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研究成果の概要（和文）：　2色の超短パルス光誘起プラズマにより、高強度テラヘルツ波を発生させる手法を確立し
、最大電場1.4 MV/cmのテラヘルツ波を得ることに成功した。
　この高強度テラヘルツ波発生法を確立したのち、高強度テラヘルツ分光法、光ポンプ－テラヘルツプローブ分光法、
高強度テラヘルツポンプ－テラヘルツ分光法といった各種分光法を開発した。
　開発した分光法により、各種白金錯体、半金属薄膜、金属薄膜を測定試料とし、物質内のキャリアダイナミクスを観
察した。いくつかの物質において、高強度テラヘルツ波によるキャリアの非線形応答を発現、観察することに成功した
。この非線形応答の起源を物性物理学的知見から明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We successfully generated intense terahertz field with 1.4 MV/cm from the plasma i
nduced by two-color pulses. Using the method. we developed the intense terahertz spectroscopy, optical pum
p-terahertz probe spectroscopy, and terahertz pump-terahertz probe spectroscopy. We applied the spectrosco
pies to halogen-bridged platinum complexes, semiconductors, semimetals, and metals. Then, in some specimen
s, nonlinear carrier dynamics were observed, whose dynamics were successfully explained by the simple meth
ods.
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１．研究開始当初の背景 
 高強度テラヘルツ波は、THz域にエネルギ
ーを持つ自由度の素励起、非線形 THzスペク
トロスコピー、テラヘルツイメージングなど
への応用が期待されており、様々な発生手法
が研究されている。自由電子レーザーやシン
クロトロンによる大掛かりな装置によって 1 
MV/cm を超えるテラヘルツ波の発生が可能
となった一方で、テーブルトップサイズの装
置での高強度テラヘルツ波発生も可能とな
りつつある。特に最近、超短パルスレーザー
の基本波と 2倍波によって励起された気体プ
ラズマから高強度テラヘルツ波を発生させ
ることが可能となり、強力かつ拡張性の高い
テラヘルツ波源として発展が期待されてい
る。このテラヘルツ波は超短パルスレーザー
により励起されたプラズマによる光整流効
果によって発生すると考えられていたが、
Kress らによると束縛電子と自由電子の 3 次
の非線形係数では高い強度のテラヘルツ波
発生は説明できない。ところが、Xie らは、
発生したテラヘルツ波の電場が 3次の非線形
感受率を介した光整流効果によることを実
験的に検証した。一方、Kimらは実験結果が、
気体分子のイオン化過程におけるプラズマ
電流によるテラヘルツ波発生の計算とよく
一致することを確かめた。Xie らによる説、
Kimらによる説はどちらも尤もらしく、よく
テラヘルツ波発生のメカニズムを説明して
いるようだが、ともにテラヘルツ波発生メカ
ニズムを説明するための直接的な実験を行
ってはおらず、説得力に欠ける。つまり、超
短パルスレーザーの基本波と 2倍波による気
体プラズマからの高強度テラヘルツ波発生
メカニズムは未だ解明されていないと言え
る。そこで申請者は、テラヘルツ波発生メカ
ニズムの解明に向けて実験的側面からアプ
ローチする。 
 
２．研究の目的 
 近年、超短パルスレーザーの基本波と 2倍
波によって励起された気体プラズマから高
強度テラヘルツ波を発生させることが可能
となった。このテラヘルツ波発生メカニズム
には、プラズマ内での基本波と 2倍波の光整
流効果によるものと、気体分子のイオン化過
程のプラズマ電流によるものの 2通りが考え
られているが、未だ発生メカニズムは明らか
になっていない。この手法によるテラヘルツ
波発生メカニズムの解明は、発生するテラヘ
ルツ波のさらなる高強度化を図る上で必要
不可欠である。本研究の目的は、プラズマか
らの高強度テラヘルツ波発生メカニズムを
実験的手法により明らかにし、それを物性測
定に適用することである。 
 
３．研究の方法 
 現在までに申請者は、フェムト秒レーザー
を用いて予め気体中にプラズマを作ってお
き、そこに基本波と 2倍波を入射し、テラヘ

ルツ波を発生させるという実験を行ってい
る。ディレー光学素子により、Prepulse - Main 
Pulse間の時間間隔を 0 ～ 2 nsの領域で変え
られる。Prepulse に励起されたプラズマの寿
命は 100 psのオーダーであり、時間間隔を 0 
～ 2 ns の領域で変えられることはテラヘル
ツ波発生のメカニズムを明らかにする上で
必要不可欠である。Main Pulseによって発生
したテラヘルツ波電場の、Prepulse - Main 
Pulse間の時間間隔依存性から、Prepulseによ
ってプラズマが発生し、その後Main Pulseに
よってテラヘルツ波が発生するが、テラヘル
ツ波は大きく抑制された後、数 100 psで大き
く回復し、さらにゆっくりと回復する。この
数100 psの回復時間はプラズマの寿命とよく
一致し、Prepulse によるプラズマの存在が
Main Pulseからのテラヘルツ波発生を抑制す
ることを意味している。この事実は、Xie ら
の主張した、プラズマの 3次の非線形感受率
を介した光整流効果によりテラヘルツ波が
発生するという説を否定するものである。 
現在までの実験により、申請者はこの特異
な現象を徹底的に研究することで、テラヘル
ツ波発生のメカニズムを解明し、高強度化の
手掛かりを得ようという考えに至った。超短
パルスレーザーの基本波と 2倍波によって励
起された気体中プラズマによるテラヘルツ
波発生メカニズムを明らかにする。申請者が
現在までに行った実験から、プラズマの存在
により、Main Pulseから発生するテラヘルツ
波が抑制されること、テラヘルツ波発生強度
の回復には早いプロセスと遅いプロセスの 2
つのプロセスがあること、そして、早いプロ
セスの緩和時間が励起されたプラズマの寿
命によく一致することが分かっている。この
抑制の原因をつきとめ、テラヘルツ波発生の
メカニズムが気体分子のイオン化過程にお
けるプラズマ電流によるものであることを
直接観察する。具体的には、Prepulse によっ
て励起されたプラズマの寿命を、Streak 
Camera を用いた発光スペクトル観察から測
定する。また、Zスキャンを PrepulseとMain 
Pulseの時間間隔を変えて行い、THz波発生強
度回復の遅い緩和プロセスの原因を明らか
にする。 
 
４．研究成果 

2 色の超短パルス光を気体中で集光してプ
ラズマを発生させ、そこからテラヘルツ波を
発生させる手法により最大電場 1.4 MV/cmの
テラヘルツ波を得ることに成功した（図 1）。 
この高強度テラヘルツ波発生法を確立し
たのち、高強度テラヘルツ分光法、光ポンプ
－テラヘルツプローブ分光法、高強度テラヘ
ルツポンプ－テラヘルツ分光法といった各
種分光法を開発した。 
開発した分光法により、各種白金錯体（図

2）、半金属薄膜（図 3）、金属薄膜（図 4）を
測定試料とし、物質内のキャリアダイナミク
スを観察した。いくつかの物質において、高



強度テラヘルツ波によるキャリアの非線形
応答を発現、観察することに成功した。この
非線形応答の起源を物性物理学的知見から
明らかにした。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 1 高強度テラヘルツ波の時間波形とパワ
ースペクトル 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 2 光ポンプによる白金錯体の THz域の吸
収変化。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 ビスマス薄膜のテラヘルツ波透過率の
照射テラヘルツ波電場依存性。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 金薄膜のテラヘルツ波透過率の膜厚依
存性と照射テラヘルツ波電場依存性。 
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〔その他〕 
ホームページ 
http://www.ultrafast.ynu.ac.jp/minami/index.html 
http://www.ultrafast.ynu.ac.jp/minami/eng.html 
http://er-web.jmk.ynu.ac.jp/html/MINAMI_Yasu
o/ja.html 
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