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§１ 研究実施の概要 
（１）実施概要 

  電子相関とは固体中の電子間の相互作用が強いために、一つの代表的な電子の統計平

均では固体全体が記述されない現象を指す。電子相関の程度が著しい物質群を強相関系と

呼び、本チームでは強相関系と光の相互作用について研究を行った。光と物質は微視的に

は一粒子相互作用として記述される。したがって、強相関系において光励起は一電子から始

まって固体全体の電子に波及する効果をもたらす。この機構を通じて、光と物質の強い結合

を生み出し、究極的には結晶格子一層であっても光と物質の相互の影響が容易に観察でき

るような物質を作り出すことを目標に掲げて研究を進めた。そのためには試料の開発と、光・

物質相互作用の解明が必要と考え、前者に実績を持つハロルド・ファン（東大新領域、現スタ

ンフォード大）と後者のエキスパートである岡本博（東大新領域）を繋ぐ形で双方に経験のある

宮野健次郎（東大先端研）がチームをまとめた。 

  試料作製はpulsed-laser deposition (PLD) 法を用いた。PLD法は熱平衡から遥かに外れた

ダイナミックな製膜法であるため制御すべきパラメータが非常に多い。ファングループは通常

注目されないレーザー照射面積の影響を調べ、その調整によって原子層単位で精密に制御

された薄膜作りに成功した。超格子において、原子層単位で界面が急峻であることはバンド

制御の上から必須である。実際、このようにして作製されたSrTiO3/LaAlO3超格子の第二高調

波の位相・強度を宮野グループが精密に測定した結果、界面電位勾配の及ぶ範囲（〜4 格子

層）を明瞭に示すことができた。精密な作製条件制御は特に層数の少ない薄膜においては決

定的に重要である。宮野グループは構造の良く規定された一連の薄膜を作製し、実際に永続

的光誘起相転移を起こす試料を見出すとともに、光励起によってのみ到達できる状態（「隠れ

た」相）が存在する事を示した。強相関系の一電子励起が温度揺らぎを遥かに越えるとき、全

く異なる基底状態に至る可能性を初めて示したものである。 

  岡本グループは光・光変調の立場から、超高速・高繰り返しで強相関系に起きる光学的変

化を追求した。そのために、20 フェムト秒の時間分解能をもつポンプ・プローブ分光装置を開

発し、絶縁体/金属転移においては、転移に伴う構造変化が少ない場合に瞬間的な光誘起

転移効果が大きいことを明らかにした。これは宮野グループが見出した安定相への光誘起相

転移の条件と丁度逆の関係にあり、両グループで目指している現象が対照的な関係にあるこ

とが分かった。 

  ところで、電子相関がもたらす拮抗状態はさらに多様である。岡本グループはハロゲン架橋

遷移金属錯体を例にとり、電荷密度波/モット絶縁体/金属の三者の間を励起光強度や波長

の違いによって選択的に遷移することが可能である事を示した。これは、光励起パルスを選択

することによって、自由に電子状態間を行き来する新しいタイプの光スイッチの方向性を示し

たものである。これらの錯体は一次元強相関系であり、励起状態の電子対称性が非常に強い

電子光相互作用を生むことが本質的に重要である。 

  さて、以上の光効果は全て強相関系の励起状態をそのまま利用するものであった。しかし、

近接する他の材料を光励起して、励起キャリヤを強相関系に注入するというシナリオも成り立

つ。このようなアイデアに立って、岡本グループは強相関系へ Ti 酸化物から光キャリヤを注入

することに成功した。注入されたキャリヤの寿命は単純に強相関系を光励起した場合よりも格

段に長く、光ドーピングによる物性制御がより現実性のあるものになった。一方、ファングルー

プはTi酸化物の光励起安定性を利用して、SrTiO3結晶表面に厚さとキャリヤ濃度を自在に制

御できる二次元電子系を実現し、三次元通常金属から量子極限までの状況を一つの試料で

実現した。 

  宮野グループが見出した定常的な光誘起相転移は、薄膜における基板歪みが、強相関系

の強い電子格子相互作用を通して現れた結果である。特に歪みがテンソル量であることに由

来する新しい対称性に基づく選択則がバルク試料では不可能な相をもたらすことが明らかに

なった。その一例がずり歪みに伴う電気分極の発現であり、マルチフェロイックに至る道筋の

一つを示している。 
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（２）顕著な成果 

 

１．光誘起相転移、とりわけ「隠れた」相の発見 

概要：光励起で永続的な絶縁体/金属間の双方向転移をマンガン酸化物薄膜を用いて実現し

た。また熱平衡状態では出現しない秩序度の高い「隠れた」絶縁体相を光励起によって実現

した。[Phys. Rev. B 75, 052408 (2007), Phys. Rev. Lett. 101, 177403 (2008), Nature Mater. 
10, 101 (2011)] 

 

２．超高速光誘起モット絶縁体/金属転移の実現と機構解明 

概要：強相関電子系物質における光誘起相転移のプロトタイプである光誘起モット絶縁体/金

属転移を、純粋に電子系による超高速相転移として実現するとともに、そのダイナミクスの検

出に成功した。過渡スペクトルとその時間発展を詳細に解析することにより、金属化とその高

速緩和の物理的機構を解明した。[Phys. Rev. Lett. 98, 037401 (2007), J. Phys. Soc. Jpn. 77, 

113714 (2008), Phys. Rev. B 82, 060513(R) (2010)] 

 

３．光キャリヤドーピングを使ったキャリヤ数可変二次元電子系の実現 

概要：酸化物半導体チタン酸ストロンチウムに紫外線を照射することで、連続的にキャリヤ密度

を変調することに成功し、低温において量子極限状態を実現することに成功した。[Phys. Rev. 
B 76, 085129 (2007), Phys. Rev. Lett. 101, 096601 (2008)] 
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§２．研究構想 

（１）当初の研究構想  

 本プロジェクト開始時点において、研究を遂行する基本的・予備的な成果は持っていた。すなわ

ち、Mn 酸化物バルク結晶における光誘起相転移（宮野）、Cu 酸化物における非常に大きな三次

光非線形性（岡本）、絶縁体界面に局在する高移動度金属相（ファン）などの研究成果である。プ

ロジェクトはこれらの予備的成果を有機的に結合して研究を一層加速するとともに、質的にも新し

い研究段階に到達することを期待して行った。チームの各グループ全員が同じ大学に属するので、

特に計画的に会合の予定を組むようなことはせず、必要に応じて相互の研究室訪問、研究打合せ

会議を開き、サンプルや情報の交換などを随時行った。 

 研究の目標は、光によって物質に大きな電子状態の変化を生じさせる事、またその結果物質の

光学的性質が変化する光・光スイッチングをできるだけ少量の物質を使って実現することであり、そ

のために光・物質相互作用を検出する光学測定系の開発・整備、強い光・物質相互作用を生み出

す試料の設計・製作が実際に行われた研究の内容である。 

 プロジェクト前期においては、主に装置の整備が行われ、20 フェムト秒の時間分解能を持つポン

プ・プローブ測定装置、24時間連続運転可能な完全自動光学測定実験室、極低温光照射輸送測

定装置などを完成させた。また、試料の作製技術向上の努力はプロジェクト期間を通じて行われ、

以下の（2）で述べる予想しなかった方向へと展開する原動力になった。プロジェクト後半では、前

半で整備した装置を使って§1（2）や§4 で述べた成果を挙げることができた。種々の困難はあっ

たものの、測定系の完成と試料の調製いずれもほぼ当初の計画を達成し、目的とするデータを得

る事ができた。この間チーム内のノウハウ（暗黙知）の交換は、研究を滞らせないために非常に重

要であった。 

 

（２）新たに追加・修正など変更した研究構想 

○ プロジェクトの途中から、成果の実用性も目標に取り入れた。 

・ 光・光スイッチを実現するために 10-9 esu を超える大きな三次非線形感受率を達成したが、未

だ実用に十分な程には光吸収を低減できていない。 

・ Mn 酸化物の光誘起相転移を室温で起こすための試料の工夫（A サイト秩序膜の作製、高指

数面基板上への膜成長）を試みたが、これも未だ 200 K の壁を越えたところである。今後も引き

続き努力したい。 

○ 「絵に描いた」ような急峻な界面の作製技術が確立された結果、（光とは直接関係しないが）強

相関系薄膜独自の現象を見付け、これが一分野を形成すると思わせる程に十分興味深い事例を

提示する事ができた。 

・ 格子一層ごとに組成を制御する究極のδ—ドーピングが可能である事が示された。次元性の制

御や走査プローブ顕微鏡を使った書換え自由な電子回路など、新しいエレクトロニクスが想像

される。 

・ 界面の両側の薄膜がある臨界膜厚以下であると、界面で生じた相転移が膜全体に波及するこ

とを発見した。電場や磁場でも容易に制御可能な相転移現象である。 
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§３ 研究実施体制 
 

（１）「宮野」グループ  

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

宮野 健次郎 東京大学先端科学技術

研究センター 

教授 H18.10～ 

小川 直毅 東京大学先端科学技術

研究センター 

特任助手 H18.10～H19.3 

小川 直毅 東京大学先端科学技術

研究センター 

特任助教 H19.4～H20.11 

小川 直毅 東京大学先端科学技術

研究センター 

助教 H20.12～ 

荻本 泰史 東京大学先端科学技術

研究センター 

特任准教授 H19.7～ 

田丸 博晴 東京大学先端科学技術

研究センター 

助教 H18.10～H20.11 

Sheng, Zhigao 東京大学先端科学技術

研究センター 

外国人特別研究

員 

H20.9～H22.8 

渡邊 良祐 東京大学先端科学技術

研究センター 

博士研究員 H21.4～ 

玉置 亮 東京大学先端科学技術

研究センター 

博士課程 1〜3 年 H21.4～ 

清水 裕勝 東京大学先端科学技術

研究センター 

修士課程 2 年 H23.4〜 

 

 ②研究項目 

・ 界面非線形光学測定系の構築とこれを用いた界面電子状態の解明 

・ 光・電子相互作用の局所的測定。特に非線形光学効果による局所対称性の同定 

・ 光と特に強く結合する電子状態をもつ界面をデザインし薄膜の接合として実現すること 

 

 

（２）「岡本」グループ（東大） 

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

岡本 博 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

教授 H18.10～ 

矢田祐之 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

助教 H23.5～ 

Li Bingsheng 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

博士研究員 H22.10～ 

 

② 研究項目 

・ 超高速分光測定系の構築 

・ 超高速遷移ダイナミクスの検出と機構解明 

・ 新規光誘起相転移・光スイッチング現象の開拓 

・ 酸化物ヘテロ構造における光励起―電荷注入相制御技術の開発 
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（３）「岡本」グループ（産総研） 

① 研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

岡本 博 独立行政法人産業技術

総合研究所 

第 5 号契約職員

（招聘研究員） 

H20.4～ 

松原正和 独立行政法人産業技術

総合研究所 

第 1 号契約職員 H20.4～H21.5 

矢田祐之 独立行政法人産業技術

総合研究所 

第 1 号契約職員 H21.4～H23.3 

Li Bingsheng 独立行政法人産業技術

総合研究所 

博士研究員 H22.8～H22.9 

 

②研究項目 

・ 超高速分光測定系の構築 

・ 超高速遷移ダイナミクスの検出と機構解明 

・ 新規光誘起相転移・光スイッチング現象の開拓 

・ 酸化物ヘテロ構造における光励起―電荷注入相制御技術の開発 

 

 

（4）「ファン」グループ 

 ①研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

Harold Y. Hwang 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

准教授 H18.10～H21.3 

Harold Y. Hwang 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

教授 H21.4～H22.8 

Harold Y. Hwang 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

特任教授 H22.9～H23.8 

Harold Y. Hwang 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

特任研究員 H23.9～ 

疋田育之 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

助教 H18.10～H23.7 

疋田育之 米国 SLAC 国立加速器研

究所 

Associate Staff 

Scientist 

H23.8～ 

Christopher Bell 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

博士研究員 

 

H19.10～H22.3 

 

Christopher Bell 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

特任助教 H22.4～ 

 

Christopher Bell 米国 SLAC 国立加速器研

究所 

Associate Staff 

Scientist 

H23.6〜 

 

田中真紀子 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

学術支援専門職

員 

H22.4～H23.8 

原島慧 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

技術補佐員 H21.11～H22.3 

原島慧 東京大学大学院工学系

研究科 

修士課程 2 年 H23.4～ 

簑原誠人 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

博士研究員 H22.4～ 
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矢嶋赳彬 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

博士課程 2〜3 年 H22.4～ 

金民祐 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

博士課程 1〜2 年 H22.4～ 

細田雅之 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

博士課程 2 年 H23.4～ 

佐藤弘樹 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

博士課程 1 年 H23.4～ 

立川卓 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

修士課程 2 年 H23.4～ 

井上悠 東京大学大学院新領域

創成科学研究科 

修士課程 2 年 H23.4～ 

 

  ②研究項目 

・ 酸化物半導体における光励起―電荷注入による相制御 

・ 酸化物ヘテロ界面におけるナノスケール伝導性制御 

・ 酸化物を用いた熱電子トランジスタの開発 

・ クリーンな酸化物半導体における高移動度二次元電子系と二次元超伝導相の創成 
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§４ 研究実施内容及び成果  
                                         （文献番号は§5（1）より引用） 

４．１ 強相関系の光励相転移 （東京大学 宮野グループ） 

 

(1)研究実施内容及び成果 

 強相関物質を光励起して著しい電子状態の変化を起こす事が本プロジェクトの主要な目標の一

つであるが、光生成された電子状態の詳細をミクロな描像に基づいて理解する必要がある。そこで

電子状態や構造の微視的な知見を得るため、光電子分光や軌道放射光など本プロジェクト外部の

専門家と積極的に協力し、光励起との同時測定というこれらの専門家にとっても新しい実験を行い、

相互に有益な成果があった。その結果、金属と絶縁体状態の曖昧さの無い判定、構造と電子状態

の一対一対応など、光誘起効果がもたらすものを明確に提示することができた。 

 

４．１．１ 光誘起相転移：熱平衡相間の転移 

 光によって永続的な相転移を起こすことは「光と電子の双方向制御」の一方を実現することである。

典型的な強相関物質である Mn 酸化物を（擬）立方晶（110）基板上に作製することによりずり変形

を許容し、これによって基板に強く拘束されているにもかかわらずバルク試料と同様の相転移を薄

膜において容易に起こすことができるようになった。この薄膜作製法は、現在、構造相転移を許容

する薄膜製造法のデファクト・スタンダードとなっている。 

 

○光誘起絶縁体/金属転移：X 線構造解析・光電子分光を併用したバルク金属の検証 

 我々はプロジェクト開始以前に Mn 酸化物バルク結晶において光誘起絶縁体/金属（IM）転移を

見出し、これに続く多くの研究の嚆矢となった。ところで、絶縁体/金属転移は通常、光照射下で電

気伝導度を測定することだけで判定されるが、それでは真の相転移であるのか系の不均一性の変

化（例えば、パーコレーションパスの接・断）でしかないのかの区別はつかない。そこで我々は赤外

透過スペクトルのほかに構造解析と光電子分光を併用することにより、構造変化や金属と絶縁体の

電子状態の変化を直接モニターして IM 間の電子状態の転移が起こっている事を確認した（前者

はKEK（当時）の若林、後者は東大新領域の溝川との

共同研究）。実際に金属相に属する電子の分率が光

照射後に増大あるいは減少する様子を光電子分光法

で 検 証 し た 例 を 図 1 に 示 す 。 こ の 試 料 は

Pr0.55(Ca0.75Sr0.25)0.45MnO3 を LSAT(110)基板上に PLD

法で製膜したものである。これらの観測を総合すると、

光誘起相転移の起こるメカニズムの本質は、（１）軌道

とスピン・電荷が密接に結びついた、まさに強相関電

子系であること、（２）物質が二重臨界点近傍にあるこ

と、（３）薄膜試料であるために基板からの歪みが軌道

自由度をバイアスさせる外場として作用していること、

（４）IM 転移は電荷秩序を弱める電荷移動遷移が、MI

転移は強磁性を弱めるスピン緩和遷移が引き金にな

ること、などにあることが明らかになった[文献 37]。こ

の研究を通じて、基板が及ぼす歪みが薄膜の電子状

態に自明ではないが決定的な影響を及ぼすことが認

識され、以下に述べる発見に繋がった。これに加えて、

たとえ強相関系であっても光励起が全く系に擾乱を

与えない場合があることを見出した。このことは、励起

電子状態の対称性が基底状態と拮抗するものである

ことが光誘起現象の発現に不可欠であることを示して

いる[文献 34]。 

図 1：光電子分光法によって金属相に

属する電子の割合が光照射によって

実際に変化することを確認。FM:強磁

性金属、COOI：電荷・軌道秩序絶縁

体 
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４．１．２ 光誘起相転移：「隠れた相」の発見 

 前項において、光誘起されて双方向転移する相は、温度を変化させたときに熱平衡状態で出現

する相に他ならない。つまり、もともと二相共存が可能な一次転移点近傍において、準安定相から

絶対安定相への転移の引き金を光が効率よく引くということに尽きる。この効率の良さは、光が強相

関関係にある自由度に、大きなエネルギー量子をもって作用することに起因し、光による相制御で

ある。しかし、物理的により興味深い転移現象は、光によって大きなエネルギー障壁を越え、熱平

衡状態では出現しない相（これを仮に「隠れた相」と呼ぶことにする）に到達することである。 

 

○光誘起による「隠れた」相の発見：時間分解 X 線構造解析 

 光誘起相転移を疑いの余地なく検証するには、結晶構造を

追跡する必要がある。東工大の腰原らの協力を得て、KEK に

設置された時間分解 X 線回折装置を用い、100 ピコ秒の時間

分解能をもって光励起後の構造変化を調べた。試料は

Nd0.5Sr0.5MnO3/SrTiO3(110)である。これは降温時TC〜160 Kで

強磁性金属から反強磁性電荷・軌道秩序絶縁体に転移する。

構造的には擬立方晶から擬正方晶に転移し、これに伴い高温

では等価であった(004)と(040)の回折ピークが分裂し、図 2 のよ

うになる。低温の絶縁体相でも僅かの高温相が共存することが

赤いピークに見られる。実際、このピークは図 3 左のように温

度に依存して変化し、格子温度の絶好のインジケーターとなっ

ている。この系を100 Kで光励起すると、回折

ピークは励起強度に応じて図 3 右のように変

化する。注目すべきは、温度と共に増加する

はずの中央のピークが全く変化しない、つま

り相当量のエネルギーが注入されているにも

かかわらず格子温度は上昇せず、代わりに

全体としてより均一な構造へと移行することで

ある。電子状態的にも絶縁体の底の状態密

度が増え、より秩序の高い状態が実現されて

いることが分かった。このような状態は温度を

変化させても出現する事は無く、冒頭に述べ

た「隠れた相」を初めて見出したものである

[文献 90]。 

 本研究と類似の研究は最近 1 年程の間に

数多く発表されるようになって来た。特にヨー

ロッパでは光源の開発が組織的に行われて

いて、桁違いに時間分解能の高いデータが

出つつある。我が国は、装置に関しては残念ながら

かなり遅れをとったと言わざるを得ない。 

 

○永続的な「隠れた相」の発見 

 前項で見出した相は、時間分解（多数回繰り返

し）測定ができることからも分かるように長時間持続

しない。このような瞬間的に現れる状態を「相」と呼

んでよい理由は、一般に電子・格子系の熱平衡は

ピコ秒以下で達成され、項目４．２で述べるように強

相関系では 100 ピコ秒は相を定義するに十分な長

時間であると考えられるからである。しかし、我々は

図 2：低温相（正方晶）（青）中に

僅かに共存する高温相（擬立

方晶）（赤）の回折ピーク 

図 3：100 K のピーク（図 2）からの差分回折ピー

ク。左：温度上昇による高温相の割合の増加。

右：光励起後 150 ps における励起強度依存性。
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図 4：0.76 eV における光学伝導度の温度

依存性。昇温しつつ測定。赤線：11 K で

試料を強励起した後、青線：光励起なし 
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同じ試料を更に低温で強励起すると、永続的な「隠れた相」へ至ることを発見した。一例を図4に示

す。試料を11 Kまで冷却して1.55 eVの光をパルス当たり6 mJ/cm2という強度で照射すると130 フ

ェムト秒のパルス一発で吸収スペクトルが変化し、その電子状態は永続的である。しかし、これを熱

するとおよそ 70 K でこの相は消失することから、熱平衡的過程では到達することのできない安定相

ができたことが分かる。光学伝導度スペクトルが前項の瞬間的に現れる「隠れた相」に近いことから、

光励起によって準安定状態から安定状態まで色々な状況が各温度で現れることが示唆され、熱力

学変数ではないものの、光励起強度を軸にとった隠れた相を含む相図を考えることが可能である。 

 

(2)研究成果の今後期待される効果 

 光によって電子状態を変えるというアイデアは、物質科学で古くから試みられてきた。しかし、これ

まで実現されて来た現象は一次相転移に伴う二相共存ヒステリシス領域における準安定/絶対安

定状態間の遷移を光で起こすものであり、相図の中に現れない状態に安定的に遷移した例は本

研究が初めてである。ここでは、薄膜試料に基板の歪みが定常的に外力として加わっている状況

が本質的であり、バルクとは異なる物性を示す薄膜を、独立した物質群として捉える必要がある。

本プロジェクトでは、後出の項目４．５、項目４．６に示す例とともに、界面や薄膜が独自の物質科学

の舞台になり得るという研究の方向性を明確に示した。 

 

 

 

４．２ 超高速遷移ダイナミクスの検出と機構解明 （東京大学･産総研 岡本グループ）  

 

(1)研究実施内容及び成果 

本研究項目では、項目４．1 で述べたような強相関電子系において観測される光誘起相転移を

高時間分解能、かつ、高精度で検出し、その物理的機構を解明するとともに、高速かつ高効率の

光誘起相転移実現のための物質設計指針を明らかにすることを目的とした。特に、強相関電子系

の光誘起相転移のプロトタイプである光誘起モット絶縁体/金属転移と光誘起反強磁性電荷秩序

絶縁体/強磁性金属転移を中心的対象として研究を進めた。 

 

４．２．１ 超高速分光測定系の構築 

既存の時間幅 130 フェムト秒のレーザーパルスを用いたポンプ

プローブ反射・吸収分光システム（時間分解能 200 フェムト

秒）を整備するとともに、チタンサファイアレーザー再生増幅

器励起の非同軸オプティカルパラメトリックアンプ（NOPA）を

用いたポンプ・プローブ反射・吸収分光システムを構築した。

NOPA を最適化することにより、時間幅 15 フェムト秒以下の超

短パルスの発生を実現し（図 5）、可視から近赤外域（2.5 eV

～0.75 eV）において過渡反射、吸収変化の測定を約 20 フェ

ムト秒の時間分解能で行うことが可能となった。チャープを制

御することにより、低温（クライオスタット中）においても、時間

分解能 20 フェムト秒での測定が実現できることが確認された。

また、時間原点を高精度で決定する手法も同時に確立した。

測定可能な反射率（透過率）変化は 2×10-4 であり、20 フェム

ト秒クラスの時間分解能での感度としては世界最高水準のも

のであると考えられる。（東大） 

 スピンダイナミクスの測定に関しては、時間分解光磁気 Kerr

効果測定系の整備を進めた。時間分解能は、200 フェムト秒、

測定感度は、0.1 mdeg 以下である。（産総研） 

 

 

図 5：フェムト秒レーザーの

短パルス化による自己相

関関数（ACF）の改善 
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４．２．２ 超高速遷移ダイナミクスの検出と機構解明 

○ 一次元モット絶縁体の光誘起絶縁体╱金属転移 

モット絶縁体に光を照射すると金属化が生じることが予

想されている。この光誘起絶縁体╱金属転移に関する詳

細な知見を得るために、一次元モット絶縁体である有機電

荷移動錯体 ET-F2TCNQ について、可視から中赤外域ま

での広いエネルギー領域において、時間分解能 200 フェ

ムト秒のポンプ・プローブ分光測定を行った。光照射によ

って、赤外領域の反射率が低エネルギーに向かって単調

に増加する変化が観測され、金属的な状態へ転換してい

ることが確認された。重要な結果は、非常に弱い強度の励

起（分子あたり0.003光子）においても、金属的な反射率変

化の挙動が見られることである（図 6）。このような弱励起に

よる金属状態の生成は、荷電キャリアが一次元反強磁性ス

ピン配列の上を自由に動くことができるというスピン電荷分

離の性質に基づくものである。この結果は、光を使って、

強相関一次元系に本質的なスピン電荷分離に基づく金属

化の挙動を捉えた初めての結果である。 

（東大）[文献 5] 
 

○ 一次元モット絶縁体における超高速光キャリアダイナミクスの直接観測 

上述のように、モット絶縁体に光を照射すると、瞬時に金属状態への転移が起こるが、その金属

状態はピコ秒以下の時間で元の絶縁体状態に戻る。しかし、その超高速緩和のダイナミクスは、時

間分解能 200 フェムト秒の分光では十分に解明できない。そこで、上述の NOPA を用いた高時間

分解能のポンプ・プローブシステムを用い、モット絶縁体である三種の有機一次元物質

（ET-F2TCNQ、Rb-TCNQ、K-TCNQ）における光キャリアダイナミクスを系統的に調べた。これらの

物質では、電子格子相互作用の大きさが、ET-F2TCNQ＜Rb-TCNQ＜K-TCNQの順で大きくなる。

詳細な測定の結果、電子格子相互作用が小さい ET-F2TCNQ では、光照射によって瞬時に金属

化が生じ、その金属状態は時定数 200 フェムト秒でもとの絶縁体状態に戻ることがわかった。一方、

Rb-TCNQ および K-TCNQ では、光照射によって生じたキャリアは 70 フェムト秒の時定数でただち

に局在化し（ポーラロン形成が起こり）、それらは、約 0.8 ピコ秒（Rb-TCNQ）および約 1.3 ピコ秒

（K-TCNQ）の時定数で対消滅する。この 70 フェムト秒という時定数は、キャリアを局在化させる分

子変位に対応する格子振動の周期に関係していることが明らかとなった。また、キャリア消滅の時

定数は、電子格子相互作用が大きくなり、キャリアの局在性が強まるにつれて長くなるものと解釈で

きる。（東大） [文献 38] 

 

○ 二次元モット絶縁体の光誘起絶縁体╱金属転移 

最も代表的なモット絶縁体である二次元銅酸化物 La2CuO4（LCO）、 Nd2CuO4（NCO）のエピタ

キシャル薄膜において可視から赤外にわたる広帯域の過渡吸収分光測定を行い、光誘起絶縁体

/金属転移とそのダイナミクスを調べた。図 7 のように光励起直後には、低エネルギーになるにつれ

て吸収が増加し、金属状態が生成することがわかる。この金属状態は、その寿命が 40 フェムト秒以

下であり、極めて高速に消失することがわかった。金属状態の消失後、残った光キャリアはミッドギ

ャップ状態を形成するが（図 7）、そのキャリアの寿命も約 200 フェムト秒と極めて短い。一次元系と

の比較から、これらの高速の緩和には強相関二次元系に特有のスピン・電荷結合が重要な役割を

果たしていることが示された。さらに、光誘起金属化の励起光子密度依存性を精密に測定したとこ

ろ、金属化に明瞭な閾値的挙動が確認された。これは、一次元モット絶縁体が極めて低い励起光

子密度でも金属化することと対照的であり、二次元系に特有のスピン・電荷結合の効果が現れたも

図 6：一次元有機電荷移

動錯体における光誘起モ

ット絶縁体/金属転移 



 -１２- 

Photon energy (eV)

Δ
O

D

A’

B’

(b)

Δ
O

D

A
B

(a)
NCO

LCO

ΔODLCO (×0.25)
2% hole dope

ΔODNCO (×0.5)
1% electron dope

(c)

[i]

[ii]

[iii]

[iv]

0

0.05

0.10
0.1 ps
2.0 ps (x 14.5)
5.0 ps (x 50)

0 0.5 1.0
0

0.02

0.04

0.3 ps
2.0 ps (x 2.7)
50 ps (x 6.5)

のと解釈できる。 

（東大、産総研）[文献 81、88] 

 

○ マンガン酸化物の光誘起電荷秩序融解

と反強磁性╱強磁性転移 

強相関電子系において高速の光スピン制

御を実現する有力なアプローチの一つは、反

強磁性電荷（軌道）秩序絶縁体と強磁性金属

の相境界近傍に位置する電荷秩序絶縁体に

光照射を行い、強磁性金属相へ転移させる

方法である。このような観点から、マンガン酸

化物において光誘起電荷秩序絶縁体/強磁

性金属転移が研究されてきた。本チームの

例も項目４．１．１．に示す通りである。しかし、

実際に強磁性金属になっていることが実証さ

れている物質はほとんどない。本項目では絶

縁体相と金属相の境界近傍に位置する三種

類のマンガン酸化物単結晶（Gd0.55Sr0.45MnO3, 

Nd0.5Sr0.5MnO3, Pr0.55(Ca0.8Sr0.2)0.45MnO3 ） に

フェムト秒ポンプ・プローブ反射分光と時間

分解Kerr効果測定を同時に適用し、光照射

後の電荷ダイナミクスと磁化（スピン）ダイナミ

クスを詳細に調べた。その結果、絶縁体相と

金属相の構造変化が大きい場合（Nd0.5Sr0.5MnO3, Pr0.55(Ca0.8Sr0.2)0.45MnO3）は、光照射によって、

より伝導性の高い状態に遷移するものの光誘起強磁性金属相を生成するには至っていないことが

明らかとなった。これらの結果は、同じ物質系の薄膜試料に関する結果（項目４．１参照）と相補的

な知見を与える。構造変化を抑制するには、Aサイトイオンのイオン半径を制御することによって電

荷秩序の相関長を抑制することが有効であり、実際のそのような系（Gd0.55Sr0.45MnO3）では、光誘

起強磁性金属相が実現できることがわかった。（産総研）[文献20、41] 
このマンガン酸化物の光誘起相転移の初期ダイナミクスの詳細を明らかにするには、光誘起電

荷・軌道秩序融解における電荷と格子のダイナミクスを高

い時間分解能で検出することが重要である。そこで、典型

的な電荷・軌道秩序絶縁体である Nd0.5Ca0.5MnO3 に

NOPA を用いたポンプ・プローブ分光を適用した。その結

果、光照射後、時間分解能 30 フェムト秒以内に電荷秩序

が融解すること、また、融解の効率が一光子あたり約 100

マンガンサイトであり極めて大きいことがわかった。この結

果から、電荷秩序は主として電子相関効果によって安定

化しており、光照射（光キャリア生成）によって、電荷秩序

の高速・高効率の融解が可能であることが実証された。電

荷秩序の融解に引き続き、酸素の変位の解放に対応す

るコヒーレント振動が観測された。この振動は４つのモード

からなるが、その中で、Jahn-Teller モードに対応するコヒ

ーレント振動が他のモードに比べて極めて大きい振幅で

生じる（図 8）。以上の結果から、電荷秩序状態の安定化

には、電子相関効果に加えて、軌道秩序も重要な役割を

果たしていることが示された。 

（東大、産総研）[文献 48] 

 

図 7：(a,b) 銅酸化物における超高速光キャリア

ドーピング効果と化学ドーピングのスペクトル比

較。(c) 光照射による電子状態変化の模式図 

図 8：マンガン酸化物における光誘

起電荷秩序融解の模式図。超高速

の電荷秩序融解に引き続き、酸素変

位の解放とその振動が生じる。 
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(2)研究成果の今後期待される効果 

４．２．１ 超高速分光測定系の構築 

○ 本研究で構築した、低温での測定が可能な、高感度（反射率、透過率変化 2×10-4）、高時間

分解能（20 fs）、広帯域（2.5 eV～0.75 eV）ポンプ・プローブ分光測定系は、今後、この種の光誘起

超高速現象の解明のための主要装置になると考えられる。現在、本技術をもとに自作のレーザー

システムの開発を行い、15 fs までの時間分解能の向上が可能となっている。今後、光誘起相転移

において生じるすべての格子変形・分子振動に加え、トランスファーエネルギー約 0.2 eV に対応

する電子応答の実時間観測までが可能となり、より詳細な遷移ダイナミクスの検出と機構解明が可

能になるものと期待される。 

 

４．２．２ 超高速遷移ダイナミクスの検出と機構解明 

○ モット絶縁体を光励起した場合に生じる光誘起金属状態の寿命は 1 ピコ秒以下であり、非常に

短い。このような超高速応答は、通常の半導体では得ることができないものであり、超高速光スイッ

チング素子の動作原理として期待される。特に、一次元モット絶縁体 ET-F2TCNQ のモットギャップ

に対応する吸収ピークは通信波長帯 1.55 μm にあるため、この物質の超高速応答を利用した光ス

イッチング素子への展開は有望である。光スイッチング素子の実現には、良質の薄膜作製が可能

な化合物の探索など、材料開発からのアプローチが必要であり、今後の研究の進展が期待され

る。 
 
○ マンガン酸化物の光誘起電荷秩序絶縁体/強磁性金属転移において、巨視的な相転移を高

速かつ高繰り返しで誘起するには、構造変化を可能な限り抑制することが必要であることがわかっ

た。不規則性を導入することで電荷・軌道秩序の長距離相関の抑制が可能であり、それによって、

高速、高繰り返しの伝導性制御、磁化制御が可能であることが実証された。これは、マンガン酸化

物をはじめとする電荷・軌道秩序系の遷移金属酸化物を用いて超高速光誘起相転移を実現し、そ

の現象を機能性デバイスへ結びつける上での基本的かつ最も重要な指針となるものである。 

 

 

４．３ 新規光誘起相転移・光スイッチング現象の開拓 （東京大学･産総研 岡本グループ） 
 
(1)研究実施内容及び成果 

項目４．２の結果を踏まえ、本研究項目では、様々な遷移金属酸化物およびハロゲン化物を用

いて、新しい物理的機構に基づく超高速光誘起相転移現象の探索、および、三次非線形光学効

果を用いた光スイッチング現象の実証を目的として研究を行った。 
 
４．３．１ 新規超高速光誘起相転移の探索 

○ 励起光子密度の変化による三相間光誘起相転移 
通常の光誘起相転移は、光励起（光キャリアドーピング）によって、二つの電子相間の相転移を

引き起こすものである。励起光子密度や光子エネルギーを変化させることによって、複数の異なる

相への相転移を選択できれば、より高度な光スイッチング機能実現に結びつくものと考えられる。こ

のような光誘起相転移の制御の対象として、本研究では、一次元ハロゲン架橋遷移金属錯体を選

択した。 
我々は、これまでに、この物質系において光誘起電荷密度波→モット絶縁体転移、および、光

誘起モット絶縁体→金属転移を見出してきた。しかしながら、電荷密度波、モット絶縁体、金属とい

う三相の間で相転移を起こす系は見出されていない。電荷密度波→モット絶縁体転移を起こすに

は、二相の相境界近傍の物質が必要である。一方、モット絶縁体→金属転移のためには、電子の

遍歴性が大きい物質が適している。そこで、その両者を満たす物質として、相境界に位置し、電子

トランスファーエネルギーの大きな物質であるヨウ素架橋 Pt 錯体（[Pt(chxn)2I]I2）を選択し、光誘

起相転移の励起光子密度依存性を詳細に調べた。その結果、弱励起では電荷密度波→モットハ
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図 9：ペロブスカイト型バナジウム酸化物の光誘起

軌道秩序(OO)転移。(a) 軌道秩序の概念図、(b) 

C-type 軌道秩序相を励起した場合の反射率変

化。1.8 eV のピークが G-type 軌道秩序を表す。

（実線は、82 K と 10 K の反射率の差分である。） 

バード相転移を、強励起では電荷密度波→金属転移を起こすことができることが明らかとなった。

すなわち、この系では、励起光子密度の選択によって三つの相間の光誘起相転移の実現が可能

であることが実証された。（東大） [文献42] 
 
○ 励起光子エネルギーの選択による光誘起相転移の制御 

ハロゲン架橋遷移金属錯体では、これまで、温度変化で電荷密度波／モット絶縁体相転移を起

こす系は見出されていない。臭素架橋 Pd 錯体において配位子にアルキル鎖を導入し、それによ

る低温での一次元鎖方向の格子定数の減少効果（化学圧力効果）を利用することによって、温度

低下による電荷密度波／モット絶縁体転移を実現した。この錯体（[Pd(en)2Br](C5-Y)2）のモット絶

縁体相において光照射を行うと、励起光子エネルギーが励起子吸収ピークに一致する場合は、モ

ット絶縁体→電荷密度波転移が、より高い光子エネルギーでの励起の場合は、モット絶縁体→金

属転移が生じることを見出した。この結果は、光子エネルギーの選択による相制御という新しい電

子相制御手法の可能性を示す成果である。（東大） [論文準備中]  
 
○ 二つの軌道秩序相間の光誘起相転移の実現 

ペロブスカイト型マンガン酸化物では、

上述のように光照射による電荷秩序や軌道

秩序の融解、あるいは、電荷秩序相から強

磁性金属相への相転移が実現した。しかし、

異なる電荷秩序相あるいは軌道秩序相の

間で光誘起相転移を起こす系はない。バナ

ジ ウ ム 酸 化 物 （ YVO3 ） は 、 77K 以 下 で

C-type 軌道秩序相 (orbital order :OO) を、

77K～200K で G-type 軌道秩序相をとる（図

9 (a)）。そこで、C-type と G-type の軌道秩

序相間の光誘起相転移の可能性を調べた。

C-type 軌道秩序相を光励起したところ、励

起後時間分解能 200 fs 以内に C-type 軌道

秩序が融解すること、0.5 ps から 1 ps の時間

領域で軌道融解状態から G-type 軌道秩序

状態が生成すること、が明らかとなった（図

9）。本系での異なる軌道秩序間の光誘起相

転移は、以前からその実現が予測されてい

たが、本研究によって、それが明確に実証

された。（東大）[論文準備中]                     

 

○ ダブルパルスによる超高速光スイッチング現象の開拓 

上述したハロゲン架橋遷移金属錯体（[Pd(en)2Br](C5-Y)2）では、励起光子エネルギーが低い場

合には、モット絶縁体相から電荷密度波相への光誘起相転移が実現できる。一方、電荷密度波相

の錯体でモット絶縁体相の近傍に位置する系は、光誘起電荷密度波／モット絶縁体転移を起こす。

そこで、二つの異なる光子エネルギーのパルスを選択することで、光誘起モット絶縁体→電荷密度

波→モット絶縁体という超高速スイッチングの実現を試みた。後者の回復過程の効率はまだ100%

に届かないものの、光子エネルギーを精密に選択することによって、ダブルパルスによる超高速ス

イッチングを起こすことができることが実証された。この結果は、光誘起相転移を利用した新しい光

スイッチング手法の可能性を示す重要な成果である。（東大） [特願2009-034662  出願日：2009

年02月17日] 

 

４．３．２ 一次元モット絶縁体における超高速光スイッチング 

一次元モット絶縁体である臭素架橋ニッケル錯体[Ni(L)2Br]Br2 (L: 1,2-diaminohexadecane) の
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ナノメートルサイズの微結晶をポリマーに分散させる方法で、良

質な光学薄膜を作成することに成功した。Z スキャン法によって、

この錯体が、10-9 esuを超える大きな三次非線形感受率を持つこ

とが明らかとなった。さらに、この薄膜では、１ピコ秒の間隔で二

光子吸収による透過率変化を起こすことができることを実証した

（図 10）。（東大）[文献 10] 
 
(2)研究成果の今後期待される効果 

○ [Pd(en)2Br](C5-Y)2 で示された二つのパルスを使った相制御、

すなわち、第一パルスで A 相→B 相の相転移を起こし、第二パ

ルスで B 相→A 相を起こす相制御は、光誘起相転移を用いた新

しい光スイッチングの動作原理として期待される。 

 

○ 臭素架橋ニッケル錯体における三次非線形光学効果を用

いた光スイッチングの研究では、この種の物質が、三次非線形

感受率、および、スイッチングの繰り返し、の両面で、非常に高

い性能を持つことが実証された。現在の試料では、吸収による

光の損失が大きいことが問題となっている。本研究を基盤として、

この損失の問題を解決するための物質合成や物質開発の観点

での研究の進展が期待される。 

 

 

４．４ 酸化物ヘテロ構造における光励起╱電荷注入相制御技術の開発 （東京大学･産総研 岡

本グループ） 
 
(1)研究実施内容及び成果 

強相関電子系（単結晶、薄膜試料）への光照射では、正負、両極性のキャリアが生じるため、光

強度の増加に伴い高速のキャリア再結合が生じ、有効なキャリア密度の制御が困難となる場合が

ある。そこで、項目４．５で詳述されているペロブスカイト型遷移金属酸化物ヘテロ接合界面でのキ

ャリア移動に注目し、キャリア生成層と強相関酸化物層からなるヘテロ構造を新規に作製した。こ

のヘテロ接合において、キャリア生成層を光励起することによって酸化物層へ電荷を注入し、酸化

物層の電子相制御を目指した。具体的には、良質な界面を有するTiO２やSrTiO3と銅酸化物やマ

ンガン酸化物とのヘテロ構造を作製し、TiO2やSrTiO3から銅酸化物やマンガン酸化物への正孔注

入による絶縁体－金属転移の実現、および、反強磁性－強磁性転移の実現を試みた。 
 

４．４．１ La2CuO4/TiO2ヘテロ接合における光キャリア注入相制御 

La2CuO4/TiO２ヘテロ接合では、TiO2層を紫外光で励起すると、TiO2層に生じた正孔が効率的

に銅酸化物層に注入され金属化が生じること、その注入時間が時間分解能（200フェムト秒）以内

で生じること、注入されたキャリアの寿命が約50ピコ秒と銅酸化物薄膜単体の場合（金属状態の寿

命40フェムト秒以下、キャリア寿命10ピコ秒以下）に比べ顕著に増大することがわかった。また、正

孔の注入効率のTiO2膜厚依存性を詳細に調べ、ヘテロ接合界面に向かって生じる正孔に対する

電場勾配が 100 nm 程度の膜厚にまで及ぶこと、TiO2膜厚が100 nm の場合、TiO2層内に生じた

正孔の50 %以上がLa2CuO4に移動すること、が明らかとなった。（東大、産総研）[論文準備中] 
 

４．４．２ マンガン酸化物/SrTiO3ヘテロ接合における光キャリア注入磁化制御 

同様な方法による磁性制御のプロトタイプとして、マンガン酸化物とSrTiO3(STO)からなる二種類

のヘテロ接合 La0.9Sr0.1MnO3/STO、および、Nd0.52Sr0.48MnO3/STO を作製し、時間分解光磁気

Kerr効果と過渡反射分光の同時測定による光キャリア注入磁化制御の可能性を検討した。ここで

は、La0.9Sr0.1MnO3/STO の結果について、詳述する。 

図10：(a) 臭素架橋ニッケル錯

体の吸収スペクトル。(b) (a)に

示す二光子吸収過程を使った

全光型超高速スイッチング。 
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図 11：(a) 光励起による膜面に垂直な磁化成分の変化を反映する光誘起 Kerr 回転角変化。上

が La0.9Sr0.1MnO3 単膜、下が La0.9Sr0.1MnO3/STO ヘテロ接合の結果。(b) La0.9Sr0.1MnO3 単膜、

および、La0.9Sr0.1MnO3/STO ヘテロ接合における、光励起後のキャリアダイナミクスの概念図。 

図11は、薄膜に垂直な方向に弱い磁場（0.5 T）を印加した場合の光誘起磁化のダイナミクスで

あり、上がLa0.9Sr0.1MnO3単膜の、下がLa0.9Sr0.1MnO3/STOヘテロ接合の結果である。単膜では、光

励起によるキャリア生成によってマンガン酸化物相での遍歴性が増加し、二重交換相互作用を通

して高速の磁化増大が生じる[i]。引き続いて、磁気異方性の減少によって磁化が増加するが[ii]、

キャリアの再結合によって生じるスピン系の温度上昇によって、100ピコ秒の時間スケールで磁化の

減少が生じる[iii]。一方、La0.9Sr0.1MnO3/STOでは、STOの光励起後、STO からマンガン酸化物へ

の正孔注入がやはり時間分解能（200フェムト秒）以内の高速で生じ、磁化の増加が観測される[iv]。

その磁化の増加の保持時間は、マンガン酸化物のみの単膜の場合に比べ、5倍程度（約500ピコ

秒） まで増加している[v]。このように、ヘテロ接合を用いて光生成する電子と正孔を空間的に分離

することで、光誘起相の寿命を制御できることが実証された。（産総研）[文献95、97]  
 

 
(2)研究成果の今後期待される効果 

チタン酸化物と強相関電子酸化物のヘテロ接合を用いれば、通常の化学的なドーピングによる

強相関電子酸化物の物性制御を光励起によっても実現できることがわかった。これは、光による電

子相制御という観点のみならず、化学的なキャリアドーピングが困難な様々な物質群においてキャ

リア注入による電子相変化を研究するために極めて有効な方法である。今後様々な物質でその研

究が展開されるものと期待される。応用面では、今後、接合を構成する物質の選択、電場の印加

等によって、その寿命をさらに広範に制御することで、光スイッチング・メモリ素子への展開が有望

である。 
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４．５ 酸化物ヘテロ構造の作製と新規量子相の創成 （東京大学 ファングループ）  

 

(1)研究実施内容及び成果 

 ファン・グループでは、2 つの強相関物質がヘテロ界面という狭い領域の中で作り出す新たな電

子相や新機能を作製し、これら電子状態を光・磁場などの外場によって制御することを目標とする。

強相関物質の中でも原子層レベルで高品質な薄膜を成長可能なペロブスカイト型酸化物を対象と

する。パルス・レーザー堆積（PLD）法を用いて作製した構造を液体ヘリウムや希釈冷凍機温度で

測定することで、新たな量子相を見出すとともに、新デバイスの実証と提案を目標とする。 

 

４．５．１ 強相関電子デバイスの作製 

 

○ 原子層レベルで制御された人工構造の作製 

 原子層の精度を持った酸化物人工構造の作製

に向け、薄膜作製にかかる各種条件と、作製した

薄膜の化学組成と構造の相関について明らかに

することを目的とした。代表的な強相関物質である

強磁性マンガン酸化物 La0.7Sr0.3MnO3（LSMO）を

例に、通常あまり注目されないターゲット上のレー

ザー照射面積の薄膜の物性に及ぼす影響につい

て調べた。パルス・レーザー堆積法では、製膜基

板温度、酸素分圧の制御を中心に成膜条件が決

められるが、目的とする物質の蒸発に直接影響す

るパルス・レーザーの影響は、精密な組成や結晶

品質を制御する上で不可欠である。TiO2 面で終

端された SrTiO3(100)基板上に La0.7Sr0.3MnO3 薄

膜を堆積させたところ、小面積にレーザーを絞っ

て作製した薄膜では、金属の元素比率が化学量

論比から大きく乖離していることが明らかとなった。

組成の乖離の影響は、キュリー温度の大幅な減少

や、面間格子定数の増加といった物性や構造に

も現れており、レーザー照射面積の重要性が明ら

かとなった。ターゲット上での照射面積の変化は、

基板到達時のプラズマの化学組成の変化を引き

起こし、薄膜の物性と構造を大きく左右していると

推測される。異なるレーザー条件を使用して作製した LSMO/SrTiO3 超格子の走査型透過電子顕

微鏡像にみられるように、薄膜内のカチオン比の精密制御は人工構造の物性を研究する上で不

可欠な要素となる。今回の結果は、原子層の精度を持った酸化物界面の作製について新たな指

針を与える結果であり、薄膜作製条件最適化をより効率的に行うための重要な基盤となった。[文

献 22、31] 

 

○ 巨大内部電界を応用した界面電子状態の評価 

電子デバイスの機能を支配する要素として、界面バンド・オフセットが挙げられる。通常バンド・

オフセットは、ヘテロ界面を構成する 2 つの物質固有のエネルギー準位で決定されるが、しばしば

物質は変えずに界面バンド・オフセットのみを変調することが要求される。化合物半導体ヘテロ界

面の研究から、界面に人工的に電気双極子を導入することによってバンド・オフセットを変調できる

ことが知られているが、酸化物ヘテロ界面では未だ実現されていない。ここでは、ペロブスカイト型

酸化物（ABO3）が[001]方向に 2 種の層（AO と BO2）が交互に積層していることと、物質によっては

正負の電荷層が交互に積層していることの２点に注目して界面バンド・オフセットの変調を行った。

バルク単結晶の品質を有する酸化物金属 LSMO を用いた LSMO/Nb:SrTiO3(001)ショットキー接合

図 12：異なるレーザー照射面積を用

いて作製した LSMO 薄膜の(a) キュリ

ー温度と面間格子定数、 (b)薄膜の

カチオン比。カチオン組成ずれを(c)

含まない、(d)含んだ LSMO/SrTiO3 超

格子の STEM 像 

(c) 

(d) 
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を対象とした。この接合は、層配列の順序の違いから、

MnO2/La0.7Sr0.3O/TiO2 と MnO2 /SrO/TiO2 という２種

類の界面を作ることができ、各界面に生成する電気

双極子の大きさも異なる。実際この２つの接合では、

ショットキー障壁高さ（SBH）は約 0.5 V の差が観測さ

れた。原子層レベルでみると、２つの構造は MnO2 層

と TiO2 層に挟まれた La0.7Sr0.3O 層の Sr 濃度が異な

るものとして捉えることができる。そこで、界面第一層

の Sr 濃度を系統的に変化させて SBH を測定したとこ

ろ、上記２つの界面の間を直線的に補間するような

結果が得られた（図 13）。金属層の物性を変化させる

ことなく、界面バンド・オフセットのみを制御できる本

手法は、目的に適した人工構造を設計する際の自由

度を大きく広げ、より複雑なデバイス構造を作製する

上で重要な役割を果たした。[文献 43] 

 

○ 酸化物金属ベース・トランジスタの作製 

 酸化物を用いた電子デバイスは、界面に平行な伝

導を利用した電界効果型デバイスを中心に研究され

ており、界面垂直方向の伝導を利用したバイポーラ・

トランジスタ派生デバイスの開発は限定されている。

界面平行型は、チャネルに機能性物質を利用してキ

ャリア密度変調によって急峻な応答を求めるが、非

常に大きな電圧が要求されるきらいがある。一方、界

面垂直型デバイスは、界面に自発的に形成される内

部電場を利用できる利点がある。さらに、ベース層に

磁気応答、光応答、機能性人工超格子などの物質

を用いることで、エミッタからコレクタへの電流を変調

できる利点がある。 

 ここでは、LSMO/Nb:SrTiO3 ショットキー接合を２つ接続した構造の金属ベース・トランジスタの作

製を行った。本トランジスタの動作は、順バイアスされたエミッタからベース層へ注入された電子の

大部分が逆バイアスされたコレクタで捕獲されることに基づく。従って、逆バイアスされたベースから 
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図 13：(a) 2 通りの LSMO/Nb:SrTiO3

接合の界面構造とそのバンド図。(b)

界面 Sr 組成変調を施した LSMO 

/Nb:SrTiO3 接合の SBH。SBH 評価

は、電流-電圧特性（ IV
SBΦ ）、容量測

定（ CV
SBΦ ）、内部光電効果測定( IPE

SBΦ )

を用いた

MnO2/La0.7Sr0.3O/TiO2 MnO2/SrO/TiO2 

図 14 (a)作製したトランジスタの構

造。エミッタ-ベースＳＢＨ変調を (b)

施した場合、(c)施さない場合の電流

電圧特性。(c)では、リーク電流が抑制

されている 

(c) 

図 15 トランジスタの(a)ベース接地出

力特性と電圧帰還特性。(b)エミッタ接

地出力特性と増幅率 

(a)                  (b) 

(b) 

(a) 
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コレクタへ流れる大きなリーク電流はデバイス動作の大きな妨げとなる。図 14 に示すように、LSMO

（ベース）/Nb:SrTiO3（コレクタ）界面の Sr 濃度を調整することによって SBH を増加させて、ベース-

コレクタ間のリーク電流を 4 桁抑制することに成功し、増幅率～200 のトランジスタ動作を達成した

（図 15）。複合酸化物を用いた界面垂直型デバイスとしては初の成果であり、外部磁場に対して増

幅率の変調も確認できたことからも、本結果は今後の酸化物デバイスの幅を広げる土台となる結果

であると言える。[文献 86] 

 

４．５．２ 酸化物人工構造を用いた新量子相の創出 

 

○ 光キャリアドープ SrTiO3 における次元性制御と量

子極限状態 

半導体における光伝導は、簡便かつ化学置換を必

要としないため、クリーンなキャリア生成方法として古く

から知られている（項目４．４参照）。ここでは、代表的

なペロブスカイト型酸化物である SrTiO3（バンド・ギャッ

プ 3.2 eV）に、紫外線を照射して生成した光励起キャ

リアの電気輸送特性を低温にて行った。光励起キャリ

ア生成は、光強度によりキャリア密度の連続的な制御

が実現できる。加えて、光の波長を変化させることで、

SrTiO3 表面からの深さ方向のキャリア分布を制御する

ことができる。電界効果のように高品質な絶縁層を作

製することなく、連続的にキャリア密度の変調が可能

なことは、様々な伝導状態を研究する上で大きな利点

である。 

紫外線照射により生成したキャリアは低温において

104 cm2/Vs に達する高い移動度を示した。光励起キャ

リアの生成を試料表面数 10 nm に閉じ込めた場合、低

温・磁場下での電気伝導度は弱局在に特徴的な振る

舞いを示し、その伝導が二次元性を示すことを見出し

た[図 16 (b)]。低温における Hall 測定のより詳細な評

価を行ったところ、強磁場下では最低ランダウ準位の

みが占有される量子極限状態が実現していることが明

らかとなった。典型的な半導体では、量子極限状態の

実現には有効質量が小さく、低キャリア密度かつ高移

動度を示すことが必要とされる。SrTiO3 は、比較的大

きな有効質量を有するものの、誘電率が低温で非常に大きいことから、低キャリア密度でも予想を

上回る移動度を示す。光照射によって実現した量子極限状態は酸化物では初の成果であり、化学

ドーピングなどの他の手法では実現が難しい低キャリア密度での物理現象である。[文献 14、35] 

 

○ n 型 SrTiO3 のδ-ドープ構造を用いた二次元電子系の創成 

一方向に狭い空間に閉じ込められた二次元電子系は特徴的な電子状態を形成し、半導体材料

を中心に電子・光学デバイスへと応用されている。SrTiO3 は電子ドープによって非常に高い移動

度を示すことや、極低温で超伝導相が存在することから、その伝導層に関する研究が古くから行わ

れてきた。その一環として、伝導層を二次元に閉じ込める試みはなされてきたものの、高品質な薄

膜の作製が困難であったため、本格的な研究はなされてこなかった。ここでは SrTiO3 薄膜内の欠

陥平衡を考慮した薄膜作製条件（高温、低酸素分圧）を用いることで、欠陥密度を大幅に減少し、

バルク単結晶と同程度の移動度を示す SrTiO3 薄膜を作製することに成功した。この技術を用い、n

型 SrTiO3 を絶縁体 SrTiO3 で挟むδ-ドープ構造を作製することで、二次元伝導を示す高移動度

電子系を実現することに成功した。図 17 (b)に示すように、界面に垂直方向の磁場の強さにスケー

図 16： (a)光キャリア生成の模式図。

(b)紫外線照射下[λ=310 nm(上), 370 

nm（下）]での SrTiO3 の 2 K における

磁気抵抗。（c）紫外線(λ=380 nm)照

射下における 2 K でのホール係数の

量子極限状態の振る舞い 

(a) 

(b)                 (c) 
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ルするシュブニコフ・ド・ハース振動が明瞭に観測さ

れ、伝導層が二次元に閉じ込められていることを確

認した。さらに、希釈冷凍機温度において、急峻な

超伝導転移を確認し、臨界磁場が磁場と伝導層との

なす角度に強く依存することが明らかとなった。図 17 

(d)に示すように、伝導層の厚さを調整することで、三

次元超伝導相と二次元超伝導相を自在に作り分け

ることに成功した。 

今回の結果は、従来清浄な系の実現が困難と言

われていた複合酸化物においても十分に清浄な系

を実現できることを示すとともに、今後高温超伝導体

や超巨大磁気抵抗物質との界面を作製することで、

クーパー対やスピン偏局電子を散乱なくクリーンな

SrTiO3 チャネル層に注入した新規界面電子相実現

へ発展することが期待できる。[文献 60、75] 

 

○ 伝導性 LaAlO3/SrTiO3 界面のキャリア密度変調

効果 

絶縁体同士からなる構成される LaAlO3/SrTiO3 界

面における金属的伝導・超伝導は、その伝導電子の

存在する領域が界面数 nm に制限されることが知ら

れているが、キャリアの起源や閉じ込め効果のメカニ

ズムは未だ明らにされていない。この伝導層の性質

を詳しく調べるため、SrTiO3 側から電圧を印加した

際の伝導性の変化から、界面伝導層のキャリア密度

とキャリア移動度の変化を評価した[図 18 (a)]。正の

電圧の印加によってキャリア密度はわずかな増加傾

向を示したものの、移動度はその 5 倍以上の変化を

示した。これは、一般的な MOS 電界効果トランジス

タの伝導性の変調とは本質的に異なる可能性を示

唆している。さらに、同じ構造を希釈冷凍機温度まで

冷却して超伝導特性を評価すると、印加電圧によっ

て正負両側において超伝導-絶縁体転移を引き起こ

すことを見出した。負電圧印加時のみ相転移が誘起

されるとした過去の報告と対照的である。以上の結果

を解釈するため、界面から SrTiO3 側に存在する電子

密度の分布を、異なる印加電圧に対して計算した[図

18 (b)]。その結果、負の電圧を印加した場合、電子

は界面の狭い領域に閉じ込められるため、界面散乱

の影響がより支配的になり、移動度が減少することが

明らかとなった。このような振舞を引き起こす原因は、

SrTiO3 の誘電率が強い界面電場によって誘電率が

局所的に大きくバルクの値から変化していることが関

与していると考えられる。[文献 61] 
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図 17：(a)青丸：作製した n 型 SrTiO3 薄

膜の 2 K における移動度、赤、緑：バル

ク値。δ-ドープ構造における(b)シュブ

ニコフ・ド・ハース振動、(c) 200 mK にお

ける超伝導転移の磁場依存性、(d)超

伝導臨界磁場の温度依存性、(e)臨界

磁場の磁場異方性 

(a)

 

 

 

 

 

 

(b)

図 18 (a) LaAlO3/SrTiO3 界面伝導相

の移動度(左)とキャリア密度(右)の印

加電圧依存性。(b) 各印加電圧に対

する界面キャリア密度の計算結果 
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○ LaAlO3/SrTiO3 界面における局所電界効果と分子吸着効果 

 原子層レベルで積層されたヘテロ構造は、各層の厚さ

が非常に薄いことから、表面と界面の間で静電的な結

合が起きることが予想される。ここでは、界面伝導性を示

す LaAlO3/SrTiO3 ヘテロ界面において、LaAlO3 表面側

から電圧印加や各種分子を吸着させることで、界面伝

導性の変調を試みた。 

LaAlO3/SrTiO3 ヘテロ界面は、SrTiO3(100)基板上に

数 nm の LaAlO3 薄膜をエピタキシャル成長させることに

よって作製する。最初の伝導性の報告から間もなくして、

LaAlO3 薄膜の膜厚が 3 原子層以下の場合には界面伝

導層が形成されないことが報告され、LaAlO3 表面と界

面の間に静電的な結合の存在が示唆された。そこで、

LaAlO3の膜厚が 3 原子層の LaAlO3/SrTiO3ヘテロ構造

の薄膜表面側より原子間力顕微鏡(AFM)探針にて電圧

を印加し、表面に誘起される電荷を直接観察した。正の

電圧を印加した場合と負の電圧を印加した場合とで、

AFM の位相コントラストが明瞭に異なることから、LaAlO3

表面に蓄積された電荷量が印加電圧によって再現よく

制御できることを見出した[図 19 (a)-(d)]。 

表面電荷による界面伝導の変調をより詳しく調べる

ため、予めフォトリソグラフィによって微細加工を施した

構造を用いてスイッチング特性を評価した。LaAlO3 膜

厚が 25 原子層と非常に厚い場合でも正負の電圧によ

ってスイッチングが可能であることを見出した(図 20)。

注目すべきは、十分に長い時間電圧を印加することで、

金属-絶縁体転移を引き起こすことが可能であることで

ある。 

局所的な表面電荷による界面伝導の変調をマクロな

スケールで検証する目的で、分極率や分子の体積の

異なる溶媒分子を LaAlO3/SrTiO3 ヘテロ構造の表面

に吸着し、伝導率の測定を行った。図 21(a)に示すよう

に、表面を水分子で覆った場合、抵抗率は減少し、過

熱して表面の水分子を除去すると抵抗率が上がること

を再現性よく確認できた。ここで、抵抗率を初期状態

に復元するために加熱が必要なことからもわかるように、

水分子は LaAlO3 表面に強く化学吸着している。各種

溶媒で同様の実験をしたところ、分子の分極率が大き

く、LaAlO3表面の分子の吸着密度が大きいほど、伝導

率の変化が大きいことが確認された。以上の結果から、

LaAlO3 上に生成した表面電荷は安定に存在し、

LaAlO3/SrTiO3 界面伝導率の変化を引き起こすことが

明らかとなった。[文献 74、92、111] 

図 19 (a)-(d) LaAlO3/SrTiO3 構造

の AFM 位相像。(e)表面印加電圧

後の界面伝導層の導電率及び(f)そ

の測定模式図。 

図 20 LaAlO3 膜厚 25 原子層の

LaAlO3/SrTiO3 構造の電気抵抗率の

AFM 印加電圧依存性 

図 21 (a) LaAlO3/SrTiO3 構造の水分

子吸着後と過熱後の電気伝導度。(b)

各種溶媒分子吸着後の界面伝導率

変化 

(a) 

 

 

 

 

 

 

 

(b) 
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(2)研究成果の今後期待される効果 

 

４．５．１ 強相関電子デバイスの作製 

 バンド・オフセットを自在に制御できる技術は、強相関電子系デバイスを設計する上では不可欠

な要素技術であるといえる。今後この手法が一般化されることで、水の光分解など酸化還元電位と

触媒のバンド・オフセットが重要となる光触媒の分野でも発展が期待できる。強相関電子系の界面

垂直伝導型デバイスは、今後ベース層への磁性超格子の挿入や、コレクタへの強誘電体の使用

などによって、センシングやメモリ機能を有するトランジスタの作製が期待できる。 

 

４．５．２ 酸化物人工構造を用いた新量子相の創出 

 SrTiO3のような多元系半導体においてδ-ドープ構造を実現できたことは、今後より複雑なd電子

系での二次元電子系の創成の大きな突破口となると確信している。現在、伝導層を２つ設けた二

重δ-ドープ構造を作製し、２つの層の間隔を変化させることで、量子化された伝導層の間に強い

相互作用が生じていることを見出した。このように、従来 sp-電子系でのみ議論が行われてきた内

容を今後 d-電子系でも行うことができることが期待される。さらにゲート電圧を印加できるよう構造を

設計することで、酸化物を用いた高移動度電子トランジスタへの展開も期待される。 

LaAlO3/SrTiO3 ヘテロ界面の伝導を様々な角度から評価した結果は、今後の酸化物ヘテロ構造を

使った機能開発をする上で重要な指針となると期待できる。特に表面-界面の強い静電的結合は、

その伝導度の大きな変化からも、選択性を改良することでセンサー応用が期待できる。また、AFM

短針に電圧を印加して、界面に埋もれたナノスケール伝導チャネルを作製できる技術は、世界でも

限られており、今後強相関電子系を対象としたメゾスコピック系物理学を追及する上でも重要な技

術となると期待できる。 
 
４．６． 酸化物へテロ構造の作製と局所対称性の検出 （東京大学、宮野グループ） 

 

（1）研究実施内容及び成果 

 本プロジェクト開始時においては、異なる電子状態

を持つ二つの結晶の接合界面で特異的な電子状

態を創出させることを企図し、これを「バンドエンジニ

アリング」と表現した。項目４．５では異なる化学ポテ

ンシャルを持った固体の接合面において、電子がエ

ネルギー的な辻褄を合わせる過程で生じる特異な

電子状態について検討した。しかし、プロジェクト遂

行過程において、電子状態のみならず格子歪みが

非常に大きな効果を示す事例が次々明らかになっ

た。当初意識されなかったが、電子と格子が不可分

に結びついた強相関系では当然予想された事であ

る。本研究項目では界面効果のうち、磁気秩序と歪

みに関する部分を取り扱う。この両者とも、対称性

（空間・時間）の破れに深く関連し、非線形光学を使

って非常に敏感かつ詳細に検出することが可能で

あることから、特に項目を別に立てた。本プロジェクト

中に第二高調波発生（SHG）・測定装置を完全自動

化して 24 時間連続測定を可能にした結果、パラメー

タ（偏光、温度、磁場、等）空間をくまなく探索して単

一界面における種々の対称性の破れを検知すること

に成功した。 

 

図 22：(a) 試料の SHG 振幅の超格

子周期依存性。(b)SHG 複素振幅の

複素平面表示。オレンジ：測定値、

黒：STO 基板からの寄与、青：薄膜

のみからの複素 SHG の計算値 
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４．６．１ LaAlO3/SrTiO3 界面分極の検出 

 項目４．５．２で示されたLaAlO3/SrTiO3界面の特異な電子状態は、LaAlO3の分極エネルギーの

発散（ポーラーカタストロフィー）を避けようとして発現するものであるという描像が提案されている

[文献49]。この分極を検出する目的でSHG測定を行った。ところで、市販のSrTiO3基板には作製過

程で導入される制御できない光非線形性があり、SHG測定の精度を著しく損なう。そこで、この影

響を避けるためのデザインとして試料薄膜の厚さをSHGのコヒーレンス長（約40 nm、144 u.c.）に固

定し、その中に（1:1）から(24:24)にまでの周期の異なる8種類の超格子を作製した（試料の精密作

製については項目４．５．１参照）。これにより、基板と試料の位相がほぼπ/2異なり、位相も含めて

最も試料の非線形性を反映した測定が可能になった（図2２(b)参照）。基板も含めた全体のSHG位

相はこのモデルの正しさを裏付けるものであった。これにより、電子注入の起きる臨界膜厚は界面

から3～4格子の範囲であること、分極の及ぶ範囲が界面から8格子程度であること、それ以遠もゆ

っくりと減衰しながら影響が及ぶこと（図2２(a)）などが明瞭に示された。 [文献50] 

４．６．２ LaMnO3/SrMnO3 界面金属強磁性の検出 

 LaMnO3 は A タイプの SrMnO3 は G タイプの反強磁性絶縁体である。この界面は二重の意味で秩

序が競合している。まず、LaMnO3 は（001）格子面ごとに項目４．５．２で示したと同様の形式電荷の

振動があること、反強磁性スピンの並び方が異なるために界面スピンはどちらの秩序をとってもエ

ネルギー的に不利なこと、である。これまでの本チームの知見から、この両方のフラストレーションを

解消する最も手っ取り早い方法は、界面を強磁性・金属相にすることである。この事を検証するた

め LaMnO3(4 u.c.)/SrMnO3(4 u.c.)単一界面を作製し、磁場下での SHG 測定を行った。 

 

○ 磁気秩序の検出 

 電気分極（P）と磁化（M）が同一の波動関数を

起源として同時に生じる時、T〜P×M のベクト

ルに比例した第二高調波分極が発生する。

LaMnO3/SrMnO3 界面は上述のように界面分極

が存在するので、界面に存在する原子が磁化

を持つ事を示すには磁場誘起の新たな SHG を

観測すればよい。 

 図 23（a）に示すように入射する基本波を s 偏

光に固定し、発生する SHG の偏光解析を行うと、

図 23（b）に示す外部磁場の方向に依存した強

度パターンが得られる。このパターンは、空間

反転対称性が破れた P 成分による SHG と P×

M 成分によって発生する SHG の干渉によるも

のであり、磁化の反転によって T の符号が反転

した事を示している。このようにして、磁化した

原子が実際界面に存在すること、つまりフラスト

レーションの結果、反強磁性接合面が磁化を

持つ事を示した。[文献 40] 

 

○ 金属相の検出 

 界面一層が金属化していても、端子間の電気伝導でそれを確認することは絶望的である。しかし

Mn 酸化物では二重交換相互作用によって、金属状態でフェルミ面を構成する伝導電子のスピン

が一種類であるハーフメタルであることが知られている。ハーフメタルではスピン反転ができないた

めスピン励起の減衰する経路が制限され、エネルギーが長い時間スピンセクターに留まり続けるこ

とが実験的に分かって来た。我々は、LaMnO3(4 u.c.)/SrMnO3(4 u.c.)単一界面を光励起して磁化

を熱平衡状態から外した後、平衡が回復する時間依存性を T 由来の成分を観測する非線形ポン

プ・プローブ法によって調べた。その結果、10 ピコ秒程度の時定数をもつ励起過程と 100 ピコ秒程

図 2３：LaMnO3(橙)と SrMnO3(青)の界面に

生じた P と M による SHG の偏光解析。磁化

の反転によって T の符号が反転する 
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度の時定数をもつ回復過程が観測された。このように非常に遅いスピン・格子緩和は通常の磁性

金属よりなるハーフメタルで見られているものと非常に似通っており、界面の格子層が金属状態で

あることの証拠と結論した。[文献 51] 

 

４．６．３ 歪みによる電子状態の強い変調：格子による電子制御 

 強い電子格子相互作用が強相関系の一つの特長であることは言うまでもないが、薄膜において

は基板による歪み効果が物性の基本を決定づける場合がある事が本プロジェクトで明らかになっ

た。 

 

○ zone-boundary 歪みによる間接型強誘電体の分極消失 

 電気的なエネルギー最低状態が実現した

結果分極を生じる直接型（proper）強誘電体

に対して、それ以外の自由度が変化する事

によって副次的に分極を生じる強誘電体を

間接型（improper）と呼ぶ。六方晶 YMnO3 は

典型的な間接型強誘電体であり、高温（〜

1250 K）で格子が三量体化した後 950 K 付

近に強誘電転移点を持つとされる。三量体

化は zone-boundary の K 点に相当する変形

によるものである。この変形はそれ自体が強

誘電性、すなわち反転対称性の破れを自動

的に意味するものではないが、それを許容す

るものであり、したがって副次的な理由によっ

て強誘電性を持つ事ができる。しかし、逆に

K 変形を外場で消す事ができれば、強誘電

性は消失しなければならない。このようなシナ

リオを検証するため、立方晶 YSZ（yttria- 

stabilized zirconia）の（111）表面に六方晶 YMnO3 超薄膜を作製した。

立方晶（111）表面は一様であり zone-boundary 変形を持たないため

に、界面においては変形ゼロ、すなわち強誘電分極が消失している

と予想される。 

 まず、望み通りの構造ができている事を 3 u.c.の厚さの膜を例に図

24 に示す。断面 STEM 像で明らかなように、薄膜中の Y 原子が基板

中の Zr(Y)と結晶学的に等価な位置にコヒーレントにエピタキシャル

成長している。これはとりもなおさず、薄膜第一層は格子変形が消失

していることを意味する。これを模式的に描いたものが図 25 であり、

膜内部に向かってバルクの変位が回復する様子を示した。ところで、

このような変形が生じると、分極が消失する以外に、各層が本来持っ

ていた三量体化の効果があらわになり、C3 の対称性を持つようになる。

とりわけ、六方晶では禁制であった s 偏光入射 s 偏光 SHG が許容に

なり、実際 3 u.c.以下の薄膜では最も強い SHG 成分となる。 

 三量体を解消する格子変形に由来する偏光成分（s、s）と分極に由

来する SHG 偏光成分（s、p）を比較し、界面に強く拘束された格子

（領域 I）が膜内部に向かって十分緩和した（zone boundary 変形の解

消、領域 II）後に分極が立ち上がる（領域 III）様子が明確

に見られた（図 26）。このような振舞いは、間接型強誘電

体ならではのものである。[文献 80、99] 

図 24：3 u.c.膜の構造、（a）RHEED パターン、

（b）AFM 像、（c）断面の HAADF-STEM 像

（青：基板の Zr(Y)、緑：薄膜中の Y） 

図 25：界面で平坦な Y 層（図中最

下層）が膜内部（上方）に向かって

緩和する様子。矢印は三量体化に

よる変位。 



 -２５- 

 

○ 格子変形に伴い普遍的に生じる分極 

 Mn 酸化物薄膜を詳細に調べる過程で、バルク結晶では反転対称性を持つ相からでも強い SHG

がしばしば観測されることを見出した。その典型的な例を図 27 に示す。Pr0.5Sr0.5MnO3 は 260 K 付

近で金属強磁性体に転移し、160 K で A タイプ反強磁性絶縁体へと一次の相転移をする。金属相

では格子は擬立方晶だが、低温では a-軸が縮む一方 b-軸が伸び、全体としてずり変形が加わる。

図では金属/絶縁体転移において電気抵抗（左軸）に大きなとびが現れるのと軌を一にして、SHG

信号（右軸）が現れる。この強度は実像を撮るのに十分な程であり、図 27 の周辺に SHG 活性ドメイ

ンの現れる様を温度の関数として示した。一次転移であることを反映して、ドメイン単位で一斉に転

移が起きている様子が明らかである。 

 本来、反転対称性があるはずの試料からこのように強い SHG が見られる原因は、薄膜において

は反転対称性が失われているからと考えざるを得ない。我々は、このことを更に確認するため、焦

電性を測定し、SHG 信号の微分的な温度依存性を得た。さらに、第一原理計算によっても、ずり歪

みを外部から印加すると、反転対称性をもつ構造よりも対称性の破れた構造の方がより安定である

ことを見出した（東大工学系研究科の有田との共同研究）。これらのことから、歪んだ構造が電気分

極を持つことが確実となった。 

 このような現象は Pr0.5Sr0.5MnO3 に限らず、適当な方法でずり歪みを導入した薄膜で普遍的に出

現することが明らかになりつつある。従来、遷移金属において強誘電性と強磁性が共存しないこと

が経験則（Mattias）として知られていたが、もし薄膜試料で反転対称性の破れが許容されるのであ

れば経験則に明確に反することになる。[文献 118] 
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図 26：格子変形に関わる偏光（s、s）と分極

に関わる偏光（s、p）の膜厚依存性。high と

low は膜面内での強度の最大・最小値をそ

れぞれ示す。8 u.c.以上の（s、p）偏光にお

ける強度の分裂は、ドメイン構造が発生し

ていることを示す 

図 27：（110）基板上に作製され相転移に伴ってずり歪みを受ける薄膜試料における

SHG 強度の温度依存性。グラフの周辺に配置された写真は、SH 光で撮影したもの

を温度の関数として並べたもの 
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（2）研究成果の今後期待される効果 

 

○ 磁性と分極の共存した物質はいわゆるマルチフェロイックとして、磁気の電場制御/分極の磁

場制御を目指し物質開発（たとえば特殊な螺旋磁性を持つ物質）や複合化（たとえば強磁性と強

誘電性薄膜の超格子）が行われて来た。本研究で明らかになったことは、格子変形によってごく容

易に分極が発生することである。この視点はこれまで全く見過ごされてきたものであり、今後、新し

い物質開発の戦略の一つとしてインパクトが大きいと考えられる。 

 

○ 項目４．１で述べたように、格子変形を許容する製膜技術は外場敏感な薄膜試料を作るのに

必須であった。本プロジェクトでは「光」との相互作用の観点から光誘起相転移のみを検討してきた

が、最近になり、我々は電場誘起相転移を発見した（東大工学系研究科の岩佐との共同研究）。

高々数 V の電圧を加えるだけで、電圧の正負に応じて電子にも正孔にも対応した数％の化学ドー

ピングに相当する電子状態の変化を起こすことが可能である。試料内部に単純に誘起される電荷

量ではこのような巨大なドーピングは不可能であることから、強相関系に特有の現象である。試料

に印加することのできる外場はまだまだ多く、波及分野は広い。 
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perovskite manganite thin films on high-index substrates”, Workshop on Oxide Electronics, 
Napa Valley, CA, 米国, 2011 年 9 月 25-28 日. 
 

80. 野中裕紀(東京大学), 上村紘崇(東京大学), 矢田祐之(東京大学), 松崎弘幸(産総研), 
四竈格久(産総研), 高橋一志(神戸大学), 森初果(東京大学), 岡本 博(東京大学), 
“電荷秩序系分子性結晶β-(meso-DMBEDT-TTF)2PF6 の光誘起相転移”, 日本物理学会
第 67 回年次大会, 関西学院大学, 2012 年 3 月 24 日-27 日. 
 

81. 松崎弘幸(産総研), 高石慎也(東北大学), 山下正廣(東北大学), 岡本 博(東京大学), 
“長鎖アルキル基を導入した一次元臭素架橋 Pd 錯体における圧力誘起相転移”, 日本
物理学会第 67 回年次大会, 関西学院大学, 2012 年 3 月 24 日-27 日. 

 

(４)知財出願 

 

①国内出願 (2 件)  

1. 名称：基板回転装置。 発明者：宮野健次郎。 出願人：株式会社東京大学 TLO。 

出願日：2006 年 12 月 21 日。 出願番号：特願 2006−343746 

2. 名称：光スイッチ用素子材料及びそれを有する光スイッチ装置並びに光スイッチン

グ方法。 発明者：岡本博、松崎弘幸、山下正廣、高石慎也、太田康公。 出願人：

科学技術振興機構。 出願日：2009 年 2 月 17 日。 出願番号：特願 2009−034662 

 

②海外出願 (0 件) 

 

③その他の知的財産権 

   

  該当無し 

 

(５)受賞・報道等  

 

   ①受賞 

岡本 博 

第 24 回（2007 年度）井上学術賞受賞 

「強相関電子系における非線形光学応答と光誘起相転移に関する研究」 

 

H. Y. Hwang  

第 22 回（2008 年度）日本ＩＢＭ科学賞（物理部門）  

「遷移金属酸化物ヘテロ構造における界面電子物性の開拓」 

 

   ②マスコミ（新聞・ＴＶ等）報道 

科学新聞 2008 年 11 月 28 日 4 面 

   「モット絶縁体有機一次元物質」 



 -７６- 

   光キャリアダイナミクス 岡本東大教授グループ 直接観察に成功 

 

概要 ： 強相関電子系の代表的な光誘起相転移に光誘起モット絶縁体/金属転移が

ある。  本研究では、一次元的な電子構造を有する有機分子化合物において、この光

誘起モット絶縁体/金属転移のダイナミクスを 40 フェムト秒の時間分解能で調べた。そ

の結果、伝導キャリアの緩和および消滅のダイナミクスが、電子格子相互作用の大きに

応じて系統的に変化すること、また、電子格子相互作用が弱い物質では、絶縁体→金

属→絶縁体というスイッチングが 200 フェムト秒以内で生じることを明らかにした。後者の

ように電子構造だけが変化する光誘起相転移では、ピコ秒以下の超高速で物質の性

質を制御できるため、将来の光スイッチング素子への応用が期待される。 

 

 

   ③その他 

米国エネルギー省が公表したこの先の基礎研究分野への研究助成方針に関する報告

書”Directing Matter and Energy: Five Challenges for Science and the Imagination” 

[http://www.sc.doe.gov/bes/reports/abstracts.html#GC]において、酸化物界面分野

の重要性が大きく取り上げられるとともに、我々のグループを中心とした日本から発信さ

れている成果が高く評価された。 
 

 

(６)成果展開事例 

① 実用化に向けての展開 

 

 該当無し 

 

① 社会還元的な展開活動 

【招待講義 24件】 

1. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), “The Electronic Structure of Oxide Interfaces: Creating 
New States Atom by Atom,” �ハ �ヘイリノイ大学ウル ナ・シャン イン校, 米国・イリノイ州 �ハウル
ナ, 2006 年 12 月 4 日. 
 

2. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), “Electronic and Atomic Reconstructions at Oxide 
Heterointerfaces” スイス連邦工科大学(ETH)、スイス・チューリッヒ、2007年6月27日. 
 

3. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), “Atomic Engineering Oxide Heterointerfaces”、 
Minnesota �ホ大学、米国・ミネア リス、2008 年 3 月 6 日. 
 

4. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), “Atomic Engineering Oxide Heterointerfaces”、Texas 大
学, 米国・オースティン、2008 年 3 月 7 日. 
 

5. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), “Atomic Engineering Oxide Heterointerfaces,” Physics 
Colloquium, University of Toronto, Ontario, Canada, 2008年9月18日. 
 

6. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), “Magnetotransport in Photocarrier-Doped Quantum 
Paraelectric Semiconductors: Localization, Dimensionality, and the Extreme Quantum Limit,” 
Condensed Matter Seminar, University of Toronto, Ontario, Canada, 2008 年 9 月19日. 
 



 -７７- 

7. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), “Atomic Engineering Oxide Heterointerfaces,” University 
of Tokyo, Kashiwa, Japan, 2008 年 9 月 27 日. 

8. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), “Electric/Magnetic Field Control of the Interface Band 
Diagram in Rectifying Oxide Heterojunctions,” University of Augsburg, Augsburg, Germany, 
2008 年 10 月 9 日. 
 

9. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), Condensed Matter Seminar, Yonsei University, Seoul, 
Korea, 2008 年 10 月 27 日. 
 

10. HaroldY.Hwang(東京大学,JST),“AtomicengineeringoxideHeterointerfaces,”Physics 
Colloquium, Harvard University, Boston, MA, 2008 年 11 月 17 日.  
 

11. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), SIMES Seminar, Stanford University, Palo Alto, CA, 2009
年4月13日. 
  

12. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), Materials Science and Engineering Colloquium, University 
of Texas at Dallas, Dallas, TX , 2009 年 7 月 28 日.  
 

13. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), Physics Colloquium, University of British Columbia, 
Vancouver, Canada, 2009 年 7 月 30 日.  
 

14. Y. Hikita (東京大学), Physics Colloquium, Pusan National University, Pusan, 韓国, 2009 年
10 月 4 日. 
 

15. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), Physics/Applied Physics Colloquium, Stanford University, 
Palo Alto, CA, 米国, 2009 年 10 月 20 日. 
 

16. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), SLAC Colloquium, Palo Alto, CA, 米国, 2009 年 11 月 16
日. 
 

17. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), Physics Colloquium, University of Texas, Austin, TX, 米
国, 2009 年 11 月 18 日. 
 

18. Harold Y. Hwang (東京大学, JST), Max Plank Lecture, Stuttgart, ドイツ, 2009 年 11 月 23 日. 
 

19. C. Bell (東京大学, JST), Physics Colloquium, Pusan National University, Pusan, 韓国, 2010
年 3 月 25 日. 
 

20. H. Y. Hwang (東京大学, JST), Physics Colloquium, ETH, Zurich, スイス, 2010 年 4 月 28 日. 
 

21. H. Y. Hwang (東京大学, JST), Physics Colloquium, University of Groningen, オランダ, 2010
年 8 月 26 日. 
 

22. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), Condensed Matter Science Seminar, Los 
Alamos National Laboratory, Los Alamos, NM, 米国, 2010 年 10 月 20 日. 
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23. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), Physics Colloquium, University of 
Califronia, Santa Cruz, CA, 米国, 2011年2月17日 
 

24. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), Forschungszentrum Juelich, Juelich, ドイ

ツ, 2011 年 9 月 16 日. 

25. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), Condensed Matter Seminar, Rutgers 

University, Piscataway, NJ, 米国, 2011 年 11 月 8 日. 

 

26. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), Physics Colloquium, Massachusetts 

Institute of Technology, Cambridge, MA, 米国, 2011 年 11 月 10 日. 

 

27. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), Condensed Matter Seminar, University of 

California Berkeley, Berkeley, CA, 米国, 2011 年 11 月 14 日. 

 

28. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), Physics Colloquium, University of 

Washington, Seattle, WA, 米国, 2011 年 11 月 21 日. 

 

29. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), James Franck Institute Seminar, 

University of Chicago, Chicago, IL, 米国, 2012 年 1 月 24 日. 

 

30. H. Y. Hwang (スタンフォード大学, 東京大学, JST), Photon Science Seminar, SLAC, Menlo 

Park, CA, 米国, 2012 年 2 月 1 日. 

 

 

§６ 研究期間中の主なワークショップ、シンポジウム、アウトリーチ等の活動 
 

  該当無し 

 

§７ 結び 
 

 当初研究目標としていた項目についてほぼ全て実行する事ができた。実験で得られた新しい知

見から、光と強相関系の相互作用の階層性とそれを基にした超高速応答を得るための戦略、永続

的変化における格子の効果、などが明らかになった。ただ残念なことは、実用性のある程度にまで

これらの効果を増強させるには至っていない点である。 

 上述の成果は測定環境の整備とともに試料の作製技術の開拓に負うところが大きい。実際、新た

に作られた試料によって多くの実験が可能になった。しかもこれら試料のあるものは、光との相互

作用のみならず多様な外場に対しても敏感な応答を示し、それは薄膜の設計に深く関わっている

ことが明らかになった。さらに、狙った通りの物性を設計して実現することが、少数例ではあるが可

能であることが示された。この成果は、多くの自由度を同時に制御して様々な応答を生み出す新し

い機能材料の誕生を意味する。物質科学の新たな展望を提供すると言ってよいであろう。 

 プロジェクト研究として 5 年という期間は、根本に立ち戻って問題を捉え直し、それに挑戦するの

に十分な余裕を与える一方で、その研究の成果が次のフェーズの取り組みを必要とする頃には終

了するという丁度良い長さである。新たな研究のシーズに到達したという意味でも、本プロジェクト

の価値はあったと言ってよい。 

 研究者に一定期間予算の保証をした上である程度の裁量を許す現在の CREST の制度は、研究

遂行上非常に役に立つものである。研究統括やアドバイザーによる配分後の要所要所のチェック

やレビューも適切であり、今後とも日本のプロジェクト研究の推進役となるであろう。本研究チーム

を支援していただいた事に心より感謝するとともに、制度の一層の充実を期待する。  


