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研 究 ノー ト

極限超短光パルスをめ ざして

1は じめ に

パ ル ス レー ザー を扱 った人 な らば 、光 パル スは ど こまで短 くな る ものだ ろ うと一 度 は考 えた ことがあ

る に違 い ない。 我 々 もこの20年 間 レー ザー に携 わ って きた が、 ご多分 に もれ ず レー ザー の最短 パル ス

の報 告 に は常 に関心 を持 って きた一 人 で あ る。 一昔前 な らば、「ピ コ秒(10覗 秒)」 とい う ことばは超短

パ ル スの 代名 詞 みた い な もの だ った が、 い つの ま にか 、「サ ブ ピ コ秒」 と い う ことば に置 き換 わ り
、 い

まや レー ザー の研 究 に携 わ ってい る人 以 外で も 「フ ェム ト秒(10囑 秒)」 とい う単位 を平 気 に使 え るよ

うにな って きて い る。 事実 、 これ まで レー ザーを使 って いなか った研究 室で も気軽 に 「フ ェム ト秒 」 レー

ザ ー を扱 え るよ うに なって きて い るの は大 いな る驚 きで あ る。 これ ほ ど広 くフェ ム ト秒 レー ザー が普及

したの は チ タンサ フ ァイ ア レー ザ ーが開 発 され た こ とに負 うとこ ろは大 きい。 我 々 の研究 室 で も市 販 の

い ろ いろ な タイプ の チタ ンサ フ ァイ ア レー ザー があ るが 、 い ったい この レー ザ ーが ど こまで短 いパル ス

を発生 で き るの か とい うの は、つね 日頃 の関心 の的で あ った。 この よ うな単純 な動機 か ら超短 パル ス レー

ザー の限界 を調 べて みた くな り、 そ れで は とい う ことで 自分 た ちで レー ザー を作 って み る ことにな った。

この雑 誌 の タイ トル の 「低 温 セ ン ターだ よ り」 とい うことば には あ ま りな じまな いか も しれ ないが 、分

光 や光学 測定 の ための フェ ム ト秒 の光 源が こん なに簡単 に作れ て、 なお かつ、 チ タソサ フ ァイア レーザー

自体 が完成 され た もので な く今 後 の発 展性 も含 んで い るんだ とい うことを知 って いた だ きた くこの文 章

を したた めて み た。

チ タンサ フ ァイア レー ザー か ら フェム ト秒パ ル スが発 生 したのは わず か数 年前 の1991年 の ことで、

Spenceら に よって60fsの 超短 光 パ ル スを発 生 させ るこ とに成功 した のが初 め て で あ る[1]。この レー ザー

は すべ て固体 素 子で 構成 されて い るた め、以 前 に普及 した色 素 レー ザー な どに比 べ ると遥 かに安定 で使

いやす い もので あ った。 今 日で は、 パル ス レー ザー と して だけ でな く、利 得 の あ る波 長領 域 が700-100

0nmと 広 いため 波長 可変 レーザ ー と して も、 スペ ク トル 幅 の狭 い単一 モ ー ドレーザ ー と して も、 また 、

増幅 器 を用 いた 高 出力 レー ザー の光 源 と して も広 く利 用 されて い る。 パ ル ス光源 と して現 在市 販 され て

い る チ タンサ フ ァイ ア レーザ ーの ほ とん どが60-100fsの 時 間幅 を もち、出 力 も1W程 度 と大 きいが 、結

構高 価 で あ り、 まだ簡 単 に研 究室 で 買 え るとい うもので は ない よ うであ る。 そ こで アル ゴン レー ザー な

どの励起 源 だけ が あ るとい う方 のた め に、 わず か100万 円弱 の出 費をす るだ けで市 販 の もの よ りもは

るかに性 能 の よい レーザ ー(パ ル ス幅1(鵬 くらい)を つ くる ことがで きる とい う話 を紹 介 したい回。
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2チ タ ン サ フ ァ イ ア レ ー ザ ー の 製 作 と パ ル ス 発 振 の 原 理

図1に 製作 した レーザ ーの構成 を示 す が、 この レーザ ーは非 常 に単純 な造 りを して い る。 わず か に4

枚 の鏡 、2個 の プ リズム、 それ と、 レー ザー媒 質 で あ るチ タ ソサ フ ァイ ア結晶 だ けか らで きて い る。 図

の左側 か ら励 起源 で あ るアルゴ ソ レーザ ー を結 晶 に焦 点 を結 ぶ よ うに レソ ズで 入射 す る。M3は アル ゴ

ソ レー ザー か らの光(青 か ら緑色)は 透過 し、発振 す る赤 色 は反射 す るよ うに した鏡 で、 また 、M1は

3-10%く らい赤 色 が透 過 で き るよ うに した 出力鏡 であ る。 いず れ も市販 の鏡 をそ の ま ま使 う ことがで

きる。 チ タ ソサ フ ァイア結 晶か らで た光 は プ リズ ムを二 つ通 ってM4の 鏡 で反 射 され 、再 び結 晶 を通 っ

て今度 はM1で 反射 され るが、 この とき内部 の パ ワーの幾 分 か を出 力す るよ うにな ってい る。励 起 す る

光は 一定 強度 の光 を発 生す る アル ゴ ソ レー ザー であ る こ とを考 え ると、 この共 振器 の ど こに フェ ム ト秒

とい うよ うな短 いパル ス光 を発生 す る機構 が あ るの か不思 議 に思 うか も しれ ない が、実 は パル ス にす る

機 構 は レー ザー 自身が もってい るの で あ る。

一般 に レー ザ ーで パル スをつ くるには
、励起 す る光 だ とか電 流 を パル スにす る ことに よ って作 る方法

と、励 起 す る光や電 流 は一定 だ が、共 振器 の利 得 や損 失 に光 の一往 復 に あわせ て周 期 的な変 調 を加 え て

つ くる方 法 があ る。 前者 の場 合 パル ス にな るの は当然 と思 われ るが、 後者 の方 は次 の よ うに考 え る と分

M3M2
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図1自 作 した フェム ト秒 チ タ ソサ フ ァイ ア レー ザー の構 成

か りやす い。 レーザ ーは共振 器 の鏡 の間 を光 が往復 して い るわ けだが 、 この中 で安 定 な光 が存在 す るた

め には共振 器 一往復 の距 離 が光 の波長 の整 数倍 にな る特定 の波 長 に限 られ て い る。 これ を(縦)モ ー ド

と呼 ぶ が、 レー ザーで は利得 の範 囲 内で この条 件 を満 足 す るい ろい ろな モー ドで発 振 す る ことがで きる。

通 常 、 これ らの モー ドで発振 した光 は位 相 がバ ラバ ラな ため 、全体 と しての強 度 は少 し変 動す るが平均

と しては 一定 の強度 を保 つ よ うな連続 発振 を して い る。周 期 的 な変 調 は これ らの発 振 モー ド間 の位相 を

揃 えて、 ち ょうど フー リエ合 成 す る よ うにパ ル スを作 り出す ので あ る。言 い換 えれ ば 、位相 を揃 えて パ

ル スをつ くる ことによ り、周期 的 な利 得や損 失変調 に対 して もっと も レーザー 出力が 高 くなる よ うに レー

ザー 自身 が調 整 して い ることに な る。 これ をモ ー ド同期 と呼 んで い る。 い ったん パル ス にな る とパ ル ス

の前 半部 分 は レーザー媒 質 か ら利 得 を多 くも らえ、後 半部 分 はそ の分 少 な くな るので 、後 ろが 削 られ パ

ル スは前 へ前 へ と移 動 して い く。 しか し、周期 的 な変 調 のせ いで前 に行 きす ぎ ると今 度 は利 得 が少 な く

な った り損 失 が 多 くな った りで 、前 がつ か えて しま うた め、結 果 的 に後 ろが削 られて い きパル スは先 鋭

化 して い く。 したが って、 レー ザー その ものの性 質 か らパ ル スは どん どん狭 くな り、原 理 的 には木 確定

性関 係 に よって利得 の 波長 幅で きま る時 間幅 に まで な って い くので あ る。

こ こで 製作 した レーザー では 、 この変 調 を外 部 か ら加 え る ことな しに 自動的 に起 こ して しま って い る

た め、実 に簡 単 な構 成 に なって い るので あ る。 ここで起 きて い るモ ー ド同期 は カー レソズモー ド同期 と

い う方法 で あ る。 一般 に物 質の屈 折 率 は強 い電 場 を加 え ると変 化 す るが 、 この うち電場 の2乗 に比例 し
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た変 化 を カー効 果 と呼 んで い る。 等方 的 な物 質で は電場 に比例 した項 は対称 性 の ため に消 えて カー効 果

が最 低次 の効 果 に な る。 光 の電場 によ り起 き るカー効 果 を特 に光 カー効 果 と呼 ん でい るが 、 こ こで は こ

の効 果 に よ りモー ド同期 が起 きて い る。す な:わち、発振 が可能 な だ けの大 きい利 得 が得 られて い ると き

に た また ま強 い 光 が発生 す るとチ タ ンサ フ ァそ ア結 晶 中で は 、光 カー効 果 に よ り屈折 率 変化 が お きる。

この と き、光 は ビー ムの中心 付近 で は強 く周辺 部 で は弱 いた め、 中心 付近 で大 きな屈 折 率変 化 を生 じる。

この屈折 率変 化 が正 で あ る と光 ビー ムの 中心 付近 で光 は よ り遅 れ るた め ち ょ うど凸 レソ ズを通 った と き

の よ うに波面 が 曲 が る。 つ ま り、発生 した光 が強 い と きだけ共 振器 内 に凸 レンズ をいれ た よ うな もので

あ る。 この様 子 を 図2に 示 す。共 振器 の調 整 を 凸 レソズが入 った ときに もっと も損失 が少 な くな るよ う

に あ らか じめ調 整 して お くと、 た また まパ ル スにな る とそれ が も っと も有利 なので 、持 続 して発 振す る

こと にな る。 実 際 には共 振器 に ス リッ トな どを入 れ、 強 い光 が発 生 した と きに発振 ビーム の径 が狭 くな

るよ うに して お くことが良 くや られ て い る。 こ こで つ くった共 振器 の 場合 は特 に ス リッ トを いれ な くて

もモー ド同期 は 安定 して起 きるが、 その原 因 に ついて は よ くは分 か って いな い。 この よ うに、 この タイ

プの レーザ ーで は光 パ ル スが共振 器 内 を往 復 して結晶 中 を通 る こ とそ れ 自体 が周 期 的 な変調 の役 割 を果

た して い る。 チ タソ サ フ ァイア レーザー は利得 の波 長 幅 が非 常 に広 い ため 、 この よ うな機構 だ けで フ ェ

ム ト秒 の光 パル スに な ることがで きるの で あ る。
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図2カ ー レソ ズモ ー ド同期 の機 構

以上 の よ うな モー ド同期 機構 か ら明 らかな よ うに、 この タイプ の レーザ ー をパル スで発 振 させ るた め

に抵 、共振 器 の調 整 が非常 に重 要 にな る。 そ こで 、共振 器 を組 ん だ後 、鏡 の位置 と結 晶 との相 対位 置 を

い ろい ろ と変 化 させ 、 どの位 置で パル ス発振 が起 きるのか を細 か く調 べてみ た。 その 結果 を図2に 示 す。

図の◎ は安定 して モー ド同期 がかか った位置 、○ はパ ルスの幅 が広 いかあ るいは不 安定 なモー ド同期 だ っ

た点 、△ は ほん の一瞬 だ け パル ス発振 す る位置 、 ×は 全 くパ ル ス発振 しな か った位置 を表 してい る。 ま

た、矢 印 で示 した領域 は発振 した 全領域 を示 して い る。 この よ うに発振 領域 に飛 びが あるの は、共 振器

を チ タソサ フ ァイ ア結 晶に対 して非 対称 に して い るか らで 、4つ の境界 は それ ぞれM1、M4の 鏡 の位

置 で レーザ ーが平 行 ビー ムにな る場 合 と焦 点 を結 ぶ場 合で 、 これ をはず れ ると安 定共 振 器 に はな らない

ことが共振 器 の安 定性 の考 察 か ら理 解 で き る。 また、 パル ス発振 す る領 域 が この よ うに限 られ てい るの

は、 図2に 示 す よ うな発振 ビー ムの ビー ム径 が狭 くな るのが カー レソズ効 果 が結 晶の左 端 で起 きると き

と右端 で起 き る ときの二 つ の場合 に限 られて い るか らで あ る。

光 パル スの時 間 幅が 狭 くな るに つれ 、当 然 なが ら波 長幅 が 広 くな ってい く。 この 広 が りは10fsく らい

の幅 の光 パ ル スで は100nm近 くに もな る。 この よ うに、 スペ ク トル幅 が広 が って くる と今 まで あ ま り考
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M2一結晶間の相対距離/mm

図3共 振器 の鏡 と結 晶 との相対 距離 を変 化 させ た と きの チ タソサ フ ァイ ア レー ザー の発振 特性

慮 に いれ な くて も よか った屈折率 の分散 の効 果 が大 きな影響 を与 える こ とにな る。す な わち、 一般 に物

質 の屈 折 率 は紫外 域 に 吸収 を持 つ関係 で 、波 長 が短 くな るに つれ 大 き くな る(正 常 分散)。 そ こで 物質

中 を光 が通 過 す る と短 波長 の光 は長 波長 の光 よ り遅 れ て しまい 、結果 と して 時間 幅 が広 が って しま う。

これ を群 速度分 散 と呼 ん でい るが 、 フ ェム ト秒領 域 の光 を扱 う上 で常 に考 慮 に入 れ てお かな くて は な ら

な い ことが らで あ る。 共振 器 の中 で も同 じことで、利 得 を与 え るチ タソサ フ ァイ ア結 晶 自身 が逆 に分散

を与 え るもっ と も大 きな原因 とな って い るは皮 肉 な こ とで あ る。 これ を防 ぐには逆 符号 の分散 を もつ よ

うな光学 系 を挿入 すれ ば よ いが、二 つ の プ リズム を逆 に配 置 した プ リズ ム対 がそれ に あた る。 原理 は第

1の プ リズムで分 散 した 光 は短 波 長 の方 が大 き く屈 折 され るが、2番 目のプ リズムで はそ の分 だけ プ リ

ズムの 中を通 る距 離 が短 くな り遅 れ も小 さい。 逆 に長 波長 の光 は屈 折 が小 さい分 、 プ リズムの中 を長 く

通 って遅 れ る よ うにな る。 第2の プ リズムを光 ビー ムに垂 直 に動 か して光 ビーム がプ リズムの中 程 を通

る よ うに挿入 させて い くと、 プ リズム対 に よ る逆分 散 の効 果 に加 え、厚 さの異 な るガ ラス板 を透 過 させ

た正 常分 散 の効果 が加 わ る。 そ こで、 あ らか じめ逆 分 散 の方 が大 き くな る よ うに余 分 に プ リズム対 の間

隔 を設定 してや る と、 プ リズ ムを少 し挿 入す るこ とで 結 晶で の分散 をち ょ うど打 ち消す よ うな最 適 条件

を得 る ことがで きる。 屈折 率 の分 散 の うち時 間幅 の変 化 に効 くの は2次 以 上 の分 散 で あ り、 プ リズム対

は この うち2次 の分散 だ け を補償 す る ことが で き る。3次 以上 の分 散 は現 在 の と ころ補 償す る ことは か

な りむ つか しいので 、3次 以 上 の分散 の効 果 が出 きる限 り小 さ くな る よ うに工 夫 す うのが短 い パル ス を

得 るポ イ ソ トとな る。 こ こで は チ タ ソサ フ ァイ ア結 晶 を通常 の1/10の 厚 さの2mmと して 分散 の 効 果 を

極 力小 さ くし、 その か わ り波 長分 散 は小 さいが3次 以 上 の分散 も小 さい溶 融石英 を プ リズム対 に用 い る

こ とに よ りこの問 題 を あ る程 度 まで解 決 して い る。

3自 作 した7エ ム ト秒 レーザ ーの発振特性 と分光への応用

図4は 安定 してモー ド同期がかかる状態に共振器を調整して、プリズム対を少しずつ挿入していった

時に、群速度分散の補償がうまくいってパルスがだんだん狭くなると同時にスペクトルが広がっていく
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様 子 を示 して い る。 パル スの時 間波 形 は光 を二 つ に分 け て一方 の光 を少 しず つ距 離 を変 えなが ら二 つの

光 をKH,PO、 などの非 線 形結 晶 に重 ね て入 射 し、二 つの パ ル ス光 が重 な った ときに だけ発 生 す る よ うな

第2高 調波 発 生 とい う現象 に よる強度 自己相 関法 を用 いて 測定 して い る。 図5は 光 パ ル スが も っと も狭

くな るよ うに調 整 した時 の強 度:自己相 関波 形 で1パ ル ス の時 間波 形 をsech2型 の波 形で あ ると仮定 して

フ ィッ トさせ る と時 間幅10.3fsが 得 られ た。 プ リズ ムを更 に挿 入 す る とサ イ ドパル スが 発生 す るが 、 こ

の状 態 では7.7fsと い う非 常 に短 いパ ル ス が得 られ る ことが分 か った。 この よ うに 、 チ タ ソサ フ ァイ ア

レー ザー 自身 は非常 に単純 な構 成 に な って い るに も拘 わ らず、共 振 器 の調整 に よ りフェ ム ト秒 とい う狭

いパ ル スを発 生で きるの は驚 異 で ある。 この時 の出 力 は数百mW程 度 で あ り、 さ まざ まな分 光法 に用 い

るに は十分 で あ る。実 際 に物 質 の光 カ ー効果 の測 定 を した結 果 を 図6に 示 す が、市 販 の90fsく らい の幅

を もつ チタ ンサ フ ァイア レー ザー では分 離 しなか った よ うな物質 中 の電 子雲 によ る応 答 と核 の応 答 が見

事 に分 か れて見 え るの が分 か る。
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図4共 振器内のプリズムを挿入していった時のレーザーのスペク トルと強度自己相関波形の変化
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図5、 パ ル スの時 間幅 が狭 くな った と きの強 度 自己 相関 波形
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時間幅17蛋sと90fsの光パルスを用いた時の液体CS2の 光カー効果の測定結果の比較
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Ti:Sレ ー ザ ー の モ ー ドマ ツ ク 特 性
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図7共 振器の鏡と結晶との相対距離を変化させたときのマルチパルス発振の様子(強 度自己相関波形)

4今 後 の 展 望

以 上の よ うに～8fsも の短 い光 パ ル スが この レー ザー か ら発生 す る ことが分 か った が、 この と きの レー

ザー の スペ ク トル は不 確定 性 の限 界 か らは は るか に広 く、原 理 的 には3fsほ どの パ ル ス がでて も よいは

ず で ある。 この限界 を与 えて い る ものは、 チ タ ソサ フ ァイア結 晶や プ リズム対 、お よび、鏡 の反射 にお

け る3次 以 上の位 相 分散 の効 果 が補 正 で きてい ない ことが原 因 で あ ると考 え られ る。結 晶 を薄 くす る こ

とはそ の分 だけ チ タ ンの含有 量 を増 や さ なけれ ば な らない ため現 在 の技術 では難 しい。 そ こで チ タソサ

フ ァイ アで これ 以上 の発 展 は ない よ うに思 われ てい たの だ が、 ひ ょんな ことで面 白い現 象 が発見 され た。

それ は、 共振 器 の鏡 の位 置 を変化 させ パル スに な る条 件 を探 してい る と き、場 合 に よ り何 本 ものパル ス

が発 生す る現 象 が見 られ た ことで あ る。 図7に 共 振器 の 条件 とパル ス列 の状 態 を強 度 自己相 関関数 と し

て測定 した例 を示 す が、 単一 パ ル スで モー ド同期 が かか る領 域 の周辺 にマ ル チパル スで 発振 す る領 域 が

存 在 す る ことが分 か る。 この と き場 合 に よ り図 に示 す よ うに、 パル スは2本 、3本 、4本 にな った りと

さま ざまで最 高6本 まで 発振 す る ことが確 認 で きた。 パ ル ス間 隔は場 合 によ り100-500fsと ば らば らだ

が、等 間隔 に発 振 す る こ とも また間隔 にば らつ きが見 られ る こと もあ った。 いず れ に して もパル スの 本

数 が少 ない と きには それ ぞ れの状 態 で かな り安 定 で あ る ことが わか った。 こ うした面 白い振 る舞 い の原
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因は まだ分 か って い ないが 、 マル チパ ル ス発 振 を して い ると きは時間 波形 に対 応 す る よ うな変 調 が周 波

数 領域 に も現 れて い る。 そ こで、 この変 調 に よ りい くつ もの区分 された周 波 数領 域 で、 お互 い に位 相が

ラ ソ ダムな状態 で発 振 す る と広 い時 間幅 を与 え るが、 モー ド同期 の よ うに お互 い ど う しで位 相 が ロ ック

され るとパル ス列 を与 え る とす ると何 とな く説 明 が付 くので は と考 えて い る。 いず れ に して も、100-

500fsの 短 い時 間間 隔 す なわ ち10THz程 度 の 周期 で パ ル ス幅 の狭 い パル ス の列 が レー ザー か ら直接 に発

生 して い るので 、何 か応用 に使 え ないか と夢 を膨 ら ませ て い る毎 日で あ る。
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