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研究成果の概要（和文）：本研究は、ダイヤモンド微細構造を使った赤外領域のコヒーレントセンシング技術の
開発を目的とし、特に使用する非線形媒質を気体から固体に転換することに着目した。
まず、空気に替えてダイヤモンド結晶を検出用の非線形媒質として使用することで、超広帯域コヒーレント光パ
ルスの電場検出感度を向上させた結果をまとめて論文発表した。
また、従来の希ガス充填中空ファイバー圧縮法に替えて、5枚の石英板によるマルチプレート圧縮法により、チ
タンサファイアレーザー光を時間幅20fsに圧縮し、従来の約1/4の強度のレーザー光にて2色パルス励起の空気プ
ラズマから1-200THzの帯域での赤外光の発生させることができた。

研究成果の概要（英文）：In the present study, we aimed the development of coherent infrared sensing 
technique using diamond microstructures. Especially we focused on the transformation from gas to 
solid in nonlinear media. First, we summarized the result of coherent detection using diamond and 
published it in Applied Physics Express. Second, we employed the multiplate compression to produce 
20-fs driving pulses for the two-color excitation of air plasma emitting ultrabroadband coherent 
infrared pulses. Compared with the ordinal hollow fiber compression, the required energy of the 
laser was reduced by one-fourth.

研究分野： 量子エレクトロニクス

キーワード： 非線形光学　超光速分光　テラヘルツ　赤外分光　ダイヤモンド　プラズマ

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
赤外分光は、化学物質の同定に有用であるばかりでなく、その制御にも使用することで、従来になかったデバイ
スの開発をもたらす重要な技術の一つである。
空気プラズマを使った広帯域赤外パルスによる物質の分光分析が行われているが、高強度のレーザー光が必要で
あることや、気体による高次の非線形性を利用しているため、安定性が不十分であるという問題点があった。
本研究では、プラズマ励起用のパルス光を発生させる過程と、電場検出を行う過程の2点において、気体でなく
固体を使うことで、必要なレーザー光の強度を1/4以下に減らすことができた。本研究成果は赤外発生の媒質も
固体化した全固体赤外分光技術の実現に向けて重要といえる。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 

超短光パルスによる物質制御は近年新たな展開を迎え、光による超伝導などの物質相の発

現や、テラヘルツから中赤外の低周波パルス励起により、高次高調波といったマクロなコヒー

レント現象を作り出すなどの報告がなされていた。遷移金属酸化物をはじめとした強相関電

子系では、物性解明のために幅広い周波数帯域をもつプローブ光で全ての光学応答を一括し

て観測し、議論する必要がある。そのためには低周波数領域のキャリアエンベロープ位相が制

御された光パルス発生と超広帯域検出技術が必要不可欠であった。 

空気プラズマをコヒーレント赤外パルスの発生・検出のために用いるエアフォトニクスは、

多くの研究者によって発展し、赤外の幅広い周波数帯域での応答を一括してプローブするた

めの手法として取り入れられてきた。我々は高強度レーザーパルスを中空ファイバー法で 10 

fs にまで圧縮した光パルスを使用することによって、テラヘルツ帯から近赤外（200 THz）に

達する連続スペクトルをもつ超広帯域の赤外パルスを発生させ、そのほぼ全周波数成分を、

空気を媒質とした電場誘起第 2 高調波発生にて計測できることを実証した。 

次に我々は、空気の利点であるギャップレスの周波数帯域を損なうことなくコヒーレント

赤外波検出の感度を向上させるため、ダイヤモンド結晶に着目し、これを空気の代わりに検出

の媒質として用いることで、サブ μJ のプローブ光強度領域において空気を使った場合よりも

感度を 2 桁向上させることができた。しかし、ダイヤモンド結晶の潜在的な可能性を十分に生

かし切れたとはいえず、さらなる高感度化が可能であると考えた。 
 
２．研究の目的 
 

ナノメートルスケールの物体と光との相互作用を研究するナノフォトニクスやプラズモニ

クスが発展し、基礎・応用の両面で多くの成果がもたらされていた。非線形光学結晶をナノス

ケールまで微小化することで非線形光学効果を高めたり、半導体結晶表面に金属の微細構造

を作製することで表面プラズモン効果を利用し、局所的に電場強度を高めたりすることで、非

線形信号強度を向上させたりすることが可能になっている。一方、光波混合や波長変換などの

非線形光学現象を効率よく起こすには、位相整合を満たすことが重要な課題となるが、これに

は導波路効果を利用した物質の実効的な屈折率の変調が有効であった。そこで我々は、これら

の知見をもとにした、新たな赤外コヒーレントセンシングの高感度化の試みを着想した。 

本分光手法を実用化させるためには、非線形性の増大による赤外コヒーレントセンシング

の高感度化する一方で、必要とするレーザーのスペックを落とし、低コスト化することも急務

である。そのためには、本光学系の中で使用している気体媒質の固体化が有効である。そこで、

まずプラズマを発生させるための励起光源を得る過程での媒質の固体化に取り組んだ。従来

の気体を非線形媒質として用いる中空ファイバー圧縮法では、入射ビームポインティングの

揺らぎによる出射光の強度やスペクトルの変動が大きいほか、スループットは最大で約 40%

であり、低効率であるという問題があった。複数の薄い石英基板にレーザーパルスを照射する

ことで、自己収束等によるパルス破壊を起こさずに、必要なパルス広波長帯域化が図れるとい

う報告が最近なされ、様々な実験にも応用されている。本研究ではこの手法を取り入れ、プラ

ズマの励起光源を低強度のレーザーで得られるようにすることを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 



 
[フェムト秒光源の設置と分散補償] 

本研究では、主たる実験を共同研究先の大阪大学へ出張して行う一方、コロナ禍等により出

張が制限される時期が続いた。そのため、自校で実験設備を整備し、予備的な実験・研究を実

施できる環境構築を試みた。 

中でも光源の整備については、宇都宮大学・東口教授の協力を得て、フェムト秒 Yb ファイ

バーレーザー発振器と増幅器を導入した。発生・増幅したレーザーパルスに対し、自己相関器

を作製し、使用することで時間幅を評価した。さらに、透過型回折格子対を使って、分散の補

償を試みた。 

 

[マルチプレート法によるプラズマ励起光源の固体化] 

本研究では、赤外領域のコヒーレントセンシング技術の開発を目的としており、ダイヤモン

ドの微細構造化によるさらなる高感度化を目指す一方で、発生・検出媒質の固体化という大き

な視点に立ち、発生過程に使用する非線形媒質の固体化に先行して取り組むこととした。特

に、マルチプレートを使ってスペクトル広帯域化させた光波の分散をチャープミラー対によ

り補償し、その光パルスのスペクトル位相と時間波形を SPIDER 法によって評価することで、

超広帯域赤外パルスの発生に適した光パルス圧縮のあり方を詳細に議論し、論文にまとめる

ことに注力した。 
 
４．研究成果 
 

[フェムト秒光源の設置と分散補償] 
 

導入したフェムト秒 Ybファイバーレーザー装置は発振器と増幅器からなる。発振器は中心

波長 1035nm、繰り返し周期 40MHz、平均出力約 85 mW の光パルスを出力することができるも

のである。これを Yb ドープファイバー中にて LD を励起光源として増幅することで、平均出

力は最大 1W となった。レーザーの出力安定と保護のため、発振器および増幅器全体を囲うア

クリルの箱を設計し、作製を完了した。 

次に、自己相関器を設計・構築し、増幅後のレーザーパルスの時間幅を計測した。その結果、

フーリエ変換限界時間幅が 1ps 以下であるのに対して、ファイバーや媒質中の屈折率分散に

よるチャープにより 15～20 ps に引き伸ばされていることがわかった。これは、負分散ミラ

ーを用いて現実的な反射回数で補償できる範囲を超えているため、高効率の透過型回折格子

対を用いて補償したところ、約 500fs の時間幅に圧縮することができた。この圧縮光学系のス

ループットは約 50%であった。主たる損失は回折格子によるものである。 

 

[マルチプレート法によるプラズマ励起光源の固体化] 
 

大阪大学・芦田研究室にてマルチプレートを用いた圧縮光による赤外光の発生の実験を行

った。従来の希ガス充填中空ファイバーを用いた圧縮に代えて、厚さ 0.1 mm の 5 枚の石英板

を用いてスペクトル広帯域化した光パルスの分散を、広帯域チャープミラー対で補償し、この

パルスを使って空気プラズマを 2色励起することで 1-200THz の帯域をもつコヒーレントな赤

外パルスの発生を達成した。特に、マルチプレート法で圧縮した光パルスのプロファイルを

SPIDER 法により測定したところ、時間幅が最短の 20fs の時に最も広波長帯域の赤外光が発生

することがわかった。また、マルチプレートの透過率の入射光強度依存性を計測したところ、



入射光強度を上げていくにつれて石英による多光子吸収によって透過光強度が減少すること

を見出し、これがマルチプレート圧縮法で得られるパルス光強度の上限を決めることを明ら

かにした。さらに、発生した赤外光を使って PET 樹脂の透過スペクトルを測定し、汎用の FTIR

で測定したスペクトルと同様の吸収構造を示すことを確認した。これは、本装置の実用化が可

能であることを示すものである。 
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