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研究成果の概要（和文）：ダブルパルス励起水膜ターゲットからのテラヘルツ波放射機構を調べるため，時間分
解シャドウグラフ測定及び時間積算発光像を取得したところ，衝撃波波面とレーザーパルスの相互作用がテラヘ
ルツ波増強に関与していることがわかった．
衝撃波とレーザーパルスの相互作用を詳細に調べるため，ダブルパルス励起空気ターゲットからのテラヘルツ波
放射測定を実施した．テラヘルツ波偏光状態のオフセット位置依存性から，テラヘルツ電場は衝撃波波面に垂直
であることがわかった．
以上の観測結果をもとに，光パルス励起衝撃波波面からのテラヘルツ波放射として，空気プラズマ中の急峻な電
子密度勾配によって誘起される過渡電流モデルを提案した．

研究成果の概要（英文）：To investigate the mechanism of terahertz wave emission from a double-pulse 
excited water film target, time-resolved shadowgraph and time-integrated emission images were 
obtained. The results indicate that interactions between the shockwave-front and the laser pulse are
 responsible for the enhancement of terahertz emission.
The interaction between shockwaves and laser pulses were investigated in detail by terahertz 
emission measurements from a double-pulse-excited air target. The offset position dependence of the 
terahertz polarization state indicates that the terahertz electric field is perpendicular to the 
shock wavefront.
Based on these observations, we propose a model in which tansient current induced by the steep 
electron density gradient at the shockwave front excited by fs optical pulses generates the 
terahertz emssion.

研究分野： テラヘルツ波工学

キーワード： テラヘルツ波　衝撃波　レーザープラズマ　水　気体

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
衝撃波波面からのテラヘルツ放射現象を（代表者の知る限り）初めて観測した．これは誘起された急峻な電子密
度勾配を持つレーザープラズマ中に生じる過渡電流による放射であることを示した．今後，バイアス電圧印加や
2色光パルス励起を適用することでさらなる放射テラヘルツ波強度の増強や新規現象の発現が期待できる．
本研究のテラヘルツ波放射実験は，レーザパルス照射により発生した衝撃波の密度構造及びその高速時間変化を
調査する手段として利用できる．複数のプリパルスを用いることで衝撃波どうしの相互作用についてシャドウグ
ラフ観察をはじめとする従来の分析法では得難い知見が得られる可能性がある．

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
周波数が 0.1 ~ 10 THz程度の電磁波であるテラヘルツ波は，物質中の自由キャリア，格子振動
等がテラヘルツ波に対し特徴的な応答を示す．テラヘルツ波領域の分光は各種材料の非破壊分
析に有用である．また無線通信周波数の高周波数化による帯域増大の必要性からも，各種テラヘ
ルツ波光源の開発が精力的に進められてきた． 

中でもフェムト秒光パルス誘起プラズマ（以降，レーザープラズマと呼ぶ）からのテラヘルツ
波発生が 1990年代前半に報告されて以降，この方式の可能性・有用性が継続的に調査されてき
た．光伝導アンテナや非線形結晶といった固体素子へのフェムト秒光パルス照射によってもテ
ラヘルツ波パルスが発生するが，素子の損傷のため照射レーザ強度には限界がある．このため得
られるテラヘルツ強度には上限がある．これに対し，レーザプラズマは投入するレーザ強度や照
射時間に制約がなく，より高強度なテラヘルツ波発生が期待できる． 

これまでに気体，原子クラスタ及び固体ターゲットにレーザ照射して発生するレーザプラズマ
からのテラヘルツ波放射が調べられてきた．一連の研究から，ターゲットの原子密度が高く，レ
ーザプラズマ密度が高いほど放射テラヘルツ波強度が増大する傾向があることが示唆された．
固体ターゲットからは高強度 THz 波が得られるが，照射部は損傷するので，常にフレッシュな
面に照射するためショットの度にターゲットを移動する．このためターゲットを箔やテープに
する必要から物質を自由に選択できず，さらに照射で飛散したターゲット（デブリ）が周囲の光
学部品を劣化させる問題もあり，実際には物性測定光源としては用いられていない． 

そこで代表者は，液体ターゲットに着目した．液体は連続供給が容易であるだけでなく，固体
に近い密度なので高強度 THz波放射の可能性がある．液体である水をターゲットに用いた場合，
やはりテラヘルツ波パルスを放射することが代表者らのほか，数グループで確認されていたが，
高強度化のための最適条件については明らかでなかった．さらに代表者らは水レーザープラズ
マから，放射テラヘルツ波が特異な偏光特性を持つことなどを見出し，従来のレーザープラズマ
からのテラヘルツ波放射モデルでは説明できないことなどがわかってきた． 

 
 
２．研究の目的 
 
水レーザープラズマからのテラヘルツ放射について，放射強度の向上を念頭に，その放射機構
を明らかにする． 

次節で述べるように水レーザープラズマからのテラヘルツ波放射現象ではテラヘルツ波高強
度化に衝撃波が関与しているとの知見を得た． 

水ターゲットに光パルスを照射した場合，ターゲット手前の空気中，ターゲットから放出され
たミスト中及びターゲット内部で衝撃波が発生し複雑な状態になる．そこで，当初の予定にはな
かったが，空気ターゲットを使用した．レーザープラズマから発生した空気中を伝播する衝撃波
に光パルスを照射することで放射されるテラヘルツ波パルスの緒特性を測定し，衝撃波とレー
ザーパルスの相互作用を調べることを目的とした． 

 
 
３．研究の方法 
 
実験装置 
 
図 1に使用した光学系の概

略図を示す．励起パルスレー
ザにはチタン-サファイア再
生増幅システム（中心波長
800 nm，パルス幅 35 fs，繰り
返し周波数 1 kHz）を使用し
た．出力されたパルスをプリ
パルス（電場は y 方向に偏
光，0.2 mJ/pulse）とメインパ
ルス（x 方向に偏光，0.4 

mJ/pulse）に分割した後，長
距離光学遅延を用い最大で
約 15 ns の遅延時間 Δt を付

図 1 光学系の概略図． 



与した．この後，メインパルスの一部を分割し
て後に述べる電気光学サンプリングのプロー
ブ光パルスを取り出した．最終的にプリパルス
及びメインパルスを焦点距離 50.8 mm，直径
25.4 mm の軸外し放物面鏡にほぼ同軸に入射
させ，水膜あるいは大気中で集光した． 

大気中に照射した場合，集光点近傍のプラズ
マ発光像から集光スポット直径は約 8 μmと見
積もられた．レイリーの分解能に基づくビーム
直径 2 ×0.61 λ/NA ~ 7.8 μm（中心波長 λ=800 nm，
放物面鏡の開口数 NA = 0.125）と矛盾しない値
になっている．レイリー長は 63 μm程度と見積もられる． 
プリパルスは軸外し放物面鏡の直前に設置されたピエゾ素子駆動ステージ上の平面反射鏡に
より放物面鏡に導入されるが，この平面反射鏡を電気的制御により傾けることでプリパルスの
集光位置を μm オーダの精度で変化させた．メインパルスの集光位置を原点とし，プリパルスの
集光位置が水平方向（x方向）に Δx，鉛直方向（y方向）に Δyであるとき，オフセット(Δx, Δy)

と表す（図 2 参照）．なお，空気中でプリパルスとメインパルスを個別に照射した場合，ともに 

z = 0 μmを中心とするレーザプラズマが観測された．このことからプリパルスとメインパルスは
エネルギーが異なるが，z方向には同一位置に集光されていることがわかる． 

メインパルスにより生成されたレーザプラズマから放射されたテラヘルツ波パルスを軸外し
放物面鏡（焦点距離 101.6 mm，直径 50.8 mm）で厚さ 1 mmの ZnTe(110)結晶に集光し，電気光
学サンプリングによって電場波形を測定した． 

ターゲットが水の場合にはレーザーパルス透過方向と，それと直交する方向に放射されるテラ
ヘルツ波を測定した．空気ターゲットの場合にはレーザーパルス透過方向に放射されるテラヘ
ルツ波を測定した．いずれの場合も，軸外し放物面鏡の直前にはワイヤーグリッド偏光子 2 枚を
設置し，テラヘルツ波パルスの偏光状態を決定できるようにした．実験は全て大気中で実施した． 
本研究では水ターゲットとして以下のような膜を使用した．対向するノズルから蒸留水をポン
プによって射出し 2 つの水流を衝突させることで，水の膜（以降，水膜と記す）が形成される．
水膜はほぼ鉛直面内に形成される．我々の研究グループの実験条件では水膜の厚みは 20 µm 弱
になっている．鉛直方向に長い楕円形に近い形になっており，短軸の長さは 5 mm程度，長軸の
長さは 15 mm 程度である．水膜中央近傍の水の流速は 6 m/s 程度と見積もられる．光パルス繰
り返し周波数が 1 kHzの一般的な高強度フェムト秒レーザーの場合，次の光パルスが照射される
までに水は6 mm程度移動する．励起光パルスビーム直径は通常6 mmよりも十分に小さいため，
常にフレッシュな面に光パルスが照射されることになる．なお水膜表面での反射率を低下させ
内部に光パルスが効率よく入射するよう，メインパルスを p 偏光にし，入射角を 60度に設定し
た（図 1）． 

 
 
ダブルパルス励起水膜ターゲットのシャドウグラフ及
び発光像 
 
代表者らは以前に水膜ターゲットにプリパルスを照
射後Δt だけ遅延したメインパルスを照射するダブルパ
ルス照射により，遅延時間 Δt を最適化することで放射
テラヘルツ波強度（電場の 2 乗）が大きく増大すること
を見出していた[2]．このことを詳細に調べるため，テラ
ヘルツ波が増強される条件で，プリパルスだけを照射
し，背景光のピコ秒白色光パルスを x 軸方向から入射し
て得られた時間分解シャドウグラフを取得した結果を
図 3の左列に示す．上からピコ秒白色光パルスの遅延時
間が 2.0，4.7 及び 9.7 ns のときのシャドウグラフであ
る．衝撃波は空気中またはターゲットから放射された水
飛沫からなるミストの中を伝播している．黒い点線が衝
撃波波面を示している．図 3の右列には，シャドウグラ
フ測定と同じ位置で得られた時間積算発光像を示す．遅
延時間 4.7 nsにおける発光像に描いたオレンジ及び赤の
矢印はそれぞれ衝撃波波面及び液膜表面上にあるレー
ザー集光点での発光を指している．これらの位置で高密
度あるいは高電子温度のレーザープラズマが発生して
いることがわかる．いずれの時間遅延でもレーザー集光
点で強い発光が観測されるが，衝撃波波面上での発光は
遅延時間によって異なっている．遅延時間 4.7 nsでテラ
ヘルツ波強度は最大になる．発光強度とテラヘルツ強度
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working as a transmission line [25]. K. Mori, et al. studied THz emission from Ar cluster in a
vacuum chamber on the e�ects of the incident pulse width and the delay time up to 20 ps [26]. J.
-M. Manceau, et al. reported a THz emission with double pulse excitation with spatial o�set at 2
mm along the laser propagation direction (�z) [27]. K. Mori, et al. also studied THz emission
from Ar cluster in a vacuum chamber under double pulse excitation with spatial o�sets on the
vertical plane to the laser propagation (on x-y plane, �x and �y) and with delay time up to 500 ps
[28].

Unlike the established approach reported so far by controlling the excitation E�field conditions
such as the two-color excitation methods described above, in this paper, we scientifically focus our
interests on the density profile at the target for the main pulse irradiation. Technically, we study
THz emission from air under double pulse irradiation conditions at the single color (wavelength
of 800 nm) with nanosecond time-delay up to 10 ns. Not only conventional coaxial irradiation of
the two pulses, double pulse irradiation but with spatial o�sets (�x and �y) up to 50 µm for the
focus positions are well examined. Under such irradiation conditions with spatio-temporal o�sets,
THz emission with enhanced intensity and aligned polarization is clearly observed. Mechanisms
are discussed considering the interaction of the main pulse and the supersonically-expanding
shockwave front with asymmetric density profiles which are prepared by the pre-pulse irradiation.

2. Methods

Details of the experimental setup are described elsewhere [29] and are briefly outlined next
(Fig. 1). A pulsed femtosecond laser (tp = 35 fs, transform-limited, � = 800 nm, 1 kHz,
Mantis, Legend Elite HE USP, Coherent, Inc.,) was used and the output pulses were split into
the pre-pulse (0.2 mJ/pulse) and the main pulse (0.4 mJ/pulse). THz emission was induced
by the main pulse irradiation into air (along with z-axis as in Fig. 1) with time-delay, �t, after
the pre-pulse irradiation by an o�-axis parabolic mirror (1-inch diameter, focal length f = 50.8
mm, 47-097, Edmund Optics). Under the focusing conditions with e�ective numerical aperture
(NA) at 0.125, the laser focus area and its depth was estimated to be about 8 µm in diameter and
120 µm, respectively [29]. Spatial o�sets along the x- and y-axes, �x and �y, were applied to the
pre-pulse irradiation. Steering mirrors for the pre-pulse alignment were automatically controlled
by a piezo-transducer system (POLARIS-K2S2P, KPZ101, Thorlabs) to change the pre-pulse
focus position with a micrometer precision. THz time-domain spectroscopy (THz-TDS) with
a h110i-oriented ZnTe crystal (1-mm thick, Nippon Mining & Metals Co., Ltd.) [8,9,29] was
performed for THz measurements toward the directions along the z-axis (co-axial) and the x-axis
(from the side to the laser incidence). THz polarization measurements were carried out with
wire-grids following the standard procedure [30–32]. This experiment was carried out with
lock-in detection, so that the e�ective repetition of the laser excitation is at 0.5 kHz. During the
THz-TDS experiments with the spatial o�sets and the time-delay for the pre-pulse, the main
pulse and the probe for THz-TDS were never re-aligned after they were once well aligned.

THz measurement 
reflection

y

main pulse

x
pre-pulsepulse

z
∆x

∆y

∆t

THz measurement 

transmission

imaging

white light

Fig. 1. Schematic diagram of the experimental setup with temporal (�t) and spatial o�sets
(�x and �y) for the pre-pulse irradiation.

図 2 プリパルスのメインパルスのオフセット及
び遅延時間の概略図（文献[1]より転載）． 
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Fig. 4. Imagies of micro-explosion when the pre-pulse spatial o�set is fixed at (�G,
�H)= (11 µm, 0 µm). (a) Time-integrated luminescence images at di�erent delay
times only in air (without the water flow). (b) Time-resolved shadowgraphy with the
water flow from the side with picosecond white light back-illumination. The short
dotted line in black represents the shockwave front. (c) Time-integrated luminescence
images in di�erent delay times with the water flow. The arrows in orange and red in the
luminescence image indicate the light emission at the shockwave front and the laser
focus on the flow surface, respectively. The luminescence spectra from these positions
are as shown in (d) with the laser emission spectrum centered at 800 nm.

shockwave front (orange) and the flow surface (red) with the peak wavelength at 720 nm and133

770 nm, respectively. These spectral shifts are due to the self-phase modulation-based blue-shift134

from the original laser pulse at 800 nm as discussed in the previous section. The results obtained135

indicate that the main pulse interacts with the shockwave front under this double pulse excitation136

condition and injects ablation plume/plasma, which is driving a wake-field at incident intensity137

of ⇠ 1016 W/cm2. Even in the double pulse irradiation in air, luminescent halo is formed when138

ionised air is pushed from the side into the main-pulse [15]. This injection from the side is an139

important aspect of THz emission from sub-wavelength focal region of ⇠ 100 `m length.140

2.3. Double pulse excitation: dependence on the pre-pulse spatial offset141

Experiments were extended to reveal the e�ects of spatial o�sets between the two pulses for142

control of THz emission. Fig.5 shows the results of TDS measurements with the wire-grids143

for the transmission (a) and the reflection (b) sides. The delay time between the two pulses is144

fixed at 4.7 ns. In the transmission side, as the horizontal o�set becomes large along the x-axis145

from the condition in Fig.3 (a) at (�G, �H)= (11 µm, 0 µm), THz polarization changes from146

elliptical to horizontally-linear. As the vertical o�set with the fixed horizontal o�set at �G =147

11 µm, THz polarization changes to horizontally-linear and back to circular but with opposite148

handedness, left-handed (LHC, in blue) to right-handed (RHC, in red). Interestingly, an apparent149

THz intensity enhancement nor THz circular-polarization were not observed when the pre-pulse150

irradiates the water flow with the horizontal o�set with negative values. On the other hand in the151

case only with air without the water flow, as shown in Fig. S3 (in Supplement), the tendency152

of the THz polarization dependent on the pre-pulse spatial o�set is homogeneous in its radial153

direction (as expected from its symmetry). This indicates that the asymmetric characteristic of154

図 3 水膜ターゲットの（左）プリ
パルス後の時間分解シャドウグラフ

（右）プリ及びメインパルス照射時

の発光像．白色背景光パルス及びメ

インパルスの遅延時間は 2.0，4.7及
び 9.7 ns（文献[3]より転載）． 



には相関があり，衝撃波波面とレーザーパルスの相互作用がテラヘルツ波放射機構に関与して
いることが示唆された． 

 
 
水膜ターゲットからの放射テラヘルツ波の偏光状態 
 
増強機構に関する情報の獲得を目指し，プリパルス照射位

置（オフセット）を変えながらテラヘルツ波の偏光状態を調
べた．結果の一例として，オフセット(Δx, Δy) = (+11 μm, 0 μm)

のときのテラヘルツ電場の x 成分（Ex）及び y 成分（Ey）の
波形を図 4に示す．このときの時間遅延 Δtは 4.7 nsであり，
テラヘルツ波強度はこのオフセット位置では最大であった．
図 4 から放射テラヘルツ波パルスが楕円偏光になっているこ
とがわかった．その楕円率及びヘリシティー（回転方向）は
オフセット位置によって変化することを見出した． 

 
 
空気プラズマからの衝撃波 
 
水膜ターゲット使用時は，液膜前に大気中を伝播する衝撃
波が生じるとともに，液膜中にはキャビテーション泡が発生
する．これらがメインパルスと相互作用するため，テラヘル
ツ波放射現象は複雑になる．そこで，衝撃波とレーザーパル
スの相互作用を明らかにする目的で，水膜を取り去り，プリ
パルス照射によって生じた衝撃波のみが存在する状況を作
り，その波面へメインパルスを照射して放射テラヘルツ波を
観測した． 

図 5はプリパルス照射後，遅延時間 14.7 nsでプリパルスと
直交するピコ秒白色光パルスを背景光に用いた時間分解シャ
ドウグラフである．中央に白く見える部分はプリパルスによ
る空気プラズマである．その周囲の空気中を伝播する衝撃波
面が観測された． 

 

 

空気プラズマからの放射テラヘルツ波強度及び偏光状態のオフセット依存性 
 

プリパルス照射後，時間遅延 4.7 nsのメ
インパルス照射により発生したテラヘル
ツ波パルスの偏光状態のオフセット位置
依存性を図 6 に示す．この結果を時間分
解シャドウグラフ測定結果と比較したと
ころ，放射テラヘルツ波は衝撃波面がメ
インパルス照射位置に到達したとき強度
が増大することがわかった． 

放射テラヘルツ波は直線偏光に近く，
その偏光方向はメインパルス照射位置に
おける衝撃波波面の法線方向を xy 面に
射影した方向と一致した．このことから
放射テラヘルツ電場方向は衝撃波波面と
垂直であることが示唆された． 

 
 
 
 
 
 
レーザー照射衝撃波波面からのテラヘルツ波放射機構 
 
前節の観測結果から光パルス励起衝撃波波面からのテラヘルツ波放射として，以下に示す空気
プラズマ中の急峻な密度勾配によって誘起される過渡電流モデルを提案した． 

衝撃波面では空気密度 ρに大きな勾配がある．Sedov–von Neumann–Taylor point strong explosion 

理論を用いて解析したところ，本研究で用いたプリパルス強度の場合，衝撃波面上で ρ/ρ0 ~ 6（ρ0

は大気圧の空気密度）である．波面の外側は大気なので ρ/ρ0 = 1であるが，この密度の遷移幅は
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図 4 ダブルパルス励起水膜
ターゲットからのテラヘルツ

波パルスの時間波形（文献[3]
より転載）． 
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図 5 プリパルス照射空気ター
ゲットの 14.7nsにおける時間
分解シャドウグラフ． 
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Time-resolved shadowgraphy and time-integrated luminescence imaging were also carried
out from the laser focal region along the x-axis (from the side to the laser incidence) and the
y-axis with objective lenses (M Plan Apo 10⇥, MITUTOYO) and CMOS cameras (Blackfly S
USB3, FLIR Systems, Inc.). The shadowgraphy was utilising the pre-pulse and a white light
continuum (⇠ 1 ps, 580 ± 30 nm selected with color filters, as a strobe light) converted from the
main pulse with a 10-cm-long water cell. The back-illumination with the white light continuum
was along the x-axis as shown in Fig. 1. In this configuration with the shutter-less camera, since
the breakdown luminescence is too strong, the breakdown luminescence from the pre-pulse focus
was inevitably captured in addition to shadowgraphs of the expanding shockwave front. The
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Fig. 2. Polarization status of THz emission dependent on the pre-pulse o�sets from air under
the double pulse irradiation condition. The intensities of the pre- and the main pulses are 0.2
mJ/pulse and 0.4 mJ/pulse, respectively. Horizontal and vertical axes, �x and �y, represent
the spatial o�sets of the pre-pulse irradiation, respectively. (a) The delay time, �t, is fixed at
1.5 ns and the laser polarization of the pre- and the main pulses is vertically-linear (y-pol.)
and horizontally-linear (x-pol.), respectively. (b) �t at 4.7 ns and the laser polarization of
the pre-pulse and the main pulse is x-pol. and y-pol., respectively. The inset shows the THz
emission spectrum as |Ey| obtained by Fourier-transform of the TDS signal at (�x, �y) =
(0 µm, 24 µm).

図 6 遅延時間 4.7 nsのメインパルス照射により発生し
たテラヘルツ波パルスの偏光状態のオフセット位

置依存性．（文献[1]より転載）． 



大気分子の平均自由行程（~ 70 nm）程度と予想される． 

プリパルスで生成された衝撃波波面にメインパルス（強度 2×1016 W/cm2程度）が照射されると，
トンネルイオン化により波面近傍（波面とその外側の空気の一部）にレーザプラズマが誘起され
る．レーザ強度が十分高いため，プラズマ密度は空気密度程度（~ 1019 cm-3）になる．波面は密
度が高いため，メインパルスによるトンネルイオン化が効率よく生じ，プラズマ密度は大きい．
対して同時にプラズマ化される波面に接する大気の部分ではプラズマ密度は小さい． 

つまり生成されたプラズマ中に急峻な密度勾配が生じる．波面内側から外側へ電子が拡散する
ことで生じる過渡電流 

! = −$%∇' 

（Dは拡散係数，nはプラズマ密度，eは電子の電荷量）がテラヘルツ波パルス電場 

(!"# ∝
*!
*+ 

の発生源と考えられる．過渡電流の方向は密度勾配の方向，すなわち波面に垂直な方向になる．
以上のモデルによれば，放射テラヘルツ波パルスは直線偏光になり，その電場方向はメインパル
ス照射位置での衝撃波面法線の観測面（xy 面）への射影と平行になる．これらは実験結果と一
致する． 

 
 
４．研究成果 
 

ダブルパルス励起水膜ターゲットからのテラヘルツ波放射機構を調べるため，放射テラヘルツ
波強度及び偏光状態のメインパルス遅延時間依存性及びオフセット位置依存性を測定した．時
間分解シャドウグラフ測定及び時間積算発光像の測定結果と合わせ，衝撃波波面とレーザーパ
ルスの相互作用がテラヘルツ波増強に関与していることがわかった． 

衝撃波とレーザーパルスの相互作用を詳細に調べるため，ダブルパルス励起空気ターゲットか
らのテラヘルツ波放射測定を実施した．テラヘルツ波強度のメインパルス遅延時間依存性から，
メインパルスが衝撃波面に照射されるとき強度が増大することを見出した．さらにテラヘルツ
波偏光状態のオフセット位置依存性から，テラヘルツ電場は衝撃波波面に垂直であることがわ
かった． 

以上の観測結果をもとに，光パルス励起衝撃波波面からのテラヘルツ波放射として，空気プラ
ズマ中の急峻な密度勾配によって誘起される過渡電流モデルを提案した． 
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