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はじめに：近年、中赤外やテラヘルツ（THz）領域の高出力レーザーの発展により、固体における

非線形光学現象の測定が可能になりつつある 1。非線形光学現象の一つに高調波発生(HHG)があり、

THzレーザー用いた HHGは、これまで半導体結晶(ZnO 2等)や二次元層状物質(グラフェン 3,MoS2
 

4等)で観測されている。原子気体系においては、HHG の背景はよく理解されているが、固体中に

おける HHG の機構の正確な理解は、固体中では多くのパラメータが関係するためできていない。

そこで、今回私達は、単層カーボンナノチューブ(SWCNT)に着目して HHG の研究を行った。

SWCNT を選んだのは、これが高強度の THz 光に対して安定な物質であり、その上、巻き方によ

って様々なバンドギャップを持つため、種類を変えることで系統的に電子状態を変えて測定が可

能であるからである。本研究では、SWCNT の種類を系統的に変えて HHG の変化を測定し、電子

構造の HHG発生に与える影響を調べた。 

実験方法：金属型、直径 1.4nmの半導体型、直

径 1.0nmの半導体型、半導体型の単一カイラリ

ティ(6,5)の 4種類の SWCNT薄膜を用意した。

ここに中心波長 4800nm(≈ 60 THz)の THz レー

ザーを照射し、HHG の観測を行った。 

実験結果：図 1に結果を示す。測定試料の中で

バンドギャップが最も大きい(6,5)と次に大き

い直径 1nm の半導体型からは、はっきりとし

た HHG が、直径 1.4nm の半導体型からは、5

次の HHG が、わずかに観測された。これに対

して、ギャップがない金属型は、HHG の観測

を行うことができなかった。この結果から、バ

ンドギャップの大きさがHHGに顕著な寄与を

与えていることが示唆されている。 
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図.1  異なる電子構造を持つ SWCNT ごとの、

THz レーザー(4800 nm≈ 60 THz)による HHG

スペクトル. 
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