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研究成果の概要（和文）： 
量子常誘電体である SrTiO3 に格子歪みを与え歪み誘起強誘電相が形成されていることを、テ
ラヘルツ分光法を用いて確認した。また、強誘電相がナノドメインを形成し配向分極成分とし
て振る舞うと仮定すると実験結果を矛盾なく説明できることを示した。その他、従来のテラヘ
ルツ放射顕微鏡を改良し、イメージングとポンププローブ法を同時に行い、励起キャリアのダ
イナミクスを詳細に計測可能なダイナミックテラヘルツ放射顕微鏡を開発した。 
研究成果の概要（英文）： 
We studied the temperature dependence of the dielectric dispersion of SrTiO3 thin films on 
MgAl2O4 by broadband THz-TDS and we found evidence of a ferroelectric phase transition 
at around 170 K. Furthermore, the increase of ε″ in the gigahertz frequency region and the 
increase of γTO1 below Tc imply the existence of polar nanoregions that have been observed 
in other ferroelectric materials with a perovskite structure and relaxor ferroelectrics. 
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１．研究開始当初の背景 
強誘電体の電子材料としての応用は広く行
われている。一方、現在、強誘電体の光機能
材料としての研究は、未開拓領域にある。近
年、RameshらがBiFeO3（BFO）の太陽電池
材料としての可能性を報告した。（Nature 
nanotech, 5,143,2010）また、研究代表者は、
BFOからのテラヘルツ波発生現象を見出し
（PRL 96, 117402, 2006）、その発生機構が
強誘電自発分極光変調に由来するものであ
る こ と を 明 ら か に し た （ Adv.Mater. 
21,2881,2009）。それらは世界的にも評価さ
れ、マルチフェロイック研究の第一人者の一
人である、J.Scottのレビュー論文にも、新し
い機能として紹介され、メモリー応用への可
能性を開くものとして解説されるとともに、
（Adv.Mater. 21,1, 2009、ChemPhysChem 
10,1761, 2009）多くの国際会議で招待講演を

行っている。また、研究代表者は、僅かなフ
ォトン注入により、大きな反転分極スイッチ
ングが起こることも見出した (APL 90, 
0562908, 2007)。その現象は、巨大な、光励
起アバランシェドメイン反転を誘発するも
ので、その機構解明はいまだ不明である。そ
れら光誘起ドメイン制御やテラヘルツ波発
生によるドメイン可視化を、特殊材料ではな
く、一般化することは学術的に大きな意義が
あり、また、応用を新たに開拓する萌芽とな
る。 
また、SrTiO3(STO)は強誘電体特有のソフト
フォノンモードが存在し、温度を下げるとソ
フトモード周波数が低周波にシフトする理
想的な変位型強誘電体の振る舞いを示すが、
絶対零度においてもソフトモードが凍結せ
ず、強誘電相転移を起こさない、いわゆる量
子常誘電体と言われる物質である。しかしな
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がら、不純物や講師歪みを加えることにより、
強誘電転移を起こすことが知られていた。さ
らに、基板に DyScO3 を用い、適切な面内伸
張性の格子歪みを与えることにより、ほぼ室
温で強誘電転移することが Hanei らにおよ
って確認され(Nature, 430, 752, 2004)、活発
な研究対象となっている。このように、歪み
誘起された強誘電体の分極構造は、準安定な
状態にあり、非常に小さい摂動により分極反
転を起こす可能性があり、本研究課題の目指
す、少数フォトンによる分極反転を起こすた
めの材料として、有望であると考えている。
また、このような歪み誘起強誘電性のドメイ
ン形成機構や光物性は基礎科学として興味
深いだけでなく、新たなメモリやスイッチン
グデバイス材料としての可能性も考えられ
る。 
以上のことから、本研究では、BFOより一般
的な強誘電材料であるBaTiO3（BTO）にお
ける、フェムト秒レーザー励起自発分極光変
調によるテラヘルツ波発生・ドメイン可視
化・ドメイン制御を科学し、強誘電フォトニ
クス分野の開拓を目指すものである。 
 
２．研究の目的 
光誘起強誘電反転分極スイッチングによる
局所場ドメイン光制御の実現と発現機構の
解明を主たる目的とする。本研究では、その
目的のため、新たな短波長フェムト秒励起テ
ラヘルツ波発生システムを開発し、本質的光
強誘電相互作用を露わにするとともにその
機構を解明する。このとき、僅かなフォトン
で巨大な反転分極を誘発する光アシストア
バランシェ反転分極スイッチングを実現し、
1 つのフォトンで、1010個の分極制御を目指
す。このような現象を観測するための材料と
して、マルチフェロイックBFOや典型的な強
誘電体であるBTO、また歪み誘起強電性を示
すSTO薄膜を缶得ている。最終的には、新し
い工学分野“強誘電フォトニクス”の創成と
誘電フォトニックデバイス応用の可能性を
見出すことにチャレンジする。 
 
３．研究の方法 
光誘起強誘電反転分極スイッチングによる
局所場ドメイン光制御の実現と発現機構の
解明を主たる目的とする。本研究では、その
目的のため、歪み誘起したSTO薄膜の誘電的
な振る舞いをテラヘルツ時間領域分光法を
もちいて測定し、強誘電ドメインの性質を評
価する。そのために、DSOよりもさらに面内
格子定数が大きくSTOと約 3.5%の格子ミスマ
ッチのあるMgAl2O4(MAO)を基板として用い、
歪み誘起強誘電性の発現を目指す。歪みをう
まく与えることにより、DSO上のSTOよりもさ
らに高いTcをもつ強誘電体を作成できる可
能性がある。                                  

また、新たな短波長フェムト秒励起テラヘル
ツ波発生システムを開発し、本質的光強誘電
相互作用を露わにするとともにその機構を
解明する。 
 
 
４．研究成果 
本研究の目的は、光およびテラヘルツ波によ
る強誘電相の観測および制御である。今年度
は主に行った研究の概略について以下に記
載する。 
(1) STO薄膜における歪み誘起強誘性の観察
これまでSTOよりも面内の格子定数約 1％大
きなDyScO3(DSO)基板上にSTO薄膜を成長さ
せることにより、面内に伸張性の歪みがかか
り、室温付近で強誘電性を発現することが知
られていた。今回、さらに面内格子定数の大
きなMgAl2O4基板にSTO薄膜を成長させた。こ
れにより、理想的には約 3.5％の伸張性歪み
がかかることとなり室温より遙かに高温で
強誘電転移する可能性がある。このSTO薄膜
をTHz分光法で観察し、強誘電性発現に密接
に関係しているソフトフォノンモードの挙
動を、測定により得られた誘電分散から解析
した。図 1はMAO基板上に作製したSTO薄膜の
複素誘電率の温度依存性である。ソフトモー
ドによる誘電分散が明瞭に観察されており、
室温では約 2.3THzにピークがある。温度を下
げるに従いフォノンピークは定収は側にシ
フトするいわゆるソフト化が見られる。その
後、ピークは再度高周波側にシフトしていく。
このことをより詳しく解析するために、古典
的な減衰振動しモデルで誘電関するをフィ
ッティングし、誘電強度Δε、共鳴周波数
ωTO1、制動係数γのを見積もった。図 2はそ

れぞれの値の温度依存性である。その結果、
共鳴周波数は 170Kで極小値をとり、逆に誘電
強度は 170Kで極大値をとっている。これは強
誘電体に特徴的な振る舞いであり、MAO基板
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図 1 MAO 基板上に作製した STO 薄膜

の複素誘電率の温度依存性 
 



上のSTOは約 170Kで強誘電転移していること
が明らかになった。 
また、今回の試料では、強誘電転移した 170
度以下の温度領域では、低周波における誘電
率が単純な調和振動子モデルよりも増大す
るという現象が見られた。それとほぼ同時に、
制動係数も上昇している。これは、セントラ
ルモードと呼ばれ、リラクサなどに見られる
現象と類似している。セントラルモードは、
配向分極セブンによって引き起こされると
考えられており、今回 STOで見られる低周波
領域の誘電率の上昇は、典型的な変位型強誘
電体と思われる STOに配向成分が重要な役割
を果たしていることを示唆する。これは、STO
に強誘電性が発現すると同時に、強誘電分極
ドメインが配向分極的成分として振る舞う
ことによると考えている。 
 
 
(2)高強度テラヘルツ波による STO の非線形
分光計測 
この研究では、横浜国立大学の片山郁文と協
力して、高強度のテラヘルツ波を用いて STO
薄膜のテラヘルツ時間領域分光を行い、高強
度のテラヘルツでソフトフォノンモードを
制御することを試みた。本研究では、テラヘ
ルツ強度を大きくするに従い、ソフトモード
のピークは高周波数側にシフトするいわゆ
るブルーシフトが起こっていることを見い

だした。これは、テラヘルツ波の強電場によ
るイオン変位により振動モードが調和振動

子から外れ非線形な振る舞いをしているた
めであり、フォノンモードのレーザーによる
コヒーレントなコントロールが可能である
ことを示している。 
 
(3)テラヘルツ放射を用いた新規な強誘電分
極イメージングシステムの開発 
 
我々はこれまでも、BFO に超短パルスレーザ
ーを照射することにより、テラヘルツ波が放
射される現象を見出し）、その発生機構が強
誘電自発分極光変調に由来するものである
ことを明らかにしてきた。さらに、電荷のダ
イナミクスをサブピコ秒の時間分解能で計
測するために、ポンプ・プローブ法を取り入
れたダイナミックテラヘルツ放射顕微鏡を
開発した。予備実験として、半導体光スイッ
チを試料にもちい計測した結果、キャリア励
起によるスクリーニング効果と電荷蓄積効
果が同時に起こり、光伝導スイッチの正極と
負極付近から発生するテラヘルツ強度は非
対称であることを見いだした。今後、このシ
ステムを用いて強誘電部局構造の計測を行
う予定である。最後に、紫外領域のレーザー
を用いた LTEM 開発を試みた。これは、標準
的なフェムト秒パルスレーザーの 3倍波であ
る、波長 266nmのレーザー光を用いたテラヘ
ルツ放射・検出システムである。しかしなが
ら、このシステムでは高強度のレーザーが必
要であるため、繰り返し周波数を 80MHzから
1KHzに落とす必要がある。そのため、従来の
検出法では十分な SN比で測定できなかった。
現在ボックスカー検出器と組み合わせるな
どシステムを改良する予定である。 
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図 2 フィッティングにより求めた誘電

強度Δε、共鳴周波数ω、制動係数γの

温度依存性 
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