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研究成果の概要（和文）： 

遷移金属化合物の磁性体や誘電体の表面において、可視光や紫外線によって誘起される電子状

態の変化を光電子分光法によって研究した。特に、電子相関効果によって電子が複雑なスピン・

電荷・軌道状態を持つマンガン酸化物において、可視光によって電子のスピン・軌道が大きく

変化することを観測した。また、チタン酸化物の表面において紫外線で励起された電子の振る

舞いを解明し、電子のスピンの光制御の可能性を示した。 

 

研究成果の概要（英文）：We have studied electronic structural changes induced by 

irradiation of visible and ultraviolet light at surfaces of magnetic or dielectric 

transition-metal compounds. In particular, we have observed spin and orbital change of 

electrons in strongly-correlated Mn oxides with complicated spin-charge-orbital orders. We 

have identified the new electronic states induced by ultraviolet irradiation at surfaces of Ti 

oxides and opened up new possibility of photo-control of electron spin. 
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１． 研究開始当初の背景 

超伝導・強磁性・金属絶縁体転移などの多
彩な物性を示す強相関物質での新規な電子
状態の探索が精力的に進められているが、研
究開始時までの背景として、研究代表者のグ
ループでは光励起用レーザーを光電子分光

装置に付設して、予備的な研究を進めている
段階にあった。この実験装置では、レーザー
光が照射された固体表面について、静電半球
型電子線エネルギー分析器による時間積分
型光電子分光の測定を行い、ぺロブスカイト
型 CsAuBr3表面において、室温で Au++Au3+
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→2Au2+という永続的な光誘起原子価転移が
起きることを報告した [Phys. Rev. B 72, 

235105 (2005)]。また、スピネル型 CuIr2S4

において光照射によって永続的な電気抵抗
の低下が起こることを発見した[Phys. Rev. 

Lett. 95, 246401 (2005)]。研究開始当初は、
これらの研究をさらに進展させて、より広く
系統的に強相関物質表面での光誘起相転移
を探索して、スピン・電荷・軌道の電子状態
と格子振動そして光との相互作用が起こす
物理現象を系統的に理解することが望まれ
ている状況にあった。 

 
２． 研究の目的 

本研究では、遷移金属化合物や希薄磁性半
導体などの強相関物質の表面を舞台として
電子のスピン・電荷・軌道状態が光によって
変化する様子を光電子分光によって観測す
ることが第一の目的である。光電子分光は、
固体表面の電子状態を観測する強力な実験
手法であり、光によって誘起される電子のス
ピン・電荷・軌道状態の変化を高感度でプロ
ーブすることができる。そして、系統的な光
電子分光測定によって、光励起で電子状態が
劇的に変化する系を広く探索し、光記録材料
や光スイッチの開発に寄与することを最終
的な目的とする。光記録には光に対する応答
が永続的な系が必要であり、一方、光スイッ
チには、光に対する応答が高速に立ち上がる
系が必要である。光に対する応答が永続的な
系の研究では、静電ポテンシャルを利用する
通常の電子線エネルギー分析器による時間
積分型光電子分光を用いて系統的な研究を
行う。高速の光応答については、飛行時間型
エネルギー分析器を利用する時間分解型光
電子分光を開発し、強相関物質表面で光によ
って誘起される電子状態変化のダイナミク
スについて研究を進める。 

 

３． 研究の方法 

光に対する応答が永続的な強相関電子系

の研究においては、静電ポテンシャルを利用
する通常の電子線エネルギー分析器による
時間積分型光電子分光を用いて系統的な研

究を展開する。高速の光応答については、飛
行時間型エネルギー分析器を利用する時間
分解型光電子分光を建設し（図１）、強相関
物質表面で光によって誘起される電子状態
変化のダイナミクスについて研究を進める。 

 
４．研究成果 
 

永続的な光誘起相転移を示す系について
は、強磁性金属状態と電荷・軌道秩序による
反強磁性絶縁体状態が競合するぺロブスカ
イト型マンガン酸化物において、可視光照射
による絶縁体から金属への転移および金属
から絶縁体への転移を光電子分光によって
観測することに成功した。光照射によって、
電荷軌道秩序が破壊されて金属へと転移す
る過程と電荷軌道秩序が形成されて絶縁体
へと転移する過程の両者が可能であること
を示したことは、光誘起相転移の基礎研究に
おいてインパクトのある研究成果である。さ
らに、SrTiO3 および Ti1−xCoxO2−δ の表面に
おいて、バンドギャップよりも大きなエネル
ギーを持つ紫外線照射によって誘起される
キャリアーの性質を光電子分光によって解
明した。SrTiO3 では紫外線によって励起さ
れたキャリアーがバンドギャップ中に束縛
状態として観測されることを示し、Ti3d バン
ドの軌道縮退を考慮したモデルによって実
験結果を解釈できることを提案した。この成
果は、誘電体において光励起されたキャリア
ーを利用する光スイッチ開発の基礎となる
可能性がある。一方、Ti1−xCoxO2−δ では表面
に形成された空乏層に光誘起キャリアーが
流れ込んで表面層での強磁性状態を形成す
ることを実験的に証明し、光励起キャリアー
によるスピントロニクスの実現の可能性を
示した。 

過渡的な光誘起相転移の研究に関しては、
Nd:YAGレーザーの第５高調波を利用した光
電子分光装置を建設し、観測を開始すること
に成功した。SrTiO3の表面では、酸素中で結
晶をアニ―ルする際の酸素分圧を制御する
ことによって、光キャリアーの寿命を短くす
ることが可能である。この高速で緩和する光
キャリアーの観測を行ったが、フェルミ準位
付近に光キャリアーによるピークを観測す
ることはできず、当装置の時間分解能
（10nsec）よりもさらに高速で緩和してしま
っていると結論した。 

永続的な光誘起相転移に関しては十分な
研究成果が得られたが、過渡的な光誘起相転
移については応用が期待できる相転移を発
見することはできなかった。原因のひとつは、
10nsec 程度の時間スケールで緩和する相転
移現象を持つ強相関電子系は稀であること
が考えられる。今後は、実験装置の時間分解
能をさらに向上させる必要があることが確

図１：レーザー励起による飛行時間
型光電子分光装置の模式図 

位置敏感型検出器 



 

 

認された。永続的な光誘起相転移に関しては、
Ti1−xCoxO2−δ の表面での光誘起強磁性転移は
室温で制御することが可能であり（図２）、
今後、実用化に向けた研究が活発になると予
想される。当研究課題での成果は、この実用
化に向けた研究の基礎になると期待される。 

 

 

 

以上の遷移金属酸化物に関する成果に加
えて、Ni や Fe を含むカルコゲナイドやプニ
クタイトの表面において、熱的に励起された
電子ホール対（励起子）のボーズ・アインシ
ュタイン凝縮（BEC）の観測などに成功し、
その結果の一部は Physical Review Letters 

に発表されて注目を集めている。分極率の大
きな陰イオンを持つ遷移金属化合物では、
種々の相転移を励起子の BEC あるいは BCS

転移と解釈することが可能であり、この解釈
に基づいて新しいタイプの強相関電子系の
光相制御を提案して、強相関電子系の分野に
おいてインパクトを与えつつある。 
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