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研究成果の概要（和文）：テラヘルツパルス光源とナノ秒紫外光パルスレーザーを用いた光ポンプ-テラヘルツ
プローブ分光装置およびテラヘルツポンプ-光検出分光装置を開発・製作し，光照射下で現れるスピンダイナミ
クスの観測を試みた。半導体のシリコンにおいて，高密度に光励起された状態のスペクトルがドルーデモデルで
は説明できないこと，また電子間の散乱の影響を考慮したドルーデ-スミスモデルを導入することによって定性
的に説明できることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We developed an optical-pump terahertz-probe spectroscopy system and a 
terahertz-pump optical-probe spectroscopy system using a terahertz pulse source and a nanosecond UV 
laser to study the excited spin dynamics under light irradiation. The propagation of the terahertz 
pulse was observed in photo-excited silicon. It was found that the observed peak-shift behavior of 
the transmitted terahertz pulse in high-density photo-excitation cannot be explained by the Drude 
model, and that the Drude-Smith model, in which carrier scattering is included, can explain the 
behavior qualitatively in both the low and high-density photo-excitation.

研究分野： レーザー分光学，磁気共鳴

キーワード： 励起状態　テラヘルツ
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１．研究開始当初の背景 
(1) 本研究の位置づけ：電子スピン共鳴
(ESR)法は，物質中の電子状態や構造などを
調べる有力な手段であり，様々な分野でその
有用性を発揮してきた。光機能物質や生命機
能物質の発現機構には励起スピン系が重要
な役割をもつものが多い。それらの解明のた
めには過渡的な超高速 ESR 測定が望まれる。
多くの場合常温での測定が重要であるが，従
来のESR法では時間分解能の点で限界があり，
極めて興味深いにもかかわらず未開拓のま
まになっている。 
 
(2) 関連する国内・国外の研究動向：本研
究で開発するテラヘルツパルス励起光検出
分光法は，寿命や緩和時間が極めて短い励起
スピン系においても ESR 測定を可能にする。
テラヘルツパルス励起と和周波光発生によ
る超高速ESR測定システムの構築は我々独自
の着想であり，国内・国外を通じて報告され
た例がない。 
 
(3) これまでの研究・着想への経緯：研究
代表者は，これまで磁気共鳴分光学的視点及
びレーザー分光学的視点の2つの視点からス
ピンダイナミクスの研究を行ってきており，
磁気共鳴分光技術と超高速レーザー分光技
術の両方に精通している。本研究は，物理学
的視点から培ってきた経験と実績を生かし
て超広帯域の光学的磁気共鳴法を開発し，化
学と物理学の境界領域である光スピン科学
の分野に融合させ，励起スピン系における機
能性発現機構の解明への新たな展開に取り
組むものである。 
 
２．研究の目的 
ナノ秒紫外光照射，高強度テラヘルツパルス
の発生と励起，およびフェムト秒和周波光の
発生と検出を用いた超高速・超広帯域の磁気
共鳴法を開発する。この方法を励起スピン系
機能物質に適用して，従来の方法では観測で
きなかった励起状態や光反応中間体の超高
速ダイナミクスを明らかにし，電子スピンが
操る種々の機能性発現メカニズムの解明を
試みる。本研究で開発する「テラヘルツパル
ス励起光検出磁気共鳴(THz-ODMR)法」は，非
常に短寿命のスピン状態や大きなゼロ磁場
分裂にも対応でき，緩和時間の極めて短い常
温物質中でも ESR 測定を可能にする。また，
光学的方法は高感度であり，少数スピンの検
出，微小領域での検出を実現する可能性を持
っている。 
 
３．研究の方法 
(1) チェレンコフ型の光整流法を用いた高
強度テラヘルツパルス光源を製作する。ナノ
秒紫外光パルスレーザー(267nm)あるいはフ
ェムト秒レーザー再生増幅システム(800nm)
の出力の一部をポンプ光，テラヘルツパルス
光源からの出力をプローブとする光ポンプ-

テラヘルツプローブ分光システムを製作し，
励起スピン系や高密度励起系に適用する。ポ
ンプ光に対するテラヘルツパルスを遅延さ
せてテラヘルツ時間領域分光を行うことに
よって，光励起状態のスピンやキャリアの超
高速ダイナミクスを明らかにする。 
 
(2) 光照射下で現れるスピンダイナミクス
を観測する温度可変テラヘルツパルス励起
光検出分光装置を製作し，励起スピン系に適
用する。テラヘルツパルス励起後の発光時間
波形のフーリエ解析から，光励起状態の超高
速スピンダイナミクスの観測を試みる。 
 
４．研究成果 
(1) 光励起系における光ポンプ-テラヘル
ツプローブ分光 
① 光ポンプ-テラヘルツプローブ分光シス
テムの製作 
チェレンコフ型の光整流法を用いたテラヘ
ルツパルス光源を製作した。回折格子の反射
を利用して生成光の波面を傾斜させること
により，非線形性の高い LiNbO3 結晶におい
て位相整合が実現可能となり，高強度のモノ
サイクルTHzパルス電磁波を発生させること
ができる。THz 生成光には現有のフェムト秒
レ ー ザ ー 再 生 増 幅 シ ス テ ム の 出 力
(800nm,150fs,1mJ) を利用している。 
 ナノ秒紫外光パルスレーザー(267nm)ある
いはフェムト秒レーザー再生増幅システム
(800nm)の出力の一部をポンプ光とし，上記
テラヘルツパルス光源からの出力をプロー
ブとする光ポンプ-テラヘルツプローブ分光
システムを製作した。 
 
② 励起スピン系における超高速スピンダイ
ナミクス 
有機 EL 材料としても知られる遷移金属錯体
において光ポンプ-テラヘルツプローブ分光
を試みたが，励起三重項状態のスピン系によ
る信号は確認できなかった。 
 
③ 高密度励起系における超高速キャリアダ
イナミクス 
半導体のシリコンにおいて光ポンプ-テラヘ
ルツプローブ分光の実験を行い，高密度に光
励起された状態のダイナミクスを調べた。透
過テラヘルツ電場のピークシフトは光励起
によって負の遅延をもち，弱励起の場合は励
起光強度とともに遅延が増加するが，強励起
の場合は逆に遅延が減少していく振る舞い
が観測された。弱励起の屈折率スペクトルは
基本的なドルーデモデルで説明できるが，強
励起のスペクトルはドルーデモデルでは説
明できないことが分かった。電子間の散乱の
影響を考慮したドルーデ-スミスモデルを導
入することによって，強励起スペクトルも定
性的には説明できることを明らかにした。 
 
(2) 光励起系におけるテラヘルツパルス励



起光検出分光 
① テラヘルツパルス励起光検出分光システ
ムの製作 
高強度テラヘルツパルス光源とフェムト秒
和周波光発生検出器，およびナノ秒紫外光パ
ルスレーザー，冷凍機，電磁石を組み合わせ
て，光照射下で現れるスピンダイナミクスを
観測する温度可変テラヘルツパルス励起光
検出分光装置を製作した。同期させた光チョ
ッパーでTHz生成光をショット毎にオンオフ
し，ロックインアンプを用いた高感度検出を
行う。また，光遅延制御と FFT 変換処理を行
う自動制御処理システムを製作した。発光の
時間波形のフーリエ解析から，光励起状態の
超広帯域テラヘルツスペクトルが得られる。 
 
② 励起スピン系における超高速スピンダイ
ナミクス 
遷移金属錯体においてテラヘルツパルス励
起光検出分光を試みたが，現時点では励起三
重項状態のスピン系による信号は確認でき
ていない。今後さらに測定系の改良を行い，
励起三重項状態の超高速スピンダイナミク
スの観測を目指したい。 
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