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1. 研究目的・理論 

NaCl型のV酸化物VO𝑥および Ti酸化物TiO𝑥におい

て、𝑥が増加すると，𝑑電子数は減少し，VO𝑥は格子定

数が大きくなるが，TiO𝑥は小さくなる。いずれの系で

も抵抗率は増加する[1]。このときの電子構造の変化

を、反射率測定と pump-probe分光測定を用いて調べ

た。本概要書では主にVO𝑥の pump-probe 分光測定の

結果を取り上げる。 

 

2. 実験方法 

Floating-Zone 法で作成された𝑥 = 0.9,1.0,1.3のVO𝑥単

結晶について、背面ラウエ法で(100)面を確定した。

(100)を光学研磨した試料の光学反射率を、可視光領域

ではハロゲン・Xe ランプと回折格子，赤外領域では

FT-IRを用いて測定した。さらにこの 3つの試料につ

いて pump-probe 分光測定を行った。pump 光を照射

させて電子を励起させた後，時間差𝑡𝑑だけ遅れて

probe 光を照射し，その反射光を検知することによっ

て，pump 光照射によるの反射率変化を測定した。時

間差𝑡𝑑は光軸上のステージで可変である。時間差𝑡𝑑や，

検出する probe 光のエネルギーℏ𝜔を様々に変化させ

て測定を行った。 

 

3. 実験結果・考察 

VO𝑥の光学反射率測定の結果，𝑥が増加するほど反射

率は低くなり，絶縁体的になることが分かった。TiO𝑥

も𝑥が増加するほど反射率は低くなり、絶縁体に近づ

くことが分かった。 

pump-probe 光学測定で得られた光誘起反射率変化

のスペクトルを図 1 に示す（300 K, pump 光強度が

18 mJ/cm2）。𝑥 = 0.9,1.0,1.3のスペクトル(図１(a)~(c))

は、いずれも高エネルギー側の反射率が減少し、低エ

ネルギー側の反射率が増加している。反射率変化の大

きさは𝑥 = 1.3で大きく，𝑥 = 0.9,1.0は同程度であった。

𝑡𝑑 =2 ps,10 ps,40 psのスペクトルはスペクトルの形

がほとんど同じであるが，0.3 psのスペクトルは（特

に𝑥 = 1.3で）他の𝑡𝑑でのスペクトルと異なっている。

反射率変化の𝑡𝑑依存性を測定し，その結果をフィッテ

ィングした結果，0.3 psと 2 ps以降では異なる緩和時

間によって支配されていることが分かった。pump 光

は照射後，まずは電子を励起し，その後熱エネルギー

を与えると考えられる。 

 

 

 

図 1: VO𝑥の光誘起反射率変化スペクトル (a)𝑥 = 0.9 

(b)𝑥 = 1.0 (c)𝑥 = 1.3 (𝑡𝑑＝0.3, 2, 10 ps) 

(d)𝑡𝑑 = 0.3 ps (𝑥 = 0.9, 1.0, 1.3) 

矢印は dR/R=0となるエネルギーを指す 
 

 𝑡𝑑 =0.3 ps のスペクトルに注目すると，反射率変化

が 0になるエネルギーは，𝑥が増加すると低エネルギー

側に移動していることが分かる。これは他の𝑡𝑑でも同

様であった。 

 強相関電子系の光学伝導度スペクトルは，図 2 のよ

うに [2]クーロンエネルギー𝑈にピークのあるモット

励起、ギャップ内励起、ドルーデスペクトルに分けら

れる。光照射によってモット励起が減少し、ギャップ

内励起が増加すると考えると、反射率変化が 0 になる

エネルギーは𝑈の値に

依存する。𝑑電子数が少

ない (= 𝑥が増加する )

ほど𝑈は小さくなるの

で，反射率変化が 0 に

なるエネルギーが低い

方に移動すると考えら

れる。 
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図 2: 光学伝導度 模式図 
（点線:pump 光照射前,実線:照射後） 


