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研究成果の概要（和文）：非線形光学効果を用い、超広帯域波長可変単色テラヘルツ波源システ

ムの開発を行った。有機非線形光学結晶 DAST の広帯域に跨る未知の物性値解明に伴い、各発

生周波数における最適位相整合条件を算出し、瞬時に最適条件を追尾可能な高機能励起 2 波長

光源システムを完成させた。これにより、高効率・広帯域テラヘルツ波発生が可能となった。

さらに、擬似 CW テラへルツ波発生の為の、高繰返し励起 2 波長の発生にも成功した。 
 
研究成果の概要（英文）：We report on the demonstration of an effective and widely tunable terahertz 
(THz)-wave generation using difference frequency generation (DFG) in an organic 
4-dimethylamino-N-methyl-4-stilbazolium tosylate (DAST) by optimization of the pumping wavelength. 
We calculated the Type 0 phase-matching condition of DAST-DFG THz-wave generation over an 
ultrawide band. To satisfy phase-matching conditions over the whole THz-wave region, two pump 
wavelengths were controlled independently. A comparison of the calculated and experimental results 
established the optimum phase-matching condition of DAST-DFG. 
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１．研究開始当初の背景 
テラヘルツ電磁波領域とは広義で一般的に
数百 GHz～数十 THz の範囲を示すことが多
く、光波やマイクロ波に比べ発生自体が難し
く光源開発が大幅に遅れていた。しかし、こ

の領域は分子振動や分子相互作用、格子振動
などを含む領域であり、現在では、分子間の
大振幅振動観測にテラヘルツ波を用いた次
世代生命科学分野の分子レベル研究、郵便物
内の麻薬検査や空港内での危険物検査とい

研究種目：基盤研究（A） 

研究期間：2007～2009 

課題番号：19206009 

研究課題名（和文）1-100THz 超広帯域・擬似 CW 単色テラヘルツ波源システムの開拓 

                     

研究課題名（英文）Ultra wide-band (1-100THz), quasi-CW monochromatic  

THz-wave source system 

研究代表者 

伊藤 弘昌（ITO HIROMASA） 

東北大学・大学院工学研究科・教授 

 研究者番号：20006274 



ったセキュリティーに関する研究など、基礎
科学分野から応用・産業分野と非常に幅広く
テラヘルツ波利用が内外で検討されるよう
になって来た。このようにテラヘルツ波の有
用性が認められ、社会的に求められる多くの
応用技術が邁進する中、これに応える為の、
独創的・高性能・簡便な光源開発は非常に重
要な役割を果たす。従来多く用いられてきた
テラヘルツ波光源は、超短パルス光発生によ
るモノサイクルブロードバンドテラヘルツ
波がほとんどであり、周波数当たりの出力は
非常に小さい。また、テラヘルツ量子カスケ
ードレーザー(QCL)の研究が進められている
が、常温発生には至っておらず周波数帯域に
も制限がある。これらの課題を一瞬にして解
決できる独創的且つ先駆的な光源が、本課題
で実現を目指した、超広帯域・擬似 CW テラ
ヘルツ波源である。発生周波数帯域が 1～
100THz という超広帯域をカバーしつつ瞬時
に周波数同調できる frequency-agile 性能も兼
ね備えているのが、本システムの特徴である。
さらに、超高繰返し動作の擬似 CW 波源が実
現出来れば、微小信号測定やイメージングシ
ステムに最適な光源となる。超広帯域にわた
り周波数敏捷性を有しながら高安定な擬似
CW テラヘルツ波源はこれまでに無く、生命
科学や医療応用だけでなく新たな研究分野
創出や異分野融合等の多角的応用研究への
『核』となる光源開発である。 
 
２．研究の目的 
  本研究の目的は、非線形光学効果を用いた
超広帯域(1~100THz)・高繰返しテラヘルツ波
の発生およびそのシステム化を行う事であ
る。有機非線形光学結晶 DAST および BNA
などの各種非線形光学結晶をもちいて、各発
生周波数における最適位相整合条件の算出
により、高効率広帯域での発生を目指す。こ
の為の基本技術として、独立制御 2 波長励起
光源を構築し、最適励起 2 波長を発生周波数
ごとに合わせる事で、位相整合条件を常時追
尾する事が可能となる。さらに、擬似 CW テ
ラヘルツ波発生用の高繰返し励起光源の開
発も目指す。 
 
３．研究の方法 
  我々はこれまでに有機非線形光学結晶
DAST: 4-dimethylamino-N-methyl -4- 
stilbazolium tosylate を用いた差周波発生
(difference frequency generation: DFG)により世
界最高峰の単色テラヘルツ波源を開発して
きた。差周波発生とは、異なる二つの周波数
を結晶に入射させ、その差の周波数成分を取
り出す技術を言う。有機非線形光学結晶
DAST は、これまでの強誘電体や半導体材料
に比べ、非線形光学係数が約 100 倍と極めて
高く高効率なテラヘルツ発生が実現できる

ことを世界に先駆けて明らかにしてきた。
DAST-DFG 発生においては非常に高効率で
のテラヘルツ波発生が可能であるが、出力ス
ペクトルにおいて多くの構造が見られ、
DAST 結晶のポテンシャルを活かしきれてお
らず、大きな課題であった。原因としては、
屈折率の異常分散による位相不整合の影響
と、DAST のフォノンモードによる吸収の二
つが考えられる。 
  位相不整合の問題に対しては、理論計算と
実験の両側面から広帯域発生の為の各発生
周波数における最適位相整合条件を見出す
事で解決を図る。これまで、未知数であった
広帯域にわたる結晶の屈折率を算出する事
が非常に重要である。また、瞬時に周波数を
同調できる高性能励起光源の開発を行い、最
適位相整合条件を常時追尾しながら、高効
率・広帯域テラヘルツ波発生を目指す。 

結晶のフォノンモードに起因する構造は、
DAST と他の有機非線形光学結晶を組み合わ
せる事で解決可能である。DAST 結晶と同等
の大きさの光学非線形性を有し、かつ異なる
フォノンモードを有する新規材料を開発し
なければならない。本研究グループでは、こ
の要求を満足するべく代表的な有機非線形
光学結晶である 2-methyl-4-nitroaniline (MNA)
の N 置換誘導体を開発してきた。なかでも
N-benzyl MNA (BNA)は DAST 結晶に匹敵す
る光学非線形性を有し、良好な結晶性も伴っ
て、テラヘルツ波発生にも極めて有用な材料
であることが明らかとなっている。 
本課題においては以上の実績を踏まえつ

つ明らかになっている課題を解決し、DAST
および新規有機非線形光学結晶 BNA などの
各種非線形結晶を用い、世界初超広帯域・擬
似CW単色テラヘルツ波源システムの開発を
目指す。 
 
４．研究成果 
高効率で広帯域なテラヘルツ波発生の為

には、各発生周波数での最適位相整合条件を
満たす必要がある。しかし、広帯域にわたる
結晶の屈折率が未知である事が多く、結晶の
潜在能力を活かしきれていない場合がほと
んどである。FTIR により測定した吸収係数を
元にローレンツモデルにより決定し、最終的
に複素屈折率の算出を行った。さらに、コヒ

図 1 DAST-DFG コヒーレンス長マッピング



ーレンス長計算によりテラヘルツ波発生に
最適な励起 2 波長を見積もる事に成功した。
DAST での一例を図 1 に示す。 
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また、新規有機非線形光学結晶 BNA は、
DAST 結晶のフォノンモードによる発生周波
数の抜けを補うために用いるが、DAST に比
べ耐損傷閾値が低いという課題があった。そ
の為、耐損傷閾値の向上を目指し、これまで
の融液からの垂直ブリッジマン法による単
結晶育成に加え、メタノールを用いた過飽和
溶液からの自然核発生・単結晶成長にも成功
した。X 線回折による配向や完全性の評価を
行い良質な結晶を得る事が出来た。溶液成長
による BNA 結晶において、レーザーに対す
る耐損傷閾値は、従来法に比べ約 20%向上が
達成された。 

図 3 DAST-DFG テラヘルツ波パワースペクトル
 
DAST-DFG においては、同調範囲 1.5～40THz
を達成し、2.3µJ@23THz という DAST 結晶に
おいて世界最高出力を実現している。また、
BNA-DFG においては、0.1～20THz という広
帯域差周波発生を世界で初めて実現した。以
上から、未知であった結晶の物性値の同定を
振動しモデルにより行い、さらに追尾型 2 波
長独立制御励起光源により、最適位相整合条
件の波長同調法をシステムとして確立でき
た。これにより、物性値が未知な結晶を用い
ても最適位相整合条件の算出が可能となり、
物性研究にも拡がる大きな成果の一つと言
える。また、当初はテラヘルツ波発生範囲
1-100THz を目標にしていたが、今回の課題で
はDASTとBNAを相補的に用いる事により、
0.1-40THz の発生に成功した。巨大分子の大
振幅振動など生命関連物質の指紋振動領域
に重要な、低周波側において一桁以上の広帯
域発生を実現できた。また、擬似 CW テラヘ
ルツ波発生を見据えた、高繰返し冷気 2 波長
光源の開発も合わせて行い、sub-MHz 繰返し
動作において励起 2 波長の発生を確認する事
に成功した。この繰返し動作は従来の 1000
倍の高速性能であり、高 S/N・高スループッ
トに大きな期待が出来る。 

次に、高効率で広帯域な出力を得るための
基本技術として、追尾型 2 波長独立ガルバノ
制御励起光源のシステム構築を行った。2 つ
の KTiOPO4(KTP)結晶をガルバノスキャナに
マウントし反射配置型 OPO(optical parametric 
oscillator)構成する事により、ウォークオフ
角・ビームパスずれといった機械的制御に伴
う課題をクリアした。2 つの結晶から独立 2
波長を任意・自由にしかも瞬時に発生できる
波長 agile 選択性を有する為、テラヘルツ周波
数帯域によって異なる位相整合条件を満た
す 2 波長を高速に同調・追尾することが可能
となる。開発した広帯域テラヘルツ波システ
ムの概略を図 2 に示す。 
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このシステムを用いて、実際にテラヘルツ波
を発生させ励起波長をパラメータにテラヘ
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