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Laser-induced photochemical reaction of molecular solids is interpreted as an evolution 
from molecular electronic excitation to morphological changes, where excited states, 
chemical intermediates, and products are coupled spatially and temporarily and 
cooperatively work. Photochromic reaction of sprio-naphthoxazine molecular crystals, 
surface protrusion of poly(thiophene) film, laser ablation of polymer films and organic 
crystals induced by pulsed laser and near-field irradiations are presented as typical 
examples, and their dynamics and mechanism are discussed. Early history of 
photochemistry studies utilizing pulsed lasers and future perspective of solid laser 
photochemistry are also briefly described. 
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高強度テラヘルツ波が拓く新しい物性科学	 

田中耕一郎	 
京都大学	 物質—細胞統合システム拠点，CREST(JST)	 

	 
New aspects of solid state physics opened by the intense terahertz wave 

 Koichiro Tanaka 
iCeMS, Kyoto University and CREST(JST) 	 

 
We present a review of the recent progress in the intense terahertz pulse generation and 
application to the terahertz nonlinear spectroscopy in solids.  Especially we pay special 
attention to large amplitude oscillation of the soft optical phonon mode and hot carrier generation 
with carrier multiplication process in semiconductors. 
	 

1. はじめに	 

テラヘルツ（THz）領域の光は、波長が
「電波」と「光」の境界に位置し、これま

で発生・制御・検出が困難であった 1）。そ

れが、超短パルス光技術を基礎にした THz	 

光パルスの発生・検出技術の開発をきっか

けとして、現在目覚ましい発展をとげてい

る 2)。なかでも、フェムト秒レーザーをも

ちいた THz光発生と検出法は、高い S/Nと
ダイナミックレンジを有する測定手法であ

る 「 時 間 領 域 分 光 （ Time-Domain 
Spectroscopy: TDS）」と相俟って、多くの
研究者に採用されている 3)。THz-TDSをも
ちいると、これまで技術的に難しかった

THz領域の物性、特に複素誘電率や複素透
磁率を決定できる。THz領域には、分子の
回転スペクトル、巨大分子の振動モード、

強誘電体等のソフトモード、超伝導ギャッ

プ、半導体中の励起子の束縛エネルギーな

どといった数々の励起モードが存在するこ

とから、THz-TDSはこれらの励起モードの
研究に欠かすことのできない手法となって

いる。以上の話はいわゆる線型応答の内容

であるが、最近１MV／cmに達するような
ピーク電場を有するTHzパルスが生成可能
となり、物質の THz領域の光学非線形性が
次々と明らかになってきている 4)-7)。本稿で

は、このような高強度の THz光の発生法を
解説するとともに、最近の非線形分光の結

果を紹介する。	 

2. 高強度 THz 光発生の進展	 

  THz 領域の非線形分光に関しては 2000
年までは目立った進展はなかった 8)。これ

は偏に高強度のTHz光源が存在しなかった
からである。しかし、現在では 1MV/cmを
超える電場強度の THz 光の発生と検出が、
相対論的電子ビームによる制動放 9)や高出

力フェムト秒レーザーによる光整流効果

(OR)10)、パラメトリック波長変換(OPA)／
差周波発生(DFG)などの方法により可能に
なってきた。OPA/DFG の場合は、積極的
に２つの中心周波数のパルス（もしくは

CW）光源を用意し、差周波を取る。それに
対し、OR の場合はパルス光によって DC
電場を発生させるので、発生された電場は

DC ではなくパルス包絡関数の２回微分で
与えられる時間波形をもつ。したがって、

発生された THｚ光のスペクトルは励起レ
ーザーのスペクトル帯域に制限を受けるこ

とになる。励起レーザーのパルス自身の差

周波発生と考えても良い。GaSe結晶を用い
たOPA/DFGは高強度THz光を 15-75 THz
の領域で発生できるので、非線形光学の観

点から大いに注目されている 11)。実際、数
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