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電子間相互作用が物性を支配→特異な現象

ペロブスカイト型銅酸化物 高温超伝導

ペロブスカイト型マンガン酸化物 巨大磁気抵抗

GaAs FET 構造 量子ホール効果

強相関電子系

磁性電気伝導

光学応答
光誘起相転移（金属絶縁体転移、光誘起磁性）
強い電子間相互作用→大きな光学非線形性
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バンド絶縁体 vsモット絶縁体

バンド構造自体の変化素励起描像

光励起キャリア
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遷移金属酸化物における金属 ‐絶縁体転移

La2-xSrxCuO4 La1-xSrxMnO3

ホールドープ依存性 温度依存性
Y. Okimoto et al., PRL 75 109 (‘95).S. Uchida et al., PRB 43 7942 (‘91).



パラメトリック増幅 (OPA)
+

高調波発生 (SHG, SFG)
差周波発生

(DFG)

超短パルス光の波長変換超短パルス光の波長変換

中赤外 可視
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典型的な一次元モット絶縁体

弱い電子格子相互作用

10K 以下でもスピンパイエルス
転移を示さない

ギャップのないスピン励起

一次元銅酸化物 Sr2CuO3 : 結晶構造

Sr

Cu

O

Cl



一次元銅酸化物 Sr2CuO3 : 電子構造

O2-Cu2+O2-O2- Cu2+O2- Cu2+

交換相互作用
J|| ∼ 0.3 eV
J⊥ << J|| 鎖間の相互作用は無視できる

∆CT

クーロン斥力

U ∼ 10 eV

+



一次元銅酸化物 Sr2CuO3 : 光学スペクトル
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実験配置： 光源系

Probe:1.1-10µm (20µm)

Pump: 0.6-2µm

Pulse width: 200fs

DFG: AgGaS2 (GaSe)

SHG: BBO

Mode-locked
laser

Regenerative
amplifier

Trigger 1kHz

OPA

OPA

probe

pump

DFG

SHG



実験配置： 検出系

透過率変化:

∆T/T=(Ion-Ioff)/Ioff

(繰り返し 1kHz で

∆T/T < 10-3検出可能)

spectrometer

MCT

A/D

PD

trigger
pump

probe

chopper

PCtrigger {Ion,Ioff,Ion,Ioff,...}
500Hz



典型的な時間応答
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コヒーレントな二光子吸収
Two photon absorption
coefficient β = ∆ α/I



Sr2CuO3の室温光ゲート動作デモンストレーション

Double pump: 1.2µm

probe: 1.4µm

Terabit operation is 
possible!

fmax~ 10Tbits/s
(T. Ogasawara et al.: Phys. Rev. Lett. 

85, 2204 (‘00).)



一光子吸収と二光子吸収スペクトルの比較
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Sr2CuO3の中赤外域過渡吸収
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Sr2CuO3の中赤外域過渡吸収スペクトル
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Sr2CuO3のエネルギー準位図

Suzuura et al.: Phys. Rev.
Lett. 76, 2579 (1996).
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to lock-in

THz時間領域分光法

光整流
EO サンプリング

R. Shimano et al.



THz ポンプープローブ分光法

paper

Sample 
(GaAs)

THz pulse

ZnTe

time delay

time delay

pump pulse

時間遅延ステージ
2台

二次元的なデータ
取得



Sr2CuO3の中・遠赤外域吸収
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遅い成分の存在



中・遠赤外域における過渡吸収スペクトル
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波長変化に伴う光軸のずれ
ポンププローブ近・中赤外、THz分光の簡便化
→ 広帯域白色光発生（レーザーとSORの組合せ）

時間分解能 (> 1ps) の不足

今後の課題

超広帯域THz光源開発



チャープ補償ミラーの開発 10fs Ti:Sa 発振器
700-950 nm    <10fs
非同軸光パラメトリック増幅器(NOPA)の開発
450-700 nm    <20fs
700-1600 nm  <50fs

GaSe結晶による差周波発生
9-20μm        <150fs  (R. A. Kaindl et al.:

Science 287, 470 (2000).)
GaSe薄結晶による位相整合光整流

100GHz(3mm) – 100 THz(3μm) <30fs

超短パルスレーザー技術の進展と広帯域化



R. Huber et al.: J. Lumin. 94-95 555 (2001).

超広帯域THzポンププローブ分光

30μm GaSe



超広帯域THzポンプープローブ分光の適用例

30fs THz pulse produced 
on 30μm GaSe pumped 
with 10fs Ti:S

200nm GaAs on diamond

“How many-particle interactions develop after ultrafast excitation 
of an electron-hole plasma,” R. Huber et al.:Nature 414, 286  (‘01).

スクリーニング
形成に時間遅延



アンテナによるTHz時間領域分光法

光伝導アンテナを用いる発生・検出

発生
E∝∂j/∂t

検出
j∝∫E(τ)N(τ-t)dτ

100µm ZnTe

S. Kono et al.:Appl. 
Phys. Lett. 79, 898 (’01).



R. Huber et al.: J. Lumin. 94-95 555 (2001).

30μm GaSe 位相整合光整流

超広帯域THzポンププローブ分光

光伝導
アンテナ

利点：
EO結晶の吸収の影響なし
光軸調整が容易

エネルギー・時間分解能トレードオフ
波長による回折限界の違い
空中のH2O, CO2による吸収排除

100GHz-100THz
(3mm   - 3µm)

開発中の超広帯域THzポンププローブ分光法



超広帯域THz発生・検出分光法の現状

キャリア フォノン スピノン・マグノン 光通信

中赤外 可視

1011 1012

遠赤外

frequency (Hz)

300nm3µm30µm300µm3mm

1013 1014 1015

GaSe thin film
30µm

位相整合光整流

光整流

FEMTOSOURCE
PRO 800nm, 10fs

80MHz, 5nJ


