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研究成果の概要（和文）：本研究では、光電場の周期よりも長いパルスを用いても、光電場の振動する様子を計
測できる技術を確立し、その技術を使って光電場振動に敏感な非線形光学の研究を進めた。独自に開発した光電
場波形計測法を用いて、赤外光から可視光へ波長変換するような非線形光学過程を調べた。そして、その波長変
換の効率が、光電場の位相によって大きく変化する様子を観測した。また、その現象を、様々な次数の高調波同
士の干渉によって説明できることを示した。

研究成果の概要（英文）：In this research, we have established a technique that can measure the 
oscillation of the electric field even when using a pulse longer than the period of the optical 
field, and we have advanced the research of the nonlinear optics which is sensitive to the 
oscillation of the optical field using that technique. We have investigated the process of the 
wavelength conversion from infrared light to visible light, 
a kind of nonlinear optical process, by using the originally developed optical field waveform 
measurement method. It was observed that the efficiency of the wavelength conversion greatly changed
 depending on the phase of the input electric field. Moreover, it is shown that the phenomenon can 
be explained by the interference between the harmonics of various orders.

研究分野：レーザー物理

キーワード： 非線形光学　超短光パルス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
数フェムト秒の周期で振動する超短光パルスの光電場を直接的に計測することは、その周期よりもはるかに短い
アト秒パルスによってしかできないものと信じられてきたが、本研究では、光電場の周期よりも長いパルスを用
いても、光電場の振動する様子を計測できる技術を確立した。この技術によって、以前よりもはるかに簡便に光
電場波形に敏感な非線形現象を解明できることを実際に示した。今後、この技術は、光を使った超高速情報処理
などの進展に役立つと考えられる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
光が波の性質を持つということは、100 年以上前から知られていることであるが、その光の波
が振動する様子を直接観測することは、現在の最先端の技術を使っても、容易なことではない。
光の振動周期は 1–2 フェムト秒程度と、非常に高速なためである。このような超短光パルスの
光電場を直接的に計測することは、その周期よりも十分に短いアト秒パルスを用いることでし
かできないと信じられてきた。 

2002 年にアト秒パルス発生が現実のものとなり、2004 年には、ドイツのマックスプランク
量子光学研究所において、そのアト秒パルスを参照光として使った光電場の直接計測が行われ
た[Science 305 1267 (2004)]。さらに、この手法を使って、光電場の振動に追従するような光ス
イッチに関する研究も同研究グループにおいて進められている[Nature 493 70 (2013), Nature 
493 75 (2013), Nature 534 86 (2016)]。 
この手法は、アト秒ストリーク法と呼ばれており、発表されてから 10年ほどになる。しかし、
この手法の発明をきっかけとして、光電場計測が広い分野で行われるようにはならなかった。そ
の理由は、アト秒パルスの発生および取扱いが非常に難しいことだと考えられる。アト秒パルス
を発生させるためには、位相の安定したパルス幅 4–5 フェムト秒の高強度パルスを用いて、高
次高調波発生を行い、発生した極端紫外光のスペクトルの一部分を切り出すことが必要である。
高出力レーザーおよび空気中を伝搬しない極端紫外光を、アト秒の精度で制御する技術はかな
り難易度が高く、光電場測定は、まだごく少数の研究グループで行われているにすぎない。 
 2012年ごろ、本研究の提案者は、従来まったく無関係と考えられていた 2つのフェムト秒光
パルス計測手法である周波数分解光ゲート法(FROG)[Opt. Lett. 18 823 (1993)]と電気光学サン
プリング法(EOS)[Appl. Phys. Lett. 67 3523 (1995)] を組み合わせることで、計測対象の光電場
の周期よりも長い参照光パルスを使っても、その光電場の振動を計測できることに気がついた。
そのことを証明するため、申請者の研究室で開発されたサブサイクル中赤外光パルスを計測対
象とし、そのパルス幅、中心波長の周期(11 フェムト秒) よりもはるかに長い 30 フェムト秒の
参照光パルスを用いて電場波形計測を行った。結果として、中心波長の周期よりもパルス幅(6.9 
フェムト秒) が短いサブサイクル中赤外光パルスの振動電場を直接的に計測することができた。 
この研究結果は、2013 年に Nature Communications に掲載された[Nat. Commun. 4 2820 

(2013)]。本手法は、Frequency-Resolved Optical Gating capable of Carrier-Envelope-Phase 
determiniation (FROG-CEP) と名づけられている。 
 
２．研究の目的 
本研究においては、独自に開発した光電場波形計測法をさらに発展させ、自己参照による光電
場計測法の開発と、その計測技術を、光電場振動に敏感な非線形光学の研究に利用することを目
的とする。 
研究対象の非線形光学効果としては、固体からの高次高調波発生とした。高次高調波発生は、
アト秒パルス発生において、最も重要な非線形光学現象と言える。ここ数年において、固体から
の高次高調波発生は、超高速光科学と固体物理学の分野で特に注目を集めている。 
固体は、気体に比べて、原子の密度がはるかに大きいため、高次高調波を高い効率で発生でき
る可能性がある。固体からの高次高調波発生は、小型のアト秒パルス発生装置やペタヘルツエレ
クトロニクスの実現において、鍵となる技術になるかもしれない。 
 
３．研究の方法 
（１）自己参照での光電場波形計測 
自己参照での光電場波形計測について研究を進めた。20fs 程度のパルスについて、上記の

FROG-CEP 法を適用して、光電場波形が計測できることを確かめる実験とデータ解析を行う。
具体的には、自己相関を測定する手法と同様に、20fs のパルスを 2 つに分けて、セレン化ガリ
ウム結晶に集光し、2つのパルスが重なったときに発生する第二高調波の信号をスペクトル分解
して測定する。それと同時に発生する自己回折光と片側のパルスから発生する第二高調波との
干渉を測定することで、位相の情報が得られる。それらの情報を組み合わせて、光電場波形の完
全な情報を得ることができる。 
（２）サブサイクルパルスによる固体からの高次高調波発生の研究 
本研究では、入力パルスをサブサイクルパルスとして、固体から発生する高次高調波の光電場
波形依存性について調べた。高次高調波発生では、入力光電場振動の 1 周期程度における物理
が重要となるため、サブサイクルパルスを入力光とすることで、高調波発生の起源を明らかにす
ることが期待できる。具体的には、サブサイクルパルスを入射光としてシリコン結晶(Si)から発
生した高次高調波スペクトルのキャリア・エンベロープ位相(CEP)依存性を調べることを行った。 
（３）可視光パルスについての光電場波形計測の研究 
チタンサファイア増幅器からの 30fsのパルスを、希ガスを充填した中空ファイバによって、

5 フェムト秒のパルスに圧縮し、それについて、光電場波形計測法を適用させることを行った。 
やはり、自己相関測定と同様に、パルスを二つに分け、二つのパルスが重なったときに発生する
第二高調波のスペクトルを測定するが、そのスペクトルの二つのパルスの遅延時間依存性を、単
一ショットで測定する必要がある。 
 



４．研究成果 
（１）自己参照での光電場波形計測 
上記の方法によって、図 1 のような電場波
形を再現することができ、実験的に、自己参照
によって、光電場波形を計測できることを示
した。この研究成果は Laser Photonics 
Review の Letter Article として掲載された
[Laser Photon. Rev. 11 1600244 (2017)]。 
（２）サブサイクルパルスによる固体からの
高次高調波発生の研究 
本実験で用いたサブサイクルパルスは、分
子科学研究所の藤グループで開発されたフィ
ラメンテーション法で発生させている。その
光電場波形とパワースペクトル、位相スペク
トルを図 2(a)と(b)に示す。キャリア・エンベ
ロープ位相を変えることで、形が大きく変わ
っている。このサブサイクルパルスを、シリコ
ン(Si)薄膜に集光することで、300nm 付近ま
で広がった高調波を発生させることができ
た。 
サブサイクルパルスの CEPを掃引しながら、高次高調波スペクトルを測定した結果を図 2(c)
に示す。位相がπ変化するごとに同じ高調波スペクトルが現れたが、これは反転対称性をもった

図 1: 自己参照で測定された 20fs パルスの
光電場波形。位相が反転する様子も測定で
きている。 

図 2: (a)高調波発生に使用したサブサイクル中赤外光パルスの光電場波形(CEP が－0.10π
と－0.77πの場合)。(b)パルスのパワースペクトルと位相スペクトル(CEP が－0.10πと－
0.77πの場合)。(c)発生した高次高調波の CEP依存性。 



試料からの高調波としては、妥当なものである。 
また、位相が増加することで、スペクトルが短波長にシフトする様子が観測された。これは、
サブサイクルパルスがもっているチャープが原因であることを、数値シミュレーションによっ
て結論づけた。 
さらに、このシミュレーション結果から、今よりも 16倍ほど高い強度のパルスを使えば、プ
ラトーやカットオフなど、非摂動領域で現れる高調波スペクトルを観測できる見込みがあるこ
とがわかった。この研究成果は、1つの原著論文[Opt. Lett. 43 2094 (2018)]と 1つの解説論文
[固体物理 54 693 (2019)]として発表された。 
（３）可視光パルスについての光電場波形計測の研究 
 中空ファイバにチタンサファイア増幅器出力を集光し、パルス圧縮によって、5フェムト秒の
パルスを発生させることに成功した。発生するパルスの位相はショットごとに異なるため、単一
ショットでの測定が必要である。単一ショットで波形測定が可能な図 3 のような光学系を構築
し、実際に測定した結果を図 4に示す。 
その位相測定において、二つに分けたビームの一方から発生する第二高調波を取り除く必要
があることがわかった。単純なフィルタでは、測定される光の位相が変わってしまうため、工夫
が必要である。そのための光学素子として、25mm 角の石英ガラス基板の光学研磨面下半分を
20nm程度の厚みでアルミを蒸着させたものを製作した。それをブリュースター角に置くことに
よって、上半分のコートしていない部分は、一つのビームから発生した第二高調波をほぼ 100%
透過することを確認した。反射する基本波とのコントラストは 106程度と見込まれた。一方、下
面のアルミ面は 60%程度第二高調波を反射するので、のちに基本波との干渉信号は十分な強度
が得られることが見込まれている。この光学素子を干渉法によって評価し、確かに反射によって、
位相のずれは 0.1π 以下であることを確認した。この光学素子を使用した光学系によって、可視
光領域の光電場波形計測が可能となる。 

図 3: 単一ショット電場波形計測装置の概念図。測定対象のパルス E(t)はまず二つに分けら
れ、自己相関信号発生のための BBO 結晶に入射する。結晶の表面が、イメージング分光器
のスリット上で結像するようになっている。CCD カメラの縦方向と横方向がそれぞれ遅延
時間と波長に対応している。λ/4板とウォラストンプリズムによって、位相の反転した二つの
第二高調波 FROGトレースが測定される。λ/4板の前の特別な光学素子は、基本波と同軸に
でている二倍波を取り除く。 

図 4: 上記の装置で測定したパルス。左は時間領域であり、右は周波数領域である。パルス幅
の半値全幅は 6.0fsとなった。 
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