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研究成果の概要（和文）：本研究では、強相関電子物性を反映する電子や格子の非平衡状態における長距離秩序
構造を明確にするために、観測対象の時間や量子自由度に応じてフェムト秒やピコ秒の時間幅を有する硬・軟X
線パルスを複合的に利用した時間分解X線回折・散乱のシステム開発および計測を実施した。放射光と発振繰返
し周波数可変レーザーシステムを組み合わせることにより、従来よりも10倍以上高いサンプリング周波数で計測
可能な、時間分解軟X線計測システムを実現するとともに、光励起による電子状態変化が引き金となって量子秩
序状態がフォノンと結合してコヒーレントに変調し、その後巨視的な相転移へと発展する非平衡ダイナミクスの
全貌を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：To reveal the long-range ordered electronic and lattice structures in the 
non-equilibrium states that reflect physical properties of strongly correlated electron systems, we 
have conducted time-resolved X-ray diffraction and scattering measurements. These measurements 
utilized a combination of hard and soft X-ray pulses with femtosecond and picosecond durations, 
depending on the observed time scales and quantum degrees of freedom. By combining synchrotron 
radiation with a variable repetition rate laser system, we have implemented a time-resolved soft 
X-ray measurement system capable of measuring at a sampling frequency more than ten times higher 
than conventional systems. Furthermore, we clarified the overview of non-equilibrium dynamics in 
which photoexcitation triggers changes in the electronic state, leading to coherent modulation of 
the quantum ordered state coupled with the phonon, and subsequently developing into a macroscopic 
phase transition.

研究分野： 非平衡物質科学

キーワード： 光誘起相転移　強相関電子系　時間分解X線計測　超高速ダイナミクス　光物性　磁性

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した高サンプリング周波数時間分解軟X線計測システムにより、従来のシステムでは微弱な信号で
計測が困難であった物質系への適用が可能となり、対象物質や測定環境が大幅に拡大した。レーザーや放射光、
X線自由電子レーザーの複合利用で解き明かされた、協同的に相互作用した量子自由度の非平衡ダイナミクスの
新たな知見は、光パルスを利用した新規な超高速物性制御の手法や新規な動的機能性を有する物質の探索および
創成に明確な指針を与えるだけでなく、その技術を利用した次世代超高速スイッチング通信デバイスの応用展開
に向けて、飛躍的に研究開発が加速されると期待される。

※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 
光を利用して物質の電気的性質や、磁性、誘電性といった様々な特性の能動的な制御を目指し

たいわゆる光誘起相転移研究は、相転移に伴う巨視的かつ高速な応答性から、次世代の超高速ス
イッチングデバイスの動作原理としての展開とともに、光でのみ実現可能な新たな特性の創成
という基礎物理学的な新たな知見の発見につながると期待される[1]。近年のレーザー技術の飛
躍的な発展とともに超短パルス化や高強度化が進み、光の時間周期的な電場を積極的に利用し
た、光ならでは超高速な制御手法の研究が盛んに行われ始めている。 
これら物質の光による制御手法の発展とともに、発現する非平衡状態における多種多様な量

子自由度を詳細に観測するための測定手法の最適な選択は必須である。強相関電子系物質にお
ける典型的な光誘起相転移現象は、図 1 に示すように、局所的な電子状態変化が引き金となっ
てフェムト秒－ピコ秒の時間領域で電
子と格子の自由度が協同的に相互作用
することにより、微視的な変化からナノ
秒程度の時間スケールで巨視的な相転
移過程へと発展し多様な物性を発現さ
せる。フェムト秒からナノ秒の時間領域
における非平衡状態の物性を評価する
方法は、中赤外から可視域のレーザーパ
ルスやテラヘルツ光パルスを利用した
ポンプ－プローブ分光が主な測定手法
であり、ドルーデ応答や電荷密度波、超
電導や誘電性に関する、主に低エネルギ
ーの電子の集団励起に関する情報を明
確に与える。しかしその一方、結晶構造
や電荷・磁気・軌道秩序状態など、物性
を特徴づける長距離秩序の情報は、間接
的かつ限定的な情報にとどまるのが非
平衡状態における物性研究の最大の課
題であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、従来の分光学的手法では間接的な情報にとどまっていた、光誘起相転移過程にお

ける強相関電子物性を反映する電子や格子の長距離秩序ダイナミクスを、対象となる量子自由
度の時間・エネルギースケールに合わせて放射光や X 線自由電子レーザー(XFEL)を複合的に利
用した時間分解 X 線回折・散乱法により、フェムト秒からピコ秒スケールにわたり元素選択的
に直接的に観測することを目的とした。そこで得られる物性を特徴づける電子や格子の長距離
秩序情報と、分光学的手法で得られる相転移のトリガーとなる電子を主体としたダイナミクス
の情報とを相補的に組み合わせることで、包括的に多様な量子自由度が協奏する光誘起相転移
現象のメカニズムの解明を目指した。 
 
３．研究の方法 

X 線パルスを利用した時間分解 X 線回折では、非平衡状態にける結晶構造の情報を明確に与
える。さらに、内殻電子の電子遷移に共鳴した光エネルギーを利用することにより、元素選択的
に電荷・磁気・軌道秩序に由来する電子や格子の周期変調を観測することが可能である。特に軟
X 線領域(数百 eV)では、遷移金属イオンの p→d 遷移に対応するため、強相関電子物性の特徴を
反映する d 電子の電荷、スピン、スピン状態、軌道などの情報を、入射 X 線のエネルギーや偏
光などを組み合わせることにより、選択的かつ直接的に得ることができる。放射光は、幅広い X
線エネルギーに対応可能である。しかし、パルス幅はおよそ 50 ピコ秒であるため、巨視的な相
転移へと発展して準安定状態となったサブナノ秒以降の物性は詳細に評価できる一方、フェム
ト秒からピコ秒にかけて相転移へと発展する初期過程を捉えることは不可能である。フェムト
秒領域の計測は XFEL を利用すれば実施可能であるが、放射光 X 線程広いエネルギーをカバー
することはできない。そのため、本研究では、観測対象となる量子自由度の時間・エネルギース
ケールに合わせて、理化学研究所の XFEL 施設 SACLA、高エネルギー加速器研究機構(KEK)の
放射光実験施設 PF および PF-AR、Helmholtz-Zentrum Berlin（ドイツ）の放射光実験施設
BESSY II を相補的に利用して実験を実施した。対象試料としては、結晶構造と相関してスピン
状態、スピン・軌道秩序・電荷といった多彩な電子相がエネルギー的に拮抗した舞台を有し、潜
在的に光による動的機能性を有する可能性を大いに秘めたペロブスカイト型コバルト酸化物や、
強誘電性と反強磁性を併せ持つマルチフェロイックマンガン酸化物、モット転移とパイエルス
転移が協奏して室温付近で巨大な構造変化を伴った絶縁体－金属転移を示すバナジウム酸化物

図 1. 強相関電子系物質における典型的な光
誘起相転移現象の時間・空間の発展過程。 



を中心に研究を展開した。 
 
４．研究成果 
(1) 高サンプリング周波数時間分解軟 X 線計測システムの構築 
放射光軟 X 線パルスを利用したピコ秒時間分解計測が実施可能な施設は世界的にも極めて少

ないため、実験の実施機会がごく限られている。また、放射光 X 線パルスを利用した従来の時
間分解 X 線計測法では、MHｚ程度の繰返し周波数で発せられる放射光 X 線パルスが、励起レ
ーザーの繰返し周波数に応じて間引かれるため、一般的に利用されている周波数固定の数 kHz
繰返し励起レーザーを用いると、通常の定常測定よりもサンプリング周波数が 2～3 桁低下した
状況で時間分解実験を実施しなくてはならなかった。そこで、放射光と同程度の MHz の繰返し
周波数で発振可能な励起レーザーを導入した時間分解軟 X 線計測システムを、KEK の放射光実
験施設 PF に新たに構築した[2,3]。図 2 に時間分解共鳴軟 X 線散乱計測システムの模式図を示
す。この計測システムは、試料からの信号強度や試料環境に応じてレーザーの発振周波数を任意
に調整することが可能であるため、試料や実験条件に応じで最適な計測サンプリング周波数で
効率よく実験が実施可能であることが特徴である。この測定効率が飛躍的に向上したシステム
により、従来のシステムでは微弱な信号で計測が困難であった物質系への適用が可能となり、マ
ルチフェロイック物質の共鳴軟 X 線磁気散乱信号の時間変化を元素選択的に高精度に捉えるこ
とに成功した[2]。本計測システムの開発により、測定対象や測定環境が大幅に拡大するため、
光を利用した新規な超高速制御技術の開発に明確な指針を与えるだけでなく、その技術を利用
した次世代超高速スイッチング・通信デバイスの応用展開に向けて、飛躍的に研究開発が加速さ
れることが期待される。 

 
 

(2) XFEL と放射光の相補利用により明らかとなった LaCoO3の光誘起ダイナミクスの全貌 
XFEL から発せられるフェムト秒硬 X 線パルスを利用した時間分解 X 線回折により、光励起

直後に発生する軌道秩序状態のコヒーレントな変調の観測に成功した。図 3 に、軌道秩序状態

図 3. (a)フェムト秒時間分解 X 線回折で観測された軌道秩序状態に起因する(5/4 3/4 
1/4)超格子反射回折強度のコヒーレント変調。(b)LaCoO3における Eg回転モードの
模式図。 

図 2. KEK の放射光実験施設 PF リングから発生する放射光と発振繰返し可変レーザ
ーシステムを組み合わせた高速サンプリング時間分解共鳴軟 X 線散乱計測システム
の模式図。 



に起因した超格子反射回折点における回折強度の
時間発展を示す。光励起直後に回折強度が減少した
後、およそ 300 フェムト秒周期（~110 cm-1）のコ
ヒーレントな振動を伴った強度変調が観測された。
レーザー分光では類似のコヒーレント振動成分は
観測されておらず、X 線を利用して初めて観測され
た応答である。バルク単結晶のラマン分光で観測さ
れているラマン周波数から、観測されたコヒーレン
ト振動がコバルトサイトのスピン状態と強く結合
した、ab 面内の Eg 回転モードと同定することがで
きた。この結果から、光励起直後にコバルトサイト
のスピン状態が変化し、それに付随して軌道秩序状
態がコヒーレントに変調されていることが明らか
となった。さらに、基本反射回折点の情報と比較す
ることにより、軌道秩序状態のコヒーレント変調の
減衰に伴って、格子の変調が数ピコ秒の時間スケー
ルで開始していることが明らかとなった。 
さらに、放射光から発せられるピコ秒軟 X 線パ

ルスを利用した時間分解共鳴軟 X 線散乱により、
磁気秩序と軌道秩序のダイナミクスを選択的に観
測することに成功した。コバルトの L 吸収端近傍
の X 線エネルギーにおいて、入射 X 線の偏光によ
り磁気および軌道秩序を反映した共鳴散乱を選択
的に観測することが可能である。図 4 に入射 X 線
の偏光に応じて観測される、磁気および軌道秩序状
態を反映した共鳴散乱強度の時間発展を示す。磁気
秩序は、光励起直後に秩序状態の融解を反映して瞬
時に散乱強度の減少を示す一方、軌道秩序状態はサ
ブナノ秒のスケールで徐々に散乱強度が減少した。
さらに、磁気秩序状態は、軌道秩序状態よりも 1 桁
以上弱い光励起強度で協同的に融解する応答を示
した。この結果から、磁気秩序のダイナミクスには
軌道秩序状態の寄与が小さいことが示唆された。レーザー分光で観測されるスピン状態の情報
と、前述の硬 X 線パルスを利用した時間分解 X 線回折で観測される格子と軌道秩序が相関した
ダイナミクスの情報を組み合わせると、光励起直後にスピン状態の変化が引き金となって、フォ
ノンと結合した軌道秩序状態のコヒーレントな変調が誘起されるとともに磁気秩序が融解し、
その後軌道秩序が融解する逐次的な非平衡ダイナミクスの全貌が明らかとなった。この成果は、
レーザーや硬・軟 X 線パルスを相補的に利用して各量子自由度を直接的かつ選択的に観測しな
ければ得られなかった新たな知見である。 
本研究によって、強相関電子系が織りなす格子とスピンや軌道、電荷といった内部量子自由度

の協同的な相互作用を、放射光や XFEL から発せられるフェムト秒・ピコ秒の硬・軟 X 線パル
スを複合的に利用することにより、その全貌を明らかにすることに成功した。この成果は、応用
に向けた制御方法や新規な動的機能性を有する物質の探索および創成に明確な指針を与えるこ
とになると期待される。また、次世代超高速光スイッチングデバイスへと応用展開を目指した幅
広い強相関電子系物質群に対して、本研究で開発した高サンプリング周波数時間分解軟 X 線計
測システムを利用することにより研究を展開することが可能となり、スピントロニクスやオー
ビトロニクスなどの新規な量子現象の開拓に向けて、更なる研究の広がりが期待される。 
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図 4. (a)試料に対する入射および散乱X
線の偏光配置の模式図。(b)ピコ秒時間
分解共鳴軟 X 線散乱で観測されたコバ
ルト LIII 吸収端近傍の X 線エネルギー
における磁気および軌道秩序状態に起
因する(1/6 1/6 1/6)共鳴散乱強度の時間
発展。 
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