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Intense terahertz pulse generation using pulse-front tilting method is described. First, 
phase matching condition for terahertz-wave generation by difference-frequency 
generation, parametric processes, and optical rectification is overviewed. Then 
cascading processes are described based on simulation results. 
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１．はじめに 

 
 非線形光学過程を用いたテラヘルツ（THz）波の発生法は，大まかにいって，差周波発生

1)（DFG；difference frequency generation）やパラメトリック過程 2)による狭帯域 THz 波

の発生と，フェムト秒光パルスを用いた光整流による広帯域 THz パルスの発生に分けられ

る．差周波発生では，2 波長の単色光を非線形光学媒質に入射し，その差の周波数を持つ狭

帯域 THz 波が発生する．パラメトリック過程の場合は，単色のポンプ光を非線形光学媒質

に入射することで，ポンプ光より周波数の低いシグナル光と，それらの差周波にあたるア

イドラー光としての THz 波が発生する．それらに対して，フェムト秒光パルスによる光整

流では，フェムト秒光パルス自体が持つ広いスペクトルの中の二つの周波数成分の間の差

周波発生により THz 波が発生するが，このとき使われる周波数成分の対としては，入射光

のスペクトルの中からさまざまな差周波を持ったものが同時に使われるので，結果として

得られる THz 波のスペクトルは，用いられるフェムト秒光パルスのパルス時間幅の逆数程

度の周波数幅を持った広帯域なものになる． 
非線形光学媒体としては，狭帯域 THz 波の発生にはおもにニオブ酸リチウム（LN；

LiNbO3）や GaP などが用いられているのに対し，THz パルスの発生には，おもに ZnTe
が用いられてきた．ZnTe が用いられる理由は，以下に詳しく述べるように，位相整合条件

からの制約によるのであったが，最近のパルス面傾斜法の考案によって，この制約が絶対

的なものではないことが分かってきた．その結果，狭帯域 THz 波発生に用いられている非
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線形光学結晶を用いることも選択肢に入ってくることとなった。その結果，LN の，非線形

光学係数が大きい，バンドギャップが大きい，フォノン周波数が高いため低周波数域で分

散が小さいといった特長を生かすことができ，LN を用いて非常に大出力の THz パルスの

発生が実現している．そこで，本稿では，差周波発生・パラメトリック過程と光整流にお

ける位相整合条件について，ある程度統一的に理解できるように解説したのち，パルス面

傾斜法の現状と今後の展望について述べたい． 
 

２．テラヘルツ波発生の位相整合条件 

 

 差周波発生や光パラメトリック過程による THz 波発生と，フェムト秒光パルスを用いた

光整流による THz パルス発生は，どちらも 2 次の非線形光学過程であり，その過程に関与

する光波の波数ベクトルの間に成り立つべき位相整合条件は，同じ形に表される．いま，

テラヘルツ波発生に用いられる光の角周波数を 1ω ， 2ω （ただし 21 ωω > ）とし，それらか

ら発生するテラヘルツ波の角周波数を 21THz ωωω −= とする．また，それらの光とテラヘ

ルツ波の波数ベクトルをそれぞれ 1k ， 2k ， THzk とする． 1ω ， 2ω は，差周波発生による狭

帯域 THz 波発生においては，そこで用いられる 2 つの入射光の角周波数であり，パラメト

リック過程を用いた場合は，ポンプ光とシグナル光（テラヘルツ波をアイドラーとした場

合）の角周波数である．また，フェムト秒光パルスを用いた広帯域 THz パルスの発生の場

合は，フェムト秒光パルスの広いスペクトルに含まれる，差が THzω の任意の周波数成分の

対に対応する．これらのいずれの場合にも，位相整合条件は， 

THz21 kkk =−  (1) 
と表される． 1ω と 2ω の光が同方向に進行する場合（同軸の場合）と，異なる方向に進行す

る場合（非同軸の場合）について，Fig. 1 にこれらの波数ベクトルの間の関係を示した． 
 

(a)

(b)

 

Fig. 1 Phase matching condition for terahertz-wave generation. (a) Collinear case. (b) 
Noncollinear case. 
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図より分かるように，位相整合条件を満足するためには，波数ベクトルの大きさに対し

て不等式 

2THz1 kkk +≤  (2) 

が成り立つ必要がある．ここで，等号は同軸の場合，不等号は非同軸の場合に対応する．

この関係を，それぞれの周波数における媒質の屈折率 1n ， 2n ， THzn を用いて表すと， 

THzTHz2211 ωωω nnn +≤  (3) 
となる．通常の（パルス面が傾斜していない）フェムト秒光パルスによる THz パルス発生

の場合は，すべての角周波数成分は同方向に進行しているので，同軸の場合に相当する．

このとき，フェムト秒光パルスのスペクトル内の媒質の屈折率を，中心角周波数

( ) 2/210 ωωω +≡ の周りで 

ω
ωωω

d
dnnn )()( 00 −+=  (4) 

のように展開すると，位相整合条件の式は， 

ω
ω

d
dnnn 00THz +=  (5) 

となる．この式の右辺は，群屈折率 gn と呼ばれる量に等しい．媒質中の光パルスの群速度 gv

は，群屈折率 gn を用いて， 

g
g n

c
k

v =
∂
∂

=
ω  (6) 

と表される．式(5)は，媒質中の入射光の群速度とそれから発生する THz 波の位相速度が等

しいことを表している．非線形光学媒質の中で，ポンプ光パルスがその群速度で進行しな

がら THz 波を作っていくので，THz 波の効率的な発生にこの条件が必要であることは直感

的にも理解しやすい．より一般的には，位相整合条件が完全には満足されない場合にコヒ

ーレンス長 cl が， 

0THz nn
cl
g

c
−

=
ω

π
 (7) 

と表される 3,4)． 
 さて，式(3)は， 

( ) ( ) 0THzTHz1221 ≤−+− ωω nnnn  (8) 
と変形できるので，正常分散媒質ではこれを満足することができないことが分かる．これ

を解決するためには，複屈折性のある媒質を用いるか，異常分散媒質を用いるかの二つの
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選択肢がある．このうち，複屈折性媒質を用いる方法は，今のところ，広く用いられるよ

うな良い非線形結晶がないようである．そこで，おもに異常分散を用いる方法が採られて

いる．多くの結晶では，フォノンモードが数テラヘルツの周波数に存在するので，フォノ

ンによる共鳴により，異常分散の領域ができる．その結果，フォノンの共鳴周波数より低

い周波数域で屈折率が大きくなる．このことを用いることにより，フォノン周波数以下の

周波数域において，上記の位相整合条件を満足し，効率よい THz 波発生が実現されている． 
 フェムト秒光パルスによる Hz パルス発生によく用いられている ZnTe では，チタンサフ

ァイアレーザーの波長 800 nm に対し，およそ 2 THz の THz 波において式(5)が満足され，

dc から 2 THz を超える周波数帯域で，コヒーレンス長が 1 mm 以上になる 4)．また，入射

光の波長が 1.0 µm 帯なら CdTe や GaP が，1.56 µm 帯なら GaAs が，位相整合条件をよく

満足する 5)．ZnTe からの THz パルス発生に関しては，高強度化への研究もおこなわれてお

り，最大で 1.5 µJ の THz パルスの発生が報告されている 6,7)．しかしこの方法での位相整

合では，位相整合条件が満足される THz 波の周波数帯域が，比較的狭いことが問題である．

その結果，特定の周波数の THz 波しか高強度で発生できないし，また，励起に用いるフェ

ムト秒光パルスの広い周波数帯域を十分に活用できないことになる．また，ZnTe のバンド

ギャップエネルギーは，2.37 eV（523 nm）と比較的低いため，励起光を強くしていったと

きに励起光の 2 光子吸収によるキャリア生成が起こり，これが THz 波の高強度化に対する

制限となる． 
 

３．チェレンコフ放射とパルス面傾斜 

 
 LN などの極性の高い結晶では，極性フォノンと電磁波との結合が大きくなり，その結果，

フォノン周波数以下の周波数域で，屈折率が非常に大きくなる．この状態は，ポラリトン

として理解されているが，このような媒質では，位相整合条件の式(3)を広い周波数範囲で

満足させることができる．特にフォノン周波数にあまり近くない周波数域では，屈折率が

ほぼ定数になるので，定性的な理解がしやすくなる．以下では，その場合に限って話を進

めることにして，発生する THz 波の周波数が十分小さく，THz 波の屈折率が一定とみなさ

れ，また，照射光の群屈折率も照射光のスペクトル内で一定とみなせるとする．このとき，

Fig. 2 に示すように，非同軸の位相整合条件を満足するような 1k と 2k の間の角をθとし， 1k ，

2k と THzk との間の角をαとする． Tω が十分小さければ 2/THz001 ωω gnnc +≅k ，

2/THz002 ωω gnnc −≅k と近似できるので，θ が小さいとしてこれらと THzTHzTHz ωnc =k

との間に余弦定理を適用すれば， 
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( )
00

2/122
THz

THz ωω
θ

n
nn g−

=  (9) 

THz

cos
n
ng=α  (10) 

が得られる．すなわち，式(9)で与えられる小さい角度で 2 つの周波数の光を入射すると，

THz 波の周波数によらずに，式(10)で与えられる決まった角度αで差の周波数を持った THz
波が発生する． 
 

 
Fig. 2 Phase matching condition for low-frequency terahertz-wave generation in 

noncollinear configuration. 
 
 フェムト秒光パルスを用いた光整流においても，THz 波発生に関与するそれぞれの周波

数成分の対に関して，上記の関係が成り立っていればよい．しかし，フェムト秒光パルス

を用いる過程は，時間領域でパルス面という考え方を使って理解されることが普通なので，

まずはその説明をする．そこで得られる結果が，周波数領域の上記の関係と一致すること

は簡単に確かめることができる． 
通常のフェムト秒光パルスは，それを構成するすべての周波数成分の波数は等しいので，

満たすべき位相整合条件は同軸のものとなることは既に述べた．しかし，照射光のビーム

径を十分に小さくすると，ビーム径方向に関する波数ベクトル保存則が緩和されるので，

gnn >THz の場合にも，高効率の THz 波発生が可能となる．この場合，光パルスは 3 次元

的に小さな領域にのみエネルギーが集中しており，粒子のようにみなすことができる．光

や音波が媒質中を伝わる速さよりも，高速に物体がその媒質中を移動するとき，円錐状に

波が放出されることは，それぞれチェレンコフ放射，衝撃波として知られている．それと

同じように， gnn >THz の場合，光パルスがそこから発生する THz 波の伝わる速度より速

く進行するので，Fig. 3 に示すように，THz 波が円錐状に発生し，これは電気光学的チェ

レンコフ放射と呼ばれる 8,9)．このチェレンコフ放射の発生する方向 cθ は， 

THzg

THzcos
n
n

v
v g

c ==θ  (11) 

で与えられ，これは式(10)のαと一致する． 
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Fig.3 Cherenkov-type phase matching. 
 
 円錐状に放射されるチェレンコフ放射は，それほど使いやすいものではないので，あま

り広くは用いられなかった．しかし，この方式の THz 波発生にパルス面傾斜の手法を持ち

込むことで，高強度の THz 波発生が可能となったことが，最近の大きな進歩である 10‐17)．

フェムト秒光パルスのビームの波面は，パルスの進行方向すなわち光の波数ベクトルの方

向に垂直であるが，パルスのエネルギーのピーク位置をつないだ面，すなわちパルス面は，

必ずしもそうではない．回折格子やプリズムを用いることで光パルスの進行方向に対して

パルス面を傾斜させることができ 18,19)，そのようなパルス面の傾斜した超短光パルスは，

進行波励起（traveling-wave excitation）や各種の非線形光学などに応用されてきた．

Hebling ら 10)は，Fig. 4 のように，パルス面の傾斜角をチェレンコフ放射の放射角と一致

させて THz 波を発生させることを提案した．そうすると，THz 波は，放射状ではなく平面

的な波面を持って一方向に放射されることになる．また，照射光のビーム径を小さくする

必要がなくなるので，光の出力に合わせてビーム径を大きくすることで，飽和や光学損傷

などを抑えて，THz 波の出力を増大させることが可能となるのである． 
 

Pump pulse 

THz wave 

 
Fig.4 Phase matching using pulse-front tilting. 
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 パルス面が傾斜した光パルスのビームでは波長成分ごとの進行方向が異なり，それは 

λ
βλγ

d
d

=tan  (12) 

の関係に従う．ここで，γ，λ，β は，それぞれパルス面の傾斜角，波長，その波長成分の

進行方向の角度である．パルス面の傾斜がどのように生成されたかに関わらず，波長成分

ごとに進行方向が変化するとき，この関係に従ってパルス面が傾斜することが示されてい

る 18,19)．ここで，λが媒質中の波長であることに注意すると，パルス面の傾斜角をチェレン

コフ放射の放射角と一致させ cθγ = とするとき，式(11)と式(12)からは， 

( )
00

2/122
TH

ωω
β

n
nn

d
d gz −=  (13) 

が導かれる．フェムト秒光パルスの各周波数成分を，この関係に従って角度分散させると，

各周波数成分の進行方向の間の角度θ は，式(9)の関係を満たすことになる．このことから，

パルス面傾斜によって位相整合条件を満足させることは，THz 波を発生させるために用い

られるフェムト秒光パルスのスペクトル内の周波数成分対の間に，式(9)のように角度をつ

けることであるということが分かる．すなわち，狭帯域の THz 波発生に用いられる位相整

合法とパルス面傾斜による位相整合法とは，まったく同じものである．上記のように THz
波の屈折率が一定でポンプ光の群屈折率分散が無視できる条件下では，パルス面傾斜法に

より，ポンプ光の周波数全体にわたって位相整合条件が満足され，その結果発生する THz
波は，同一方向にコヒーレントに発生することとなる．周波数領域で見たときに，狭帯域

の THz 波発生と光整流とで，同一の現象が起きていることは，THz 波の発生に用いられる

いろいろな工夫・アイディアも，両者で共通して用いることができる可能性があることを

強く示唆している．今後の発展が期待される． 
 

４．1次元模型によるシミュレーション 

 
 パルス面傾斜法の適用により，光整流による THz 波発生において，位相整合条件による

制限がかなりゆるくなることを，前節までに見た．それでは位相整合条件が完全に満足さ

れたとき，THz 波の発生効率はどこまで向上させることができるのであろうか．我々は，

ポンプ光と THz 波に関する 1 次元の結合方程式を数値的に解くことで，その問いに対する

指針を得ようとした 20)．シミュレーションによると，位相整合条件が満足されているとき，

Fig. 5(a)に示すように，発生する THz 波の振幅は非線形媒質中をポンプ光が伝搬する距離

にほぼ比例して増加し，スペクトルはほとんど変化しない．しかし，ポンプ光は，Fig. 5(b)
のように著しい変化を見せる．このスペクトル変化は，発生する THz パルスによってポン

プ光パルスが位相変調されることによると解釈することができる．レッドシフト，ブルー

シフトの両方が生じるが，全体としては低周波数側にシフトしており，これは，ポンプ光
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の光子のエネルギーの一部が THz 波になったこと，すなわち 

THz21 ωωω hhh +→  (14) 

という光子の間の変換が起きたことに対応している．ここで興味深いことは，ポンプ光の

スペクトルが著しく変化し，それと同時に時間波形を大きく変化しても，THz 波の振幅の

増加は続いていることである．THz 波の電場のピーク値を伝搬距離に対してプロットする

と Fig. 6 のようになる．ここで，実線がシミュレーション結果である．破線は，ポンプ光

パルスの振幅や波形が伝搬によって変化しないと仮定した場合に得られるものであり，こ

れは直線になる．ところで，発生する THz 波の光子数を計算してみると，ここの示した計

算例の場合，伝搬距離 1.8 mm ほどで入射光の光子数と同じ数の THz 波の光子が発生して

いることが分かる．一般に，和周波発生や差周波発生などでは，入射光の光子数より多く

の光子が発生することはなく，これをマンリー・ロー限界 21)と呼んでいる．入射光と発生

する光の角周波数をそれぞれ inω ， outω とすると，マンリー・ロー限界では， 

1=
入射光の光子数

発生する光の光子数  (15) 

in

out

ω
ω

=
入射光のエネルギー

ー発生する光のエネルギ  (16) 

となる．今のケースでは，マンリー・ロー限界を超えて，THz 波の発生が起きている．こ

のとき実際には，レッドシフトしたポンプ光が何度も THz 波発生に使われて，そのたびに

周波数が低下するというカスケード過程が起きている．マンリー・ロー限界は，入射した

光子 1 個から，テラヘルツ波の光子が 1 個発生することに対応している．カスケード過程

が起きると，入射光の光子が何度も使われ，そのたびにテラヘルツ波の光子を 1 個ずつ発

生させることが可能となる．その結果，マンリー・ロー限界すなわち量子変換効率 100%を

超えた THz 波の発生が可能であることがわかる．ただし，これが実現するためには，位相

整合条件が満足され続けることが必要となる． 
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Fig.5 Simulation results on propagation distance dependence of the spectra of (a) the 
terahertz wave and (b) the pump light under perfect phase matching condition. 
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Fig.6 Propagation distance dependence of the peak electric field of the terahertz pulses. 
The solid line shows the simulation result and the dashed line is obtained assuming the 

pump light pulse is constant. 
 
パルス面傾斜法においては，角周波数 THz23 ωωω −= の光の波数ベクトル 3k が位相整合

条件 THz32 kkk =− を満たせば，カスケード過程が起きることになる．Fig. 2 を見れば，

THz 波の周波数が十分低ければこの条件は満たされることが分かる．より高周波数におい

て高効率の THz 波発生を達成するためにはカスケード過程の利用は困難かもしれない．そ

の場合は，THz 波とポンプ光の伝搬方向が異なることを利用して，THz 波を増幅するとい

ったことが必要かもしれない． 
 

５．おわりに 

 
 レーザーの出現によって非線形光学という新しい分野が生まれ，今日まで発展してきた．

THz 波についても，高強度 THz 波の発生が容易に実現できれば，「テラヘルツ非線形光学」

といった新しい研究分野が生まれることになる．いま，我々はその段階に足を踏み入れつ

つある．今後，この分野がどのように発展していくのか，大変楽しみである． 
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