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研究成果の概要（和文）：

（1）THz 帯共振器型 1次元フォトニック結晶による THz 波検出効率の増強に成功した．これは
一種の THz ポンプ可視プローブ分光と考えることができ，フォトニック結晶導入で測定感度の
向上が見込まれることを示した．（2）スピンコート法による可視帯 1次元フォトニック結晶作
製を行い，共振器ポラリトン現象の観測を行った．(3)可視ポンプ‐THz プローブ分光により狭
帯域 THz 波高速透過率変調効果の観測に成功した．

研究成果の概要（英文）：
（1）We succeeded that the enhancement of THz detection efficiency by cavity type 
one-dimensional photonic crystal in THz region. This is regarded as a kind of a THz 
pump-optical probe spectroscopy, and measurement sensitivity can be improved by a 
introduction of photonic crystal.(2) We fabricated one-dimensional photonic crystal in 
visible region using spin-coating and we observed a cavity polariton in this structure. 
(3) We successfully observed that narrow-band and fast THz transmittance modulation 
effect by optical pump-THz probe spectroscopy.
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１．研究開始当初の背景
これまで未開拓領域といわれてきたTHz 帯

域（0.1～10THz）が注目を集めるようになっ
て久しい．近年のレーザー技術の進歩に伴い
光源や検出法などの様々なTHz技術が盛んに
研究されてきたが，更に今後の進展が期待さ

れている．現在、THz 時間領域分光をベース
とした超高速分光が盛んに行われている．し
かしながら，現時点での主流は透過や反射，
あるいはエリプソメトリーなどの線形分光
である．また超高速ポンププローブ分光の例
もあるが，それは可視(あるいは近赤外)光で
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物質を励起したあとの THz 帯域の透過・反射
を観測するという可視ポンプ‐THz プローブ
分光が主である．それに対して THz ポンプに
よるポンププローブ分光の例はほとんどな
い．その理由の一つとしてTHz波強度が弱く，
物質系に十分な摂動を与えることが出来な
いことがあげられる．しかしながら，パルス
THz 波による励起の影響を時間と共に追うこ
とが出来れば，物質中のフォノンダイナミク
スや分子振動回転モードの時間発展など非
常に興味深い現象を観測することが出来る
ので，こういった分光の実現は大いに期待さ
れている．

２．研究の目的

上記の THz ポンプ‐可視プローブ分光を実
現するための最大の問題点は，THz 波強度が
不十分なために観測するに必要なだけの摂
動を与えられない点にある．これを解決する
ためには，THz 波の摂動に出来る限り敏感な
プローブを用いることと実際に THz波の強度
を上げて相互作用を大きくすることの両方
が有効である．そこで、以下のような 3つの
工夫を施す。

(1)THz 波をポンプ光として照射したあと
に，可視光（もしくは近赤外光）域の縮退四
光波混合（フォトンエコー）測定を行うこと
により，物質中のコヒーレント分極の位相緩
和過程を観測する。この過程は励起分極の周
囲の環境、例えばフォノンなどに極めて敏感
なために微弱な THz波による擾乱を観測でき
る可能性が高い．

(2)共振器型 THz 帯 1 次元フォトニック結
晶中にサンプルを導入することで，たとえ入
射 THz 波の強度が弱くとも，フォトニック結
晶中で増強されるためサンプルに強い THz波
を照射することが可能となる．さらにこの場
合，共振モードに対応した特定の THz モード
のみがサンプルに照射することが同時に可
能となる．

(3)共振器型可視帯 1 次元フォトニック結
晶構造も同時に組み込むことで，縮退四光波
混合過程そのものを増強する．これまでに数
1000 倍に及ぶ増強効果が確認できており，こ
の技術は有望である．最終的に THz‐可視二
重共鳴1次元フォトニック結晶構造化するこ
とが目標である．

本研究では，この測定の工夫とサンプルの
工夫の両方を同時に進め，THz ポンプ-可視プ
ローブ分光を実現することが目標である．

３．研究の方法

本研究を遂行するために，フォトニック結
晶試料とポンププローブ分光系の二つに関
してそれぞれ研究を進めた．以下にそれぞれ

の概要について述べる．
(1) フォトニック結晶試料
本研究ではTHz域および可視域の増強効果

を同時に狙うために THz-可視二重共鳴フォ
トニック結晶を用いることを考案したが，そ
れぞれの構造の最適化をまずは行った．

①THz 帯共振器型 1次元フォトニック
結晶

フォトニック結晶とは波長程度の周期で
誘電率が空間変調されている媒質であり，例
えば THz帯の場合は THz 波の波長程度の周期
(数 10μm)で誘電率が空間変調されている媒
質である．THz 帯 1次元フォトニック結晶は
半導体基板やプラスチック基板を適当な厚
みになるように研磨し，それらを多重積層さ
せることで容易に作製できる．このような 1
次元フォトニック結晶においては光の存在
できないような周波数帯であるフォトニッ
クバンドギャップを形成したり，フォトニッ
クバンドギャップ中に光の局在モードが形
成することが特徴である．代表者は平成
18-19 年度には「近-遠赤外二重共鳴 1次元フ
ォトニック結晶による高輝度テラヘルツ光
源の開発」というテーマで科研費補助金基盤
研究(C)に採択され，この光局在モードのモ
ード密度増強効果を利用して THz 帯 1 次元フ
ォトニック結晶における THz波放射の増強に
成功している．

②可視帯共振器型1次元フォトニック
結晶

THz 帯域のフォトニック結晶のみならず，
可視域のフォトニック結晶構造を同時に組
み込むことで，両方の帯域の光閉じ込め効果
が利用できる．入射可視光に対するフォトニ
ック結晶構造を利用することで縮退四光波
混合過程そのものの増強も行うことができ
る．これは以前の研究で数 1000 倍もの増強
効果があることがわかっているので，敏感測
定のためには非常に有効である．ただし、そ
の場合，二つの大きく異なる波長域の構造を
一体化するためサンプル作製に工夫が必要
であるが，ゾルゲル法とスピンコート法を利
用することで可視域の誘電体多層膜作製を
行った．

(2) ポンププローブ分光系
これまでフェムト秒レーザー励起THz時間

領域分光計を用いたTHz時間領域分光法によ
り複素透過係数の測定を行なってきた．また，
我々のグループでは長年，半導体量子ナノ構
造や色素-ポリマー系においてフォトンエコ
ーによる位相緩和ダイナミクスの観測を行
ってきた．そこでこの 2 種類の時間分解分光
系を組み合わせた THz ポンプ-可視フォトン
エコープローブ時間分解分光系を構築する



図１ GaPを含むTHz帯共振器型１次元フォト
ニック結晶の模式図

図 2 THz 波検出の結果．(a)：共振器構造(実
線)および裸の EO 結晶(破線)，(b)：両者の比
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ことを目標とする．
①THz 時間領域分光

通常のTHz時間領域分光法は電気光学結晶
をサンプルと見立てれば一種のTHzポンプ可
視プローブ分光ともいえるので，この系を用
いたフォトニック結晶の測定も行った．THz
波の発生方法としては，高強度発生が期待で
きる空気の非縮退四光波混合過程を利用す
る方法や通常の非線形結晶による光整流過
程を用いた．また，従来行ってきた THz 帯共
振器型 1 次元フォトニック結晶構造による
THz 波発生についても再検討した．その他，
様々な工夫を施し，より高精度の測定が可能
な系を構築した．

②ポンププローブ系
フェムト秒レーザーパルスをビームスプ

リッタにより強度分割し，一部を半導体基板
あるいは非線形結晶に照射することでTHz波
を発生する．また残りはフォトンエコー用と
して用いる．その結果，THz パルス、可視第
1 パルス、可視第 2 パルスの順にサンプルに
照射するような光学系を構築する．その前に，
THz パルスと一つの可視パルスのみの光学系
を構築し，動作確認が必要である．そこで，
まずはより測定が容易な可視ポンプ‐THz プ
ローブ分光系の構築とその動作確認やさら
なる改良を行った．

４．研究成果

これまでの成果を以下にまとめる．
(1) THz帯共振器型1次元フォトニック結

晶による THz 波検出効率の増強

THz 帯共振器型１次元フォトニック結晶の
共振層において入射した THz波電場は多重反
射効果のため増大する．そのため，THz ポン
プ可視プローブ分光において微弱な THz波で
も可視プローブ光に大きな変化を与えるこ

とが期待できる．本研究では可視プローブ光
としてフォトンエコー過程を用いる予定で
あったが，その前段階として電気光学サンプ
リング効果の増大を確認した．

共振層として電気光学結晶であるGaPを用
いた図１に示すような試料を作製した．この
試料を THz 時間領域分光における EO 結晶の
位置におき，EOサンプリングを行った結果を
図 2に示す．

これを見ると共振器構造でTHz波を検出し
た場合のスペクトルは透過スペクトルを反
映して，多数の共振モードが観測される．そ
してその周波数においては単なる裸の EO 結
晶と比べて数倍程度の検出感度の向上がみ
られている．これは入射した THz 波が多重反
射を行うことで実効的に内部で増強され，可
視光プローブ光の位相変化が大きくなった
ことを意味する．THz 時間領域分光とはEO 結
晶を試料と考えれば，THz ポンプ可視プロー
ブを行ったことに他ならず，このような共振
器構造によりその測定感度の増大を確認で
きたと考えられる．

(2) スピンコート法による可視帯 1次元
フォトニック結晶作製と共振器ポラ
リトン現象の観測

スピンコート法により可視域の多層膜構
造を作製することができるが，ここでは多層
膜全体ではないものの共振層にシアニン系



有機色素 J会合体を分散させたゼラチン薄膜
をスピンコート法により製膜した可視帯共
振器型 1 次元フォトニック結晶を作製した．

高い Q値を持つ共振器の共振モードと J会
合体の励起子遷移が共鳴した場合，共振器中
の光と励起子が強く結合した状態である共
振器ポラリトンが観測できる．本試料ではあ
えて共振層をウエッジ状にし，膜厚が徐々に
変化するような試料とした．このようにする
ことで試料上の光入射位置により共振モー
ド周波数が変化するので，これを J会合体の
励起子遷移に対して非共鳴状態から共鳴状
態へ連続的に変化させることができる．図 3
に入射位置を変化させたときの透過スペク
トルを示す．

い
これを見ると共振モード周波数が励起子

共鳴より高い場合から徐々に励起子共鳴に
近付いていくと，単一ピークだった状態から
モードの分裂が観測できる．さらに位置を変
えると共振モード周波数が励起子共鳴より
低くなり，元の単一ピークに戻る様子が分か
る．これを共振器ポラリトン分散関係として
整理すると図 4のようになる．

これによると Upper ポラリトンと Lower ポ
ラリトンの 2 つにスプリッティングしている

様子がわかる．共振モードに対応する透過ピ
ークと J 会合体の吸収ピークが共鳴している
位置における Upper ポラリトンと Lower ポラ
リトンとのエネルギー差であるポラリトン
スプリッティングエネルギーは約 50meV で
あった．これは化合物半導体などに比べて約
1 桁程度大きな値であり，しかも室温におい
ても観測できていることは今後の様々な研
究や応用に関し有益であることが分かった．

(3) 可視ポンプ‐THz プローブ分光によ
る狭帯域 THz 波高速透過率変調効果
の観測

高強度 THz 波発生を目指し，空気からの非
縮退四光波混合による THz波発生を試みると
ともに THz 帯共振器型1次元フォトニック結
晶構造による THz 波発生に関し再検討した．

まず空気からの THz 波発生であるが，励起
光として再生増幅器からの出力を用いた．
800nm の基本波とその第二高調波である
400nm の光を同時に集光し，空気中でプラズ
マを発生する．その際，ω+ω-2ωの過程に
より THz 波が発生する．図 5にその結果を示
す．高次の効果のためレーザーの不安定性の
影響をより多く受けるため，物性研究に用い
るレベルには現時点では達しておらず，とり
あえず，本方式は用いないこととしたが，強
い THz 波の発生には成功している．

次に THz 帯共振器型1次元フォトニック結
晶構造による THz 波発生について述べる．こ
れまでは Ti サファイヤ発振器からの出力を
励起光として用いてきたが，更なる高強度発
生を目指し，光源を Ti サファイヤ再生増幅
器に変えた．これまでの励起光のパルスエネ
ルギーは 100nJ 程度であったが，再生増幅器
からの出力は 100μJ 程度と 3 ケタ以上大き
なものである．試料としては（1）同様に GaP
を含む THz 帯共振器型1次元フォトニック結
晶を用い，THz 波発生を行った．図 6 にその
結果を示す．
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図 3 透過スペクトルの光入射位置依存性
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図 4 共振器ポラリトン分散関係
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申請時には非線形結晶として THz波発生の
多くの実績がある ZnTe を用いていたが，こ
の場合フォノンによる THz波の幅広い吸収帯
が 1.7THz 付近を中心に存在するため，増強
効果が阻害されることが分かった．そこで，
位相整合条件としては不利ではあるが，特筆
する吸収帯の存在しない GaPを用いることと
した．この結果，図 6（b）の点線に示すよう
に 10 倍近くの THz 波発生の増強度を得るこ
とができた．

それに対し，図 6(b)の実線に示すように強
励起した場合に，増強効果は確認できなかっ
た．とりわけ，共振モードの対応する周波数
においては THz波の発生が大きく抑制されて
しまった．これは 800nm の光で強励起するこ
とにより，二光子吸収が起こり GaP 内に多く
の自由キャリアが生成してしまったためで
はないかと考えた．

そこで，可視ポンプ-THz プローブ分光を行
い，それを確かめることとした．まず，実験
系の確認のために GaAs を用いた可視ポンプ
-THz プローブ分光を行った．800nm の励起光
により GaAs の価電子帯から伝導帯に一光子
遷移が起こる．そのため，自由キャリアが生
成し，THz 波の吸収が起こる．キャリアが再
び再結合緩和することで再び THz波は透過す
るようになる．これにより再結合時間に対応
した透過率変化の減衰曲線が得られるが，実
験の結果，再結合時間として数 ns が得られ
ており，これは妥当なものと判断した．

次にGaP単体における可視ポンプ-THzプロ
ーブ分光を行った．GaP の場合,バンドギャッ
プが 2.29eV であり，800nm(1.55eV)の光での
一光子遷移はないが，入射光強度が大きくな
ると二光子吸収の効果が顕著になってくる．
その様子を図７に示す．励起キャリアの再結
合に伴う減衰曲線が得られているが，この時
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図 6 (a)：透過スペクトル．実線が実験結
果，破線が理論計算である． (b)：共振器
構造と裸のGaP結晶からのTHz波発生強度
の比．実線が再生増幅器を光源としたも
の，点線が発振器を光源としたものであ
る．破線の 1のラインを越えるということ
は発生の増強効果があるということを示
す．
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図 7 入射光強度を変化させた時の過渡吸
収カーブ
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の THz波の吸収量は入射光の二乗に比例して
おり，二光子吸収が起こっていることが分か
る．

これらを踏まえて，GaP を含む共振器型 1
次元フォトニック結晶の可視ポンプ-THz プ
ローブ分光を行った．可視ポンプ光と THz プ
ローブ光の遅延時間を変えた時のTHz透過ス
ペクトルを図 8に示す．可視光励起がない場
合(-10ps)の透過スペクトルは通常のもの同
様に，フォトニックバンドギャップ中に共振
モードに対応する明瞭な透過ピークが観測
できるが，励起直後(15ps) には特にこのピ
ークの透過率が大きく減少している．そして，
十分時間が経過した後（500ps），それが回復
している様子が分かる．共振モードの透過率
は他の周波数帯と比べて構造内のわずかな
吸収量に大きく影響を受けるため，透過ピー
クの透過率のみが大きく変化している．これ
により，図6（b）の THz 波発生の抑制効果は
二光子吸収に起因するものと考えた．また，
このことは狭帯域の高速変調が可能である
ことを示唆しており，THz 帯の新しい制御デ
バイスの実現の可能性を示唆しており，今後
につながる結果となった．

今回，当初の目的である THz ポンプ-可視
フォトンエコープローブ分光の実現には至
らなかったが，3 年間の研究の成果として上
記のような様々なことが分かった．その結果，
我々の研究グループとして多くの知見を得
ることができ，今後当該研究を推進する上で
実りある研究期間であったと思う．今後も本
テーマの実現に向けて努力していきたい．
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