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研究成果の概要（和文）：赤外域の広帯域光パラメトリック増幅器において、三次分散を利用した二波長増幅手
法を提案・実証し、波長の異なる二つのパルスを発生させた。この出力をLGS結晶に集光することによって、波
長５～１０ミクロン帯をカバーする位相安定な中赤外光パルス発生を実現した。得られたパルスを集光すること
によって、最大電場強度56 MV/cmを達成した。また、中赤外パルスの時間波形と同期した6.5フェムト秒の超短
パルスを用いることにより、中赤外パルスの電場波形を直接、電気光学的に測定することにも成功した。これら
の成果は、アト秒領域の超高速光科学の研究対象を、気相の原子分子から固体へと広げる上で重要な成果であ
る。

研究成果の概要（英文）：We have developed a novel optical parametric amplification (OPA) scheme, the
 dual-wavelength OPA, to produce intense mid-IR pulses.  The scheme is based on the OPA to amplify 
heavily chirped pulse with the third-order dispersion, resulting in the phased two-color pulses.  
These pulses are focused into an LGS crystal to produce carrier-envelope phase-stable mid-IR pulses 
that cover 5-10 micrometers in the spectrum.  The waveform of the electric field was directly 
measured by the electro-optic sampling method using 6.5-fs ultrashort visible pulses.  The focused 
intensity of the mid-IR pulses reaches 56 MV/cm.  These results are an important step to expand the 
objects of attosecond optical science from gas-phase atoms and molecules, to crystalline solids and 
condensed matters.  
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１．研究開始当初の背景 

2001 年の最初のアト秒パルスの報告以来、ア
ト秒光科学では、数サイクルの位相安定な高
強度レーザーと極紫外アト秒パルスの利用
によって、気相の原子分子を対象とした研究
が飛躍的に進展した。その後、2013 年に集光
電場 1 MV/cm を越える高強度テラヘルツパル
ス発生が実現し、様々な固体中での強電場現
象の発見がなされた。波長の長い光源でより
高い光電場を達成することにより、新現象の
発見と、特に固体を対象とした強光子場科学
の展開が期待されていた。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、長波長領域で 10 MV/cm を
越える高強度の光電場を達成し、新現象およ
び新しい光技術のシードの探索を実験的に
行うことである。特に、キャリアエンベロー
プ位相安定な高強度光電場中での電子過程
は、光電場でアト秒精度で駆動されているこ
とから、アト秒科学への応用が期待される。 

 

３．研究の方法 

当初の研究提案では、30 Hz 程度の低繰り返
し高エネルギーレーザーを開発し、従来型の
手法で高強度テラヘルツパルスを発生する
目論見であった。しかしその後、高強度中赤
外光源を用いて固体からの高次高調波発生
が報告された。そこで本研究では、当初目指
していたテラヘルツ領域での高強度光パル
ス発生ではなく、中赤外領域での高強度光パ
ルス発生を行う事とした。高強度中赤外パル
スの応用としては、固体における高次高調波
発生を行い、偏光解析等によりその発生過程
に関する知見を得ることとした。 
 
４．研究成果 
これまでに、キャリアエンベロープ位相安定
な中赤外光の発生では、波長の異なる二波長
のパルスを独立した光パラメトリック増幅
器で増幅し、非線形光学結晶中で差周波発生
を行う手法が一般的だった。しかしこの手法
では、波長の異なる二つのパルスの光路長の
わずかなゆらぎで相対位相が変化し、それに
よって中赤外光のキャリアエンベロープ位
相が一定にならなくなるという問題点があ
った。この問題を解決するために、「二波長
光パラメトリック増幅法」を考案し、実証し
た。図１に二波長光パラメトリック増幅法の
概念図を示す。 

図１：二波長光パラメトリック増
幅法の概念図。 
 

多くの光学材料は波長１～２μm 帯において
群速度分散がゼロとなる波長をもつ。群速度
分散がゼロとなる波長をカバーする超短パ
ルスを伝播させることによって、三次分散に
よって二つの瞬間周波数が共存するチャー
プパルスを発生させることが出来る。これを
光パラメトリック増幅におけるシード光と
して用い、超短パルスをポンプ光として用い
ることにより、二つの波長を同時に選択的に
増幅することが可能となる。この二波長パル
スを非線形光学結晶に集光し差周波発生を
行えば、中赤外パルスが得られる。本手法の
重要な特徴は、二つのスペクトル成分が同時
に増幅されて、空間的に分離する必要がない
ことである。この結果、差周波発生における
二つの入射パルスの相対位相が光路長の揺
らぎ等によって変化することがなく、中赤外
パルスのキャリアエンベロープ位相が受動
的に安定化される。 
図２に開発した実験装置の配置を示す。ま

ず、高強度チタンサファイアレーザー（パル
スエネルギー7 mJ, パルス幅 40 fs, 繰り返
し 1 kHz）の出力の一部を YAG 結晶に集光し、
赤外域（波長 1～1.5 μm）をカバーする白色
光を発生させた。この出力を石英ブロック
（光路長 300 mm）に二回通すことにより、三
次分散によって大きくチャープしたシード
パルスを発生させた。石英のゼロ分散波長は
1230 nm にあるため、この出力を光パラメト
リック増幅することにより、波長 1230 nm の
短波長側と長波長側の二成分を選択的に増
幅することができる。また、二波長の波長間
隔は OPAのポンプ光とシード光の遅延時間を
調整することによって制御できる。BIBO 結晶
を用いた二段の広帯域 OPA によって、パルス
エネルギー0.5 mJ まで増幅し、偏光と郡遅延
を制御してから、LGS 結晶に集光して差周波
発生を行った。 

 
 

図２：中赤外パルスの発生と計測
の配置図。 

 
図２の最上部に示すように、中赤外光発生

と同時にチタンサファイアレーザーの出力
の一部をガスセルに導入し、フィラメンテー
ションに伴うスペクトルの広帯域化を行い、
中心波長600 nm付近においてパルス幅6.5 fs
の極短パルスを発生させた。この極短パルス
と中赤外パルスを同時に LGS 結晶へ集光する
ことによって、中赤外パルスの電場波形の電
気光学サンプリングを行った。図３に示され



るように、波長５～１０ミクロンをカバーす
る中赤外パルス発生が確認出来た。また、電
場波形を直接観測することによって、キャリ
アエンベロープ位相が受動的に安定化され
ていることも実験的に示すことが出来た。 

 
図３：(a)電気光学サンプリングに
よって直接観測された中赤外パル
スの電場波形。 (b)電場波形をフ
ーリエ変換することによって得ら
れたスペクトル（赤線部）。 

 
また、キャリアエンベロープ位相の長期安

定性に関しては、電気光学サンプリングによ
る電場波形計測を長時間にわたって行うこ
とによって評価を行った。図４にその結果を
示す。全体的に中赤外パルスの電場波形は１
／２周期程度変化していることがわかるが、
電場波形そのものは形状を保っていること
がわかる。これは、電気光学サンプリングで
用いる極短パルスのタイミングが温度変化
等によって変化しているためと考えられる。 

 
図４：(a)電気光学サンプリングに
よる６時間計測結果。(b)測定開始
時と６時間後の中赤外電場波形の
比較。 

 
得られたパルスを集光することによって、

最大電場強度 56 MV/cm が達成された。当初
の目的は 10 MV/cm だったため、それを十分
上回る結果を得ることが出来た。 

高強度光電場による非線形光学現象の探
索として、得られた中赤外パルスを半導体結

晶（GaSe）へ集光する実験も行った。その結
果、可視域をカバーし、なおかつバンドギャ
ップを越える高次高調波発生を確認した。偏
光解析とモデル計算との比較を現在進めて
おり、発生機構に関して有益な知見が得られ
つつある。とくに、固体中におけるアト秒過
程として、バンド曲面中を光電場で加速され
る過程において入射光に対して垂直な偏光
成分が発生していることが強く示唆される
結果を得ている。この結果は、固体における
高次高調波からバンド構造を全光学的に決
定する道につながるものである。また、本実
験は、固体中の電子の運動をアト秒精度で制
御していることに相当し、気相の原子分子を
対象としてきたアト秒光科学を、固体中の電
子ダイナミクスへと拡大させるための重要
なマイルストーンである。 
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