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第 1 章 序論 

 

本研究は、レーザー光パルスの電場位相制御技術を駆使して、光電場駆動により固体の電

子状態を制御する研究である。本章では、光電場のサイクル内の応答を観測することができ

る「サブサイクル分光」の概要と、その手法が発展してきた経緯について概説する。次に、本

研究で重要となる「中赤外パルスを用いたサブサイクル分光」の特長について述べ、周期的

な光電場下で実現できる現象「フロッケ状態」の形成について紹介する。最後に、本研究の

目的と論文の構成について説明する。 

 

1.1 光パルスを利用した固体の超高速現象の観測 

 光と物質の相互作用は、ピコ秒（~10-12 秒）以下の超高速の時間スケールで生じるものが数

多く存在する。近年のレーザー技術の進展により、これらの「超高速現象」を観測すること

が可能になってきた。その中でも広く利用されている手法が、フェムト秒（~10-15 秒）の時間

幅を持つ光パルスを用いた「ポンプ－プローブ分光法」である。ポンプ－プローブ分光法で

は、ポンプ光により試料を励起し、試料の電子状態変化に起因する反射率変化などをプロー

ブ光によって観測する（図 1.1）。さらに、遅延ステージ(Delay stage)によりプローブ光とポン

プ光の間に時間遅延𝑡dをつけることが可能であり、ポンプ光により生じた試料の電子状態変

化について時間分解測定を行うことが出来る。この手法では、時間分解能が遅延ステージの

移動速度や光検出器の応答速度によらず、全てパルス幅により決定される。従って、フェム

ト秒スケールの高い時間分解能を実現することが出来る。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 ポンププローブ分光法では、ポンプ光とプローブ光それぞれに自由度があり、光パルスの

パルス幅や強度などによっても観測される現象は変わる。中でも、ポンプ光のエネルギーを

図 1.1 ポンププローブ分光法の概念図 
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変えた時、観測される現象は大きく異なる。ここで、これまでに、この分光法に主に利用さ

れてきたポンプ光をエネルギー毎に並べたものを図 1.2 に示す。フェムト秒レーザーパルス

は、多くの場合 Ti: Sapphire 再生増幅器から出力されるが、その光パルスのエネルギー領域は

近赤外( ~ 1.55 eV)に対応する。そのため、この光源から波長変換しやすい可視・近赤外領域

の光をポンプ光として利用する研究が殆どであった。これらのエネルギー領域には、物質の

電子遷移が多数存在し、電子励起により生じる物質の超高速現象について多くの研究が行わ

れてきた。代表的な例としては、光照射による電子励起をきっかけに、物質の性質が劇的に

変化する光誘起相転移が挙げられる[1-5]。フェムト秒パルスレーザーによる超高速現象の発

見や、物質の電子状態の超高速制御の実現は、次世代の超高速光デバイスの応用へとつなが

る。それに加えて、パルスレーザーのような非常に高強度な光により引き起こされる現象は、

定常分光では説明できないものであり、光物性物理学の重要な分野の一つとなっている。 

 一方、レーザー光の周波数変換技術も発展し、エネルギーが低い光パルスをポンプ光とし

て利用する研究が注目されるようになった。この研究の利点としては、固体の電子励起を引

き起こさず、純粋な強電場によって引き起こされる超高速現象の発見が行えること、および、

光電場の位相制御技術を駆使することによって「サブサイクル分光」が行えること、の二つ

である。その一つに、テラヘルツパルスをポンプ光として用いた研究が挙げられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

1.2 サブサイクル分光 

J. Hebling らは、パルス面傾斜法と呼ばれるテラヘルツパルスの高強度化の方法を開発した

[6]。この方法を利用することによって、光子エネルギー4 meV、中心周波数 1 THz、周期 1 ps、

最大電場強度 1 MV/cm のシングルサイクルなテラヘルツ光パルスの発生が可能となってきた 

[7] 。 最 近 で は 、 有 機 結 晶 DSTMS(4-N,N-dimethylamino-4’-N’-methyl-stilbazolium 2,4,6-

trimethylbenzenesulfonate)を利用して約 6 MV/cm の超高強度テラヘルツ光パルス発生も可能と

なり[8]、励起光として増々注目を集めている。テラヘルツ光パルスをポンプ光とした場合は、

「サブサイクル分光」が容易に可能であることが注目すべき点である。以下で、サブサイク

ル分光について、通常のポンプ－プローブ分光との違いを含めて説明する。 

通常のポンププローブ分光では、時間幅 100 fs 程度の可視・近赤外光パルスを、ポンプ光

図 1.2 ポンプ光のエネルギー領域 
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およびプローブ光として利用する。ポンプ光の振動電場の周期が数フェムト秒スケールであ

るため、この手法では振動する光電場に対する応答を、直接観測できるわけではない。一方、

周期 1 ps のテラヘルツパルスをポンプ光として利用する場合、時間幅 100 fs のプローブ光に

より、テラヘルツ電場波形に沿った光学応答の観測を行うことが出来る（図 1.3(c)）。光の振

動電場のサイクル内の応答を観測するという意味で、この手法をサブサイクル分光と呼ぶ。

サブサイクル分光は、光電場に対する電子系や格子系のダイナミクスを詳細に観測すること

が出来るため、固体の電場応答を調査する手法として広く利用されている。 

 サブサイクル分光の特徴を活かした先行研究としては、テラヘルツパルス励起による電子

型強誘電体 TTF-CA の分極制御が挙げられる[9]。TTF-CA は、温度 77 K で中性からイオン性

へと転移し強誘電性を示す。この研究では、TTF-CA のイオン性相において、第 2 高調波(SHG)

をプローブ光として用いることによって、テラヘルツパルスの電場成分による分極変化を検

出している。その結果、テラヘルツ電場波形に沿った 1 ps スケールの超高速分極制御に成功

している。その他にも、TTF-CA の中性相におけるテラヘルツパルス励起による中性イオン性

ドメイン壁のダイナミクスの実時間観測や[10]、大きな 3 次の非線形光学効果に起因した一

次元モット絶縁体の超高速光スイッチなど[11]、サブサイクル分光でしか観測出来ない数多く

の超高速現象が報告されている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

このように強電場効果によって引き起こされる超高速現象は、従来の電子励起により引き起

こされるものとは全く異なるものであり、サブサイクル分光はそのような固体の電場応答に

ついて詳細に解明出来るという点で、非常に有用な手法であると言える。しかし、サブサイ

図 1.3 (a)ポンププローブ分光とテラヘルツ光を用いたサブサイクル分光の比較 (b)テラヘルツ

光ポンプ SHG プローブサブサイクル分光のセットアップ（上図）とテラヘルツ光電場印加に

よる分極変化に起因した SHG 強度変化（下図）。 
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クル分光は、長周期のポンプ光とその電場周期よりも短いプローブ光を利用するだけでは実

現することが出来ない。この手法において最も重要なのは、ポンプ光の「Carrier envelope phase 

(CEP)」を制御することである。 

 

1.3 レーザー光の Carrier envelope phase (CEP) 

CEP は、光パルスの包絡線(envelope)に対する搬送波(Carrier)の位相を指す。図 1.4(a)に示す

ように、光電場𝐸(𝑡)は、包絡線関数を𝐹(𝑡)、搬送波をcos(𝜔𝑡)としてを以下の式で記述できる。 

𝐸(𝑡) = 𝐹(𝑡) × cos(𝜔𝑡 + 𝜑CEP)                                             (1.1) 

この𝜑CEPが CEP に対応する。通常の Ti:Sapphire 再生増幅器は特定の繰り返し周波数で光パル

スを出力するが、時間的に出力されるパルス毎に CEP が変化する。これは光学素子に対する

光パルスの包絡線の屈折率（群屈折率）と搬送波の屈折率（位相屈折率）の波長依存性が異

なることに起因している[12,13]。ポンププローブ分光では、殆どの場合、繰り返し出力される

光パルスにより生じる光学応答のデータを積算して信号を取得する方法をとる。ここで、CEP

が変化する場合、励起光電場のサイクル内の応答や電場により駆動されたコヒーレント現象

の位相も時間毎に変化してしまう（図 1.4(b)）。その結果、サブサイクルの信号は積算の過程

で消失する。従って、サブサイクル分光を実施できるかどうかは、ポンプ光の CEP が安定し

ているかどうかによることになる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

CEP を制御する方法としては大きく分けて以下の 2 つが挙げられる。 

1. 非線形光学効果の差周波発生による CEP 制御 

2. 遅延ステージなどを用いた外部からの光路長の補正による CEP 制御 

1 については、非線形光学結晶と呼ばれる特殊な結晶にレーザー光パルスを入射することに

よって、レーザー光電場の CEP を制御することが出来る。以降ではこれを受動的な CEP 制御

図 1.4 (a)光パルスの CEP。(b)CEP が不安定な場合のサブサイクル測定の信号。 
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と呼ぶことにする。それに対し、2 は、位相変化（光路長変化）に対し、遅延ステージや分散

媒質によって補正を加えることによって、電場の CEP を制御する。外部から補正を加えると

いう意味で、以降はこれを能動的な CEP 制御と呼ぶことにする。1 の受動的な CEP 制御は、

光源に含まれる CEP 変化を制御するのに適している。一方、光学系の光路長揺らぎなどによ

る電場位相の変化には対応できない。そのような変化に対しては、2 の手法を利用することに

よって CEP を制御する必要がある。2 の手法では、電場位相の経時変化を観測しながら、位

相変化分だけ光路長を制御する手法が一般的に利用されている。1,2 の手法については、それ

ぞれ、第 2 章と第 3 章で詳細に説明する。 

 

1.4 中赤外パルスを利用したサブサイクル分光 

ここまでは、テラヘルツ光をポンプ光として用いたサブサイクル分光の研究について述べ

てきた。最近になって、エネルギー領域(41 meV~410 meV)に当たる中赤外光をポンプ光とし

たサブサイクル分光の研究が脚光を浴びている。中赤外光は、可視・近赤外光のエネルギー

よりも周期が長いため、サブサイクル分光によってその電場に対する応答の観測を行うこと

が出来る。この特徴はテラヘルツ光と共通しているが、中赤外光は、ポンプ光として利用さ

れているテラヘルツ光にはない幾つかの利点を有する。 

一つは、10 MV/cm 以上の超高強度の電場を試料に印加することが出来る点である。一般的

に、光パルスは空間的・時間的に局在するほどその電場強度は大きくなり、光の波長が短い

ほど局在させやすいという性質を持つ。中赤外光（光子エネルギー0.1 eV）の波長はおよそ 10 

µm であり、テラヘルツ光（周波数 1 THz、光子エネルギー4.13 meV）の波長 300 µm よりも

一桁以上短い。そのため、非常に高い電場強度を実現することが出来る。このような高強度

電場を用いた例としては、酸化バナジウム(VO2)を対象としたトンネルイオン化による絶縁体

－金属転移が挙げられる[14]。VO2 の光誘起絶縁体－金属転移は、テラヘルツパルス励起に

よっても行われている[15]。しかし、この相転移は電場印加によるキャリア生成とその加速に

よる系の温度上昇に起因したものであり、中赤外光励起による相転移とは、物理的なメカニ

ズムは大きく異なる。 

 2 つ目は、有機物質の分子内振動や無機物質の格子振動といった中赤外領域にある多数の

フォノンを共鳴励起できる点である。フォノンの共鳴励起によって物性を制御する研究は、

ドイツのグループを筆頭に精力的に行われてきた。先行研究としては、無機強誘電体ニオブ

酸リチウム(LiNbO3)の中赤外フォノンを共鳴励起することによって、強誘電分極を反転させ

た研究（図 1.5(a)）[16]や、LiNbO3 の TO フォノンモードを共鳴励起することにより高次の非

線形格子振動を観測した研究などが挙げられる（図 1.5(b)）[17]。別のグループでは、強誘電

体である水素結合型超分子共結晶(Hdppz-Hca)の Hca 分子の C-O-伸縮モードを励起すること

により、非線形な SHG 強度変化（分極変化）を観測した[18]。さらに、C-O-伸縮モードの変

化を取り入れた非線形運動方程式を解くことによって、これらの SHG 強度変化は、平衡点か
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ら少しずれた準安定相にプロトンが再配置されることが原因であることを示した（図 1.5(c)）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

これらの現象は、可視・近赤外光励起はもちろん、テラヘルツ光励起でも観測することが

出来ない。特に、中赤外パルスを用いたサブサイクル分光は、新たな機構を用いた固体の電

子状態制御を行う上で強力なツールとなりうる。これは、光物性物理学や光科学といった学

術的な観点からだけでなく、革新的な光デバイスの開発への応用の観点からも極めて重要な

トピックである。 

それに加えて、シングルサイクルの電磁波が得やすいテラヘルツパルスと比べて、中赤外

パルスは周期的な光電場（電磁波）になりやすいという点も特徴の一つである。ここで、振

動電場がシングルサイクルになる条件について説明しておく。一般的にシングルサイクルの

光パルスでは、光パルスの半値全幅が𝑇w、中心振動周波数が𝛺である場合、𝑇w = 1/𝛺の関係

が成り立つ。光パルスの時間強度波形とスペクトル形状には不確定性関係が存在し、パルス

図 1.5 (a) QIR, QPで示されたものは赤外フォノンと強誘電モード。右図は中赤外パルスに

対する SHG 強度変化。(b) 赤矢印は格子振動モード。右図は中赤外パルスに対する SHG

強度変化と偏光回転。偏光回転から結晶の誘電率変化Δεを検出している。(c) Hdppz-Hca

のε2スペクトルと C-O-伸縮モード。下図は中赤外光電場波形および強度スペクトルと試

料のε2スペクトルを比較したもの（インセット）。その下の図は SHG 強度変化と反射率

変化(2.1 eV probe)を示したもの。 
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幅𝑇wとスペクトル幅𝛥𝜈の間で𝑇w𝛥𝜈 ≧ 𝑘という関係が成立する。ここで𝑘とは、スペクトルの

分布関数に依存した定数である[19]。光パルスに含まれる各周波数成分が全て同位相なフーリ

エ限界パルスの場合、スペクトル幅と中心周波数には、𝛥𝜈 = 𝑘𝛺という関係式が成立する。中

心周波数が小さいほどシングルサイクルの光パルスを発生させるのに必要なスペクトル幅も

小さいため、テラヘルツパルスの方が必然的にシングルサイクルになりやすい。廣理らのグ

ループにおいて、マルチサイクルなテラヘルツ光電場の発生について報告がされているが[44]、

狭帯域にする分、先述した手法に比べて電場強度は一桁程度落ちることになる。一方、中赤

外パルスは、時間的、空間的に局在させやすいので、狭帯域であっても電場強度を数 MV/cm

以上にまで引き上げることが可能である。シングルサイクルの中赤外パルスを発生させる場

合は、非線形光学結晶の位相整合（第 2 章後述）の制約を受けない、空気中のフィラメンテ

ーションを用いた手法が有効である[79]。しかし、空気中の非線形感受率が小さいことから、

結晶を用いた手法よりも波長変換効率が小さく、励起光として利用される中赤外パルスは、

結晶を用いて発生したマルチサイクルの中赤外パルスを用いることが一般的である。 

中赤外パルスのような周期的な電場に対する応答をサブサイクルで検出することが出来れ

ば、強い周期外場下で実現される「フロッケ状態」の詳細な観測が期待できる。次節ではこ

のフロッケ状態について説明する。 

 

1.5 強い周期外場下でのフロッケ状態 

1.5.1 フロッケ理論 

 まず、フロッケ状態を記述するフロッケ理論について概説する[20,21]。系の状態を記述す

るシュレディンガー方程式において、時間に依存しないシュレディンガー方程式は、系のエ

ネルギーが一定である定常状態の系における波動関数を決定する。この場合、系のエネルギ

ー固有状態を決める作用素であるハミルトニアンを使って、固有値問題として解くことが出

来る。一方、フロッケ理論では、時間に依存するシュレディンガー方程式について考える。

時間依存のシュレディンガー方程式は、次式により記述することが出来る。 

              𝑖ℏ
𝜕

𝜕𝑡
|𝜓(𝑡)⟩ = 𝐻(𝑡)|𝜓(𝑡)⟩              (1.1) 

ここで、𝜓(𝑡)は量子系の波動関数（状態関数）であり、波動関数の変化はハミルトニアン𝐻(𝑡)

により決定される。次に、周期𝑇(= 2𝜋/𝛺)により保存されるハミルトニアンを考える（𝛺は周

波数を表す）。 

                𝐻(𝑡) = 𝐻(𝑡 + 𝑇)             (1.2) 

(1.2)を満たすハミルトニアンが、時間依存しない項𝐻0と周期𝑇(= 2𝜋/𝛺)で振動する項𝐻𝛺(𝑡)の

2 つのハミルトニアンで構成されているものとする。その場合(1.1)式は次式のように表現す

ることが出来る。  
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            𝑖ℏ
𝜕

𝜕𝑡
|𝜓(𝑡)⟩ = (𝐻0 + 𝐻𝛺(𝑡))|𝜓(𝑡)⟩            (1.3) 

フロッケ理論では、波動関数𝜓(𝑡)も周期𝑇により保存された次式によって記述する。 

         |𝜓(𝑡)⟩ = ∑𝑐𝛼 exp (−𝑖
휀a

ℏ
𝑡) |𝛷a(𝑡)⟩

𝛼

(𝛷a(𝑡) = 𝛷a(𝑡 + 𝑇))     (1.4) 

        |𝛷𝑎(𝑡)⟩ = ∑ exp(−𝑖𝑛𝛺𝑡) |𝜑a, 𝑛⟩

∞

𝑚=−∞

              (1.5) 

(1.4)式で示される|𝛷a(𝑡)⟩が「フロッケ状態」に対応する。휀aはフロッケ擬エネルギーと呼ばれ

る各フロッケ状態の固有エネルギーを指し、𝑐𝛼は時間に依存しない確率振幅を表す。このフ

ロッケ状態をフーリエ級数展開したものが、(1.5)に対応する。 

次に、このフロッケ状態で示される波動関数を求めるために、ハミルトニアン𝐻(𝑡)につい

ても以下のようにフーリエ級数展開を行う。 

        𝐻(𝑡) = ∑ exp(−𝑖𝑛𝛺𝑡)𝐻n

∞

𝑛=−∞

                (1.6) 

この式とフロッケ状態を表す(1.5)式を利用すれば、時間に依存しないシュレディンガー方程

式と同様に、固有値問題を解くことが可能となる。この固有値問題は、次式により記述され

る[22]。 

        ∑ (𝐻n−m − 𝑚ℏ𝛺𝛿mn)|𝜑𝑎 , 𝑛⟩

∞

𝑚=−∞

= 휀a|𝜑a, 𝑛⟩           (1.7) 

ここで、(1.7)式のハミルトニアンを𝐻F、波動関数を|𝛷a⟩とすると、これらは以下のように書く

ことが出来る。 

                𝐻F|𝛷a⟩ = 휀a|𝛷a⟩              (1.8) 

     𝐻F =

[
 
 
 
 
⋱

𝐻0 + ℏ𝛺 𝐻−1 𝐻−2

𝐻+1 𝐻0 𝐻−1

𝐻+2 𝐻+1 𝐻0 − ℏ𝛺

⋱]
 
 
 
 

 |𝛷a⟩ =

[
 
 
 
 

⋮
|𝜑a, −1⟩

|𝜑a, 0⟩

|𝜑a, +1⟩
⋮ ]

 
 
 
 

      (1.9) 

フロッケ状態は、時間変動する系における固有状態を表し、光と電子が強結合した状態とし

て光ドレスト状態とも呼ばれる。 
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この式に基づき、光電場のような周期𝛺の外場下で生じるフロッケ状態を準位図で考える

と、図 1.6 のように表現できる。光電場𝐸 = cos(𝛺𝑡)により、電子準位|𝜑⟩から±𝑛ℏ𝛺(𝑛 =

1,2,3… )の位置に新たな準位が形成される。この全ての準位の重ね合わせがフロッケ状態であ

る。 

 

1.5.2 フロッケ状態に関する先行研究 

 フロッケ理論によって、周期外場下での固有状態であるフロッケ状態の計算が可能となっ

た。このような一般的な平衡定常状態とは異なる「非平衡定常状態」では、全く新しい物理

現象が生じることが理論的に提唱されている。例えば、トポロジカル絶縁体を対象とした光

誘起ホール効果[23.24]や強相関絶縁体を対象とした電子間の反発の反転と、それにより生じ

る超伝導相転移[25]といった現象が挙げられる。 

 それに対し、フロッケ状態の形成により生じる物理現象を実験的に観測する研究も行われ

てきた。例えば、フロッケ状態形成による光シュタルク効果[26-32]や、高次サイドバンド放

射[33-40]、光誘起ホール効果[41]などが既に観測されている。これらの現象は、学術的な価値

だけではなく、次世代の光デバイスにも応用が期待できるとして注目を集めている。例えば、

フロッケ状態形成により生じる光シュタルク効果は、超高速光スイッチ素子としての応用が

期待される。以下この現象について、[30]を参考にして説明を行う。 

まず、基底状態|0⟩と励起状態|1⟩で構成される 2 準位系を考える。ここにエネルギーℏ𝜔の

励起光を入射すると、各状態からℏ𝜔離れた位置にフロッケ状態由来のサイドバンドが形成さ

れる。ここで、形成されたサイドバンドと基底状態|0⟩と励起状態|1⟩の間で相互作用が生じ、

次式で表すエネルギー差𝛥𝐸だけ、元の状態のエネルギーがシフトする。 

               𝛥𝐸 =
𝑀01

2 〈휀2〉

𝛥′
              (1.10) 

               𝛥′ = (𝐸b − 𝐸a) − ℏ𝜔 

図 1.6 光電場𝐸 = cos(𝛺𝑡)を照射した時に電子準位|𝜑⟩付近に生じるフロッケ状態。 
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ここで、𝑀01は|0⟩から|1⟩への遷移双極子モーメントの行列要素を示し、〈휀2〉は、励起光の電場

強度の 2 乗の時間平均を取ったものである。𝛥′は形成されたサイドバンドとのエネルギー差

を表す。このように形成されたフロッケ状態との間に働く相互作用により元の準位のエネル

ギーがシフトする現象を、光シュタルク効果と呼ぶ。ここで、図 1.7 (a)のように|0⟩から|1⟩の

エネルギーと同程度のプローブ光を入射しておく。ここにポンプ光を入射すると、光シュタ

ルク効果由来のエネルギーシフトが生じ、プローブ光の吸収が減少する。実励起を伴わない

光シュタルク効果は、ポンプ光パルスが照射されている時間幅𝛿程度でしか生じないため、超

高速の光スイッチが可能となる（図 1.7 (b)）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 一方、レーザー測定技術の発展が著しい近年、実験的なアプローチによってこれらの現象

を詳細に解明しようという研究も盛んに行われるようになってきた。その中でもサブサイク

ル分光は、周期電場下での電子系のダイナミクスを直接観測できるという点で、フロッケ状

態形成に伴う物理現象の詳細な解明を行うには極めて有効な手法である。次に、その一例と

して、中赤外パルスを用いたサブサイクル分光の先行研究を紹介する[42]。 

 

 

図 1.7 (a) 光シュタルク効果の概要図。左図と右図はそれぞれポンプ光を入射していな

い場合と入射している場合の準位図を示す。基底状態|0⟩から励起状態|1⟩への遷移によ

るプローブ光の吸収は、光シュタルク効果により吸収が減少する。(b)光シュタルク効果

を利用した光スイッチング素子の概念図。 
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図 1.8 (a) 中赤外パルス（挿入図）印加による WSe2 の高次サイドバンド光放射の測定結

果。(b)実験のセットアップ。プローブ光（赤線）により励起子を形成し、中赤外光電場

（青線）により励起子を駆動する。(c)中赤外光電場と 2 次のサイドバンド放射光強度と

のダイナミクスの比較。(d),(e)高次サイドバンド放射における電子正孔対のダイナミクス

の物理モデル。(f) 励起子加速と、再衝突の過程における電子正孔対の平均距離<r>（赤

線）と中赤外光電場（青線）[42]。 
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この研究では、半導体 WSe2 を対象として、CEP 安定な中赤外パルス（周波数 23 THz、電

場強度 17 MV/cm）を照射することによって、高次のサイドバンドからの光放射を観測した

（図 1.8 (a),(b)）。この高次のサイドバンド放射の光強度の最大値と、中赤外パルスの電場の最

大値には、𝛿global程度の時間差が生じている。これは、単純な非線形光学では説明できない非

摂動的な応答であることと解釈されている。この測定結果から、電場と光強度のピーク間に

は、𝛿sc = 7fsの時間差が生じていることが分かった（図 1.8(c)）。半導体ブロッホ方程式を利

用して電子ダイナミクスの理論解析を行った結果、この時間遅延は、プローブ光により生成

された励起子の電子と正孔が中赤外光電場により再衝突する過程で生じることが明らかとな

った（図 1.8(d)-(f)）。 

これらのサイドバンド放射は、励起光電場の周波数よりも高速な光周波数変調素子への応

用や、高次サイドバンドから放射された高周波数の光を使ったアト秒パルス発生などへの応

用にも繋がると考えられている。 

この他にも、半導体 GaAs 量子井戸構造でのフロッケ状態を実時間で観測した研究[43,45]

などが報告されており、サブサイクル分光によるフロッケ状態の解明が更に進むものと予想

される。 

 

1.6 本研究の目的と論文の構成 

 以上の背景を踏まえ、本研究の目的は、 

1. 位相制御中赤外パルスを用いたサブサイクル分光系の開発 

2. 1.を利用した強相関系におけるフロッケ状態の観測 

の二つとした。 

まず、1 の目的に関して述べる。先述したように、中赤外パルスは、周期的な電場としてフ

ロッケ状態を形成する励起光として利用できる他、10 MV/cm 程度（あるいはそれ以上）の超

高強度の電場印加や、中赤外領域に存在するフォノンを励起できるといった特徴を持つ。従

って、フロッケ状態の観測だけでなく、強電場下およびフォノン励起によってフロッケ状態

を介した新しい物理現象が生じる可能性が大いにある。そのため、サブサイクル分光によっ

て、中赤外パルスの電場位相敏感な応答を観測することが出来れば、これらの物理現象の詳

細な解明に繋がるものと期待される。 

しかし、中赤外パルスを用いたサブサイクル分光は、テラヘルツパルスを用いたサブサイ

クル分光と比べて、実験的なハードルが格段に上がる。実際に、このようなサブサイクル分

光系を物質測定に応用しているグループは、世界でも非常に少ない。この手法の難しさの一

つは、テラヘルツ光の場合のように、汎用の Ti: Sapphire 再生増幅器と非線形光学結晶を利用

して CEP を制御することが困難なことが挙げられる（詳細は第 2 章に記述）。この手法の第

二の難しさは、中赤外パルスに対する応答を観測するために、その電場周期よりも時間幅の

短いプローブ光が必要である点である。中赤外光の電場周期はおよそ~30 fs であるため、プロ
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ーブ光に求められる時間幅は~10 fs となる。汎用の Ti: Sapphire 再生増幅器から得られる光パ

ルスの時間幅は 25 fs~100 fs であるため、プローブ光についても光源開発を行う必要がある。

そして、この手法の第三の難しさは、中赤外パルスの電場の位相を安定させることにある。

ポンプ光として、電場周期 30 fs の中赤外パルスを利用する場合、サブサイクル分光を行うに

は、中赤外光の電場位相の変化を 1 fs 程度にまで抑える必要がある。これは光路長に直すと

300 nm 程度であり、光学系の光路長の揺らぎによる位相変化が無視できなくなる。従って、

上記の問題を解決するために、本研究では、中赤外パルスを用いたサブサイクル分光系の構

築に加えて、外部から位相の補正を加える能動的な CEP 制御（フィードバック制御）を試み

た。 

 次に 2 の目的に関して述べる。1.5 節で紹介した先行研究の他、角度分解光電子分光法

(ARPES)によるトポロジカル絶縁体 Bi2Se3 のフロッケ―ブロッホ状態の観測[46,47]、希ガス

Xe のフロッケ状態を観測した研究など[48]、気体から半導体そしてトポロジカル絶縁体に至

るまで、様々な物質に対してフロッケ状態の観測が行われてきた。一方、強相関系のフロッ

ケ状態について観測した研究は報告されていない。 

 強相関系とは、電子間に強い相互作用が働く物質群を指す。このような物質は、光誘起相

転移をはじめとして、光照射に対して巨大な応答を示すことが知られている。例えば、強相

関系の一種であるモット絶縁体では、励起子準位の縮退に起因した（第 4 章、第 5 章に後述）、

大きな 3 次の非線形光学応答を示すことでも知られている[49][50]。従って、中赤外光電場を

印加することによって、巨大な電場応答ないしはフロッケ状態の形成が効率的に生じるもの

と予想される。強相関系においてフロッケ状態が効率的に形成されれば、それらを応用した

超高速光スイッチング素子や、光周波数変調素子などにつながることが期待される。 

強相関系に関するフロッケ状態の理論研究では、先述した光誘起ホール効果の他、電場の

強度を上げることによって、励起子の準位が交差する多体シェリー効果など[51]、新奇の物理

現象の観測も予想されている。それに加えて、先述した高次サイドバンド放射が、強相関系

でも観測される可能性は大いにある。このような強相関系のフロッケ状態形成により生じる

物理現象について研究することは、フロッケ状態の理論・実験研究という枠組みにおいて興

味深いテーマの一つである。一方、強相関系の一種である分子性固体では、電子―フォノン

相互作用の強い物質が数多く存在する[52-54]。これらの物質に対して、中赤外パルスを用い

てフォノンを駆動することが出来れば、電子―フォノン相互作用を介したフロッケ状態の形

成が期待できる。本研究では、上記の研究の足掛かりとして、1.の光学系を利用して、モット

絶縁体を中心とした強相関系のフロッケ状態の観測を試みた。 

最後に、本論文の構成について述べる。第 2 章では、CEP 安定な中赤外パルスの発生と、

その電場波形を観測する時間幅 10 fs 程度のプローブ光パルスの発生の原理について述べ、さ

らに、これら 2 つを組み合わせて実際に構築したサブサイクル分光系について説明する。第

3 章では、電場位相変化に対する能動的な CEP 制御（フィードバック制御）の概要と電場位
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相の長時間安定性の評価の結果について述べる。第 4 章では、擬一次元有機モット絶縁体 K-

TCNQ を対象として、中赤外フォノン励起によって電子系に周期ポテンシャル変調を加える

ことによってフロッケ状態を形成および観測した研究について述べる。第 5 章では、二次元

モット絶縁体 Sr2CuO2Cl2 を対象として、中赤外光電場によって電子系に直接変調を加え、フ

ロッケ状態の形成と観測を行った研究について説明する。最後に、第 6 章で、研究全体の総

括を行う。 
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第 2 章  

中赤外パルスの電場波形検出 

 

 中赤外パルスを用いたサブサイクル分光を行うためには、以下の 3 つの課題を解決する必

要がある。1. 中赤外光の電場周期よりも短い極短プローブ光パルスの発生。2. Carrier envelope 

phase (CEP)安定な中赤外光パルスの発生。3. 1,2 を用いた中赤外光電場波形検出。 

特に 3.の課題を達成できれば、中赤外光パルスの CEP が安定していることとサブサイクル分

光が可能であることを同時に保証することになる。ここで本章の構成について述べる。 

 2.1 節で 1-3 の全てに使用される非線形光学効果とその応用について説明する。 

2.2 節では 1.について、極短光パルス発生方法と非同軸 OPA (NOPA)を用いた可視極短光パ

ルス発生の手法について述べる。その後、構築した光学系と Frequency resolved optical 

gating(FROG)による時間幅の測定結果を説明する。 

2.3 節では 2.について、一般的な中赤外光パルスの発生手法から始まり、非線形光学効果を

用いた中赤外光パルスの CEP 安定化のアイデアについて説明する。その後、本研究で採用し

た発生手法について紹介し、構築した光学系の詳細ついて述べる。 

2.4 節では、3.について、Electro optical sampling (EOS)による電場波形検出の原理と、構築し

た光学系について説明する。その後、2.5 節で電場波形の測定結果について説明し、最後の 2.6

節でまとめを行う。 

 

2. 1 非線形光学効果を利用した周波数変換と CEP 制御技術 

2.1.1 非線形光学効果と位相整合条件 

非線形光学効果とは、レーザー光などの強い電場を物質に入射することによって、物質内部

に電場のべき乗に比例した分極が生じる効果を指し、次式により表現される[19]。 

       𝑃 = 𝑃L + 𝑃NL = 휀0𝜒(1)𝑬 + 휀0𝜒(2)𝑬𝑬 + 휀0𝜒(3)𝑬𝑬𝑬 + ⋯                (2.1) 

𝑬はレーザー光の電場を表す。右辺の第一項は線形分極𝑃𝐿で、主に光の反射や透過、屈折とい

った現象は𝑃Lから生じる。第二項以降が非線形分極𝑃NLに対応する。𝜒(1)を線形感受率、𝜒(2), 𝜒(3)

を非線形感受率と呼び、電場の偏光方向に対応したテンソルとして表される。 

非線形光学効果の応用は多岐にわたるが、特に光の周波数変換を行う方法として広く用い

られている。例えば、2 次の非線形分極による周波数変換について考えてみる。レーザー光電

場を𝐸i = cos(𝜔i𝑡) (𝑖 = 1,2)とし、2 次の非線形分極𝑃(2)を展開すると、次式が導かれる。 

          𝑃(2) ∝ cos(𝜔2 + 𝜔1)𝑡 + cos(𝜔2 − 𝜔1)𝑡                         (2.2) 

ここでは、電場の偏光方向と同軸に分極が生じるとする。式(2.2)から分かるようにレーザー光
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の各周波数の和や差に当たる周波数を持つ分極が生じ、その周波数を持った光が放射される

ことになる。 

ただし、周波数変換された光が効率よく発生するかどうかは、位相整合条件を満たすことが

重要となる。簡単のために、中心周波数𝜔1のポンプ光を入射して 2 次の非線形分極から2𝜔1

の周波数を持つ倍波光が発生する過程を考える。周波数𝜔1, 2𝜔1を持つ光の波数ベクトルをそ

れぞれ𝒌𝟏,𝒌𝟐とすると波数ベクトル不整合が次式によって表される。 

                                                                        𝛥𝒌 = 𝒌𝟐 − 𝒌𝟏                                      (2.3) 

この時、𝛥𝒌 = 0となる条件を位相整合条件と呼ぶ。この条件が満たされている場合、ポンプ

光と倍波の結晶伝搬速度が同等であるため、ポンプ光により結晶の各地点で発生した倍波の

位相は結晶を伝搬する過程でずれが生じない。その結果各地点で発生した倍波は結晶伝搬後

に強め合って出力される（図 2.1）。しかし光パルスを用いる場合、波束の速度である群速度が

一致しているかどうかも位相整合条件に関わる。これついては 2.2.2 と 2.3.3 節で議論する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.1.2. 光パラメトリック増幅(OPA)による周波数変換 

先述したように一般的なポンププローブ分光測定では、光源として Ti:Sapphire 再生増幅器

が用いられる。光源からは波長 800 nm 程度の近赤外光パルスが出力されるが、OPA によっ

て、容易にこの波長（周波数）を変換することが出来る。さらに、OPA と差周波発生や和周

波発生といった非線形光学効果を組み合わせると、中赤外から可視域の光を発生させること

が可能である。そのため、超短パルスレーザーを使用した分光測定に広く使用されている。 

以下この OPA を用いた波長変換の原理について説明する。図 2.2(a)に OPA の概要を示す。

光源から出力された中心波長 800 nm の近赤外光の一部を Sapphire 結晶に入射すると、スペク

トル幅が広帯域な白色光が発生する。ここで白色光とポンプ光となる近赤外光を 2 次の非線

形光学結晶に入射すると、次式のエネルギー保存則と位相整合条件を満たすように光パラメ

トリック増幅過程が起きる（図 2.2(b),(c)）。 

図 2.1 位相整合条件の概念図 
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                  𝜔p = 𝜔s + 𝜔i                           (2.4) 

                 𝛥𝒌: = 𝒌𝐩 − 𝒌𝐬 − 𝒌𝐢 = 0                                         (2.5) 

この過程で白色光が増幅されたシグナル光と、ポンプ光とシグナル光の差分の周波数に当た

るアイドラ―光が発生する。𝒌 は波数ベクトル、𝜔は周波数を示し、式(2.4)、式(2.5)の添え字

のp, s, iは、それぞれポンプ光、シグナル光とアイドラ―光を表している。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ここで、式(2.5)の位相整合条件と、2次の非線形光学結晶の複屈折を利用することによって、

シグナル光（アイドラ―光）の周波数を変換することが可能である。それぞれの光の進行方向

が全て同じであるとすると、式(2.5)の位相整合条件は以下のようなスカラー量で記述できる。 

                                                              
𝑛p𝜔p

𝑐
−

𝑛s𝜔s

𝑐
−

𝑛i𝜔i

𝑐
= 0                             (2.6) 

式(2.6)の𝑐, 𝑛は光速と対応する周波数の光に対する結晶の屈折率（位相屈折率）を示す。ここ

では簡単のために、群速度屈折率は考慮しないこととする。 

一般的な透明結晶では屈折率は正常分散となるため、光の周波数が大きくなるほどその光

に対する結晶の屈折率は大きな値を取る。それに対し複屈折結晶では、光の偏光方向に対して

2 種類の屈折率が存在する。この時、結晶の光学軸に垂直な偏光に対する屈折率を常光線屈折

率、平行な偏光に対する屈折率を異常光線屈折率と呼ぶ。ここで、結晶の光学軸を中心として

入射光に対する結晶角を𝜃だけ回転させると、異常光線屈折率は𝜃の関数として変化する以下

の楕円の式で表現出来る（図 2.3(a)）。 

               
1

𝑛e(𝜔, 𝜃)2
=

sin2𝜃

𝑛e(𝜔)2
+

cos2𝜃

𝑛o(𝜔)2
                     (2.7) 

ここで𝑛o(𝜔)、𝑛e(𝜔)は周波数𝜔の常光線と異常光線の主屈折率を表す。𝑛o(𝜔) > 𝑛e(𝜔)の結晶

を負の一軸性結晶と呼び、𝑛o(𝜔) < 𝑛e(𝜔)の結晶を正の一軸結晶と呼ぶ。 

図 2.2 (a) OPA の概要 (b)OPA におけるエネルギー保存則の準位図と(c)位相整合条件 
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ここで結晶角𝜃における光パラメトリック増幅過程を考える。簡単のためにポンプ光の周波

数は𝜔pで固定されているとすると式(2.6)は以下の 2 つの位相整合条件を満たすようなシグナ

ル光とアイドラ―光の周波数が増幅される。 

             
𝑛p

e(𝜃)𝜔p

𝑐
−

𝑛s
o𝜔s1

𝑐
−

𝑛i
o𝜔i1

𝑐
= 0                       (2.8) 

   
𝑛p

e(𝜃)𝜔p

𝑐
−

𝑛s
o𝜔s2

𝑐
−

𝑛i
e(𝜃)𝜔i2

𝑐
= 0 or 

𝑛p
e(𝜃)𝜔p

𝑐
−

𝑛s
e(𝜃)𝜔s3

𝑐
−

𝑛i
o𝜔i3

𝑐
= 0       (2.9) 

式(2.6)の𝜔s , 𝜔iと区別するために増幅されるシグナル光とアイドラ―光の周波数をそれぞれ

𝜔sl, 𝜔pl(l = 1,2,3)と置いた。式(2.7)と式(2.8)をそれぞれ、Type I 位相整合条件、Type II 位相整

合条件と呼ぶ。これらの位相整合条件や𝜃の角度を適切に選択して、白色光の特定の周波数成

分を増幅すると、シグナル光（アイドラ―光）の周波数を変更することが出来る（図 2.3 (b)）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.1.3 差周波発生(DFG)を利用した Carrier envelope phase(CEP)制御技術 

 非線形光学効果の一つである差周波発生は、レーザー光パルスの CEP を制御する技術とし

ても広く用いられている。本項では、差周波発生を用いたテラヘルツ光パルス発生を例に説明

する。Ti:Sapphire 再生増幅器から出力された近赤外光パルスは有限の周波数幅を持つ。ここ

で、光パルスの各周波数成分𝜔1, 𝜔2 (𝜔2 ≥ 𝜔1)にはどちらも位相項𝜑CEPが残り、それぞれの位

相項は、𝜔1𝑡 + 𝜑CEP, 𝜔2𝑡 + 𝜑CEPとなる。ここで光パルスを 2 次の非線形光学結晶に入射して

𝜔2 − 𝜔1の中心周波数を持つテラヘルツ光パルスを発生させることを考える（図 2.4 (a)）。この

時、発生するテラヘルツ光パルスの位相項は次式で表される。 

図 2.3 (a)光学軸を含む面で切った負の一軸結晶の屈折率面。(b) Type I 位相整合、負の

一軸結晶での結晶角𝜃 = 0の時と(c) 角度𝜃回転させた時に発生する光の周波数の変化 
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                                            (𝜔2𝑡 + 𝜑CEP) − (𝜔1𝑡 + 𝜑CEP) = (𝜔2 − 𝜔1)𝑡                               (2.10) 

式(2.9)からも分かるように、差周波発生の過程で CEP 項がキャンセルされ、発生するテラヘ

ルツ光パルスの CEP は受動的に制御される。光源から出力される光パルスの繰り返し周波数

は、1 kHz~数 10 MHz 程度であり、1 秒間に1 × 103~1 × 106発のパルスが伝搬することにな

る。差周波発生によって、この全てのパルスに対して CEP の制御が可能である（図 2.4(b)）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.2 極短プローブ光パルス発生とパルス幅測定 

2.2.1 光パルスの時間幅圧縮の条件 

 光パルスの時間幅の圧縮は、1パルスに含まれる電場の振動回数を減らすことと同義であり、

振動回数 1 サイクル以下のパルス幅を実現することは不可能である[55]。シングルサイクルの

光パルスは、光パルスの半値全幅𝑇wと中心周波数Ωとの間に、𝑇w = 1/𝛺の関係式が成り立つ。

例えば、中心波長 650 nm（周波数 460 THz）の可視光パルスは、原理上 2.6 fs にまで時間幅

を圧縮することが出来る。次に光パルスの時間幅圧縮に必要な条件について説明する。 

 光パルスは周波数が異なる複数の正弦波が同位相で重なることによって、形成されている。

そのため角周波数幅（スペクトル幅）∆𝜔は有限量である。時刻𝑡 = 0の場合に正弦波が全て同

位相であるとすると、時刻𝑡 = 𝑡0の時に正弦波の間に生じる位相差𝛥𝜑の最大値は𝛥𝜑max = 𝛥𝜔𝑡0

となる。ここで𝛥𝜑max = 2𝜋となる場合、位相差が生じた正弦波は干渉して振幅が 0 となる。

従って、角周波数幅（スペクトル幅）と時間幅には、∆𝜔𝛥𝑡 ≈ 2𝜋という不確定性関係が成立す

る。従って、時間幅の短い光パルスを発生させるためにはまず、スペクトル幅の広帯域な光の

発生を行う必要がある。しかしながら、固体や空気中には屈折率分散があり、異なる周波数を

図 2.4 (a) 単一パルス内 DFG を用いたテラヘルツ光パルス発生。(b)DFG による CEP 制

御。発生するテラヘルツ光パルスは光源の CEP に依存しない。 
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持つ正弦波の位相は媒質中を伝搬する過程でずれてしまう。そこでもう一つの条件として、屈

折率分散によって生じる各正弦波の位相ずれを補償する必要がある。 

 

2.2.2 非同軸 OPA(NOPA)による広帯域可視光パルスの発生 

 光パルスのスペクトルの広帯域化には、自己位相変調や 4 光波混合、誘導ラマン散乱など

の非線形光学効果を用いることが一般的である[19]。非線形光学効果を効率よく引き起こすに

は、媒質内で非線形光学効果が起きる範囲（相互作用長）とレーザー光の強度が重要となる。

先行研究としては、1. 中空コアファイバーによるスペクトルの広帯域化[56,57]、2.フィラメン

テーションによるスペクトルの広帯域化[58-61]、3.非同軸 OPA(NOPA)による広帯域白色光の

増幅といった方法[62-67]が挙げられる。 

1.ではレーザー強度がファイバーのコア径で決定するという性質を使用する。これにより数

m 程度の相互作用長を確保して、自己位相変調を強く引き起こすことによって、スペクトル

の広帯域化を可能としている。 

2.では媒質中でビームが集光した状態を維持するフィラメンテーションと呼ばれる非線形光

学現象を応用する。この手法でも同様に数 cm 程度の相互作用長を確保して、自己位相変調を

引き起こしている。 

 3.の手法では Sapphire 結晶によって発生した白色光を用いる方法である。Sapphire 結晶とい

った固体では、媒質内でビームが自己収束するカーレンズ効果が強く生じる[68]。この効果に

より集光がより強く生じ、自己位相変調や誘導ラマン、4 光波混合を含めた非線形光学効果が

同様に強く生じる。その結果スペクトル幅が広帯域な白色光が発生する。しかし、結晶内での

多光子吸収による損傷を防ぐために、励起光の強度は弱くする必要がある。そのため、発生す

る白色光の強度は非常に弱く、そのままではプローブ光として使用することが出来ない。この

白色光は 2.1.1.で述べたように、通常の OPA により、白色光の特定の周波数成分を増幅でき

る。それに対し NOPA では、増幅前の白色光とポンプ光を非同軸に入射する、言い換えれば

位相整合条件に角度のパラメータを導入することによって、白色光の広帯域な増幅を可能と

する手法である。本研究では、この発生方法を採用した。以下では[63]を参考にしながら NOPA

の原理について説明する。 

 まずOPAにおける位相不整合𝛥𝑘を計算する。簡単のためにポンプ光は単色光として考える。

シグナル光は有限の周波数幅を持つものとし、その周波数を𝜔s = 𝜔s0 + 𝛿𝜔とする。𝜔s0はシグ

ナル光の中心周波数である。式(2.4)からアイドラ―光の周波数は𝜔i = 𝜔i0 − 𝛿𝜔となる。この

時シグナル光とアイドラ―光の波数はそれぞれ𝜔s, 𝜔iの関数となるため、𝑘s(𝜔s), 𝑘i(𝜔i)と書く。

ここで𝛥𝑘を𝛿𝜔の一次の項までテイラー展開すると次式で表現できる。 

𝛥𝑘 = 𝑘p − 𝑘s(𝜔s) − 𝑘i(𝜔i) ≅ (𝑘p0 − 𝑘s0 − 𝑘i0) + (
𝜕𝑘i

𝜕𝜔i
−

𝜕𝑘s

𝜕𝜔s
) 𝛿𝜔 
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                = (𝑘p0 − 𝑘s0 − 𝑘i0) + (
1

𝜈g,i
−

1

𝜈g,s
) 𝛿𝜔                                          (2.11) 

2行目の第一項は位相速度に対する位相整合条件で、2.1.2で示した結晶の複屈折性を使って、

位相整合を満たすことが可能であるため、広帯域増幅に関係するのは第二項となる。第二項の

𝜈は群速度と呼びパルス（波束）の進む速度として定義される。通常、群速度にも屈折率分散

があり𝜈g,s ≠ 𝜈g,iであるので、シグナル光とアイドラ―光が同軸上にある OPA の場合、第二項

は非ゼロとなり一次の項まで含めた位相整合条件を満たすことが出来ない。 

 次に NOPA における位相不整合𝛥𝑘を計算する。図 2.5 (a)のようにシグナル光とポンプ光の

なす角を𝛼、アイドラー光とシグナル光のなす角を𝛽とおくと𝛥𝑘は 2 つの式に分解できる。 

             𝛥𝑘|| = 𝑘p cos 𝛼 − 𝑘s − 𝑘i cos 𝛽 = 0                                             (2.12) 

  𝛥𝑘⊥ = 𝑘p sin 𝛼 − 𝑘i sin 𝛽 = 0                                                           (2.13) 

ここで𝛥𝑘||, 𝛥𝑘⊥はそれぞれシグナル光に平行方向と垂直方向の位相不整合を表す。(2.13)から

角度𝛽はアイドラー光の波数𝑘i（アイドラー光の周波数𝜔s）と角度𝛼に依存する関数であるこ

とに注意する。式(2.12)、式(2.13)において同様にテイラー展開を行うと次式で表現できる。 

              𝛥𝑘|| ≅ 𝑘p0 cos 𝛼 − 𝑘s0 − 𝑘i0 cos 𝛽0 + (−
1

𝜈g,s
+

1

𝜈g,i
cos 𝛽 −

𝜕𝛽

𝜕𝜔i
sin 𝛽 𝑘i) 𝛿𝜔              (2.14) 

             𝛥𝑘⊥ ≅ 𝑘p0 sin 𝛼 − 𝑘i0 sin 𝛽0 − (
1

𝜈g,i
sin 𝛽 +

𝜕𝛽

𝜕𝜔i
cos 𝛽 𝑘i) 𝛿𝜔                                           (2.15) 

𝛽0は𝑘i0のアイドラーが発生する際の角度を表す。式(2.14)と式(2.15)の𝛿𝜔が 0 となる時、位相

整合条件を満たす。𝛿𝜔内の項が 0 になるとして𝑘i × 𝜕𝛽/(𝜕𝜔i)の項を消去すると次式になる。 

                                                                            𝜈g,s = 𝜈g,i cos 𝛽                                      (2.16) 

式(2.16)から𝜈g,s ≠ 𝜈g,iである場合でも、適切な角度𝛽を決定することによって、位相整合条件

を満たすことが可能となる（図 2.5(b)）。先行研究では NOPA の一般的な条件である波長 400 

nm 励起、非線形光学結晶𝛽 − BaB2O4、通称 BBO(Type I 位相整合)を利用した場合のシグナル

光のゲインの計算を行っている。その結果、𝛼 = 3.82°, 𝜃 ≈ 32°の時 0.55 µm ~ 0.75 nm までの

シグナル光の増幅が可能であることを示している（図 2.5 (c)）。 
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2.2.3 チャープ制御によるパルスの時間幅圧縮 

 まず、チャープを考える際に重要になる群屈折率と群速度分散について考える。群速度が 

パルス(波束)の進む速度であることは 2.2.2 でも述べたが、ここで群速度を決める群屈折率𝑛g

を以下のように導入する[19]。 

                                       
1

𝜈g
=

𝑑𝑘

𝑑𝜔
=

1

𝑐
×

𝑑(𝑛𝜔)

𝑑𝜔
=

1

𝑐
(𝑛 + 𝜔

𝑑𝑛

𝑑𝜔
) =

𝑛g

𝑐
                                                  (2.17) 

ここで𝑛は位相屈折率であり、正常分散を持つ媒質では高周波の光に対して、𝑛の値は大きく

なる。そのため、群屈折率𝑛gも周波数分散を持つことになる。この周波数分散を群速度分散と

呼び、次式により表現される。 

                                       𝐾 =
𝑑2𝑘

𝑑𝜔2
= (

1

𝜈g
)

𝑑

𝑑𝜔
=

1

𝑐
 (

𝑑𝑛g

𝑑𝜔
) =

𝜆3

2𝜋𝑐

𝑑2𝑛

𝑑𝜆2
                                                   (2.18) 

従って、正の分散媒質中では群速度分散に起因して、周波数の低い成分の群速度が大きく

なり、高周波の成分の群速度が小さくなる。その結果図 2.6 (a)のように周波数が時間に対して

変化する信号となる。これをチャープ信号と呼ぶ。時間の経過に伴い周波数が増大するチャー

プを正チャープと言い、逆のものを負チャープと呼ぶ。これらの正チャープと負チャープが同

等の大きさになるように調整することをチャープ制御と呼ぶ。 

チャープ量を概算する際には群速度分散を求める必要があるが、式(2.18)の波長を変数とし

た式にセルマイヤーの式から求めた位相屈折率を代入すれば、𝐾を計算することが可能である。 

分散媒質による正チャープはプリズムペアやチャープミラーペアで負のチャープをつける

図 2.5 (a) NOPA における各光の伝搬方向の関係。(b) OPA と NOPA の群速度整合。

(c)Type I 型 BBO 結晶におけるシグナル光のゲイン[63] 
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ことによって、補正することが出来る。本研究ではチャープミラーペアを用いた方法を採用し

た。 

ただし、チャープミラーは往復回数によって離散的な負のチャープしかつけることが出来な

いため、あらかじめ過剰の負チャープをつけておき、厚さの異なる石英を随時挿入することに

よって、正チャープと負チャープのバランスを調整すると良い（図 2.6 (b)）。また、チャープ

の付き方は実験的にも確認することが可能である。これについては次項で説明する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.2.4 構築した NOPA の光学系 

 本研究で実際に構築した光学系を図 2.8 に示す。光学系については[64,65]の先行研究を参照

とている。励起光源は Coherent 社製の Ti:Sapphire 再生増幅器 Astrella を使用した（中心波長

800 nm、パルスエネルギー7.5 mJ、パルス幅 35 fs、繰り返し周波数 1 kHz）。出力の偏光は横

偏光である。Beam splitter (BS)によってビームを 2 分割し、4.5 mJ を CEP 安定な中赤外光パル

ス発生に使用し、残り 3 mJ の内、1 mJ を NOPA の光学系に使用した。 

まず光学系の安定性の向上と横偏光を縦偏光に変えるという目的で、Periscope(PS)によりビ

ームの高さを下げた。その後、BS2 により反射光(~50 µJ)と透過光(~950 µJ)に分割し、それぞ

れ白色光発生と倍波光（NOPA におけるポンプ光）発生に使用した。 

反射光は Variable ND filter1 (VND1)と AP1 により励起光の強度の微調整を行いつつ、平凸

レンズ(L1: f = 300 mm)により Sapphire 結晶（厚さ t = 3 mm）に集光した。発生した白色光は

凹面鏡 1(CM1: f = 60 mm)により平行光にして Short pass filter （カットオフ波長 750 nm）で波

長 800 nm の励起光をカットした。次に、AP2 により白色光の強度が安定したビームの中心部

分のみを切り出した。その後 Chirp mirror 1,2 (CHM1,2)により 5 回往復して負のチャープを付

けた。 

図 2.6 (a)正チャープパルスの強度分布と電場波形（チャープ信号） (b)チャープ制御の概念図。 
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最後に Ag mirror 4,5 (M4,5)により白色光の入射角度を調整して、白色光増幅用の BBO 結晶

（BBO1:厚さ t = 1 mm, 𝜃 = 31.5°, 𝜑 = 90°）に集光した。この際 BBO 地点での集光を最適化す

るために、一軸ステージに乗せて黒矢印で示す方向に CM1 の位置を微調整した。 

透過光は BBO 結晶（BBO2: 厚さ t = 0.5 mm, 𝜃 = 29.2°, 𝜑 = 0°）に入射し Type I 位相整合に

より波長 400 nm の横偏光の倍波光を発生した。BBO に入射する光の強度は VND2 により調

整できる。次に長さ 3 cm の石英ブロック(QB)を透過することによって、倍波光のパルス幅を

拡大した。これは BBO1 の結晶の損失を防ぐ他、白色光と倍波の時間的重なりを合わせやす

くするためである（図 2.7(a)）。L2(f = 1500 mm)で緩やかに集光しながら波長 400 nm の倍波光

のみ反射する Dielectric Mirror (DM1-6)を使って、BBO1 に入射した。白色光と倍波光の時間的

な重なりを Delay stage (DS)で調整して、白色光が縦偏光、ポンプ光が横偏光の状態で、BBO

の Type I 位相整合によって、白色光の増幅を行った。次に、白色光のチャープとポンプ光と

の重なりの調整方法について説明する。 

白色光にチャープがついている場合、DS を動かすことによって、特定の周波数成分が順番

に増幅されるのが分かり、正と負のチャープどちらがついているか判断することが出来る。チ

ャープミラーについては群速度分散を概算後、実際に DS を動かしてチャープの大きさを見な

がら、往復回数を決定した。 

 白色光と倍波光の空間的な重なりについては、倍波光入射により生じる Superflourescence 

Cone (SC)を見ながら調整するとよい（図 2.7 (b)）。これは真空の揺らぎが倍波光により増幅さ

れたものであり可視領域の光がリング状に見える[69]。これは、倍波と可視光の位相整合条件

が一致する方向に出力された光であるため、この光に重ねるように白色光の入射角度を調整

すれば、広帯域な増幅を行うことが出来る[70]。ただし BBO の結晶角度が不適切な場合、SC

には空間分散が生じて分光する。調整ではまず BBO の結晶角度を微調整して、SC の空間分

散を無くした後、SC の出力されている方向に白色光を重ねるようにする。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

出力されたシグナル光（プローブ光）は、パルス幅測定と中赤外光の電場波形測定やサンプル

測定に使用する。その際 Beam splitter の透過や空気中の伝搬により正のチャープがつくことが

予測されるため、CHM3-4 により 3 回往復して負のチャープをつけておいた。 

図 2.7 (a) 倍波光と白色光の時間幅。(b) Superflourescence Cone (SC)の様子（左図）。BBO

の結晶角度（青矢印）を調整すると空間分散がなくなる（右図）。 
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図 2.8 NOPA による可視極短パルス発生の光学系 
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2.2.5 周波数分解光ゲート法(FROG)による光パルス幅測定 

 NOPA により発生した光パルスの時間幅を評価するために、周波数分解光ゲート法(FROG: 

Frequency resolved optical gating)を用いた[71-73]。以下この手法について説明する。 

測定系の概要を図 2.9 に示す。時間幅を測定する光パルスを Beam Splitter などで Pulse1, 

Pulse2 の 2 つに分ける。Pulse2 に Delay Stage で時間遅延𝜏をつけ、2 つのパルスを BBO など

の倍波(SHG)発生用の 2 次の非線形光学結晶に集光する。この時発生する SHG 信号の包絡線

𝐸sigは次式で表現される。 

                                                                  𝐸sig(𝑡, 𝜏) = 𝐸(𝑡)𝐸(𝑡 − 𝜏)                                       (2.19) 

𝐸(𝑡)は Pulse1 の搬送波の周波数を取り除いたパルスの複素包絡線、𝐸(𝑡 − 𝜏)は Pulse2 の複素

包絡線を表す。次に分光器などを用いて SHG 信号の強度を検出する。検出される周波数𝜔の 

SHG 強度の信号𝐼FROGは次式により記述できる。 

                            𝐼FROG(𝜔, 𝜏) = |∫ 𝑑𝑡𝐸sig(𝑡, 𝜏)exp (𝑖𝜔𝑡)
∞

−∞

| = |𝐸sig(𝜔, 𝜏)|
2

                                        (2.20) 

ここでDelay Stageを動かすことによって、光パルスの包絡線の自己相関に対応する𝐼FROG(𝜔, 𝜏)

を測定することが出来、そこからパルス幅を見積もることが出来る。さらに、FROG retrival 

alghorithm を用いて、この SHG 強度の情報から絶対位相を除いた光パルスの電場波形やスペ

クトル位相などを再現することが可能である。 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.2.6 構築した FROG の光学系 

構築した FROG の光学系について図 2.10 に示す。NOPA により発生した光は、Mirror1-3 (M1-

3)で引き回し Periscope(PS)を用いてビームの高さを上げた。M1-M3 では PS への入射方向を変

えて偏光方向を変えるためと、中赤外パルスとの時間原点を調整するために置いた。 

図 2.9 SHG-FROG の概要図 
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Aperture1-3 (AP1-3)は光路の保存の他、ビームの強度が安定している部分を取り出すために

設置した。Beam Splitter1(BS1)で 2 つの光路に分けて SHG-FROG 測定に使用する。BS2 はサ

ンプル測定に使用するリファレンス光を取り出すために置いた。BS は正のチャープを抑制す

るため、厚み 1 mm の薄いものを使用している。また、BS の透過によるチャープを揃えるた

めに、二つの光路で同じ BS を透過するように配置している。 

Ag Mirror1-8(M1-8)でビームを引き回し、Concave Mirror1 (CM1: f = 100 mm)で集光している。

もう一つの光路では、Delay stage (DS)を導入し、M11-M13 で引き回した後、CM2 (f = 200 mm)

で集光を行っている。各光路の Flipper Mirror1-2 (FM1,2)は中赤外光電場波形測定とサンプル

測定の際に使用する。 

 正チャープを考慮した厚さ t = 1 mm の Variable ND filter で強度の調整を行い、集光した 2

つのビームを BBO 結晶（厚さ t = 10 µm, 𝜃 = 29.2°, 𝜑 = 0° Type I 位相整合）の上で重ね合わ

せて SHG の発生を行った。BBO 結晶はチャープの低減と広い位相整合条件を満たすために薄

いものを使用している。空間的な重なりの調整には主に CM2 を使って行った。 

 SHGは平凸レンズ (L)で集光してAP4で元のビームをカットしつつ分光器に入射してSHG

強度の信号（FROG の信号）を検出している。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 2.10 SHG-FROG の光学系 
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 ここで、パルス幅の圧縮では FROG の信号を見ながら発生系の調整を行うのはもちろんの

こと、FROG による検出系についても注意する点がいくつかある。 

一つはチャープの制御である。チャープについては、光路を 2 つに分ける前に石英を挿入

してパルスの伸縮について確認し、それに応じてチャープミラーの往復回数を調整する。 

 もう一つ注意すべき点は BBO 結晶への 2 つのビームの入射角度である。2 つのパルス間の

入射角度を𝛾とすると、𝛾と入射角度によりパルスの時間遅延のぼやけ(blurring)が生じる[74]。

pulse1 に対して pulse2 が角度𝛾で入射した時の blurring𝛥𝜏は次式で表現される。 

              𝛥𝜏 =
𝑛𝑑

𝑐
(1 − cos 𝜃) ≈

𝑛𝑑𝜃2

𝑐
(𝜃 ≪ 1)                                        (2.21) 

この時間遅延の分だけ pulse2 のパルス幅が拡大し、FROG trace から得られるパルス幅も過大

評価されてしまう。そのため測定の際には、M14 位置でビームの入射角度を最小限に抑えて

BBO 結晶に入射する。 

FROG retrival alghorithm を用いた電場波形やスペクトル位相の計算では、時間原点を中心に

FROG trace が左右対称である必要がある。これは、式(2.20)において遅延時間𝜏 → −𝜏に対して

SHG 信号の包絡線と、FROG の信号の強度が不変であることを前提に再計算を行うためであ

る。 

次に実際に測定した FROG trace について図 2.11 に示す。グラフは波長と遅延時間をそれぞ

れ横軸、縦軸とした SHG 強度の信号𝐼FROGの 2 次元プロットを表している。図 2.12(a),(b)に、

𝐼FROGから求めたパルスの自己相関と、別途測定した強度スペクトルを示す。自己相関の半値

全幅の値 14.9 fs であることから、パルス半値全幅はおよそ14.9/√2 =  10.5  fsと見積もること

が出来る。スペクトルは、1.7 eV ~ 2.3 eV という結果が得られた。この時間幅は中赤外パルス

の周期(~30 fs)よりも十分短いため、中赤外パルスを用いたサブサイクル分光に適用すること

が可能である。 

  
図 2.11 測定で得られた SHG-

FROG の 2 次元プロット。 
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  図 2.12 (a) 測定で得られた光パルスの自己相関の強度 (b)強度スペクトル 
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2.3 中赤外パルスの受動的な Carrier envelope phase (CEP)制御 

2.3.1 一般的な中赤外パルスの発生方法 

 近年の波長変換技術の進展により、光パラメトリック増幅(OPA)と差周波発生(DFG)を組み

合わせることによって、容易に中赤外パルスを発生することが出来るようになった（図2.13）。 

しかしこの手法では中赤外パルスの CEP は安定化せず、サブサイクル分光に適用することは

出来ない。CEP が安定しない理由については以下に述べる。 

まず各光の位相項に注目する。光源から出力されたポンプ光には𝜑CEP項が残る。白色光は

ポンプ光のスペクトルが広帯域化したものであるため、白色光にも𝜑CEPが残ることになる。

増幅されたシグナル光には、白色光の𝜑CEPがそのまま引き継がれ、アイドラ―光はポンプ光

とシグナル光の差周波発生過程と置き換えることが出来るため、𝜑CEPは残らない。その結果、

シグナル光とアイドラ―光の差周波発生の過程を通して発生する中赤外パルスにも𝜑CEPが引

き継がれることになる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

 

中赤外パルスのエネルギー領域には、金属のドルーデ応答の出現や、物質固有のフォノンが

多数含まれていることから、プローブ光として用いるのが一般的であった。そのため従来の研

究では、中赤外パルスの CEP を安定化する必要がなかった。しかし近年になって、中赤外パ

ルスをポンプ光として用いた固体の物性制御が注目を集めつつあり、中赤外パルスの CEP 制

御はレーザー科学や、光物性物理学の重要なテーマの一つとなっている。 

 

2.3.2 CEP 安定な中赤外パルス発生の先行研究 

 CEP 安定な光パルスを発生するには、同じ CEP 項を有する光パルス間で差周波発生を行う

ことに加えて、光パルス間の差分の周波数と発生する光パルスの中心周波数が対応している

必要がある。しかし、Ti:Sapphire 再生増幅器から出力される光パルスのスペクトル幅が 5~20 

THz であるのに対し、中赤外パルスの中心周波数は 30 THz 程度である。そのため、テラヘル

図 2.13 光パラメトリック増幅(OPA)と差周波発生過程(DFG)による中赤外パルスの 

発生方法。発生する中赤外パルスには、光源由来の CEP 項が残る。 
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ツ光パルス発生のように市販の励起光源をそのまま使用するだけでは、CEP 安定な中赤外パ

ルスを発生させることは難しい。差周波発生を用いて CEP 安定な中赤外パルスを発生させる

方法としては、以下の 2 つが挙げられる。（図 2.14）には、その概要を示す。 

1. 広帯域スペクトル(≧30 THz)を持つ励起光を使用したパルス内差周波発生 

2. 同じ CEP 項を有する 2 つの励起光源を使用したパルス間差周波発生 

 1.の先行研究としては、自作した YAG thin DISC oscillator を励起光源として用いた研究[75]

や、OPCPA を励起光源として使用した研究[76]、Ti:Sapphire 再生増幅器の oscillator を励起光

として用いた研究などが挙げられる[77]。その他にも、Ti:Sapphire 再生増幅器を光源としてフ

ィラメンテーションによって光パルスの広帯域化を行い、それを励起光として用いた研究など

も報告されている[78]。その他にも、空気中における 2 色フィラメンテーションによる発生方

法なども報告されている[79]。しかし、これらの手法で発生した中赤外パルスは、ポンプ光の

スペクトル幅による制約を受けるため、中赤外パルスの周波数を変更することが出来ないとい

う欠点がある。 

2 の方法では、主に OPA といった周波数可変なポンプ光を使用することが一般的である。

そのため、一方のポンプ光の周波数を変更することによって、中赤外パルスの周波数を変更す

ることが可能である。そのため、中赤外領域の特定のフォノンを共鳴励起することにより物性

を制御する研究では一般的に 2 の手法が採用されている。本研究でも、この発生方法を採用

した。先行研究としては dual wavelength OPA を用いた方法[80]と 2 台 OPA を使用した方法[81, 

82]が報告されている。しかし前者の方法は、複雑な光学系を構築する必要があるため、本研

究では後者の方法による CEP 安定な中赤外パルスの発生を行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2.14 (a)パルス内 DFG による CEP 安定な中赤外パルス発生。ポンプ光スペクトルの広

帯域化（赤矢印）および広帯域光源を利用することによって、中赤外パルス発生が可能。

(b)パルス間 DFG による CEP 安定な中赤外パルスの発生。ポンプ光の周波数の変更（緑、

青矢印）により発生する中赤外パルスの周波数を変更可能。 
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2.3.3 2 台 OPA を利用した CEP 安定な中赤外パルスの発生 

2 台 OPA による CEP 安定な中赤外パルスの発生方法の概要を図 2.15(a),(b)に示す。2.3.1 節

で述べたように、2 台の OPA から出力されたシグナル光は同じ CEP 項を有する。ここで、各

シグナル光同士で差周波発生を行うと、その過程で CEP 項がキャンセルされる。その結果、

発生する中赤外パルスの CEP は安定化する。それに加えて、シグナル光の周波数を変更する

ことによって、中赤外パルスの周波数を変更することが可能である。Huber らはこの手法を用

いて、中心周波数 10 THz~72 THz の中赤外パルスの発生に成功している[81]（図 2.15 (c)）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

また、シグナル光の代わりにアイドラ―光を使って、CEP 安定な中赤外パルスを発生する

こともできる。最近では Y. Bai らにより、アイドラ―光をポンプ光として使用した方が中赤

外パルスへの変換効率が高いことが報告されている[83]。 

 群速度不整合が位相整合条件に大きく影響していることは 2.2.2 節で述べたが、DFG を利用

図 2.15 (a)2 台 OPA と DFG による CEP 安定な中赤外パルスの発生。(b)周波数軸上で見

た図。 (c)シグナル光の周波数、および DFG 結晶の角度を変更した時の中赤外光電場

波形（左図）とパワースペクトル（右図）。左図の実線と破線はそれぞれ DFG 結晶と

して GaSe と AgGaS2を使用。電場波形は EO sampling により検出している[81]。 
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した中赤外パルスへの変換効率もポンプ光と中赤外パルスの群速度不整合Δに影響を受ける。

DFG の過程での位相不整合𝛥𝑘の 1 次の近似式は次のように表現できる。 

                                             𝛥𝑘 ≅ (
𝜕𝑘MIR

𝜕𝜔MIR
−

𝜕𝑘p

𝜕𝜔p
) 𝛥𝜔 = (

1

𝜈g,MIR
−

1

𝜈g,p
) 𝛥𝜔                     (2.22) 

添え字のpは高周波のポンプ光を示していることに注意する。𝛥𝜔はポンプ光と中赤外光の中

心周波数からのずれである。𝜈g,MIR, 𝜈g,pはそれぞれ中赤外光とポンプ光の群速度を表す。中赤

外パルス発生に使われる非線形光学結晶は、一般的には正常分散媒質である。そのため、式

(2.17)で先述したように、周波数が小さく（波長が長く）なるにつれて群屈折率が小さくなり、

群速度は大きくなる。ここでシグナル光の波長はアイドラ―光の波長よりも長く、中赤外光の

波長により近づくため、中赤外光とアイドラー光の群速度不整合𝛿MIR,iは、中赤外光とシグナ

ル光の群速度不整合𝛿MIR,sより小さくなると考えられる(図 2.16 (a))。 

 同グループでは実際に、以下の式で記述できるポンプ光パルスと中赤外パルスの包絡線が

時間的に分離する結晶の厚さ𝑙 (pulse splitting length)を計算している。 

                                                              𝑙pi =
𝜏p

𝛿p,i
 (i = DFG, s)                                    (2.23) 

𝜏pはポンプ光のパルス幅、DFG は中赤外光、s は低周波のポンプ光を表す。計算の結果、𝑙pDFG

の値がアイドラ―光励起の条件の方が約 2 倍程度大きいことを示している（図 2.16(b)）。従っ

て本研究でも、アイドラ―光励起による中赤外パルス発生の手法を採用した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2.16 (a)群速度不整合による結晶伝搬後のパルス間のずれ。(b)pulse splitting length の

計算結果。横軸は低周波のポンプ光の波長。上図は Type II 位相整合の GaSe でポンプ

光の波長𝜆p = 1.1 µm、下図は Type I 位相整合の GaSe で𝜆p = 1.6 µmの条件で計算[82]。 
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2.3.4 構築した CEP 安定な中赤外パルス発生の光学系 

 本研究で構築した光学系を図 2.17 に示す。励起光源は Coherent 社製の Ti:Sapphire 再生増幅

器 Astrella を使用した（中心波長 800 nm、パルスエネルギー7.5 mJ、パルス幅 35 fs、繰り返し

周波数 1 kHz）。出力の偏光は横偏光である。Beam splitter (BS)によってビームを 2 分割し、4.5 

mJ のパワーを使って 2 台 OPA（Coherent 社製 TOPAS twins）を励起した。OPA1,OPA2 から出

力したアイドラ―光のパルスエネルギーはそれぞれ 390 µJ、120 µJ でありどちらも横偏光で

ある。 

DFG により中赤外パルス(𝜔𝑀𝐼𝑅)を発生させる過程は高周波（短波長）の励起光(𝜔𝑖1
𝐻 )から低

周波（長波長）の励起光(𝜔𝑖2
𝐿 )へのエネルギーの受け渡し(𝜔𝑖1

𝐻 = 𝜔𝑖2
𝐿 + 𝜔𝑀𝐼𝑅)であるため𝜔𝑖1

𝐻の励

起光の出力が大きい方が良い。従って OPA1 から出力した Idler1 の波長を短波長の 1642 nm に

固定して、OPA2 から出力した Idler2 の波長を 1900 nm~2080 nm に設定した。 

まずシステムの安定性の向上と中赤外パルス発生素子であるGaSeの位相整合に合わせて偏

光を変えるという目的のもと、Periscope (PS)によってアイドラ―光の高さを光学定盤高さにま

で下げた。Idler1 の偏光はそのままで、Idler2 は縦偏光に変更した。各励起光の時間的な重な

りは、Idler2 の光路に導入した Delay stage (DS)により調整している。ここで、GaSe の損傷を

避けるために Idler1 の光路には凸―凹面鏡ペアを導入し、ビーム径を広げている。焦点距離は

それぞれ𝑓 = 400 mm、𝑓 = 500 mmに設定している。Idler光発生の際に混同した可視光はLong 

pass filter 1 を用いてカットした。 

Idler1,Idler2 は、電場波形測定を行う隣の定盤まで引き回し、GaSe 結晶上での Idler1,2 のな

す角度を 0.3°とした。この理由としては、結晶内での各励起光の空間的な重なりを大きくす

るためと、中赤外光周波数の空間分散を防ぐためである。更に空調の変化によるビームの揺ら

ぎを防ぐため、定盤間に光路を覆う筒を導入した。定盤 2 では、GaSe で中赤外パルスを発生

した後 Idler1,2 をカットするために Long pass filter 2（Ge 基板, 4.5 µm cut on : Edmund 社製）

を導入している。Mirror 1(M1)と DS でそれぞれ空間的、時間的な重なりを合わせて GaSe の

結晶角を微調整することによって中赤外パルス発生強度を最大化した。 
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図 2.17 CEP 安定な中赤外パルスの発生光学系 
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2.3.5 非線形光学結晶 GaSe と位相整合条件 

 DFG により高強度中赤外パルスを発生させるという点で、非線形光学結晶には位相整合条

件の他、以下の 3 つが求められる。1. 損傷閾値が高く、高強度な励起光の入射が可能。2. 2 次

の非線形感受率𝜒(2)が大きい。3.励起光と中赤外パルスのエネルギー領域で透明である。励起

光による結晶の損傷は様々な理由があるが、主に光吸収、および 2 光子吸収による損傷が考

えられる。従って、1.については結晶の光学ギャップが重要となる。 

3の性質を満たし、DFG過程による中赤外パルス発生に利用される結晶としてはGaSe, AgGaS2, 

LiGaS2の 3 つが挙げられる。各結晶の性質について下の表にまとめた[84]。 

 

 GaSe AgGaS2 LiGaS2 

光学ギャップ (eV) 2.0 eV 2.7  3.76 

TypeI deff (pm/V) 57 12 -4.4 

 

 

 

 

 本研究で使用した励起光のエネルギー範囲は約 0.60 eV ~ 0.76 eV で、2 光子吸収のエネルギ

ーは 1.2 eV ~ 1.52 eV であるため、全ての結晶で高強度の励起光の入射が可能である。従って、

これらの結晶の中で非線形光学係数が最も大きい GaSe を選択した。 

 非線形光学結晶 GaSe は図 2.18 に示すように、六方晶の結晶構造を形成する負の一軸性結

晶である。GaSe 結晶は Graphene などと同様に多層膜の構造をしており、単層膜同士がファン

デルワールス力により弱く結合している[85]。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図 2.18 (a) GaSe の結晶構造。(b) (001)方向から見た構造[85]。 

表 2.1 各種非線結晶の性質。deffは Type I 位相整合での 2 次の非線形光学効果の大きさ

を示す非線形光学係数。以下[84]を参照。 
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そのため波長変換素子として用いる際には、位相整合を満たすように結晶のカット角を決

定することは出来ず、(001)軸に垂直方向にカットされたものを使用することが殆どである。

従って励起光に対する結晶角𝜃と、各励起光と発生する中赤外光の偏光により決まる Type I か

Type II の位相整合条件、結晶の厚みにより GaSe の位相整合条件の計算を行うことが出来る。

本研究では[82,83]の文献を参考に GaSe 結晶の Type I 位相整合条件を選択し、pulse splitting 

length を考慮してそれぞれ厚さ 500 µm と厚さ 250 µm の結晶を使用した。次に結晶の厚さ毎

に中赤外光の発生効率について計算を行った。 

 中赤外光の発生効率は主にコヒーレンス長により決定される。コヒーレンス長とは非線形

光学効果により発生した光が、結晶を伝搬する過程で干渉して打ち消し合わない距離のこと

を指す。結晶を伝搬する間に位相差が𝜋となるところまでの距離と考えられるため、コヒーレ

ンス長を𝐿𝑐として位相不整合を𝛥𝑘とすると𝛥𝑘𝐿𝑐 ≤ 𝜋という関係式が成立する。このコヒーレ

ンス長を考慮に入れた発生効率は、しばしば以下のようなsinc関数により記述される[86,87]。 

                                                            |sinc (
𝛥𝑘𝐿

2
)| = |

sin (
𝛥𝑘𝐿

2
)

𝛥𝑘𝐿
2

|                (2.24) 

 𝐿は結晶の厚みを表す。sinc関数は𝛥𝑘𝐿 ≤ 𝜋の範囲で大きな値を取り、𝛥𝑘𝐿 = 2𝜋で 0 となる

関数である。次に GaSe の Type I 位相整合条件で DFG により中赤外パルスを発生させる場合

の位相不整合について考える。 

 各励起光と中赤外光が同軸上にあると仮定し、位相不整合𝛥𝑘を求めると次式で表現される。 

                     𝛥𝑘 = 𝛥𝑘MIR − (𝛥𝑘pump − 𝛥𝑘idler) =
𝑛MIR

o

𝜆MIR
− (

𝑛pump
e

𝜆pump
−

𝑛idler
o

𝜆idler
)                                 (2.25) 

ここでは励起光であるアイドラー光の高周波成分を pump とし、低周波成分を idler とする。

GaSe は Type I 位相整合を取るため、pump の屈折率だけ結晶角𝜃に依存して式(2.7)のように変

化する。また、GaSe は、アイドラー光と中赤外光のエネルギー領域で透明であるため、常光

線と異常光線の主屈折率はセルマイヤーの公式により記述できる。以下に GaSe のセルマイヤ

ーの公式とそのパラメータを表す。 

                                                     𝑛2 = 𝐴 +
𝐵

𝜆2
+

𝐶

𝜆4 
+

𝐷

𝜆6
+

𝐸

(1 −
𝐹
𝜆2)

                       (2.26) 

 

 𝐴 𝐵 𝐶 𝐷 𝐸 𝐹 

𝑛o 7.443 0.405 0.0186 0.0061 3.1485 2194 

𝑛e 5.76 0.3879 -0.2288 0.1223 1.855 1780 

 
表 2.2 (a) GaSe のセルマイヤーの公式のパラメータ 
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この式から求めた屈折率から式(2.7)の異常光線屈折率を求めることが出来、それらを式(2.25)

式に代入することによって、位相不整合𝛥𝑘を計算することが出来る。実験条件に沿って、ポ

ンプ光（高周波のアイドラー光）の中心波長を 1642 nm に固定して、アイドラー光（低周波

のアイドラー光）の波長と結晶角𝜃をパラメータとして、式(2.24)のsinc関数で表される発生効

率の計算を行った。（図 2.19 (a),(b)）に結晶の厚み𝐿 = 250 µm, 500 µmを代入した時の発生効

率を示す。𝜃inは結晶内部でのビームと結晶面のなす角度であり、実際の結晶角𝜃はスネルの法

則から導出することが可能である。計算では共同研究者の北尾氏にもご協力いただいた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) 

(b) 

図 2.19 (a) ポンプ光波長 1642 nm に固定した場合の発生効率（sinc 関数）。(b)θを定数

とした場合の sinc 関数。 
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計算の結果から、𝜃in = 12°(𝜃 ≈ 34°)または𝜃in = 11°(𝜃 ≈ 31°)の時に発生効率が大きく、同様

の条件（ポンプ光波長 1650 nm）での結晶角を計算した先行研究の値(𝜃 = 34°)ともよく一致し

ている。この計算結果から、今回の結晶の厚みとポンプ光の波長の条件でも中赤外パルスの発

生が期待できる。また、結晶の厚みにより発生効率の帯域が大きく変化していることが分か

る。そこで本研究では結晶の厚み毎に EO sampling を行って中赤外光周波数の確認を行った。 

 

2.4 Electro optical (EO) sampling による中赤外光電場波形検出 

2.4.1 EO sampling とは 

 本研究では、中赤外パルスの電場波形を検出する方法として Electro optical sampling (EOS)

を用いた。EO sampling は、光電場に比例して結晶の屈折率が変化するポッケルス効果を応用

することによって、CEP 安定な光パルスを検出する手法である。 

 ここではテラヘルツ光電場波形の測定を例に、その検出方法について説明する。図 2.20 に

EO sampling の概要を示す。まず ZnTe や GaP といった 2 次の非線形光学結晶(EO 結晶)に、電

場波形を検出するためのプローブ光パルスを入射しておく。次に𝜆/4板で、結晶を透過したプ

ローブ光パルスを円偏光にする。これを偏光子により各偏光成分に分けて、バランス検出器で

各偏光強度の差分を検出しておく。この時の強度の差分は 0 である。 

ここに電場振幅𝐸𝑇𝐻𝑧のテラヘルツ光電場を入射すると、ポッケルス効果により屈折率変化

𝛥𝑛(∝ 𝐸THz)が生じる。この時結晶を透過したプローブ光パルスは、𝛥𝑛に比例して各偏光成分

に位相差𝛥𝛤が生じ、プローブ光は楕円偏光へと変化する。ここで𝛥𝛤に比例する偏光の強度差

𝛥𝐼を検出することによって、電場波形を検出することが出来る。 

EO sampling では電場波形の測定だけではなく、電場振幅の見積もりも行うことが出来る。

テラヘルツ光パルスの電場振幅は以下の式で記述できる[88]。 

               𝐸THz =
𝜆0

2𝜋𝑙𝑛0
3𝑟

arcsin(
𝐼|| − 𝐼⊥

𝐼|| + 𝐼⊥
)                                               (2.27) 

 ここで𝜆0はプローブ光パルスの中心波長、𝑙は非線形光学結晶の厚み、𝑛0は𝜆0に対する結晶

の屈折率、𝑟はポッケルス係数である。𝐼||、𝐼⊥はバランス検出器で検出した各偏光の光強度を

表す。ここまで、テラヘルツ光パルスの電場波形検出を例に EO sampling の方法について紹介

したが、テラヘルツ光パルスを検出する場合と中赤外パルスを検出する場合ではいくつか異な

る点が存在する。 
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2.4.2 2 次の非線形光学結晶 LiGaS2を用いた EO sampling 

 EO sampling を行うために使用される 2 次の非線形光学結晶は、ポンプ光とプローブ光のエ

ネルギー領域で透明である必要がある。ここで、EO samplingにも他の非線形光学効果と同様、

ポンプ光とプローブ光の位相整合条件を考える必要がある。 

本研究では、ポンプ光である中赤外パルスの電場波形を観測するために、NOPA により発生

したエネルギー1.7 eV~2.4 eV の可視極短パルスをプローブ光として用いている。テラヘルツ

光パルス電場波形検出に用いている結晶は GaP、ZnTe などが挙げられるが、これらの結晶の

光学ギャップはそれぞれ約2.3 eVであり、プローブ光による吸収が生じるため適切ではない。

また、他の研究グループで EO sampling 結晶として用いられている GaSe も光学ギャップが 2.2 

eV であり、同じ理由で使用することが出来ない。 

 そこで本研究では、EO sampling を行うための非線形光学結晶として、可視領域と中赤外領

域でともに透過率の高い LiGaS2結晶を採用した[89]。本研究で使用した LiGaS2結晶の透過率

については可視顕微分光装置と FT-IR 顕微分光装置により測定した（図 2.21）。測定結果から、

LiGaS2はプローブ光のエネルギー領域と0.12 eV(~30 THz)以上の中赤外エネルギー領域でも透

明であることも確認した。 

  

 

 

 

 

図 2.20 EO sampling によるテラヘルツ光電場波形検出系 
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位相整合条件とコヒーレンス長（中赤外パルスの検出可能な帯域）については、同研究室の

森本によって計算されている。計算では、単純なポッケルス効果ではなく、プローブ光パルス

とポンプ光パルスの和周波と、元のサンプリングパルスとの干渉する現象であり、検出効率

は、和周波の発生効率に比例するとして考えている。和周波の発生効率は、以下の式で記述で

きる位相不整合𝛥𝑘から計算している[90]。 

                                                     𝛥𝑘 =
𝑛Vis−H

e

𝜆Vis−H
− (

𝑛MIR
o

𝜆MIR
+

𝑛Vis−L
o

𝜆Vis−L
)                                                           (2.28) 

添え字の Vis-L は波長 650 nm のプローブ光、Vis-H は中赤外光とプローブ光の和周波を表す。 

計算の結果、厚さ 20 µm の LiGaS2 結晶(Type I, 𝜃 = 40°, 𝜑 = 0°)を使用し、中心波長 650 nm 

(~1.9 eV)のプローブ光パルスを使用する場合、4-13 µm (23 THz~75 THz)までの中赤外パルスを

検出が可能であるとされている(図 2.22)。この考え方は中赤外光電場波形の検出感度向上にお

いて非常に重要である。詳細については第 3 章で述べる。 

 本研究でも同様に、Type I 位相整合を取る厚さ約 20 µm の LiGaS2結晶を EO sampling に利

用した。厚さ 1 mm の CaF2基板に同じカット角の 1 mm の LiGaS2結晶を貼り付け、20 µm に

まで研磨したものを使用した。研磨については光学技研にご協力いただいた。 

次に中赤外パルスの電場振幅の見積もり方法について説明する。先述したようにEO sampling

による電場振幅の見積もりは(2.27)の式で記述できる。しかし、この式は結晶の厚み𝑙、ポッケ

ルス係数𝑟が正確に見積もられている場合に限る。使用したLiGaS2は結晶の厚みを正確に見積

もることは難しい上、一般的に利用されている非線形光学結晶 ZnTe, GaP と比べてポッケルス

係数の値を正確に見積もった先行研究が少ない。 

図 2.21 LiGaS2の吸収係数（青線）とプローブ光スペクトル（橙線）の比較。偏光は

光学軸に平行である。 
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 そのため中赤外パルスの電場振幅は、その電場波形とパルスエネルギー、集光面積から、第

1章でも説明した以下の電磁気学のエネルギー保存則を利用して、最大電場振幅𝐸maxを計算す

る方法が一般的に用いられている。本研究でもこの方法を利用した。 

                                                𝐸max = √
𝜂0𝑈pulse

𝜋𝑤2 ∫ 𝐸normalized(𝑡)2 𝑑𝑡
                  (2.29) 

中赤外パルスの空間分布はガウシアンであると仮定した。ここで𝑤は中赤外パルスのビーム径

(1/e 半径)、𝜂0は真空のインピーダンス、𝑈pulseはパルスエネルギー、𝐸normalized(𝑡)は規格化し

た電場波形である。𝑤はナイフエッジ法（Appendix A 記載）で測定し、𝑈pulseはパワーメータ

で測定した。電場波形については、EO sampling により測定した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2.22 和周波の発生効率（EO sampling の検出効率）を表す sinc 関数。LiGaS2の結晶

の厚みが 20 µm として計算している。縦軸は結晶角θ、横軸は中赤外パルスの周波数

である。以上[89]の文献を参照。 
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2.4.3 中赤外光電場波形検出の光学系 

 EO sampling による中赤外光電場波形検出系について図 2.23 に示す。FM1 と Si で引き回し

たビームは第 3 章のフィードバック制御の部分で使用する。なお Si では反射光：透過光を 6:4

の比率で分割している。 

 2.3.4 で発生した中赤外パルスは Al mirror (AM1-2)と Al mirror を使った Periscope (PS-AM)に

よりビームの高さを上げた。その後 Wire-Grid 偏光子(WG: KRS-5 基板 thorlab 社製)を透過し

た。WG を入れた理由は、GaSe 結晶の Type II 位相整合により発生した横偏光の中赤外パルス

を除去し、Type I 位相整合から生じる縦偏光の中赤外パルスのみを取り出すためである。WG

透過後、AM3 により垂直に軸外し放物面鏡 PM2（有効焦点距離 EFL = 50.8 mm）により一度

集光し、PM3（有効焦点距離 EFL = 152.4 mm）で受けることによって、ビームの大きさを 3 倍

にまで拡大した。拡大したビームは最後に穴あきの PM3（有効焦点距離 EFL = 50.8 mm）で集

光しながら LiGaS2結晶(LGS)に入射した。 

 中赤外パルスの光路は、ビームを目で見て調整することが出来ない。これは励起光である 2

つのアイドラー光を非同軸に GaSe に入射しているため、アイドラー光と同軸に中赤外パルス

が生じるとは限らないためである。そこで図に示すように M13 と Flipper mirror 3(FM3)により

He-Ne laser のビームを導入した。調整方法としては Aperture3-4(AP3-4)の後ろに中赤外光の出

力を測定するためのパワーメータを入れて、中赤外光が AP を一番通過する位置を探し、中赤

外光の光路を保存する。次に AP3-4 を通るように M13-FM3 により He-Ne laser の光路を調整

する。AP を通過したことを確認したら、He-Ne laser のビームを見ながら光路の調整を行う。

AM3 以降の光路については AP4 と LGS の位置にピンホールを置き、同様の調整を行った。

これにより中赤外光の光路を決定できる。ただし、中赤外光と He-Ne laser のビームの広がり

(divergence)は異なるため、光路を決定した後に一軸ステージに乗せた PM3 を黒矢印の方向に

微調整し、PM3-PM4 の間でナイフエッジを行うことによって、ビーム径が平行光になってい

るかどうかを確認した。EO sampling 測定とサンプル測定に必要な Chopper は、中赤外光が切

れるのを防ぐために PM2-PM3 の集光されている所に設置した。 

プローブ光の光学系は 2.2.5 で説明した通りで、FM2 により電場波形検出用のプローブ光を

引き回す。プローブ光は、PM1（有効焦点距離 EFL = 152.4 mm）で PM4 の穴を通過させて LGS 

結晶に集光した。LGS を透過したプローブ光は一度平凸レンズ 1 (L1: f = 120 mm)で平行光に

直し、再び L2(f = 400 mm)で集光しながら、λ/4 (QWP)と Glan Laser Prism (GLP)と Balance 

detector(BD)を利用することによってバランス検出を行った。 
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図 2.23 中赤外光電場波形検出の光学系 
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2.5 中赤外パルスの電場波形検出結果 

2.5.1 中赤外パルスの発生・検出エネルギー領域 

まず、発生と検出が可能な中赤外パルスのエネルギー領域を調査するために、励起光のアイ

ドラー光の波長と結晶角を変更して EO sampling を行った。結果、中心エネルギーが 0.12 eV~ 

0.17 eV (28 THz~42 THz)の中赤外光電場波形を観測することに成功した（図 2.24 (a), (b)）。 

中心エネルギーの範囲が制限されているのは、主に EO sampling に用いている LiGaS2結晶

の吸収と、空気中の水の吸収によるものである（図 2.24 (c)）。より低エネルギーの中赤外パル

スを使う場合、プローブ光のエネルギーをより低エネルギーに変更する必要がある。この場合

は、NOPA により発生したアイドラー光を用いる方法[91]や中空コアファイバーを利用した方

法で、可視光よりエネルギーの低い近赤外領域のプローブ光を発生して GaSe を EO 結晶とし

て利用することが望ましい[80]。 

より高エネルギーの中赤外パルスを利用する場合、中赤外パルス発生後の光学系全体を乾燥

空気でパージして系全体の湿度を下げる必要がある。ただし、本研究で利用するエネルギー領

域は 29 THz~40 THz までであるのと、光学系全体を覆うこと自体が困難であったことと、次

章で示すフィードバック制御への影響を考えて導入は行わなかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2.24 (a)EO sampling により得られた電場波形。A が高エネルギー上限の中赤外 

パルスで、B が低エネルギー下限の中赤外パルスを表す。(b) 電場波形のフーリエパ

ワースペクトル。(c) LiGaS2(LGS)の吸収係数と水の吸収のエネルギー。 
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2.5.2 GaSe 結晶の厚みに対する中赤外パルスのスペクトル 

 次に GaSe 結晶の厚みを変えて、中赤外パルスのスペクトル帯域について確認を行った。先

述したように中赤外パルスを発生する結晶には厚さ 500 µm と 250 µm の GaSe を使用して、

中赤外パルスの発生強度が最大になるように GaSe の結晶角を調整した。アイドラー光の波長

は固定している。本測定の結果について図 2.25 に示す。中赤外パルスのスペクトル半値全幅

については、GaSe の厚さが 500 µm の場合 17 meV、厚さが 250 µm の場合 34 meV となった。

また、それぞれのサイクル数は、およそ 6 サイクルと 8 サイクルとなった。第 4 章と第 5 章

の研究のようにフロッケ状態を観測する場合、ポンプ光となる中赤外パルスは狭帯域でマルチ

サイクルの電場となる方が良い。このように中赤外パルスのスペクトル幅が狭帯域であれば、

特定の赤外フォノンを共鳴励起しやすい。従って、第 4 章、5 章の物質測定では全て厚さ 500 

µm の GaSe を使用した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

2.6 本章のまとめ 

 中赤外パルスを用いたサブサイクル分光を行うため、非同軸 OPA を用いた可視極短プロー

ブ光パルスの発生と 2 台の OPA を用いた CEP 安定かつエネルギー可変な中赤外ポンプ光パ

ルスの発生を行う光学系を構築した。プローブ光パルスのエネルギー範囲は 1.7 eV ~ 2.3 eV で

あり、FROG によって、パルス半値全幅(FWHM)が約 10 fs であることを見積もった。これは、

一般的な中赤外パルスの電場周期 30 fs よりも十分に短く、サブサイクル分光のプローブ光と

して使用することが可能である。次に、現時点でサブサイクル分光に利用可能なポンプ光のエ

図 2.25 (a) GaSe 結晶の厚み毎の電場波形。 

(b)各電場波形のフーリエパワースペクトル 
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ネルギー範囲について確認するために、EO samplingによる電場波形検出を行った。その結果、

中心エネルギー0.12 eV~0.17 eV の中赤外パルスの検出に成功した。EO sampling の結果から、

中赤外パルスを用いたサブサイクル分光が可能であることも実証した。最後に GaSe の結晶の

厚み毎の中赤外光電場波形のサイクル数およびエネルギー帯域に関して測定を行い、厚さ 500 

µm と 250 µm の場合での帯域の半値全幅はそれぞれ 34 meV と 17 meV となった。また、厚さ

500 µm の GaSe によって発生した中赤外パルスは、約 8 サイクルのマルチサイクルな電場で

あることを確認することができた。この結晶を利用すれば、フロッケ状態の観測や特定の赤外

フォノンの励起が行いやすいと考えられる。 
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第 3 章 中赤外光電場位相のフィードバック制御 

 

 第 2 章において、中赤外パルスを用いたサブサイクル分光系の構築を行った。しかし、フ

ロッケ状態のような電場位相敏感な応答を観測するためには、長時間における電場位相の安

定性が必要不可欠である。本章の研究では、第 2 章で示したサブサイクル分光系に、能動的

な CEP 制御を施す「フィードバック制御システム」を導入することによって、長時間の中赤

外電場波形の位相安定性を実現した研究について述べる。3.1 節では、第 2 章で構築したサブ

サイクル分光系を用いて、長時間の電場波形の位相安定性について評価した結果を示す。3.2

節では、3.1 節で得られた結果をもとに、電場位相の揺らぐ原因について説明する。3.3 節で

は、実際に構築したフィードバック制御システムの光学系について述べる。3.4 節では、行っ

たフィードバック制御の方法について説明する。そして、3.5 節で、フィードバック制御を行

った場合の電場位相の安定性を評価した結果について述べる。最後に、3.6 節でまとめを行う。 

 

3.1 中赤外光電場位相の安定性評価 

 サブサイクル分光では、言わずもがな、電場の位相安定性が非常に重要である。特に、周

期が数 10 fs スケールの中赤外電場をサブサイクル分光に用いる場合、位相の安定性を約 1 fs

以下にまで抑える必要がある。しかし、実際の光学系では、室温や機械の振動に起因した光

路長揺らぎによって、電場位相が不安定になることが先行研究でも報告されている。このよ

うな外部に起因した位相揺らぎは、第 1 章と第 2 章で説明したように、非線形光学結晶の差

周波発生を用いるだけでは、制御することは不可能である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.1 フィードバック制御がある場合（黒丸）とない場合（青丸）の中赤外電場

位相の変化。中赤外光の周波数は 17.7 THz である[92]。 
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 このような位相揺らぎは、外部から位相の変化量に相当する光路長を補正することによっ

て制御することが出来る。例えば、Manzoni らは、ゲートパルスと中赤外パルスとの間の差周

波を、ゲートパルスと再び干渉させて算出した位相変化を用いて、中赤外パルスの CEP のフ

ィードバック制御を行っている[92]。フィードバックがある場合とない場合での CEP 変化を

示した結果を図 3.1 に示す。フィードバック制御がない場合、中赤外パルスの CEP は、1 時

間当たり𝜋 (rad)シフトしていることが分かる。実験環境にも依存するが、第 2 章で構築した

サブサイクル分光系でも、同様に位相シフトが生じることが予想される。 

そこで、まず初めに、第 2 章で構築したサブサイクル分光系において、観測される電場波

形の位相安定性について評価した。その結果を図 3.2 に示す。(a)は電場波形を時間軸上で並

べた 2 次元プロットを示す。青色部分が電場振幅の最小値、赤色部分が電場振幅の最大値を

示す。(b)は(a)の青印で示す部分の電場波形を取り出した図である。2 次元プロット上の 42 min

付近で見られる信号の消失は、電場波形を観測するプローブ光の強度が不安定になったこと

が原因である。図 3.2(b)の破線で示すように、中赤外電場波形の振動する電場が時間によって

変化していることが分かる。さらに、電場位相は、振動の変化の他、緩やかに電場波形の包

絡線が変化していく様子も見られた。2 次元プロットから、中赤外電場の振動位相の変化𝛥𝛷

について計算した結果、𝛥𝛷 = 3.3𝜋 (rad/hour)という結果が得られた。位相が𝜋だけ変化する

ということは、電場によって引き起こされる応答も𝜋ずれることに対応する。このままでは、

電場位相敏感な応答について検出することは不可能である。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.2 (a)中赤外電場波形を時間軸上に並べた図。詳細については本文に記載。 

(b) (a)の青印部分の電場波形を測定時間毎に並べた図。 
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これらの振動位相の変化については、先行研究でも示されていたように、外部環境に起因

した光路長の揺らぎが考えられる。そこで、最も光学系の光路長に影響を及ぼすことが予想

される、室温の変化と、電場位相変化との相関について調査を行うことにした。 

 図 3.3(a),(b)にそれぞれ測定した室温変化と、中赤外電場位相の変化について比較した図を

示す。実際の測定では、電場波形測定の開始時間と、光学系付近の温度変化測定の開始時間

を揃えて行った。測定の結果、電場位相の変化と室温変化には、強い相関があることが判明

した。また、光学系付近の温度変化は約±0.4 ℃という非常に高い温度の安定性を示していた

にも関わらず、室温変化に同期して、1 分当たりに約 1.7 fs のスケールで振動していることが

分かった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

一方、先述したような能動的な電場位相制御は、全ての位相変化に対して制御できるわけ

ではない。これは、非線形光学結晶を利用した受動的な電場位相制御と比べて、位相変化の

情報を取得してから、その変化に対して補正を行うだけの時間が必要となるからである。こ

の補正を行う時間の範囲で、位相が大きく変化してしまう場合、外部から電場位相を制御す

ることは不可能となる。 

そこで、温度変化をさらに抑制するために、光学系全体を覆う囲いを設計した（図 3.4）。 

光学系の囲いには、レーザーと光学系を囲うビニールカーテン（青矢印）と、光学系全体を

囲うアクリル板を設計した（赤矢印）。その結果、温度の変化を±0.3℃から±0.05℃にまで抑制

することが出来た（図 3.5 下図）。しかし、囲いを設計した後でも、温度の変化はわずかに残

っており、その温度変化によっても位相が約±2 fs 変化していた。また、緩やかに位相が変化

する成分は同様に生じていた。 

 

図 3.3 中赤外電場波形の位相の経時変化（上図）と光学系付近の温度の経時変化を

比較した図。 
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図 3.4 光学系全体を覆うために設計した囲い。詳細は本文に記載。 

図 3.5 囲いがない場合（上図）とある場合（下図）の光学系付近の温度変化の比較。 
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3.2 電場波形の位相変化の要因について 

 前節では、室温の変化に同期して位相変化が生じていることが判明し、外部からの温度変

化の抑制を行った。電場位相の変化は、温度変化に伴う光路長の揺らぎに起因していると考

えられる。この節では、フィードバック制御を行う前に、位相の変化の要因について詳細に

説明する。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.2 で示した 2 次元プロットについて再度注目する。緑矢印で示すように、中赤外電場

の CEP が時間によって変化していることが分かる（図 3.6(a)）。一方、図の青破線と青矢印で

示すように、電場波形の包絡線全体がシフトすることによって、電場波形の位相が変化して

いることが分かる。以下、2 つの位相の変化を、CEP drift、および EPP drift (EPP: Envelope peak 

position)と呼ぶことにする（図 3.6(b)）。 

CEP drift の原因については、先行研究でも報告されており、2 台の OPA から出力されるア

イドラー光間の光路長差に起因している[92]。EPP drift については、ポンプ光とプローブ光の

光路長差に起因していると考えられる。中赤外電場位相を完全に制御するためには、この CEP 

drift と EPP drift の両者を補正する必要がある。 

最後に、EPP drift と CEP drift による電場位相の変化を±1 fs にまで抑制する場合、抑制す

べき光路長の変化量を求める。まず、EPP drift については、ポンプ光とプローブ光の光路長

差が直接位相に関係する。従って、±1 fs に EPP drift を抑制するためには、光路長の変化を

300 nm にまで抑制する必要がある。これは、全体の光路長(~8 m)の約 3.8×10-6 %の揺らぎに

相当する。一方、CEP drift については、OPA の光路長差がアイドラー光の波長によって増幅

される。以下この理由について簡単に説明する。 

励起光に利用したアイドラー光の電場(idler 1,idler 2)を次式によって表す。 

図 3.6 (a) CEP drift（緑矢印）と EPP drift （黒破線と

青矢印） (b) 1 スキャン目と n スキャン目で生じる

CEP drift と EPP drift の模式図。 
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             𝐸idler1  = 𝐸0
idler1 cos(𝑘1𝑧 − 𝜔1𝑡 )                                                                    (3.1) 

             𝐸idler1  = 𝐸0
idler1 cos(𝑘2𝑧 − 𝜔2𝑡 )                                                                    (3.2) 

ここで idler 1 の光路長が𝛥𝑙変化した場合、差周波発生過程(DFG)により発生する中赤外パル

スの電場は、以下のようになる。 

                                  𝐸MIR(𝑧, 𝑡)  = 𝐸0
(MIR)

cos[(𝑘2 − 𝑘1)𝑧 − (𝜔2 − 𝜔1)𝑡 + 𝑘1𝛥𝑙]               (3.3) 

この時の位相差は𝑘1𝛥𝑙(= 2𝜋𝛥𝑙/𝜆1)となり、idler 1 の波長𝜆1によって増幅される。中赤外パル

ス発生に利用しているアイドラー光の波長が約 2 µm であることを考慮すると、𝛥𝑙 = 1 µmの

時、位相が𝜋ずれることになる。(3.3)式を考慮に入れると、電場周期 30 fs の中赤外パルスに

対し、CEP の変化量を 1 fs に抑える場合、OPA 間の光路長の揺らぎは約 40 nm にまで抑える

必要がある。これは、2 台の OPA 間の光路長差(~2 m)の約 2×10-6 %の揺らぎに対応する。 

 このような非常に小さい光路長揺らぎを、囲いなどの外部からの補正によって完全に制御

することは不可能に近い。また位相変化の原因は、温度変化以外にも存在する可能性は大い

にある。しかし、それら全ての要因を除去するのは現実的ではないと言える。 

 そこで、これらの位相を完全に制御するために、図 3.7 の緑破線部分と青破線部分に、それ

ぞれ光路長を補正する光学系を組み込み、フィードバック制御を行うことを試みた。光路長

の補正方法の詳細は、3.3 節で説明する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.7 実際の光学系と位相変化が生じる部分を示したもの。光学系の詳細は、第 2 章

に記述。CEP drift はアイドラー光 1 とアイドラー光 2 の光路長差の揺らぎに起因して

引き起こされる（緑破線部分）。EPP drift は中赤外ポンプ光と、可視プローブ光の光路

長差に起因して引き起こされる。 
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3.3 節 フィードバック制御の光学系の構築 

3.3.1 電場波形とサンプルの同時測定 

フィードバック制御を行うためには、当然、電場波形をモニターする光学系の構築が必要

となる。そこで、第 2 章で構築した測定系に加えて、サンプル測定を行うための光学系を構

築した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.8 にサンプルと電場波形の同時測定の光学系の概要図を示す。中赤外パルスを厚さ 500 

µm の Si を用いて中赤外パルスを分割し、プローブ光パルスは第 2 章で説明した Beam splitter

により分割する。これらのパルスをそれぞれ、電場波形をモニターするための EO sampling 

(EOS)の光学系と、サンプル測定および EO sampling を行う光学系に使用した。EOS で取得し

た電場波形の情報から、位相の変化を計算し、黄色破線の矢印と青矢印で示す部分で光路長

の補正を行う。ここで、それぞれの光路長の補正方法について説明する。 

先述したように、CEP drift に起因する OPA 間の光路長差は、idler 光の波長によって増幅さ

れる。そのため、数 10 nm オーダーの光路長を補正する必要がある。そこで、OPA 間の光路

長差は、CaF2製の楔形の Wedge Plate(WP)ペアを使用することによって補正した。ここで WP

の寸法について図 3.9 に示す。WP 全体の長さを 3.5 mm、中心における厚みは 1.4 mm、楔の

角度は 4°であり、OPA の出力波長に対応する近赤外領域の屈折率は 1.43 となっている。こ

の WP ペアのうち、片方の WP を自動遅延ステージ（シグマテック製、分解能 50 nm）に乗せ

て、図の矢印の方向に移動することによって、光路長の制御を行った。例えば、WP を 50 nm

挿入することによって、光路長が 1.5 nm だけ増加する。 

EPP drift の補正には、シグマテック製自動遅延ステージ（シグマテック製、分解能 5 nm）

によって補正した。遅延ステージは光路を往復しているため、時間分解能は 0.03 fs である。 

図 3.8 フィードバック制御

のための同時測定光学系。

詳細は本文に記載。 
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補正方法と位相変化量の計算方法の詳細は、3.4 節で説明する。 

 

 

 

 

 

 

3.3.2 電場波形測定における SN 比の向上 

より正確に、電場波形の位相変化を観測するためには、SN 比の高い測定が必要不可欠であ

る。本節では、バランス検出器前に、プローブ光のスペクトルの一部をカットするフィルタ

ーを挿入することによって、SN 比の向上を行った先行研究について紹介する。 

 EO sampling では、プローブ光の位相変調（各偏光の位相差）を検出することによって、位

相差に比例した電場波形を検出できることを 2.4.1 で述べた。以下 EO sampling について 2 次

の非線形光学効果の表式を利用して議論する。この議論は文献[93]を参照にして行った。 

 中赤外光とプローブ光を同軸に入射する場合を考える（図 3.10(a)）。EO sampling の信号は

プローブ光の各偏光成分𝑎, 𝑏の強度𝐼a, 𝐼bの差分である。この時 EO sampling の信号 Sは次式で

記述することが出来る。 

                                               𝑆 = 𝐼a − 𝐼b = 𝜀0𝑐Re ∫ |𝑎(𝜔)|2𝜑(𝜔)𝑑𝜔
+∞

0

                     (3.4) 

𝜔はプローブ光の中心周波数、𝑎(𝜔)は振幅を表す。またプローブ光の中心周波数は、そのバ

ンド幅に対して十分大きいものと仮定している。𝜑(𝜔)は各偏光成分の位相変化の差𝜑a − 𝜑b

である。ここで中心周波数𝛺の中赤外光を入射したとする。その場合次式で表すように、各

偏光方向に中赤外光とプローブ光の和周波(SFG)と差周波(DFG)が発生する。 

         𝐸a = 𝐸a0(𝜔) + 𝐸a,SFG(𝜔 + 𝛺) + 𝐸a,DFG(𝜔 − 𝛺)                         (3.5) 

            𝐸b = 𝐸b0(𝜔) + 𝐸b,SFG(𝜔 + 𝛺) + 𝐸b,DFG(𝜔 − 𝛺)                         (3.6) 

        𝐸probe(𝜔) = 𝐸0 exp(−𝑖𝜔𝑡)                                        (3.7) 

𝐸a0(𝜔), 𝐸b0(𝜔)は元のプローブ光の電場𝐸probeにおける𝑎, 𝑏の偏光成分を表す。SFG と DFG

により生じる位相変化は次式により表される。 

           𝜑a(𝜔, 𝜏) =   
𝐸a,SFG(𝜔 + 𝛺) + 𝐸a,DFG(𝜔 − 𝛺)

𝑖𝐸a0(𝜔)
                        (3.8) 

          𝜑b(𝜔, 𝜏) =   
𝐸b,SFG(𝜔 + 𝛺) + 𝐸b,DFG(𝜔 − 𝛺)

𝑖𝐸b0(𝜔)
                     (3.9) 

図 3.9 使用した WP の外形図 
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𝜏はプローブ光に対する中赤外光の遅延時間である。また𝐸𝑎0(𝜔) = 𝐸𝑏0(𝜔) = 1/√2𝐸0であ

る。ここで SFG と DFG の足し合わせは中赤外光と中心周波数+𝛺だけ変化したプローブ光

の電場の積に比例した以下の式で表される。 

(𝐸SFG + 𝐸DFG) ∝   𝑖 ∫ {𝑅𝑒𝜒ijk
(2)(𝜔; 𝛺, 𝜔 − 𝛺) × 𝐸MIR(𝛺)𝐸probe(𝜔 − 𝛺)

+∞

−∞

 

                            × exp (−𝑖𝛺𝜏 − 𝑖𝜔𝑡)}𝑑𝛺                                 (3.10)  

𝐸MIR(𝛺), 𝐸probe(𝜔 − 𝛺)はそれぞれ中赤外光と中心周波数+𝛺だけ変化したプローブ光の複素

振幅を表す。最後に各偏光成分の非線形感受率を𝜒eff
a , 𝜒eff

b と置き直して、𝜑(𝜔)を計算すると

次式のようになる。 

             𝜑(𝜔) = 𝜑a(𝜔, 𝜏) − 𝜑b(𝜔, 𝜏)                                                                                                            (3.11) 

                        ∝ ∫ Re {𝜒eff
(2)

𝐴MIR(𝛺)𝐴probe(𝜔 − 𝛺)𝐴probe(𝜔) exp(−𝑖𝛺𝜏)} 𝑑𝛺
+∞

−∞

                          (3.12) 

 𝜒eff
(2)

= 𝜒eff
a − 𝜒eff

b であり、𝐴MIR(𝛺), 𝐴probe(𝜔 − 𝛺), 𝐴probe(𝜔)はそれぞれ中赤外光、中心周波

数+𝛺だけシフトしたプローブ光の電場、プローブ光の電場の振幅を表す。exp (−𝑖𝛺𝜏)は EO 

sampling による信号が中赤外光の振動数を持つことを示している。またこの式から、EO 

sampling の信号はシフトしたプローブ光と元のプローブ光に依存し、それぞれの光がスペク

トル上で重なる部分で EO sampling の信号が最も大きくなることが分かる。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 3.10 (a)バランス検出される偏光成分𝑎, 𝑏 (b) 中心周波数𝜈THz = 45 THzの中赤外光を入

射した場合の EO 信号の領域（灰色部分）と(c) (ii)と(iii)のカットオン周波数を持つフィル

ターを検出器前に挿入した場合の電場振幅とノイズの関係。左図はノイズ領域[94]。 
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Huber らは、中赤外パルスを EO sampling で取得する際に、プローブ光と元のプローブ光に

おいてスペクトル上で重なっている部分をフィルターによって取り出すことによって、信号

の SN 比の向上に成功している[94]（図 3.10 (b),(c)）。 

本測定でも同様に、中心エネルギー2.0 eV のプローブ光に対しバランス検出器前にバンド

パスフィルターを挿入して中赤外光電場波形の検出を行った。EO sampling の信号は中赤外光

パルスの中心周波数や、プローブ光のスペクトルに依存するため、実験条件に応じて、中心

エネルギー2.07 eV±0.035 eVと 1.91 eV±0.03 eVのフィルター1,2を使い分けた（図 3.11(a),(b)）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.11 (a) 図 2.11 のプローブ光スペクトル（橙線）と周波数 30 THz （光子エネルギー

124 meV）だけシフトしたプローブ光スペクトル（赤線）の比較。2 つのスペクトルの重

なり部分で EO sampling の信号が最も大きくなる。(b)バランス検出器前に挿入したバン

ドパスフィルターの透過スペクトル。詳細は本文に記載。 
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3.4 フィードバック制御 

3.3 節で、フィードバック制御を行うための光学系について説明した。本節では、実際に行

ったフィードバック制御について詳細に説明する。 

3.4.1 フィードバック制御の概要 

 フィードバック制御のダイアグラムを図 3.12 に示す。最初のステップで、リファレンス用

の電場波形を測定する。次のステップで、EOS による電場波形測定と、ポンププローブ分光

測定を同時に開始する。ポンププローブ測定のデータは、そのまま信号積算を行い、データ

を保存する。EOS 測定の波形データは、リファレンスの電場波形のデータと比較することに

よって、EPP drift と CEP drift による位相変化量を計算する。計算後、EPP drift については

Delay Stage (DS)によって補正し、CEP drift については、WP ペアによって補正する。この補正

を、中赤外電場波形を取得可能な 30 秒の時間で繰り返し行うことによって、フィードバック

制御を行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3.12 フィードバック制御のダイアグラム。詳細は本文に記載。  
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3.4.2 サンプル測定データ取得方法 

 3.4.1 のフィードバック制御を行う時間範囲である 30 秒では、-150 fs~150 fs の時間範囲の

データしか取得することが出来ない。本項では、-150 fs~150 fs 以上の時間領域のダイナミク

スを取得する場合について説明する、 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 サンプル測定とフィードバック制御の過程について図 3.13 に示す。波形をモニターするた

めの EOS 測定は、-150 fs~150 fs の時間範囲で測定を続ける。一方、サンプル測定の方では、

1 scan 毎に測定する時間範囲を 100 fs ずらして測定を行い、各スキャンのデータを積算する

ことによって、長い時間領域のダイナミクスを測定することが出来る。 

 

図 3.13 フィードバック制御とサンプル測定の過程。  
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3.4.3 波形データの解析方法 

 この項では、波形データから EPP drift と CEP drift を計算する方法について述べる。CEP を

決定するためには、搬送波とパルスの中心位置の情報の両方を知る必要がある。その場合、

CEP drift と EPP drift の 2 つの位相を足し合わせた絶対位相を求めると良い。以下、絶対位相

の求め方について説明する。 

 絶対位相の計算には、相互相関関数を用いた。リファレンス波形と n 番目に取得した波形

との相互相関関数は、搬送波の位相が揃う時間シフト𝜏に対して極大を取る、フリンジパター

ンとなる（図 3.14(c)）。相互相関関数の極大点における𝜏の値から、リファレンス波形と n 番

目に取得した波形との絶対位相の差を計算することが出来る。また、極大点は中赤外パルス

の振動周期と等しい周期で生じるため、n 番目の波形の包絡線の中心位置に最も近いものを

絶対位相の変化(𝜏 = 𝜏𝑛
abs.)とした。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 次に、EPP drift の計算方法について述べる。EPP drift を求めるために、ヒルベルト変換から

パルスの包絡線の形状を計算した。パルスの中心位置は、リファレンス波形と第 n 番目に取

得した波形の相互相関関数を計算し、計算した相互相関関数の包絡線を求めた。この相互相

関関数から、包絡線の揃う時間シフト𝜏n env.を求められる。 

 最後に、絶対位相のシフト量から包絡線のシフト量を差し引くことによって、CEP の変化

量𝜏n CEP.を求めることが出来る。以上の解析方法で求めた𝜏n env.と𝜏n CEP.をもとに、Delay Stage 

(DS)と WP ペアを用いて、位相ドリフトに起因する光路長ドリフトの補正を行った。 

 

 

図 3.14 (a)リファレンス電場波形 (b) n 番目に取得した電場波形。(c) (a)と(b)の相互相関関数 
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3.5 中赤外光電場位相の長期安定性の評価 

 本章の研究で構築したフィードバック制御システムの性能について評価するため、フィー

ドバック制御がある場合とない場合でEOSを行い、長時間の電場位相誤差について調査した。 

フィードバック制御がある場合の電場波形の 2 次元プロットを図 3.15 に示す。図 3.15(a)は、

(b)の破線の位置で示した中赤外電場波形を示す。電場波形の周期は 30.3 fs である。図 3.15(b)

は、電場波形の経時変化の 2 次元プロットであり、振幅の最大値を赤で表し、最小値を青で

表している。全時間領域の波形の振幅は規格化している。5 時間付近に見られる位相の乱れ

は、空調の温度の切り替わることが原因であり、除去することは出来ない。ただし、その他

の時間領域では、位相が安定していることが確認出来る。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

図 3.15 (a) (b)の破線部での中赤外パルス電場波形。(b)電場波形の経時変化の 2 次元プロッ

ト。(c)フィードバック制御がある場合とない場合の絶対位相変化の比較。 
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フィードバック制御がある場合とない場合の絶対位相の変化を、図 3.13(c)に示す。フィー

ドバック制御がない場合(Free running)、20 時間のスケールで、絶対位相が𝜋反転していること

が分かる。一方、フィードバック制御(Feedback controlled)がある場合、絶対位相の変化は比較

的安定している。この絶対位相の標準偏差は 200 mrad であった。中赤外電場波形の周期 30.3 

fs から、位相変化を時間に直すと、1 fs に対応する。 

 以上の結果から、EPP drift と CEP drift の両方について、フィードバック制御を行うことに

よって、20 時間で電場位相の誤差を 1 fs にまで抑えた高精度なサブサイクル分光系の構築に

成功したと結論される。 

 

3.6 本章のまとめ 

 本章では、中赤外電場位相を外部の光路長補正によって制御する、フィードバック制御シ

ステムの構築について説明した。 

 まず、初めに、長時間にわたり EO sampling を行うことによって、中赤外電場波形の位相安

定性について評価した。その結果、室温の温度変化に完全に同期した電場波形の位相揺らぎ

が存在することが分かった。この位相揺らぎには、中赤外パルスの包絡線のずれ(EPP drift: 

Envelope Peak Position drift)と、搬送波の位相のずれ(CEP drift: Carrier Envelope Phase drift)の二

種類が存在することが判明した。室温変化を軽減するために、光学系全体を覆う囲いを設計

したが、それでも、約 0.05℃のスケールで温度揺らぎが生じており、温度揺らぎに起因した

位相変化を制御することが困難であった。 

 そこで、中赤外電場位相を外部から補正する、フィードバック制御システムを開発した。

前段階として、サンプル測定と電場波形の測定を同時に行う光学系の構築と、バンドパスフ

ィルターを用いた電場波形の SN 比の向上を行い、EPP drift と CEP drift の 2 種類の位相揺ら

ぎの補正を試みた。2 台の OPA 間の光路長差の変化に起因した CEP drift と、中赤外パルスと

プローブ光パルスの光路長差に起因した EPP drift について、楔形の分散媒質である Wedge 

plate と、Delay Stage を用いて、それぞれ補正を行った。 

 実際の測定では、位相が極力揺らがない 30 秒という時間で、電場波形測定とサンプル測定

を同時に行い、最初に得られた電場波形と n 番目に取得した電場波形の相互相関関数を取る

ことによって、CEP drift と EPP drift の和に対応する絶対位相の計算を行った。また、同様の

手法を用いて、EPP drift の量を計算し、最後に絶対位相と EPP drift から CEP drift の量を計算

した。最後に計算結果をもとに、Wedge plate と Delay Stage を使って補正を行い、これらの過

程を繰り返し行うことによって、電場位相のフィードバック制御を行った。 

 その結果、中赤外電場位相の誤差が、標準偏差で±1 fs/20 h という、長時間における高い電

場位相安定性の実現に成功した。 



以下の部分は学術雑誌に掲載予定であるため、規則に則り学位授与日から 5 年間、インター

ネットでの公開を制限しています。 

 

第 4章 (p.67-108)、第 5章 (p.109-136) 
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第 6 章 総括 

 

 本章では、これまで述べた各章の内容やと本研究の結果、明らかになったことまとめる。

最後に、本研究を基盤とした今後の展望と課題を述べる。 

 

第 1 章 序論 

 レーザー技術の進展は、ピコ秒（10-12 秒）以下の光と物質の相互作用を観測することを可

能とした。その中でも、パルス光電場の位相制御技術が発展してから、光電場のサイクル内

の応答を観測する「サブサイクル分光」が登場し、光によって引き起こされる物質の超高速

現象の理解がますます深まりつつある。サブサイクル分光は、テラヘルツパルスの強電場を

用いて、物質の電子状態を制御する研究に広く利用されていた。しかし、ここ最近になって、

テラヘルツ光と可視・近赤外光の中間のエネルギーに当たる「中赤外パルス」を用いたサブ

サイクル分光が注目を集めている。中赤外光には、約 10 MV/cm に匹敵する超高強度電場の

印加や、物質の赤外領域特有のフォノンの共鳴励起が可能な他、周期的（マルチサイクル）

な電場として取り扱うことが可能である。中赤外パルスを用いてサブサイクル分光を行うこ

とが出来れば、「フロッケ状態」の詳細な観測が期待できる。フロッケ状態とは、光電場など

の周期的な外場下で実現される状態である。電子系に周期Ωの外場を加えると、電子系のエ

ネルギーから、光電場の光子エネルギーの整数倍離れた位置に新たな準位が形成される。こ

の形成された準位全てを含めたものが、フロッケ状態である。このようなフロッケ状態が形

成されると、高次サイドバンド放射、光誘起ホール効果、電子間反発の反転に伴う超伝導転

移など、興味深い物理現象が発現されるとして、理論研究の分野を中心に注目を集めている。

しかし、フロッケ状態を実験によって観測した先行研究の数は少ない。特に、強相関系のよ

うな電子相関の強い物質のフロッケ状態を観測した例は殆ど報告されていない。 

以上の背景を踏まえ、本研究の目的を以下のように設定した。第一の目的は、位相制御中

赤外パルスを用いたサブサイクル分光系の開発である。中赤外パルスを用いたサブサイクル

分光の研究は、ドイツの２つグループ（より正確には、そこから独立した２グループを含め

た４つのグループ）でしか報告されていない。これらの研究があまり行われていないのは、

実験的な難しさによる。中赤外パルスの位相に敏感な応答を精密に観測するには、中赤外パ

ルスの電場の位相の揺らぎを±1 fs 程度まで抑制する必要がある。本研究では、この課題を

解決するために、サブサイクル分光系の構築に加え、物質測定の際の電場位相の揺らぎを長

時間にわたり抑えることを目指した。第二の目的は、構築したサブサイクル分光系を用いて、

これまで観測が行われていなかった強相関系のフロッケ状態の観測を行うことである。具体

的には、以下の二つの課題を設定し、サブサイクル分光測定を行った。 

1. 中赤外フォノン励起によるフロッケ状態の形成、およびその観測 

2. 中赤外周期電場印加によるフロッケ状態の形成、およびその観測 
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1 については、中赤外パルスを用いてフォノンを励起することによって、電子フォノン相互作

用を介したフロッケ状態の観測を行った。フォノン励起によるフロッケ状態については理論

研究が数多く報告されているが、それを実験的に観測した例はない。そこで、強相関系の中

でも特に電子フォノン相互作用の強い擬一次元モット絶縁体 K-TCNQ を対象に、中赤外フォ

ノン励起によるフロッケ状態の形成と、その観測を試みることとした。2 については、有限の

光子エネルギーを持ち、周期電場であるという中赤外パルスの特徴を利用して、二次元モッ

ト絶縁体である銅酸化物 SCOC を対象としたフロッケ状態の観測を試みることとした。強相

関系に分類される低次元モット絶縁体系では、odd-parity と even-parity の励起子準位に関係し

た大きな 3 次の非線形光学応答を示すが、これは、効率的にフロッケ状態が形成されること

を期待させる。したがって、モット絶縁体のフロッケ状態に関しては、高次サイドバンド放

射の他、励起子準位が交差する多体シェリー効果などモット絶縁体系に特有の物理現象が発

見される可能性もある。二次元モット絶縁体系において、フロッケ状態を観測することは、

これらの研究の足掛かりとなるはずである。 

 

第 2 章 中赤外パルスの電場波形検出 

 本研究の基盤となるのは、中赤外パルスを用いたサブサイクル分光系の構築である。中赤

外パルスを用いてサブサイクル分光を行うには、パルスの包絡線と搬送波の間の位相を示す

Carrier envelope phase (CEP)を制御した中赤外パルスの発生と、中赤外パルスの電場周期

(~30 fs)よりも時間幅の短いプローブパルスの発生が必要である。 

 中赤外パルスの発生には、2 台の波長変換器(OPA)の出力を二次非線形光学結晶に入射する

ことによるパルス間差周波発生過程を用いた。この手法では、CEP が一定の中赤外パルスの

発生が可能な他、OPA の波長を変化させることにより、中赤外パルスの周波数を変化させる

ことが出来る。本章の研究では、OPA のアイドラー光を励起光源として使用することによっ

て、高強度の中赤外パルスの発生に成功した。 

 プローブ光パルスには可視極短パルスを用いるが、これは、非同軸 OPA(NOPA)の光学系を

自作することにより得る必要がある。NOPA の光学系から、光子エネルギー1.7 eV~2.3 eV と

いう広帯域のスペクトルを持つ可視光パルスを発生し、石英とチャープミラーによって、パ

ルスの群速度分散を補正するチャープ制御を行った。SHG-FROG を用いて可視光パルスのパ

ルス幅を評価した結果、パルスの自己相関関数の半値全幅約 15 fs、パルス幅に直すと約 10 fs

という値が得られた。また、調整によって、最短で 8 fs の時間幅の可視極短パルスを得るこ

とに成功した。NOPA によって発生した可視極短パルスの時間幅は、中赤外パルスの電場周

期（約 30 fs）よりも十分に短い。従って、この可視極短パルスをプローブ光として用いるこ

とによって、CEP 制御された中赤外パルスに対する応答の観測が可能となる。 

 次に、これらの光パルスを組み合わせて、Electro optics sampling (EO sampling)を用いた中赤

外光電場波形の測定を行った。EO sampling に必要な 2 次の非線形光学結晶には、可視プロー
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ブ光と中赤外光の両方のエネルギー領域において透明である LiGaS2を採用した。 

 上記の CEP 制御中赤外パルスの発生において、OPA の周波数を変化させ、発生および検出

することができる中赤外パルスの周波数帯域について評価した。その結果、検出された中赤

外パルスの周波数は、28 THz~40 THz であった。発生・検出帯域が制限される原因として、低

周波領域(≤20 THz)については、検出（EO sampling）に用いる LiGaS2結晶の吸収が挙げられ

る。また、高周波領域については、中赤外パルスが空気中の水により、45 THz 以上の周波数

を持つ中赤外パルスが吸収されることが原因である。GaSe で発生と検出が報告されている中

赤外パルスの周波数は 10 THz~62 THz であるため、上記の原因を解決すれば、これらのエネ

ルギー領域の中赤外パルスの発生を行うことが可能となる。 

 フロッケ状態を観測するには、比較的狭帯域でマルチサイクルとなる中赤外パルスが必要

となる。サイクル数を変えるには、中赤外パルス発生に使用している 2 次の非線形光学結晶

GaSe の結晶の厚みを変えるのが有効である。そこで、厚みを変更した場合に得られる中赤外

電場波形を測定した。厚さ 250 µm と 500 µm の GaSe 結晶を用いて、中赤外パルスを発生し、

EO sampling を行った結果、厚さ 500 µm の GaSe 結晶において、エネルギー半値全幅 17 meV

の狭帯域な中赤外光電場波形の観測に成功した。また、厚さ 250 µm の GaSe で発生した中赤

外パルスのサイクル数が、6 サイクルであったのに対し、厚さ 500 µm の GaSe で発生した中

赤外パルスのサイクル数は、8 サイクルであった。 

 

第 3章 中赤外電場位相のフィードバック制御 

第 2 章で示した手法は、光源由来の CEP を制御する場合に利用される。しかし、実際の光

学系では、実験室の温度や装置の振動などの実験環境の変化に起因して光学系の光路長が揺

らぎ、中赤外パルスの電場の位相が変化する。そこで、中赤外パルスの電場の位相を安定化

するために、中赤外パルスの電場波形を観測しながら光路長を補正するフィードバック制御

システムを構築した。 

まず初めに、EO sampling によって取得される中赤外電場波形の位相安定性について評価を

行った。その結果、室温の変化に完全に同期した電場波形の位相の揺らぎが生じており、こ

の位相の揺らぎには、中赤外パルスの包絡線ピークのずれ(EPP drift: Envelope peak drift)と搬

送波の位相のずれ（CEP drift: Carrier envelope phase drift）の 2 種類が存在することが判明した。

室温の変化による位相の変化を抑制するために、光学系全体を覆う囲いを設計したが、それ

でもなお約 0.05℃の温度揺らぎが生じており、この温度揺らぎに起因して中赤外電場波形の

位相も変化していた。そこで、これらの位相変化を外部から補正するフィードバック制御シ

ステムを構築した。前段階として、試料の応答を測定する光学系に加えて、EO sampling によ

って電場波形をモニターするための光学系を構築した。次に、電場波形の位相変化を正確に

評価するために、バンドパスフィルターをバランス検出器前に挿入することによって量子ノ

イズの軽減を行い、電場波形の SN 比を向上した。これらの光学系を用いて、EPP drift と CEP 
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drift の 2 つの位相の揺らぎを補正するフィードバック制御システムを構築した。CEP drift の

原因としては、2 台の OPA 間の光路長差の変化が考えられる。そこで、楔形の分散媒質(wedge 

plate)ペアを導入し、一方の wedge plate を可変ステージで移動させることによって、CEP の制

御を行った。EPP drift の原因としては、中赤外パルスとプローブ光パルスの光路長差の変化

が考えられる。そこで、EPP drift の補正は、試料測定用の光路と、EO sampling を用いた電場

波形測定用の光路の両方に可変遅延ステージを導入することによって行うこととした。 

 実際の測定では、電場波形の位相の揺らぎを無視することができる 30 秒の時間で、電場波

形の測定と試料の応答の測定を同時に行った。その後、最初に得られた電場波形と、その後

に得られた電場波形の相互相関関数を取ることによって、EPP drift および EPP drift と CEP 

drift の和に対応する絶対位相の計算を行った。そして、2 つの計算結果から CEP drift の大き

さを見積もった。最後に、位相のシフト量の計算結果にもとづいて、それぞれ wedge plate と

可変遅延ステージによって、CEP drift と EPP drift の補正を行った。その結果、中赤外電場位

相の誤差が、2 乗平均平方根で±1 fs/20 h という高い電場位相安定性の実現に成功した。 

 

第 4 章 有機擬一次元モット絶縁体 K-TCNQ の中赤外フォノン励起によるフロッケ状態の

観測 

 K-TCNQ のスピンパイエルス相において、中赤外パルス励起によるサブサイクル反射分光

測定を行った。目的は、2 量体化した TCNQ 分子の全対称分子内振動モード(𝑎g mode)を中赤

外パルスにより励起し、電子フォノン相互作用の一種である EMV coupling を介して電子系の

ポテンシャル変調を引き起こすことによって、フロッケ状態を形成するとともにその観測を

行うことである。 

 まず、中赤外パルスによって、2 つの𝑎g modeを励起した時に生じる、分子内遷移付近の電

子状態変化をサブサイクルで検出することを試みた。測定の結果、𝑎𝑔  modeを共鳴励起した場

合、分子内遷移付近の反射光強度変化に、周期約 200 fs の遅い振動成分と周期約 14 fs の速い

振動成分が重畳することを見出した。フーリエ変換を行った結果、振動成分は、2 つの𝑎g mode

の倍波、和周波、差周波に対応した４種類の振動 (Oscillation A,B,C,D) によって構成されてい

ることが分かった。各振動成分は、𝑎g mode励起により EMV coupling を介して生じる半占有

軌道 SOMO のエネルギー準位変化の 2 乗に比例すると解釈される。この解釈にもとづいて振

動成分のフィッティング解析を行った結果、振動成分の時間特性と強度スペクトルを再現す

ることに成功した。また、振動成分の電場強度依存性の測定を行ったところ、各振動成分の

振幅が電場強度の 2 乗に比例するという結果が得られた。以上の結果から、中赤外パルスを

用いて、𝑎g modeを共鳴励起することによって、EMV coupling を介した SOMO の準位のポテ

ンシャル変調を実時間で観測することが出来たと結論される。 

 次に、実験によって観測された高周波振動成分が、𝑎g mode励起により生じたフロッケ状態

からの光放射に起因していると考え、プローブ光エネルギー依存性の測定によりその実証を
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試みた。測定の結果、各エネルギーにおいて高周波振動成分が観測されたが、その振幅は、

高エネルギー側(~2.15 eV)と低エネルギー側(~1.80 eV)で極大を示した。高周波振動成分につ

いてより詳細に議論するために、得られた測定結果全てに対してフィッティング解析を行い、

2 つの𝑎g modeの倍波と和周波に対応する Oscillation A（周波数𝛺𝐴）、 B（周波数𝛺𝐵）、 C（周

波数𝛺𝑐 ）の振動強度スペクトルを抽出した。その結果、各スペクトルは、それぞれ

±𝛺𝐴 , ±𝛺𝐵  , ±𝛺𝐶だけエネルギーシフトさせたプローブ光の強度スペクトルと強い相関を持つ

ことが判明した。3 次の非線形光学効果を用いて大瀧氏により定式化された反射率変化の表

式は、これらの振動成分の強度が、もとのプローブ光電場のスペクトルと各高周波振動の周

波数だけシフトしたプローブ光電場のスペクトルの積に比例していることを示唆している。

実験結果は、この理論的な予測と合致することが分かった。定式化した結果には、プローブ

光スペクトルの因子の他、フロッケ状態の形成に由来する非線形分極を決定する非線形感受

率と、線形感受率に由来する因子も含まれている。そこで、この式からフロッケ状態の形成

に関係している非線形感受率を取り出すために、高周波成分の振動強度スペクトルに対して

プローブ光スペクトルと線形感受率に由来する因子を取り除く補正を行った。補正の結果、

高周波成分（振動）の強度スペクトルには、1.8 eV と 2.1 eV 付近にピーク構造が見られるこ

とが明らかとなった。さらに、ピーク構造のエネルギー差は、𝑎g modeの周波数の 2 倍（ある

いは足し合わせ）の周波数と概ね一致していることが分かった。一光子許容と一光子禁制の

分子内遷移がほぼ同じエネルギー位置に存在することを仮定すると、これらのピーク構造は、

一光子禁制の分子内遷移±1 フォノンの応答であると解釈することが出来る。また、それら

は、大瀧氏によって行われた 3 準位モデルにもとづいた非線形感受率の計算結果とも非常に

良い一致を示していた。以上から、一光子禁制の分子内遷移の±1 フォノンに対応するフロッ

ケ状態の観測に成功したと結論された。 

 

第 5章 周期中赤外電場印加による二次元モット絶縁体 Sr2CuO2Cl2のフロッケ状態の観測 

大きな 3 次の非線形光学効果を示す SCOC を対象に、周期中赤外電場を用いたサブサイク

ル分光測定を行った。目的は、周期中赤外電場印加によって、SCOC の励起子準位付近にフロ

ッケ状態を形成するとともにその観測を行うことである。 

 まず、中赤外電場を印加した時の CT 遷移の反射率変化を、サブサイクル分光で検出する

ことを試みた。測定の結果、反射率変化には、中赤外電場の 2 乗の包絡線に沿ったバックグ

ラウンド成分と、中赤外電場の 2 倍の周波数を持つ高周波成分（振動）の 2 種類の応答が観

測された。さらに、これらの応答の中赤外パルス電場強度依存性を測定したところ、低電場

領域(≤4 MV/cm)において、バックグラウンド成分のピークと高周波成分の振動振幅が電場強

度の 2 乗に比例することが分かった。このことは、二種類の応答が何れも三次の非線形光学

応答に起因することを示している。 

 バックグラウンド成分と高周波成分についてより詳細な議論を行うために、電場強度 3 



142 

MV/cm の中赤外電場を用いて、プローブ光エネルギー依存性を測定した。その結果、バック

グラウンド成分ピークのスペクトル構造は、2 eV 付近を境にプラス－マイナスの構造を示す

ことが分かった。一方、高周波成分の強度スペクトルは 1.8 eV と 2.1 eV 付近にピーク構造が

生じていることがわかった。次に、これらの応答が、3 次の非線形光学効果に起因していると

仮定して、有限の周波数を持つ中赤外電場を印加した場合に生じる 3 次の非線形分極につい

て考察した。この場合、考えられる非線形分極は、プローブ光の周波数に中赤外電場の周波

数の 2 倍を足した周波数を持つ非線形分極と、プローブ光の周波数から中赤外電場の周波数

の 2 倍を引いた周波数を持つ非線形分極、および、プローブ光と同じ周波数を持つ非線形分

極の 3 種類に分類される。 

 そこで、これらの 3 つの過程の非線形感受率を、それぞれ𝜒pp
(3)

, 𝜒mm
(3)

および𝜒pm
(3)

として、非線

形分極から生じる反射光の電場の変化の解析を試みた。反射光の電場の変化の表式は、大瀧

氏が導出したものである。定式化の結果は、高周波成分の振動強度に、プローブ光電場のス

ペクトルの項、および、中赤外パルスの周波数分だけシフトしたプローブ光電場のスペクト

ルの項が含まれる。この定式化の結果をもとに、実験結果に対して、プローブ光の強度スペ

クトルの項を除去する補正を行い、線形感受率由来の因子と 3 次の非線形感受率の積で表さ

れる物質由来の構造を取り出した。補正した結果と、物質由来の構造の計算結果を比較した

ところ、両者は大まかに一致していることが分かった。補正したスペクトルと計算（定式化

された表式）から得られる結果の両方に、1.8 eV と 2 eV 付近にピーク構造が見られた。これ

らのピーク構造のうち、2 eV 付近のピークは SCOC の even-parity の励起状態からℏ𝜔MIRだけ

高いエネルギーを持つフロッケ状態、および、odd-parity の励起状態から2ℏ𝜔MIRだけ高いエネ

ルギーを持つフロッケ状態に関係していると考えることができる。一方、1.8 eV 付近のピー

クは odd-parity の励起状態から2ℏ𝜔MIRだけ低いエネルギーを持つフロッケ状態、および、even-

parity の励起状態からℏ𝜔MIRだけ低いエネルギーを持つフロッケ状態に関係していると考え

ることができる。これらの 3 つの準位が一光子許容であることを考慮に入れると、実験デー

タを補正した結果と計算結果の両方に見られたピーク構造は、各フロッケ状態からの光放射

に起因した応答であると解釈することが出来る。 

 バックグラウンド成分に対応する𝜒pm
(3)

の非線形光学過程についても、大瀧氏により定式化

が行われている。定式化された表式から得られる計算結果とバックグラウンド成分のスペク

トルとの比較を行った結果、両者は良く一致することがわかった。さらに、odd-parity の励起

状態と even-parity の励起状態からℏ𝜔MIRだけ高エネルギーにあるフロッケ状態のエネルギー

位置が近いことを考慮すると、実験で観測されたプラス－マイナスの構造は、odd-parity の励

起状態と even-parity の励起状態に関係したフロッケ状態の混成によって生じていると解釈す

ることが出来る。 

 以上の結果から、中赤外電場印加によって生じる SCOC における CT 遷移付近の過渡反射

率変化は、odd-parity と even-parity の励起状態が関与する 3 次の非線形光学応答として解釈さ
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れること、また、同時に、中赤外電場印加によって生じるフロッケ状態からの光放射として

説明出来ることが実証された。 

今後の展望と課題 

まず、サブサイクル分光系の開発について述べる。本研究で構築したサブサイクル分光系

では、中赤外電場の位相の揺らぎをほぼ完全に抑制することに成功した。電場の位相の安定

化によって、第 4 章と第 5 章で示したフロッケ状態由来の高周波振動成分の検出が出来るよ

うになり、電場位相に敏感な応答を観測するという目標については達成できたと言える。装

置開発の今後の課題としては、大きく分けて 2 つある。一つめの課題は、中赤外パルスの利

用できる周波数範囲の拡大である。構築した光学系の周波数幅は、EO 結晶の赤外領域の吸収

と、水の吸収に制約を受けることについては先述した。EO 結晶の赤外領域の吸収を回避する

ためには、LiGaS2 以外の 2 次の非線形光学結晶を用いて EO sampling を行う必要がある。例

えば、先行研究では、EO sampling 結晶として 2 次の非線形光学結晶の GaSe を採用すること

によって、10~20 THz の中赤外パルスを励起光として用いることを可能にしている。しかし、

GaSe は、可視領域で吸収を持つため、開発したサブサイクル分光系にそのまま利用すること

は不可能である。この問題を解決するには、プローブ光のエネルギー領域を変更する必要が

ある。超短パルス発生については、可視領域以外にも、中空コアファイバーを利用して近赤

外領域の時間幅約 6 fs の超短パルスを発生した先行研究や、非同軸 OPA のアイドラー光を利

用して近赤外領域の超短パルスを発生した研究などが報告されている。先行研究のような近

赤外超短パルスの発生が実現出来れば、GaSe 結晶による EO sampling が可能になり、その結

果として低周波領域(≦20 THz)の中赤外パルスをサブサイクル分光に使用することが出来る

ようになる。また、高周波領域(≧42 THz)の中赤外パルスを励起光として利用するには、光学

系全体を覆うパージボックスの構築が必要となる。パージボックスの構築を行うには、開発

した光学系をよりコンパクトにすることが課題となる。 

 二つ目の課題は、プローブ光のスペクトル位相の制御である。構築した光学系では、石英

とチャープミラーを用いてチャープ制御を行うことによって、プローブ光のスペクトル位相

を制御している。しかし、この手法ではプローブ光の 2 次の群速度分散しか補正することが

出来ない。光パルスのチャープ制御をより厳密に行うには、2 次の群速度分散よりも高次の群

速度分散を制御することが必要不可欠である。具体的には、プリズムペアや形状可変鏡を利

用して、3 次または 4 次の群速度分散を補正する方法などが挙げられる。第 4 章、第 5 章で

述べたように、サブサイクル分光によって得られた高周波振動成分については、強度スペク

トルに関してのみ議論し、位相については議論していない。これは、スペクトル位相の誤差

（揺らぎ）のために、振動成分の位相についての正確な議論が出来なかったためである。ス

ペクトル位相の安定化は、中赤外光の電場の位相とサブサイクル分光の測定によって得られ

たダイナミクスの位相との関係を議論するために、解決しなければならない課題である。 

 次に、K-TCNQ を対象とした中赤外光励起の研究に関して述べる。本研究では、K-TCNQ の
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中赤外フォノンを励起することによるフロッケ状態の形成とその観測に成功した。フォノン

励起によるフロッケ状態を実験によって観測した実験研究は報告されておらず、フォノン励

起による物質の電子状態制御の研究に大きく貢献する結果である。この研究の次の課題とし

ては、フォノン励起によって引き起こされる新奇な物理現象を観測し、フォノンフロッケ状

態の観点から解明する手法を確立することである。特に、本論文の対象物質である強相関系

では、フォノンと電子状態が強く相互作用する物質が数多く存在しており、フォノン励起に

よる相転移が生じる可能性がある。そのような研究対象として、中性―イオン性転移を示す

TTF-CA があげられる。TTF-CA では、中赤外パルスを用いたフォノン励起によって、イオン

性―中性転移の観測が行われている[90]。また、O-H 伸縮振動と電子遷移の一つである𝜋 − 𝜋∗

遷移が強く結合した、有機強誘電体の一つであるクロコン酸も格好の対象である。クロコン

酸では、𝜋 − 𝜋∗遷移を光励起することによって、プロトン(H+)が集団で移動し、分極反転が生

じることが報告されている。この逆過程として、𝜋 − 𝜋∗遷移と強く相互作用した O-H 伸縮振

動を中赤外光によって励起することが出来れば、フォノン励起による分極反転といった、新

しい物理的機構を用いた相転移現象の観測が期待できる。これらの相転移現象について、フ

ロッケ状態を介した応答という観点で検討することは、強相関系の相転移現象の詳細な解明

の他、フォノン励起による物性制御の新たな指針となることが期待される。 

 最後に、SCOC を対象とした中赤外光励起に関して述べる。本研究では、周期中赤外光電場

の印加によって、大きな 3 次の非線形感受率を示す二次元モット絶縁体 SCOC のフロッケ状

態の観測に成功した。SCOC は励起子準位のダンピングが非常に大きい物質であるが、この

ような物質のフロッケ状態の観測は、今後のモット絶縁体系のフロッケ状態の観測の基盤と

なるものである。この研究の次の課題としては、SCOC よりもさらに大きな 3 次の非線形感

受率を持つ一次元モット絶縁体系において、フロッケ状態に起因した高次サイドバンド放射

の観測や多体シェリー効果といった新たな物理現象を解明することである。3 次の非線形感

受率が大きな物質ほど、フロッケ状態が効率的に形成されるはずであり、一次元モット絶縁

体は、高次サイドバンド放射や多体シェリー効果を調べる良い対象である。高次サイドバン

ド放射は、アト秒パルスの発生への利用など、応用の観点からも興味深い。一方、多体シェ

リー効果は、摂動論から外れた強電場領域で生じることが理論的に提唱されている。しかし、

本論文で報告した SCOC の研究では、3 次の非線形光学効果が成り立つ電場領域でのみ詳細

な議論を行った。3 次の非線形光学効果の範囲から外れた強電場領域においてフロッケ状態

を観測し、その応答を解明することも重要な課題であると考えられる。 

 サブサイクル分光を通じて、周期電場下で実現されるフロッケ状態を詳細に解明する研究

は、光物性の新たな潮流となりつつある。本論文で開発したサブサイクル分光測定技術と、

それを強相関系に適用することにより得られた非線形光学応答やフロッケ状態に関する知見

が、フロッケ状態を介したさらに興味深い物理現象の探索に繋がることが期待される。 
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Appendix A ポンププローブ分光測定と測定試料の詳細 

 

 この付録では、本論文で使用されたポンププローブ分光法の詳細と、測定に用いた試料の

詳細について説明する。 

ポンププローブ分光における信号処理 

図 A1.にポンププローブ分光測定の光学系図を示す。ポンププローブ分光測定では、レーザー

パルスの揺らぎの影響を大きく受けることになるため、高い精度で測定するためにはいくつ

かの注意点がある。以下これらの注意点について説明する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 プローブ光は、Delay stage を通過する前にビームスプリッタによってリファレンス光を取

り出す。検出器で得られたシグナル光の信号を、リファレンス光の信号で割り算することに

よって、パルス毎の強度の揺らぎを軽減してシグナル/ノイズ比（S/N 比）を向上する。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 A1. ポンププローブ分光測定の概要図 

図 A2. ポンププローブ分光測定における信号処理の手順 
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次に信号処理について説明する。信号処理の手順を図 A2.に示す。ディテクターからのシグ

ナルは、高速アンプで増幅された後、ボックスカー積分器に入る。ボックスカー積分器では、

ハイパスフィルターをかける役割とシグナルにゲートをかけて積分を行う役割を担う。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ディテクターからのシグナルが今回用いたレーザーの繰り返し周波数と同様に 1 kHz であ

ることから、ハイパスフィルターによって余分なノイズを除去できる。シグナルにゲートを

かけて積分を行う処理については図 A3.に示す。測定に用いるディテクターの立ち上がり時

間は~ 10 ns であるため、パルス毎の信号は図黒線のような形になる。ボックスカーでは、こ

のシグナルに、赤線で書いたゲート関数をかけて積分を行う。これによって、1 ms の大部分

を占める、シグナルのない領域の寄与を差し引き、S/N 比を向上させることができる。その

後、信号はアナログプロセッサーに入り、リファレンス信号での割り算が実行される。 

それを終えた信号は、再びボックスカーに入力されトグルモードで和をとられる（図 A4）。

プローブ光は図の 3 つ目に示すように 1 kHz 周期で試料に入射する一方で、ポンプ光は 1 つ

目のオプティカルチョッパーで間引かれて、500 Hz 周期(2 ms に 1 パルス)になる。これを図

の 2 つ目に示す。こうすれば、サンプル光の反射光は 4 つ目のように 500 Hz で変調を受けた

形になる。ボックスカー積分器のトグルモードでは、このような信号に対し+.－を交互にかけ

て和を取ることで、隣り合った信号の差を取ることができる。このようにして差分検出が可

能になり、S/N 比が向上する。トグルモードによって和を取られた信号はアナログデジタル

(AD)変換器によってデジタル信号に変換されて PC に記録される。 

 ここで注意すべきことは、測定された信号はポンプ光による反射率変化 ΔR が電気信号と

して出力されているだけだということである。この値に意味を持たせるためには、ポンプ光

を入射していない状態で、トグルモードではなくノーマルモードで和をとり、定常状態にお

ける反射率 Rを測定すれば、それぞれの電気信号の比を取ることで、ΔR/Rという物理的に意

味のある絶対値を取ることができる。詳しくは、ノーマルモードでポンプ光が入射していな

い状態でシグナル光の光を入れた状態(R-ON)と入れない状態(R-OFF)の 2 つの電気信号をと

り、2×R/(𝑅ON − 𝑅OFF)を計算すればよい。2 倍しているのは、トグルモードとノーマルモード

図 A3. Box car におけるゲート積分 
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で 2 倍の差が生じているためである。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ビーム径 

 今回、ポンプ光、プローブ光は放物面鏡を用いてサンプルに集光しているが、焦点におい

ても有限のビームサイズを持つ。しかし、プローブ光が中赤外パルスのビーム径より大きい

場合、ポンプ光の励起密度が小さい部分から情報を拾ってしまうため、強度依存性の情報が

不確かになる。これを防ぐためには、プローブ光のビーム径をポンプ光のそれに対して十分

小さくする必要がある。こうすることで励起密度が均一な領域からの情報のみを得ることが

できる。ビーム径を測定する方法は 2 つあり、一つはピンホールを用いた測定、もう一つは

ナイフエッジ法を用いた測定である。測定では、ピンホールでおおよそ中赤外パルス及び可

視光パルスが集光されている位置に焦点を決定し、ナイフエッジ法によってビーム径を測定

した。ピンホールを用いた測定では、ピンホールを透過する光の割合をフォトディテクター

で検出し、そこからビーム径を評価した。ビームの空間分布がガウシアンであり、直径 σ の

中に全強度の 1/e の光が存在すると仮定する。この時、直径 d のピンホールを通過するエネ

ルギーの割合𝐼p/𝐼allは以下の式で求めることができる。 

図 A4 チョッパーとトグルモードによる差分検出 
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𝐼p

𝐼all
= 1 − exp(−

𝑑2

𝜎2
)    (A1) 

 ナイフエッジ法では、試料の位置にナイフを配置し、光路に対して垂直にナイフを動かし

ていく。ナイフで光を遮りながら、ナイフの位置と光強度を記録していく。光強度の変化量 

（記録した強度の位置による微分）を計算することで、強度の空間分布を知ることが可能で

ある。次に、以下のガウス分布でフィッティングすることによって、スポット径を見積もる

ことができる。 

 𝐼(𝑥) = 𝐼0exp(−
(𝑥 − 𝑥0)

2

𝑟2
)    (A2) 

I,x,rはそれぞれ光の強度、ビームの中心位置、ビームのスポット半径を表す。 

 

ワイヤーグリッド偏光子を用いた電場強度調整 

 2 枚のワイヤーグリッド偏光子を用いた中赤外電場強度を調整する方法について述べる。

ワイヤーグリッド偏光子は、金属上のワイヤーが一方方向に貼られており、その方向の偏光

を持つ光電場を吸収するが、ワイヤーと垂直方向の偏光を持つ光電場は通過する。  

実際に電場強度を調整する場合、2 つのワイヤーグリッドを用いる。図 A5.にその概要を示

す。まず、一枚目のワイヤーグリッド(WG1)の角度を𝜃傾けておき、二枚目のワイヤーグリッ

ド(WG2)を、縦偏光を通す角度に固定しておく。ここに、縦偏光の中赤外パルスを入射すると、 

WG1 を通過した中赤外パルスの電場振幅がcos𝜃倍され、偏光も θ だけ傾く。この中赤外パル

スが WG2 を通過すると、通過する前のcos2 𝜃になる。その一方で偏光は縦偏光に戻る。この

ようにワイヤーグリッドの角度を変えることによって、偏光方向は変えずに電場振幅だけを

連続的に調整することが可能となる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 A5. ワイヤーグリッドを用いた電場強度調整の概要図 
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測定試料 K-TCNQ 

 K-TCNQ の単結晶試料は、アセトン内で溶液拡散法を用いることによって、KI と TCNQ か

ら成長させた。結晶の大きさは縦×横×厚みが 1 mm×0.5 mm×0.5 mm となっている。結晶

の成長方法は、参考文献[121]に準ずる。 

 

測定試料 Sr2CuO2Cl2 

 Sr2CuO2Cl2 の試料は、東京工業大学の笹川崇男准教授に提供していただいた。作成方法は

文献[122]に準ずる。 



以下の部分は学術雑誌に掲載予定であるため、規則に則り学位授与日から 5 年間、インター

ネットでの公開を制限しています。 

 

Appendix B (p.150-155)、Appendix C (p.156-159) 
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