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研究成果の概要（和文）： 
 強相関電子材料をはじめとする次世代電子デバイス材料中のキャリアの超高速時空間評
価を可能とするため、ダイナミックレーザーテラヘルツ放射顕微鏡の構築を行った。 
また高強度テラヘルツ分光装置の開発を行い，ペロブスカイト型酸化物高温超伝導体
YBa2Cu3O7-δにおける超伝導キャリアの抑制，および強誘電体 SrTiO3 におけるスレーターモ
ードのシフトなど，テラヘルツ非線形光学効果の観察に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
We have developed a dynamic laser terahertz emission microscope to observe ultrafast 

carrier dynamics at a high-spatial resolution in next generation electronic materials 
including strong correlated materials. On the other hand, we have developed an intense 
terahertz spectroscopy system using pulse-front tilting method and succeeded in the 
observation of terahertz non-linear effect in an oxide high Tc superconductor 
YBa2Cu3O7-δ and a ferroelectric material SrTiO3. 
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１．研究開始当初の背景 
強相関電子材料では、物質内で異なる自由度 
（スピン、電荷、磁気秩序等）が強く相互作
用することにより生じる、巨大磁気抵抗効果、
金属-絶縁体転移やマルチフェロイック効果
などの特異な量子物性を発現することから、

次世代の新機能デバイス材料として大いに
期待されている[1]。研究対象は幅広く、精力
的に研究されている。しかしながら、その複
雑さゆえ、いまだ不明な点も多く、特に、光
機能に関する研究は少ない。申請者は、早く
から、フェムト秒レーザー励起によるテラヘ
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ルツ発生など、強相関物質の光・テラヘルツ
科学に取り組み、マンガン酸化物における電
荷密度波励起・光誘起絶縁体金属相転移の観
測、強誘電体の光アシスト自発分極反転スイ
ッチング効果の発見など、世界に先駆けた成
果を挙げてきた[2,3]。 
一方、テラヘルツ分野は、新しい重要分野と
して注目を集めている［4］。その重要な課題
として、高強度コヒーレントテラヘルツ光
源・検出器の開発などがある。これまでに対
象とされてきた物質は限定的で、様々な探索
的アプローチが必要とされている。 
[1] Y.  Tokura, Science 312 (2006) 1481 
[2] N. Kida et al., in Terahertz 
Optoelectronics (Springer-Verlag, Berlin, 
2005) pp275-334. 
[3] D. Rana, et al., Advanced Materials, 21 
(2009) 2881. 
[4] M. Tonouchi, Nature Photonics, 1 (2007) 
97. 
 
２．研究の目的 
本研究は、次世代電子材料・デバイス開発に
資する強相関電子材料の新規な光・テラヘル
ツ波機能を探索・創製すること、並びに、そ
のために新しい研究手法を開拓し、大きな波
及効果を生み出すことがねらいである。 
具体的には、高強度テラヘルツ波分光装置を
構築し，強相関電子材料，特にペロブスカイ
ト型強誘電体および高温超伝導体における
テラヘルツ非線形効果などの物性探索を行
い、新規材料のテラヘルツ・光機能の創製と
デバイスへの応用の可能性を探る。また，強
相関物質の局所場科学からドメイン制御や
光機能の創製の実現を目指すため，これまで
にないダイナミックレーザーテラヘルツエ
ミッション顕微鏡の開発を行い，その高空間
分解能化に取り組む。 
 
３．研究の方法 
本研究では、 
（１）強相関物質などからの局所的なテラヘ
ルツ波発生を観測し、強相関電子材料の新し
い機能の探索と解明を行うため、新規レーザ
ーテラヘルツ放射顕微鏡（LTEM） として、
局所場光励起が可能であり、ポンプ・プロー
ブ計測可能なダイナミック LTEM を開発し、
高機能電子材料開発のための基盤を築く。 
（２）従来の時間領域テラヘルツ分光法によ
り，強相関電子材料，特にペロブスカイト型
強誘電体薄膜のテラヘルツ周波数領域での
物性を明らかにする。 
（３）これまでテラヘルツ波による非線形効
果は未知の研究領域であったが，高強度テラ
ヘルツ波を発生可能な分光装置を開発し，強
相関電子材料や超伝導体における非線形効
果の観測を行い、光テラヘルツ波物性を明ら

かにする。 
 
４．研究成果 
（１）ダイナミックテラヘルツ放射顕微鏡の
構築および半導体光スイッチのキャリアダ
イナミクスの評価 
 
電子材料における超高速電荷ダイナミク

スを観測し評価するため図１に示すような
ダイナミックテラヘルツ放射顕微鏡を構築
した。このシステムを用いて、低温成長ガリ
ウム砒素（LT-GaAs）基板および半絶縁性ガ
リウム砒素（SI-GaAs）基板上のダイポール
型光伝導スイッチの測定を行った。図２に
LT-GaAs 基板上に作製した光スイッチを用い
て観測した結果を示す。用いた光伝導スイッ
チの形状を図 2a に、またポンプ光照射位置
を電極中央、＋電極側、および－電極側 と
したときのテラヘルツ放射の様子をそれぞ
れ図 2b、2c および 2d に示す。測定では、光
伝導スイッチの電極間距離が5μmのものを用
い、ポンプ光とプローブ光のパワーおよびビ
ーム径は、それぞれ 30mW・8μmφ、1mW・1μmφ
とし、電極へのバイアス電圧を 10V としてい
る。ポンプ光を＋または－電極付近に照射し
た場合、ポンプ光照射と反対側の電極付近で

図１．ダイナミックレーザーテラヘルツエ

ミッション顕微鏡の概略図。 

図２．低温成長ガリウム砒素（LT-GaAs）
基板上のダイポール型光伝導スイッチから

放射されたテラヘルツ電磁波の様子。 
(a) 試料電極形状（黒い領域が金電極） (b)
ポンプ光を電極間中央部に照射 (c)ポンプ

光を＋電極付近に照射 (d)ポンプ光を－電

極付近に照射。 



強いテラヘルツ放射が見られた、これは従来
のポンプ－プローブ時間領域評価法では観
測することができなかった現象である。また、
ポンプ光とプローブ光の時間差を変化させ
てイメージをとることにより、ポンプ光励起
キャリアが緩和されていく様子も連続的に
観測できた。このシステムを用いることによ
り，空間分解能で１μm 程度，時間分解能で
0.1ps でのキャリアのダイナミックな挙動に
ついて観察することに成功しており，今後現
在開発を進めている近接場光を使ったレー
ザーテラヘルツ放射顕微鏡にこの手法を適
用して，マルチフェロイック材料からの強誘
電ドメイン構造など，よりミクロ領域からの
テラヘルツ放射機構の解明を行う予定であ
る。 
 
（２）ペロブスカイト型強誘電体薄膜のテラ
ヘルツ物性に関する研究 
 
ペロブスカイト型強誘電酸化物 SrTiO3(STO)
や SrRuO3(SRO)等は、その興味深い物性とデ
バイス応用の可能性から広く研究され続け
ている。これら強誘電体薄膜を作製し，テラ
ヘルツ時間領域分光法によるテラヘルツ物
性の評価を行った。その一例として，SRO に
関する結果を以下に示す。 
SRO は他の酸化物と比較して高い電気伝導性
を持ち、約 160K 以下で強磁性を示す。また
ペロブスカイト関連構造を持つ遷移金属酸
化物との格子整合が良いために、酸化物を用
いたデバイスの下部電極やスピントロニク

スへの応用が期待されている。 
本研究では SRO薄膜を様々な基板の上に作成
し、SRO 薄膜と基板の格子ミスマッチによる
歪みがもたらす電気的・磁気的・光学的特性
の変化を観察した。その一例として、テラヘ
ルツ時間領域分光法(THz-TDS)により測定し
た光学伝導度の結果を示す。 
図３(a)は DyScO3(110)基板上に成膜した SRO
薄膜の AFM 像および，(b)テラヘルツ時間領
域分光で測定した、室温における光学伝導度
の周波数依存性である。これより SRO 薄膜の
表面は一様な分子層ステップが見られ、非常
に高い平坦性を持っていることが分かる。ま
た、0.2 THz における SRO 薄膜の光学伝導度
の値は DSO[11

_

0]方向、DSO[001]方向について
それぞれ 3600 Ω-1cm-1、200 Ω-1cm-1と大きな異
方性が見られた。一方、立方晶である MgO 基
板などに作成した SRO薄膜では異方性は観測
されなかった。このことから、SRO/DSO(110)
薄膜に見られる光学伝導度の異方性は
DSO(110)の面内異方性にともなう格子歪み
によるものと考えている。 
 
 
（３）高強度テラヘルツ分光装置の構築とテ
ラヘルツ非線形光学効果に関する研究 
 

テラヘルツ波は新しい光源として脚光をあ
び、様々な発生方法やその物理、また発生し
たテラヘルツ波の応用研究が進展している。
特に、高強度化の流れは著しく、ハイパワー
レーザーを利用したパルス面傾斜法による
テラヘルツ波発生法では従来の手法の 4桁以
上もの高強度テラヘルツ波の発生が可能と
なり始めている。高強度テラヘルツ波発生は
光物性研究のブレークスルーになると期待
されており，高強度テラヘルツ波パルスを用

図３ . DyScO3(110) 基板上に作成した

SrRuO3薄膜の (a) AFM 像 と (b) 光学伝
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0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2
-3000

-2000

-1000

0

1000

2000

3000

4000

5000

 DSO[110]
 DSO[001]

σ'
 (1

/Ω
cm

)

Frequency (THz)

(a) 

(b) 
図 4．パルス面傾斜法を利用した高強度テ

ラヘルツ分光装置の概略。 



いることでテラヘルツ帯非線形光学効果の
ような未開拓物理現象の研究が可能になる。 
本研究においても，図４に示すようなパルス
面傾斜法によるテラヘルツ放射・分光装置を
構築し，強相関電子材料である酸化物高温超
伝導体および強誘電体におけるテラヘルツ
帯の非線形光学効果に関する研究を行った。 
図５に酸化物高温超伝導体 YBa2Cu3O7-δ（YBCO）
における測定結果を示す。図５(a)はテラヘ
ルツ電界強度 E0 および E0/8（ただし，
Eo=30kV/cm）のテラヘルツの時間領域透過ス
ペクトルを，図５(b)は複素光学伝導率の周
波数および電界強度依存性を示している。図
５(a)において，超伝導転移温度 Tc において
時間領域波形の大きな違いは見れないもの
の，Tc 以下の 34K においては電界強度の違い
による明らかな位相シフト，および振幅の変
化が観測された。また，この時間領域波形を
元に分光解析した結果の図５(b)においては，
超伝導電子対密度とともに増加する複素伝
導率の値が，1THz 以下の周波数帯域にも関わ
らず，電荷強度を増すにしたがって減少して
いく様子が観測された。 
一般に酸化物高温超伝導体 YBCO のエネルギ
ーギャップの大きさは 40－50meV程度とされ
ており，今回照射したテラヘルツのエネルギ
ー（＜3meV 程度）に比べて十分大きく，この
観測された結果はテラヘルツ電磁波の電界
強度による非線形光学効果と考えられる。 
 またペロブスカイト型強誘電体薄膜 SrTiO3

においても，テラヘルツ非線形光学効果によ
るソフトモード振動(スレーターモード)の
シフトの観測に成功した。 
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