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1. ペロブスカイト型 RTiO3(R:希土類) 
ペロブスカイト型 RTiO3(R:希土類)は Ti サイトに 3d 電

子を１つもつMott絶縁体で、室温で 3d電子が軌道整列

していることが知られている。GdTiO3+δ/2 については光学

測定が行われており、軌道整列によって 2eV以下の光学

反射率が c 軸偏光で小さくなる異方性があり、その異方

性がケミカルドープによる Ti サイトへのホールドーピング

によって抑制されることが分かっている。 

そこで本研究では、Ti サイトへの光キャリアドープの効

果を探るため、 ケミカルドープ量の異なる GdTiO3+δ/2 と、

原子半径の異なる PrTiO3に関して pump-probe分光法に

よる反射率変化スペクトル測定を行い、3d 電子の光誘起

ダイナミクスについて調べた。 

単結晶 GdTiO3+δ/2（δ=0.10,0.24），Pr1-0.068TiO3+0.004 に対

して反射型 pump-probe分光法を行い pump光照射後の光

誘起反射率変化ΔR/R(td,ω)を測定した。光源はTi:sapphire

再生増幅レーザーを用いた。測定条件は以下の通りで

ある。pump 光波長 1.55eV、パルス幅 130fs、pump 光強

度10mJ/cm
2、probe光0.62eV(OPA)、0.9eV～3.1eV（SPM）.  

 図 1 に室温における td=0.5ps における GdTiO3+δ/2

（δ=0.10,0.24）の ΔR/R(td,ω)を示す。いずれのにおいて

も、1.5eV 付近で反射率が減少し、0.62eV で増加してい

る。これはそれぞれMott gapの潰れとDrude成分の増加

に対応している。また両者とも2eV以下においてc軸偏光

の方が高い値を示している。これは元の反射率が c 軸偏

光の方が小さいことを考えると、ポンプ光照射後 0.5ps 後

には軌道整列が乱されて異方性が小さくなっていることを

示している。 

 また δ=0.24 の試料の方が δ=0.10 よりも、光誘起 ΔR/R

における異方性が小さいことが分かる。これはケミカルド

ープにより既に軌道整列が乱されている事に対応してい

る。 

 

  
図 1. GdTiO3+δ/2（δ=0.10,0.24）の 

光誘起反射率変化スペクトル 

2.スピネル型 Fe1-xMnxV2O4 

 スピネル型 Fe1-xMnxV2O4(x=0.4)は Vサイトに 3d電子を

2 つ持ち、TN1~85K でコリニアなフェリ磁性転移、

TN2~50KでVサイトの軌道整列を伴うノンコリニアなフェリ

磁性転移をする。本研究では磁気秩序に伴った軌道秩

序の光誘起ダイナミクスを明らかにするため光誘起反射

率変化 ΔR/R(td,ω)を測定した。その結果、5K において特

徴的なスペクトルの変化とその偏光依存性が得られた。こ

れは光照射による軌道秩序の融解を示している。また

50K においては、MnV2O4 と同様の磁性秩序の融解によ

る Mott 遷移のピークのシフトが観測された。更にすべて

の温度において 1.2eV 付近にシャープな反射率の減少

が見られた。これは Fe-V間の遷移のピークが 1.2eV付近

に存在して、それが光照射によって抑制されているため

であると考えられる。 

 

 

 

 

2.擬三角格子系 Ba1-xSrxV13O18 

 擬三角格子系Ba1-xSrxV13O18(𝑥 < 0.3)は室温ではVが

4 量体を組み、Tco=210K において電荷整列転移、Tｔｒ
=76KにおいてVが組み換わった三量体転移を示す。一

方 x を増やすと Tcoは低下、Tｔｒは上昇し、𝑥 ≥ 0.3で電荷

整列相は消失する。我々は単結晶 Ba1-xSrxV13O18(𝑥 =

0.1)に pump-probe 法を用いることによって、5K における

ΔR/Rスペクトルが電荷整列相の ΔR/Rスペクトルと一致す

ることを明らかにした。これは低温において三量体と電荷

整列相が競合しており、パルスレーザー照射後の急冷に

よって、中間温度相である電荷整列相が低温まで維持さ

れていることを示している。 
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