
図１：抵抗率の理論モデルと測定値の比較 

超短パルスレーザーを用いた極端条件下での導電率特性の研究 
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１．はじめに 
 物質の導電率(σ)は、その定義式σ=nqμ(n：キャリア密度、q：キャリアの電荷量、μ：キャリアの
移動度)において形状依存因子を含まず、物質固有の値であるために他の物質との比較が可能である。ま
た、透磁率を除けば、電磁波の伝播方程式であるマクスウェル方程式に含まれる物質を表す唯一のパラ

メータである。そのために古くから数多くの計測が行われてきた。例えば、金属の導電率の温度特性は

固体物理学では、低温で温度(T)の１乗に高温では温度の５乗に反比例するグリューナイゼンの公式で記
述される。一方、さらに高温のプラズマ物理学では Tの 3/2乗に比例するスピッツァーの抵抗理論など
が広く用いられる。 
物質の状態は、温度上昇にともない固体からプラズマへと連続的に変化するが、これらを統一して記

述できる電子輸送モデルは確立されてこなかった。これは、これらの中間領域に存在する温度:0.1eV～
10eV(数千 K～数十万 K)、密度:0.01g/cc～10g/ccという warm dense matterと呼ばれる領域では GPa
オーダーに達する高圧状態となってしまうためにその状態を維持することが難しく、計測結果と理論モ

デルが広い範囲において一致してこなかったことによる。図 1は、これまでに提唱されてきた理論モデ
ル（実線）と実測で得られた T=10000Kにおけるアルミニウムの抵抗率（プロット）を密度対抵抗率座
標系でプロットした例であるが、広い範囲で一致するモデルは存在していないことがわかる。 

 そこで本研究では、warm dense 
matter領域における物性を明らか
にすることを目的とし、最終的には、

固体～プラズマ間を統一して記述

できる電子輸送モデルの構築を目

的としている。実験では、超短パル

スレーザーを用いたエリプソメト

リックなポンプ・プローブ観測シス

テムを構築し、固体～固体密度プラ

ズマ遷移における光学定数：n+ik
の変化を計測することで人為的な

モデルなしに複素誘電率ε=εr＋i

εiを算出し、導電率の観測を行っ

た。超短パルスレーザーを加熱源と

して用いることで固体の密度を維持したまま高温化させ、幅広い範囲での導電率の計測を可能にした。 
図 2は、超短パルスレーザー加熱による物質の状態変化を密度対温度特性上に描いたものである。超
短パルスレーザー加熱により図２上の密度が一定である状態遷移を起こすことが期待される。また、加

熱時間は加熱パルスのパルス幅程度の fs～psの高速な現象であるために計測法にはポンプ・プローブ法
をとった。実際にこの様な加熱を行った物質は、固体密度を保った熱い金属の領域・断熱膨張の領域・

冷却領域の３つの領域に別れた加熱・冷却過程を経てその状態を変化させていく。計測では、この断熱

膨張成分などの影響が混在した物質からのプローブ光の反射率の積分情報の変化を計測するために得

られた結果を解析し、評価する必要がである。 



図２：物質の相図上での状態遷移 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
ここでは、物質の誘電率（ε）を式（１）に示される真空の誘電率（第１項）・原子の誘電率（第２

項）・電子の誘電率（第３項）の３つの成分のバランスで評価している。 
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（ωp：プラズマ周波数、ω：プローブ光の周波数、τ：平均衝突時間） 
   照射対象とした物質は、金(Au)、銅(Cu)、アルミニウム(Al)、ステンレス(SS304)、タングステン
(W)、スズ(Sn)、鉄(Fe)、モリブデン(Mo)、ガラス(SiO2)、Gold Blackの計１０種類の物質を用いた。
それぞれ良導体や磁性体、誘電体といった性質を持つものの代表である物質について計測を行い、数多

くの物質について計測を行うことで観測システムや構築したモデルの確認を行うことができるように

なっている。また、常温時における物質の光学定数は、Palikの Optical handbookから決定され、Au
については、使用した周波数に対してその反射率から得られる光学定数が精度よく再現された。他の物

質についてはターゲット上の一部分に Auのチップを貼り付け、光学系で乗ってくる誤差を考慮し常温
時における光学定数として取り扱った。 
 
２．観測システム 
図３に実際に用いた観測システムの概図を示した。この観測システムでは、モードロックチタンサフ

ァイヤレーザーの基本波（λ=745nm, パルス幅=120fs, 照射強度=～1010W/cm2 ）をプローブ光に３倍
波（λ=248nm, パルス幅=300fs, 照射強度=1012～1014W/cm2）をポンプ光に利用している。真空チャン

バー内に設置されたターゲット表面において直入射されたポンプ光と４５°に直線偏光された入射角

が６４°のプローブ光をポンプ光の照射領域内で 5μmの精度でオーバーラップさせ、反射されたプロ
ーブ光の p偏光(Rp)、s偏光(Rs)、右回り円偏光(I3)、左回り円偏光(I4)の４つの反射率強度の変化をチャ
ンバー外部に設置された４つの独立な検出器で随時検出し、最終的にはボックスカー積分器、16bitA/D
変換を通してデータを取り込んでいる。このポンプ・プローブ計測では、プローブ光は 13.4fs/stepの
遅延時間が持てる光学系が組み込まれているのでポンプ光による固体～固体密度プラズマ遷移の現象

を fsオーダーで分解できるようになっている。また、計測対象の積分情報を評価するには得られる情報
を多くする必要性からプローブ光はフォトニッククリスタルファイバーを通すことで白色光として用

い、散乱光の計測も行えるようになっている。 
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図４：AuのＸＹの時間発展波形 図５：Auの光学定数の変化 
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３．実験結果 
計測は数多くの物質について行われたが、その中でも一番多くの測定が行われ、解析の進んでいる

Auについての結果を示す。観測結果は、Ｘ=Rp/Rs、Y=(I3-I4)/(I3+I4)=2|Rp||Rs|sin(δ)/(|Rp|2+|Rs|2)
の二つのパラメータにまとめられる。X成分は、ターゲットに垂直な方向の変化により大きく変化し膨
張成分の大きさを表し、Y成分は位相差の情報が入っているパラメータになっている。X,Yの典型的な
計測結果を図４に、この結果から得られる光学定数の変化を図５に示した。 

 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 

 
図４において常温状態は直線的に保たれており、ポンプ光による変化が反射率の減少になって現れて

いる。この観測システムでは、比で結果を取り扱うのでこの様なきれいな光学定数測定が得られる。  
 また、固体表面からの膨張成分の影響が無視できなる時間を決定することもこの観測システムからは、

可能である。Ｘ、Ｙから得られたｎ、ｋに対してフレネルの式を適用し反射率を再現し実測で得られた

反射率の変化と比較する方法である。この比較によって再現された反射率と実測で得られた反射率が一

致する時間では、反射がひとつの界面で反射しているので固体密度の熱い金属からの応答を観測してお

図３：実験に用いた観測システムの概図 
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図６：Rpでの反射率波形の比較 図７：I4での反射率波形の比較 

図８：AuのＸＹトラジェクトリーの照射強度依存 
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t=ts

り、それ以降の離れてくる時間では断熱膨張などの影響を受けている時間であると判断できる。図６、

７ではそれぞれ p偏光の反射率での比較と円偏光の一つの成分の反射率の比較を行った結果である。こ
の時の照射強度では、膨張成分の影響が無視しえなくなる時間 ts-t0は、ポンプ光の加熱開始時間からお

よそ 400fsであることがわかった。これらの時間は、反射率成分が異なった図６、７で一致しているこ
とが分かった。 

 
 また、Ｘ成分とＹ成分を２次元座標上にとり、この座標系で照射強度に違い（照射強度=1012～

1014W/cm2）を持たせたときの観測結果をまとめたものを図８に示した。常温状態では t=0の点で
(X,Y)=(0.98, 0.65)である。固体～固体密度プラズマ遷移にかかった時間は、どの照射強度でもおよそ
500fs～1ps程度の現象で、照射強度が弱い場合では X=0.98～0.6まで変化し、照射強度を上げると
X=0.98～0.2、さらに上げると X=0.8付近で屈曲するデータが得られ、照射強度が異なった場合でも初
期状態から数 fsの間では、唯一の軌跡上を異なった時間で動くことがわかった。これらの結果を式（１）
において第３項の電子による寄与のみを考慮して平均衝突時間の変化のみで再現すると、図８上の緑の

プロットの様に変化し、X=0.98～0.9ま
での初期状態においては再現性が得ら

れるが、それ以降では再現されない結果

となった。これを説明するには、観測さ

れた膨張成分が誘電体のようなものに

変化したことが考えられ、原子分極率

（α）の変化を求めると、常温時ではα

=(-29.4+0.14i)×10-24cm3であるが、1ps
後の複素誘電率の値から求められるそ

の値は、α=(-1.75+0.2i)×10-24cm3とな

りこの計測によってはじめて求められ

た。また、この値から算出される固体～

固体密度プラズマ遷移における導電率

の変化は、σ=2×103S/mからσ
=3.5S/mへと大きく減少していること
が分かった。 
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図９：Saha方程式からの構成要素の密度変化 

図１０：λ=780nmでのＸＹの軌跡 図１１：λ=850nmでのＸＹの軌跡 

図１２：固体表面からの膨張成分の詳細な分布 

 実際に Sahaの方程式から算出されたイオンバラン
スの結果は図９のようになる。ここでは、プラズマの

密度が0.1g/cm3の時のその構成する物質のバランス変

化を温度対密度の座標上で示している。どの温度領域

でも中性の Auが支配的に存在し、高温状態では、Au+, 
eがドミナントであるが温度が減少するにつれて Au+ 

Au-が共存する状態が存在し、電子（ne）の支配率が下

がっていく。つまり neが中性の Auに捕獲され電子の
局在化を引き起こし、その導電率を減少させているこ

とを示している。 
この導電率の急激な低下現象を引き起こす結果は、周波数依存性にも現れており、図１０、１１のそ

れぞれプローブ波長λ=780nmでの計測結果とλ=850nmでの計測結果と電子による寄与を考えた場合
のその再現を比較したものを示した。 

 
これらをλ=745nmで得られた結果と比較すると、再現性のある一致領域は初期状態からおよそ 1psと
伸びていることが分かった。また、Ｘ軸方向への変化の大きさと経過時間に違いが見られた。Ｘ軸方向

の変化の長さと時間から、より長波長側での計測

のほうが、高密度側の固体表面を長い間観測して

いることを示している。さらにＹ軸方向への変化

にも違いが見られ、位相差の変化がλ=745nmの
場合と異なった変化を引き起こしていることが考

えられる。 
これらの周波数依存性から分かったことをまと

めると、図１２に示したような膨張成分に密度分

布が存在し、プローブ周波数が数十～数百 nm異
なっただけで、その膨張成分の異なった部分を観

測していることになる。λ=745nmの時にはより
低密度側までの観測ができ、長波長側になると固

体表面に近い部分を長い間観測しているものと思

われる。 

1021

1019

1017

1015

1013

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Temperature [eV]

D
en

si
ty

 [c
m

-3
]

Au-
Au+

ne

Nneutral

LTE Gold plasma at 0.1g/cm3

1021

1019

1017

1015

1013

0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Temperature [eV]

D
en

si
ty

 [c
m

-3
]

Au-
Au+

ne

Nneutral

LTE Gold plasma at 0.1g/cm3

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Au 850nm 040909 with Drude

(I3
-I4

)/(
I3

+I
4)

Rp/Rs0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

(I
3-

I 4
)/(

I 3
+I

4)

Rp/Rs

t=0

t=2000

Solid 
Drude
model

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Au 850nm 040909 with Drude

(I3
-I4

)/(
I3

+I
4)

Rp/Rs0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

(I
3-

I 4
)/(

I 3
+I

4)

Rp/Rs

t=0

t=2000

Solid 
Drude
model

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

(I3
-I4

)/(
I3

+I
4)

Rp/Rs0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Rp/Rs

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

(I
3-

I 4
)/(

I 3
+I

4)

t=0
t=2700 Solid 

Drude
model

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

(I3
-I4

)/(
I3

+I
4)

Rp/Rs0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Rp/Rs

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

(I
3-

I 4
)/(

I 3
+I

4)

t=0
t=2700 Solid 

Drude
model

λ=850nm

λ=780nm

λ=745nm

固体 液体
金属

Au0 Au+ ne 
(Au-<ne) 

Au+ Au-(>ne) droplet(液・
気２相流体)

X/CS0t

n

λ=850nm

λ=780nm

λ=745nm

固体 液体
金属

Au0 Au+ ne 
(Au-<ne) 

Au+ Au-(>ne) droplet(液・
気２相流体)

X/CS0t

n

0

λ=850nm

λ=780nm

λ=745nm

固体 液体
金属

Au0 Au+ ne 
(Au-<ne) 

Au+ Au-(>ne) droplet(液・
気２相流体)

X/CS0t

n

λ=850nm

λ=780nm

λ=745nm

固体 液体
金属

Au0 Au+ ne 
(Au-<ne) 

Au+ Au-(>ne) droplet(液・
気２相流体)

X/CS0t

n

0



0

0.5

1

1.5

2

2.5

3

-4

-2

0

2

4

6

8

2000 4000 6000 8000 10000

Scatterin g data

i1norm

i2norm

i3norm

i4norm

T1

T3

T2

re
fl
ec
ti
o
n
  

S
catterin

g

time[fs]

heat pulse{

1.5ps

3.5ps

T2
scattering

re
fle

ct
io

n

I1
I3

I2
I4

① I v.s. turn on 時間

② duration

③ disappear

T1

T2

T3

t=4225

t=6500

0

0.5

1

1.5

2

2.5

3

-4

-2

0

2

4

6

8

2000 4000 6000 8000 10000

Scatterin g data

i1norm

i2norm

i3norm

i4norm

T1

T3

T2

re
fl
ec
ti
o
n
  

S
catterin

g

time[fs]

heat pulse{

1.5ps

3.5ps

T2
scattering

re
fle

ct
io

n

I1
I3

I2
I4

① I v.s. turn on 時間

② duration

③ disappear

T1

T2

T3

t=4225

t=6500

図１３：散乱光の強度変化の照射強度依存性 

図１４：計測された全物質のＸＹの変化 

実際にこの様な分布が存在するのかを確認したものが図１３に示した散乱光の変化に示した。この 

 
図は、ポンプ光による反射率の変化と同時刻の散乱光の変化を測定した結果を示している。ポンプ光

の強度は、ＸＹ座標上で T1<T2<T3の順で強くなっている。その結果、照射強度が T1である比較的弱
い場合では、散乱光がポンプ光による反射率の減少時間から 1.5ps後に立ち上がった。次に照射強度の
強い T2の場合では、散乱光の変化は見せず、最も強い照射強度である T3の場合では、3.5ps後に散乱
光が立ち上がる結果となった。つまり、照射強度を変えることで、膨張成分の分布の一部であるドロッ

プレット領域からの応答が照射強度依存を示しており、確かに図１２に示したような分布があることを

示していることが明らかになった。 
 最後に、図１４に計測した全物質の結果を

ＸＹ２次元座標上にまとめた。物質の特性な

どの違いで軌跡の進む方向が異なった結果が

得られ、各物質の見かけ上の光学特性の変化

をおおまかに捉えることができた。同族の物

質である Auと Cuではその進む方向性があ
る程度一致し、族による変化の分類などがで

きる可能性があることがわかった。 
 
４．結論 
 多くの物質についての固体～固体密度プラ

ズマ遷移における光学定数の変化を計測する

ことができた。また、Auの結果についての
解析からは、高密度プラズマ中における中性

ガスの原子分極率をはじめて観測し、電子の

局在化による導電率の急激な低下現象を初め

て観測することができた。 
５．今後の予定 
 今後はさらに計測で得られる独立パラメータを増やすために多入射角での計測を行うとともに、Au
以外での物質についての解析を進めていく予定である。 
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