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研究の概要： 

本研究では、電磁場に対して高い応答性が期待される強相関物質(モット絶縁体、電子誘電体、マルチ
フェロイクス等)に対し、透明領域において大きな電場（磁場）振幅を持つテラヘルツ或いは中赤外パル
スを照射し、量子トンネル過程による絶縁体－金属転移、分子間電子移動による常誘電－強誘電転移、及
び、電子(スピン)の量子力学的運動に基づく新しい機構による分極や磁化の制御を実現することを目指す。 

 

研究分野：固体物性、レーザー分光 

キーワード：光誘起相転移、非線形光学、強相関系、テラヘルツ光、中赤外光 

 

１．研究開始当初の背景 

近年、固体に光を照射することにより、その電子構造や物性を高速に制御しようという試み(光誘起相
転移の研究)が盛んに行われている。この現象を機能として活かすには、光による物性変化をいかに高速・
高効率で起こすかが鍵となる。この観点から研究代表者がこれまで注目してきた物質が強相関系であり、
その光誘起相転移の典型例として、遷移金属化合物の光誘起モット絶縁体－金属転移や分子性物質の光誘
起イオン性－中性転移等がある。しかし、これらの現象において光による電子励起が緩和する過程で生じ
る系の温度上昇は、しばしば非平衡ダイナミクスの解明(基礎的観点)と高速スイッチの実現(応用的観点)
の両面で問題となる。これを解決する有望な方法は、テラヘルツ光や中赤外光を励起に用いる方法である。 

 

２．研究の目的 

本研究では、強い電磁場パルスに対して高い応答性が期待される強相関物質(モット絶縁体、電子誘電
体、マルチフェロイクス等)を対象とし、従来より数倍大きい振幅を持つ電磁場パルスを照射することによって、
新しい機構による超高速の電子状態変化や相転移の実現を目指す。具体的には、以下の２項目で研究を行う。 

〇 テラヘルツパルスの高強度化による新規電磁場誘起相転移の探索 

〇 中赤外パルスの高強度化と広帯域プローブの実現による新規電場誘起相転移の探索 

 

３．研究の方法 

テラヘルツパルスの利点は、ほぼ単一サイクルの電磁場パルスが得られることである。これを使えば、
物質の一方向に強電場(その垂直方向に強磁場)を印加することができる。本研究では、大きな電場振幅を
持つテラヘルツパルスを発生し、その電場にそった電子状態変化を可視から中赤外域に亘る広帯域超短パ
ルスによって検出する。1 MV/cm を遥かに超える電場振幅のパルスを発生させ、様々な系において、量子
トンネル過程によるキャリア生成や電子移動を引き金とした新奇相転移を実現する。このパルスは、大振
幅の磁場パルスでもある。しかし、単純な強磁性体では磁化のダイナミクスがピコ秒より遅く、この磁場
成分だけを使って磁化を制御することは難しい。そこで、スピンと電荷が結合したマルチフェロイック系
を主たる対象として、電場と磁場の両者を効果的に用いた磁化制御を目指す。一方、中赤外光では、10 

MV/cm を超える電場振幅を得ることが可能である。このパルスは、数サイクルの振動電磁場として得ら
れる。本研究では、高強度の中赤外パルスを励起光に用い、そのパルスに対する物質の応答を時間幅が 10 

fs 以下の可視あるいは近赤外の広帯域極短パルスでプローブする手法を確立する。それを用いて、周期強
電場に特有のフロッケ状態を介した相転移など、新しい機構に基づく電子相制御を実現する。 

 

４．これまでの成果 

(1) 高強度テラヘルツパルスポンプ－広帯域プローブ測定系の開発 

チタンサファイア再生増幅器(RA)の出力で励起したオプティカルパラメトリックアンプ(OPA)の出力
(1500 nm)を有機非線形光学結晶 DSTMS に入射することにより、最大振幅が約 5.6 MV/cm のテラヘルツ
パルスの発生に成功した。また、可視から中赤外のプローブ光と組み合わせた過渡分光測定系を構築した。 

(2) 位相固定中赤外パルスポンプ－極短パルスプローブサブサイクル測定系の開発 

RA の出力の二倍波から光パラメトリック過程で発生する可視光と近赤外光の両者の時間幅を、それぞ



れ、6.9 fs および 11 fs まで圧縮した。これによって、中赤外パルスポンプ－サブサイクル分光を、可視か
ら近赤外に至る広帯域で行うことが可能となった。 

(3) テラヘルツ電場誘起絶縁体－金属転移   

(1)で構築したシステムを用いて、一次元モット絶縁体 ET-F2TCNQ において、テラヘルツパルスで励起
した際の広帯域の反射率変化を測定した。誘電率の虚部𝜀2スペクトルを抽出したところ明瞭なドルーデ応
答が観測された。反射率変化は、量子トンネル過程に特有の閾値的な電場依存性を示した。以上から、電
場による量子トンネル過程によるキャリア生成を介した絶縁体－金属転移が実証された。この金属化のエ
ネルギー効率を光学ギャップより高い 1.55 eV の光励起によるそれと比較したところ、5 倍以上高いこと
がわかった。この結果は、本手法が、強相関系のキャリアドープに極めて有効であることを示している。
励起子絶縁体 Ta2NiSe5については、電場誘起絶縁体－金属転移の比較実験として、ギャップを超える光励
起をした場合の反射スペクトル変化を詳細に調べ、金属化を実証するとともに、その機構を解明した。 
(4) マルチフェロイック系のテラヘルツ電磁場誘起磁化制御 
マルチフェロイック系であるビスマス銅酸化物 Bi2CuO4において、方向二色性を用いた反強磁性ドメイ

ンのイメージング手法を開発するとともに、静電場と静磁場を同時に印加することによって、反強磁性相
においても、電気磁気(ME)効果によって反強磁性ドメインを反転できることを明らかにした。次に、テ
ラヘルツパルスの電場と磁場の両者を作用させることによって、反強磁性秩序の強度を変化させ、ME 効
果を反映する方向二色性を高速に制御できることを実証した。 

(5) 電子型誘電体における中赤外電場誘起分極制御 
(2)で構築した光源を用いて、中赤外パルスポンプ－第二高調波プローブ測定系を構築し、水素結合型

分子性強誘電体の典型物質であるクロコン酸に適用した。具体的には、分子間水素結合を構成するプロト
ンを共鳴励起することにより、強誘電分極を高効率かつ超高速に変調できることを実証した。また、この
励起手法によって、高速の分極変化に起因する強いテラヘルツ放射が生じることも明らかにした。 
(6) 中赤外電場誘起スピンパイエルス相融解   
スピンパイエルス系の分子性物質 K-TCNQ において、分子二量体内の電子移動と結合した分子内フォ

ノンを中赤外パルスで励起したとき、反射率変化にフォノンドレストフロッケ状態による高速の振動構造
を伴った特異な応答が観測される。このフロッケ状態の応答を定量的に解析する手法を構築した。更に、
同じフォノンを強励起することによりスピンパイエルス相の融解（不安定化）を目指したところ、スピン
パイエルス機構による二量体変位を減少させることに成功した。本現象は、フォノンドレストフロッケ状
態を介した電子物性の新しい制御法(フロッケ・エンジニアリング)の典型例と位置付けられる。 

(7) モット絶縁体の三次非線形光学効果を用いたテラヘルツパルスの新しい発生法と位相制御法の開発 
一次元モット絶縁体[Ni(chxn)2Br]Br2において、2 色のフェムト秒パルスによって奇と偶のパリティを持

つ二つの励起子を生成することにより、それらの励起子間の量子干渉に起因する電子の空間的変調に基づ
くテラヘルツ波の発生に成功した。また、2 つの励起子の生成時間の差をアト秒の精度で変化させること
により、テラヘルツ波の位相や振幅、さらに周波数を連続的に制御できることを実証した。この手法によ
るテラヘルツ放射の効率は、典型的なテラヘルツ放射素子 ZnTe のそれより 5 倍程度大きいことがわかっ
た。本手法で発生されるテラヘルツパルスは、今後、物性制御の研究へ有効に活用できる可能性がある。 

 

５．今後の計画 

テラヘルツパルスポンプ－広帯域プローブ測定系、中赤外パルスポンプ－サブサイクルプローブ分光系
の開発が順調に進んだ。今後は、テラヘルツパルスを更に高強度化するとともに、より多様な系において、
テラヘルツパルスを用いた絶縁体－金属転移の探索、分極制御・磁化制御の実現を進める。また、フェロ
アキシャル秩序における新しい非線形応答の探索も行う。さらに、中赤外パルスによるフロッケ状態を介
した電子状態制御を試み、その機構を解明するとともに新しい物質制御法としての有効性の実証を図る。   
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