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＜研究内容・成果等の要約＞ 
本研究は、光照射によって物質の電子状態および格子状態を超高速に制御し、特に電子バンドのト

ポロジーを光で操作することを目的とする。近年、フェムト秒レーザーや自由電子レーザーの発展に

より、光誘起相転移や非平衡状態の観測が可能となり、超高速デバイス応用への期待が高まっている。

中でも、遷移金属ダイカルコゲナイド MTe₂（M = V, Nb, Ta）は電荷密度波（CDW）相転移とトポ

ロジカル相が密接に関連しており、光によるトポロジー制御の有望な候補である。 
本研究では、VTe₂・NbTe₂・TaTe₂を対象に、時間分解光電子分光と時間分解X線回折を用いて、光

励起後の電子・格子ダイナミクスを詳細に調べた。 
まずVTe₂では、光励起後にトポロジカル表面状態が約600 fsで出現することを時間分解光電子分

光測定により発見した。これは測定の時間分解能では説明できず、その起源が不明であった。そこで

時間分解X線回折測定を実施したところ、強励起下で1T″相から1T相への構造相転移が起こること

が確認され、600 fsの遅延は格子の相転移ダイナミクスに起因することが明らかになった。すなわち、

光誘起トポロジー変化は格子構造変化と密接に結びついていることを解明した。 
次にTaTe₂では、室温（1T″相）において時間分解光電子測定及び時間分解X線回折測定の双方で

2.2 THzの振動モードを観測した。これは1T型と1T″型の間の格子変調に対応するが、TaTe₂は平衡

状態では 1T 相を取らないため、光励起により非平衡的に 1T 型に近づく新たな格子状態が瞬間的に

形成されることが示唆された。ただし、VTe₂のような永続的な相転移は起こらず、緩和により元の状

態へ戻ることが分かった。 
一方、低温（LT相）では、時間分解光電子測定により2.4 THzに加えて1.4 THzの新たな振動が

観測された。また光電子強度の永続的減少が見られ、LT 相が融解して 1T″相へ転移することが示唆

された。時間分解X線回折測定では、10 Kで光励起直後に回折強度が増大し、400–500 fs（1.4 THz
の半周期）でLT相が融解することが確認された。 
以上の結果から、遷移金属ダイテルライドにおける光誘起ダイナミクスは、電子状態と格子状態が

強く結合した複雑な非平衡過程であり、CDW相の制御を通じてトポロジカル相を操作できる可能性

が示された。これは、超高速電気光学デバイスや量子情報処理に向けた新たな光機能性の創出に重要

な知見を提供する。 
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＜研究の目的、経過、結果、考察（5000字程度、中間報告は2000字程度）＞ 
研究の目的 
レーザーに代表されるように近年の光技術における目覚しい進歩により、光により過渡的に物質の

状態を変化させる光誘起相転移現象が多くの固体物質で発見されて精力的に研究されており、現在で

はDVDなどを媒体として相変化記録技術として実用化されている。さらに、フェムト秒の時間スケ

ールを有する超短パルスレーザーの登場により、物質の状態を瞬間的に変化させることが可能になっ

てきた。例えば、パルス光を照射することにより絶縁体から金属に性質を変える物質が発見され、そ

れにより光スイッチングなどの超高速電気光学デバイスが実現している。また最近では、光照射によ

り過渡的ながら超伝導状態が発現することが発見され、その機構解明と共にデバイス化を目指した研

究が加速している。図1に示すように，非平衡状態の

研究では様々な超高速分光法とそれにより得られる

それぞれの観測量がある。デバイス動作においては電

子応答が主役を果たすため、テラヘルツ分光法による

伝導応答や時間分解光電子分光法によるバンド構造

計測など、電子状態の観測が非平衡研究の主流である

が、物質の状態を決めるのは電子状態だけではなく

格子状態が大変重要であり、このことは特にそれぞ

れの状態が複雑に絡み合う量子物質において顕著に

表れる。最近，自由電子レーザーの登場により格子の

X 線回折を時間分解計測することができるようにな

ってきた。したがって現在では、量子物質における光

励起後の非平衡状態について、電子状態に加えて格子

状態を観測することでその全貌を捉えることが可能

である。 
そのような中、ごく最近、光を用いた電子バンドのトポロジー操作が実証され、デバイス応用に向

けた研究が精力的に行われている。電子バンドのトポロジーについてであるが、例えば、トポロジカ

ル絶縁体はバルクが絶縁体的な性質を有しながら、表面だけ金属的な性質を示す。ここで、表面状態

の電子バンドはスピンと運動量が一対一に対応付けられた特殊な状態であるため、物質の表面に電流

のみならずスピン流を流すことができ、さらに不純物や格子欠陥などの散乱が抑制されるため、無散

逸な情報伝達を可能とする。これはエレクトロニクス及びスピントロニクスにおいて革新的な性質で

あり、様々なデバイス応用が期待されている。そこで、本研究では電子バンドのトポロジーについて

超高速な制御性を与えるために、光を用いたトポロジー操作を実現させることを目的とする。 
上記に述べた目的を実現させる物質として、本研究では遷移金属ダイカルコゲナイド物質を対象と

し、中でも遷移金属ダイテルライドMTe2(M = V, Nb, Ta, etc)を中心として研究していく。遷移金属

ダイカルコゲナイド物質では、物質中の伝導を担う電子の電荷・スピン・軌道の自由度が複雑に絡み

合い、金属絶縁体相転移や超伝導、電荷・スピン秩序といった様々な物性を示す。特に最近では、剥

離・転写技術の進歩による単層化や、さらに層間のねじれ角を制御することなどが可能になり、さら

に多くの新規物性の発現が報告されている。遷移金属ダイカルコゲナイド物質の中でも遷移金属ダイ

テルライドは、1T”型と呼ばれる特異な格子ゆがみを伴い電荷密度波(CDW)相転移を示すことから、

電子・格子相互作用の観点から興味深く研究されてきた。図2(a)にVTe2における結晶構造変化の温

度依存性を示す。VTe2では、480 K以下で1T型から1T”型に構造相転移することが知られている。

さらに図 2(b)に示すように、VTe2 における最近の角度分解光電子分光測定により、構造相転移する

のに伴って特定の波数においてトポロジカル表面状態が消失することが報告された。これは、トポロ

ジカル相とCDW相が密接に関係していることを強く示唆するものであり、CDW相を外場により制

御することで電子バンドのトポロジーを操作できることを示唆する結果となった。 
 

 
図1 様々な超高速分光法と観測量 
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本研究では遷移金属ダイテルライドとして、VTe2 に加えて NbTe2 と TaTe2 を研究対象とする。

VTe2 が格子歪みのない 1T 型(金属相)から 1T”型(CDW 相)に構造相転移するのに対し、TaTe2 では

1T”型からさらに対称性の低いLT相(Ta原子の七量体)に構造相転移する。一方NbTe2では温度に対

して相転移を示さず、常に1T”型の構造に留まる。このように系統的に結晶構造の対称性が異なる物

質間を比較することで結晶構造の好条件を探索することが可能になる。そして、本申請課題では外場

として超短光パルスを用いて、遷移金属ダイテルライド物質における CDW 相を瞬間的に制御する

ことでトポロジカル相を操作して、超高速電気光学デバイスや量子演算処理における新しい素子な

ど、次世代の光機能性を発現させる。 

 
研究の経過、結果、考察 
本研究では測定手法として時間分解光電子分光測定と X 線回折の時間分解測定を用いた。まず

VTe2 を対象とした。図 3(a)に示すように、光電子分光測定により光励起後の電子バンドトポロジー

が超高速に変調できることを発見した。さらに時間スケールに着目すると、光励起後に表面状態が現

れるのに約 600 fs 要することが明らかになった。しかしながら、光電子分光測定の時間分解能は約

80 fs程度であることから、上記の現象は時間分解能に制約された現象ではなく、600 fsの起源は分

からない状況であった。 
そこで、次に、自由電子レーザーSACLAを用いて時間分解X線回折測定を実施した。図3(b)に超

格子反射2/3 0 3の強度ダイナミクスの励起強度依存性を示す。弱励起条件下(0.4 mJ/cm2)では周波数

が約1.5 THz(半周期340 fs)のCDW振幅モードが明瞭に観測される一方で、強励起条件下(4.9 mJ/cm2) 

 

 
図2 (a)VaTe2の結晶構造と(b)光電子分光測定による電子状態の温度依存性 

 
図3 (a)VaTe2における時間分解光電子分光測定と(b)時間分解X線回折測定の結果 


