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１．研究実施の概要

ぺロブスカイト型遷移金属酸化物では、電子系の強い相関を反映して、微量のドー

ピングにより反強磁性絶縁体（AFI）から金属相への相転移を起こし、銅酸化物にお

いては高温超伝導まで示している。AFIにおいては酸素の２p軌道と遷移金属の３d

軌道間の重なり積分が,ペロブスカイト構造を反映して大きくなり、電荷移動（CT）

遷移に大きな振動子強度をもたらす。

　第一に我々はこれらの励起状態を記述できる励起子クラスターモデルを導入し、

これらの結晶の非線形光学応答を定量的に記述することに成功した。第二に、高温

超伝導体の母結晶であるLa２CuO４への赤外光照射により、可視領域全体に広がる３

倍高調波の発生を観測し、上記励起子クラスターモデルで解析することができた。

第三にLaAlO３やYAlO３にCaをドープした系では可視域に広帯域にわたる強い発光

スペクトルを観測し、その発光中心の同定に努めている。

　究極の目標は、電子クーパー対と正孔クーパー対の超放射対消滅によるコヒーレ

ント光パルス対の発生である。そのために、スパッタリング装置とレーザーアブ

レーション装置の導入を進めており、これらにより上記機能特性を示す構造の作成

と超放射の観測を試みる。

２．研究実施内容

　シリコンや化合物半導体を利用した光エレクトロニクスは、その潜在能力を十分

に活かしきった実用化がすでに実現されている。一方、固体レーザー分野ではコラ

ンダム型結晶中の遷移金属イオンの発光を用いたチタンサファイアレーザーなどが

実現されているが、高価であるばかりでなく、弱い振動子強度と限られた発光波長

による性能の限界がある。これらの結果として、これ以上の新しいカテゴリーの光

エレクトロ二クスの展開が望めないでいる。ペロブスカイト型遷移金属酸化物で

は、電子系の強い相関を反映して微量のドーピングにより反強磁性絶縁体（AFI）か

ら金属相への相転移を起こし、さらには高温超伝導まで示す。AFIにおいては、ペ

ロブスカイト特有の酸素の２p軌道と遷移金属の３d軌道間の重なり積分が大きいた
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め、電荷移動（CT）遷移に大きな振動子強度をもたらす。さらに、n－型およびp－

型の超伝導と高い光伝導性が示すように、光励起された電子と正孔の伝導度も高い。

すなわちペロブスカイト型遷移金属酸化物は、光エレクトロ二クス材料として最も

望ましい特性をそなえている。

　ペロブスカイト型結晶LaAlO３やYAlO３等が室温で紫外光励起下で、緑色域から赤

外域の広帯域での発光を観測した。

�　まず第一に、可視部で広帯域のゲインを示すレーザー物質の探索を行う。ペロ

ブスカイト型結晶ABO３を中心とする化合物をAとBの金属原子の種類を変えつ

つ人海戦術で作成し、発光・レーザー特性を測定する。

�　これらの結晶系を用いて、�スパッタリング、�レーザーアブレーション、�

分子線エピタクシーでp－n接合を作成する。この系からの発光スペクトルと特

性を測定する。

�　これらの結晶系は可視域における大きな振動子強度を反映して、大きな非線形

光学応答を示す事が期待できる。事実、高温超伝導対の母結晶であるペロブスカ

イト型結晶La２CuO４の薄膜に、赤外域の基本波照射により可視域全体に亘る３倍

高調波の発生（THG）を観測した。これを図１�に示す。図１�の線形の光吸収

スペクトルに比して、鋭い構造を持つ事も驚きであった（Phys. Rev. Lett. ８６, ３１６４

（２００１））。エネルギー準位と固有関数は励起子クラスターモデル（J. Phys. : 

Condensed Matter １２, L３４５（２０００）,Phys. Rev. B６２, ７０３３（２０００））によって求めた。

これらのTHGのスペクトルを計算したものが図１�である。例えば０．７６eVの

THG信号の深い溝は、E２（Eu）順位の３光子共鳴する頃とE＋準位に２光子共鳴す

る頃の量子干渉効果として理解できる。

RMnO３結晶は、希土類金属Rのイオン半径の大小によってペロブスカイト、あ

るいは、ヘキサゴナル構造をとる。R=La、Ce、Pr、Nd、Sm、Eu、Gd、Tb、

Dyはペロブスカイトである。他方、R=Sc、Y、Ho、Er、Tm、Yb、Lu、ではヘ

キサゴナル構造であるが、Mn３＋イオンの３d軌道はO ２p軌道とよく混成して１.６eV

以上で強い光吸収を伴う。YMnO３とErMnO３の倍高調波発生（SHG）スペクトル

とその特性は図２�と２�の様に観測された。即ち、�２．４５eVに２準位が存在

し、YMnO３のSHGでは２準位の寄与は加えあい、ErMnO３では打ち消し合うよう

に寄与している事が分る。更に、�YMnO３でスピンの副格子磁化はｘ軸方向を向

き、基本波と倍高調波の偏光はy軸方向の時のみ観測される。即ち、 �yyy。逆に

ErMnO３では副格子磁化はｙ軸方向を向き、光の偏光はx軸方向、即 �xxxのみ有限

となる。�HoMnO３の副格子磁化は４２K以下では９０°回転する。それに伴う倍高

調波も �yyyが４２K以上の �xxxと偏光を変える。我々はスピン軌道相互作用と結晶

場を摂動で取り込み、�、�、�の現象をも理解する事に成功した（J. Phys. : 

－ 550 －



�����������	

�������������������

��������	
��
�������������������� !"#

��������	
��
������

���������	�
��
������������������������

��������	
��
������������������� �!"

������������	
���
����������������
�

���

�����

�������������������	
��
�����������������

��������	
��
������������������

����������������	
��
�������������

��������	
����������	
��
������

��������	
��
������������



���������	
��
	
�

���������	
������
��������������
�����������	
��	���
��
�������
�����
�������

����������	�������
��	�
�������	��	����������	
�	����
��������������������

���������	
������
��������������
�����������	
��
�����
����������������

���������	
��
�
�
�����	��
��������������������	���������������������������

����������	�
����������

���������	
������
��������������
�����������	
����

	���	�����	��������

����������	��	�
����
	��
���������������������	
��
���
���������������������

��������	
��
������������������
����������������	���
�������
������������������

���������	�
���������

�����������������������	
���
��������������������

���������	
��
�����������������������������������������	
����


����������

�������

�����

��������	
��
������������
������� 

��������������������������������������

���������������	
��
����
��
��������

������������������������������������������������	
�

���

�

�



��������	
��
	

�������


���
��

�����������	�
���
�������
���������������

��������	
���������
	�������
���������������������	��
���
��
	�����������������

�������

���������	
��������
���
������
��������������	
������
��
����������
���
������

��������	
����
������������������������������	��
����
����������
��������������

����������	
�	��
������������������	��
���
�������������
�����������������

���������	
��������
���
������
��������������	
�������
�	
������

��������

������������	
��
����������������������������	
��
�

�����������	
����
��������

��������	
���������
��
�������	������������������������

��������	
���
�������������������������

��������	
��
������������������������� !"#

��������	�
������
���������������������������	
�
�
��������������������
����

�����������	
�����������	
������
����������������������������

���������	
	��
��������	��
�	������	���������	�
�������
����������������������

����������	
��
��	��	���������������������������	�
����

�������������������

����������	
�����
�
�����	�������������������	
�
	�
���������
�������	���

���������	�
����

���������������������������	��
�����������������	�
���


��

���������	�
���������������	
�����
�������
������������	�
�	��
������������


����������

�����������	
�������	
�
����������
	����������	���
����
������������������������

���������	
���

�
������	
�������
����������	�
��
��������������

���������	
�	���	
���	�	����	���	�������������	�
����
���������
�
�����

���������	
����
�����
����
����
������������	
������
��
����
��	�	������������

���������	
��			
���
����
������������������	
�����
�������
������������	�


��������	
��
�
���
�
�������

��������	�
�������
	������������	����������������	�
�������
	���������	����������	

���������		
��������
����
��
����������������	���
��
��
����
�����

�
	����������

���������	
��
������������	��
�	���������������	
��
�������
�����
�������

��������	�
����
�����������������������������		��
����
�������	�����������

��������	�������

��������	�
�������
	������������	����������������	�
�������
	���������	����������	

���������		
��������
����
��
����������������	���
��
��
����
�����

�
	����������

���������	
���
�����������	������������������	��
�����
��	����������

�����������	
����
��	��	�����	�	������������	�
�	��
��������

��������	����
���
���	����������	���������������	
����
����
�������������������

�����



���������	
��
�������
��������
�������������	
������
�
��
����
���
���

����������	�
�����
�����������	
���

�����������������������

��������	�
��
������������������� !"#$��

��������	
��
�������	��������

��������	�
����
������������������ �!

���������	
��
����������������������������

�����


