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【序】一般に凝集系における電子コヒーレンスの寿命(デコヒーレンス時間)は熱浴による摂

動のため室温付近では極めて短い。またこの場合、デコヒーレンス時間は温度の逆数の n 乗

(n=1-2 程度)に比例して減少することが実験的、理論的に知られている[1]。しかし近年、こ

のような法則に従わない例が相次いで報告され、基礎、応用の両面から改めて注目を集めて

いる。その一例として光合成反応中心が挙げられる。この系では、室温付近で数百フェムト

秒の長いデコヒーレンス時間が観測され、光合成初期過程における超高速、高効率な電子移

動の起源として注目されている[2,3]。一方、半導体における電子コヒーレンスは、将来の量

子コンピューターへの応用を目指して、量子井戸、量子ドットなど準孤立系において盛んに

研究が行われ、低温で数百ピコ秒、室温でも 100 フェムト秒程度のデコヒーレンス時間が実

現されている[4,5]。また固体表面やプラズモンなどでも短いながらも温度に依存しない、あ

るいは室温で有限のデコヒーレンス過程が観測されている[6,7]。しかしながら依然として、

凝集系における電子コヒーレンスの緩和過程の詳細については分かっていない。そこで我々

は新規な物理現象が数多く観察される低次元強相関電子系に着目し、その電子コヒーレンス

の観測及び光誘起相転移現象を利用した物性のコヒーレント制御を試みている。特に有機結

晶を用いた電荷移動型錯体は、電子相関や移動積分、スピンなど様々な内部相互作用を有機

合成の手法を用いて容易に制御できるため、系統的に電子コヒーレンスを研究するのに適し

ている。本講演では特に光誘起による巨大な反射率変化が観測され[8]、さらにその詳細な光

誘起ダイナミクスも研究[9,10]

されている(EDO-TTF)2PF6 を用い

た結果について紹介する。 

【実験】測定は 10 fs のレーザー

パルスを用いたポンプ・プローブ

法により行った。10 fs パルス光

の発生は、まず貴ガスを充填した
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図１. これまでに明らかにされた(EDO-TTF)2PF6 光誘起
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域(線幅 150 nm 程度)の光を得た。さらにその光を性質の異なる３種類の負分散ミラーを用い

て圧縮した。電子コヒーレンスを利用したコヒーレント制御のためには、ピエゾ素子を用い

た干渉系を用いて相対位相を光学サイクル(2.7 fs @ 800 nm)の 10 分の 1 以下の精度で制御

したダブルパルスを発生させ、励起光として用いた。 

【結果、議論】図１はこれまで明らかになっている

(EDO-TTF)2PF6の光励起ダイナミクスの初期過程である。

ここで電荷移動遷移励起直後の状態(Franck-Condon 状

態)が 24 fs のデコヒーレンス時間を持ち、1280 cm-1の

フォノンのコヒーレント振動を伴うことは昨年の本討

論会で報告した。本研究ではまず、このデコヒーレンス

の起源を探るため温度依存性を測定した。その結果、25 

K, 180 K と大きく温度が異なる条件でもほぼ同じデコヒ

ーレンス時間が得られた。これはデコヒーレンスが熱浴

によらないことを示している。さらに、このような複雑

な固体系としては比較的長く、熱浴に影響されない電子

コヒーレンスを利用して、光誘起相転移のコヒーレント

制御を試みた。始めに２つの励起パルス間の位相を固定

し、プローブ光を掃引して反射率変化を測定した。それ

により、励起パルス間の位相が同位相(in-phase)の場合

と逆位相(out-of-phase)の場合で反射率変化(=光誘起

相生成)に大きな違いが見られた。同様にプローブ光の

遅延時間を固定し、２励起パルス間の遅延時間を光の電

場振動の位相レベルで制御した測定も行った。図 2はそ

の測定結果および３準位を仮定した密度行列の運動方

程式を解いて得られた光誘起相の分布変化である。このシミュレーションでは以前の実験で

求められたデコヒーレンス時間 T2 = 24 fs および 光誘起相の生成時間 T1 = 40 fs を仮定し

た。これらの結果が良く一致していることは、光の位相に従い光誘起相の生成が制御出来て

いることを示している。このことは将来、電気伝導性や磁性などの物性を光の振動電場変化

の時間スケール(数フェムト秒)で制御できる可能性を示している。 
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図 2. 位相制御ダブルパルス励起

による反射率変化(上)と密度行列

を用いたシミュレーション結果


