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 研究紹介 

テラヘルツ波時間領域分光法による物性研究と分光法の広帯域化 
⼤阪⼤学⼤学院基礎⼯学研究科 芦⽥昌明 

  

これまで我々が進めてきたテラヘルツ波時間領域分光法による物性測定と観測領域を広げる試みに

ついて紹介する。テラテク通信のこれまでの記事ではテラヘルツ技術の解説や紹介が多かった印象があ

り、本稿では物性物理への適用について最初に紹介し、後半で広帯域化の技術的な側面に触れる。 

物性物理学におけるテラヘルツ技術の位置づけであるが、出力の高強度化によって、物性の観測だけ

でなく、その制御も視野に入れて大きく広がりを見せている 1-4)が、ここでは分光実験によって物性を

評価した結果を紹介する。その場合のテラヘルツ波時間領域分光法の特徴は、(A)可視－近赤外域に比べ

て周波数が低いことから電気伝導に直接関係する光学伝導度の測定が可能であること、(B)電場の時間応

答が得られることから光学伝導度や誘電率といった応答関数の実部と虚部が同時に分かること、(C)時間

幅がピコ秒程度のパルス電磁波を使うことから高い時間分解能をもってキャリアなどの振る舞いの時

間変化を追跡できること、などである。 

(A)については、電極付けなしに伝導特性を評価することができるのが大きな利点である。電極の善し

悪しによらず、また、そもそも電極付けが困難な微小な物質の伝導特性を調べるのに威力を発揮する。

以下では、物性物理の中心課題である相転移が伝導現象に顔を出す例、金属－絶縁体転移について紹介

する。その舞台となる物質は、強相関電子系の代表例である遷移金属酸化物である。こうした物質系は、

物質の性質を特徴付けるパラメータ、例えば、（物質を構成する各原子が存在するサイトを電子が遍歴

する程度を示す）トランスファーエネルギー

と（同一サイトに電子が 2 つ収容されたとき

に生じる反発エネルギーで、電子が物質内を

遍歴することを阻害し、局在化をもたらす）

電子相関エネルギーが拮抗し、温度や磁場な

どの環境を少し変化させるだけで、金属－絶

縁体転移が生じる。転移の際、桁違いに大き

な伝導度の変化が生じることから盛んに研究

されており、応用に関しても、スイッチ、メ

モリーやセンサーへの適用が期待されている。

我々は強相関電子系の代表例であるマンガン

酸化物 (La,Pr,Ca)MnO3薄膜において、図１に

示すように金属状態と絶縁体状態を跨いだ伝

導変化を捉えることに成功した 5)。低温にお

ける金属状態から 100 K 付近以上で絶縁体状態へ転移する途中では、金属ドメインと絶縁体ドメインが

共存しているため、その共存状態を反映して抵抗値が数桁変化している。また、降温と昇温で振る舞い
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図１ 電気伝導度の温度変化 σ0はTHz分光で求めた直
流伝導度で、○は降温時▲は昇温時の結果、σdc は四端
子法で計測した直流伝導度で、青太線は降温時、赤太線
は昇温時のデータを示す。 
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が異なるヒステリシスが見られる。電極による直流伝導度 σdcとテラヘルツ波の透過測定から得られた

光学伝導度 σ(ω)で ω→0 に外挿した値 σ0はよく一致しており、測定手法を確立できた。なお、詳細は省

略するが、複素光学伝導度スペクトルが得られることに、特徴(B)を使っている 3)。現在は電極付けが困

難なナノ構造物質などの伝導特性評価への適用を試みている。 

一方、先に述べた特徴(C)を活かすと、光を照射

して生成された電子や正孔が時間経過と共にどの

ような振る舞いを示すかを追跡できる。その時間

分解能はピコ秒程度以下であり、エレクトロニク

スを使う手法よりも格段に優れている。これを利

用して、太陽光発電の高効率化を調べた結果を報

告する 6)。通常は材料に電極を取り付けて光伝導測

定が行われるが、先の例と同様、伝導測定はテラ

ヘルツ波時間領域分光を用い、励起光としてはフ

ェムト秒パルスを使うと、励起光照射から時間を

遅らせてテラヘルツ波を入射させる（いわゆる光

ポンプ－テラヘルツ分光）手法で、キャリアの時

間変化を追跡できる。我々は最もよく知られた材

料であるバルク Si を取り上げ、その表面処理の相

違によるキャリアの時間応答の違いを見出す一方、光照射直後では生成されたキャリア数は試料依存性

を示さないことを見出した。これにより、電極から電流が取り出される効率とは異なる、原理的な光電

変換の効率の最大値が推測できることになる（図 2 の Ref.7-9 のデータが一致しないように、電極によ

る光伝導測定は試料依存性が大きい）。また、図 2 に示すように、光子エネルギーが閾値（この場合は 4 

eV）を超えると、キャリアの生成効率が１を超える、いわゆるキャリア増殖が生じていることも確認し

た。この結果は、電極や構造等に細心の注意を払った光伝導測定結果 7)とほぼ一致しており、測定手法

の確立ができたものと考えられる。今後、ナノ構造の光電変換効率を明らかにしていく予定である。 

ここまではテラヘルツ帯の光学伝導度の測定から、直流伝導度の評価やキャリアの時間応答を調べた

結果を紹介した。時間領域分光法による観測領域の高帯域化によって格子振動（フォノン）やバンド端

付近の応答を同時に測定できれば、電子と格子の相互作用や電子励起とキャリア応答の関係などを明ら

かにできる。そうした研究には、従来の数百 GHz から数 THz までをカバーする時間領域分光法のさら

なる広帯域化が必要である。以下では、広帯域化の現状について、以前テラテク通信で紹介した取り組

み 10)のその後の進展について簡単に報告させて頂く。 

発生・検出に用いるレーザーのパルス幅が狭いほど広帯域化には有利であるため 3, 4)、以前の 10 fs

から 5 fs に狭窄化されたチタンサファイアレーザーを使った。そして、発生に光学非線形性の大きな有

機結晶 DAST を 11)、検出には以前と同様の光伝導アンテナを用いた結果が図 3 である 12, 13)。時間応答

7
8
9

バルク Si 結晶 

図 2 内部量子効率（1 つの入射光子に対して何個
の電子・正孔ペアが生成するかの効率）の励起光
エネルギー依存性 電極による光伝導測定のこ
れまでの文献値も示す。 
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を示す(a)では複雑な信号波形になっているものの、数 fs の周期の信号が観測できており、そのフーリ

エ変換(b)が示す通り、アンテナを用いた検出で 190 THz 付近まで観測できている。（なお、発生した赤

外光の最大周波数が 200 THz 以上まで及んでいることは確かめている。）テラヘルツ波時間領域分光法

としては世界最高帯域であって光通信波長に肉薄することができており、実用化が期待されているテラ

ヘルツ通信と現代のインターネット社会を支えている光通信をつなぐことができる技術であると考え

ている。 

一方、ここ数年で、空気プラズ

マを用いた発生・検出が急速に進

展した。この場合、繰り返しが 1 

kHz程度の高強度レーザーを用い

る必要があるが、半導体や有機結

晶などを使う方法と比べて、それ

らの格子振動等の吸収の影響を受

けないため、不感帯がない真の広

帯域化が実現できる。我々は近赤

外レーザーの超短パルス化でよく

用いられるホローファイバーを使

って、強度が mJ 程度で中心波長

800 nm のパルス光（とその二倍高

調波）を空気に集光することで 200 THz に至る広帯域発生 14)と、それを空気で検出する ABCD と呼ば

れる手法で 150 THz まで電場検出することに成功した 15)。他の手法も含めた広帯域化の現状を表 1 に

まとめる。詳細は Ref. 15 を参照頂きたい。これらの結果を外挿して考えると、例えば 5 fs レーザーを

使って空気プラズマで電磁波を発生すれば、400 THz、波長にして 775 nm の可視域に至るまでカバー

できることになる。今日、3 fs を切るパルスの発生は可能であり、単純計算では 465 nm を切る波長、

すなわち可視全域のカバーも不可能ではないと考えられる。可視域での分光との融合も将来的には可能

となるであろう。  

表 1 広帯域化の現状 帯域の欄の括弧内は、時間領域分光しない場合の発生周波数の最大値を示す。
また、そのデータを示した文献は、文献欄の括弧内に示す。 

発生源 検出器 帯域（THz） パルス幅(fs) 文献 

GaSe（厚さ 30 μm） ZnTe（厚さ 10 μm） 100 10 16 

光伝導アンテナ 光伝導アンテナ 25 10 17 

GaSe（厚さ 30 μm） 光伝導アンテナ 100 10 17 

DAST（厚さ 150 μm） 光伝導アンテナ 190 (200) 5 13 (11)

空気プラズマ 空気プラズマ 150 (200) 10 15 (14)

図 3 (a) 5 fs レーザーと DAST 及び光伝導アンテナを組み合わせて
得た電場の時間応答の例 (b) (a)のフーリエ変換振幅スペクトル 

DAST+光伝導アンテナ

190 THz
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原英一大阪歯科大講師及び片山郁史横浜国大准教授である。また、酸化物薄膜の研究は阪大産研の田中

秀和教授と服部梓助教らとの、Si の光電変換の研究は京大化研の金光義彦教授らとの共同研究である。
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