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内  容  梗  概

 本論文は、著者が大阪大学大学院工学研究科電子工学専攻博士課程に在学中、同学

産業科学研究所松尾研究室において行った”サブピコ秒光パルスの発生とその応用に

関する研究”をまとめたもので、6章から構成されてい乱以下、その各章について

内容の概略を述べる。一

策1章 序  論

 本章では、まずサブピコ秒光パルスの発生と測定に関する研究の現状を概観す孔

                             十特に、現在のところ唯一のサブピコ秒光パルス発生光源であるArイオンレーザー励

起連続発振（CW）色素レーザーについて述べ乱そして本研究で行った、新しいサ

ブピコ秒光ハルス発生法および測定法の占める位置を明らかにする。次に、まさにこ

れから始まろうとしている段階にある、サブピコ秒光パルスの応用に関する研究の現

状に触れ、本研究で行った、液相における電子励起状態の位相緩和時間の直接測定の

研究成果を述べ、本研究の目的や意義を明らかにする。

第2章 連続発振色素レーザー

 第3章以下の実験で用いた連続発振色素レーザーの動作条件に触れ、設計上の問題

点を明らかにす孔そして、CW色素レーザーに関して、レーザー材料、溶媒、励起

光源等の概要を述べると共に、安定なサブピコ秒光パルス発生の要となる、ジェット

 ストリーム、色素循環系、共振器構成等の諸点について検討をする。さらに、そこ

で得られた結果に基づいて試作したCW色素レーザー装置についての基礎実験結果を

示す。

第3章 サブピコ秒光パルスの発生

 前章のCW色素レーザーを用いて行ったサブピコ抄光パルス発生について述べる。

まず、新しいサブピコ秒光パルス発生法として、提案した内部変調を併用した受動モ

ード同期法、利得変調を併用した受動モード同期法ならびに混合色素による受動モー

ド同期法について、計算機シミュレーションならびに対応する実験を行い、これらの
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方法の有効性を確認しサブピコ秒光パルス発生のための実際的な動作条件を明らかに

し、さらに、超短パルス化を抑制する問題点についての検討を行う。

第4章サブピコ秒光パルスの測定

 本章では、超短光パルスの強度の相関と位相までも含む相関とを、同時に、かっ分

離して測定し得る新しい型の相関器について述べる。さらに、この製作した相関器が、

周波数変動を含む超短光パルス観測用に有効であることを実験的に確認した。また、

こ．の相関器によって測定された超短光パルスの特性をその内部に直線的な周波数変動

を含むと仮定して行った計算機シミュレーションの結果により説明することができた。

第5章 サブピコ秒光パルスの応用

 サブピコ秒光パルスの応用の一例として、第3章、第4章で述べた装置を用いて行

った、液相での電子励起状態での位相緩和時間の直接測定の結果を述べ乱まず、提

案した位相緩和時間の直接測定の基本原理を説明し、対応する計算機シミュレーショ

ンの結果を示す。さらに・この提案した方法を液相有機色素分子に適用し、その有効

性を実験的に確認した。

第6章 結  論

 本研究で得られた結果を総括し、今後の問題点や課題を述べる。

（2）
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第1章  序 論

1－1 ザブピコ秒光パルスの発生と測定の概況

 高速に運動したり変形、変化する物体を眼の残像効果に打ちかって、はっきりと見

たいという欲望や非常に短い時間間隔を精密に測りたいという要求は、古典物理学の

誕生、発展と共に絶えず続いてきた。このような時間間隔短縮の急速な進展は、レー

ザー誕生後6年経た五966年に訪れた。

 1966年、DeMaria峯リは、Ndガラスレーザーに可飽和吸収体を挿入した受

動モード同期によって、これまでのパルス幅を一挙に3桁も短縮一した、ピコ秒光パル

スを作ることに成功した。しかし、当時このような光パルスを直接観測する手段はな

く、これを契機に、同年から翌年にかけて、Maier等（2〕、Amstrong（3〕、Weber（4し

GiOrdmain巳等（5）によって、結晶中の第2高調波発生（S HG）や、蛍光液体中の

2光子蛍光（T P F）を利用したピコ秒オーダーのパルス幅の測定法が提案され、例

えば、ガラスレーザーのモード同期によって得られるパルス幅が、ピコ秒オーダーで

             （3〕
あることが実際に観測された。 くの後、改良されたガラスレーザーで、4Psの光パ

ルスが得られたが、ガラスレーザーは、高速繰り返し発振が困難で、しかも出力強度

の安定性が悪いために、高田カハワーを必要とする応用分野に用いられるにとどまっ

た。引き続き、フラッシュランプ励起色素レーザーの受動モード同期により、波長可

変な2psの光パルスが得られ是6〕が、高速繰り返し発振、出力強度の安定性という

点では、ガラスレーザーのそれと同様であった。しかし、両者の本質的な違いは、同

調可変な連続発振色素レーザーの出現を可能にしたことにある。

 1970年、PetersOn等（7〕が、初めてAr＋イオンレーザー励起連続発振色素レー

一ザーの発振に成功して以来、現在に至るまでの時間間隔短縮の発展には、目をみは

るものがある。すなわち、連続発振色素レーザーの発展そのものが、時間間隔短縮の

歴史と言っても過言ではない。翌年には、超音波変調器を用いた強制モード同期によ

って55Psの光パルスが得られたよ8）1972年には、受動モード同期によって1．5ps

の光パルスも得られ、（9〕また、色素溶液をセルの中を流すこれまでの方式に代り、粘

性の高い色素溶液をジェット・ノズルから高速に流す方式も採用されてきた。1974

年、初めてサブピコ秒光パルスがジェット・ストリーム方式を用いたローダミン6G
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とDODC I色素による受動モード同期によって達成され｛o〕翌年には、モード同期色素

レーザーより発生するチャーピィングの存在した光パー一レスをさらに回折格子対を用い

                     ln〕て、パルス圧縮し、0．3psの光パルスが得ら．れた。しかし、その後、反射鏡に接して

設けられたごく薄いコンタクトセルに可飽和吸収色素を流し、実効的に吸収断面積を

2倍高めることにより、パルス幅0．3Psのフーリエ変換極限値に近い光パルスが直接

          112〕
得られるようになった。また、Diels等は、共振器内に分散素子を入れて帯域制限す

ることをやめ、代りに矩形状の反射特性をもつ反射鏡を用いることによりパルス幅

         ㈲
0．17psを得てい乱さらに、彼等は、最短パルス発生の条件付近でしばしば起る出

力の緩和振動に着目し、これに同1期する変調を励起用CWイオンレーザーに加え、色

素レーザー出力の一部を時間的に選択することによって0．12psのパルスを観測し

た皆〕最近、FOrkφ5）は、従来のファブリペロー形の共振器構成とは異なるリング共

振器構成を用いて、両方向に伝搬する光ハルスの薄い可飽和吸収体中での相互作用を

利用した受動モード同期法で、0．1Psを切る光パルス発生に成功した。今や、特定波

長（ローダミン6G－DODCI系、600nm）についてではあるが、0．1Psを切るフェ

ムト秒台の光パルスも得られるようになってきた。このように、連続発振色素レーザ

ーによる最短光パルスの記録は、ほとんど受動モード同期によって達成されてきたが、

これと並行して、波長同調範囲の一拡大化、高出力化、安定化等を目的とした種々の発

生技術も試みられてきている。その一例として、Jain等は、モード同期イオンレー

                       l16〕ザーを用いて2台の色素レーザーを並列に励起したり、さらには、シンクロナスモー

ド同期した色素レーザーを用いて第2の色素レーザーをモード同期するなどして、2

波長以上で独立に同調可能な超短光パルスを得ている£7〕今後、連続発振色素レーザー

は、一これらの特徴も合わせもつ超短光パルス発生源として増々発展するであろう。

 また、モード同期による超短光パルス発生と並行して発展してきた、S HG法、

T P F法に代表されるパルス幅測定法は、その後の実験的、理論的検討によって、間

接測定であるために生じる種々の問題点も解決され、超短光パルス測定技術としての

地位を確立するまでになった。また、最近の高速エレクトロニクスの発展により、サ

ンプリングオシロスコープと高速光半導体素子を組み合わせて、時間分解能50ps

前後の測定ができるようになってきた。直接測定法として発展してきたストリークカ

メラは、時間分解能2．ps程度のものも市販され、実験室段階では、O．7Psの分解
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                   l18〕能をもつストリークカメラも報告されている が、現在の技術で、O．03Ps程度の分

解能をもつS HG相関法には、遠く及ばない。このように、時間的分解能、簡便さ、

高感度等のために、このS HG法が、超短光パルス測定法として広く用いられてきた

が、このSHG法によって、従来から測定されていたのは、パルスの強度の自己相関

であり、内部に含まれる位相項までも含む自己相関については、ほとんど考慮されて

いなかった。最近、DieIs等閑’㈲は、気圧掃引による干渉計を用いて、充分に低速

なパルス相互遅延変化を得て相関器を構成し、パルス内部の位相特性の観測を行って

いる。

1－2 ザブピコ秒光パルスの応用の概況

 前述したように、現在、0．ユpsを切るような光パルスが得られているものの、安定

に制御できるのは、数Ps程度でありピコ秒台の応用がやっと技術的に定着し始めた

ところである。＿方、サブピコ秒がルスの実際的な応用例は、殆んどなく、矢島響

による 玉ザ14秒台の凝縮系における位相緩和時間の測定が唯一のものである。これ

は・サブピコ秒台の光パルス発生ぢらびに測定技術年一般に利用し得る程には、安定

なものでないことによるものと考えられる。このように、サブピコ秒光パルスの応用

は、まさにこれから始まろうとしている段階にあり、本研究で行った、液相での位相

緩和時間の測定は、これらの応用を開拓していくものとして評価されるものである。

 しかし、光波であるという性質の上に、超短時間、超高光電場、空間的短さ等の特

徴を合わせもつ超短光パルスの応用は多岐にわたっており、特に、物理、化学、生物

の分野における超高速緩和現象の解明をはじめとし、高密度励起状態の動的挙動、高

速高精度な光計測への応用、高速大容量の光構報伝送への応用も着々と進展している。

1－3 本論文の構成

 本研究は、以上述べてきたような広い応用を担う超短光ハルスを取り上げ、新しい

超短光パルス発生法」測定法ならびに、これらの応用を目的としたものである。

 第2章では、第3章以下の実験に用いた連続発振色素レーザーの動作条件に触れる

と共に、設計上の問題点を明らかにする。さらに、そこで得られた結果に基づいて試

作したCW色素レーザー装置についての基礎実験結果を示す。
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 第3章では、新しいサブピコ秒光パルス発生法として、提案した内部変調を併用し

た受動モード同期法、利得変調を併用した受動モード同期法、混合色素による受動モ

ード同期法について、計算機シミュレーションならびに対応する実験結果を示す。こ．

れらの提案した方法は、従来の方法に比較して、特に、超短光パルスの安定化、高出

力化、同調範囲の拡大化等の特徴をもつことが示される。

 第4章では、超短光パルスの強度の相関と位相までも含む相関とを、同時に、かっ

分離して測定し得る新．しい型の相関器について述べる。さらに、この試作した相関器

が、周波数変動を含む超短光パルス観測用に有効であることを実験的に明らかにしれ

 第5章では、これらのサブピコ秒光パルスの応用の一例として、第3章、第4章で

述べた装置を用いて行った、液相における電子励起状態の位相緩和時間の直接測定の

結果を述べ乱さらに、計算機シミュレーションと実験結果から、この方法の有効性

を確認すると共に、ある種の色素溶液において、位相緩和時間を推定することができ

た。

 第6章では、本論文で得られた結果を総括し、今後の問題点について言及する。
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第2章 連続発振色素レーザー（11）・（12）・（あ）

2－1 緒  言

 連続発振色素レーザーは、その広い波長可変性のために、特に分光用レーザーとし

て独自の重要な地位を築いてきた。もちろんどのレーザーでも利得バンド幅内では波

長可変性をもっているわけだが、その可変域が特に広いものを波長可変レーザー（

tunable laser）と呼び、このほかた半導体レーザー、色中心レーザー、スピン1フ

リップラマンレーザー等がある。その中で色素レーザーが、波長可変レーザーの代表

として、最も広く実用に供されている理由は、高度のスペクトル制御技術が確立して

いること、近紫外から近赤外までの広い波長域で、連続発振（CW）からかなりの出

力のパルス動作まで、いろいろな要求に対応できる性能をそなえていることによる。

色素レーザー用の材料の種類はきわめて多く、それらがそれぞれ異なった同調域をも

っているため、全体として311㎜～1285㎜という広い波長域を切れ目なく発振さ

せることができるよ1ム（2）また、利得バンド幅が広いことにより、モード同期をかけた

時のパルス幅がどのレーザーよりも狭く、最短パルス数十フェムト秒（10－14s）

のオーダーになることも色素レーザーの特徴の1つであ孔これらの特徴をもつCW

色素レーザーを用いて、最近では、相補的関係にある時間分解能と周波数分解能とを

極限近くまで最適化した分光測定も行えるようになってきた。

 本研究の課題である”サブピコ秒光ハルスの発生とその応用”は、超短パルス性、

高出力性、安定性、広帯域波長可変性をもつサブピコ秒レーザーの実現、ならびに、

超高速緩和現象への応用の可能性を目的としたものであり、本論文中の実験はすべて

CW色素レーザーを用いて行われた。

 そこで本章では、まず2－2で、CW色素レーザーの動作原理ならびに装置設計の

指針を述べると共に、2－3で、試作したCW色素レーザー装置各部について考察を

加える。最後に、2－4では、試作した装置を用いた基礎実験結果を示す。

2－2 連続発振色素レーザー装置値〕‘12｝

 2－2一ユ動作原理

 色素レーザーは発振可能な有機化合物の種類がきわめて多く、現在546種の色
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         （3）
素が報告されている。その中で代表的な色素

であるローダミン6G（以下R h－6Gと略

す）は、発振効率が高く、耐久性等の点で広                                 Me

く用いられている。図2－1にR h－6Gの
                                 Nl－1
分子構造を示す。これからわかるように、色
                      Et
素分子は複数個のベンゼン環をもつCとHを

中心とした多原子分子である。光領域の吸収、 図2－1ローダミン6Gの分子構造

発光に関与する電子は、これらのうちの炭素

原子を構成するP電子のうちの、特定の炭素原子あるいは水素原子に束縛されない

いわゆるπ電子である。光子の吸収により、このπ電子が励起され、励起されたπ

電子は、光を発して、あるいは熱的にエネルギーを放出して基底安定状態にもどる。

この電子状態の変化に対応しであらわれるスペクトルは、さらに色素分子を構成し

ている原子グループの振動や回転により、スペクトル幅が広げられ、重なって現わ

れる。さらに、この色素分子が溶かされている溶媒分子との相互作用により、スペ

クトルはより一層広げられる。このような理由のため、原子や簡単な分子と違って

色素溶液の吸収および発光スペクトルが図2－2のように非常に大きく広がるので

あ乱上記のπ電子は偶数個あり、そのうちの最も励起されやすい2個の電子のス

ピンの方向が反平行か平行がによって、一重項S（sin91et）電子状態と、三重項

丁（triplet）電子状態とに分れる。これらの様子は、エネルギー状態図であらわ

                （4）せ、図示すると図2－3のようになる。図に示すように、色素溶液が照射されると

励起一重項状態S1内のある振動回転励起準位bへ、色素分子は励起され、i0川1as

位の寿命でS1の振動回転基底準位Bへ、熱的にエネルギーを失いながら落ち、そ

こから常温では平均80％程の確率で発光して（蛍光）So電子基底状態振動回転

励起準位aに落ち乱この光がレーザー共振器内で増幅されてレーザー光として誘

導放出される。a準位に落ちた色素分子はさらに、熱的にエネルギーを失いながら

工0’12s 程の速さでSo電子基底状態Aへ落ちる。したがって、色素レーザーは

いわゆるB準位とa準位間で反転分布が生じる4準位動作のレーザーであ孔また、

S1状態のB準位の寿命は一般に数nsecと、固体レーザーのレーザー上準位の寿

命10■4－10－sと比較すると大変短い。a準位の励起色素分子の一部は光を発し
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（内部転換と呼ぶ）、T1電子励

起状態へ行く（項間交差と呼ぶ

）。図2－3では、これらの遷

移確率をkss，ksTで示して

いる。このように、色素レーザ

ーは、4準位動作の特徴をもつ

から、励起のしきい値は比較的

低く、発振させやすい。このご

    十とからArイオンレーザー等に

よる比較的小さな励起光によっ

ても、容易に連続発振が得られ

る。
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2－2－2 装置設計上の問題点

 前節で色素レーザーの動作原理を説明してきたが、動作原理は同じでも、連続発

振とパルス発振の色素レーザーとでは動作条件に大きな違いがある。ここでは、2

一」 Rに述べるCW色素レーザー試作上の問題点を検討する。これらを列挙すると、

次のようにまとめられる6

 は）Tl’状態の寿命7Tは、スピン禁制遷移のため長く、常温で10－6～工0－1s

  であるから、T1状態に多くの分子がたまり、実効的にレーザー作用をさせる

  分子を減少させる。

 （2〕さらに、T1状態の分子はレーザー発振光を再吸収して（T一↑吸収）、T2

  電子励起状態に励起させるためレーザー出力を下げ乱

 13〕励起一重項吸収Sl→S2，S3……も、発振効率を下げる。

 （4）励起源は、数W程度の低人力励起である。

 15〕したがって、共振器損失を低く抑える。

こと等が考慮すべき要素となる。

 これらの点を考慮して・CW発振に必要な条件をレート方程式より導き、設計、

試作上の問題点を述べる。色素のエネルギー状態図は、図2－3に示したが、これ

に対応するレート方程式は次のようになる。（4）

N2昌W垂m1＋（σ。N1’σ。N2〕q－N2／τ

NT；トSTN2‘NT！τT

い1（σ。Nプσ。N1一σTNT〕C－1／τ。〕q

N ； N ＋ N ＋N t   1   2   T

（2．1）

（2．2）

（2．3）

（2．4〕

 ここでN1，N2，NTは、それぞれSo，Sl，T1 レベルの分布数を、Nt

は全分子数・Wpは励起速度、kSTはS→Tへの遷移確率、σs，σe，σT は

それぞれSレベルの吸収、放出断面積、およびTレベルg吸収断面積、qは光子数

を表わす。また、7Cは共振器寿命である。

定常状態でNTは、式（2．2）においてNT＝Oとおくと
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 NT＝kSTN2。τT         （2．5）
発振しきい値の分布教N2cは、式（2．1）、式（2．3）から式2＝ξ＝0とおき式一（2．

4）、式（2．5）を用いれば次式のようにな乱

N・・「ユ十σ・／σ・一（σ・一σ、）・。。1。／σ、〕一σ、・、／σe

 一 1／σ τ C ＝ 0
     e c                   （2．6）

式（2．6）より最低限誘導放出によるゲインがT－丁吸収損失とバランスしなければ

ならないという条件から次式の関係が得られる。

τ丁三σ。／σTkST 〔2．7）

この式（2．7）から、パルス発振では、励起速度が式（2．7）より短かい時間内であ

ればパルス発振が得られるが、CW発振では式（2．7）を満足させるためには、（1）有

効な溶媒を用いてTlを消光するか、12〕励起部分の色素をτ不時間よりも早い速度

で循環させる必要がある。これはまた、活性媒質中に励起源によって引き起こされ

る光学的不均一性を除去することも意味す孔

11）の対策としては、従来、このT1状態の緩和時間を短縮して分子の蓄積を防ぎ、

発振効率を改善する目的で三重項消光剤が用いられてきている。特に、シクロオク

タンテトラエン（COT）は、三重項消光剤として広く用いられてきている。Tlは

準安定状態といっても、液相では溶媒分子による消光を受けるし、特に溶媒中に溶

けこんだ酸素分子は効果的な三重項消光剤の役目をして、たとえば、空気中のR h

－6Gのエタノール溶液のTlの寿命τTは250ns、エチレングリコール溶液

の7Tはユ25nsとかなり短い値になっている。（5）また、エタノール、エチレング

リコールの室温下での粘性は、それぞれη＝0．58cP、η二20cP程度であり、高

い粘性は、この7Tを低減することがわかる。またTeschke等は、種々の溶媒に

おけるkST7Tの値を測定して三6〕このことを実証した。現在、CW色素レーザー

の溶媒としてぽ、一般にエチレングリコールが用いられており、上述した三重項消

光剤は用いられていない。この溶媒については、次節で詳しく述べる。したがって

CW色素レーザーで特に問題となるのは、（2〕の条件であるが、これは、粘性のある

液体をジェット・ストリームとして7Tよりも早い速度で循環させることによって
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解決できる。

 計算例 図2－2よりσψT～ユ0，kST～107serlとし、式（2．7）より7T

 ≦10－6secとなる。したがって、ジェット・ストリ■ム上の一ビームスポット径

 をrとすると、三重項の吸収を取り除くために必要な流速Vは、

  ・三・／τT一 一         （2・8）
 とな一り、r雪10μmとすれば、v＝10㎎／secとなる。

2－2－3 レーザー材料

 今日まで多くの人達によって数1000種類の有機分子がレーザー媒質として適当

であるかどうか調べられてきた結果、500種以上の有機色素で、31I nmから

ユ285nmの波長域にわたってレーザー発振が報告されている。これ以上の発振波

長の拡大は、短波長傾蜆は溶媒の吸収により、長波長側は、長い鎖を有する色素の不

安定性により制限されている三7〕連続発振は、360nmから1095nmの波長域で

達成されている。1つの色素一で発振可能な波長領域は、普通数10nmであるが、特

殊なものでは、1つの色素で176nmにもわたって発振波長を変えた例も報告され
ている。（8〕

 色素レーザー材料の備えるべき条件は、まず第1に蛍光の量子効率が100％に

近いことであるが、それと同時に、前．逃した項間交差遷移確．率kSTが小さく、励

起三重項や励起一重項状態からの発振波長附近の吸収が小さいこと等が挙げられる。

本実験では、このような点から、レーザー媒質として、キサンチン系色素であるロ

ーダミン6G（Rh－6G）

ローダミンB（Rh－B）、

可飽和吸収体としてシア                COOH

ニン系色素である3，3ノ ．（a）

di．thyl。。。di。。。    E｛2N  O  旧2

㎞榊一i舳（・） （・・…）・一・・く逮
（DODCI）を主に用い @        1
た。これらの色素の分子        Et            1…t

構造を図2一ユ、図2－4   図2－4分子構造1a）ローダミンB lb）DODC I
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に示す。

2－2－4 溶  媒

 現在、CW色素レーザーでは、Rungeφ9〕によって始められた、レーザー色素

あるいは、可飽和吸収体を溶媒であるエチレングリコールに溶かして、高速で循環

させるジ．エット・ストリーム方式が広く用いられている。

 一般に、ジェット・ストリーム方式を採用する場合、光学的晶質の良い流れを得

るためには、次のことを考慮して溶媒を選ぶことが必要である。

（1粘性が高いこと、12〕化学的に安定であること、（3〕透明度が高いこと、14〕腐蝕性が

ないこと等である。

 これらの条件を満足するものとして、種々の溶媒が検討されてきたが、Rmge

等も指摘しているように一、エチレングリコールが現在のところ最適な溶媒である。

この粘性の高いエチレングリコール（η＝20cp）の使用の利点とは、ノズルの不均

一性によって作られる表面波の減哀の効果、あるいは三重項のPoPulationを低

減すること等であり、このことはTeschke尋6〕により実験的に確かめられている。

しかしながら、このような条件で溶媒の選択をすると、ベンゾールアルコール、エ

チレングリコール、プロピレングリコール、グリセリンおよびこれらの混合等と高

級アルコールに限定され、色素に対して、必ずしも最適な量子効率が与えられると

                         l1O〕は限らない。これらの欠点を補うために、LeutWler等 は、粘性を上げる添加剤

の使用によって、水に添加剤としてポリビニールアルコールを加えることにより、

高い安定性で、高出力が得られることを報告してい乱

2－2－5 励起光源

 色素レーザーは、色素蒸気を電子ビームで励起して発振させた例を除けば、すべ

て光励起方式である。通常CW色素レーザーの励起源としては、 Ar＋イオンレー

ザーやKr＋イオンレーザーが用いられている。Ar＋レーザーは、紫外333．6

nmから可視528．7nm域で15本程度の発振線を有し、また、Kr＋レーザーも、

紫外337．5nmから赤外676．4nm域でAr＋レーザーと同程度の発振線を有する。

これらの内、特に強い発振線は、Ar＋レーザーで、 5工4．5nm（緑）、488．Onm
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（青）、Kr＋レーザーで647．1nm（赤）である。本実験では、レーザー媒質とし

てローダミン6G（吸収ピーク530nm付近）を用1．・ているので、これに対して効

率よい励起光源としてAr＋レーザーの514．5nmを用いた。使用したAr＋レー

ザーは、SPectraPhysic§社、Mod引164－05であり、全ライン出力5W，

514．5nmの単一ラインで2Wのものである。このAr＋一レーザーの性能は二安定

性・』0．5％、ビーム径1．25mm、ビーム発散角0．69mrad等である。市販晶として

出力2W～40W程度のものがある。また、・第3章七述べるが、 Ar＋レーザーに

超音波変調器を用いて共振器長に合う周波数で損失変調をかけることにより、容易

にパルス幅100～．200psのモード同期ハルス列が得られる。

2－3 連続発振色素レーザーの製作と共振器構成｛ll〕・｛12｝

 2．⊥3－1・ジェット・ス・ドリームの問題点

           （9）      一        十
  ユ972年、Rmge等 は、通常の色素セルでは、Arレーザーの励起強度が

 1MW／と壼以上と高くなると、セル表面での汚れによる破損や高速で溶液を流す時、

破損の恐れがあることや局所的なヒーテ。インク、ブリュースター角に配置した時集

光されたレーザービームに対する収差、そして望ましい光学的特性を有する薄いセ

ルは作りにくい等の問題があること等から、CW色素レーザーにセルを用いること

を断念し、初めてジ．エット・ストリーム方式を用いた。このジ主ット・ストリーム

方式では、ストリームの厚さの変動が新たに問題となるが、この点は高い粘性の溶

媒を最適な流速で流した薄いジ。エット・ストリームを使用することにより低減され

 ることが明らかにされてきている。

  ジェット・ストリーム方式は、色素セルを用いるものと異なり励起強度が高くな

 った時でも破損するという恐れはない。しかもセル使用の場合に比較して構造も簡

単である。しかしながら、有用なジェット・ストリームを得ようとするといくつか

の問題点に出くわす。例えば、ジェット・ストリームの厚さ、流速、溶媒（特に粘

性）等は任意には選ぶことができない。最適な流速Vとジェット・ストリームの厚

さdは無関係なものではなく、RをReynO1ds数、溶媒の密度をρ、粘性をηとし．

て、

  R 呂 ρvd／η 〈 30 ～ 200                    〔2．9）
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を目安に決められる。一例としてジェット・ストリームの厚さd＝o，3mm、溶媒

にエチレングリコールを使うとして粘性η：20cp（室温）、密度ρ＝1．11眺孟、

Reyno1ds数R二100なら流速はv÷6㎎／secとなる。ジェット・ストリームの

厚さを0．2mm以下にすると充分な励起パワーを吸収するためには、R h－6Gの

濃度を高める必要がある。通常、R h－6Gの濃度は、2．0×10’3Mを越えると

濃度による消光を生じることになる。そこでジェット。ストリームの厚さとしては

O．2～1．1㎜程度がよい。

 次に、ジェット・ストリームに温度勾配等による光学的歪を生ずることなく注入

                             ㈲できる最大の励起パワーの目安としては、次式が与えられてい乱

1・・㎜、、1ψ・・ψ・。ρ・・、、、ゾ11・・／・・1 〔2．10）．

ここで

 1△nmax l：屈折率の最大変化、 P：Gaussian励起パワー 、

 01：熱エネルギーとしてジェット1ストリーム中に注入される割合、

 r：溶媒の吸収係数・C…比熱・ ρ：密度・wf：ジェット・ストリーム

 中の最小スポット径、 l dψT l：屈折率の熱係数

等である。

2－3－2 ジェッ．ト・ノズルの製作

 ここでは、CW色素レーザー装置で使用したジェット・ノズルの製作法について

述べる。Rmge等（9〕もジェット・ノズルの形状について報告しているが、ここで

は光学的に質の良い流れの得られた、スリット状ノズルとリボン状ノズルについて

それらの作り方の手順を述べる。一般に、CW色素レーザー用のジェット・ストリ

ームは励起光であるAr＋レーザーならびに発振光もパワー密度を高めるためにジェ

ット・ストリーム上で数10μm程度に絞り込んで使うので、ごく狭い面積を使うこ

ととなり、広い範囲にわたる光学的良質さについてはあまり問題にならない。

 まずスリット状ノズルは、図2－5に示すようなもので、外径6㎜φ、内径4珊詳

の真鍮のパイプに30×20×5㎜の真鐵のブロックを取り付け、そのブロック面

にカミソリの刃（Schick Super Stainless Injector、凹凸1μm、程度）を
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エポキシ樹脂系接着剤（アラルダイト・ラビット）で接着しネジ留めしたものであ

る。スリットの間隔、平行度等の調・整は、投影器（倍率100倍）で見ながら行った。

 次にリボン状ノズルは、図2－6に示すように円筒の筒先を押しつぶしてU字形

に丸みをもたせたものである。使用材料として著者は、銅、真鍮、ステンレスパイ

プ等を試みたが、加工のしやすさ、出来上り具合から銅パイプが最も具合がいいよ

うである。用いた銅パイプは、外径

3．2㎜φ、内径2．3mφのものであ

る。以下、その製作手順を図2－7

を参照して述べる。

（1）銅パイプを4cm程度の長さに

  し、端面を紙ヤスリ（Nq．1000

  ～3000）で磨く。（図2－71a〕）

12）フライス盤で中央に、幅0．64

  ㎜、深さ2～4冊㎜程度の溝を作

  り、その部分を紙ヤスリおよび

  アルミナ・パウダー（Nq．2000）

  で磨く。（図2－71b〕）

13〕次に、アセトン溶液に入れ、

  超音波洗浄を行ない小さなゴミ

  を取る。

14〕出来た溝に、磨いた銅板（厚

  さ0．5㎜．、これは溝の幅よりも

  少し小さいものが良い）を挿入

図2－5 スリジト状ノズル

図2－6 リボン状ノズル

口

a

口廿
b    C

 図2－7

冒 自抑
   d   o    一

ジェット・ノズルの製作手順

9
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  し、バイスで絞めつける。（図2－71c〕）

15〕絞めつけたままの状態で、細かな目のヤスリで先端をゆるやかに円弧状に仕

  上げ、そして紙ヤスリ（Nq1C00～3000）およびアルミナ・パウダー（No．

  2000）等で円弧面を磨く。（図2－71d〕，le））

（6〕挿入した銅板を取り去り、131の操作を行う。

17〕ステンレスのカミソリの刃（Schick Super Stainless InjectoりHi

  －Stain1ess，各々の厚さ0，25mm，0．工0㎜）を組み合わせて、望むジェッ

  ト・ストリームの厚さにして、バイスで絞めつける。（図2－71f））

（8）カミソリの刃を取り除いた後、40～60分間（室温）程度、配線パターン加

  工用エッチング液に浸し、水洗いした後、（3）の操作を行う。（図2－719））

以上が、リボン状ノズル製作の手順であ乱特に、18）の操作を行うことでジェッ

ト・ストリームの光学的性質がかなり改善される。さらに、このジェット・ノズル

は着脱可能なジョイントによって循環用ホースに取り付けられる。

2－3－3 色素溶液循環系の製作

 ジェット・ノズルと同様、重要なものに循環系がある。いくらよいノズルでも、

この循環系が悪いとレーザー動作に障害を起こす。特に循環系で間・匙となるのは、

循環用のポンプの選定と、高速で流れるジェット・ストリームの受け口で、これら

の設計、製作が適当でないと、泡の混入、流れの不安定等に’悩まされることとなる。

 ポンプとしては、混入する微小なゴミ等を取り除くためのフィルター吼径7μm）

を挿入するので、まずここに1㎏λm2以上の差圧がかかることや、ノズル断面積、

前述の流速等を勘定して少なくとも耐圧4－5㎏々寄程度のものが必要である。特

に、この意味では、ギアポンプがいいようであ乱また振動、コンパクトさ、騒音

等についての考慮も必要である。現在MicrO P㎜p社nPe12－4卜303，

Tuthi11Pump社Mode19012を用いている。後者は、上の条件を満足すると

共に、スピード可変（10000R．R M，）であり実験用には、非常に便利であった。

 次にジェット・ストリームの受け口の問・題であるが、これは、図2－8に示すよ

うに内径2cm程度のポリエチレンホースのふちに、突入するジェット・スト．リーム

を沿わすように導き入れ、さらに、そのホースの先端をリザーバーの内壁に近づけ
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Pump

て、流れがやわらかに壁に当るようにし、その後、液はリザーバーの内壁に沿って

ニリザーバー液面に流入する。ごめ様に運動エネルギーを徐々にそぎ、かっ壁面に沿

わして液面に流入させることにより泡の発生を抑えることができる。また、ポンプ

や励起光等による溶媒の温度上昇を防ぎ、粘性を保つ意味で途中に、低温バスサー

キュレーター（Neslab，mode1RTE－8）を挿入し、その液温を五5．O土0．1℃程

度に水冷した。さらに、ポンプの脈動による液圧のゆらぎの防止のために、ショッ

ク・アブソーバーを挿入している。各流出、流入端子や異径ホース接続用ジョイン

トとして、Swage10k社のものを用いれこのジョイントは、接続が簡単で高圧に

耐える点で推められ乱色素循環用ホースは、異径ホースによる不連続点での反射

波、乱流の生成などを防ぐために、なるべく同径のホースを使用した。

2－3－4 ジェット・ストリームの評価

 2－3－2，2－3－3でノズルおよび循環系の作り方について述べてきた。こ．こで

は、これらを用いて、ジェット・ストリームの流れの評価を行った。ジェット・ノ

ズルの製作のところでは、スリット状ノズルと、リボン状ノズルの両方について述
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べた。しかし、スリット状ノズルの方は、実際に使ってみると刃先にかなりの圧力

がかかるせいか刃こぼれを生じ（大きいもので5μm程度）長寿命とは言いがたい

ものであった。そこで以後、リボン状ノズルの方の実験結果だけについて述べ乱

 簡単な流れの評価として、ジェッ

ト・ストリームを通しての歪みの観

測とHe－Ne光のジェットー・ストリ

ームヘのレンズの絞りこみ照射によ

る透過光の変形度等の観測を行った。

製作したノズルの盃の評価の一例を

図2－9に示すが、この程度無歪の

ものは通常メーカー製品に取り付け

られているものよりはるかに優れて

いる。また、実際にレーザー発振を

行い出力特性を調べた。測定には、

太陽電池（負荷抵抗200Ω）を接続

し、この時定数に対して充分な帯域

をもつオシロスコープで観測した。

その時の相対的な出力安定度の一例

を図2－10に示す。気泡あるいは

流速と励起強度がアンバランスであ

図2－9 ジェット・ストリームの

光学的均一性の評価

図2－10色素レーザーのCWパワーの

 ゆらぎの測定 時間軸：20mψiv，

図2－11 サンプリングオシロスコープ上のモード同期波形

同時間軸：1hs／aiv． （b〕時間軸：1ms／div・
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ると熱効果のために出力特性にかなり大きなダーク・スパイクが生じる。また、こ

のノズルを用いて色素レーザーにモード同期をかけた時の時間波形の一例を図2一

ユ玉に示すが、これも非常に安定なものであった。

2－3－5 共振器構成

 ここでは、超短光パルス発生に適した共振器構成について考察する。まず、一般

的なCW色素レーザーに使用されるいくつかの共振器構成を図2－12に示す。
                      l14〕
（a）はCW発振が初めて実現された時の基振器構成で、図に示すように平面鏡と球面

鏡（r＝4．55㎜）の2ミラー構成であっれこの方式では、共振器長が短かすぎて

波長可変素子が挿入できず、このままで、共振器長を30cm位まで長くすると、励

起ビームξレーザー光

のモード整合をとる上

でミラー調整が精密さ

（一1μm）を要し安定

度が悪くなるので実用

上不利である。この点

を緩和し、その内部に

波長可変素子、変調素

子が挿入でき、その長

さを任意に選べるよう

にしたのが、図2－12

（b〕に示すような球面鏡

による反射型ミラー方

式同である。図中、レ

ーザー媒質あるいは可

飽和吸収体色素は、図

一9に示したジェット

ストリームとして流し

ている。

（a）

    L  M Dy・L
パ    ニー
一一■…          。

       ： ↓

（b）

          d2

ム側

（C）

 “Ar

、

Dye

＼・ ・W
  d1 汐 ・
   vヘベ

1M

図2－12

P
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基本的なCW色素レーザーの共振器構成

1a）2ミラー構成1b反射型3ミラー構成

（c〕透過型2ミラー構成
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 この方式では、11）図2－12回に示した共振器長dl．d2の変化に対するビーム

広がりは、2ミラー構成程クリティカルでない。12）また、f，x1，x2を適当に選んで

共振器長を長くすることができ、光学素子を自由に組み込める。13）後述するように

透過型にくらべ、レンズによる反射、バルク損失、分散による影響等もないので、

CWモード同期によるサブピコ秒光パルス発生に有利である。（4励起光（つまり

Ar＋レーザー）の注入方法も種々可能である。しかし、この共振器構成では、レー

ザービームと球面鏡の中心軸とは、2θの角度を作るので、ジェット面でいわゆる

斜め入射による非点収差、コマ収差等の収差が生じる。これによって、励起入力の

増大やビームの歪みが起こるのでCW色素レーザーでは重要である。この点に関し

ては、ジェット面をブリュスター角に配置したときに生じる収差とうまく組み合わ

せて非点収差を補正することができ、その時の関係式は式（Z11）で与えられる£5〕

 2Nt ＝ 2fsinθtanθ

    … Rsinθtanθ                         （2．11）

 ．ここで

。一（、2一。）正丁／、4

  n：媒質の屈折率

  R：中央球面鏡の

  曲率半径である。

 図2－13に式（2．

11）で与えられるθ曲

線、式（2．12）で与え

られるN曲線を示す。

 数値例

  エチレングリコー

 ルをジェット・スト

 リームとして使用す

 る場合、その屈折率

 nは、20℃でn＝

（2．12）

        n
1．0     1．2      1．4      1二6

14

12

 10

 ・80
⑭
’06

①
 4

2

0

θ

N

2Nt／R x102

．5

．4

．3

．2

、1

0

図2一ユ3 式（2、ユ1）、式（2．ユ2）のθ、N曲線

一19一



 1．4．3であり、またジェット・ストリームの厚さt＝200μmとし、球面鏡の曲率

 半径R＝5㎝とすれば、式（2．ユ0）、式（2．1ユ）からθ＝3．4。となる。

 次に、図2－121c）は、lb〕に対応する方式の透過型共振器構成㈹である。色素セ

ルのブリュースター角による非点収差をA Rコートしたレンズ系で補正してある。

R h－6Gの場合、励起しきい値パワー40mW、変換効率30％、単一モードでも

20％、出力400mWが得られている。スペクトル幅も＜ユMHzが色素セルを用

いて得られているので、目的によらては、有効な共振器構成である。

 次に、本研究の目的のユつであるサブピコ秒光パルス発生に適した共振器構成を

図2－I4に示す。図2－12（b〕の3ミラー共振器構成もこれに含まれる。図2－14

（a）は、レーザー媒質と可飽和吸収体を1本のジェット・ストリームとし、共振器の

ほぼ中心にこれを置くもので、4ミラーで構成されている。これは、図2一王2回

の3ミラー構成と．比較して、対称性がよくなるので、球面収差、コマ収差による損

失も小さくなり、発振効率が上がる。また、パルスが等間隔でジェット・ストリー

ム中を通過するので、安定なモード同期パルスが得られたという報告｛17）もある。

図2－14（b）、lc〕は、レーザー媒質と可飽和吸収体を分離した構成であり、これは

   l a〕

～  M

引 ・・…

M  M
  ・・I．’・・   lCl

M ・I               ou一

LM

＾“

＾一

、     l b〕
｝o

ou一  ｝’

  し   S＾

L M

・・一 l

加1

o u1

＼

図2日ユ4 超短光パルス発生に適した共振器構成LM：レーザー媒質

     SA：司飽和吸収体，M：ミラー，L：レンズ，P lプリズム

一20一



la〕に比較して光学素子等が増えるが、それぞれの媒質に対して別々に集光条件等の

パラメータを変えられるという利点をもつ。さらに、色素の劣化もla）のように混合

した場合に比べて小さい。次に、ld〕はこれまでのファブリペロー型の共振器構成と

は異なるリング状共振器構成であ乱この方式は、単一モードでの出力ハワーが大

きく、さらに両方向に伝搬するパルスを薄い可飽和吸収体のジェット・ストリーム

（厚さユ0μm）中での相互作用を利用することにより超短光パルスが発生でき、

現在、最小パルス幅90fsの光パルスは、この方式で実現されている98〕

 以上、超短光パルス発生に適した共振器構成について述べてきたが、超短光パル

ス発生の観点だけから考えると、これらの共振器構成の優劣はつけ難く、全ての共

振器構成でサブピコ秒台の光パルス発生の報告がなされてい孔しかし、今後フェ

ムト秒台の光パルス発生を考える場合、共振器構成としては、共振器内部から分散

性媒質を極力排除した図2－121b）、図2－141a）」、（d）等が適している。参考までに

これらの共振器構成を用いて、これまでに報告されている最短パルスは、図2一ユ2

1臥図2－141a〕で0．12Ps｛19〕・剛、図2－14（b）、lc）でO．3Ps紐榊、ld〕で0．09

ps㈱等である。

2－3－6 波長可変素子

 色素レーザーを紫外域から赤外域の闇の任意の波長で発振させるには、まず数百

種類のレーザー色素から、適切な色素を選ぶことが必要である。次に、溶媒とその

色素溶液濃度およびレーザー共振器のQの選択により、希望する波長で、できるだ

け大きいレーザー出力が得られるようにする。さらに、発振線幅をより狭くし、か

っ波長を効率よく変える方法として、レーザー共振器中に各種の波長可変素子を用

いるものがある。

 主な波長可変素子としては、（1）回折格子、12〕プリズム、（3）エタロン（ファブリペ

ロー・フィルター）、（4〕複屈折フィルター、15）音響光学フィルターなどがあるが、

損失が大きいものはCW色素レーザーでは使えないので制限される。ここでは、（4〕

がCW色素レーザーでは、特に有用なので簡単に取り上げる。

 この複屈折フィルターの特徴は、（1）共振器中にそのまま入れてもアライメントが

くずれない。12）波長の同調がブリュースター角に配置したまま回転してできる。
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（3）サブピコ秒程度の光パルスの波長の同調では分散効果も無視できないので、充分

薄くできるこの方法は有利である。（4〕厚さの異なる結晶板を組み合わせて適当なス

ペクトル幅が得られる．こと等である。

 一般に、水晶、方解石などの結晶は、光学的に異方性を示し、光学軸と光の進行

方向とを含む面に垂直な電気ベクトルをもつ常光線と、面に平行な電気ベクトルを

もつ異常光線とでは異なった屈折率を示九このような結晶に光学軸以外の方向か

ら光が入射すると、光は常光線と異常光線に分かれ、それぞれ異なった位相速度で

結晶中を伝搬する。複屈折フィルターの中で広く用いられているリオ。フィルター

は、このような軸性結晶の性質を利用したものである。

 このリオ・フィルターは、通常、数枚の厚さの異なる複屈折結晶板を組み合わせ

て用いられている。この場合、最も薄い結晶板（厚さd）が、透過スペクトルのバ

ンド間隔△〃FSR（FSR：フリー・スペクトル・レンジ）

△・FSパC／（・。・・。〕d       （2・13〕

を決め、最も厚い板が透過バンド幅を決める。ここでne，noは、それぞれ異常光

線、常光線の屈折率である。本実験でも、このリオ・フィルターを用いて波長の同

調を行った。用いたリオ・フィルターは、SPectra Physics社製Mode1573B

である。．このフィルターは、厚さの異なる3枚組で構成されている。厚さの比は、

1：4：16であり、最も薄いもので350μmである。この時のスペクトル線幅は、

3枚組で～40GHz，2枚組で～200GHz，1枚で～1000GHz程度である。した

がって、最も薄いフィルターだけを用いるとその帯域の逆数程度のパルス幅（～1

ps程度）が発生でき乱また、帯域を制限してしまうので、発振スペクトルの移

動が抑制され安定な光パルスが得られるという利点をもつ。

 この方法は、簡単で、光強度に対する損傷に強く、かつ素子の挿入損失が小さく、

共振器のわずかな不調整や振動に対しても、波長および出力の安定度が大変よい。

したがって挿入損失に対し非常に敏感なCW色素レーザー等の粗同調には最適であ

る。
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2－4 連続発振色素レーザーの動作02〕倒

 前節で、CW色素レーザー装置の要となるジェット・ノズルおよび色素循環系につ

いて述べた。ここでは、試作したこれらの装置を用いて行った、CW色素レーザーの

基本的動作について述べる。

 実験に用いた共振器構成を図2－15に示す。（a〕は、折れ曲がり3枚ミラー構成、

（b〕は、Z型の4枚ミラー構成である。用いた集光用凹面ミラーM1，M2，M3は、波長

λ；450～650nmで反射率100％、曲率半径Rは、それぞれRM1：5cm，RM2＝

5㎝、RM3＝10cmのものである。出力用ミラーM4は、波長λ＝600nm付近で反

                                   十射率99．0％、またM5は反射率100％の平面ミラーであ乱励起光であるArレー

ザーは、レンズ（焦．点距離f＝5㎝）で図2－9に示したようなジェット・ストリー

ム上に集光される。発振調整上注意すべきことは、励起光のビーム・ウェストと色素

レーザーの発振ビーム・ウェストの位置、ならびにその大きさを一致させることであ

る。ナイフエッジ法でJ軋㈱これらのビーム・ウェスト径を測定したところ、どちら

も～15μm程度に絞られていたまた、位置については、これらのミラー、レンズは

すべてマイクロメーター付微動装置に取り付けられており、これらの微調により．、

CW色素レーザーからの出力ハワニが最大になるように調整した。’ ﾜた、図2－12

1b）に示した。ふれ角2θは

～7。、A’レーザーを～ユ5。

で入射させた時の発振しき

い値はユ00mW前後であっ

た。用いたジェット・スト

リームは、厚さ200μm～

300μmのものであり、ブ

リュースター角（55．7。）

に配置した。また、ジェッ

ト・ストリームの流速は、

～10㎎／s程度である。また

レーザー媒質であるRh－

6Gの濃度は、200μmの

l a）

   M1’’
＾・十

@ 竈

L

（b）

      M1・
  “ ＾r       ：

一〉 F L
M5…

M2

M3

“．O．t

  ・一一一■〉

へ．Out
  1；；レ

図2－15 実験に用いた共振器構成

1a）3ミラー構成同4ミラー構成
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ジェット・ストリームで

2．O×10」3Mであり、こ

れは、ほぼAr＋レーザー

の514．5nmの励起波長

に対して、3％の透過率

を示す濃度に対応する。

このCW色素レーザーの

入出力特性を図2－16に

示す。励起波長は、Ar＋

レーザーの強い発振線で

あるλ＝514．5nm、λ＝

488．0nmを用いた。Rh

－6Gの吸収ピークは、

530nm付近であり、λ

＝488．0nm一では、そのピ

ークからかなりずれるた

めに、しきい値パワーが

514．5nmに比べてかな

り上昇している。この測

定では、ミラー、レンズ

の調整が不充分なため、

しきし・値ノ寸フーは450

mW程度であった。これ

から、変換効率は6％程

度であるが、最適条件で

は、20％程度が得られ

た。以後の実験では、励

起光として波長514．5㎜

を用いた。
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 次に・CW色素レーザーの発振波長は、レーザー媒質の濃度、励起パワーでも少し

は変化するが、特に、共振器を構成しているミラーの反射率特性によって大きな変化

を示す。図2一工7は、共振器中に2－3－6で述べたリオ・フィルターを挿入し、

それをモーターで回転させながら同調を行った時の、波長に対する平均パワー出力を

示している。図中、点線は、用いたミラーの透過率特性を示している。次に、調整上

注意すべき点として・共振器中に平行面を有する素子がある場合、これらの表裏面の

ビームの多重干渉効果によって、干渉パターンが乱されることである。また、この干

渉パターンの歪は、励起パワーと共振器内の損失とのアンバランス、ミラーの不充分

な調整により、単一モード動作をしていないことが原因でも起こる。㈲この様子を図

2－18に示した。これは、第4章で述べるスピーカーを用いた実時間モニターで観

la一 j ｛C）

｛ω

図2－18 実時間モニターにより得られるCW動作時のユ次の自己相関波形

     同正常時 1bHd〕干渉波形上に一種の変調が混入している場合
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倒したCW動作時の電界の玉次の相関波形、つまり干渉パターンを示したものである罰

（a〕は、正常時、lbHd）は、これらの原因で、干渉。パターンに一種の変調が生じている

場合に相当する。このような変調は、サブピコ秒光パルス発生には、不利となるので

このようなことにも調整上充分な注意を必要とする。

2－5 結  言

 本章では、まず、本研究を遂行するにあたり実験装置として用いたCW色素レーザ・

一装置の要となるジェット・ノズルおよび色素循環系の製作について述べた。さらに

サブピコ秒光パルス発生に適した共振器構成について検討した。この試作したCW色

素レー与一を用いた基礎的実験を2－4で述べた。本章で得られた結果は、次のよう

にまとめることができる。

川 CW色素レーザー装置設計上の指針を明らかにした。

 12〕製作したジェット・ノズル、色素循環系は、短期ならびに長期的安定度の優れ

  たものであることが示された。

13〕サブピコ秒光パルス発生に適した共振器構成についての検討を行うと共に、発

  振動作上重要となる要素を実験的に明らかにした。

 以上の結果から、試作したCW色素レーザーは、安定な動作をすることが確認でき、

この装置を第3章以下の実験で用いる基盤を確立できた。
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第3章サブピコ秒光パルスの発生の’⑧’（9〉⑳I⑳

3－1 緒   言

 1974年、CW色素レーザーからのサブピコ秒光パルスの発生が、初めて報告uI

されて以来、その理論的検討や実験的改善によって、年々そのハルス幅は着実に短縮一

                   一2，され、最近では、0．09Ps（90fs）を得る までに至った。このようなパルスの短

           一31回，           一1，一5，                 一61
縮の努力と共に、安定化  、高出力化’、広域波長可変化等の工夫もなされて

きており、C W色素レーザーは、これらを兼ね具えた実用的なサブピコ秒光源に取り

つつある。とはいっても、勿論、高性能な光源が市販晶で簡単に手に入る状態には程

遠く、研究者の絶えざる努力と工夫が要求される段階にあ私

 一般にレーザー発振のスペクトルは多数の縦モードから成り立ってい孔モード同

期法はこれらの縦モード闇の位楯を揃え、位相の揃った多数の縦モードの重ね合せに

より超短光パルスを発生させる方法である。モード同期法は、共振器外部から変調を

加える強制モード同期法とレーザー共振器内のレーザー媒質あるいは可飽和吸収体等

の非線形性を利用した受動モード同期法とに大別される。

 パルス波形が滑らかで微細構造をもたず、また位相変調を伴わないパルスは高信頼

度、高精度の実験の際にしばしば必要とされる。パルスのパルス幅（半値全幅、FW

HM）を∠tpとし・スペクトル幅（FWHM）を〃とすると・パルス幅とスペク

トル幅の積が最小の光パルス（例えばカウ大型では、〃p・ル＝0，441，sech2

型では、∠t p・〃一0，315）‘7U8一は、フーリエ変換極限パルス（T L P）と呼ばれ

ている。モード同期法はフーリエ変換の極限としてこのようなT L Pの光パルスを得

るのに適している。

 本章では、第2章で述べた、試作したCW色素レーザーを用いて行ったサブピコ秒

光パルスの発生について述べている。前述した、受動モード同期法ならびに強制モー

ド同期法を基盤にして、まず、3－2では、超短光パルス発生法として、提案した、

内部変調を併用した受動モード同期法について、この方法の計算機シミュレーション

の結果ならびに対応する実験結果について述べる。次に、3－3では、内部変調を併

用した受動モード同期法から発展させた、利得変調を併用した受動モード同期法につ

いて、対応する実験結果を示す。さらに、3－4では、受動モード同期法の延長上に
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ある、提案した混合色素による受動モード同期法について、この方法を確立するまで

の経過と対応する実験結果を示す。最後に、3∴5では、これらの実験で得られた光

パルス発生のための実際的な動作条件を明らかにすると共に、超短光ハルス短縮化を

抑制する問題点等についての検討を行う。

3－2 内部変調を併用した受動モード同期③’⑨’O軌ω’Φ玖⑱

 3－2－1基本原理
  従来、超短光パルスの発生は、主に可飽和吸収体を用いた受動モード同期によっ

 て達成されてきた。しかしながら、N d lガラスレーザーや色素レーザーのような

広い利得幅をもつレーザーに対しては、この利得幅利用効率は低く、特に色素に対

 しては、まだ充分な余地を残してい瓦この利得幅利用効率を改善するためには、

共振器中のモード同期パルスの周回毎に、充分な反転分布を蓄積することが必要で

 ある。色素レーザーのように反転分布の回復時間とモード同期パルスの周回時間と

がほぼ同程度になるようなレーザーにおいては、周回毎の利得媒質中での充分な反

転分布を得るためには、励起レベルを上げると共に、共振器長を長くする必要があ

 る。（φしかしながら、強励起レベルで、しかも長共振器長の動作条件で可飽和吸収

体による受動モード同期法だけを用いると、1周回中に多数のパルスが発生し、こ

 れは、周回毎の充分な反転分布の蓄積を阻害することになる。

  そこで、このパルス分裂を防ぎ、利得幅利用効率のよい超短光パルスを得る目的

で、内部変調を併用した受動モード同期法を提案した。以下に、提案した方法に対

する計算機シミュレーションの結果、ならびに、この方法の有効性を示すために行

 った実験結果について検討をする。

3－2－2 基本式と計算機シミュレーション

 レーザーのモード同期を時間領域で取り扱うのに、これを多数のモードに展開し

て、それらを時間的に追跡していく方法は、モード数が多い場合実際的ではない。・

この場合、レーザー媒質を伝搬線路とみて、これを伝搬する進行波を、時間・空間に

ついて、追跡していく方法が実際的である。この時両方向に伝搬する進行波を許す

ことは問題を複雑にするので、以下に用いるモデルでは、図3－1に示すように、
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レーザー共振器を

リング状とし、適             M

当なアイソレータ

等を挿入して、レ

ーザー媒質内を一

方向にだけ進行波ρ「0剛d  ＼iSOIat0「
が伝搬するものと

仮定した。

                   5atur舳absorber M
ところで’モ■

@M   t  ＿ド同期で問題とな @）／    。、Φut
るパルスの速さは・ mode l㏄ker ～ Laser material

レーザー媒質の分

極（位相）の緩和
              図3－1 時間領域でのレーザーのモード
       一1時間丁2←2αφ ）          同期解析の基本モデル

に近いものが予想

される。つまり、その周波数スペクトルがレーザー媒質の利得幅∠ω程度にまで広

がることが予想される。この様な速い変化を含む光に対するレーザー媒質の応答は

いわゆるレート方程式近似ではまかないきれない。そこでレーザー媒質の方は、量

子力学的に扱い、これを密度行列の手法でマクロな分極Pと反転分布Nに結びっけ

るということになる。そして、このP，Nに対する光の電界Eの影響は、相互作用

を含む密度行列の運動方程式から導かれ、一方Eに対するPの影響はMaxwe l1

の方程式から導かれる。05）さらに、各変数を

γ 昌Y（t）exp［乞（ωt － kz）］ 十C．C． （3．1）

のごI ﾆく、ゆっくり変化する包絡線の部分Ylt〕と、光の周波数での波動の伝搬の部

分とに分けて表わし（ただし、Nはωの変動分を含まないのでN同の部分だけとす

る）、時間・空間的なYけ〕の変化割合が、ωやkに比べてはるかに小さいという、

いわゆる一’ゆっくりと変化する包絡線近似”を用いる。その結果、ゆっくりと変化

する変数Y（＝P，N，E）について次のような式が導かれる⑯’⑰。
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（aP／aT〕十P＋｛（Ω一Ω0〕P＝酬

〔aN／aT〕 十 PN g r〔1 ＋ λ 一 λRe〔PE“〕］ （3．2〕

（aE／aZ〕昌K〔P－E）

 た一だし、ここでP，N，Eは、それぞれのゆっくりと変化する部分を、上式の定

常解（CW解）によって規格化して、改めてP，N，Eと定義したものである。ま

た媒質は均一な広がりをもつ二準位系であるとしている。式中のパラメータはρ＝

ωT2・ρo＝ωoT2，F＝T2／T1，K＝T2／rcの関係で結ばれてい乱ここで、

、：反転分布（エネルギー）の緩和時間、T2：分極（位相）の緩和時間、Tc：電

界の緩和時間、ωo：遷移中心周波数、またλは励起パラメーターである。式中のT，

Zは、実時間t、実距離zに対して、T＝（t－z／c）／T2，Z＝z／cT2等と

規格化してある。Cは媒質中の位相速度である。

 次に、レーザー媒質、司飽和吸収体（以後SAと略す）とも式（3．2）で扱い、

その間をEの伝搬で結合し、計算機シミュレーションを行った。用いたパラメータ

                              十は、レーザー媒質であるローダミン6Gのジェット・ストリームをArレーザーで

励起したとし、可飽和吸収体としてDODC Iを用いた通常の受動モード同期の標

準的な値とした。計算に用いたパラメータは実際の物理量と次の関係で結ばれてい

る。

 共振器長：L＝30cT2・濃度パラメータλSA＝一ユー。T2εd（1n1O）／2K

 ここで、ε：モル吸光係数（1／M・㎝カ、d：モル濃度（M／1）である。

以上のパラメータは受動モード同期に対してであるが、一方、強制モード同期には

次の様なパラメータを用いた。つまり、計算に用いた強制AM変調の透過係一致は、

M（t） ＝ 1 一 α（1 ＋ cosω t）
               m

であり、変調角周波数ωmは

 ωボ2π（1＋δ）μ。

（3．3〕

（3．4）

で与えられるとした。ここでα：変調の深さ、δ：離調度を示す。これらの式を用
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いて、強制モード同期、受動モード同期、これらを同時に用いた、内部変調を併用

した受動モード同期法の計算機シミュレーションの結果の一例を図3－2に示す。
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図3－2 計算機シミュレーション ㈲発振開始から定常CWモード同期状態へ

のパルス成長の有様1b淀帯状態でのモード同期パルス波形 11噛制

モード同期の場合12〕受動モード同期の場合（2パルスモード同期）

13〕受動十強制モード同期の場合（エバルスモード同期）、用いたパラ

メ’タ＝r＝0刀5・K＝0・005・λL＝3000・Lo＝60・LL＝0り5・

は〕α＝0・1｛2〕λSA：＝■100山LSA＝0・0513〕α二0・1・λSA＝一100αLSA＝0・05
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 図3－2中1a〕は、発振開始から定常CWモード同期状態へのパルス成長の有様を示

示しており、lb〕は、ほぼ定常状態での1周回中でのモード同期パルスを示している。

また、11〕は、強制モード同期だけの場合、（2〕は、受動モード同期だけの場合、（3〕は

提案した、内部変調を併用した受動モード同期（以後、受動・強制モード同期と略

す）の場合である。図中（1〕の強制モード同期では、分極の緩和時間をT2として、

定常状態でのモード同期パルスは、7．4T2程度になり、また瞬時パワーも低いも

のとなっている。（2〕の受動モード同期そば、各パルス毎に充分な反転分布を蓄積す

るために、励起パワーを上げ、しかも長共振器長では、1周回中に2つのパルスが

存在している。前述したように、このようにパルスが分裂してしまうと、利得幅利

用効率の悪いものとなってしまう。この場合のパルス幅は、1，3T2程度になってい

る。13〕の受動・強制モード同期では、1周回中に1パルスでしかも瞬時パワーの大

きなモード同期パルスが得られている。この場合、パルス幅は、レーザー媒質の分

極の緩和時間丁2程度となっている。つまり、ほぼ色素のもつ利得幅全部を用いた

超短光パルス発生が行われることがわか乱

3－2－3実験結果
提案した受動・強制モード同期法に対応する実験結果を述べる。

用いた共振器構造を図3－3に示す。図に示すように折れ曲り3枚ミラー構成と

した。レーザー媒質としてローダミン6G（以下Rh－6Gと略す）、可飽和吸収

  R15c㎜
f日5c㎜一

A㎎㎝ ㎞oda皿ine6C
1as e「    “ DODCI

    dye5tream

        Si－APD and
  R，400c㎜    Samp1ing
         ，SCOpeRP

      Output

    Acoust0－0pt■c
     modu1ator
R，5C㎜

図3－3 受動・強制モード同期法の共振器構成 出力ミラー（99％の反

     射率）を除いた全てのミラーは高反射率ミラーで奉る。

     共振器長＝107cm
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体としてDODC Iを用い、これらを溶媒であるエチレングリコールに溶かし、1

本のジェット・ストリームとし、A芦レーザーで励起した。また、共振器中にブリ

ュースター角の溶融石英プリズムで構成されている音響光学的変調器（SPectra

Physics，MOde1H－400）を挿入した。この変調器は、図3－6に示す様に溶融

石英中の超音波定在波によるブラッグ回折を利用したもので、外部から共振器長に

相当する周波数で共振器中に損失変調を与えるものである。また、この変調器はプ

リズム状になっていることから広帯域同調索子としても使える。上述した全システ

ムで、受動・強制モード同期を構成している。

 実験に用いた動作条件は、以下の通りである。Aオレーザーの励起パワー2Wを

焦点距離5㎝のレンズで、厚さ300μm、流速6～7m／sのジェット・ストリー

ム上に集光した。Rh－6G，DODC Iの濃度は、それぞれ1．5×10－3M，1．O×

10’5Mである。音響光学変調器は、強制モード同期に必要なモードカップリング

を得るために、縦モード間隔の周波数の半分で駆動した。変調の濠さは、5％以下

である。

 次に、典型的なサンプリングオシロスコープ上のトレースを図3－4に示す。こ

れは300Psの立ち上り時間を有するS i－APD（アバランシ・ホト・ダイオード、

三菱）とサンプリングオシロスコープ（Tektronix7904，S－4ヘッド）の組み

合わせで観測した。図3－41a）は、受勲モード同期だけの場合であり、lb〕は提案し

た受動・強制モード同期の場合である。共振器長は107㎝であり、対応する周回

時間は7．0nsである。これは、R h－6Gの利得回復時間とほぼ同程度である。

la〕に示すように、受動モード同期だけの場合には、1周回中に2つのハルスが存在

する。一方、これに強制変調を併用すると、工周回中に1パルスだけとなっている。

この場合、パルス幅は、検出器の制限でほぼ同じだが、パルス波高値は約2倍であ

る。同時に、平均パワーの測定から、これら2つの場合、その差異が見られなかっ

たことから、併用するモード同期法では、受動モード同期法だけの場合に比較して、

より短ハルスが発生していることがわかる。この単一パルス動作は、数時間にわた

って、励起パワーしきい値の50％以上でも可能であった。この場合、波長可変領

域は590～610㎜であった。

 実際のパルス幅測定は、観測系の応答時間に無関係な方法を用いなければならな
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いが、通常CW色素レーザーのように低強度で、高速繰り返し光源の場合には、第

4章で述べるが、0．03ps程度の時問分解能をもつ第2高調波発生（SHG）法が

用いられている。図3－5に併用した方法でのS HG法によるパルスの自己相関波

形の一例を示す。この自己相関波形から、元のパルス波形をsech2形と仮定して、

ハルス幅1．4Psが得られている。

図3－4

3

x
ω
⊂

2
三2
．1

⊂
o
ε

」
何
コ＝

口
⊂o 1
U
①
ω

計 “

ZERO

受動・強制モード同期の有

効性を示す時間波形 ；a1受

動モード同期の場合（2パ

ルスモード同期）lb〕受動・

強制モード同期の場合（1

パルスモード同期）、時間

事由＝2ns／div．

図3－5

一5   0   “S

 Mirror Displacement
    l mm l

SHG自己相関波形、パルス

をsech2型と仮定して、パ

ルス幅1．4Psである。
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3－2－4 検   討

 提案した受動・強制モード同期法について、シミュレーションの結果と対応する

実験結果について述べた。この方法で、サブピコ秒光パルス発生は達成されなかっ

たが、色素の利得幅を有効に利用できることが示された。また、この方法で、共振

器構成、レーザーの動作条件を改良すれば、安定なサブピコ秒光パルスが発生可能

であろう。

 この方法で超短光パルスを発生する場合問題となるのは、図3－3に示したよう

に、共振器内に強制モード同期を行うためにプリズム状変調器が共振器中に挿入さ

れていることである。このプリズムは、広範囲な波長可変（ここでは590～610

nm）という利点を有するが、一方、超短光パルスを目的とする場合には、パルス

広がりをもたらす。このような非平行面をもつプリズムによるパルス広がりは、そ

の材料による線形分散によるものとプリズム中を通過する有限断面ビームの光路差

による横分散によるものとがある。この場合には、まず横分散によるパルス広がり

が支配的となる。

 図3－6に、3－2－3の実験で用いたプリズム状変調器を示した。ここで、こ

の横分散の影響を検討するために、図3－61b〕にこの横分散によるパルス広がりの

様子を図式的に示した。プリズム中でのビーム径を1mmとし、入射角をブリュース

ター角θB（＝56。）であるとしれここで・横群速度分散時間∠tは・次式で与えら

      40pticaipatI1
      － 1  ＼
               ！∪ltrashortlightpulse           2
    ：沙  ’、：：：’

  丁顯、婁”3 θ8
7共↓一”、ボレ’一⇒1二鱗幾。、、
  1・m 4    、＼・θ・令舳・t1。。。ig、、’
    ン       ＼
      l a l            lい

図3－6 用いたプリズム状変調器。la吋法 1b〕断面図、プリズムによる超

     短光パルスの横分散の様子が模式的に示されている。

      θB：ブリュrスター角
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れる（18）。

△い・（・ぺ・φ〕／C 〔3．5）

 ここで、n g n幸は、それぞれ、群、位相屈折率である。Xは、プリズム中で

の光路差であ乱ng・nφは・分散カーブの傾斜と次のような関係がある。

  ng・nφ＝’λd・φ／dλ       （3・6）

 ここで、λは波長を表わす。

’用いた超音波変調器は溶融石英から成り、この材料に対して一dnφ／dλは、波長

    0
5890A’で、

               一5 。一1
 ・d・φ／dλ＝O・35x工0 （A）    （3・7〕

である11田。

式（3．5）～（317）を用いて∠tを求めると∠t＝0．06Psとなる。

 この検討から、このようなプリズムを共振器中に挿入した場合でも、サブピコ秒

パルス発生の可能性は充分にあると考えられる。

3－3 利得変調を併用した受動モード同期一9】

 3－3一ユ 共振器構成

  この方法は、シンクロナスモード同期出剛と受動モード同期法とを併用するもの

である。つまり、励起源であるA芦レーザーに超音波変調器を用いて、一定周期で

連続的に繰り返すモード同期パルス列を作り、これでレーザー色素を励起する、い

わゆる、シンクロナスモード同期法と、さらに、可飽和吸収体による受動モード同

期とを併用するものである。図3－7に、この方法の共振器構成を示す。特にCW

色素レーザーの共振器長を励起源であるAオレーザーの共振器長と同じになる様に

調整すると、レーザー出力の増大とパルス圧縮の効果が著しく高められる⑳。シン

 グロナスモード同期の場合には、CW色素レーザーの共振器長を1Oμm以下の精

度で励起光周期に対応する光路長に一致させないと安定なハルスは得られない。さ

 らに1～2μm前後の微調によって初めて1Ps程度のパルスが得られる⑳。ここ
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Mode－lockedargonlaser

…十S＾

L

Mode－lockedargonlaser

しM：Laser materia1

S＾＝Saturable absorber

L：Lens

図3－7 利得変調を併用した受動モード同期法の共振器構成

で、提案した方法は、シンクロナスモード同期に受動モード同期を併用することに

より、これらのμmオーダーでの共振器調整を緩和し、しかも安定でピークパワー

の高い超短光ハルスを得るものである。

3－3－2実験結果
図3－8に示すように、Aオレーザー（λ＝51415nm）に超音波変調器で強制

1al一

｛一b）

図3－8

1al

lb〕

Aオイオンレーザーからの

モード同期パルス列波形

時間軸：5ns／div．

時間軸11ns／div．
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モード同期をかけると、ハルス幅100～200Ps程度のモード同期パルス列が得

られる。用いたA芦レーザーの共振器長はL＝107．4cmであり、変調器にかける

周波数は・その半分の69・8MHzであ乱この時のAr＋レーザーの平均バフ＿は

400mWである。図3－8に示すハルス幅150ps＊の光パルス列で、色素レー

ザーの共振器長をAオレーザーの共振器長とほぼ同程度にして励起した時のいわゆ

るシンクロナスモード同期法によって得られたモード同期波形を図3－9に示す。

一一一 堰D16一一＾一

。ptim1zed1ength

                                l mm1

図3－9 CW色素レーザーの共振器長の変化に対するモード同期波形

横軸は、SHG相関法によるパルス幅測定で用いた非線形光学結晶（KDP）からの

第2高調波出力が最高となる所を最適長とし、それより色素レーザーの共振器長が短

かい時を｛一一，，とし、逆に長い場合を一一十。として表わしてある。これより、最適

長から士200μm程度の範囲でモード同期が、かかっていることがわかる。また、

図3－1Oは、共振器長の変化に対する基本波出力の平均パワーを示してい孔

 次に、提案した方法による光パルスのSHG目己相関波形の一例を図3－11に

示す。この実験では、A古レーザーモード同期用発振器の安定性が充分ではなかっ

たが、この方法の有効性は確認された。図3－111alは、可飽和吸収体であるD O

DC Iを加えない場合、つまり、シンクロナスモード同期の場合であ乱この場合、

元のパルスをsech2形と仮定して30．1Psであった。この状態のままでDODCI

を加え、受動モード同期を併用するとパルス幅は、lb〕からld〕へとしだいに、パルス

・この場合のパルス幅測定は、SPectra Physics社高速検出器（Mode1

 403B、立ち‘上がり旧50Ps）とTektronixオシロスコープ（7904，

S－4ヘッド（立ち上がり～25Ps））を用いて行った。
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の圧縮が見られる。lb〕、lc〕、ld〕は、それぞれDODC Iの濃度が O．1×ユ0’干M，

0．2×10－5M，0．3×1d’干Mの時の自己相関波形である。パルス幅は、これらの濃

度に対応して、22，9Ps，14．3Ps，1．4Psと短かくなっている。また、シンクロ

ナスモード同期だけの場合より、共振器長の調整が厳しくなく超短光パルスが得ら

れることが確認された。

3－3－3横 討
 利得変調を併用した受動モード同期法の実験結果について述べた。そして、この

方法は、通常のシンクロナスモード同期法に比較して、超短光パルス発生の条件が

緩和されることが確認された。この段階では、提案した方法の有効性は示されたが、

サブピコ秒光パルスは得られなかった。その後、この方法は、受動モード同期法に

比較して広帯域波長可変で、しかもピークパワーの高い超短光パルス発生法として

注目され紳最近、石田等臥㈱はこの方法をRh＿6GとDODC五色素に適用し、

発振波長574～61．1㎜で、。．最小パルス幅O．3psの光パルスを得ている。こ

の場合のピークパワーは500Wである。この様に、著者等は、提案した方法でサ

ブピコ秒光パルスは得られなかったが、この方法でサブピコ秒光パルス発生が可能

であることが示された。

3－4 混合色素による受動モード同期（9）’¢6）’㈲

 3－4－1 共振器構成

  受動モード同期法は、可飽和吸収体による吸収の飽和効果とレーザー媒質の利得

 の飽和効果の共存により非常に短い光パルスが得られる。色素レーザーは固体レー

 ザーとは異なり低入力でも利得の飽和効果がすみやかに生じるので、吸収の回復時

 間の長い可飽和色素（DODC Iで250ps程度）を用いてもモード同期が行える。

 本実験で用いた受動モード同期法の共振器構成の一例を図3－12に示す。また、

 これ以外に4ミラー構成、5ミラー構成等を用いて受動モード同期が行われている

 が、共通していえることは、Rh－6GとDODC Iの色素の組み合わせによるもの

 である。特に、サブピコ秒光パルスを目的とする場合には、2－3－5で述べた様

 に色素レーザーの波長可変性を犠牲にして、共振器内から、出来るだけ分散素子を
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図3－12 受動モード同期法の共振器構成一

取り除いた構成で行われている。現在、最短パルスの発生は、この受動モード同期

法で実現されてい6書，こ一こでは、サブピコ秒光パルス発生と同時に、色素レーザー

の1つの特徴である波長可変の拡大化を目的として、混合色素による受動モード同

期法を提案し、対応する実験を行った。以下、用いた混合色素の特性、ならびに、

混合色素によるモード同期特性について述べ、最後に、従来の受’動モード同期法と

の比較検討をする。

3－4－2 混合色素の特性

 本実験に用いた混合名索は

レーザー媒質としてRh－6G，

Rh－B、可飽和吸収体とし

てDODCI，DQOCIであ
る。これらの吸収特性の測定

には、日立自記分光光度計

（E P S－3丁形）を、蛍光特

性の測定には、日立分光蛍光

光度計（MPF－2A形）を用

いた。図3－1ゴは、これら

の吸収、蛍光特性で問題とな

る．、Rh－6G，Rh－Bの蛍

光特性とDODC I，DQOC I
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図3－13 混合色素の蛍光、吸収特性
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の吸収特性をプロットし直したものである。これより、Rh－6GとDODC Iの

蛍光、吸収カーブのピークがほぼ一致しており、また、Rh－BとDQOC Iとの

蛍光、吸収カーブのピークもほぼ一致していることがわかる。つまり、この混合色

素を用いる受動モード同期法は、このような2種類のレーザー媒質と可飽和吸収体

を混合することにより、単一の組み合わせでは、達成できない波長域での超短光パ

ルス発生を目的としたものである。

 次に、図3－14、図3－15に、それぞれ、Rh－6GにDODCIを加えた時

の蛍光スペクトル、Rh－6GとRh－BにDODC Iを加えた時の蛍光スペク

トルを示す。これらの蛍光スペクトルは、前述した日立分光蛍光光度計で測定した。

実験に用いた濃度は、実際のレーザー実験とほぼ同程度のものとした。また、励起

    十波長はArレーザーを想定し、波長514．5nmとした。図3－14には、Rh－6G

とこれにDODC Iを加えていった時の蛍光メペクトルの変化の様子が示されてい

る。同様に、．図3－15には、Rh－6GとRh－Bの混合色素にDODC Iを加

えていった時の蛍光スペクトルの変化の様子が示されている。これらのカーブから、

DODC Iの濃度によって、その蛍光スペクトルに顕著な変化が見られる。また、

濃度によっては、その蛍光スペクトルカーブをほぼ平坦にすることができ、広い蛍

光幅を利用できることがわかる。つまり、この方法は、別の解釈をすれば、積極的

に、外部から混合色素を用いてその蛍光スペクトルを改善しようとするものである。
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 次に、これらの混合色素Rh－6G，Rh－Bのノーマル発振での濃度の変化に対

する発振スペクトルの変化を図3－16、図3一ユ7、図3－18に示す。これらの

発振スペクトルの観測には、分光器（島津、dE－100）の乾板取付け枠の位置に、

自己走査型1024ビットイメージセンサ（松下、MEL－1024KV）を取り付けて

ω

⊂
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図3－18 Rh－B色素とRh－B，Rh－6G混合色素の
     場合のCW発振スペクトル

行った。さらに、イメージセンサーからの出力は、マイクロコンピュータで平均化

され、蓄積された。図3－16はRh－Bだけの場合の濃度の変化に対する発振ス

ペクトルの変化を示している。Aオレーザーの励起パワーは、500mWである。

図3－17は、Rh－6Gの濃度を1．5×1σ～に固定し、これにRh－Bを加え

た時の発振スペクトルを示している。また、図3一ユ8は、Rh－8の濃度を1．35

×1015Mに固定し、これにRh－6Gを加えた時の発振スペクトルを示している。

図3－17，3－18から混合色素の場合、Rh－6Gだけでは596nm，Rh－B

だけでは623nm付近で発振しているが、これに、Rh－BあるいはRh－6Gを

を加えマ∵と、それぞれ615nm，616nmと長波長、あるいは短波長側ヘジ

フトして．・＼様子が示されている。どちらの場合にも、それぞれRh－6G とRh

－Bとがお互いに影響しあいながらノーマル発振をしており、単独の色素の場合よ

り若干のスペクトルの広がりが見られる。

 次に、図3－19に濃度一定のもとでの励起パワーに対する発振スペクトルの移

動を示す。la〕は、Rh－6G，Rh－Bの濃度が、それぞれ1．5×1σ3Mの混合色素

の場合、lb〕はRh－6Gの濃度が2．0×1O’3Mの場合に対応している。励起波長は、

Ar＋レ」ザーの514．5nm、励起パワーは、300mW－1W程度まで変化させた。
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図3－19 励起ノ｛フーに対する発振スペクトル特性

      1a）Rh－6G，Rh－B混合色素の場合

      1b）Rh－6G色素の場合

                      ○どちらの場合にも、励起パワーの変化によって40A程度の波長のシフトが観測

された。若干、混合色素の場合スペクトルの広がりが見られ乱

3－4－3実験結果
 ここでは、上述した混合色素を用いて行ったモード同期待牲の実験結果について

述べる。用いた共振器構成は、図3－12に示した折れ曲がり3ミラー構成である。

共振器長は75．O㎝、Aオレーザーの励起波長5ユ4，5nmで、励起パワー810mW

である。Rh－6G，Rh－Bの濃度は、それぞれユ．5×10’3M，DODC I，DQOC I

の濃度は、それぞれ1．O×10－5Mである。発振波長の同調は、折れ曲がり部分のミ

ラーの傾きによる波長選択性を利用した。図3－20、図3－21に発振波長を変

化させた時のSHG法によるパルス幅測定結果を示す。図3－201alは、発振波長

615nmに同調した時のSHG相関波形を示し、パルス幅はsech2形と仮定して

O．43Psである。lb）は、lalに対応する発振スペクトルを示している。スペクトルの

短波長例はガウス型にフィットし、長波長側はsech2形にフィットする、非対称

                                   ○なスペクトル波形が得られた。この時のスペクトル幅（FWHM）は」λ＝16．7A
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であり、これらの値から時間幅〃p、スペクトル幅ルの積を計算すると、4t p

〃＝0．57となり、sech2形の場合のフーリエ変換極限値0．32の約1．5倍になっ

ている。図3－21｛a〕、lb〕は、それぞれ発振波長617nm，620nmに同調した時

のSHG自己相関波形を示し、ハルス幅はsech2形と仮定して、それぞれ0，55

Ps，0．71Psとなっている。

3－4－4検 討
 レーザー媒質としてRh－6G，Rh－B、可飽和吸収体としてDODCI，DQOCI

を用いた混合色素の組み合わせによる受動モード同期による実験結果について述べ

てきた。これらの色素の組み合わせが最良とはいえないが、通常のR h－6G，

DODC Iの組み合わせに比較して、波長590～620nmの広範囲でサブピコ秒光

パルスを得ることができた。ところで、図3－20、図3－21のSHG自己相関

波形において発振波長を長波長側に同調するにしたがってパルス幅が広くなってい

るが、この原因は、レーザー媒質の放出断面積と可飽和吸収体の吸収断面積の比が

長波長側で小さくなるためと考えられる。

3－5 サブピコ秒光パルス発生上考慮すべき問題点⑮）’㈱

 ここでは二実験により得られたサブピコ秒光パルス発生のための動作条件について

検討すると共に、その発生を抑制する問題点について述べ私

 ω 用いる材料の利得帯域幅が広いこと。

 これは、パルス幅とスペクトル幅との間には、フーリエ変換の関係が成り立つから、

利得帯域幅の広い材料ほど短パルス発生に有利であることを意味している。特に、色

                                  ○素レーザーは、他のレーザーに比較してこの利得帯域幅が広いため（〉500A）に

サブピコ秒あるいは数十フェムト秒台の光ハルスが得られている。

 （2）共振器中から分散性媒質を排除する。

 これは、超短光パルスを得るためには、色素レーザーの特徴の1つである波長可変

性をある程度犠牲にして共振器内部から、帯域制限素子を排除することを意味してい

乱3－2－4でも検討したが、共振器内に非平行面をもつ光学素子を挿入した場合

には、もちろん材料のもつ線形分散でもパルスは広がるが、さらにこのような場合に
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は横分散がきいてきて短パルス化を阻害する。またCW色素レニザーの場合、これら

の分散性素子を排除した場合、共振器中には厚さ200μm程度のジェット・ストリ

ームだけとなるが、パルスが定常状態に達するまでには、この媒質中を何往復もする

わけで、この分散効果を抑制して超短光パルスを発生するためには、このジェットー

ストリ丁．ムの厚さのより薄いものを用いる必要がある。一般に、線形分散による媒質

中でのパルス幅広がりは次式で与えられる⑳。

・・B（1）… B（・）1・・1・…（・・、（・））2121’／2（3・8〕

 ここで、zは伝搬距離、Pはパルス幅・スペクトル幅積（〃p・ル）、∠t p lO〕、

∠t台1Z〕は、それぞれ元のパルス幅、および距離Zだけ伝搬した時のパルス幅を示す。

式（3，8）から、短ヘルス発生には、分散性媒質を極力減らすと共に、パルス幅・ス

ペクトル幅積p・＝∠t p・〃がなるべく小さくなるようなパルスを発生することが重

要となる。つまり、パルス内部に周波数変動を含まない、いわゆる、フーリエ変換極

限パルス（TLP・）が望ましい。しかし、このTLPの発生は、特に色素レーザーの

ように利得帯域幅の広いレーザーでは・パルス内部に周波数変動が起こりやすく容易

ではない。このため、リオ・フィルター等を用いてある程度帯域制限をしてTLP発

生が行われている。この場合、なるべくフリー・スペクトル・レンジ（FS R）の大

きいもの、つまり、リオ・フィルターの場合には、サブピコ秒の時間幅に対して充分

な帯域を有する程度の厚さのものを使用する必要がある。この様な点を考慮して、パ
ルス内部に周波数変動のノj、さいサブピコ秒光パルスを実現した例が報告されて階？

しかしながら、極限パルス（＜O．ユPs）発生を目的とする場合には、このような薄い

結晶板の線形分散も無視できないので、図3－22に示すように、共振器ミラーを希
                                     ⑳
望する波長域で矩形的な透過特性をもつようにして一種のフィルターとして用いれば

共振器中に分散性素子を挿入することなく、スペクトル幅を制限しTLP r近い極限

ハルス発生が可能となろう。現在、著者は、図3－22に示す、種々の透過特性をも

つミラーを用いての超短光パルスの発生も検討中である。

 13〕レーザー媒質の放出断面積（σa）と可飽和吸収体の吸収断面積（σb）の比を

  高める。

 N ew鯛は、これらの比をsとし次式で定義している。

一48一



ま

む

……50

■

…

婁

麦

←

loo Ioo
111；1＝1＝＝＝」一j11＝一一∴．． 11し＝11．．11．； 1

1oo
1郡111

1111 111二1＋
二一■

u’＝

1．．！．。二。．． L
1≡…1

l111■1 誠
薯一

ミー＝：＝＝＝＝＝＝上：1

董灘111 lll㌧笠11 ．1欄 1…

漱
1．I．＝、 抱

l11＝．≡≡ヨ1・11’l1筐≡ヨ＝．≡11・ポ「耐十一・；・r11

I。一≡

＾ ＾
削
111

繍釧 11・一1・；111’
一1一≡

；．葦

「
崔

：111111： 嚢11111 ま ま
111一詫！i 1・；1 1’

・… ＝Ef≒…

；一1 1墓1

；：鴉＝・

�＄ 。目．．＾．．一
呈繕1 ｛1

一
…三’ 111

〕
，1二’…i＝山｝一

掲 1」 顯 …；ミ 1コ．

’
’．。上

一一■  ’L＾ミ阯11ミ1＝1’．
＝’＝ 熱熟

し一。｛一一≡

K：111・ザ1ミ111 義 ・1無 鰍． 搬 烈・1 鞭買1 11・ 灘 ：i－1 繧ミ

一1慈
11蝶．

L］
山、．㌶三’

@．」l1．

鮎’島 u」 醐 実 1螂1
1．

山

1！‘

鵡 …礎

……難 鎌窪藷1 驚I1” 曇1… O ≡11コ：二11。一．、二1i・1！1一’．・1
．1。

榊．

T、11
O 舳＝1 蝸

1黎 掃1．≡1 1111…1。 ’11，

一 Z zく50に

．ll一

≡二．＝1i二

≡≡11

…1…l11t
・三1 11三 I一「

1＝1」＝；．＝
く50■

揃1司 蜥 H50 ．≒i． ガ；∵！
＝I’

1．；ll．1

■＝；：一＝ ；’一．I一’■＝’’

謙㌣ ！一

111111111 繍熱 111； ＝＝1．i1・1

＝＝「r・： j

÷1

一＝一■

一 一上L ’  」LE一’一一 P 三 ・… 黶Er ＝…
・≡ 撃 。1

一・・

秩E一＝一・＝・ u〔 ω 一’ cギ’I

黶ｩ’
、11

z 一’L z 一1⊥．1

山
．．．、」

く く
叱 匝
← ト

…1・一一…・・1一・・・・…

5

’。。．．．．。

O 0 0
550 6Ωn 650 550 600 綱∩ 550 600 650    600   650

WAVELENGTH  ｛nm，

   （a）

550     600     650

 WAVELENGTH  ｛nmエ

    （b）

550     600     650

W＾VELENGTH  l nm，

   （C）

図3－22 矩形的な透過特性をもつ出力ミラー ㈲中心波長1595nm、

      透過率5％でのバンド幅∠λ5％＝30nm河中心波長16王O nm

      ∠λ5％＝30nm lc〕中心波長1605n叫∠λ5％＝7nm

・＝kA。σb／Abσ。 （3．9）

 ここで・Aa・Abは・それぞれレーザー媒質・可飽和吸収体のビーム断面積・kは

可飽和吸収体の位置によって決まる定数である。

 Newは、式（3．9）で定義したsが大きい程、パルス圧縮の領域が広がり、長共

振器長でも安定なモード同期動作が行えると報告していぷ尋。この比を高めるために、

Brad1ey等⑳⑳は、図2－141c〕に示した様に可飽和吸収体をレーザー媒質のジ

ェット・ストリームと分離して、他のミラーに密着セルとして高速に流し、さらに、

可飽和吸収体の方をレーザー媒質のビーム断面積よりも2倍程度きつく絞り込むこと

により式（3．9．）中のAa／Abの比を上げ、sを高めている。しかし、この方法も、

Sだけに着目した場合にはいい方法であるが、通常の方法に比較して光学部品が増え、

これらの分散の影響が大きくなる欠点がある。このように；可飽和吸収体の位置が問

題となるのは、共振器をファブリペロー形で構成しているためであり、これをリング
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共振器構成にすると問題はなくな乱現在・O・1psを切る90fsの光パルスー2〕は、

この様なリング共振器構成を用いて得られている。

3－6 結    言

 提案した超短光パルス発生法についての検討を行ってきた。手れにより得られた結

果は次のようにまとめられる。

 （1〕内部変調を併用した受動モード同期法では、従来の受動モード同期法に比較し

  て、安定な超短光パルス発生が達成できた。

 （21牙11得変調を併用した受動モー」ド同期

  法では、従来のシンクロナスモード日

 期法に比較して、超短ハルス発生の条

 件が緩和されると共に、また受動モー

 ド同期法に比較して、同調範囲が広い

 こと、さらに、ピ二クパワーの大きい

 パルスが得られることが確認された。

（3〕混合色素による受動モード同期法で

 は、従来の色素の組み合わせ（Rh－

 6GとDODC I）に比較して、同調範

 団を広げ、しかも、その領域でのサブ

 ピコ秒光パルス発生が達成できた。

14）以上述べてきた実験を行い、超短光

 パルス発生のパラメーターをある程度

 把握することがセき、著者は、図3－

 23に示す様に、純粋な受動モード岡

 期によってパルス幅0．2psの光パル

 スを得ることができた。

、
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   図3－23

受動モード同期法によって得られた

最短パルスの自己相関波形
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第4章サブピコ秒光パルスの測定似⑭’⑳

4－1 緒   言

 前章でサブピコ秒光パルス発生について述べてきたが、発生と並行してこのような

超短光パルスを測定するための種々の技術的改良も試みられてきている。高速エレク

トロニクスの発展によって、現在サンプリングオシロスコープと高速光半導体素子を

組み合わせて時間分解能50ps前後の測定ができる。しかし、これでピコ秒、サブ

ピコ秒光パルスを測定するにはなお程遠い。レーザー技術と共に最近発展してきたス

トリークカメラは、時間分解能数ピコ秒をもつ装置が市販さねている。これは実時問

上での直接測定を行うので、得られた結果に解釈上の曖昧さがないという利点を有す

る。サブピコ秒領域では現在0．7psの分解能をもつストリークカメラが報告されて
  ll I

いる 。しかしながらこの領域では、1回の測定の調整に相当の時間を要するので簡

単には扱えない。

 これらに代る高分解能測定法に、第1章でも述べた非線形相関法がある。第2高調

波発生法（S HG）や2光子蛍光法（T P F）を利用した2次自己相関法2I』3〕が従来

からよく用いられ、また3次以上の高次相関法もパルスの非対称性等の情報を得るた

め利用されている。

 相関法の欠点は、直接的な実時間測定でないため得られた相関波形から一義的にパ

ルス幅、波形が決まらず、測定結果の解釈に曖昧さが入ってくることである。しかし

ながら、このSHG法は、用いる非線形光学結晶での非線形動栗の応答時間や光パル

スの伝搬効果に注意すれば、現在の技術で30fs程度の時間分解能をもつと報告さ

    〔4一
れている 。

 C W色素レーザーのように低強度（ピークパワーユ00W）で高速繰返し（100

MHz）光源のパルス幅測定には、このSHG法が広く用いられてきている。従来、

このSHG法を用いて測定されていたのは、パルスの強度の自己相関であり、内部に

含まれる位相項までを含む自己相関については、ほとんど考慮されていなかった。最

近、Diels等は、気圧掃引による干渉計を用いて充分に低速なτの変化を得て相関

器を構成し、パルス内部の位相特性の観測を行っている剛61。彼等の用いたような充

分に低速な掃引によれば、位相項をも含む自己相関は得られるが、逆に強度について
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の自己相関は得られなくなってしまう。

 本章では、強度の相関と位相までも含めた相関とを、同時に分離して測定できる相

関器について述べている。まず、4－2では、この方法の基本原理を説明すると共に、

4－3で光パルスの内部に光周波数の変動（いわゆるチャープ）が含まれる場合、こ

れらの強度あるいは位相相関がどのようになるかを計算機シミュレーションで検討し

た。さらに、4－4で上述した強度および位相の相関波形を測定するために試作した、

相関器の構成について述べると共に、4－5でこの相関器を用いた実験結果を示す。

最後に、4－6では、従来の方法との比較検討を行う。

。＿。位相成分を含む自占相関O）・⑳

 ここでは、強度の相関と位相までも含めた相関とを、同時に分離して測定する方法

の基本原理を説明する。

 試作した相関器の構成を図4－1に示す。図に示すように、C W色素レーザーから

の超短パルス列は、ビームスプリッターB Sで等分され、それらパルス間の相互の遅

延をとるために、可変遅延装置（ここでは、S P，P ZT等の部分）を含む・干渉計を

経由．して、非線形光学結晶であるKDP上に平行配置で集光される。KDPで発生し

た第2高調波は、フィルターFで基本波成分をカットされた後、検出器（ここでは、

                                   ｛51光電子増倍管PMT）に入れられる。PMTからの出力信号は次式で与えられる 。

・1τ）干r11町・〕・・（・一τ）1212・・

     ・o
   －r［14（・）・14（・一1）・・12（・〕lZ（・一τ〕

     ．o
        2     2
     ・4｛ε（t）・ε（t－T〕｝ε（t）ヒ（t一τ〕・

     COS｛ωτ 一 φ（t） 十 φ〔t一τ）｝

        2   2
     ・2ε（t〕ε（t一τ〕c◎s2｛ωて一φ（t〕

     ・φ（t一τ）｝ldt         （4．1）
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図4－1 実 験 構 成 図

CCP；コーナー・キューブ・プリズム、SPlスピーカー、

PZT：圧電素子機構微動装置、PMT：光電子増倍管、

BS：ビームスプリッター、F lフィルター、L：レンズ、

EXT／HOR；外部水平掃引

ここで、 εlt〕はパルスの電界を

E（t） 2 ε（t）exp〔乞｛ωt ＋ φ〔t）｝〕 （4．2）

とした時のエンベロープ、ωは光の周波数、τはパルス相互間の遅延、φltlはパルス

内部の位相変化である。式（4．1）で、第1、第2項は、バックグラウンド項に相当

し、第3項は、強度の自己相関関数G‘2I同を与える。第4；第5項は、通常用いられ

る程度の高速掃引では、分解されず平均化されて観測されない項であるが、安定で充
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一分低速な掃引を行えば、観測可能な項である。したがって、従来の光パルスについて

の強度相関では、最初の3項だけが測定されていた。安定で充分な低速掃引では、さ

らに第4、第5項が含まれて観測される。すなわち、式（4．1）のS同そのものが観

測されることになる。第4，5項は、 ∫cOs｛ωτ一φ｛t〕．φ（t一τ）｝dtの項を含む

ので、τの掃引に対してCOSωτの変動を含み、かつ位相についての相関を与える

項であることがわかる。ここで試作した相関器においては、パルス波形εlt1全体にわ

たるτの掃引区間中で、高速と低速掃引とを交互に繰り返しているので、強度の相関

と位相項まで含んだ相関、すなわちSlτ〕とを、交互に得ることができ、その結果、掃

引区間全体にわたって、強度相関と位相項までも含んだ相関が見かけ上、同時に、か

っ分離して得られることになる。なお、式（4．1）から、完全なモード同期パルス

 （式（4．2）でεlt1がtのある区間で安定なOを含む）に対して得られる相関波形で

のコントラスト比（バックグラウンド値（τ＝ooで得られる）に対するピーク値（τ

＝0で得られる）の比）は、第1，2，3項だけによる強度相関で1：3、第4，5

項をも含む位相相関で118になることがわかる。

4＿3 計算機シミュレーション◎祉⑳

 ここでは、光パルスの内部に光周波数の変動が含まれる場合、これらの強度あるい

は位相相関がどのようになるかを計算機シミュレーションによって検討する。

 まず、問題点は、周波数変動をどのような形で式（4．1）に取り入れるかである。

ここでは、最も簡単な場合として、式（4．2）での位相の変化φltlを

             2
 φ（t） ＝ 4A（t／△t 〕
           P

とした。これは瞬時周波数一dφlt〕／dt

（4．3）

 dφ（t）／dt ； 8A（t／△t 〕                   （4．4〕
              P

が時間に関して1次の周波数変化（チャープ）を含むことを意味している。ここで、

バpはパルス幅（強度半値全幅）であり、Aはチャープ率を示す。Aの値はパルス

中心（t＝0）における位相量に対する強度半値点（t＝∠t p／2）での位相量の差

（ラジアン）である。
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 CW色素レーザーからの超短光パルス内のチャープに関しては、IpPen等の実験

報告I71がある。彼等は、CW色素レーザーからのパルス光のダイナミック分光により、

パルス内部に正のチャープがあることを確認し、これと逆の分散特性をもつ回折格子

対を用いて、パルスの圧縮を試み、0．3psの光パルスを得ている。その結果、チャ

ープはほぼ線形であると結論している。このような実験結果を考慮して、式（4．3）

の形で位相変化φltlを仮定し、本実験結果との対応を試みた。また、パルス波形は、

受動モード同期CW色素レーザーでの理論解析一8Iおよび、実験一9，よりsec～形を採用

した。すなわち、式（4．2）のパルス電界を

E（t〕 ＝ sech（1．76t／△t ）exp［｛｛ωt ＋ φ（t〕｝］
              P

（4．5）

としれ図4－2に、チャープ率Aの影響を見るための計算機シミュレーションの結

果を示す㈹’⑭。図4－2中1a〕は、各々パルス電界のエンベロープl Eは〕1（＝εけ〕）、

その実数部Re（E㈹、および虚数部Im（E同）を示し、横軸はハルス幅の半値全

幅∠t pで規格化して示してある。lb〕は、パルスの強度（自破砕）と位相（縦線群）

との自己相関波形を示し、横軸は強度相関波形の半値全幅∠τIで規格化して示した。

lc〕は、対応するパワースペクトルであり、横軸はA＝0におけるスペグートルの半値全

幅〃で規格化して示した。チャープ率AがA：0の場合、つまりチャープがない場

合は、いわゆるフーリエ変換極限（T L Pと略す）の場合であり、パルス幅∠t pと

                    一2，スペクトル幅〃の積は、∠t p・〃＝0．32 となる。A＝O．3では∠tp・ル＝0－65

となり、T L Pの場合の約2倍、A＝0．8では〃p・ル＝1．23となり、T L Pの場

合の約4倍となる。これらのAと〃p・〃の関係は、後にまとめて表4－1に示

す。ところで、従来、受動モード同期CW色素レーザーから得られたほぼT L Pに近

いと称する超短光パルスの〃。・∠1の値としては、・．・一・・．・一9’・⑫のものが多い。

これが、単純なチャープで起っているものとすれば、対応するAの値でO．1－O．5程

度に相当する。lb〕の強度および位相の相関波形から、コントラスト比1：3をもつ強

度相関波形（自破線）は、Aの変化に依存しないが、コントラスト比118を有する

位相相関波形（縦線群）は、式（4．1）の．S同そのものであって、Aの変化に対して、

その形および位相相関の幅（干渉の生じる領域）が、敏感に変化することがわかる。

このことについての詳細は後に4－5－2で行う。
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光パルスのa庵界、lb〕相関波形S同、lc〕パワースペクトル。lb〕中、

白破線は、113のコントラスト比をもつS同の強度相関波形、縦

線群は、1：8のコントラスト比をもつ位相相関波形。左：A＝O、

中：A＝0．3、右1A：0．8

4－4 強度・位相相関器の構成（3）’⑩’ω’⑭’⑳’⑳

 ここでは、上述した強度（実時間測定を含む）および位相の相関波形を測定するた

めに試作した相関器の構成についての検討を行う。

4＿4＿1 動作モード

 図4－1の試作した相関器を用いて実験を行った。図に示す様に、」レーザー共振

器への不必要なパルスのフィールドバックを避けるために、ダブル・パス・マイケ

ルソン干渉言十配置を採用した。㈹マイケルソン干渉装置は、重量のある基台の上に

組み立てられている。一方のアームには、スピーカーS Pによる往復運動を利用し

た実時間モニター用掃引装置が、また他方のアームには、圧電素子による微動機構

PZT（Burleigh社、PZ－5551nchwom）を用いた高・低2段切換掃引装
                                  （1つ、（④
置が取り付けられている。この干渉装置は、次の2つの動作モードが可能である 。
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 （1〕実時間強度相関波形測定モニターモード

 12〕強度・位相相関波形測定モード

 ωの動作モードには、S Pによる掃引装置が用いられる。一方、（2〕のモードには、

P ZTによる掃引装置が用いられる。さらに、12〕のモードでは、P ZTの・掃引速度

が、外部信号により高・低2段に切換られ、これによって強度と位相の相関波形を

見かけ上分離して・同時に測定することができ乱

 このように、外部から振動を受け易いS Pによる実時間モニターと安定性を必要

とする位相相関とを両立させることに次に述べるような工夫を必要とした。

4－4－2 スピーカーを用いた実時間モニター

 一般に、超短光パルス発生には、モード同期レーザーの種々のパラメーター、例

えば、励起強度、可飽和吸収体の濃度、ミラーアライメント等の最適化が必要であ

る。それらの調整に、実時間でモニターとして使える相関波形測定器があれば、実

際の測定上非常に有用であり、最近、このような目的で種々の方法による実時間強

度相関波形測定モニターが報告されていぷ⑤～o2ここでは、干渉装置として一体

化し易いという点で、S Pによえ方法を採用した◎2S P差このような目的で使用

する場合の問題点は、

 （1）S Pボイスコイルの運動の直線性。

 （2〕その駆動入力に対する移動距離の直線性。

 （3〕外部よりの振動に対する安定性。

等である。通常、入手できる市販スピーカーでは、以上の諸点から充分な性能を期

待できなかったので、市販スピーカー（フォスナックス、F W－100）をべ一ス

にして、改造したものを使用した。その構成図を図4－3に示す。改造の主要点は、

コーン紙を取り除き、直線運動を確実にするため、ボイスコイル円筒を延長し、こ

れに強化したダンパーを2重に取り付けたことである。ボイスコイルの運動の直線

性は、その先端にミラーを取り付け、それによる反射ビームスポットの充分遠距離

におかれたスクリーン上での動きで、チェックした。通常の市販形スピーカーでは、

この反射ビームスポットは、一般に、微少なリサージュ運動を示すが、改造スピー

カーでは、リサージュ運動が見られなかった。また、特に、動作モード12〕の強度・
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図4－3 改造したスピーカーの断面図

位相相関波形測定中S Pは固定されなければならない。これに対しては、ボイスコ

イルを短絡することにより対応した。この時の安定性については、4－5－1で検

討する。改造スピーカの掃引感度は、60Hzで2㎜／Vであり、これは掃引レン

ジに直して13Ps／Vに相当し、超短光パルスの調整モニターとして充分である。

駆動周波数としては、60Hzを用いた。干渉計構成としては、ルーフ構成、コー

ナー構成のものが必要となるが、ここでは、調整の容易牲を考慮して図4－1に示

すようにコーナーキューブプリズムC C Pを採用した。用いたC C Pは1cm径、B

K7製で、平行誤差偏角1秒以内のものであり、無反射コーティングが施されてい

る。さらに、その表面での残留反射ビームを分離するために、入射ビームに対して

少し傾けて取り付けてある。CCPを取り付けた後のSPボイスコイルの入力電圧

に対する直線性は、実際に干渉計として動作させ、その干渉縞の移動で確認した。

4－4－3 圧電掃引装置

 干渉計の一方のアームには、強度・位相相関波形測定用の高・低2段切換可能な

P Z T掃引機構が設置され、これに、S Pのアームに取り付けたと同じC C Pが取

り付けられてい私P Z Tは、可動距離25．mmにわたって20nm／ステップの

分解能をもっており、その掃引速度は、0．01μm／s～O．6mm／s と可変であ
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る。高・低2段の掃引速度の切換、掃引方向の指示等は、マイクロコンピューター

によって制御される。試作装置では、X－Yレコーダを含む回路系全体の時定数を

300msとした時、P Z Tの掃引速度が15μm／s以．上で、位相成分は測定さ

れず強度相関波形だけが測定される。そこで、以下には高・低2段の掃引速度を高

速で30μm／s、低速で0．03μm／sに設定してある。なお使用したP Z Tの

掃引レンジは、可動距離25㎜から167Psである。干渉計部分全体は、空気

の擾乱や外部の振動等を取り除くために遮蔽箱の中に納められている。

 以上が干渉計部分の構成であるが、これによって相関測定のための遅延τを与え

られた2個のパルスが平行に非線形光学結晶であるKDP上に焦点距離5㎝のレン

ズLで集光される。用いたKDPは、厚さ170μm，45．z－60．y’カットの薄
板である夕。）発生した第2高調波は、基本波をカーツトするフィルターF（東芝刀V

－D33S，3枚）を通過後、光電子増倍管PMT（浜松テレビ、R212）で光

電検出される。PMTの検出信号は、S Pによる実時間強度相関波形測定の場合に

は、直接オシロスコープでモニターされ、一方、P Z T掃引による強度一位相相関

波形測定では、ロックインアンプで同期検波後、X－Yレコーダ上で言己録される。

また、P Z T掃引の動きとX－Yレコーダ上の動きとの比例関係は、マイクロコン

ピューターで制御され、かっ同期がとられている。

4＿5実験結果（3）・⑩・O帆⑭・⑳・⑳

 ここでは、上述した強度（実時間測定を含む）および位相相関波形を測定するため

に試作した相関器を用いて得られた実験結果を示す。

4－5一ユ 干渉フリンジの観測⑳

 実験に用いた超短光パルスは、第2、第3章でも述べた、通常のローダミン6G

とDODC工との組み合わせによる受動モード同期レーザーから得た。特にパルス

の安定性に重点を置いて、共振器中に厚さ350μmのリオ・フィルターを挿入し

た。このため、得られたパルスはやや広く、発振波長605nm付近で、約1．5ps

であった。光パルス観測の補助的手段として、高速光検出器（立ち上り～50Ps）

とリニアセンサー付分光器（29を用いた。
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 試作した相関器のP ZTによる低速掃引で観測されたτ＝O付近の干渉フリンジ

を図4－4に示す。この場合、P ZTの掃引速度は、O．01μm／sである。図の干

渉フリンジの左半分では、S Pのボイスコイルの両端子が開放されており、右半分

では、短絡されている。ボイスコイル開放時には規則的なフリンジパターンが全く

得られていないことから、この時、S Pは、波長以上の振幅で振動していることが

わかる。また、ボイスコイル短絡時には、S Pの振動は充分、抑制され、目的とし

ている相関波形の測定のためには、充分よく固定されていることがわかる。得られ

た干渉フリンジの鮮明度は92％、また、この間の干渉計の安定性は、観測された

干渉フリンジの周期の変化から読みとることができ、標準偏差値で約8％である。

次に、非線形光学結晶であるKDPを取り除き、またS Pの代わりに、C CPを固

定微動装置に取り付け、これとP ZTで構成される干渉計で測定した時の同様な干

渉のフリンジパターンを図4－5に示す。図において、干渉フリンジの左半分は、

0pen     Short

〃 ＼

9－le・e0－leve1

1μm
Corner cube prism displacement

図4－4 KDP結晶通過後の干渉のフリンジパターン。干渉計は、P Z T

     とS Pで構成されている。
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干渉計の掃引がない場合で、このシステムの機械的安定性は、2分間の観測時間で

λ／50以下であることが読みとれる。右半分は、図4－4と同様で、P ZTの低

速掃引で観測された干渉フリンジパターンである。この場合の干渉フリンジの鮮明

度は87％、観測された干渉フリンジの周期の変化の標準偏差は、約6％である。

以．上の結果から、試作した相関器の安定性と分解能は、強度相関測定にはもちろん、

位相の相関測定にも充分であることがわかった。また、図4－4の干渉のフリンジ

パターンから、強度相関波形モニターモードと位相相関波形測定モードを一台の干

渉計において併立させることが可能であることも・確認できた。

Off

“

）ff    On
l   l

1岬     0－leve1一
Corner cube prism displacement

図4－5 KDP結晶を取り除いた時に得られた干渉のフリンジパターン。

     干渉計は、P ZTと固定されたC－C Pで構成されている。

4－5二2 強度・位相の相関波形

 4一一5－1で述べたC W色素レーザー装置からの光パ～レスを、この相関器を用い

て観測した結果を図4－6に示す。㈲は、P Z Tの高速掃引と低速掃引との交互
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の繰り返しによる強度および位相1相関波形の同時測定の一例である。強度と位相相

関波形が、見かけ上分離して測定できることがわかる。強度の相関波形（図中のベ

ル形の実線）では、そのコントラスト比は113、また、位相相関波形（多数の縦

線群）では、そのコントラスト比は118となっており、被観測光ハルスが4－2

で述べた完全モード同期パルスであることを示している・。各縦線は、図4－4での

干渉縞を横軸方向に圧縮して記録したことに対応している。また、lblは、これに対

応するスペクトルである∴発振中心波長は605nm、スペクトルの半値全幅は、
    o
∠λ＝11Aである。la〕の強度相関波形から、相関関数の半値全幅は∠τr2一王ps

と読みとれ一パルス時間波形をsech2形と仮定すれば、パルス幅∠tpはJ tp

＝∠τI／ユ．55＝1－4psとなる。したがって、この場合のパルス幅・スペクトル幅

               ○積は・∠tp＝工・4ps・〃＝ユエAを用いて・∠tp・〃＝ユ・20となり・この値は

sech2形のTLPの値O．32のほぼ4倍に相当する。

＞8
ヒ．

ω7
喬

←6
…

25
書4
……

至3
星．ξ

言．1

ω6
0    1

0ELAY ｛ps工
  1a l

ζ

高
畜

皇

二

言…

さ

ビ

ω

   〇
一11A

6020   6010   6000   5990

            o   WAVELENGTH l A l

      l b l

図4－6 1a観測された自己相関波形と、lb〕対応するパワースペクトル。

     la沖、ベル形のカーブは、113のコントラスト比をもつ強度相

     関波形、縦線群は、1：8のコントラスト比をもつ位相相関波形。
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図4－6と同様な完全なモード同期ハルスに対する測定結果を図4－7に示す。

・l a〕 l b l

＞8
三

隻7
■

…6

…5

妻4

≡…3

量2
8
男1

 0

一2 0 2 4
0ELAY ｛p∫，

 l C〕

図4－7 1a〕実時間モニターモードによる強度相関波形・水平軸：1ps／div・

     パルスをsec序形と仮定してパルス幅は1．6ps lb〕対応するパフ
                 o
     一スペクトル、水平軸：6A／div。、発振波長1605nm

     lC院生なモード同期パルスの場合の自己相関波形

la〕は、S Pを用いた実時間モニターによるオシロスコープ上の強度波形の一例であ

る。コントラスト比は、113で完全なモード同期パルスが得られていることがわ

かる。またlb〕は、これに対応するスペクトルで、発振波長は605nm、スペクトル

           ○の半値全幅は、”＝9．8Aで3つのピークをもっている。また、la〕の強度相関波

形から、相関関数の半値全幅は」τI＝2，4psと読みとれ、パルス時間波形を、

sech2形と仮定すれば、ハルス幅∠t pは、∠t p＝∠τI／ユ．55＝1．6psとなる。

                                    ○したがって、この場合のパルス幅・スペクトル幅積は、∠t p＝1－6ps、∠λ＝9－8A

を用いて、∠tp・〃＝1．24となり、この値はsech2形のTLP時の値O－32

のほぼ4倍に相当する。次に、lc〕は、PZTの高速掃引と低速掃引との交互の繰り

返しによる強度および位相相関波形同時測定の一例である。強度と位相相関波形が、

見かけ上分離して測定できることがわかる。強度の相関波形（図中のベル形の実線）

では、そのコントラスト比は1：3、また、位相相関波形（多数の縦線群）では、

そのコントラスト比は1：8となっており、被観測光ハルスが完全モード同期パル
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スであることを示している。この場合も各縦線は、図4－4での干渉縞を横軸方向

に圧縮して記録したことに対応している。

 次に、強度・位相相関波形のいま1つの言己録例として図4－8は、不完全なモー

ド同期パルスの観測結果を示している。この場合、強度相関波形のコントラスト比

は、la〕で1：1．5，lblでユ12、位相相関波形のコントラスト比は、la〕で1：4，

lb〕そ1・5程度である。また、図4－61a〕、図4－71c〕に比較して位相相関波形の

半値幅が極端に狭くなっており、この被測定パルスが、不完全なモード同期ハルス

であることを下している。
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不完全なモrド同期パルスの場合の観測された自己相関波形

1a〕強度相関波形のコントラスト比1；1．5の場合

1b〕1：2の場合
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4－5－3検 討
 4－5－2で得られた実験結果を先の4－3で述べた計算機シミュレーションの

結果と比較して検討する。ここでは、図4－7の実験結果についてだけ検討をする。

4－5－2でも触れたが、通常、パルスがTLPになっているかどうかの判定は、

強度の相関と同時に発振スペクトルを記録することによって行われてきている。す

なわち、パルス幅・スペクトル幅積を図4－7の1刻、同から読み取って求める。そ

の結果は先述したように∠tp・”＝1．24である。一方、図4－71clに示すよう

に強度と位相の相関を同時測定した場合には、それらの波形だけを用いて以下の手
続きにより。。。の判定ができる⑳。まず、パルス中の位相相関の程度を表わす1旨

数fcを次式で定義する。

・、・（・τφ／・τ。）／（・τφ／・τ。〕。’

@   （…）
 ここで、∠τφ、∠τIは、それぞれ位相および強度の相関波形の半値全幅である。

また一（～パτI）。は一パルス

中の周波数変動がない場合の（∠1φ／ 表4．1A‘こ対するf・と∠t・．ル

                       の値・
∠τI）である。数値計算より、sech2

形パルスの場合、（∠τφ／∠τI）oは

1，268と求められる。また、sech2

形の場合についてのAに対するfc

およびバp・ルの値を数値計算

により求めておく。その結果は表4

－1に示すとおりである。

 次に、図4－7の強度・位相相関

波形について（∠τφ／∠τI）を図から

読みとると0．69となり、これより

この時のfcはfc二0．69／1．27

A fc △tp△・

0 1．000 O．315

0．1 0．968 O．400

0．2 0．888 0．5π

O．3 0．819 0．654

0．4 0．741 0．767

0．5 0．681 0．879

0．6 0．6ω O．992

0．7 0．589 1．105

0．8 O．558 1．232

0．9 0．523 1．345

1．0 O．491 1．457

：O．55となる。このfcの値は、表4－1からほぼA＝O．8に相当し、対応する

バp’ル積は1．23と求められる。すなわち、図4二71c〕の強度と位相の相関

波形からfcを通して得た〃p・ルの値と・先に図4－71aいb〕の強度とスペク
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トル波形から得た∠t p・〃の値は、ほぼ一致することがわかる。また、このA

＝0．8に対応する計算機シミュレーションは三図4一・2｛b〕中に示されている。図4

－21b〕と図4－71c〕とを比較すれば、干渉の生じる範囲がよく一致していることが

わかる。以上の結果より、比較的単純な線形チャープを仮定する’ ﾆ、．測定された位

相相関波形、スペクトルのいずれをも矛盾なく説明することができ、∠tp一ル積

のTトPからのずれを、ほぼ線形チャープの存在によるものと推定することができる。

 図4－71c〕に見られるサテライトは、図4－71b〕に示すスペクトル中の3つのピ．

一クに対応して、現われるものと考えられるOえ一方、図4－2め〕のシミュレーシ

ョンの結果に見られる微小なサテライトは式（4．1）の位相関係を与える項中に含

まれる位相差要素φ（にτ）一φlt〕のために、1τ1の大きな値において相関積分

が一旦Oを通過することによるものである⑳。図4－6㈲の実験結果では、シミュ

レーションの結果に見られる微小なサテライトが現われている。一方、この微小な

サテライトは、図4－71c沖ではスペクトル成分の分裂によるサテライトにかくさ

れているものと考えられる。

4－6 結   言

 パルスの強度と位相の相関の同時測定が可能な相関器について検討を行った。この

相関器について得られた結果は、次のようにまとめられる。．

 ω スピーカーの掃引により実時間で強度相関波形がモニターでき、P ZTの高・

  低速交互掃引により、位相と強度相関とを分離しつつ同時に測定でき、かつ、そ

  れらの機能を両立させることが可能であ乱

 （21位相・強度相関の同時測定の結果カ）ら、TLPの判定を迅速に行なうことがで

  きる。

 13〕試作した相関器は、位相成分を測定するのに充分安定である。また、機械的掃

  引を採用している点で小形で、かつ、取り扱いが容易であ乱

 （4〕この相関器によって測定されたハルスの特性をその内部に直線的な周波数変動

  を含むと仮定することにより説明することができる。

 このような特徴を有する相関器は、今後、超短光パルスのTLPの迅速なチェック

 およびそれらの応用上、特に有用なものと考えている。
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第5章サブピコ秒光川レスの応用（14）’（15）一（n）一（路）’⑫4）

5－1 繕   言

 一般に物質の励起状態の緩和過程には、ミクロな粒子の内部エネルギーや運動量を

変えるもの尊いろいろあるが、特殊な例外を除いてすべて量子状態の位相の変化をも

たらす。またほかの性質は変えずに位相だけを変える過程もある。つまり、すべての

緩和過程は原則として位相変化を伴うものである。この様な位相の乱れは物質の吸収

または発光スペクトルに直接反映し・・。Ttの大きさのスペクトル広がりを生ずる、

これを均一広がりと呼び、その時定数を均一広がり位相緩和時間丁2で表わす。また、

実際の物質のスペクトルにはほとんどの場合緩和以外の原因による広がりも含まれて

いる。（1）気体の場合のドップラー効果 12）固体中の結晶場の空間的不均一性 13）液体

中の分子場の空間的不均一性 14〕エネルギー準位のサブレベル構造、分布構造 15胴

位体の混合等によるものである。つまり遷移が単一周波数でなく分布をもつ効果であ

                                 六Iり、これを不均一広がりと呼び、その時定数を不均一広がり位相緩和時間乃 で表わ

す。特に、液相、固相箸の凝縮相における均一位相緩和時間、不均一位相緩和時間は、

サブピコ秒あるいはフェムト秒領域に入るものが多く、これを直接測定することは、

非常に困難で、それがために種々の間接的な方法に頼らざるを得なかった（1）～（6）。

 従来、時間領域でのT2の測定は、主に希薄な気体原子や、特殊な固体中のイオン等

について観測されてきた。Liao等竹）は、二光子励起とプローブパルスを用いてNa

原子の電子励起状態のT2を測定した。しかし、これはナノ秒領域で行われたものであ

る。ピコ秒領域での最初の実験はH亭s s e l i nk等（8〕によって、極低温での分子結

晶を試料にして行われた。これは、フォトンエコ」9）を利用したもので、エコーの検

出法として可変遅延時間をもつプローブ光とエコーパルスとの光混合を用いたことが

特徴的である。これによってエコーの存在とその時間特性が確実に捉えられ、その減

衰特性からT2の値のみならず温度特性や緩和機構に至るまで調べられた。また、松

岡等（千0）は、位相共役四光波混合の場合と同じビーム配置を与え、入射光の一つと逆

方向にエコーを発生する方式を実現した。そして、実験は、Na原子気体に対して行

われ、その衝突緩和特性が詳しく調べられた。最近、Hu等（11）は、前方エコー方式

を用いて、低温における半導体のピコ秒フォトンエコーを初めて観測した。これは、
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GaP：Nの束縛励起子を対象にしたもので、T2のN濃度依存性などが見いだされた。

また、矢島等は、フォトンエコーの方法をもっと一般化した非線形分光法として過渡

的空間パラメトリック法を考案し、（12）色素分子の極超短時間の緩和情報を得ることを

試みた。その結果、0．1ps以下の時間領域での測定もある程度可能になった（13≧

 このように、サブピコ秒領域での凝縮相のT2の直接測定は、まさに、これから始ま

ろうとしている段階にある。著者らは」この不才の直接測定を目的として、CW色素

レーザーのように、低強度（ピークパワー100W程度）レベルで観測可能な新らしい

型のコヒーレント効果について検討を行ってきた（14）’（一5≧

 本章では、提案した方法を用いて行った液相における位相緩和時間の直接測定につ

いて述べる。まず、5－2では、この方法の基本原理を述べ、そのシミュレーション

の結果を示す。さらに、この方法を液相有機色素分子に適用し、その有効性を実験的に確

認した。5－3では、得られた結果と、これまでに周波数領域、時間領域で行われた

T2測定の結果との比較検討を行う。

5－2 位相経和時間の直接測息14・㈹・㈹・吻・㈱・㈱

 5－2－1 基本原理

  この提案したT2測定の基本的原理は㌧光領域におけるRamse y干渉法（16）を時

 間領域の測定に応用したものと考えられる。また、ポンプ・フロー一ブ法を位相緩和

測定に応用したと見ることもできるし、あるいは、コーヒーレイトなパルス伝搬の利

用、すなわち有限な面積をもつパルスと零の面積をもつパルスとのコヒーレントな

光益過特性の差を利用したと見ることもできる（17）・（18）。

  まず、図5－1に、ある種の干渉装置を通過後、作られるコヒーレントなダブル

パルス間の位相関係と対応する電界のエンベロープを図式的に示す。．la〕は、第1の

パルスと第2のパルス間の位相関係が同相の場合、lb〕は、逆相の場合を示す。ここ

で・∠tpはパルス甲・τdは2つのパルス間の遅延時間を示してい礼次に・図5

 －2に提案するT2の直接測定の原理説明図を示す。CW色素レーザーからのパル

ス列は、ある種の干渉計、ここではマイケルソン干渉計を用いて、図5－1に示し

†以下のT2は、不均一位相緩和時間丁2半も含めて、位相緩和時間と呼んでいる。
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図5’1 2つのパルス間の位相関係と対応する電界のエンベロープ

    la胴相の場合1b1逆相の場合・〃p：パルス幅・τd：パルス遅延時間

。たような相互にコヒーレントなダブルパルス列を作り出す。作られたこれらのダブ

ルパルスは、測定したいT2のサンプル上に平行配置で集光される。そして、第1

のパルスでサンプル中に作られた巨視的分極を第2のパルスは、ある遅延の後にこ

れらを見ることになる。この巨視的分極は、第2のパルスの電界に対して一定の位

相差をもっている。ダブルパルス間の各々の電界の相互の位相差によって、第2の

パルスは、増幅をうけたりあるいは減衰をうけたりする。これは、第1のパルスに

よって原子系中に残された分極の位相と第2のハルスの電界の位相関係が、これら

の場合について互いに逆転するため、第2のパルスについて、光・原子系間のエネ

ルギー授受の方向が、逆転するためである。増幅は、πの位相差の時であり、一方、

減衰は。の位相差の時である。つまり、提案した方法は、サンプル中での同相ある

いは逆相のパルスのコヒーレントなパルス伝搬の差を利用するものとしても理解で

きる。これらの同相、逆相のパルスがサンプルを通過した後の透過波形の一例を図

5－3に示す。これは、位相緩和時間丁2＝4ps、パルス幅∠tp；1psとして、パ

ルス遅延時間砧をパラメータとして、均一広がりのサンプルに適用した場合のシミ

ュレーションの結果であり、これより同相の場合には、第2のハルスが減衰をうけ、
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図5－2 T2直接測定の原理説明図

一方、逆相の場合には、増幅をうけることがわかる。次に、図5－4に、同相、逆

相のダブルパルス列をサンプル上に集光し、平均透過強度をパルス間の遅延時間の

関数として、フリンジ成劣を含めて検出した時の典型的なブリンジパタ｝ンを示す。

la〕ぽ、溶媒だけ、つまり、電界の1次の自己相関波形を示す。ωは、T2…。。のサ

ンプルの場合、1と〕は、有限なT2のサンプルの場合のフリンジパターンを示す。この

1本の縦線がフリンジの鮮明度に対応する。特に、有限なT2をもつサンプルの場

合、パルス同志の重なりによる中心部分のフリンジとサンプル中に残された位相記

憶の干渉の結果生じるフリンジとが現われてい乱以後、この両側のフリンジの部

分をウィングと呼ぶ。このT2を反映したexp（一t／T2）形の、ウィングの減衰か

らT2を読み取ることができ孔 これまで述べてきたのは・パルス幅∠tp《T2

の大小関係が成立する場合であ乱後述するが・∠tp≧T2の場合には・図5－4

回に示したようなT2を反映した顕著なウィングはフリンジパターン上に現われな

いが、パルス同志の重なり部分での同相のエンベロープの抑え込みが生じてく乱

5－2－2 基本式と計算機シミュレーション

提案したT2直接測定の原理は、サンプル中でのコヒーレントなパルス伝搬の差
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      図5－4 典型的なT2の直接測定の干渉パターン

          la1溶媒だけの場合（電界のi次の自己相．関波形） lb〕T2＝。。のサ

          ンプルの場合1c膚限なT2のサンプルの場合

を利用したものとしても理解できる。以下に述べる基本式を用いそ、計算機シミュ

レーションを行い、この方法の有効性を示す。

 共鳴的な原子系中の光パルス伝搬は、通常の近似法により、次のMaxwe1I－

Bl oc h 形の式で表わされる（20）・（21）。

 ここで、η：ホスト屈折率、A：パワー損失係数、1μ1：双極子モーメント、

Se1平衡反転分布、S：反転分布、E：電界、P：分極（直角成分）、λ：波長、

Tl：縦緩和時間、T2：横（位相）緩和時間

一72一



  aE（・・t）／a・＝一打！・ε0λ・・Pl…）・δ．一1／2．A

  軸宮  π      1   ・・ ‘乞ηε。1〈P（z・t〕〉ボ7AE〔z・t〕

・P C1・・1）一山・（・，・，1〕・1半2・1・，・）・（。，・，1〕

           1
          ・Tp〔・・t・δ）
            2

 幽  1          1   a。  ；五I剛Pl・…δ）E宍（…）1一下（S（・…δ）
                           1

         －Se）        （5．1）

 さらに、図5－5に示すように、用いたパラメータおよび変数は次式で定義する。

 △ω・ω一ω   一     I（5．2）        0

 E ＝ εexp（｛φ）                             （5．3）

 P 昌 （P， 一 P”）exp〔｛φ〕                    （5．4）

…、・ ?j・（1）・（1）・1    （…）

      T★
・（1〕デ…（一12・12）   （・．・）

      σε0nλ予

 川・2．T          （S・7）        2

  e
．S冒・一N．d          （5・8）

 ここで、T2半：不均一緩和暗闇、σ：吸収断面積・Nv：アボガドロ数、d：濃

度
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図5－5 用いたパラメータ、変数の定義

 ここでのシミュ・レーションでは、分子系を均一広がりあるいは不均一広がりをも

つ2一レベルシステムとして取り扱い、交叉緩和と縮退は考慮していない。また不

均一広がりの分布g㈹は、式（5．6）に示す様にガウス形とし、分極については式

（5．5）に示す様に、個々の原子、分子の寄与をδについての重み付きの平均とし

て取り扱い、式（5．1）中に取り入れている。図5－6は、反転分布S、分極の電

界に対して同椙成分P’、電界に対して90。成分P”の座標で、detuningされた分

子のブロッホベクトルの動きを示しており、これから図5－3を説明することもできる。

 図5－7、図5－8に、それぞれ媒質が均一広がりの場合、T2／T2共一＝0，お

よび不均一広がりの場合、T2／丁〆・・5のフリンジパターンを示す。図5－7，

図5－8例a〕は、溶媒だけの場合、つまり電界の工次の自己相関波形を示す。また、

lb〕は、サンプルを通過後のフリンジパターンを示す。これら刎b〕を比較すると、不

均一広がりにより、T2を反映したウィングの効果が弱められ、S／N比の低下を

もたらすことがわかる。これらの計算機シミュレーションに用いたパラメータを表

5－1に示す。これらのパラメータは通常の受動モード同期CW色素レーザーを想

定した場合のパラメータに相当する。ここでは、計算の都合上、パルス幅、位相緩

和時間丁2、エネルギー緩和時間Tlを実際の値より大きく取っている。次に、これ
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図5－6

らの原理説明のまとめとして、図5－9に、フリンジパターンの計算機シミュレー

ションの結果を示す。ここで用いたパラメータは・T2…6ps・∠tp：工ps、サン

プルの吸収断面積I×工O－15㎝2、サンプル濃度6×1r3M、セル厚60μm、パル
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      表5－1 シミュレーションに用いたパラメーター

Input Pu1ses

  Wave1ength                  λ   600 nm

  PeakPower          100W
  Beam Radius                   10 1』m
  Puユ・se Wav6form                 sech2

  Pu1se－Width                     1 ps

  P・1・・S・p…ti㎝    τd 1・10p・
Samp1e

  T・・・・・・… R・1…t・㎝   T2 4p・
  Time

  L㎝git・di・・1R・1…ti㎝  T1 20p・
  Ti㎜e
                             ・16  Absorption Cross－section     σ  5x10    cm2

  Refracti〉e Index of
                        η 1．4  So1vent
                             ．3  COncentration               d  3x1O   M

  Absorption C◎efficient               ．1

  0fSo1vent   AOcm
  Ce11 Length                      30 1』㎜

  InhomogeneousB「σaden’ng ・。／・1・一・

スのピークパワー200W，ビーム径10μmであり、不均一広がりは含まれていな

い。これらの値は、実際の液相の色素分子系に対しては当てはまらない。つまり、

シミュレーションの図的説明のために選ばれた。図申a〕は、サンプルなしの場合、

lb〕はサンプルありの場合のフリンジパターンを示している。∠tp《T2の場合に

は、パルス同志の重なりの部分のフリンジパターンとT2を反映したウィングが生

じる。一方、〃p≦T2の場合には、このようなウィングは生じないが、図に示

したように、中心のフリンジ部分での同相のエンベロープの抑え込みが顕著になっ

てくる。∠tp》T2の場合には、T2に関する情報は得られないが、パルス自身

の特性が現われてくる。
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 計算機シミュレーションによるフリ！ジパターン

la〕サンプルなし lblサンプルあり、このシミュレーションは図的説明

のために選ばれた

5－2－3 実験構成

 図5－10に、T2の直接測定に用いた実験構成図を示す。これは、図4－1の配

置図と同様なものであ’る。図4－1では、低速・高速の交互掃引をPZ Tだけで行

っていたが、ここで用いたPZT（Burleigh社，PZ－5051nchworm）は、

速度の切換が出来ないものであったので、微調をPZTにより、また、粗調をステ

．ツプモーターを利用して行った。用いたステップモーター（山津電機、103－

708－4）は、分解能2．5μm／ステップのものである。これらの干渉計の安定度お

よび分解能については、既に4章で述べた。用いた光パルスは、パルス幅0．3ps、

発振波長610nm、平均パワー10mWである。これからピークパワーは、100W

程度であることが計算できる。図に示すように、レーザー共振器への不必要なパル

スのフィードバックを避けるために、ダブルパスマイケルソン干渉計配置を採用し

た。さらに、この配置は、2つの同時的な干渉出力を異なる目的で使用できるとい

う利点を有する。ここでは、一方の出力をT2測定に、他方の出力を同時的なSHG

法によるパルス幅測定に用いている。T2測定のための出力ビームは、焦点距離5
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cmのレンズで、サンプルセル（石英製、厚さ100μm）に集光され孔このサンプ

ルセルは、サンプル中での多重反射を避けるよう、入射ビームに対して大きな角度

でセットされている。サンプル通過後のダブルパルス列の平均透過強度レベルは、

光電子増培管PMT、ロックインアンプ、X－Yレコーダの組み合わせで検出、記録

した。干渉計の粗調の掃引ステップとX－YレコーダのX軸とは同期しており、

粗調掃引の停止ごとに、数波長の微調掃引が行われる。この微調によりチャート上

に1本の縦線を作り出す。そして、この縦線が干渉の鮮明度に対応する。このよう

な粗調と微調の繰り返しによって、目的とする干渉パターンを得ることができれ

また、これらのすべてのステップは、マイクロコンピューターで制御されている。

1 一

CHOPP訳 o 口入止

与 L SA PLE
○舳丁

LOCK－lN
AMPL1F1ER

0pMT
PZT

旧NE，
L KDP  F

μ一COMPUTER X－Y RECOROER

汁

STEPPl NG MOTOR

  ｛COARSE）

図5－10T2の直接測定に用いた実験配置

5－2－4 試   科

サンプルとしては、用いた超短光パルスの発振波長6エ0nm付近にSo→S lの
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実験に使用したマラカイト・グリーン色素の

分子構造と吸収スペクトル

吸収帯をも？トリ

フェニールメタン

色素マラカイト・

グリーン（M．G．）

を種々の溶媒、つ

まりメタノール、

エチレングリコー

ル、グリセ．リンに溶

かしたものを用い

た。このM．G．

のグリセリン溶媒

中での吸収スペク

トルを図5－nに

示す。このスペク

トルは、レコーデ

表5－2

MethanOI

CHザ0H

η・0．59

周いた溶媒の構造式とその粘性（室温）

   1…t11ylene．   GIycerin

   glyC◎1

CH2－0H
I

CHグ0H

η＝20．9

C”2－0一
・

CH－0H
■

CH。一0H

η：945cp

インダスペクトルメーター’（日立，EPS－3T）を用いて測定し、その中に不純物

があるかないかのチェックを行った。その結果、グリセリン溶媒中のM．G。の吸収

ピークは、620nmであった。また、表5－2に、用いた溶媒の構造式および粘性

ηを示す。これらの溶媒は、異なる数のOH基を持ち、これが粘性の原因と思われ
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るが、お互いに同族体であるために用いられた。粘性は、室温下でのものであり、

メタノールO．59cP、エチレングリコール20．9cp、グリセリン945cpである。

また、以下の測定に先立って、PMTの直線性のチェック、およびロックインアン

プ、X－Yレコーダのレスポンス等についてのチェックを行った。

5－2－5 実験結果

 5－2－3で述べた干渉計装置と前節で述べたサンプルを用いてT2の直接測定

を行った結果について述べる。

 図5－12に得られたフリンジパターンを示す■a〕は、サンプル、セルのない場合、

lb〕、lc〕はそれぞれグリセリン溶媒だけの場合、およびメタノール溶媒だけの場合で

ある。これらのフリンジパターンは、セル、溶媒の影響がないことを示すためにと

0・level一一じ

    （a）

I

・leVe1一“

Hdelay

つ ‘12ps
（bl   （c） （d）    （e）

図5一ユ2実験で得られたフリンジバターン ｛a）サンプル、セルのない場合

    1b〕グリセリン溶媒だけの場合：clメタノール溶媒だけの場合1dlグリセリン港

    媒中のマラカイトグリーンの場合（elメタノール溶媒中のマラカイトグリーン

    の場合
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られた。次に、ωは、一グリセリン溶媒でのM・G・le〕は、メタノール溶媒でのM．

G。のフリンジパターンを示している。これらのフりンジパターンは、．パルス幅よ

りも充分に、ダブルパルス対が離れたところ、つまり、ダブルパルスによって干渉

が生じないところのレベルを溶媒だけの場合の透過レベルと同じになるようにロッ

クインアンプのゲインを調整して記録したものである。また、用いたサンプルの濃

度4．O×1ザ2Mは、100μmセルで、サンプル中での吸収が約95％に相当する

ものである。図に示されているように、ld〕のグリセリン溶媒でのマラカイトグリー

ンのフリンジパターンは、同相の部分（上側）が逆相の部分（下側）よりも、より

大きな減衰をうけているあに対し、lelのメタノール溶媒でのマラカイトグリーンで

は、この一ような変化は見られない。一

5－2－6 検   討

 得られた実験結果と5－2－1，5－2－2で述べてきたシミュレーシ；ンの結

果とめ比較検討を行う。

原坤でも述べたよう1千・位相緩和時商・・と用いるパルス別t・との大小関係に

よ？辛…》∠t・の申合には…を反映したウィングが生じ…≦伯の場

合には｛このようなウン！グは生じないが、一フリンジパターンで、一同相部分での抑

え込みか逆相部分よりも顕著になり、T2《∠tp の場合には、パルスー自身の特性

がわ参ることを説明した。一図5－2ωに示した。グリセリン溶媒中でのM・G・で

は、T≒≦∠tpに相当するような↓部でのフリンジパターンの抑え込みが見られた。

一方、．le〕のメタノール溶媒中でのM．G．では、その変化が見られなかった。これら

の差異は、次のように説明することができる。

 一般に、分子の緩和過程の速さは、溶媒の粘性に左右され、粘性の大きいもの程、

その速さは遅くなると考えられる。これまでにも、エネルギー緩和時間T1は、通

常10ps～数ns領域に入るために、Tlの粘性ηに関する研究は多くなされてき

ている。そして、Tlとηとは、T1。。η垢の関係にあることが報告されている（25）・

（26）。したがって、同じ溶媒中での溶質との相互作用によるT2に関しても、同様

にT2。。η始なる関係があると考えられる。そこで、グリセリン中でのM・G・の

T2を、用いたパルス幅0．3ps程度と考えると、エチレングリコール中でのM．G．
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のT2は、T2。。η始：2・0．9拍～O．08ps、メタノール中でのM．G．のT2は、T2

。。η始＝α59地～α03ps程度となる。これば、図5二121e〕のメタノール溶媒中

でのM．G．のフリンジパターンでは、ld〕に見られるフリンジパターンの歪が生じて

いないことからも、用いたパルス幅～0．3psより短かいことがわかる。この段階で

は、まだ、T2に関する充分な情報は得られていないが用いた色素のパラメータ、

実験条件等を計算機シミュレーション．し、並行して、図5一ユ2に示したようなフリ

ンジパターンを測定することにより、ある程度の位相緩和時間丁2に関する情報が

得られることが確認された。

5－3 従来の結果との比較

 ここでは、これまでに周波数領域、あるいは、ただ一例であるが時間領域で行われ

た位相緩和時間丁2の測定結果と本報告の結果との比較検討を行う。

周波数領域での色素の位相緩和時間の測定例

 Vahey等（1）は、モード同期ルビーレーザーを用いて、その入射エネルギーと偏光

の関数としてサンプル中での非線形な吸収を測定することによりT2の値を推定して

いる。彼等は、実験結果とシミュレーションとの比較から、グリセリン溶媒中での’

DDI（1，1」diethy1－2，2しdicarbocyanine－iodide）のT2の値として、T2

＝0．4±0．2psを得ている。また、Mo皿。u（2）は、モード同期ルビーレーザーの強い光

を用い、ホールバーニインク効果を利用して、液相での色素のT2の測定を行ってい

る。T2の決定は｛実験結果とシミュレーションの結果との一致で行われている。用い

た色素は、メタノール溶媒申でのクリプトシアニン色素であり、T2雪0．6～1psの値

を得た。Yajima等（5）は、共鳴レイリー型光混合法、らまり異なる角周波数ω1，ω2

の2種の入射光を物質にあてると、三次の非線形効果によりω3；2ω1一ω2，ω4冨

2ω2一ω1の光が発生する。ここで、ω1・ω2とも物質の広い吸収帯に共鳴するよう

に選び、ω3の出力強度を差周波ω1一ω2の関数として測定するもので、この方法を

用いて、工クノール中でのローダミンBのT2の値として、T2＝0．04Ps±20％を得て

いる。Song等（6）は、Yaj i ma等とほぼ同様な方法で、マラカイトグリーンの水溶

媒中でのT2を測定し、T2＜0，02psを得ている。
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時間領域での色素の位相緩和時間の測定例

 Yajima。等（13）は、CW色素レーザーからのO．2psの光パルスを用いて、フォト

ン・エコーの方法をもっと拡張した過渡的空間パラメトリック法で、サブピコ秒位相

緩和時間の情報を得ることを試みた。試料としては、DODCIのエタノール溶液で、T2

＜O．05psの値を得ている。

 以上が、とれまでに、液相での色素分子を対象にして行われてきた、周波数、時間

領域での位相緩和時間丁2の測定結果例であるが、本実験結果と同様、T2のオーダ

ー的なものしか得られていない。この原因は、このような領域でのT2の測定は、実

験的にむずかしく、また緩和機構のモデルあるいは結果の解釈等に問題を残している

ためであると思われる。

5－4 結   言

 サブピコ秒光パルスの応用の一例として、提案した相互にコヒニレントなサブピコ

秒光パルスに対する媒質の平均透過率が媒質の位相記憶時間とパルス対間の位相関係

に依存することを利用した方法で、液相での育機色素分子の位相緩和時間の直接測定

を試みた。これにより得られた結果は次のよ一 ､にまとめられる。．

 11）提案した方法の測定原理は、計算機シミュレーションによるブロッホ・ヘクト

  ルの動きから説明することができた。

 12）パルス幅∠tpとT2との関係が、∠tp≧T2の場合には、フリンジパターン上

  において、同相部分の抑え込みが顕著になることが、シミュレーションならびに

  実験結果で確認された。

 13〕この方法は、原理的に、T2とT2ヤが分離されないために、不均一位相緩和時

  間を測定することになる。

 （4〕この方法を用いて、グリセリン溶媒申のマラカイトグリーン色素でTダ＜O．3

  ps、メタノール溶媒中のマラカイトグリーン色素で嘔＊《O．3psであることが

  実験より得られれ

 本実験では、サンプルの種々のパラメータが変え易いこと、また。、これまでにいく

っかの測定例があること等から、液相での色素の位相緩和時間の直接測定を試みたが、

今後、固体、特に半導体にこの方法を適用しT2を測定をすることによって、半導体
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レーザーの動作特性、そのモード同期特性、光一電気スイッチ、太陽電池の効率等の

解明に役立つものと考えてい乱
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第6章 結 論

 以上が、これまでサブピコ秒光パルスの発生とその応用に関して著者が行ってきた

研究をまとめたものである。

 この章では、本研究を通じて得られた成果を改めて要約して述べ、今後の課題や問

題点を指摘して結論とする。

 第2章では、現在、唯二のサブピコ秒光パルス発生光源であると共に、今後、さら

に短パルス発生の可能性を秘めたC W色素レーザーの製作を行った。その結果、

 （1〕C W色素レーザー装置設言十上の指針を明らかにすると共に、装置の要となる、

  ジェット・ストリーム、色素循環系の製作を行い、これらの装置が、短期ならび

  に長期的な安定度に優れたものであることが示された，

 12〕サブピコ秒光パルス発生に適した共振器構成についての検討を行うと共に、発

  振動作上重要となる要素を実験的に明らかにした。そして、製作したC W色素レ

  ーザー装置は、入出力特性、出力の安定性において優れた特性を有することが示

  された。

 第3章では、サブピコ秒光パルス発生法として、提案した内部変調を併用した受動

モード同期法、利得変調を併用した受動モード同期法、混合名索による受動モード同

期法について、計算機シミュレーションならびに実験を行い、その結果、

 13〕内部変調を併用した受動モード同期法では、レーザー媒質のもつ広い利得バン

  ド幅を有効に利用できることが、シミュレーションならびに実験結果により示さ

  れれまた、この方法で問題となる共振器内部のプリズムの横分散について検討

  を行い、0、ユps程度の光パルス発生が充分可能であることが示された。さらに、

  この方法は、通常の受動モード同期法に比較して、安定なパルス発生が行えるこ

  とが実験的に確認された。

 ω 利得変調を併用した受動モード同期法では、通常のシンクロナスモード同期法

  に比較して、超短光パルス発生の条件が緩和されると共に、受動モード同期法に

  比較して、広帯域波長可変化、高田カバルスの発生に適していることが示された。

 15）混合色素による受動モード同期法では、単一色素、例えばRh－6GとDODCI

  の受動モード同期に比較して、広範囲な波長領域でサブピコ秒光パルスを得るこ
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  とができた。

 第4章では、超短光パルスの強度と位相の相関の同時痴定が可能な新しい型の相関

器について検討を行い、その結果、

 161製作した相関器は、位相成分を測定するのに充分安定であり、また、機械的掃

  引を採用している点で小形で、かつ、取り扱いが容易であることが示された。

 （7〕スピーカーの掃引により実時間で強度相関波形がモニター’でき、また、PZT

  の高・低速交互掃引により、超短光パルスの位相と強度相関とを分離しつつ同時

  に測定でき、かつ、それらの機能を両立させることが可能であり、これらの同時

  測定の結果から、フーリエ変換極限ハルス①LP）の判定を迅速に行えることが

  実験的に示された。

 18〕この相関器によって測定された超短光パルスの特性をその内部に直線的な周波

  数変動を含むと仮定することにより説明できることが示されれ

 第5章では、サブピコ秒光パルスの応用の一例として、提案した方法で、液相での

位相緩和時間の直接測定を試み、その結果、

191提案し・た方法の測定原理は、．計算機シミュレーションによるブロッホ・ヘクト

  ルの動きから説明できることが示された。

 ω シミュレーションの結果から、パルス幅∠tpと位相緩和時間丁2の大小関係に

  よって、∠tp《T2の場合には、両側のウィングの減衰からT2を推定できる

  こと、∠tp≧T2の場合には、干渉フリンジの同相部分の抑え込みの程度と対応

  するシミュレーションの結果からT2を推定できること、∠tp》⑰の場合には、

  パルス自身の特性がわかることなどが示された。

ln〕この方法を、液相有機色素分子に適用することによって、グリセリン溶媒中のマラ

  カイトグリーン色素で丁茅≦0・3ps・メタノール溶媒中のマラカイトグリーン色

  素でTダ《0．3psであることが実験的に示された。

 さらに、今後に残された課題として次のことがあげられる。

 ω 提案したサブピコ秒光パルス発生法について、さらに深い検討と、フェムト秒

  光パルスを達成するための理論的ならびに実験的検討をすること。

 12）発生した超短光パルス内部の位相特性を実験で確かめると共に、フーリェ変換極限

  パルスを発生するための条件を検討すること。これは、さらに、超短光パルスの
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 有効な圧縮に関する知見も与えてくれる。

13）提案した位相緩和時間の直接測定法では、原理的に、均一、不均一の位相緩和

時間の分離ができないので、これに対して何らかの工夫をする必要がある。さら

 に、得られた結果の解釈についても、より深い検討と考察が必要である。
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