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アウトラインアウトライン
1. はじめに

コヒーレンス利用 （スペックル、集光）
ドメイン（高次構造、ヘテロ構造）の重要性
強度ゆらぎ分光について

2.2. 実験の現状（リラクサー強誘電体）実験の現状（リラクサー強誘電体）
装置について装置について

スペックル観察スペックル観察
SrSrxxBaBa11--xxNbNb22OO66

91%Pb(Zn91%Pb(Zn1/31/3NbNb2/32/3)O)O33--9%PbTiO9%PbTiO33 （（perovskite PZNperovskite PZN--9%PT9%PT））
強度ゆらぎ分光：１強度ゆらぎ分光：１

PZNPZN--9%PT9%PT
強度ゆらぎ分光：２強度ゆらぎ分光：２

PZNPZN--9%PT9%PT
3.3. まとめと課題まとめと課題

次世代光源に期待して次世代光源に期待して
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コヒーレンスの利用コヒーレンスの利用

スペックルは邪魔者？スペックルは邪魔者？

試料起因のスペックルは空間不均一性（多ドメイン状試料起因のスペックルは空間不均一性（多ドメイン状
態など）に関する情報を与えてくれる。態など）に関する情報を与えてくれる。

スペックル観察スペックル観察 （空間相関）（空間相関）

スペックルの時間発展は構造ダイナミックスの情報をスペックルの時間発展は構造ダイナミックスの情報を
与えてくれる。与えてくれる。

強度ゆらぎ分光：１強度ゆらぎ分光：１ （時間相関）（時間相関）

<100 nm<100 nmレベルの集光を可能とする。レベルの集光を可能とする。

強度ゆらぎ分光：２強度ゆらぎ分光：２ （時間相関）（時間相関）
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ドメイン（高次構造、ヘテロ構造）の重要性ドメイン（高次構造、ヘテロ構造）の重要性

形状記憶合金次世代コンデンサースピントロニクスコンデンサ 圧電素子応用分野

形状記憶効果
時効効果

超伝導
異常金属

巨大誘電率
巨大磁気抵抗効果

巨大電気磁気効果など
巨大圧電効果
巨大誘電率

物性

双晶構造
μｍ

静的・動的ストライプ、超伝
導・非超伝導相分離 nm

samll-polaron nm強磁性ドメイン
nm

PNR nm高次構造と大きさ

マルテンサイト変態電子相分離
電荷秩序と強誘電

相転移
電荷秩序・スピン秩序

強誘電秩序
強誘電相転移相転移

強弾性体
合金系

高温超電導物質 銅酸化物電荷移動型誘電体
巨大磁気抵抗物質

マルチフェッロイック物質
リラクサー

量子常誘電体
物質群

ドメインが関っていると考えられている超感受率ドメインが関っていると考えられている超感受率

--

--

--

160

比誘電率比誘電率

> > 数数μμmm

> > 数数μμmm

800 nm800 nm

ドメインサイズドメインサイズ

～～8585

～～7979

--

～～400400

～～500500

～～800800

菱面体晶菱面体晶BTBT

単斜晶単斜晶BTBT
grain oriented BT ceramicsgrain oriented BT ceramics

3085.6BaTiO3(BT)

電気機械結合定電気機械結合定
数（％）数（％）

圧電定数圧電定数

1010--1212(m/V)(m/V)
物質名物質名

ドメインの効果一例としてドメインの効果一例として

S. Wada S. Wada et al.et al., Trans. Mat. Res. Soc. , Trans. Mat. Res. Soc. JpnJpn. . 3333 (2008) 57.(2008) 57.他他

室温室温
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強度ゆらぎ分光：１強度ゆらぎ分光：１
ドメイン起源のスペックルの時間発展を追うドメイン起源のスペックルの時間発展を追う

dynamic dynamic 
gg22((ττ))--1 > 01 > 0

characteristiccharacteristic
time time ττ００

staticstatic
gg22((ττ))--1 = 01 = 0

Ｘ線光子相関分光Ｘ線光子相関分光
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強度ゆらぎ分光：２強度ゆらぎ分光：２

focused Xfocused X--rayray
~ 100 nm~ 100 nm

照射領域における照射領域における
ドメインの数、大きさの変動、ドメインの数、大きさの変動、
ウォール（壁）の動きなどをとらえる。ウォール（壁）の動きなどをとらえる。

timetime

in
te

ns
it

y
in
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ns

it
y

系全体（大きいビーム）で見たら平均的にしか見えない。系全体（大きいビーム）で見たら平均的にしか見えない。
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強度ゆらぎ分光：強度ゆらぎ分光：qq--EE空間における位置付け空間における位置付け

timetime > 1> 1 μμsec.sec.
size size < 100 nm< 100 nm

EE

timetime realreal

reciprocalreciprocal

Dynamic X-ray Scattering

開発方向

Neutron Spin EchoNeutron Spin Echoと行き会うためにと行き会うために

実現実現

ISSPISSP--NSENSE
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アウトラインアウトライン
1.1. はじめにはじめに

コヒーレンス利用コヒーレンス利用 （スペックル、集光）（スペックル、集光）
ドメイン（高次構造、ヘテロ構造）の重要性ドメイン（高次構造、ヘテロ構造）の重要性
強度ゆらぎ分光について強度ゆらぎ分光について

2. 実験の現状（リラクサー強誘電体）
光学系・装置について

スペックル観察
SrxBa1-xNb2O6

91%Pb(Zn1/3Nb2/3)O3-9%PbTiO3 （perovskite PZN-9%PT）
強度ゆらぎ分光：１

PZN-9%PT
強度ゆらぎ分光：２

PZN-9%PT
3.3. まとめと課題まとめと課題

次世代光源に期待して次世代光源に期待して
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実験の現状実験の現状
光学系、装置光学系、装置
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光学系光学系 @ BL22XU@SPring@ BL22XU@SPring--88
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装置１：相関器装置１：相関器
ALVALV--6010/1606010/160 autocorrelatorautocorrelator

2CH2CH対応（対応（Dual correlationDual correlation））

II00とシグナルの相関とシグナルの相関
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装置２：ＣＣＤ型Ｘ線検出器装置２：ＣＣＤ型Ｘ線検出器

蛍光体＋顕微鏡蛍光体＋顕微鏡
CCDCCD

x1, x2, x5, x10x1, x2, x5, x10
水冷式水冷式ORCAORCA--HRHR
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装置３：装置３： 集光ミラー集光ミラー

receiving slit : slit3receiving slit : slit3

piezopiezo stagestage
for the wire scanfor the wire scan

XX--ray CCD cameraray CCD camera

KB focusing unitKB focusing unit

basebase

slit2slit2

controllercontroller

XX--rayray

xyz stage forxyz stage for
the KB focusing unit the KB focusing unit 

diffraction limited focusingdiffraction limited focusing
70 x 70 nm70 x 70 nm22

温度変化を抑える温度変化を抑える
工夫工夫 （（< 0.05K< 0.05K））
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装置４：冷凍機装置４：冷凍機 （（1010～～500500Ｋ）Ｋ）

drift < drift < ±± 0.15 0.15 μμmm
vibration < vibration < ±± 20 nm20 nm
stability < stability < ±± 0.04 K0.04 K

窓材：カプトン窓材：カプトン

OXFORD Instruments OXFORD Instruments MicrostatMicrostat HiResIIHiResII
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実験の現状実験の現状
スペックル観察スペックル観察

1. SrxBa1-xNb2O6 (SBN)
2. 91%Pb(Zn1/3Nb2/3)O3-9%PbTiO3

（perovskite PZN-9%PT）
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実験の現状実験の現状 強度ゆらぎ分光：１強度ゆらぎ分光：１
ドメイン起源のスペックルの時間発展を追うドメイン起源のスペックルの時間発展を追う

91%Pb(Zn1/3Nb2/3)O3-9%PbTiO3
（perovskite PZN-9%PT）

立方晶（リラクサー） －
正方晶（強誘電体）相転移点近傍

Tc = 455 K
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実験の現状実験の現状 強度ゆらぎ分光：２強度ゆらぎ分光：２

focused Xfocused X--rayray
~ 100 nm~ 100 nm

照射領域における照射領域における
ドメインの数、大きさの変動、ドメインの数、大きさの変動、
ウォール（壁）の動きなどをとらえる。ウォール（壁）の動きなどをとらえる。

timetime

in
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系全体（大きいビーム）で見たら平均的にしか見えない。系全体（大きいビーム）で見たら平均的にしか見えない。
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ドメインウォールの動きドメインウォールの動き

PNRsPNRs
PNRsPNRs

PNRsPNRs
PNRsPNRs

1.1. 系全体（大きいビーム）で見たら平均的にしか見えないが、局所的（ナノビーム）に系全体（大きいビーム）で見たら平均的にしか見えないが、局所的（ナノビーム）に
見たことで見たことでドメイン数（ドメイン数（or or サイズ）の熱的ゆらぎサイズ）の熱的ゆらぎを捉えた。を捉えた。

2.2. 壁際で起こる分極変化に要するエネルギーは低いので高い誘電率を与える。壁際で起こる分極変化に要するエネルギーは低いので高い誘電率を与える。

PNRPNRの界面（壁、ウォーの界面（壁、ウォー

ル）の分極フリップは早ル）の分極フリップは早
い（い（meVmeVのオーダー）。のオーダー）。

•• TO TO フォノンエネルギーフォノンエネルギー
～～ 6 6 meVmeV
(P. M. Gehring (P. M. Gehring 他他))

•• Polarization flipping Polarization flipping 
～～ 1010--12 12 -- 1010--1313 sec. sec. 
(S. (S. TsukadaTsukada et al., et al., 
Phys. Rev B 78 (2008) Phys. Rev B 78 (2008) 

144106.)144106.)

分極変化分極変化
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アウトラインアウトライン
1.1. はじめにはじめに

コヒーレンス利用コヒーレンス利用 （スペックル、集光）（スペックル、集光）

ドメイン（高次構造、ヘテロ構造）の重要性ドメイン（高次構造、ヘテロ構造）の重要性

強度ゆらぎ分光について強度ゆらぎ分光について

2.2. 実験の現状（リラクサー強誘電体）実験の現状（リラクサー強誘電体）

装置について装置について

スペックル観察スペックル観察 SrSrxxBaBa11--xxNbNb22OO66

91%Pb(Zn91%Pb(Zn1/31/3NbNb2/32/3)O)O33--9%PbTiO9%PbTiO33 （（perovskite PZNperovskite PZN--9%PT9%PT））
強度ゆらぎ分光：１強度ゆらぎ分光：１

PZNPZN--9%PT9%PT
強度ゆらぎ分光：２強度ゆらぎ分光：２

PZNPZN--9%PT9%PT
3. まとめと課題

次世代光源に期待して
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まとめと課題まとめと課題
目的：ドメインの時空間相関の解明による超感受率の理解。
＜空間相関＞＜空間相関＞ ドメインからのスペックル散乱は、温度変化も含ドメインからのスペックル散乱は、温度変化も含

めて観測可能（１０－５００Ｋ）。ただし、ブラッグ（強い散乱）をめて観測可能（１０－５００Ｋ）。ただし、ブラッグ（強い散乱）を
相手に出来る系のみ。相手に出来る系のみ。

超格子反射からの空間相関を取りたい。を取りたい。
よりより高Ｑを取る事により実空間分解能を上げたい。を取る事により実空間分解能を上げたい。

＜時間相関＞＜時間相関＞ＴＴｃ近傍ではドメインゆらぎ由来の強度揺らぎがｃ近傍ではドメインゆらぎ由来の強度揺らぎが
大きくなり、現状の計測系でも低Ｑ領域で検出できる可能性大きくなり、現状の計測系でも低Ｑ領域で検出できる可能性
がある。がある。

超格子反射からの時間相関を取りたい。を取りたい。
よりより高Ｑを取る事によりＱ依存性を見たい（光子相関）。を取る事によりＱ依存性を見たい（光子相関）。

コヒーレント光の強度が欲しい。２～３桁上がれば世界が変わる。コヒーレント光の強度が欲しい。２～３桁上がれば世界が変わる。

第二世代では難しかった非弾性散乱が第三世代では実用可能になった様に。第二世代では難しかった非弾性散乱が第三世代では実用可能になった様に。
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次世代光源に期待して次世代光源に期待して
コヒーレンス利用（コヒーレンス利用（and and パルス利用）は物質科学における放パルス利用）は物質科学における放
射光利用最後のフロンティア射光利用最後のフロンティア

可視レーザーで実現されている実験（～可視レーザーで実現されている実験（～μμmm）をＸ線領域（～）をＸ線領域（～
nmnm）へ拡大。）へ拡大。

分子集団から固体内部の電子集団へ。分子集団から固体内部の電子集団へ。PNRPNR、ストライプ、ストライプ
などなどnmnmサイズの高次構造。サイズの高次構造。

多重極限環境下その場観察多重極限環境下その場観察
相関実験

静かな光源 （ポインティング安定性、ランダムな強度変動、等間（ポインティング安定性、ランダムな強度変動、等間
隔バンチ運転）隔バンチ運転）
静かな試料環境 （実験室内温度、低周波振動、地震、自動車、（実験室内温度、低周波振動、地震、自動車、
工事など）工事など）
参照波を利用した参照波を利用したヘテロダイン分光（光の取り回し）⇒感度の向（光の取り回し）⇒感度の向
上、上、gg11((ττ))
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参照光の利用参照光の利用

揺らぎの増幅、且つ、g1


