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研究成果の概要： 量子常誘電体（SrTiO3と KTaO3）の量子常誘電状態は、母体は正方晶の対

称性を持つ常誘電相であるが、その母体中に、動的に強誘電相領域（FER：おそらく斜方晶）

が島状に浮かんでいる状態である。そして、FER の大きさが量子常誘電状態を特徴づける長さ

のスケールを決めていると結論した。さらに SrTiO3 では、この長さのスケールには異方性があ

り、[001]c 方向が[110]c 方向より長いということが判明した。これまで、量子常誘電状態で観

測されている格子定数の異常などの起源は強誘電相領域の存在にあると推論できる。
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１．研究開始当初の背景
量子ゆらぎ（零点振動）のため、0 K 近傍

でも電気分極が揃った状態（強誘電相）を実
現できず、電気分極がバラバラな状態（常誘
電状態）のままでいる量子常誘電体と呼ばれ
る物質がある。典型的な例が SrTi16O3 である。
この物質の量子常誘電状態（0～40 K）では、
相転移が存在していないにも関わらず、格子
定数などの物理量が異常を示すといった、ま
ことに奇妙な現象が見られる。その最たるも
のが、“ブロード・ダブレット”（BD：約 20
GHz）という光散乱ピークの出現現象である。
このピークは最低周波数の横波音響波より

も低い周波数を持つ。このことから分かるよ
うに、BD は通常の物質では決して存在し得
ない励起ピークであり、量子常誘電状態だけ
に現れる新素励起かも知れないと大いに興
味が持たれている。申請者等は BD の平均自
由行程から、量子常誘電状態相を特徴づける
長さのスケール（100 nm のオーダー）が在り
そうだと報告している。ところで、酸素を 18O
で置換した SrTi18O3は、Tc～25 K で強誘電性
相転移をすると考えられている。最近、
SrTi18O3 の強誘電相で、部分的にソフト化す
る横波音響フォノン(STA)の光散乱スペクト
ラムが SrTi16O3 の BD のものと極めて類似し
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ていることを見いだした。すなわち、SrTi16O3

の量子常誘電状態の中には動的に 100 nm 程
度の長さのスケールを持った強誘電体領域
（FER：SrTi18O3 の強誘電相と同じ対称性を持
つ）がすでに存在しており、BD はその中を
進む STA である可能性が高いという仮説を
提唱している。SrTi16O3 の量子常誘電状態は、
母体は正方晶であるが、100 nm 程度の長さの
スケールを持った斜方晶の強誘電体領域が
あるということで特徴づけられているよう
である。

２．研究の目的
(1) 量子常誘電体試料を用いて、より精密な
光散乱実験により、長さのスケールの存在を
実証し、また、このスケールの異方性の詳細
を明らかにする。さらに、電子をドープした
試料を用いた光散乱実験により、長さのスケ
ールの電子構造依存性をも解明する。

(2) 量子常誘電状態で起こる格子定数、複屈
折、音響フォノン、TiO6移八面体回転角等の
異常（異常を示す理由はいまだ不明）を FER
との関連性を含めて、長さのスケールの観点
から統一的に理解する。

３．研究の方法
SrTi16O3、電子をドープした SrTi16O3、KTaO3、

電子をドープした KTaO3 を使用した光散乱
実験を行った。試料の温度は、備品として購
入したクライオスタットで室温から 10 K 程
度までの温度範囲を±1 K の精度で制御した。
光散乱の入射光源として Ar+ガスレーザーの
514.5 nm、70 mW の発振線を用いた。散乱配
置は 90 度あるいは 180 度散乱配置で、偏光
は主にVO偏光とした。散乱光の分光には 3+3
パスのサンダーコック型分光器を用いてい
る。フィネスは 100 程度である。分光した散
乱光は電子増倍管で受け、パルスカウンティ
ング法で、その強度を読み取ることにより、
光散乱スペクトルを得た。S/N 向上のため、
散乱光は 1000～70,000 程度積算している。

４．研究成果
(1) 仮説検証実験：
研究開始当初の背景で下線を引いて述べ

た仮説を検証することから研究を開始した。
図１の上パネルは SrTi16O3（STO）の BD

の周波数の温度依存性で、下パネルは BD の
線幅の温度依存性である。白丸は、散乱ベク
トル q が[001]c方向から[110]c方向へ 3.4°傾
いた方向の 180 度光散乱の結果であり、黒丸
は q // [001]c の 90 度光散乱の結果である。
180 度と 90 度光散乱の違いは、主に散乱ベク
トルの長さにある。本実験結果から、BD の
周波数も線幅も散乱ベクトルの長さに比例
していることが判明した。STO における BD

の物理的起源については、申請者等の仮説と
“第二音波”であるという仮説がある。第二
音波の場合、BD の線幅は散乱ベクトルの長
さの自乗に比例することから、第二音波説に
は無理があることが分かる。

BD の物理的起源に対する申請者等の仮説
が正しとすれば、STO に電子をドープすれば、
BD の散乱強度が減ると予想できる。という
のは、電子をドープすると、強誘電的相互作
用である電気双極子・双極子相互作用がスク
リーニング（遮断）され、強誘電的領域がで
きにくくなり、その中を走るフォノンである
BD が結果として減少すると予想できるから
である。図２の下パネルは STO の光散乱スペ
クトルであり、約 20 GHZ のところにはっき
りと BD が現れている。一方、電子をドープ
した STO（STN: Nb5+をドープした STO：自
由電子濃度が 12.0 1018 cm3）では BD が、
ほぼ消えていることが分かる。この実験結果
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は、申請者等の仮説を支持するものである。

(2) 平均自由行程と長さのスケール(STO)
STOのBDと STNで新たに発見したモード

から、量子常誘電性状態において、臨界領域
を特徴づける長さのスケールが存在すると
いう結論が得られたところに、本研究の最大
の成果がある。

STN 試料（自由電子濃度が 12.0 1018 cm3）
にて、これまでに報告されていない新しい素
励起を発見した。この素励起も量子常誘電状
態だけで現れるということで興味深い。図 3
は STN における光散乱スペクトルであり、こ
のときの散乱ベクトル qは[001]c方向である。
図から分かるように純粋な STO にはない２
本のピーク（新素励起：NP1 と NP2）がある。
ところで、図の上パネルと下パネルは、それ
ぞれ(001)c と(011)c 板試料で得られた光散乱
スペクトルである。試料形状だけで NP1 の強
度が変わっていることが分かる。純粋な STO
は約 105 K で立方晶から正方晶に相転移する
が、そのとき正方晶分域の出き方が試料形状
に依ることが分かっている。そして、(011)c

板試料の方が正方晶単分域になり易いと報
告されている。このことから、NP1 は理想的
な単分域試料では現れないピークであるこ
とが結論できる。この結論と q の方向などを
考慮することにより、NP1はプラズモン-Eu(x,
y) LO フォノン結合モードで NP2 はプラズモ
ン-A2u(z) LO フォノン結合モードであると同
定した。

図 4 は、周波数を線幅で割った値(/)
の温度依存性を示している。○は STO の BD、
□と■と▲はそれぞれ 15 K での電子密度が
2.3 1018 cm3, 3.6  1018 cm3, 12.0  1018

cm3 の STN の NP1 のデータである。ところ

で、/は BD や NP1 の平均自由行程が、
測定波長（結晶内の光の波長:100 nm 程度）
の何倍あるかを表わしている。BD と NP1 と
は全く別の物理的起源の励起にも関わらず、
/の温度依存性が似ているということは、
温度によって決まる長さのスケールがある
ことを示唆している。さらに、図 4から 40 K
近傍で、この長さのスケールと光の波長（結
晶内では 100nm 程度）が同じ程度になってい
ることも分かる。そして、この長さのスケー
ルが FER の長さであると考えると、次の２点
のことが言える。
① STO の BD も STN の NP1 も FER の中を

走るモードである。したがって、先に、
NP1 はプラズモン-Eu(x, y) LO フォノン
結合モードと書いたが、正確にはプラズ
モン-B1 LOフォノン結合モードと書くべ
きである。

② STO の 16O を 18O に同位元素置換した場
合、量子揺らぎが抑制されて、FER の動
的な揺らぎ（緩和モード：強誘電性 Euソ
フトモードではない）が静的に凍結する。
このため、SrTi18O3 では常誘電相のなかに
小島のように FERが静的にできるという
可能性が浮かび上がる。

特に②に関しては、重成らの Raman 散乱の報
告（強誘電性 Euソフトモードが完全には凍結
しない：PRB74, 2006, 174121）と辻褄があ
っている。

(3) 臨界散乱の可能性
先に、40 K 近傍で、長さのスケール（FER

の大きさ）と光の波長が同じ程度になってい
ることを述べた。 これが事実であるとすれ
ば、その温度近傍で、臨界散乱光（強い弾性
臨界蛋白光）が観測できるはずである。そこ
で、STO を試料として温度を図５(a)の様に
時間的に段階的に変化させて（昇温）、180 度
散乱配置で全散乱光強度 Itotal を測定した。図
５(b)は散乱ベクトル qが[001]c方向で測定し
たときの Itotal の時間依存性である。図５(b)
には、主要な時刻での温度を記入してある。
図から、①TP = 30～35 K の温度範囲で Itotal
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が異常に強くなることと、②温度を一定に止
めていても Itotalは変化して行くことが分かる
（非定常）。この Itotalの異常は、明らかに光散
乱に用いている光の波長（結晶内では 100 nm
程度）と“何らかのゆらぎの長さのスケール”
がほぼ一致することによるものである。臨界
散乱光の可能性も大である。一方、q // [110]c

のときは、TP = 28～33 K であった。q // [001]c

の方が異常を示す温度が高い。また、STN 試
料（Nb5+を 0.05wt%ドープした STO）の場合
もq // [001]cのときにはTP = 28～33 Kであり、
q // [110]cのときには TP = 24～29 K であり、
やはり q // [001]c の方が異常を示す温度が高
い。このことから、散乱体となっている FER
の大きさ、つまり量子常誘電状態を特徴づけ
る長さのスケールには異方性があり、一定の
温度下では、その領域の大きさが[001]c 方向
へ長いと結論づけた。さらに、STN 試料の場
合には、[001]c、[110]cのどちらの方向とも、
STO の場合よりも TP が低い。STN では、電
子がドープされるため、双極子・双極子相互
作用がスクーリニングされ、より低温でしか
FER が大きくなれないと考えられるので、Itotal

の異常が臨界散乱だとすると辻褄が合う。

(4) 平均自由行程と長さのスケール(KTO)
KTaO3（KTO）は 0～25 K の温度範囲で、

量子常誘電状態が実現されている系である。
この物質の量子常誘電状態においても、STO
と同様にブロード・ダブレット（BD）が約
10 GHz に出現することが分かっている。図６
の上パネルはKTOのBDの光散乱スペクトル
である。同図の下パネルは KTO に電子をド
ープした試料における光散乱スペクトルで
ある。つまり、電子をドープすると BD がほ
ぼ消えることが分かる。先に、電子ドープし

た STOでもBDがほぼ消えることを述べたが、
KTO でも電子ドープにより双極子・双極子相
互作用がスクリーニングされるために強誘
電性が弱まり、量子常誘電性状態が実現され
難く、結果として量子常誘電状態に特有なス
ペクトルである BD がほぼ消えたと解釈でき
る。

図７において、○は KTO の BD の周波数を
線幅で割った値(/)の温度依存性を、ま
た●は電子をドープした KTO のプラズモン
T1u(z)LO フォノン結合モード (NP)の/
の温度依存性を示している。両者の温度依存
性は全く異なる。一方、先に、STO の BD の
/の温度依存性（図中の□）と、電子ド
ープした STO のプラズモンEu(x, y) LO フォ
ノン結合モード(NP1)の/の温度依存性
（図が込み合うので、直線で表した）が似て
いることを論じた。電子をドープした KTO
の NP は KTO の BD と異なり、KTO の量子
常誘電状態の温度範囲を遙かに越えた高温
でも存在するので、その状態を特徴づけてい
るモードではない。それに対して、電子をド
ープしたSTOのNP1はSTOのBDと同じく、
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量子常誘電状態の温度範囲にしか存在して
おらず、その状態を特徴づけるモードである
と考えられる。したがって、NP と NP1 は別
なモードで、STO の NP2 に対応するモードで
あると考えられる。KTO の NP1 に対応する
モードは周波数が低すぎて、使用している分
光器の分解能では観測にかからなかったも
のと思われる。以上のことから、STO の NP2
と KTO の NP は、FER の外（正方晶の常誘電
相）を走るモードであると結論した。
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