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研究成果の概要（和文）：　本研究代表者が有するベクトル電場波形整形技術の高強度化および高機能化に取り
組み、キラリティ誘起の多体系量子状態制御に活用可能な光源として確立した。高いパルスエネルギーに耐える
ために、回折格子対とマイケルソン干渉計を応用したベクトル電場波形整形装置を開発した。
　ベクトル電場波形整形パルスの物性研究への活用として、2次元電子系にベクトル電場波形整形パルスを照射
した際のキャリア応答の測定および制御を試みた。その結果、エンベロープヘリシティでフリップする電流を観
測した。これにより、本研究課題で提案した「ベクトル波形整形パルスによる二次元電子系の操作」に成功した
ものと考えられる。

研究成果の概要（英文）：We have worked on improvement of vectorial electric field waveform shaping 
technology and established it as a light source useful for control of chirality-induced quantum 
systems. To use high pulse energies, we developed a vectorial electric field waveform shaping 
apparatus using a diffraction grating pair and a Michelson interferometer.
We tried to measure and control the carrier dynamics of the two dimensional electron system under 
irradiation of the vector-field shaped pulses.  Inversion of the direction in photo-current was 
observed by changing the envelope helicity of the incident pulses.
We consider that this is a successful demonstaration of control in two-dimensional electron system 
by vector-field shaped pulses proposed in this research plan.

研究分野： 超高速光科学、量子エレクトロニクス、光物性物理学

キーワード： ベクトル波形整形　キラリティ電磁場　エンベロープヘリシティ　時間反転対称性の破れ　半導体中キ
ャリアのTHz応答 　二次元電子系　時間分解偏光分光法 
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景	
	 光の「電場」や「磁場」を電子系と結合させ、
量子論的コヒーレンスを保ったまま、平衡状
態では実現できない量子状態を動的に生成す
る手法をコヒーレント量子制御と呼ぶ。コヒ
ーレント量子制御の実現には、電場波形を精
密に制御したレーザーパルス光源が必要不可
欠である。本研究代表者は、光の持つ直交偏
光成分を独立に操作できるベクトル波形整形
器を独自に開発し、近赤外域フェムト秒パル
スの電場ベクトルの時間変化を任意に制御す
ることに成功した。さらに、このベクトル波
形整形パルスを非線形光学効果で波長変換す
ることにより、テラヘルツ周波数帯での偏光
状態を任意に設計し操作できるという新しい
方式を実証した。	
	 ベクトル波形整形によって生成されるキラ
リティを持つ光パルスの特徴的な例は、時々
刻々と偏光方位角が回転していく「ねじれ偏
光パルス」である。このパルスは、そのねじれ
た包絡線(エンベロープヘリシティ)により、
物質に角運動量を転写することが可能である。
本研究代表者らも、α-石英結晶を対象に、原
子核が平衡位置の周りを右回りあるいは左回
りに回転する格子振動軌道を、選択的に励起
することに成功した。さらに、キラリティの
ある光電場の照射は、時間反転対称性を破る
こととほぼ等価である。一般的には、時間反
転対称性の破れは、定常磁場を印加すること
で実現される。二次元電子系に対する量子ホ
ール効果の発現、磁性体に対する磁化の誘起
などは、その代表的な例である。	
	 しかし、二次元量子ホール状態の実現に磁
場は必須ではなく、時間反転対称性が破られ
れば発現することが理論的に示されている。
東京大学(現所属 Max	Planck	Institute)の岡
らは、二次元系への円偏光照射により無磁場
下で量子ホール状態が生成できることを理論
的に提案した。さらに、青山学院大学(現所属	
茨城大学)の佐藤と前述の岡は、光照射により、
無磁場下で反強磁性体中に磁化を誘起できる
ことも理論的に提案した。	
	 このように、時間反転対称性をキラリティ
のある電場波形で破ることにより、平衡状態
では実現し得ない動的な量子状態を実現でき
れば、非平衡過程の制御として学術的価値は
極めて高い。	
	
２．研究の目的	
	 本研究課題では、キラリティのある電場波
形を用いて、時間反転対称性を破ることによ
り、平衡状態では実現し得ない動的な量子状
態を実現することを目標とする。	
	 まず、本研究代表者が世界に先駆けて開発
したベクトル電場波形整形技術の高強度化お
よび高機能化に取り組み、キラリティ誘起の
多体系量子状態制御に活用可能な光源として
確立することを目的とする。ベクトル電場波
形で系の時間反転対称性を破って量子状態を
発現させるために調整すべきパラメータは、

主に電場強度と電磁場の周波数の 2 つである。
そこで、テラヘルツ帯域任意偏光制御技術を
中赤外域にも適用し、電磁波周波数の可変範
囲を拡張する。	
	 ベクトル電場波形整形パルスの物性研究へ
の活用として、二次元電子系での光誘起量子
ホール効果の測定に対象を絞り、二次元電子
系にベクトル電場波形整形パルスを照射した
際のキャリア応答の測定および制御を試みる。	
	 本研究は、固体物理学に光科学の立場から
新たな手法と視点を持ち込むものである。光
を自在に制御する新しい手法を考案しそれを
実証するという基礎的意義にとどまらず、赤
外・テラヘルツ帯域の電磁波制御技術を物性
物理学へ応用できる可能性を大きく広げるこ
とからも、普遍性が期待できる。	
	
３．研究の方法	
3-1 ベクトル電場波形整形技術の高強度化お
よび高機能化	
	 時間反転対称性を破って量子状態を発現さ
せるために必要とする電磁場は、	
①テラヘルツ周波数帯から中赤外域	
②円偏光	
③周波数チャープをもつ	
④電磁場強度がなるべく強い	
といった条件を満たす必要がある。	
	 ベクトル波形整形は、パルスの時間波形を
周波数領域のフーリエ合成を用いて行う。図
1 のように、直線偏光の近赤外域レーザーパ
ルスを回折格子と球面鏡でスペクトル成分に
分散させた後、パルスに含まれる独立な左右
円偏光の位相をスペクトル成分ごとに空間光
変調器により個別に調整する。位相変調され
た近赤外域パルスを非線形光学結晶に入射し、
光整流過程を用いることで、テラヘルツ周波
数帯で時間に依存する任意の偏光状態をもつ
ベクトル波形整形パルスに変換できる。	

	
図 1：ベクトル波形整形装置の基本構成	

	
	 これまで光源はモード同期チタンサファイ
アレーザー発振器(パルス繰り返し 80MHz,パ
ルスエネルギー5nJ)であったが、本計画では
光源を現有のチタンサファイア再生増幅器
(パルス繰り返し 10kHz,パルスエネルギー
0.6mJ)に変更して高出力化を図った。パルス
エネルギーを高くすると、空間光変調器の損
傷閾値を超えるため、ベクトル電場波形整形
装置の構成も新たに設計し直す必要がある。	
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図 2：高出力レーザーパルスのベクトル電場

波形整形装置	

	

図 2 に、高出力レーザーパルスのベクトル電

場波形整形装置を示す。光源として、繰り返

し 10kHz、パルスエネルギー0.6mJ、中心波長

800nm、パルス幅 35fs のチタンサファイア再

生増幅器を使用した。	
	 今回の研究で主に生成しようとしているね
じれ偏光パルスは	
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のように表される。この式は、搬送波周波数
(𝜔1+𝜔3)/2を持つ直線偏光の偏光方位角が、
周波数(𝜔1−𝜔3)/2で回転していく様子を表し
ている。上式は	
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と変形できて、この式は、ねじれ偏光パルス
が、周波数が𝜔1の右円偏光パルスと𝜔3の左円
偏光パルスの重ね合わせであることがわかる。
したがって、ねじれ偏光パルスの偏光方位角
が回転する周波数(エンベロープヘリシティ)
は、互いに逆回りする 2 つの円偏光パルスの
周波数差を変えることで調整できる。それに
は、パルスに線形チャープをかけると瞬時周
波数が時刻に比例することを利用する。直線
偏光を持つパルスの群遅延分散を回折格子対
で与える。直線偏光を 45度傾けて偏光ビーム
スプリッタに入射して P 偏光と S 偏光に分け
る。それぞれの出射パルスを平面鏡で正面に
反射させて偏光ビームスプリッタに戻して合
波させる。これにより、互いに直交した直線
偏光が 2 光路を進むマイケルソン干渉計を構
成する。干渉計内の片方の光路にある平面鏡
を自動位置決めステージに載せて、所望の光
路長に調整可能とする。マイケルソン干渉計
から出力された時間遅延調整可能な p 偏光お
よび s偏光成分を、4分の 1波長板を用いて、
右回りおよび左回りの円偏光に変換する。パ
ルスに与えた線形チャープを𝜔 = 𝜔> + 𝛼𝑡と
すると、左右円偏光パルスの時間差が𝜏のとき
に、瞬時周波数の差は𝜔1 −𝜔3 = 𝛼𝜏となる。し

たがって、エンベロープヘリシティ𝛼𝜏/2はマ
イケルソン干渉計の２光路の時間差を変える
ことで調整できる。	
	 このねじれ偏光パルスを非線形光学結晶で
波長変換することにより、周波数や帯域を自
在に操作された円偏光テラヘルツ周波数帯の
パルスを発生できる。テラヘルツパルスを発
生させる光学結晶としてGaP（111）を用いた。	
	
3-2 電場波形整形パルス励起による時間分解
偏光分光法の開発	
	 本研究計画においては、静磁場の代わりに
キラリティのあるパルス光を印加するため、
観測すべき現象は光誘起量子ホール効果と光
誘起磁化ともに、パルス光を照射した直後か
らの過渡的な過程となる。そこで、時間反転
対称性が破れたことによるファラデー回転を
検出するための時間分解偏光分光法を開発す
る。具体的には、	
①近赤外域ベクトル波形整形パルス励起＋テ
ラヘルツ帯プローブ	
②テラヘルツ帯ベクトル波形整形パルス励起
＋テラヘルツ帯プローブ	
の 2 通りの組み合わせで測定装置を製作した。	
	 さらに、超伝導マグネットシステムを分光
測定装置に組み込み、低温下で磁場印加の有
無を比較できるようにした。	
	
3-3	二次元電子系試料の作成と評価	
	 光誘起量子ホール効果を観測するために適
した試料を探索する。変調ドープGaAs/AlGaAs
量子井戸半導体中の二次元電子系に電極を付
加した試料を以下の条件で作製した。	
・10	nm 幅の変調ドープ量子井戸	
・Eg	=	1.51	eV	(820	nm)	
・電子密度 ns=	2.6×	1015	m-2	
・移動度μ=	310,000	cm2/(V•s)	

	
3-4	二次元電子系のベクトル波形整形パルス
照射による電子輸送特性の制御	
	 モード同期チタンサファイアレーザーから
の光パルスを、ベクトル波形整形器に導入し
た。独立した直交偏光の各周波数成分の位相
を、空間光変調器で任意に制御しフーリエ合
成することで、任意のテラヘルツ周波数で回
転するねじれ偏光パルスを生成した。このね
じれ偏光パルスを用いて、0〜50THz の範囲で
半導体中キャリアのテラヘルツ応答を調べた。
試料は、Heクライオスタット内に置いた(001)
面の変調ドープ GaAs/AlGaAs 量子井戸半導体
である。右回りねじれ照射と左回りねじれ照
射との差信号を検出した。	

	
図 3：ベクトル波形整形パルス照射による	

電子輸送特性の制御実験	



４．研究成果	
4-1 ベクトル電場波形整形技術の高強度化お
よび高機能化	
	 パルスエネルギー270μJ、偏光回転周波数
0.1〜10THz の偏光回転パルスを実現した。そ
のパルスに対して、テラヘルツ周波数帯域の
パルスに変換する光学系を測定系直前に配置
し、テラヘルツ周波数帯域のパルスの発生を
確認した。生成した高強度ねじれ偏光パルス
の時間波形および偏光状態を、偏光分割和周
波発生（SFG）相互相関によって測定した。	

	
図 4：偏光分割和周波発生相互相関法	

	
図 5 に偏光分割相互相関波形の測定結果を示
す。パルスのエンベロープヘリシティは 3.7	
THz に調整した。偏光方位を変えて相互相関
波形を測定すると、ピークの時間位置がシフ
トしていく様子がわかる。これは、偏光主軸
が時間とともに回転していく様子を表してい
る。図 6 は、相互相関波形をフーリエ変換し
て求めたエンベロープヘリシティのスペクト
ルを示す。マイケルソン干渉計の光路差を変
えることによって、ねじれ周波数が系統的に
調整できることが確かめられた。この結果は、
誘導ラマン励起あるいは差周波発生で任意の
周波数同調が可能となることを示している。
図 6 では、調整範囲は 0.1〜3THz であるが、
図 7 ではさらにマイケルソン干渉計を改良す
ることで 10THz のねじれ周波数を実現できた。
これにより、物質に角運動量を転写するため
の基盤的技術として、ベクトル電場波形整形
技術の高強度化を達成した。	
	

	
図 5：偏光分割相互相関波形の測定結果	

	
図 6：ねじれ周波数を0.1〜3THz に調整した	

フーリエ変換ねじれ周波数スペクトル	

	

	
図 7：ねじれ周波数 10THz に調整したときの

相互相関波形	

	

	 続いて、ねじれ偏光パルスを非線形光学結

晶に入射し、差周波発生によるテラヘルツ電

磁波の生成を確認した。使用した非線形光学

結晶は 0.45	mm	厚の GaP[111]である。この場

合、回転していくパルスエンベロープがベク

トル電場に直接変換されるため、円偏光パル

スが生成される。ねじれの回転方向を逆転さ

せることで、円偏光の向きも反転させること

ができる。	

	 図 8 は、電気光学サンプリング法で測定し

たテラヘルツ電磁波の電場波形を示す。入力

の近赤外レーザー光として、繰り返し 10	kHz、

パルスエネルギー	0.6	mJ、パルス幅 35	fs の

チタンサファイア再生増幅器出力を用いて、

繰り返し 10	kHz、パルスエネルギー	600μJ、

ピーク電場強度 509	 V/cm のテラヘルツ帯パ

ルスが得られた。	

	
図 8：テラヘルツ電磁波の電場波形	

	



4-2	二次元電子系のベクトル波形整形パルス
照射による電子輸送特性の制御	
	 電子系の量子状態の観測のために液体ヘリ
ウム使用環境を完成させ冷凍機を試運転し試
料温度 4.2K を確認した。また強磁場を印加し
た対照実験のために超伝導マグネットによる
試料印加磁場 6Tを確認した	
	 特に近年、テラヘルツ周波数帯の円偏光照
射によって半導体中の光生成電流の方向を切
り替えられる現象が注目されている。二次元
電子系として、3-3 で述べた GaAs/AlGaAs 量
子井戸半導体にホールバーを加工した試料を
準備し、近赤外域波形整形パルスを照射して
基礎データを取得した。	
	 その結果、電極間の領域にねじれ偏光パル
スを照射した場合にのみ、大きな光起電力信
号を観測した。エンベロープヘリシティの向
きを逆転させると、光起電力信号の方向も正
負が反転した。さらに、ねじれ偏光パルスを
生成する際の線形チャープ量を変化させなが
ら、光起電力信号の THz 周波数依存性を測定
した。ねじれ周波数の増加に伴う光起電力信
号の単調増加は、群遅延分散 8000〜20000	fs2

で観察された。	
	

	
図 9：本研究で観測したねじれ偏光パルス照

射による二次元電子輸送特性の変化	
	
	 エンベロープヘリシティでフリップする電
流を観測したことは、運動量方向にスピン分
裂した伝導帯サブバンドの占有数が、ねじれ
偏光パルスの照射によって片方のスピンバン
ドに偏ることを示唆する。詳細な解釈は、現
在検討中であるが、実験結果からは、本研究
課題で提案した「ベクトル波形整形パルスに
よる二次元電子系の操作」に成功したものと
考えられる。	
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