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研究成果の概要（和文）：シリコンなど従来の半導体とは異なる新規絶縁体、酸化物などを高密
度に光励起した際の物質変化が時間と共にどのように変化するか（ダイナミクス）を研究する
ため、光の電場の時間波形を測定できる時間領域分光法と呼ばれる手法の広帯域化を行い、電
波と光を完全につなぐこと、すなわち振動数 の遠赤外領域から、世界
最高となる の近赤外領域までカバーすることに成功した。その結果、観測領域の制限
でこれまでは測定できなかった物質の応答を調べることができた。 さらに、 帯の電場の
高強度化も進め、世界最高水準の発生効率を実現し、高強度 波照射による物質の変化を見
いだすなど、物質の制御へつながる成果を挙げた。
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１．研究開始当初の背景
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To investigate the dynamics of photo-induced phases of high-density 
excited states in novel semiconductors, such as oxides, ultrabroadband time domain 
spectroscopy, which provides electric field detection, has been successfully developed, so 
that it covers from sub-terahertz up to near-infrared 200 THz, which is the world’s highest 
frequency. As a result, new phonon modes in a quantum paraelectrics were observed. 
Moreover, the highest terahertz conversion efficiency was achieved and a novel frequency 
change of the phonon modes in the quantum paraelectrics caused by irradiation of the 
highly intense terahertz wave, which suggests a new way of material control.       
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銅酸化物における高温超伝導の発見以来、
電子相関が物性を決定づけるいわゆる強相
関電子系の研究が盛んに行われていた。しか
し、電気伝導、磁性といった基底状態近傍に
関わる現象のみに興味が払われ、光励起状態
に関する実験は、超短パルスレーザー技術の
普及に伴って、ようやく本格化してきた状況
であった。その段階では、計測技術に問題が
あり、測定できるエネルギー範囲が制限され
ていたため、特定の素励起のみを観測するに
留まるなど、物性の全貌が解明されるにはほ
ど遠かった。

２．研究の目的
基底状態においても電子相関が強く、一体

近似が成立しない絶縁体において、光励起に
よって生成される電子正孔多体系のダイナ
ミクスを、最新の超高速時間分解分光法を駆
使して研究する。特に、励起状態に固有の相
関効果「動的相関」による秩序形成、即ち光
誘起超伝導転移、絶縁体－金属転移など、電
子状態の光誘起相転移のダイナミクスの解
明を行う。さらに、得られた知見に基づいて
光誘起相の制御も試みる。

３．研究の方法
磁性、超伝導ギャップなど秩序を直接反映

する構造が存在するエネルギー領域、－テラ
ヘルツ域を含む赤外全域－ をカバーする独
自の時間領域分光を行うことによって調べ
る。また、光誘起相転移現象等に重要な役割
を演じるフォノン、スピン、誘電応答などが
テラヘルツ領域に存在することから、高強度
テラヘルツ波を照射することにより、低エネ
ルギー励起をプローブとするだけでなく、相
転移現象などの制御も試みる。
上記の研究を進める際、実験装置の性能に

よって観測領域が制限されたり、励起強度が
新現象観測に不足したりすることが生じな
いよう、赤外分光法の広帯域化及びテラヘル
ツ波発生の高効率化を精力的に行い、世界最
高水準を目指す。

４．研究成果
(1)動的電子相関効果の発現と機能性を発
見・解明するため、磁気励起や超伝導ギャッ
プなど秩序を直接反映する構造が存在する
エネルギー領域であるテラヘルツ域を含む
赤外全域をカバーする時間領域分光を開発
した。すなわち、媒質の吸収による欠落帯が
なく広帯域化が容易な上、損傷閾値が高いた
め高強度化にも有利な空気プラズマによる
赤外パルス発生法を用いて、サブテラヘルツ
から近赤外域の 200THz に及ぶ周波数領域を
完全に切れ目なくカバーすることに成功し
た。これはコヒーレント赤外光源としては世
界最高帯域となっている。さらに、検出にも

図 1 世界最高帯域の時間領域分光法による
電場波形の振幅フーリエ変換スペクトル
ノイズレベル、代表点での標準偏差、H2O と
CO2による吸収線の代表点も記載

空気プラズマを用いることで、図1に示す通
り、150THz付近までの電場形状の直接検出に
も成功した。この系を用いて、マルフェロイ
ックス酸化物のエレクトロマグノンや高温
超伝導体の超伝導ギャップの観測も行った。
こうして、当初目論んだ通り、電子相関の動
的応答を観測することができた。

(2)テラヘルツ波の高強度化にも成功し、
LiNbO3を発生源とした発生方法の最適化を行
って、世界最高となる電場強度 1MV/cm を超
えるパルス発生に成功した。さらに、この光
源を利用して多くの非線形現象を見いだし
た。例えば、バンドギャップよりも何桁もエ
ネルギーが低いテラヘルツ波の高強度励起
によって、バンド端からの発光を初めて観測
した。こうした摂動的な理解ができない新奇
現象を次々に発見した。

図 2 世界最高強度のテラヘルツ波の時間応
答とビームパターン
1MV/cmを超える電場強度を初めて達成

例えば、冒頭で述べた超広帯域テラヘルツ
波時間領域分光系を用いてフォノン分散の
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様子を明らかにしてきた SrTiO3 薄膜を対象
に、上記の高強度テラヘルツ波パルスを用い
て、大きな格子変形を誘発することによるフ
ォノン周波数の変調の観測に成功した。これ
は新規誘電転移発現の可能性を示すもので、
新たに開発した広帯域測定と高強度励起の
組み合わせで、動的電子相関の制御を行う端
緒を得た。さらに高強度励起を高温超伝導体
にも適用し、超伝導ギャップ以下のエネルギ
ーであるにも関わらず超伝導が壊れること、
その様子はテラヘルツ波の波形を制御する
ことによって変化することも見いだしてい
る。
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