなった。ひとつは
分解能（~3μeV）よりも広い線幅（6μeV 程
度）を持つ散乱 A、もうひとつは分解能限界
の散乱 Bであった。散乱 Aは温度上昇と共に
緩和する傾向が見られた。分極フリップに由
来する散乱であると考えられる。散乱 Bは温
度上昇と共にその強度が著しく減少する傾
向が見られた。界面ダイナミクス（wall 
vibration）に由来する散乱であると考えら
れる。室温ではシャープだったドメイン界面
が温度上昇と共にぼやけたため強度が減少
したものと考えられる。 
 
本研究により、想定外ではあったが、界面
由来の Bragg Rods 散乱を用いれば、界面状
態の直接観測が可能であることが示された。
また、大型単結晶にドメインエンジニアリン
グを施し界面密度を増大させた上で中性子

準弾性散乱を行い、界面由来の散乱を得たが、
エネルギー構造は分解能限界以下であった。
このため分極―フォノン階層間の相互作用
等を詳細に調べるには至らなかったが、中性
子や放射光、光散乱など、ダイナミクスの計
測手法は日進月歩であり、また分子動力学計
算法による界面効果の分析もあわせて、今後
も展開させてゆきたい。 
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