
1 

 

O plus E 35(2), 128-131 (2013). 

 

高強度テラヘルツパルスによる非線形物理学と測定法の進展 

 

筑波大学 数理物質系 

服部利明 

 

１． はじめに 

 

 およそ 0.1 THz から 10 THz の周波数の電磁波であるテラヘルツ波は，電波と光の境界

領域に位置し，その発生や検出が困難であった。そのため，この領域はテラヘルツギャップ

と呼ばれてきた。この領域の電磁波に対する技術がいまだ未発達であることは，簡便な発生

素子や検出素子が存在しないことに端的に表れているが，もう一つの側面として，高強度の

テラヘルツ波の発生が困難であることが挙げられる。大規模な施設が必要となる自由電子

レーザーを除くと，炭酸ガスレーザー励起のテラヘルツレーザーの出力が 30 mW程度であ

り，波長程度のサイズにまで集光しても，得られる電場は 10 mV/cm 程度である。それに

対し，最近のパルス面傾斜光整流による高強度テラヘルツパルス発生法の進展により，1 

MV/cm程度のテラヘルツ電場の発生が実験室で実現できるようになった。ここで得られる

テラヘルツパルスは，ほぼモノサイクルで時間幅が 1 ps以下，中心周波数がおよそ 1 THz

のコヒーレントな超短電磁パルスである。そのようにして得られるテラヘルツ高電場によ

って生じるさまざまな非線形物理現象の観測が，この 2－3 年に報告されるようになった 

[1]。この記事では，そのような新しい研究分野の発展の現状を紹介する。 

 

 

２．パルス面傾斜光整流法の進展 

 

 超短レーザーパルスを 2 次の非線形光学媒質に照射すると，時間に依存する光強度に比

例した 2 次の非線形分極が生じ，それからテラヘルツ電磁波のパルスが発生する。これを

光整流という。この際，高効率のテラヘルツ波発生のためには，励起光の群速度（
gv ）と

発生するテラヘルツ波の位相速度（ THzv ）が等しいという，位相整合条件が求められる。光

整流に用いる非線形光学結晶として，LiNbO3（LN）には以下のような特長がある。 

i) バンドギャップが広いため，2 光子吸収によるキャリア発生がなく高い励起光強度まで

用いられる。ii) 光通信などで広く用いられており，高品質のものが手に入る。iii) ZnTeな

どよりも高い非線形光学係数を有する。これらの特徴を有する一方で，有極性光学フォノン

の影響で gTHz vv  となるため通常の位相整合条件を満たさない。これを解決するためにパ
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ルス面傾斜法が導入された。これは，回折格子などを用いて励起光パルスに角度分散をつけ

ることにより，パルス面（パルス光強度が最大の点からなる面）が波面（位相が等しい点か

らなる面であり，光の進行方向に垂直である。）から傾けることにより，パルス面の進行す

る速度を実効的に小さくして，テラヘルツ波の位相速度に一致させる手法である。（図 1） 

 

Pump pulse 

THz wave 

 

図 1 高強度テラヘルツ波発生のための，パルス面傾斜による位相整合 

 

 J. Heblingら[2,3]らによる提案と，より詳細な設計指針[4,5,6]がこの 10年ほどの間に報

告され，それらを受けて最近の数年には 1 MV/cmを超えるテラヘルツ電場の発生が報告さ

れるようになった[7,8,9]。励起光からテラヘルツ波への変換効率も量子効率 100%を超え，

カスケード的な光子変換[10]が重要なレベルに達している。 

 

 

３．電子・励起子の非線形現象 

 

半導体中の自由キャリア（おもに電子）に急激に電場が印加されると，キャリアが加速さ

れる。電場が十分に大きい場合に，高速に加速された電子による新規な現象が生じることが

期待される。Wenら[11] およびHoffmannら [12] は，InSbにおけるテラヘルツ波の吸収

が，高強度なテラヘルツ波に対して非線形になることを観測した。その実験結果は，次のよ

うに説明されている。キャリア電子が急激に加速されると，散乱を受けて運動エネルギーを

失う前にバンドギャップエネルギー以上のエネルギーを得る。その結果，キャリア電子は

次々に新しいキャリア電子を価電子帯から伝導帯にたたき上げる。そのような衝突電離

（impact ionization）がカスケード的に生じる結果，急速に大量のキャリアが発生する。

Hiroriら[13]はノンドープの GaAsにおいて同様の現象を観測し，その結果として強いルミ

ネッセンスが観測されることを報告している。 

 

また，Kuehnら[14]は，GaAsに高いテラヘルツ電場を印加することにより，ブリユアン

ゾーンの端にまで及ぶ電子のバリスティックな運動を観測している。これは，ブロッホ振動

の前触れとなる現象であり，固体物理学の基礎に関連するとともに，さまざまなデバイスへ
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の応用も考えられる。 

 

Liuら[15]は，金属メタマテリアル構造に接する酸化バナジウムに高強度テラヘルツ波を

照射することにより，この物質が絶縁体から金属に転移することを観測した。酸化バナジウ

ムに光照射や温度変化を加えることによって絶縁体‐金属相転移が生じることはよく知ら

れており，この場合も，メタマテリアルによって増強されたテラヘルツ電場により大量のキ

ャリアが発生し，それによって相転移が生じたものと考えられる。またこのとき試料の一部

に高強度テラヘルツ電場による破壊が生じていることも報告されている。 

 

Watanabeら[16]は単層カーボンナノチューブ（SWNT）に高強度テラヘルツパルスを照

射することにより，励起子が生成することを見出した。この現象を，彼らは，テラヘルツパ

ルス照射下で，電子のポンデロモーティブエネルギー（振動電場中で振動運動する電子の平

均エネルギー）がバンドギャップエネルギーを超えることによって起きると説明している。

ここで，ポンデロモーティブエネルギー
pU は， 

2
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であらわされる。ただし，e， 2

aE ，m， 2

0 は，それぞれ素電荷，振動電場の振幅，電子質

量，振動電場の周波数である。また，Wagnerら[17]は，GaAs/AlGaAs量子井戸において励

起子吸収の Autler-Townes効果（ac Stark効果）を観測している。 

 

 

４．フォノン・スピンの非線形現象 

 

Jewariyaら[18]はアルギニンの 1 THz付近のフォノンモードの非線形吸収を観測し，高

強度テラヘルツパルスの照射により，量子数 20までの高励起状態にまでフォノンモードが

一気に駆け上がることを見出している。これは，特定の振動モードを強く励起することによ

り，電子励起状態を経ずに化学反応を起こしたりするような応用へとつながる可能性があ

る。 

 

Katayamaら[19]は量子常誘電体であるチタン酸ストロンチウム（SrTiO3）の構造相転移

に関係してソフト化するフォノンモードの非調和性による非線形応答を観測した。量子常

誘電体は，フォノンモードの量子論的な揺らぎによって強誘電体への構造相転移が抑えら

れている物質であり，その相転移にかかわるフォノンは大きな非線形性を有することが予

想されているが，それを直接的に観測したものである。この結果は，構造相転移の基礎物理
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に寄与するとともに，フォノンモードの励起により相転移を直接誘起できる可能性を示唆

している。 

 

Kampfrathら[20]は，反強磁性体NiOにおけるスピンをテラヘルツ波によってコヒーレ

ントに制御したことを報告している。このようにテラヘルツ帯の周波数を持つ物質内の

様々な素励起を直接制御し，またその様子を詳細に観測することが可能となってきた。 

 

 

５．新しい測定法への応用 

 

テラヘルツ波の強い電場を用いた新しい測定法としてストリーク測定を取り上げる。高

速にスイープされる電場によって電子を加速することで，超高時間分解の電子波束測定が

可能になる。これは一般にストリーク法と呼ばれる測定手法であり，ストリークカメラによ

る超短光パルスの測定などに用いられてきた。最近では，超短光パルスの電場を用いた原子

内の電子の超高時間分解測定などへの応用がなされるようになっている。Schütteら[21]は，

テラヘルツパルスの電場を用いたストリーク測定によって，ネオン原子に極端紫外光パル

スを照射することにより放出される光電子のパルス波形と運動エネルギーの時間変化を

100フェムト秒以下の時間分解能で測定した。また，Grgurašら[22]は X線自由電子レーザ

ーの出力パルスの時間波形を 5フェムト秒の精度で測定した。 

 

テラヘルツ波の電場分布観測に高強度テラヘルツ波を用いることにより，金属微細構造

付近のテラヘルツ近接場の実時間イメージングがなされている[23]。実時間テラヘルツイメ

ージングには電気光学結晶による電気光学サンプリングが用いられるが，そこで用いられ

る電気光学結晶の厚さによって，得られる空間分解能が制限されてしまう。薄い電気光学結

晶で十分な信号強度を得るためには強いテラヘルツ電場が必要であった。 

 

 ここまでに述べたさまざまな非線形物理現象の多くは，非常に高いテラヘルツ電場によ

って生じる顕著に非線形な現象である。それに対して，比較的弱い電場による摂動論的な非

線形分光測定が今後発展していくと考えられる。このようなことは，レーザーと非線形光学

の発展においても見られた。レーザーが開発されて数年の間に，おもだった非線形光学現象

がひととおり観測されてしまったが，それらの非線形光学過程を用いた精緻な非線形分光

学は今日でもまだ発展途上である。 

 

テラヘルツ領域の非線形現象の観測には，多くの場合テラヘルツポンプ－テラヘルツプ

ローブあるいはテラヘルツポンプ－光プローブといった，時間領域の非線形光学分光測定

が用いられる。特にテラヘルツパルスをプローブとしても用いる場合，ポンプパルスとプロ
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ーブパルスとの間の遅延時間（τ1）を変えながらテラヘルツ時間領域分光の手法でプロー

ブパルスの電場を時間（τ2）の関数として測定することができる。これにより 2 次元の時

間領域波形が得られることになる。 

 

Kuehnら[24]は，半導体量子井戸の電子励起に対してテラヘルツ 2次元分光法を適用し，

この手法の特徴を解析している。一般に完全な 2 次元データを取得するために長時間の測

定が必要になるので，まだ広く用いられてはいないが，振動モードの高速な揺らぎやモード

間結合，不均一分布などに関するより詳しい情報がえられるため[25,26]，今後様々な系に

適用されていくものと考えられる。 

 

 

６．おわりに 

 

 我々は，非線形現象を引き起こすことができる強い電場を持つテラヘルツ波パルスを，よ

うやく手に入れられるようになった。光の分野では，強いレーザーパルスによってさまざま

な新規現象が引き起こされ，また非線形光学現象がさまざまな測定に用いられている。それ

と同じことが，これからテラヘルツ波の領域でおこなわれるようになってくることであろ

う。この原稿で紹介した研究の多くはこの 2－3年のあいだに報告されたものである。その

ことからも，多くの人々がこの日を待ち望んでいたことが見て取れる。今後のますますの発

展に期待したい。 
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