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研究成果の概要（和文）：本研究では、電荷密度波(CDW)を示す遷移金属ダイカルコゲナ イド薄膜における、低
光子エネルギーのテラヘルツ(THz)波による非熱的なCDW融解現象を観測した。その起源を種々のポンププローブ
分光によってダイナミクスから追求し、主にTHz波パルスのエネルギーがCDW形成に関わる電子格子部分系へ選択
的注入によるものと結論づけた。CDW融解強度以上で新たなフォノン振動を観測し、超高速な格子の変形が示唆
された。また、THz波に誘起される非熱的状態は100 ps以上持続することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we observed the nonthermal melting of CDW by 
low-photon-energy terahertz (THz) waves in a transition-metal dichalcogenide thin film exhibiting 
charge density waves (CDW). We investigated the mechanism of the nonthermal melting from the 
dynamics using various pump-probe spectroscopy and concluded that it originates from selective 
energy  injection into the electron and lattice subsystem involved in CDW formation. A new phonon 
oscillation were observed above the CDW melting intensity, suggesting ultrafast lattice deformation.
 We also found that the nonthermal state induced by THz waves live for more than 100 ps.

研究分野： 光物性
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は固体電子系の電子秩序相の一種である電荷密度波について、相転移を特徴づける秩序変数の光による操
作と動的な相転移を目指したものであり、成果としてテラヘルツ波による非熱的な電荷密度波の融解現象の観測
とその起源解明をした。高強度テラヘルツ波を用いることで効率的かつ1ピコ秒スケールの時間で超高速な電荷
秩序の制御を実現し、電荷密度波の制御ツールとして低光子エネルギーのテラヘルツ波を用いることが有用であ
ることを示した。省エネルギーの超高速スイッチングの動作原理などに繋がることが期待される。

※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 
 
 超伝導、磁性、強誘電、電荷・スピン密度波などの相転移現象は、電子の電荷、スピン、格子
といった複数の自由度が絡まり合って発現しており、複数の秩序相を示す物質ではそれぞれの
秩序同士が相関の下に存在している。秩序間の相関を理解し制御することは物質機能として重
要であるとともに、発現する物性のミクロスコピックな機構の知見を与える。光励起は動的に秩
序間の相関を紐解き、また静的な外力では到達し得ない隠れた秩序相の発現といった新奇な現
象を引き出す物性制御のツールとして着目されている。従来は照射光として光子エネルギー1 eV
オーダーの近赤外〜可視光を用いて高エネルギーに励起された電子の緩和過程に現れる準安定
状態の研究が行われてきた。最近、その光源開発の進展に伴い、光子エネルギーの小さいテラヘ
ルツ〜中赤外光を用いることで電子励起を介さずに実現する光誘起相転移現象が報告されてき
ている。銅酸化物高温超伝導体や分子性固体においては、中赤外光を用いてフォノンを励起し格
子配置を変調することで転移温度以上でも超伝導が発現する光誘起超伝導が報告され、量子常
誘電体においてはテラヘルツ波によってソフトフォノンモードを強く励起すると強誘電相へと
転移することが報告された。これらは低エネルギーの光を用いることで電子系の温度上昇を抑
えた上で特定のモードを励起するという、周波数や強度がよく制御された光を用いることで実
現した結果といえる。 
 
 
２．研究の目的 
 
本研究の目的は秩序相に現れる秩序変数の振幅モードを光で励起し、秩序変数の駆動による物
性制御・相転移を実現することである。研究対象として特に複数の秩序相を示す電荷密度波
（CDW）相に着目する。CDW の秩序変数の振幅モードは、電子密度の振幅と格子変位の結合振
動モードである。ある種フォノン的な性質を持つこの振幅モードを高強度テラヘルツ波によっ
て大振幅駆動することで格子変位を伴って電子状態を大きく変調することが期待できる。近年
報告されているフォノン励起による相転移現象との違いは、先行研究は超伝導や強誘電と相関
するパラメーターとして格子配置を変化させることで相転移を誘起するが、本研究では秩序変
数そのものを光で操作して当該あるいは相関する秩序相を制御する点にある。多秩序系が望ま
しい理由は、競合秩序を持つ系で CDW 振幅モードを励起することで CDW の抑制に伴う競合秩
序の発現・増強といった秩序間のカップリングによる相制御を実現するためである。 
 
 
３．研究の方法 
 
常圧の熱平衡で超伝導と CDW の両方の相を示す層状遷移金属ダイカルコゲナイド 3R-TaSe2

薄膜を対象に、高強度テラヘルツ波パルスを用いて CDW 振幅モードの振動を誘起し、ポンプ−
プローブ分光によってそのダイナミクスから秩序変数の振る舞いを調べる。テラヘルツパルス
の強度を一定以上強くすると CDW が融解すると期待され、その超高速ダイナミクスやメカニズ
ム、非熱的な性質を調べる。 
時間遅延をつけた２つのテラヘルツ波パルスを用いる、ダブルパルス励起による相転移のコ

ヒーレント制御の実験も行う。１つ目のパルスで誘起された CDW 振幅モードが２つ目のパル
スと constructive に干渉するか destructive に干渉するかを制御し、相転移を起こす or 起こさな
いのコヒーレント制御を目指す。初期過程としてテラヘルツ波による物質のどのような励起が
物性の変化を引き起こすか明らかにし、秩序変数の操作と相転移の関係を理解する。 
 
４．研究成果 
 
(1)高強度テラヘルツ波励起による CDW 秩序変数の変化と動的 CDW 融解 

CDW を示す遷移金属ダイカルコゲナイド薄膜 3R-Ta1+xSe2 にテラヘルツパルスを照射した際
のダイナミクスを、近赤外光プローブパルスによるポンププローブ分光によって調べた。弱いテ
ラヘルツ波による励起下では CDW の振幅モードのコヒーレント振動が観測され、２光子励起過
程で理解できることがわかった。テラヘルツ波の強度を大きくすると、振幅モード振動がソフト
化する様子が観測され、動的に CDW が抑制されていることが示唆された。さらに高強度にする
と CDW 振幅モードの振動はもはや観測されなくなり、これは CDW の融解に相当する。これら
のダイナミクスはギンツブルク−ランダウ理論に基づく自由エネルギーポテンシャルの変化と運
動方程式によって理解できることを示した。 
 
(2)テラヘルツ波励起による CDW 融解の起源および非熱的性質の解明 



CDW 融解とテラヘルツ波による注入エネルギーの関係を考察すると、テラヘルツ波誘起の
CDW 融解は単純な系全体の温度上昇とは異なる、非熱的な現象であることがわかった。こうい
った非熱的 CDW 融解の機構には、THz 波による集団励起モードの共鳴励起に由来する格子駆動
の機構と、低エネルギーの部分系に効率的にエネルギーが注入される機構が考えられる。これを
明らかにするため、ダブル THz 波パルス励起を用いた実験を行い、CDW 振幅モードのコヒーレ
ント制御と CDW 融解の関係を調べた。その結果、観測された CDW 融解が主に THz 波パルスに
よる CDW 部分系への選択的エネルギー注入によるものであることがわかった。また、CDW が
融解する以上の高強度テラヘルツ波励起下において、CDW 相では見られない振動を観測した。
その固有振動数から、観測されたモードは熱平衡においては CDW 転移温度以上でのみ観測され
るソフトフォノンモードであると考えられ、THz 波パルスによるエネルギー注入は熱平衡の
CDW 融解には至らないにもかかわらず格子の再構成を伴う CDW 融解が起きていることを支持
する結果を得た。 
 
(3) 非熱的 CDW 融解状態の準安定性の解明 
強いテラヘルツ波で CDW を融解し、その後 CDW 振幅モードがどのように回復するか調べる

ことで非熱的状態の寿命を調べた。その結果、テラヘルツ波誘起の非熱的 CDW 融解状態の寿命
はは~400 ps あることがわかり、準安定的に相転移が生じていることを明らかにした。一連の研
究によって、低光子エネルギーの THz 波を用いて高効率に非熱的な CDW 融解を実現すること
ができ、テラヘルツ波が CDW 秩序の制御ツールとして有用であることを示した。 
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