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研究成果の概要（和文）：時間・角度分解光電子分光、特にコヒーレントフォノン励起による光電子強度の振動
をエネルギー-運動量空間にマップする周波数領域角度分解光電子分光(frequency domain angle-resolved 
photoemission spectroscopy, FDARPES)を用いることにより、様々な物質における光励起後の非平衡電子状態を
明らかにした。光誘起相転移を示す物質において、光励起によってコヒーレントフォノンが観測されることがあ
るが、光誘起相転移に伴う電子構造の振動の様子を、FDARPESを用いることで詳細に明らかにすることに成功し
た。

研究成果の概要（英文）：We have revealed nonequilibrium electronic states after photoexcitation by 
time- and angle-resolved photoemission spectroscopy, and especially, frequency domain angle-resolved
 photoemission spectroscopy (FDARPES), which maps oscillation of photoemission intensity induced by 
coherent phonon excitation to energy-momentum space, for various materials. For the materials which 
shows a photo-induced phase transition, coherent phonon excitations are often observed, and the 
detailed oscillations of the electronic structures accompanied with the photo-induced phase 
transition were successfully revealed by the FDARPES analysis.

研究分野： 電子物性

キーワード： 時間分解光電子分光　光誘起相転移　コヒーレントフォノン　非平衡電子状態

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
コヒーレントフォノン励起を伴う光誘起相転移において、コヒーレントフォノンに同期して、金属状態と絶縁体
状態が交互に現れるなど、新たに開発されたFDARPESという手法を用いて初めて得られる情報を抽出することに
成功した。これは、光誘起相転移における詳細な電子構造の変化やそのメカニズムの理解について大きく進展さ
せる成果である。この成果により、物質におけるバンド構造の制御、さらにそれに基づく物性制御、超高速スイ
ッチングの実現など、将来的には一般社会への波及効果も期待できる。

※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 
 
 我々は、極紫外レーザーをプローブ光に用い
た時間・角度分解光電子分光(time- and angle-
resolved photoemission spectroscopy, 
TARPES)により、励起子絶縁体の候補物質と
されていた Ta2NiSe5 において、その励起緩和
ダイナミクスからこの物質が励起子絶縁体で
ある非常に有力な証拠を得るとともに、光誘起
絶縁体-金属転移を発見した[K. Okazaki et al., 
Nat. Commun. 9, 4322 (2018)]。図 1 に示すよ
うに、ポンプ光照射前は励起子絶縁体特有のバ
ンド分散だったのが、ポンプ光照射によりフェ
ルミ準位を横切るホールバンドと電子バンド
が現れることを見出した。さらに、ポンプ光照
射によってコヒーレントフォノンが励起され、
ポンプ光照射後の光電子強度に振動成分が重
畳することを見出した。フーリエ変換を用いて
この振動成分を詳細に解析することで、光誘起
相転移における電子-格子相互作用についてよ
り詳細がわかるのではないか、という考えに至った。この手法を、我々は周波数領域角度分解光
電子分光(frequency-domain angle-resolved photoemission spectroscopy, FDARPES)と名付け
た。 
 
２．研究の目的 
 
 本研究の目的は、励起子絶縁体候補物質 Ta2NiSe5や電荷密度波転移や超伝導転移を示す遷移
金属ダイカルコゲナイド等において、FDARPES 解析を用いることでコヒーレントフォノン励
起が関係した光誘起相転移において、コヒーレントフォノンのバンド構造への影響を詳細に調
べることで、光誘起相転移のメカニズムを解明することにある。さらには、TARPES 測定にお
いて様々な波長のポンプ光を利用可能にし、波長選択的に物質を光励起することにより、電荷秩
序状態や超伝導状態の光制御を可能にすることも目的とする。 
 
３．研究の方法 
 
 本研究では、図 2 に示した極紫外レーザー時間・角度分解光電子分光装置を主に用いる。励起

図 1：Ta2NiSe5で観測された光誘起絶縁体-金
属転移。a, b はそれぞれ、光励起前後の運動
量-エネルギーに対する TARPES 強度分布。 

図 2:本研究で主に用いた極紫外レーザー時間・角度分解光電子分光装置 



子絶縁体候補物質である Ta2NiSe5、電荷密度波転移と超伝導が共存する 2H-NbSe2、温度に対
して逐次的な電荷密度波転移を示す 1T-TaS2、カゴメ格子を持ち電荷密度波転移や超伝導を示
す ScV3Sb5などを測定対象とした。コヒーレントフォノンが明瞭に観測された物質については、
その振動強度をエネルギー-運動量空間にマップする FDARPES 解析により、コヒーレントフォ
ノン励起における電子-格子相互作用の詳細を明らかにした。 
 
４．研究成果 
 
励起子絶縁体候補物質Ta2NiSe5では、チタンサファイアレーザーの基本波である波長 800 nm

の近赤外光をポンプ光に用いた TARPES 測定により、1, 2, 3, 3,75 4 THz のコヒーレントフォ
ノン励起が観測された。それぞれの振動数における FDARPES マップが図３である[T. Suzuki, 
K. Okazaki et al., Phys. Rev. B 103, L121105 (2021)]。特に、2 THz の FDARPES マップでは、
フェルミ準位近傍で特に振動強度が強くなっており、この物質における光誘起絶縁体-金属転移
と密接に関係していることが示唆された。密度汎関数摂動論に基づく計算により、この物質にお
けるフォノンの基準振動を明らかにした。特に、この 2 THz のモードは、Ta の a 軸方向への振
動であり、Ta の変位が金属化に重要であると可能性が示唆された。(a), (c)の○印はそれぞれポ
ンプ光照射直後と照射前の TARPES スペクトルのピーク位置のプロットである。ポンプ光照射
前は絶縁体的なバンド分散を示していたのに対し、照射直後は金属的なバンド分散を示すこと
がわかる。それぞれのバンド分散を FDARPES マップと比較してみると、例えば 1 THz の
FDARPES マップは金属的なバンド分散と、3 THz の FDARPES マップは絶縁体的なバンド分
散とよく一致することがわかる。このことは、光励起後の非平衡状態において金属状態と絶縁体
状態が共存することを示唆する。 
 

 

 電荷密度波と超伝導が共存する 2H-NbSe2 では、明瞭なコヒーレントフォノン励起は観測さ
れなかったものの、TARPES イメージにおいて興味深い時間変化が観測された[M. Watanabe, 
K. Okazaki et al., J. Phys. Soc. Jpn. 91, 064703 (2002)]。図 4 は 2H-NbSe2におけるポンプ光
照射前後での TARPES イメージとそれらの差分イメージである。差分イメージでは、赤がポン
プ後での強度増加、青が強度減少に対応する。フェルミ準位よりも低エネルギー側においても赤
い領域が存在することがわかる。こ
れはポンプ光照射によって占有状
態の電子が非占有状態に励起され
るといった単純な時間変化では説
明できない興味深い変化である。
我々は、変位歴コヒーレントフォノ
ンと同様のメカニズムにより、ポン
プ光照射による電子の光励起によ
り電子分布が変化し、それにより安
定な格子位置が変調することで、バ
ンド構造も変化したのではないか
と考えた。これにより、光励起によ
りバンド構造を制御することが可
能であることが示された。 
 さらに、1T-TaS2、ScV3Sb5 など
においてコヒーレントフォノン励
起の観測とそれらの FDARPES 解
析 に 成 功 し た [Q.-H. Ren, K. 
Okazaki et al,, Y. Zhong, K. Okazaki et al., 共に論文準備中]。1T-TaS2では、電荷密度波転移

図 3：励起子絶縁体候補物質 Ta2NiSe5における FDARPES マップ。 

図４：2H-NbSe2 のポンプ光照射前後での TARPES
イメージと差分イメージ。 



に伴うバンド構造の折り畳みによって現れるフラットバンドにおいて、さらに低温で電子相関
によるモットギャップが開くことが知られている。我々は、ポンプ光照射によって励起されるコ
ヒーレントフォノンの振動と同期して、このフラットバンドのエネルギー位置も振動すること
を FDRPES 解析により見出した。ポンプ光照射によってモットギャップが閉じて光誘起金属状
態が現れることは知られていたが、我々は、ポンプ光照射によって光誘起金属状態とポンプ光照
射前の絶縁体状態との間で振動することを見出した。これは、コヒーレントフォノン励起が光誘
起金属相の発現に重要であることを示唆する結果である。ScV3Sb5 は Brillouin ゾーンの M 点
近傍に van Hove 特異点を持ち、この点における発散的な状態密度が電荷密度波転移や超伝導に
重要である可能性が提案されている。我々は、この物質においても FDARPES 解析に成功し、
van Hove 特異点近傍において FDARPES マップの強度が増大し、この点近傍において特に電
子-格子相互作用が強いことを見出した。また、光パラメトリック増幅器を整備し、様々なポン
プ光を用いた TARPES 測定を可能にした。 
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