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１． 研究計画の概要 

分子性(半)導体の特徴的な電子相（金属、
電荷秩序、電荷密度波(CDW)、スピン密度波
(SDW)、モット絶縁体、等）の出現には、電
子間相互作用と同時に多様な分子自由度が
本質的な役割を演じている。実際に温度や外
場の変化により相転移が生じるとき、その転
移点近傍において電子系と分子自由度との
相互作用が複雑に絡み合った集団応答が顕
著に現れる。これらの集団応答や相転移を能
動的に誘起する有効な方法の一つが光励起
である。超短パルスレーザー光を照射すると、
分子内電子励起や分子間電子移動が瞬時に
引き起こされる。この電子励起をきっかけと
して、電子系と分子自由度の集団応答、更に
は相転移を引き起こすことが可能ではない
かと考えられる。光による相転移の機構を解
明するには、短寿命の光誘起電子相の挙動を
広範なエネルギー領域で実時間観測するこ
とが必要であり、そのための新しい分光測定
手法が求められる。本研究では、各種分子性
(半)導体に、高時間分解能ポンププローブ分
光、テラヘルツ(THz)時間領域分光、レーザー
光電子分光を適用し、電子系と分子自由度の
相互作用に基づく集団光応答と光誘起相転
移のダイナミクスの精密検出を行い、その機
構を解明する。結果を物質開発にフィードバ
ックし物質を最適化することにより、光によ
る超高速かつ高効率の相制御実現を目指す。 

 

２． 研究の進捗状況 

・時間幅 15 フェムト秒のパルスを用いた時
間分解分光手法を確立した。分子性結晶の光
誘起相転移の代表例である TTF-CA の光誘起
中性→イオン性転移の初期過程の検出に成
功した。光照射後 20 フェムト秒以内に多重

電荷移動過程によって中性状態がイオン性
状態に転換し、その後複数の分子変形によっ
てイオン性状態が安定化するとともに更に
分子価数が変化することが明らかとなった。 

・時間幅 12 フェムト秒の赤外パルスを用い
て、二次元分子性物質の光誘起絶縁体→金属
転移の初期過程の検出に成功した。電荷秩序
絶縁体(-(ET)2I3)では、クーロン反発によっ
て凍結した電荷が位相をそろえて高速に振
動することにより金属へ転移する。一方、ダ
イマーモット絶縁体(-(d-Br)2[Cu(CN)2]Br)で
は、金属への転移は、分子の変形や変位の後
に生じることがわかった。 

・高空間分解能の反射型 THz 時間領域分光測

定系を開発し、(TMTSF)2PF6 の SDW ギャッ

プの観測に成功した。さらに、光誘起絶縁体

→金属転移のダイナミクスを調べ、光による

SDW の擾乱と回復の過程を明らかにした。 

・THz 光照射による大振幅の分子間振動や集

団モード励起を使った新規電子相制御の実

現を目指し、高強度 THz 光源の開発を行った。 

・レーザー光電子分光を用いることにより、
二次元分子性導体(ET)3Br(pBIB)および一次
元分子性導体(TMTSF)2PF6 において、世界
で初めて角度分解測定によるバンド分散や
フェルミ面の直接観測に成功した。高精度の
測定により、近藤効果や電子状態のクロスオ
ーバーなど、これまで分子性導体では皆無だ
った多体/相関効果の議論が可能となった。 

 

３．現在までの達成度 

①当初の計画以上に進展している。 
得られた成果は、以下(1-3)の様に要約され

る。何れも世界に先駆けて得られた当該分野
において極めて重要な結果である。特に、(1)
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については、すでに当初の最終目標を上回る
成果が得られている。 
(1) 15 フェムト秒以下の可視・赤外超短パル

スを用いた時間分解能分光法の確立→光
誘起中性―イオン性転移および絶縁体―

金属転移における電荷や分子ダイナミク
スの直接観測と光誘起相転移機構の解明。 

(2) 時間分解テラヘルツ分光法の確立→光誘
起絶縁体―金属転移におけるギャップの
変化の直接観測。 

(3) レーザー光電子分光法の確立→バンド分
散、フェルミ面の観測と電子構造の解明。 

 
４．今後の研究の推進方策 

高時間分解分光については、10 フェムト秒
以下のパルスや位相を制御したパルスを用
いた過渡測定の実現を検討する。THz 分光に
ついては、高強度パルスによる電子相制御の
実現を目指す。レーザー光電子分光について
は、電子構造の解明を進めるとともに、時間
分解測定による光応答の直接観測を目指す。 
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