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研究成果の概要（和文）：本研究では、GaAsエピタキシャル薄膜における異種のテラヘルツ領域過渡現象が共存
した条件でのテラヘルツ電磁波放射を調査した。さまざまな励起条件下での電磁波時間波形を系統的に計測し、
実験結果は光励起プラズモンと縦光学フォノンの結合振動を考慮して解析した。本解析から、非平衡キャリア輸
送過程および縦光学フォノン‐プラズモン結合モードからの電磁波放射の重畳を定量的に説明した。さらには、
内部電場に依存する電子輸送特性が、テラヘルツ電磁波時間波形を特徴づける重要な要素の1つであることを示
した。

研究成果の概要（英文）：This study investigated terahertz wave emissions under the coexistence of 
different kinds of terahertz-range transient phenomena in GaAs epitaxial thin films. The systematic 
measurements of terahertz waveforms at various excitation conditions were carried out, and the 
experimental results were analyzed by the consideration of coupled oscillations of photoexcited 
plasmons and longitudinal optical phonons. The present analysis elucidates the superposition of the 
terahertz wave signals originating from the non-equilibrium carrier transport and the longitudinal 
optical phonon-plasmon coupled mode. Moreover, it was found that the transport property of electrons
 depending on the internal electric field is one of the important factors to characterize the 
terahertz waveform.

研究分野：光物性

キーワード： テラヘルツ電磁波　キャリア輸送　プラズモン　コヒーレントフォノン　キャリアダイナミクス　超高
速現象

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
テラヘルツ電磁波の発生方法は多数存在するが、半導体表面の過渡現象を利用する方法は、デバイス加工や複雑
なレーザー系を必要としない等の利点がある。本研究で明らかにした異種過渡現象共存下のテラヘルツ電磁波放
射の物理描像は、テラヘルツ電磁波発生機構のさらなる理解につながるものであり、学術的意義がある。また、
テラヘルツ電磁波放射の制御に関する新知見は、本発生機構に基づくテラヘルツ電磁波応用の発展に貢献するこ
とが期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

テラヘルツ振動数領域の電磁波（テラヘルツ電磁波）は、物性研究、分析、イメージングなど様々な

分野で強みを有していることから、その発生方法に関する研究が国内外で精力的に行われてきた。半

導体表面の光励起超高速過渡現象（以下では過渡現象と略す）を利用する方法は、デバイス加工や複

雑なレーザー系を必要としない利点があり、その応用範囲は広い。また、発生源となる過渡現象には、

非平衡キャリア輸送、プラズモン、コヒーレントフォノンなど様々な種類が存在し、電磁波放射特性は多

様である。一方、半導体中には異種の過渡現象が同時に励起し得るため、複数の電磁波成分が重畳し

て観測される場合がある。しかしながら、これまでなされてきた研究では、各電磁波成分と過渡現象との

対応関係を個別に議論しており、過渡現象の共存が電磁波放射にどのように反映されているのかは不

明であった。つまり、本発生機構の包括的な解明には至っていなかった。 

 

２．研究の目的 

本研究は、半導体結晶における光励起からテラヘルツ電磁波放射に至るまでの過程を詳細に調査

し、異種の過渡現象が共存した条件での電磁波放射応答を解明することを目的とした。レーザー光源

および実験システムを継続的に改良して様々な励起条件下でのテラヘルツ電磁波時間波形を計測し、

理論計算に基づいた解析から定量的に解明することを目指した。さらには、本発生機構に基づくテラヘ

ルツ電磁波放射の制御に関する知見を得ることを最終目標とした。 

 

３．研究の方法 

主な試料は、有機金属気相成長法で(001)面 GaAs 基板上に作製された非ドープ GaAs（i-GaAs）層

と n型 GaAs（n-GaAs）層のエピタキシャル層構造である。図 1は、i-GaAs/n-GaAs構造における伝導帯

底のポテンシャル構造を 2種類の i-GaAs層厚について計算したものである。図中の dは、i-GaAs層厚

をナノメートル単位で示している。i-GaAs 層におけるポテンシャルは、表面フェルミレベルピニングによ

って直線的なスロープを持ち、その電場強度は i-GaAs 層厚

（d）に依存する。また、電場強度は試料温度によっても調整が

可能である。本構造を試料とした先行研究から、i-GaAs層の内

蔵電場に起因した 2 種類の過渡現象 [非平衡キャリア輸送お

よび縦光学フォノン‐プラズモン結合（LOPC）モード] が同時に

励起され、それらのテラヘルツ電磁波が重畳して観測されるこ

とが明らかになっている。 

 

テラヘルツ電磁波時間波形計測 

図 2は、計測システムの概略である。光源には、モード同

期 Ti:sapphire レーザーシステムを用いた。2種類の共振器

（市販品と自作品）を使い分けることで、光励起条件を幅広

く変化させた。テラヘルツ電磁波の検出は、(110)面 ZnTe

結晶による電気光学サンプリング法を用いた。テラヘルツ

電磁波の経路は乾燥窒素でパージし、パージ領域におけ

る光学部品の一部は外部から制御できるように電動ステー

ジ上に搭載した。また、ペルチェ式の温度制御ステージを

導入できるようにして、テラヘルツ電磁波の温度依存性（内

蔵電場強度依存性）の測定も可能にした。 
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光パルスペア励起条件下でのテラヘルツ電磁波時間波形計測 

テラヘルツ電磁波時間波形の詳細な調査を行うために、

光パルスペアを励起源としたテラヘルツ電磁波時間波形

計測システムを構築した。具体的には、図 2 の光学系に光

パルスペアを生成するための光学系を増築した（図 3 中の

黄色の箇所）。本光学系に入射した光パルスは、半透明ミ

ラーで 2 つに分割され、一方は角度調整機構のみを備え

た折り返しミラー（FIX）を経由し、もう一方はピエゾ駆動で

並進動作が可能なミラー（PZT）を経由して試料に照射され

る。PZT の並進動作によって、光パルスペアの時間間隔が

フェムト秒オーダーで制御可能である。 

 

４．研究成果  

(1)テラヘルツ電磁波のパワースペクトルの解析 

初年度は、テラヘルツ電磁波時間波形のフーリエ変換（FT）パワ

ースペクトルに焦点を置いて調査を行った。FT パワースペクトルに

基づく従来の研究では、ガウシアン関数等を用いたフィッティング

が主流であったが、本研究では過渡現象の特性に対応したスペク

トルによるフィッティングを検討して実施した。図 4 の丸印は、

(a)d=200試料および(b)d=500試料における励起光エネルギー1.57 

eV で観測したテラヘルツ電磁波時間波形の FT パワースペクトル

を示す。i-GaAs 層における内蔵電場強度は、28 kV/cm（d=200 試

料）と 12 kV/cm（d=500試料）である。赤線はモンテカルロシミュレーションで計算した i-GaAs層の非平

衡キャリア輸送過程に対応するパワースペクトルであり、青線は Hasselbeck らによって提案された理論

式で計算したLOPCモード下分岐（電子性の強い結合モード）のパワースペクトルである[Phys. Rev. B65, 

233203 (2002)]。緑線は二成分の合計値を示している。この方法から、FT パワースペクトルがおおよそ

再現でき、かつフィッティングから様々な物理量を見積もることが可能であることを見出した。さらには、

Hasselbeck らの LOPC モードの式には、内部電場の時間変化の寄与（光励起キャリアによる遮蔽の効

果）が現象論的に考慮されているが、その効果を調節することによって i-GaAs 層厚（d）の違いによるス

ペクトルの変化を再現することが示された（図4）。本解析結果から示唆された内部電場の時間変化の寄

与をより詳しく調べるためには、テラヘルツ電磁波の時間波形を直接解析することが肝要であるという考

えに至り、時間波形の解析へと研究を展開した。 

 

(2)テラヘルツ電磁波時間波形の解析 

時間波形の解析では、Kuznetsov らによって提案されたプラズモン

-フォノンモード方程式を用いた[Phys. Rev. B51, 7555 (1995)]。本方

程式は、電子分極と格子変位（プラズモンと縦光学フォノン）の強制

振動の式のペアになっており、2式は内部電場強度によって結合して

いる。本方程式は、既に時間分解ポンプ‐プローブ法によって観測し

た LOPC モードの解析に適用されていたことから、それを参考にしてテラヘルツ電磁波時間波形のフィ

ッティングに応用した。フィッティングの際には、特に電子分極の時間発展のプロファイルに着目した。

図 5 は、上記方程式を用いて計算した異なるプラズモン減衰時間における電子分極の時間発展を示

す。どちらの場合においても、速やかに立ち上がって落ち着くステップ型の成分が含まれる。本研究で

は、電子分極の時間発展にあらわれる非コヒーレント成分（ステップ型）とコヒーレント成分（減衰振動型）
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が、それぞれ非平衡キャリア輸送過程と LOPC モード下分岐

に相当すると考え、各成分からテラヘルツ電磁波時間波形を

計算した。なお、計算方法の細部については、異なる光励起

条件、i-GaAs 層厚、及び試料温度において計測した様々な

テラヘルツ電磁波時間波形に適用して検討と改良を行うこと

で決定した。 

図 6は、d =200試料における励起光エネルギー1.57 eVで

異なる励起密度でのテラヘルツ電磁波時間波形の測定結果

（白丸）およびフィッティング結果（緑線）である。図中の赤線

が非平衡キャリア輸送成分、青線が LOPC モード成分、そし

て緑線がそれらの合計である。各成分の振幅は、励起密度

に対してほぼ線形の依存性を示した。この振る舞いは、両過

渡現象の性質に一致している。また、フィッティングに用いた

減衰時間やプラズマ振動数は、妥当な値である。以上のよう

に、Kuznetsov らの方程式を用いることで、非平衡キャリア輸送過程と LOPC モード下分岐によるテラヘ

ルツ電磁波時間波形の重畳を再現することができた。また、本結果から重要な知見を得た。具体的には、

非平衡キャリア輸送過程と LOPC モード下分岐は、どちらも電子分極の時間発展の一側面であり、それ

ぞれの過渡現象のダイナミクスは関連し合っている。すなわち、両過渡現象のテラヘルツ電磁波放射応

答は、同時に解析することが本質的である。 

テラヘルツ電磁波時間波形のフィッティングから、もう一つの重要な知見を得た。Kuznetsov らの方程

式では、励起状態数の時間変化の項が含まれており、一般に励起光パルスの時間幅（励起状態の生

成レート）が考慮される。一方、本研究で用いた試料は空乏層厚が数百ナノメートルもあることから、電

子-正孔対が空間分離して分極を形成する時間も過渡現象のダイナミクスに寄与すると考えた。そこで、

励起状態数の上昇時間に励起パルス幅よりも長い値を与えた。具体的には、モンテカルロシミュレーシ

ョンで電子輸送速度が最大値に到達する時間（バリスティックな輸送が維持される時間に相当）と同程

度にすることで、内蔵電場強度の異なる 2つの試料（d =200試料および d=500試料）のテラヘルツ電磁

波時間波形をフィッティングできることが分かった。つまり、電子輸送過程がテラヘルツ電磁波時間波形

を特徴づける重要な要素の 1つであることが示された。 

 

(3)光パルスペア励起条件でのテラヘルツ電磁波放射 

はじめに、実験システムの検証とシンプルな解析を行うため

に、2つの光パルスの照射位置を僅かにずらして、各照射位置

から発生したテラヘルツ電磁波の同時計測を行った。図 7は、

d=200 試料における PZTまたは FIXを経由した光パルスで発

生させたテラヘルツ電磁波時間波形である。各光パルスの強

度は同じであり、それぞれの光パルスから発生したテラヘルツ

電磁波時間波形の形状はほぼ一致している。図 8 の黒丸は、

各光パルスを同時に照射して計測したテラヘルツ電磁波時間

波形であり、緑線は図 7 の波形を計算で足し合わせたもので

ある。両信号はよく一致しており、各光パルスで発生したテラヘ

ルツ電磁波を同時に検出していることが示されている。 

次に、光パルスの時間間隔を少しずつ変化させながら、テラ

ヘルツ電磁波時間波形を測定した。図 9(a)は、異なる光パル
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ス時間間隔におけるテラヘルツ電磁波時間波形を示しており、9(b)は 9(a)の時間波形をイメージ図にま

とめたものである。なお、時間間隔は、FIX ミラーを経由した光パルスを基準にして、PZT ミラーを経由し

た光パルスの遅延時間に相当する。図 9 より、遅れて放射されたテラヘルツ電磁波のピーク位置のシフ

トが明確に現れている。これらの時間波形は、(2)で述べた方法でテラヘルツ電磁波時間波形を計算し、

時間軸のみをずらした同じ時間波形を重ね合わせることでフィッティングが可能である。また、同様の計

算から、ある時刻における電磁波振幅の時間間隔依存性を再現することも確かめた。 

次に、光パルスペアを試料の同領域に照射してテラヘルツ電磁波を発生させ、それらの時間波形を

同時に計測した。光パルスの時間間隔が小さい場合には、テラヘルツ電磁波時間波形が、重なり方に

依存して、時間間隔で複雑に変化する様子が観測された。一方、時間間隔が光パルス幅と比べて十分

に大きい場合には、後続光パルスにより発生したテラヘルツ電磁波の振幅が先行時の場合と比べて低

下する振る舞いが観測された。図 5 に示したように、励起後十分に時間が経過したとき、電子分極は準

安定状態に落ち着く。この時、内蔵電場強度は非励起時と比べて低下している。本研究で対象としてい

る過渡現象では、内蔵電場強度が大きいほどテラヘルツ電磁波放射の振幅が大きくなることが明らかと

なっている。以上の実験事実と考察から、後続光パルスにより発生したテラヘルツ電磁波の振幅の低下

は、内蔵電場強度の低下に起因していると考えられる。応用的観点では、内蔵電場強度の時間変化は、

光パルスペアの時間間隔に依存することから、本結果は時間間隔の制御でテラヘルツ電磁波時間波

形を広く制御できる可能性を示唆している。 

 

(4)電磁波放射に適した半導体構造の検討 

本研究で対象とした過渡現象において、テラヘルツ電磁波放射に適した半導体構造を検討した。空

乏層内での分極の形成時間をテラヘルツ電磁波時間波形のフィッティングで考慮したが、その寄与は、

特に高周波成分、すなわち LOPC モードの振動振幅に強く影響する。具体的には、LOPC モードから

のテラヘルツ電磁波放射を強く生じさせるためには、空乏層領域における分極の形成を速やかに生じ

させることが重要であると考えられる。一般に、電子輸送速度（最大値）は内部電場の増加につれて大

きくなるが、同時に散乱確率が増加するために、バリスティックな輸送過程の持続距離は短くなる。空乏

層厚を薄くすることでこれを補うことも考えられるが、その場合にはキャリア生成数（光吸収量）が低下す

るために電磁波放射強度も低下する。以上により、LOPC モードからの強い電磁波放射を生じさせるた

めには、十分な光吸収量が得られる厚みで、かつバリスティックな輸送過程が支配的になる内蔵電場強

度の空乏層を設計することが求められる。 
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