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本研究では、基底状態においても電子相関が強く、一体近似が成立しない新規絶縁体材料を対象

として、光励起によって生成される電子正孔多体系のダイナミクスを研究する。特に、励起状態に

特有の相関効果「動的相関」による秩序形成、すなわち光誘起超伝導転移、絶縁体－金属転移など、

電子状態の光誘起相転移のダイナミクスの解明に焦点を当てる。具体的には、超伝導ギャップなど

秩序を直接反映する構造が存在するエネルギー領域、－テラヘルツ域を含む赤外全域－ をカバー

する独自の時間領域分光を行うことによって調べる。これまで、1. 超広帯域赤外分光法の開発と

2. 高強度テラヘルツ波発生と非線形分光の研究を進めてきた。 
 

1. 光伝導アンテナを用いた超広帯域赤外時間領域分光 

 

 

光伝導アンテナを用いた赤外時間領域分光の広帯域化を行い、遠赤外から近赤外に至る赤外パル

スの電場検出に初めて成功した。図 1 は 1 つのダイポール型光伝導アンテナによって検出した時間

波形のフーリエ変換スペクトルである。3つの光源、すなわち光伝導アンテナ（赤線）、DAST 結晶

（黒線）、GaSe 薄結晶（青線）を使用した場合を重ねた[1, 2]。強度はピークで規格化してある。ま

た、赤外光の発生・検出には、時間幅 5fs （黒線）あるいは 10fs（赤、青線）の極短パルスレーザ

ーを用いた。0.1THz から 200THz 付近(0.4―800meV)の 3 桁半に及ぶ赤外領域をカバーできている。

また、図 2 は DAST 結晶によって発生した赤外パルス光の電場波形の一例である[2]。赤枠で囲まれ

た部分の拡大図を右上に示した。周期 10fs を切る超高速振動を観測しており、これが図 1 の 100THz
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図 1 3つの方法で発生した赤外パルス

光の電場振幅スペクトル 
図 2 DAST 結晶によって発生した赤外

パルス光の電場波形 
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以上のスペクトル成分に対応している。また、こうした超広帯域時間領域分光法を使用し、量子常

誘電体 SrTiO3薄膜の誘電分散を測定した。その結果、誘電分散を広い赤外域で測定することに初め

て成功し、ソフトモードだけでなく、より高い周波数領域に存在する TO2 モードも検出すること

ができた。さらに、ソフトモードの温度変化と膜厚依存性も明らかとした[3]。 

 

2. 高強度テラヘルツ波発生と非線形分光 

 テラヘルツ領域の非線形分光を目指すために高強

度テラヘルツ波発生を行った。誘電体結晶である

LiNbO3 を発生源として位相整合条件を満たすよう

に励起光の角度周波数分散および空間パルス面制御

を行うなど発生方法の最適化を行った。その結果、

現時点では Ti:Sapphire レーザー励起で 0.5μJ（ピー

ク電場強度 200kV/cm）の広帯域テラヘルツ波パル

スの生成に成功している[4, 5]。光周波数変調につ

いて詳細に検討すると、発生用非線形結晶内で発生

したテラヘルツ電場が光位相変調を起こすことでパ

ルス圧縮が生じる可能性がある。図 3 は Yb ドープ

ファイバーレーザーを用いて発生したテラヘルツ波

の(a)電場波形、(b)時間幅、(c)電場振幅の最大値を表

している。励起光強度を上げると共にテラヘルツ波の時間幅が狭くなり、また発生効率が増大して

いる。テラヘルツ波の時間波形は励起光の波束の波形を直接反映していることから、励起光のパル

ス圧縮およびテラヘルツ光の高強度広帯域化が生じることを見出した[6]。 

 電場強度 200kV/cm は原子中の内部電場や pn 接合の界面の電場強度に匹敵し、容易に非線形な

応答を示すことになる。このことから物質相をつかさどる分子間力を直接外から入射するテラヘル

ツ電場によって制御することが可能となるものと考えられる。実際、L-アルギニンペレットにおい

て吸収飽和を、ZnSe/ZnMgSSe 多重量子井戸において励起子吸収スペクトルの大きな変化を観測し

た。さらに、量子常誘電体 SrTiO3薄膜においても、吸収ピークの高周波シフトを観測した。 
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 図 3: ファイバーレーザーで発生したテ
ラヘルツ波の入力強度依存性. 
 


