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研究成果の概要（和文）：本研究では、光励起後に現れる新奇な相を調べるために、高温超伝導体をはじめとす
る量子物質を対象として、高次高調波光電子分光法及びテラヘルツ時間領域分光法を用いて研究してきた。
その結果、鉄系超伝導体FeSeにおける光誘起超伝導状態の発見、励起子絶縁体候補物質Ta2NiSe5における光誘起
金属状態の発見、そして、準結晶二層グラフェンにおける超高速キャリア不均衡の発見をすることに成功した。
これらの成果は、当該研究期間を通じて、主著４本を含む学術雑誌７本の出版と、招待講演１つとポスター賞１
つを含む国際学術会議４つでの発表、及び、登壇者としては国内学術会議６つでの発表として、収めることがで
きた。

研究成果の概要（英文）：We have studied photo-induced phases in various quantum materials including 
high-temperature superconducting materials by using high harmonic generation time-resolved ARPES and
 terahertz spectroscopy.
We have successfully revealed photo-induced superconductivity in FeSe, photo-induced metallic state 
in Ta2NiSe5, and ultrafast unbalanced carrier distribution in a quasicrystalline twisted-bilayer 
graphene.
As a result, we have published 7 journals including 4 journals that I have contributed as the first 
author. Also, I have presented the research results at 4 international conferences including 1 
invited talks and 1 poster award. At 6 Japanese conferences, I have given talks as a presenter.

研究分野： 光物性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で見出された、光励起後に表れる量子物質での新奇な相や状態は、次世代の電気光デバイスの開発におい
ても大変重要な知見をもたらすことを見出し、特に以下の３つの研究については、プレスリリースにより発表し
た。
鉄系超伝導体FeSeにおける光誘起超伝導の発現は、太陽電池や電子回路に取り入れることで発熱を抑え、将来の
エネルギー問題解決への糸口になることを示した。また、励起子絶縁体候補物質Ta2NiSe5における光誘起金属状
態の発見は、次世代の光スイッチング素子としての可能性を提示した。さらに、準結晶二層グラフェンにおける
超高速キャリア不均衡の発見は、超高速電圧素子としての可能性を提示することに成功した。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

研究開発当時、次世代の光電気デバイスの開発や物質の非平衡状態への新たな知見の追求から、
様々な物質において、光誘起相転移現象および超高速現象が研究されてきた。特に、光誘起超伝
導の研究に目を向けると、主に銅酸化物高温超伝導体を対象として行われており、過渡的であり
ながら超伝導転移温度が室温に迫る報告がなされ、世界中で大きな注目を集めていた。 

一方、光源技術に着目すると、テラヘルツ電場や高次高調波発生などの光源開発技術が目覚まし
く向上しており、テラヘルツ電場では、1 MV/cm に迫る高強度化が実現されており、また、高次
高調波を用いた時間分解光電子分光測定も可能になってきた。 

しかしながら、当時の研究状況では、光誘起超伝導については、対象が主に銅酸化物高温超伝導
体に限られており、また、テラヘルツ分光や高次高調波時間分解光電子分光測定については、そ
れぞれ独立に研究が進められていた。光誘起により発現する新奇な相を解明するためには、様々
な物質における光誘起相や状態について実験的に調べていき、知見を広げていくことがまず重
要である。 

 

 

２．研究の目的 

このような研究当初の背景を受け、本研究の目的は、光誘起超伝導を主な興味の対象として、
様々な量子物質における光誘起相や超高速現象を調べて、次世代の光電気デバイスへの指針と
非平衡状態における新たな知見を与えることである。 

 

 

３．研究の方法 

上記目的のために、本研究では、鉄系超伝導体 FeSe をはじめとして、励起子絶縁体の候補物質
である Ta2NiSe5、及び準結晶二層グラフェンを対象として、高次高調波光電子分光及びテラヘル
ツ時間領域分光法による観測を目差した。高次高調波光電子分光測定では、波数分解された状態
密度を過渡的に観測できることから、バンド構造の変化やキャリアダイナミクス、さらに波数に
依存したギャップの変化などを追跡することができる。一方、テラヘルツ分光測定は、遠赤外領
域(1- 30 meV)のパルス状の電磁波による観測であることから、過渡的な伝導特性の変化を捉える
ことができる。図 1(a),(b)にそれぞれの模式図を示す。まず高次高調波分光(図 1(a))については、
1 kHz と 10 kHz の２つの異なる繰り返し周波数のレーザーシステムを用いることで、試料特性
に応じた測定を行うことが可能である。すなわち、1 kHz のシステムでは、高いパルスエネルギ
ーが得られるため、より高密度な励起が可能になり、10 kHz のシステムでは、繰り返しパルス
数が多いので、より高感度な測定を行うことができる。一方、テラヘルツ分光測定(図 1(b))では、
ZnTe を発生と検出の素子として用いることで、1-10 meV (1-3 THz)でのプローブが可能になる。 

 

図 1 (a)高次高調波光電子分光測定と(b)テラヘルツ分光測定の模式図。 

 

４．研究成果 

本研究期間を通じて、主著４本を含む学術雑誌７本の出版と、招待講演１つとポスター賞１つを
含む国際学術会議４つでの発表、及び、登壇者としては国内学術会議６つでの発表として、研究
成果を収めることができた。主な研究結果について以下述べる。 

(1) 鉄系超伝導体 FeSe 

鉄系超伝導は、銅酸化物に次ぐ高い超伝導転移温度を示し、さらに、様々な外場下で飛躍的



に超伝導温度が向上する点で、非常に注目を受け、盛んに研究されてきた。我々は、鉄系超
伝導体 FeSe を対象として、高次高調波時間分解光電子分光法を行うことで、正孔バンドが
存在する Γ 点と電子バンドが存在する M 点における電子ダイナミクスを、それぞれ捉える
ことに成功した。その結果、両バンドにおいて、電子の励起と共に顕著な振動が現れ、これ
は、A1g コヒーレントフォノンに相当するものであることが明らかになった。振動の解析か
ら、観測されたコヒーレントフォノンは、変異励起型であり、これは、光励起後に実現され
る最安定な格子状態が、図 2(a)に示すように、Se が矢印方向に延びた格子変調であることを
示している。さらに、詳細な解析と測定により、光励起により、電子が正孔バンドから電子
バンドに移り、それに伴い、超伝導ギャップのような振る舞いが出現することが明らかにな
った(図 2(b))。そして、このような光励起状態は非常に長く持続し(～1 ns)、これは、鉄系超
伝導体が持つ間接型半金属としてのバンド構造に由来すると考えられ、単一正孔バンドから
成る銅酸化物とは顕著に異なる性質が現れている。 

これらの成果は、主著 1 本を含む２本の学術雑誌（引用文献①、②）に掲載され、当該機関
のプレスリリースによって外部発信した。 

 

図 2 (a)FeSe における光による格子変調と(b)バンド構造のシフト。 

 

(2) 励起子絶縁体候補物質 Ta2NiSe5 

Ta2NiSe5は、電荷密度波相への相転移を伴わずに、低温において励起子絶縁相のような振る
舞いを示す点で、励起子絶縁体の候補物質として注目されてきた（引用文献③、④）。我々
は、高次高調波光電子分光法を用いて、光励起後に、新奇な半金属状態を見出すことに成功
した。この状態は、温度変化では起こりえない性質を示す点で、この系における新しい相で
あり、将来の光デバイス素子としての可能性を提示することに成功した。さらに、励起子絶
縁相としての性質に着目すると、詳細な時間変化測定から、励起子絶縁体特有の振る舞いを
見出し、これにより、より有力な候補物質としての証拠を示すことに成功した。 

これらの成果は、1 本の学術雑誌（引用文献⑤）に掲載され、当該機関のプレスリリースに
よって外部発信した。 

 

(3) 準結晶二層グラフェン 

伝導・光学・応力特性において、特異な性質を兼ね揃えたグラフェンは、次世代におけるス
ーパーマテリアルとして着目され、2010 年のノーベル賞に代表されるように、様々な研究が
精力的に行われてきた。ごく最近、二層グラフェンにおいて、層間の角度を変えることによ
り、超伝導などの新奇な相が出現し（引用文献⑥、⑦）、さらに、層間の角度を 30°にするこ
とで、準結晶状態を形成することが発見され（引用文献⑧）、新しい視点から注目されてい
る。我々は、準結晶二層グラフェンを対象にして、高次高調波光電子分光法を用いて、上層
と下層のディラックバンドにおける超高速キャリアダイナミクスについて観測を行った。そ
の結果、上層と下層との間で、1ps 以下の超高速な時間領域において、キャリア数が不均一
化している振る舞いを発見した。これは、過渡的でありながら、上層と下層との間で、起電
力を生成できることを示しており、次世代の超高速光スイッチング素子としての可能性が期
待される。 

これらの成果は、1 本の学術雑誌（引用文献⑨）に掲載され、当該機関のプレスリリースに
よって外部発信した。 
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