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2. 研究の背景と目的 

2.1 光電場における絶対位相の制御 

レーザー技術は、その発明以降、絶えず進歩を

続けてきた。近年の超短パルスレーザー技術の発

展において顕著なのが、（i）光パルスの高強度化， 

（ii）アクセスできる波長域の拡大、（iii） 光電場

の絶対位相（Carrier-Envelope Phase, CEP）の制御技 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

術の進歩、である。ここでは、本自発融合研究の動

機に直接的に関わる（iii）について説明する。 

 図 2.1（a）に示すように従来のパルスレーザー

では光電場の包絡線はパルスごとに変化しないが、

包絡線内部における電場の振動波形はパルスごと

に変化する。パルスごとに変化する振動電場の位

相（CEP）を検出・制御できるようになったことで、

電場の振動波形を不変に保つことができるように

なった （図 1b）。なお，これら光電場の位相制御

技術に関連して、2005年のノーベル物理学賞が J. 

Hall，T. Hänsch らに与えられている。 

光電場の絶対位相制御技術を含む(i)~(iii)の技術

の発展により、2 周期程度の光電場振動からなる

CEP 安定な高強度光パルスが生成可能になった。

その結果，高次高調波発生過程における電子の運

動を電場の位相変化を通じて制御することで、ア

ト秒（10-18 秒）領域の時間幅をもつ光パルスを真

空紫外領域で作り出せることが分かり、アト秒領

域の超高速光科学（アト秒光科学）が急速に進展 

  

図 2.1（a）従来の

レーザーからの出

力、（b）CEP安定

なレーザーからの

出力 



しつつある [1]。 

 その一方で、近赤外域の超短パルスから差周波

発生を用いて CEP 安定な THz パルスを発生させ

る技術も進歩した．特に，J. Hebling らによって

LiNbO3 を用いたパルス面傾斜法 [2] が発明され

たことで，CEP 安定な THz パルスを用いて~1 

MV/cmの電場を作り出せるようになった。 

 

2.2 サブサイクル分光 

 例えば、原子からの高次高調波発生においては 

（1）高強度の光電場による電子のトンネルイオン

化，（2）光電場による電子加速，（3）加速された電

子と原子核との再衝突，という過程が光電場の 1

周期以内という非常に短い時間で起こる （図 2.2）。

高次高調波発生は，非摂動論的な領域における非

線形性の大きな現象であるため、光電場の振幅が

わずかに変化しただけで、得られる高次高調波の

スペクトルは大きく変化する。このような光電場

の包絡線ではなく振動波形そのものに敏感で，光

電場の 1 周期よりも短い時間スケールで起こる高

強度場現象を解明するためには、光電場の振動波

形そのものに対する応答を実時間領域で調べる必

要がある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

アト秒光科学においては、アト秒パルスを発生

させるのに用いたCEP安定な近赤外光をポンプ光，

発生した真空紫外領域のアト秒パルスをプローブ

光とするポンプ-プローブ分光を行うことで、近赤

外電場の振動波形に対する実時間応答を近赤外光

の 1 振動周期以下の時間分解能で調べることがで

きる。アト秒ストリーク法 [3,4]、アト秒過渡吸収

分光法 [5] などがこれにあたる。このように、CEP

安定な長波長電場と、長波長電場の 1 周期よりも

短い時間幅をもつ短波長光パルスを組み合わせた

分光法をサブサイクル分光と呼ぶことにする （図

2.3）。一方で THz 光科学においては、CEP 安定な

THz 波をポンプ光，THz の発生に用いた近赤外パ

ルスをプローブ光とすることで、サブサイクル分

光を行うことができる。 (Electro-Optic Sampling, 

EO サンプリング) [6]、THz-Pump/Optical-Probe 分

光などが THz領域におけるサブサイクル分光の例

として挙げられる。 

 

2.3 CEP 安定な高強度中赤外パルス発生への動機

と自発融合研究に至った経緯 

前述した THz光科学の領域においては、CEP 安

定かつ高強度な THz波が発生可能になったことに

より、固体中の高強度場物理学という新しい領域

の研究が行われ始めている [7,8]。THz波の光子エ

ネルギーは固体のバンドギャップよりもはるかに

小さいため，固体を破壊することなく、これまで

にない強度の電場を固体中に作り出せる。電子の

バンド内ダイナミクスを強く駆動することで、光 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2.2 原子からの高次高調波発生[3]．黄色線

は各時点でのレーザー電場を表している．(a)

電場のピーク近傍で，原子核に束縛されていた

電子がトンネルイオン化する．(b)-(c) レーザ

ー電場中で電子は自由電子として運動する．ま

ずレーザー電場によって親イオンから引き剥が

され，電場の符号変化に伴って親イオンへと引

き戻される．(d) 電子が親イオンと再結合し，

高次高調波が放射される． 

図 2.3 サブサイクル分光の概念図 



電場に対する固体の極端な非線形応答や、新奇な

過渡状態の出現が観測され始めている。 

 THz領域 （~1 THz）において~1 MV/cmの電場

強度が達成されている一方、中赤外領域 （~30 THz）

では，さらに高い電場強度~100 MV/cmが報告され

ている [9]．これは，THz波の場合より集光スポッ

トを小さくできる，パルス幅が短いといった理由

による．高強度の中赤外パルスをバルク半導体に

照射し，結晶が破壊される寸前の強電場（~数十 

MV/cm）で電子を加速することで，ブロッホ振動

に伴う固体からの高次高調波発生も観測され始め

ている [10,11]． 

 CEP安定な高強度中赤外やTHzパルスを利用し

たサブサイクル分光システムは，固体中の高強度

場物理の研究を進める上で非常に重要である。し

かし、CEP安定かつ高強度な THz 波を用いたサブ

サイクル分光のシステムは、前述した Hebling ら

の手法によって確立されたテラヘルツ波発生技術

によって実現できる一方で、CEP 安定な高強度中

赤外パルスを用いたサブサイクル分光システムの

構築は、下記の理由により容易ではない。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（1）高強度の中赤外パルス発生のためには，複数

の光パラメトリック増幅器（ Optical 

Parametric Amplifier, OPA）からなる複雑なシ

ステムが必要であり，高度な光源開発技術

が必要とされる． 

（2）中赤外光の振動周期は THz 波に比べて短い

ため，サブサイクルの時間幅を持つプロー

ブ光の生成が難しい．例えば，波長 9 μmの

中赤外光の振動周期は 30 fsである． 

3.1 で詳述するが、申請者 2 は CEP 安定な高強度

中赤外光とそれをプローブするための超短パルス

の生成に成功し、上記（1）、（2）の課題を克服し

た。一方で、申請者 1はこれまで CEP 安定な高強

度 THz波を用いて強相関電子系を中心とした物質

の物性制御に取り組んできた。そのような二人が

協力することで、「CEP安定な高強度中赤外光を励

起光とし、それに対する強相関電子系物質の応答

をサブサイクル分光によって観測する」というこ

れまで実現が難しかった研究が行えるのではない

かと考えた。これが本自発融合研究へと至った経

緯である。 

 

 

 

 

  

図 3.1 実験セットアップの模式図 [12]。YAG；4 mm厚の Y3Al5O12 (YAG) 結晶、BiBO；1 

mm厚の BiB3O6 (BiBO) 結晶、CM pair；近赤外超広帯域チャープミラー対、WP；波長板、

LGS1； 1 mm厚の LiGaS2 (LGS) 結晶、LPF；ローパスフィルタ、LGS2；15 μm厚の LGS

結晶、QWP； 1/4波長板、PBS；偏光ビームスプリッター。 



3. 実験方法と対象物質 

3.1 CEP安定なMIRパルスと可視超短パルスの光

学系 

 上述の課題 （1）を克服するため、申請者 2 ら

は Dual-wavelength OPA と名付けた新たな手法を

提案・実証し，簡潔なセットアップで CEP 安定な

高強度中赤外パルスの生成に成功した [12]。また，

ガス媒質中でのフィラメンテーションを利用した

スペクトルの広帯域化と，誘電体多層膜鏡を利用

したスペクトル整形・パルス圧縮を組み合わせる

ことで，時間幅 6.5 fs のプローブ光を可視領域

（520-700 nm）で生成することに成功し、課題（2）

も克服した [13]。 

 実験セットアップを図 3.1 に示した。このシス

テムの詳細については参考文献 [12] に記したの

で、ここでは詳述しない。本システムの特徴は、図

3.2 のように物質分散と広帯域なパラメトリック

増幅器をうまく利用した波長選択的な増幅 (Dual-

wavelength OPA) を行うことで効率的かつ安定な

中赤外光の発生 (5-11 μm, 5 μJ, 70 fs, 1 kHz) を可

能にしていることである。中赤外光は図 3.1 の軸

外し放物面鏡の焦点で直径 32 μm（1/e2 Intensity、

ナイフエッジ法で測定） に集光されており，56 

MV/cmの電場強度を達成できる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.2 二次元銅酸化物 

 本節では本研究において中赤外パルス励起を行

った二次元銅酸化物について述べる。対象とした

のは Nd2CuO4、Sr2CuO2Cl2 という二つの二次元銅

酸化物である。以下この二つの物質をそれぞれ

NCO、SCOC と表記する。二次元銅酸化物は高温

超伝導体の母物質としてよく知られているが、ノ

ンドープにおいても Mott 絶縁体として興味深い

物性を示す。図 3.3に NCOと SCOCの結晶構造を

示した。電子的な物性で重要となるのは、Cu原子

と O 原子によって形成される二次元面（CuO2 平

面）である。NCO では Cu 原子の周りに 4 つの O

原子が配位しているのに対し、SCOC では c 軸方

向に Cl 原子が配位して八面体の構造をとってい

る。Cu 原子には 3d 軌道に 9 つの電子が収容され

ている。今考える状況では配位子場分裂によって

3dx2-y2軌道が最高の準位となるので、そこに一つ

電子が収容される。バンド理論においてはこのよ

うな物質は金属となるが、NCO、SCOC の場合に

は強いオンサイトクーロン反発 U によって 3d x2-

y2 のバンドが上部ハバードバンドと下部ハバード

バンドに分裂し、Mott絶縁体となる。分裂したバ

ンドの間には酸素の 2p 軌道からなるバンドが存

在しており、最低の光学励起は O の 2pから Cuの

3d x2-y2への遷移（CT 遷移）となる（図 3.4）。 
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図 3.3 NCOと SCOCの結晶構造 

図 3.2 Dual-wavelength OPAの概念図 



 

 

 

 

 

 

 

 本研究で二次元銅酸化物を対象として選んだ理

由は、中赤外パルス励起によって強相関電子系特

有の大きな光学応答が、今回使用するプローブの

エネルギー領域に生じると期待したからである。

今回の実験では、6.5 fsという短い時間幅のパルス

を発生させる都合上、プローブ光の光子エネルギ

ーを変化させることはできない。そのため、プロ

ーブ光のエネルギー領域（1.5 eV～2.5 eV）で大き

な応答が生じる必要がある。図 3.5 に示したよう

に、NCOと SCOCのMottギャップは 1.5 eV から

2 eVに位置しており、中赤外励起によってこの領

域に大きな応答が生じる可能性は高い。例えば、

テラヘルツ波を励起光とした場合には、Mottギャ

ップ近傍で時間発展が電場波形の 2 乗に一致する

反射率変化が生じることが申請者 1 の所属する研

究室の研究によってわかっている（図 3.6、[14]）。

この応答はテラヘルツ電場によって生じる 3 次の

非線形光学応答として理解することができる。こ

のことから、今回の中赤外パルス励起の場合でも、

Mottギャップ近傍に大きな応答が生じるのではな

いかと考え実験を行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.3 ポンプ‐プローブ分光法と EOサンプリング 

 本節では、本研究の実験手法であるポンププロ

ーブ分光法と中赤外パルスの電場波形を測定する

ための手法である EO サンプリングについて述べ

る。図 3.7 にポンプ‐プローブ分光法の概念図を

示した。この手法では、ポンプ光で試料を励起し、

その結果を生じる電子・格子・スピン系の変化を

プローブ光の反射率や透過率の変化を通じて観測

する。ディレイステージを用いて光路長を変化さ

せることで、試料が励起された後の変化を時間的

に追跡することができる。また、同様の実験配置

で試料の代わりに EO 結晶を置くことで、Electro-

Optic sampling（EO サンプリング）を行い、中赤外

パルスの電場波形を計測することもできる。EOサ

ンプリングでは、中赤外パルスの電場によって EO

結晶の屈折率が変化し、そこを透過するプローブ

光の偏光状態が変化するので、それを検出する。

このようにすることで、中赤外パルスの電場波形
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を直接計測することができる。EOサンプリングは、

THz パルスの電場波形を取得する際に広く採用さ

れている手法である [6]。中赤外パルスに対してこ

の手法を適用するには、中赤外パルスの電場周期

よりも短いパルス幅を持つプローブ光（サンプリ

ングパルス）が必要である。本研究では銅酸化物

のポンプ‐プローブ測定に使用するのと同じ 6.5 

fs の可視超短パルスを EO サンプリングのプロー

ブ光として用いた。 

 

4. 実験結果と考察 

 本章では自発融合研究で得られた結果について

述べる。まず、4.1 節で EO サンプリングを行うこ

とで得られた中赤外パルスの電場波形について述 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

べる。続く 4.2、4.3節で CEP 安定な中赤外パルス

を励起光として、二次元銅酸化物 SCOC、NCO に

おいてポンププローブ分光を行った結果について

述べる。 

 

4.1 EOサンプリング 

 図 4.1 に EO サンプリングを行うことにより得

られた中赤外パルスの電場波形を示す。まず重要

なのが、電場波形の測定に成功したということで

ある。CEP が不安定なパルスの場合には、一つ一

つのパルスを積算した結果、信号が打ち消されて

しまう。よって、EO サンプリングで電場波形が測

定できたということは、CEP が安定な中赤外パル

スが発生していることを保証している。また、今 
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回の EO サンプリングのサンプリングパルスには

後のポンプ‐プローブ測定で使用するプローブ光

と同じ可視の超短パルスを用いている。よって、

EOサンプリングに成功したということは、ポンプ

‐プローブ測定系の基本的なセットアップが整っ

たことを意味している。 

EO サンプリングにより取得した電場波形から、 

中赤外パルスの電場周期は約 26 fs、パルス幅は強

度の半値全幅で約80 fsであることがわかる。また、

挿入図に示した電場波形のフーリエ変換から、中

赤外パルスの中心周波数が約 40 THz（約 0.16 eV）

であることもわかる。申請者 2 の作成した光学系

の特徴は、発生する中赤外パルスの中心周波数を

自由に変えられるという点にある。しかし本研究

では、ポンプ光の中心周波数依存性は測定せず、

以下に述べるすべての実験で中心周波数が約 40 

THz のパルスを用いた。図 4.1 に示した中赤外パ

ルスの電場波形は典型的なものであり、光学系の

調整を行うと、その電場波形は少しずつ変化する。

そのため、4.2以降に述べる実験を行う前には、そ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

の都度 EO サンプリングを行い、電場波形を測定

している。 

 最後に、中赤外パルスの電場強度について述べ

る。中赤外パルスの強度については 3.1 ですでに

述べたが、本自発融合研究で実験を行った時とは

若干条件が異なるので、ここで改めて述べる。銅

酸化物における測定を行った際に使用した中赤外

のパルス当たりのエネルギーは集光地点で約2 μJ、

ビーム系は約32 μmである。これらの値と電場波

形を合わせると、中赤外パルスの電場の尖頭値が

約 33 MV/cmであることがわかる。3.2で述べた銅

酸化物におけるテラヘルツ波ポンプの先行研究で

は、電場強度の先頭値は約 400 kV/cm であった。

それと比較すると、本研究では 100 倍に近い強度

を持った電場を試料に印加できることがわかる。 

 

4.2 SCOCにおけるMIRパルス励起 

 図 4.2（a）に SCOC において中赤外パルス励起

を行った際の反射率変化の時間発展を示す（緑実

線）。フォトディテクターの前にバンドパスフィル 

  

0 50 100-300 -200 -100 0 100 200 300

-1

0

1

-300 -200 -100 0 100 200 300
-6

-4

-2

0

Delay Time (fs)

1
0

2 Δ
R

/R

MIR

ΔR/R (2.05 eV)

Delay Time (fs)

1
0

2 Δ
R

o
sc

/R

Frequency (THz)

Fo
u

ri
er

 In
te

n
si

ty
 (a

rb
. u

.)

ΔRosc/R MIR

(a)

(b) (c)

図 4.2 （a）SCOC で測定した 2.05 eV

における反射率変化の時間発展（緑実

線）。赤実線は中赤外パルスの電場波

形、黒点線は振動成分を抜き出す際に

差し引いたバックグラウンド。（b）反

射率変化に含まれる振動成分。（c）振動

成分のフーリエ変換（緑実線）。赤点線

は中赤外パルスの電場波形のフーリエ

変換。 



ーを挿入することで、2.05 eV の反射率変化をプロ

ーブしている。図には赤実線で中赤外パルスの電

場波形も示してある。中赤外パルスの入射と同時

に、ブロードな負の反射率変化が生じていること

がわかる。また、-100 fsから+100 fs には鋭い振動

構造が表れている。この振動成分を抽出するため

に、黒の破線で示した反射率変化のバックグラン

ドを差し引いた。そのようにして得られた反射率

変化の振動成分が図 4.2（b）である。また、この

振動成分を-200 fsから 300 fsまでフーリエ変換し

たのが図 4.2（c）である（緑実線）。同じ図には中

赤外パルスのフーリエ変換も示してある（赤点線）。

フーリエ変換から反射率変化には 13 THz と 75 

THz の振動成分が含まれていることがわかる。こ

のうち、75 THzの振動は、中赤外パルスの中心周

波数 36 THzのほぼ倍の周波数である。このような

励起光のパルス幅や電場周期よりも短い周期の振

動は、CEP 制御された励起光と、十分な時間分解

能をもつプローブ光という二つの条件を満たして

初めて観測できるものである。その意味で、この

ような振動成分が観測できたことは、サブサイク

ルプローブのデモンストレーションに成功したこ

とを表している。もう一つの振動成分である 13 

THz の振動については、4.3で後述する。 

 次に、様々な中心周波数のバンドパスフィルタ

ーを用いて測定した、反射率変化のプローブエネ

ルギー依存性を図 4.3 に示す。中赤外パルスの入

射と同時に生じるブロードな形状の反射率変化は、

すべてのプローブエネルギーにおいて観測された。

ただし、反射率変化の符号は低エネルギー側で負、

高エネルギー側で正となっている。図 4.4（b）に

は図 4.3 のピーク値をプロットすることで得られ

た反射率変化のスペクトルを示してある（赤丸）。

2.11 eV の反射率変化は時間によって信号の符号

が異なるのでプロットしていない。青丸で示した

のは、先行研究で観測されているテラヘルツ波励

起時の反射率変化スペクトルである。また、図 4.3

（a）には SCOC の定常反射率（黒実線）とε2（赤

実線）のスペクトルをプローブ光である可視超短

パルスのスペクトル（黒点線）と共に示した。テラ

ヘルツ波励起の場合には、三次の非線形光学効果

によって Mottギャップを中心にして、低エネルギ

ー側から正、負、正の反射率変化が生じる。中赤外

パルスによって生じる反射率変化も、スペクトル

を見るとテラヘルツ波励起の場合と類似している

が、反射率変化の時間発展は両者で大きく異なる。

図 3.6 に示したように、テラヘルツ波励起の場合

は反射率変化の時間発展は、ポンプ光であるテラ

ヘルツ波の電場波形の 2乗に完全に一致する。一 
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方で、中赤外パルス励起の場合には、反射率変化

は電場波形の 2 乗というよりもパルスの包絡線に

沿ったブロードな形状をしている。前述した 75 

THz の振動成分は、中赤外パルスの電場周期の 2

倍であることから、この振動が電場波形の 2 乗に

対応したものである可能性はある。しかし、この

振動は高エネルギー側（2.05 ～ 2.30 eV）のみで観

測されており、全エネルギー領域で電場の 2 乗に

対応した反射率変化が観測されたテラヘルツ波励

起のときとは異なる結果になっている。 

以上のようなことを踏まえると、中赤外パルス

励起によって生じている反射率変化は、テラヘル

ツ波励起の時とは異なり、3次の非線形光学効果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

以外の効果によるものである可能性がある。この

ような反射率変化が生じる原因はまだ不明である

が、「5. まとめと展望」で述べるような実験を行う

ことでさらなる情報が得られると考えられる。 

 

4.3 NCOにおけるMIRパルス励起 

 図 4.5にNCOにおいて中赤外パルス励起を行っ

た際に観測された反射率変化の時間発展を、プロ

ーブエネルギーごとに示す。中赤外パルスの入射

と同時に反射率変化が生じる点は SCOC と同様だ

が、NCOの場合には中赤外パルスの電場が消失し

た後も反射率変化が持続していることが特徴であ

る。次に、図 4.6（b）に反射率変化のピーク値を

プロットすることで得られたスペクトルを示した

（赤丸）。SCOCの時と同様に、テラヘルツ波励起

時の反射率変化スペクトルも示してある（青丸）。

また、図 4.6（a）には、NCO の定常スペクトルが

示してある。反射率変化スペクトルを見ると、測

定したエネルギー領域全体で負の反射率変化が生

じていることがわかる。このことから、NCOでは

SCOC とは異なる機構によって反射率変化が生じ

ていると考えられる。 

 NCO において生じている現象の一つの可能性

として考えられるのが、ポンプ光によるキャリア

の生成、もしくは絶縁体‐金属転移である。NCO

を含む二次元銅酸化物では、Mottギャップを超え

る光子エネルギーをもつパルスを入射することで

キャリアが生成され、瞬時に絶縁体‐金属転移が

生じることが報告されている [15]。このとき、キ

ャリアの生成によって Mott ギャップの吸収が減

少するので、Mottギャップ近傍では負の反射率変

化が生じる。このことは、申請者 1 の所属する研

究室において、7 fs の可視超短パルスを用いたポ

ンプ‐プローブ測定によって確かめられている 

[16]。このことから、本研究においても中赤外パル

スによって試料中にキャリアが生成されている可

能性が存在する。 

 ここで注意したいのは、本研究でポンプ光とし
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図 4.4 （a）SCOCの定常反射率スペクト

ル（黒実線）、定常𝜺𝟐スペクトル（赤実線）、

プローブ光のスペクトル（黒点線）。プロ

ーブ光のスペクトルと並んで示してある

のはバンドパスフィルターのスペクト

ル。（b）中赤外励起時の反射率変化スペク

トル（赤丸）。青丸は先行研究で観測され

ているテラヘルツ波励起時の反射率変化

スペクトル。 



て用いている中赤外パルスの光子エネルギーは約

0.16 eV であり、NCO のMottギャップ（約 1.5 eV）

よりもはるかに小さいということである。このよ

うな透明領域の励起では通常キャリアは生成され

ない。しかし、このような場合でもポンプ光の電

場強度が極めて強い場合にはトンネルイオン化と

呼ばれる機構によってキャリアが生成されるとい

うことが理論的に予測されている [17]。トンネル

イオン化の機構を説明したのが図 4.7 である。高

強度の電場によってバンドに十分なエネルギー勾

配が生じると、バンド間を電子がトンネリングし

キャリアが生成される。実験的にも、Mott絶縁体 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

である VO2において、高強度のテラヘルツ波や中

赤外パルスによってトンネルイオン化が生じてい

るという報告がある [18,19]。トンネルイオン化に

必要な電場強度はDoublonとHoleの相関長やMott

ギャップの大きさに依存している。[17]の理論的研

究ではいくつかの一次元 Mott 絶縁体の場合に閾

値的な電場強度が 3 ~ 16 MV/cmであると予想され

ている。今回測定した NCO は二次元系であるため

単純な比較はできないが、本研究で用いた 33 

MV/cmという強い電場強度であれば、トンネルイ

オン化によりキャリア生成が生じる可能性は十分

にあるといえる。 
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ることにより、プローブエネルギーを変
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図 4.6 （a）NCOの定常反射率スペクトル

（黒実線）、定常𝜺𝟐スペクトル（赤実線）、

プローブ光のスペクトル（黒点線）。プロ

ーブ光のスペクトルと並んで示してある

のはバンドパスフィルターのスペクト

ル。（b）MIR 励起時の反射率変化スペク

トル（赤丸）。青丸は先行研究で観測され

ているテラヘルツ波励起時の反射率変化

スペクトル。 



最後に、キャリアの生成という観点から SCOC

の結果についても考察を加える。図 4.3 の反射率

変化の時間発展をよく見ると、NCO の場合ほど大

きくはないが、SCOC の場合でも 200 fs 以降はす

べてのエネルギー領域で負の反射率変化が生じて

いることがわかる。このことから、SCOC において

も中赤外パルスによってキャリアが生じている可

能性がある。また、コヒーレント振動として観測

された 13 THzの振動は、その振動数からキャリア

との相互作用で生じるフォノンのコヒーレント振

動ではないかと考えられる。キャリア生成が NCO

の場合に強く生じているのは、SCOC に比べて

NCO のほうがギャップのエネルギーが小さいか

らではないかと考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

5. まとめと展望 

 本自発融合研究では、申請者 2 が開発した CEP

安定な高強度中赤外パルスと可視領域の超短パル

スを用いることで、サブサイクル分光を可能にす

る光学系を構築し、さらにその実験手法を強相関

電子系物質に対して適用することを目的とした。

まず、ポンプ‐プローブ光学系を構築し、EO サン

プリングを行うことで、中赤外パルスの電場波形

を測定することに成功した。続いて、その光学系

を用いて、二次元銅酸化物 SCOC、NCOにおいて

中赤外ポンプ‐可視プローブのサブサイクルポン

プ‐プローブ測定を行った。SCOC では中赤外パ

ルスの入射とともに、Mottギャップの高エネルギ

ーが側では正の、低エネルギー側では負の反射率

変化が観測された。さらに、Mottギャップの高エ

ネルギー側では、反射率変化の中に中赤外パルス

の電場周期の 2 倍周期で振動するコヒーレントな

振動成分が観測された。このような励起光の電場

周期よりも短い周期の応答は、従来のポンププロ

ーブ分光では観測できず、サブサイクル分光を行

うことで初めて観測できたものである。その意味

で、本自発融合研究を行った価値は大いにあった

といえる。SCOC における反射率変化、及び 2 倍

周期の振動成分の起源は現時点では不明であるが、

THz 波ポンプで観測されていた三次非線形光学効

果に起因する反射率変化とはその時間発展が大き

く異なることから、それとはことなる新たな応答

が観測されたのだと考えられる。一方、NCO にお

いては中赤外パルス励起によってプローブしたエ

ネルギー領域全体で負の反射率変化が観測された。

Mottギャップの吸収が減少するというこのような

振る舞いから、中赤外パルス励起によってキャリ

アが生成されていう可能性が示唆される。本実験

では、中赤外パルスの光子エネルギーは光学ギャ

ップよりもはるかに小さいため、キャリア生成の

機構として考えられるのは、中赤外パルスの電場

によるトンネルイオン化である。これは数十

MV/cm クラスの高強度の電場によって生じる非

摂動的な応答であり、これまでにわずかな報告し

かない興味深い現象である。 

 以上のように、本自発融合研究では CEP 安定な

高強度中赤外パルスを励起光としたサブサイクル

ポンプ‐プローブ分光システムを二次元銅酸化物

に適用することで、これまで観測されていなかっ

た新たな応答を観測することに成功したといえる。

次の課題は、上記のような応答が生じるメカニズ

ムを解明することである。まず必要な測定の一つ

が励起光の電場強度依存性である。今回は測定系

図 4.7 トンネルイオン化の模式図。電場に

よりバンドが傾き、空間的に離れた位置

に Doublonと Holeが生成される。[17] 



の関係で行えなかったが。電場強度依存性は重要

な情報を含んでいる。特に、NCO で生じているの

がトンネルイオン化であれば、その反射率変化は

中赤外パルスの電場強度に対して強い非線形性を

示すと考えられる。また、広域にわたる反射率変

化スペクトルを取得することも有効であると考え

られる。そのよう測定は汎用の OPAを用いれば可

能であるが、その場合プローブ光のパルス幅が長

くなるのでサブサイクル分光を行うことはできな

い。ただし、今回得られた反射率変化の一部は比

較的ブロードなものなので、汎用の OPAを用いた

測定でもある程度の情報は得られると考えられる。

そのようにして幅広い領域にわたる過渡反射率変

化スペクトルを取得することで、今回の研究だけ

では起源が不明であった SCOC の応答についても

理解が進むのではないかと考えられる。 
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