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一次元モット絶縁体において 

励起子の量子干渉によるテラヘルツ放射に成功 

――固体の物性制御のための新しい光として活用へ―― 

 

発表のポイント 

◆一次元モット絶縁体において、2 色のフェムト秒パルスを使って奇と偶の対称性を持つ励起

子を生成させると、それらの間に量子干渉が生じることによって、テラヘルツパルスが高効

率に放射されることを明らかにしました。 

◆奇対称性と偶対称性の 2 つの励起子が生成する時間差をアト秒（=10−18 秒）の精度で調整す

ることによって、放射されるテラヘルツパルスの位相、周波数、振幅を制御できることを実証

しました。 

◆本手法によって得られる位相可変なテラヘルツパルスは、固体の電子状態や物性を高速に制

御するための新しい励起光源としての活用が期待されます。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2 色のフェムト秒パルス励起による位相可変なテラヘルツパルスの放射 

 

発表概要 

東京大学大学院新領域創成科学研究科の宮本辰也助教（研究当時）、尤仕佳大学院生、岡本博教

授らの研究グループは、一次元モット絶縁体（注 1）である[Ni(chxn)2Br]Br2（chxn：シクロヘ

キサンジアミン）において、三次の非線形光学効果（注 2）を利用して、位相が可変なテラヘル

ツパルスを高効率に発生させることに成功しました。 

 

テラヘルツパルスとは、周波数が約 1 テラヘルツ（1012ヘルツ）、周期が約 1 ピコ秒（10-12秒）

であり、ほぼ 1 周期だけ振動する電磁波を指します。このテラヘルツパルスは、固体中の素励

起（注 3）を調べるために幅広く利用されています。最近では、テラヘルツパルスの高強度化

が可能となり、それを用いた固体の物性制御に関する研究も盛んに行われるようになってきま

した。テラヘルツパルスは、通常、反転対称性が無い透明な結晶にフェムト秒パルス（注 4）を
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照射したときに生じる二次の非線形光学効果を利用して発生させます。しかし、この方法では、

発生するテラヘルツパルスの位相や周波数を制御することが難しいという問題がありました。 

 

研究グループは、[Ni(chxn)2Br]Br2 に 2 色のフェムト秒パルスを照射して奇と偶の対称性を持

つ 2 つの励起子（注 5）を生成すると、これらの励起子間に量子干渉（注 6）が起こり、強いテ

ラヘルツパルスが発生することを見出しました。この手法において、2 色のフェムト秒パルス

の周波数を適切に選択し、それらを試料に入射する時刻の差をアト秒の精度で調整することに

より、テラヘルツパルスの位相、周波数、振幅を精密に制御できることを実証しました。さら

に、この手法を利用して、一次元モット絶縁体の励起子の位相緩和時間（注 7）を評価し、その

値が通常の無機半導体と比較して極めて短いことを明らかにしました。 

 

本手法を用いて得られる位相可変なテラヘルツパルスは、固体の電子状態や物性を高速に制御

するための新しい励起光源として利用されることが期待されます。 

 

本研究の成果は 2023 年 10 月 13 日付けで、米国科学誌「Nature Communications」にオンライ

ン掲載されました。 

 

発表内容 

〈研究の背景〉 

最近のフェムト秒レーザー技術の進歩によって、電場振幅が 1 MV/cm、磁場振幅が 0.3 テスラを

超えるテラヘルツパルスを発生させることが可能になってきました。このような高強度テラヘ

ルツパルスは、固体の電気伝導性、誘電性、磁性、超伝導性、トポロジー（注 8）などの物性を

高速に制御するための励起光源として利用されています。もし、テラヘルツパルスの位相、周

波数、振幅を自由に変化させることができれば、そのような高速の物性制御のためにさらに有

効に利用できると考えられます。テラヘルツパルスは、通常、可視域のフェムト秒パルスを非

線形光学結晶に照射して、光整流効果（注 9）と呼ばれる二次の非線形光学効果によって発生

させます。しかし、この方法では、発生するテラヘルツパルスの位相や周波数を制御すること

が難しいという問題がありました。 

 

〈研究の内容〉 

本研究では、位相可変なテラヘルツパルス発生法を確立するために、周波数が𝜔と2𝜔の 2 色の

フェムト秒パルスによる三次の非線形光学効果に焦点を当てました（図 1（a）の左図）。この

手法では、2 つの励起パルス光を物質に照射する時刻の差（t）を調整することによって、テ

ラヘルツパルスの位相を制御できる可能性があります。これまで、シリコン（Si）やゲルマニ

ウム（Ge）などの通常の半導体において、この手法によってテラヘルツパルスが放射されるこ

とが報告されていますが、その位相を自由に制御することはできていません。 

 

本研究では、本手法を大きな三次の非線形感受率を持つ一次元モット絶縁体に適用して、位相

可変なテラヘルツパルスを発生させることに成功しました。一次元モット絶縁体では、ほぼ縮

退した奇の対称性の励起子|𝜑o⟩と偶の対称性の励起子|𝜑e⟩が存在します（図 1（a）の右図）。そ

れらの波動関数（図 1（b）の青線および赤線）の形状は位相を除いてほぼ同じであるため、両

者の間の遷移双極子モーメント（注 10）が非常に大きくなることが知られています。一次元モ

ット絶縁体である[Ni(chxn)2Br]Br2 に、2ℏ𝜔 = 1.28 eVとℏ𝜔 = 0.64 eVの 2 色のフェムト秒パル
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スを照射すると、奇と偶の対称性を持つ励起子が、それぞれ、一光子吸収過程と二光子吸収過

程によって生成されます。このとき、2 つの励起子が、それらの間の大きな遷移双極子モーメ

ントによって量子干渉を起こし、両者のエネルギー差（(ℏ𝜔e − ℏ𝜔o)~10 meV）に対応する周波

数（~2.5 THz）を持つテラヘルツパルスが放射されます（図 1（b）の緑線）。 

 

 
図 1．2 色のフェムト秒パルス励起による一次元モット絶縁体からのテラヘルツ放射 

 

（a） 周波数𝜔と2𝜔のフェムト秒パルス励起による励起子生成の概念図。2 色のフェムト秒パルスにより、奇

と偶の対称性を持つ励起子が、それぞれ、一光子吸収過程と二光子吸収過程によって生成される。 

（b） 一次元モット絶縁体からのテラヘルツ放射の概念図。|𝜑o⟩と|𝜑e⟩は、それぞれ、奇と偶の対称性を持つ励

起子の波動関数を表す。𝜔oと𝜔eは、それそれ、奇と偶の対称性を持つ励起子の周波数である。黒実線は、𝑖 − 1

番目のサイトと𝑖 + 1番目のサイトにおける波動関数の実部Re|𝜓⟩の時間発展である。緑曲線は、分極の期待値

𝑃 = 𝑒⟨𝜓|𝑥|𝜓⟩の低周波成分で表される平均電子密度の振動である。これは、奇と偶の対称性を持つ励起子波動

関数間の量子干渉によって現れる振動であり、(𝜔e − 𝜔o)の周波数を持つ。この平均電子密度の振動によって、

𝐸r (∝
𝜕2𝑃

𝜕𝑡2 )の電場を持つ電磁波が放射される。 

発表論文（© 2023 CC BY 4.0 License）から改変して掲載。 
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この手法を用いて、∆𝑡、つまり、2 つの励起子の生成時間の差を 10 アト秒の精度で調整すると、

テラヘルツパルスの振幅や位相を制御できることを実証しました（図 2）。テラヘルツパルスの

中心周波数も、𝑡を変えると一定の範囲で制御することが可能です。また、このテラヘルツ放

射の効率は、通常の半導体と比較して極めて高いことがわかりました。これは、一次元モット

絶縁体の強い電子相関に基づく大きな三次の非線形感受率によるものです。 

 

 

図 2．放射されるテラヘルツ電場波形のt 依存性 

（a）𝑡0フェムト秒の場合。テラヘルツパルスの位相を±π に固定したまま、その振幅を連続的に制御するこ

とができる。 

（b） 𝑡60フェムト秒の場合。テラヘルツパルスの振幅を固定して、その位相を-π から+π まで連続的に制御

することができる。 

発表論文（© 2023 CC BY 4.0 License）から改変して掲載。 

 

 

さらに、テラヘルツ放射強度の𝑡依存性を詳細に解析することにより、[Ni(chxn)2Br]Br2 にお

ける偶対称性を持つ励起子の位相緩和時間が約 40 フェムト秒であることがわかりました。こ

れは、無機半導体の典型的な値（10 ピコ秒）よりもはるかに短い値です。このような短い位相

緩和時間は、一次元モット絶縁体の特徴であると言えます。 
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〈今後の展望〉 

本研究で得られた位相、周波数、振幅を制御可能なテラヘルツパルスは、今後、固体の電子状

態や物性を高速に制御するための新しい励起光源として利用されることが期待されます。また、

本研究のアプローチは汎用性が高く、一次元モット絶縁体だけでなく他の半導体にも適用でき

るため、励起子状態の位相緩和時間の情報を取得するための新しい手法としても有望です。 

[Ni(chxn)2X]Y2 と表されるハロゲン架橋 Ni 錯体では、奇と偶の励起子のエネルギー差 (ℏ𝜔e −

ℏ𝜔o)が一次元鎖上のハロゲンイオン X と一次元鎖間のカウンターイオン Y の選択によって大き

く変化します。例えば、X=Cl、Y=NO3の場合、 (ℏ𝜔e − ℏ𝜔o)~90 meVであるため、本手法によっ

て、約20 THzの周波数を持つ高周波テラヘルツパルスを発生させることが可能になります。こ

のような組成によるテラヘルツパルスの周波数制御も、今後の興味深い課題となります。 
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用語解説 

（注 1）モット絶縁体 

通常のバンド理論では、価電子帯が半分までしか満たされていない物質は金属になる。一方、

電子同士に強いクーロン反発が働く場合、電子は互いに避け合って局在化する。このとき、物

質は金属ではなく絶縁体になる。このような絶縁体をモット絶縁体という。 

 

（注 2）非線形光学効果 

物質に光を入射すると、光の電場に比例した分極が発生する。一方、レーザーパルス光を使っ

て強い電場振幅を持つ光を物質に入射した場合、光の電場に対して非線形に分極が発生するよ

うになる。この現象は、非線形光学効果と呼ばれている。光の電場の二乗に比例して分極が発

生する二次の非線形光学効果は、物質の反転対称性が破れている場合に現れる。一方、光の電
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場の三乗に比例して分極が発生する三次の非線形光学効果は、あらゆる物質において現れる効

果である。 

 

（注 3）素励起 

物質に存在する基本的な励起状態を量子力学的な粒子とみなしたもの。例えば、格子振動やス

ピン波に対応するフォノンやマグノンなどの素励起が存在する。 

 

（注 4）フェムト秒パルス 

数百フェムト秒（1 フェムト秒=10−15秒）あるいはそれ以下の時間幅を持つパルス光のこと。本

研究では、100 フェムト秒の時間幅のパルスを用いている。 

 

（注 5）奇と偶の対称性を持つ 2 つの励起子 

電子と正孔が引力によって引かれ合い束縛された状態を、励起子という。一次元モット絶縁体

では、強い電子相関の効果によって、奇の対称性の励起子|𝜑o⟩と偶の対称性の励起子|𝜑e⟩は、そ

れぞれ、図 1(b)の青線と赤線のように左サイトへの励起と右サイトへの励起の重ね合わせ状態

として表される。そのため、2 つの励起子の波動関数は位相を除いてほぼ同じ形状となり、そ

れらのエネルギーもほぼ縮退することになる。 

 

（注 6）量子干渉 

量子力学的に振る舞う粒子は波としての性質を持つ。そのため、近いエネルギー（周波数）を

持つ 2 つの粒子が存在する場合、それらの波同士が干渉して強め合ったり弱め合ったりする。

これが量子干渉である。ここでは、奇と偶の対称性を持つ励起子が量子干渉を起こした結果、

テラヘルツパルスが放射される。 

 

（注 7）位相緩和時間 

量子力学的に振る舞う粒子の位相が乱れるまでに要する時間を位相緩和時間という。本研究で

は、偶の対称性を持つ励起子の波動関数の位相緩和時間を議論している。 

 

（注 8）トポロジー 

トポロジーとは、固体物理学における位相幾何学的な性質のことである。例えば、物質内部は

絶縁体であるが、表面だけに電気を流すようなトポロジカル絶縁体は、トポロジーの観点から

理解することができる。 

 

（注 9）光整流効果 

異なる 2 つの周波数を持つ光を物質に照射すると、二次の非線形光学効果である差周波発生過

程によって、それらの差の周波数を持つ電磁波が放射される。フェムト秒パルス光は広い周波

数帯域を持つため、それを空間反転対称性の破れた物質に入射すると、パルス内に存在する 2

つの周波数の光の間の差周波発生過程によってテラヘルツ波が放射される。これが光整流効果

である。 

 

（注 10）遷移双極子モーメント 

ある電子状態から別の電子状態に移るときに生じる電荷の偏り（電子双極子モーメント）の大

きさのこと。 


