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研究成果の概要（和文）：本課題では、テラヘルツ、ピコ秒領域の時間波形をリアルタイムに計測する技術を開
発するために、波長ごとに時間差（チャープ）を付けた超短パルスレーザーと、群速度分散を用いて時間波形を
ナノ秒領域にまで伸長する技術を組み合わせることを試みた。その結果、シングルショットで波形を取得するこ
とに成功し、光誘起相変化材料や、光非線型応答、テラヘルツ電場波形のシングルショット検出に成功した。ま
た、チャープファイバーブラッググレーティングと呼ばれる分散素子を用いることで、高感度に、高い信号雑音
比で波形を得ることにも成功した。これらの結果は、本手法がテラヘルツ領域の波形計測手法として非常に期待
できることを示している。

研究成果の概要（英文）：In order to observe terahertz and picosecond waveforms in real time, we 
developed a setup for singleshot terahertz oscilloscope by combining the spectral encoding technique
 with the time-stretching method using a chirped ultrashort laser pulse. Using this setup, we 
succeeded in measuring ultrafast phase change in chalcogenide metal alloys, nonlinear optical 
response of lithium niobate, and terahertz waveforms in real time. We also revealed that when we 
used a dispersive optics called chirped fiber bragg grating, the signal to noise ratio of the 
measurement, and the measurement speed after the event become much higher than that obtained by 
using the long optical fiber. The results indicates the promising capability of the method, and will
 be used in the future ultrafast spectroscopy, and ultrafast signal processing.

研究分野： 光物性物理学

キーワード： テラヘルツ　シングルショット　超高速分光　時間領域伸長法
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１．研究開始当初の背景 
超高速分光法は、物質の超高速のダイナミ

クスを測定するための有効な手法であるが、
通常はポンプ光とプローブ光の間の時間遅
延を掃引しながら測定を行うため、繰り返し
測定が必要であるという欠点があった。した
がって、一回限りの現象、例えば、光誘起相
変化や、光化学反応、破壊現象、カオス的な
現象等、多くの興味深い現象の超高速ダイナ
ミクスを測定することは極めて難しかった。
このような点を解決するために、多くのシン
グルショット分光手法が提案されてきたが、
二次元のカメラを用いることが多かったた
め、測定データの読み出しに時間がかかり、
通常は 1 kHz 以上の高繰り返しで、シングル
ショット超高速分光測定を行うことは困難
であった。特にマルチタイムスケールで物質
のダイナミクスを測定したい場合には、物質
のフェムト秒のダイナミクスが、ミリ秒、マ
イクロ秒でどのように変化するかを明らか
にする必要があり、このような条件を満足す
る測定手法がないというのが研究開始当初
の背景であった。 

 
２．研究の目的 
 そこで、本研究では、高繰り返しでシング
ルショットの超高速分光法、テラヘルツ電場
測定を行うことのできる新規手法を開発す
ることを目的として研究をおこなった。その
ために、超短パルスレーザーのパルス幅を波
長分散させることで意図的に伸長させ、EO
結晶において、各波長成分とテラヘルツ波を
相互作用させることで、時間情報を波長にマ
ッピングさせた。さらに、長距離ファイバー
を透過させることで、群速度分散を利用して
各波長成分を時間方向で大きく引き伸ばし、
通常のオシロスコープでも検出可能なマイ
クロ波領域にテラヘルツ領域の情報を落と
す。これによって、通常のオシロスコープで
もテラヘルツ波の電場波形の検出が可能と
した。これによって、テラヘルツパルスを単
一のフォトダイオードとオシロスコープで
検出できるようになり、高速テラヘルツ波形
検出の新規手法として応用が期待される。 

３．研究の方法 
このような研究を行うために、本研究では、

再生増幅型のTi:sapphire超短パルスレーザ
ーを用いて、テラヘルツ波を発生させ、SF11
と呼ばれるガラスのロッドを通すことによ
って、プローブ光をチャープさせることによ
って、時間情報の波長へのマッピングを行っ
た。また、透過したプローブ光はチャープフ
ァイバーブラッググレーティングなどを通
してナノ秒領域へ伸長し、それをフォトダイ
オードとオシロスコープを利用して検出す
ることで、テラヘルツ電場波形に関する情報
を得ることを試みた。また、テラヘルツ電場
測定以外にもテラヘルツオシロスコープが
応用できることを示すために、光ポンププロ
ーブ分光法のシングルショット、高繰り返し
での検出も試みた。 
 
４．研究成果 
本研究では、テラヘルツオシロスコープ技

術を実証・改良するために、用いる波長やパ
ルス幅、分散媒質の種類、チャープ量などを
各種検討し、最適な実験条件を探索した。以
下ではまず、特にテラヘルツ発生によく用い
られる 800 nm の波長帯で行った実験結果に
ついて述べることで、本技術の広範な応用可
能性を示した後、最終的に分散媒質として極
めて良い特性を示す、チャープファイバーブ
ラッググレーティング、通信帯域で検討を行
った結果について述べる。 

まず、研究開始時に現有していた 1.5 m
用の 3.0 km 長距離ファイバーを分散媒質と
して用い、800 nm のレーザーと 1 GHz オシロ
スコープを用いた検出実験をおこなった。そ
の結果を図 2に示す。これはテラヘルツ波を
ON、OFF をしながらプローブ光の波形を測定
し、その差分をとることで電場波形としたも
のである。電場強度とするために規格化を行
い、時間軸はテラヘルツパルスの照射タイミ
ングを一定量変化させることで校正した。テ
ラヘルツ電場パルスの波形が明瞭に観測さ
れていることがわかる。なお、1 ps 程度の部
分に肩があるが、この構造は、用いたファイ
バーが 800 nm に対してシングルモードでは
ないために現れているものであることが分
かっており、シングルモードのファイバーを

サブ10 fs広帯域
レーザー

一次分散媒質

EO結晶

偏光子

長距離ファイバー

高速
PD

高速オシロ
スコープ

THz波

時間t

電圧

図 1：テラヘルツオシロスコープの原理図。テラ
ヘルツ電場波形をチャープパルスに書き込み、フ
ァイバーを用いて時間領域で伸長することで、高
速 PD とオシロスコープによるアナログのシン
グルショットベース電場検出を可能にする。 

図 2：3 km ファイバーを用いたテラヘルツオシロ
スコープによって測定した電場波形。 



利用することによって解消することができ
る。また、光強度を検出するフォトダイオー
ドとオシロスコープを高速なものに変える
ことで、より細かい信号が検出できるように
なることもわかっている。これらのことから、
テラヘルツ電場波形を単一のフォトダイオ
ードとオシロスコープで検出できることが
実証できたことが分かる。この手法は、フォ
トダイオードを二個利用するバランス検出
法と組み合わせることも可能であり、より高
感度、高分解能なテラヘルツ電場波形の取得
に応用できる。 

さらに、今回用いたテラヘルツオシロスコ
ープの手法が、通信帯域でも有効であること
を示すために、同様に 1.5 m 用の長距離フ
ァイバーを用いて、レーザーの波長を変化さ
せた場合のデータを図 3に示す。この測定で
は、光パラメトリック増幅器を用いて、レー
ザーの波長を 1.2 m に変えて用いた。当然
予想されることではあるが、中心波長によっ
てファイバーの持つ群速度分散が異なるた
め、長距離ファイバーを通した後のパルス幅
は変化する。通信帯域では、分散がほぼ 0と
なるため、効率的にパルス幅を伸長できない
ので、より短波長である O-band、1.2 m 帯
での実験をおこなった。テラヘルツ波の発生
は、OH1 と呼ばれる有機非線形結晶を用いた。
図の黒線は通常の方法で測定した電場波形
であり、他の色の線は、それぞれシングルシ
ョットで得た波形である。横軸は伸長した後
の時間となっている。それぞれの色は、テラ
ヘルツ波とプローブ光の時間遅延を変化さ
せたものである。この図を見ると分かるよう
に、用いたファイバーのカットオフが 1.2 m
でシングルモードとなるため、図 2で観測さ
れた波形のゆがみは観測されず、テラヘルツ
波形とシングルショットで得た波形がよく
一致していることが分かる。このことは、フ
ァイバーがシングルモードでありさえすれ
ば、テラヘルツオシロスコープの原理は各波

長で適用可能であり、汎用性の高い測定手法
となりうることを示している。 

 さらに、本テラヘルツオシロスコープの手
法が高い繰り返しの測定にも適用可能であ
ることを示すために、オシロスコープの Fast 
Frame モードを利用して、超高速波形を 1 秒
にわたってモニターすることを試みた。用い
たレーザーの繰り返し周波数は 1 kHz である
ため、この間に 1000 本の波形を得ることが
できることになる。1 秒の間に変化を生じさ
せるために、ポンプ光の強度を、自動回転ス
テージを利用して変化させる測定を行った。
その結果を図 4に示す。この測定では、時間
が経つほどにポンプ強度が小さくなる設定
となっており、それに応じて、10 ns 付近に
現れるピークの強度が小さくなることが分
かった。このように 500 点ものデータ点を有
するポンプ光強度依存性が1秒で得られてい
ることは特筆に値する。 
次に、開発したシングルショットテラヘル

ツオシロスコープを通常の測定手法では難
しい、不可逆変化の超高速分光法に適用した
結果について報告する。本手法は、不可逆的
に変化するような現象であったとしても超
高速応答を随時追跡できるため、そのような
例として、カルコゲナイト合金における光誘
起相変化のダイナミクスを測定した。実験で
は、これまでと同様に 1 kHz の Ti:sapphire
再生増幅レーザーを利用し、測定の高速化を
図るためにポンプ光強度を一秒間に増加さ
せる設定を行った。その際に、相変化の閾値
を超えるようにし、その前後でダイナミクス
がどう変化するかをトレースしている。図 5
にその結果を示す。縦軸はフレーム番号であ
り、横軸はポンププローブの時間遅延である。
この結果を見ると、数百フレーム目あたりか
ら超高速応答が変化し始めていることが見

図 3：1.2 m レーザーを用いたテラヘルツオシ
ロスコープの測定結果。黒線は通常のステージス
キャン法によって測定した波形であり、各色は、
テラヘルツとプローブ光の時間遅延を 1 ps ずつ
変化させたものである。これらの波形は高い精度
で一致していることが分かる。 

図 4：テラヘルツオシロスコープを用いて測定し
た LiNbO3 における Kerr 回転の時間依存性。縦軸
は測定時間であり、1 秒間に測定される 1000 本の
データが、カラースケールでプロットされている。
右挿入図に示したようにポンプ光強度を時間的に
変化させているので、ポンプ光強度が弱まるに従
い、16 ns 近傍の信号が減少していることがわか
る。このように、ポンプ光強度依存性を 1 秒で取
得することができる。 



図 5：(a)光相変化材料、GeSbTe における超高速
応答をテラヘルツオシロスコープによって測定
した光誘起相変化のダイナミクス測定結果。縦軸
はフレーム数であり、測定中にポンプ強度を増加
させ、相変化の閾値近辺の超高速応答を測定し
た。右図は各フレームで切り出した波形である。
(b)ポンプ光強度とプローブ強度の時間変化。ポ
ンプ強度が飽和しても相変化が続く、蓄積効果が
観測されている。 

て取れる。また、これと同じ時間から、プロ
ーブ光の透過率そのものも変化が始まって
おり、相変化が起こっていることが理解でき
る。このような超高速応答の時間変化は、シ
ングルショットオシロスコープの技術を用
いて初めて明らかにできるようになったも
のであり、注目に値する。 

次に、800 nm における、長距離ファイバー
の吸収の問題問題を避けるために、同様に非
常に大きな波長分散を有しながらも、光の透
過は短い距離ですむ、チャープファイバーブ
ラックグレーティングの利用した結果につ
いて報告する。このファイバーはファイバー
長方向に屈折率の変調を加えることで、スペ
クトル内のある波長だけを反射させること
ができることを利用して、各波長成分が異な
る位置で反射するように設計したものであ
る。これによって、ファイバーの距離をその
まま出力パルス幅とすることができ、ファイ
バー透過による損失を必要最低限に抑制で
きる。また、同時に長距離ファイバーを透過
することによる時間遅れを解消でき、高速に
リアルタイム測定を行うことが可能になる。
これは例えば、観測した超高速応答をもとに、
何らかの処理を加えるといった応用に非常
に有用である。例えば、生産ラインにおける
エラー検出を行い、検出信号によってはライ
ンを止めるなどの機動的な応用が可能とな
る。加えて、通信帯域を含む群速度分散の小
さい領域でも利用可能であるなど、そのメリ
ットは極めて大きいと考えられる。 
そこで、本研究では、チャープファイバー

ブラックグレーティングを用いたシングル
ショット分光系の構築を目指した。まず、実
証の為光通信帯域であり分散が小さく、また
損失も小さい 1.3um 帯に注目した。この領域

で、できるだけ広い帯域、かつ高い分散を実
現できるような仕様のファイバーブラック
グレーティングを作成した。実証のための光
源としては繰り返し 1 kHz、パルス幅 35 fs、
出力 4 mJ のチタンサファイア再生増幅レー
ザーをポンプ光とする光パラメトリック増
幅器を利用した。光源の出力は、1300 nm で
約 400 J である。この光源の出力を二波長
ビームスプリッタでポンプ光 800 nm と、プ
ローブ光 1300 nm に分け、1 mm 厚の ZnTe（110）
単結晶基板に集光した。透過したプローブ光
はレンズによってファイバーへ集光し、サー
キュレーターを用いてチャープファイバー
ブラックグレーティングからの反射光を取
り出し、帯域 5 GHz の高速フォトダイオード
によって検出した。信号出力は 12.5 GHz の
高速オシロスコープを用いて検出した。サン
プル位置でのプローブ光のパルス幅を可変
とするために、回折格子対を作成してプロー
ブ光にチャープをつけることによって、プロ
ーブできる時間窓を大きくすることを試み
た。回折格子間の距離を変えることでチャー
プを制御することが可能であるが、実際に測
定されたパルス幅は、フーリエ限界の数百 fs
から、20 ps 程度にまで伸長できていること
が分かった。プローブのパルス幅は、検出窓
幅に直結するため、窓幅可変のシングルショ
ット超高速分光装置を実現できたことにな
る。 

得られた出力パルスを用いて、テラヘルツ
時間領域のポンププローブ分光実験を行っ
た結果を図 6 に示す。試料は、ZnTe である。
図に示したように、プローブ光のチャープ量
に依存して観測される過渡応答の波形が変
化することがわかった。特に回折格子間の間
隔を 53 mm とした場合は、多数の干渉フリン
ジが観測されている。これは、時間波形をス
ペクトルにマッピングする場合に起こる波
形歪みに起因するものであり、和周波発生に
よる信号成分と差周波発生による信号成分
とが干渉することによって起こっているも
のと考えられる。一方で、十分にプリチャー
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図 6：各回折格子間隔で得られたデータを規格
化した過渡透過率波形。十分にプリチャープを
つけた 320 mm の場合には、滑らかな波形が得
られている。 



プ量を広げた場合には、このような干渉は見
られなくなり、比較的滑らかな波形が得られ
るようになることがわかった。 
以上に述べたように本研究を通して、シン

グルショットオシロスコープの原理実証と
広範な応用可能性を実証することができた。 
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