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研究成果の概要（和文）： 

 層状鉄酸化物 LuFe2O4 においてテラヘルツ分光測定を行い、電荷秩序(CO)がもたらす
誘電性の解明と光制御の実現を行った。定常測定により、CO 転移温度より高温で光学伝
導度の急激な上昇を観測した。また CO 相において、光励起後瞬時(1 ピコ秒未満)に CO の
融解を伴う光誘起相転移現象を見出した。その光誘起相はドルーデ金属のものに類似した
スペクトル形状を持ち、また異方的な緩和ダイナミクスを有することを明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 Dielectric response and optical manipulation of charge ordering (CO) in LuFe2O4 were 
investigated by terahertz spectroscopy. Abrupt increase in optical conductivity was 
observed above the CO transition temperature. Photoabsorption observed immediately 
(1 ps) after the photoexcitation was attributed to the melting of the CO. The 
photoinduced phase was revealed to have Drude-like metallic state and anisotropic 
relaxation dynamics. 
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１．研究開始当初の背景 

 

光によって、物質を自由に制御できるか？
このテーマへの挑戦は古くから続いてきた。
しかし近年、物質開発・超短パルスレーザー
技術が著しい発展を遂げ、強相関系物質の光
制御の研究は新局面を迎えている[J. Phys. 
Soc. Jpn. 75 (2006)]。そのような中、巨大光
応答を得るための鍵として注目されている
のが、電荷秩序(CO) 現象である。CO 状態で
は電子が秩序だって局在しているが、この"

電子の氷"が光照射により融解されると、系は
金属状態への転移(絶縁体-金属転移)に代表
される劇的な変化を示す。さらに CO は強誘

電相、反強磁性相などと共存・競合すること
が多いため、その光変調を通じて多彩な物性
の光制御を実現する可能性も秘めている。ま
た CO の光応答は、強い電子相関(Coulomb

斥力)によってしばしばピコ秒未満程度の超
高速緩和を示し、このことが高速光スイッチ
などの応用上の利点としても期待されてい
る。このように、物質中の巨大かつ高速な光
応答を実現する上で CO 状態の理解は必要不
可欠なものである。しかしながら一方で、そ
ういった短寿命相の物性評価は難しく、その
電子状態には未だ不明な点が多く残されて
いる。 
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２．研究の目的 

 

このような背景において、 CO 絶縁体
LuFe2O4は注目すべき物質である。この物質
は鉄原子層による積層構造を持っており、
CO は 2 価及び 3 価の鉄原子で形成される(図
1)。その大きな特徴は、三角格子上の CO が
もたらす幾何学的フラストレーションと、そ
れに伴う大きな電荷揺らぎにある。このこと
によって生じる特異な(強)誘電性に興味が持
たれ、既に低周波(~ kHz 帯)誘電率測定や理
論計算などにより活発に研究されている。こ
のような大きな電荷揺らぎは、光照射によっ
て CO が高感度・高速に融解する巨大光応答
の可能性を強く示唆している。 

 本研究では、LuFe2O4において CO がもた
らすテラヘルツ(THz)帯誘電特性の解明と、
その光制御の実現を目的とする。本研究に先
立って申請者が行った研究において、近赤外
光照射による CO の光融解の徴候は捉えられ
ていた。しかしながらその電子状態に関して
は、温度転移による熱的な CO 融解と同じな
のか異なるのか、またそれがどのような過程
を経て生成しどのように秩序が復元するの
か、といった基本的かつ重要な疑問が未解決
であった。 

 

３．研究の方法 

 
CO の光融解のように、局在/非局在の狭間

にある電荷ダイナミクスを捉えるためには、
時間領域分光による THz 帯過渡分光測定の
手法が必須となる。そのためにまず定常 THz

分光測定を行い、CO の温度転移に伴う THz

帯誘電特性の変化を調べた。その上で近赤外
(1.55 eV > 電荷移動エネルギー)励起 - THz

プローブ分光を行うことで、CO の光融解に
伴う電荷ダイナミクスの解明に取り組んだ。
これら先端光源を駆使した実験を行うにあ
たり、クライオスタット手前への顕微光学系
の導入やリニアエンコーダによる時間遅延
走査の高速化など測定系の改良を行い、高精
度化を実現した。 

LuFe2O4は鉄原子層の積層構造を持つた

め、電荷ダイナミクスは層内/層間で大きな異
方性を持つ可能性が高い。THz 測定が可能な
大きさ(~ 2 mm、厚み~ 0.2 mm)で、かつい
ずれの方向の偏光でも測定可能な単結晶試
料を作製し、異方性の測定にも取り組んだ。 

実験を進めることで、光励起による CO の
融解、及び磁気転移の誘起に成功した。以下
各々について伸べる。 
 
４．研究成果 
 
(1) CO の光融解とそのダイナミクス 

図 2 に層内方向の THz 帯光学伝導度σ(3 - 

9 meV の平均値)温度依存性を示す。この物
質では~ 500 K で層内の CO、~ 330 K で層
間の CO が形成されるが、図から明らかなよ
うに、~ 330 K の転移温度より高温で、つま
り CO の(熱的な)融解に伴ってσは急激に増
加した。即ち、電荷の局在/非局在化に伴う変
化を THz 帯で敏感に検出できる事がわかっ
た。 

図 3a に 100 K(CO 相)と 350 K(> CO 転移
温度)の定常吸収スペクトルを示し、その差分
を図 3b 中に破線で示した。ここから、CO の
熱的融解に伴ってフラットな吸収増加が生
じることがわかる。図 3b 中実線(◇)に、100 K

における光誘起吸収スペクトル(励起光の偏
光は層内方向、励起後~ 1 ps)を励起光の侵入
長から換算して示した。光励起による吸収増
加の大きさは CO の熱的融解と同程度の大き
さであり、このことから光による CO の融解
が生じていることがわかる。この現象は光励
起後瞬時に生じており、熱的な融解とは本質
的に異なる光誘起相転移と言える。実際、こ
の物質は高温で金属的な性質を持たない(図
3a)にも関わらず、図 3c に示した光励起差分
σ(Δσ)スペクトルでは 4 ps 以降に Drude

金属様のスペクトル形状を示していた。即ち
この結果は、光によって CO が融解した後に
金属的な状態が形成される事を示唆してい
る。 

図 2 THz 帯光学伝導度の温度依存性 

図 1 LuFe2O4 における結晶構造と電荷秩序 



 

 

Δσの緩和過程は早い寿命(~ 1 ps)の成分
および遅い寿命(数十 ps)の成分で特徴付けら
れる。各々の大きさと寿命を A、と表し、測
定領域のΔσを 

 

 

 

 

としてフィッティングを行った結果の温度
依存性を図 4 に示す。注目すべきは遅い成分
の寿命 (上部グラフ中の○)で、層間 CO 転移
温度 TCO3D≡330 K 付近で急激に上昇した。
実際、その温度依存性は TCO3D-T の逆数に比
例した発散的なものであり、この成分は層間
の秩序回復における臨界的な緩和過程であ
ることを示唆している。一方早い成分にはそ
のような温度特性は見られず、むしろその大
きさ A(下部□)が層内 CO 転移温度 TCO2D≡
500 K に向かって発散的であるように見える
ため、層内の秩序の消失あるいは回復に関連
すると考えるのが自然である。従って CO の
光融解後の緩和ダイナミクスは、~ 1 ps での
層内の秩序回復(早い成分)の後~ 数十 ps で
の層間の秩序回復(遅い成分)が起きる、異方
的な過程として特徴付けられる。LuFe2O4で
は層状構造を反映した CO が形成されること
はこれまで述べている通りだが、その次元性
が光励起ダイナミクスにおいても本質的な
役割を果たすことが明らかとなった。 

 

(2) 光誘起磁気転移 

σのスペクトルでは~10 meVにEu1フォノ
ンモードによるピークが観測される(図 6a)。
図 5にそのスペクトル強度の温度依存性を示
す。系は TLT≡175 K 以上ではフェリ磁性を
示し、それより低温では徐々に反強磁性秩序
(AFM)が発達する。さてスペクトル強度はフ
ェリ磁性相では目立った温度変化は無いが、
TLT で明確に異常を示し、温度低下に伴って
120 K 付近まで成長し続けた。従ってこのモ
ードのスペクトル強度は AFM の発達あるい
は AFM ドメイン形成を反映したプローブと
見做せる。このような振舞は CO 系の特徴で
ある電荷-格子-スピン自由度の結合を表した
ものと言える。この磁気転移の途上である
150 K(図中点線)において光励起による変化
を調べた。 

図 6b 及び 6c に、層内及び層間方向の偏光
を持つ光励起によるΔσスペクトル(励起直
後)を示す。層内方向の励起で Eu1ピークは減
少、つまり AFM の融解あるいは弱化が生じ
ていることがわかるが、これは既に述べた
CO の融解としても理解できる。一方で注目

図 4 Δσの寿命と大きさの温度依存性 

図 3 a.定常光学伝導度 b.差分吸収 c.光誘

起光学伝導度スペクトル 

図 5 Eu1モードのスペクトル強度の 

温度依存性 



 

 

すべきことに、層間方向の光励起によって
Eu1 ピークは増強された、即ち、光励起によ
る AFM の発達を観測した。このことは、フ
ェリ磁性相における AFM ドメイン形成が光
によって促進されたと理解できるが、この意
味で光誘起フェリ磁性-反強磁性転移とも言
える。またさらに言えば、CO の発達をも示
唆しているかもしれない。 

従来、光誘起相転移現象は秩序の融解とし
て観測される事が多かったが、この結果は秩
序の構築という点で対照的である。「光によ
る物質制御」への挑戦に向けて、本研究成果
は新たな可能性の一面を示したものである
と考える。 
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