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研究成果の概要（和文）：本研究課題では、金属相や相転移を示す材料の相転移点近傍での、高強度光駆動によ
って誘起される電子ダイナミクスおよび非線形光学応答の理解を目指した。この目的のため温度依存性を測定可
能な反射型高次高調波検出系を構築し、モット絶縁体や電荷秩序系における高次高調波の特性を調べた。結果と
してモット絶縁体Ca2RuO4では、モットギャップに対して指数関数的に高次高調波発生効率が増大する特異な法
則が存在することを発見した。このことは非線形光学特性に電子相関の効果が大きく寄与することを示してい
る。

研究成果の概要（英文）：In this study, I clarified the non-equilibrium dynamics and nonlinear 
optical response of electrons in metals and phase change materials. For this purpose, I constructed 
reflection-type high-harmonics measurement system with  cryostats to measure temperature dependence 
of high harmonics in phase change materials. Using this system, I investigated high harmonics 
properties in Mott insulating ruthenates and manganites. In Mott insulator Ca2RuO4, we discovered 
that the efficiency of high harmonics obeys the extraordinary empirical law. Our discovery indicates
 that the strong correlation between electrons plays an important role in nonlinear optical 
properties of materials.  

研究分野： 光物性

キーワード： 高次高調波発生　非線形光学　超高速現象

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
非線形光学応答は、量子光学や生体イメージングなどの基礎研究、光ゲートやレーザーポインターなどの応用な
ど広く利用されておりその基礎物理的な理解は重要である。特に申請者は、レーザー光強度が極端に強い際に生
じる非線形光学応答をこれまで良く調べられていなかった強相関電子系と呼ばれる物質群で調べた。結果として
これまで研究されてきた物質とは異なる特異な振る舞いを非線形光学応答が示し、シンプルな法則に従うことを
明らかにした。このことは、新しい非線形材料の設計指針などを与える可能性がある。

※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 
 
光によって固体の物性を制御することは光物性分野における中心課題の一つである。この課題
の実現は、光誘起非平衡状態における多体電子系の振る舞いの理解とともに、超高速なスイッチ
ング素子や量子情報処理等の応用へとつながるため重要である。これまでの光照射による物性
変化は主に電子系を光励起した後の緩和プロセスと緩和の後に現れる準安定状態を対象として
きた。一方、近年の赤外域における高強度なレーザー光の実現により、試料を破壊することなく
固体中の電子系を極端に非平衡な状態まで駆動することで、光照射下で固体物性の制御を行う
新たな試みが盛んになっている。一般に光駆動は電子系にエネルギーを投入するため、無限時間
後には系は熱化した無秩序な状態となってしまうが、熱化前の短い時間スケールに限れば、非自
明な非平衡定常状態が存在しうることが理論的に示唆されている。光誘起非平衡定常状態では、
平衡状態より高温での秩序相の実現や、新奇な電子状態の発現などの非自明な現象が観測され
る可能性があるが、固体で実際に実現するかは明らかでない。この実現には高強度光電場下で実
現する非平衡電子状態の極短い時間スケール(典型的には 10-12s 以下)でのダイナミクスを理解
することが重要となる。高強度光電場下の物質中で生ずる最も典型的な光学現象として物質の
非線形性によって入力光子エネルギーの整数倍の放射が生じる高次高調波発生がある。高次高
調波発生には電子の高速な非平衡ダイナミクスの情報が含まれ、その理解は物質の光による高
速制御においても重要である。これまで高次高調波は固体では半導体などの一電子近似の成り
立つ系で良く調べられてきた。一方、金属などのフェルミ面の存在する系や強相関電子系などの
電子相関の強い系において非線形光学応答がどのような電子ダイナミクスを反映しているかは
明らかでない。 
 
２．研究の目的 
本研究では、高強度光を照射した際の最も基本的な光学過程である高次高調波発生の観測を通
じて、固体中電子の高強度光電場下での超高速ダイナミクスを明らかにする。特に、これまで高
次高調波発生の行われてきた半導体や絶縁体ではなく、金属や金属相から相転移を示す物質群
を対象とすることで、フェルミ面やバンド構造と高強度光外場下の電子ダイナミクスの関連を
明らかにする。駆動光の電場強度や偏光を精密に制御しながら高調波の温度依存性を測定する
ことで、光電場下の非平衡電子状態を明らかにし、その知見をもとに固体中電子状態の光による
高速制御を試みる。これまでの光誘起非平衡状態の研究は光で励起状態へと電子を励起し、その
緩和過程や緩和の後に現れる準安定な状態に着目したものがほとんどである。本研究では光電
場による駆動下で、光による偏光や位相を電子系が記憶している時間スケールの、金属や強相関
電子系の非平衡電子状態を対象として、その解明を目指す。 
 
 
３．研究の方法 
高次高調波特性の精密な温度依存性を測定するために、クライオスタットを組み込んだ高次高
調波発生測定系の構築を行う。また、光学領域で不透明な材料やバルク材料でも高次高調波測定
を可能とするために反射配置の高次高調波測定系を新たに構築する。電場強度や偏光を精密に
制御しながら、高調波強度や偏光選択則の温度依存性を系統的に調べることで、高次高調波にお
けるフェルミ面や、電子相関・相転移による電子構造の変化の影響を明らかにする。 
 
４．研究成果 
 

(1) 薄膜金属 NbSe2 における高次高調波特性の研究 
遷移金属ダイカルコゲナイドの一群は、ファンデルワールス力で弱く結合した層状物質で機械
的剥離などによって容易に原子層レベルの薄膜を作成できるのが特徴で、金属から絶縁体、磁性
体から超伝導体と多様な物性を示す。子の研究では、本研究課題の目的である金属における高強
度光電場下の電子ダイナミクスの理解を目指し、金属相である室温の NbSe2 に対し高次高調波
特性を調べた。バルク金属では、電磁場が遮蔽されて試料内部に強い電場を印可することが困難
という問題がある。我々は機械剥離によって侵入長より十分薄い NbSe2 試料を作成することで、
金属からの高次高調波発生を観測する上での問題点を克服した。実際の実験では 9 次までの高
次高調波を NbSe2 から観測することに成功し、また高次高調波に加えて無偏光で幅広いスペク
トルをもつ放射が生じていることが分かった。数値計算との比較によって、強電場によって高い
運動エネルギーを持った電子が非線形電流(高次高調波)を誘起するとともに高速な電子間散乱
によって数千 K の高温な電子状態が実現し、そこからの熱輻射が観測された無偏光の広帯域放
射スペクトルをもたらしていることが分かった。加えて、金属の高次高調波の摂動論からのずれ
（非摂動論的応答）の起源が、運動量空間上で電子分布が平衡状態から大きく変化することで有
効的な電子散乱レートが上昇することを明らかにした。このことは高速な電子間散乱が金属の



強電場下ダイナミクスにおいて支配的な寄与をもたらすことを示している。この成果は、共同研
究者の学生が国際学会等で発表し現在論文の投稿準備中である。 
 

(2) 黒リンにおける高次高調波を利用した遷移双極子モーメント構造の取り出し 
金属や相転移材料の高次高調波特性を理解するためには半導体などのこれまで研究されてきた
物質における高次高調波を深く理解する必要がある。本研究では、従来調べられてきた可視から
紫外にバンドギャップをもつ半導体・絶縁体ではなく狭いバンドギャップをもつファンデルワ
ールス層状物質の一種である黒リンにおいて高次高調波特性を調べた。狭バンドギャップ半導
体では、狭いギャップによるキャリア生成効率が高く、金属・半金属と半導体・絶縁体の中間的
な高次高調波特性が生ずることが期待される。結果として黒リンにおける高次高調波の偏光特
性は、結晶方位を変えると劇的に変化することが分かった。これは我々の実験では、狭いギャッ
プに共鳴な条件で中赤外光励起をすることで電子の運動量空間上での軌道を制限し電子構造の
異方性が平均化されずに直接反映されたためであることが分かった。そこで、偏光特性の異方性
から遷移双極子モーメントとよばれる光学応答を決定するパラメータを高次高調波特性の取り
出しを試みた。原子系の高次高調波を記述するスリーステップモデルを適用することで近似的
な高次高調波の偏光特性と遷移双極子モーメントの関係式を導き、運動量空間上での大域的な
電子構造を明らかにした。このことは適切な実験条件では、高次高調波は電子構造を取り出せる
ことを示唆する結果である。この結果を国際学会等で発表し、論文として発表した。 
 

(3) 電荷秩序型絶縁体 Ti4O7 における相転移に伴う高調波特性の変化 
相転移材料において、相転移に伴った電子構造の変化と非線形光学特性の対応を明らかにする
ことを目的として、Ti4O7 において高次高調波発生の特性を調べた。Ti4O7 は高温相・中間相・
低温相という３つの電荷秩序が異なる相をもっており、電荷秩序形成にともない金属から絶縁
体へと電子構造が変化することが知られ、さらにパルス光による励起で光誘起相転移する。この
ような Ti4O7 の特性は、相転移に伴う電子構造と高調波の対応関係を調べる上で理想的な材料
である。そこでまず Ti4O7 の各相の電子構造と高調波の対応関係を調べた。Ti4O7 では高調波発
生効率は、同一相内の温度範囲ではほとんど変化しない一方、相転移を跨ぐことで不連続に変化
し低温の相ほど発生効率が高くなる傾向が得られた。励起中赤外光の反射率の温度変化を考慮
に入れても、数倍～数十倍の発生効率の増大が相転移に伴っていることが分かり、強い光電場下
の電子ダイナミクスが電子構造の変化によって大きく変化することを示している。さらに結晶
方位依存性を調べると各相で発生効率が最大となる光電場の印可方向が大きく異なることが分
かった。興味深いことに低温相での高調波発生効率が最大となる電場方向は、Ti のダイマーが
形成されギャップが開く方向、すなわち電荷の自由な運動が妨げられる方向と対応している。こ
のことはギャップ形成にともなったコヒーレントキャリア形成における非線形性が高次高調波
の発生起源となっていることを示唆する結果である。この成果は共同研究者とともに国内学会
で発表し、現在、論文の投稿準備中である。 
 

(4) WTe2 における光誘起相転移の超高速分光 
光誘起相転移に伴う高次高調波特性の変化の測定を念頭に、まず光誘起相転移メカニズムを調
べるために従来型のポンププローブ分光測定をワイル半金属である Td-WTe2 において行った。
Td-WTe2 では、これまでテラヘルツ帯から近赤外域の高強度な光を照射することでワイル半金属
からワイル点の消失した通常半金属相へと相転移することが知られてきた。最近、数値計算によ
って Td-WTe2 では特定の励起波長と励起偏光では従来観測されてきた相転移とはことなりワイ
ル点の数の異なる相へと変化するとの予測がなされた。本研究では偏光依存した光誘起相転移
が実際に Td-WTe2 で生じているかを検証するため、赤外光ポンプ第 2 次高調波プローブ分光を
行った。結果として理論的な予測に反して、光誘起相転移は波長や偏光によらず従来報告されて
きた通常半金属相へと転移することが分かった。さらに理論予測に反した応答を示す起源を明
らかにするために偏光分解赤外ポンプ・プローブ実験を行った。その結果、理論予測の前提とな
る偏光に依存して生成される異方的な電子分布が高速な電子散乱によって光誘起相転移が始ま
る前に等方的な分布に緩和してしまうことがその起源であることが分かった。この結果をまと
めて、論文として出版した。 
 

(5) モット絶縁体 Ca2RuO4 における高次高調波 
高次高調波における電子相関の効果を調べるために、典型的な 2 次元モット絶縁体である
Ca2RuO4 において高次高調波特性の温度依存性を詳細に調べた。Ca2RuO4 では、温度に依存して
モットギャップエネルギーが大きく変化し、この特性を利用することで強相関性に起因したギ
ャップエネルギーと高調波特性の関係を明らかにすることができる。実際に結晶温度を低温す
ると高次高調波の発生効率が劇的に増大し 9 次高調波では室温から 50K で 200 倍以上の増大を
示すことが分かった。この結果とギャップエネルギーの温度依存性を利用して、ギャップエネル
ギーに対する高次高調波強度の変化を調べた。結果として、ギャップエネルギーの増大に対して
高次高調波発生の効率が指数的に増大することが分かった。さらに入力光子エネルギーに対す
る依存性も調べることで、高次高調波発生の温度依存性は、高調波放射エネルギーとギャップエ
ネルギーのみに依存した単純な法則に従うことを発見した。高次高調波発生は強電場下での複



雑な電子ダイナミクスを反映した応答であり、発見された単純な法則に従うことは大きな驚き
である。この成果は、電子相関が高次高調波特性に大きな寄与を持つこと、効率的な非線形光学
材料の設計指針を与えるものである。この成果を、国内学会等で発表し、論文として発表した。 
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