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研究成果の概要（和文）： 

新規有機非線形光学結晶 BNA(N-benzyl 2-methyl-4-nitroaniline)のテラヘルツ波帯での物性値

を明らかにすることで、これまで発生が難しかった未踏テラヘルツ領域(10～30µm)での高効率

な発生を実現した。各発生周波数において、最適位相整合条件を算出する事により 11.6THz に

おいて従来の 10 倍の高出力を得る事に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

High efficiency, widely tunable terahertz (THz) generation from an organic 
N-benzyl-2-methyl-4-nitroaniline (BNA) crystal was demonstrated by optimizing the pump 
dual-wavelengths. We calculated the (wideband) refractive index and coherence length mapping of BNA 
to establish the optimum phase-matching condition of the DFG configuration.  
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１．研究開始当初の背景 
波長 10～30µm 帯においては適切な非線形

光学結晶が存在しない事から発生自体が難
しい領域となり取り残された波長域となっ
ていた。 
近年、無機結晶であるニオブ酸リチウム結

晶(LiNbO3)やリン化ガリウム結晶(GaP)、有機
結 晶 で あ る 4-dimethylamino-N-methyl- 
4-stilbazolium tosylate (DAST)結晶を用いたテ
ラヘルツ波光源の開発がなされており、多く
の応用へと展開されている。 

研究代表者はこれまでに、材料に有機非線
形光学結晶 DAST 結晶を用いる事で 10～
30µm 帯テラヘルツ波発生とその応用研究を
行ってきたが、テラヘルツ波領域において
DAST 結晶には化学構造に由来する様々な吸
収やフォノンモードが存在し、スペクトル構
造(発生波長の抜けによりパワースペクトル
が平坦でない)をもつため高出力でかつ連続
的に 10～30µm 帯テラヘルツ波を発生させる
ことができていなかった。そこで、着目した
の が 新 し い 有 機 非 線 形 光 学 材 料
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BNA(N-benzyl 2-methyl-4-nitroaniline)結晶で
ある。BNA 結晶は、DAST 結晶とは異なるフ
ォノンモードを有しており、DAST 結晶に比
べて連続的に波長の抜けなく、かつ、出力の
むらなく 10～30µm 帯テラヘルツ波を網羅す
ることが期待できる。 

 
２．研究の目的 
本課題では、BNA 結晶のテラヘルツ波帯で

の屈折率など未知の物性値を実験的に決定
するとともに、BNA 結晶の潜在能力(高非線
形性・低分散・高光損傷)を極限まで活用し、
未踏波長域 10～30µm において波長抜けや出
力低減のない究極の高出力広帯域テラヘル
ツパルス光源を創出する事を、目的としてい
る。 
 
３．研究の方法 
新規非線形光学 BNA 結晶を用いて、高効

率・広帯域テラヘルツ波発生を実現させるた
めに、以下の項目について実験検証を行った。 

1) 新規非線形光学 BNA 結晶のテラヘル
ツ波帯における光学特性解明 

2) テラヘルツ波発生に伴う BNA 結晶の
光学特性の同定とテラヘルツ波の高効
率発生 

 
４．研究成果 

1) 新規非線形光学 BNA 結晶のテラヘル
ツ波帯における光学特性解明 

 フーリエ変換赤外分光装置 (FTIR)より
BNA 結晶のテラヘルツ波帯における吸収係
数を算出した。その結果を図 1 に示す。 

 
 次に、テラヘルツ波帯における BNA 結晶の
屈折率算出した。図 1 の実測値を元に、BNA
結晶の各周波数における吸収係数からロー
レンツモデルによるフィッティングを行っ
た結果が図 1 の赤線である。このフィッティ
ング結果からテラヘルツ波帯での屈折率を
算出した(図 2)。 

図 2 からわかるとおり、テラヘルツ波帯域に
おいてBNA結晶は大きな分散は確認できず、
広帯域にわたりほぼ一定の値を示している
事が確認できた。光波帯での BNA 結晶の屈
折率が 1.9 程度であるため、広帯域テラヘル
ツ波発生が可能な事を示している。 

次に、BNA 結晶を用いて差周波発生
(Difference Frequency Generation)を行う予備
段階として、最適位相整合条件の算出が必要
不可欠である。このため、図 2 に示すテラヘ
ルツ波帯における BNA 結晶の屈折率を用い
てコヒーレンス長を 

(n：屈折率、λ：波長、励起二波長の大小関
係λ1＜λ2＜λTHz） 
を計算した。 

Type0(o-wave + o-wave → o-wave)のコリ
ニア位相整合条件により計算を行い、各発生
テラヘルツ周波数ごとに同様の処理を行い
マッピング化したものを図 3 に示す。 

図 3 の横軸は発生するテラヘルツ周波数、縦
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図 1 新規非線形光学 BNA 結晶のテラヘル

ツ波帯域における吸収係数 

図 2 テラヘルツ波帯域における BNA 結晶
の屈折率 

図 3 BNA-DFG Type0 位相整合条件下

での各発生テラヘルツ周波数における

コヒーレンス長マッピング 



軸は励起二波長のうちの短波長側λ1 を表し
ており、強度はコヒーレンス長を示している｡
この結果から、BNA-DFG テラヘルツ波発生
は発生する各テラヘルツ波周波数において
最適な励起二波長が存在する事がわかる。
BNA-DFG の場合励起波長を 700～1,100 nm
の間で、発生テラヘルツ周波数ごとに独立に
制御する必要がある。 
 

2) テラヘルツ波発生に伴う BNA 結晶の
光学特性の同定とテラヘルツ波の高効
率発生 

1)の実験結果からわかる通り、BNA-DFG に
よるテラヘルツ波発生には発生周波数に応
じた最適な励起二波長が存在する。波長 700
～1,100nm の間で任意に波長を選択できる励
起二波長光源を用いて、実際に BNA-DFG に
よるテラヘルツ波発生実験を行った。 
 励起二波長光源は 532nm を励起光源とし
て、二つの KTP 結晶からなる光パラメトリッ
ク発振器から成り立っている。また、二つの
KTP 結晶はガルバノに設置されており、コン
ピュータによる自動制御を可能としている。
まず初めに、励起 1 波長を固定しながら、発
生可能なテラヘルツ波を全帯域にわたり検
出した。その後、励起波長をパラメータとす
る事で、励起波長と発生テラヘルツ波の出力
マッピング測定を行った。その結果を、図 4
に示す。 

図 4 は、横軸に発生しているテラヘルツの周
波数、縦軸に励起二波長のλ1をとっている。
カラーマップは発生したテラヘルツ波の出
力強度を示している。明るくなるにつれテラ
ヘルツ波発生強度が大きい事を示している。
この結果から、実験的にも各テラヘルツ周波

数において最適な励起二波長が存在する事
を示すことが出来た。さらに、図 3 のコヒー
レンス長マッピングのシミュレーション結
果と対比してみると、比較的良い一致を示し
ている事がわかる。 
図 4 のテラヘルツ波出力マッピングのデー

タを元にして、実験的な BNA-DFG の最適励
起二波長を容易に求めることが出来た。発生
周波数ごとの最適励起二波長をルックアッ
プテーブル化することで、励起二波長の自動
制御にフィードバックをかけ、発生するテラ
ヘルツ波は常に最適位相整合条件下で動作
することが可能となった。このシステムを用
いて再度 BNA 結晶を励起し、その際に得ら
れたテラヘルツ波のパワースペクトルを図 5
に示す。 

図 5 は、検出器およびフィルタ等の透過率周
波数依存性を考慮していない、生のテラヘル
ツ波パワースペクトルである。励起波長λ1
を固定して発生した場合と比べて、高効率に
テラヘルツ波発生が可能となり実に 11.6 THz
においては従来の一桁以上の高出力を得る
ことに成功した。 
 本研究では、新規有機非線形 BNA 結晶の
テラヘルツ波帯における屈折率算出を行う
事で、最適励起二波長を計算および実験的に
求め、高効率・広帯域な BNA-DFG テラヘル
ツ波発生を可能とした。励起波長によるテラ
ヘルツ波出力依存性は顕著であり、励起二波
長光源の改善により、今後更なる高効率・広
帯域なテラヘルツ波発生が実現可能である
ことがわかった。 
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