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研究成果の概要（和文）：2台の時間分解ARPES装置を用いた精密測定を通して、固体物質やその表層に生じる非
平衡現象を電子論的に研究した。具体的には以下のテーマを進めた。①ARPESでは見ることのできない非占有側
のバンド分散を直接観測できるという原理を利用して物質のトポロジカル相の分類をすすめた。②固体表層数ナ
ノメートル域の光現象を観測できるという特徴を生かして、トポロジカル絶縁体表面に現れる光起電力、反転転
分布、ナノ秒に迫る励起の持続を利用した新機能を追究し、THｚ域の光機能創成および光エレクトロニクスに資
する研究を展開した。③非平衡ダイナミクスの理解や法則の確立を目指して、キャリアダイナミクスの高精度測
定を行った。

研究成果の概要（英文）：We conducted a precise electronic study of non-equilibrium phenomena 
occurring in solid materials and their surfaces using two time-resolved ARPES (Angle-Resolved 
Photoemission Spectroscopy) instruments. Specifically, we pursued the following themes:
1: Utilizing the principle that ARPES can directly observe the band dispersion of non-occupied 
states, we advanced the classification of topological phases in materials. 2: Taking advantage of 
the ability to observe optical phenomena on the scale of a few nanometers at the solid surface, we 
investigated novel functionalities based on optical photocurrents, inversion layer distributions, 
and excitation persistence approaching nanoseconds in topological insulator surfaces. This research 
contributes to the development of THz-range optical functionalization and optoelectronics.3: In 
pursuit of understanding non-equilibrium dynamics and establishing governing principles, we 
performed high-precision measurements of carrier dynamics.

研究分野：超高速電子ダイナミクス

キーワード： 時間分解光電子分光　トポロジカル絶縁体　光起電力　非占有側バンド分散　キャリアダイナミクス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により固体物質における非平衡現象の理解が進み、トポロジカル相の分類が進展し、光エレクトロニクス
のための新しい機能が探求され、キャリアダイナミクスの高精度測定が確立された。これらの知見は材料科学や
凝縮物理学などの分野に影響を与え、先端技術の開発に寄与する可能性がある。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 
角度分解光電子分光（Angle-resolved photoemission spectroscopy、ARPES）にフェムト秒
域のレーザー高調波光源を用いることで、ポンププローブ型の時間分解 ARPES（Time-resolved 
ARPES、TARPES）を行うことができる。TARPESを用いると、光パルスをトリガーとして生
じる動的現象の電子状態を時々刻々観測できる。極端な非平衡状態でおきる新現象の探索（光誘
起相転移、コヒーレント振動、フロッケ状態、散逸構造）、非平衡状態を利用した研究（非占有
側のバンド分散の観測、詳細な温度変化の追跡）、光誘起現象の初期ダイナミクスの解明（太陽
電池、光触媒反応、光起電力）など、基礎から応用に渡る幅広い分野において有用なツールとし
て認知されている。 
代表者は東大物性研において 3台の TARPES装置の開発と利用研究に携わってきた。そのう
ち 2台は世界最高繰り返し周波数 95 MHz（Ishida et al., RSI 2016）と世界最高エネルギー分
解能 10.5 meVを達成し（Ishida et al., RSI 2014）、精密な TARPES測定が可能となっていた。 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、固体物質やその表層に生じる極端な非平衡現象を電子論的に解明することを目
的とした。また非平衡状態を利用した研究を展開した。具体的には以下の 3 つのテーマを進め
た。【１】ARPES では見ることのできない非占有側のバンド分散を直接観測できるという原理
を利用して、物質のトポロジカル相の分類をすすめた。【２】固体表層数ナノメートル域の光現
象を観測できるという特徴を生かして、世界に先駆けて発見してきたトポロジカル絶縁体表面
に現れる光起電力、反転転分布、ナノ秒に迫る励起の持続を利用した新機能を追究し、THz 域
の光機能創成および光エレクトロニクスに資する研究を展開した。【３】平衡状態から遠く離れ
た非平衡ダイナミクスのモデルによる理解や法則の確立を目指して、キャリアダイナミクスの
高精度測定を行った。 
 
３．研究の方法 
 
本研究課題を遂行するにあたって、これまで開発してきた世界最高エネルギー分解能および
世界最高繰り返し周波数を有する 2台の TARPES装置を用いた。期間中、両装置とも韓国ソウ
ル大に設置された東大物性研（ISSP）と韓国科学院（IBS）相関電子研究センター（CCES）の
共同ラボ（ISSP-CCES Joint Research Lab）に移設することになった。新設した共同ラボの環
境（無塵、恒温、除振、液体ヘリウムの共有と回収ラインの設置）をととのえ、ここにレーザー
高調波光源を導入して TARPES 装置 2 台を移設した。また、THz パルスを用いたポンプ-プロ
ーブ分光は、IBS-CCESの Tae Won Noh教授のグループと共同で進めた。 

 
４．研究成果 

 トポロジカル絶縁体表面の光機能化 

我々のグループでは、2013 年の段階で絶縁性のよい TI ないしその候補物質にリストされて
いた 6 つの物質のうち 4 つについて TARPES 測定を行っていた。その過程で、思いがけず TI
の表面に光起電力が現れることを見出した（Ishida et al., Sci. Rep. 2015, Neupane, YI et al., 
PRL 2015）。表面光起電力を用いることで、表面光起電力を応用することで、TI表面のスピン
偏極したディラック電子状態を操作する新しい機能が拓ける可能性がある。TI 表面の光機能化
に資する研究を展開した。 

期間中以下の成果を誌上発表した： 

①多光子光電子が出るほど高強度のパルスを Bi2Te3表面に照射すると、光起電力の大きさが
増大する（Yoshikawa, YI et al., APL 2018）。 

②表面に流れる光誘起スピン偏極電流の向きまできちんと制御するためには、p型と n型の両
方のトポロジカル絶縁体表面において極性の異なる光起電力を生じさせる必要がある。pか
ら nまで幅広くバルクのキャリア数を振ることができる Bi2Te3試料について、両極性の光
起電力を観測した（Yoshikawa, YI et al., PRB 2019）。 

③Tl置換した Bi2Se3において巨大な光起電力効果を観測した（Taupin, YI et al., PRB 2023）。
4μ 秒間隔で繰り返しフェムト秒域パルスが照射される最中に光起電力が持続するだけでな
く、実に28meVにもわたってディラックコーン内のフィリングが増加することが観測され、
動的な非平衡状態で表面状態に光励起キャリアが維持されていることを TARPESで直接観



測した。この試料については、試料温度が 40K以下の時に光照射をすると、表面伝導が何
日にもわたって励起状態にあることも見出され、TIの光機能化が一層進むことになった。 

 
 ディラック電子系の超高速ダイナミクス 

 ディラック電子系物質の高光強度下の光学特性が非常に注目されている。ディラックコーン
はあらゆる色の光を吸収することができる。この性質を利用してあらゆる色のレーザーをフェ
ムト秒域パルスに変えることが実証されている。さらにディラックコーンの中で反転分布を実
現できれば、あらゆる色でのレーザー発振への道も拓ける。このためにはディラック電子系のダ
イナミクスを基礎的に理解することが必須である。レーザー媒質の反転分布を記述する N 準位
モデル（N = 2, 3, 4,...）に相当するものを、本質的にバンド構造をもつディラック電子系でも確
立する必要がある。 

 期間中に以下の成果を誌上発表した： 

①黒リンは異方的で質量のある（ギャップのある）“ディラック電子系”とみなすことができる。
TARPES を用いて黒リンのキャリアダイナミクスを調べたところ、光励起されたキャリア
がギャップを越えて叩き上げられ、実にナノ秒に迫る長い持続時間を示すことを明らかに
した（Nurmamat, YI et al., Sci. Rep. 2018）。励起電子とホールが束縛して励起子を形成し
て長寿命化している可能性を指摘した。また、バンド間の反転分布の持続は、遠赤外域のレ
ーザー媒質の観点からも興味深い。 

②太陽電池に光を照射した際に起電力が生じる初期過程を、TARPES を用いて調べた結果を
報告した（Hazama, YI et al., PRApplied 2018）。起電力のビルドアップ時間はポンプフル
エンス 81nJ/cm2のときに 23 psと見積もられ、内蔵電位 1 Vがかかる接合界面で電荷分
離が進む速さが移動度から予想される速さを超えることを明らかにした。 

③ (Sb0.73Bi0.27)2Te3において、ディラック点をまたいで反転分布が 10 psにわたって持続する
ことを実証した（Sumida, YI et al., PRB 2019）。ディラック点がフェルミ準位より約
100meV 非占有側に位置することから、熱励起だけでもディラック点近傍のキャリア数を
コントロールすることができる。実際、室温近傍での反転分布の持続時間は低温 8 K より
も長かった。ディラック点をまたいだ反転分布の持続は、あらゆる色で発振するレーザーの
観点から興味深い。 

④THz パルスをプローブ光にしたキャリアダイナミクスの追跡は TARPES のアプローチを
相補する。特に THｚプローブはエネルギー分解能が TARPES よりもよく、種々のバンド
が密集する場合に威力を発揮することが期待される。THz パルスをプローブとして Bi2Te3

のキャリアダイナミクスを追跡した。Bi2Te3 の表面にはディラック電子状態だけでなく、
Rashba分裂した 2次元電子ガス状態があり、さらに表面光起電力を示す。各バンドのダイ
ナミクスを追った結果、最表層のバンドベンディングに由来するものとより深層のベンデ
ィングに由来する 2種類を考える必要があることを示した。 

 
 非占有側のバンド分散の直接観測 
 
 フェムト秒域パルスを照射して電子を非占有側に励起した瞬間を捉えることで、通常 ARPES
ではとらえることができない非占有側のバンド分散を観ることができる。この原理を使った研
究について、期間中に以下の成果を誌上発表した： 

①Bi2Te2Se の非占有側バンド分散を TARPES および第一原理計算から調べた（Nurmamat, 
YI et al., PRB 2018）。非占有側 0.5-0.8 eVに渡って Surface resonance bandが存在する
こと、さらに非占有側 1.1 eVに Dirac cone状態があることを見出し、第一原理計算ともよ
く整合した。 

②GeSb2Te4は相変化材料として知られる物質であり、近年トポロジカル絶縁体と同相と理論
的に予言されて話題を呼んでいた。ところがその証である表面ディラック電子状態が非占
有側に位置することから、TARPESを用いた非占有側のバンド分散の追跡が必須であった。
その結果、果たして非占有側 0.5 eV付近に、バルクバンドのギャップを差し渡す形でディ
ラックコーン状の状態を見出した。第一原理計算のサポートから、このコーン状の状態をバ
ルクのトポロジーに由来する表面ディラック電子状態と同定してよいと結論した
（Nurmamat, YI et al., ACS Nano 2020）。 

③SnTeはトポロジカルクリスタル絶縁体（Topological Crystalline Insulator、TCI）として
理論的に予言される物質である。ところが、表面バンドには TCI 由来のディラック電子状
態の他にも、Rashba分裂したバンドが混在し、その同定は困難であった。特に(111)面に現
れるディラック電子状態をきちんと測定することが急務であった。CdTe の基板の上に



MBE法で作製した SnTe(111）薄膜を、TARPES装置に併設した試料処理槽で表面清浄化
することで、表面バンドの測定を可能にした。清浄表面の TARPESをしたところ、これま
でディラック電子状態に同定されていたバンドが実は Rashba分裂したバンドであること、
また真のディラックバンドは Rashba バンドよりさらに非占有側に展開していることを明
らかにした（Ito, YI et al., PRB 2020）。 

 この他、期間中に見出した仕事関数の高精度測定法（Ishida et al., Commun. Phys）を
TARPES に応用して、グラファイトの仕事関数の超高速変化の探索および表面分極の非線形感
受率の上限の見積りを行った（Ishida et al., Submitted）。また、2019年 4月に東京大学物性研
（ISSP）と韓国科学院（IBS）相関電子系研究センター（CCES）の間に結ばれた協定に基づき、
2020年 4月にソウル大学に新設された ISSP-CCES Joint Research Laboratoryに本課題で用
いた TARPES装置 2台を ISSPから移設した。 
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