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研究成果の概要（和文）：超伝導と電荷密度波(CDW)といった多重の秩序が競合共存する系を対象に、光学的量
子クエンチの手法を用いて、新たな量子相の探究を行った。遷移金属ダイカルコゲナイド物質ではCDWの振幅モ
ード励起を介した相転移を初めて実現した。鉄系超伝導体では、光照射により超伝導が増強することを非線形テ
ラヘルツ分光から明瞭に実証した。ストライプ秩序を発現するLa214系銅酸化物高温超伝導体では、電荷秩序と
スピン秩序、超伝導との競合・相関をダイナミクスから調べる新たな手掛かりを得た。Y123系銅酸化物高温超伝
導体では光励起により平衡状態の超伝導とは異なるコヒーレントな電子状態が発現している可能性が高いことを
見出した。

研究成果の概要（英文）：We have investigated new matter phases induced by ultrafast quantum quench 
method in correlated electron systems, including transition metal dichalcogenides, iron-based 
superconductors and high Tc cuprate superconductors, by using ultrafast laser spectroscopy 
techniques. Light-induced non-thermal transitions to hidden states are demonstrated in those 
materials, revealing the essential interplay between competing quantum phases.

研究分野：光物性物理

キーワード： 量子クエンチ　非平衡　超伝導　電荷密度波　光誘起相転移　テラヘルツ　非線形光学応答　超高速分
光
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研究成果の学術的意義や社会的意義
光学的量子クエンチによる新たな物質相の探索という新しいアプローチを具現化し、遷移金属ダイカルコゲナイ
ド物質、鉄系超伝導体、銅酸化物高温超伝導体において非熱的電子相制御に道を拓いた本研究は、非平衡物性科
学の進展に大きく貢献したといえる。鉄系超伝導体の光誘起超伝導増強、銅酸化物高温超伝導体の光誘起相の解
明は、その多様な基底状態、超伝導発現機構の解明にも貢献すると期待される。量子相の人為的相制御の実証は
量子物質の機能応用の観点からも社会還元につながる重要な進展である。

※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 

強相関電子物質の特徴は、その物性が電荷、スピン、格子の自由度の鬩ぎ合い、絡み合いの帰

結としてもたらされていることにあり、一つの秩序発現の背後にはそれと競合する秩序あるいは

隠れた対称性が存在する。それら相互に絡み合う多重秩序や隠れた対称性を抽出することは強相

関電子系の物性発現を理解するうえで本質的に重要である。競合する秩序を人為的に制御するこ

とができれば、強相関物質が潜在的に有する物質機能を顕在化させることが可能となる。このよ

うな観点から、これまで元素置換や磁場・圧力印加といった静的な制御による研究が進められ、

広範な物質系で電子相図の解明が行われてきた。一方、光励起の手法は、磁場や圧力印加等の静

的な制御とは異なる動的な物性制御の手法を提供してきた。例えば、光誘起相転移現象の研究で

は、高エネルギー(～1eV)の光励起状態を利用し、そこからの緩和過程を介して準安定状態を実現

する試みが進められてきた。近年では、可視・近赤外光領域より低エネルギーの励起を介して新

たな電子相の発現を誘起する「量子クエンチ」実験が超短パルス光源技術の進歩とともに可能と

なってきた。ここでの「量子クエンチ」とは、ある秩序相においてその秩序に関連するパラメー

タを非断熱的に瞬時に変化させることを意味する。量子クエンチの手法が固体凝縮系で可能であ

ることを示す例として、近年、研究代表者が行った s波超伝導体 NbN の秩序変数の振幅振動、い

わ ゆ る ヒ ッ グ ス モ ー ド の 観 測 実 験 が あ る [R. Matsunaga et al. 

Phys.Reve.Lett.111,057002(2013)]。この実験では超伝導体に超伝導ギャップ程度の光子エネル

ギーの強いモノサイクルテラヘルツ波パルスを照射することで、超伝導ギャップを非断熱的に収

縮させ、その結果秩序変数の振幅が振動する様子、いわゆるヒッグスモードを明瞭に観測するこ

とに成功している。その背景には超短光パルス技術、テラヘルツ電磁波技術の進展があり、制御

された光パルスによる非熱的な励起、低エネルギー励起の選択的励起による量子物質の相制御へ

の期待が高まってきた。銅酸化物超伝導体においても格子振動を選択的に励起すると超伝導を示

唆する応答が現れることが報告され光誘起超伝導として高い関心を集めていた[S. Kaiser et al., 

Phys.Rev.B89, 184516(2014)]。 

 

２．研究の目的 

以上の背景のもと本研究では、量子クエンチを基軸とする強相関電子物質の物質相探索という新

しい物性研究のアプローチを提案した。ここでは、波長やパルス幅を最適化した光・テラヘルツ

波を用いて準粒子、集団励起、フォノンといった低エネルギー帯にある特定の励起の選択的な駆

動を介して、電子間相互作用の変調、準粒子分布の瞬時変化を誘起し、新たな秩序、隠れた対称

性の顕在化を図ることを目的とした。本研究では対象として１）超伝導と電荷密度波(CDW)やスピ

ン密度波といった多重の秩序が競合・共存する系(遷移金属ダイカルコゲナイド(TMD)系、２) 鉄

系超伝導体、３） 銅酸化物高温超伝導体を取り上げ、熱平衡状態では現れない量子相の顕在化、

競合・共存秩序の相関の解明、光による相変化を探究することを目的とした。 

 

３．研究の方法 

本研究提案の中核をなす実験技術は、エネルギー選択的な超短光パルスによる量子物質の非断

熱励起方法の開発、秩序変数ダイナミクスを１ピコ秒以下の超高速時間領域で捉えるプローブ技
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術の開発である。このために、高強度テラヘルツ波パルス光源の開発、中赤外パルス光源の開発

を行い、高強度テラヘルツ波ポンプ-テラヘルツ波プローブ分光システム、中赤外光ポンプ-テラ

ヘルツ波プローブ分光、光ポンプ-中赤外プローブ分光システムといった数 meV から数 eV に亘る

広範な時間分解分光技術を開発、整備することから研究を開始した。 

物質系としては以下にあげる 3つの系を対象とした。 

１）遷移金属ダイカルコゲナイド物質、3R-TaSe2：この系は温度低下とともに 100 K で電荷密

度波状態(CDW)が発現し、極低温 2 K で超伝導になる。この系において CDW の振幅モード（アンプ

リチュードン）を大振幅励起することによる相転移現象とそのダイナミクスを調べた。 

２）鉄系超伝導体 FeSe1-xTex: 鉄セレン超伝導体はキャリアドープや圧力印加等の外的要因

によって超伝導転移温度が 5倍以上に大きく変化することが知られている。 これまでの研究によ

り超伝導転移温度とフェルミ面の大きさと相関していることも明らかにされてきたが、超伝導発

現の機構は依然未解明である。本研究ではこのような外部刺激によって超伝導転移温度が大きく

変化する鉄系超伝導体に注目し、光による超伝導の制御、光誘起超伝導の発現を調べることとし

た。特に、光励起下での超伝導秩序変数のダイナミクスをピコ秒の時間分解能で捉える手法とし

て、超伝導秩序変数の振幅モードであるヒッグスモードに注目した。これまでの研究により超伝

導体では、ヒッグスモードが媒介して高効率のテラヘルツ波第三高調波(THz-THG)が発生すること

を明らかにしており、この性質を利用して非平衡超伝導を調べることとした。 

３）銅酸化物高温超伝導体：近年、銅酸化物高温超伝導体 YBa2Cu3Oy (YBCO)に対して高強度の

光を照射すると、転移温度以上で THz 周波数帯の c軸光学伝導度の虚部が過渡的に増大する様子

が観測され、光誘起超伝導と解釈された。しかし、光学伝導度虚部の増大は超伝導成分か準粒子

励起によるドルーデ成分なのかを区別することができず、その解釈は定まっていない。さらに、

過渡的な光学伝導度虚部の増大は数ピコ秒程度で緩和してしまうことから、抵抗測定や磁化率測

定といった手法では観測することができないという実験上の課題があった。そこで本研究ではピ

コ秒領域の過渡現象にも適用可能な非線形テラヘルツ分光を利用したヒッグスモードの観測、ジ

ョセフソンプラズマ振動に起因する第三高調波発生を通して、光誘起超伝導の検証を行うことと

した。 

 

４．研究成果 

１）遷移金属ダイカルコゲナイド物質、3R-TaSe2：分子線エピタキシー法により作成された厚

さ 16 nm の試料を対象に研究を行った。本試料は、絶対温度 100 K 以下で金属相から CDW 相に相

転移し、さらに低温の 2 K で超伝導になる。この物質が CDW 相にあるときに、周波数にして 2.7 THz

にある電荷密度波の振幅モードを、テラヘルツ波パルスによる二光子励起過程で直接励起できる

ことをテラヘルツポンプテラヘルツプローブ分光、テラヘルツポンプ光プローブ分光から見出し

た。驚くべきことにこの振幅モードを揺らすと、系が金属的な状態から、絶縁体的な状態へと変

化することがテラヘルツ光学伝導度測定から明らかになった。さらに、光学伝導度スペクトルに

現れるギャップエネルギーが、平衡状態の CDW の振幅モードの周波数で揺れることから、誘起さ

れた絶縁体相と平衡状態の CDW 相が競合秩序であることを明らかにした。本研究は、電荷密度波

状態に対して、低エネルギーの振幅モードの直接励起を介して相転移が起きることを示した初め

ての例であり、電子相制御に新たな道を拓くものである。 

２）鉄系超伝導体 FeSe1-xTex: パルスレーザー堆積法により製膜された FeSe0.5Te0.5 に対し
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て、まず、光励起を行わない平衡状態において転移温度以下で THz-THG が発生することを確認し、

その強度が超流動密度を反映していることを明らかにした。続いて、近赤外から中赤外領域の様々

な波長のレーザーパルスを励起した際の超伝導秩序変数のダイナミクスを調べた。その結果、光

パルスを照射すると THz-THG の強度が過渡的に増大し、超伝導秩序変数が増強する振る舞いを見

出した。一方、光パルスを照射した後の非平衡状態の複素光学伝導度をテラヘルツ時間領域分光

法により測定したところ、光学伝導度虚部に超流動密度の増加を示唆するスペクトル構造が現れ

ることを見出した。この光学伝導度虚部のダイナミクスは THz-THG 測定の結果と非常によく一致

したことから、光励起によって超伝導が増強したと結論した。 光学伝導度スペクトルを詳細に検

討し、光照射によって, 電子バンドと正孔バンド間のバンド間相互作用が増強し、超伝導増強現

象が起こった可能性が高いことを明らかにした。ヒッグスモードの観測から光照射による超伝導

増強を明確な形で示したのは本研究が初めてである。電子-正孔バンド間のバンド間ペアリング相

互作用は鉄系超伝導体の超伝導発現機構において重要な役割を果たしていると考えられている。

光励起の微視的過程の解明は今後の課題として残ったが、その理解は FeSe1-xTex の超伝導クーパ

ー対形成の機構解明にも貢献すると期待される。 

３）銅酸化物高温超伝導体：  

・銅酸化物高温超伝導体 Bi2Sr2CaCu2O8+x(Bi2212)を対象にヒッグスモードの観測を行った。

Bi2212 に対してテラヘルツ(THz)ポンプ・近赤外光プローブ分光を行い、超伝導秩序変数の振幅

の集団励起であるヒッグスモードの観測に成功した。さらに、ヒッグスモードのオンセット温度

が超伝導転移温度よりもはるか高温から発現していることを見出し、局所的クーパー対形成温度

を反映している可能性が高いことをトンネル分光による先行研究との比較から示した。 

・ヒッグスモードが超伝導秩序の超高速のプローブとなることを利用して、ヒッグスモードを用

いた非平衡超伝導の解明を目指した。不足ドープ YBCO バルク結晶に対し高強度の近赤外光あるい

は中赤外光を照射し、誘起された非平衡ダイナミクスを THz 周波数帯の c軸反射率変化を通して

測定した。転移温度以上において、THz 周波数帯の光学伝導度虚部の過渡的な増大を観測し、先

行研究と整合する実験結果を得た。しかし、この転移温度以上の光励起非平衡状態において、高

強度 THz 波パルスによって駆動されるヒッグスモードやジョセフソン電流に起因する非線形光学

応答は観測されなかったことから、過渡的な光学伝導度虚部の増大を示す光励起非平衡状態は平

衡状態の超伝導とは異なると考えられると結論した。光励起による光学伝導度虚部の増大は擬ギ

ャップ温度付近まで観測されることから、本研究の結果は擬ギャップの解釈にも新たな手掛かり

をあたえるものであり、今後の理論的考察にも貢献するものと考えられる。 

・ストライプ秩序型系超伝導体：超伝導と競合する電荷秩序、スピンストライプ秩序が発現する

銅酸化物高温超伝導体 La2-y-xNdySrxCuO4 バルク単結晶に対して、ストライプ秩序のクエンチに

よる競合秩序のダイナミクスを調べた。低温での近赤外光、中赤外光励起照射下でのテラヘルツ

反射率変化を測定すると、電荷ストライプ秩序の融解に対応する信号、スピンストライプ秩序の

融解に対応する信号が、ダイナミクスの違いとして明瞭に現れることを見出した。さらに電荷秩

序の融解が超伝導を誘発している可能性が示唆され、超伝導と電荷秩序、スピンストライプ秩序

との相関を調べる有効な手法となることを見出した。
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Spectroscopies in Novel Superconductors (SNS 2019)（国際学会）
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 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年
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 １．発表者名
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Ryo Shimano

Ryo Shimano

 ２．発表標題

 ２．発表標題

Hiroaki Niwa, Naotaka Yoshikawa, Dongjoon Song, Hiroshi Eisaki, Ryo Shimano

 ４．発表年

 ４．発表年
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