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研究成果の概要（和文）：高強度テラヘルツ電場によって誘起される固体内の電子の極限的な加速や極端に非平衡な電
子系の生成を目指して、高強度テラヘルツ光源の開発をおこなった。グラフェンや半導体量子井戸においては、極端に
高いエネルギー状態まで電子が加速され、衝突イオン化過程によってキャリア増幅がおきることを明らかにした。また
、高強度テラヘルツ電場下での固体電子系で期待される極端な非線形光学過程を記述可能な理論を構築し、高次高調波
発生のテラヘルツ強度依存性を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this study, we developed a strong terahertz light source to accelerate electron
s in solids and to realize an extraordinary non-equilibrium electron system.  In graphene and quantum well
 systems, we observed electrons are excited to the highly energetic state by the strong terahertz pulse an
d induce carrier multiplication via impact ionization process.  In addition, we constructed a theory that 
can describe extremely nonlinear optical processes of electrons under strong terahertz light field, such a
s higher harmonic generation in solids.
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１．研究開始当初の背景 
外部からの光照射で新しい固体の光物性や

物質状態を創りだすことが様々な材料系で

探求されてきた。光照射という極端な非平衡

条件下で基底状態と異なる物性が現れるこ

と自身は光励起状態を考えるとそんなに珍

しいことではないが、励起状態間の協力的な

相互作用により準安定な凝縮相が現れると

いう「光誘起相転移」という概念はこの既存

の概念を大きく変革し、非平衡条件下での新

しい物性発現のシナリオを提示することに

なった。研究代表者は、①光誘起相転移にお

いては熱的相転移には現れない状態が出現

する場合があること、②２つの秩序が同時に

変化する熱的相転移をもつ物質でも光誘起

相転移によって得られた準安定状態からの

緩和では 2つの秩序が時間的に分離して転移
が生じること、③このような動的相スイッチ

機構は相互作用する２種類のイジング擬ス

ピンをもちいた数理モデルにより説明され

ることを明らかにした。また、最近では、物

質に内在する協力的相互作用が新規な時空

間秩序を生み出すことを発見した。 
一方、研究代表者は 2010 年にフェムト秒レ

ーザーをニオブ酸リチウム結晶に照射する

ことにより、中心周波数１THzで世界最高レ
ベルの 1	 μJ/pulse 以上のパルスエネルギー

をもつテラヘルツ光の発生に成功した。これ

は、1MV/cmオーダーの高強度テラヘルツ電
場の生成が可能になったことを意味してお

り、高強度テラヘルツ電場による物質駆動や

極端に非平衡な電子系の生成が期待される。 
 
２．研究の目的 
本研究では次の目的を掲げた。 
（１）１THzより高い周波数帯で高強度テラ
ヘルツ光を発生する装置を構築し、最適な発

生条件を実験で見いだす。 
（２）高強度テラヘルツ光を用いてグラフ

ェンにおけるディラック電子系の励起をお

こない、極端な非平衡状態の電子系を生成

する。 
（３）1MV/cmオーダーの電場強度を発生可
能な高強度テラヘルツ光源をもちいて、半導

体中の束縛電子をイオン化および加速し、電

子—正孔対を生成する。また、高強度テラヘ

ルツ光の磁場成分をもちいて、磁性体中のマ

クロな磁化の制御を試みる。 
（４）高強度テラヘルツ光を固体電子系に照

射したときに生じる非線形な光学応答を記

述する理論を構築し、高次の高調波スペクト

ルを計算する。 

 
３．研究の方法 
上記目的を達成するために、以下のような方

法を用いた。 
（１）３５フェムト秒のパルス幅を有する高

強度フェムト秒チタンサファイアレーザー

を空気に集光することにより、空気プラズマ

を生成し、プラズマからの高強度テラヘルツ

光生成をおこなう。この際、チタンサファイ

アレーザーの基本波ばかりでなく２倍高調

波も同時に空気に集光することによって、空

間的に異方的な電場分布を生成し、テラヘル

ツ光発生の最適化をおこなう。空気は吸収が

ほとんどないために、高周波域にピーク周波

数があるテラヘルツ光の発生が期待される。 
（２）グラフェンは電子の散乱過程や格子

フォノンとの相互作用が速いことが予想さ

れるので、（１）の高強度テラヘルツ光源を

もちいて、極端非平衡状態の電子系を生成

する。また、極端な非平衡状態まで励起さ

れた電子や正孔の分布を測定するために、

近赤外域の光をもちいてグラフェンの光吸

収変化を測定する。 
（３）ニオブ酸リチウム結晶をもちいて発生

した 1MV/cm オーダーの高強度テラヘルツ

電場を高品質の半導体量子井戸に照射し、

励起子発光をプローブすることにより、高強

度テラヘルツ電場による電子・正孔対生成メ

カニズムに関して調べる。また、磁性体の表

面に金属構造体を付加することにより、近接

場磁場を増強することによって、磁性体中の

マクロな磁化の制御をおこなう。磁化の観測

を近赤外光のファラデー回転をもちいて行

うことによって確実に、近接場磁場による駆

動効果だけの情報を抽出する。 
（４）半導体に高強度テラヘルツ光が垂直入

射した際のダイナミクスを非摂動的かつ非

断熱的に記述し, その際に生じる高次高調波
発生のダイナミクスを理論的側面から考察

する。強電場によるゼナートンネル効果を考

慮するために、伝導帯と価電子帯のバンドミ

キシングを考慮することによってハミルト

ニアンを導出する。このハミルトニアンから

電子密度及び分極密度の時間発展方程式を

導き、光電流を計算する。その Fourier変換
を計算することによって、半導体から生じる

高次高調波などの非線形光学過程を議論す

る。 
 
４．研究成果 
（１）空気プラズマ法を用いた広帯域テラヘ

ルツパルスの発生過程を明らかにするため、



従来のポッケルス効果を用いた測定に加え、

位相整合条件を必要としないカー効果を用

いた測定を行い、0.5〜7.5	 THz の低周波域お

よび 20〜50	 THz の高周波域のテラヘルツ光

の偏光と強度を高感度かつ時間分解して検

出した。低周波成分と高周波成分の空間分布

を測定したところ、遠方場ではいずれもドー

ナツ型の形状をしているが、集光点において

高周波成分は回折限界付近まで集光できて

おり、集光点に高強度な高周波電場を印加で

きることがわかった。励起レーザーの基本波

と 2倍波の相対伝搬波位相及び偏光方向を系

統的に制御しながら測定を行った結果、発生

するテラヘルツパルスの低周波成分と高周

波成分で最適な相対伝搬波位相に差異があ

ることを見いだした。この結果から高周波成

分発生には 4光波混合過程が主要な役割を果

たしているのに対し、低周波成分発生には空

気プラズマ中の電子加速が重要であること

がわかった。 
 

（２）空気プラズマを用いたテラヘルツ高強度

テラヘルツポンプー近赤外プローブの実験系を

構築し、テラヘルツ光照射によって、グラフェン

の近赤外領域での吸収が 14%にもおよぶ吸収飽

和を示すことを明らかにした。テラヘルツ光のフ

ォトンエネルギーは近赤外光の 100 分の 1 程度

であることから、この吸収飽和はテラヘルツ光に

より作られた極めて非平衡な電子状態を反映し

ているものと考えられる。このキャリアダイナミクス

を定量的に理解するため、ボルツマン方程式を

用いたシミュレーションを行うことにより実験結果

を再現した。その結果、キャリア数を増やす衝突

イオン化過程が重要な役割を果たしていること

が わ か っ た 。 こ の 結 果 は 、 Physical Review 

Letters [雑誌論文の６]に掲載された。 

 
（３）可視光領域の連続光と高強度テラヘルツ

パルスを使った、時間分解発光分光法により非

ドープ GaAs/AlGaAs 量子井戸の光キャリアダイ

ナミクスを調べた。高品質の試料では１MV/cm

程度の電場では、以前観測された衝突イオン化

は観測されず、連続光を照射しているときのみ、

テラヘルツ光パルスを照射したときに GaAs 井戸

層から励起子発光が観測された。定常的に光励

起しているときの発光強度に比べて、テラヘルツ

パルスを照射することで 10000 倍もの発光強度

の増大が観測された。この結果は、テラヘルツ

電場によって、AlGaAs バリア層の束縛準位に捕

獲された光キャリアのイオン化が起きていること

を示しており、可視光領域では検知できない微

量の不純物準位の新たな測定法としての応用

が期待される。これらの結果は、Physical Review 

Letters 誌と Physical Review B 誌に論文として発

表した [雑誌論文の１１と１３]。 

 また、高速スピントロニクス材料への応用

が期待される反強磁性体 HoFeO3 上に近接場

での磁場増強を示すスプリットリング共振

器型の金属構造体を作成した。スプリットリ

ング共振器型のギャップに平行にテラヘル

ツ電場パルスを照射した場合、リングの周回

上に変位電流が流れ、試料に垂直方向に磁場

が発生する。FDTD シミュレーションの結果、

金属構造の共鳴周波数において数十倍の磁

場の増強が可能であることを確認した。反強

磁性体材料である HoFeO3は、テラヘルツ周波

数帯において反強磁性共鳴を示すことが知

られている。増強した磁場によって誘起する

磁化変化を観測するための、ファラデー回転

測定をおこなった。その結果、磁化変動の振

幅がテラヘルツパルス時間幅内で増大して

いく様子をとらえることに成功した。

Landau–Lifshitz–Gilbert 方程式を用いた理

論解析により 30 倍程度に増幅された磁場に

よってスピン歳差運動が誘起されることが

わかり、従来の可視円偏光パルスを用いた実

験よりも 500 倍以上効率良く磁化変化を誘起

できていることを明らかにした。	 

	 

（４）伝導帯と価電子帯のバンドミキシング

を考慮したハミルトニアンを用いて、半導体

から生じる高次高調波を考察した。その結果, 
高次高調波の発生特性が外場強度に依存し

て 3 つの領域に分類できることが分かった: 
(1) 摂動領域, (2) ゼナートンネル領域, (3) 
半金属領域である。領域（1）における高次
高調波の強度は冪乗に反比例して減衰する

が, 領域（2）及び領域（3）における高調波
は、強度一定の領域と減衰領域に区分できる

ことが分かった。これらの特性を理解するた

めにトンネルイオン化とゼナートンネル効

果の現象論的類似性から古典的モデルを考

案し、対応するカットオフ則を見いだした。

その結果、領域 2及び領域 3におけるカット
オフエネルギーは電子(正孔)の有効質量に依
存しないことがわかった。そのためグラフェ

ンから生じる高次高調波は任意強度の外場

に対して、領域(3)としての性質を示すことが
分かった。	 
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