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研究成果の概要（和文）：本研究では、ナノ構造半導体や次世代の電子材料における高速電場誘起現象を解明す
るために、世界最高強度のTHzパルスの電磁場成分を金属メタマテリアルによって増強し、従来技術では実現で
きない超高速電場応答計測技術を創出することを目的とした。これにより、主に２つの成果を得た。THz光と励
起子(GaAs)が強く結合したドレスト状態を形成することによって、THz光の周期よりも短い周期のサブサイクル
応答を示すこと明らかにした。高強度のテラヘルツパルス光源と、スプリットリング共振器(SRR)による共鳴的
な磁場増強効果を利用し、傾角反強磁性体における非線形反強磁性共鳴の観測に成功した。

研究成果の概要（英文）：In this research, in order to elucidate ultrafast electric field induced 
phenomena in nanostructured semiconductors and next-generation electronic materials, it aimed to 
create an ultrafast measurement method for the electric-field induced phenomena with the world's 
highest intensity THz pulse enhanced by metallic metamaterials. This gave us two main results. It is
 revealed that a subcycle response with a period shorter than the period of the THz light is 
demonstrated caused by a dressed state in which the THz light and the exciton (GaAs) are strongly 
coupled. We succeeded in observing the nonlinear antiferromagnetic resonance in the antiferromagnet 
by utilizing resonant magnetic field enhancement effect by high intensity terahertz pulse light 
source and split ring resonator (SRR).

研究分野：テラヘルツ非線形分光

キーワード： 半導体　磁性体　高強度テラヘルツ　非線形光学　超高速分光　メタマテリアル　相変化材料　金属絶
縁体転移
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１．研究開始当初の背景 
近年の急速な情報通信技術の高速化と大

容量化の要請から、半導体電子デバイスにお
ける素子の最小加工寸法は 10nm以下にせま
る微細化が進み、デバイスの駆動電場の高電
場・高周波化が進んでいる。このため固体メ
モリーにおける電荷蓄積やトランジスタに
おける電流制御が従来の半導体材料では十
分に行えない「微細化の限界」が問題となっ
ている。このような物理的な限界を突破し新
たな固体メモリーやスイッチング電子デバ
イスを実現するためには、次世代の電子材料
において、高電場誘起現象を微視的な観点か
ら理解し活用することが肝要である。 

 
２．研究の目的 
従来の電気伝導測定技術では電子デバイ

ス の 高 周 波 数 極 限 で あ る サ ブ THz
（1THz=1000GHz）周波数帯に生じる超高
速現象の素過程を調べることは不可能であ
り、また高電場現象はしばしばカタストロフ
ィックな破壊効果をもたらすために測定そ
のものが困難である。本研究では、ナノ構造
半導体や次世代の電子材料における高速電
場誘起現象を解明するために、世界最高強度
の THz パルスの電磁場成分を金属メタマテ
リアルによって増強し、従来技術では実現で
きない非破壊・非接触な超高速電場応答計測
技術を創出する。これによりナノエレクトロ
ニクス並びにパワーエレクトロニクスデバ
イス開発に資する超高速電場誘起現象の学
理を構築する。 
 
３．研究の方法 
(1) テラヘルツサイドバンド生成とサブサ
イクル光学応答 
 

エレクトロニクス技術の高周波極限であ
るテラヘルツ (THz)周波数帯で動作する高
速光変調素子の実現には、THz 光電場下での
固体中電子系の光学応答の理解が重要であ
る。特に、半導体中の励起子は大きな振動子
強度をもち THz 光と強く相互作用するため、
大きな光学変調が期待される。先行研究では
THz 光照射下で励起子共鳴光の高次サイドバ
ンド生成が観測されているが、励起子のコヒ
ーレンスがサイドバンド放射に主要な役割
を果たしているかどうかは解明されておら
ず、実際にコヒーレントな光変調に利用可能
であるかは明らかでない。本研究では、位相
安定な狭帯域 THz光源を利用することで励起
子のサブサイクル応答を観測し、THz 光と励
起子が強く結合したドレスト状態がコヒー
レントな光学応答の起源であることを明ら
かにした。 
 
(2) ピコ秒高強度電場励起による VO2 薄膜の
超高速反射率変化 
 

遷移金属酸化物である二酸化バナジウム

（VO2）は強い電子相関のために電荷が局在し
たモット絶縁体となり、温度、圧力、光励起、
電場印加などの外場によって電子相関が融
解し金属状態へと相転移することが知られ
ている（MI 転移）。近年、高強度 THz パルス
発生技術の発展によりサブピコ秒の瞬間電
場を物質に印加することが可能となり、クー
ロン反発によって局在した自由キャリアの
脱離が MI 転移を誘起することが報告されて
いる。VO2 では強い電子相関に起因してキャ
リアの衝突イオン化確率が典型的な半導体
と比べて大きく、効率的なキャリア増幅効果
が期待されるが MI 転移との関係は未解明で
ある。本研究では電場誘起 MI 転移における
衝突イオン化の効果の知見を得るため、VO2
試料に対し光励起によるキャリア生成の後、
高強度 THzパルスによる電場印加を行い、THz
電場の効果を過渡反射率測定によって調べ
た。 
 
( ３ ) 高 強 度 THz 電 場 に よ る 超 格 子
(GeTe)2/Sb2Te3の構造変化 
 
カルコゲナイド系化合物合金 Ge2Sb2Te5

（GST）は、最も代表的な書き換え可能な光
ディスクとして使用されている記録材料で
ある。近年、超格子構造を有する GST 結晶に
おいて、電場パルスの印加による記録状態と
消去状態の結晶相の書き換え（構造変化）は
潜熱による融解を伴わずに原子イオンの変
位によって生じることが予想され、ナノ秒を
遙かに超える高速かつ省エネルギーのスイ
ッチング電子デバイスへの応用が期待され
ている。高電場を印加した場合にはキャリア
が加速運動によって高い運動エネルギーを
持つことでキャリア増幅が生じ、この過程が
構造変化を誘起していることが示唆されて
いるが、キャリアダイナミクスと構造変化と
の関係は未解明である。本研究では、優れた
ス イ ッ チ ン グ 動 作 を 示 す 超 格 子 結 晶
（(GeTe)2/Sb2Te3）に対し、高強度 THz 電場パ
ルスで生じる構造変化の評価、過渡反射率測
定によるキャリアダイナミクスを測定した。 
 
(4) スプリットリング共振器の高強度テラ
ヘルツ近接磁場による非線形反強磁性共鳴
励起 
 
絶縁性反強磁性体はテラヘルツ帯域にま

で達する高周波磁気応答から、高速磁気光学
素子やスピンデバイスへの利用が期待され
ている。磁気スイッチングなどへの応用を考
える際には非線形領域におけるスピンダイ
ナミクスの理解が必須であるが、十分な強度
のテラヘルツ磁場発生は技術的に困難であ
った。本研究で我々は高強度のテラヘルツパ
ルス光源と、スプリットリング共振器(SRR)
による共鳴的な磁場増強効果を利用し、傾角
反強磁性体における非線形反強磁性共鳴の
観測に成功した。 



図１：(a) THz 電場の時間波形。 (b)、

（c）は吸収変化の時間波形。（b）に

おける２つの曲線（①、②）は、図

中(c)において、異なるフォトンエネ

ルギーで吸収変化に対応する。 

 
４．研究成果 
(1) テラヘルツサイドバンド生成とサブサ
イクル光学応答 
 

図1(a)はTi:sapphireレーザーを光源とし
てパルス面傾斜法で発生させた THz電場時間
波形の一部である。図 1(b)と(c)で示すよう
に、THz 光電場に対する GaAs 量子井戸の励起
子吸収変化を、THz 周期以下の時間分解能
（100fs）で測定し、THz 周期より高速なサブ
サイクル振動を観測した。この振動は THz 周
波数の偶数倍高調波成分をもち、その振幅ス
ペクトルはドレスト状態のエネルギー位置
にピーク構造を持つことがわかった。理論解
析により、サブサイクル応答はドレスト状態
からのサイドバンド再放射とプローブ光と
の干渉に起因することが示された。本結果は、
励起子サイドバンド放射が THz光の位相を反
映しており THz帯の光コムなど高速光学変調
素子に利用できることを示している。 

 
（2）ピコ秒高強度電場励起による VO2薄膜の
超高速反射率変化 
 
図２の実線は、室温（297 K）において励起
光パルス（400 nm 、500 J/cm2）を VO2薄膜
試料に照射して 100 ps 後に、THz 電場パルス
（パルス幅 1 ps）を照射したときの過渡的反
射率変化を示している（遅延時間=0 で THz
パルス照射）。試料表面には THz 電場を増強
するためにアンテナ構造（Au）を付加した。
光励起がない場合には、THz 照射直後に反射
率が減少し、10 ps 以降に準安定な金属相の
生成が示唆される。光励起がある場合は、緩
慢な立ち上がりを示し、反射率変化の増大が
見られた。これは光励起によって作られたキ
ャリア密度が THz電場による衝突イオン化に
よって増大し、そのことが金属相ドメインの
生成を促進しているためであると考えられ
る。 

 

( ３ ) 高 強 度 THz 電 場 に よ る 超 格 子
(GeTe)2/Sb2Te3の構造変化 
 
図 3は THz 波照射前後における試料のラマン
スペクトルである。試料表面には電場を増強
させるために金属ダイポールアンテナを作
製している。図中の実線（赤色）が示すよう
に、高強度 THz パルスを照射すると、アンテ
ナ近傍の電場が増強される領域において新
たなラマンピーク（64, 120, 140 cm−1）が観
測された。64 cm−1 のピークはバルク Te（ア
モルファス構造）に固有な振動モードと予想
され、その他（120, 140 cm−1）は Te-Te 原子
間の A1 と ETO モードに同定される。高強度
THz パルスを照射することによって、構造変
化が起き、偏析によってバルク Te に近い凝
集状態ができていることを示唆している。こ

図.2.  THz 誘起のプローブ光反射率変

化の時間波形。緑実線（光励起なし）、

橙破線（光励起密度 500J/cm2）。 
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図 3. 試料のラマンスペクトル。青点線は
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れらのピーク強度は、THz パルスの強度に対
して非線形に増大することがわかった。 
 
（4）スプリットリング共振器の高強度テラ
ヘルツ近接磁場による非線形反強磁性共鳴
励起 
 
図4(a)にHoFeO3単結晶(c面カット)上に作製
した SRR 構造(Au, 厚さ 250 nm)を示す。SRR
構造は LC 共振周波数が HoFeO3反強磁性共鳴
(AF モード)の周波数(νAF=0.57 THz)に一致
するように設計した。テラヘルツパルス照射
により LC 共振が励起されると SRR 上を流れ
る環状電流が構造近傍に高強度磁場を発生
させる。図 4(b)は電磁場解析より求めた LC
共振周波数の磁場強度を入射磁場に対する
振幅比で図示したものである。図 4(c)(上部)
は、励起強度 I=145 µJ/cm2と 14.5 µJ/cm2の
テラヘルツパルス照射後の磁化変化を時間
分解磁気カー効果により測定したものであ
る。2 つの励起強度で磁化振動の周期に違い
があらわれている。図 4(c)(下部)は解析信号
法により決定した振動の中心周波数の時間
変化を示している。低強度励起の場合では磁
化振動の周波数が全時間にわたりほぼ一定
であるのに対し、高強度励起では大きな周波
数シフトが 30 ps 以降まで継続している。高
強度励起における周波数シフトは大振幅駆
動された磁化運動の非調和性に由来するこ
とがわかった。 
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