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研究成果の概要（和文）：超短パルス光を用いて超伝導を構成する電子対をすべて励起すると、常伝導への瞬時
的かつ非熱的なクエンチ（コヒーレントクエンチ）を誘起できる。本研究ではビーム断面内に特徴的な空間特性
を有する光渦パルスを使ってコヒーレントクエンチを誘起することにより、時空間で変調された新しい超伝導状
態の創出とその観測および制御を実現した。本成果は光波の空間制御性を活用した新しいタイプの物質制御を確
立したことに対応し、ナノスケール物性探索や超伝導デバイス開発への応用につながる。

研究成果の概要（英文）：Excitation of all superconducting (SC) Cooper pairs with ultrashort laser 
pulses induces a coherent quench to the normal state in the photoexcited region. In this study, we 
have performed coherent quenching of high-Tc SCs using optical vortex pulses with unique spatial 
characteristics in the beam cross-section. Our newly developed time-resolved spectroscopy 
demonstrated the generation as well as the observation and control of a novel SC state modulated in 
space and time. This achievement demonstrates a new type of photo-induced phase transition utilizing
 the spatial controllability of light waves, showing promise for applications in nano-scale imaging 
and the development of SC devices.

研究分野： 光物性

キーワード： 光渦　トポロジカル光波　高温超伝導　光誘起相転移
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研究成果の学術的意義や社会的意義
超短パルス光を用いた光誘起相転移は、電子制御に対する高速性や非線形性などの機能拡張に加え、平衡条件下
では実現し得ない新しい準安定電子状態を創出できる。本研究ではビーム断面内に特徴的な空間特性を有する光
渦パルスを超伝導体の光誘起相制御として活用し、時空間で変調された新しい超伝導状態の創出と観測および制
御を実現した。本成果は光波の空間制御性を活用した新しいタイプの光誘起相転移を実証しており、例えば従来
技術では作製困難な回路構造をプロセスフリーで実現する手法として応用上の高い意義を持つ。

※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 
超短パルス光を用いた光誘起相転移は、電子制御に対する高速性や非線形性などの機能拡張

に加え、平衡条件下では実現し得ない新しい準安定電子状態を創出可能である。例えば超伝導体
に対する超短パルス光励起により、短時間ではあるが平衡条件下の転移温度 Tc 以上における超
伝導応答が観測され[1]、Tc高温化に対する新しいアプローチとして注目を集めるようになった。
他方、光渦に代表されるトポロジカル光波は幅広い分野にイノベーションをもたらし、その空間
特性を活用した光物性応用への展開も提案されるようになった[2]。申請者らは光渦を利用した
物性研究に取り組み、空間特異性を反映する電子応答を高感度かつ定量的に評価する手法およ
び分光技術を開発した[3]。その過程において、光渦パルスを光誘起相転移に用いれば、空間軸と
いう新たな視点を導入できることを着想した。 

２．研究の目的 
本研究では光渦の空間特異性を超伝導に対する光誘起相制御として活用し、従来未開拓であ

った時空間で変調された準安定電子状態を創出するとともに、時空間相制御のもたらす新規物
性および新機能の開拓を目的とする。具体的には、光渦パルス励起を用いて高温超伝導体の相抑
圧（コヒーレントクエンチ）を誘起することによる、時空間変調された局在超伝導の生成と観測・
制御に取り組んだ。合わせて空間不均一化との関係性が示唆される銅酸化物超伝導体に特徴的
に現れる擬ギャップの空間特異性、および空間特異性が超伝導形成におよぼす影響についても
調査した。 

３．研究の方法 
高温超伝導体試料に対する光渦誘起相転移の創出と観測・制御を実現するため、超短パルス光

を用いた超伝導のコヒーレントクエンチにもとづく時空間分解分光を構築した。コヒーレント
クエンチ分光は、光誘起超伝導相抑圧により生成される準安定電子状態を検出する分光法であ
り、図１に示すような 3 パルス型時間分解ポンププローブ分光により実現される。時間分解ポン
ププローブ分光では、ポンプ（P）パルス光で励起された非平衡キャリアの緩和特性を tPpr の遅
延時間を付けたプローブ（pr）パルス光の光学応答変化（本研究では反射率変化）として検出す
る。高温超伝導体試料の場合は、超伝導ギャップや擬ギャップを反映した緩和特性が過渡反射率
応答として観測される。試料を Tc 以下の温度に冷却し、励起光強度を照射領域のクーパー対が
すべて励起される条件に設定すると、過渡応答に現れる超伝導応答はクエンチを反映した飽和
特性を示すようになる。コヒーレントクエンチ分光で
は、この飽和条件を満たす相抑圧（D）パルスを試料
に照射し、瞬時的な超伝導相抑圧（クエンチ）によっ
て過渡常伝導状態を生成する（図１(a)）。このときポ
ンププローブ分光により検出される過渡応答は相抑
圧パルス照射後の経過時間 tDP に応じた常伝導から超
伝導秩序再形成に到る特徴的なキャリア緩和を示し、
その緩和特性にもとづいて準安定電子状態を同定す
る。光誘起クエンチで形成される過渡常伝導の空間分
布は D パルスの強度分布を反映するので、強度暗点
を持つような光渦パルスを使って超伝導をクエンチ
することにより、暗点領域に局在する超伝導生成を期
待できる（図１(b)）。3 パルスの励起光学系は図 1(c)に
示すような同軸配置で構成され、クライオスタット中
に保持された試料に対してレンズを使って照射され
る。また本研究では光渦生成にスパイラル位相板を適
用し、強度暗点の位置制御による超伝導応答の変化か
ら時空間で変調された超伝導生成を実証する。 
研究目的を達成するため、コヒーレントクエンチ分光を用いた(1) 空間不均一化に起因する超

伝導・擬ギャップ応答観測、(2)光渦を用いた時空間変調超伝導生成、(3) 超伝導・擬ギャップ秩
序形成の相関観測、の 3 つの研究項目に取り組んだ。以下、主要項目である（2）の成果を中心
に、項目（1）と(3)の成果を適宜引用しながら実施内容をまとめる。 

４．研究成果 
本研究では代表的な銅酸化物高温超伝導体である Bi2212（Tc=82 K）を試料とする時間分解分

光を実施した。図２(a)は代表的な温度で測定された過渡反射率変化R/R のポンププローブ時間
差 tPprに対する応答特性であり、各温度の熱平衡状態における電子状態を反映する。Tc以下では
超伝導ギャップ間緩和にもとづく超伝導応答（SC 応答）、Tc以上で超伝導ギャップが消失した後
は部分的ギャップを特徴とする擬ギャップ応答（PG 応答）、さらに室温に近い高温領域では金属
応答（EPR 応答）がそれぞれ支配的となる。特に Bi2212 試料では、その近赤外領域のスペクト
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図 1 コヒーレントクエンチ分光の概要：(a) 
3 本の光パルスの時系列、（b）光渦 D パ
ルスで誘起される時空間変調超伝導、(c)
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ル特性を反映した異なる符号をもつ SC 応
答と PG 応答が現れ、両者が明確に分離でき
る。この特性を活用した選択解析にもとづ
く空間不均一化の影響を項目（1）の成果と
して論文[4]にまとめた。また 3 種類の応答
は緩和時間も大きく異なるため、コヒーレ
ントクエンチ分光に現れる過渡応答にもと
づいて、準安定電子状態を同定した。 

具体例として、最低次ガウス光波を D パ
ルスとして用いたコヒーレントクエンチ分
光の結果を図 2(b)および(c)に示す。図 2(b)
は代表的な tDP時間で観測された過渡応答で
あり、クエンチ後の経過時間 tDPに応じた特
徴的な緩和特性が現れる。図 2(a)との比較か
ら、D パルス無しの過渡応答が SC 応答に対
応し、D パルス照射後は過渡常伝導状態が
現れることが分かる。図 2(c)は、縦軸を tDP、
横軸を tPptとする過渡応答振幅のカラープロ
ットであり、準安定電子状態の時間発展が
示される。すなわち D パルス照射後、SC 応
答は tDP < 0.5 ps で完全に消失し、相抑圧（ク
エンチ）が完了する。tDP =1 ps の過渡応答は
PG応答と金属応答から構成される常伝導応
答、その後 tDP =10 ps の過渡応答は超伝導再
生（ギャップ再形成）を反映する。さらに tDP 
=100 ps の過渡応答は D パルス無しの SC 応答とほぼ一致しており、超伝導再形成が完了してい
る。以上の結果から、過渡常伝導の発現時間に相当する tDP =0.5～5 ps が時空間変調超伝導の生
成可能時間に相当することが示された。ただし過渡常伝導の持続時間は励起条件、超伝導ギャッ
プ再形成開始時間に応じて変化し、後者は擬ギャップ形成完了と強く相関することが示された
（項目（3））。この相関関係は擬ギャップ形成に伴う電荷（スピン）秩序のクーパー対形成に対
する寄与を示唆している。 
光渦パルス誘起の空間変調超伝導生成を示すため、Ｄパルス照射後の経過時間を tDP =2 ps に

固定し、光渦を D パルスに適用したときの過渡応答を図 2(d)に示す。比較のため、最低次ガウ
ス光をＤパルスに用いた場合の過渡応答を合わせて示す。過渡常伝導を反映した PG 応答に代わ
り、光渦を用いた過渡応答は SC 応答が支配的になることが確認できる。今回構築した測定系で
は、D パルス光を光渦へと変換するスパイラル位相板の特異点位置を連続的に走査可能であり、
強度暗点がパルスビーム外側に外れると SC 応答が消失し、PG 応答が現れることを確認した。
つまり光渦 D パルス誘起により発現する SC 応答は光渦の強度暗点に残される局在超伝導に起
因することを直接検証できた。 
本研究成果の意義について最後にまとめる。光渦誘起超伝導のサイズは相抑圧光渦パルスの

強度分布に従うため、超伝導の飽和特性にもとづけば無限小化できる。この関係は誘導放出抑制
顕微鏡における超解像イメージングの原理[5]と等価であり、光渦誘起超伝導をイメージング利
用することにより、ビームサイズに制限されない高空間分解能化を期待できる。この超解像化に
よってもたらされるバルク超伝導の物性情報は、空間不均一性と相関を示唆される擬ギャップ
との関係性に対して新しい知見を期待できる。さらに時空間で制御された光誘起相転移の実証
は、より複雑な回路構造をプロセスフリーで作製可能であることを示している。したがって現在
開発の進む単一光子検出器[6]や量子ビット演算素子[7]など様々な超伝導デバイスの最適化や超
高速化応用につながる。合わせてトポロジカル光波のもつ軌道角運動量や偏光分布を併用する
ことにより、新たな自由度を光誘起相制御に適用する道筋を確立できた。 
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図 2 (a) 代表的な温度で観測される 3 種類の過渡応
答：超伝導（SC）、擬ギャップ（PG）、金属（EPR）応
答．(b)クエンチ後の代表的な経過時間（tDP）における
過渡応答、および(c)過渡応答のカラープロット．光渦
および最低次ガウス光を D パルスに用いた場合に観
測される過渡応答． 
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