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研究成果の概要（和文）：本研究では、高温超伝導体（Bi2212）に対して光渦パルス励起によって発生するキャ
リアの軌道角運動量（OAM）ダイナミクス観測を実現し、超伝導物性に関して次のことを明らかにした：(a) 超
伝導の電子対もしくは準粒子は光渦のOAMを受け取り、そのカイラリティに依存した過渡反射率応答変化が現れ
る；(b) 超伝導相回復応答で観測されるクーパー対の初期形成時には特徴的な量子ゆらぎ応答が存在する；(c) 
OAM応答の温度依存性はゆらぎ応答を反映しないことから、光渦パルス励起は巨視的量子相関に起因するコヒー
レントな空間変化を超伝導に誘起している。

研究成果の概要（英文）：Using ultrafast optical vortex pulses, we have demonstrated the observation 
of the orbital angular momentum (OAM) dynamics of carriers for high-Tc superconductors (Bi2212) and 
obtained the following results: (a) OAM-dependent transient reflectivity changes are observed below 
Tc, indicating that the optical vortex can transfer its OAM to the superconducting state 
(quasi-particles and/or cooper-pairs); (b) recovery dynamics of the superconducting state shows an 
efficient contribution of the pairing fluctuation in its early stage; (c) temperature dependence of 
the OAM dynamics shows virtually no pairing fluctuation, suggesting that the optical vortex induced 
OAM dynamics reflects a spatially coherent dynamics associated with a global quantum correlation.

研究分野： 光物性
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
らせん状の波面で特徴づけられる光渦は（偏光とは独立に）ビーム断面内にエネルギー流の方位回転成分を持
ち、物質に照射すると大域的な電子の軌道角運動を励起できる。本研究ではこの光渦を超伝導の時間分解分光に
対して活用することにより、従来の分光では測定が困難だった電子同士の大域的な相関ダイナミクスの観測を実
現した。高温超伝導体では電子相関がクーパー対形成に対して重要な役割を果たすと考えられるため、確立され
た測定手法は超伝導の発現機構解明に新しい知見をもたらすと共に、巨視的相関にもとづくユニークな超伝導相
制御の創出につながる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
物質中の電子に対する偏光応答は、対称性の関与する物性探索の高感度プローブとして幅広

く利用されている。電子スピンと円偏光（光子スピン）は角運動量変換にもとづいた直接的な
対応関係を持ち、スピン軌道相互作用を介して系の対称性にもとづく固有の偏光選択則をもた
らす。またバルクの電子状態の対称性変化に高い感度を有するため、超伝導に代表される巨視
的量子状態の物性に対しても重要な知見をもたらしてきた。特に高温超伝導体で観測される超
伝導相転移温度（Tc）以上に発現する対称性破れは、超伝導発現機構解明の鍵と目されており、
ラマン分光[1-3]、ファラデー（カー回転）分光 [4-6]、時間分解分光 [7,8]による調査が実施さ
れている。しかしながら偏光応答のみから電子相関の大域性を評価することは困難であり、そ
のため対称性変化の直接的な起源や発現機構の解明には至っていない。 
研究開始以前、研究代表者は光渦（ラゲールガウス（LG）

光）を用いたコヒーレント分光を半導体試料に対して適用し、
励起子軌道角運動から大域コヒーレンスを定量的に扱える物
性探索ルートを拓くことに成功した[9]。らせん状の波面で特
徴づけられる光渦は（偏光とは独立に）ビーム断面内にエネ
ルギー流の方位回転成分を持ち、物質に照射すると図 1 に示
すような大域的なキャリアの軌道角運動を励起できる。また
時間分解ポンププローブ分光の偏光応答にもとづく超伝導物
性探索として、代表者らは高温超伝導体において瞬時励起さ
れたキャリアが超伝導ギャップの不均一性に依存しないコヒ
ーレントな対称性変化を誘起することを見出した[8]。以上の
成果をもとに、光渦パルスで超伝導体のキャリアを励起すれ
ば、その軌道角運動が系の大域性を反映することを着想し、
キャリアダイナミクス観測を通して電子相関の大域性を評価
できると考えた。 

２．研究の目的 
以上の背景にもとづき、本研究ではビスマス系高温超伝導体（Bi2212）を主な測定対象とし、

軌道角運動量を持つ光波である光渦パルス励起によって発生するキャリアの軌道角運動
（OAM）ダイナミクス観測の実現を目的とした。光渦を用いて瞬時励起されたキャリアの軌道
角運動が系の大域性を反映することに着目し、そのダイナミクス観測を通して高温超伝導物性
の主要課題である秩序形成機構および自発的対称性破れの起源と発現機構の解明を試みた。加
えて OAM ダイナミクス観測にもとづく新機能開拓と制御応用にも取り組み、光の軌道角運動
量を活用した新しい量子相関ダイナミクス探索を実現した。 

３．研究の方法 
量子相関ダイナミクス探索を実現するため、代表者が実績を有する超短パルス光を用いた時

間分解ポンププローブ分光を基盤とした。時間分解ポンププローブ分光は、ポンプパルス光で
励起された非平衡キャリアの緩和特性をプローブパルス光の光学応答変化（本研究では反射率
変化）として捉える手法であり、高温超伝導体では超伝導ギャップや擬ギャップの特性を反映
した緩和特性が観測される。本研究では電子相関の大域性を評価するため、新たに励起光に光
渦パルスを用いる。一般的なレーザー光は、光の進行方向に垂直な断面内でほぼ一定の位相を
持つ。他方、光渦は断面内で位相の回転分布を持つため、超伝導相のように大域的な電子相関
が存在すれば、物質に照射することによってエネルギー流の方位回転成分、すなわち OAM を
励起できる（図 1 参照）。ただし過渡反射率変化から光渦パルスのもたらすキャリアの OAM 応
答を選択的に抽出する必要がある。このため光の OAM に対応する位相回転の回転方向（カイ
ラリティ）に変調を加え、変調周波数に一致する反射率変化を同期検波する手法を確立した[論
文②]。 
研究目的を達成するため、上記手法の確立を基盤として(1)超伝導キャリア（クーパー対）の

OAM 励起及びダイナミクス検出、(2)OAM ダイナミクスにもとづく超伝導物性探索、(3)光渦
励起にもとづく新機能開拓と制御応用、の 3 つの研究項目に取り組んだ。次節で各項目に対す
る研究成果をまとめる。 

４．研究成果 
（１）超伝導キャリア（クーパー対）の OAM 励起及びダイナミクス検出 
図 2 に示すのは光渦パルス励起で観測される代表的な超伝導（SC）応答および OAM 応答で

ある。測定温度 10K に対し、通常の光パルス励起で検出される過渡反射率変化は超伝導ギャッ
プ間のキャリア緩和を反映した SC 応答が支配的となる。他方、カイラリティ変調を施した光
渦パルス励起により、反射率変化からカイラリティのみに依存する OAM 応答を選択検出する
ことに成功した。図に示すように、両者の緩和時間には顕著な違いが見られ、光渦パルス励起
が超伝導状態に変化（異なる OAM カイラリティを持つ成分の増強 and/or 同じ OAM カイラ
リティを持つ成分の抑圧）をもたらすことが明らかとなった。つまり超伝導の電子対もしくは
準粒子は光渦の OAM を受け取り、そのカイラリティに依存した誘電率変化、すなわち大域的

図１：レーザーパルスの基本モ
ードを用いたキャリア励起
（上）と光渦パルスを用いたキ
ャリアの軌道角運動励起（下）. 



な反射率変化が誘起される。同様の OAM 応答は、カイラリティの異なる光渦パルス励起によ
る SC 応答の差分検出から見積もることが可能であるが、カイラリティ変調測定では反射率変
化において支配的となるキャリア緩和がキャンセルされることにより大幅な検出感度向上が実
現された。 
（２）OAM ダイナミクスにもとづく超伝導物性探索 

Bi 高温超伝導体試料の巨視的電子相関を評価す
るため、OAM 応答の温度特性を調査した。図 2 内
挿図に示すとおり、SC 応答は Tc以上でクーパー対
形成に起因する量子ゆらぎを反映した残留応答を示
すのに対し、OAM 応答は Tc以上で大きく減少する。
過渡応答における量子ゆらぎの寄与を明らかにする
ため、超伝導飽和強度（光照射領域全体のクーパー
対を破壊する強度）で発現する過渡的常伝導相を通
して秩序再形成の対称性解析を行った[論文⑥]。時
間依存ギンツブルグ-ランダウモデルにもとづく秩
序変数解析を実施し、その時間発展からクーパー対
の初期形成時に特徴的な量子ゆらぎ応答が存在する
ことを明らかにした。OAM 応答に見られる量子ゆ
らぎの減少は、この初期過程が空間的な不均一性を
反映していることを示唆している。他方、この考察
にもとづけば、Tc以下で観測される OAM 応答は超
伝導に誘起されるコヒーレントなカイラリティ変化
を反映することになる。すなわち本研究手法を基盤としたユニークな超伝導相制御への展開を
示すことができた。 

OAM 応答にもとづく高温超伝導体の自発的対称性破れの起源と発現機構を明らかにするた
め、本研究では偏光応答[8]を組み合わせた対称性解析にも合わせて取り組んだ。特に高温超伝
導体の大きな特徴である擬ギャップの自発的対称性破れの起源が長距離秩序に由来するのか、
モット電子的（局在的）な性質を持つのか、OAM 応答に反映される大域相関特性との関係性
に着目し、ホール濃度の異なる Bi2212 試料、および有機超伝導体を含む関連物質に対する系
統的調査を実施した[論文①－⑥,⑧－⑩]。重要な結果として、臨界点から大きく離れた有機超
伝導体試料で著しい差異が温度特性に確認された。電子相関が本質的な役割を果たす有機超伝
導体において、得られた結果は光誘起相分離が量子ゆらぎの影響を反映することを示唆してい
る。 
（３）光渦励起にもとづく新機能開拓と制御応用 

OAM 励起のもたらす物質機能開拓と制御応用への展開を目指し、光渦を制御光波とする
OAM 制御の基盤構築にも取り組んだ[論文⑦]。解析を容易にするため、本項目では半導体微小
共振器レーザー（面発光レーザー）を制御対象とし、光帰還にもとづく OAM を反映した空間
モード制御を実現した。超伝導試料とは異なり量子相関の果たす役割は限定的であるが、共振
器形状や内部歪みのもたらす対称性破れは偏光特性や OAM 特性に反映され、空間モードとし
て電子密度や光帰還率に依存した特徴的な大域特性を示す。興味深い結果として、異方的偏光
応答に対する光帰還は OAM モードに依存した偏光特性を示すことが明らかとなった。具体的
には光帰還を用いて OAM のもつ大域的なカイラリティの対称性破れを誘起すると、同時に偏
光応答にも異方性が発現する。この結果は光渦を制御光波とする新しい空間モード制御の可能
性を示しており、様々な物質系に応用可能である。 
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“Nonequilibrium quasiparticle dynamics in Bi-based superconductors measured by 
modulation photoexcitation spectroscopy”, Superstripes 2017, June 5-10 (2017), (Ischia), 
Italy. 

⑩ Y. Toda (Invited) “Measurements of Photo-Induced Orbital Angular Momentum 
Dynamics of Superconductor”, International Workshop on NanoScience and NanoOptics, 
1-3 November, (2017), Hokkaido University (Sapporo), Japan. 

⑪ 森谷 淳史、戸田 泰則、山根 啓作、森田 隆二、重松 恭平、淡路 祥成, "空間変調光帰還型
面発光レーザーの OAM モード発振特性", 第 78 回応用物理学会秋季学術講演会 6p-S45-2 
福岡コンベンションセンター(福岡市) 9 月 5 日-8 日(2017). 

⑫ 望月 洋人、戸田 泰則、土屋 聡、山根 啓作、森田 隆二、黒澤 徹、小田 研, "光渦パルス
励起による超伝導準粒子軌道角運動量ダイナミクス観測", 第 78 回応用物理学会秋季学術講演
会 6a-S45-5 福岡コンベンションセンター(福岡市) 9 月 5 日-8 日(2017). 

⑬ 戸田 泰則, （招待講演） "トポロジカル光波を用いた半導体光物性探索", 千葉大学キラリ
ティー研究センター 第 2 回公開シンポジウム 千葉大学(千葉市)3 月 08 日（2017）. 

⑭ 戸田 泰則、黒澤 徹、小田 研、イバン・マダン, トマーシュ・マテリ, ドラガン・ミハイ
ロビッチ, （招待講演）"銅酸化物高温超伝導体の超伝導ギャップ・擬ギャップダイナミクス", 
Frontiers in Strongly Correlated Electron System 北海道大学(札幌市)10 月 19 日-20 日 
(2017). 

⑮ 戸田 泰則, （招待講演）"光渦による物性探求", 合同研究会「光渦と原子分子・物質系の相
互作用」 広島大学放射光科学研究センター (東広島市)12 月 1 日-2 日 (2017). 

⑯ Y. Toda, S. Tsuchiya, T. Kurosawa, M. Oda, T. Mertelj, I.Madan, D. Mihailovic (Invited) " 
Photoexcited quasiparticle dynamics in the pseudogap state of high-Tc superconductors", 
International Conference on Low-Energy Electrodynamics in Solids (LEES2016), May 29- 
June 3 (2016), Hotel LAFORET Biwako (Moriyama), Japan. 

 

〔その他〕 

ホームページ等 
http://www.eng.hokudai.ac.jp/labo/optphys/exp/Research.html 
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