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量子材料は、適切な操作により、新しい予期せぬ電子状態を発現するという魅力的

な傾向がある。理想的には、そのような操作によって強力で不可逆な変化が誘発さ

れ、新しい関連する長さスケールがもたらされるはずである。塑性変形により、材料

に多数の転位が導入され、これが拡張構造に組織化され、巨大な局所的歪みの結

果として質的に新しい物理現象が生じる可能性がある。しかし、このアプローチは、

従来可能な限り原始的でクリーンになるように成長してきた量子材料のコンテキスト

ではほとんど研究されていない。ここでは、塑性変形によって量子常誘電体SrTiO3

に強力な磁性が誘発されることを示す。この特性は、純粋な材料にはまったく見られ

ない。走査磁気測定と近接場光学顕微鏡を組み合わせて、磁気秩序が転位壁に沿

って局在し、壁に沿って強誘電秩序と共存することを発見した。磁気信号は外部応

力によってオンとオフを切り替えることができ、外部電場によって変化する。これは、

塑性変形したSrTiO3が量子マルチフェロイックであることを示している。 

これらの結果により、塑性変形は量子材料の電子特性を操作するための多機能の

ノブ(knob)であることが確立された。 

 

 

量子材料に最も求められる特性の一つは、複数の秩序パラメータを共存

させるか、あるいは外部刺激によって状態間を「スイッチング」させること

である。電荷秩序、スピン秩序、超伝導秩序、トポロジカル秩序、その他

の秩序は、量子技術にとって極めて重要であるため、多秩序系は将来の

応用にとって重要な価値を持つものと期待されている。多秩序系を創製

する1つの方法は、既知の特性を持つ化合物を用い、ドーピングや別の

化合物とのインターフェイスによって、さらなる秩序状態を導入することで

ある1-3。最近注目されている別の方法は、歪み工学である。このアプロー

チは、磁性、強誘電性、その他の秩序状態を誘起し、超伝導を強化し、新

しい励起状態を作り出すための手段として使用、あるいは提案されてい

る4-11。 

しかし、この方法は一般的に比較的小さな弾性ひずみを伴い、永久的な

変形ではない。これとは対照的に、塑性変形は局所的に大きなひずみを

もたらし、永久的な変形を誘発する。このアプローチは材料工学では広く

用いられているが12-15、量子材料の分野では比較的注目されていない。

従来の常識では、量子材料、特に金属系や超伝導系は、できるだけ原始

的でクリーンであるべきであり、塑性変形は多くの欠陥や強い幾何学的

変形を誘発する。しかし、最近の研究では、この先入観とはまったく対照

的に、塑性加工によって、非従来型の超伝導体であるSrTiO3（STO）にお

いて、自己組織化された周期的転位構造の結果として、超伝導性と強誘

電性が永続的に向上することが発見された16。 
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この興味深い発見は、量子材料の塑性工学をもっと徹底的に研究す

べきことを示唆している17,18。 

ここでは、塑性変形によってSTOに固有の磁気秩序が生じることを示す。こ

の磁気秩序は強誘電秩序と強く結合しており、絶縁体および金属（超伝導）

試料のいずれにおいても、ナノスケールの転位構造によってその両方が誘

起される。強誘電体と超伝導の化合物を低温マルチフェロイック系に変換す

ることに成功したことで、塑性変形が量子材料設計と研究のための強力な

ツールとなることが証明された。 

STOはよく知られた非従来型超伝導体であり、電荷キャリアをドープする

ことで反転破壊特性を維持する強誘電体（FE）19である20-24。原始的なSTO

は一般的に非磁性とみなされ、弱いバルク反磁性応答を示す。しかし、バ

ルク試料や様々なSTOベースの界面において、磁性が出現していることを

示唆する現象が根強く存在し20,25-37、現在も議論が続いている35,38-41。また、

STO界面における超伝導と磁性の関係を研究するための重要な努力がな

されてきた27,28,42,43。加えて、STO結晶は常温でも驚くほど延性があり、絶縁

体試料でも金属試料でも最大10%までの塑性変形が可能である16,44。塑性

変形は、自己組織化された準2次元転位構造（転位壁）の形成につながる。 

これらの転位壁の局所的な原子変位は単位胞の寸法に匹敵し16,45、転

位自体はナノメートルオーダーの転位間間隔で鎖状に組織化され、原子ス

ケールからマクロスコピックスケールへのギャップを見事に埋めている。し

たがって、この材料は、塑性ひずみ工学による創発特性の探求のための

最有力候補である。塑性変形が磁性に及ぼす影響を研究するために、

我々は、ミクロン単位の磁気測定を行った。その結果、絶縁体および導電

性STOの両方において、縞模様のような強固な磁気構造が確認され、この

パターンは、変形軸に垂直に走る転位壁における磁性の局在によるもので

あることがわかった。さらに、縞模様の近赤外イメージングをサブミクロンの

空間分解能で行い、その起源がナノスケールの転位構造であることを確認

した。転位構造に関するわれわれの局所的な情報は、転位近傍の強誘電

性に関するこれまでのラマン散乱測定を補足するものであり16、強誘電秩

序と磁気秩序の両方が本質的なものであり、磁気弾性相互作用と極弾性

相互作用から生じることを示している。さらに驚くべきことに、ゲートをかけた

試料に電圧を印加することで、外部から印加した電界に磁気信号が応答す 

ることを示した。我々のデータと理論解析は、この2つの秩序が強く相関して

いることを示しており、これにより、塑性変形したSTOが量子マルチフェロイッ

クであることを立証した。われわれの研究は、量子材料における塑性変形工

学の潜在的な力を示すものである。われわれは、外部電荷ドーパントを導入

することなく、磁壁などによる他のひずみ誘起効果よりも桁違いに強い磁性を

発生させた。さらに、強誘電性と磁性は同じ微細構造（転位壁）によって誘起

されるため、両者は強く結合しており、両者を同時に研究することが可能であ

る。 

結果 
塑性変形STOにおけるストライプ磁性 

本研究では、3種類の塑性変形したSTOを調べた。ニオブまたは酸素

空孔をドープした金属試料と、ドープしていない絶縁体試料である。変形

したSTOの常伝導状態の局所的な磁気状態をマッピングするために、5K

から16Kの走査型超伝導量子干渉素子（SQUID）顕微鏡を用いた。この温

度範囲は、量子FEのゆらぎが強いと予想される温度範囲である33,46。図

1aのスケッチは、われわれの測定セットアップを示したものである（詳細は

「方法」のセクションを参照）。走査型SQUIDは、先端にミクロンサイズのピ

ックアップループと、外部磁場を発生させるコイルを備えている。これによ

り、高い空間分解能で自発磁性とフェルド生成磁性の両方を検出すること

ができる。探針と試料の距離は、探針が試料と機械的に接触しているゼ

ロ距離構成も含めて変化させることができる。このアプローチにより、塑

性変形したSTOの磁気特性をミクロン・スケールで調査し、特徴付けるこ

とができる。 

2つの主要な結果を報告する。第一の発見は、先端が試料に接触し

ている場合にのみ、縞模様のような強固な磁性が検出されることである。

これは図1d-gに見られるように、接触走査時の2次元空間の関数として、

磁気秩序と常磁性帯磁率の両方のSQUID画像を示しており、両観測量に

ついて同様の結果が得られている。縞状の変調は、図1cに示すように、

応力感知キャパシタンス・チャネルでも見られる。SQUID像における縞の

方向は、変形中に形成された転位壁の方向と一致している（図1bおよび

後述の考察を参照） 

 

(a) 
 

Field coil Pick-up (c) 0.025 (h) 

 
Deformation 

loop 

 
(d) 

0  pF 6 

12 
4

 

Stripes 
0 Φ /A

 

z 
y (e) 

x 

Span: 
2
 

0.01 Φ0 0
0

 
0.01 0.02 

 
(b) (f) 

 

 
(g) 

100 µm 

5 
 

 
0 Φ0/A 

 
Span: 

0.04 Φ0 

 
(i) 

8
 

6 

4 

2 

Capacitive sensing (pF) 

04 5 6 7 8 

 

 

図1|a：接触モードでの走査型SQUID測定の図（変形軸が[010]または𝑦̂

である参考文献16とは軸の選択が異なることに注意）。b試料の光学像。

c-eドープしていない試料（試料4）における容量性表面センシング、感

受性、自発磁性の走査型SQUIDイメージ。 

Temperature (K) 

 

磁気ストライプの方向は、(b)で示した変形ストライプの方向と一致している。 

f,g導電性試料（Nbドープ、試料2）におけるそれぞれの磁化率、自発磁化。 

h磁性の応力依存性は線形挙動を示す（図2aも参照）。i磁性の強さ（2bも参照）

は温度の上昇とともに増加する。応力と温度依存性の両方が、我々が提案す

る現象論的モデルによって説明される。 
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図2|a.アンドープ試料4における8Kでの帯磁率と磁気測定の磁気ストライ

プの応力依存性。SQUID先端による表面との接触（リフトオフ高さ0.6μm）

前は、バックグランドノイズのみが観測される。b接触走査による磁気スト

ライプの温度依存性（アンドープ試料4）。印加力は0.1-1μNと推定される

（注：表面が不均一であるため、この範囲はかなり不確かであ 

る）。磁気応答は温度とともに増加する。(さらなる温度範囲はSI図S2とS3

に示されている)。cゲートされた試料5における磁気ストライプの電界依存

性。矢印は、変形ストライプの方向に対して垂直な面内に電界が印加され

ていることを示している。ゲート依存性の詳細についてはさらなる調査が必

要である。SI図S1を参照。
 

 

 

 

 

図3|ドープしていない2.4%変形結晶の表面に沿った100meVのエネルギー

における光学フォノンコントラストのナノ赤外イメージング。

1000nm×100nmのストリップにおける吸収係数振幅（a）と位相（b）の変化

（詳細は「方法」のセクションを参照）。Grü-neisen効果によってはっきりと

見える縞模様のコントラストは、応力とひずみが転位壁に局在しているこ

とを示している。推定されるひずみの変化（実験スポットサイズと貫通深さ

の 

平均；SI参照）は0.1%オーダーであり、転位近傍に1オーダーの局所的な

ひずみがあることを示唆している（「方法」のセクション参照）。c吸収振幅ピ

ークの最近接分離のヒストグラムで、典型的な転位分離は約100nmであるこ

とがわかる。相のデータも定性的には同じである（SI参照）。dピークの典型的

な幅のヒストグラム。ピークの幅は約10nmであり、我々の実験の分解能に匹

敵し、ひずみが縞模様に高度に局在していることを裏付けている。 

 
 

 

 

装置分解能の範囲内では、非接触モードでは磁気信号は見られない

（図2a）。磁気信号は印加応力に応じて直線的に増加し（図1h）、磁気ス

トライプのコントラストが増強され（図2a）、その後、印加応力が約1μN33

で飽和する。このシグナルは、縞に垂直な電場を印加することで強く変

化する（図2cおよびSI図S1）。シグナルの応力依存性は、電場があって

も変わらない。次のセクションで議論するように、この不可解な応力依存

性は、外部接触によって面外に傾いた面内強磁性秩序に起因する可能

性が高い。 

我々の2つ目の主な発見は、接触内磁気信号強度が少なくとも16Kま

では温度とともに増加することである（図1i、2b、SI図S2、S3）。これは、

温度の上昇とともに磁気秩序が減少するという従来の状況とは対照的

である。16K以上の温度では、チップが試料と物理的に接触している間

はSQUIDループを超伝導状態に保つことができないため、測定を行うこ

とができなかった。観測された挙動は、絶縁体、（超）導電体ともに、測定

したすべての試料で一貫している。ただし、Nbをドープした試料1では、

結晶表面の小領域にのみ磁性が見られ（SI図S4参照）、超伝導相では

変形ストライプの兆候が見られた（SI図S5参照）。 

導電相では変形ストライプが見られた（SI図S5、T≈0.02Kで測定）。

この空間分布のばらつきは、表面形状の不均一性に関係している可能性

がある。 

2つの主要な観測結果である応力依存性と温度依存性の磁気信号は、

独立した2つの走査型SQUIDグループによって、異なる試料ソースからの

異なる試料で同じ結果が得られているため、非常に頑健である。この磁

気シグナルは、LaAlO3/STO界面やSTOドメインウォールにおける非接触

磁気シグナルの過去の測定結果よりも、およそ2桁強い33。これらの実験

でも、温度による従来とは異なる信号の増加が見られた。観測された磁

気シグナルが実効的な表面磁化mSに由来すると仮定すると、

mS∼1μB=𝑎0
2と見積もることができる（μBはボーア磁子、a0≈4ÅはSTO格子

定数）。この保守的な見積もりは、特別な理論的微視的考察に基づいて

いない。サンプル内の磁気電気結合の定量的な推定値はないが、図2c

が示すように、結合は明らかに磁気信号を定性的に変更するのに十分強

い。 

縞状にパターニングされた磁化シグナルの起源をさらに解明するため、

変形した試料に対してナノメートル分解走査型近接場光学顕微鏡（SNOM）

測定47を行った。図3は、ドープされていない変形試料（試料6、「方法」の

セクションを参照）の近接場光学顕微鏡測定の結果を示している。この

SNOMベースのナノ赤外（ナノIR）イメージング・アプローチは、表面の光

学特性を～10nmの空間分解能で直接プローブする48。我々のナノ赤外測

定では、STO49の最も高いゾーンセンター光学フォノンのエネルギーにチ

ューニングされた 
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図4|理論的に予想される磁気コンフィギュレーションをいくつかの異なる視点

から描いたもの。a:ランダムに分布する転位壁とバーガーズ・ベクトルの向き

のスケッチ。16では変形軸は[010]または𝑦̂であった）。b:転位壁に沿った磁気

秩序。転位壁は2つの転位（紫色のバーガーズ・ベクトル）の繰り返し単位セ

ル（破線）から構成され、エラストマグネティック結合によって非ゼロ磁気モー

メントmが誘起され、その大きさは転位近傍の「水たまり」に強く局在する（ヒ

ートマップ、単位は任意）。m（黒矢印）の平面投影（mx,mz）は、mzが 

「反強磁性」、mxが「強磁性」であることを示している。c:転位壁がランダムに

連続する領域における磁気秩序。d:転位壁の粗視化スピン鎖モデルのス

ピンスパイラル構造の可能性を示す図。青矢印は一定のバックグランド磁

場方向、赤矢印は回転する磁気モーメントを示す。mxだけが強磁性のまま

であり、非接触磁気信号がない理由を説明している。 

 
 

 
超高速レーザー光源からの照明を用い、これを金属化プローブ（曲率半径

≈20nm）の鋭利な先端に集光する。試料表面からナノメートル以内に近づけ

ると、誘電体環境との近接場相互作用によって、プローブの偏光は位相と振

幅の両方で変調される（「方法」のセクションを参照）。これにより、表面の光

学的応答を量子化する空間的に分解された赤外「近接場」信号が生成され、

局所的なひずみ変動と直接相関させることができる（図3a,b）。このような変

化は、変形していないSTOサンプルでは検出できなかった。観察されたナノ

赤外コントラストをひずみの変化と関連付けることにより（50、および「方法」の

セクションを参照）、変形したSTOのひずみは鋭い縞模様として配向し（図3a、

b）、縞模様間の典型的な距離は50～100nm（図3c）、特徴的な幅は光学ナノ

プローブの空間分解能によってのみ制限されるように見える（～10から20nm、

図3d）。このようなナノスケールの局所的な強いひずみゆらぎの直線は、表

面と変形軸に垂直に、互いに平行に走る転位壁の密な分布の存在を示して

いる（図4a参照）。われわれの解析によると、分解能を平均したひずみ変動

は0.1%のオーダーであった。この結果は、転位によって誘起される1オーダー

のひずみ（「方法」のセクションを参照）の存在と一致する。この結果は、変形

軸に垂直に走る転位壁の存在を示唆した以前のバルクX線および中性子散

漫散乱の結果16とも定量的に一致している。散乱測定ではもちろん、このよう

な壁を実空間で直接検出することはできないが、干渉パターンの解析によっ

てその構造を決定することができる。この壁は、ユニットセル面の対角線に沿

ったバーガーズ・ベクトルを持つ転位のペアから構成されていることがわかっ

た（[101]、[10-1]など）。 

(我々の軸の選択は文献16では変形軸は[010]または𝑦̂であった)。した

がって、壁の単位セルは2hの長さを持つ。後述するように（次項参照）、こ

のような転位壁は2h～10nmのスケールで減衰するひずみプロフィルを持

つ。さらに、0.1%程度のひずみがSTOをFE状態にするのに十分であること

はよく知られており（文献5およびSI）、転位が1オーダーのひずみを引き

起こすことから、我々のひずみ測定は、長距離極性秩序が転位壁近傍に

局在するシートに存在することを示唆している。実際、これまでの偏光ラ

マン散乱実験（文献16およびSI図S10参照）により、変形STOには極性秩

序とソフトな極性ゆらぎが共存しており、バルクSTOの量子常誘電状態と 

一致していることが立証されている。我々の走査型光学測定は、以前に報

告された中性子散漫散乱、X線散漫散乱、ラマン散乱のバルク測定と合わ

せて、表面に垂直に走る平行な転位壁が磁気シグナルを保持し、その壁に

強固な局所FE秩序が存在するという構図を裏付けている。 

 

転位、磁性、強誘電性の結合 

塑性変形させた試料とそのままの試料の劇的な違いは、格子の自由度が重

要な役割を 果た し ている こと を 示し ている。 変形し ていない STOや、

LaAlO3/STO、γ-Al2O3/STO界面でのこれまでの接触測定では、磁気シグナ

ルの桁が小さかった33。 

したがってSQUIDシグナルは、静的磁気秩序とパラ磁性の両方が互いに近

接する変形誘起領域から生じるに違いない。これは、常磁性領域に囲まれた

転位壁近傍に局在する磁気と矛盾しない。さらに、磁気モーメントは、先端に

よって応力が加えられたときにのみ検出できるように秩序化されていなけれ

ばならない。このことは、磁気秩序が均一、すなわち強磁性であるが表面に

平行な面（図1aのxy面）か、不均一、例えばらせん状の秩序であることを示し

ている。いずれの場合も、SQUIDが拾う面外磁場は平均してゼロになり、先

端応力が磁気秩序を回転させて面外強磁性成分を誘導した場合にのみ検

出される。加えて、磁気信号は絶縁体でも導電体でも定性的に同じであるた

め、磁性が壁の局所的な電荷ドーピングによって引き起こされるとは考えにく

い。最後に、磁気秩序は外部電場と効果的に結合していなければならない。

この結果は、転位の強い変形とそれに伴う大きなひずみによって直接誘起さ

れる磁気秩序とFE秩序が一致し、相互に作用することで自然に説明できるこ

とを示す。 

そのために、ひずみ、磁性、磁性秩序の相互作用を記述する有効な低エネ

ルギーモデルを構築した。簡略化のため、壁が変形に垂直にランダムに分

布していると仮定し、これをx軸として選択する。模式図は図4aを参照（我々

の軸の選択は、変形軸が[010]または𝑦̂であった参考文献16とは異なることに

注意）。
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転位間隔h ≫ a0であることから、物理は少なくとも定性的に連続体理論で

捉えられるはずである。そこで、磁気モーメントm、歪み𝜀𝑖𝑗、FE次数uの連成

についてギンツブルグ・ランダウ自由エネルギーを構築した。クーロン力のた

め、低温ではuの横方向成分のみが重要であり、∇・u≈0と仮定する。 

フォノンは定量的に結果を変えるだけである。転位からの磁気信号は、転

位が表面で終端している場合よりも強いことが確認できるため、各壁の転位

（図4a参照）は走査面に平行に走っていると仮定する。このように、転位は𝑦̂

に沿った軸を持つので、我々の磁場は（無視できる境界効果を除いて）yに依

存しない、例えばm = m(x,z)となる。 

ここでは、我々の解析結果を要約する。解析結果の詳細は、方法のセクシ

ョンに記載されている。uオーダーとmオーダーの両方が、ひずみと結合した

単純な4次自由エネルギーによって記述される、 

 

𝐹𝜂＝ ∫ 𝑑𝑥𝑑𝑧 [
𝑎𝜂

2
|𝜂|2 +

𝑏𝜂

4
∑ 𝜂𝑗

4
𝑗 + 𝜂・(𝛬𝜂̂𝜀̂)・𝜂],                  (1) 

 

ここで、η = m, uであり、𝛬𝜂𝜀̂ ≡ 𝜆𝜂
𝑖𝑗𝑘𝑙

𝜀𝑘𝑙はひずみ結合テンソルであり、その

要素は変形していない格子対称性によって決まる。転位近傍の強いひずみ

は、磁気秩序とFE秩序の両方を駆動します。これは、𝜀𝑖𝑗が自由エネルギー

におけるmとuの両方の2次項に結合するからであり、転位の双極子ひずみ

テンソルは、転位の周りのいくつかの領域が常に秩序に有利であることを

保証する。構造上は「ソフト」であり、au ≪ am で、クリーンな STO が FE 状

態に近接していることと一致し、強い弾性結合 ∣au∣ ≪ ∣λu∣51,52 を持つ。従

って、u の秩序が誘起される領域は、m の秩序が誘起される領域よりはる

かに広い。このため、各転位の周囲に局所的な磁気の「水たまり」が生じ、

壁に沿って準長距離 FE 秩序が生じる（磁気の水たまりの計算図は図 4b, c 

参照）。興味深いことに、干渉効果、複雑な単位胞、そして最も単純な格子

（ここでは立方格子を用いる）の離散対称性から、歪み磁場は、ある転位の

周りの磁場の3つの成分全てに非ゼロかつ不均一な値を引き起こすのに十

分なほど複雑であることが示唆される。 

を誘導するのに十分複雑であることを意味している。特に、mz(x, z) ≠ 0は、

「非接触」信号がないことと矛盾する（図1h）。さらに、mの温度依存性（図1i）

も、純粋なひずみ誘起磁性とは矛盾しており、キュリー依存性、あるいはさ

らにおそらくは温度へのコンスタントな依存性を示すはずである。したがって、

さらに一歩進んで、磁気溜まり間の長距離有効相互作用を調べる必要があ

る。 

その結果、ユニット内に残る1つのz軸反転対称性と転位間の比較的大きな

距離のために、異なる磁気溜まりはほぼ磁気的に非結合であり、転位壁は

一連の非相互作用スピン（1つのプドルにつき1つのスピン）と考えることが

できることがわかった。したがって、長距離FE秩序は長距離スピン-スピン

相互作用を媒介する自然な候補である。磁気秩序とは対照的に、FE分極

はその横方向の性質によって強く制約される。複雑なひずみ場は、以下の

場合を除き、常に縦方向の変形を引き起こす。ただし、u =uy (x,z)𝑦̂のケース

を除く、例えばFE秩序が転位自体に平行である場合など。 

対称性の制約により、2つの結合が許容される。2次的結合(～m2u2)と磁気-

異極子、Dzyaloshinski-Moriya的結合(～um∇m)である。もし結合が斥力的

であれば、2次的結合が磁気T依存性を容易に説明できる。第二項は、一旦

uの方向拘束が説明されれば、自然にyz平面におけるmのらせん秩序を誘

導する（図4d参照）。このような構成は面外モーメントを示さない。先端によ

る力が存在する場合、縦方向のFE成分が再び導入され、u偏極が回転し、

mモーメントを引きずる。これにより、面外強磁性成分と接触信号が発生す

る。

 

ここで、電界依存性について簡単に説明する。まず、縞模様自体の強い応

答（図2c参照）は、前述のように、転位壁にFE秩序と磁気秩序が共存してい

ることを示している。STOの誘電率（～104）が非常に大きいことから、10V程

度の電圧を印加しても、バルクではmeV程度のエネルギーシフトしか生じな

い。これは横方向のフォノンのエネルギーに匹敵し、縦モードのエネルギー

スケールよりはるかに小さい。従って、FE秩序はほぼ横方向のままであり、

転位線と相関していることが予想される。垂直電場を印加すると、ひずみの

大きな空間変化により角度シフトが生じ、磁気的な面内秩序が乱れ、信号

が消えてしまう可能性がある。磁電率の詳細な計算には、外部磁場下での

転位、FE、磁気秩序の結合のモデリングが必要であるが、これは本研究の

範囲外である。 

 

考察 

観察された磁性は、塑性ひずみ工学の結果である。我々の解析から、磁

性は自己組織化した転位壁で誘起されることが明らかになった。大きさの

点では、表面単位セルあたり～1μBという測定されたシグナルは、キャリ

アをドープしたSTOについて報告されているものと同程度である。しかし、

ドープされていない試料でも同様の大きさが得られており、磁性の源はド

ープされたキャリアではなく、むしろ歪みであることを示している。STOは

105Kで正方晶相への構造転移を示し、低温で正方晶ドメインが形成され

る。しかしながら、磁壁はおそらく誘導磁性に関与していると思われるが、

磁壁における磁気シグナルの過去の測定結果は、われわれが観測した

ものよりも2桁弱い33。このことは、塑性変形によってはるかに大きな局所

的ひずみが誘起されることを示している。観測された温度依存性は、常磁

性体や強磁性体に典型的なキュリー型の温度による減少とは逆であるた

め、考察に値する。常磁性が期待されるドープSTOは、低Tキュリー型の

振る舞いを示すが35 、様々な条件下で異常磁性を示すという矛盾した報

告もある。われわれが観測した磁気シグナルは、ドーピングされていない

試料でも頑健であり、ドーピング効果の可能性は低い。上述したように、

われわれの現象論的モデルは、転位壁近傍の誘導磁性と支配的なFE相

との間の競合が、T依存性をもたらしたと考えるのが自然である。これは、

磁性（特にスパイラル磁性）は反転対称性の破れによって誘起されるは

ずだとする従来の考えと矛盾する39。以下では、今回報告された磁性と関

連する可能性のある微視的効果について議論する。 

以下では、今回報告された磁性と関連している可能性のある微視的効果

について述べる。 

すなわち、転位近傍の常磁性は何に由来するのか、静的秩序を誘起する

磁気弾性結合の強さは何に由来するのか、である。これまでの研究で、

STOの転位ひずみがTiの価数を-1/253も変化させることが示されており、

転位近傍のTi3+状態が、(Y, La)TiO3
54のような希土類チタン酸塩に見られ

る磁気特性に類似した常磁性を生じさせている可能性がある。このような

効果が、常磁性と磁気弾性特性の両方の原因である可能性がある。STO

の常磁性に関するもう一つの考え方は、極性モーメントのコヒーレントな

運動が常磁性磁化を誘起するというものである。 

イオンを引き起こすというものである。これらはファラデーの法則によって、

極性ドメインとそれに関連する荷電欠陥の運動から、あるいはFE量子臨

界点近傍の仮想的なゆらぎから生じる34,55,56。このメカニズムは、反発する

二項二乗項と磁性の温度依存性も当然説明できる。 しかし、我々が観測

した磁気信号の大きさは、コヒーレントな仮想運動から予測されるよりも 
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かなり大きい。コヒーレントな仮想運動は抑制されるが、Tiイオン効果は

残るであろう。 

スキャニングSQUID法は、高い空間分解能と磁気感度、そして探針で力を

加えることができるため、変形に起因する局所磁性の検出に特に適して

いる。残念ながら、その厳しい温度制限により、高温での磁性の調査は不

可能である。したがって、補足的な技術の使用が非常に望ましいが、予想

されるらせん状の秩序と小さな体積分率（せいぜい数パーセント、

Methods参照）は、中性子回折、磁力測定、ミュオンスピン共鳴、NMRなど

のバルクプローブにとってユニークな挑戦となる。外部応力存在下での

MOKE、MFM、NV-SPMなど、同等の感度を持つ補完的な局所測定であれ

ば、同様の結果が得られると期待される。ナノビーム磁気円二色性

（XMCD）のような高感度共鳴X線技術は、変形STOにおける常温に近い

磁性の興味深い可能性を含め、この効果をさらに解明するのに最も適し

ているかもしれない。 

概念的に、我々の研究の最も重要な結果は、転位構造に伴う局所的な大

きなひずみが、他の方法では本質的に利用できない量子材料特性を誘起

し、向上させることができるということである。さらに、この新しい特性はナ

ノスケールで現れるため、新しい特性を古いバルクと絡める道が開ける。

STOをモデル系として、量子材料工学ツールとしての塑性変形の大きな可

能性を示す。このアプローチの主な特徴として、シンプルであること、巨視

的なバルク試料を使用できること、変形温度、応力率、変形方向をすべて

広範囲に変化させることができるなど、利用可能なパラメータ空間が広大

であることが挙げられる。このアプローチにより、他の多くの量子材料にお

いても、自己組織化転位ネットワークの形成が可能になると予想される。

また、他の、よりカスタマイズされたアプローチによっても、同様の結果が

得られ、さらに制御性が向上し、ミクロンスケールのデバイスを作成できる

可能性がある。転位構造を設計・操作するために材料科学で日常的に用

いられている、低角度の粒界を形成するための表面の融合、大きなエピタ

キシャル格子のミスマッチの制御、ナノインデンテーションなどである。もう

一つの道は、塑性変形を他の実験的手法と組み合わせることである。例

えば、酸素空孔ドーピングは、STOベースのヘテロ構造における磁性の源

であることが示唆されている。全体として、今回の研究は、大規模な量子

材料工学への取り組みというエキサイティングな可能性を指し示している

と考えている。 

方法 
試料 

(i)ミネソタとザグレブのグループが市販の結晶（MTI Corp.）16から調製した、

低温で超伝導を示すことが以前に報告されているドープSrTi1-xNbxO3(x = 

0.002, SI 図S4 および S5, 試料1)と、コネチカットグループが塑性変形さ

せた古内化学9 からのSrTi1-xNbxO3(x = 0.004, 図1および SI 図S2, 試料2）

（古内化学9から入手）、コネティカット群によって塑性変形させたもの、（ii）

導電性の酸素空孔ドープ試料（キャリア密度～4×1017 cm-3、Fig.図1、2a、

b、試料4）、およびナノ光学用の別の同様の試料（図3 ）、試料6）、および

（iv）電場依存性を調べるための金でゲートされたドープされていない試料

（図2cおよびSI図S1、試料5）。試料3、4、5、6は、ミネソタとザグレブのグ

ループが市販の結晶（MTI社）から作製した。試料1は、変形によって誘発

された表面粗さを減らすために、変形後に広範囲に研磨された。しかし、

応力によって転位構造が破壊されたようである。研磨は小さな領域を見

逃しているようであり、これが結果セクションおよびSI図S4とS5で指摘した

不均一な表面形状の原因であろう。 

 

マイクロSQUIDセットアップ 

直径1.5μmまたは7μmのピックアップループからなるSQUIDセンサーは、

それぞれバーアイランまたはコネチカットでの実験に使用された。ピックアッ

プループは磁場を検出する。さらにセンサーには、交互の局所励起磁場を

印加するマイクロ磁場コイルが内蔵されている。ローパスフィルターとロック

イン技術を組み合わせることで、自発磁力と磁場発生磁力の両方を同時に

記録し、両者を確実に区別することができる。スキャン中、SQUID探針は試

料表面から0.2-2μmの高さにあるか、接触している。非接触モードを使用し

て異なる高さでスキャンしても、磁気応答は得られない（SI 図 6 参照）。接

触を確立するために、圧電素子を使って非伝導シリコンチップを試料表面

に押し付ける。スキャン中の柔軟なカンチレバーの曲げから生じるキャパシ

タンスの変化を記録するが、これは圧電素子によって加えられた力に対応

する。応力プロフィルは、接触点を中心としたドーム状の3軸である。以前の

研究では、カンチレバーのたわみによる力は約0.1～1μNと見積もられてい

た33,57,58 。しかし、ここでは2次元の変形があるため、単純なドームよりも複

雑な形状になると予想される。低応力領域では、カンチレバーが試料に与

える力をコンデンサーで読み取る。接触後のビーム変形は、コンデンサプレ

ート間の間隔を直線的に変化させる。 

 

走査型近接場光学顕微鏡による測定 

散乱型近接場光学顕微鏡（s-SNOM）として機能するように改造したパーク

システムズ社製NX-10原子間力顕微鏡（AFM）を用いて、塑性変形した

STO結晶のナノスケール赤外イメージングと分光を行った。中赤外光は、

超高速レーザーシステム（Stuttgart InstrumentsのMIR、Alpha-HP、Primus

ユニット）の光パラメトリック増幅器で励起された差周波発生モジュールから

供給された。レーザー周波数は、最高エネルギーの光学フォノンに対応す

る赤外周波数ω ≈750cm-1（≈90meV）49に調整した。この光は、金属製マイク

ロ片持ちAFMプローブの鋭い先端に集光され、その後、先端に近接した試

料体積の複素誘電率によって決まる方法で散乱された。極低温で冷却され

た水銀カドミウムテルル光導電ディテクタ（Judson Teledyne社製）が散乱赤

外光を記録し、バックグラウンド抑制のためにAFMプローブ振動の第3高調

波（NanoSensors社製FM-PtSiプローブを使用、75KHz）で復調（Zurich 

Instruments社製HF2LI）した。s-SNOMとサンプルを干渉計の1つのアーム

に配置することで、散乱光の振幅と位相を同時に抽出することができた59。

時間分解擬似ヘテロダイン・イメージング法60とナノスケール・フーリエ変換

赤外分光法61を用いて、変形 STO 試料のナノ赤外イメージング（図3 a, b）

と分光測定（SI 参照）をそれぞれ行った。ナノFTIRスペクトルの合成は、

MIRステージ出力の特性エネルギー（600～1000cm-1）を段階的に調整しな

がら取得した複数の異なるスペクトルを合成することにより行った。 

我々が記録した干渉パターンは、先端近傍の弾性ひずみの局所的な強さ

を直接報告している。このひずみの可視性は、局所的な光学フォノンのエネ

ルギーが局所的な弾性ひずみに正比例してひずみのない値からシフトする

振動グリュナイゼン効果（SI参照）50から導かれる。以前の極性半導体の

SNOM研究では、この効果が実空間での光フォノン応答を直接変調すること

が示されている62。 

STOサンプルの光学フォノンのナノ分光測定と、以前に測定されたこ   

のモードのGrüneison定数の値（SI参照）を組み合わせると、初歩的な 
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解析では、我々の分解能で平均すると0.1%のオーダーのひずみ変動を示

唆している。しかし、よく知られているように、転位誘起ひずみパターンは

性質上多極的であり、さらに壁からのパターンは周期的である（すなわち、

図４のz軸に沿う（SI、図S9参照））。 

 

 

 

 
F = Fm + Fu + Fme + Fue + Fmu’ (4) 

ここで、W～10nm、D～50nmはそれぞれ、光ナノプローブ近傍に局在する

準静電ニアフィールドの幅と侵入深さであり、(h/W)α (h/D)α'はビームプ

ロファイルの詳細と表面境界効果に依存する1オーダーの定数である。し

たがって、局所的なひずみの変化は1-10%のオーダーであると予想され

る。 

 

ここで、Fmは磁気自由エネルギー、Fuは弾性自由エネルギー、Fme, Fueは磁

気・強弾性結合を表す。 

 

磁気秩序 磁気自由エネルギー項については、 

 

 

 

磁気モーメントの大きさの推定
今回の実験では、試料中の磁気モーメントを定量的に測定することはで
きない。しかし、マグニチュードのオーダーを推定することは可能である。
我々のピックアップループは試料表面から高さz0 ～ 1 μmにあり、その半
径もR ～ 1 μm ～ z0である。さらに、コンタクトチップはループの中心か
ら数ミクロン離れた位置にあり、サブミクロンの接触領域を持つ。したがっ
て、関連する長さはすべて同じオーダーであり、以下では簡単のため、す
べて∼ z0とする。この近似が過小評価であることを検証した。 
まず、転位壁のような微視的なものを無視して、表面における有効磁化
の推定から始める。ひずみは代数的に減衰するので、先端からミクロン
オーダーの距離にある磁気モーメントだけが平面から回転していると仮
定することができる。したがって、平均表面磁化 mS と面積 ～ z0

2をもつ𝑧̂
分極表面のパッチを仮定する。 
磁場の標準的な式は、平均B ～ (μ0/4π) mS/z0をもたらし、ここでmSの
単位はアンペア（面積あたりの磁化）である。このことから、SQUID で測定
される平均磁束は次のようになる。 

ここで、 i ∈ {1, 2, 3}, ϵ0 = ϵxx + ϵyy は圧縮ひずみで、 𝜆𝑗
𝑚𝑢 はそれぞれ体

積変化、体積保存、せん断ひずみへの結合を表し、立方格子の許容項であ

る。（簡略化のためにこのようにする）。二次線形結合は、｜m｜～√𝜀が秩

序化されることを意味する。しかし、am≾λであれば、我々の結果はその

値に強く依存することはない。数値計算では、簡単のために 𝜆3
𝑚𝑒= 0 とす

る。上述したように、これまでの研究で、転位バーガーズ・ベクトルはyz平

面に横たわる壁においてh≈14a0の間隔でほぼ等距離に配置されることが

立証されている。我々は、信号が測定xy平面に平行な転位によって支配

されていると仮定する。したがって、我々の壁のバーガーズ・ベクトルは次

のパターンを持つ（図4参照）bn =b0[𝑥̂ + (−1)𝑛𝑧̂]; ∀𝜂 𝜖 (−∞, ∞)。それぞ

れの転移 bnが変位wnを生み出す。  

                                            𝛷~
𝜇0𝑚𝑠

4𝜋
(

𝑅^2

𝑍_0
) ~𝜇0𝑚𝑠𝑧0                        (2) 

 

最高応力における平均測定流束はΦ～0.01Φ0であり、Φ0は流束量子であ

る。これらの式を式(2)に戻すと、mS～μB/a2であり、次数は1である。 

ここで、磁化が転位壁から供給されると仮定し、転位あたりの磁化を推定し

てみよう。各転位壁が試料から1単位セル長取り除かれたと仮定することで、

転位密度の大まかな推定を得ることができる。上記で計算された表面磁化

は、距離が長くなるにつれて表面に平行に走る転位の有限集合によって供

給され、ひずみは転位を回転させると仮定する。 

転位はz0の深さまでしか回転しないと仮定します。この場合、mは転位分布

からバルク磁化（アンペア/メートル）となり、m～mS/z0を推定することができ

る。転位壁の単位セルは幅d、深さh、高さaを持つ。したがって、 

 

 

 

全ひずみ場は壁の無限級数を合計することで得られる。(物理的な壁は実際

には半無限であることに注意。しかし、これは幅〜hの境界領域を生じさせる

だけであり、無視する)。その結果、連続する一対のバーガーズ・ベクトルの

ひずみ場は、z 方向、つまり測定面から離れる方向に、周期性 2h で振動し、

壁から離れる方向に指数関数的に減衰する(ϵij ∝ e−∣x∣/h, e−2∣x∣/h at large ∣x∣)。

フィールドを自由エネルギー式(5)に戻し、得られた系を標準的な緩和法を用

いて数値的に解く。最初は弱いスピン秩序から出発し、この修正された係数

は強磁性/反強磁性の「水たまり」のような構造を導く。cm = 0の場合、異なる

水たまりは完全に独立であり、この縮退はz軸反転対称性のため、勾配項に

よって弱く解除されるだけである（図5参照）。本文で議論したように、一般的

な係数ではすべてのmi≠0である。

 

  

 
 

 
 

FE 次数  FE自由エネルギーは磁気的なものと同じ形をしている。式(1)と

式(5)を参照。係数au,𝜆𝑗
𝑢𝑒 は以前に、 

    

DFT16,51から推定されており、u(x,z)は少なくともcu = 0の場合には明示的に

計算することができる。cu>0をとっても、結果は定性的には変わらない。 

したがって、各転位の各層におよそ1つのボーア磁子が存在することにな

る。先端が磁気モーメントを完全に分極すると仮定し、スパイラルオーダ

ーの可能性を無視したため、この見積もりはかなり保守的であることに注

意されたい。 

 

理論モデリング 

本文で述べたように、磁性、強誘電性、ひずみをカップリングしたギンズブ

ルグ・ランダウの自由エネルギーによって、この系を記述する。その式を

（４）に示す。 

本文で議論したように、∇⋅  u ≈ 0であるため、 the FE 次数は 

転位線に平行でなければならない。例： u = uy(x,z)𝑦̂、図６を参照。 

 

磁極結合  次に、考えられる磁極相互作用を検討する。最も単純な結合

は、すべての格子変換の下で完全に対称である。すなわち、 

 Fmu = ∫ 𝑑𝑥𝑑𝑧
1

2
𝑄𝑚𝑢|𝒎|2|𝑢|2. 変形STOの以前の実験から、FEモードは、

TFE>100Kというかなり高い温度まで、温度とともに（ほぼ直線的に） 減少

することがわかった。 

Fm= ∫ 𝑑𝑥𝑑𝑧 [
1

2
𝑎𝑚|𝑚|2 +

1

4
𝑏𝑚 ∑ 𝑚𝑖

4
𝑖 −

1

2
𝑐𝑚𝑚･𝛻2𝑚]          (5) 

Fme= 
1

2
∫ 𝑑𝑥𝑑𝑧(𝜆1

𝑚𝑒𝜀0|𝑚|2 + 𝜆2
𝑚𝑒[(2𝜀𝑥𝑥 − 𝜀𝑦𝑦)𝑚𝑥

2 + (2𝜀𝑦𝑦 − 𝜀𝑥𝑥)𝑚𝑦
2 − 𝜆2

𝑚𝑒𝜀0𝑚𝑧
2]) (6) 

                                                                                                        

(

6

) 
m∼

𝑚𝑠

𝑧0
∼

𝜇𝐵

𝑎𝑑ℎ
(

ℎ

𝜀𝑧0
) = 0.6

𝜇𝐵

𝑎𝑑ℎ
                       (3) 

ここで、 r2 = x2 + z2, ϕ = tan-1(z/x) であり、σ = 0.24はポアソン比である。 ひず

みテンソルは通常通り 𝜀𝑖𝑗(𝑥, 𝑧) = (
1

2
)(𝜕wi/𝜕𝑟𝑗 + 𝜕wj/𝜕𝑟𝑖で、 

𝑊𝑛 = (−1)𝑛 1

8𝜋
[

cos(2𝛷)𝑏𝑛+1−(−1)𝑛 sin(2𝛷)𝑏𝑛+1

(1―𝜎)
+

(1−2𝜎)

(1−𝜎)
log(𝑟2) 𝑏𝑛+1 +

4 tan−1 ((
sin(𝛷)+cos(𝛷)

cos(𝛷)−sin(𝛷)
)

(−1)𝑛

) 𝑏𝑛]                                       (7)                                                        

87) (7)                                         (7) 
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図 5 | 強磁性体および反強磁性体の水たまり配位における自由エネルギー

はほぼ縮退する。 
 

 

 

 

図6 | 転位壁に沿ったFEオーダー 強度マップはuy（任意単位）に対応す

る。簡単のため、cu = 0とした。cuがゼロでない場合、秩序化された領域は

互いに融合し、長距離秩序が形成される。 
 

 

 

 

 従って、図 2b の温度依存m(T) はQmu > 0と一致する。実際、結合は磁性 

am、すなわち、 am➛ am + Qmu
 |𝑢|2≈ am + Qmu 

𝐴0+𝑎0(𝑇𝐹𝐸−𝑇)

𝑏𝑢
 を再正規化

するだけである。ここでA0は、 au = a0(TFE − T)に対する平均ひずみ誘発補

正である。 重要なのは、温度が上昇すると am が減少し、その結果、 ∣m∣ 

が増加することである。第 2 のカップリングは磁気-極-弾性カップリングで、 

uは線形に現れ、勾配演算子によって反転対称性が復元される。このカップリング

の影響を理解するために、磁気モーメントと FE モードの重要な違いは、磁気

モーメントが転位線に沿って「水たまり」を形成して局在化しているのに対し、

FE モードには長距離秩序があることを思い出す。そこで、各転位壁をzに沿っ

て走る一連の「スピン」に粗視化し、その大きさを mn ∼(𝜆𝑚𝑒𝜀)
1

2⁄ ℎ2 とする。こ

れは、各壁を1次元の鎖として扱うことができることを意味する。簡単のた

めに、スピンの大きさm0は一定で、FEの次数は大きさも方向も一定である

と仮定する。この場合、最低次の結合は Fmue = ∫ dzQmuemy(z)uy∂zmz(z), 

ここで Qmue は結合定数である。勾配項は、面外z方向に沿ってスピンのら

せん構造を誘導する。これを見るには、この系をシングルモード近似 mx = 

const, my = m0 cos(qz), mz = m0sin(qz)で計算するのが便利である。この解

は 、 ゼ ロ 以 外 の q = −Qmueuy/(2cm) で 存 在 す る 。 こ れ は 、 𝑢𝑦
2 >

𝑁𝑚𝑢𝑒𝑏𝑚𝑐𝑚𝑚0
2/𝑄𝑚𝑢𝑒

2 の 自 由 エ ネ ル ギ ー の 最 小 値 で あ る 。 こ こ で 、 

Nmue=O(1) は数値係数である。ここで、cm がゼロになると、常にスパイラル

が優先されることに注意が必要である。 
 

データの入手 
本研究で使用したすべてのデータは、対応する著者の要請に応じて入

手可能である。 

コードの入手 
本研究で使用したすべてのコードは、対応する著者から要請があれば入手可

能である。 
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