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研究成果の概要（和文）：光電場の位相が固定された、パルス幅6 fs（1.3サイクル）、瞬時電場強度100 MV/cmにおよ
ぶ極限的な赤外パルス光源を開発し、多体電子系（固体）を対象に、光の高周波強電場が導く極端非平衡を実験的に検
証した。>10 MV/cmの高周波強電場が駆動する電荷の局在化（動的局在：電荷の移動積分tの減少）として、(TMTTF)2As
F6（電荷秩序系）におけるプラズマ周波数ωp（∝√t）の減少、α-(ET)2I3（電荷秩序系）における光誘起金属→絶縁
体転移（電荷の局在化）、κ-(ET)2X（ダイマーモット系）の金属‐絶縁体相境界における光誘起モット転移（ダイマ
ーの安定化：金属→絶縁体）を観測した。

研究成果の概要（英文）：Charge localizations (dynamical localization: decrease of transfer integral t) 
driven by strong light field are investigated by hand-made 6 fs, 1.3 cycle, 100 MV/cm infrared pulses in 
charge ordered (CO) and dimer-Mott (DM) type organic conductors. Optical freezing of charge motions - 
decrease of plasma frequency (proportional to the square root of t) in (TMTTF)2AsF6 (CO), photoinduced 
metal to insulator transitions in alpha-(ET)2I3 (CO) and kappa-(ET)2X salts (DM) - are realized by >10 
MV/cm electric field of 1.3 cycle infrared pulses.

研究分野： 光物性物理学

キーワード： 光誘起相転移　超高速分光　強相関電子系
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１．研究開始当初の背景 
 近年のレーザー光の位相、振幅の制御技術
の飛躍的な発展に伴って、光と物質の相互作
用に関する新たな理解が得られ始めている。
原子・分子系においては、電場の振動を数周
期しか含まない位相制御パルスを用いた実
験から、光の高周波強電場が駆動する電子の
運動がアト秒X線の発生へとつながる過程が
明らかにされている[1]。 
一方、固体（多体電子系）においては、電

子状態の光制御が光科学の主要な課題のひ
とつである。強相関電子系を対象に、電子間
相互作用によって局在した電荷の秩序を弱
い光で効率的に融解する“光誘起絶縁体→金
属転移”をはじめとした、光誘起相転移[2,3]
の研究が精力的に進められてきた。しかし、
位相を制御した高強度・単一サイクルの極限
的な光パルスが駆動する極端非平衡の物理
は、特に実験面において明らかに立ち遅れて
いる。理論研究からは、動的局在[4,5]、負温
度状態の生成や光誘起超伝導[6,7]、反強磁性
秩序の増強[8]などの新奇な現象が予測され
ているが、実験による検証は未開拓であった。 
 
２．研究の目的 
 光の電場振動を１サイクルしか含まない
単一サイクル赤外パルス（パルス幅 6 fs：フ
ェムト秒、中心波長 1.7 m）の高周波・瞬
時強電場（>> 10 MV/cm）を用いて、多体電
子系の光制御の新たな展開を図る。本研究で
は、電子間相互作用が物性を支配する強相関
電子系を対象に、理論的に予測されている極
端非平衡の中でも最も基本的な動的局在（電
荷の局在化：高周波強電場による電子移動積
分 t の減少）の実現に焦点を当てる。この現
象は、光誘起絶縁体→金属転移（電子相関に
よって局在した電荷の秩序の光融解）とは逆
の電子状態の変化と言える。光を用いた絶縁
体‐金属間の双方向制御の可能性を秘めて
おり、最も基本的かつ重要な課題といえる。 
 
３．研究の方法 
(1) 高強度単一サイクル赤外パルスの発生 
 光電場の位相が固定された、パルス幅 6 fs
（1.3 サイクル）、瞬時電場強度 100 MV/cm
におよぶ極限的な赤外パルス光源を開発し
た。光パラメトリック増幅器から出力される
位相が受動的に固定されたアイドラー光（中
心波長 1.7 m）を、Kr ガスを充填した中空
ファイバーを用いて 1.2-2.1 m まで広帯域
化し、チャープミラーと形状可変鏡を併用し
てパルス圧縮を行った。 
(2) 反射型ポンプ-プローブ分光 
高周波・瞬時強電場が引き起こす極端非平

衡を実現・観測するために、赤外極短パルス
を用いた反射型ポンプ‐プローブ分光を行
った。光電場の持続時間が極めて短い（6 fs：
1.3 サイクル）ために、10 MV/cm を超える
強電場を非破壊的に試料に印加することが
できる。さらに、本研究で対象とする有機伝

導体においては、サイト間の電荷の運動の時
間スケールがおよそ 10 fs（~ ħ/t ）であるこ
とから、光パルスの瞬時強電場が誘起する電
子状態の変化を電荷移動の時間スケールで
追跡できる。 
 

 
４．研究成果 
(1) 二次元有機伝導体 -(ET)2I3 における光
誘起金属→絶縁体転移 
 転移温度 TCO = 135 K 以下で電荷秩序
（CO）相、TCO以上で金属相を示す二次元有
機伝導体-(ET)2I3は、低温相において光誘起
絶縁体→金属転移を示す [9,10]。本研究では、
高温金属相において、高周波強電場による電
荷の局在化（動的局在）を検証した[11]。 
瞬時電場強度~10 MV/cm の赤外 7 fs パル

スを照射すると、光励起後<50 fs の時間領域
において、金属から絶縁体への電子状態の変
化を反映するスペクトル形状が現れる（図２
(b)青丸）。極短パルスの高周波強電場がサイ
ト間の電荷の運動を抑制し（動的局在：t の
減少）、電荷が ET 分子上に局在した結果、金
属→絶縁体転移が起こることを示している。
この時、反射率変化の時間プロファイルには、
周期~20 fs の高周波振動が観測される（図２
(d)）。振動のエネルギースケールが ħ/20 fs ~ 
0.2 eV であることから、電荷の局在化に伴う
電荷ギャップの出現が示唆される。 
この結果は、光の高周波強電場による電荷

の局在化を介した秩序形成の可能性を示す
ものと言える。 

 

図１．赤外 1.3 サイクルパルス光源の模式

図と自己相関波形 



 
(2) 擬一次元有機伝導体 (TMTTF)2AsF6 に
おけるプラズマ周波数pの減少 
 典型的な擬一次元有機伝導体として知ら
れる(TMTTF)2AsF6を対象に、高周波強電場
（~ 10 MV/cm）の印加に伴うプラズマ周波
数p∝ の減少を観測した[12]。 
この物質は、TCO=102 K 以下で CO 相、TCO

以上で金属相を示すが、電子相関の効果は比
較的弱く、低温から高温までの広い温度領域
において、>0.1 eV の高エネルギー領域の反
射スペクトルがローレンツモデルで良く再
現される（図３(a)）。また、散乱周波数 が
TCO 以上の温度でのみ増大することから、電
子間散乱がの温度依存性の主要因であるこ
とがわかる（挿入図）。 
光励起後の過渡反射スペクトルの形状を

ローレンツモデルで解析することで、p と 
のダイナミクスを取り出すことができる。図
３(d)に示すように、光励起後、サイト間の電
荷移動の時間スケールに相当する 18 fs の時
間をかけて、pが 2.8 %の減少を示す。その
後、pが電荷ギャップによる変調（周期 20 fs 
~ ħ / 0.2 eV）を伴いながら回復すると共に、
 が 100 fs の時間スケールで増大する。 

これらの結果は、極短パルスの高周波強電
場による tの減少をpの低エネルギーシフト

として直接的に捉えたものと言える。また、
時間遅れを伴う の増大は、電子間散乱によ
って電荷の運動のコヒーレンスが失われ、電
子温度が上昇する過程を反映している。 
 

 
(3) ダイマーモット系 型 ET 塩における光
誘起モット転移 
 ET 二分子がダイマーを形成する-(ET)2X
（X：アニオン）は、温度や圧力の変化に伴
ってモット絶縁体、金属、超伝導などの多彩
な電子状態を示す。その中でも、金属‐モッ
ト絶縁体の相境界近傍に位置するダイマー
モット絶縁体-(d-ET)2Cu[N(CN)2]Br（以下、
d-Br）においては、ET ダイマーの結合‐反
結合遷移を弱い光で励起すると、およそ 1 ps
の時間をかけて、ダイマーの不安定化を介し
た絶縁体→金属転移が起こる[13]。本研究で
は、相境界近傍の絶縁体 d-Br と金属相に位
置する-(h-ET)2Cu[N(CN)2]Br（以下、h-Br）
を対象とした実験から、光の高周波強電場が
駆動する光誘起モット転移の超高速臨界現
象を捉えた。 

h-Br（金属）および d-Br（絶縁体）共に、
≳10 MV/cm の強電場を印加すると、電荷がダ

 
図２．(a) -(ET)2I3 における電荷局在（光
誘起金属→絶縁体転移）の模式図，(b) 過
渡反射スペクトル，(c) 反射率変化の時間
発展，(d) 高周波振動成分（周期 20 fs） 

 
図３．(a) (TMTTF)2AsF6の反射スペクトル，
(b) 赤外 7 fs パルスを用いて調べた過渡反
射スペクトルの時間発展（15 K），(c) 近‐
中赤外 100 fs パルスを用いて調べた過渡反
射スペクトル，(d) ローレンツモデルによ
って抽出したpとの変化の時間発展 



イマー上に局在（ダイマーが安定化）するこ
とを反映し、<30 fs の時間スケールでダイマ
ー内の遷移エネルギーdimが高エネルギーシ
フトを示す。特に、金属相に位置する h-Br
においては、電荷の局在化に伴う金属→絶縁
体転移を反映し、温度の低下と共に電荷局在
の信号が増大する（図４(b)挿入図）。注目す
べきことに、この絶縁化の信号は 20-40 K の
温度領域で異常増大を示す。この結果は、金
属‐絶縁体間の障壁が臨界終点に向かって
減少することを反映したものと考えること
ができる。一方、絶縁体 d-Br においては、
光励起後瞬時に起こる電荷局在の信号には
特異な温度依存性は現れず、格子変位を伴っ
た絶縁体→金属転移の信号（励起後 1.2 ps）
が低温に向かって増大する（図４(c)挿入図）。 
これらの結果は、 型 ET 塩における絶縁

体‐金属間の双方向光制御の可能性を示す
と共に、電荷、スピン、格子など多数の自由

度が競合する多体電子系における極端非平
衡の物理の更なる展開を期待させる。 
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