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研究成果の概要（和文）： 
本研究では、多様な物性を示す強相関電子系を対象とし、光誘起相転移現象を用いた光による
物性制御とそのメカニズムの解明を目的とした。幾つかの強相関電子系薄膜において、巨大な
伝導度の変化を伴う永続的な光誘起絶縁体-金属転移の観測とメカニズムの解明を行った。特に、
Pr(Ca, Sr)MnO3 薄膜おいては、本研究で初めて光誘起金属-絶縁体転移の発現に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
In this work, I investigated photo-induced phase transition in strongly-correlated electron 
systems. Persistent photo-induced insulator to metal transition have been observed in thin 
films. Photo-induced metal to insulator transition has been achieved in Pr(Ca, Sr)MnO3 

film. 
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１．研究開始当初の背景 

光による物質の相制御は、メモリーや光ス
イッチングなど様々な応用への展開があり、
大変注目されている分野である。光による相
制御の中で、応用的視点だけでなく基礎的視
点からも近年特に注目されているのが光誘
起相転移である。光誘起相転移とは、一般に、

光を照射することによる電子準位の励起が引き
金となり、固体中に巨視的な相変化が引き起こさ
れる現象である。光誘起相転移においては、温度
変化や他の外場印加では引き起こされない未知
の相転移が起こる可能性がある。また、光誘起相
転移の研究により、電子状態の動的変化と相転移
のダイナミクスの関係などが解明されることが



[3] N. Tajima, et al., J. Phys. Soc. Jpn. 74, 1014 
(2005). 

期待される。 
光誘起相転移を示す物質は、複数の相が縮

退しており、強い電子-格子相互作用や電子
相関に起因した協力的相互作用が必要であ
ると考えられる。このような複雑な系自体の
研究は近年になって精力的に行われるよう
になり、光誘起相転移も比較的新しい研究分
野である。報告例として、TTF-CA における
光 誘 起 中 性 - イ オ ン 性 転 移 [1] 、 α
-(BEDT-TTF)2I3 における光誘起絶縁体-金
属転移[2, 3]、Co-Fe シアノ架橋型金属錯体に
おける非磁性-強磁性転移[4]などがある。以
上の例は、可視光を用いた電子準位の励起に
よるものだが、ごく最近では、マンガン酸化
物においてテラヘルツ波を用いたフォノン
モードの励起による物性制御も報告されて
いる[5]。これらの報告の多くは、ポンプ・
プローブ分光法などを用いた過渡的な高速
変化の報告が中心である。 

[4] Sato, et al., Science 272, 704 (1996). 
[5] M. Rini, et al., Nature 449, 6 (2007). 
[6] N. Takubo, et al., Phys. Rev. Lett. 97, 
017404 (2005). 

 
 
２．研究の目的 
本研究では、多様な物性を示す強相関電子系を対
象とし、光誘起相転移現象を用いた光による物性
制御とそのメカニズムの解明を目的とする。特に、
光照射後も物性変化が保たれる永続的な相転移の
発現を狙う。また、電子励起によるものに加え、
フォノン励起による物性制御も検討する。 
 
 
３．研究の方法 
永続的光誘起相転移の発現とメカニズムの解明
の研究は、電子励起及びフォノン励起それぞれに
おいて、Ⅰ.物質選定、Ⅱ.試料作製、Ⅲ.物性評価、
Ⅳ.光照射実験、Ⅴ.考察の順に行い、最後にⅥ.
総括を行う。 

一方で、光照射による温度上昇の効果とは
異なる永続的かつ明瞭な光誘起絶縁体－金
属相転移が、報告者らによって初めて報告さ
れた[6]。具体的には、強相関電子系ペロブ
ス カ イ ト 型 マ ン ガ ン 酸 化 物
Pr1-x(Ca1-ySry)xMnO3 薄膜の二重臨界点近傍に
おける永続的な光誘起絶縁体-金属相転移の
発現の成功である。低温(77 K)の電荷軌道整
列絶縁体相で可視光パルスレーザーを照射
すると、マイクロ秒以下のタイムスケールで
抵抗が５桁減少し、金属相へ相転移する。こ
れは、光照射による温度上昇の効果では無い
ことが確認され、２相安定領域の準安定状態
に光が照射された際に、電子励起状態を介し
て安定相へ相転移すると解釈されている（図
１）。しかしながら、永続的な相転移の発現
メカニズムについては未だ解明されていな
い。 

本研究は、報告者が所属する東京大学物性研究所
廣井グループ(2008 年 9 月まで)、または独立行政
法人理化学研究所加藤分子物性研究グループ
（2008 年 10 月以降）において行い、グループで
所有している設備を使用する。光照射実験の一部
は物性研究所および理化学研究所の共同設備を用
いて行う。廣井グループや加藤分子物性研究グル
ープでは、強相関電子系の物質合成や物性研究が
盛んに行われており、特に物質選定において、幅
広い選択が可能である。また、同グループでは以
前から光誘起相転移の研究も行われており、その
知見を活かすことが可能である。 
 以下、各項目の具体的な研究方法を述べる。 
 
Ⅰ. 物質の選定：  
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光誘起相転移を示す物質は、複数の相が縮退
していることが必要である。特に永続的な相転
移を発現するためには、同じ温度で安定相と準
安定相が存在することが必要である。強相関電
子材料は伝導電子がスピンや軌道など複数の自
由度と結合して多彩な相が存在し、光誘起相転
移において大変魅力的な系であると考えられる。
本研究では、光誘起相転移を示す物質の候補と
して主に以下を選ぶ。（１）マンガン酸化物薄
膜：報告者がこれまでにPr1-x(Ca1-ySry)xMnO3薄膜
で行ってきた研究の知見を活かし、光誘起絶縁
体-金属転移のメカニズムの解明を行う。さらに、
これまでに報告の無い光誘起金属-絶縁体転移
の発現を狙う。（２）スズ酸化物薄膜：酸化物
半導体SnO2は、可視域で透明で移動度が高いこ
とから、透明電極などとして広く応用されてい
る物質である。本研究では、UV光を照射するこ
とにより伝導度を制御することを試みる。（３）
BEDT-TTF塩：強相関電子系BEDT-TTF塩は、多種
多様な物性を示す大変興味深い物質群として知

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ 光誘起相転移の概念図。横軸
P,Q はオーダーパラメータ、
縦軸 F は自由エネルギー。 

（参考文献） 
[1] S. Koshihara, et al., Phys. Rev. B 42, 

6853 (1990). 
[2] S. Iwai, et al., Phys. Rev. Lett. 91, 
057401 (2003). 



られている。本研究では電荷秩序状態を示
すBEDT-TTF塩を選び、光により電荷秩序を
融解させることを試みる。 
 
Ⅱ. 試料作製： 

PLD 法や電気分解法で単結晶試料を作製す
る。特に永続的相転移の発現を狙うため、系
全体を光励起することのできる薄膜試料の
作製を試みる。 

 
Ⅲ. 物性評価： 
 作製した薄膜の評価を行う。AFMによる表
面観察、X線回折による結晶性、格子定数の
評価を行う。また、抵抗率の温度変化を測
定する。 
 
Ⅳ. 光照射実験： 
 薄膜に光を照射した時の伝導度の変化を
測定し、光誘起相転移が起こるかを確認す
る。照射光は Nd:YAG-OPO パルスレーザー
もしくはUVランプを使用する。照射光強度
依存性、温度依存性、波長依存性などを測
定する。さらに、遠赤外光照射によるフォ
ノン励起も試みる。 
 
Ⅴ. 考察: 
 Ⅳ.の結果から、光誘起相転移の発現の条
件や電子-格子相互作用と光誘起相転移と
の関係などメカニズムの考察を行う。 
 
 
４．研究成果 

強相関電子系の主に３つの物質群におい
て、巨大な伝導度の変化を伴う永続的光誘
起相転移の観測とそのメカニズムの解明を
行った。 

 
(1)マンガン酸化物薄膜における光誘起金
属－絶縁体相転移： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

 
 

絶縁体‐金属相転移を示すPr(Ca, Sr)MnO3 
薄膜を作製した。金属状態でパルスレーザーを
照射し、数桁の伝導度の減少を伴う永続的な転
移を観測した。温度や波長依存性等から、電子
励起状態を介し、準安定である金属相から安定
である絶縁体相への相転移であることを確かめ
た。光誘起金属‐絶縁体相転移の観測は、あら
ゆる系においてこれが初めての報告となり、光
物性や強相関電子系などの相転移現象の研究に
おいて大変意義がある。 

（発表論文[2], 学会発表[4]） 
 

(2) スズ酸化物薄膜における光誘起現象： 
酸化物透明半導体SnO2薄膜を作製した。室温、

真空中においてUV光を照射し、数桁の伝導度の
増加を伴う永続的な転移を観測した。試料の酸
素欠損量や波長依存性等から、電子励起状態を
介し、試料表面から酸素が脱離することにより、
主に移動度が増加することを確認した。本研究
では、光照射による酸素脱離効果の統一的なメ
カニズムを初めて打ち立てた。また、室温で巨
大な変化を示すことから、応用への可能性も期
待される。 

 
 

図３ SnO2 薄膜における UV光照射
による伝導度増加のメカニ
ズムの概念図 

   （発表論文[4]） 
（ ）

 
 
 
 
 
（発表論文[3],[4],[5], 学会発表[1],[2]） 
 

(3) BEDT-TTF 塩における光誘起絶縁体‐金属
転移 
電荷整列絶縁体‐金属転移を示す分子性導体

α-(BEDT-TTF)2I3, (BEDT-TTF)3(CIO4)2 , 
(BEDT-TTF)5Te2I6 を作製した。電荷整列絶縁体状
態でパルスレーザーを照射し、２つの成分を伴う
光誘起絶縁体-金属転移転移を観測した。光照射と
同時に発現する第１成分は、数桁の伝導度の増加
を伴う巨大なものである。さらに光照射後に立ち
上がる第２成分は、ある程度の測定電場を印加し
ている限りは永続的に保たれるという大変興味深
いものである。また、 (BEDT-TTF)3(CIO4)2 と
(BEDT-TTF)5Te2I6においては、本研究ではじめて光
誘起相転移が見出された。 

図２ Pr(Ca, Sr)MnO3 薄膜におけ
る光誘起金属-絶縁体相転移

   （発表論文[2]） 



 
 
 
 
 
 
（学会発表[5],[6],[7]） 

 
 
 以上のように、主に３つの強相関電子系物
質群において、光誘起絶縁体-金属転移の発
現に成功した。特に、本研究で初めて光誘起
金属-絶縁体転移が Pr(Ca, Sr)MnO3 薄膜おい
て観測された。これらの結果は、未だ統一的
な理解がなされていない光誘起相転移の研
究において、その発現条件などの指針を与え
るものである。また、これらの結果はいずれ
も永続的で巨大な伝導度の変化を伴う。また
主に薄膜を使用した結果である。よって、こ
れらの結果は応用上としても非常に有用で
あると考えられる。 
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