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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プロジェクト発足前には個々のメンバーが挙げてきた。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） 

 

○ 20フェムト秒ポンプ・プローブ分光測定法の確立 

時間幅20フェムト秒の超短パルスレーザー（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）を用いた過渡反射・吸収測定システムの整

備がほぼ終了した。可視から近赤外域までの広帯域の測定、クライオスタットを用いた低

温測定、各種偏光測定を、約30フェムト秒の時間分解能で行うことが可能となった。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、この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。 

 

○ 強相関電子系における超高速光学応答と光誘起相転移 

大きな三次非線形感受率を有する臭素架橋ニッケル錯体（[Ni(C14-en)2Br]Br2）の光学薄

膜を用い、低温(4K)における光励起状態の緩和ダイナミクスの励起光子エネルギー依存性

を詳細に調べた。その結果、高エネルギー励起の場合には、荷電キャリアが生成し、その

緩和時間は 10 ps のオーダーとなること、また、励起子遷移を共鳴励起した場合は、その緩

和時間が 1.4 ps と極めて短くなることが明らかとなった。荷電キャリアの緩和時間が長い

のは、電子格子相互作用によって荷電キャリアがポーラロンとなり、その対消滅過程が遅

くなるためである。以上の結果から、超高速光スイッチングを実現するには、電子格子相

互作用の抑制と励起子効果の増強が重要であることがわかった。[文献(3)、(6)]  
マンガン酸化物（Nd0.5Ca0.5MnO3）の光誘起電荷・軌道秩序融解のダイナミクスを上記

20 フェムト秒ポンプ・プローブ分光により調べた。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、光照射によってその高速・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、ヤーンテラーモー

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ことがわ

かった。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。[投稿準備中] 
 



  

○ 光キャリアドープチタン酸ストロンチウムにおける次元性の制御 

代表的なペロブスカイト型酸化物であるチタン酸ス

トロンチウム(SrTiO3)は、キャリアドーピングにより

高移動度や超伝導を示す。本研究では、SrTiO3に対し、

紫外線照射によるバンド間励起を用いてキャリアを生

成し、電気輸送測定を行った。光励起キャリア生成は、

試料内に均一にキャリアを生成させることが可能な上、

光強度によりその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 内への

光の侵入長を変化させることで、キャリア分布を制御

することができる。紫外線照射により生成したキャリ

ア（電子）は低温において 104cm2/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十 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。今後、低温において電気伝導

測定を行うことで、光励起キャリアによる超伝導状態

の実現と、伝導の次元性の関係を明らかにすることを

目指す。[文献(11)] 

 

○ 銅酸化物薄膜の作製 

銅酸化物に光誘起電子相転移を起こすための試料作製技術を探索した。最も構造の単純ない

わゆる無限層構造の母相として SrCuO2 薄膜を作製し、条件によってダブルチェーン、無限層の 2

種類の構造を作り分ける条件を見出した。 

 

○ 汎用性の高い高分解能ポンプ・プローブ分光、非線形光学測定系などの構築 

広い波長範囲、様々な条件下でデータのとれる応用性の高

い高分解能ポンプ・プローブ分光測定系を確立した。これに

は、ポンプと同一波長でも十分高い S/N が取れるデータ取得

法、白色光源による広い波長範囲の一括検索などを含む。こ

の系を用いて、これまで知られていなかった配位子間での高

速のエネルギー移動を明らかにした[文献(20)]。また、位相お

よび電気・磁気効果を含む 2 次の非線形光学テンソルを決定

できる測定系を構築した。これを使って、単一界面における空

間・時間反転をその分極方向も含めて初めて明らかにした。

電気分極とそれに重畳された磁気分極の影響をテンソル成分

で示すデータを図２に掲げる。[投稿準備中] 

図 1： 紫外線照射下でのチタン酸ス

トロンチウムの(a) シート抵抗、(b) 
キャリア密度、(c) ホール移動度の光

強度依存性。2K における波長(d) 310 
nm、(e) 370 nm の紫外線照射下での

磁気抵抗。 
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図２  単一界面における、空

間・時間反転対称性の破れを検

出する 2 次非線形光学効果。 



  

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（東京大学先端科学技術研究センター、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 

 

（２） 「岡本・ファン」グループ 

①研究分担グループ長：岡本 博（東京大学大学院、教授） 

研究分担グループ長：Harold Y. Hwang（東京大学大学院、准教授） 

②研究項目 

・20 フェムト秒ポンププローブ分光測定法の確立 
・強相関電子系における超高速光学応答と光誘起相転移 
・光キャリアドープチタン酸ストロンチウムにおける次元性の制御 
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