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⾼次構造：応答への影響

ミクロ系

メゾ系

マクロ系

分⼦、原⼦、電⼦、軌道

分極ドメイン
磁気ドメイン、磁束

双晶構造
組織構造
ヘテロ相

界⾯
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構造物性

SrTiO3

ゆらぎ 物性構造

peovskite

Ｘ線や中性⼦散乱によって物質の結晶構造や磁気構造を決定するだけでなく、その構造と物性の関係を明らかにするのが構造物性で、前者だけは構造解析です（YF）。



構造物性

ゆらぎ 物性

’(q, 0) ’(0, 0)

Temperature (oC)

反強誘電体 ordered-Pb(In1/2Nb1/2)O3

構造



構造物性

ゆらぎ 物性構造
⾼次構造群

リラクサー強誘電体

+

+
?

log E

の分布



次世代構造物性：q,E,r,t空間を俯瞰

mesoscopic
region

ミクロとマクロ
をつなぐ領域

マルチスケール
特にメゾスケール

階層
1. 構造
2. 運動モード
（準弾性領域に隠れた）

階層連結



準弾性散乱：緩和モード分布MEM解析

H2O at R.T.

緩和：シングルモード

緩和：2成分

T. Kikuchi et al PRE 87 (2013) 062314

緩和モードの幅Gの分布

inter-molecular motion

rotational motion

translational diffusion
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次世代構造物性：q,E,r,t空間を俯瞰

マルチプローブ

Ｘ線⾮弾性散乱

中性⼦⾮弾性散乱

光散乱

Ｘ線メスバウアー分光

Ｘ線光⼦相関分光
nm - m
Hz - MHz



コヒーレントＸ線利⽤：スペックル

coherent x-ray

partial coherent x-ray

speckle

2D detecter

2D detecter

lc >> ld

lc < ld

lc

ld

lc

観測領域の⾼次構造の並びも反映

散乱体に対して部分か完全か



coherent x-ray

partial coherent x-ray

観測領域の⾼次構造の並びも反映

2D detecter

lc >> ld

lc < ld

lc

ld

lc

2D detecter

Bragg

コヒーレントＸ線利⽤：スペックル
散乱体に対して部分か完全か



コヒーレントＸ線利⽤（XPCS）
X-ray Photon Correlation Spectroscopy（Ｘ線光⼦相関分光）

ひとつの時系列信号 I(t) から
⾃⼰相関関数 <I(t)I(t+)>を求める

⼤和⽥謙⼆, ⾼圧⼒の科学と技術 23 (2013) 245



光⼦相関分光：Gelの例

⾛査型顕微光散乱による⾼分⼦ゲルの微細網⽬構造のキャラクタリゼーション, 
古川 英光, 堀江 ⼀之, ⾼分⼦論⽂集59 (2002) 578-589.

逆ラプラス変換

相関関数 <I(t)I(t+)> 緩和時間分布 臨界緩和
MHz kHz Hz
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強誘電体におけるコヒーレントＸ線散乱

(r,t) = (r)>t

+   

(r,t)

91%Pb(Zn1/3Nb2/3)O3-9%PbTiO3: K. Ohwada et al., Phys. Rev. B 90, 104109 (2014).

<i(r)>

partial coherent x-ray coherent x-ray



強誘電体におけるコヒーレントＸ線散乱

今回注⽬した領域
Cubic相

Tetra.相

Rhombo.相



強誘電体におけるコヒーレントＸ線散乱

S

R2

R1

A1 (10 x 10 mm2)

D

X-ray

top view
BL22XU

2q

A2

400 mm

2 min./frame x 60 frames



X線散乱

(r)

electron density

F(k)

scattering factor

<(r)(r+r’)>r

FT

FT
I(k)

power
F*FAutocorrelation

speckle



強誘電体におけるコヒーレントＸ線散乱

コヒーレントＸ線散乱パターン ⾃⼰相関関数

FT

385 K tetragonal phase



ti,i-1 min.ti+1,i min.

Ii+1(r) Ii(r)

絶対値

変化
（＝差分）

⼀定



90度、180度ドメイン

90 deg. domain

180 deg. domain

Q

Ewald’s sphere

a domain

c domain

kf

2500 x 2500 cells
100 nm width



差分の意味
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 は実効的にドメイン壁の動き/
再構成を捉えていると思われる

i(r)
electron density contributing to 200 Bragg reflection

A B

i+1(r)
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新光源で期待されること

波⾯制御技術
波⾯利⽤技術

参照光利⽤
「ヘテロダイン」

コヒーレント
フラックス↗

場所の特定
機能発現の場所・環境



コヒーレントフラックス ↗

検出器（ex. PILATUS）
Single photon counting
Dynamic range：20bit
Framerate：数百Hz

マクロスケール
から

メゾスケールへ
?



場所の特定：機能発現の場所・環境
BaTiO3正⽅晶ドメイン

光学顕微鏡

ドメイン境界の応答
エンジニアードドメイン
ナノ集光が有効

顕微＋XPCS



参照光の利⽤

散乱光と参照光の重ね合わせ

H. Furukawa et al., JPSJ 71 (2002) 2873.



参照光の利⽤

T. Shintake, Phys. Rev. E 78 (2008) 3

⾦粒⼦によるＸ線増幅とタンパク質単分⼦解析への応⽤



New Generation SR Use

波⾯制御技術
波⾯利⽤技術

参照光利⽤
「ヘテロダイン」

コヒーレント
フラックス↗

場所の特定
機能発現の場所・環境

形状可変ミラー、ベクトルビーム、
ベッセルビーム、、、

X線ナノ集光技術研究会2015「Ｘ線の波⾯を作る・測る ― 分野横断的研究のフロンティア」



次世代構造物性：q,E,r,t空間を俯瞰

mesoscopic
region

ミクロとマクロ
をつなぐ領域

マルチスケール
特にメゾスケール

階層
1. 構造
2. 運動モード
（準弾性領域に隠れた）

階層連結


