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研究成果の概要（和文）：超伝導体のミクロな量子状態を表す超伝導擬スピンをテラヘルツ光によってコヒーレ
ントに制御する基礎理論を構築した。多軌道超伝導体においては各軌道の擬スピンがジョセフソン結合するが、
擬スピンの集団運動であるヒッグスモードやレゲットモードを光の非線形効果によって誘起できることを明らか
にした。また、d波超伝導体に対して非線形テラヘルツカー効果の理論解析を行い、d波ヒッグスモードがはじめ
て実験的に観測された。

研究成果の概要（英文）：We have constructed a fundamental theory for coherent terahertz-light 
control of superconductors’ pseudospins, which represent microscopic quantum states of 
superconductors. In multiorbital superconductors, pseudospins are interacting via Josephson 
coupling, with which we showed that one can induce collective motions of pseudospins such as Higgs 
and Leggett modes by nonlinear optical effects. For d-wave superconductors, we theoretically studied
 nonlinear terahertz Kerr effects, and observed d-wave Higgs mode experimentally for the first time.

研究分野：物性理論

キーワード： 光物性　超伝導　非平衡

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
テラヘルツ光によって超伝導体の量子状態、すなわち超伝導擬スピンを動的に制御する新しい道が開けた。この
ことによってヒッグスモードやレゲットモードなどの超伝導擬スピンの集団運動の性質が明らかになっただけで
なく、テラヘルツ光によって超伝導体のクーパー対の対称性を検出する新たなスペクトロスコピー法が生まれ
た。今後この研究をさらに発展させることで、光によって超伝導を動的に発現するメカニズムの解明につながる
と期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 超伝導体において最近、テラヘルツ光を用いた擬スピン共鳴と呼ばれる基本的な現象の発見

が実験と理論の両面で同時になされた[1][2]。超伝導体のミクロな量子状態は、電子のスピンと

類似した「擬スピン」と呼ばれるものの集団で表される[3]。擬スピンは、z 成分が準粒子の密度、

xy 成分がクーパー対の密度と位相を表す。これまではポンプ・プローブ分光により超伝導体の

インコヒーレントなダイナミクスの観測が主になされてきたが、クーパー対の量子コヒーレン

スを保った擬スピンの歳差運動がテラヘルツ光で観測され、さらにテラヘルツ光によって擬ス

ピンの歳差運動を共鳴的に増幅することができたのはこれが初めてである。擬スピンを外部か

ら制御するという観点からは、磁性体との比較でいえば、核磁気共鳴(NMR)や電子スピン共鳴

(ESR)が発見された段階にようやく到達したと言える。であるならば、超伝導体の擬スピンと磁

性体の実スピンとのアナロジーをさらに押し進めて、スピン系やスピントロニクスで知られて

いる様々な現象を超伝導擬スピンのコヒーレントな量子制御に応用できないだろうか。これは

擬スピンを制御するという基本的な興味にとどまらず、常伝導状態から超伝導を動的に発現さ

せるという、超伝導の新たな可能性を切り拓くと期待できる。 
 
２．研究の目的 
 超伝導体において最近発見されたテラヘルツ光による擬スピンの歳差運動の共鳴現象を土台

に、スピン系やスピントロニクスで培われたアイディアを応用して、超伝導擬スピンのコヒーレ

ントな量子ダイナミクスの制御を可能にする基礎理論の構築に取り組む。また、d 波超伝導体な

どの非従来型超伝導体の電子状態をコヒーレントに光で量子制御する方法を開発する。それら

を応用して、高温で超伝導が動的に発現するメカニズムの理論的な提案を目指す。 
 
３．研究の方法 
 超伝導擬スピンの量子制御の基礎理論を確立するために、時間依存平均場近似をもとに、擬ス

ピンの理論モデルにジョセフソン結合やベリー位相の効果を取り込んだ新たなモデルを構築す

る。平均場近似を超えてフォノンの遅延効果を取り入れるために格子モデルを不純物モデルに

置き換えて解析する手法である非平衡動的平均場理論を応用し、ミグダル近似を用いて非平衡

不純物問題を解く。実際の物質においては不純物の影響は無視できないので、不純物効果を取り

入れるためにボルン近似を用いて解析する。現実物質と対応させた解析をする際には密度汎関

数理論にもとづいた第一原理計算を利用し、電子やフォノンのバンド構造を求め、電子格子相互

作用の大きさなどを見積もる。 

 

４．研究成果 

(1) 多軌道の超伝導体においては、各軌道の超伝導擬スピン同士がジョセフソン結合したモデル

で表される。超伝導状態として擬スピンが xz 成分を持つ場合を考えると、擬スピンの集団運動

として各軌道の x 成分が振動するヒッグスモードと、軌道間で y 成分が交互に振動するレゲッ

トモードが知られている。これらは光に対して線形応答しないが、非線形領域まで行くと光で励

起できることを示した[4]。特に三次高調波の共鳴によってヒッグスモードやレゲットモードが

観測できる可能性について議論した。多軌道超伝導体である NbN において観測された三次高調

波の共鳴の由来を調べるために、入射光と透過光の偏光角度依存性を理論・実験の両面から調べ、

三次高調波はほとんど角度依存性を持たないことを明らかにした[5]。この結果を第一原理計算

を用いた解析と比較することで、三次高調波の共鳴が主にヒッグスモード由来であることがわ



かった[6]。超伝導体におけるヒッグスモードの研究の最近の進展についてレビューした総説を

出版した[7]。 

 

(2) 電子と格子が強く相互作用する強結合超伝導体においては、フォノンの遅延効果が一般に無

視できないと考えられる。これは平均場の枠組みを超えた強相関効果に属し、新たな解析手法を

必要とする。我々は非平衡動的平均場理論を電子格子相互作用系に拡張し、フォノンの遅延効果

を考慮しながら電子と格子のダイナミクスを扱うことができる手法を開発した[8][9]。この手法

を応用することで、強結合超伝導体において通常のヒッグスモードとは別にフォノンと超伝導

秩序が結合した新たな集団励起モードが存在することを明らかにした[10]。ヒッグスモードの緩

和の仕方が、温度を上げることによってべき減衰から指数関数減衰に変化することもわかった

[11]。また、フォノンを光によって共鳴振動させたときに超伝導秩序が増強されるかを調べ、光

が照射されている最中は有効的な電子格子相互作用が増強されるが、それにまさる有効温度上

昇の効果によって超伝導自体は抑制されることがわかった[12]。銅酸化物高温超伝導体などでは

強い電子間相互作用による強相関効果が重要な役割を果たすと考えられている。非平衡状態に

おいてそのような効果を扱うために時間依存揺らぎ交換近似という手法を開発し、二次元ハバ

ード模型に応用することで運動量に依存した緩和が起きることを明らかにした[13]。さらに、超

伝導臨界温度以上でも存在する超伝導揺らぎの効果が光励起によってどのように変化するかを、

時間依存ギンツブルク・ランダウ方程式を解析することで調べた[14]。 

 

(3) 光励起することで、ベリー位相の効果を動的に生み出すことができる。その例として、時間

に周期的な外場によってトポロジカルな相に変化するフロッケトポロジカル絶縁体が知られて

いる。我々は Brillouin-Wigner 摂動法を高周波数展開に応用することでフロッケトポロジカル

絶縁体を系統的に扱うことができる手法を開発し、様々な格子モデルに応用することで多彩な

トポロジカル相が現れることが明らかになった[15]。非平衡によってトポロジカルな性質を含む

様々な物性が制御できることをレビューした解説記事を出版した[16]。 

 

(4) 銅酸化物高温超伝導体をテラヘルツレーザーによって励起することで、励起されている最中

に電場振幅の 2 乗に比例したコヒーレントな振動モードが観測された[17](図 1)。これは、光励

起によって光学応答が変化する非線形テラヘルツカー効果の一種である。パルス光の偏光角度

を制御することで、角度に依存する成分と依存しない成分に分解することができる。平均場近似

の解析によって、角度に依存しない成分は主に d 波超伝導のヒッグスモード由来であることが

示唆された。キャリアドープ量を変化させることで、アンダードープ領域に近づくに従って角度

に依存しないコヒーレント成分の割合が増大することがわかった。また、様々なクーパー対の対

称性を持つ超伝導体をテラヘルツ光によって励起したときに得られる応答スペクトルを理論的

に分類し、ヒッグスモードを観測することでクーパー対の対称性を逆に検出できるヒッグスス

ペクトロスコピー法を提案した[18]。 
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such as the retardation effects in the phonon-mediated
electron interaction that are neglected in the BCS approxi-
mation [21]. Given this situation for the conventional
s-wave superconductors, what happens in d-wave super-
conductors becomes of great interest.
In this Letter, we report an observation of the third-

order nonlinear signal in a d-wave cuprate superconductor
Bi2Sr2CaCu2O8þx (Bi2212) from THz pump-optical
reflectivity probe measurements over a wide range of
carrier doping. The third-order nonlinear signal, akin to
a THz Kerr effect, turns out to manifest itself as an
oscillatory behavior of the optical reflectivity that follows
the squared THz electric field (E field) with a strong
enhancement below Tc. The THz Kerr signal is here further
decomposed into A1g and B1g symmetry components from
polarization-resolved measurements. We then show that a
comparison with BCS calculations for both Higgs-mode
and CDF contributions to each symmetry component
strongly indicates that the observed A1g component arises
from the coupling of the d-wave order parameter to the
Higgs mode.
We have performed a THz pump-optical probe (TPOP)

measurements, schematically illustrated in Fig. 1(a), on
freshly cleaved optimally doped (OP90, Tc ≈ 90 K) as well
as overdoped (OD78, OD66, and OD52, with Tc ≈ 78, 66,
and 52 K, respectively) and underdoped (UD74 and UD58,
with Tc ≈ 74 and 58 K, respectively) Bi2212 single crystals
grown with the floating-zone method. The description of
the THz pulse generation is given in Supplemental Material

[22]. For the probe we used a near-infrared pulse at 800 nm,
which has been widely used as a sensitive probe for
investigating the dynamics of the SC state in the cuprates
[28–36]. The measurements were performed as a function
of both the pump and probe polarization angles θpump

and θprobe, respectively, as defined in Fig. 1(b). As we shall
show, the polarization dependence of the pump-probe
signal is crucial in discriminating the Higgs-mode and
CDF contributions. The central frequency component of
the THz-pump E field is ∼0.6 THz ¼ 2.4 meV, which is
much smaller than the antinodal SC gap energy,
2Δ0 > 20 meV, in Bi2212 for the present doping levels
[37,38]. This THz pulse does not significantly deplete the
SC state, as evidenced by the absence of any sign of
pump-probe signal saturation up to ∼350 kV/cm (see
Supplemental Material, Fig. S2 [22]).
Let us start with the result for optimally doped OP90. The

THz pulse-induced transient reflectivity change ΔR for
θpump ¼ θprobe ¼ 0° is shown in Fig. 1(c) at various temper-
atures. At 30 K below Tc, an oscillatory behavior of ΔR/R
that follows the squared THz-pump E field jEpumpðtÞj2 is
clearly identified. This quasi-instantaneous oscillatory com-
ponent, which we shall assign to the THz Kerr signal below,
is similar to the forced oscillation of the order parameter
observed in a conventional s-wave superconductor NbN,
which also follows jEpumpðtÞj2 [6]. Accordingly, the maxi-
mum amplitude of ΔR/R is proportional to the square of the
peak THz-pump E field as shown in Supplemental Material,
Fig. S2 [22]. In addition to the THz Kerr component, ΔR/R
has a positive decaying component that survives up to at
least ∼10 ps. At 100 K slightly above Tc, the signal consists
of amuchweakerTHzKerr component and a decaying signal
that switches sign after ∼4 ps. At 300 K, the decaying signal
remains positive at all delays.
The amplitude of ΔR/R as a function of θprobe, at a fixed

delay t ¼ 2 ps at which the THz Kerr component is
maximum, is displayed in Fig. 1(d). TheΔR/R is essentially
independent of the angle at 300 and 100K.At 30KbelowTc,
however, it displays significant dependence on θprobe, which
follows a form Aþ B cosð2θprobeÞ. By contrast, the ΔR/R
signal at t ¼ 4 ps does not show any polarization depend-
ence at 30 K. Similar results were obtained when the pump
polarization angle θpump is varied with a fixed θprobe ¼ 0°,
demonstrating symmetrical roles played by the pump
and probe polarization angles in the observed signal [see
Supplemental Material, Fig. S3(a) [22]].
The pump E-field and polarization dependences of the

oscillatory component are consistent with a THz Kerr
effect, where the strong THz E field modulates the optical
reflectivity in the near-infrared (800 nm) regime [39]. This
process is described by a third-order nonlinear susceptibil-
ity χð3Þðω;ω;þΩ;−ΩÞ [40], where ω and Ω are the
frequencies of the near-infrared pulse and THz-pump pulse,
respectively. The THz pulse-induced reflectivity change

FIG. 1. (a) A geometry for the THz pump-optical probe
measurements. (b) A schematic CuO2 plane, on which the pump
(θpump) and probe (θprobe) polarization angles are defined relative
to the Cu─O bond. (c) THz pulse-induced transient reflectivity
change ΔR/R at θprobe ¼ 0° as a function of the delay time at
typical temperatures for OP90. The top panel shows the wave-
form of the squared THz E field. (d) Probe polarization
dependence (circles) of the amplitude of ΔR/R at fixed delays
at various temperatures for OP90 when θpump ¼ 0°. Curves show
the fitting with a form Aþ B cosð2θprobeÞ.
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and CDF contributions to each symmetry component
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measurements, schematically illustrated in Fig. 1(a), on
freshly cleaved optimally doped (OP90, Tc ≈ 90 K) as well
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investigating the dynamics of the SC state in the cuprates
[28–36]. The measurements were performed as a function
of both the pump and probe polarization angles θpump

and θprobe, respectively, as defined in Fig. 1(b). As we shall
show, the polarization dependence of the pump-probe
signal is crucial in discriminating the Higgs-mode and
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the THz-pump E field is ∼0.6 THz ¼ 2.4 meV, which is
much smaller than the antinodal SC gap energy,
2Δ0 > 20 meV, in Bi2212 for the present doping levels
[37,38]. This THz pulse does not significantly deplete the
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that follows the squared THz-pump E field jEpumpðtÞj2 is
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ponent, which we shall assign to the THz Kerr signal below,
is similar to the forced oscillation of the order parameter
observed in a conventional s-wave superconductor NbN,
which also follows jEpumpðtÞj2 [6]. Accordingly, the maxi-
mum amplitude of ΔR/R is proportional to the square of the
peak THz-pump E field as shown in Supplemental Material,
Fig. S2 [22]. In addition to the THz Kerr component, ΔR/R
has a positive decaying component that survives up to at
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(θpump) and probe (θprobe) polarization angles are defined relative
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change ΔR/R at θprobe ¼ 0° as a function of the delay time at
typical temperatures for OP90. The top panel shows the wave-
form of the squared THz E field. (d) Probe polarization
dependence (circles) of the amplitude of ΔR/R at fixed delays
at various temperatures for OP90 when θpump ¼ 0°. Curves show
the fitting with a form Aþ B cosð2θprobeÞ.
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図 1. (左) 銅酸化物高温超伝導体に対するテラヘルツポンプ・光学プローブ分光の概念図。

(右) 得られた反射率変化のシグナルをポンプ光の電場振幅の 2乗と比較したもの。文献[17]
より。 
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