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研究成果の概要（和文） 
 量子常誘電体の光散乱スペクトルの観測から量子ゆらぎのダイナミクスを解明するため、観

測に有効な強度のレーザー入射光のもとで極低温を保持できる光学クライオスタットを工夫し、

振動数領域と時間領域の分光法を結合した広帯域分光法と組み合わせた。これにより、4K 以

下の極低温度を長時間保持し 0～1011－12Hz の広いダイナミックレンジで S/N 比の良いスペク

トルを観測できる極低温光散乱分光法が完成した。理論面では量子ゆらぎの質量効果と強誘電

性長距離秩序形成の関係が自己無撞着フォノン近似を用いて定量的に明らかにされた。 
 
研究成果の概要（英文）： 
  For the observation of the dynamical property of the quantum fluctuations, utilizing a 
newly designed optical cryostat available with intensive incident radiation at ultra-low 
temperature, we have established an ultra-low temperature spectroscopic system of a wide 
dynamic range over 0～1011-12 Hz by combination of the time- and frequency domains. A 
theoretical investigation of the mass-effect on formation of the long-range ferroelectric 
order has been numerically given by the self-consistent phonon approximation.   
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１．研究開始当初の背景 
 1979年にK.A.MullerとH.Burkardにより、

SrTiO3 (以下STO)の誘電率が4K近傍の極

低温領域で、あたかも強誘電性相転移の前

駆現象のように振る舞いながら増大し、増

大した値のまま0Ｋに至る現象が報告され

た。高温での強誘電性相転移は、変位間相

互作用による長距離秩序形成と、それを無

秩序化する熱ゆらぎとの競合により生じ

る。両者が釣り合う相転移温度で誘電率が

発散的増大を示し長距離秩序としての自

発分極が発生する。降温に伴う秩序の形成

の進行と共に誘電率は減少し発散型のピ

ークを形成する。STO等でピークを形成し

ないで秩序形成がなされず低温に至って

いるのは、熱ゆらぎの効果が低減された

4K以下の低温領域では、熱ゆらぎに代わ

り残っている量子ゆらぎが強誘電性長距

離秩序形成を妨げているためと考えられ

る。このように量子ゆらぎが強誘電性の発

現を抑制して絶対零度まで強誘電相が生

じない現象は量子常誘電性と呼ばれ、巨視

的な量子効果が誘電体物性に初めて表れ

た例として注目を集め、誘電体物性の新し

い局面として多くの研究の対象になって

いる。しかしながら、量子ゆらぎは原子の

零点振動に起因するものの、その存在を直

接観測した例は無く、その物理的な特性

（ダイナミクス）が不明であり、さらにど

のような機構によって強誘電性秩序形成

が抑制されるかについても未知である。 
 
２．研究の目的 
 量子ゆらぎのダイナミクスを解明する

ためには、中性子や光子などエネルギーと

運動量が明確に規定されたプローブを入

射して試料からの非弾性散乱を観測し、得

られるスペクトルとしてゆらぎの振動数、

波長等に関する知見を得ることが有効で

ある。本研究では、レーザー光散乱分光法

を用いて量子ゆらぎの光散乱スペクトル

を観測し、巨視的量子効果に関与する空間

的に相関を持ったコヒーレントな量子ゆ

らぎのダイナミクスを明らかにすること

が目的である。そのためには、未知の量子

ゆらぎスペクトルの探索が必要不可欠な

目標になる。具体的に量子ゆらぎスペクト

ルの探索は、(1)熱ゆらぎの効果が充分低

減している極低温で、かつ(2)広いダイナ

ミックレンジで行われなければならない。

さらに精度の良い解析のためには、(3)充
分良いS/N比でスペクトル観測されるこ

とが必要である。また、量子ゆらぎのダイ

ナミクスを予想するために、(4)理論的研

究も必要である。 
 
３．研究の方法 
 量子ゆらぎスペクトルを観測するため

には、極低温領域（以下では、量子常誘電

体STOの誘電率が飽和状態を示す4K以下

の領域を指す）における分光法を確立し、

各種フォノンのスペクトルから明確に区

別できる未知の、あるいは既知のフォノン

スペクトルの未知の形状異常としてアサ

インが可能であるような光散乱スペクト

ルを、広いダイナミックレンジで探索しな

ければならない。そのため、(1)極低温状

態における光散乱スペクトルを観測する

ための「極低温光散乱分光法」の確立、と

(2)高振動数領域に有利な振動数分光法と

低振動数領域において優れている時間分

解分光法を結合した「広帯域分光法」の構

築、を主要な実験的アプローチとした。こ

れらの成果(1)と(2)を組み合わせて未知の

量子ゆらぎスペクトルの探索を行うこと

が本研究の実験計画である。理論的目標と

しては量子常誘電体で、酸素同位元素18O
の置換で強誘電性が実現されていること

から、(3)変位間相互作用と競合する量子

ゆらぎの質量効果を明らかにすることを

計画した。 
 

４．研究成果 

（１）極低温光散乱分光システムの構築 

 量子ゆらぎスペクトルを精度良く観測する

ためには以下の２つの条件①と②を満たさな

ければならない；①試料としての量子常誘電

体を極低温領域に保つことで熱ゆらぎの効果

を充分に低減すること、一方、スペクトル強

度は入射レーザー光強度に比例するのでS/N

比の良いスペクトルを観測するためには、②

充分な強度のレーザー光を入射すること。し

かしながら、条件①と②は互いに相矛盾する

。すなわち、①のためには、外部からの熱の

流入を厳重に遮断する必要があり、他方で、

②の充分な強度の入射レーザー光の照射は試

料に多量の熱を供給することになる。これが

本課題における最も困難な問題点であった。



この問題に対処するため、試行錯誤の後、レ

ーザー照射による侵入熱の遮断に工夫を凝ら

した新しい型の光学クライオスタット(余剰

輻射排出型、Extra Radiation Exhaust Cryostat, 
EREC)を独創的な着想に基づき発案して、設

計・製作した。このクライオスタットの完成

により、充分な強度の入射光を照射しても試

料の極低温状態を破壊しない状況を得ること

が出来た。これにより前述の①と②の矛盾を

解決でき、極低温を保ちながら精度の良い光

散乱スペクトルを観測することが可能になっ

た。図１(a)の従来の型の極低温用の光学クラ

イオスタットの構成概念と比較して、図１(b)
にEREC型極低温光学クライオスタットの構

成概念を示す。図1(a)に示されるように、従来

型の光学クライオスタットでは、入射レーザ

ー光はクライオスタットに入射後試料の表面

反射その他の原因により、極低温を実現すべ

き3HePTの近傍に熱エネルギーを与え、そこに

設置される試料に温度上昇をもたらしていた

。本研究にて校正済パワーメータにより測定

されたその定量的な割合は、図1(a)に示すよう

に入射エネルギーのうち透過するものは約50

％、つまり内部散逸は残りの入射エネルギー

の約50%であった。この散逸されるエネルギ

ーによる温度上昇は試料が4K以下の極低温

に保持される時間を短縮する。一方図1(b)の
EREC型は、これらの輻射がクライオスタット

内で散逸しないように鏡面反射を利用してク

ライオスタット外に排出する。実測の結果、

入射光エネルギーのうち約45％が余剰輻射と

してクライオスタット外部に排出された。つ

まり、内部散逸されるエネルギーは１０分の

１になった。これによりEREC型光学クライオ

スタットは試料温度の上昇を大きく低減する

ことが出来た。したがって入射光強度を増加

することが可能となり、充分な強度のスペク

トルを観測することが出来、極低温分光法が

実現した。さらに長時間の極低温保持により

スペクトル強度積算時間を増加させることも

出来、総合的に優れたS/Nのスペクトルを観測

することに成功した。その結果を図2に、従来

の型の光学クライオスタットを用いて観測さ

れた例とEREC型光学クライオスタットを用

いて観測された例を比較して示す。ここで示

された例はいずれも1K以下の極低温領域に

おいて観測されたものである。図2の結果から

も明らかなようにEREC型光学クライオスタ

ットにより、課題の一つ、極低温におけるダ

イナミクスの研究に必要不可欠な極低温光散

乱分光法が完成した。 
 

（２）広帯域分光法の構築 

 EREC型光学クライオスタットの完成で実

現した極低温光散乱分光法は、広帯域ダイナ

ミックレンジをもつことで量子ゆらぎスペク

トルの探索が可能になる。このために当研究

グループに研究蓄積のある有効な方式として

図１．(a) 従来型の極低温光学クライオスタット
の構成概念図． (b) EREC 型の光学極低温クライ
オスタットの構成概念図． 
IR: incoming radiation, OR: outgoing radiation,  
SL: scattered light, TH: thermal shield, 
OVC: optical vacuum chamber, 3HePT: 3He pot, 
EXR: extra radiation. 
 

図２．EREC 型光学クライオスタットと従来型
のものによって観測された STO の 1K 以下の
極低温における光散乱スペクトルの比較． 
（黒線）EREC 型光学クライオスタットによ
る、（赤線）従来型光学クライオスタットによ
るスペクトル。 

図 3．広帯域分光システム．中央に EREC 型ク
ライオスタットが配置され、紫点線から左側が
振動数分光システム、右側が時間領域のパルス
誘導光散乱システムを示す。 



、振動数領域の分光法に、現在のところ最も

ダイナミックレンジの広いサンダーコック型

3パスタンデム型干渉分光計を当補助金にて

購入して用い、時間領域の分光法としてパル

ス誘導光散乱システムを自作構築し、両者を

結合して100～1011－12Hzのダイナミックレン

ジをカバーする広帯域分光システムを構築し

た。その構成は図3に示すとおりである。 
 本研究目的に不可欠な極低温広帯域分光シ

ステムが、新型光学クライオスタットEREC
と振動数領域の分光法と時間領域の分光法の

結合としての広帯域分光システムとの組み合

わせとして具体的に実現された。実際の実験

構成を図4に示す。 

 完成した広帯域分光システムは1台の実験除

振台上にコンパクトに構築されており、通常

の2部屋程度を使用するような大規模なシス

テムとして構築される場合に比較して,コン

パクト化に成功した世界初の例である。 
 

（３）スペクトル光学活性化のための試料の

局所対称性制御と単分域化 

 未知の励起状態としての量子ゆらぎスペク

トルが観測可能であるためには、その振動状

態がラマン活性でなければならないが、この

モードの対称性は不明である。そのため、電

場を印可することで電歪結合による歪みを加

え、局所的な対称中心の喪失で一次光散乱過

程の選択則により光学活性化を誘起する必要

が生じる。そのため、ERECクライオスタット

に電極と電場印可装置を付加した。また、量

子常誘電体の量子ゆらぎスペクトルを、他の

フォノンスペクトルから精確に区別するため

には、単分域ドメインとして結晶軸配列がそ

ろっていることが必要である。特に量子常誘

電体STOでは105Kに立方晶－正方晶構造相転

移点があるので、低温相での正方晶軸がマル

チドメインを形成するのを防いで単分域化す

るためにもこの装置は有用である。これはま

た、誘電感受率等と光散乱スペクトルとの同

時測定も可能にする。電場印可装置の効果を

STOの正方晶で観測された、クロスニコル像

として図５に示す。 
 

 

（４）理論的研究の成果 

 低温での変位型相転移の理論では、非調和

格子振動系の Self-Consistent Phonon 近似

（SCPA）と呼ばれる形式で零点振動として量

子揺らぎを取り入れる。この理論では相転移

温度の低下の原因は圧力印加による変位間

相互作用の減少を想定していた。他方、

Barrett(1952)は平均場近似（MFA）で量子揺

らぎを取り入れた理論を提唱していた。両者

を基にして Tokunaga らは 1989 年に SCPA で

零点振動数が減少すれば、量子常誘電体が強

誘電性相転移を起こすことを示した。しかし

ながら、STO の零点振動数の減少率は 18O 置

換の場合、換算質量 M*が酸素の質量のみで

決まり最小となる場合（CaseⅠ）でも 18/16
～0.94 であり、後述の CaseⅡ, Ⅲのように強

誘電性ソフトモード(FSM)の換算質量 M*を
考慮するとさらに１に近づく。本研究ではこ

の程度の僅少な零点振動数の減少による相

転移の可能性を定量的に議論し確かめた。 
本研究開始以前の 18O 置換相転移の理論と

しては、(A) Bussmann-Holderら（2000：SCPA）、

(B) Kvyatkovskii(2001：低温近似での SCPA)、
(C) Mashiyama ら(2008：MFA)等があった。（A）

(B)は STOの実験で得られた FSMの振動数か

ら決めた変位間相互作用と、M*の差を使って
18O 置換 STO(STO18)の相転移温度 Tc を計算

した。しかしながら、これらはいずれも本研

究の視点と異なるものである。 
 本研究では 18O 置換による零点振動数の減

少のみによる相転移温度の変化を以下のよ

うに数値計算により明らかにした。図６では

横軸ｔはｷｭｰﾘｰ-ﾜｲｽ(C-W)温度で規格化した温

度、縦軸ｙは変位間相互作用のみによるバネ

定数により規格化された FSM のバネ定数、 x
は 18O の置換率を示す。青、黒、赤線は量子

揺らぎを取り入れた場合のｙ-ｔ曲線で色の

図 4．広帯域分光システムの EREC クライオス
タット周辺の光学配置。太い緑色矢印はサンダ
ーコック型 3パスタンデム型干渉分光計の光軸
を示し、赤い矢印は波長 1,064nm の励起用パル
ス光、細い緑色矢印はプローブ用 CW 光のパス
を示す。 

図 5．正方晶の STO 結晶のクロスニコル像. 
構造相転移点 Tｔ(105K)を温度降下で通過すると

き、(a) 電場無引加で通過し多分域状態となった

場合、 (b) 電場印可（E = 1.6 kV/cm）で通過し単

分域状態となった例. 

a. b.



違いは x の違いを示す。これらの曲線は、零

点振動数と C-W 温度の比ｔ1を与えれば計算

できる。右端のピンク色の２直線は C-W 則

を表し、強誘電体では C-W 温度の極めて近

傍までよく成り立つ。また図 6 では静電的相

互作用による異方性Dの効果を実線（D有り）、

鎖線（D 無し）で示した。これは本研究によ

り初めて明らかにされた成果の一つである。 
ｔ1 は M*を通じてｘの関数ｔ1 (x)である。

量子揺らぎは直線を上に凹にすることでｙ

が０に近づくのを妨げ、STO（青線）は絶対

零度でもｙ＞０となり相転移しない。x = 
0.33 ≡ｃで相転移温度が 0K という実験結

果に対応して、ｔ＝０でｙ＝０になるようｔ

1 (c)を決めて図 6 の黒線を求めた。ｔ1 (1)
（STO18）及びｔ1 (0) (STO)はｔ1 (c)と M*
の比のみで決まると仮定して求め、それぞれ

赤線及び青線を書いた。D の有（実線）無（鎖

線）はこの勾配を大きく変化させる。 
赤線がｙ＝０を切るｔをｔｃとすると、ｔｃ

とｔ1 (x)の関係は一つの方程式に表され、こ

の方程式を直接数値計算で解くことでｔｃを

求めることが出来る。この結果をｔ1 (x)とｔ1 

(c)の比 R とｔｃの関係として図７に示した。

(B) 低温近似（LTA）と (C) MFA は SCPA
の特別な場合で図７の上端と下端の曲線と

なる。D はｔｃを決めるのに重要な役割を果

たす。R が１から少しでも小さくなるとｔｃ

が急激に０から立ち上がる。言い換えると、

零点振動としての量子揺らぎを表す Bose 因

子の非線形な M*依存性が 18O 置換効果の原

因であることが定量的にも明らかになった。

STO18 の相転移温度はｔｃと C-W 温度の積

として得られる。 
R はｘと M*の酸素原子質量依存性により

決まる。M*は STO18 の低温相の結晶構造が
得られていないので、FSM として提案され
ている Slater モード(CaseⅡ) 、及び Last
モード(CaseⅢ) の M*の 18O 置換率依存性の
みから R を求めた。先行していた仕事(B) は
Case を、(A) (C) は CaseⅢを仮定している。
図７から決めたｔｃとC-W温度の実験値40K 
を使って STO18 の相転移温度 Tc を求めた。
比較する実験値は Tc＝24K である。最大は
MFA で CaseI の M*で得られる R=0.962 より
Tc=19.6K である。実際により近い SCPA で
CaseII の M*では、R=0.982 となり、理論値は
Tc=14.4K となる。 
 

５．研究成果の意義とその重要性 

(1)極低温光散乱分光法の完成：これは従来

相矛盾する因子により不可能とされていた

極低温領域のレーザー分光法を確立したこ

とであり、従来熱の遮断にのみ留意した静的

実験が多く行われていた極低温物性に、動的

な物性解明を可能にする大きな学問的意義

がある。(2)完成した広帯域分光システムで

得られた 11－12桁のダイナミックレンジは、

フォノン以外の未知のスペクトルとしての

量子ゆらぎスペクトルの観測に有効である。

(3）理論的成果としては簡単なモデルにもか

かわらず相転移温度の実験値の 1/2～2/3 の

値が得られることが確認されたので、STO の

量子常誘電性は量子ゆらぎによる強誘電性

相転移の抑制の基本的原因であることが示

された。また、(3-a) FSM での原子変位の位

相関係、(3-b) 静電的相互作用 D による揺ら

ぎの異方性、それに(3-c) C-W温度の値が、18O
置換相転移温度を決めるのに重要な寄与を

することが定量的に明らかになった。 
 
６．今後の展望 
 量子ゆらぎスペクトルの同定まで至らな

かったのは残念であるが、独創的な EREC 型

光学クライオスタットの実現は極低温分光

法へのブレークスルーであり世界最初の例

である。本研究期間終了後も、完成した研究

装置の使用希望が他大学も含めて出ており、

今後有効に活用される計画が確定している。 
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図 6．いくつかの 18O 置換率(x)におけるソフ
トモード(FSM)のバネ定数(y)の温度依存性
(t). 実線は静電相互作用の異方性(D)がある
場合で、鎖線は無い場合。 

図 7．いくつかの D の値における規格化相転移
温度 tc の R 依存性． 
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