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研究成果の概要（和文）：本研究では、強誘電体（強磁性体）にフェムト秒レーザーを照射したときに放射され
るテラヘルツ波を利用し、光誘起分極（磁化）ダイナミクスや分極ベクトルを抽出する新手法を開発した。具体
的には、光誘起中性イオン性転移（光誘起相転移）に由来する高効率テラヘルツ波放射、光誘起絶縁体金属転移
に由来する分子振動に由来する狭帯域テラヘルツ波放射、有機強誘電体薄膜デバイスにおける3次元分極ベクト
ルの新規検出に成功した。

研究成果の概要（英文）：In this work, we developed a new method for extracting photoinduced 
polarization (magnetization) dynamics and polarization vector using terahertz radiations emitted 
from ferroelectrics (ferromagnets) upon irradiation of a femtosecond laser pulse. Especially, we 
achieved high-efficiency terahertz radiation originating from the photoinduced neutral-to-ionic 
transition (photoinduced phase transition), narrow-band terahertz radiation originating from the 
molecular vibration via the photoinduced insulator-to-metal transition, and detection of a 
three-dimensional polarization vector in a thin film of organic films using the emission of the 
terahertz waves.

研究分野： テラヘルツ波物性

キーワード： テラヘルツ波　強誘電体　磁性体　フェムト秒レーザー
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発したテラヘルツ波放射を利用した分極ベクトル検出手法は、強誘電体デバイスの非破壊・非接触評
価法の一つとして、将来利用されることが期待できる。また、強誘電体だけでなく、強磁性体など、他の物質に
も適用可能な汎用的手法として活用できる側面を有している。さらに、本研究では光誘起相転移を用いた新しい
原理によるテラヘルツ波放射現象を発見した。この原理を用いることにより、今後、テラヘルツ放射素子の高強
度化ならびに汎用化が期待できる。

※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 
有機分子性物質や遷移金属酸化物の中には、多数の電子同士が様々な相互作用によって集団的

に振る舞う物質群があり、「強相関系」と総称されている。これらの物質を光励起すると、光照
射によって生じたキャリアや励起状態が、強い電子間相互作用を通して周囲の電子系やスピン
系の高速の変化を引き起こし、巨視的な相転移現象（光誘起相転移）が起こることが知られて
いる。これらの光誘起相転移の基盤となる実験手法は、フェムト秒レーザーパルスを用いたポ
ンプ－プローブ分光である。しかしながら、従来のポンプ－プローブ分光では、①分極や磁化
の向きを直接観測できない、②光照射後の分極や磁化の時間変化の空間分解測定ができない、
という欠点がある。 
このような現状の中、申請者は、室温で強誘電性を示す数々の有機強誘電体にフェムト秒レー

ザーを照射すると、電気双極子放射によってテラヘルツ電磁波が発生することを初めて見出し
た。さらに、分極の反転によって発生したテラヘルツ電磁波の位相が反転することを明らかに
した。この位相の変化を利用して、試料を二次元で走査し、放射したテラヘルツ電磁波振幅の
場所依存性を測定したところ、光学顕微鏡像では判別できない＋方向の磁化、－方向の分極、
すなわち分極ドメインを簡便に可視化できる新しい手法を開発した。また磁性体においても、
最近、テラヘルツ電磁波発生を利用すると磁気ドメインが簡便に可視化できることも明らかに
している。 

 
２．研究の目的 
本研究の目的は、強相関系の強誘電体や強磁性体を対象に、光照射による分極変化のダイナミ

クスを検出する新しい手法を開発することである。具体的には、フェムト秒レーザー誘起テラ
ヘルツ電磁波放射現象を利用し、放射される電磁波の時間波形から、分極の方向と大きさの時
間変化を精密に抽出する手法を確立する。結果をもとに、分極変化と磁化変化の物理的機構を
解明する。さらに、光による分極（磁化）の高速かつ高効率制御のための必要条件を明らかに
し、光メモリや光スイッチへの応用展開へ貢献することを目指す。 

 
３．研究の方法 
本研究では、強誘電体にフェムト秒レーザーを

照射したときに放射されるテラヘルツ波を利用し、
光誘起分極ダイナミクスや分極ベクトルを抽出す
る新手法を開発した。具体的には、光誘起中性イ
オン性転移（光誘起相転移）に由来する高効率テ
ラヘルツ波放射、光誘起絶縁体金属転移に由来す
る分子振動を介した狭帯域テラヘルツ波放射、な
らびに、有機強誘電体薄膜において 3 次元分極ベ
クトルの新規検出に成功した。 
 
４．研究成果 
○TTF-CA、○ α-(BEDT-TTF)2I3、 ○2-メチル

ベンゾイミダゾール（MBI）などの数々の有機強
誘電体において、フェムト秒レーザー励起テラヘ
ルツ電磁波放射現象の探索や、それを利用した時
空間分解法を先鋭化する研究を行った。以下に主
要な研究成果を述べる。 

 
（１）「[TTF-CA における光誘起相転移に由来す
る高効率テラヘルツ波放射」 
本成果は、Physical Review Letters 124, 057402:1-6 
(2020)に出版されている。 

TTF-CA は、ドナー（D）である TTF とアクセ
プター（A））である CA からなる分子性結晶であ
る。図 1(a)、(b)に、結晶構造と分子構造の模式図
を示す。TTF-CA は、室温において、中性の分子
結晶である。温度を低下させると、Tc = 81 K にお
いて TTF から CA に集団的な電子移動が生じ、イ
オン結晶となる。この転移は、中性―イオン性転
移として知られている。D 分子から A 分子への電
荷移動量 ρ は、中性相で約 0.3、イオン性相で約
0.6 となる。また、イオン性状態ではスピンパイエ
ルス機構が生じ、二量体化する（図 1(b)）。このイ



オン性相では、強誘電性が発現するが、典型的な電子型強誘電性であることが知られている。 
TTF-CA のイオン性相に 0.65 eV フェムト秒レーザーパルスを照射すると、イオン性状態が高

速に中性状態に転換されることが知られている。これは、光誘起イオン性－中性転移と呼ばれ
ている。この中性化は、図 1(c)に示すような中性ドメインが生成することによると考えられて
いる。その結果、自発分極が高速に減少するため、高効率のテラヘルツ波発生が生じるのでは
ないかと予想される。このような発想で、イオン性相（15 K）で実験を行った。 
図 1(d)にその結果を示す。入射光の電場は、電荷移動遷移が生じる a 軸に平行な方向である。

この測定と同じ配置で、ZnTe から発生するテラヘルツ波の電場波形を測定した。ZnTe は、光
整流によるテラヘルツ波が生じることで知られている。その結果を図 1(e)に示す。TTF-CA か
ら発生するテラヘルツ波の最大振幅は、ZnTeと比べて約25倍と極めて大きいことがわかった。
TTF-CA において、励起光子密度を考慮すると、光照射によって分極が約 10％減少したと見積
もることができる。このような大きな分極変化が、TTF-CA の高効率のテラヘルツ波発生の要
因である。 

TTF-CA は空間反転対称性が破れているため、ZnTe で生じる光整流によるテラヘルツ波放射
は起こるはずである。この過程は、入射光の電場が a 軸に垂直である場合に、観測ｓれた。そ
の電場波形を、図 1(e)に示した。図 1(g)に示すように、光整流の場合、テラヘルツ波の電場の
ピークの時間軸上の位置は、励起パルスの包絡線のピークに一致するはずである。一方、a 軸
に平行の場合に放射されるテラヘルツ波の電場波形のピークの位置は、時間原点より明らかに
前にある。光誘起イオン性―中性転移による分極減少はステップ型で生じるため、、その電場波
形は時間原点の前後でプラス－マイナス（あるいはマイナス－プラス）になり、図 1(f)に示す
ように、時間原点でほぼゼロになるはずである。 
 これらの結果から、TTF-CA では、光誘起相転移に伴う分極減少に由来して、高効率なテラ
ヘルツ波が発生することが初めて明らかとなった。 

 
（２）「-(BEDT-TTF)2I3における光誘起相転移に由来する狭帯域テラヘルツ波放射」 
本成果は、現在投稿中である。 
 -(BEDT-TTF)2I3には、室温では金属的な状態であるが、135 K 以下では、＋0.3 価と＋0.7 価
の BEDT-TTF 分子が規則的に配列し、電荷秩序状態となり絶縁体化する。この絶縁体化は、分
子間の電子移動が生じることによって、生じると考えられており、その結果、強誘電分極が発
生する。この強誘電相においても、光励起によって、光誘起相転移が生じることが報告されて
いる系である。この系においてもテラヘルツ波放射の実験を行った。 
図 2(a)に、電荷秩序相の 17K で測定したテラヘルツ波の電場波形を、図 2(b)にそのフーリエ

変換後の周波数スペクトルの励起密度依存性示す。入射光の光子エネルギーは 0.9 eV、偏光は
b 軸に平行である。この励起条件では、光励起によって電荷秩序が融解し金属へ転移すること
がわかっている。-(BEDT-TTF)2I3で観測されるテラヘルツ波の電場波形の特徴は、100 ps に渡
る広い時間領域で顕著な振動構造
が現れることである。周波数スペク
トルには、多くのピーク構造として
も現れることがわかる。この振動は、
相 
補的に行った光ポンプープローブ
分光の結果と比較することにより、
以下のように解釈している。まず、
光励起によって電荷秩序状態が融
解すると、分子の変位や回転が解消
される。時間が経過すると、分子の
変位や回転が一斉に元の位置にも
どろうとするため、コヒーレントな
分子振動が引き起こされる。すなわ
ち、電荷秩序に関係していた分子が
振動することにより、電荷がその分
子の振動周波数で振動することに
より、電気双極子放射を通してテラ
ヘルツ波が発生する。 
このように、-(BEDT-TTF)2I3 にお
いても、光誘起相転移に伴ってテラ
ヘルツ波が発生することが明らか
となった。特長的な点は、分子振動
に由来する狭帯域なテラヘルツ波
が放射されることである。 



（３）「[MBI 薄膜における分極ベクトルの 3 次元的な検出」 
本成果は、Physical Review Applied 14, 054002: 1-8 (2020)に出版されている。 
強誘電体をデバイス応用するためには薄膜試料内の分極の向きや大きさを必須である。特に、

実用的なデバイスを評価するためには、従来のプローブ顕微鏡では測定がこんなんな、大面積
（1mm2）の強誘電体薄膜試料の分極ベクトル情報を評価することが重要である。 
このような現状の中、申請者は、強誘電体試料にフェムト秒レーザーパルスを照射するとテ

ラヘルツ波放射が生じること、また、放射したテラヘルツ波の電場振幅と位相がそれぞれ分極
の大きさや向きに依存していることを見出してきた。この性質を利用し、分極をさまざまな方
向から測定すれば、分極の方向によって、テラヘルツ波の電場振幅と位相が変化するはずであ
る。このような発想で、実験を行った。 
具体的な薄膜試料として、室温で強誘電性を示す有機強誘電体の 2-メチルベンゾイミダゾー

ル（MBI）である。の結晶構造、分子構造を図 3(a)に示す。この物質は、室温で優れた強誘電
性を示す。さらに、図 3(b)に示すよう
に、常温・常圧下での印刷法によって
大面積（1 mm2）の領域で、分子の配
列方向がそろった単結晶薄膜の作成
が可能であることが報告されている。 
フェムト秒レーザーパルスの光軸

（y 軸）に対して、測定試料を xz面内
で傾けて、すなわち、分極の方向を xz
面内で傾けて、テラヘルツ波の電場振
幅の 回転、 回転依存性を測定した。
実験配置の模式図及び結果を、それぞ
れ、図 3(c)、図 3(d)に示す。その結果、
分極の方向によって、テラヘルツ波の
電場振幅が大きく変化することを見
出した。その振る舞いを解析した結果、
図に示すように、分極が、y 軸に対し
て、 = 45 度、z軸に対して、 = 90
度傾いていることを考慮すると実験
結果を再現できることを明らかにし
た。 
すなわち、フェムト秒レーザーパル

ス照射によるテラヘルツ波放射を利
用することで、従来の分極評価手法で
あるプローブ顕微鏡では測定困難な、
デバイスを評価するのに十分な面積
（1mm2）の薄膜試料の分極ベクトル
を 3 次元的に評価することに成功し
た。この成果は、東大からプレスリリ
ースを行った。 
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