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要約 

 
1960 年にルビーレーザーが発明されて以来、50 年以上に亘って、超短パルスレーザー技術と

物質の光応答の研究は密接に関係しながら発展してきた。例えば、半導体ナノ構造では、光キャ
リアやフォノンの実時間ダイナミクスが、数十ピコ秒から数百フェムト秒領域で捕捉されてい
る。更に、最近 10年の光技術の進歩は目覚ましく、通信波長帯(1-2ミクロン帯)では、数フェム
ト秒の極短パルスや、位相制御パルス、近－中赤外領域の安定光源が実用に耐えるものになって
きた。こうした最先端の光技術を物性物理に応用することによって、半導体におけるピコ秒スケ
ールの応答のみならず、より複雑で高速な強相関電子系の光応答の解明が期待できる。 

モット絶縁体は強相関電子系の最も基本的な電子状態の一つとして知られており [1,2]、その
光励起状態に関しても数多くの研究が行われている。モット絶縁体の電荷ギャップ(モット－ハ
バードギャップ)を励起すると、doublon-holon [2,3]という強相関系特有の光キャリアが生成する
(図 1(a)) [4,5]。doublon の生成は一つの電子軌道に二つの電子が二重占有するために電子間のオ
ンサイトクーロン反発エネルギー𝑈𝑈の損失を伴う(電子の多体効果が関係している)という点で
バンド絶縁体における光キャリアや励起子の生成とは大きく異なっている。さらに、doublon-

holon を高密度に生成すると光誘起絶縁体－金属転移が起きる [6]。この光モット転移と呼ばれ
る現象は、モット絶縁体を含む強相関物質において広範に行われている価数制御(フィリング制
御)によるモット転移とのアナロジーとして理解することができる ※。フィリング制御のモット

 
※ 価数制御が電子もしくは正孔を単独で物質に注入するのに対し、光励起では常に電子、正孔は対とし
て付加される点で両者は異なる。しかし、電子、正孔それぞれの軌道で見ればこの描像は成り立つ。 

図 1: (a)モット絶縁体の光励起の模式図、(b)強相関電子系における相互作用の時間スケール 
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転移は、銅酸化物高温超伝導体の例を挙げるまでもなく、強相関系を象徴する現象であり、それ
を光で超高速に制御できた意義は明快である。しかし、強相関電子系の特徴は、単に電子間相互
作用が強いというだけでなく、電荷が配位子場相互作用やスピン－軌道相互作用を介して、スピ
ン自由度や軌道の異方性、およびそれと密接に関係する結晶格子の対称性と強く絡み合ってい
ることにある。このことを巧妙に利用した光誘起相転移は、価数制御したマンガン酸化物におけ
る光誘起絶縁体－強磁性金属転移である [7,8]†。この研究では、軌道自由度やスピン自由度に由
来する不安定性を光で刺激することによって絶縁体－金属転移だけでなく、磁性をも同時に変
化させたという意味で大きな注目を集めた。これらの光誘起相転移の研究をきっかけとして、現
在までに、遷移金属酸化物/カルコゲナイド [7–16]や電荷移動錯体 [17–19]、有機伝導体 [20–23]

など多様な物質を対象として研究が進められてきた [24–28]。近年では、高強度テラヘルツ光や
単一サイクルの赤外光の強電磁場を用いた極端非平衡状態の研究も進められている [29–31]。 

このような超高速光機能の研究は、定常的な電気/磁気物性が主要な舞台であった強相関電子
系の可能性を大きく広げるものとして期待されている。しかし、電荷・軌道・格子・スピンが絡
み合うその機構は、時間領域でフェムト秒からナノ秒以上まで実に 6 桁以上にも及ぶとてつも
なく複雑なものであり、理解からは程遠い(図 1(b))。それらを時間領域で素過程として切り分け
るためには、従来の研究に用いられてきた 100 フェムト秒程のパルスでは十分ではない。例え
ば強相関電子系の主要な舞台である遷移金属化合物では、配位子場相互作用やスピン－軌道相
互作用が重要な役割を果たすが、これらの相互作用を介した電荷・軌道・スピンのダイナミクス
は数フェムト秒から数十フェムト秒と極めて高速なものとなる。こうした素過程を相互作用エ
ネルギーの逆数の時間領域でのダイナミクスとして捉えることは、「光を当てたら物質任せ」と
いうフェーズから脱却し、より戦略的な光機能の創成を行うために不可欠である。本研究では、
i) モット絶縁体の“textbook material”とも言える V2O3 [1]と、ii) 近年、キタエフスピン液体の候
補物質として注目されているスピン－軌道モット絶縁体 α-RuCl3を対象に、フェムト秒領域で生
成する電荷の励起状態が、ほかの自由度(スピン・軌道・格子)と絡み合うことによって、どのよ
うな物性変化へ、どのようにつながっていくのか、を明らかにすることを目的とする。 

いずれの物質の光学応答にも、モットギャップの内側(低エネルギー側)に、配位子による軌道
分裂と構造変化(i)や、スピン－軌道相互作用(ii)に由来する電荷ギャップや光学遷移が存在し、
電荷自由度とスピン・軌道・格子自由度が強く相互作用していることを反映している。本研究で
は、近‐中赤外領域の 100 fs パルスと、我々のグループで開発した近赤外 6 fs 極短パルスを用い
て、i) 軌道－格子自由度が重要な役割を果たすモット絶縁体 V2O3、ii) スピン－軌道相互作用と
オンサイトクーロン相互作用の相乗効果で絶縁化するハニカム格子構造のモット絶縁体 α-RuCl3

の 2 つの強相関電子系物質を対象に、新規な光誘起現象の発見とその機構解明を試みた。それぞ
れの物質における、具体的な背景と研究の狙い及び得られた結果の概要を以下に示す。 

  

 
† この現象は上記の光モット転移よりも以前に発見されていた。 
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遷移金属酸化物 V2O3 

V2O3 はモット絶縁体の“教科書物質” [1,2]であり、半世紀にわたって温度変化もしくは圧力変
化(バンド幅制御)によって構造変化を伴った絶縁体－金属転移の研究が行われてきた(図 2(a))。
また、光誘起相転移の研究も行われ、先行研究では、転移温度近傍の光励起によって、格子温度
が過渡的に転移温度を超えて絶縁体－金属転移が起こる過程が報告されている。この熱的な過
程による相転移は主に数十～数百ピコ秒まで続くダイナミクスとして議論されている [32–36]。
しかし、電荷ギャップ(𝑡𝑡2𝑔𝑔の軌道分裂によって生じる𝑒𝑒𝑔𝑔

𝜋𝜋 − 𝑎𝑎1𝑔𝑔バンド間のギャップ(~0.5 eV))を励
起することによる「電子過程をトリガーとした“本来の”光誘起相転移」が本当に起きているのか
どうかは自明ではなく、それに焦点を当てた研究も行われていない。この物質では、バンド幅制
御によるモット転移の研究が詳細に行われており [37–39]、熱力学的な収支の観点からは、温度
による効果よりも圧力による相転移の方がはるかに起こりやすいことが予想できる。しかし、光
によって物質中に、どのようにして圧力を印加できるのだろうか？※我々の狙いは、上記の軌道
間の光励起によって軌道/格子の不安定性を誘発し、光による圧力誘起相転移(バンド幅制御)を
実現することである。本研究では、この可能性を検証するために、バルク単結晶および多結晶薄
膜(膜厚 1 μm、100 nm: Al2O3基板)試料についてポンプ－プローブ過渡反射測定の温度依存性、
励起強度依存性から、軌道励起(𝑒𝑒𝑔𝑔

𝜋𝜋 → 𝑎𝑎1𝑔𝑔)による光誘起絶縁体－金属転移のダイナミクスを調べ
た。実験結果から以下のことが明らかになった。 

i) 多結晶薄膜(膜厚 1 μm, 100 nm)では光励起された領域が、温度によらず、AFI 相から PM 相
へ転移する。この結果は、熱的な相転移が起こり得ない低温、弱励起においても観測されて
おり、主要な過程は、従来報告されてきた温度上昇によるものではない。一方、バルク単結
晶においては、「圧力が印加された AFI 相(バンド幅制御の相図(図 2(a))において金属相に近

 
※ いわゆる光圧による圧力は、相転移には遠く及ばない。 

図 2: (a)V2O3の温度－化学圧力相図[39]と各相の結晶構造、(b)格子歪みに対するバリア縮小の模式
図、(c) V2O3の振動モードの模式図 
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い状態)」の状態は生成されるものの、PM 相への相転移には至らなかった。 

ii) 多結晶薄膜試料の光誘起絶縁体－金属転移は、光強度に対して以下のような非線形性を示す。
光強度に応じて三つの領域に分類すると、A: 弱励起(1.0 mJ/cm2以下(1 μm 試料, 10 K))では、
局所的格子歪みを伴った微視的金属状態が瞬時(< 200 fs)に生成する、B: 中間励起強度(1.5 - 

3.3 mJ/cm2 (1 μm 試料, 10 K))においては、非線形(閾値的)な振る舞いにより巨視的金属状態
への成長、増殖が観測される。この増殖過程は、光励起によって局所的な格子歪みを伴うキ
ャリアを高密度に生成することで生じる弾性波による巨視的な圧力印加として説明できる。
C: 強励起(3.9 mJ/cm2以上(1 μm 試料, 10 K))では、格子温度が転移温度近傍まで上昇するこ
とによって B とは異なる過程も混在する可能性がある。 

iii) i)において多結晶薄膜でのみ光誘起絶縁体－金属転移が高い効率で観測される理由は、以下
のように理解できる(図 2(b))。すなわち、バルク単結晶では、絶縁体から金属への転移は、
巨視的な格子歪み(構造変化)のポテンシャルバリアを超えなくてはならず、光励起によって
生じる弾性波で巨視的な構造変化を起こすことは難しい。ところがナノ結晶化している多結
晶薄膜では、そのバリアが減少しているため巨視的な金属化が起こり易い。 

iv) V2O3における光誘起絶縁体－金属転移の初期過程は、軌道励起�𝑒𝑒𝑔𝑔
𝜋𝜋 → 𝑎𝑎1𝑔𝑔�によってまず初め

に、配位子場を形成する面共有八面体の共有面である酸素原子を頂点とする三角形に関係し
た歪みが生じ、その後に V-V ダイマー間の距離が収縮することで局所的な構造変化が生じ
る(図 2(c))。この局所的な格子歪みが高密度に生成することによって、弾性波が生じると考
えられる。 

 なお、本研究は、ナント大学/CNRS の Laurent Cario 博士、Etienne Janod 博士、Benoit Corraze 

博士、Danylo Babich 博士(現 SwissFEL/PSI)、レンヌ第一大学/CNRS のMaciej Lorenc 博士、Hervé 

Cailleau 名誉教授、Alix Volte 博士との国際共同研究によって行われた。試料提供、X 線回折に
よる結晶構造解析および抵抗測定はナント大学/CNRS のグループ、時間分解 X 線回折の測定は
レンヌ第一大学/CNRS のグループにして頂いた [40,41]。また、定常反射率測定およびラマン分
光測定は名古屋大学工学研究科の岸田英夫 教授、中村優斗 博士、静水圧を印加した状態での定
常反射率測定はトゥール大学の Vinh Ta Phuoc 博士によって行われた。 
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ハニカム格子物質 α-RuCl3 

 ハニカム格子構造のモット絶縁体 α-RuCl3は、スピン－軌道相互作用とオンサイトクーロン相
互作用の協調効果によって絶縁化する「スピン－軌道モット絶縁体」 [42]である。この物質は近
年、特異な磁性を示すスピン模型である Kitaev 模型 [43–45]の候補物質として注目されており、
磁気構造に関する研究が勢力的に行われている [46–51]。一方、Kitaev 相互作用を発現させるの
に必要な電子配置(𝑗𝑗eff = 1 2⁄ )や結晶構造(ハニカム格子)自体が特徴的であり、それを反映した特
異な光学応答を示すことからも注目されている。例えば、モットギャップ(~1.2 eV)よりも低エネ
ルギー側に 3 つのギャップ内吸収ピークが観測されており、その起源は「スピン－軌道励起
子」 [52–54]と呼ばれるスピン－軌道相互作用によって分裂した準位間(𝑗𝑗eff = 3 2⁄ から𝑗𝑗eff = 1 2⁄ )
の遷移であるとされている [55,56]。ここでの我々の狙いは、このスピン－軌道励起子の光励起
によるスピン・軌道自由度の制御である。このことは、V2O3において、モット－ハバード遷移よ
りも低エネルギーの配位子場による軌道分裂の光励起によって軌道・格子自由度の変調を期待
したことと対比できる。本研究では、スピン－軌道励起子に対応する吸収領域を励起した場合と、
モットギャップよりも高エネルギー側を励起した場合のそれぞれの条件下において、円偏光励
起下の過渡磁気光学測定(図 3(a))から磁化ダイナミクスを、また、過渡反射/透過測定から電荷ダ
イナミクスを調べた。さらに、6 fs パルスを用いて、より短い時間領域における電荷/磁化の初
期ダイナミクスを調べた。実験結果から以下のことが明らかになった。 

i) 時間分解偏光回転測定(Δ𝜃𝜃)から、円偏光励起下で瞬時応答を示す光磁化(ハニカム面に垂直
方向)を観測した。Δ𝜃𝜃の大きさは他の磁性体などで観測されるよりもはるかに大きな回転角
(励起強度、試料厚さで規格化した値で NiO の~10 倍、TGG (Terbium Gallium Garnet)の> 100

倍)となった。この光磁化(瞬時応答成分)は、ネール温度 7 K 以上でも観測され、むしろ TN

近傍を境に高温のスピン液体相側で 10 %程度増加する(AFM 相で抑制される)。 

ii) 励起波長依存性から、円偏光励起による光磁化は、スピン－軌道励起子の共鳴効果によって
生じていると考えられる。このことは、従来反強磁性体や常磁性体で報告されてきた IFEが
非共鳴の仮想遷移として理解されているのとは大きく異なる。 

図 3: (a)過渡磁気光学測定の模式図、(b)ハニカム格子上における異なる𝑡𝑡2𝑔𝑔軌道間の電荷ホッピ
ングによる軌道モーメント生成の模式図 
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iii) 過渡反射/透過測定の結果から、モットギャップ以下(< 1.2 eV)のスピン－軌道励起子を共鳴
励起した際にも、モット－ハバード遷移に関係する電荷が変調されることが分かった。電荷
のダイナミクスには~100 fs 程度で消失するコヒーレントな振動成分(周期 35 fs)と時定数
200-300 fs の減衰成分が存在する。 電荷のコヒーレント振動の周期は、電荷のサイト間ホッ
ピング(異なる𝑡𝑡2𝑔𝑔軌道(𝑑𝑑𝑦𝑦𝑦𝑦,  𝑑𝑑𝑧𝑧𝑧𝑧,  𝑑𝑑𝑥𝑥𝑥𝑥)間の電荷移動のホッピング)のエネルギーの逆数にお
およそ対応する。 

iv) 光磁化の寿命が電荷由来のコヒーレント振動の消失時間と対応することから、光磁化は、電
荷のサイト間のコヒーレントな運動によって生じていると考えられる。異なる𝑡𝑡2𝑔𝑔軌道間の
電荷ホッピングによって生じる軌道モーメント(図 3(b))が、光磁化に関係していることが示
唆される。この異なる𝑡𝑡2𝑔𝑔軌道間の電荷移動は、固体中でキタエフ模型を実現させるのに必要
な機構である、という意味において、光磁化の機構はキタエフ模型に特有と言える。 

なお、本研究は、東北大学理学研究科の大串研也 教授、今井良宗 准教授、青山拓也 博士、若
林裕助 教授、名古屋大学工学研究科の岸田英夫 教授、中村優斗 博士との共同研究によって行
われた。試料提供は東北大学理学研究科の大串研究室にして頂いた。また、X 線回折による結晶
構造解析は東北大学理学研究科の若林研究室、ラマン分光測定は名古屋大学工学研究科の岸田
研究室によって行われた。
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