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1. 研究実施の概要 

 

○ 研究のねらい： 本研究の目標は、光と電子系の相互作用を最適・最大化し、光が電子系

全体の秩序を遷移させる、あるいは電子系が光の状態を変化させる、という双方向の制御

関係が単一の界面や結晶格子一層によっても実現できることを強相関材料を用いて実証す

ることである。 

○ これまでの研究の概要： 遷移金属酸化物における光誘起金属・絶縁体転移、ハロゲン

架橋錯体における光励起電荷密度波・モット絶縁体・金属三相間転移など、強相関系を舞

台に新しいタイプの光誘起現象を、また、モット絶縁体とバンド絶縁体の界面に金属相が

生じることなどの成果を、個々のメンバーがプロジェクト発足前から挙げてきた。プロジ

ェクト発足後は実験技術および試料を補完しつつ、超高速の光誘起格子変移および電荷・

軌道整列の崩壊、界面金属相における非線形光学効果、光誘起界面電子状態の次元性制御

などを見出しつつある。 

○ 今後の見通し：光と強相関系が素過程のレベルでどのように影響しあうかということを

解明することと、界面に生じる 2 次元強相関電子状態を応用するための技術を確立すると

いう二つの側面から研究を行う。具体的には、超高速ポンプ・プローブ分光法をさらにス

ピンの自由度にまで広げ全ての自由度をモニターすることによって電子相関の完全な描像

を得ることを試みる。さらに、ある自由度を意識的にクランプした試料によって多自由度

間の結合の様式を調べる、光誘起電荷移動方向を指定できるような構造を持った層状薄膜

試料を作るなどにより、強い光・電子相互作用を実現する方法を探る。また、界面に局在

した電子状態を高い空間・エネルギー分解能で検出する方法を開発すると同時に、その情

報を試料作製にフィードバックして、目標である単一界面で十分な強さの光応答を示す試

料を実現する。 
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2. 研究実施内容（文中にある参照番号は 4.(1)に対応する） 

 

1）遷移ダイナミクス 

○ 永続的な光誘起絶縁体(I)・金属(M)転移の全貌を明らかにした。 

本プロジェクト開始前にすでにPr(CaSr)MnO3の

系で永続的光誘起IM転移を観測していたが、その逆

過程すなわち永続的光誘起MI転移も可能であるこ

とを示し、輸送現象としてだけではなく光電子分光

によるキャリアの量の変化として明瞭に捉えるこ

とに成功した。転移の引き金となる微視的な過程に

ついては未だ理解できていないが、光励起によって

IM転移では電荷移動遷移、MI転移では強磁性秩序の

崩壊が生じているのではないかと考えられる。これ

によって、一次相転移周辺のヒステリシス領域における光誘起転移が色々な自由度（ある

場合には電荷、別の場合にはスピン）に働きかけることが分かった。[文献(9)]また、近赤

外光による走査顕微鏡を構築し、光励起による局所的な相転移の実像を撮影した。その一

例を図1に示す。これは矢印で示した光誘起IM転移領域が温度と共に消失する様子である。 

 

○ 有機一次元モット絶縁体における光キャリアダイナミクスの直接観測 

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り、ピコ秒（1 ピコ秒

は 10
-12 秒）の時間スケールで元の絶縁体状態に戻ることが知られている。モット絶縁体の

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、将来の光ス

イッチングの動作原理としても期待されている。しかし、その超高速応答のダイナミクス

や物理的機構は、十分に解明されていない。本研究では、昨年度までに開発した近赤外域

のポンプ・プローブ分光システム（時間分解能 30-40 フェムト秒）を用いて、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

の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 200

フェムト秒という極めて短時間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、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間は、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。 [文献(10)] 
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○マンガン酸化物における光誘起反強磁性絶縁体―強磁性金属転移の必要条件の検討 

 マンガン酸化物における光誘起反強磁性絶縁体―強磁性金属転移は、磁化の超高速制御

の観点から注目されている現象であるが、実際に強磁性でありかつ金属になっていること

が実証されている物質は非常に尐ない。本研究では、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（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カー効果測定

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、光誘起強磁性金属化のための必要条件を明らかにすることを目指した。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、

過渡的な光誘起強磁性金属相を生成することが難しいことがわかった。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

相が実現する。[文献(13)] 

 

○新規超高速光誘起相転移の探索 

 最も代表的な強相関電子系物質である二次元銅酸化物（La2CuO4, Nd2CuO4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。いずれの系でも光照射直後に金属状態が生

成するが、この金属状態の寿命は30フェムト秒以下であり、金属状態は極めて高速に消失

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、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。[論文準備中] 

 交互積層型有機電荷移動錯体（DMTTF-QCl4）においては、光誘起中性・イオン性転移

を実現し、そのダイナミクスの詳細を明らかにした。また、一次元金属錯体

（[Pd(en)2Br](C5-Y)2）が、温度変化により電荷密度波・モットハバード相転移を起こすこ

とを見出した。この物質については、現在光誘起相転移の研究を進行中であり、関連特許

を2月に出願した。 

 

○ 汎用性の高い高分解能ポンプ・プローブ分光系の構築・整備 

引き続き光学系の整備を行った。0.15～3 eV の広い範囲で分解能 150 fs のポンプ・プ

ローブ分光が可能になった。透過・反射同時測定が可能であり、一回の測定で誘電率の実・

虚部を曖昧さ無く決定できるようになった。実験例の殆ど無い無限層銅酸化物で、モット

ギャップ中に光励起されるレベルを明確に捉えた。強相関電子系に関係するエネルギー範

囲全体を網羅できるので、来年度、新しい知見が続々得られるものと期待する。 

 

○ 非線形光学測定系の構築・整備と酸化物界面の極性の検出 

二次光学非線形性(SHG)測定系を引き続き構築・整備し、位相が信頼性よく測定できるよう



になった。これを用いて、懸案であった STO/LAO の界面における polar discontinuity に

ついて検討した。極性が異なる様々な配列順序の界面を作製、その SHG 活性を比較し、2

次元電子系が発現する n-タイプの場合のみ強い信号があること、同じ膜構造でも SrO 単層

を挟むと信号が消えることなど、極性に基くシナリオが正しい事を示唆する結果が得られ

た。現在、さらに各層の厚さを変えた定量的な測定と解析を行っている。さらに超格子構

造の膜を用いて SHG 活性を系統的に測定し、界面 2次元電子系の輸送測定とよい対応を得

た。また単一界面からの SHG も対称性、位相も含めて完全に同定することに成功した[文献

(12)]。 

 

○光キャリアドープによるチタン酸ストロンチウムにおける量子極限状態の創成 

 チタン酸ストロンチウムに光照射することで、連続的にキャリア濃度の制御を実現した

成果を踏まえ、低温・磁場下での輸送特性の詳細な評価を行った。その結果、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を見出した。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、低キャリア濃度かつ高移動

度を示すことが必要とされる。チタン酸ストロンチウムは、比較的大きな有効質量を有す

るものの、誘電率が大きいことから低キャリア濃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系では初の成果であり、化学置換などの他の手

法では実現が難しい低キャリア濃度での物理現象である。キャリア生成に要する光強度が

希釈冷凍機内でも到達できることからも、更なる低温における磁気フリーズアウトや乱れ

に対する応答の研究を行うことを予定している[文献(7)]。 

 

3. 研究実施体制 

 

（１）「宮野」グループ 

① 研究分担グループ長： 宮野 健次郎（東京大学、教授） 

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。 
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・有機一次元モット絶縁体における光キャリアダイナミクスの直接観測 

・マンガン酸化物における光誘起反強磁性絶縁体―強磁性金属転移の必要条件の検討 

・新規超高速光誘起相転移の探索 

・光キャリアドープによるチタン酸ストロンチウムにおける量子極限状態の創成 
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・新規超高速光誘起相転移の探索 
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