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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２１年度採択研究代表者 

 

腰原 伸也 

 

 

東京工業大学大学院理工学研究科・教授 

 

光技術が先導する臨界的非平衡物質科学 

 

 

 

§１．研究実施体制  

 

（１）東工大 腰原グループ 

① 研究分担グループ長： 腰原 伸也 （東京工業大学 理工学研究科 教授） 

② 研究項目：時間分解光電子顕微鏡並びにその光源開発と物質開拓 

・光誘起ドメイン動的観測のための時間分解光電子顕微鏡（PEEM）とそのための fs 秒レー

ザー光源開発 

・新しい電子－格子強結合物質の開発と新物性機能の開拓 

 

（２）東北大 石原グループ 

① 研究分担グループ長： 石原 純夫（東北大学・理学研究科・教授） 

② 研究項目：非平衡共同現象における動的構造解析の理論構築 

・ 共鳴X線散乱などを用いた電子－スピン－構造結合系のドメイン観測や、揺らぎ観測に関

するデータ解析と新しい観測技法の提案・評価 

 

（３）中央大学 米満グループ 

① 研究分担グループ長： 米満 賢治 （中央大学・理工学部・教授） 

② 研究項目：動的相転移過程の解析と理論構築 

・ 光誘起相の超高速ダイナミクスの解析、特に量子的な電子・構造揺らぎ観測に関するプロ

グラムの開発と評価 

 

（４）LBNL Schoenleinグループ 

① 研究分担グループ長：R.Schoenlein （ローレンス・バークレー国立研究所） 

② 研究項目：fsX線光源を用いた非平衡協働現象の観測 

H24年度 

実績報告 
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・ レーザースライシング技術を用いて放射光から発生させた fs 秒 X 線を用いた電子－格子

強結合系の光応答の観測 
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§２．研究実施内容  

本研究では、5 年 5 ヶ月の期間内に以下の 4 点を重点的に推進する。このために各々の項

目の全体スケジュールに沿って本年度は以下の計画を実施した。計画は順調に進行中であ

る。 

A) 新光源開発と時間分解光電子顕微鏡への利用：時間分解型光電子顕微鏡に適したコン

パクトなフェムト秒広波長域広繰り返し・広周波数可変光源を利用した時間分解光電子顕

微鏡の本格的な立ち上げを、福本（PD）や学生RAらとともに恩田の協力のもと、集中的に

実施中である。時間分解測定に先立ち，励起光と検出光の時間的・空間的重なりを Si 結

晶表面での 2色 2光子光電子放出(2PP)過程及び光誘起された実キャリアダイナミクス観

測によって確認した。このような測定自体が、従来の装置では帯電のためほとんど不可能

であり、新光源の登場によってはじめて可能となったことを付記する。本装置では主に光誘

起相転移ダイナミクスに伴うドメイン形態の変化に着目して装置を立ち上げた。ところが、本

装置作製を昨年度学会で発表すると、Si や GaAs、磁性半導体のナノ構造作製をテーマ

とするグループから、ナノ構造体におけるキャリヤダイナミクス測定が強く要望された。これ

は各種光電変換デバイス、メモリー・スイッチングデバイスなどにおいて、その量子閉じ込

め構造とキャリヤダイナミクスの関連解明が、応用上の要請と関連して喫緊の課題となって

いるためである。そこで、まず代表的なSi、GaAsナノ構造を中心に外部グループとの共同

研究を開始した。この成果は現在論文を準備中である。 

B) 新物質・構造物性開拓：時間分解光電子顕微鏡や動的 X 線観測技法を組み合わせて、

物質開発指針の実証研究を行うために、そのデモンストレーション候補となる物質の探索

を引き続き実施した [B-1～ 11]。深谷、恩田、沖本、石川らは梯子型銅酸化物

Sr14-xCaxCu24O41(x=0,10)における光誘起現象の探索をテーマに結晶作成と並行して光

学測定を開始し、x=10 の試料において光照射でキャリア密度が減少するという一般的な

半導体や強相関物質では見られない、新奇な光応答を発見した。さらに自作光源の 10 fs

パルスを用いてその初期ダイナミクスを観測し、梯子格子内で生じる光誘起キャリア密度変

化は一次元鎖の副格子と強く相関していることを明らかにした。これにより低次元系におけ

る副格子層間の電子相関に着目するという、新奇な光誘起現象発現のための物質設計指

針に対して新たな知見が得られた。また理論的解析も進行中である。以上の成果は論文と

して投稿中である。現在新たな光誘起現象の探索を行うべく母物質の Sr14Cu24O41 (x=0)

の試料にも着目した研究を進めている。またこれらの対象物質について時間分解光電子

顕微鏡に適用し光誘起ドメインの動的観測も準備を進めている。 

C) 理論：米満 Gは、強く二量化した集積型金属錯体であり、腰原 Gで実験が石川らによって

進行中のEt2Me2Sb[Pd(dmit)2]2の電荷分離相における分子内軌道と結合した振動状態

の解析を行った。本年度は分子内のフラグメント軌道間のトランスファー積分を慎重に検討

し、これまでのモデル・パラメタを取り直した。さらに光励起についてもより広範囲のパラメタ

で計算を行った[C-1～7]。電子相によって異なる分子振動の振動数を説明するには、分
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子内の軌道自由度に由来した電子励起による分子振動のソフト化を考える必要があった。

二量体内の様々な分子振動がそれぞれ異なる電子励起と結合することが示された。光励

起後、分子振動の振動数の時間変化に非断熱的挙動が見られ、過渡状態の波動関数を

用いて、その起源を解析している。パルス幅をある値より短くすると、新しい光誘起相の可

能性が予備的に得られ、その条件を吟味している。 

石原 G ではこれまでに引き続き、スピンや電気分極を有する強相関系の光応答、光照

射効果について理論解析を行った[C-8～14]。まず昨年に続いて、スピンと電荷が強く結

合した系における光照射効果において、基底状態では実現しない反強磁性電荷無秩序

相が強励起により生じる現象を解析し、スピン電荷構造を、相関関数や励起スペクトルを詳

細に調べることでその特徴と微視的起源を明らかにした[C-14]。また梯子型強相関電子模

型において、金属状態にポンプ光を照射することで系の低エネルギー領域の伝導性が減

少することを理論解析により見出した。これは従来からよく知られているモット絶縁体に光

照射することで金属状態が生じることと対照的である。この新奇な現象の、光強度依存性

や梯子格子の効果を詳細に調べ、理論解析結果が腰原 G の梯子型銅酸化物の実験結

果を定性的に説明することを明らかにした。また反強磁性秩序のあるモット絶縁体におい

て、光ドープされたキャリアがスピンの揺らぎの衣をまとった準粒子となる様子について、実

時間グリーン関数の方法を用いて定式化し、光学電気伝導度スペクトルにおける特徴的な

ピークの時間変化を見出した。 

D) フェムト秒動的 X 線測定技法：今年度は、昨年度進展した有機光機能分子結晶に続いて、

より実用上も重要な溶液中にある有機分子の ps動的構造解析技術がかなり急激に進展し

た[D-1~4]。特に光エネルギーを化学エネルギーに変換する動的過程の解析、並びに機

能タンパク分子の機能状態での構造解析は、複雑分子系の多電子協働効果という視点の

みならず、現在の日本のエネルギー事情などの応用面からも多くの要望が共同研究者か

ら寄せられ、集中的な研究を実施した。さらに、スパコンを利用する分子ダイナミクス計算グ

ループと共同で、これらアミノ酸ポリマー（タンパク分子）がガス分子と構成分子との相互作

用、さらには構成分子間のそれを利用して、いかに一連の巨視的構造変化とその機能利

用を果たしているのかを解析する試みにも着手した[D-3]。加えて、今年度はカナダ・トロン

ト大、ドイツ・マックスプランク研のミラー教授のグループと共同で、有機電荷移動錯体の光

-電荷エネルギー変換過程での超高速構造変化を、80fs のパルス幅のパルス電子線発生

装置を用いて世界で初めて捉えることに成功した[D-5]。X 線を用いた観測技術では、散

乱断面積の問題から有機結晶表面の極薄い領域（100nm 程度）での構造変化の観測は

困難である。この問題を、帯電ダメージ防止策を有機結晶に慎重に施せば、散乱断面積

の大きな電子線を用いた fs 構造ダイナミクスの直接観測によって解決可能であることを初

めて明示した結果である。この点でまさに電子線技術は X 線技術と動的構造観測におい

て相補的であることを示しており、今後の分析化学など幅広い分野へ影響を及ぼす研究と

考えている。 
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