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研究成果の概要（和文）： 

 擬一次元有機導体(TMTSF)2PF6 におけるスピン密度波状態の光励起ダイナミクスについて光
ポンプ・テラヘルツ波プローブ分光計測によって詳細に調べた。近赤外超短パルス光照射後す
ぐにテラヘルツ帯に存在するスピン密度波ギャップが閉じ、その後ギャップが回復してゆく様
子を明瞭に捉えることができた。相転移温度においてギャップは完全に閉じない一方、ギャッ
プ回復時間は発散する様子が確認できた。この現象を、一次元系に特徴的な大きなゆらぎの帰
結として現れる相転移温度近傍における臨界緩和現象として考察した。 

 
研究成果の概要（英文）： 
 Photoexcited dynamics of the spin density-wave (SDW) state in a linear-chain 
compound bis-(tetramethyl-tetraselenafulvalene)hexafluorophosphate, (TMTSF)2PF6, 
is investigated by optical pump and terahertz probe experiments. After the ultrashort 
laser-pulse excitation, a sudden closing followed by a recovery of the SDW gap is 
clearly observed in the far-infrared spectrum. The recovery time is found to diverge 
toward the phase-transition temperature, TSDW, while the gap remains open at TSDW. 
The observed critical slowing down behavior is interpreted in terms of fluctuation 
which enlarges near the phase transition temperature. 
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１．研究開始当初の背景 

 

 TMTSF塩(Bechgaard塩)やBEDT-TTFな
どに代表される分子性導体（有機導体）は、
その低次元的な電子構造から電子-格子ある
いは電子-電子相互作用の効果が極端に表れ、
ＳＤＷ(Spin Density Waves:スピン密度波)

やＣＤＷ(Charge Density Waves: 電荷密度
波)、あるいは超伝導など多彩な相が現れる。
構成分子の置換や加圧によって電子系の次
元性を人工的に操作でき、これまで鎖間距離
や温度の相図をもとに新しい機能をもつ物
質が次々と設計・開発されてきた。相図にお
ける相境界での電子系のダイナミクスは低
次元系特有のゆらぎが深くかかわるとされ、
理論的な研究も盛んに行われている。またそ
の電子基底状態についての実験的研究は、帯
磁率測定、Ｘ線回折測定、また赤外分光や走
査トンネル分光をはじめとした各種光学測
定を通して詳細に行われてきた。 

 こうした有機導体における光励起キャリ
アの緩和過程を観測することは、非平衡電子
状態からの密度波形成ダイナミクスを調べ
ることにつながる。光ポンプ・プローブ計測
によって密度波の成長過程を実時間観測す
ることで、その形成時における電子-電子（格
子）相互作用の働きや低次元ゆらぎの効果を
より詳細に考察することが可能になると考
えられる。特に相境界近傍でのキャリアの緩
和過程を観測することは低次元系に起因す
るゆらぎの定量的な評価につながるであろ
う。 

 これまで有機導体における光ポンプ・プロ
ーブ計測は、密度波のギャップエネルギーが
meV オーダーであるにも関わらず、技術的な
問題から主として可視光領域(eV オーダー)

で行われてきた。その結果ＣＤＷに起因する
と思われる反射率の ps オーダーの時間的振
動や、相転移温度近傍でのキャリア緩和時間
の発散などが見出されている。しかしその観
測エネルギー領域の違いから、密度波の準位
とは大きくエネルギー的に離れた高い励起
準位を介して間接的に密度波のプローブを
行わなければならない。その点、近年発生検
出技術が飛躍的に向上したテラヘルツパル
ス光（数 meV～20 meV）はちょうど密度波
のギャップエネルギーに相当するので、これ
を用いて密度波形成に関わるキャリアの応
答を直接的にプローブすることができれば、
励起状態を介さない明瞭なダイナミクスの
議論が可能となるはずである。 

 

２．研究の目的 

 

 テラヘルツ時間領域分光法(THz-TDS)を
用いると(サブ)ピコ秒の時間スケールでmeV 

 

エネルギー領域の複素伝導度を直接観測す
ることができる。そのため、低エネルギー領
域における電子構造の評価やその緩和過程
を調べるのに大変適している。本研究では、
有機導体におけるスピン密度波・電荷密度波
に起因するギャップの直接観測を通して、ゆ
らぎの効果も含めたその形成ダイナミクス
の評価を行うことが目的である。 

 

３．研究の方法 

 

図１：光ポンプ・テラヘルツ波プローブ分光
測定系配置図 
 
 図１に光ポンプ・テラヘルツ波プローブ分
光測定系の実験配置図を示す。再生増幅器か
らのレーザー出力(波長 800 nm, 繰り返し周
波数 1 kHz, パルス幅90 fs)を、ビームスプ
リッタを用いて３つのパスに分け、一つをテ
ラヘルツ波発生に、一つをテラヘルツ波検出
に、もう一つを試料の近赤外光ポンプに利用
する。近赤外光ポンプ後の試料の低エネルギ
ー物性変化について、遅延ステージによって
遅れて到着したテラヘルツ波パルスを用い
た反射分光計測によって調べる。 
 
４．研究成果 
 
 主要な研究成果は以下の通りである。 
 
①近赤外光ポンプ照射後 2 ps 以内で絶縁体-
金属転移が起こること。 
②転移温度 TSDWより十分低温では、光励起に
よるSDWギャップの収縮と回復が明瞭に観測
できたこと。 
③TSDW 近傍では低次元電子系に起因するゆら
ぎの効果が非常に大きくなり、光励起後の緩
和時間が TSDWに向けて発散する典型的な臨界
緩和現象が確認されたこと。 
 
 
 



 

 

図２：(TMTSF)2PF6スピン密度波ギャッ
プ伝導度スペクトルの光励起ダイナ
ミクス。励起 3 ps 後にギャップが急
激につぶれ、その後徐々に回復する。 

図３：光励起後のスピン密度波ギャッ
プ回復時間の温度依存性。緩和時間は
相転移温度 TSDWにおいて発散する。 

① 励起強度 110 J/cm2の近赤外光ポンプに
よって SDW ギャップが完全に閉じ、絶縁
体-金属転移が起こることが確認された。
この励起強度はユニットセルあたり
5x10-4 個の光子を注入することに相当す
る。これは理論的に予言されている準粒
子注入による SDW ギャップの消失に必要
な準粒子数に比べて１／１０程度の光子
数であり、一つの光子で多数の準粒子が
生成されたことを示唆する結果である。
また絶縁体-金属転移は我々の測定系の
時間分解能である2 psよりも速い時間で
起こることが確認できた。 
 

② 図２に、近赤外光照射後の(TMTSF)2PF6ス
ピン密度波ギャップ伝導度スペクトルの
時間発展を示す（励起強度は 13.7 
J/cm2）。励起 3 ps 後にギャップが急激
につぶれ、その後徐々にギャップが回復
する様子を明瞭に捉えた。これはパルス
光照射によって瞬時(t < 3 ps)に生成さ
れた準粒子によって実効的な電子系の温
度が上昇することで SDW ギャップが閉
じ、その後準粒子の緩和に伴って再びギ
ャップが開くものと解釈できる。 

 

③ 図３に光励起後のスピン密度波ギャップ
回復時間の温度依存性を示す。緩和時間
が相転移温度 TSDW において発散する様子
が観測された。一般に準粒子緩和時間は、
ギャップの縮小によってフォノン緩和が
抑制されるフォノンボトルネック効果に
より、ギャップの大きさの逆数に比例す
ることが知られている。したがって緩和
時間の発散は TSDW において光学ギャップ

が閉じることによるためと始めは考察し
た。しかしながら詳細な光学伝導度スペ
クトルの温度依存性計測の結果、TSDWにお
いてもギャップは完全に閉じていないこ
とが確認された。TSDWにおける緩和時間の
発散は擬一次元電子構造に由来する大き
なゆらぎの効果と、その結果として生じ
る TSDW 近傍の広い温度領域に渡る臨界緩
和現象として解釈することが可能である。 

 
 本研究課題の成果の主要部分は Physical 
Review B Rapid Communications (Phys. Rev. 
B 80, 220408(R) (2009))に掲載され、更に
本論文は Editor’s suggestions に選出され
た。 
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