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研究成果の概要： 
 光照射によって、物質の電子構造や巨視的物性が変化する現象は、光誘起相転移と呼ばれ、

強相関電子系を中心に活発な研究が行われている。本研究では、強相関電子系における光誘起

相転移の本質を理解するために、30 フェムト秒クラスの高い時間分解能を有するポンプ-プロ
ーブ分光測定系を構築し、光誘起相転移の初期ダイナミクスを明らかにすることに目的とする。 
上記の測定システムを、典型的な強相関電子系物質であるペロフスカイト型マンガン酸化物に

適用し、光誘起電荷・軌道秩序相融解の初期過程を詳細に調べた。その結果、電子相関の効果

によって、時間分解能(30 fs)以内に、瞬時に秩序相が融解し、これに引き続いて、複数の酸素
原子由来のコヒーレント振動が発生することを見出した。特に、軌道秩序の安定化に重要なヤ

ーンテラーモードに由来するコヒーレント振動が、相融解の初期過程で顕著に観測されること

を明らかにした。これらは、秩序相の安定化に、隣接サイト間のクーロン反発と軌道秩序が重

要な役割を演じていることを示す重要な結果である。 
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１．研究開始当初の背景 
光照射によって、物質の電子構造や巨視

的な物性が変化する現象は、光誘起相転移

と呼ばれ、最近、精力的な研究が行われる

ようになってきた。特に、電荷、スピン、

格子などの複数の自由度が複雑に絡み合う

強相関電子系では、光照射によって生じる

電子励起や光キャリアが、強い電子(スピ

ン)間相互作用や電子格子相互作用を通じ

て、周囲の電子・スピン・格子系の巨大か

つ超高速の変化を引き起こすことが予想さ

れ、様々な光誘起相転移の発現が期待され

る。このような観点から、ここ数年の間、

わが国を中心にして、フェムト秒時間分解
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ポンププローブ分光法を用いた強相関電子

系における光誘起相転移の探索(電子相制

御の試み)が活発に行われてきた。実際に、

遷移金属酸化物や遷移金属錯体において、

強 磁 性 秩 序 融 解 (Ogasawara et 

al.PRB(2003))、電荷密度波―モット絶縁体

転移(Matsuzaki et al.JPSJ(2006))、光誘

起絶縁体-金属転移(Iwai et al.PRL(2003))、

また有機錯体においては、光誘起中性-イオ

ン性転移(Okamoto et al.PRB(2004))、光誘

起スピンパイエルス相融解(Matsuzaki et 

al.PRL(2003))などの特徴的な光誘起相転

移がサブピコ秒の時間領域で生じることが

見出されている。このような光誘起相転移

の物理的機構を明らかにするには、“電荷、

スピン、格子の各自由度が、光照射直後か

らどのように変化していくか”、そのダイナ

ミクスを反射（あるいは吸収）スペクトル

の時間変化を通して正確に検出する必要が

ある。しかしながら、強相関電子系の光誘

起相転移におけるこれらの自由度の時間変

化は、100フェムト秒程度かそれ以下と極め

て高速であり、各自由度のダイナミクスの

検出には、これまで適用されてきた汎用の

時間分解能 200フェムト秒クラスのポンプ

プローブ分光測定では不十分であることが

わかってきている。このような理由から、

強相関電子系の光誘起相転移の物理的機構

は、未だ十分に明らかにされていないのが

現状であった。  

 
２．研究の目的 
 本研究では、上記の問題点を解決するため

に、より高い時間分解能を有するポンププロ

ーブ分光測定系を構築する。レーザーのパル

ス幅は 20フェムト秒に設定し、時間分解能

30フェムト秒を実現する。20フェムト秒は、

スペクトロスコピーを可能とする最小の時

間スケールであると同時に、これまで実時間

観測が困難であった有機半導体における電

子移動や遷移金属酸化物における金属-酸素

原子間の伸縮振動の時間スケールより短い

ため、それらのダイナミクスの詳細を検出で

きるものと期待される。本研究では、30フェ

ムト秒のポンププローブ分光を典型的な強

相関電子系の光誘起相転移に適用し、電荷、

スピン、格子の各自由度のダイナミクスをス

ペクトル上、および、時間軸上で切り分けて

検出する。その結果をもとに、光誘起相転移

の初期過程のダイナミクスの全体像を明ら

かにするとともに、光照射による微視的な状

態変化が、巨視的な相変化にいたる物理的機

構を解明することを目的とする。具体的には、

以下の三項目に焦点を当て、研究を行うこと

とした。 

(1) マンガン酸化物、銅酸化物における光誘
起絶縁体―金属転移 

(2) チタン酸化物-遷移金属酸化物へテロ構
造における光誘起電荷注入 

(3) 有機電荷移動錯体における光誘起スピン
パイエルス相融解 

 

３． 研究の方法 
上記に述べた研究目的を達成する上で不

可欠なポンプ・プローブ分光測定システムを

以下に示す指針で構築することを目指した。  

現有のチタンサファイアレーザ再生増幅シ

ステムおよび非同軸オプティカルパラメトリ

ックアンプを用いた30フェムト秒ポンププロ

ーブ分光測定システムでは、室温下で可視光

領域(530～750nm)での過渡反射(または吸収)

スペクトル測定が可能である。ナローギャッ

プの有機半導体、また紫外域にバンドギャッ

プを有するチタン酸化物と強相関酸化物から

なる酸化物ヘテロ構造など、広範な物質系に

ついて適用可能にするために、1,7μm(0.7 eV)

から300 nm (4.1 eV)の範囲で、反射（透過）

配置でポンププローブ分光が可能なシステム

を構築する。また、このエネルギー領域でク

ライオスタット中での低温測定(4～300K)、各

種偏光測定等を高い時間分解能で実現するた

めに、広いエネルギー領域でチャ―プの精密

制御を可能とする光学系を整備する。 

 上記の性能を示すポンププローブ分光測

定システムを、典型的な強相関電子物質であ

る遷移金属酸化物や有機電荷移動錯体等に

適用し、研究を進めた。 

 
４．研究成果 
(1) 時間分解能 30フェムト秒のポンププロ
ーブ測定法の確立 
時間幅20フェムト秒の超短パルスレーザー
（チタンサファイアレーザー再生増幅器励
起の非同軸オプティカルパラメトリックア
ンプ）を用いた過渡反射・吸収測定システム
の構築、整備した。可視から近赤外域までの
広帯域の測定、クライオスタットを用いた低
温測定、各種偏光測定を、約 30フェムト秒
の時間分解能で行うことが可能となった。ま
た、時間原点を高精度で決定する手法も同時
に確立した。測定可能な反射率（透過率）変
化は 2×10-4であり、このクラスの時間分解
能での感度としては世界最高水準のもので
あると考えられる。 
 上記の分光測定系を用いて、本研究期間2
年間で得られた代表的な成果は以下の通り
である。 



(2)ペロフスカイト型マンガン酸化物
Nd0.5Ca0.5MnO3における光誘起電荷・軌道
秩序相融解過程の初期ダイナミクスの解
明 

 
Nd0.5Ca0.5MnO3の光誘起電荷・軌道秩序
融解のダイナミクスを上記時間分解能 30
フェムト秒ポンププローブ分光を用いて、
詳細に調べた。図(a)に電荷・軌道秩序相に
ある 10Ｋ(電荷・軌道秩序転移温度: 250 K)
における、1.72eVでの光誘起反射率変化
(△R/R)の時間変化を示す。この光子エネル
ギーでの反射率変化は、光誘起電荷・軌道
秩序融解を良く反映するものである。時間
原点付近を拡大して示したものを図(b)に
示した。解析の結果、光照射後、時間分解
能 30フェムト秒以内に電荷秩序が融解す
ることが明らかとなった。また、図(c)に示
す△R/R(td=40 fs)の励起密度依存性から、
融解の効率が一光子あたり約140マンガン
サイトであり、極めて大きいことがわかっ
た。この結果から、電荷秩序は主として電
子相関効果によって安定化しており、光照
射によってその高速・高効率の融解が可能
であることが実証された。さらに、図(a)
から分かるように、この電荷秩序の融解に
引き続き、酸素の変位の解放に対応すると
考えられる複数のコヒーレント振動が観測
される。図(d)および(e)は、△R/Rからバッ
クグラウンド成分を取り除いた振動成分に
対応するものであり、解析の結果、４つの
モードからなり、その中でも、ヤーンテラ
ーモードに対応するコヒーレント振動が他
のモードに比べて極めて大きい振幅で生じ
ることがわかった。以上の結果から、電荷
秩序状態の安定化には、電子相関効果に加
えて、軌道秩序も重要な役割を果たしてい
ることが示された。 
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