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研究成果の概要： 

Ｍｎ酸化物の低温における反射スペクトルの時間変化を測定したところ、反射光強度が時間

とともに非常にゆっくり振動していることが判明した。この現象の起源を解明する目的で研究

を行った。半導体や金属では異常な振動が見られないことを確認したが、様々な条件で測定を

行った結果、この異常な振動は強相関系物質の本質ではなく，光を反射する表面層が生じたこ

とが原因と思われる．ただし，同じ条件下で半導体や金属では見られないことから，表面に特

殊な層が生じるのは，強相関系の物質に限られると推定される。 
 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
２００７年度 2,300,000 0 2,300,000 

２００８年度 900,000 0 900,000 

年度  

年度  

  年度  

総 計 3,200,000 0 3,200,000 

 
 
研究分野：光物性 
科研費の分科・細目：物理学・物性Ⅰ 
キーワード：強相関系物質，Mn 酸化物，反射，磁性 
 
 
 
 
１．研究開始当初の背景 

強相関電子系物質は電荷・スピン・軌道の
複雑な絡み合いにより，多彩で魅力ある物性
を示すため，固体物理学の中心課題として精

力的に研究されている．その研究は主に磁性
や伝導に関するものであるが，最近では，光
物性の立場からも研究が活発に行われてい
る． 



申請者は，半導体における光物性，特に励
起子物性とその非線形性についての研究を
10 年以上にわたって行ってきた．実験手法と
しては，フェムト秒レーザーを用いた非線形
分光や時間分解分光であり，緩和過程などを
中心に研究を行っている．最近になって，強
相関電子系である Mn 酸化物を用いて，反射
型のポンプ・プローブ分光を行った．その結
果，高い温度（T>50）では，電子系，スピン
系，格子系の緩和過程をそれぞれ異なる時間
スケールで観測できることがわかった
（Solid State Commun. 133, 449-453(2005)）．
しかし，低温になると，ポンプ・プローブ信
号は測定する度に異なり，再現性が全くなか
った．その原因を知るために，反射スペクト
ル自体の時間変化を測定したところ，反射光
強度が時間とともに非常にゆっくり振動し
ていることが判明した．その振動の周期は，
数時間から数 10 時間という異常な長さであ
る．この異常な反射率振動は波長によってそ
の振動周期が異なる（図１）ために，スペク
トルが時間とともに変化する．スペクトルの
変化は反射光の色の変化として肉眼でも確
認できるので，反射光の写真も一緒につけた．
普通に考えると，その異常な時間スケール故
に，この振動は測定系の何らかの問題に起因
するものであると推測できる．しかし，そう

ではなく，後に示すように，強相関電子系の
物性の何かを反映している可能性が高いた

め，その点を明確にする必要があると考えた． 
 
 

２．研究の目的 
本研究の目的の第一は， 
(1)この異常な反射率振動が強相関電子系の
示す物性に起因するものなのか，測定の問
題なのかを明確にすることである． 
ただし，この点については，すでに測定系の
問題ではないことが判明しつつあるので，そ
の確証を深めるための実験を行うことにな
る．そして，物性を反映していることが確認
できたら，第二の目的は， 
(2)どのような物質・条件で観測されるのか
を系統的に調べることにある． 
もちろん，最終的な目標は，この反射率振動
の物理的な起源を明確にすることであるが，
この「萌芽研究」の範囲内では，そこまでを
目指すものでなく，系統的な実験データを蓄
積することにある． 
 
 
３．研究の方法 
 
【基本的な方針】 
本研究における実験の最大の難点は測定

に時間がかかることである．測定法自体は，
反射スペクトルを取るだけなので簡単であ
るが，振動の周期が数 10 時間，つまり日の
オーダーである．したがって，試料を変える
とか温度を変えるとかの系統的なデータを
取ろうとすると，簡単に週・月の単位で時間
を取ってしまう．実験室でこの測定を始める
と，他の実験が長期間に渡ってできなくなる
という大きな問題を抱えている．この問題点
を解消するために，本申請の補助金の使途の
大部分は，反射率振動を測定するための専用
の測定系を立ち上げることにある．もちろん，
測定する場所も必要だが，それは既存の実験
室をうまく配置換えして，独立に測定が行え
るような環境を作り出す．本補助金では，測
定系に必要な真空ポンプ，ハロゲンランプ，
光学系などを購入した． 
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【役割分担】 

研究の統括は代表者の江馬が行い，試料作
成を赤星が担当し，反射率振動の光学測定を
江馬の指導のもと，大学院生 1 名が行った．
以下に役割分担図を示す． 

 
【試料作成】 
用いる試料は，基本的にはペロブスカイト
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図１．Mn酸化物における異常な超周期の
反射率振動（温度11K）



型 Mn 酸化物であり，作成法は浮遊帯域溶融
（Floating Zone:FZ）法である．これまでに，
La1-xSr1+xMnO4 ， La2-2xSr1+2xMn2O7 ，
Nd1-xSrxMnO3 などで反射率振動を確認して
いるが，その次元性も 2 次元，擬 2 次元，3
次元と様々であり，組成比 x によって，その
磁気特性が大きく変化する．これらの中から
素性の良くわかっている（磁気相図における
転移温度，スピングラス相の存在など）試料
を系統的に作成し，反射率振動の測定を行う．
スピングラスが関係しているという推測が
あるため，スピングラス相の有無，およびス
ピングラス相のあるものでは，グラス転移温
度の異なるものをいくつか用意する．それ以
外にも，様々な磁気特性を持った試料が作成
可能なので，可能なかぎり多くの種類の試料
で系統的な測定を行う． 
 
【測定系立ち上げ】 

反射率振動を長時間測定し続けられる測
定系を立ち上げた．低温での反射率測定なの
で，設備備品としては，クライオスタット，
真空ポンプ，分光器が必要であり，その他に
消耗品としてハロゲンランプおよび光学系
（レンズ，ミラー，ディテクターなど）が必
須であった。 
 
【反射率振動の確認と系統的な測定】 
測定系が完成したら，これまでと同じ試料

を用いて，反射率振動が測定系の問題でない
ことを確認する．具体的には，その他の物質
（半導体，金属）でそのような振動が見られ
ないことを確認すること，振動が見られる物
質ではその再現性，および振動が発現する温
度の確定などを行う．その後，振動周期と波
長の関係，入射光強度との関係などを明らか
にしていく．一つの測定に週の単位で時間が
かかるため，パラメータを複雑にふることが
できない．したがって，初年度では，波長依
存性と強度依存性に重点を置いて測定した． 

2 年目には，磁気特性の異なるいくつかの
試料で反射率振動の系統的な測定を行い，振
動の特徴を整理した．また，波長依存，強度
依存の他に，調べたことを列挙するとともに，
測定に際し注目した点を述べる． 
 
 
４．研究成果 
 様々な試料を用いて，反射率振動を系統的
に測定した。 
 
波長依存 
現在ある測定データの範囲では，波長が長

いほど反射率振動の周期が長くなる傾向が
ある．さらに，その周期は入射する光の振動
周期に大体比例しているという奇妙な現象
が現れている．この点を，さらに波長範囲を

広げて確認した． 
 
強度依存 
この反射率振動は，光を入射したことによ

ってスタートするものか，それとも光の入射
とは関係なく，常に物質内で何かが振動して
いるのかを明らかにした．入射光が強い方が
振動周期が短くなる傾向を示しており，入射
光強度依存がありそうである．つまり，入射
光が原因で何かがスタートしていると推測
される．振動が誘発される入射光強度の閾値
が存在するかなど，入射光強度依存性を明ら
かにした． 
 
温度依存 
スピングラス転移温度以下で振動が確認

されたと述べたが，転移温度以上でも非常に
長い周期で振動は続いているようである．そ
の後さらに温度を上げると完全に振動が消
える．このような温度依存性を試料を変えて
系統的に測定した．振動の様子が変わる温度
と，磁気相図での転移温度との関係を明らか
にした． 
 
偏光依存 
結晶軸に対してどのような偏光の光でも

起こるのかどうかを確認したい．入射光の偏
光状態を変えて測定するとともに，反射光の
偏光状態も振動とどう関係しているかを決
定した．  
 
外部磁場依存 
スピングラスと関係があるならば，磁場を

かけると敏感に振る舞いが変化するはずで
ある．超伝導マグネットつきのクライオスタ
ットは現有しておらず，測定に長い時間がか
かるため，他の研究室で借りるわけにもいか
ない．しかし，磁石でも十分効果が見えると
推測されるため，試料の横に強力な磁石を取
り付けられるように測定系を改良し，磁場下
での反射率振動を測定した． 
 
空間伝搬効果 
反射率振動の起源となるものが空間的に

伝搬するかどうかを確認した．すなわち，試
料のある場所に光をあて，別の場所の反射率
が変化するかを測定した．伝搬効果があるな
らば，いくつかの場所に光をあて，それらの
干渉効果なども見た． 
 
以上のようなデータを 2年間でできるだけ

多く取得し，反射率振動の特性を整理した．
ある程度のデータが揃ったので，物理的起源
を解明する方向に向かう予定であったが，別
の施設を利用し，真空度を高めた測定を行っ
たところ，奇妙な反射率振動は消滅した。こ
れによって，この奇妙な振る舞いは，表面に



何らかの層が形成されて生じたものを予想
される。ただし，半導体や金属では，真空度
が低い状態でも，このような振動は観測され
ないので，Ｍｎ酸化物特有の層形成かもしれ
ないが，強相関の物理との本質的な関わりは
ないと結論した。 
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