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水素結合型分子性結晶であるクロコン酸は、室温で強誘電性を示す[1]。クロコン酸の強誘電分

極は、水素結合によるプロトンの集団的移動と、それに伴う分子内の結合の切り替えに由来する。

これまでに我々は、フェムト秒パルス光を照射した場合の第二高調波発生（SHG）やテラヘルツ

放射を検出することによって、クロコン酸が巨大な非線形光学特性を持つことを明らかとしてき

た[2, 3]。本研究では、ポンプ―プローブ分光測定を行うことによって、可視光やテラヘルツ波を

照射したことによる強誘電分極の過渡変化を調べた。SHG 強度は電子系の分極の大きさにほぼ

比例すると考えられるので、これをプローブとして用いることによって、巨視的な強誘電分極の

変化を捉えることができる。また、-*遷移に対応するエネルギーの光をプローブ光として利用

することで、電子状態の変化も調べることができる。 

クロコン酸を可視光で励起し、-*遷移を引き起こした場合、光照射直後（200 fs）に一光子

あたり約 30 分子という高い効率で分極が消失することが分かった。このような巨大な光応答は

水素原子の移動が隣の分子にも連動して生じるという現象に起因するということを、密度汎関数

理論に基づいた理論計算を行うことによって明らかとした。また、高強度のテラヘルツ波（ピー

ク電場強度：150 kV/cm）を照射した場合、テラヘルツ波の電場波形に追随する形で SHG強度

が変化することが分かった。これは、テラヘルツ波によって直接強誘電分極の大きさが変調され

ていることを示している。SHG強度変化の大きさは最大で約 20という大きな値となったが、こ

れは電子系の分極が約 10変化したことに対応する。 

このように、本研究では、クロコン酸に可視光やテラヘルツ波を照射することによって、その

強誘電分極の大きさを巨大かつ高速に制御できることを明らかとした。これは、電子系とプロト

ンが強く結合して強誘電分極が発現するクロコン酸の特徴であると言える。 
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