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研究成果の概要（和文）：教科書では，電極間の強誘電体に閾値以上の電場を印加すると、自発分極が配列す
る．本研究は，これを電極がない巨視的な領域で，世界で初めて起こした．このためには，表面から吸着物を除
くが，一般的な超高真空中の高温加熱では酸素欠陥ができるので，超高真空常温で原子状酸素を照射し，原子レ
ベルに平坦で非常に欠陥が少ない強誘電体単結晶表面の作製に成功した．この清浄表面に，特定の条件で電場を
印加すると，電極から遠く離れて電極からの電場が無視できる広域な自由表面で分極が揃った．またこれを確実
に再現する条件を得た．分極の光学的電気解析と伝導解析を行い本現象を確定し，第一原理計算と有限要素法を
組合わせ，機構を解明した．

研究成果の概要（英文）：Textbooks teach that the application of electric field above a threshold 
between a pair of electrodes orient spontaneous polarization. In this study, such orientation was 
world-first discovered in electrodeless regions. For this, adsorbates need to be removed from 
surfaces, conventionally through high-T annealing in UHV. Because such annealing creates defects, we
 use atomic oxygen at RT in UHV and obtain atomically flat surface where defects are substantially 
removed. Under some conditions, spontaneous polarization aligned reproducibly in a macroscopic 
region of free surface far from electrodes where field from electrodes are negligible. Through 
measurements of macrospcopic and nanoscopic polarization and conduction, we show that this 
phenomenon, which we call macroscopic proximity effect, exists and propose a mechanism through ab 
initio calculations and finite element method analyses. 

研究分野： ferroelectric

キーワード： ferroelectric　surface　polarization　2D　proximity
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は，既存理論では予想さえされていなかっ新現象をた世界で初めて報告するものである．この代表者らの
提案する機構からすると，実用上重要な金属酸化物系の強誘電体一般に起こる、原理的な現象と予想されるの
で，幅広い意義を持つと考えられる．例えば，、強誘電体の基礎である自発分極のダイナミクスの新概念に繋が
る可能性があり電極やエッチングを用いない革新的な分極の制御技術を創生する高い可能性があると考えられ
る． このため､応用･基礎を革新する新現象として､分野を超えての意義があると考えられる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

１．研究開始当初の背景 

磁性体では，磁場で磁化が整列するが，遍歴電子型の磁性体では，電子しみ出しにより，その閾値
以下でも磁化が揃う領域がある．これは，RKKY 相互作用(Friedel 振動)による電子の波長の数倍
(1~3nm)程度の現象であり，GMR(巨大磁気抵抗)にも関係する．これが遍歴電子型磁性体の近接効果
である．また，超電導ではで相間長程度(Tc~4Kなら 100nm程度,高温超電導は 1nm程度)内では位相
が揃っている（同一の波動をする）. これが超電導の近接効果である． 

 

強誘電体では，自発分極方向には，巨視的なサイズまで揃うが，自発分
極(で向きを示す)に垂直な方向の整列は室温で数10nm程度とされ
る(欠陥/反電場無しとして )[1].  これが強誘電体の近接効果である(数
10nm)．強誘電体の既設効果一方，電極間に閾値以上の電場を印加すると,

電極直下の自発分極が整列する，と強誘電体の全教科書にある[1]

（がやになる）．厳密は，既知の近接効果(数 10nm)と漏
れ電界により，少し広い範囲で整列が起こる．また, 漏れ電界は厚みと共に
増える（図 1の例では 0.5mmt での漏れ電界広がりは 1~2m）. 従って, 既
知の近接効果は, 本発見の巨視的近接効果に比べ無視できる. 

 

２．研究の目的  

 本研究は，この近接効果を従来になく理想的と見做せる強誘電体について調べる．このため，原子レ
ベルに平坦な表面を持ち表面を含めて非常低陥の強誘電体を表面の作製し，これを維持するため超
高真空中で測定する．この時，特定の条件で電場を印加すると，電場印加で、電極から遠く離れ，電極
からの電場が無視できる広域な自由表面で、分極が揃うことを世界で初めて発見した．この機構を，分
極分布の測定と伝導解析を行い，これを第一原理計算と有限要素法を組合わせて解析しする．  
 

３．研究の方法(実験) 

【試料】 原子レベルに平坦な表面を持つ非常低欠陥の強誘電体を，機械
研磨を用いずに，表面の化学エッチングとアニールを半年繰り返すことで得
た(購入した試料は機械研磨されているので欠陥があるので 100m 化学エ
ッチング除去)．この試料は欠陥低減に適する TSSG 法で作成された
BaTiO3 単結晶であり，このような原子レベルに平坦なエッチング表面は，
TSSG-BaTiO3で世界で初めてであり，地味だが本研究の「要」の成果である
（図 2）．この表面から吸着物を除くのは，超高真空で高温にするのが一般
的であるが，酸素欠陥ができてしまう．この問題を解決するため，超高真空
常温で原子状酸素を照射する手法を開発した． 

【測定】 超高真空を用い吸着物を除いた環境で，強誘電体を理想的な状態に保ち，電場を印加し，
電場印加中と印加後に測定を行った．特に偏光顕微鏡観察は，全実験で他測定と同時に行った．ナ
ノスケールの測定には既設の AFM（圧電応答顕微鏡 PFM，電位顕微鏡 KFM,非線形誘電率顕微
鏡），非線形誘電率顕微鏡 SHG を用いた．これから分極分布を求め，伝導測定と対比した． 

【非線形誘電率顕微鏡 SHGの構築】 早稲田大学
上江洲由晃名誉教授が開発した非線形誘電率顕
微鏡 SHG(図 3)を，そのご助言と修士論文[2]博
士論文[3]を基に構築し，3 次元測定に用いた．
代表者(渡部)は，この新設計と部品選定と各部品
の動作化に大半の時間を使ったので説明する． 

新設計は Mach-Zehnder 干渉計をフレネルロ
ム板に変え，非熟練(渡部)が再組み上げ可能にし
た(図 4)．これも,基本波と SH 波の偏光を等しく
回転できるが, 回転 90°で基本波と SH 波の偏
光角度差が 1°(強度 2%)有る.これは，測定への
影響小と考え,検出器前に検光子を配置して，こ
の弱点を排除できると考えた．その他，代表者は, 

reference の SH 波の発生や偏光の回転法を含
め，様々な素子について，メーカのデータを基に
膨大な組み合わせと種々の素子を机上と実験で
検討し，図 4に至った.また，従来の方式に代え，
装置移動が容易なケージシステムとチューブで
設計した．この欠点は，組込後変更が困難で，1

か所の不都合が多数の他の素子に影響する点で
ある．このため，0.1mm 精度で素子と配置を設
計選定し, 固定具を作製した. SHG は, 横田 APが
上記部品の連結光軸合わせと初期操作(氏が科研 

図 1 漏れ電界の計算例 
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図 3 上江洲研のSHG顕微鏡[2,3] 
] 

通ったため契約辞めを宣言したので申請と違う),  
代表者と藤澤 Pがソフトと操作条件. 非線形 SPM を藤澤 P,その他(他の測定と理論)を代表者． 

QPM 

Fresnel 
rhomb 

図 4 代表者設計の SHG 顕微鏡 
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４．研究成果 
【実験】 研究成果の概要は図 5 に示される.図 5(a)の電極配置で強誘電体に電場を印
加すると電極の直下だけ分極が揃う(で示した). 以下, 上向き下向き分極を揃える
処理を夫々，+分極処理分極処理と呼び，この「処理後の状態」を Pと P で，分
極処理無しの状態を Pで表わす．分極が, 「上向き下向きの部分や状態」を P+と
Pで，横向きの部分や状態を a (a 分域)で表す． 

本研究の発見は，図 5(b)の未処理状態 Pに電場印加すると図 5(c)のように，電
極から離れて(50mm 以上)電極からの電場が殆どない領域まで P+と Pになること
である．図 5(b)がポインチ絵のような分極であることは，3 次元 SHG 顕微鏡で確認
した(図 6). 特に，SHG 測定で偏光顕微鏡は非常に僅かな a 分域の存在も検出するこ
とが分かり，図 5(c)の状態は電極無しの部分もほぼ 100% P+Pであることが解明された． 

 さらに，非線形誘電率測定(図 7)で，この向きが電極下と同じ向きに揃っているこ
とが分かった．即ち，Pは P+，Pは P Pは aP+Pであった．これを,表面電位
顕微鏡(KFM)でナノスケール分解能で見た(図 8)．未処理状態 Pは，教科書に見ら
れるような帯状の P+分域と P分域と a 分域が存在した．この P+ P分域= c 分域と a

分域の境界の表面は波打つことが知られているが，それも形状像に現れている．図
1 で電場の浸み出しは 1~2m であったが，PP処理をすると浸み出しより 7m

以上離れた領域が P+と Pであることがナノスケール分解能で確認された(図 8)． 

 
 
 
 
  

 
 
 
 

 

 
 
 
 
 
 

この P, P, P状態, 即ち, 上記の結果により aP+P, P+, Pの分極状態の電気伝導を調べると，
P+, Pの状態は明確な伝導がみられた．この現象は，代表者らが過去に理論予測し実証したも
のと整合するそこで，これを第一原理計算で解明した図．

     

 

 

 

 

 

図 5 研究成果の概要.(a)確立した分極整列. 電極印加(b)前(c)後の偏光顕微鏡像とそれが示す分極. 
は a分域は c分域を示す． 
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電極 電極 電極 

電極 電極 
電極 電極 

 

(a) 

+ poling  - poling  

P+ P- 

図 7  P P P状態
の非線形誘電率の
温度依存性.値が正
0 負は分極が上向,

下向,非配向を示す. 
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図 8 P P P状態の形状像(上段)と表面
電位像(下段). 左側の白い曲線の右側は
電極.正電位は上向き分極(P+),負電位
は下向き分極(P)を示す 

図 9  P P 
P状態の表
面伝導 IS とバ
ルク伝導 IBulk. 
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図 6 P状態
の 3D-SHG顕
微鏡 : ５つの
深さの水平面
内 SHG 分布.
青緑 :a 分域
紫:c分域
. 

図 10  P+ P表面の
電位と電子状態を欠
陥無し(a)-(c)と酸素
欠 陥 有 (d)-(e) の
BaTiO3 の第一原理
計算  
(a)(d)モデル(原子配
置または層構成 ). 
(a)は本計算で得た
安定状態の原子配
置． 
(b)(e) 真空中の電
位 . (c)(f)各層毎の
電子状態(DOS). 
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【理論】 BaTiO3 の欠陥には，酸素と Ba(Ti)があるが，通常，特に，真空で最も疑われるのは，酸素欠
陥であるので，酸素欠陥を検討した．欠陥無しの BaTiO3では，P+面と P面の電位差(図 10(b))は，巨
視的モデル[4,5]と同じく，バンドギャップ程度であり，図 8 の実験結果を説明する．また，図 10(c)では，
表面近くにフェルミ面をよぎるバンドがあるので，実験図9でP+面P面が伝導を示すことを説明する．
さらに，P+面側でフェルミ面をよぎる状態は P面よりずっと多いので，実験図 9 で P+面の伝導が P

面より高いことを説明する． 

一方，欠陥のある BaTiO3（図 9(e)）では電位差は，0.1eV程度で実験(図 8)と全く合わない.また，実
験図 9と異なり，図 10(f)では P面にフェルミ面をよぎるバンドがなく伝導がないことを示唆する．また，
欠陥があると，表面だけでなく試料全体の伝導性があり，且つ，強誘電性が消える温度 TC以上でも伝
導性がある点も，実験と合わない．このように，欠陥があると実験結果と合わないので，実験結果は，
実質的に，欠陥のない理想的試料の特性に近いと言える． 

 

【まとめ】 今回の実験は，「強誘電体の巨視的近接効果」を発見し，その存在を巨視的かつナノスケー

ル分解能で確定した．また，伝導実験と理論は，「強誘電体の巨視的近接効果」には，代表者が提案し

た強誘電体固有の表面伝導[4-7]と拡散が本質的な役割を担っていることを示した．実際，図 8 の電位

分布は，ショットキー効果の空乏層として説明できる．即ち，電極近傍の電子とホールの移動により電位

が決っている．これらの結果の一部は，Arxivにある[8].  

 

【その他】 この研究の過程で，実験で，原子ステップに覆われて平坦な TSSG BaTiO3単結晶表面の形
成法を世界で初めて開発し, 強誘電体の分極で初めて，電子層ホール層の両方を実現し（尚，高電場
印加中，電子層をホール層に変えたという主張はあるが，電場での伝導層の証拠にならならず,キャリア
型を同定しておらず，且つ，酸化物一般で起こる抵抗可変現象である可能性が高い），ほぼ理論と同じ
分域間の電位差を世界で初めて発見した．また，理論においては，BaTiO3 の第一原理計算では初め
て，free-standing 最低エネルギー状態が電子ホール層と自発分極を持つことを示し(GL 理論では代表
者らの[4]-[７]で予言)， 無欠陥であっても，本来的に強誘電体の表面電子ホール層の厚みと電導度が
違うことを世界で初めて示し（欠陥が有意な場合，電子層ホール層の一方しかない），世界で初めて, 

図 10(a)の P+面のように表面に反分極構造ができることを理論的に発見した. 

これらの結果は，強誘電体の自発分極のダイナミクスの端緒になり，また，電極やエッチングを用いな

い革新的な分極の制御技術を創生に寄与できると考えられる．  
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