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研究成果の概要（和文）：極限励起・限界駆動下で現れる物質の相変化ダイナミクスや非線形キャリア応答を実
時間で可視化し最適制御することは、21世紀の物性研究・ナノフォトニクス研究の最優先課題の1つである。そ
こで本研究課題では、広帯域シングルショットポンプ・プローブ分光法を開発し、開発した分光手法を駆使し
て、光記録メディアに使われているカルコゲナイド薄膜の結晶相からアモルファス相への不可逆相変化ダイナミ
クス及びディラック電子系の伝導電子の非線形光学応答を明らかにした。これらは、将来の超高速ナノフォトニ
クス、エレクトロニクスに資する成果である。

研究成果の概要（英文）：Real-time observation of nonlinear carrier dynamics and phase-change 
dynamics is one of the top-priority issues for future applications in the fields of nanophotonics 
and nanoelectronics. In this study, we have developed a broadband single-shot pump-probe 
spectroscopy to observe nonlinear and irreversible phenomena under extremely high driving fields. 
Using this new spectroscopic tool, we successfully reveal the irreversible crystalline-to-amorphous 
phase-change dynamics in chalcogenide alloys and THz-field-induced nonlinear carrier multiplication 
processes via Zener tunneling in Dirac electron systems, which are useful for future developments in
 nanophotonics and nanoelectronics. 

研究分野： 光科学、ナノフォトニクス
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  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
従来の超高速レーザー分光は、ポンプ光・プローブ光間の遅延時間を変えながら繰り返し測定を行う必要がある
ため、極限励起・限界駆動下で現れる物質の相変化ダイナミクスや非線形キャリア応答を実時間で可視化し最適
制御することは困難であった。本研究により構築した広帯域シングルショット分光技術は、これまで不可能だっ
た不可逆光反応ダイナミクスや極限励起・限界駆動下で現れる非線形光学特性をシングルショットで検出できる
ので、光科学分野の学術的進歩に多大な貢献するものと期待できる。また、これらの非線形光学応答の解明は、
次世代の集積ナノデバイスやプラズモニックデバイス創生などの応用研究にとっても極めて重要である。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 極限励起・限界駆動下で現れる物質の相変化ダイナミクスや非線形キャリア応答を実時間で可
視化し最適制御することは、21 世紀の物性研究・ナノフォトニクス研究の最優先課題の 1 つで
ある。パルス波形整形技術を組み込んだフェムト秒ポンプ・プローブ分光法は、生体系の光捕集
機能の量子制御（Nature 417, 533, 2002; Science 326, 263, 2009）やカーボンナノチューブのカイ
ラリティ制御（PRL 102, 037402, 2009）など、物性制御に関する多くの成果に貢献してきた。ま
た、高強度テラヘルツ（以降 THz）波を用いたポンプ・プローブ分光の進展に伴い、超伝導体
のヒッグスモードの非線形効果（Science 345, 1145, 2014）なども明らかとなってきた。しかしな
がら、ポンプ・プローブ分光法は原理的にポンプ光・プローブ光間の遅延時間を変えながら繰り
返し測定を行う必要があるため、光誘起相変化ダイナミクスなどの不可逆光誘起現象の解明、限
界駆動下における伝導電子の光学応答、高強度 THz 波によるメタマテリアルの絶縁破壊（Nature 
487, 345, 2012）などの非線形光学現象の可視化には不適であった。光・THz 波照射に伴うナノ
空間の電場強度は極めて強くなるため、極限励起・限界駆動下で現れる非線形性の起源を明らか
にし、非線形性に基づく物性制御の方法論を確立することは、次世代の集積ナノデバイスやプラ
ズモニックデバイス創生などの応用研究にとっても極めて重要である。 
 研究代表者はこのような背景のもと、マイクロステップ構造を有する反射型エシェロンを作製
し、これを空間的遅延時間発生光学素子として用いることで、高時間分解、スポット集光、広帯
域（可視・紫外）、シングルショット検出のすべてを満たす世界唯一の時間・周波数 2 次元イメ
ージング分光技術を構築した。また、この分光手法を駆使して、光記録メディアに使われている
カルコゲナイド薄膜（Ge2Sb2Te5：以下 GST）の相変化ダイナミクスの時間・周波数特性、更に
は、狭帯域（0.1〜2 THz）ではあるが THz 電場波形のシングルショット検出に成功した。一方、
現在プローブ光の検出に用いている CCD 検出器の分光特性および THz 波発生手法の問題から、
測定周波数帯域は、330〜750 THz（可視〜紫外）、0.1〜2 THz に限られている。様々な物質の相
変化ダイナミクスや非線形キャリア応答を系統的に理解するためには、電子遷移状態（可視〜紫
外）だけではなく、バンドギャップ端近傍やプラズモン共鳴（近赤外〜可視域）、ドルーデ応答
や赤外活性モード（遠赤外域）すべてをプローブできる超広帯域のシングルショット分光技術が
必要であるとの認識に至った。 
 
２．研究の目的 

 上述の研究背景を受け、本研究では、以下を研究の主目的とした。 

（1）THz〜近赤外〜可視・紫外領域に渡る超広帯域シングルショット（ポンプ・プローブ）分
光法を開発する。 

（2）光記録メディアに使われているカルコゲナイド薄膜（GeTe 及び GST）の結晶相⇄アモルファ
ス相への不可逆相変化ダイナミクスを THz・近赤外域でシングルショット計測する。また、
相変化に関与する Ge-Te の A1 モードをダブルパルスにより選択的に励振し、相変化効率の
光制御を行う。 

（3）特異なバンド分散を持つ Bi ナノ薄膜やナノギャップを有する金ナノ薄膜において、伝導・
局在電子の振舞いを可視化する。高強度 THz 波により電子を限界駆動するとともに界面・電
子散乱を抑制し、伝導電子の非線形加速や局在電子のトンネリング確率の制御を試みる。 

 
３．研究の方法 
 上述の研究目的に対し、以下の方法で研究を実行した。 
（1）様々な非線形光誘起現象をシングルショット検出するため、検出波長の超広帯域化を行っ

た。THz 領域においては、シングルショット光（あるいは THz）ポンプ−THz プローブ分光
法を構築した。既存の再生増幅レーザー（パルス幅 40 fs：出力 2.2 mJ）からの出力を THz
発生系、ポンプ光系、プローブ光系に分けた。THz 発生系では気体プラズマあるいは LiNbO3

プリズムにより THz 波（0.1〜10 THz）を発生させた。プローブ光系ではレーザーの基本波
をエシェロンで回折させることで空間的な時間差をつけ、発生した THz 波とともに EO 結
晶（例えば ZnTe）に入射させ、電場波形のイメージを CMOS カメラで取得した。パルスジ
ェネレータ、メカニカルシャッターと同期させ、1 パルスを抜き出した。 

（2）ガラス・サファイア、Si 基板上にプラズマスパッタにより高品位カルコゲナイド薄膜（GeTe，
GST；膜厚 10〜20 nm）を作製した。光パルス励起によりアモルファス記録マーカーが形成
される閾値前後での GeTe・GST 薄膜の可視〜近赤外〜THz 相変化ダイナミクスを、（1）で
構築した光学系を用いて詳細にシングルショット計測し、相変化量・相変化時間の励起密度
依存性を測定した。 

（3）MBE 法により Si 基板上に高品位 Bi および BiSb 薄膜（膜厚：5〜40 nm）を作製した。THz
ポンプ−（THz〜光）プローブ分光により透過率変化の励起密度依存性を計測し、ドルーデ解



析よりプラズマ周波数の変化を評価する。Bi および BiSb のディラック電子系のもつ特異な
バンド分散を考慮し、伝導電子の非線形光学応答を評価するとともに、時間発展に伴う伝
導電子のダイナミクス、運動量変化によるキャリア増殖の有無を調べた。 

 
４．研究成果 
 以下に、得られた成果を列挙する。 
（1）光ファイバーとチャープパルスを組み合わせ、高繰り返しでシングルショット検出ができ

るポンプ・プローブ手法を開発した。 
（2）パルス磁場とエシェロンベースの THz 時間領域分光法を組み合わせ、高磁場下の半導体

のサイクロトロン共鳴を可視化した。 
（3）エシェロンベースの光及び THz カー効果スペクトル分析器を開発した。 
（4）位相制御した THz パルスと走査トンネル顕微鏡（STM）を組み合わせた THz-STM を開発

し、超高速でトンネル電子の運動を制御することに成功した。 
（5）単一アト秒パルスを用いて、絶縁体中に世界最高速（667〜383 アト秒）の電子分極を誘

起した。 
（6）超短パルスレーザーのパルス形状を波形整形し、複数の高周波フォノンモードの振幅を光

制御することに成功した。 
（7）極限励起下で一次元パイエルス絶縁体の非線形光応答をシングルショット計測した。 
（8）Bi および BiSb のディラック電子を高強度 THz 波で励振し、Zener トンネリングによるキ

ャリア増殖を実現した。 
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