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研究成果の概要（和文）：本研究は、真空紫外領域にて発生する100京分の1秒のパルス幅を持つ単一アト秒パル
ス光を用いて、固体電子系で生じるペタヘルツ（1000兆ヘルツ）の電子物性を観測することを目的としている。
窒化ガリウム半導体およびクロム添加サファイア絶縁体内部で生じるペタヘルツ電子振動の観測に成功した。こ
の超高周波の電子振動は、同周波数帯に位置する可視・紫外領域の光電界により誘起される電子分極応答に起因
している。本研究は、半導体により構築される発光素子（ディスプレイ・発光ダイオード）や光検出器（カメ
ラ・受光センサー）等の初期電子応答を調査することに役立つと予測され、将来の半導体素子の効率改善に役立
つ可能性がある。

研究成果の概要（英文）：The lightwave-field induces ultrafast electric dipole oscillation in the 
solid-state material, and the lightwave-field-induced electron oscillation is the important physical
 phenomenon in the fundamental light-matter interaction. We successfully observed the near-infrared 
(NIR)-pulse-induced electronic dipole oscillations with 860-383 attosecond periodicities in the 
gallium nitride (GaN) semiconductor and the chromium doped sapphire (Cr:Al2O3) insulator. The 
measurement was achieved by using the extreme short IAP (192-as duration) and a stable pump (NIR 
pulse) and probe (IAP) system (timing jitter of~23 as). Since electron oscillation is the origin of 
the light-matter interaction, results are important for monitoring various optical phenomena through
 the dielectric polarization. The time dependence will be useful for the study of electronic and 
photonic devices.

研究分野： アト秒科学、高強度物理、超高速物理、超高速光学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
アト秒パルスとは、100京分の1秒という極めて高い時間分解能を有した光源であり、超高速で運動する電子の直
接的な時間観測を可能とする。本研究では、窒化ガリウム半導体やクロム添加サファイア絶縁体内部において運
動するペタヘルツ（1000兆ヘルツ）級の電子振動（860-383アト秒周期）観測に成功している。この電子振動
は、同周波数帯に位置する可視・紫外領域の光電界により生じる誘電分極に起因しており、吸収・反射・屈折・
発光・電流等の様々な光物性現象を生み出している。本研究は、光物質相互作用の根幹を理解することに役立つ
と同時に、電子・光デバイスの効率改善や新たな光機能性の発現に役立つ可能性がある。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
近年、実現された 100京分の 1秒（10-18 秒: as）のパルス幅を持つアト秒パルス光源は、超高速の運

動過程を持つ電子の実時間計測および制御を可能とする。従来、この波長領域では、軌道放射光が光
源の主流であり、基礎物理、分析化学、固体物性、産業技術応用に至まで多岐の分野に渡り科学貢献
してきた。アト秒パルスは軌道放射光よりもパルス幅が 100 万倍短い利点を持ち、その時間スケールは
電子運動の時間観測を可能とし、次世代の光源とし
て注目されている[1,2]。 

一方で、アト秒レベルの高い時間分解能が実
現したことにより、固体物質中で生じるペタヘル
ツ（1015 Hz：PHz）級の電子振動（双極子振動）
の時間観測が可能となった[3-5]。この電子振動
は、同周波数帯域に位置する可視・紫外領域の光
電界が誘起する分極応答（誘電分極）に起因して
おり、吸収・反射・屈折・発光・電流等の様々な
光物性現象を生み出している。図 1 は、電子振動
の周波数と時間周期に対する誘電率の定性的な
応答特性を示す。この電子振動は、発光ダイオー
ドや太陽電池、光合成等を通して我々の生活にも
欠かせない物理応答である。この様な可視・紫外
領域に相当するペタヘルツ電子振動を捉えるこ
とは、光物質相互作用の根幹を理解することに役
立つと同時に、光電界による電子運動の直接的な
時間操作が可能となるため、新たな基礎研究領域
を創生する可能性がある。 
 
参照文献 
[1] F. Krausz et al., Rev. Mod. Phys. 81, 163 (2009). 
[2] F. Krausz et al., Nature Photon. 8, 205 (2014). 
[3] M. Schultze et al., Nature 493, 75 (2013). 
[4] M. Schultze et al., Science 346, 1348 (2014). 
[5] M. Lucchini et al., Science 353, 916 (2016). 
 
２．研究の目的 

本研究の目的は、極短アト秒パルス光源を用いて半導体・絶縁体中で生じる超高速の電子振
動現象を直接的に時間観測し、光物性の電子応答起源の解明を行う。また同時に、電子・光デバ
イスの新たな光機能性を発現する可能性を模索し、基礎物理・化学分野への貢献のみならず、産
業界においても重要な役割を創出することを目標とする。 
 
３．研究の方法 
過去の研究において申請者が開発した

二重光学ゲート法（DOG：Double Optical 
Gating）[1]は、数十フェムト秒のパルス幅
を持つ近赤外領域の基本波パルスから、単
一化されたアト秒パルスの発生を可能と
し、高輝度化（ナノジュルール化）[2]・超
広帯域化（>100 eV）[3,4]・短パルス化[5]に
も適した光学技術である。 

本研究では、真空紫外から極端紫外領域
の単一アト秒パルス（パルス幅：660 -192 
as@17-50 eV[6]）を検査光源とし、近赤外領
域フェムト秒パルス（7 fs＠1.6 eV）の励起
光により誘起された固体物質中の電子振
動（双極子振動）を観測する。図 2 に窒化
ガリウム（GaN）半導体およびクロム添加
サファイア（Cr:Al2O3）絶縁体を用いた過渡
吸収分光実験の概要を示す。過渡吸収分光
法とは、物質が光を吸収する強さを時間分
解計測する手法であり、ポンプ光（励起光）
により誘起された物質中の現象を、任意の
時間を遅らせたプローブ光（検査光）によ
り吸光度（吸収率）の変化から観測する手
法である。図 2（b）に示す様に、本実験で
構築した光学系は、12 時間に渡る計測で 23 

 
図 1 誘電率の周波数および時間特性。 

 

 
図 2 実験概要図。（a）GaN半導体および Cr:Al2O3

絶縁体を用いた過渡吸収分光光学系。IAP：単一

アト秒パルス（192 as@44 eV、660 as@20 eV）、

NIR：近赤外フェムト秒パルス（7 fs@1.6 eV）。

（b）ポンププローブ光学系の長期安定性（時間

揺らぎ：23 as@12 時間）。 



as と非常に高安定化されており、相当する距離変位は 10 ナノメートル（10 億分の 1 メートル: 
nm）程度まで抑制されている。また、ターゲットに用いた GaN 半導体および Cr:Al2O3 絶縁体基
板の厚さは、アト秒パルスの透過率を 20％程度に保つため 100 nm 以下までアルゴンイオンミリ
ング加工により薄膜化し、独立膜（成長基板無し）を使用している。図 3 に（a）GaN 半導体、
（b）Cr:Al2O3 のバンド構造図を示す。本実験では、ウルツ鉱型 GaN 真性半導体および菱面体晶
系の Al2O3（Cr 添加濃度比：1×10-3 at. %）を用いた。両物質共に波数（K）近傍での電子の直接
遷移を可能とし、ここでは近赤外フェムト秒パルス（1.6 eV）の多光子過程により、電子のバン
ド間遷移分極が誘起される。同様に、真空紫外・極端紫外領域のアト秒パルス（17-50 eV）は、
価電子帯（VB）と伝導帯
（CB）に存在する電子の
同時励起を可能とする。
Cr:Al2O3においては、Cr 添
加物により形成される中
間準位（IM）にも遷移す
る。アト秒パルスにより励
起される電子は、最終的に
伝導帯の高準位へと遷移
する。この時、高準位の伝
導帯は、密な準位構造を形
成するため、ここでは擬似
連続準位として振る舞う
と予測される。 
 
参照文献 
[1] H. Mashiko et al., Phys. Rev. Lett. 100, 103906 (2008). 
[2] H. Mashiko et al., Phys. Rev. A 77, 063423 (2008). 
[3] H. Mashiko et al., App. Phys. Lett. 102, 171111 (2013). 
[4] K. Oguri et al., App. Phys. Lett. 112, 181105 (2018). 
[5] H. Mashiko et al., Opt. Lett. 34, 3337 (2009). 
[6] H. Mashiko et al., Nature commun. 5, 5599 (2014) 
 
４．研究成果 

図 4（a）に GaN 半導体においた計測された過
渡吸収分光波形を示す。ここで示される ΔOD は、
近赤外フェムト秒パルス（集光強度 : 1 × 1010 
W/cm2）の照射の有り・無しに対する相対的なアト
秒パルスの吸光度を表している。吸収波形が示す
様に、アト秒パルスの光子エネルギー 領域（17.5-
23.5 eV）全体において、サブフェムト秒周期を伴
う電子の振動現象が観測された。GaN 半導体のバ
ンドギャプ（3.4 eV）よりも広い白色のスペクトル
帯域（17.5-23.5 eV）を持つ単一アト秒パルスは、
価電子帯と伝導帯から 異なる 2 つの電子遷移を
作り出し、電子波束の重ね合わせ状態を生じさせ
る。結果として、この重ね合わせ状態が引き起こ
す量子干渉効果[1,2]が、アト秒パルスの吸収スペ
クトル上に現れるため、電子の双極子振動の実験
的な観測が可能となる。次に、光子エネルギー領
域（17.5–23.5eV）を積算したラインプロファイル
を図 4（a）の下図に示す。観測された電子振動の
振動周期は 860 as に達し、周波数は 1.2 PHz に相
当する[3]。図 4（b）は、（a）の遅延時間軸をフー
リエ変換した波形である。結果が示すように、4.8 
eV に支配的な振動成分が存在する。図中で緑影に
示される部位は、伝導帯の領域に相当する。矢印
および破線は、近赤外フェムト秒パルス（ħω=1.6 
eV）の各光子エネルギー成分（1-4ħω）に対応する。
この振動現象が、3 光子エネルギーの成分に起因
していることが分かる。重ね合わせ状態に伴う量
子干渉効果は 3 準位構成（VB、CB、高準位 CB）
を要求するため、バンドギャップ以上の光子エネ
ルギー成分しか観測することができない。それ故、

 
図 3 バンド構造図。（a）GaN 半導体、（b）Cr:Al2O3 絶縁体。VB：
価電子帯、CB：伝導帯、IM：中間準位。 

 
図 4 GaN 半導体における電子振動波形。

（a）過渡吸収分光波形（上図）、ライン

プロファイル（下図）。（b）フーリエ変換

後のエネルギー分布図。赤実線：強度分

布、青破線：吸収係数、ピンク点線：励

起光の光子エネルギー成分、緑影部：伝

導帯。 
 



バンドギャップ以上で最も低次数の 3 光子過程
が振動現象を支配していることが分かる。この
様な半導体電子系が作る超高周波の電子応答特
性は、将来の信号処理技術の高速化に応用でき
る可能性が有り、また半導体の新たな光機能性
を実現する上で重要な知見になると考えられ
る。 

次に、Cr:Al2O3 絶縁体において計測された電
子振動波形を図 5（a）に示す。ここでの近赤外
フェムト秒パルスの集光強度は、2× 1012 W/cm2

である。この波形は 667-383 as の振動周期成分
から構成されており、相当する周波数は 1.5-2.6 
PHz に達する[4]。これは、固体物質において時
間分解計測により観測された世界最速の振動現
象である。半導体よりも大きいバンドギャップ
を要する絶縁体では、誘起される電子振動もよ
り高速化する。図 5（b）は、（a）の遅延時間軸
をフーリエ変換した波形である。励起光の多光
子励起(4-7 次：4-7ħω)により生じた電子遷移が、
中間準位および伝導帯中で形成されていること
が分かる。摂動的な電子励起と吸収係数の構造
が、この様な多重の電子振動波形を形成してい
る。この中間準位に対応する吸収係数は、添加
率に依存するため、材料操作により電子振動の
波形制御も将来的に可能になると考えられる。
この様な添加物質を伴う物質の電子振動を調査
することは、 光学結晶や p-n 接合を基本とする
電子・光デバイスにおいては極めて重要な意味
を持つ。将来的には、発光素子（ディスプレイ・
発光ダイオード）や光検出器（カメラ・受光セン
サー）等の効率改善に向けた研究に役立つ可能
性がある。 
 
参照文献 
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図 5 Cr:Al2O3 絶縁体における電子振動波

形。（a）過渡吸収分光波形（上図）、ライ

ンプロファイル（下図）。（b）フーリエ変

換後のエネルギー分布図。赤実線：強度

分布、青破線：吸収係数、ピンク点線：

励起光の光子エネルギー成分、紫影部：

中間準位、緑影部：伝導帯。 
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