
岡山大学・自然科学学域・教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１５３０１

基盤研究(B)（一般）

2021～2019

酸化鉄系電子誘電体の精密合成と精密光・誘電応答の研究

Precise study on the optical and dielectric response of the stoichiometric iron 
based electronic ferroelectrics

００２２２８９４研究者番号：

池田　直（IKEDA, NAOSHI）

研究期間：

１９Ｈ０１８２７

年 月 日現在  ４   ６ ２３

円    13,400,000

研究成果の概要（和文）： 本研究によって、電子強誘電体物質が常温に安定に実在することを、世界で初めて
示すことができた。更に研究の進展により、この電子相は薄膜試料に存在することも世界で初めて示すことがで
きた。電子強誘電体の電子分布だけで構成される電気分極は、今まで知られている変位型強誘電体のそれに比
べ、著しく高速に応答することが期待されていたが、本研究により世界で初めて超高速応答を見出すことができ
た。

研究成果の概要（英文）：This research has demonstrated for the first time in the world that an 
electron ferroelectric material exists stably at room temperature. Furthermore, we were able to show
 that this electronic phase also exists in thin film samples. The electric polarization consisting 
of only the electron distribution in the electron ferroelectric material is expected to respond 
significantly faster than that in the displacement-type ferroelectric material, which has been known
 until now. 
A new dielectric relaxation analysis method using single crystals was developed for the electric 
polarization of electronic ferroelectrics, which inevitably involves the electric resistivity. As a 
result, we were able to experimentally show for the first time that in fine charge-ordered domains, 
charge-ordered nanoregions with larger capacitance have higher electrical resistance.
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研究成果の学術的意義や社会的意義
電子型強誘電体は、電子応答だけが誘電応答を示すため、既存の強誘電体に比べ、3桁程度早く、また低エネル
ギーで応答することが可能であると期待されている。本研究によるその実在の確認は、現状に比べ情報密度や省
エネルギー性が３桁向上した、将来の超高速情報通信社会形成のために、重要な基盤材料を提示できたと考えら
れる。
この材料が産業利用に整合するためには、多くの精査が必要であろうが、本研究はその第一歩となった。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
近未来の電子回路技術に必要な、超高周波回路や超小型誘電体材料に対応した、新たな強誘電
体の開発として、我々が世界に先駆けて発見した電子強誘電体が持つ新奇で高速な誘電特性の
解明・開拓を行うことを目的とした。 
電子強誘電体は今までの強誘電体と異なり、イオン変位ではなく電子の偏った分布から強誘
電性が現れるため、超高速動作や、省エネルギー動作が期待された。本研究において、精密結晶
合成技術と超高速光応答測定技術を駆使し、電子型強誘電体が持つ新奇で高速な誘電特性の解
明・開拓を行うことができた。 
 
 
２．研究の目的 

 
結晶中の電子分布が双極子を形成する電子強誘電体は、分極形成の起源が格子変位にない新
しいタイプの誘電体である。複電荷鉄化合物 RFe2O4 ( R : 希土類 ) は室温より高い相転移温度
や磁性との共存がある電子強誘電体候補としてこの 10年間世界的な研究が行われたが、統一し
た結論がなかった。 
我々は、イオン欠陥の精密制御により初めて化学当量の正確な単結晶合成に成功し、第 2次
高調波という強誘電性を示す結果を世界で初めて報告することができた。本研究では、良質な結
晶合成技術をベースに鉄欠損量や希土類イオンを系統的に制御した一連の試料を合成し、それ
らの基礎誘電特性、磁気特性、および高速レーザ光源を駆使した非線形光学特性や電子遷移にと
もなう高速分光を遂行し、電子型強誘電体にこそ期待される新奇な誘電特 性の解明・開拓を行
うことを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 
  
結晶成長手法については、校正された蛍光 X線分析手法を開発し、結晶成長を安定化させ単結
晶合成条件を精密に求めた。得られた単結晶が示す誘電緩和特性を、新たに逆インピーダンス分
光法で評価する技術を開発した。単結晶が持つ電荷秩序構造について、非線形光学応答や X 線
回折実験により確認評価を行った。単結晶育成技術は薄膜材料合成にもフィードバックされ、良
質な単結晶薄膜の合成を可能とした。 
低温スピン構造とその相転移について、磁化測定に加え、中性子回折実験を行い評価した。中
性子回折実験は、米国テネシー州のオークリッジ国立研究所の原子炉を用いた。中性子回折によ
り、スピン構造が電荷秩序構造と密接に相関することを確認した。 
 非線形光学応答実験は、時間分解手法も行われ、電子強誘電性固有の超高速応答の存在を見
出すことができた。良質な単結晶薄膜においても、非線形光学特性や SHG応答を確認し、電子
強誘電性が 100nmの薄膜にも存在することを確認できた。 
 

４．研究成果 
 
本研究により、電子強誘電体物質が常温に安定に実在する
ことを、世界で初めて提示することができた（論文発表２件、
国際会議４件、国内学会発表２件）。このうち、K. Fujiwara, 
et al., Scientific Reports , 2021, 11(1), 4277 の論文は、右図に
示すような、SHG信号の異方性テンソルの解析によって、電
荷秩序超格子の空間群を決定するものとなった。この信号の
温度変化を中性子回折実験で追跡し、この超格子構造が、電
気分極を持つ電子秩序帳構造の秩序変数となることを確か
めることができた。 
この成果はいくつかのメディア広報が行われた。特に、

Scientific Reports 誌の editors choice に選定された。 
また良質な単結晶薄膜合成において、化学当量性を、Rf スパッタ法で精密に制御する技術を
開発し、その結果世界で初めて、常温で極性な電荷秩序を示す、薄膜材料の合成に成功した。こ
の結果は、論文発表１件、国内学会 3件で発表した。 

 
これらの結果、良好な単結晶材料の合成が可能になったために、電子強誘電体の特異な応答の
研究が行われた。 
そのうちたとえば、電子分布だけで構成される電気分極は、今まで知られている変位型強誘電
体のそれに比べ、著しく高速に応答することが期待されていた。この着目点に基づき、単結晶試
料の THz 電磁波への応答の調査が開始された。その結果、psec スケールでの超高速応答を確認
することができた。注目すべきは、この時間スケールでの THz 波応答が、かつて見られたどの



材料よりも飛躍的に大きなことである。時間分解 SHG観測も実施された結果、この応答は、psec
スケールで、電子が集団的に応答していることが明らかとなった。こういった現象は今まで知ら
れておらず、現在、理論グループも合流して詳細な解析が行われている。この結果は速報として、
国際会議 1件、国内学会 3件に報告した。 
さらに電子強誘電体の磁場応答について、精密観測が行われた。電子の極性な分布に起源を持
つ電気分極では、電気抵抗率を必然的に持つと考えられるが、これについて、精密な解析方法を
考案し解析した。新しい誘電緩和解析方法では、逆インピーダンス法という技術を用いた解析が
有効であることを示した。この解析においては、対数正規分布を持つ緩和時間分布と、誘電緩和
が示すコール円の形状の関連について、初めて解析的な説明を報告することができた。これは誘
電緩和解析技術の発展において重要な結果となったと考えている。これらの解析の結果、微細な
極性な電荷秩序ドメインは、静電容量が大きい電荷秩序ナノ領域ほど高い電気抵抗を持つとい
うことを実験的に初めて明らかにすることができた。この結果は論文 3件、国際会議 3件、国内
学会 3 件に報告した。このうち Yukimasa Fukada and Naoshi Ikeda, J. Phys. Soc. Jpn. 90, 113705 
(2021)は、日本物理学会欧文誌の 2021年 10月のMost Downloaded Articleに選ばれた。 
このように本研究において、電子型強誘電体の実在が確定し、さらに電子強誘電体が示すと期
待されている新物性が、多く明らかにすることができた。こういった電子型強誘電性においては、
内部電場と電子分布が相関した新たな物性とそのダイナミクスが期待されている。一方で通常
の強誘電体においても、そのようなが、電気分極が持つ内部電場とそれに相関する新たな物性と
いう着目点は、実はまだ未開拓な領域が多い。このため我々は変位型強誘電体を取り上げ、その
電気分極によって引き起こされるバンド構造の傾斜や、接合金属ナノ粒子の電位挙動などを明
らかにする研究も遂行した。これは論文発表３件、国内学会３件として発表している。 
こういった一連の興味深い電子強誘電性が現れる RFe2O4系は、三角格子上の電荷間相互作用
が競合することで、極性な電荷秩序形成の駆動力となると理解されている。こういった、電子強
誘電性形成のメカニズムそのものを制御する方法を探る試みを行った。その結果、Li イオンの
電気化学的ドープ方法を着想し、実際に Li イオンドープで Fe2+と Fe3+の比を制御できることを
実験的に確かめることができた。この成果は、論文発表１件、学会発表３件として報告した。 
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