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「先端光源を駆使した光科学・光技術の融合展開」 

 平成２０年度採択研究代表者 

 

岩井伸一郎 

 

 

東北大学大学院理学研究科・教授 

 

先端超短パルス光源による光誘起相転移現象の素過程の解明 

 

 

§１．研究実施の概要 
 

研究全体のねらい：1-3 サイクル極短パルス光や広帯域、高強度のテラヘルツ（THz）光を用いた

時間分解分光によって、有機伝導体や遷移金属酸化物などの強相関電子系における光誘起相

転移の初期過程を明らかにする。i) 光励起による電子分極の生成とその直後に起こる高周波分

子内振動や格子振動との相互作用を実時間観測する。また、ii) 光誘起相転移によってできる物

質相と、定常的な物質相の類似点、相違点を明らかにする。 

前年度までの研究の概要； 前年度までに、初期過程解明のために必要な、赤外光領域の超広

帯域（フーリエ限界スペクトル幅 8 fs に対応）パルスの発生と、パルス幅 12 fs(光の電場振動の

2.5 周期に匹敵)までの圧縮を成功し、光誘起相転移の典型物質における予備実験を行った。ま

た、広帯域THz光発生用の新レーザーシステムを用いた、光励起－THzプローブ分光の広帯域

化（2-20 meV）を行った。 

２２年度の研究進捗状況、研究成果；  

1) 赤外 12 fs パルスを用いたポンププローブ測定により、二次元有機伝導体（α-(ET)2I3）におけ

る光誘起電荷秩序絶縁体－金属転移の初期過程を明らかにした（Phys. Rev. Lett., 105, 

246402(2010)）。また、同じ電荷秩序系の類似物質（-(ET)2RbZn(SCN)4）やダイマーモット絶

縁体（-(d-BEDT-TTF)2Cu2[N(CN)2]Br）などにおける実験も行い、有機伝導体における光誘

起相転移のより一般的な理解への展開を進めた。（岩井 G） 

2) 前年度までに構築した光励起－THz プローブ分光装置を用いて、強誘電酸化物（LuFe2O4）

における光誘起相転移のダイナミクスを明らかにした。（岩井 G） 

3) 電子強誘電体として注目されている、ダイマーモット型有機伝導体-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3

において、誘電異常の起源であるダイマー内双極子の集団応答を THz 応答としてとらえた。（岩

井 G、佐々木 G、岸田 G） 

4) 有機伝導体に対してのエックス線照射による分子欠陥導入手法を確立し，モット転移近傍での

ランダムネス制御によるモット－アンダーソン転移を-(BEDT-TTF)2Cu[N(CN)2]Br において観

測した。量子臨界状態の制御にバンド幅に加えてランダムネス制御による手法を確立した。(佐々
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木 G)  

5) 3 角格子ダイマーモット絶縁体-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3における低周波数誘電異常の起源

としてダイマー内電荷自由度に起因するダイポールグラスの存在を提案した。 また，ダイマー格

子構造による物質的分類学としての比較から’-(BEDT-TTF)2ICl2の低周波誘電応答と光学スペ

クトル測定を行い，モット絶縁体-ダイポールグラス状態の関係が光学ダイマーバンド間，ハバード

バンド間遷移に関係付けられることを示した。(佐々木 G) 

6) 光誘起相転移物質である α-（BEDT-TTF）2I3の電場印加状態における金属絶縁体転移の特

徴を明らかにする目的で、電場印加状態における電子ラマン散乱のマッピング測定とスペクトルの

詳細な解析を行った。電場印加によって不均一な電流路が形成されることや、電子ラマンスペクト

ルにみられるファノ干渉から、電子状態と振動の相互作用について考察した（岸田 G）。 

7) ダイマーモット絶縁体-(BEDT-TTF)2Xにおいて、光吸収スペクトルの主要なピークに対応す

るエネルギー固有状態の物理的性質を明らかにした。また、モットギャップ内に、ダイマー内電気

双極子モーメントとダイマー間ボンドオーダーの振動が強く結合した特異なモードが存在すること

を見出した。さらに、このモードは熱によるダイマー間ボンド長の乱れによりソフト化し、強誘電ドメ

インが形成されることを明らかにした。（高橋 G） 

8) １次元モット絶縁体において、光励起状態の緩和において、従来の描像とはまったく異なるオ

ージェ緩和が重要な役割を果たすことを明らかにした。（高橋 G） 

9)  Fe フタロシアニン分子性導体の伝導電子・局在スピン結合モデルに対する数値計算により、

巨大磁気抵抗効果のメカニズム解明を行い、物理量の温度依存性を実験と比較し磁化率の特異

な振る舞いを説明した。（妹尾 G） 

10) TMTTF系の 2次元モデルに対する数値的研究により、電荷秩序によって磁気的性質がコン

トロールされること、すなわち次元性が高まりスピンパイエルス相と比べて反強磁性秩序相が安定

化する機構を解明した。（妹尾 G） 

 

今後の見通し； 

1) 有機伝導体における光誘起絶縁体－金属転移の初期過程について一般的な理解を進める。

また、更なる短パルス化（8 fs; 2 サイクル→4 fs; 1 サイクル）の可能性を検討、推進する。（岩井

G） 

２）更なる短パルス化に当たって、パラメトリック増幅の光源としているレーザーの変更、およびその

レーザーのキャリア-エンベロープ位相（CEP）制御の可能性を探る。（岩井 G） 

３) 本年度までに発生に成功した広帯域 THz 光を用い、光励起-THz プローブ分光の測定領域

を 20 THz以上まで拡張する。（岩井 G） 

４) 電子誘電体における光誘起相転移や THz応答の探索を行う（岩井 G、佐々木 G、岸田 G）。 

5) -(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 のダイポールグラス状態に対して系統的にランダムネスを導入し，

グラス状態とランダムネスとの対応を明らかにする。（佐々木 G） 

6) 新たなダイマーモット系における新奇な光誘起相転移を探索するために，4 角格子系有
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機物質の探索を行う。（佐々木 G） 

7) 電場印加状態における光誘起相転移の観測を行うとともに、光誘起相転移物質の圧力印

加による臨界状態を光学的に明らかにする。（岸田 G） 

8) 観測された電場誘起臨界状態を用いて電場下の光誘起相転移現象の探索を行う。（岸田 G） 

9) ダイマーモット絶縁体-(BEDT-TTF)2X における光誘起相転移のダイナミックスがパンプ光フ

ォトンエネルギーに強く依存する実験結果の解明を目指す。（高橋 G） 

10) -(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 における異常な誘電分散、モットギャップ内の光吸収ピークの特

異な振る舞いの起源を明らかにすることを試みる。（高橋 G） 

11) TMTTF系の温度圧力相図における特異な磁気基底相の競合を、電荷秩序の安定性および

鎖間結合の強さをもとに整理し、統一的な描像を与える。（妹尾 G） 

12) 有機中性イオン性転移系を表す擬 1次元モデルを構築し、これに対して精密な有限温度シミ

ュレーションを実施し様々な物理量の温度依存性や相図の特徴を実験と比較する。（妹尾 G） 

 

 

§２．研究実施体制 

 

（1）「先端光計測」グループ 

研究分担グループ長：岩井伸一郎（東北大学理学研究科） 

 研究項目  

1．数サイクル極短パルス光励起による電子分極の生成とその直後に起こる高周波分子内振動

や格子振動との相互作用を明らかにする。 

2．広帯域（0.1-20THz）のテラヘルツ時間分解分光によって、光生成した電子状態や格子の状

態を明らかにする。特に、光誘起絶縁体－金属転移における光誘起金属状態の局在と非局在の

狭間にある低エネルギー電子状態の性質や、<100 cm-1の低周波格子振動の役割を解明する。 

  

（2）「物質開拓」グループ 

 研究分担グループ長：佐々木 孝彦 （東北大学金属材料研究所，教授） 

 研究項目  

･ 光誘起相転移候補物質の探索および先端光計測グループへの試料提供 

･ 光誘起相転移創出のための精密物性パラメータ制御技術の開発と評価 

 

（3）「臨界制御グループ」グループ 

   研究分担グループ長：岸田 英夫 （名古屋大学工学研究科、准教授） 

 研究項目  

電場下における光誘起相転移 

･ 光誘起相転移物質における電場印加状態の電子状態を明らかにするための電場下マッピン
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グ光学測定 

･ 光誘起相転移物質における電子状態特定のための低波数ラマン散乱測定 

 

（4）-a 「理論」グループ 

 研究分担グループ長：高橋 聡 （奈良先端科学技術大学院大学物質創成科学研究科、准教

授） 

 研究項目  

･ 光励起後の量子ダイナミックスを大規模数値計算によって計算することにより、特定の配位座

標を仮定することなく、初期過程も含めた光誘起相転移のダイナミックスを調べる。 

 

（4）-b 「理論」グループ（研究機関別） 

研究分担グループ長：妹尾 仁嗣 （理化学研究所、専任研究員） 

 研究項目  

･ 微視的電子格子モデルを構築し、電子相関と電子－格子相互作用の量子効果を取り入れ

た計算をすることにより基底状態の揺らぎや相転移を精度よく記述する理論を構築する。 
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§３．研究実施内容 

（文中の引用番号等は（４－１）に対応する） 

 

1:先端光計測（岩井）グループ 

1-a）極短パルス光源による光誘起相転移素過程の解明 

目的：強相関電子系における光誘起相転移の初期過程を明らかにする。 

方法：有機伝導体や遷移金属酸化物などを対象に、赤外光領域の 1-3 サイクル極短パルス光を

用いた時間分解ポンププローブ分光法によって、光励起による電子分極の生成と高周波分子内

振動や格子振動との相互作用を実時間観測する。 

結果： 昨年度までに製作した赤外 12 fs 縮退パラメトリック増幅器を用いて、電荷秩序系有機伝

導体（α-(ET)2I3）における光誘起絶縁体－金属転移の初期過程を明らかにした（論文 1-1）。具体

的には、過渡振動スペクトルの形状を、定常状態の電子、振動スペクトルと比較することによって、

電荷秩序の光融解（光誘起絶縁体－金属転移）は、i)電荷秩序状態にある電荷のコヒーレントな

振動、ii)その電荷の振動と、ET分子中央部の C=C伸縮振動（ν3モード）、ET分子のブリージン

グモードなどの分子内振動との相互作用によって起こることを明らかにした（図 1-1）。強相関電子

系における電子状態のコヒーレント振動や、その分子振動との相互作用を反映したファノ干渉が、

励起後時間差を経て現れる瞬間を捉えたのは世界で初めての例である。 また、これらの結果は、

この物質における光誘起相転移が、電子応答（とそれと強く結合した分子内振動）によって駆動さ

れており、格子（分子間）の変位によるものではないことを直接示す結果である。また、電荷秩序系

の有機伝導体である （ -(ET)2RbZn(SCN)4 ） （以下 -RbZn ）やダイマーモット絶縁体

（-(d-ET)2Cu2[N(CN)2]Br）（以下-(d-Br））などにおける実験も行った。-RbZn は、光励起に

よっては安定な金属状態はできない物質であり、一方、-(d-Br）は、分子間の変位による光転移

 

図 1-1 (a) 反射率変化の振動成分のスペクトルグラムと、(b) 30 fs, 65 fs, 130 fs, 220 fs

における過渡スペクトルと、そのスペクトルに対応する電荷と分子振動の状態 
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が起こる物質である。これらの物質においては、α-(ET)2I3 とは、異なる電荷、分子振動のダイナミ

クスが観測された。 

また、更なる短パルス化についても、パラメトリック増幅器を改造し、8 fs（2 周期）までの短縮化に

成功したが、測定に十分な強度、安定度を確保することができなかった。今後の短パルスについ

ては、励起光源の変更やキャリアーエンベロープ位相（CEP）の制御が必要となる。 

 

1-b) 強誘電酸化物（LuFe2O4）における光誘起相転移のダイナミクス 

前年度までに構築した、光励起－THz プローブ分光装置を

用いて、三角格子二重層構造を持つ強誘電酸化物

（LuFe2O4）における光誘起相転移のダイナミクスを明らかに

した。この物質では、層内（2-D）および層間（3-D）の電荷秩

序によって強誘電性が発現することが示唆されている。本研

究では、光励起によってこれらの電荷秩序が瞬時に融解す

ることを、THz 過渡応答を観測することによって明らかにした。

（岡山大池田研究室との共同研究） 

 

 

 

 

 

1-c) 電子強誘電体として注目されている、ダイマー

モット型有機伝導体-(ET)2Cu2(CN)3において、誘

電異常の起源であるダイマー内双極子の集団応答

を THz応答としてとらえた。このダイマー双極子は、

電子相関によるものと考えられるので、光による誘電

性の超高速かつ高感度な制御が期待できる。（佐々

木 G との共同研究） 

 

2：物質開拓（佐々木）グループ 

物質開拓グループでは、先端光計測グループおよ

び臨界制御グループにおける光誘起相転移実験で

必要とする物質の合成、提供および候補物質の探

索を研究目的としている。本年度は、これまで研究

代表者らと進めてきた型構造を有するBEDT-TTF

分子系物質における赤外ポンプ-プローブ実験に使

用する単結晶試料のキャラクタリゼーション、定常赤

図 1-4 LuFe2O4の三角格子

二重層構造の模式図。各層

の電荷秩序の位相がずれて

いることによって層間に分極

が生じる 

 

 

図 2-1 -(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3の

低周波誘電率に見られる異常なリラ

クサー的誘電分散 
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外分光を行うと共に，昨年度から進めている新たな電荷自由度機構を有すると期待される

-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 に関して低周波数誘電率測定による電子誘電性の研究(論文 2-1)と

モット転移近傍の臨界状態制御のための新たな制御パラメータである系統的ランダムネス導入に

よるモット－アンダーソン転移(論文 2-2)の研究を中心に行った。量子スピン液体物質として研究

が進んでいる-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3は分子ダイマー構造が本質的に内包していると考えられ

るダイマー内電荷自由度と電子相関により量子的な電荷ダイポールが形成され、格子変位や構

造転移を伴わない強誘電性を獲得する可能性を秘めていることを低周波誘電率測定から明らか

にした(論文 2-1)。図 2-1 に示すように低温で電荷ダイポールの形成とその動的な分域形成を示

唆するリラクサー誘電体（ダイポールグラス）的な異常な誘電分散を観測した。このような格子変位

を伴わず電荷自由度のみに寄る誘電応答性を示す物質では，電子誘電性の超高速光応答が実

現する可能性がある。本年度、先端光計測、臨界制御グループに定常赤外分光によるキャラクタ

リゼーションを行った単結晶試料を提供し高速ポンププローブ分光，THz 分光，低周波数ラマン

分光が行われている。また物質開拓の観点から、この物質に類似な分子ダイマー構造を有する物

質の探索と光学スペクトル，低周波誘電性の測定を行い、ダイマー構造に由来する電子誘電性を

示唆する 4角格子ダイマーモット系物質’-(BEDT-TTF)2ICl2を見出した。 

 

3. 臨界制御（岸田）グループ 

光誘起相転移物質であるα-（BEDT-TTF）2I3の電場

印加状態における金属絶縁体転移の特徴を明らか

にする目的で、電場印加状態における電子ラマン散

乱のマッピング測定とスペクトルの詳細な解析を行っ

た。前年度までに、電場印加によって電荷秩序絶縁

体状態から低抵抗状態への変化を電子ラマン散乱

法によってプローブできることを明らかにしている。本

年度は、この低抵抗状態の空間分布を明らかにする

目的で、マッピング測定により低抵抗状態形成を光

学的にプローブすることを試みた。電子ラマン散乱ス

ペクトルから見積もった、低抵抗状態への変化の割

合の場所依存性を図 3-1 に示す。電流路が不均一

に形成していることがわかる。このような不均一な電

流路の形成は他の有機非線形伝導物質である

K-TCNQ とは明らかに異なる。また非線形伝導状態

や、電荷秩序状態の融解を理解するために、振動モ

ードスペクトルの解析を行った。上述の電子ラマンプロセスとの干渉（Fano干渉）効果の解析より、

振動モードと電荷励起の結合の強さを明らかにした。その結果、電荷と振動モードの結合の強さ

が転移点より低温側から弱まっていることを明らかにした。 
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図 3-1 電子ラマン強度のマッピング測

定結果 
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4-a. 理論（高橋）グループ 

ダ イ マ ー モ ッ ト 絶 縁 体

-(BEDT-TTF)2X において、光吸収ス

ペクトルの主要なピークに対応するエネ

ルギー固有状態を数値的に厳密に計

算し、その物理的性質を調べた。光吸

収スペクトルの低エネルギー側には、ダ

イマー間の電荷移動を伴うハバード励

起の性質を強く持つ状態からなるバン

ドがあり、高エネルギー側にはダイマ

ー内の結合軌道から反結合軌道への

ダイマー励起の性質を強く持つ状態か

らなるバンドがあることがわかった。こ

れにより、先端光計測グループの見出

した光誘起相転移のダイナミックスがパンプ光フォトンエネルギーに強く依存する実験結果が説明

できると思われる。また、光吸収スペクトルのモットギャップ内に低エネルギーの微弱なピークが存

在し、これがダイマー内電気双極子モーメントとダイマー間ボンドオーダーの振動が強く結合した

特異なモードの励起によるものであることを見出した（図 4-1、論文 4-1）。これにより先端光計測お

よび臨界制御グループの見出した、-(BEDT-TTF)2Cu2(CN)3 におけるモットギャップ内の光学

伝導度のピーク、さらには光励起や温度変化に対するこれらのピークの特異な振る舞いを説明で

きる可能性がある。さらに、このモードは熱によるダイマー間ボンド長の乱れによりソフト化し、強誘

電ドメインが形成されることを明らかにした。これにより、物質開拓グループが観測した異常な誘電

分散を説明できる可能性がある。1 次元モット絶縁体において、光励起状態の緩和にオージェ緩

和が重要な役割を果たすことを明らかにした。1次元モット絶縁体

においては、荷電キャリヤがホールや励起電子とは本質的に異な

っているため、オージェ過程は、従来の描像とはまったく異なるも

のとなっている。 

 

4-b. 理論（妹尾）グループ 

磁場に対し巨大電気応答を見せる Feフタロシアニン分子性導体

に対し、伝導電子・局在スピンの結合した 1 次元モデルを構築し、

これに対して厳密対角化法および量子モンテカルロ法による数

値計算を前年度に引き続き行った。それにより局在スピンの存在

による電荷秩序化の異常な増大や、外部磁場に対して局在スピ

ンの秩序を不安定化することにより電荷秩序が融解することによ

図 4-1  (a) 楕円は BEDT-TTF分子、直線はボンド

を表す。光励起によって誘起された、(b) 各分子での

電荷の変化、(c)各ボンドでのボンドオーダーの変化、

の時間依存性を(a)で分子もしくはボンドを表したもの

と同じ線種で表す。 

図 4-2 . TMTTF2Xの温

度圧力相図。CO、AF、

SP、SC は電荷秩序、反

強磁性、スピンパイエル

ス、超伝導相を表す。 
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る伝導の増大（巨大磁気抵抗効果）、および磁化率の温度依存性を伝導電子と局在スピンの 2成

分に分けて計算することにより実験における振る舞いを説明した[論文 4-5]。また、擬 1 次元

TMTTF2X の温度圧力相図（図 4-2）において近年議論されている特異な低温磁気状態の圧力

依存性について、異方性を取りこんだ 2 次元拡張ハバードモデルに対する厳密対角化法による

数値計算を行った。その結果、電荷秩序により局在スピン間の結合がより 2次元的になり、有効超

交換相互作用の次元性クロスオーバーが起き、スピンパイエルス状態が不安定化し反強磁性状

態が安定化する機構を見つけた（図 4-3）。 
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