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研究成果の概要（和文）：本研究は光による超伝導マクロ波動関数の制御、超伝導コヒーレンスの制御を目的と
して、光パルスあるいはテラヘルツ(THz)波パルスによって励起された超伝導体の非平衡ダイナミクスを解明す
ることを目指した。特に、秩序変数の振幅振動に相当するヒッグスモード、位相の振動に相当するジョセフソン
プラズマといった集団励起に注目し、その実時間計測を通して、超伝導秩序変数のダイナミクスを調べた。ヒッ
グスモードと光との相互作用を明らかにし、ヒッグスモードの非線形光学の基礎学理を築いた。銅酸化物高温超
伝導体、マルチバンド超伝導体のヒッグスモードの観測に成功した。

研究成果の概要（英文）：We investigated the nonequilibrium dynamics of superconductivity by using 
the ultrafast coherent light sources ranging from near infrared to terahertz, aiming at the 
light-control of superconductors. In particular, we studied the dynamics of superconducting order 
parameter through the observation of the Higgs mode, namely the collective amplitude mode of order 
parameter and the Josephson plasma resonance for the case of high Tc cuprate superconductors. We 
succeeded in the observation of Higgs mode high Tc cuprate superconductors through the experimental 
scheme of pump-probe and third harmonic generation. We also succeeded the observation of Higgs modes
 in multiband superconductors, such as iron-based superconductors and MgB2, paving a new pathway to 
control the order parameter by light. We also revealed the effect of strong photoexcitation in 
single-layer cuprate superconductors in view of light-induced superconductivity.

研究分野： 光物性物理学

キーワード： 超伝導　ヒッグスモード　非平衡　超高速現象　テラヘルツ　フェムト秒

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、レーザー科学の進展とともに量子物質を光で自在に制御する研究が世界的に関心を集め、研究が加速して
いる。超伝導体は量子物質の代表であり、光誘起超伝導や量子情報応用など様々な興味が持たれている。本研究
はその中でも、超伝導の秩序変数の振動であるヒッグスモードと光との直接的な相互作用の解明を目指した他に
例のない研究である。本研究成果により、ヒッグスモードと光との相互作用に関する基礎学理が構築されたとい
える。高温超伝導体の光誘起超伝導現象に関して、転移温度以下の光励起効果を解明し、今後の研究にとって重
要な進展をもたらした。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
本研究開始当初は、量子物質の光制御、動的制御の研究の黎明期にあり、非平衡で初めて現れ
る新たな物質相の実現可能性に多くの研究者の目が向きだした段階にあった。2013 年の研究代
表者のグループによる従来型 s 波超伝導体のヒッグスモードの実時間観測、2014 年のヒッグス
モードの光駆動現象と第三高調波発生(THG)の発見はこの流れを加速し、多くの理論研究がその
後生み出され、同研究分野が勃興する目前にあった。そのような背景のもと、超伝導マクロ量
子状態の光による量子操作に照準をあて、当該研究分野を世界的にリードすることを念頭に本
研究は開始された。 
 
２．研究の目的 
本研究は、光による超伝導マクロ波動関数の制御、超伝導コヒーレンスの制御を目的として、
光パルスあるいはテラヘルツ(THz)波パルスによって励起された超伝導体の非平衡ダイナミク
スを解明することを目指した。特に、光励起後の超伝導秩序変数の過渡変化をフェムト秒の時
間分解能で実時間観測を行い、ヒッグスモードと光との相互作用を明らかにし、ヒッグスモー
ドの非線形光学の開拓、超伝導体の光制御の可能性の追求を目的とした。 
 
３．研究の方法 
本研究では、高強度 THz 波パルスを用いた様々な非線形 THz 分光手法（THz 高次高調波発生、
THz ポンプ THz プローブ分光、光ポンプ THz 分光、THz ポンプ光プローブ分光）を駆使して、光・
THz 波によって駆動される非平衡超伝導体の秩序変数の時間変化を、フェムト秒の時間分解能
で観測し、秩序変数のダイナミクスを調べた。 
 
４．研究成果 
本研究により、超伝導の非平衡ダイナミクス現象に関して実験・理論両面で多くの進展がもた
らされ、特に光とヒッグスモードの相互作用についての基礎学理を築かれた。物質系を銅酸化
物高温超伝導体、マルチバンドｓ波超伝導体 MgB2、マルチバンド鉄系超伝導体へと拡張し、そ
れらいずれの系でもヒッグスモードの観測に成功し、現象の普遍性を実証した。ヒッグスモー
ドの観測自身が研究対象となっている状況は依然続いているが、本研究は、ヒッグスモードの
観測を、光誘起超伝導などの非平衡超伝導現象の探求に応用する道筋を拓いた。本研究の成果
を以下、項目ごとに記載する。 
 
1) 光とヒッグスモードとの相互作用 
超伝導ギャップ周波数以下の強い THz 波パルスを NbN 超伝導薄膜に入射すると、入射 THz 波

の第三高調波(TH)が発生し、さらに入射周波数の 2倍の周波数が超伝導ギャップ 2と一致した
とき TH強度が最大になる。この現象はヒッグスモードと電磁波の 2光子共鳴効果として解釈す
ることができる。この THG 増強の起源として、ヒッグスモードに加えて個別励起である電荷密
度揺らぎの寄与があることが理論的に指摘され、BCS 平均場近似の範囲ではむしろ電荷密度揺
らぎの寄与の方が大きいことがイタリアのグループにより理論的に示された。しかし、現実の
系では電子-格子相互作用の遅延効果や不純物散乱のように平均場近似では取り扱われない機
構があり、平均場近似ではヒッグスモードの寄与を何桁も過小評価してしまうことも日本の理
論グループから示された。本研究ではこの 2つの機構の寄与を区別するため、結晶の対称性と
THz 波の偏光を用いた実験手法に着目した。電荷密度揺らぎの寄与が支配的であれば、NbN にお
いては THG は入射電場の偏光に大きく依存することが予測されたが、実験では入射 THz 波の偏
光によらず THG 強度はほぼ一定であった。この結果から THG には電荷密度揺らぎの寄与は少な
く、ヒッグスモードの寄与が支配的であることを明らかにした。 
続いて非磁性不純物散乱の効果について理論的考察を進めた。具体的には、不純物散乱の効

果を光学遷移の行列要素に繰り込む Mattis-Bardeen の方法を採用し、密度行列の運動方程式を
解いて系の時間発展を求めた。その結果、不純物散乱の効果はヒッグスモードと光との結合の
大幅な増強をもたらすことを明らかにした。同計算手法をマルチバンド超伝導体に適用した。
マルチバンド超伝導体では、複数のフェルミ面の存在によって、ヒッグスモードが複数現れる
だけでなく、レゲットモードと呼ばれる位相差の固有振動も現れることが予想されていた。非
磁性不純物散乱による効果を考慮してマルチバンド超伝導体の応答を調べた結果、超伝導秩序
変数の虚部の運動は実部の運動よりも小さいこと、即ち、光によって誘起されるレゲットモー
ドの振幅がヒッグスモードの振幅よりも小さいことを明らかにした。その起源は、不純物散乱
が実部の運動を増強するのに対して、虚部の運動には関与しないことにある。三次の非線形応
答を調べた結果、個別励起の寄与はヒッグスモードに比べて一桁ほど小さく、レゲットモード
の寄与は散乱レートとフェルミエネルギーの比によって決まるが、通常は数桁小さいこと、従
って汚れた極限の超伝導体による THG はヒッグスモードに支配されることを明らかにした。 
２）銅酸化物高温超伝導体のヒッグスモード 
d 波ペアリング超伝導体である銅酸化物高温超伝導体では、近年、電荷密度波と超伝導との

相関・競合が重要課題となっており、さらにそれら多重秩序の光制御の可能性が模索されてい
る。ヒッグスモードの観測は競合秩序の相関を明らかにする新たなプローブとなることが期待
される。実際、d波超伝導体におけるヒッグスモードに関して近年数多くの理論的な研究が報



告されている。そこで本研究では、典型的な d波超伝導体である銅酸化物高温超伝導体におけ
るヒッグスモードの観測を目指した。高強度 THz 波パルスを Bi2Sr2CaCu2O8+x(以下 Bi2212)に照
射し、誘起された非平衡ダイナミクスを近赤外光パルスの反射率変化を通して測定した。 
その結果、反射率変化に s波超伝導体と同様に入射 THz 電場の 2乗波形に追随して振動する

信号成分（振動成分）が現れることがわかった。この振動成分は超伝導転移温度以下で急激に
発達することから、超伝導秩序の発達に関連する 3次の非線形光学応答であることがわかった。
この超伝導状態において顕著に現れる非線形応答の起源としては、ヒッグスモードの他に個別
励起による電荷密度ゆらぎも考えられたが、ポンプ THz 波パルスとプローブ近赤外光パルスの
電場の偏光依存性から、ポンプ光とプローブ光の偏光角度に無依存な A1g成分が正孔ドープ濃度
によらず常に支配的であることがわかった。理論計算との比較から、この A1g成分はヒッグスモ
ードに由来すると結論した。これは d波超伝導体のヒッグスモードの初めての観測例である。 
続いて、ドイツ・ドレスデンの HZDR 研究所の加速器施設にある超放射 THz 波光源 TELBE にお

いて、3種類の銅酸化物超伝導体 Bi2212、La1.84Sr0.16CuO4、DyBa2Cu3O7-xに対して THz-THG の観測
実験を行った。いずれの試料においても超伝導状態で THG の観測に成功した。THG は超伝導転
移温度以下で急増し、また入射 THz 波の偏光に依存しないことから、観測された THG はヒッグ
スモードに起因すると結論づけた。 
３）銅酸化物高温超伝導体 Bi2Sr2CaCu2O8+xの超伝導ゆらぎ 
ヒッグスモード観測の応用として、銅酸化物高温超伝導体における超伝導ゆらぎを調べた。

超伝導ゆらぎは転移温度以上でのクーパー対形成や位相コヒーレンス形成と関連しており、銅
酸化物超伝導体においてそれらがどの温度から発達しているかは超伝導発現機構にも関連して
重要な問題である。このため、超伝導ゆらぎは THz 帯の光学伝導度やネルンスト効果など様々
な実験手法を用いて調べられてきたが、超伝導ゆらぎのオンセット温度は手法ごとに異なり、
統一的な理解は得られていない。ヒッグスモードは超伝導秩序形成、特に超伝導位相コヒーレ
ンスのオンセット温度を直接決定する手法になると考えられる。そこで様々な正孔濃度の
Bi2212 試料に対してヒッグスモードを近赤外光パルスの反射率変化を通して測定した。その結
果、Bi2212 における超伝導の位相コヒーレンスオンセット温度が全ての正孔濃度の試料におい
て超伝導転移温度よりも 10～30 K 程度高いことを明らかにし、位相コヒーレンスの発達温度に
関して重要な示唆を得た。 
４）多バンド超伝導体 
鉄系超伝導体 FeSe0.5Te0.5はブリルアンゾーン点にホールバンド、M 点に電子バンドを持ち、

それぞれのフェルミ面に異なる大きさの超伝導ギャップが開くマルチバンド超伝導体である。
そのクーパー対形成にはバンド間相互作用が重要な役割を果たしていると考えられており、ギ
ャップの対称性などが盛んに議論されている。ヒッグスモードにもバンド間相互作用の影響が
現れると考えられたため、FeSe0.5Te0.5のヒッグスモードの観測を試みた。試料に THz 波を照
射すると、光学伝導度にポンプ THz 波の 2乗波形に追随した振動が観測された。特に点の超
伝導ギャップエネルギーに相当する低周波数領域では、ギャップ端と超流動密度の振動が明瞭
に観測された。詳細な温度依存性測定から、このΓ点のヒッグス振動は強いバンド間結合によ
り M 点を介して駆動されていることを明らかにした。同じくマルチバンド超伝導体である MgB2

に対しても THz-THG 実験を行った。MgB2はホウ素 sp2混成軌道からなるバンドとバンドでフ
ェルミ面が構成されている。MgB2においても THG の観測に成功し、さらにバンドの超伝導ギャ
ップに THz 波が 2光子共鳴したときに THG が増強することを明らかにした。 
５）電流注入によるヒッグスモードの赤外活性化 
超伝導秩序変数の振幅の振動モードであるヒッグスモードは、電気・磁気分極を伴わないの

で、電磁波と線形には結合せず、線形応答としては観測できない。しかし、最近、超伝導体に
直流電流を印加すると、電流に平行な電場成分を持つ偏光の電磁波とヒッグスモードが線形に
結合し、線形吸収として光学伝導度に現れることが理論的に予測された。そこで、NbN の薄膜
に臨界電流密度に匹敵する直流電流を流しながら弱い THz 波を入射させ、透過した THz 波を時
間分解測定することで、直流電流の注入による光学伝導度の変化を求めた。その結果、測定す
る偏光の方向が電流と平行な配置において、確かに超伝導ギャップ付近に電流密度の 2乗に比
例するピークが現れることを実験により示すことに成功した。電流と偏光が直交する配置では
このピークは消失することから、これは電流注入によるヒッグスモードの赤外活性化現象であ
ると結論した。 
６）銅酸化物高温超伝導体の光強励起効果: La2-xSrxCuO4 
銅酸化物超伝導体は、超伝導を担う銅酸化物面と絶縁ブロック層とが c軸方向に積層した構

造を有する。超伝導転移を示すと銅酸化物面内のクーパー対がジョセフソン効果により層間を
トンネリングできるようになる。この c軸方向のクーパー対の集団運動はジョセフソンプラズ
マ共鳴と呼ばれ、THz 帯の c軸反射率スペクトルに急峻なプラズマエッジとして現れる。ジョ
セフソンプラズマは c軸超伝導コヒーレンスの発達を表すことから、近年では光誘起超伝導状
態の光学プローブとして用いられている。しかし、観測された光学スペクトルを光誘起超伝導
と解釈して良いかどうかは議論が続いており、現段階でも依然結論が得られていない。超伝導
転移温度以下の光励起の影響についても整合性のある結果が得られていなかった。そこで本研
究では、超伝導転移温度以下での光強励起した際の超伝導状態の振る舞いを明らかにするため
に、典型的な銅酸化物超伝導体の一つである La2-xSrxCuO4を対象に、ジョセフソンプラズマ共鳴



の観測をプローブとして調べた。La2-xSrxCuO4の不足ドープ(x = 0.125)から最適ドープ(x = 
0.15)の試料を用いて、近赤外光を用いて励起した際の c軸方向の THz 応答を調べた結果、いず
れのドープ濃度においても、励起強度を強めることによってジョセフソンプラズマ周波数が低
周波側へとシフトしていく様子が見られ、転移温度以下では強い光励起は超伝導破壊をもたら
すこと、過渡光学スペクトルは、光励起により生じるサンプルの熱化の影響を考慮したシミュ
レーションによりよく再現できることを明らかにした。さらに、従来より光誘起超伝導の解析
に用いられてきた、近赤外ポンプと THz プローブのサンプルへの侵入長の違いを考慮するモデ
ルに適用限界があることを明らかにし、銅酸化物高温超伝導体の光強励起現象の理解に貢献し
た。 
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