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グラフェンは、超高速光応答特性、広帯域光吸収、強い非線形性、そして高い耐損傷性など優れた
光学特性を有していることから、超高速光変調器や超短パルスレーザー用過飽和吸収材料などに応用
されている。近年、光電界誘起電流、高次高調波発生、キャリア多重励起などさらに短い時間スケー
ルの応答が関わる現象が報告され、10 fsからサブフェムト秒時間スケールにおける光励起ダイナミク
スの更なる理解が求められている[1]。従来、グラフェンの超高速ダイナミクス計測は、超短パルスレ
ーザーを用いた時間分解透過率・反射率測定が用いられてきたが[2]、最近、高次高調波を用いた時間
分解角度分解光電子分光法(ARPES)が適用され、注目を集めている[3]。これまで、我々は、PHz周波
数級の時間スケールにおける固体電子系の直接計測を目的として、サブ 5-fsの時間幅を有する極端紫
外領域高次高調波光源を利用した時間分解 ARPES法を構築してきた[4]。本講演では、SiC(0001)基板
上に成長した単層エピタキシャルグラフェンに本手法を適用し、光励起により形成される非平衡キャ
リアの緩和ダイナミクスを調べたので報告する。 

我々の開発した時間分解 ARPES システムは、中心波長 790 nm の基本波パルスの第 27 次高調波
(42.5 eV)をプローブ光源としており、サブ 5 fsというプローブ時間分解能と、2 Å-1に達する広い波数
空間計測域を特徴としている。単層 SiCグラフェンサンプルは、nドープされており(ドープ密度: 1.1

×1013 cm-2)、フェルミレベルがディラック点より約 430 meV 高いエネルギーに位置している。図 1(a)

は、パルス幅 21.5 fs、エネルギー密度 1 mJ/cm2の近赤外パルスを照射した場合のディラック点近傍の
ARPES スペクトルの時間発展である。フェルミレベル以上の伝導帯への電子励起により、2 eV 以上
の広いエネルギー領域に渡って過渡的な電子分布が形成され(±0 fs)、その後、急速に緩和する様子を
表している(Δt=+33 fs、+100 fs)。空間電荷効果を考慮し、プローブ光がポンプ光よりも十分先に到達
した場合の ARPES スペクトルを参照して、過渡電子分布強度の時間発展をプロットすると、早い緩
和成分(fast=28 fs)と遅い緩和成分(slow=166 fs)で指数関数フィッティングされた。このような励起非平
衡キャリアの 10 fsレベルの高速緩和は、電子-電子散乱によって引き起こされると考えられており、
本手法はその過渡的エネルギー-運動量マッピングの計測に有効であることを示している。 
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Fig. 1. Time-resolved ARPES spectra at K-point of the n-doped graphene. (a) Snapshots of ARPES spectra, (b) the 

photoexcited electrons density as a function of time delay. 
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