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研究成果の概要（和文）：成長中のプラズマ発光を評価することによってYbFe2O4薄膜、YMnO3薄膜、BiFeO3薄膜
の高品質エピタキシャル成長に成功した。YbFe2O4薄膜では、赤外～紫外域の広い波長範囲で吸収が確認され、
光誘起電流・スピン変調などの新規な物性を明らかにした。YMnO3強誘電体薄膜を用いて、強誘電性分極反転と
光誘起電流との相関を詳細に評価した。照射光の波長と光誘起電流との相関をバンド内のd軌道の状態から議論
した。さらに光学フォノン、マグノン由来と思われるフェムト秒光励起反射率の振動構造（それぞれ5.1、0.
58THz）を観測した。BiFeO3薄膜においても同様の振動構造を2.5THzに観測した。

研究成果の概要（英文）：By monitoring the optical emission from the plasma during deposition, 
excellent epitaxial films of YbFe2O4, YMnO3, BiFeO3 were successfully obtained. Novel phenomena such
 as photo-induced current and spin modulation were clearly recognized in YbFe2O4, fims. For the  
YMnO3 films, the relationship between photo-induced current and polarization switching and an 
oscillatory structure with a frequency of 5.1 THz, which is assigned to the coherent optical phonon 
with A1 symmetry. The oscillatory structure with a frequency 0.58 originated from magnon  was 
observed as well. In the case of BiFeO3 epitaxial fims, the oscillatory structure with a frequency 
of 2.5 THz by coherent optical phonon was recognized.  

研究分野： 固体物性、酸化物エレクトロニクス

キーワード： THz発振　強相関係物質　強誘電体　光誘起電流
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
1984 年に光伝導アンテナにフェムト秒

パルスレーザーを照射することで THz 電磁
波が放射されることが Auston らによって
報告されて以降，THz 電磁波放射に関する
研究が広く展開され、非線形光学結晶，光
パラメトリック発生、半導体表面，及び光
混合法による連続波発生など様々な THz 電
磁波発生手法が確立してきた．また，THz
電磁波放射デバイスとして量子カスケード
レーザーによる THz 電磁波放射の研究も進
められている。フェムト秒パルスレーザー
の出現は，瞬時に図１のように時間・空間
で位相の揃ったフォノン集団（コヒーレン
トフォノン）の生成を可能とし、1995 年に
Dekorsy らによりはじめてコヒーレント LO
フォノンからのテラヘルツ電磁波が確認さ
れた。また、1999 年にははじめて GaAs の
コヒーレント LO フォノンからのテラヘル
ツ電磁波放射が報告された。このように，
フォノンの振動周期よりも短い時間幅を有
するパルスレーザーを照射することによっ
て生じたコヒーレント LO フォノンの場合、
分極の時間の二回微分に比例する振幅を持
ちLOフォノン周波数で振動するTHz電磁波
が放射される。したがって，THz 電磁波強
度は，物質中の分極によって増大できる。
中山（大阪市大）は、半導体エピタキシャ
ル構造を設計し、内部電場を構造的に制御
することによる THz 電磁波の増強を目指し、
(11n)面 GaAs/InAlAs 歪み量子井戸構造や
GaAs ダイオード構造を用いて，内蔵電場が
コヒーレント LO フォノン分極を増大させ，
その THz 電磁波強度を増強させることを明
ら か に し た 。 (Appl. Phys. Lett. 
100(2012)242107）  

申請者の強誘電
体研究の経験から、
GaAs などの極性
半導体の内部電場
と比較して 1000
倍程度大きい自発
分極と 10 倍程度
大きな圧電効果を
有する強誘電体で
は、高強度の THz 電磁波の発生とその電場
による増強が期待できるのではないか？と
いう発想に至った． 

 
２．研究の目的 
図２のように可視光～赤外に極めて大き

な吸収を示す YbFe2O4，BiFeO3, YMnO3 薄膜
の３つの特徴的なマルチフェロイック強誘

電体を用いて、その電子系・格子系物性と
THz 放射との相関を明らかにする。高強度
THz 電磁波放射とその制御方法に関する指
導原理を構築し、「マルチフェロイック強誘
電体 THz フォトニクス」の礎を築くことを
最終目的とする。 
 
３．研究の方法 

世界で申請者のみが単結晶薄膜化に成功
している RFe2O4（R:希土類イオン）と YMnO3、
そして巨大分極を有する BiFeO3の 3種類の
代表的なマルチフェロイック強誘電体物質
を用いて以下の項目の研究を推進し、マル
チフェロイック物質の電子・格子そして磁
気秩序や電気分極などと TＨz 放射とのダ
イナミカルな相関を明らかにする。  
１）電子揺らぎを有する電子強誘電体
YbFe2O4薄膜の低温成長と光誘起物性 
２）100C/cm2にも及ぶ巨大な自発分極を示
す BiFeO3薄膜の作成と物性評価  
３）1.7eV 近傍に特徴的な大きな吸収を示
す YMnO3薄膜の作成と物性評価 
４）コヒーレントLOフォノンからのTHz電磁
波放射と強誘電性自発分極および圧電分極
の相関 
 
４．研究成果 
・超高密度のターゲットの作製、２元ター
ゲットをプラズマの発光分析を用いて制御
する等の方法で化学量組成の薄膜形成が困
難であるYbFe2O4薄膜の低温エピタキシャ
ル成長を可能にした。また、同様の手法で、
BiFeO3エピタキシャル薄膜とYMnO3エピタ
キシャル薄膜の高品質化にも成功した。 
・得られたそれぞれの高品質薄膜を用いて、
電気伝導特性とその温度依存性、光吸収お
よび光伝導の波長・光照射時間・温度依存
性に関して詳細な検討を行った。 
・特にYbFe2O4薄膜においては、赤外～紫外
域の広い波長範囲で吸収が確認され、電気
伝導特性は単結晶と同程度であり、非化学
両論組成の薄膜の物性との比較が可能にな
った。組成の異なる薄膜試料のI-V特性を評
価によって、Fe組成の増加に伴って非線形
応答を示す閾値電界強度Ethが減少するこ
とを明らかにした。また、比抵抗の温度依

図 1.フェムト秒パスルレー
ザー照射によるコヒーレン
トフォノン生成 

図２強相関強誘電体の光吸収 



存性から、ネール点を示すと考えられる変
曲点はFe組成の増加に伴って線形的に上昇
することを明らかにした。MR測定から、正
のMRから負のMRに変化する温度もFe組成の
増加に伴って、上昇することを明らかにし
た。MR測定結果はスピン散乱モデルで説明
が可能であった。このようなMRの起源から
MRが正から負へ変化する温度は、スピン秩
序形成の前駆的現象であると示唆される。 
・上記と同様の手法を用いて作製された高
品質なYMnO3強誘電体薄膜を用いて、強誘電
性分極反転と光誘起電流との相関を詳細に
評価した。複雑なドメイン構造を有する強
誘電体とは異なり、一軸性強誘電体の利点
を生かして様々な評価が可能になり、強誘
電体の自発分極の存在によって電界を印可
せずに光誘起電流が生じることを明らかに
した。さらに、照射光の波長と光誘起電流
との相関をバンド内のd軌道の状態から議
論した。さらに光学フォノン由来と思われ
るフェムト秒光励起反射率の振動構造
（5.1THz）の観測に初めて成功した。（図3）
フェムト秒光励起は強い温度依存性があり、
特にネール点以上で大きく減少することも

明らかになった。さらに、マグノンに由来
すると思われる0.58THzの振動も観測する
ことができた。 
・BiFeO3エピタキシャル薄膜では、P-P法で
室温において2.5THzにコヒーレント・フォ
ノンの振動を確認することができた。ポン
プ光波長は650nmで、ポンプ光偏光依存性
からコヒーレント・フォノンの励起メカニ
ズ ム は impulsive stimulated Raman 
(Brilouin) scatteringであると考えている。 
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