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研究成果の概要（和文）： 様々な周波数の光を準備し，それらの位相を揃えて重ね合わせると，

超短パルス光を生成できる．各周波数成分の位相を自由に制御できれば，光の電場波形を自由

に操ることができる．また，そのスペクトルを広げることができれば，波形整形の自由度が向

上する．本研究では，中赤外光のスペクトルを広帯域化する技術，および，光電場波形を整形

するシステムを開発した．この技術は，分子反応ダイナミクスの観察と反応制御に役立つと期

待される．  

 
研究成果の概要（英文）： Ultrashort optical pulses are formed as a coherent superposition 
of various frequency components. Arbitrary waveform synthesis of such ultrashort pulses 
is enabled by controlling the phase of each frequency components independently. In this 
project, we have developed a technique to broaden the optical spectrum and a system which 
enables arbitrary pulse shaping in the mid-infrared range. This technique provides 
powerful tools in observing/controlling molecular structural dynamics. 
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１．研究開始当初の背景 

（１）分子科学研究における 

中赤外パルスの有用性 

①中赤外領域に現れる分子の振動スペクト

ルは，分子の構造・運動状態・周囲環境を鋭

敏に反映する．そのため，中赤外非線形分光

法を用いれば，分子の振動状態や構造の変化

を時間分解観察できる．中赤外超短パルスは，

こうした“分子構造のスナップショットを撮

るためのプローブ”として有用である． 

②非線形分光法の一種である多次元分光法

は，タンパク質の立体構造や揺らぎなど，通

常の赤外分光法では得られない情報を与え

る．利用する中赤外パルスの電場波形を自由

にコントロールできると，思惑の構造・ダイ

ナミクスを観察する上での感度が向上する． 

③中赤外光が一光子過程で分子振動を励起

する側面に注目すると，中赤外パルスを反応

制御に役立てる可能性が着想される．分子振

動励起によって電子的基底状態での振動ポ
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テンシャルの山を乗り越えるよう，分子の状

態を誘導する試みである．これは，コヒーレ

ント制御の一つであるが，過去に研究されて

きた電子遷移による制御法とは一線を画す．

赤外コヒーレント制御の特徴は，分子に吸収

させるフォトンエネルギーが小さいこと，電

子的基底状態で分子反応を誘導することで

ある．また，電子遷移を利用したコヒーレン

ト制御が光化学反応を対象とするのに対し，

赤外コヒーレント制御の対象は熱的反応で

ある．このように，新しい反応制御ツールと

して期待できる一方で，過去の研究例は極め

て少ない．その大きな理由は，中赤外光波の

制御技術が成熟していなかったことにある． 

（２）中赤外光波の制御技術 

可視～近赤外域では，自己位相変調効果に

よるスペクトル広帯域化技術と液晶空間光

変調器を利用した波形整形技術が早くから

確立された．それに対し，中赤外域ではそう

した技術が未開拓であった．過去には近赤外

域で作られたパルス波形を波長変換で中赤

外光に伝達する手法が提案されたが，波形が

忠実に伝達されない，という問題があった． 

 

 

２．研究の目的 

本研究の目的を以下の通りに設定した． 

（１）中赤外波長域においてスペクトルを広

帯域化する技術を開発する．また，それを利

用してパルス中の光電場が数周期しか存在

しないような超短パルス発生を実現する． 

（２）中赤外波長域において，精密な波形整

形および波形評価システムを構築する． 

 

 

３．研究の方法 

（１）中赤外コヒーレント白色化と分散補償 

半導体材料の自己位相変調効果を利用して，

中赤外光パルスのスペクトルを超広帯域化

する手法を開発する． GaAs 単結晶の非線形

屈折率効果は，シリカガラスと比べ１万倍以

上大きい．そのバルク結晶を利用してスペク

トルを広帯域化し，さらに分散補償を行った． 

（２）波形整形および波形評価 

音響光学変調器によってスペクトル振幅・位

相を独立に変調する中赤外パルスシェイパ

ーを開発する．中赤外光はフーリエ面でのブ

ラッグ回折を通して周波数ごとに振幅と位

相が変調された後，再びフーリエ合成される． 

波形制御された中赤外光パルスの振幅およ

び位相を精密に評価するシステムを構築す

る．パルス波形の評価は，スペクトル領域で

の電場相互相関法を用いた．  

４．研究成果 

（１）中赤外コヒーレント白色化と分散補償 

①中心波長 5 m，時間幅 100 fs，の中赤外

光パルスをを GaAs 結晶に集光して自己位相

変調を起こした．図 1に示す通り，オリジナ

ルパルスのスペクトル幅 540 nm （振動数幅

220cm-1）を，2060 nm （910 cm-1）へ広帯域

化することに成功した．このスペクトルから

計算されるフーリエ限界パルスの時間幅は

28 fs（光電場振動 1.7サイクル）である． 

②GaAs 結晶中の分散性伝播と自己位相変調

の結果，広帯域化したパルスは正チャープを

伴って 200 fs に伸張する．負の二次分散を

もつ CaF2窓を利用して 2次分散補償を行った

結果，時間幅 50 fs まで短パルス化すること

に成功した．図 1(b)はこのときの干渉性強度

自己相関信号である．得られた時間幅は，光

電場振動に換算すると 3サイクルに相当する． 

③本成果は，自己位相変調効果を中赤外パル

スの極短パルス化に活用した，オリジナリテ

ィーの高い成果である．本手法は非共鳴な非

線形性を利用するため，動作波長を選ばない．

そのため，材料が透明な波長域 2-20 ミクロ

ンでスペクトル広帯域化，極短パルス化を行

う上で広く有効な手法であると期待できる． 

 

 

図 1  中赤外スペクトル広帯域化結果（挿入

図は計算されたフーリエ限界パルス） 

 
図 2 分散補償を施した広帯域化パルスの干

渉性強度自己相関信号 

 



（２）波形整形および波形評価 

①われわれは，図 3 に示す通り，音響光学素

子を振幅・位相変調器とする波形整形器を構

築し，精密な振幅・位相変調を実現した．図

4 に示す通り，中赤外パルスの高次分散を補

償し，240 cm-1 以上の範囲にわたって誤差が

0.2 rad.以下となるまでスペクトル位相を平

坦化することに成功した．さらには，ステッ

プ状の位相変調をほぼ設計通りの形状およ

び振幅で付加することができた．構築した波

形整形器の振幅変調および位相変調の周波

数分解能は約 6 cm-1であった． 

②電場相互相関干渉法を利用することによ

り，安定かつ正確にスペクトル位相を計測す

るシステム，ひいては正確に波形整形と波形

計測を実現するシステムを確立した．この安

定性・正確性こそ，多次元分光計測およびコ

ヒーレント制御に活用する上で重要である． 

 

 

図 3 中赤外波形整形システムの概念図   

 

 

図 4 電場相互相関干渉スペクトルおよびそ

こから再構築されたスペクトル位相． 
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