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研究成果の概要（和文）：ミクロンオーダーの精密なステップ構造を持つ反射型エシェロン（階

段状）光学ミラーを加工・作製し、それを用いてプローブ白色光に空間的な時間差を付け、高

時間分解、スポット集光、広帯域シングルショット検出を満たすフェムト秒広帯域シングルシ

ョット実時間イメージング分光法を構築した。この分光手法による第 2 高調波発生相関法およ

び偏光ゲート相関法により、フェムト秒パルスの正負のチャープ量、スペクトル波形や位相を

シングルショットベースで測定することに成功した。また非線形結晶を強誘電体サンプルに置

き換えるだけで、フォノンポラリトンの伝播の様子をイメージング計測できることがわかった。 
 
研究成果の概要（英文）：We demonstrate single-shot time-frequency imaging spectroscopy with an 
echelon mirror, for measuring ultrashort laser pulses as well as ultrafast responses of materials using the 
same optical setup. Using the second harmonic generation or optical Kerr gate apparatus, we 
successfully mapped the time-frequency images of ultrashort laser pulses, and subsequently evaluated 
the chirp characteristics with the phase-retrieval procedure on a single-shot basis. By simply replacing a 
nonlinear crystal/Kerr medium with samples, we could also visualize the phonon-polariton oscillations 
in ferroelectric LiNbO3. 
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１．研究開始当初の背景 
 低次元電子系・強相関電子系は、電荷・格
子・スピンなどの物理量が絡み合い、協同現
象の結果として多彩な電子相や光誘起相転
移現象などが観測される興味深い系である。
しかしながら、生成される電子相が安定であ
ったり観測される現象が不可逆であったり

する場合、ポンプ・プローブ光間の遅延時間
を順次変えながら測定を繰り返す従来のポ
ンプ・プローブ分光法ではその動的過程を捉
えることはできない。そこで、たった 1ショ
ットのポンプ・プローブ光対で不可逆な光誘
起現象の時間・周波数特性を実時間計測でき
るシングルショット分光法の開発が強く望
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まれている。しかしながら、これまでのシン
グルショット分光法は、白色光のような広帯
域のプローブ光には適用できず、ある特定波
長の光パルスをプローブ光として用いてい
るにすぎなかったり、微小結晶への適用が困
難であったりした。 
 
２．研究の目的 
 これらの研究背景のもと、本研究では、ミ
クロンオーダーのステップ構造を持つ反射
型エシェロン光学ミラーを作製し、これと分
光器・2 次元検出器・光学素子を巧みに組み
合わせることにより、広帯域で動作する 1シ
ョットベースの実時間ポンプ・プローブイメ
ージング分光法を開発することを目的とし
た。またこれを駆使して、低次元物質の光誘
起相転移や強誘電体のフォノンポラリトン
伝播の実時間計測を目指した。 
 
３．研究の方法 
 ダイアモンドバイトによりニッケル
をミクロンオーダーで精密加工し、可
視・紫外域の広帯域の光を十分高い反射率で
回折する反射型エシェロン光学素子を作
製する。これをポンプ・プローブ分光法
に組み込み、広帯域で動作する 1 ショット
ベースの実時間ポンプ・プローブイメージン
グ分光法を構築する。構築したメージング
分光法は、第 2 高調波発生相関法および
偏光ゲート相関法により、フェムト秒レー
ザーから出射される光パルス自身のパルス
幅、位相を検出することにより評価する。
また、非線形結晶やカー媒質を実際のサンプ
ル（低次元物質や強誘電体）に置き換えるこ
とにより、光誘起相転移やフォノンポラリト
ン伝播の実時間計測を行う。 
 
４．研究成果 
 ここでは、まず、反射型エシェロンを用い
たシングルショット時間・周波数 2次元イメ
ージング分光手法の概念を説明する。図 1に
切削加工した反射型エシェロン、そのマイク
ロステップ構造のレーザー顕微鏡画像及び
光学系の概念図を示す。反射型エシェロンは、
Niブロック（10x10x10 mm3）を精密研磨する
ことにより、段幅 20 ミクロン、段差 5 ミク
ロン、全段 500段となるように作製した（写
真左の円内）。これは、各段差による時間遅
延~37 fs、全段で~17 psの時間に対応する。
また、レーザー顕微鏡画像（写真中、右）か
らも分かるように、各段の表面粗さは 0.2 ミ
クロン以下程度であり、加工したエシェロン
は極めて平坦な表面を持つ。このため、100 fs
程度のフェムト秒パルスの使用を想定して
いる本研究では十分な加工精度である。 
 さて、反射型エシェロン全面に入射（入射
角 α）したプローブ光はエシェロン表面で回

折し、段差に応じた遅延時間を付与された後、
サンプル（あるいは光パルス計測用の非線形
結晶やカー媒質）に擬似的に集光される。こ
こでエシェロンは空間的に遅延時間を付与
する”光学素子”として働くわけだが、同時
に反射型の回折格子として波長分解もして
しまう。波長分解により生じるサンプル上で
のスポット径 Δx は、回折の次数（m）、集光
レンズの焦点距離（f1）、プローブ光の波長幅
（Δλ）、回折格子の周期（d）、回折角（β）を
用いて、 
 
    

€ 

Δx ≈ mf1
d cosβ

Δλ       （1） 

 
と書ける。ここでは、スポット径がなるべく
小さくなるように、エシェロン表面と分光器
の入射スリットを正対するように配置した
（β ≈ 0˚）。今回作製したエシェロンの場合、
回折の次数として 12 次を用いるとこの条件
をほぼ満たすことができ、100~150 fs程度の
パルス幅の光パルス（Δλ ~12 nm）を想定す
ると、（1）式の計算から、サンプル位置での
スポット径 Δx は 0.8 ミクロン程度となる。
サンプルを透過した遅延時間の情報を含む
プローブ光（あるいは非線形結晶により発生
した第 2 高調波（SHG））のイメージは、焦
点距離 f2のレンズにより分光器の入射スリッ
ト上に正確に転送される。図 1からもわかる
ように、4 焦点系の光学系を用いることによ
り、反射型エシェロンは波長分解のための回
折格子としては働かず、空間的に遅延時間を
付与する光学素子としてのみ働く。 

 

 

図 1 切削加工した反射型エシェロンの写真（左）
とエシェロン表面の段差構造のレーザー顕微鏡に

よる画像（中、右）。また、プローブ光に空間的に

時間遅延をつける概念図を下に示す。ここで、NLC
は非線形結晶を、KMはカー媒質を表す。 
 
 反射型エシェロンを用いた実時間イメー
ジング計測の最初の測定として、フェムト秒
レ ー ザ ー パ ル ス 自 身 の FROG
（frequency-resolved optical gating）計測を行
った。レーザーパルスとしては、パルス幅~
100 fs程度のチタンサファイア再生増幅レー



ザーを用いた。また、レーザーシステムに組
み込まれているコンプレッサーを操作する
ことにより、レーザーパルスの正負のチャー
プ量を制御した。 
 図 2(a)に再生増幅レーザーパルスの SHG
発生法による FROG計測の結果を示す。ここ
で、NCは負チャープパルス、TLはフーリエ
限界パルス、PCは正チャープパルスを指す。
計測は 1ショット積算で行っており、再生増
幅レーザーパルスのような強度の強いもの
は実際シングルショット計測ができること
が分かる。図 2(b)は市販の FROGソフトウェ
ア（Femtosoft）により再構築した FROGトレ
ースである。1％の誤差内で測定結果を十分
良く再現している。 

 
図 2（a）測定および（b）再現した SHG-FROGト
レース。NC、TL、PC は、各々、負チャープ、フ
ーリエ限界、正チャープパルスを示す。 
 
 ところで、上記のエシェロンを用いた
SHG-FROG法は、ポンプ光とプローブ光の 2
次の相関を観測している性質上、取得したイ
メージから光パルスが正チャープなのか負
チャープなのかを一義的に決めることはで
きない。再生増幅レーザーに組み込まれたコ
ンプレッサーの移動方向を考慮することに
より正負を決定している。 
 一方、非線形結晶の代わりにカー媒質を配
置し、3 次の非線形光学過程を用いてプロー
ブ光の偏光回転から光パルスの位相やスペ
クトルを評価する PG-FROG（ polarization 
gating FROG）法は、取得した FROG イメー
ジから直接チャープの正負を決定できる。そ
こで、配向緩和のない石英ガラスをカー媒質
として用い、反射型エシェロンを用いた
PG-FROG 法により、再生増幅レーザーパル
スのシングルショット FROG計測を行った。 
 図 3(a)に測定した PG-FROG イメージ画像
を、図 3(b)に FROGソフトウェアにより再構
築したトレース画像を示す。FROGイメージ
の傾きから正負のチャープを一義的に決定
できる（我々の光学配置ではプローブ光側に
時間遅延をつけているため、FROGイメージ
の傾きが通常とは逆となっていることに注

意；すなわち、正チャープでは短波長側が超
波長側に比べて早く到達しているように見
え、負チャープではその逆に見える）。
PG-FROG 法においても、テーラー展開の 3
次の項までを考慮した位相回復アルゴリズ
ムを実行することにより、正負チャープのチ
ャープ量を定量的に評価した。再現した
FROGトレースから見積もった光パルスのス
ペクトルと位相を図 3(c)の点線と破線で示す。
再現したスペクトルは実際に分光器で計測
した光パルスのスペクトル形状（実線）と良
く一致していることがわかる。 

 
図 3（a）測定および（b）再現した PG-FROGトレ
ース。NC、TL、PC は、各々、負チャープ、フー
リエ限界、正チャープパルスを示す。（c）各々の
レーザーパルスに対するスペクトル波形と位相シ

フト。 
 
 これらの実験結果は、我々の構築した反射
型エシェロンを用いたシングルショット時
間・周波数 2 次元イメージング分光手法が、
光パルスのシングルショットFROG計測に対
して十分有用であることを示している。 
 さて、この分光手法の物性応用として、強
誘電体のフォノンポラリトン伝搬の実時間
イメージング計測を行った。サンプルとして
厚さ 0.5 mmの x-cutの LiNbO3結晶を用いた。
ここで強調したいのは、この測定の光学配置
は PG-FROG 法のそれと同じであり、カー媒
質の代わりに単に LiNbO3結晶をサンプル位
置に置き換えただけである点である。すなわ
ち、物性測定と光パルス計測を同じ光学系で
実行可能である。 
 図 4 に LiNbO3結晶と光学系の関係の模式
図を示す。LiNbO3結晶の c 軸に対し 45°の偏
光で強いポンプ光を入射すると、誘導ラマン
過程により非対称 Eモードフォノンが励振さ
れる。このときプローブ光は c軸に平行（異
常光線）あるいは垂直（常光線）の偏光配置
にしておき、サンプル直後の偏光板はプロー
ブ光の偏光に対しクロスにしておく。このよ
うにして計測した実時間イメージング画像
を図 5に示す。偏光板をプローブ光の偏光に
対し完全にクロスにした場合、時間原点付近
には瞬間的な電子応答のみが現れる。一方、



ほんの僅かに偏光板を傾けると（光ヘテロダ
イン検波）、電子応答に引き続き E モードフ
ォノンポラリトンの振動（振動周期 3~4 THz、
減衰時間~1 ps）を明確に観測することがで
きる。 

 
図 4 強誘電体 LiNbO3結晶のフォノンポラリトン

伝播の時間・周波数実時間イメージングの概念図。 

 

図 5 誘導ラマン過程により誘起された E モード
フォノンポラリトンの実時間イメージング画像。

偏光板をプローブ光の偏光に対し完全にクロスに

すると電子応答しか観測できないが（左）、若干傾

けると光ヘテロダイン検出により明確な振動が観

測される。 
 
 観測したEモードフォノンポラリトンの詳
細を見るために、図 5（右）のイメージの振
動成分をフーリエ変換した。その結果を図 6
に示す。誘導ラマン過程により励振された E
モードフォノンポラリトンの振動数は、プロ
ーブ光の中心波長（~795 nm）を挟んで~3 
THzと~4 THzであることがわかる。このよ
うにプローブ波長に依存して異なる振動数
のフォノンポラリトンが観測される理由は、
位相整合条件を考えると理解できる。 
 

 
図 6 誘導ラマン過程により誘起された E モード
フォノンポラリトンのプロ－ブ波長依存性。 
 
 図 7 に LiNbO3結晶の E モードフォノンポ
ラリトン分散の模式図を示す。図 4の光学配
置からも明らかなように、非対称 Eモードフ
ォノンポラリトンは、常光線（o）と異常光

線（e）の 2 つのポンプ光を用いて誘導ラマ
ン過程により励振されている。このため、常
光線・異常光線（o→e）の組み合わせの励起
では”進行する”Eモードフォノンポラリト
ンが、異常光線・常光線（e→o）の組み合わ
せの励起では”後退する”Eモードフォノン
ポラリトンが励振されることになる。すなわ
ち、次式（2）のように 2 つの位相整合条件
を満たすEモードフォノンポラリトンが存在
する。 
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ここで、ω1はポンプ光の周波数、

€ 

k+、

€ 

k−は進
行及び後退する Eモードフォノンポラリトン
の波数、

€ 

Ω+、

€ 

Ω−は各々のフォノン周波数で
ある。また、c は光速を、

€ 

no、

€ 

neは常光線、
異常光線の屈折率を示す。 
 さて、常光線に平行な偏光のプローブ光に
よりフォノンポラリトンの観測を行う場合、
誘導ラマン過程により生成した

€ 

Ω+ （~4 
THz）の振動数を持つ Eモードフォノンポラ
リトンとプローブ光の差周波信号が長波長
側に観測される。一方、誘導ラマン過程によ
り生成した

€ 

Ω−（~3 THz）の振動数を持つ E
モードフォノンポラリトンとプローブ光の
和周波信号が短波長側に観測されることに
なる。すなわち、中心波長を挟んで異なる振
動数を持つEモードフォノンポラリトンが観
測される。 

  
図 7  Eモードフォノンポラリトン分散の概略図。
2 つの位相整合条件を満たすフォノンポラリトン
が励起される。すなわち、常光線・異常光線（o→e）
の組み合わせの励起では”進行する”E モードフ
ォノンポラリトンが、異常光線・常光線（e→o）
の組み合わせの励起では”後退する”E モードフ
ォノンポラリトンが励振される。 
 
 尚、ここで強調したいのは、ポンプ光のパ
ルス幅（~100 fs）で決まる帯域のフォノン
が誘導ラマン過程で誘起されているので、図
6 のイメージング画像は、ある波数範囲のフ
ォノンポラリトン分散を一気にイメージン



グしているという点である。このため、例え
ば更に短い超短パルス光を用いたイメージ
ング計測を行えば、今後、より広範な波数領
域のフォノンポラリトン分散を、更にはより
上枝に存在するフォノンポラリトンの分散
をシングルショットベースで決定できるも
のと期待される。 
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