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研究成果の概要（和文）：申請者は，光軸上に透明の媒質を置きその厚みを調整するだけという極めてシンプルかつ堅
牢な新規のパルス圧縮方法（分散補償方法）を提案した．その手法を誘導ラマン散乱により発生させた全帯域500 THz
に渡る離散スペクトルに適用し，フーリエ変換限界のパルス幅である1.78 fsのパルス幅を持つ超短パルス光列を発生
させることに成功した．

研究成果の概要（英文）：We experimentally demonstrate generation of a train of ultrashort pulses with a 
nearly TL pulse duration of 1.78 fs by simply inserting transparent plates on the optical path and 
adjusting their thicknesses precisely.

研究分野： 量子エレクトロニクス

キーワード： 超短パルスレーザー　アト秒　分散補償　誘導ラマン散乱
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１．研究開始当初の背景 
 1980 年より連綿と続けられたモードロッ
ク Ti:sapphire レーザーと高次高調波発生に関
する成熟した研究を土台とし，アト秒の時間
スケールにアクセスできるようになった．こ
れにより原子･分子内の超高速の電子ダイナ
ミクスが明らかになりつつある．さらに，近
年ではアト秒光源の高強度化による非線形
分光も開拓されつつある．これらは，いづれ
も真空紫外(VUV)から極紫外(XUV)または軟
x 線の波長域を対象とするものである． 
 一方で，近赤外(NIR)－可視(VIS)－紫外
(UV)域では，伝統的な超高速技術研究に加え
て，微小球を用いた四波混合過程や，分子の
ラマン遷移過程を断熱的に操作することに
よる，オクターブを超える広帯域離散スペク
トルの発生と操作が，興味深いアプローチと
して盛んに議論されている．特に，水素分子
のラマン遷移過程を断熱励起することによ
り同軸上に発生する NIR-VIS-UV 域離散スペ
クトル(分子変調によるサイドバンド発生)は，
研究当初から魅力的なサイクルパルス光源
であることが提案され，研究が続けられてき
た．近年では，そのモード間隔の広さを生か
し空間的に分離したモードを line-by-lineで制
御することにより 1.6 fs のサイクルパルス列
発生が達成されている． しかしながら，バ
ンド幅拡大に伴い増加する高次分散の補償
の困難さのため NIR-VIS-UV 域でのアト秒パ
ルス発生は，申請者の知る限り，まだ達成さ
れていない． 
 
２．研究の目的 
 水素の振動準位に対応するモード間隔は
124 THz であり，上述の分子変調法を用い 9
本以上のモードを発生させれば，そのバンド
幅は NIR-VIS-UV 領域において 500 THz ~ 1 
PHz 以上におよぶ．このときのフーリエ変換
限界(TL)パルス幅は 800 as ~ 700 as のアト秒
域に達する．申請者は，分子変調法による広
帯域光の最大の特徴である「離散的かつ同軸
上に発生する」ことを積極的に活かし，後述
する新規の分散補償法を考案した．本手法は，
光軸上に数枚の透明媒質を設置しその物質
長を変化させることにより，光を空間的に分
けること無く高次分散を含め分散補償を行
うことができる．実際の実験を想定した数値
実験により，本手法によりパルス幅 728 as の
アト秒パルスを得られることを既に示して
いる．本研究の目的は，この提案した新規パ
ルス圧縮法を実験的に実証し，NIR-VIS-UV
域でのアト秒パルスレーザーを実現するこ
とである． 
 
３．研究の方法 
(1) 広帯域離散スペクトル発生 
・ 励起光源レーザーの開発． 

 誘導ラマン散乱高次系列光発生のため
の励起光として 2 波長の高強度ナノ秒パ
ルス光源の開発を行った．励起光の一つ

である0 として，1 波長注入同期ナノ秒
パルス Ti:Sapphire レーザーから出力され
る波長 801.0817 nm のパルス光を用いた．
もう一方の励起光-1には，外部共振器安
定化半導体レーザーから出力される連続
光を非線形光学結晶により高強度化した
波長 1201.623 nm のパルス光を用いた．励
起光-1の高強度化は 2 段階に分け行った．
第 1 段階ではリング型共振器中に設置し
た Periodically Poled Lithium Niobate 
(PPLN)結晶(分極反転周期：21.6 μm，結晶
長：15 mm)を用いて光パラメトリック発
振を行い，パルスエネルギー約 0.5 mJ の
パルス光を得た．パルス化した-1はバル
ク型 KTP 結晶を用いた光パラメトリック
増幅により約 5 mJ まで増幅させた．これ
らの増幅過程におけるポンプ光には0 の
一部をそれぞれ用いる.1 段階目では約 0.5 
mJ，2 段階目では約 14 mJ を供給し，残り
を励起光0として約 5 mJ を用いる． 

・ パラ水素の振動ラマン遷移の断熱励起に
よる500 THz ~ 1 PHz (モード本数5 ~ 8本)
以上の広帯域離散スペクトルの発生とそ
のスペクトル強度測定． 
 エネルギー比率を1:1に調整した2波長
励起光を液体窒素温度に保持した気相パ
ラ水素分子へ入射した．励起光 2 波長を
断熱条件が満たされる二光子離調に設定
し，パラ水素の振動準位間に高いコヒー
レンスを生成した．  

(2)新規分散補償装置の開発 
・ 新規のパルス圧縮法を用いた分散補償装

置の開発とスペクトル位相制御． 
 発生した離散スペクトルの分散補償方
法として提案した数値探索法を用いた．
これは最適化プログラムを用い，全スペ
クトル位相がある直線上に分布するよう
な物質長を数値解析的に求める手法であ
る．分散媒質として厚さ 5 mm の合成石英
を用いる．図 1 の挿入図のように基板 2
枚をハの字型に設置し，独立に逆方向に
回転させることで光路長を変化させ各ス
ペクトル位相の操作を同軸上で行った． 

(3)パルス幅測定 
・ 広帯域離散スペクトル用 SPIDER 装置の

開発とパルス幅計測（スペクトル位相測
定）． 
 当研究室ではすでに周波数間隔 10 THz
の離散スペクトルに適応した SPIDER 
(Spectral  phase interferometry for direct 
electric-field reconstruction)装置を開発し
ている．周波数間隔 125 THz に適応可能
な新たな位相測定装置を開発し，スペク
トル位相の測定を行った． 

 
４．研究成果 
 提案した新規位相操作法の実証実験を行
った．5 本のモードからなる帯域 500 THz の
コヒーレント離散スペクトルを対象に正の
分散媒質である合成石英のみを用いて位相



操作を行いパルス幅を評価した結果，計算に
より探索した最適な物質長において，強度時
間波形のピーク値が TL 条件の %3.99 6.0

6.1



まで
回復する点を実験的に見出した．同時に，パ
ルス幅 1.78 (+0.01) fs で 8.02 fs 周期で繰り返
すパルス列の発生に成功した(図 1) ． 
 研究方法(1)の励起光を十分に高強度化す
る作業の進展に遅れが生じ最終年度内に研
究目的であるアト秒パルス光発生の実証に
は至ることができなかった．しかしながら，
提案した分散補償方法の実証は行うことが
でき研究目的の 90％は達成できたと考えて
いる．励起光の高強度化にも支障は無く，ご
く近い内に目的を達成できると考える． 
 本成果はレーザー光科学分野で世界最大
級の国際会議の 1 つである CLEO:2014 にて，
採択率が約 20%程度である口頭発表に採択
された[K. Yoshii et al.,CLEO:2014, FTh1D.5 
(2014)]．また，第 34 回レーザー学会にて本
成果を発表し優秀論文発表賞を受賞した． 
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