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第1章

序論

1.1 本 研 究 の 背 景 と 目 的

超短光パルスは、非常 に短い時間に局在 した電磁波 の波束であり、電子や原子核の高速ダイナ

ミクスの観測 ・制御を可能にする最も強力な道具である。また、短い時 間幅と高いピーク強度 という特

徴から、高ビットレートでの光通信 ・光情 報処理、光コヒーレンストモグラフィーなどの光計測、非熱過

程での光加工などに有用である。このように基礎から応用の諸分野で超短 光パルスのもつ潜在能力

は計り知れず、その発生、波長変換、および波形 制御技術 の重要性 は疑う余地が無い。

Spenceら [1] によるカーレンズモード同期の成功 は、固体 レーザーの超短パルス化にブレークス

ルーをもたらした。今 日ではさらに、カーレンズモード同期Ti3+:Al2O3レ ーザーにおいて共振器 中の

分散を緻密に補償することで、約5fsパ ルスの直接 発振 が実現された [2]。しかしこのような発振器

の極短パルス動作 は決して容 易ではなく、蛍光スペ クトルの特 に広いTi3+:Al2O3レ ーザーにおいて

ようや く実 験 室 レベ ル で 実 現 され た に過 ぎない。その他 のレー ザー、例 えばCr3+:LiSrAlF6,

Cr4+: Mg2SiO4, Cr4+: YAg, Yb3+: YAg, Nd3+: YAG, Er3+: glassな ども今 日ではモードロック化が実現さ

れているが、得られる光パルスの中心波長や最短パル ス幅はレーザー媒質 の蛍光スペクトルなどか

ら制限を受 ける。例 えばYb3+: YAG, Nd3+: YAG, Er3+: glassな どから得られるモードロックパルスの典

型的なパルス幅 は数100fs～数psで ある。他方、再生増幅システムにおいてもスペクトル狭帯域化

や高次分散などの問題 があるため、超短パルスの高エネルギー化も非常に難しい技術である。

発振器や増 幅器から出力される光パルスをさらに超短パルス化 する強力な手段として、いわゆる

パルス圧縮技術が必要である。光ファイバー と回折格子対を用いた、最も一般的なパルス圧縮技術

は1982年Schankら [3] によって提案された。それ以降、これをプロトタイプとしてファイバーや分散
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補償の手法に改良が加えられている。例 えば、Nisoliら [4] は中空ファイバーを用いて高エネルギ

ーパルスの圧縮を実現しており、また北大 の山下 ・森 田のグループ [5] は液晶空 間光変調器 を用

いた高精度な分散補償 による極 短パルス化を実現 している。しかしこのような 自己位相 変調効果 の

蓄積と分散補償を分けたシステムは、分散補償の精度 および極短パルス化に優位性を示 すものの、

系が複雑であること、エネルギーの利用効率が低 いことなどの欠 点をもつ。実用的なパルス圧縮シス

テムとしては、パルス圧縮 比やパルス品質とともに、エネルギー利用効率が重要な性能指標 となる。

エネルギーロスの極めて小さいシステムとして、光ファイバー ソリトン圧縮器がある。これは1983年 に

Mollenauerら [6] により実現された方 法で、光カー効果 による自己位相変調効果 と線形分散とのバ

ランスを利用している。近年ではファイバーの分散を段 階的に制御 することで圧縮性能を高める試 み

が行われている [7]。ただしこのファイバーソリトン圧 縮器は、基本 的にガラスファイバー の異常分散

領域でしか用いることができない。またガラス中の光カー効果は小さいため、一般 に高い光 強度 と長

い相互作用長 が必要となる。

米国University of Central FloridaのStegeman教 授のグループは、2次非線形光学効果の多段過

程 により実効的 に3次 の非線形 光学効果が得 られる、いわゆる「カスケード2次 非線形 光学効果 」を

提 唱した [8]。このカスケード非線 形効果は、非共 鳴な光カー効 果 に比べてはるかに大きな非線形

屈折率効 果を示 し、その符 号と大きさが制御 可能であり、また原 理的 に超 高速応答 である。現在で

は光スイッチングや空間ソリトン形成などの応用研 究へと展 開されている [9] が、それらはナノ秒から

ピコ秒の光パルスを用 いたものが主流でありフェムト秒領域での研 究は数 少ない。近年 になり、カス

ケー ド非線形位相 シフトの蓄積とその後 の分散補償 によるパルス圧縮や 、パルス面傾斜 による群 速

度 制御 を用 いたBBOやLiIO3結 晶 中の時 間および 時空 間ソリトン伝 搬 などが報 告され始 めた

[10-12]。また、超短 光パルスの第2高 調 波発生過程 における群速度不整合 を巧みに利用して、発生

する第2高 調波をパルス圧縮 する手法など興味深 いアイデアも提案されている [13-16]。しかし媒 質

自身の線形 分散とカスケード非線 形効果 のバランスを利用 した、よりシンプルかつ 実用的なソリトン

パルス圧縮システムに関する研 究はこれまでなされてこなかった。

本研 究では、カスケード非線形効果 の高速応答性が最 大限に生かされる超短光パルス制御応 用

にターゲットを絞 り、「フェムト秒領域でのカスケード非線形効果の諸特性評価 」と「2次非線形 ソリトン

パルス圧縮の実現」を目的とした。非線形性が大きくその符号が制御可能というカスケード非線形 効

果の特徴 から、2次 非線形 媒質 中ではより低強度で正常 ・異常分 散領域を問わずソリトン効果 が発

現する、といった推 測が可能である。より一般 的には、2次非線形 ソリトンはファイバーソリトンと異なる

独 特な性 質をもち、多彩な振る舞いをすることも興 味深い。本研 究ではまず、BBO非 線形 結晶を用

いてフェムト秒光パルスに対 するカスケー ド非線形 効果の特性 を評 価し、それを用いたソリトン圧 縮
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を実現 した。次なるステップとして非線形光学定数 および設計 自由度の大 きな擬似位相整合 素子の

利 用へと展 開した。強誘電体擬似位相整 合素子を用いて、カスケード非線形 光学デバイスとしての

性 能を光カー効果や群速度不整合 の影響まで含 めて明らかにし、群 速度整合条件下でソリトン効果

による基本波 ・高調 波の同時パルス圧縮を実現した。さらに、2次非線 形ソリトン圧縮では群速度の

マネージメントが鍵 であるという認識から、擬似位相整合 素子における新 しい群速度整合法を考案し

その原理確認 実験を行った。

ソリトンの歴 史は古く、1834年 にShott Russellが 運河 を流れる水の波が何キロも形を崩さずに伝搬

していることを観 察したことにまでさかのぼる [17]。そしてそれ以 来さまざまな物 理現象 において観

測されている [18]。2次 非線 形光学媒質 中での光ソリトンは、媒質のパラメーター に応 じて解の形や

安 定性などが多彩 に変わる。本研 究では、物理 としても興味深 いこの現象が実用的なソリトン圧縮器

として有用であることを理論 ・実験両面から十分示せ たと考える。特 に第5章 の内容 は、擬似位相整

合素子を用いた時間ソリトン圧 縮の実験例としては世界初である。

1.2 本 論 文 の 構 成

本論文の構成 は以下のとおりである。

まず第2章 では、超 短光パルスの伝搬方程式やソリトン伝搬 、またカスケー ド2次非線形光学効果

について簡潔 にまとめる。第3章 では、BBO非 線形結 晶を用いたフェムト秒 光パルスのカスケード非

線形 効果測定と光ソリトン圧縮実験 について述 べる。次に、第4章 では周期分極反転タンタル酸 リチ

ウム素子の作製 とフェムト秒カスケード非線形効果の評価 について述べる。第5章 では、周期分極反

転ニオブ酸 リチウム結晶を用いた通信 波長 でのフェムト秒光パルスのソリトン圧縮 に関する、理論 ・実

験 両面からの成果 をまとめる。さらに第6章 では2次 元的な擬似位相整合 を利用 した群速度整合法

の提案とその原理確認実験 についてまとめ、最後 に第7章 で本研 究の総括を行 う。

なお 、本研 究の遂行にあたり、数値シミュレーションプログラムの作成 、FROG法 解 析プログラムの

作成および周期分極反転素子の作製を行った。これらの詳細は付録としてまとめた。
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第2章

非線形光学媒質における

超短光パルスの伝搬

2.1 伝 搬方程式

非線形 光学効果と線 形感受率の周波数分散 を考慮した場合の超短光パルスの伝搬 方程式を示

す。なお、本論 文を通して物理 単位系 はMKSA単 位系 に統一した。

超短光パルスは光電場E (z, t)、またはそのフー リエ変換E (z, ω) により記述できる。

(2.1)

電磁波 である光 の伝搬 はマクスウェル 方程式 に従う。自由電荷 および電 流のない媒 質において

電場ベクトルと電束密度ベクトルが平行 (D//E) とすると、Maxwell方 程式より±z方 向 に伝搬する平

面波に関する次のような波動方程式が導かれる。

(2.2)

ここで分極P (z, t) は線形分極および非線形分極の全てを含む。光と物質の相互作用を摂動論で

扱うことができる場合、物質の光電場に対する非線形分極は光電場のべき級数に展開できる。ここで、

分極は有限の時間応答をもつことを考慮すると、
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(2.3)

となる。これをフーリエ変換して周波数領域で表すと

(2.4)

となる。ここで、n階テンソルであるn次 非線形感 受率は次のように表される。

(2.5)

いわゆる2次 非線形光学定数dijkは 、2次 の非線形感受率を用いてdijk=(1/2) χ (2) ijkのように定義され

る。光電場を複素包絡 関数A (z, t) を用いて表す と、

(2.6)

となる。ここで、kは周波数分散をもつ伝搬 定数である。

(2.7)

これを中心周波数 のまわりでテイラー展 開すると、

(2.8)

と表すことができる。いま、媒質 中には基本波とその第2高 調 波が存在する場合 について考える。ま

た、線形感受 率の周波数分散 (すなわち伝搬定数の周 波数 分散) に関しては2階 微 分の項まで、非

線形分極 は2次 および3次 の項 を考えることにする。波動方程式 (2.2) において、基本 波の群 速度で

移 動する座標 系へ の座標変換: z=z, η=t-z/νg1(νg1=(dk1/dω)-1) を施 し、さらにSVE近 似

(Slowly-varing envelope approximation) を用いると、基本 波 お よび 第2高 調 波 の電場 包 絡 関数

A1,2 (z, η) に関する次のような結合波方程式 が得 られる。導出過程 は付録A. 1に まとめた。

6
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(2.9)

ここで添え字1, 2は それぞれ基本波および第2高 調波 を、黒点はωに関する微分を表す。また、deff

は次節で定義 する実効 的な2次 非線形 光学定数である。この方程式をもとにして、順 に第2高 調波

発生とカスケード非線形 効果、3次非線形媒 質中の超短光パルス伝 搬、そして2次 非線形媒 質中の

超短光パルス伝搬 について論 じる。

2.2 2 次 非 線 形 光 学 効 果

2.2.1 第2高 調 波 発 生 と擬 似位 相 整 合

反転 対 称性 の崩れ た媒質 にはゼロでない2次 非線 形感 受 率 が存 在す る。簡 単のため連続 光

A (z, t)=A (z) を仮 定し、最も基本的な2次 非線形光学現象である第2高 調波発生 (Second harmonic

generation: SHG) を考える。結合波方程式 (2.9) において線形分散を無視 (ζ=ξ1, 2=0) し、3次 の非

線 形効果も無視 (σ1, 2=0) すると、

(2.10)

となる。変換 効 率 が低 い とき (A1=const.) の2倍 波 の強 度 は 、

(2.11)

となる。ここでLは 伝搬長 、I1は基本波の強度 、n1, 2は屈折率である。位相整合条件 △kL=0が 満たさ

れているとき、2倍波の強度 は距離 の2乗 に比例して増大する。位相整合 とは、先 に発生した伝搬第

2高 調 波と新たに放射される第2高 調 波との位相 関係 が、伝搬 に際して一定に保たれることを意味す

る。この位相整合 を達成するための手法として複 屈折を利用した角度位相整合法や 、非線形感受率

の大きさや符 号を周期的 に変調する擬似位相整合 法 (Quasi Phase Matching: QPM)[1] などがある。

このQPM法 について以下にまとめる。
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位相 整合条件 が満たされ ていないとき、基本 波と第2高 調波 の間の位相 差 は伝 搬長 に比例 して

増 大する。エネルギーの流れ はこの位相 差に依 存するため、伝搬 に伴って周期 的なエネル ギーの

移行が起こる。変換効率 が小さい極 限ではその周期 はコヒーレンス長lc=π/△kの2倍 となる。そこで、

コヒーレンス長の整 数倍 の周期 で非線形感 受率の符 号を変えれ ば、基本波か ら2倍 波へ の一方 的

な変換 を維 持できる。このように非線形感受率を周期Λ、すなわち波数K=2π/Λで 変調 して

(2.12)

を満たすよう擬似的 に位相整合を取ることをm次 のQPMと いう。いま、図2.1に 示すように周期Λで

無 限に並ぶ ±1の 値をとりプラス領域の幅がlの 矩形 関数列

(2.13)

を考えることにする。このフーリエ級 数展 開は、

(2.14)

となる。実効的な非線形 光学 定数deffは、変調された非線形光学定数dijkにフーリエ係 数がかかった

ものになる。すなわち、m次 のQPMで は、

(2.15)

となる。奇数次のQPMで は反転デューティー比が1:1の 時に実効的な非線形 光学定数が最大 にな

るのに対し、偶数次のQPMで は1:1か らず らすことによりゼロでない値が得 られる。

角度位相整合 法は、適度な大きさの複屈 折が存在 しないと実現 できないという制約 があるのに対

し、擬似位相整合は原理 的にはいかなる屈折率分散あるいは複屈折の条件 においても分極反転周

期を適切に設定することで実現できる。

図2.1 無限矩形波 関数
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2.2.2 カ スケ ー ド2次 非 線 形 光 学 効 果

波長変換の多段過程 を通して、大きな非線 形位相シフトを生成することが可能である。これがいわ

ゆるカスケー ド2次非線形光学効果である [2, 3]。

結合波方程式 (2.10) からA2を 消去すると、

(2.16)

が得られる。ただし、

(2.17)

で あ り、エ ネル ギ ー 保 存: n1|A0|2=n1|A1 (z)|2+n2|A2 (z)|2が 成 り立 つ とした。エ ネ ル ギ ー の 移 行 が 無

視 で きる場 合 、A1 (z)=|A1 (0)|exp [-iΦ (z)]=|A1 (0)|exp [-iΛz] とお くと、式 (2.16) より、

(2.18)

が 得 られ る。い まΛに 注 目し、基 本 波 のみ が入 射 す る場 合 (|A1 (z)|～|A1 (0)|=|A0|) を 考 えると、

(2.19)

が得られる。これより距離Lだ け伝搬した後に基本波に誘起される非線形位相シフトは、

(2.20)

と書け、さらに|△k|>>|Γ|の場合には

(2.21)

と近似できる。これより、光カー効果に類似した実効的な非線形屈折率n2 cascを

(2.22)

と定義 で きる。式 (2.22) より、実 効 的 な非線 形 屈 折 率の 大 きさと符 号が△kに 依 存 することがわ かる。例

えば 、c=3×108m/s, ε0=8.85×10-12F/m, n1, 2=2.0, λ=1.0μm, deff=10pm/V, △kL=2π, L=10mm

という典 型 的 な値 を代 入 す るとn2 casc～10-12cm2/Wと い う非 常 に大きな実 効 的 非線 形 屈折 率 になる。

これ は 近 赤 外 波長 域 での溶 融 石 英 の非 線 形 屈 折 率2.46×10-16cm2/Wと 比 べ て3～4オ ー ダー ほど大

きな値 である。
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非線形位 相シフトが生じる過程を現象論的 に説 明しよう。図2.2に 示 すように、2次非線形 媒質に

基本波Eωが 入射 すると、その2倍 周波数で振動する分極 波P2ωが 生じる。発生する分極波の位相 は、

各点 (A, B, C,...) における基本波 の位相で決まる。しかしその分極波が源 泉となって放射 される第2

高調 波E2ω (A), E2ω (B), E2ω (C)...は、それら自身の位相速度で伝搬する。ある伝搬長だけ進 むと伝搬

してきた第2高 調波とその場で分極から放射される第2高 調 波との位相 がずれ、それらは干渉の結果

弱められる。同様 のことが基本波 にも起こり、伝搬 基本 波とその場で放射 される基本 波との位相が次

第 にずれてくる。そしてエネルギー移行 が高調 波から基本波へという、それまでとは逆の流れになる。

この過程 で伝搬基本 波に位相 のずれた成 分が足しあわされ、位相シフトが生じるのである。伝 搬 にと

もなったこの周期的なエネルギー移行 の度 に位相シフトが蓄積していく。また、一回の逆変換過程で

付加 される位 相シフトの大きさは第2高 調 波への変換効率 に依存するため、結 局位 相シフトは入射

基本波 強度 に依存するのである。

このように、非線形位相シフトは波長変換および逆 変換 の多段過程を通 して生成される。カスケー

ド非線形効果 はこの意味でノンローカル な現象である。ただし、個 々の波長変換プロセスは通 常非

共鳴であるため、原理的には超高速応答を示す といえる。

図2.2 非線形位相シフトが生じる概念図 (各線は基本波および高調波の波面を表す)
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次 に、カスケード非線 形効果の性 質を数値シミュレーションにより詳 しく調べてみよう。最も単純な

ケース、すなわち連続 光かつ平面波の場合 についての結合波方程 式 (2.10) を4次 のRunge-Kutta法

を用いて数値計算した。計算パラメーターは基本波波長800nmに おけるBBO結 晶のタイプI角 度

位相整 合 配置 (deff=2.0pm/V, n1, 2=1.66) および相互 作用長L=10mmを 用いた。以 下に強

度 お よび 位 相 の計 算 結 果 を示 す が 、ここでも位 相 の 符 号 はA1, 2 (z)=|A1, 2 (z)|exp [-iΦ1, 2 (z)] のように

定義 した。

図2.3 (a)(b) にいくつかの位 相不整合条件 に対する、基本波強度および位相シフトの伝搬長依存

性 を示す。ここで入射基本波強度は2GW/cm2 (IL=9.0) とした。変換効 率が低 い極限では、コヒー

レンス長の2倍 を周期 としてエネルギーの移行 が起こるが、変換効率 が高くなるにつれてエネルギー

の移行する周期 はコヒーレンス長の2倍 より短 くなってゆく。これ は、変換効率 が高くなるにつれて基

本波 ・高調波の位相 が変調 され、実効 的な位相 速度が変化 しているからである。エネルギーの移行

に同期 して基本波 に位相 シフトが蓄積 していく様 子がわかる。伝搬長 に比例して増 える様 は光カー

効果 に似 ているが、ステップ関数 的 に増加 するという点で異なる。このときの光振 幅 ・位相 をPhasor

表示 にて図2.4に 示 す。ここでaとa'、bとb'な どにより基本波 (FF) および高調波 (SH) の同時刻 に

おける振る舞いを表 し、矢印により状態 が推 移する方向を示した。また、黒丸 ・白丸 はそれぞれ基本

波および 高調 波の初期状 態を表す。これらの結果 より、基本波 ・高調波ともに位 相不整 合条件 に応

じて振 幅を振動させながら位相シフトを蓄積することがわかる。

次 に、基本波強度および位相 シフトの位相 不整合 量△kL依 存性を基本波強度I1=20, 100, 500

MW/cm2 (IL=0.90, 2.0, 4.5) の各場合 について計算した例を図2.5 (a)(b) に示す。強度が大きくな

るにつれて位相整合 条件下での変換効率 は高くなるが、位 相整合許容幅 は狭くなる。位相シフトは

位相整合 条件 のまわりで共鳴的な挙動を示し、符号を入れ替える。これがまさにカスケード非線形効

果独 特の性質である。
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図2.3 位相不整 合条件での (a) 基本波強度 および (b) 基本波位相シフトの伝搬長依存性
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図2.4 位 相 不 整 合 条 件 で の電 場振 幅 変 化 (Phasor表 示)

(a) △kL=0.1 (a)△kL=1.0 (c)△kL=10 (a)△kL=100

黒 丸 ・白丸 はそ れぞ れ 基 本波 ・高 調 波 の初 期 状 態 を表 す 。
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図25 (a) 基本波減衰および (b) 非線形位相シフトの位相不整合量依存性
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2.2.3 固有モー ド

これまでは2次 非線形媒質には基本波のみが入射する場合を考え、基本波に付加される非線形

位相シフトのみに注目してきた。一方、基本波と高調波が同時に非線形媒質に入射する場合にも非

線形位相シフトの生成が可能であり、ある特殊な場合には固有モードという興味深い状態を励起で

きる。

基本波と第2高 調波が同時に非線形媒質に入射し、伝搬に際して正味のエネルギー交換がない

場 合 を考 える。そ こで 、結 合 波 方 程 式 (2.10) にお いてA1, 2 (z)=|A1, 2 (0)|exp [-iΦ1, 2 (z)] とお くと次 式 が

得 られる。

(2.23)

位相が実数であるためには、

(2.24)

である必要がある。またこのとき、それぞれの位相 は次式のように表される。

(2.25)

ここで正号および負 号はそれぞれ式 (2.24) の値が0お よびπの場合 に相 当する。z=0に おいて (2.24)

が満たされている場合 、伝搬 に際して (2.24) を満 たし続けるためには、

(2.26)

で あることが必 要 である。式 (2.25) を式 (2.26) に代 入 す ると、

(2.27)

となる。ここでも正号および負号はそれぞれ式 (2.24) の値が0お よびπの場合 に対応 している。以上か

ら、z=0に おける初期条件 (2.24) と式 (2.27) を満足すれ ば、伝搬 に伴 って正味のエネルギーのやりと

りはないが、位相を変調しあうような固有モードを励 起できることがわかる。実際、式 (2.27) を解 いて式

(2.25) に代入 することにより次 の結果が得られる。
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(2.28)

ここでも正号 ・負号はそれぞれ式 (2.24) の値が0お よびπの場合である。基本波 に関す るこの結果 は、

式 (2.18) で求めたΛ+を含んでいる。

固有モードの挙 動を数値計算 により調べてみよう。前節 と同様 、計算パラメーター は基本 波波長

800nmに お けるBBO結 晶 のタイプI角 度 位 相 整 合 配 置 (deff=2.0pm/V, n1, 2=1.66,

L=10mm) を用いる。まず 、式 (2.27) から決まる基本波強度 および高調波 強度の全光強度 に対す

る割合を△kに対してプロットした結果を図2.6に 示す。実線 と破線 はそれぞれ全光強度を100,300

MW/cm2に 固定して計算した結果である。強度 および波数不整 合量△kに よって、固有モードを生成

するための強度比が変化することがわかる。ここでは式 (2.24) の値 が0の 場合 について示 したが、πの

場合はちょうど△kの符号を正負入れ替えた形 になる。

図2.6 固有モード生成条件 における基本波および高調 波強度 の全光強度 に対する比

(実線 および破線はそれぞれ全 光強度が100,300MW/cm2の 場合)
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初期位相 をΦ1 (0)=Φ2 (0)=0と おき、式 (2.27) を満たす初期条件で計算を行った結果を図2.7に

示 す。ここで基本波および高調波の強度の和I0=I1+I2は100MW/cm2 (IL=2.0) に固定している。

伝搬 長 に関わらず正 味のパワー移行 が無いこと、非線 形位 相シフトは基本波 ・高調 波ともに距離に

比例 して蓄積していくことがわかる。図2.8に 示したPhasor表 示では、原点を中心とした円を描く。こ

の状態 は、互いにエネルギー交換を行 っているため位 相シフトを与え合 っているが、正味のエネル

ギー移行はないという状態である。この状態 の特徴は、(1) 基本波と高調波 の振幅の大きさに応 じて

互いの位相 をシフトさせる、すなわち位 相速度を変化させ ること、(2) 式 (2.25) からわかるように位 相

シフト量が光強度 ではなく光振幅 に比例すること、そして (3) 位相 シフトの符号は△kだ けでなく位相

関係 (2.24) にも依存 して変化することである。

2次 非線 形光学過程におけるこのような固有モードに関しては、Trilloら [4] あるいはKaplan [5]

によって論じられている。また、より一般 的には固有モードでなくとも基本波と高調 波の振幅 ・位 相は

全光強度 、位相 関係 、そして位相 不整合 条件 に応 じて互い に影響 しあいながら伝搬 する。これら全

てを含 めて、つまり正味のエネルギーの周期 的なや りとりのあるなしに関わらず、実質的にエネル ギ

ーを交換 して相互位相変調を起こしているものは広義のカスケード非線形効果として解釈できよう。

以上のように、結合波方程式 (2.10) において初期条件および位相不整 合条件 によって、光波の挙

動 は多彩 に変化する。これらの現象 は1962年 にArmstrongら [6] によって楕 円積分の形で示され

た結合波方程式の一般解 に含まれている。しかし1990年 代 に位相変調という側面から光が当てられ

て初 めて、その物理 的解釈 が深まり、応用を意識 した研 究が進んだのであろう。
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図2.7 固有モードでのカスケード非線形効果 (a) 基本波強度 (b) 基本波の位相シフト
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図2.8 固 有 モ ー ドのPhasor表 示 (a) △kL=-1.8 (b) △kL=+0.64 (c) △kL=+2.1 (d) △kL=+3.1
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2.3 光 力-媒 質 にお ける光 ソ リ トン

2.3.1 非 線 形 屈 折率 効 果

媒質が反転対称性を有する場合に現れる、最低次の非線形分極は3次 の項である。この場合の

分極応答は

(2.29)

と書ける。これがいわゆる非線形屈折率効果または光カー効果である。光強度Iの ときの屈折率を

(2.30)

と表したときのn2を 非線形屈折率と呼び、通常cm2/Wの 単位 で表される。

非線形屈折率効 果は、光の時 間的 ・空間的なプロファイルに応じたセルフアクション、すなわち 自

己収束や 自己位相変調 (Self-phase-modulation: SPM) を引き起こす。これらはカーレンズモード同

期やソリトン伝搬、パルス圧縮などの超 短光パルス制御 に利用されている。

自己位 相変調効果 により、超短光パルスのスペクトル広 帯域化が可能 となる。非線形屈 折率効果

をもつ媒質 中を距離Lだ け伝搬する間に誘起される時間位相 は、

(2.31)

である。非線形屈折率効果が光強度にほぼ追随したとすると、パルスの瞬時周波数ωcは、

(2.32)

となる。瞬 時周波数ωcはこのように時間位相の一 階微 分で与えられるため、例えば2次 の時 間位相

は線形な周波数チャープを引き起こす。

屈折率分散と自己位相変調効果はそれぞれ周波数および時間に依存した位相を誘起するという

点で対応している。例えば、2次の周波数位相である群遅延分散は時間領域で時間幅広がりと2次

の時間位相を誘起する。これに対し、自己位相変調効果による2次の時間位相は周波数領域でスペ

クトル広がりと2次の周波数位相を誘起する。超短光パルスはこの両面を通して物質と相互作用する

ことにより、パルス波形を変化させていく。
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2.3.2 非 線 形 シ ュ レデ ィン ガー 方 程 式 と ソ リ トン解

結合 波方程式 (2.9) において2次 の非線形感受 率をゼロとおく (p1, 2=0) と、基本波 に関する伝搬

方程式が得られる。

(2.33)

これは非線形 シュレディンガー方程 式と呼ばれる。まず 、次 の規格化パラメーターを導入して波動方

程 式 (2.33) を規格 化す る。

(2.34)

ここでP0は|A1|2の ピー ク値 、T0は 入 射パ ル スのパ ル ス幅 を表 す 量 (TFWHM=1.76T0)、LDは 分 散 長

(2.35)

である。バンド幅限界のガウシアンパルスは伝搬長0.6LD程 度でパルス幅が倍 に広 がる。規格 化の

結果、次のように書き換えられる。

(2.36)

Nは 次式で定義される。

(2.37)

さらにu=NUと おき、異常分散 (k1<0) を仮 定すると、次のような標準的な非線形シュレディンガー

方程式に帰着する。

(2.38)

この式 か ら明らか なように、u (z', η') がこの方 程 式 の解 ならば εu (ε2z', εη') もまた解 である。

非線形 シュレディンガー方程式 (2.38) はソリトン解をもつことが知られている。その一般 的な解法は

逆散乱法と呼ばれ、非線形微分方程式を線形問題 に帰着させ る方法である。ポテンシャル が与えら

れたときに散 乱振幅を計 算するのが散乱 問題 であるのに対し、散 乱の仕方がわかっているときにポ

テンシャルを求めるのが逆 散乱法である。逆散乱法では、関連する散乱問題 のポテンシャルがソリト

ン解 になる。具体的な導出過 程は省略し、文献 [7] に沿ってソリトン解とその性質を説 明する。
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N=1に 対応 する基本ソリトン解 が次のように得られる。

(2.39)

これは、パルス幅と振幅を表すA、 および 中心周波数 と速度を表すωに関して任意の値 が許される、

2パラメーター解 となっている。いま、周波数ωをある値 に固定して省 略すると、次のようにAだ けの1

パラメーター解として表現できる。

(2.40)

規格化された解はu (0, 0)=A=1と おくことで得 られ、

(2.41)

となる。この条件で入射した光パルスは長い伝搬長 にわたってその波形 を変えず に進む。

整数N>1に 対応するソリトン解は高次ソリトン解と呼ばれる。z'=0に おいて

(2.42)

の形 をしたN次 ソリトンを励 起 す るため に必 要 なピー ク強 度 は 、式 (2.37) より基 本 ソリトンのN2倍 で ある。

さらにこのようなN次 ソリトンは 、伝 搬 長 に対 しz'=π/2の 周期 性 をもって変 動 す る。z'=z/LDを 考 える

と、その周 期z0は 、

(2.43)

となる。周期的な時間波形およびスペクトルの変化はまさに群速度分散と自己位相変調の相互作用

の結果である。基本ソリトンではそれらがつりあっているために定常的な伝搬をするのに対し、高次ソ

リトンでは、その初期段階では自己位相変調が群速度分散に勝ってパルス圧縮が起こり、途中から

群速度分散が勝ってパルス伸長が起こる、という現象が繰り返される。例えば、次式に示す2次 ソリト

ン解からも伝搬長に関する周期性が容易にうかがい知れる。

(2.44)

もしも入射 するパルスの形あるいはピーク強度がN次 のソリトン解 と一致していなけれ ばどうなるの

であろうか。ピーク強度 が式 (2.37) で与えられるN次 ソリトン条件 と正確 には合っていない場合 、パル

スは伝搬 するにつ れてその形 と幅 を変化 させながらソリトン状態へ と発展していく。この発 展過程 に

おいて、パルスエネルギーの一部 は連続 光のように時間的 に広 がっていく。十分長 い距離だけ伝搬

すると、パルスは入射条件Nか ら最も近い整数次のソリトンへと発展していく。入射パルスにチャープ

が付加されている場合 にも同様 にソリトン解へ と発展 していく。このように、ソリトンを励 起するため に

入射 光パルスの強度や形 に要求される条件 は厳 しくない。これはソリトン解の安 定性 に起因する [8]。
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2.3.3 ファ イバ-ソ リ トン圧 縮 器

前節までに述べた、高次ソリトンの周期 的なパルス幅の変動 、あるいはソリトンの安定性を用いると

パルス圧縮 を実現できる。

高次ソリトンは周期 的な変 動の初期においてパルス圧縮を起こす。そこで適切なファイバー長を選

べ ば圧縮されたパルスを取り出すことができる。一般 にN>1を 満たせ ば整数ではなくともパルス圧

縮 が起きる。Mollenauerら [9] は入射条件を変えながら非線形 シュレディンガー方程式の数値計算や

ソリトン圧 縮実験を行った。その結果を図2.9に 示す。ここで、zoptはパルス圧縮 が最も効率的に起こ

るファイバー長 、Fcは パルス圧縮 比、Qcは 性能因子と呼ばれ、圧縮パルスの中心部分に含まれるエ

ネル ギーの入射エネルギー に対する比として定義される。次数Nが 増加 するにつれてパルス圧縮比

は増 大するが、性能 因子は低下することがわかる。すなわち、圧縮 比とパルス品質の間にトレードオ

フが存在する。Tsuchiyaら [10] は段階的に群速度分散を減少させた全長15.1mの ファイバー中の多

段 階高次ソリトン圧縮 を用いて、20fsの パルス圧 縮 に成功している。

図2.9高 次ソリトン圧縮器の特性 [9]

Fc: パ ルス圧縮比 、Zopt: 最適ファイバー長、Qc: 性 能 因子、実線: 数 値 計算結果、

×: ファイバー長320mの 場 合の実験値、●: ファイバー長100mの 場 合の実験値
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ソリトンの安定性を利 用しパルス幅 の短い基本ソリトンを励 起することでパルス圧縮を実現す る方

法がある [11, 12]。基本ソリトン条件でパルスを入射させたとき、光ファイバ ーの分散 が伝搬長 にとも

なって連続的に減少したり、パルスが増幅を受 けたりすれば、新しい基本 ソリトン解 の条件N=1を 満

たすようにパルス幅が縮まる。このように、距離 に応 じて連続的 に基本ソリトン条件を変化 させることで

ソリトンの断熱圧縮 が可能となる。断熱圧縮 法では分散長を 目安として緩 やかに基本 ソリトン条件 を

変化させるため比較的長い相 互作用長を必要 とする反面 、基本ソリトンのままパルス圧 縮が起 きるた

め高いパルス圧縮比と優れたパルス品質を両立させることが可能である。

ファイバ ーソリトン圧縮器 の最大の特徴 は小さな有効 断面積と長い相互作用長 であろう。ガラスの

光カー効果 自体 は小さいが光を狭い領域 に閉じ込めたまま長 く伝搬 させ ることができるため、効率 的

なパルス圧縮 が可能となる。しかし通常のシングル モードファイバーで は異 常分散領域 、す なわち

1.3μmよ り長波長側でしか用いることができないという制 限がある。

2.4 2次 非線形光学媒質中の光 ソリ トン

2.4.1 ソ リ トン解

2次 非線形光学媒質においてもソリトン伝搬が可能である。これは驚くことに1974年 にKaramzinと

Sukhorukovに よって指摘されている [13, 14]。また1994年 にMenyukら [15] は、新しく見つけた解 も

含 めてより一般 的な形で解 を示している。ここで は本論 文に関係 する時 間ソリトンに限り、文献 [15]

を参考にしてその解を示す。

結 合 波 方 程 式 (2.9) に お い て 、B1=A1, B2=A2exp (-i△kz) とお くと、

(2.45)

と書き直 せ る。位 相 不 整 合 量 が大 きい場 合 (△kL>>1) 、第2式 よりB2～-(ρ2/2△k)B12と お けて

(2.46)

となり、光カー媒質の場合と同じ規格化を施すと

(2.47)

ただ し、
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(2.48)

という非線形シュレディンガー方程 式に行き着く。すなわち、基本波 は光ファイバ ーソリトンと同様 の

ソリトン解 をもつ。前節で議論した通り、それ らの解 は安定である。より一般的な2次 非線形 光学ソリト

ン解 は△kL>>1と いう仮定を除いた場合 にも存在する。

式 (2.9) において3次 の非線形項を無視 すると、

(2.49)

となる。ここでk1≠0を 仮 定しパルス幅パラメーターτを導入して

(2.50)

のような変数変換を行 うと、

(2.51)

のように規格 化された結合波方程 式が得られる。この結合波方程式は、明るいソリトン・暗いソリトンを

含 め種 々の形をしたソリトン解を有する。特に明るいソリトンは与えられた全 光エネルギーおよび位相

不整合 量 に応 じて基本 波 ・高調 波の強度 比およびソリトン解の形が変化する。それらは一般 に解析

的な記述ができず、ある強度比 においてのみ次のような解析解となる。

(2.52)

ただ し、

(2.53)
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である。これ らは 自由なパ ラメーターが1つ も存在 しない0パ ラメーター解 である。すなわち、光 の周

波 数と材 料の屈 折率分散 、そして位 相不整合 量を与 えてしまえば、その解 の形や 振幅 が決定する

のである。解 析的記述ができないソリトン解 に関しても、その基本波 ・高調波の強度 比は解析 計算か

ら、具体的なソリトン解の形も数値計算から得 られる [16] 。特に興味深いのは、群速度不整合がある

場合 にも基本 波と高調波が互い にトラップしあい、実効 的な群速度で伝搬する「歩くソリトン (Walking

Soliton)」を形成 することである。この 「歩 くソリトン」についても安 定なソリトン解が存在することが示 さ

れている [17]。

ここでカスケード非線形光学効果 と2次非線形媒質 中でのソリトン伝搬 との関係 を考えてみる。前

述したとおり、位相不整合量が大きい極 限 (△kL>>1) では基本波がファイバー と同様の非線形シュレ

ディンガー方程 式に従う。この場合 はカスケード非線形効果 により基本波 に誘起された位相変調 と、

材 料分散のバランスによるソリトン効果 という明快な理解が可能である。しかし、より一般 的なソリトン

解 は基本波と高調波 が同時に存在 して定常的な伝搬 をする解 であり、このソリトン解 は2.2節 で論 じ

た固有モードの、時間あるいは空間プロファイル をもった場合への拡張と理解できる。つまり、基本 波

と高調 波の間で位相 関係 を一 定に保ちながら、正味のエネルギー のやりとりはなしに互いの位 相を

変調 しており、その位 相変調が回折あるいは分散の効果 とつりあっている状態であると理解 できる。2

次非線形 媒質 中では、例 えば基本波 ・高調波ともに正 常分散領域の場 合 、全光エネルギー と基本

波 ・高調 波エネルギー比さえ適切 に選べ ば位相不整 合量の正負を問わず 時間ソリトン解が存在する。

これも図2.8に 示したように、定常モードにおいては位 相不整 合量の正負 によらず、全光強度と基本

波 ・高調 波の強度 比を変えることで位相変調の符号を制御 可能である、という事 実から納得できる。

以 上、時間領域 のソリトン解 について述べたが、その結合波方程 式 (2.51) は空間1次 元のプロファ

イル をもつ連続 光の伝 搬を記述する方程式と全 く同じ形 をしている。空 間領域 では線 形な分散効果

は回折であるのに対し、時間領域ではそれ が群速度分散である。また、基本波 ・高調波 間の空 間ウ

ォークオフは時間領域でも同様 に時間ウォークオフに相 当する。つまり、時間ソリトンは空間1次 元ソ

リトンと同種の解をもつ。ただし時 間ソリトンでは、群速度分散のパラメーターが非線形材料の種類や

用いる波長 によって変化するため、その影響 を受 けて2次 非線形媒質 中では空間ソリトンよりも時 間

ソリトンの方がより多彩 に解 が変化す るといえる。また、本論文では2次 非線形媒質 中の時 間ソリトン

のみを扱っているが、2次非線形 光学媒 質 においてはさらに空間2次 元あるいは時間も含 めた時空

間3次 元などの多次 元ソリトンが存在し、それ らが安 定であることも強調しておく。例 えば光カー媒質

中では空間2次 元ソリトンは不安定であることと対照的である。
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2.4.2 パ ル ス圧 縮 へ の 指 針

2次 非線形光学媒質 におけるソリトン効果を用いたパルス圧縮法として以下の2つ が考えられる。1

つ 目は、ファイバ ーソリトンにお ける高次ソリトンのような振る舞い、すなわち周期 的なパルス幅変化

の前半過程 を利用す る方 法である。前 に述べた通り、大きな位 相不整合条件 下では結 合波方程 式

が基本波 に関する非線形 シュレディンガー方程式に帰着 される。すなわち、基本波 はファイバーソリ

トンと同様 、入 射条件 に応 じて高次ソリトンのような振る舞 いをすることが推測できる。2つ 目は、ソリト

ン解の安定性を利 用して適 切な入射条件から安定なソリトン状態 に収束させることである。Tomerら

[18] は初期 条件を変化 させながら数値計算を行った結果 、閾値以 上の強度で入 射すれ ば基本波 ・

高調波が互いにトラップしあうソリトン状態 に収束していくことを確認 し、ソリトンの安 定性 を数値実験

から示唆している。ソリトンの安定性を利 用すれ ば、断熱パルス圧縮も可能になるであろう。この場合、

分散や非線形性の大 きさを伝 搬方向に設計する必 要がある。
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第3章

BBO非 線形結晶を用いた

光ソリ トン圧縮

3.1 は じめ に

本章 では、β-BaB2O4 (BBO) 非線 形結晶の タイプI角 度位相整合配置 を用 いた、 フェム ト

秒 カスケー ド非線形効果 の測 定 と光 ソリ トン圧縮実験についてま とめる。Ti: sapphireレ ーザ

ー のフェム ト秒パル スを入射基本波 として用いた場合、BBO結 晶中のSHG過 程 においては

基本 波 と高調波 の間に大 きな群速度不整合 が存在す る。 この群速度不整 合は基本 波に生成 さ

れ る非線 形位相 シフ トを低減す る とともに、その時 間プロファイル を歪ませ る。 時間位相 の

歪み に よる非線形 チ ャープ を抑制す るため、本章で は大 きな位 相不整合条件で ソ リ トン圧縮

を行 う、 とい うア プローチ を とった。基本波 ・高調波 ともに正常分散領 域で あるため、位相

不整合量 を調整 して負 の非線形屈折率効果 を利用 した。大 きな位相不整合条件ではSHG変 換

効率 が低 いため、基本波 の ソ リ トン圧縮 に焦点 を絞った。

第 一章で述べ た とお り、 カスケー ド非線形効果 を利用 した時間 ソリ トン伝 搬や パル ス圧縮

に関す る研 究がBBO結 晶を用 いて行 われ てきたが、そこで は付加 的な群速度分散 を導入 して

いた。本 章での内容 はBBO結 晶 自身 の群速度分散 を利用 した ソ リ トン伝搬 ・圧縮 に関す る理

論 ・実験 両面 か らの研 究であ る。
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3.2 実効的非線形屈折率の測定

3.2.1 Zス キ ャ ン 法

カスケー ド非線形効果 に起 因す る実効 的な非線形屈折率効果 をZス キャン法 によ り測 定 し

た。Zス キャン法 は非線形 屈折率効果 (光 カー効果) や2光 子吸収 を高感度かつ簡便 に測定

す る方 法である [1, 2]。その測定法 は、 レーザー光 の ビー ム ウエス ト付 近でサ ンプル を光軸方

向に移動 させ なが ら遠視野 での開 口透過率 を測定す る、 とい うものであ る。非線形屈折率効

果 に よ り自己収束 が起 こる と、 ビームの拡が り方 が焦点前後で大 き く変動す る。 そのた め遠

視 野での開 口透過率は図3.1の よ うにな るが、 この信 号の変調度△Tp-vから非線形 屈折率を評

価 す るのである。第5章 にお ける位相 シフ ト測定法の説明 にも必要 となるた め、 ここで丁寧

にZス キ ャン測 定法 について述べ る。

図3.1 典型 的なZス キ ャン信 号

自己収束効果によりビームウエス ト前後で山と谷が現れる。信号の極性は非線形屈折率n2

の符号に応 じて反転する。

TEM00の ガ ウシア ンビーム (ビー ム ウェス ト半径: w0) が+z方 向に伝搬 してい るとき、そ

の光電場 は次 のよ うに表せ る。

(3.1)

こ こでw (z)=w0√1+z2/z20は ビー ム 半径 、R (z)=z(1+z20/z2) は波 面 の 曲率 半径 、z0=kw20/2

は ビー ムの 回 折 長 、E0 (t) は焦 点位 置 で の電 場 振 幅 で あ る。 誘 起 され る位 相 シ フ トは 軸 対 称 で

あ る と し、 さ らにSVE近 似 (Slowly-varying envelope approximation) を適 用 す る。

回 折 や 自 己収 束 効 果 に よ る サ ン プ ル 内 で の ビー ム 径 変 化 は 十 分 小 さ い (L<<z0お よび

L<<z0/△φ (0)) とい う仮 定 の 下 で は 、光 強 度 とそ の位 相 に つ い て 次 の 関係 式 が成 り立 つ。
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(3.2)

ここでz'は サ ンプル 中の伝搬長 、α (I) は線形 ・非線 形 を含 めた吸収係数 である。吸収 が無視で

きて非線形屈折率効果 のみ が存在 す る場合、式 (3.2) は位相 に関 して解 くこ とができる。すな

わち、サンプル位置 がzの 場合 に誘起 され る位相 シフ トは、

(3.3a)

(3.3b)

である。 ここで△Φ0 (z, t) は、サンプルが焦点位 置にある場合 に ビーム 中心位置 に誘起 され る位

相 シフ トであ り、次 のよ うに表す ことができる。

(3.4)

こ こでI0 (t) は焦点位置 での ビーム中心 の光強度 である。サ ンプル直後 の複素電場振幅は、

(3.5)

で ある。位相 シ フ トが小 さい場合、 この光電場 を位相 シフ トに関 してテイ ラー展 開す る こと

によ り、種 々のガ ウシアン ビー ムの和 として表す ことができる。

(3.6)

このよ うに展開した個々のガウシアンビームを独立に伝搬計算し、開口のある面で再び重ね

合わせれば実際の電場振幅が得られる。サンプル入射前のビーム波面の曲率を考慮すると開

口面での電場は次のように表される。

(3.7)

dを サ ンプルか ら開 口面 までの距離 とし、g=1+d/R (z) と定義 する と各パ ラメー ターは次のよ

うに表 され る。
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さて、 開 口透過パ ワーはこの光電場Ea (r, t) を空間的 に半径raま で積 分す ることで得 られ、

(3.8)

となる。 パルスの時間プ ロファイルまで考え ると開 口透過率 が次式の よ うに得 られ る。

(3.9)

ここでPi (t)=πw02I0 (t)/2は入射光パ ワーの時 間プロファイル、S=1-exp (-2ra2/wa2) は線形 な場

合の開 口透過率 、waは 線形な場合 の開 口面 での ビー ム半径 で ある。

Sheik-Bahaeら の計算 [2] に よる と、典型的なZス キャ ン信 号T (z) は図3.1の よ うに焦点前後

で 山 と谷を もつ。 そ して誘起 され る位 相 シフ ト△Φ0が十分小 さい とき、T (z) の山 と谷 は焦点 か

らほぼ等距離の位置 (z～±0.86z0) に現れ、 山 と谷 の間の距離 は

(3.10)

となる。 また、 規格化 した開 口透過率の山 と谷の差△Tp-v=Tp-Tvに 関 しては、

(3.11)

が成 り立つ。つま り、開口透過率の山と谷の差△Tp-v=tp-Tvを 測定することにより、生 じた

非線形位相シフト△Φ0が求まるのである。

以上、連続光近似での議論をパルス光の場合に拡張しよう。屈折率変化の時間平均値は、

(3.12)

で表 され、 非線形位相 シ フ トの時間平均 は〈△Φ0 (t)〉=k〈△no (t)〉Lである。 非線 形応 答が瞬 間

的 である場合、 時 間ガ ウシアンパルスに対 しては ビーム 中心かつパルス尖頭値で の位相 シフ

ト△Φ0を用い て、

(3.13)

と表され る。以上のような関係式を用いることで、Zス キャン測定から非線形位相シフ トあ

るいは非線形屈折率の評価が可能となる。
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3.2.2 実験 結 果

実験系 を図3.2に 示す。 光源 はモー ドロ ックTi: sapphireレ ーザー (797nm, 80 fs, 82 MHz)

を用いた。NDフ ィル ターに よ りパ ワーを調整 したのち、 レンズ (f70) を用いて ビームを集

光 した。 サ ンプル はβ-BaB2O4非 線形 結晶 (7x7x1mm, θ=29 deg, φ=90 deg., deff～2.0pm/V, 中

国CASIX社 製) であ る。 タイプI角 度位 相整合 (e: o+o) を用いてい るため、 ビームの入射角

度 に応 じてカスケー ド非線 形効果の符号お よび大 き さが変化 し、正負の 自己収束効果 が起 こ

る。 ここで注意すべ きは、SHGは 基本 波に とってロス とな り開 口透 過率を低 下 させ るが、 こ

れ を純粋 な 自己収束効果 と分離 して測定せね ばな らない ことで ある。 そ こで、2光 子共鳴近

傍 での非線形 屈折率測定で行 われ る手法 に習い、 遠視野 での開 口透過率 と同時に基本波 の全

透過 率 も測定 した。 つま りベー スライ ン としてのロスを測定 してお き、 それ を差 し引いて非

線形屈折率 の評価 を行 った。

図3.2 Zス キャン法 による非線形屈折率効果 の測 定系

平均パ ワー197mWお よび265mWに 設定 し、結晶への入射角 を変化 させなが らZス キャ

ン測定 を行 った。パルス幅80fs、 繰 り返 し82MHz、 ビーム ウエス ト半径w0=15.1μm (Gaussian,

1/e2全幅2w0) よ り、 ピー ク強度 は5.3お よび7.2GW/cm2で あ る。 図3.3に い くつかの入射角

で測定 した (a) 開 口透過率お よび (b) 基本波全透過率のZス キャン トレー スを示 した。焦点z=0

付近 では光強度 が強いた め、 第2高 調波への変換効率が増大 してい る。 開 口透過 率を基本波

の全透過率 で割 り算す る ことによ り、SHGロ ス を差 し引いた開 口透過率 が得 られ る (図3.4)。

入射 角度 の違 い、 すなわ ち位相不整合条件の違い によ り、信号の振幅や極性 が変化 してい る

ことがわか る。

これ らの測 定デー タか ら求 めた基本波全透過率お よび位 相シ フ トを波数不整 合量 △k=k2-

2k1に 対 してプ ロッ トした ものが図3.5 (a)(b) で ある。 ここで参考 のため、BBO結 晶への入射
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角 と位相不整合量の関係 を図3.6 (a) に、位 相整合角の波長依 存性 を図3.6 (b) に示 してい る。 実

験 で直接測定 され る位相 シフ トは時間平均値 <△Φ0 (t)> であるた め、 図3.5 (b) には式 (3.13) の関

係を用いて変換したピーク位相シフトをプロットした。前章の連続光近似による数値計算結

果と同様、位相整合角付近では共鳴的な非線形屈折率効果が起こることがわかる。すなわち、

位相不整合量に応 じて非線形屈折率効果の大きさと符号が変化する様子が観測された。ここ

で比較のため結合波方程式 (2.9) 数値計算 した結果を重ねて示 した。基本波透過率に関して

は実験値と計算値の間に相違が見られるが、位相シフ トの振る舞いはよく一致している。基

本波透過率の角度依存性に関する相違は、レンズでビームを絞っているため入射角が広がっ

ていることに起因すると考えられる。カスケー ド非線形効果とともに、BBOが 本来 もってい

る真性非線形屈折率効果、すなわち光カー効果による寄与もデータには反映されている。光

カー効果は、位相不整合量に依存せず光強度に比例した正の位相シフトを付加する。

以上の実験結果から、カスケー ド非線形効果に起因する実効的な非線形屈折率の大きさを

評価した。図3.5 (b) に示 した、 ピーク強度5.3GW/cm2の ときに得 られた位相 シフ ト

-0.20rad<△Φ<+0.25rad

か ら、カ スケ ー ド非線 形 効 果 に起 因す る位 相 シ フ トは|△Φcasc|～(0.25＋0.20)/2=0.225rad.、 光 カ

ー 効 果 に 起 因す る位 相 シ フ トは|△Φint|～(0.25-0.20)/2=0.025 rad. と評 価 で き る。 こ こ で文 献 値

n2int (BBO)=(4.5±1) x10-16 [cm2/W][3] を用 い る と、カ ス ケ ー ド非 線 形 効 果 に よ り得 られ た 非

線 形 屈 折 率 の最 大 値 は

|n2casc (BBO)|～(0.225/0.025) xn2int (BBO)=(41±9) x10-16 [cm2/W]

と評価できる。

以上のように位相不整合量に応 じて正負の非線形位相シフトが生じること、また光カー効

果と競合しても正味で負の非線形性が得られることを示した。これはすなわち、正常分散領

域でのソリトン伝搬およびソリトン圧縮の可能性を示す結果である。なお同様の測定がHache

ら [3] によ りなされていることを付け加えておく。
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図3.3異 なる入射角条件で測定 したZス キャン トレース

(a) 基本波 の開 口透過率 (b) 基本波 の全透過 率

図3.4 SHGロ ス を差 し引 い た 後 のZス キ ャ ン トレー ス
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図3.5Zス キャン測定結果 と数値計算結果

(a) 基本波 の透過率お よび (b) 非線 形位相 シフ トの△k依 存性
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図3.6 BBO非 線形結晶のタイプI位 相整合配置における

(a) 波数不整合量の入射角依存性および (b) 立相整合角θの波長依存性
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3.2.3 群 速 度 不整 合 の 影 響

以 上のよ うに測定 されたカスケー ド非線 形効果 は、ナ ノ秒パル スで観 測 された もの と比べ

る と小 さい値になっている。その原 因は基本波 と第2高 調波 の間の群速度不整 合 に起因す る。

基本波パル スお よび高調波パルスは媒 質の屈折率分 散か ら決 ま るそれ ぞれの群速度 で伝搬す

るため、一般 にはパル ス同士が時間的に ウォー クオ フす る。SHG変 換効率が低 い場合 、位相

不整合 によってエネル ギーの逆変換 が起 こる周期は コ ヒー レンス長 の2倍 、す なわ ち2Lc=

2π/△kで与 えられ る。これに対 し、パルス同士がパル ス幅だけ時間的 にウォー クオ フす る距離

はLGVM=cTFHM/｜n1g-n2g｜と 表 され る。ここで、n1g, n2gは基本波お よび 高調 波の群 屈折率であ る。

基本波波長800nm、 パル ス幅120fsの 場合、BBO結 晶中での時間 ウォー クオ フ長はLGVM～0.6

mmで あ る。一度発生 した高調波パルスが基本 波パル スに逆変換す る前に時間 ウォー クオフ

が起 きる と、基本波に付加 され る非線形位相 シフ トの大 き さが低減 され るだけでな く、そ の

時間プ ロフ ァイル も大 き く歪んで しま う [4]。

この群速度不整合 の影響 を数値計算 で調べ てみ よ う。パル ス幅80fs、 ピー ク強度5.3GW/cm2、

BBO結 晶長1mm、△k=-10お よび-30mm-1の 各場合 につ いて透過基本波の時間強度 ・位 相波

形 を図3.7 (a) お よび (b) に示 した。 これ よ りわかる とお り、大きな位相不整合量 条件 下で はほ

ぼ強度波形に一 致 した時間位相 が生成 され るこ とがわかる。一方 、位相不整合 量が小 さい場

合、すなわち コヒー レンス長 が時 間 ウォー クオ フ長 と同程度また はそれ以 下の場合 、非線 形

位 相 シフ トは大きい ものの、その時間波形 は強度 に対 して時間遅れ した形 とな る。 時間遅れ

した非線形位相 シ フ トはパル スに非線形 チャープ を誘起す るた め、パル ス圧縮性能 を低 下 さ

せ る。 そのため、次節以降 に示す とお り、効率的 なパル ス圧縮 のためには比較 的大 きな位 相

不整合条件 を用い る必要があ る。

次に、い くつかのパル ス幅 について計算 した、基本波透 過率お よび位相 シ フ トの△k依 存性

を図3.8 (a)(b) に示す。計算条件は ピー ク強度5.3GW/cm2、BBO結 晶長1mmと した。パルス

幅が短 くなる とSHG変 換効率の△k依 存性 は鈍 くな り、位相整合条件 でのSHG変 換 効率が低

下す る。 また、パル ス幅が短い ほ ど群速度不整合の影 響 を強 く受 け、位相整合条件付近 で発

生す る位相 シフ トが低減す る ことがわか る。
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図3.7 透過基本波の時間強度および位相波形の数値計算結果

(a) △k=-10mm-1 (b) △k=-30mm-1
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図3.8 パル ス幅30fs, 80fs, 200fsの 場 合 の数 値 計 算結 果

(a) 基本波の透過率 および (b) 非線形位相シフ トの△k依存性
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3.3 理 論 解 析1: ソ リ トン伝 搬

本節では数値計算によりBBO結 晶中でのソリトン伝搬特性を明らかにする。計算に用いた

結合波方程式 (2.9) を再掲する。

where,

(3.14)

計算 には文献値deff=2.0pm/V [5] お よびx (3)=5×10-22m2/V2 [3] を用 いた。屈折率 、群速度、群速

度分散 な どは文献 [6] のセルマイヤー方程 式か ら求 めた。

前章で示 した通 り、大 きな位相 不整合条件 の極 限 (△kL>>1) で は、この結合波方程式は非

線 形 シュ レデ ィンガー方程式

(3.15)

に簡略 化す るこ とがで きる。BBO結 晶で は、波長800nmに お ける群 速度分散 は正常分散

(k1>0) で あるた め、明 るい ソリ トンは△k<0に おいて存在す る。式 (2.48) に示 した とお り、

N次 ソ リ トン解 の条件 は次式で表 され る。

(3.16)

図3.9に 式 (3.16) か ら導いた基本 ソリ トン (N=1) の閾値 ピー ク強度 を示す。△kが小 さい ほ

ど非線形性が大 きいため小 さな強度 しか必要 としない。 また、パル ス幅 が短 いほ ど分散の影

響 を受けや すいため、大 きな強度 が必要 である。ただ し非線形シ ュレデ ィンガー方程式 (3.15)

を導出す る過程で、△kL>>1を 仮 定 した ことに注意す る必要があ る。位相整合付近 (△k～0)

では式 (3.16) による解析 は成 り立た な くなる。
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次 に基本 ソ リ トン条件 で入射 した光パル スの伝搬 を調べ よ う。現実的 な結 晶長 で議論 す る

た め、入射パル スを半値全幅40fsのsech2パ ル ス とす る。また、群速度 不整 合の問題 に抵触

しない△k=60mm-1と した。 まず、入射 ピー ク強度 が閾値 ピー ク強度 よ り十分小 さい場合 (Ip

<Ic)、 図3.10 (a, b) の よ うに50mm伝 搬後、群速度分散に よ り40fsか ら約220fsへ とパル

ス幅 が拡が る。 これ に対 し、ソリ トン条件 (Ip～Ic) で入射す ると図3.10 (c, d) に示す よ うに半

値全幅40fsの パル スがほぼ同 じパル ス幅で伝搬す る。 この計算にお ける時 間軸 は基本 波パル

スの群速度 で移動 してい るが、 ソリ トン伝搬 を してい る場合パル スの中心位 置が時 間的 に少

しずつシ フ トしているこ とがわか る。 これ は、基本波 ・高調波が互いに トラ ップ しなが らそ

れぞれのエネル ギー比 と群速度 によって決 まる実効的な群速度 で伝搬す る ソ リ トン状態 に あ

ることを示 してい る。 これが前章で触れた "Walking soliton" であ る。今 の場合 、少 ないが存

在す る第2高 調 波成 分の群 速度 に引きず られ て実効 的な群速度 は基本波 のそれ よ りも遅い値

になってい るのである。

以上 のよ うに、比較的群速度 不整合 が大きい場合 に も、大きな位 相不整 合量条件 を選 んで

コヒー レンス長 を短 くすれ ば ソリ トン伝搬 が可能 であ ることがわかる。

図3.9 BBO結 晶における基本 ソリ トンの閾値 ピー ク強度
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図3.10BBO結 晶 中での基本波の伝搬: 分散拡 が りとソリ トン伝搬

(a) 時 間強度波形 の伝搬距離依存性 (Ip<Ic)(b) 時間強度 波形 の変化 (Ip<Ic)

(c) 時間強度波形 の伝搬距離依存性 (Ip～Ic)(d) 時間強度 波形 の変化 (Ip～Ic)
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次 に、1.3次 ソ リトン条件で入射 した場合 (ピー ク強度15GW/cm2、 △k=60mm-1) の時間

強度変化を図3.11 (a, b) に示す。また この ときのパルス幅お よび ピー ク強度 をそれ ぞれ 図3.11

(c, d) に示す。ファイバー ソ リ トンと同様 、伝搬 長 に応 じてパル ス幅 とピーク強度が振動 を示

す が、完全 な周期性 はもた ない。 しか し初期 の段 階でパルス幅が圧縮 され る過程 は非常 に類

似 してお り、カ スケー ド非線形伝 搬において もファイバー 中と同様 に高次 ソリ トンパル ス圧

縮 が可能 であることを示唆 してい る。

図3.11 1.3次 ソ リ トン条件 での各種パ ラメー ターの伝搬長 依存性

(a) 基本波 の時間強度波形 (b) 第2高 調波の時 間強度波形

(c) パル ス半値全幅 (d) ピー ク強度
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3.4 理 論 解 析2: ソ リ トン 圧 縮

大 きな位相 不整 合条件下 (｜△k｜>>1) での基本波 の高次 ソリ トン的なパル ス圧縮 は、カ スケ

ー ド非線形効果 による位相 シフ トと非線 形媒質 自身の正常分散 とのバ ランスによ り起 こる。

前章で導出 した よ うに、|△k｜>>1のとき連続 光に誘起 され る非線形位相 シフ トムΦの 近似式 は

次の とお りで ある。

(3.17)

式 (3.17) は位相 シフ トが光強度I0、 波数不整合量△k、伝搬長Lに 依存す ることを示 してい る。

これ か ら、パル ス圧縮性能 もこれ らのパ ラメー ター に依 存す ることが容 易に予測 できる。 フ

ェム ト秒領 域で はさ らに、基本波 ・高調波間の群速度不整 合やBBO結 晶の光 カー効果が無視

で きな くな る。

これ らの影響 まで含 めて ソ リトン圧縮の諸特性 を明 らかにす るた め、BBO結 晶 中のパルス

伝 搬の数値計算 を行 った。入射パル スはsech2強 度分布で 中心波長800nm、 パルス半値全幅

120fsと した。図3.12は パル ス圧縮 され た基本波 の (a) 時間強度 ・位相お よび (b) スペ ク トル

強度 ・位相 である。 ここで、計算条件 はI0=30GW/cm2, △k=60mm-1, L=30mmで ある。入

射パル スの時 間お よび スペ ク トル強度 は破線 で示 した。基本波パルスは120fsか ら25fsに 圧

縮 され 、またその時間波形 は非対称かつ ある程度 のペデ スタル をもつ こ とがわか る。 スペ ク

トル強度 も非対称 にな り、複数の ピー クをもつ形で約4倍 に広 がっているこ とがわか る。

次 に種 々の (I0, △k, L) 条件 にお け る圧縮パル ス幅 を検証 してみ よ う。図3.13 (a) は圧縮パル ス

幅 の△k依 存性 を伝搬長L=15mmと30mm、 ピーク強度I0=30GW/cm2の 条件 で言十算 した結

果 である。△k～30-60mm-1の とき約3～5倍 のパル ス圧縮 が可能であ ることがわかる。また、

最適 な△kの値 は伝 搬長 を増加 させ ると大 きな値へ とシフ トす る。図3.13 (b) は△k=40mm-1に

お け るピー ク強度依 存性 を示 したものである。伝搬長L=15mmの とき、光 強度 の増大 とと

もに圧縮比 は増 大 し、ピー ク強度40-50GW/cm2で は飽 和の傾 向が見 られ る。一方 、L=30mm

の ときは光 強度 の増 大 とともに圧縮比 は急激 に増加 し、ピー ク強度20-30GW/cm2あ た りで最

短 パル ス25fsを 発生す る。そ してまたパルス幅 は広 がってい く。

ここで結 晶の もつ光カー効果 の影響 を調べ るた め、これ を除いて数値計算 を行 った。L=15

mmに つ いて計 算を行 った例 を図3.13 (a)(b) に点線で示 した。 これ よ り、光カー効果 はカスケ

ー ド非線形 を打 ち消す よ うに働 いてい ることが明 白である。
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図3.12 計算 結 果: 透 過 基本 波パ ル ス の (a) 時 間 強度 と位 相 お よび (b) スペ ク トル 強度 と位 相

破線は入射パルスの時間およびスペク トル強度を示す。計算条件はI0=30GW/cm2、 △k=60

mm-1、L=30mmと した。

図3.13 計算結果: 透過基本 波のパル ス半値全幅

(a) △k依 存性 (I0=30GW/cm2)(b) I0依 存性 (△k=40mm-1)

図には伝搬長15mmお よび30mmの 場合の計算結果をそれぞれ実線および破線にて示 した。

また3次 の非線形項に起因する影響を調べるため、これを除いた場合の計算結果をL=15

mmに 対してのみ点線にて示した。
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次 に、圧縮パル スのパル ス品質 を考察 しよ う。パルスの性能 因子Qcを 、 「圧縮パル スの中

心 ピー ク部分 に含 まれ るエネル ギー の、入射パル スエネル ギー に対す る比」として定義す る。

具体的 にQcは 、圧縮パル スの中心部分 にフィ ッテ ィング したsech2型 パル スのエネル ギーか

ら算 出 した。このQcの△k依 存性 を図3.14に 示す。計算条件は図3.13 (a) と同 じであ り、L=15

mmお よび30mmの 計算結果 をそれぞれ実線お よび破 線で示 した。伝搬長L=30mmの 場合 、

性能 因子Qcは△k>40mm-1の 範 囲で△kと ともに増加す る。図3.13 (a) で示 した とお り、20mm-1

<△k<60mm-1の 範 囲では△kの 増 加に伴ってパル ス圧縮比 が向上す ることと合 わせ て考 える

と、50mm-1<△k<60mm-1の 範囲でパルス圧縮 比 と性能 因子 が比較的良好に両立す る ことが

わか る。

ここで圧 縮パル ス品質 を低 下 させ る要 因 として、主に2つ 挙 げ られ る。1つ 目は、高次 ソ

リ トンの性質 に起 因す るペデ スタル であ る。 フ ァイバー高次 ソ リ トン圧縮器 では、 ソリ トン

次数 が上 がるにつれ てパル ス圧縮 比 も向上す るがそれ と同時にペ デスタル が増大す る。2つ

目は、群速度不整合 に起因す る時間強度波形の非対称性 であ る。 群速度 不整合 の影響 は位相

整合条件 に近 いほ ど大 き く、 これ によ り時間強度お よび位 相プ ロファイルが大き く乱 され 、

圧縮パル スの時間強度波形 は非対称1こなる。40mm-1<△k<60mm-1の 範囲 でパルス圧縮 比 と

パル ス品質 との トレー ドオフの関係 が破れてい るのは、 この群速度不整合の効果 である。

以上 の数値計算結果 よ り、△k=60mm-1,I0=30GW/cm2,L=30mmの 条件では圧縮比>4か

つ性能 因子 ～0.7の パル ス圧縮 が可能 であ るこ とが示 された。 これ らの数値計 算を通 じて、

SHG変 換効率 は5%以 下であった。 すなわち基本波 に とってはほ とん どロスの無 いパル ス圧

縮 システムである ことがわか る。

図3.14光 強 度I0=30GW/cm2に お け る圧 縮 パ ル ス 性能 因子 の△k依 存 性

(実 線: L=15mm, 破 線: L=30mm)
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3.5ソ リ トン 圧 縮 実 験

BBO非 線形結晶 を用いた ソ リ トン圧縮の実験系 を図3.15に 示す。直線偏 光、パル ス幅120

fs、中心波長800nm、 繰 り返 し1kHzのTi: sapphire再 生増幅パルス (図3.16) を光源 として

用いた。 タイ プ1位 相整合角 でカ ッ トされたそれぞれ15, 10, 7mmの 長 さのBBO結 晶 を用い

た。テ レスコープ系に よ りビー ム径 を6mmか ら3mmに 変換 して コ リメー トしたの ち、入射

角度を調整 してBBO結 晶に入射 した。NDフ ィル ター を用 いて入射 ピー ク強度 をBBOの ダ

メージ閾値以 下の5～50GW/cm2の 範 囲で変化 させ た。透過光のスペ ク トル はシ リコンフォ

トダイオー ドマルチチ ャンネル分光器 を用いて測定 し、パルス特性評価 にはSHG-FROG法 を

用いた。0.1mm厚 のBBO結 晶 (タイ プI) を用い て測定 したFROGデ ー タを補 間 ・補外 によ

り光学遅延 とスペ ク トルに対す る128x128デ ー タポイ ン トに変換 しなお し、 自作 したFROG

解析 ソフ トにて時間強度 ・位 相を再構築 した。FROG法 の詳細は付録Bに ま とめた。

図3.15 ソリ トン圧縮 お よびFROG測 定系
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図3.16 Ti: sapphireフ ェム ト秒 再 生 増 幅 シス テ ム

図3.17 長 さ15mmの 結 晶を用 いた実験結果

(a) 透過 基本波パル ス幅の△k依 存性 (I0=35GW/cm2)

(b) 透過基本波パル ス幅のI0存 性 (△k=40mm-1)
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まず長 さ15mmの 結 晶を用い 、パルス圧縮性能 の△kお よびI0依 存性 を調べ た。 図3.17 (a)

に圧縮パル ス幅の承 依存性 を示 した。△k～20-50mm-1の 範 囲で明確 な圧縮 が観測 され た。

同様 に、位 相整合条件 を△k=40mm-1に 固定 して ピー ク強度I0を 変 えなが ら測定 した結果 を

図3.17 (b) に示す。測定範 囲I0～0-50GW/cm2で は圧縮比 は ピー ク強度 とともに増大す る。これ

らの結果は前に示 した数値計算結果 と定性 的には一致す る。

次 に、よ り長い相互作用長での圧縮 実験 を行 った。3つ の結 晶 を順 に並べ るこ とで トー タ

ル32mmの 伝搬長 を確保 した。入射角度、すなわ ち波数 不整合量 を全 ての結 晶で同 じくな る

よ う同時 に調整 しなが ら透過パルスの時間波形 をFROG法 にて測定 した。 なお、 この よ うな

ソ リ トン的パル ス圧縮 を行 う場合、その ダイナ ミクスは入射光のチ ャープ に影響 され る。 そ

こで実験 では、透過パル スのスペ ク トル をモニ タ しなが ら再生増幅器内の グ レー テ ィング対

で入射 チャー プを微調 した。やや負チ ャープが存在す る とき、 スペ ク トル が対称 によ く広 が

る ことを確認 した。 そ して入射パル ス幅135fs、 △k=60mrn-1、I0=50GW/cm2の とき最 も効

率的にパル ス圧縮 され ることを見 出 した。図3.18に 入射光 と15mm伝 搬後 また32mm伝 搬後

のスペ ク トル を示す。数値計 算でみ たよ うに、非対称な形 でスペ ク トル 幅が約3倍 に広 がっ

てい る。 スペ ク トル の形 が数値計算結果 と異 なる原因 は定 かで はないが、お そ らく再 生増 幅

パルスの もつ何 らかのチ ャー プに起因す る と考 え られ る。 グ レーテ ィング対 に よる微調整 は

主に2次 の位相 を変化 させ ているに過 ぎず、 よ り高次の位相成分 が影響 を与 えてい る可能性

があ る。

図3.18 入 射 光 、15mm伝 搬 後 お よび32mm伝 搬 後 の基 本 波 スペ ク トル 強 度

(左: linear-Scale、 右: 109-Scale)
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さて、同様 に各伝搬長 にお ける基本波パル スの時間波形 の測定結果 を図3.19に 示す。測定

したFROGト レー スを図3.19 (a-c) に、再構築 され た時 間強度 ・位相 を図3.19 (d-f) に示 した。

入射パル スはパル ス幅135 fsで やや負チ ャープ をもってい る。 (b) のFROGト レー スは光カー

媒質 中で 自己位相変調 を受 けたパル スのそれ と非常 に似た形 をしている。長 さ15mmの 伝搬

後 はパル ス幅が85 fsに 圧縮 され てい る。 そ して32mmで は圧縮 比3倍 の約45 fsに まで圧縮

され た。 このパル ス幅は、スペク トル強度 か ら予測 され るフー リエ限界パル ス (約40fs) と

ほぼ一致す る。 この ときのパルス性能 因子Qcは0.86で あった。パル ス幅の伝搬長依存性 を

改めて図3.20に 示す。負 チャー プを もっ135 fsパ ルスの△k=60mm-1、I0=30GW/cm2条 件

下での伝搬 を数値計算 した結果 も破線 で示 した。 この よ うに、最 終的な圧縮パル ス幅 は少 し

異な るものの、理論 的な予 測 と定性 的には一致す る特性 で基本波 の ソ リ トン圧縮 が達成 され

てい る。

以上の よ うに、各種 パ ラメー ター を最適化す る ことで高い性 能因子～0.86で 約3倍 の ソ リ ト

ンパル ス圧縮 に成功 した。そ して 、ソ リ トン圧縮性能 の (△k, I0, L)依存性や非対称な時間お

よび スペ ク トル 強度波形 な どを理論 ・実験 両面か ら明 らかに した。 ただ し、実験 で最終的 に

得 られ たパル ス幅は理論 予測 とも異な るため、 さ らなる圧縮性能向上 とい う課題 が残 った。

理論 と実験 が一 致 しない要因 として、結晶端面で のフ レネル ロスによるパルスエネル ギー の

低 下が挙 げ られ る。 また、負の非線形性 に起因す る空間的デ フォーカ ス効果 も、伝搬 に とも

なった光強度 の低 下を引き起 こして いる と考 え られ る。

本 実験 ではBBO結 晶の非線形性 と群速度 分散を利用 した ソリ トン圧縮の有用性 を十分示

せ た。 さらな る高性能化 を狙 うには結晶 に無反射 コー トを施す 、非線形効果 による空間的デ

フォーカ スを補償す るよ うビー ムを収束条件 で入射 させ る、また複数 の結晶の位 相不整合 条

件 を少 しずつ変 えて最適化す るな どの工夫が必要 であろ う。 このパル ス圧縮 システ ムにおい

て、エネル ギー ロスはSHG、2光 子吸収、そ して フレネル ロスがある。本実験ではフ レネル

ロスが12%で 、SHGや2光 子吸収 に よる ものは合 わせ て5%程 度で あった。 無反射 コー トを

施せ ばエネル ギー利 用効率 も95%と い う高 い数値 にな るであ ろ う。
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図3.19 FROGト レー ス と再構 築 パノレス (a)(d) 入 射 パ ル ス (b)(e) 15mm(c)(f) 32mm
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図3.20基 本 波 パ ル ス半値 全 幅 の伝 搬 長 依 存 性 (△k=60mm-1、I0=50GW/cm2)

3.6 ま と め

実効 的非線 形屈折率の測定

BBO非 線 形結晶 を用い てモー ドロックTi: sapphireレ ーザー のフェム ト秒パルスにおける

カスケー ド非線形効果 を測 定 した。 その結果 、カスケー ド非線形効果 に起 因す る実効的非線

形 屈折 率を次の よ うに決 定 した。

|n2casc (BBO)|～(41±9)×10-16cm2/W

ソリ トン伝搬 および圧縮 の数 値解析

時間 ソ リ トン伝搬条件 を解析的 に導 き、数値計算 によ り検証 した。適切な入射光強度 では

パル ス波形が伝 搬 に際 して変化 しない基本 ソリ トン伝搬 を確認 した。 また この とき群速度 不

一致 が存在す るた め、 基本波お よび高調波 が互 いに トラ ップ し合 いなが ら実効的な群速度 で

伝搬す るWalkmg Solitonと して振 舞 うことを示 した。 また、具体的 にソ リ トン圧縮実験 の指

針 を得 るため、光パル ス伝搬 の光強度 ・位相不整合量 ・伝搬長依存性 を系統的に評価 した。

理論計算 では長 さ32mm程 度の伝搬長 で最短約25fsへ の圧縮が可能 であ ることを示 した。

ソリ トン圧縮実験 およびFROG法 に よる圧縮パル スの評価

長 さ32mmのBBO非 線形結晶 を用い、カスケー ド非線形効果に よる負 の非線形位相 シフ ト

と正常分散 とのバ ランスによ る光 ソ リ トン効果で135fsか ら45fsへ の約3分 の1の パル ス圧

縮 を実現 した。 これ は極 めて シンプル かつエ ネル ギー利用効率が高い (>80%) パル ス圧縮 シ

ステ ムで ある とい う大 きな利点 を有す る。また、SHG-FROGの 測定系お よび解析 ソフ トを自

作 し、圧縮パル ス波形の振幅 ・位相測定 を行 った。
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第4章

周期分極反転LiTaO3を 用いた

カスケー ド非線形効果の測定

4.1 は じめ に

前章では、本研 究の第一 ステ ップ として行 ったBBO結 晶のタイプ1角 度位相整合 配置にお

けるカスケー ド非線形効果 の測定 と、それ を用いた ソリ トン圧縮 についてま とめた。本研 究

の次 なるステ ップ と して、カスケー ド非線形光学素子の高機 能化 を 目指 し擬似位相整合素子

の利用へ と展 開 した。強誘電体分極反転素子 は一般 に、

・非線形光学定数お よび性能指数が大 きい (d～10-30pm/V)

・分極反転構造 の設計如何 によ り任意の動作波長に対 して擬似位相整合が可能

とい う特徴 を もつ。式 (2.22) に示 した通 り、カスケー ド非線形効果に よる実効 的非線形屈折率

はいわゆるSHGの 性 能指数d2/n3に 比例す るため、上記第一点はカスケー ド非線形光学素子

として利 用す る際 に もメ リッ トとなる。 また第二点 は、分極反転構造の設計如何 に よ り任 意

の位相不整合 量△kLを 与 えるこ とがで きる、 と言い換 え ることができる。 さらに究極的には

その位相 不整合 量△kLを 空間的 に不均一 に分布 す るよ う設 計す ることも可能 である。第2章

で示 した通 り、カ スケー ド非線形効果の大 きさや符 号を決 定す る重要な因子は△kであ るため、

第2点 もや は りカスケー ド非線形光 学素子 の高機能化 のた めに有用 な特徴 である。

QPM素 子 を利 用 した フェム ト秒領域 の様 々な応用 を検討す るにあたっては、まずQPM素
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子 にお けるフェム ト秒 カスケー ド非線形効果 を評価す る ことが必須 であ る。 特に フェム ト秒

領域では、3.2節 で述べ たよ うに基本波 ・高調波 間の群速度不整合 の影響 が無視 で きな くな る。

しか しこれ までQPM素 子におけ るフェム ト秒 カスケー ド非線形効果 に関す る報告例 は無 か

った。そ こで本研 究では、周期分極反転LiTaO3素 子 (Periodically-poled lithium tantalate: PPLT)

を作製 し、それを用いてカスケー ド非線形効果 を測 定 した。 その成果 を本章で ま とめる。

最 も広 く普及 してい るフェム ト秒光源 で あるTi: sapphireレ ーザー で動作す る素子 と して

PPLrを 選択 した。QPM素 子材料 としてはLiNbO3 (LN), LiTaO3 (LT), KNbO3, KTiOPO4な どが

成 熟 しつつ あるが、 この中でLTを 選択 した理 由は以下の3点 である。

・大 き な非 線 形 光 学 定数:d33=15.1pm/V [1]

・深 い紫 外 吸 収 端 ～280nm

・高 い フ ォ トリフ ラ クテ ィブ 耐性

PPLTは 、紫外域 での透 明性 か ら特 に青 ～紫外域への波長変換素子 と して有望視 され、短周期

分極反転構 造の作製 が盛 んに研究 されて きた [2]。 カスケー ド非線形効果 を発現 させ る際 に も

第2高 調波は発 生 しているた め、青色SHG素 子の場合 と同 じく短波長域 での透 明性 が重要で

ある。

本章 で用いたPPLT素 子は、QPM周 期 が3.1μmと 非常に細かい。 その よ うな短周期 分極反

転素子 の作製 は決 して容易 ではないが、本研 究では リソグラフィー技術 と電界 印加法 に よ り

良好 な素子 を作製 で きた。 カス ケー ド非線形 光学効果 の測 定に は周 波数 分解2光 波混合 法

(Spectrally resolved two-beam coupling: SRTBC)[3] と呼ばれ る方法 を用いた。 これ によ りカス

ケー ド非線形効果の大 きさお よびその位相不整合量依存性 を評価 し、同時にLT自 体 が もつ真

性非線形屈折率効果 (光カー効果) の大 き さとその異方性 も測定 した。

本来PPLTを 用いた ソ リ トン圧縮器の実現 を狙っていたのであるが、結論 か ら言 うとその

実現 には至 らなか った。 その原 因は、第3章 で指摘 した群速度 不整 合の影 響 に加 え、比較 的

大 きなLTの 光カー効果 が負のカスケー ド非線形効果 と競合す る ことで あった。これ までに2

次非線形媒質の光カー効果やその異方性 に関す る報告 がい くつ かな され てきた [4-6] が、LTに

関 しては報告が な く本研 究 によって初めて明 らか にな った こ とである。 この光 カー効果 は、

カスケー ド非線形効果だけでな くフェム ト秒波長変換器 [7] の動作に も影響 を与え るため、そ

の よ うな素子設計のために必 要 となる重要な物質定数で ある。
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4.2 周 波 数 分 解2光 波 混 合 法

強誘電体 の周期分極反転素子 の厚み は抗電界 によ り制限を受 け、一般 には0.5mm以 下であ

る。本研 究で作製 したPPLT素 子の有効開 口径 も0.3mmと 狭いた め、 ビームの蹴 られの問題

か らZス キ ャン法の適 用は困難であった。 そ こで、本章 では非線形 屈折率効果測定のために

SRTBC法 を用 いた。SRTBC法 もZス キャン法 と同様 、非線形屈折率や非線形吸収率 を測定

す る方法 である。以 下に測定原理 を述べ る。

図4.1 SRTBC測 定 の概 略 図

図4.1 に示す よ うに通常のポ ンプ ・プローブ法 のセ ッ トア ップにおいて、透過 プローブ光

のあるスペ ク トル成 分の強度 を測定す る。非線形屈折率あ るいは非線形吸収 が存在す るとき、

強度 の大 きなポ ンプパル スはプローブパル スに位 相変調 あるいは振幅変調 を及ぼす。 この位

相 ・振幅 変調 はプ ローブ光 のスペ ク トル に変化 を与 える。例 えば、ポ ンプお よびプ ローブパ

ル スの時間差 がゼ ロの とき、プロー ブパル スのスペ ク トル は通常の 自己位相 変調 効果 と同 じ

く、中心か ら対称 に広が る。 これ に対 し、パル ス同士 の時 間遅延 がゼ ロでない とき、スペ ク

トル の中心波長 が シフ トす る。つ ま り、時間遅延 をスキャン しなが ら透過プ ローブ光のあ る

スペ ク トル強度 を測 定す る と、図4.1に 示 した よ うな時間遅延に依 存す る強度変化が得 られ

るのである。 このSRTBC信 号の解析 方法 を以下にま とめる。
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簡 単のため、非線形屈折率効果 のみが存在 し、その応 答は瞬間的で ある と仮定す る。 ポ ン

プ光 、プローブ光の複素電場包絡関数 をApu, Aprと す ると、

(4.1)

と書 け る。 こ こで 、

(4.2)

で あ る。 式 (4.1) よ り、非 線 形 位 相 シ フ トΦ NL (z, t) が 十 分 小 さい場 合

(4.3)

と書 け る。 ガ ウシ ア ンパル ス を仮 定 す る、 す なわ ちApu (0, t)=A0pu exp (-t2/2) とす る と、

(4.4)

よ り、

(4.5)

となる。プ ローブ光 に関 して も同様 に、

(4.6)

よ り、Apr (z, t)=Apr (0, t) exp [2iΦ NL (z, t)]≡Apr (0, t) [1+2iΦNL] と 書 け る。

こ こ でApr (0, t)=A0pre-(r-τ)2/2と お く と 、

(4.7)

とな る。 これ を フー リエ 変換 す る と、

(4.8)

が得 られ る。 スペ ク トル強度 を計算す ると、
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(4.9)

となる。 これ を用い て周波数ω成分 のスペ ク トル強度変化 を計算す ると、

where

(4.10)

が得 られ る。

以上 の導 出を非線形 吸収 まで含 めて行 うこ とで時間遅延 に依 存 した信 号の式 が得 られ る。

光電場の時 間プロファイル をA(t)～exp(-t2/t02)のよ うに仮定す ると、プ ロー ブ光の 中心周波数

か らδ=ω-ω0だ け離れた周波数成 分の時間遅延 τでの透過率 は次式で与 えられ る [3]。

(4.11)

ここで△Φ=(2π/λ)n2IpuLは 非線形位相 シフ ト、q=βIpuLは2光 子吸収のパ ラメー ター 、Lは 相

互作用長 であ る。 あ る周 波数成分δに関 して実験で得 られ る典型的 な時 間依存信 号は図4.2の

よ うにな るが、 これ をn2と βをパ ラメー ター と して式 (4.11) に よ りフ ィッテ ィングす ることで

非線形 屈折 率 と2光 子吸収係 数を求 め るのであ る。

図4.2 典 型 的 な時 間依 存SRTBC信 号

信号の極性は非線形位相シフ ト△Φおよび測定する周波数ω=ω0+δに依存 して変化する。
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このSRTBC信 号 (4.11) は、理想 的なフー リエ 限界パル スを用いた場合の式で ある。 現実 に

は何 らかの位相 をもつパル スで測定す ることにな るが、SRTBC信 号はプ ローブ光の もつチ ャ

ー プに非常 に敏感 である。チャー プをもつパルスでのSRTBCはwangら [8] に よ り解析 されて

お り、パルスの光電場 が

(4.12)

と表 され る場合 、SRTBC信 号は

(4.13)

と書 き表 され る。 ただ し、

であ る。

実験 では、モー ドロックTi: sapphireレ ーザー のプ リズム挿入量 を調整 し、また光路 中の分

散媒質 をできるだ け減 らす こ とで フー リエ限界パ ルスに近づ けた。その上 でチャープパ ラメ

ー ター を含 んだ式 (4.13) を用いて実験結果 をフィ ッテ ィングす るこ とによ り、n2を 導 出 した。

カスケー ド非線形効果 もこのSRTBC法 に よ り測 定す る ことができる [9]。SHG過 程 と逆変

換過程の繰 り返 しによ り、ポ ンプ光 、プロー ブ光双方に非線形位相 シ フ トが付加 され る。3.2

節 で述べた よ うに、フェム ト秒領域 のカ スケー ド非線形効果 は、大きな位相 不整 合条件下 、

すなわ ち逆変換周期 が群 速度不整合長LGVMよ り短 い場合 には光カー効果 に似 た非線 形応 答

を示す。この よ うな場合 、実効的 な非線形 屈折率は時間依存信 号を式 (4.13) で フィ ッテ ィング

す るこ とによ り得 られ る。しか し、位相整合条件近傍 では位 相 シフ トの時間波形 は歪むため、

式 (4.13) に よるフィ ッテ ィングは不適切 とな る。よ り一般的には、次に示す3光 波 の結合 波方

程式 を直接数値計算す るこ とによ り正確 なSRTBC信 号が得 られ る。ここで添 え字1,2,3は そ

れぞれポ ンプ光 、プローブ光、お よびそれ らの和周波 を表す。
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(4.14)

where,

4.3 真性非線形屈折率およびその異方性の測定

本 節 で は 、LT単 結 晶 の 真 性 非 線 形 屈 折 率 の測 定 に つ い て ま とめ る。測 定 系 を図4.3に 示 す 。

モ ー ドロ ッ クTi: sapphireレ ー ザー (Spectra Physics, Model 3960) か らの 出 力 は パル スエ ネ ル

ギ ー5 nJ、 パ ル ス幅80 fs、 繰 り返 し周 波 数82 MHz、 中心 波 長 が800 nm付 近 で 可変 で あ る。

パ ル ス を反 射 率10%の ビー ムス プ リ ッター で 分 け、 時 間遅 延 を調 整 した の ち再 び サ ン プル 中

で 交差 させ る。 ポ ンプ お よび プ ロー ブ光 は交 差 角0.12 radで 空 間 的 に重 な っ て お り、 半波 長

板 に よ り水 平 ま た は垂 直 な直 線 偏 光 に調 整 した 。ポ ンプパ ル スエ ネ ル ギ ー は3.1 nJと した が 、

これ は ピー ク強 度 に して2.8 GW/cm2に 相 当す る。一 方 、プ ロー ブ 光 ピー ク強 度 は0.25 GW/cm2

に調 整 した。 コ ン ピ ュー ター 制御 に よ り光 学 遅延 を ス キ ャ ン しな が ら、 プ ロー ブ 光 スペ ク ト

ル を シ リコ ン フ ォ トデ ィテ ク ター の マ ル チ チ ャ ンネル 分光 器 に よ り測 定 した。

図4.4 (a) に は モ ー ドロ ックTi: sapphireレ ー ザ ー の スペ ク トル を、(b) に は時 間遅延 を変化 さ

せ な が ら測 定 した 透 過 プ ロー ブ光 スペ ク トル の2次 元 デ ー タ をそ れ ぞ れ示 した。図4.4 (b) のデ

ー タか ら、 特 定 の 波 長 成 分 に 関 して 図4.2の よ うな 時 間依 存信 号 を抽 出 して 非線 形 位 相 シ フ

トの評 価 を行 った。

直径2イ ンチ 、厚 み1 mm、zカ ッ トのLT単 結 晶 ウェハ (山 寿 セ ラ ミ ックス 、光 学 グ レー

ド) か ら光 学 測 定用 サ ンプル を1 mm (along x) x 5 mm (along y) x 1 mm (along z) の 大 き さに 切

り出 し、光 学 研 磨 を2面 に施 した。 参 照 サ ンプル と して 、1ミ リ厚 の 溶 融石 英 を用 い た。LT

結 晶 は対 称 性3mに 属 す るた め、X (3) テ ン ソル 成 分 に 関 してX(3)1111=X(3)2222≠X(3)3333の関 係 式 が成

り立 つ 。 ビー ムが ほ ぼx方 向 に伝 搬 して い る配 置 で は 、直線 偏 光方 向 を 常光 線 お よび 異 常 光
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線 に選 ぶ こ とに よ り、そ れ ぞ れX (3) 2222に起因す るn2O (LT) と、X (3) 3333に起因す るn2E (LT) の 両 成 分

を測 定 す る こ とが で き る。 ポ ンプ 光 とプ ロー ブ 光 は常 に 同 じ方 向 の 直 線 偏 光 と し、n2O (LT) と

n2E (LT) の 測 定 に応 じてそ れ ぞ れyお よびz軸 方 向 の 直線 偏 光 に調 整 した。 室 温 で は フ ォ トリ

フ ラ クテ ィ ブ効 果 が 測 定精 度 を著 しく低 下 させ る。 そ こで 測 定 中 は この フォ トリフ ラ クテ ィ

ブ効 果 を低 減 させ る た め にサ ンプ ル 温度 を約230℃に 保 持 した。 温 度 制 御 に は ヒー タ ー と 白

金 測 温 体 、 そ して フ ィー ドバ ック 回路 を用 い た 。SRTBC測 定 は、 ビー ム の空 間 的 な 重 な りや

ピー ク強 度 に非 常 に敏 感 で あ るが 、 実 際 にそれ ら を定 量 的 に評 価 す るの は難 しい 。 そ こ で 、

本 実験 で は全 く同 じ ビー ム配 置 にお い て 、n2E (LT)/n2 (silica) とn2E (LT)/n2O (LT) の相 対 測 定 をそ れ

ぞ れ行 っ た。 各 サ ンプ ル につ い てい くつ か の 測 定 波長 △λにお け る時 間依 存SRTBC信 号 を抽

出 し、それ らを式 (4.13) を用 いて フ ィ ッテ ィ ン グ した。 こ こで △λは 時 間 依 存信 号 を測 定 す る

波 長 λの スペ ク トル 中心 波 長λ0か らのず れ △λ=λ-λ0で あ る。

図4.5 (a) にn2E (LT) お よびn2 (silica) を波 長 △λ=-1.3σで 測 定 した とき のSRTBC信 号 を示 す 。

こ こで σ=10.7 nmは スペ ク トル 半値 全 幅 で あ る。 図4.5 (b) に は それ ぞれn2E (LT) とn2O (LT)

を△λ=-1.3σで 測 定 した 信 号 を示 す。 式 (4.13) に よ る フ ィ ッテ ィン グ カ ー ブ は破 線 で示 され て

い る。フ ィ ッテ ィ ングパ ラ メー ター△Φは 非線 形 屈 折 率n2に 比例 して い る た め 、パ ラ メー ター

△Φの 比 か ら次 の 相 対値 を得 た 。

n2E (LT)/n2 (silica)=12±2.4 (4.15)

n2E (LT)/n2O (LT)=1.8±0.3 (4.16)

こ こ で 、 文 献 値n2 (silica)=2.46x10-16 cm2/W [10] を 用 い る こ と で 、 そ れ ぞ れ

n2E (LT)=(30±6)x10-16 cm2にW (4.17)

n2O (LT)=(17±3)x10-16 cm2にW (4.18)

を得た。このよ うにLTの 非線形屈折率 は大 きな異方性 をもつ ことを明 らかに した。同様 な光

カー効果 の異方性 はKTiOPO4に おいて も過去 に報告 され ている [6]。 また 、LTの 非線形屈折

率 の大 きさ自体、その他の2次 非線形材料 の非線形屈折率 [5]

n2 (KTiOPO4)=10.8x10-16 cm2/W @ 850 nm

n2 (KNbO3)=18.7x10-16 cm2/W @ 850 nm

n2 (BaB2O4)=3.65x10-16 cm2/W @ 850 nm

n2 (LiB3O5)=1.91x10-16 cm2/W @ 850 nm

と比べ る と比較的大 きい ことがわかる。
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図4-3 SRTBCの 測 定系

(NDF: neutral density filter, HWP: half-wave plate, BS: beam splitter with 10% reflectivity.)

図4-4 (a) モ ー ドロ ックTi: sapphireレ ー ザ ー の スペ ク トル 強 度

(b) 測 定 した 時 間 遅 延-波 長2次 元 デ ー タの 一例
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図4.5 (a) n2E (LT) お よ びn2 (silica) の △λ=-1.3σに お け るSRTBC信 号

(b) n2E (LT) お よ びn2O (LT) の △λ=-1.3σに お け るSRTBC信 号
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4.4 実効的非線形屈折率の測定

次にPPLT素 子におけ るカスケー ド非線形効果 の測定 を行 った。PPLT素 子の作製 工程 に関

しては付録Cに て詳述す るが、 ごく簡単 には以下 の とお りである。厚み200nmのTa膜 を厚

み0.3mmの コングル エン トLTウ ェハ の+z面 にスパ ッタ し、 リソグラフィー と ドライェ ッチ

ングによ り周期3.1μmか つ幅0.8μmの 櫛状電極 をパ ター ニングす る。 その上 か ら300nm厚

のSiO2膜 をスパ ッタ し、-z面 には全 面にAlを 真空蒸着す る。絶縁 オイル (フ ロ リナー ト、

3M社 製) 中で21kV/mmの 高電圧パル スを印加 し、20mAの 分極反 転電流 を流 して周期的な

分極反転 を行 う。 作製 したサ ンプルの うち分極反転 の面 内均一性 、デ ューテ ィー比な どが良

好 なサ ンプル を選 び出 し、それ を伝搬方 向 (x軸 方向) に長 さ0.8mmに 切 り出 した上 、光学研

磨 を施 した。

実験結果 へ移 る前に、結合 波方程 式 (4.14) か ら実際のSRTBC信 号 を計算 してみよ う。計算

条件 はポ ンプ光の ピー ク強度2.8GW/cm2、 プ ローブ光の ピー ク強度 が0.1GW/cm2、 相互作用

長 が0.1mmで ある。計 算に用い る非線形 定数 として、文献値d33=15.1pm/V [1] と本研 究にお

ける測定値n2E (LT)=(30±6)x10-16 cm2/Wを 用いた。図4.5 (a) に計算 したSRTBC信 号 を示す。

光カー効果 の影響 を明 らかにす るため、 これ を含 んだ場合 と含 まない場合 について計算 を行

い 、それぞれ実線お よび破線 で示 した。個々の 曲線 は異な る波数不整合量 △keff=k3-k1-k2-

2π/∧=-250, -150, -50, +50, +150, +250mm-1に ついて計算 した結果であ る。 ここで、∧QPM

周期 である。信 号は明 らかな△keff依存性 を示 してお り、△keffの符 号によ り信 号の極性が変化

してい る、すなわ ち誘起 され る非線形位相 シフ トの符号 が変わ ってい るこ とがわか る。 この

変化 の様子 は2.2節 で述 べた通 り、△keff<0の 領域 で正 の位相 シフ ト△Φ>0が 誘起 され、△keff

>0の 領域 で負 の位相 シ フ ト△Φ<0が 誘 起 され る、 とい うものである。また光カー効果 は、

△keffに依 存せ ず常に正の位相 シ フ トを発生す る。

実験系 は図4.3に 示 した もの と同 じである。ポ ンプ光 ・プ ローブ光 は ともに異常光偏 光に

設定 した。今 回 もフォ トリフラクティブ効果 を低減す るた め、素子温度は180℃に 調整 した。

実効的 な波数不整合量△keffを変化 させ るため、光源 自体 の中心波長 を800nm付 近で変化 させ

た。△λ=+1.3σに おいて測定 したSRTBC信 号 (△keff=-250, -150, -50, +50, +150mm-1, +200

mm-1) を図4.6 (b) に示す。これ らの測定デー タにははっ き りと△keff依存性 が観測 され てお り、

数値 計算結果 との対応 も良い。 しか し、比較 的大 きな光 カー効果 の影響 によ り、負の非線 形

位相 シフ トは△keff=+50mm-1付 近 でわず かに観測 され るに とどまった。
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図4.6 PPLTに お け るSRTBC信 号 の (a) 計算 結 果 お よび (b) 測 定結 果

測定波長は△λ=+1.3σとした。また、計算結果における実線は3次 の非線形効果を含んだ場合、

破線は3次 の非線形効果を無視した場合に相当する。
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以上に示 した時間依存信 号 を式 (4.13) によ りフィ ッテ ィング し、蓄積 した非線形位相 シフ ト

△Φを 評価 した。 そ してそれ らを△keffの関数 と して図4.7に 示 した。ただ し、群速度 不整合

の影響 に よ りSRTBC信 号が大 き く歪むQPM条 件付近 では この よ うな評価 は避 けた。非線形

位相 シフ トの△keff依存性 は明確 に観 測で きるものの、光カー効果 に よる大 きなバ イアスのた

めに正 味負 の位相 シ フ トは非 常に小 さくなっている。 また図4.7に 示す とお り、式 (4.13) でフ

ィッテ ィングできる非線形位相 シフ トとして は、-0.005rad<△Φ<0.025radが 得 られた。これ

よ り、カスケー ド非線形効果 による位相 シフ トの最大値 は±(0.025+0.005)/2=±0.015 rad. と

評価 できる。また|△keff|>>1での測定値 よ り、光 カー効果か らの寄与は約0.008 rad. と評価 した。

以上 の結果 よ り、実効的非線形屈折率 は次の よ うに決定 した。

(4.19)

図4.7SRTBC信 号か ら得た非線形位相 シフ トの△keff依存性 (点線 はガイ ド線)
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4.5 考 察

実効的非線形屈折率の波長依存性

ここまではTi: sapphireレ ーザーの波長 におけるPPLTの 実効 的非線形 屈折率n2cascを評価 し

て きた。 さらにその他 の動作波長にお けるn2cascを評価 してお くことは重 要であろ う。大 きな

位相不整合 条件 下での連続光 にお ける非線形屈折率効果 の近似式 (2.22) を再掲す る。

(4.20)

前 に も述 べ た よ うに 、逆 変 換 周 期 が 群 速度 不 整 合 長LGVMよ り長 い 場 合 、カ ス ケ ー ド非 線形 効

果 に よる位 相 シ フ トは時 間的 に歪 ん で しま う。 そ こで 超 短 パル ス にお け るカ ス ケー ド非 線 形

効 果 の実 効 的 な 非線 形 屈折 率|n2casc|の最 大 値 を 、LGVMが 逆 変 換 周 期 と同 じ くな る場 合 、す なわ

ちLGVM=2Lc=2π/△kで の値 で評 価 す る。PPLTとPPLNに お け るn2cascを そ れ ぞ れ の セ ル マ イ

ヤ ー方 程 式 [11, 12] と非線 形 光 学 定数 の文 献 値d33 (LT)=15.1pm/V、d33 (LN)=25.2prn/V [1] を

用 い て評 価 した。

図4.8に100fsパ ルスに対す る実効的非線形 屈折率 をそれ ぞれ (a) PPLTと(b) PPLNに つい て

計算 した値 を示す。PPLN、PPLTそ れぞれの評価 値は10-14-10-13 cm2/Wの オーダーで ある。た

だ し波長2.5μm付 近で はn2cascは 無限大に発 散 してい る。 これ は、波長2.5μm付 近 で基本波

と第2高 調 波の群速度整合、すなわちLGVM=+∞が 起 こってお り、式 (4.20) で△k～0を代入 して

い るこ とに起因す る。 この よ うに、実効 的な非線形 屈折 率の最 大値 は材 料の屈折率分散 か ら

決 まる群速度整合条件 に強 く依存す るのであ る。

図4.8 PPLTお よびPPLNの 実 効 的 な非線 形 屈 折 率n2cascの 波 長依 存 性

68



第4章 周期分極反転LiTaO3を 用いたカスケー ド非線形効果の測定

式 (4.20) で評価 した、PPLTの 波長800nmに お ける実効 的非線形屈折率の最大値 は、

(4.21)

で あ り、 これ は 実験 結 果 と よ く一 致 して い る。一 方 でBBOに お け る タイ プ1角 度 位 相 整 合 配

置 で は 、波 長800nmで はdeff=2.0pm/VとLGVM=0.53mmを 用 い て 、

(4.22)

と評価 でき る。 実際、 この値 はPPLTの 値 (4.21) に比べ て少 し劣 るが、実用的にはむ しろ光カ

ー効果 の違 い (n2 (BBO) =4.5×10-16 cm2/W,n2E (LT)=30×10-16 cm2/W) の方が重要 である。光カ

ー効 果は正のカ スケー ド非線形効果 に対 しては足 し合 わせ るよ うに働 くが、 負のカスケー ド

非線形効果 とは競合 して互いに打 ち消 し合 うよ うに働 くか らであ る。

Ti: sapphireレ ーザーか らのパル スを基本 波 と した場合 、基本波 ・第2高 調 波 ともに正常分

散領 域に入 るた め、 ソリ トン圧縮 を実現す るためには負 の非線形位相 シフ トが必要であ る。

しか し、現実には得 られ る正味で負 の非線形位相 シフ トは非常に小 さい ことがわか ったため、

PPLT素 子 を用 いた ソリ トン圧縮 の実現 には至 らなかった。

シングル ドメインH結 晶におけるカスケー ド非線形効果

LT単 結晶を用いて非線形屈折率効果を測定した場合、常光線 ・異常光線を問わずSHG過

程の位相整合条件からは遠 くかけ離れている。しかし、非線形光学定数自体が大きいため、

ある程度のカスケー ド非線形効果を生じる可能性がある。

対 角成 分d33を 介 した タイ プ0相 互 作用 (e:e+e) で は 、波 数 不 整合 量 が△k～+2.0X103 mm-1

と な る。 こ の と き 、 式 (4.20) を用 い て 計 算 さ れ る 実 効 的 非 線 形 屈 折 率 はn2casc (LT, e:e+e)=

-2.5×10-16 cm2/Wと な り、この 配 置 で真 性 非線 形 屈 折 率 を評 価 した 測 定値n2E (LT) と比 べ る と10

分 の1以 下 で あ る。 よ り正 確 に表 現 す るな らば 、 (4.17) に示 した 測 定値n2E (LT)～30×10-16

cm2/Wは 真 性 非 線 形 屈 折 率 とカ ス ケー ド非 線 形 効 果n2casc (LT, e:e+e) が足 し合 わ され た もの で

あ る。 一 方 、 非 対 角 成 分d31を 介 した タイ プI (e:o+o) のカ スケ ー ド非線 形 効 果 がn20 (LT) の

測 定 値 に 与 え る影 響 は ほぼ 無 視 で き る。 これ は 、 タイ プOと タイ プIと で△kの 値 は 同程 度 で

あ るが 、d31はd33よ り約16倍 小 さい た め 、式 (4.20) か らn2 casc (LT, o:e+e) はn2 casc(LT, e:e+e) の1/200

以 下 と評 価 で き るか らで あ る。

この よ うに、LT単 結 晶中で もカスケー ド非線形効果は起 こっている と推測で きるが、測定

した光カー効果やPPLT中 のカスケー ド非線形効果 に比べれ ば十分小 さい。LT単 結 晶 中のカ

ス ケー ド非線形効果 はc軸 に垂直 な面内に伝搬 している限 り、その伝搬方 向依存性 を示 さな

いた め、 これ を光カー効果 に起因す る効果 と分離 して測定す るのは極 めて困難 である。
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光カー効果の大きさ

LT結 晶は2次 非線形 光学定数 が大 きい反面、光 カー効果 も大 きい。 そのため、負 のカスケ

ー ド非線形効果 は光カー効果 と競合 して低減 されて しま うことが実験結果 よ り明 らか となっ

た。 ではこのLT結 晶の光カー効果の大 きさは何 に よって決 まるのであろ うか。

DeSalvoら [4] やSheik-Bahaeら [13] は、種 々の半導体や誘電体の光カー係 数や2光 子吸収係

数 を測定 し、それ らの大 き さお よび波長依存性 を材料のバ ン ドギャ ップの大 き さか ら説 明 し

てい る。 そ して確 かにワイ ドギャ ップ半導体 に関 して は、そ のよ うな理論予測 はあ る程度 成

功 をお さめてい るが、誘電体 に関 しては信頼性が低い。

一方で、森田ら [14] は非共鳴な3次 非線形感受率の近似値が以下のように表されることを示

した 。

(4.23)

ここでNは 原子 の数密度、Ωは電子遷 移エネル ギーに対応す る角周波数 である。 これ を用 い

て無機 結晶の典型的 な値 を入れ ると、X (2) が数pm/V以上の値 をもつ場合 にはX (3) はほぼX (2) の大

き さで決ま ることがわか る。 これ は2次 非線形性 が大 きな材料 では本質 的に3次 の非線形効

果が大 きい ことを示す もので ある。実際、(4.23) の|X (2)|-|X (3)|関係式は代 表的な2次 非線形材 料、

例 えばDAN, LiIO3, m-NA, ADP, KDP, α-SiO2に 対 して よく当てはま ることが示 され てい る。本

研究で測定 したLTもd33=15.1 pm/Vと い う大 きな2次 非線形光学 定数 を もつため、それ に起

因 して光カー効果 が大 き くなってい る可能性 がある。つ ま り、QPM素 子 に用 い られ るよ うな

2次 非線形光学定数の大 きな強誘 電体材 料は、一般 的に大 きな光カー効果 をもつで あろ うと

も予測で きる。

非線形屈折率効果への寄与としては、これまで考えてきた電子分極によるものだけでなく、

結晶を構成している原子核の変位に起因するものもあると考えられる。LTお よびLN結 晶は

今後、超短パルス波長変換器やカスケー ド非線形光学素子として利用される可能性の高い材

料であるため、非線形屈折率効果を詳細に調べることは有意義であろう。具体的には、10-20fs

とい うより高い時間分解能での非線形屈折率測定により、純粋な電子分極からの寄与と原子

核の変位に起因する項を区別すること、また、2次 非線形光学定数のテンソル成分から非線

形屈折率効果の異方性を説明することは、非常に興味深い課題である。
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4.6 ま と め

LT単 結晶の光カー効果およびその異方性の測定

SRTBC法 を用 い、これ まで報告の無 かったLT結 晶の光 カー効果 を測定 した。 その結果、

次 に示す よ うに比較 的大きな光 カー効果お よび異方性 を明 らかに した。

短周期PPLT素 子 を用いた フェム ト秒カスケー ド非線 形効 果の測定

電界 印加 法に よ り作製 した周期3.1μmのPPLT素 子 を用い、モー ドロ ックTi: sapphireレ ー

ザーの フェム ト秒パル スに誘起 され るカスケー ド非線形効果 を測 定 した。そ の結果、次の よ

うな実効 的非線形 屈折率 を得 た。

以上の結 果はPPLT素 子 を用い たフェム ト秒波長変換器や 光スイ ッチ、モー ドロッカーや

パルス圧縮器 を設計す る上で知 ってお くべ き極 めて重要 な基礎デー タである。特にLT結 晶の

光カー効果 に関 しては、本研 究が最 初の報告であ る。

当初 の 目標 であったPPLT素 子 を用いた ソ リ トン圧縮 の実現 には至 らなかったが、d定 数 の

大 きな強誘電体結 晶の場合 、往 々に して光カー効果 も大 きい ことに注意 を払 う必要 がある、

とい う知見 を得た。つ ま り、強誘電体QPM素 子 を用いて正常分散領域 で ソリ トン圧縮 を実現

す るた めには、群速度不整合 の小 さい条件 を利 用 して光カー効果 が気 にな らないほ どのカス

ケー ド非線 形性 を発現 させ ることが重要なのであ る。
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第5章

周期分極反転MgO:LiNbO3を

用いた光ソリトン圧縮

5.1 は じめ に

前 章の結果 よ り、強誘 電体のQPM材 料で は角度位相整合素子 に比べて (1) 2次 非線形光

学 定数dは 大 きい ものの、 (2) 光 カー効果が大 き く、 (3) 群速度 不整合 の問題 もシ ビアに

効 く、 とい うことが明確 になった。結局 、効率的 なフェム ト秒カ スケー ド非線形 光学素子 を

実現す るためには、大 きなd定 数 をもつ材料 を選ぶ とともに使 う波長において群速度整合 さ

せ る よ うな、新 しい手法 の導入 が必要 である。

本 章 で は 、5mol%MgO-doped congruent-LiNbO3の 周 期 分極 反 転 素 子 (Periodically-poled

MgO-doped lithium niobate: PPMgLN) におけるタイ プI-QPM相 互作用を用 いるこ とで満た さ

れ る、通信波長1560nmのSHG過 程 での群速度整合条件 を用いた実験 についてま とめ る。ま

ず前 半では、PPMgLN素 子 中で誘 起 され るカスケー ド非線形効果の測定結果 を示す。得 られ

た非線形屈折率 はガ ラスのそれの100倍 以上であ り、 これ までフェム ト秒領域 で報告 された

カスケー ド非線 形効果 としては最 も大 きい。後 半では、カスケー ド非線形効果 を用いて実現

した光 ソ リ トン圧縮 について述べ る。中心波長1560nm、 パル ス幅110fsの 基本波 を入射 した

とき、基本波 ・高調波 を同時に約35fsに パルス圧縮す る ことに成 功 した。
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5.2 群 速度整合条件

PPMgLNに お けるタイプI-QPM配 置 を図5.1に 示す。通 常用 いるタイプ0と 呼 ばれ る配置

と異 な り、常光線 の基本波 か ら異 常光線 の第2高 調波が発生す るプ ロセス (e:o+o) であ る。

図 か ら明 らかなよ うに、関与す る非線形光学 定数 は非対角成分d32 (=d31) である。

MgLNの 常光線 ・異常光線 の群速度 を図5.2 (a) に示す。 タイプI (e:o+o) 相互作用 を用 いれ ば

波長1560nmのSHG過 程で、群速度整合 が満 たされ るこ とがわか る [1]。ちなみ に ノン ドー プ

の コングル エ ン トLNで は群速度整 合条件 が1600nm付 近であ り、MgOド ー ピングによ り群

速度整 合波長 がかな りシフ トす ることがわかる。また このMgOド ー ピングに よ りフォ トリフ

ラクテ ィブ耐性 も大幅 に向上す ることが知 られ てい る。図5.2 (b) にタイプ1QPM配 置 にお け

る実効的な波数不整合量Δk=k2-2k1-2π/∧の 温度依 存性 を示 した。 図か ら明 らかなよ うに、

精密な温度 制御 (±0.1℃) によ りΔkを 制御 す るこ とが可能であ る。

図5.1 PPMgLN素 子 にお けるタイプI擬 似位相整 合の概 略図

図5.2 (a) 群速度の波長依 存性 (b) タイプI-QPM配 置におけ る波数不整合量 の温度依存性
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5.3 非 線形位相 シフ トの測定

5.3.1 位 相 シ フ ト測 定 系

測 定に用 いた素子 は、厚み0.5mm、 長 さ10mm、 分極反転周期 ∧=20.4μmのPPMgLN素

子 であ り、三菱電線 工業株式会社 において作製 された ものである。QPM素 子 の非線形位相 シ

フ トを測 定す る場合 、サ ンプル 開 口の制 限か らZス キャン法は適用 し難い。

そ こで本 実験 では、Zス キャ ンと同様 に空間的 な効果、す なわち 自己収束効果 を用 いるが、

サ ンプル位 置は固定 して非線形位相 シフ トを測 定す る方法 を とった。具体的 には、入射 光強

度 や実効 的な波数 不整合 量 △kに 応 じて素子 中で誘 起 され る 自己収束の効果 を、遠視野 での

ビーム径 変化 として とらえた。 図5.3に 実験系 を示 す。 光源 として フェム ト秒光パラメ トリ

ック増 幅 システム (Spectra Physics OPA-800C) か らの出力パル ス (80 fs、1 kHz、30μJ、1560 nm)

を用いた。NDフ ィル ター に よりパル スエネル ギー を調整 したのち、f=300 mmの レンズで集

光 した。 ビーム ウェス ト (z=0) において測定 された ビーム半値全幅 は240μmで ある。 この と

きの回折長 はz0=(1/2)k1w02=89mmと 見積 もるこ とがで きるが、これ は素子長 よ りも十分長

い。 ここでw0は ガ ウシア ンビー ムの ビー ムウェス トでの半径 で ある。 非線形位相 シフ トに

よる遠視野 での ビー ム径変化 は、サ ンプル位置 がzD～±0.86 z0に おいて最大 となるこ とが知 ら

れ ている。 非線形位相 シ フ トに関 して高 い感度 を保 ちつつ、開 口制限に よるビームのけ られ

を防 ぐため、zD=-0.5 z0に 素子 をセ ッ トした。遠視野zs=+340mmに おける ビー ム径 はス リ

ッ トとPbS光 導電素子 を用いて測 定 した。 実際の実験系お よび温度 制御 サンプル ホル ダーの

写真 をそれ ぞれ 図5.4 (a)(b) に載せ た。

図5.3 非線形位相 シフ トの測定系

自己収束効果による遠視野でのビーム径変化から非線形位相シフ トを評価する。サンプル位

置はzDに 固定し、光強度や位相不整合条件を変化させた。
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図5.4 (a) 測定系の全体写真 (b) ペルテ ィエ素子 と熱電対に よる温度制御サ ンプル ホル ダー
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5.3.2 位 相 シ フ トの算 出

まず素子 中で誘 起 され る位 相 シフ トと、遠視野での ビームプ ロファイル との関係 を明 らか

にす る。TEM00空 間ガ ウシア ンビー ムを仮定 し、素子長Lが 焦点深度や非線形長に比べて十

分小 さい と仮 定す る (L<<z0 and L<<z0/△φ)。ここで△φは蓄積 され た位相 シフ トであ る。 そ うす

る と第3章 で示 した よ うに、z=zsに お ける複素電場振幅 を非線形位相 シフ ト△φに関 してテ

イ ラー展 開する ことがで きる。 これ を用いれば非線 形位相 シフ トか ら遠視野 での ビームプ ロ

フ ァイル が計算 できるので ある。遠 視野での光電場 を表す式 (3.7) を再掲す る と、

(5.1)

となる。位相 シフ トが小 さい場合 、m=5程 度 まで加算すれ ば十分 であるこ とを確 かめ、実際

にはm=10程 度 まで考慮 に入れ て計算 を行 った。素子をzD=±0.5z0に 置いた場合 の開 口面で

の電場振幅 を式 (5.1) を用いて計算 し、そ こか ら導出 した規格化 ビー ム径 変化 (D-D0)/D0を △φの

関数 として図5.5に 示 した。 ここでDとD0は それ ぞれ 、位相 シフ トがある場合 とない場合 の

ビー ム径 半値全幅であ る。 パル ス光 を用 いた測 定で は、位相シフ ト△φの時間平均値

(5.2)

が測定 され る。 ここでI (t) とφ(t) はそれぞれ 時間強度 と時 間位 相であ る。 しか し、位 相 シフ ト

の本 質的な量 は ピー ク位 相 シフ トであるため、以下 の実験では位 相 シフ トが時間的にガ ウシ

ア ン分布 を もつ と仮 定 し、

(5.3)

の関係式 を用 いて測 定値 か らピー ク位相 シフ トφ0を算 出 した。

図5.5位 相 シ フ トに対 す る 開 口位 置 で の 規格 化 ビー ム径 変 化 (D-D0)/D0

サンプル位置がそれぞれzD=±0.5z0の 場合について計算 した結果を示した。

77



第5章 周期分極反転MgO: LiNbO3を 用いた光 ソリ トン圧縮

5.3.3 測 定 結 果

光 ピー ク強度 を1.36GW/cm2に 固定 し、素子温度 を変化 させ なが ら基本波 の減衰お よび位

相 シフ トを測定 した。QPM温 度 か らのずれ は実効的な波数 不整合量 △kを 誘起す る。実験的

に求めたQPM温 度は32.0℃で あった。コングルエ ン トLiNbO3の 温度依存セルマイヤー方程

式 [2] を用い ることに より導かれ る次 の依存性 を変換式 として用いた。

(5.4)

図5.6 (a)(b) に測定 した基本波透過率 とピーク位相 シフ トφ0の△k依 存性 を示 す。正負の位 相

シフ トがQPM条 件のまわ りで明確 に現れてい る。そ して|△k|～0.3mm-1に おいて|φ0|～1 rad. の位

相 シフ トが得 られた。 平面波 を近似 して、パル ス幅80fs、 光 ピー ク強度1.36GW/cm2の 条件

で数値計算 を行 った結果 も合 わせて図5.6 (a)(b) に実線 で示す。計算パ ラメー ター としてd32=

3.4pm/V [3]、n2=1×10-15cm2/W [4] を用いた。これ よ り実験 と計算は非 常に よく一致 している こ

とがわかる。QPM条 件付近での基本波減衰 の程度が少 し異な るが、この原 因 としては空 間プ

ロファイル があるため平面波近似か らずれ ることや 、QPM構 造が完全 ではない ことが考 え ら

れ る。

また、光 カー効果 の影響 を調べ るた め、光カー効果 を取 り除いて数値 計算 を行 った結果 を

同 じく図5.6 (a)(b) に破線 で示 した。基本 波の減衰に関 して は、光カー効果の ある場合 とない

場合 とで数値計算結果 がほぼ一致 して重な ってい る。 一方、非線 形位相 シフ トの グラフを見

ると、光カー効果 は△kに依存 しない正の非線形位相 シフ トを発生 させ てい るこ とがわか るが、

その大き さはカ スケー ド非線形効果 と比べ る と十分小 さい。

次に実効的非線形 屈折率n2cascを定量的に評価す るた め、非線形位相 シフ トの強度依存性 を

測定 した。 この とき厚み11mmの 溶融石英 を参照サ ンプル と して用 いた。 その結果 を図5.7

に示す。△k=-0.8, -0.3, +0.3, +0.8mm-1の ときの ピーク位相 シフ トφ0をピー ク強度I0の 関数 と

して示 した。PPMgLN素 子の 中で発生 した位相 シフ トは低強度では強度 に比例 して増 大す る

が、強度 が増大す るにつれ飽和の傾向 が見 られ る。溶融石英の場合 には、非共鳴 な光 カー効

果で あるため、本 来飽和 の傾 向は示 さない はずで あるが、実際 の測定デー タには幾分飽和 の

傾 向が見 られ る。 このことか ら、PPMgLNで 観測 され た飽和 の傾 向 は、カスケー ド非線形効

果が本来 もつ飽和 の性質 のみ な らず、測定系 また は測定方法の もつ何 らかの原 因か らも生 じ

てい ると考 え られ る。

そ こで飽和 の傾向 が見 られ ない低強度領域で非線形 屈折率の評価 を行 った。c1とc2を2つ

のパ ラメー ター として現象論 的に測 定デー タをc1 [1-exp (-c2I0)] でフィッテ ィング した。そ して

低強度での傾 きか ら次 のよ うな相対値 を得た。
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n2casc (PPMgLN)/n2 (silica)～-117 at △k=+0.3mm-1

n2casc (PPMgLN)/n2 (silica)～+136 at △k=-0.3mm-1

こ こで文 献 値n2 (silica)=2.46×10-16cm2/W [5] を用 い る こ とで 、非線 形 屈 折 率 の 最 大値 を次 の よ

うに評 価 した。

n2casc (PPMgLN)=-2.9×10-14cm2/W@△k=+0.3mm-1

n2casc (PPMgLN)=＋3.3×10-14cm2/W@△k=-0.3mm-1

図5.6 (a) 基 本 波透 過 率 お よび (b) ピー ク位 相 シ フ トの 波数 不整 合 量 △k依 存 性

入射光 ピーク強度は1.36GW/cm2に 固定 し、実効的な波数不整合量△kを温度調整により変

化させた。実線は平面波近似のもとでの数値計算結果、破線は光カー効果を除いた場合の数

値計算結果である。
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図5.7PPMgLN中 で誘 起 され た ピー ク位 相 シ フ トφ0の入 射 光 ピー ク強度 依 存性

各波数不整合量△k=-0.8, -0.3, +0.3, +0.8mm-1に ついての測定値およびフィッティング曲線を

示した。参照サンプルである溶融石英の結果も示している。

5.3.4 考 察 とま とめ

このよ うに空間的なセル フアクシ ョン、す なわち 自己収束効果 を測定 している とき、時間

領域 のセル フア クシ ョン、すなわち 自己位相変調効果 も起 こるはず であ る。 しか し入射 基本

波 の ピー ク強度 が ～3GW/cm2以 下の領 域では顕 著なスペ ク トル変化 は観測 されな かった。こ

れ はつ ま り、光 ソ リ トン圧縮 を実現す るためにはよ り高 い光強度 もしくは長 い相互作用長 が

必要であ るとい うこ とを示 している。また、測定は平均光パ ワーが0.3W/cm2以 下 とい う条件

で行 ったが、フォ トリフラクテ ィブ耐性 の高いPPMgLN素 子にお いては、この程度 のパ ワー

領域で誘起 され るフォ トリフラクテ ィブ効果 はほ とん ど無視で きる。

さて、 ここで理論的 にタイプOと タイプIで のカスケー ド非線形効果の大 きさを比較 して

み よ う。従来 のタイ プO相 互作用 では非線形感受率テ ンソルの対角成 分d33=20.3pm/V [3] を

用い る。 これ までにVidakovicら [6] は、PPLNに お けるタイ プO相 互作用配置 を用いて、波

長1064nm、 パル ス幅100psパ ル スに誘起 され る非線形屈 折率2.4×10-13cm2/Wを 報 告 してい

る。 しか し、 よ りパル ス幅 が短 くな りフェム ト秒領域 に入 って くる と、群速度不整合 の問題
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が影響 して くる。

大 きな位 相不整 合量条件 下 で連 続光 に対 して与 え られ る、 実効 的非線形 屈折率 の近似式

(2.22) を再掲す ると、

(5.5)

とな る。 逆 変 換 周 期2Lc=2π/△kが 群 速 度 不 整 合 長LGVM=τc|ng2-ng1|-1に 関 して2Lc=LGVMの 関

係 を満 た す とき、最 大 の非 線 形 屈 折 率 効 果 が得 られ る と考 え る。80fsパ ル スに 対 して 、2π/△k

=LGVM (type 0)=0.30mmを 代 入 す る と、

n2casc (type 0)=2.5×10-14cm2/W@1560nm

が得 られ る。一方、 タイプIの 場合には群 速度 が一 致 してい るため、実効 的な非線形性の大

きさはむ しろ素子長Lで 制限 され る。最大 の位相 シフ トは|△kL|～πの 条件 下で発生す るため、

|△kL|=π、L=10mmを 代入す るこ とで次の よ うな値 が得 られ る。

n2casc (type 1)=4.3×10-14cm2/W@1560nm

これ は実験値 とよ く一致 してい る。 また、タイプOに お ける非線 形屈折率の評価値 よ りも若

干 ではあ るが大 きい。 パル スが短 くなれ ばなるほ ど群速度不整合 の問題 が厳 しくなるた め、

よ りタイプIの 優位性 が高ま ると推測 でき る。例 えば、群速度不整合 によって時間的に歪 ん

だ位相 シフ トは非線形 チャー プを生み出 し、光 ソ リ トン圧縮 ではその性 能を低 下 させ る。
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5.4 ソ リ トン 圧 縮 実 験

5.4.1 基本的な考え方

ソ リ トン的パル ス圧縮の基本的な考 え方は、カスケー ド非線形効 果 と媒 質の群速度分散 と

のバ ランスを利用す る、 とい うもので ある。 また、あ る初期 条件 か らソ リ トン状 態へ と変化

す るプ ロセ スをパル ス圧縮 に利用す る とい う考え方 もで きる。 特に、今 の よ うな群速度 整合

条件 下では、第2高 調波が ある程度のエネルギー を担 って相 互 トラ ップ ソ リ トンを形成 で き

るため、その形成過程 において も基本 波 と高調 波の同時パル ス圧 縮が期待 で きる。実際、2

次 非線形媒質 中での伝搬 を記述す る結合波方程 式には各種条件 に応 じた相 互 トラ ップ ソ リ ト

ン解 が存在す る。

PPMgLNを 用いて中心波長1560mmに お けるパルス圧縮 を実現す るためには、タイ プ0相

互 作用 (e: e+e) とタイプI相 互作用 (e: o+o) とい う2つ のアプ ローチがある。前節で示 した通 り、

非線形光学定数の大 きさと群速度不整合長 との兼 ね合 いか ら、100fs程 度 のパル スにお けるカ

スケー ド非線形効果 はタイプIの 方 が若干大 きくな り、さらにパル ス幅 が短 くなれ ばタイプI

の優位性 が大 きくな る。 そ こで本研 究では タイプI配 置 を用 いて ソリ トン圧縮 を行 った。

基本波波長1560nmの とき、 タイプI相 互作用で は基本 波 ・高調波 ともに正 常分散領域 に

入 る。100fsパ ルスに対す る分散長LD=τ2(d2k/dω2)-1は 基本波に対 して33mm、 第2高 調波

に対 して9.8mmで ある。2.4節 で述べた とお りソリ トンの生成条件は△k<0の 領域 に もまた

がってい るが、 ここでは基本的 に負の非線形性 と正常分散 をバ ランス させ るパル ス圧縮 を 目

指 す。2次 非線形光学 ソリ トンは基本 波 と第2高 調波が互いに トラ ップ しあ って伝搬す るた

め、実効的 な分散長 はそれ ぞれの分散長の間にな るであろ う。本実験 で用いた素子長10mm

では定常的な ソ リ トン伝搬 の観測 は困難であ るが、以下 に示 す よ うに ソ リ トンの形成過程 を

用 い ることで効率的なパル ス圧縮が十分可能 であ ることを、理論 ・実験両面か ら実証 した。

5.4.2 実 験 結 果

光 ソリ トン圧縮実験に用 いた素子 は位相 シ フ ト測 定に用 いた もの と同 じく、厚み0.5mm、

長 さ10mm、 分極反転周期Λ=20.4μmで ある。光源 はフェム ト秒光 パ ラメ トリック増幅 シス

テム (SpectraPhysics OPA-800C) であ り、パル ス幅110fs、 繰 り返 し周波数1kHz、 パル スエ

ネル ギー30μJ、 中心波長1560nmと な るよ うに調整 した。光学 系は図5.3に 示 した もの と同

じであ る。 ソリ トン圧縮 に用い る非線 形位相 シフ トの符 号は負 で あるが、 これ は同時にセル

フデ フォーカ スを引 き起 こし、伝搬 とともに光強度 を低 下 させて しま う。これ を避 けるため、
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素 子を ビー ム ウェス トではな くビー ムが収束 してい る途中で半値全幅が300μmの 位 置に配

置 した。実効的 な波数不整合量△kは 素子温度 を±0.1℃以 内で制御す るこ とによ り高精度 に

制御 した。基本波 の透過率 はSHGカ ッ トフ ィル ター とPbS光 導電素子を用 いて測定 した。ま

た、透過 した基本波 ・高調波 のスペ ク トルお よび強度相 関 を分光器 とSHG強 度相関計 を用い

て測定 した。位相整合許容バ ン ド幅 を考 え、基本波の強度相 関測定に は厚 み1.0mmのBBO

結 晶を、SHGの 測定 には厚み0.1mmのBBO結 晶 を用いた。

ピーク強度9、18GW/cm2の 場合 の基本波透過率 を図5.8に 示す。 図か ら見て とれ るよ う

に、基本波の減衰 は△kに 対 して非対称な依存性 を示 している。平面波近似の も とでの数値計

算結果 をそれ ぞれ点線 と破線 で示 した。△k>0の 領域では実験結果 との一致は良いが、△k<0

では大き くずれ ている。数値計算で△k<0の 場 合の伝搬長依存性 を注意深 く観察す る と、SHG

変換 お よび逆変換 のエネル ギーのや りとりが長い伝 搬長 にわた り続 くことがわかった。 これ

が図5.8に 示 され てい る△kに 対 して振 動す る振 る舞 いに反映 されてい る。一方 、△k<0の 領

域 では伝搬 とともにそのよ うな振動 が小 さ くなってい く。△k<0の 領域 での理論 と実験が大

き くずれ る原 因は、空間的効果で あろ うと考 える。本 実験では、△k>0で のセル フデ フォー

カスを打ち消す よ うに ビー ムが収束 してい る位 置に素子を置 いてい る。△k<0の 領域 で 自己

収束 効果 が起 こる とビーム径が大 き く変化 し、空間的に急峻に変化す る強度分布 のせい で平

面波近似 か ら大 き く外れ る と考 え られ る。 ここでは主に△k>0で の ソリ トン効果に興味があ

るため、△k<0で の基本 波透過率 の相違 に関 しては深 く立 ち入 らない ことにす る。

測定中、SHGと ともに第3高 調波 お よび第4高 調波 が観測 されたが、これ らのエネルギー

は入射 強度1-30Gw/cm2、QPM温 度付近で5%以 下であった。つま り、測定 した範 囲では基

本波 の減衰 はほ とん ど全 てSHGに 変換 された と考 えて よい。

図5.8 基本波透過率の△k依 存性 (ポ ンプ光強度 の ピー ク値 は9、18GW/cm2)
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次 に光強度お よび素子温度 を変化 させ なが ら透過パル スの強度 自己相関測定 を行 った。 図

5.9 (a)(b) にsech2関 数を仮定 して評価 した基本波 ・高調 波のパル ス幅 を△kに 対 してプ ロッ ト

した。 予測 どお り、0<△k<0.5mm-1の 領域 で基本波 ・高調波 の同時パルス圧縮 が実現 され て

い ることがわかる。圧縮 された基本波 は、小 さな△k条 件で はパル ス幅が短 くな るが比較 的大

きなペデ スタル成分 をもち、大 きな△k条件ではパルス幅 は比較的広いがペデス タル は小 さい、

とい う傾 向を もっていた。これに対 し、SHGパ ル スは0<△k<0.5mm-1の 範 囲でほぼ一 定のパル

ス幅 とペデ スタル をもつ。

点線 および破線 で示 した数値計算結果は定性 的に は実験結果 と一致す るが、数値計算で は

さらに高い圧縮比、すなわち0<△k<0.5mm-1で 約25fsへ の同時パル ス圧 縮 を示 し、また とこ

ろ どころで急峻 なパル ス幅 の変化 を示 してい る。 ソ リ トンを形成 す る過程 で はパルスが複数

ピー ク構造 に分 かれてい く場合が あるが、数値 計算 ではパル ス幅 を単純 な半値全 幅 と して評

価 しているた め、 この よ うな現象が鋭 いパル ス幅の変化 として現れ るのであ る。

結局 、光 ピー ク強度18GW/cm2、 波数不整合 量△k～0.1-0.2mm-1の 条件 で、35-40fsへ の基

本波 ・高調波 の同時パルス圧縮 を、パル スエネル ギー比1:1で 達成 した。この ときの基本波 ・

高調波圧縮パルスのスペ ク トル を図5.10 (a)(b) に、スペ ク トル か ら求 めたフー リエ限界パル ス

の強度 自己相関波形 を (c)(d) に、実際に測 定 したSHG強 度 自己相関波形 を (e)(f) にそれぞれ示

す。図中に示 した とお り、基本波 と高調波 のパル ス幅はsech2関 数形仮定す るこ とに よ りそれ

ぞれ35fsお よび37fsと 評価 した。

以上のよ うに長 さ10mmのPPMgLN素 子 を用いて基本波 ・高調波の～35fsへ の同時パル ス

圧縮 を実現 した。 また、この ときのエネル ギー比 はお よそ1:1で あった。 図5.10に 示 した よ

うな圧縮パルスの強度 自己相関波形や スペ ク トル はあま りきれ いではないが、パル ス品質や

パル ス圧縮 比は、素子長や分極反転周期パ ター ンを最適化す ることで改善でき るであろ う。

本章で示 したパル ス圧縮技術は、1560mmで 発振す るモー ドロ ックEr: fiberレ ーザーのパル

ス圧縮器 として有用であ る。現在市販 され てい る レーザー の典型 的な出力 は、パル スエネル

ギー1nJ、 パル ス幅300fsで あ る。 コア面積25μm2の 導波 路をPPMgLNに おいて設 計すれ ば

ピー ク強度 は ～20GW/cm2と な り、効率的 なパル ス圧縮が期待で きる。
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図5.9 (a) 基本波お よび (b) 高調波のパルス半値全幅 の△k依 存性

(ポンプ光強度: 9、18GW/cm2)
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図5.10 (a) 基本波お よび (b) 高調波のスペ ク トル 強度

(c) 基本波お よび (d) 高調波のスペ ク トル強度 か ら計算 した強度 自己相 関波形

(e) 基本波 お よび (f) 高調波 のSHG強 度 自己相 関波形
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5.5 考 察

パルス圧縮過程の数値計算

以上示 した とお り、わず か10mmの 素子を用 いて110fsの 基本波パル ス入力 に対 し、～35fs

に圧縮 され た基本波 ・高調波パル ス発生 に成功 した。 このパル ス圧縮過程お よび この素子 中

のパル ス伝搬特性 をよ り深 く知 るため、 ピー ク光強度 ・位相不整合量 ・伝搬 長を変化 させ て

数値 計算を行 ってみ よ う。

まず前節 に示 した実験 とほぼ同 じ条件 (I0=18GW/cm2, L=10mm, △k～0.2mm-1) での数値計

算結果 を示す。基本波 ・高調波エネル ギーの伝搬長依 存性 を図5.11 (a) に、またパルス幅の伝

搬長依存性 を (b) に示す。伝搬の初期過程では明確 なエネル ギー のや りと りを示す が、次第 に

正 味のエネル ギー移行 が小 さくな る。 一方、パル ス幅は基本波 ・高調波 ともに振動 しなが ら

約30fsに 圧縮 され てい く。出力 された基本波 ・高調波の時間強度波形お よび スペ ク トル 強度

を図5.11 (c-f) に示す。基本波 は比較 的きれいな時間強度波形 を もつが、第2高 調波 は大 きな

ペデ スタル を有す る。基本 波に関 してはスペ ク トル 、時間波形 ともに実験結果 とよく一 致 し

てい るのに対 し、SHGパ ル スに関 してはむ しろ計算結果 の方 が大 きなべデス タル を もつ。

次に、 よ り大 きな波数 不整合 量条件△k=2.7mm-1で 長 さ20mm伝 搬 させ た場合 の挙動 を調

べ る。 エネルギー変換お よびパル ス幅 の伝搬長依存性 をそれぞれ図5.12 (a)(b) に示 した。 図

5.11と 同様、パルス幅は基本 波 ・高調波 ともに圧縮 されてい くが、△kが大 きいた め比較的緩

や かにパル ス幅 が約30fsま で圧縮 され ている。 この ときの時間強度波形 とスペ ク トル を図

5.12 (c-f) に示す。図5.11と 比べ る と基本波 ・高調波 ともに圧縮 パル スのペデス タルが小 さく、

パル ス品質 としては向上 してい る。 この よ うに、大 きな位相不整合 かつ長 い相互作用長でパ

ル ス圧縮過程 を進 めた方 がパル ス品質は向上す る。 ただ し、分散長 よりも十分長い素子長が

確保 できれ ば この限 りでな く、位相整合付近 で もソ リ トン伝搬 をす るこ とによって良好 なパ

ル ス品質が得 られ るこ とを付 け加 えてお く。

さ らに、十分相 互作用 が長 い場合 の伝搬 を調べ る。図5.13 (a)(b) にそれぞれ△k=0.1, 1.0mm-1

の場合について、長 さ100mmに わた る伝搬 中のパル ス幅変化 を示 す。基本波 ・高調波 とも

に距離に応 じてパル ス幅 を振動 させ なが ら圧縮 され、次第 に定常的な ソ リ トン伝搬へ と近づ

いてい く。 ここで△kが 大 きい方が ファイバ ーの高次 ソリ トンに似 た振動的 な振 る舞い を顕著

に示す。伝搬 中に得 られ る最短パル ス幅 は約25fsで あ る。 この挙動 か ら推測す ると、実験 で

実現 したパル ス圧縮 はこの ソリ トン形成過程 を利用 した ものであると考 えられ る。

図5.14 (a)(b) にそれぞれ△k=0.1, 1.0mm-1の 場合 につい て、長 さ10mm伝 搬 した後 のパル ス
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幅 の入 射 光 強 度 依 存性 を 、(c)(d) に 同 じ く△k=0.1, 1.0mm-1の 場 合 につ い て、長 さ100mm伝 搬

した後 のパ ル ス幅 の入 射 光 強 度 依 存 性 を示 す 。 △k=0.1mm-1か つL=10mmと き 、入 射 ピー

ク 強度 が11GW/cm2以 上 で は安 定 して 基本 波 ・高 調 波 双 方 とも～30fsま で圧 縮 され る こ とが

わ か る。 実 験値 もお お よそ 数 値 計 算 の結 果 と適 合 す る。 また 図5.14 (c) の結 果 か ら、100fsパ

ル ス に対 す る基 本 ソ リ トン伝 搬 の 閾値 強度 は △k=0.1mm-1に お い て約0.2GW/cm2で あ る こ

とが わ か る。

ソ リ トン閾値強度の比較

大 きな群速度分散 は ソリ トン伝搬の閾値 強度 を引 き上 げる反 面、 ソ リ トン効果 を発現 させ

る伝搬長 を短 くす る。そ のため、閾値強度の大小だ けでは素子性 能の優 劣 を判断で きない。

しか しここで は大雑把 な比較 のた め、波長1560nmで の基本 ソ リ トン閾値強度 をファイバー

ソ リ トンお よびPPMgLN素 子 のタイプO相 互作用について見積 もってみ よ う。

第2章 で示 した とお り、ファイバー 中のN次 ソリ トン条件 は式 (2.27) で与 え られ る。石英系

シングルモー ドフ ァイバーの典型 的な値 、すなわ ち屈折率n0=1.45、 非線形屈折率n2=3.18×

10-16cm2/W、 群 速 度 分 散k=-2×10-2fs2/μmを 用 い る と、パ ル ス幅100fsに 対 す る基本 ソ リ

トン閾値 強度 は4.7GW/cm2と 評価 され る。一方、波長1560nmで タイプO相 互作用 を用い る

場合、群速度 不整合 の影響 を抑制す るた めに大 きな位 相不整 合条件 を利用せ ざるを得 ない。

2.4節 で示 した とお り、2次 非線形媒質 中で も△kL>>1の 場合には基本波の伝搬 は非線形 シュ

レデ ィンガー方程式に従 い、ソリ トン閾値 は式 (2.48) で与 えられ る。基本波波長1560nmに お

け るMgLNの 物質定数 を代入 し、 さらに2Lc=2π/△k=LGVMの 条件、すなわ ち△k=16.5mm-1

を用 いる と、パルス幅100fsに 対す る基本 ソリ トン閾値強度は～0.23GW/cm2と なる。 この値

は上 でみた△k=0.1mm-1に おけるタイ プI相 互作用の ソ リ トン閾値 と同程度 である。

サ ブ ピコ秒パル スの ソリ トン圧縮

非常に小型 なモー ドロ ックEr: fiberレ ーザー との集積 化 を検討す るため、パル ス幅300fs、

ピー ク光 強度7GW/cm2、 △k=1.0mm-1、L=35mmと して計 算を行 った結果 を図5.15 (a-d) に

示す。PPMgLN素 子長 を35mm程 度 まで確保すれ ば、300fsの 基本波入射 か ら約25fsま でパ

ルス圧縮 された基本波 ・高調波 が得 られ るこ とがわか る。
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図5.11 数 値 計 算 結 果 (100 fs at FWHM, I0=18GW/cm2, L=10mm, △k～0.2mm-1)

(a) エ ネ ル ギ ー 移 行 の伝 搬 長 依 存 性 (b) パル ス 幅 の伝 搬 長 依 存性

(c) 基本波お よび (d) 高調波の時間強度 波形 、(e) 基本波お よび (f) 高調 波のスペ ク トル強度

89



第5章 周期分極反転MgO:LiNbO3を 用 いた光 ソ リ トン圧縮

図5.12 数 値 計 算結 果 (100 fs at FWHM, I0=18GW/cm2, L=20mm, △k～2.7mm-1)

(a) エ ネ ル ギ ー移 行 の伝 搬 長 依 存 性 (b) パ ル ス幅 の伝 搬 長 依 存 性

(c) 基 本 波 お よび (d) 高 調 波 の 時 間 強度 波 形 、(c) 基 本 波 お よび (d) 高調 波 の ス ペ ク トル 強度
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図5.13 数 値 計 算 結 果: パ ル ス 幅 の 伝 搬 長 依 存 性 (100 fs at FWHM, I0=18GW/cm2)

(a) △k=0.1mm-1 (b) △k=1.0mm-1
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図5.14 数値計算結果: パル ス幅の入 射 ピーク強度依存性 (100fs at FWHM)

(a) △k=0.1mm-1, L=10mm (b) △k=1.0mm-1, L=10mm

(c) △k=0.1mm-1, L=100mm (d) △k=1.0mm-1, L=100mm
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図5.15 数 値 計 算 結 果: 300 fs at FWHM, I0=7GW/cm2, △k=1.0mm-1

(a) 基本 波 お よび (b) 高 調 波 の 時 間 強度 波 形 の伝 搬 長 依 存性

(c) 基 本 波 お よび (d) 高調 波 の時 間 強 度 波形
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5.6 ま と め

本章 での成果 をま とめる。

実効的非線形屈折率の測定

PPMgLN素 子 における群速度整合 条件 を用 いて大 きな非線 形屈折 率効果 を発現 させ た。パ

ルス幅80fs、 中心波長1560nmの 光パル スにお いて、PPMgLNの 非対角成分d32を 用 いたカ

スケー ド非線形効果 を測定 し、実効的 な非線形 屈折率 として-2.9×10-14cm2/W～+3.3×10-14cm2/W

を得た。 これは フェム ト秒 カスケー ド非線形効果 として報告 され た中では最大 である。特 に

動作波長 が通信 波長帯であ るため、測 定 され た非線形性 は全光処理 、光 カー効果補償 、位 相

共役波発生な どに有用 である といえ る。

基本波 ・高調波の同時パル ス圧縮の実現

長 さ10mmのPPMgLN素 子 を用いてパル ス幅110fs、 中心波長1560nmの 基本波入力 か ら、

ともに約35fsへ とパルス圧縮 され る、基本波 ・高調 波同時 ソリ トン圧縮 を達成 した。 また、

数値 計算 によ りモー ドロックEr: fiberレ ーザー との集積 化の可能性 を示 した。
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第6章

非平行擬似位相整合配置を用いた

群速度整合法

6.1 は じめ に

前章 までの結論 として、カ スケー ド非線形効果 を用 いた光 ソリ トン圧縮 の効率 を本質的に

左右す る要 因は、位相整合 とともに群速度整合 条件である ことがわかった。前 章で行 った ソ

リ トン圧縮 はQPM素 子を用 いているため、位相整合条件は任意 に設定可能であ るが、群速

度整合 条件 は、本質 的には屈折率分散か ら決 め られてい るもので ある。つま り、少 し波長が

異な ると群 速度整合 条件 は外れ て しま うのである。本章 では従来のQPM相 互作用 と異 なる、

2次 元的なQPMを 用い ることで超短パル ス波長変換過程 において、任意 の波長に対 して擬

似位 相整 合 と群速度整 合 を両立 させ る新 しい方法 を提案す る。 この手法 によれば通 常の方式

に比べ、許容バ ン ド幅が波長800nmで は110倍 、波長1550nmで は32倍 に増大す る。

超短光パル スのSHG過 程 は非線形性、群速度、群速度分散 などの影響 が複雑 に絡み合って

多彩 な現象 を示す。Sidickら はそのよ うな現象 を理論計算 によ り明 らかに した [1]。一般 に、

位相整合バ ン ド幅 は基本波 ・高調波の間の群速度不整合 によ り決 ま る。 そ こで、通常は許容

バ ン ド幅 を広 く保つた めにそ の変換効率 を犠牲 に して薄い結晶 を用い る、 とい うのが常套手

段 である。Martinez [2] はタイ プI角 度位相整合 にお ける群速度整合法 を提案 した。 それ を用

いて、例 えばRichmanら [3] は厚 み4mmのBBOに お けるタイプI角 度位相整合 において、中

心波長650nmで バ ン ド幅85nmの 基本波 を広帯域 にSHG変 換 した。
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強誘 電体QPM素 子は大 きな非線形 光学定数 と設計 自由度 をあわせ もつため [4]、超短 光パ

ル ス波長変換素子 としても高い潜在能力 を もつ。 スタンフォー ド大学Fejer教 授 の グル ープ

のArboreら [5] は、非周期QPM素 子 を用い ることでフェム ト秒パル スのSHG過 程 におけ る

スペ ク トルの狭 帯域化 を防いだ。しか しこの方法で は本質的に群速度整合 を してい ないた め、

高いポンプ光強度 では思惑 のスペ ク トル応答 を示 さな くなる。前章 で用いた よ うなPPMgLN

中のタイプI相 互作用を用 いた通信波長での群速度整合 は非常 に有用で ある。 しか しこの群

速度整合条件は屈折率分散 か ら与 えられ るものであ り、使 うことので きる非線形光学 定数d32

は対角成分d33の 約6分 の1の 大 きさであ る。

本章 では2次 元的なQPM配 置 を用い ることで任意 の波長 に対 し、擬似位相整合 と群速度

整合 を両立 させ る手法である。いわば これは、Martinezの 手法 [2] をタイプI角 度位 相整合か

ら、QPM素 子 での手法 に拡張する もので ある。本 章ではまず この手法 の基本的 な考 え方 を説

明 し、定式化 を行 う。次 にPPLNに 適用 した場合 の配置お よび許容バ ン ド幅 、性能指数 の評

価 を行 い、最後 にPPLN素 子を用 いた原理確認実験 について述べ る。

6.2 原 理

2次 元 的なQPM条 件 の導 出か ら始め よ う。周期ΛのQPM構 造が図6.1 (a) に示す よ うに伝

搬方向か ら傾い てい る場合 を考 える。基本波 と第2高 調波 が ともに異常光線 として直線偏光

してお り、光学軸 (c軸) と垂直 なx-z平 面内を伝搬 している、 タイプO相 互作用 を考 える。

ここで基本波 と高調波 は格子ベ ク トル に対 してそれぞれ 、αお よびγだけ傾 いて伝 搬 して い

ると しよ う。基本波 と高調波の伝搬方 向の違い、す なわち空間的 ウォークオフ角 をβとす る。

この よ うな傾斜 したQPM格 子中の非平行 な相互作用 は、図6.1 (b) に示 した よ うな波数ベ ク ト

ル ダイア グラムで考 える とわか りやすい [4, 6, 7]。 この図 において、k1、k2、Kは それぞれ 基本

波、高調 波、QPM格 子 の波数ベ ク トルであ る。 また、ζはKとzの 間の角度 を示 してい る。

波数不整合 量 △k=k2-2k1-Kは いま、伝搬方向z方 向に とることにす る。幾何学的な考察

よ り、 この波数 不整合量 はスカ ラーで表す と以下 の式 にな る。

(6.1)

△k (λ0+△λ) を基本波の中心波長 λ0の ま わ りでテ イ ラー 展 開 す る と、次 式 の よ うに な る。

(6.2)

それぞれ の波長に関す る微分値 は式 (6.1) を用 いて計算で きる。2次 元的な運動量保 存則 、す
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なわ ち位 相整 合条件△k (λ0)=0は 角度 αまたはβに 関 して解 くこ とがで きて、

(6.3)

(6.4)

となる。も しQPM格 子への入射角が全 スペ ク トル成分 に対 して一定な らば、すなわち角度α

が全 ての周波数成分 に対 して一定な らば、位相整合 条件 は特定の1周 波数成 分に対 してのみ

成 り立つ。 これ は従来法 である平行配置のQPMと 同 じ状況である。

も しもスペ ク トル ごとに伝搬 角 を分 散 させ 、式 (6.2) の第2項 を消去で きれば群速度整合条

件 (dω/dk)ω=(dω/dk)2ωを 満 たす ことができる。実際、位相整合 条件 (△k)λ0=0の もとで群

速度整 合条件 (d△k/dλ)λ0=0を 課す と、

(6.5)

のよ うな必要条件 が求 まる。これ がま さに、QPMと 群速度整合 を同時に成 立 させ るた めに基

本波 に要 求 され る、 スペ ク トル線形角度 分散であ る。 同 じ条件を角度 γ=α-βに 関 して表す

と、次式 のよ うになる。

(6.6)

これは発生した第2高 調波に誘起 されるスペク トル線形角度分散であり、最終的にこれを補

償して全てのスペクトル成分が平行に進むようなビームに直してやる必要がある。

基本波の減衰 を無視 した場合 の位相整合許容バ ン ド幅2△λは △k(λ0+△λ)L=0.886π [8] で

与 え られ る。 ここでLは 相 互作 用長 であ る。 スペ ク トル角度分散 が無 い場合 、位相整合許

容バ ン ド幅 は式 (6.2) の1次 の成分で決 ま り、

(6.7)

の ように与 え られ る。また、式 (6.5) で示 され る角度分散 を基本波 に与 えることができれ ば、

△kは 波長 に対す る1次 の成分 をもた ないた め、許容バ ン ド幅は式 (6.2) の2次 の項 で決 ま り、

(6.8)
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で与 え られる。

この よ うに、位相整合バ ン ド幅はスペ ク トル線形角度分散 を与え ることで大 き く広帯域化

され る と予測でき る。超短光パルスのSHG過 程 では、群速度整合 が成 り立っ ため、変換 効率

が大 き く向上す ると考 え られ る。

図6.1 (a) 傾斜QPM格 子 におけ る2次 元的擬似位相整 合配置お よび (b) その波数ベ ク トル表示
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6.3 周 期 分 極 反 転 ニ オ ブ 酸 リ チ ウ ム 結 晶 へ の 適 用 例

前節 で導 いた群速度整合条件 をPPLNに 適用 してみ よ う。以 下の計算では コングルエ ン ト

LNの セルマイ ヤー方程式 [8] を用いた。 まず 、基本波波長1.55μmの 第2高 調波発生過程

にお ける群速度整合条件 を導出す る。式 (6.3) を用いて計算 した位相整 合角 αを 基本波波

長 に対 してプロ ッ トした例 を図6.2に 示す。3つ の 曲線 はそれぞれ異 なる3つ の規格化QPM

周期R=∧/∧0=0.3, 0.5, 0.7に 対す るものであ る。 ここで通常 の平行配置 におけるQPM周 期

∧0=17.8μmを 用いて規格 化 した。 図に示 された とお り、QPM角 度 αはQPM周 期お よび

波長 の両方 に依存す る。QPM角 度 α、空間 ウォー クオフ角 β、スペ ク トル角度分散 εお よ

び ε'のグ レーテ ィング周期依 存性 は2次 元 的なQPM相 互作用の特徴 であ り、この依存性 を

詳 しく調べ る必要 がある。

波長1.55μmの 位 相整 合条件 (6.3, 6.4) か ら求め られ る角度 αと βを 規格化 グ レーテ ィン

グ周期Rに 対 してプロ ッ トした例 を図6.3 (a) に示す。図か らわか るとお り、角度αはRが

1に 近づ くにつれて単調 に減少す る。空 間 ウォー クオ フ角 βも 同 じくRに 関す る単調減少関

数 であ り、R<0.1で は急激 に減少す る。群速度整合 に必 要な、スペ ク トル角度分散ε=dα/dλ

お よび ε'=dγ/dλは式 (6.5, 6.6) か ら得 られ 、それをRの 関数 として図6.3 (b) にプロ ッ トした。

εやε'の 値 はRと ともに単調増加 し、Rが1に 近づ くと無限大に発散す る。 ここでR=1

は通常の平行 なQPM配 置 である。この よ うに、群速度整合条件 を表すパ ラメー ターα, β, ε, ε'

は グレーテ ィン グ周期 を選ぶ ことで制御 できるのが本手法 の大 きな特徴で ある。

図6.2 非 平 行 配 置 にお け る波 長1.55μm付 近 で の擬 似 位 相 整 合 角

3つ の曲線はそれぞれ、異なる規格化格子周期R=∧/∧0=0.3, 0.5, 0.7に 対応する。
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図6.3波 長1.55μmに お ける (a) 角度α, βお よび (b) 角度分散 ε, ε'の規格化格子周期依存性
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次 にい ろい ろな動作波長での特性 の違 いを調べ る。全ての波長にお いて、規格化 グレーテ ィ

ング周期Rは0.5に 統一 して比較す る。式 (6.3-6.6) を用 いて導 出 された群速度整合条件 の

各パ ラメー ターα, β, ε, ε'をそれぞれ図64 (a)(b) に示す。角度 αお よびβは 波長 に対 してな

だ らか に変化す るが、0.8μm以 下では急峻 に変化す る。スペ ク トル角度 分散 εお よび ε'は

波長に対 して単調減少 し、波長2.8μmで ゼ ロを通 る。これは この波長 で通常の平行 配置 にお

ける群速度整合 が成立 してい ることを示 してい る。

さて、では次 に通 常の1次 元QPM相 互作用 とこの2次 元相 互作用 とで、位 相整合許容バ

ン ド幅 を比較 してみ よ う。 図6.5 (a) に式 (6.7) か ら求め られ る、通常の1次 元QPMに お ける

許容バ ン ド幅パ ラメー ター△λLを 波長 の関数 として示す。ここで△λは相互作用長Lの 場合の

位相整合許容バ ン ド幅 である。波長2.8μmあ た りでの鋭 い ピークは屈折率分散 か らそもそ も

決 まる群速度整合条件 に対応 してい る。ここで式 (6.7) では△kの1次 までで近似 を しているた

めに このよ うな発散 が起 こってい るに過 ぎない ことを注意 してお く。 図6.5 (b) に式 (6.8) で与

え られ る、2次 元QPM相 互作用 でスペ ク トル角度分散を与えた場合の許容バ ン ド幅パ ラメ

ー ター (△λ)2Lを 波長 の関数 として示す。

例 えば、長 さL=10mmの 通常の1次 元QPM素 子 にお ける、波長0.8μmで の許容バ ン ド

幅 は0.046nmで あ り、波長155μmで の許容バ ン ド幅は1.1nmで あ る。一方、2次 元配置

で群速度整合条件下では、波長0.8μmで は許容バ ン ド幅 が4.9nm、 波長155μmで は35nm

と計算 され る。これ よ り、許容バ ン ド幅 は、波長0.8μmで は110倍 に、波長155μmで は32

倍 に増大す るこ とがわか る。
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図64 (a) α, βお よび (b) ε, ε'の動作波長依存性

全ての波長について規格化格子周期Rは0.5に 固定して計算 している。

102



第6章 非平行擬似位相整合配置を用いた群速度整合法

図6.5 (a) 1次 元QPMに おける許容バ ン ド幅 (△λ)Lお よび (b) 2次 元QPM配 置で適切 な角度

分散 を与 えた場合 の許容バ ン ド幅 (△λ)2Lの 動作波長依存性
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6.4 考 察

ビームを集束を しない極限での変換効率

時間幅100fsの パル スのSHG変 換効 率ηをそれぞれ1次 元お よび2次 元配置で比較す る。

ポンプ光の減衰 が無視で き、かつSHG変 換過程 においてスペ ク トル狭帯域化が起 こ らない、

す なわち許容バ ン ド幅制 限を満たす、 とい う制約条件 の下での変換 効率ηは、弱い フォーカ

シングの極 限では次の よ うに与え られ る。

(6.9)

ここで、n1お よびn2は それぞれ基本波 、高調波 の屈折率 、deffは 実効的非線形 光学定数、

Lmaxは100fsパ ル スのバ ン ド幅がぎ りぎ り保たれ る特性長 である。1次 元QPMで は、Lmaxは

ちょ うど群速度不整合長LGVM=τc|ng2-ng1|-1に 相 当す る。1次 元 と2次 元配置 の変換効率 を

比 べ る とき 、用 い る非線 形 光学 定 数 の テ ン ソル 成 分 は 同一 で あ るた め、 唯 一 の 違 い は バ ン ド

幅制 限 の特 性 長Lmaxで あ る。 こ の最 大 相 互 作用 長Lmaxは 図6.5 (a)(b) に 示 され た△λLお よび

(△λ)2Lに お い て許 容 バ ン ド判 直全 幅2△λを100fsパ ル ス の スペ ク トノレ半 値 全 幅 (4.7nm at 0.8

μm、35nm at 1.55μm) と等 しい とい う条 件 か ら得 られ る。 そ うして計 算 す る と、1次 元 で の

Lmax, は0.049mm at 0.8μm、 ま た0.30mm at 1.55μmで あ る。 これ に対 し、2次 元 で群 速 度整

合 を満 た した場 合 は 、2.7 mm at 0.8μmお よび9.8mm at 1.55μmで あ る。 変 換 効 率 はLmaxの

2乗 に比 例 す るた め 、2次 元QPMの 変換 効 率 は1次 元 の そ れ に対 し、そ れ ぞ れ 波 長0.8μmで

は (2.7/0.049)2～3000倍 、波 長1.55μmで は (9.8/0.30)2～1100倍 とな る。

先 ほ どの評 価 で は無 視 した が 、 非 平行 なQPM相 互 作 用 に伴 う空 間 的 ウォ ー クオ フは 変換

効 率 を低 下 させ る可能 性 が あ る。 空 間 ウォー クオ フ長 、 す なわ ち 開 口長 と呼 ばれ る特 性 長 は

La=D/βの よ うに表 され る。 こ こでDは ビー ム 幅 で あ る。 空 間 ウォー クオ フ角βは 式 (6.4)

に よ り計 算 で き、波長0.8μmで は0.13rad、 ま た波 長1.55μmで は0.035radで あ る。2次 元

QPMに お いてLa=Lmaxと お くと、ク リテ ィカル な ビー ム幅Dが そ れ ぞ れ 波 長0.8μmで0.35

mm、 波長1.55μmで0.34mmと 評 価 され る。 つ ま り、 ビー ム幅Dを0.35mm以 上 に設 定 し

て お けば 、SHG過 程 の効 率 は低 下 しな い 、 とい え る。

以 上 の よ うな性 能 比 較 を表6.1に ま とめた 。

強 くビームを集束す る場 合の変換効率

ビームの強 いフォーカ シングを許す場合 の変換効率 は式 (6.9) では表せ な くな る。 光パ ワー

が小 さい場合、変換効率 を大 き くす るた めには ビームを集光す る必要が ある。 しか し強 く集

104



第6章 非平行擬似位相整合配置 を用いた群速度整合法

光 しすぎ ると焦点深度 が結 晶長 よ り短 くな り、かえって効率 が低 下 して しま う。Boyd [9] は

このよ うな問題 を 「ある結晶長が与え られ た とき、SHG変 換効率 を最大にす る集光条件 の最

適化 問題 」 として角度位相整合 の場合について理論解析 した。その結果 のみ記す と次の よ う

になる。集光 した場合 に発生す るSHGパ ワーP2は 、

(6.10)

と表す ことができる。 ここで、KはSHGの 性能 指数 (d2/n12n2) に比例す る係数 、P1は 入射基本

波パ ワー、k1は 基本波 の波数、αは吸収係数 、lは 相 互作用長 、そ してhは 媒質お よび ビーム

プ ロフ ァイル の諸パ ラメー ター に依存す る特性 関数 である。 また、関数hに 関わる変数は、

σ=(1/2)b△k, b=w20k1, β=ρ/δ0, δ0=2w0/b=2/w0k1=2/(bk1)1/2, κ=(1/2)αb,

μ=(l-2f)/l, ξ=l/b, B=ρ(lk1)1/2/2

であ り、ここでρは空間 ウォークオフ角 、W0は ビー ム径 、fは レンズの焦点距離で ある。重要

なのは、変換効 率が関数hと 長 さlに 比例 している点 である。Boydは 制約条件 として与 え ら

れ た空間的な ウォー クオフに対 して、 ビー ムパ ラメーターを最適化 して得 られ る関数hの 最

大値 を数値計算 に よ り示 している。

い ま、Boydに よる計算結 果 を平行 お よび非 平行 な擬似 位相整 合配置 にあては め、波長

1.55mmの 場合 についてその変換効率 を比較す る。 平行配 置の場合 、まず結晶長 はバ ン ド幅

制限か らl=Lmax(1D)=0.30mmで 与 えられ る。そ して基本 波 ・高調波の間に空間的な ウォー

クオフは存在せ ず、その ときの関数hの 最大値はhmm=1.068と なる。一方、非平行配置 では

バ ン ド幅制限か らくる最 大結 晶長 は、l=Lmax(2D)=9.8mmで あ り、空間 ウォー クオフ角 はρ

=0.035radで あるため、hmm=0.12と なる。変換効率はhmmLmaxに 比例す るため、結局非平行

配置は平行 配置 よ りも (9.8×0.12/0.298×1.068)～3.7倍 だけ高い変換効率 となる。

表6.1 従 来 法 と本 手法 との比 較 (congruent LiNbO3)
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以上の よ うに、ビームの集束 を許す場合 とそ うでない場合 とで性 能比較 に大きな差 が生 じる。

どちらの性能比較が妥 当か、 とい うのは光源 のパルスエネル ギー に依存す るため、一概 には

言 えない。従来 は連続光の波長変換 に関す る議論 が多 く、そ こで は ビー ムを強 く絞 って光強

度 を大 き くする ことが重要であった。 しか しフェム ト秒パル スの ような場合 、 ピー クパ ワー

は連続光に比べず っ と大 き く、む しろ十分 であるケース も多々あ る。 その ような場合 、集光

す る とかえって 自己収束効果や 自己位相変調効果 な どによる時間的 ・空 間的な位相 の乱れ を

誘起 し、変換効率が飽和 した り時間的 ・空間的 ビー ムプロファイル が劣化 した りす ることが

報告 され ている [10]。つま り、媒 質の光カー効果が効か ない程度の低強度 に保 ちつ つ群 速度

整合 に より長い相互作用長 を十分利用 して波長変換 した方 が、高い変換効率 と良好 な時空間

プ ロファイル が得 られ るであろ う。つま り、横方 向には ビームを絞 り込まず、非平行配置に

お ける群速度整合条件 を用い るスキー ムが有効であ ると考 える。

その他 の議論

実際の実験光学系を考える。基本波 には式 (6.5) で与 えられ るよ うな角度分散εが付加 され、

そ うして出て くる第2高 調波 にも式 (6.6) で与え られ る角度分散ε'が付加 され る。 フー リエ限

界パル ス として高調波 を出すためには余計 な位相 は取 り除いてや らねばな らない。 そ こで考

えられ る一般的な解決策 は、回折格子 とテ レスコー プ系 を使 うことで グレーテ ィングにおけ

るビームを結晶 中に結像 し、さらに結晶 中のSHG像 を次の回折格 子上に結像す る、とい う手

法であ る。 これ はよくパル スシェイパー に用い られ る系で、基本波 、高調波 ともに グ レーテ

ィングと結 晶の 間で2次 分散 が付加 され ない特徴 があ る。つ ま り、パル ス広が りを防 げるの

であ る。 結晶の面 は入射お よび出射光 に対 して垂直 とな るよ うにカ ッ トすれ ば余計 な位相の

付加 を防げ るであろ う。

本方式では、QPM格 子 を傾 けて使 うため、従来法に比べて必要 となるQPM周 期 は小 さく

なる。基本波波長 が1.0μm以 下の領域 では、必要 とされ るグレーテ ィング構造 が1μm程 度

とな り、素子作製 自体 が困難 となる。 その よ うな場合 には、高次のQPM過 程 において も同

様 な考 えで群速度整合条件 を満たす ことができる ことを指摘 してお く。
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6.5 傾斜パルスの伝搬特性

前節までに超短パルスの第2高 調波発生過程における群速度整合条件を導き出し、その有

効性を理論的に検証した。しかしその概念は複雑であり、擬似位相整合条件の波長に関する

1次 の依存性を消去すればパルス面傾斜したパルス同士の群速度が整合する、という事実を

直感的に認識することは決して容易でない。本節では、前節までで課した条件が確かに群速

度整合 していることを証明し、また傾斜 した超短パルスの実効的な群速度および群速度分散

を表す式を示す。

位相速度 と群速度

図6.6に 示す よ うに、超短 光パル スが回折格子に よって回折 され る場合 を考え る。 こ こで

回折格子へ の入射角 、回折角 はそれぞれθ0,θ、回折格子 の ピッチはd、 媒質 の屈折率はnで

あ る。 回折条件 (m=1) は、

(6.11)

である。 この回折条件 は、回折格子上でdだ け離れた2点 か らの散乱光同士の光路長差が丁

度1波 長 となってい るた め、光エネル ギー が到達 しているパル ス面は式 (6.11) で表 され る

波面 とは平行 にな らず (す なわ ち傾 き)、 その傾斜角 (θ-φ) は次の よ うに与え られ る。

(6.12)

ここでλ0はパル スの中心波長 であ る。

図6.6超 短光パル スの回折の様子
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式 (6.12) を角 度 φに 関 して解 く と、

(6.13)

と表 され る。 これ よ りθ0=0の ときφ=0と な ることがわかるが、 これ は回折格子に対 して垂

直に入射 した光パルスは回折 によってθ方 向へ と伝搬方向が変化す るが、パル ス面 は変化 しな

い ことに相 当す る。

さて、 このよ うに伝搬 する光パルスの位相速度 と群速度 を考 えよ う。 通常、媒 質 中での位

相 速度 は次式 のよ うに与え られ る。

(6.14)

ここでk=[ki]=[(ω/c)ni] はi=a, b, cな どの固有軸方向に伝搬す る際 の波数 を表 してお り、 あ

る伝搬方 向に対 して位相 速度 を与 える式であ る。 いま、伝搬す るx-y面 内には等方的 な媒質

中でz方 向に偏光 した光 を考 える。す なわち、x-y面 内では伝搬方 向によ らず屈折率 が一定 と

す る。 角度θに進む光の波数ベ ク トルk (|k|=ωn/c) は

(6.15)

と表す ことができる。光の位相Φは

(6.16)

のよ うに蓄積す るた め、等位相面 (す なわ ち波面: phase front) はΦ=0と い う条件 を解 くこ

とで

(6.17)

の よ うに与 え られ る。 す なわ ち、波 面 のx, y切 片 は (ωt/kx, ωt/ky) で あ る。 この場 合 の波 面 の

進む速度、すなわち位相速度ベ ク トル は式 (6.14) と区別 してνp, (//k) と表す と

(6.18)

108



第6章 非平行擬似位相整合配置を用いた群速度整合法

とな る。

同様 に して群 速度ベ ク トル を導出す る。通常、群速度 は次式 で定義 され る。

(6.19)

こ こで も式 (6.14) と同 様 、k=[ki]=[(ω/c)ni]はi=a, b, cな どの 固有 軸 方 向 に伝 搬 す る際 の波 数

を表 して お り、 あ る伝 搬 方 向 に対 す る群 速 度 を与 え る式 で あ る こ とに注 意 が必 要 で あ る。

今 、 式 (6.15) よ り簡 単 に

(6.20)

が得 られ る。等位相 差面はdΦ/dω=0を 解 くことで

(6.21)

の よ うに与 えられ、同様 に等位 相差面のx, y切 片は[(dω/dkx)t,(dω/dky)t]で あ る。この等位相

差面の進む速度 がすなわ ち群 速度 であるため、等位相差面に垂直 な方向へ進む群速度ベ ク ト

ルは次の よ うに与 えられ る。

(6.22)

(6.23)

例 えば角度分散が ない場合、すなわ ち (dθ/dω)=0の とき当然θ'=θ、つ ま り位相速度 と群速度

は同 じ方 向 とな る。 式 (6.23) と式 (6.13) を比較す ると一般 には θ'≠θである ことがわかる。 た

だ し、媒質の屈折率分散がない場合(dn/dλ=0)、dλ/dk=-λ2/2πnと な り式 (6.23) は (6.13) と一

致 してθ'=φとな る、すなわ ちパル ス面法線 と群速度の方向は一致す る。

この よ うに定義 した群速度の大 きさは次 のよ うに表 され る。

(6.24)
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さて、前節までに群速度整合条件として課した条件は

(6.25)

であ り、これは これ までの議論におけるベ ク トル としての基本波 と高調波 の群速度一致条件

に他 な らない ことがわかる。

実効的な群速度と群速度分散

これまでは超短光パルスの無限平面波に関する理想化されたモデルについて議論 した。そ

こでは群速度ベクトルはパルス面とほぼ垂直な方向を向くことがわかった。しかし実際には

有限なビーム幅をもつため、中心周波数の回折方向に沿った伝搬を議論する方が現実的であ

る。式 (6.23) を用いて丹念に計算すると

(6.26)

であるため、式 (6.24) で表 され る群速度で進むパル スの、中心周波数の回折方向に関す る実効

的な群速度 は、

(6.27)

となって 中心周波数成分の群 速度 とな り、直感 的な理解 と一致す る ことがわかる。

それでは、課 した群速度整合条件 (6.25) の幾何学的な理解 を試 み る。 この群速度整合 法は、

基本波 と高調波 の群速度の違いをパル ス面 の傾斜 と空間 ウォークオフのバ ランスによって補

償す る方法であ る (図6.7)。 適度 な角度分散 を基本波 に与える ことによ り式 (6.12) で決 ま るパ

ル ス面傾斜 を起 こし、非平行な擬似位相整合配置 による基本波 ・高調波 の空間的 ウォークオ

フによる横ずれ と群速度不整合のバ ランスによって実効的 にパルス面が重な りつづけ る、 と

い うものである。 ここでPPLN (基本波波長1.55μm, D=∧/∧0=0.5) に関 して実際に導出 し

た値 を用 いて議論 しよ う。式 (6.5) で与 えられ る基本波 の角度分散 はε=dθ/dλ=0.86698で あ

るため、式 (6.12) よ りパル ス傾斜 角は

tanρ1=1.55 [μm]×0.86698 [rad/μm]=1.343819よ り ρ1=0.931051 rad～53.37deg

で あ る。 ま た、 式 (6.6) で 与 え られ る高 調 波 の 角 度 分 散 はε'=dθ'/dλ=1.6534で あ るた め 、

tanρ2=0.775 [μm]×1.6534 [rad/μm]=1.281385よ り ρ2=0.908118 rad～52.06 deg

で あ る。 この とき の非 平 行 角 はb=0.0348 rad～2.00 degで あ る。 高 調 波 のパ ル ス 面傾 斜 角 ρ2
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は高調 波の波面 に対す る傾斜角 として定義 してい るため、基本波 と高調波 のパル ス面同士の

間の角度 は、ρ2+β-ρ1～0.69degと な りほぼ一致 している ことがわか る。

Z方 向か ら角度ρ=ρ2+βだ け傾 いたパル ス面 をもち非平行角βで伝搬す る高調 波のz方 向への

実効的 な群速度 νT2は幾何学的 な考察 よ り

(6.28)

で 与 え られ る 。vg2=0.1306 [μm/fs]@0.775μm, β=0.0348rad,ρ=0.9429radを 代 入 す る と 、

νT2=0.1306×0.99939×(1+0.034814×1.3776)=0.1306×1.04732～1.3678 [μm/fs」

とな り、基本波 の群速度vg1=0.1365 [μm/fs]@1.55μmと ほぼ一致 してい ることがわか る。

以上の よ うに、 これ まで課 した条件が幾何 学的に実効的 な群速度整合 条件 として成 り立って

いる ことが示 され た。

図6.7パ ル ス面傾斜 と空 間 ウォー クオ フに よる群速度整合の概念 図

もうひ とつ 、実 際のパル ス伝搬特性 に関 して抑 えてお くべ きポイ ン トがある。それ は角度分

散 を与 え ることによ り生 じる実効的な群速度分散 である。 これ を図6.8を 用いて定式化 しよ

う。点Qに 入射 したパル スの、 中心周波数成分ω0お よび少 しシフ トした成分ω0+Ωの回折 を

考 える。S0, S, S'0, S'は 入射光お よび回折光の波面を表す。QP0間 の光学的距離をnl (nは 屈

折率)と し、ω0+Ω成分のP'に お け る波面S'が 点P0に お いて波面法線r(ω0)と 交差す ると しよ

う。そ の とき、QP'間 の光学的距離 はnlcosαと な る。 すなわち、位相遅延 は

(6.29)

のよ うに表 され る。周波数 に関す る微 分 を施す と、

(6.30)
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とな り、角度分散に よらず 中心波長の群 速度Vg=c/ngで 伝搬す るこ とがわか る。 さ らに周波

数 に関 して微分す ることに より、

(6.31)

となり、媒質の群速度分散に加えて角度分散による実効的な群速度分散 (異常分散) が加わ

ることがわかる。

図6.8 角度分散によって実効的な群速度分散が生じることを表す模式図

6.6 原 理確認実験

本章 で提案 した方式 を用 いた第2高 調 波発生 の原理実験 を行 ったのでその結果 を示 す。第

5章 と同 じく、 フェム ト秒光パ ラメ トリック増 幅システ ムか らの出力 光 (1560nm, 100fs,

1kHz) を用 いた。波長1560nm付 近 は通信波長 であるばか りで な く、半導体 レーザーで直接

励 起で きる コンパ ク トな フェム ト秒光源、すなわ ちEr: fiberレ ーザー が存在す るため、それ

と集積化 できるSHG素 子 あるいはパル ス圧縮素子 は非常 に有用であ る。

まず、前に導 出 した式 を用いて群速度整合 させ るための素子お よびパル ス面傾斜角 を設計

した。 ここでは波長1550nm、 分極反転周期 を∧=0.5∧0=8.9 μmと した。 この とき、式 (6.3),
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(6.5),(6.6) か ら得 られ る値は、α～60 deg.,ε=0.87 rad./μm,ε'=1.7rad./μmで ある。このよ うな

配置を実現す る分極反転パ ター ンの模式図 を図6.9に 示 す。 また、実験光学系 を図6.10に 示

す。 回折格子 は2つ とも830 lines/mmの もの を用い、4f光 学 系によ り基本波は グ レーテ ィン

グ面 を1:1結 像 し、高調波は2:1結 像 した。ビームの素子へ の角度 を調整す る ことによ りQPM

条件 を調整 し、基本 波の グレーティングか らの回折角に よ りパル ス面傾斜 角を調整 した。対

角成分d33を 用 いるため、結晶 中で異常光 とな るよ う紙 面に垂直 な方 向の直線偏 光 とした。

入射パル スのスペ ク トルお よび強度 自己相 関波形 は図5.10に 示 された もの と同様 である。

発生 したSHGス ペ ク トル を図6.11 (a) に示す。グ レーテ ィングを用 いず に伝搬 させた場合 、

SHGス ペ ク トル の顕著な狭帯域化 が観 測 され る。 この場合、非平行QPM条 件ではあ るが大

きな群速度不整合の影響 を被 ってい るとい う点 で1次 元的なQPMで あ る従来法 と同 じ条件

である といえる。 これ に対 し、 グ レーテ ィングを用 いてパル ス面傾斜 を施 した場合には実線

で示 され るよ うにスペ ク トル半値全幅が9.3nm程 度 と従来法に比べ て広帯域化 してい る。ま

た、このSHGパ ル スの強度 自己相関波形 を0.1mm厚BBO結 晶 を用いて測 定 した結果 を図

6.11 (b) に示す。その半地全 幅は241 fsで あ り、sech2の パル ス強度波形 を仮 定す る とパル ス半

値全幅 は157 fsと 見積 もれ る。これ は基本波パル ス幅～100 fsか らは広が ってい るため、理想

的な群 速度整合SHGと はい えない。 しか し、パル ス面傾斜 を与えない場合のSHGス ペ ク ト

ル 幅か ら見積 もれ るフー リエ 限界パル ス～486 fsと 比べ ると明 らかに短パル ス化 を達成 して

い ることがわか る。す なわち、実験 レベルでの系の最適化 には課題があ るが、原理確認実験

と しては本手法の有効性 を十分示 してい る。

図6.9 実験 に用 いた周期分極反転LiNbO3素 子
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図6.10 非平行QPM配 置 を用いた群速度整合SHGの 実験系

図6.11 発生 した第2高 調波 の (a) スペ ク トル強度お よび (b) SHG強 度 自己相 関
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6.7 ま と め

非平行擬似位相 整合配置 を用 いた群速度整合法の提案

非平行 なQPM配 置 とパル ス面傾斜 を利用す る、第2高 調波発生 にお ける新 しい群速度整

合 法 を提 案 した。 この方法 は、タイ プI角 度位 相整合配 置でのMartinezの 手法 [2] をQPMに

拡 張 した ものであ るが、その恩恵 は多大で ある。 まず、本 手法 を用いれば材料 の屈折率分散

の呪縛 か ら開放 され、原理 的には2次 元的 な分極反転構造 の設計如何 によ り任意 の波長 にお

いて擬 似位相整 合 と群速度整合 を両立 させ るこ とが可能 とな る。 さらに、分極反転構造 は面

内2次 元の設計 自由度 があ るため、角度位相整合素子では不可能 な機能性 を付加す ることが

で きる。例 えば2つ の異 な る周期お よび角度 をもつ周期 分極反転パ ター ンを2次 元的に組み

合わせ ることで、超短 光パル スの2倍 高調波お よび4倍 高調波過程 について同時にQPMと

群速度整 合 を満 た してや ることも可能 である。 さらに角度位相整合配置 と異な る特徴 は、空

間 ウェー クオフ角 βや 角度分散εが、 グ レーテ ィング周期Λの選択 に よ り調整 可能 である点

で ある。これ は、群速度整合 条件 を満たす際 にひ とつの 自由度Λが存在す るこ とを意味す る。

群速度整合法の定式化 と原理確認実験

群速度整合条件 を表す方程式 を導出 し、PPLNに 適 用す ることで、提案 した群速度整合法

に必要 なパルス面傾斜 角 な どの条件 が現実的であるこ とを示 した。素子長10mmの 場合 、

QpM許 容バ ン ド幅は従来法 に比べ、波長0.8μmで は110倍 、波長1.55Fmで は32倍 に広 が

る。 また、長 さ3.5mmのPPLN素 子 を作製 して フェム ト秒パル スSHGの 原理確認実験 を行

い、本 手法 の有効性 を実証 した。本章では1次 の角度分散制御 に関す る議論 しか しなかった

が、よ り高次の項 を補償す るこ とで、 さらに許容バ ン ド幅 を増大す ることが可能で ある。 ま

た、提案 した手法 はPPLN以 外 のいかなるQPM素 子 について も適用可能であ る。

本手 法では基本波 と高調波が非平行であ るため、直線導波路 との組 み合 わせ は困難だが、

スラブ導波路 に して縦方 向への閉 じ込め をよくす ることは可能であ る。 また、パル ス面傾斜

角 を大 き くす る、あるいは時間 ウォー クオ フを完全 にはゼ ロに しない ことで空 間 ウォー クオ

フを抑 え る、 とい うアプ ローチ も可能で ある。
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本研究は「超短光パルスにおけるカスケード2次非線形光学効果の諸特性評価と、それを用いた

光ソリトン圧縮の実現」を目的として行われたものである。得られた成果を以下にまとめる。

BBO非 線形結晶 を用 いた光 ソ リ トン圧縮

Ti: sapphireレ ーザーのフェムト秒光パルスを用い、長さ1mmのBBO非 線形 結晶のタイプI角 度

位 相整合配置 におけるカスケード非線 形効果 を測定した:

｜n2casc(BBO)｜～(41±9)×10-16cm2/W＠800nm

同じくBBO結 晶を用いた光ソリトン圧縮特性 を理論 ・実験両面から系統 的に評価 した。理論計算

により、長さ32mmの 伝搬長で最短約25fsへ の基本波パルス圧縮が可能であることを示した。実験

では135fsか ら45fsへ の約3分 の1へ のパルス圧縮を達成 した。ここでは群 速度不整合 に起因する

非線形チャープの影響を抑えるために大きな位 相不整合 条件を用いる、というアプローチをとった。

周期分極反転LiTaO3を 用 いた フェム ト秒カスケー ド非線形効果の測定

周波数分解2光 波混合 法を用い、LT単 結 晶の光カー効果およびその異方性を測定した:

n2O(LT)～17x10-16cm2/W＠800nm

n2E(LT)～30x10-16cm2/W＠800nm

自作した周期3.1μm、 長 さ0.8mmのPPLT素 子 を用いてフェムト秒パルスのカスケード非線形効

果を測 定した:

｜n2casc(PPLT)｜～56×10-16cm2/W＠800nm
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群速度不整合と大きな光カー効果の影響からPPLT素 子を用いた正常分散領域でのソリトン圧縮

は実現できなかったが、LTの 光カー効果の大きさとその異方性に関しては初めての報告例となった。

2次非線形光学材料の光カー効果は、カスケード非線形光学素子や超短パルスの波長変換素子を

設計するにあたり、非常に重要な物質定数である。

周期分極反転MgO: LiNbO3を 用 いた光 ソリ トン圧縮

PPMgLN素 子の非対角成分d32を 用いることで通信波長での群速度整 合条件を満たし、大きな

カスケード非線形効果を得た:

｜n2casc (PPMgLN)｜～300×10-16cm2/W＠1560nm

この値 は、フェムト秒カスケード非線形効果としてこれまでに報告された値 としては最大である。

長さ10mmのPPMgLN素 子を用いてパノレス幅110 fs、中心波長1560nmの 基本波入力から、基

本波 ・高調波の同時35fsパ ルス圧 縮を実現した。QPM素 子を用いてこのようなソリトン圧縮 を実現し

たのは本研 究が初 めてである。この技術はモードロックEr: glassレ ーザーとの集積化 によるコンパクト

な超短パルス光源 実現への可能性を強 く示すものである。

非平行擬似位相整合配置を用いた群速度整合法

分極反転構造の傾斜とパルス面傾斜により、任意の波長に対して擬似位相整合と群速度整合を

同時に満たす新しい手法を提案した。このような同時擬似位相整合・群速度整合条件を表す方程式

を導出し、具体的にPPLNに 適用した例を示した。本手法では、位相整合許容バンド幅は通常の方

法に比べて、波長0.8μmで は110倍 、波長1.55μmで は32倍 に広がる。設計・作製したPPLN素

子を用いてSHG原 理確認実験を行い、本手法の有効性を実証した。

結論 と展望

以上の通 り、本研究では2次 非線形媒質 中のソリトン効果を利 用することで効率 的なパルス圧縮 が

可能であることを十分示せた。ここで2次 非線形 ソリトン圧縮器 の位置 づけを考 えてみよう。これまで

研 究されてきたファイバー 中の 自己位相 変調 効果とその後段での分散補償 によるパルス圧 縮法、あ

るいはファイバーソリトン圧縮法との比較を表7.1に まとめた。まず 、カスケード2次非線形効果はファ

イバ ー中の光カー効果よりも大きい非線形 性を有するため、低パワー動作を可能 にする。また、ソリト

ンタイプのパルス圧 縮法は非線 形媒質 中の伝搬 のみでパルス圧 縮 が行われるため、エネルギー の

利用効率が高い。しかしその反 面、精密な分散補償 が困難であるため数フェムト秒という極短パルス

化 には向かない。ファイバーソリトン圧縮器 は基本的 に、シングルモードファイバ ーの異 常分散領 域

でしか実現できなかった。ただし、近年ではフォトニック結 晶ファイバーの構 造分散 により、ガラス自

身の正 常分散領 域でも異常分散の導入 が可能 になっている。2次 非線 形光学ソリトンは原理 的 に、
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正常分 散 ・異常分散 どちらの領域でも存在できる。また、基本波 と高調波 が互 いにトラップしながら

同時にパルス圧縮 されて出力されることも2次 非線形光学ソリトン圧縮器の際 立った特徴である。

以上の特徴を考えると、2次非線形光学ソリトン圧縮法は、特 に低パワーかつサブピコ秒動作のモ

ードロックレーザー光源、例えばEr: glassレ ーザーやYb: YAGレ ーザーなどのパルス圧縮器 に適し

ていると言 える。これ らと集積化 して30fs以 下にパルス圧縮できれば、全 体としてコンパクトかつエネ

ル ギー利用効 率の高い超短パルス光源 になる。用途 によっては同時に圧縮されて発生する第2高

調 波が有用 になるであろう。

表7.1 代表的なパルス圧縮法の比較

今後の展開として、2次非線形光学ソリトン圧縮器のさらなる高性能化が挙げられる。分極反転構

造の非周期化などによる断熱的ソリトン形成・圧縮や、本研究で提案した群速度整合法とスラブ導波

路の融合などが有望である。また光カー媒質とは対照的に、2次非線形光学媒質では時間・空間領

域の多次元ソリトンが安定である。この特性を利用して時空間ソリトンを形成し、高品質な時空間プロ

ファイルの光パルスを生成する、というのも魅力的なターゲットである。さらに、2次非線形光学ソリトン

伝搬を用いた量子光学的応用も興味深い展開である。
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