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研究成果の概要（和文）：高温超伝導テラヘルツ波発振素子を用いてパラメータフリーなテラヘルツ帯光吸収係数計測
系を構成し、0.5THz付近のサブテラヘルツ帯での水の光吸収係数を１％以下の誤差で高精度に計測することを可能にし
た。試料の温度を５℃～７０℃の範囲で制御できるようにし、Na2CO3水溶液を対象とし研究を行った。また、高温超伝
導テラヘルツ波発振素子を液体窒素冷却で発振させることに成功し、購入したショットキーバリアダイオード検出器を
使い、液体ヘリウムフリーな計測系を構築した。

研究成果の概要（英文）：Using the high-Tc superconducting terahertz emitter, we developed a parameter-free
 system to measure the absorption coefficients of liquid samples in sub-terahertz frequency region. This a
llows us to get the absorption coefficient of water within 1% error at around 0.5 THz. Making a sample hol
der which allows the temperature to set between 5 and 70 degrees centigrade, we studied the absorption coe
fficient of Na2CO3 solution as functions of the concentration and temperature. We have also succeeded to m
odify the high-Tc superconducting terahertz emitter to work in liquid nitrogen, and developed a helium-fre
e measurement system with a Schottky barrier diode detector.
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１．研究開始当初の背景 

 テラヘルツ帯の分光分析にはフーリエ変

換赤外分光(FT-IR)技術が確立し広く普及し

ているが、最近、フェムト秒レーザーを使い

ピコ秒のテラヘルツパルスを発生・検出する

時間領域テラヘルツ分光法(THz-TDS)の開

発が進み普及の勢いを示している。フーリエ

変換型のスペクトル計測、高速時間分解計測

による複素誘電率測定や深さ情報を得られ

るなど優れた特性を持つ。一方、単色連続テ

ラヘルツ光源を使う分光は単位周波数当り

のエネルギー密度が高いため高分解能な計

測において高 S/N が期待できるが、現状では

適当な光源が不足していることもありその

優位性は乏しく開発は進んでいない。 

テラヘルツ帯には分子の配向、高分子の振

動、分子間の振動などによる吸収がある。テ

ラヘルツ光は水によって強く吸収されるた

め水溶液の吸収測定は難しいが、水溶液中の

イオン、高分子、生体分子、水素結合した分

子等の大域構造、分子の集団運動の研究によ

って、化学反応、生体化学反応や相転移の理

解が期待されるため、水溶液の状態での高精

度の光吸収係数計測技術が望まれる。 

 ところで、我々はアルゴンヌ国立研究所と

の共同研究によって、2007 年、高温超伝導

体の固有ジョセフソン接合系から単色連続

テラヘルツ波を発生させることに成功した。

現在、研究代表者と分担者ら筑波大学のグル

ープによって、0.32 THz～1.0 THz の周波数

域、線幅 0.5 GHz 以下、最大で数十μＷの連

続テラヘルツ波を得られるようになってい

る。スペクトル強度は、この周波数帯域で光

源として広く使われている高圧水銀灯より

数百倍以上強い。そこで、この発振素子を使

ったイメージング装置を開発し、その応用と

してテーパー状試料セルを用いた高精度の

光吸収係数計測に着手した。 

 

２．研究の目的 

 高強度の単色連続テラヘルツ波光源を用
いたパラメータフリーかつ高精度なテラヘ
ルツ帯光吸収係数の計測技術を開発し、精密
物性研究へ応用することを目的とした。特に、
水溶液中の高分子や水素結合した分子等の
構造、存在形態の研究への応用を試みる。ま
た、高温超伝導テラヘルツ波発振素子の性能
向上を図るとともに、液体ヘリウムフリーな
計測系を構築する。 

 

３．研究の方法 

 単色テラヘルツ光源として、我々が開発し
た高温超伝導テラヘルツ波発振素子を使っ

て研究を進める。ビスマス系高温超伝導体
Bi2Sr2CaCu2O8＋δ の高品位結晶を微細加工す
ることにより発振素子を作製する。強度変調
されたテラヘルツ光を可動ステージにセッ
トされた図１に示すようなテーパー状試料
セルに集光した状態で、試料セルをテーパー
方向に移動させ一次元のラスタースキャン
透過イメージングを行う。透過光強度を InSb

ホットエレクトロン検出器または本基金で
購入したショットキーバリアダイオード検
出器で測定する。また空のテーパー状セルで
のスキャンで生じる干渉縞から周波数を精
密に計測する。試料の厚さを連続的に変えな
がら透過光の強度を測定することで、界面に
よる反射と干渉およびセル材での吸収によ
る不正確さを排除し、パラメータフリーで高
精度の光吸収係数を計測する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１ テーパー状試料セル 

 

 発振素子の高出力化と安定性の向上、光学

系、試料セルと電気信号処理系の改良によっ

て、透過光強度の測定精度を向上させ光吸収

係数を高精度に再現性よく計測できる装置

の開発を行う。また、試料セルの温度を制御

できるようにする。製作したシステムによっ

て、今回は Na2CO3水溶液を試料としてイオ

ン化と水和の組成依存性と温度変化がどの

ように光吸収係数に反映するかを研究した。 
 高温超伝導テラヘルツ波発振素子を使っ
たこの計測システムを使いやすくするため、
液体ヘリウムフリーのシステムの構築を行
う。これまで発振素子の冷却には液体ヘリウ
ムフロー冷凍機を用いているが、液体窒素冷
却で動作する発振素子を開発しポータブル
テラヘルツ光源システムを構築する。また、
液体ヘリウムを使う InSb ホットエレクトロ
ン検出器に替え室温動作のショットキーバ
リアダイオード検出器を新しく導入し、構築
した計測システムの評価を行う。 
 
４．研究成果 
構築した光吸収係数計測システムを図２

に示す。発振素子からのサブテラヘルツ波が
２枚の軸外し放物面鏡で試料に集光され、透
過光強度が InSb ホットエレクトロン検出器
で測定される。液体試料は石英ガラス製テー
パー状セルに封入され可動ステージに固定
された温度可変ホルダに入れられる。 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図２ サブテラヘルツ帯域光吸収計測システムの 

光学系と温度可変試料ホルダ 

 

純水とエタノールの光吸収係数の測定例
を図３に示す。横軸は試料の厚さであり縦軸
は相対的透過光強度である。この傾きからパ
ラメータフリーで吸収係数が算出される。 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 純水とエタノールのサブテラヘルツ帯域 

光吸収係数の測定例(f = 0.618 THz) 

 
研究当初は相対的透過光強度が線形な範囲
は 1～1.5 桁であったが、研究期間中に発振の
高強度化と安定性の向上、光学系、試料セル
と電気信号処理系の改良とによって、図４に
示すように線形な範囲を 2.5 桁程度に拡張で
きるまでになった。これにより 0.5THz 付近
のサブテラヘルツ帯で水の光吸収係数を
１％以内の誤差で再現性よく計測できるよ
うになった。ただし、確度については試料セ
ルの形状測定に強く依存し改善する必要が
ある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図４ 改良されたシステムによる純水のサブテラヘ 

ルツ帯域光吸収係数の測定例 

 

テ ー パ ー 状 試 料 セ ル は 、 David M. 

Wieliczka, et.al. “Wedge shaped cell for 

highly absorbent liquids: infrared optical 

constants of water”, Applied Optics 28 

(1989) 1714-1719. 及び Xiang Qin Lin, 

et.al. “A V-shaped spectroscopic cell for 

FTIR measurements”, Chinese Chem. 

Lett. 22 (2011) 481-484. などに報告がある
が、様々な試料で温度を変えて測定しよう
とすると、温度上昇による液体試料の蒸発、
試料セルの耐薬品性、耐熱性などの問題が
生じた。我々はこれらの問題に取り組み、
ぺルチエ素子を使って試料の温度が５℃～
７０℃の範囲で制御できるようになった。 

この計測系を用いて、Na2CO3 水溶液を試
料としてイオン化と水和の組成依存性と温
度変化がどのように光吸収係数に反映する
かを研究した。図５に３つの濃度でのサブテ
ラヘルツ波吸収係数の温度依存性を純水の
結果とともに示す。図６に純水との差を示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図５ Na2CO3水溶液のサブテラヘルツ波吸収係数 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図６ 吸収係数の純水との差 

 

純水との比較から水分子の振動緩和を見て
いると考えられる。３０℃～４０℃に吸収係
数のアノーマリーが現れる。Na2CO3 は１０
水和物を作ることが知られており、３４℃で
分解する。水溶液中での溶質の存在形態、水
和状態の変化が光吸収に反映している。これ
らの結果は改良前のシステムで測定されて
おり精度が低いので、今後改良した計測系で
再実験および追加の実験を行った後研究成
果を論文発表する予定である。 

研究期間終盤になって、高温超伝導テラヘ
ルツ波発振素子を液体窒素冷却で発振させ
ることに成功した（特許出願および論文を準
備中）。発振強度は窒素沸点 77.4K 付近で最
適化された。液体窒素冷却での動作と FT-IR

によるスペクトルに図７に示す。発振の安定
性も格段に向上した。購入した室温動作のシ
ョットキーバリアダイオード検出器を使い
液体ヘリウムフリーな光源＆検出系が可能
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図７ 液体窒素冷却での素子の電流電圧特性とショ 

ットキーバリアダイオードによるテラヘルツ波 

の検出と、液体窒素冷却での発振のスペクトル 

 

ショットキーバリアダイオード検出によ
る純水の光吸収係数の測定例を図８に示す。
2 桁弱の線形性により水の光吸収係数を２％
以内の誤差で再現性よく計測できる。液体ヘ
リウムフリーで使い勝手がよい計測系の構
築に道が開けた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図９ ショットキーバリアダイオード検出による 

純水のサブテラヘルツ光吸収係数測定 

 

 研究期間内に、国際会議のプロシーディン

グを含め論文発表１８件、学会発表３２件、

特許出願１件、特許取得３件を行った。論文

１件、学会発表の２件と特許出願の１件は本

研究課題と密接に関係する成果である。１７

件の論文、３０件の学会発表と３件の特許取

得は発振素子の動作理解、製造法とイメージ

ング応用に関係したものである。 
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