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第 1章

序論

1.1 研究背景

人は有史以前からモノづくりと共に進化し続けてきた。石器を作り、狩りをする事が可能になっ

た。やがて火を扱えるようになった事で土器を作り、農耕を始め、食料を生産できるようになった。

次第に豊かになるにつれ金属を扱いはじめ、ついには蒸気機関という動力を手にし、産業革命が起

きた。さらに電気を自在に扱う事が可能になり、動力はさらに豊かになり通信の革命が起こった。

近代においては 1960年におけるレーザー (LASER: Light Amplification by Stimulated Emission

of Radiation)の誕生が光の革命をもたらした。レーザーの誕生が人にもたらした最大の恩恵の一

つはレーザーが自分の目以上に”モノを見るツール”なった事によってもたらされたと考えてい

る。時間領域の話をすれば現在は fs(10−15 秒)オーダーの時間幅をもつパルスレーザーが市販され

ており、従来では観測不可能であった超高速現象を解明するに至っている。一方でレーザーの特徴

の一つである単色性 (狭線幅)を突きつめた CW(Continuous Wave:連続波)レーザーも開発されて

おり、そのコヒーレンス時間は 1秒を大きく上回る。原子の超精密な測定が可能になり、量子力学

等の発展に寄与している。

そういった 2面性 (極限的な時間幅・単色性)を突きつめていったレーザー開発であったが、2000

年に一つの新しい革命を迎えた。光周波数コムの誕生である。光周波数コムはフェムト秒の時間

幅をもつ超短パルスでありながら、これを構成する一つ一つの波長成分は非常に狭線幅 (単色)

な CW レーザーであるという特徴をもつ。さらには特に百万本に相当するこの CW レーザーの

集まりは全てコヒーレントに紐づけされながら、周波数軸上で極めて等間隔に配列されている。

そして、光周波数コムの最も重要な性質として、これらのすべての発振周波数が非常に簡潔な式

fcomb = f0 + n× frep で表せ、エレクトロニクスで自由自在に制御が出来る事にある。これらの性

質から光周波数コムは人類が手にした新しい”光のものさし”として目覚ましい発展を遂げ、2005

年には T.W.Hänschと J.L.Hallがノーベル物理学賞を受賞した。今日では、光の絶対周波数測定、

光原子時計応用、デュアルコムによる超高速分光、天文分野における波長校正、ガス検知または呼

気診断の医療応用、低雑音マイクロ波発生等、様々な分野で光周波数コムが活躍している (詳しく

は 2章で触れる)。それにも関わらず、光周波数コムによって我々の暮らしが改善されたと実感す



第 1章 序論 2

る事は少ない。光周波数コムが実社会にアウトプットとして貢献するためにはもう一つ超えるべき

ハードルがある様に思える。

1.2 本論文の位置づけ

私は光周波数コムという素晴らしいツールをもっと広い分野に適用すべきであると考えている。

そのために本論は「光周波数コムを簡単にすること」を目指した。光周波数コムというツールが複

雑である限り、応用対象は理想的かつ単純な系に限られてしまう。それでは実社会への還元は難し

い。光周波数コムを単純にしより扱いやすくすることで、現実に即した複雑な系に適用出来る様に

なると考えた。

そのための本研究の取り組みとして、Offset-freeコムというオフセット周波数をキャンセルしたコ

ムを開発した。この事により、複雑なオフセット検出系や、大量の電子回路系を省略できるよう

になった。その恩恵に加え、コムの発振周波数は fcomb = n × frep とより単純で扱いやすい形で

表す事が出来る様になる。一方で、残る課題として Offset-free コムには”繰り返し周波数 (レー

ザーの共振器長)の制御”が残っている。それに関しては磁場を用いた新しい光路長変調デバイス

(MOM)を開発した。加えて従来デバイスのピエゾ素子を高速動作されせる事に成功した。これら

の事によって繰り返し周波数の制御も扱いやすく、またより安定なものにする事ができた。

この様なより扱いやすい光周波数コムの開発に成功したので、より複雑な系へ光周波数コムの適用

を試みた。従来、コム分光の応用先として原子、複雑でも分子までを対象とした研究が多々なされ

てきた。それに対し、本研究ではそれらが複雑に結びついた「固体」の精密分光を Offset-freeコム

を用いて行った。結果、固体の特徴的な効果である多体の相互相関を強く反映したスペクトルを取

得する事が出来た。この構成を用いる事で、固体中の遷移の絶対周波数測定という世界で初の試み

が可能であると考えている。この固体の絶対周波数測定という新たな試みは固体周波数標準の実現

へと繋がっていく。

1.3 本論文の構成

本論文の構成は以下の通りである。

第１章 本章である。

第２章 本研究の理解に必要な理論を述べる。

第３章 Offset-free光周波数コムの開発と、その高精度化について述べる。

第４章 磁場をもちいた光路長変調器 (MOM: Magneto-Optic Modulator) の開発について述

べる。

第５章 機械共振を 500 kHzまで抑えたピエゾシステムの開発について述べる

第６章 ダイヤモンド NV centerの分光について述べる。

第７章 まとめと改善点、今後の展望について述べる。
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第 2章

理論

2.1 モード同期レーザー

2.1.1 モード同期による超短パルス発生

モード同期とは、レーザーにおける代表的なパルスの発生方法の一つである。例えば、Qスイッ

チ等といった他の光パルス発生方法と比べると ps(10−12)から fs(10−15)といった時間スケールの

いわゆる超短パルスが発生が可能である点に特徴がある。以下、原理を説明していく。　レーザー

を構成する 3 つの不可欠な要素として、光を発生増幅するための「ゲイン媒質 (1)」、ゲイン媒質

が光るためエネルギーを注入するための励起源 (2)、誘導放出を起こすために光を閉じ込める「光

共振器 (3)」が挙げられる。これらのうち光共振器に着目する。簡単のため２枚の合わせ鏡を考え

ると、これはある共振器長 L を持っており、これを用いると定在波の条件から、閉じ込められる

光の周波数（光の波長＝色）はとびとびの値をもつ。したがって、このとびとびの値をもつ光周波

数群のみが、このレーザー共振器で発振する可能性をもつ。この事から、この共振器長で決まる閉

じ込め可能な光周波数の一つ一つを「縦モード」と呼ぶ。この縦モードの中から、ゲイン媒質特有

のゲインスペクトルと光共振器の特性により、複数または一つの発振する縦モードが選ばれる。複

数の縦モードが同時に発振している状態をマルチモード発振と呼ぶが、通常この状態はそれぞれの

モード間の位相関係はばらばらで相関が弱い。もし複数の縦モードの位相がすべてそろっていると

仮定した時間波形が図 2.1である。このように位相がそろっている縦モードの数が増えれば増える

ほど、急激に時間波形がパルス状になっていくのがわかる。この原理を用いると、非常に多数の縦

モードの位相をすべて揃った状態（同期）にする事により、超短パルス発生が実現する事がわかる。

同期したモードの個数 (スペクトル幅)が等しい場合、すべての位相が完全に揃った状態が最も短

いパルスを発生させることが出来、このパルス幅の事を TL(Transform Limit)という。現実的な

モード同期レーザーの出力はモード同期の仕組みや群速度分散 (後述)により、位相がフラットな

状態から離れ、ある程度パルス幅が伸びている事が多い。

この過程を数式的に記述すると以下のようになる。まず、マルチモード発振しているレーザー電場

から考える。時間波形を e(z, t) モードナンバーmの振幅を Em 角周波数を ωm 波数を km 位相を
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ϕm とすると、トータルの電場は

e(z, t) = Re

(∑
m

Emei(ωmt−kmz+ϕm)

)
(2.1)

と表せる。ここで、中心周波数を ω0 モード間隔を ∆ω とすると、

ωm = ω0 +m∆ω = ω0 +
2mπc

L
(2.2)

また、波数 km = ωm/cであるので、km の項を消去する事が出来、式 (2.1)は

e(z, t) = Re

(
eiω0(t−z/c)

∑
m

Emei(m∆ω(t−z/c)+ϕm)

)
(2.3)

と書き直せる。ここで、ω0 の項が搬送波を表し、
∑
の項がエンベロープを表す。簡単のため、す

べての縦モードの強度は E0 で等しいとする。さらに N 個の縦モードでモード同期がかかったと

仮定して、初期位相がゼロであるとすると、式 (2.3)は

e(z, t) = Re

E0e
iω0(t−z/c)

(N−1)/2∑
−(N−1)/2

ei(m∆ω(t−z/c))

 (2.4)

と表せる。ここで、等比級数の和の公式を用いると、
∑
の項が求まり、さらに式を簡単にすると

e(z, t) = Re

(
E0e

iω0(t−z/c) sin(N∆ω/2)(t− z/c)

sin(∆ω/2)(t− z/c)

)
(2.5)

と表せる。したがって、Z=0でのパルス強度 I(t)は、

I(t) ∝ sin2(N∆ωt/2)

sin2(∆ωt/2)
(2.6)

となる。図 2.1はこの式に則り計算したものである。モードの間隔 ∆ω は、式 (2.2)より共振器長

から求まり、これがきちんとパルスの繰り返し周波数になっていることがわかる。また、この図か

らもわかるように、同じ繰り返し周波数ならば、同期したモードの数が多ければ多いほど、短パル

スを生成する事が出来る。したがってスペクトルが広いモード同期レーザーは短パルスになりう

る。パルスの時間幅 ∆tは

∆t =
1

Nfrep
(2.7)

で与えられる。

2.1.2 モード同期の種類

モード同期の種類には大きく分けて、受動モード同期と強制モード同期があるが、強制モード同

期は強引な方法で、本論で求めるような高精度、低雑音を目的としたレーザー開発にはそぐわない。

本論では割愛し、受動モード同期についてのみ述べる。モード同期とは各縦モード間の位相がそろ



第 2章 理論 5

共振器長 L=1 m
f
rep
=c/L=300 MHz

T
rep
=1/f

rep
=3.3 ns

T
rep

図 2.1 同期した縦モード数の違いによるパルスの変化

う事であるが、これを実現しようと考えると非常に難しい。一方で、モード同期を実現するための

仕組みは時間領域で考えると理解がしやすい。モード同期がかかるとパルス発振が起こる。つまり

パルスになればモード間の位相が揃うという事である。そのためにレーザー自身がパルスに (尖頭

値が高く)なった方が安定になるような状態を実現すれば、勝手に (受動的に)モード間の位相がそ

ろう様な非線形応答が生じる事になり、モード同期が実現出来る。そのためにはレーザー共振器

に”仕掛け”を作る必要がある。その仕掛けとは、”パルスになる事で共振器内ロスが減るような構

造”である。これにより、パルスになればなるほど状態が安定になるので、受動的にモード同期が

実現する。この仕掛けに様々な方式が存在し、それにより光源としての特徴も様々な特性を示す。

• 可飽和吸収体によるモード同期
過飽和吸収体（SA:Saturable Absorber）特に半導体を用いたものが多くそれらは、SESAM

（SEmiconductor Saurable Absorber Mirror）と呼ばれる [1]。これは、入射光強度が弱い

ときに吸収体として働く一方、光強度がある飽和強度に達するにつれて、透明化していき、

反射率が高まるものである。長所として容易にモード同期が得られ、安定しやすいという点

が挙げられる。短所としては、応答時間の遅さや、対応するスペクトル幅が狭い事が挙げら

れる。これらの要因から、パルス幅が長めになりがちであり、50 fsを切るのは難しい。ま

た、雑音も大きくなりやすく、光周波数コムとしての性能も最高の物は得られない。SESAM

上での光強度を高めるために集光が必須であり、このため共振器構成も複雑になりがちであ

る。最近では、これらの弱点を克服したカーボンナノチューブを用いた SAも注目されつつ

ある [2]。

• カーレンズモード同期
現状、コムとしても超短パルスレーザーとしても最高の性能が得られている。共振器中の結

晶の非線形性（カー効果）により、高強度光に対して屈折率変化起こる。そのため、共振器
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中の空間モードが高強度光と低強度光で異なる状態になる。これを利用し、高強度光の利得

が高い状態または、低強度光のロスが多い状態を作る事でモード同期を実現する。現状最も

短いパルスが得られる方式であり、スペクトルも非常に広い。代表的なカーレンズモード同

期レーザーである Ti:Sapphireレーザーでは自己位相変調の効果も加える事でオクターブ光

の直接発生にも成功している [3]。光周波数コムとしての性能も最高の安定度が得られてい

る。欠点は、高いアライメント技術が必要であり、温度変化や音響ノイズなど外乱による影

響にも非常に敏感なため、長時間安定動作には不向きな点である。

• 非線形偏波回転同期
NPR: Nonlinear Polarization Rotation とも呼ばれる。主にファイバーレーザーで用いら

れる手法であり本研究でも用いている方式である。これも物質（ファイバー）の非線形性

（カー効果）を利用する。カーレンズと異なる点は、空間モードではなく偏光回転の量が光

の強度によって異なるという性質を利用する。 共振器中に偏光子を入れる事で、高強度の部

分のみを抜き出す。図 2.2にイメージを示す。利点としては、非常に安定で、カーレンズに

は及ばないが、かなり性質のよいパルスが得られることにある。欠点は、偏光の抜出しに任

意性があり、最高の性能を得るための指針が得られない事にある。そのために、作るたびに

性能はバラつき、光周波数コムとしての性能も調整の腕に左右される事が多い。

SMF

YDF

PBS

高強度成分
低強度成分

非線形偏波回転

図 2.2 非線形偏波回転のイメージ

• NALMによるモード同期

非線形偏波回転によるモード同期ファイバーレーザーにおいて、温度変化、経年変化、振

動等による偏光状態の変化が問題になる。これらを克服するために偏波保持ファイバー

を用いたモード同期レーザーが開発されている。しかし、SESAM によるモード同期で

あったため、光周波数コムとして最高の性能は得られなかった。この欠点を克服したのが

NALM(Nonlinear Amplifying Loop Mirror) [4]によるモード同期である [5]。簡単に原理

を示す。構成として Figure8構成と Figure9構成が考えられる。どちらもビームスプリッタ

で分岐し、右回りと左回りのパスでそれぞれ非線形位相が付与されることにより、重ね合わ

さった際の強度が変化する事を利用している。

非線形位相を付与する方法としてはもともと NOLM(Nonlinear-optical loop mirror) と呼
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ばれる方法が先に存在した [2]。これは分岐比の非対称なファイバーカプラーによるファイ

バー loopを用いる事によって、右回りと左回りのピークパワーの差が非線形位相の差とな

り、重ね合わさった時に強度を変調する手法である。一方で、NALMは 50:50カプラーを

用いる。重要な部分はゲインファイバーが loopの非対称な位置にある事である。そのこと

により、ゲインファイバーにより高強度に増幅された後に伝搬するファイバー長が右回りと

左回りで異なる。これが非線形な位相差を生み出す。

Figure8 構成の利点は Phase bias が無い状態でロスが最大になるので Phase bias が無く

てもモード同期を実現する事が出来る事である。Figure9 構成の利点としては、高繰り返

しに出来る事と自由空間に出すことで高速な変調器を適用できるという事である。一方で、

Phase bias無しで最もロスが少なくなるので、モード同期を実現するためには biasを付加

しなければならない。

以上が主要な受動モード同期の原理である。

2.1.3 群速度分散

一方、これらの原理だけではモード同期を実現出来なかったり、超短パルスが得られない事が多

い。これはレーザー共振器中で群速度分散によりパルス幅が伸びてしまう事に起因している。この

効果を考えるために、単位長さあたりの分散が β(ω)をもつ媒質に、スペクトル Ein(ω)のパルス

ein(t)が入射する系を考える。長さ L進んだときのパルス eout は

eout(t) =
1

2π

∫
dωEin(ω)e

iωteiβ(ω)L (2.8)

と表せる。ここで、β は中心周波数 ω0 周りで、テイラー展開する事が出来る。

β(ω) = βω0 +
∂β

∂ω
(ω − ω0) +

1

2

∂2β

∂ω2
(ω − ω0)

2 +
1

6

∂3β

∂ω3
(ω − ω0)

3 +…

= β0 + β1(ω − ω0) +
β2

2
(ω − ω0)

2 +
β3

6
(ω − ω0)

3 +…
(2.9)

ここで、簡単のため、βn = ∂nβ/∂ωnとした。これを式 (2.8)に代入する。簡単のため、̃(ω) = ω−ω0

とおく。中心周波数 ω0 の項とそれ以外を分けると、

eout(t) = Re
(
ei(ω0t−β0L)aout(t)

)
(2.10)

となる。ここで、aout(t)はパルスのエンベロープの関数であり、

aout(t) =
1

2π

∫
dω̃Ẽ(ω̃)ei(ω̃t−(β1ω̃+(β2/2)ω̃

2+(β3/6)ω̃
3+…)L) (2.11)

である。ω0 の項は搬送波を表す。したがって、位相速度は、

vp =
L

t
=

ω0

β0
(2.12)
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表せる。したがって、位相速度は、分散の 1次以上の項の影響を受けない。また、エンベロープの

速度、すなわち群速度は、2次以上の項を無視すると aout(t)が

aout(t) =
1

2π

∫
dω̃Ẽ(ω̃)ei(ω̃t−β1ω̃L) (2.13)

と表せるので、

vg =
L

t
=

1

β1
=

(
∂β

∂ω

∣∣∣∣
ω=ω0

)−1

(2.14)

となる。したがって、単位長さをエンベロープが進むのにかかる時間 τ は τ = 1/vg で表すことが

できる。したがって、周波数ごとの遅延 ∆τ は

∆τ(ω) =
∂τ

∂ω
(ω − ω0)

=
∂
(
v−1
g

)
∂ω

(ω − ω0)

=
∂2β

∂ω2
(ω − ω0)

= β2(ω − ω0)

(2.15)

と求まる。この ∆τ がパルスの幅のスケール以上で起こると、エンベロープの形が広がってしま

う。したがって、パルス波形は β2 の値によって広がり、β1 の値はよらない (β1 はエンベロー

プの形を保ったまま全体を遅延させる。)。この β2 の項を群速度分散 (2 次分散):GVD(Group-

Velocity-Dispersion) といい、単位は fs2/mm をよく用いる。式 (2.13) で 2 次以上の項を無視し

たが、これを含めると、β3 以上の効果で出力パルス波形が変化する。β3 の効果を TOD:Third-

Order-Dispersionという。たとえば、波長 1030 nmにおいて、光ファイバーはGVD=23 fs2/mm、

TOD=40 fs3/mmを示す。

2.1.4 分散補償

前節の群速度分散の効果により、ファイバー等の媒質中を超短パルスが伝搬すると、パルス幅が

広がってしまう。例えば光周波数コム応用では、非線形効果を利用した１オクターブ光の発生が必

要なため、パルス幅は短く保たねばならない。したがって、媒質中で付与される分散を打ち消す事

が必要である。これを分散補償と呼ぶ。これには回折格子対や、プリズム対、チャープミラー等が

主に用いられる。

例えば、本研究で分散補償に使用している回折格子対であれば図 2.3のような構成のときに

GVD = − 4π2c

ω3
0d

2 cos2 θr

TOD =
12π2c

ω4d

1

cos2 θr

[
1 +

2πc

ω0d

sin θr
cos2 θr

] (2.16)

となる [6, 7]。ここで、GVD,TODはグレーティング対の間隔を単位長さ当たりに換算している。

図 2.3の構成は、空間的に分散している。そのためビームを反射させ同じ光路を再び辿らせること
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θi
θr

θr-θi

l2

l1

D

図 2.3 回折格子対

で、空間的な分散をキャンセルしつつ GVDを 2倍にする。グレーティングの刻線本数 (/mm)の

違いによる GVD の値 (ダブルパス) を図 2.3 に記す。このように、刻線本数が多い方が、短いグ

300 本 /mm 600 本 /mm

1000 本 /mm

図 2.4 GVDの入射角依存性

レーティング間隔で大きい GVD補償を行う事が出来る。角度により大きく GVDが異なるが、使

用角度は基本的に回折効率が最も高くなる角度にするため、回折格子の仕様で決まるものである。

またグレーティング対は TODが正なので、1 µm帯 (ファイバーの TODが正)で使用する際は注

意が必要である。例えば、本研究で用いている Yb:fiberモード同期レーザーは 30 fsを切る値が複

数報告されているが、これらのパルス圧縮にはすべて TODまで補償可能なプリズム対を用いてい
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る [8–10]。

2.2 光周波数コム

2.2.1 モード同期レーザーから光周波数コムへ

モード同期レーザーは、より短い時間幅を実現を目指して開発されてきた。一方、モード同期

レーザーを周波数軸で捉えると、一つ一つの縦モードの線幅は当時 (2000年以前)の苦労して作る

CWレーザーと同等、またはそれ以上に狭線幅である事が知られていた。MPQ(マックスプランク

量子光学研究所) のヘンシュ（Theodor W. Hänsch）らはその性質を利用して、モード同期レー

ザーによる分光応用を行っていた [11]。しかしモード同期レーザーを分光応用に用いる際に、キャ

リアエンベロープオフセット周波数（以下、単にオフセット周波数と書く）が問題となっていた。

• キャリアエンベロープオフセット周波数
レーザー共振器の縦モードはゼロ周波数から始まり、等間隔に並んでいるように見えるが、

実際は分散の影響で等間隔にはならない。しかし、モード同期レーザーの場合は超短パルス

を発生させるという仕組みにより、非線分散の形でこれを補償し、等間隔な縦モード群で発

振する。もともと持っていた共振器縦モードとは異なる縦モードで発振するため、この縦

モードはゼロ周波数から始まらず、ひずみとしてオフセットが加わる形で

f = f0＋ n× frep (2.17)

と表される。この式における f0（fCEO と書く事も多い）がオフセット周波数である。frep

は周波数領域で縦モード間隔、時間領域でパルスの繰り返し周波数を表すため、単に繰り返

し周波数と呼ぶ。時間領域では、各パルス毎のエンベロープとキャリア位相のずれの量に相

当し、単にキャリアエンベロープ位相と呼ぶ。

繰り返し周波数 frep はパルスの繰り返しに相当するので、フォトディテクターでの直接観測が出

来、共振器長の制御でのコントロールが可能であった。しかし、一方で、オフセット周波数は直接

観測が出来ないため、モード同期レーザーの不定要素になってしまっていた。このことがモード同

期レーザーの分光応用を妨げていた。しかし、1999年の 1オクターブ光の発生 [12] と、自己参照

法により、この問題は解決される事となった。

• 1オクターブ光発生と自己参照法によるオフセット周波数の観測

PCF(Photonic Crystal Fiber) という特殊なファイバーを用いると自己位相変調や四光波

混合等の非線形効果によりスペクトルが広がる。重要な点は photonic crystal 構造にする事

で、分散が制御されたコア径の小さいファイバーが作れるようになった事である。この事に

より非線形効果を効率的に起こすことが出来る。1オクターブを超えるスペクトルを得る事

が出来れば、オフセット周波数を観測する事が出来るようになる。モード同期レーザー長波
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長 (低周波側 fL)と短波長 (高周波側 fH)、それぞれの発振周波数を整数 nL,nH を用いて

fL = f0＋ nL × frep

fH = f0＋ nH × frep
(2.18)

と表す。ここで、長波長の 2倍波をとると

2fL = 2f0＋ 2nL × frep (2.19)

となる。さらに、1オクターブ、つまり nH = 2nL となる関係が成り立つとし、2倍波と短

波長の差 (ビート信号)をとると

2fL − fH = (2f0＋ 2nL × frep)− (f0＋ nH × frep)

= (2f0＋ 2nL × frep)− (f0＋ 2nL × frep)

= f0

(2.20)

となり、f0 が測定できる。図を 2.5 に示す。自己参照法には上で説明した f − 2f 干渉計

×2 (２倍波 ) ①2f
0
+2nf

rep

②f
0
+2nf

rep

f
f0

干渉計 (①－②)

図 2.5 自己参照法のイメージ

を用いるものの他に、2f − 3f 干渉など似たような方式でオフセットを検出する事も出来

る [13]。この事により、オフセット周波数が制御出来るようになった。オフセット周波数が

分かると、式 2.17 より、モード同期レーザーのすべての縦モードは既知の値になるため、

「光のものさし」として光の絶対周波数を測定する事が可能になった [14, 15]。この発明によ

り、従来は国家プロジェクト級の実験であった光の絶対周波数測定が、今や１研究室の 1学

生が気軽に行えるものとなっている。光周波数コムのコムたる所以は式 2.17にあると言っ

てもよい。ときには数百万をこえる縦モード群がたった二つのパラメータのみで制御でき

る。この単純ながらも複雑なコム構造がコムの応用を豊かにしている [16]。

2.2.2 光周波数コムの発展とその応用例

光周波数コムは 2000年以降爆発的に進化を遂げてきた。この節ではこれらのうち代表的なもの

を簡潔に説明する。
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2.2.2.1 高精度化

光周波数コムは光のものさしであるので、これをより高精度化しようというのは至極当然の方向

性であると言える。これは光原子時計 [17, 18] や、低雑音なマイクロ波発生 [19] の応用に用いら

れる。しかし、一般的にイメージする”ものさしの高精度化”とはかなり状況が異なってくる。そ

れは、光周波数コム自体は基準にはなれないという事である。光周波数コムのオフセット周波数、

繰り返し周波数はコムとは全く別の独立した”参照信号”に安定化される。したがって、コムの高

精度化は、参照信号そのものの品質とコムの参照信号への追従能力の二つの要素によって決定され

る。参照信号に関しては、最も簡単には市販のシグナルジェネレータを用いる。しかし、これは内

部の水晶発振器を基準にしたものであり、雑音も大きく正確さも良くない。一般的に１秒積算で７

桁程度の値の測定が出来る。もう少し精密に計測するには安価で入手性の良い Rb原子時計を用い

る。これは同じく一秒積算で 11 桁程度の光周波数測定が可能になる。しかし、Rb 原子時計は安

定度は高いがバッファガスの封入の影響等で正確ではないため、標準にはなりえない。本研究で

は GPS信号に Rb時計を同期させる事でこの問題を解決している。さらなる高精度を得るに水素

メーザーや、Cs時計が挙げられるが、これは一研究室レベルでは導入の敷居が非常に高く、特定の

研究所でのみ用いられる。別の方法として RF（Radio Frequency）をもちいた基準ではなく、光

周波数基準を用いる事でより高い安定度を得る事が出来る。これは 3章で詳しく述べる。

光周波数コムの高精度化とはつまり、ある光基準に対してどれだけ正確に追従出来るか？という

能力を示すものである。つまり位相同期の際の残留雑音の低減を目指している。これに関しては、

Ti:Sapphire レーザーによるコムが最も良い値を示し、1秒積算で 2.1 × 10−17 の安定度を達成し

ている [20]。一方で、Ti:Sapphire レーザーは励起光源等の問題で長期安定動作に向かないため、

光原子時計等の応用で障害になり得る。そのため、長期動作が可能なファイバーベースのコムの開

発が進んでいる。しかし、ファイバーベースのコムは共振器構成がロスが大きく、ゲインが高いと

いう特性等から相対的に雑音が多い事が知られており、それが高精度化に対しての障壁であった。

この解決には、ファイバーコムそのものの雑音を低減する取り組みと、高速動作可能な変調器の開

発が同時に進んだ。特に変調器に関しては 4章、5章で詳しく述べる。結果、ごく最近の結果では

Ti:Sapphireと同等レベル (1秒積算 10−17 レベル) の安定度に到達しつつある [21, 22]。

2.2.2.2 高繰り返し化

別の光周波数コムの進化の方向性として、高繰り返し化が挙げられる。光周波数コムを往々にし

て、櫛状のスペクトルを用いて描かれる。これはある意味では正しくない。市販の最高レベルの分

光器の分解能は 300 THzの光周波数にたいし 4 GHz程度である。一方で、光周波数コムの繰り返

し周波数は典型的には 50-200 MHz程度である。つまり、普通の方法では、コム一本一本を分離し

て観測する事は出来ない。したがって、一般的なコムのスペクトルは白色光源のように見える。こ

のコム分解が容易に出来るようになると非常に多くの応用が広がる。また、縦モード一本当たりの

パワーが高いのも利点である。一方で、ピークパワーを高くとる事が難しいので、白色光発生等、

非線形効果を積極的に利用したい応用ではデメリットになりうる。ここでは代表的なものを紹介
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する。

• Direct frequency comb spectroscopy

コムによる直接分光の利点は広帯域のスペクトルを高速に（同時に）取得できる事にある。

従来のＣＷレーザーをスキャンする方法では、良くて 100 GHz程度の帯域が限界であり、ス

キャンに時間も必要になる。このような広帯域分光の応用例としては中赤外領域の分子分光

が挙げられる。しかし、コムによる直接分光はコム一本一本を分離する事の難しさから、一

般的にはデュアルコム分光法といった複雑な測定系が必要になる。高繰り返しになる事で、

コムによる直接分光が非常に簡便になる。吸収分光の場合を考えると、サンプルにコムを当

てて透過光を分光器に入れればよい。コムはモード毎に分離されているので、モードパワー

の測定の分光器で行い、繰り返し、オフセット周波数は別で測定しておけば、分光器の分解

能以上の分光が可能になる。

• 天文応用
天文分野では恒星のドップラーシフトを高精度に測定したいという要望がある。星のドップ

ラーシフトの高精度観測により系外惑星探査であるとか、宇宙の膨張の速度変化を調べる事

が出来る。このためには 一般的に天文用の分光器を用いる。この校正にコムを用いる [23]。

(従来は原子の輝線や、吸収線が用いられていた)　これは分光器上にコムが密すぎず、粗す

ぎず適度に整列する必要があるため、数十 GHz程度の繰り返し周波数が適当である。また、

求められる精度としては、対象に依存するが地球型惑星ならば、10 cm/sの程度の星の動き

が見えればよい。これは光速に対しては 9桁遅い値であるので、およそ 9桁の周波数測定精

度があればよい見積もりになる。

2.2.2.3 波長領域の拡大

光周波数コムのソースとなるモード同期レーザーは一般的に 800 nm 付近を中心とする

Ti:Sapphireレーザー、1 µm帯が中心の Ybファイバーレーザー、Yb系の固体レーザー、1.5 µm

帯の Erファイバーレーザー、Er系固体レーザー、2 µm帯の Tmファイバーレーザーが主である。

これらから発生する白色光を加味しても 400 nm以下と 3 µm以上の波長領域は直接得る事は難し

い。ここでは短波長化と長波長化に分けて述べていく。また THz領域にコムを拡張する研究も行

われている。

• 紫外コム
紫外線領域におけるコムの重要な応用は、絶対周波数測定などの分光応用である [24]。なぜ

なら、紫外領域でＣＷ発振できるレーザーは存在しないからである。光周波数コムはパルス

レーザーであるので、高い尖頭値から高調波発生が比較的容易に行えるため、これらの領域

にアクセスできる。エンハンスメント共振器によって、10-100 MHzの紫外光として比較的

高繰り返しな領域でも高効率に高次高調波発生が出来る事が知られており、数例の絶対周波

数測定が行われている [25, 26]。また、この領域は水素や、ヘリウムなど QED(量子電磁気
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学)によって厳密に理論計算ができるとされている対象の遷移があるため、この QEDが本

当に正しいか？という検証も大きなテーマになっている。また、先に述べた光原子時計にお

いても時計遷移の周波数は高ければ高いほど有利であるため、紫外領域の遷移を用いた光原

子時計も将来実現されるかもしれない。それに応じた高精度な紫外光周波数コムが必要にな

る時代が来るかもしれない。しかし、現状はコムの性質から高調波の次数が高くなるほど、

コムの位相雑音が上昇するため、紫外コムの低雑音化は非常に困難である [27]。

• 中赤外コム
中赤外 (2 µm～10 µm)は分子の振動モード（とそれにカップルした回転モード）の遷移が

多々あるため、分子の指紋領域と呼ばれている [28]。この領域でのコムの実現は、高精度な

ガス検知に用いられる事が期待されている。この応用先として、医療応用、特に呼気診断が

有望視されている。呼気診断とは、患者の息を高精度ガス検知する事で、病気かどうかを即

時に診断できるというものである [29]。この領域における光源開発は適切な新しいゲイン媒

質を見つけて直接中赤外発生させる方法と、従来のコムから出発し、波長変換により発生さ

せる方法の二つに分かれる。

波長変換による中赤外発生は、OPO（Optical parametric Oscillator）によるものと

DFG(Difference Frequency Generation: 差周波発生)によるものの二つに分かれる。OPO

の利点は 100 mWクラスのハイパワーが得られるという事である。デメリットはアライメ

ントが複雑で難しい事と、別途のオフセット周波数制御が必要になる事である。DFGの利

点はオフセット周波数が差周波発生過程で受動的にキャンセルされゼロになる事である。こ

のことにより、繰り返し周波数の制御のみにフォーカスする事が出来る。デメリットは発生

効率が悪い事である。DFGに関しては 3章で詳しく触れる。

2.3 周波数計測と安定化

2.3.1 位相雑音

光周波数コムの計測では、制御状態の指標として位相雑音が用いられる。本論でも度々使用する

ため、ここで説明する。

振幅が V0、発振周波数が f0 の発振器の信号を V は時刻 tにおいて

V (t) = V0 sin[2πf0t] (2.21)

と表せる。これは理想的な発振器であり、現実の発振器は振幅と位相に雑音が加わり式 2.21は

V (t) = (V0 +∆V (t)) sin[2πf0t+ ϕ(t)] (2.22)

となる。ここで、振幅雑音 ∆V (t)に関しては標準的な位相雑音の解析において無視される。また

殆どの状況において振幅雑音の影響は位相雑音の影響よりずっと小さい。ここでは、位相雑音のみ

にを扱う。図 2.6に発振器のスペクトル例を示す。
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図 2.6 位相雑音のイメージ

このスペクトルは一般的な Supectrum Analyzerで測定できる。注意すべき点として、Supectrum

Analyzerの縦軸はパワーであるが、これは RBW(Resolution Bnadwidth)によりパワーが変化し

てしまう。そのため、RBWで規格化されたパワースペクトル密度 (PSD:Power Spetrum Density)

で評価していく。この PSDを S(f)とおく（念のため Supectrum Analyzerの信号を PSDに変換

するときは窓関数の形状による補正が必要であることを記しておく）。

位相雑音スペクトル L(f)とは、中心周波数 (キャリア周波数 fc)に対してある周波数だけ離れた

周波数 (f − fc)のおけるを f − fc 毎にプロットしたものである。このときの PSDはキャリアの

パワーによって規格化されている。つまりキャリアとノイズの比を表しており、単位は dBc/Hzと

書かれる。また、基本的に、ノイズスペクトルはキャリアに対して対称であるので、片側のサイド

バンドのみで評価するのが一般的である。そのため SSB(Single Side-Bnad)位相雑音と呼ばれる。

数式で書くと、
L(f) = 10log[S(f)/S(fc)] (2.23)

のようになる。定量的な発振器の評価はこの値の積分量が用いられる。これは信号の位相が積分時

間範囲内で平均的にどれくらい位相を乱れているかを表す。

RMS Phase Noise =

√
2

∫
10

L(f)
10 df (2.24)

また、位相雑音の他にジッタ JRMS という”キャリア信号の立ち上がりタイミングの時間的なばら

つき”を表す値も良く用いられる。これは位相雑音をキャリア周波数で割り算すればよく

JRMS =
1

2πfc

√
2

∫
10

L(f)
10 df (2.25)

と表す事が出来る。
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2.3.2 周波数カウンタ

発振器の長期安定度の評価のためによく用いられるものが周波数カウンタである。これは、発振

器の周波数をある時間ごと (ゲートタイムという)に測定してくれるものである。位相雑音測定評

価の苦手なものとして、長期ドリフトやサイクルスリップ (瞬間的に位相同期が落ちる事)がある。

これらを周波数カウンタでは容易に測定する事が出来る。もっとも簡単な周波数カウンタの原理を

図 2.7上に示す。図のように 1秒ゲート測定ならば、1秒の間に、何周期したかを測定する。(より

厳密には、トリガがかかった”回数”を計測する) この方法は非常に単純であるが、その分精度が悪

い。例えば、1 MHzの信号を測定したとすると、 1秒で、106 周期するので、1周期分のカウント

誤差 (分解能)が 6桁になるが、1 kHzの信号を測定すると 3ケタに落ちてしまう。つまり、ゲー

トタイムの逆数がそのまま周波数分解能になってしまう (この場合は 1 Hz)ため、低周波になれば

なるほど、測定精度が落ちてしまう。この問題を解決したものが、いわゆる周期測定である (図 2.7

t

Gate Time 1 s

CLOCK

t

図 2.7 周波数カウンタ基本原理

下)。これは、一周期の間のクロック信号の回数を測定している。例えば、クロックが 10 MHz、

ゲートタイムが 1秒であれば、分解能は測定周波数によらず 0.1 µsになる。まとめると測定誤差は

周期測定誤差 = ± 1

fin

周期測定誤差 = ±Tclock

Tgate

(2.26)

と表される。これを測定周波数に対する誤差にグラフにすると図 2.8のようになる。このように、

クロック周波数以下の測定では、その他の誤差を無視した場合、常に周期測定の方が高精度に測定

でき、また精度が測定周波数によらない事がわかる。この性質から、常に周期測定を行い、この逆

数を表示させるような周波数カウンタをレシプロカル・カウンタという。また、さらなる測定精度
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GATE TIME = 1s
CLOCK = 10MHz

10 MHz

10-7

1

1 Hz

周波数測定

周期測定

図 2.8 周波数測定と周期測定の比較

の向上のため、アナログ補完法というものが用いられる (図 2.9)。これは、周期ゲートとクロック

t

CLOCK 1 cycle
T
T0

T1 T2

T1×1000

t

CLOCK
T = T0+T1+T2

図 2.9 アナログ補間法

間の時間 T1, T2 が通常、精度誤差に相当するのだが、このクロック間に定電流でコンデンサを充電

し、その 1000倍の時間で放電させ、それを T1, T2 を測定するゲートとして用いる事で、測定精度

をおよそ 1000倍に高めている。原理上どこまでも精度が上がるように思えるが、実際はアナログ

回路の精度で制限されてしまう。
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2.3.3 PLLによる位相同期

光周波数コムを周波数基準に安定化する際に用いられる PLL(Phase Locked Loop)という技術

について説明する。

PLL とは、周波数を変化出来る発振器を参照信号に位相レベルで安定化させる技術である。一

般的には発振器には VCO(Voltage Controlled Oscillator)が用いられる。本研究ではレーザー　

(光周波数コム)を発振器として扱い、繰り返し周波数や、オフセット周波数を安定化するのに用い

る。図 2.10に PLLの基本構成を示す。

位相比較器 光周波数コム
Heterodyne beat

参照信号

Loop Filter

図 2.10 PLLのイメージ

2.3.3.1 位相比較器

位相検出器により、参照信号と安定化したい信号の位相差を検出する。この位相比較器には最も

簡単にはアナログミキサーが用いられる。参照信号と安定化したい信号の周波数をそれぞれ fR、

を fL とするとこれらの信号をアナログミキサーに書けると出力 Vout は

Vout = sin (2πfR)× sin (2πfL)

=
1

2
{sin (2π(fR + fL)) + sin (2π(fR − fL))}

(2.27)

となる。ここで、ローパスフィルタを挿入し低周波のみ抜き出すと

Vout =
1

2
{sin (2π(fR − fL))} (2.28)

となり、周波数差の成分を抽出する事が出来る。また、周波数が同一で位相差 ϕであったときは、

Vout =
1

2
sinϕ (2.29)

となり、ϕが一定であれば DC成分として現れる。そのため、この信号をゼロにするように動作さ

せると、位相差がゼロになり位相同期が実現する。アナログの位相比較器は余計な雑音を付加しな

い事や、時間遅延が発生しない事が利点であり、本研究においても大半の用途はこちらを用いてい

る。一方で、周波数引き込み範囲が狭い大きな位相雑音が大きい場合に同期が出来ない等の欠点が

ある。従って、場合によってはフリップフロップを用いた位相/周波数比較器を用いる事もある。

こちらは、アナログの位相比較器と比べると非常に堅牢な位相同期が実現出来る。
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2.3.3.2 ループフィルタ

f
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e

180°

0dB
ゲイン余裕

位相余裕

f

図 2.11 ゲイン余裕/位相余裕

位相同期において最も重要な部分の一つであり、

回路設計が難しい部分である。ここを設計する上で、

考えるべき事は、安定化する信号のノイズスペクト

ルと、周波数応答特性である。適切なフィードバッ

クを決定するためにはゲイン余裕と位相余裕を意識

しなければならない。図 2.11にイメージを示す。

ゲイン余裕とは、フィードバックゲインが 0 dBのと

き、つまり信号を増幅しないときに位相が −180◦ に

対してどれだけ余裕があるかという値である。位相

が −180◦ という事は、フィードバックが完全に逆極

性で応答するという事であるので雑音は逆に増えて

しまう。したがって位相応答が −180◦ に達した際の

ゲインは 0 dBよりもずっと低く、つまり減衰されな

くてはならない。そのゲインの 0 dBからの差を位相

余裕と呼ぶ。安定なフィードバック系のためにはゲイン余裕は 6 dB以上、位相余裕は 60◦ 以上は

必要である。これらを考えて、実際のレーザー制御を行うわけであるが、ありがちなミスはループ

フィルタの応答のみでゲイン/位相余裕を考えてしまう事である。本来はフィードバック全体で考

慮しなければならない。特に雑音のスペクトルがどのような形状をしているか (例えばホワイトノ

イズなのか、20 dB/octaveで減衰していくのか等)は非常に重要である。

実際のループフィルタは PID(P:比例、I:積分、D:微分)回路で構成されている事が多い。制御器が

十分フラットな位相応答を示す低周波領域ではゲインは挙げられるだけ上げるべきである。従っ

て、低周波ほどゲインが高くなる積分ゲインは必ず用いるべきである。ただし、積分器は比例ゲイ

ン領域の位相を悪化させる事を考慮しておいた方がよい。およそ積分と比例のゲイン量が同等にな

る周波数から一桁程度上の周波数帯まで位相を悪化させる。一方で、微分ゲインは制御器の周波数

応答を改善する働きをもつ。これは、制御器のローパス効果を微分ゲインが保障できるからであ

る。そう言った意味で微分回路は万能に周波数応答を改善し得るが、制御器の応答によっては十分

でない事が多い。最高の制御帯域を実現するためには、制御器の逆伝達関数をもつループフィルタ

を設計する事が求められる。そういった意味で微分回路は不十分な逆伝達関数を適用するとみなす

事も出来る。このテクニックは 3章の位相同期の実現と 5章の回路設計で適用している。実際は、

アナログ回路の実効帯域不足、オープンループゲインの不足、そしてエラー信号の十分高周波にお

ける S/Nの不足が制御帯域を制限する。上記の内容はかなり高度であるので、一般的には Pと I

を組み合わせたラグリードフィルタ回路を用いれば大抵の制御は可能である。
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第 3章

Offset-free光周波数コム

3.1 概要

3.1.1 Offset-freeである事の重要性

光周波数コムを基本構成要素を考える。ファイバーレーザーをベースに用いた場合、(1)モード

同期レーザー、(2)ファイバーアンプ、(3)パルス圧縮、(4)白色光発生、(5)f − 2f 干渉計によるオ

フセット周波数検出、そして (6)複雑な電子回路系によるフィードバックの 6つの要素が必要にな

る。本研究で開発した Offset-freeコムは、(4)までは、一般的なコム開発とほとんど変わらない。

(5)の f − 2f 干渉計から先を廃止し、代わりに差周波発生を行う事で、(6)の複雑な制御を必要と

しないコムを開発する事を目的としている。オフセット周波数の制御は高い S/Nを保ち続ける事

が必要になるほか、衝撃に弱いため、ロックが瞬間的に外れてしまう事（サイクルスリップ）が起

こる事がある。そのようなことは光原子時計応用のような周波数標準応用では決して許されない。

一方、差周波コムは Opticalな過程でオフセットをキャンセルするので、非常にロバストな系にな

る事やコムの雑音低減が期待できる。また、繰り返し周波数の制御一つでコムの完全な安定化が実

現出来る。さらに従来のコムでは、繰り返し周波数の制御とオフセット周波数の制御が対角化でき

ない。それぞれの制御がお互いに干渉しあい、制御に悪影響を及ぼし、結果として位相雑音に悪影

響を与えてしまう。また、高速制御器が一つで済むので、従来のコムのように EOM（電気光学素

子）等 [30]の変調器をオシレータの中に組み込み必要もなくなり、シンプルな構成に出来る。これ

らが本研究における Offset-freeコム開発のモチベーションである。以下、下にまとめておく。

1. ロバストなオフセット周波数の安定化である点

2. 制御が一つで済み、クロストークが発生しない点

3. EOM等の変調器を省略でき、発振器の構成をシンプルに出来る点
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3.1.2 Offset-free光周波数コムの先行研究

Offset-freeコムと呼んでいるが、これは従来からある差周波コムであり、それ自身は新しいもの

ではない。図 3.1にオフセットフリーコムの先行研究を波長領域毎に示す [31–36]。

Wavelength
1550 nm

Ti:Sapphire laser

Yb:fiber laser

Er:fiber laser

950 nm 3 μm 4 μm 6 μm 8 μm 14 μm

図 3.1 Offset-freeコムの先行研究例 [?, 31, 33–36]

この様に多数開発例がある。ただし主たる目的が異なっている事に注意しなければならない。差周

波発生とは本来、直接得る事の難しい中赤外領域のコムを作るための手段の一つである。そのた

め、オフセットがキャンセル事はあくまで副次的な利点であり、それを存分に生かした研究は少な

い。差周波によるコムを研究する上で、もっとも重要な研究はMPQ(マックスプランク光量子研究

所) のグループによってなされた [31]。この研究は、f − 2f 干渉計によって得られるオフセット

と、差周波コム（ゼロオフセット）と基本波コムの干渉によって得られるオフセット (強引にいう

なら f − 0f 干渉計とみなせる)に差があるのかを測定している。結果、6× 10−21 のレベルで同一

であるとしている。この結果は、差周波コムというのは十分にゼロオフセットであり、普段用いて

いる f − 2f 干渉計と同程度に信用できるとみなせる。

本研究の開始前においてはこの研究のみが特別である。他の差周波コムは 1.5 µmより長波長の発

生のみになっていて、差周波コムの性質というよりも中赤外発生そのものにフォーカスしている。

また差周波コムにとって、光原子時計の領域である 600-1200 nmは未到達領域であると言える。

3.1.3 本研究における Offset-free光周波数コム

本研究におけるOffset-freeコムは、従来存在しなかった時計波長領域で差周波コムの開発とその

完全制御を目的としてる。この波長帯での Offset-free コムの発生により、高感度なディテクター

を用いる事が出来、中赤外コムよりも Offset-free 性の積極的活用が出来ると考えている。特にロ

バストさとゼロオフセットである事の利点を生かせる光原子時計分野での応用を目指した。

構想としては、当研究室で得意としている Ybファイバーレーザー（1 µm帯）ベースで白色光発

生を行う。このとき、従来の f − 2f 干渉計に用いるよりも少しだけスペクトルを広げる。すると

およそ、610 nmと 1450 nmの差周波で 1060nm付近の Offset-freeコムを発生出来る。つまり 1

µmのコムを広げて差周波をとり再度 1 µmを発生させる。一見無駄な行為に見えるが、この事で
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オフセットのない 1 µm光が発生できる。1 µmで差周波発生させる事は本研究のアイデアの中心

となる部分である。通常差周波コムはパワーが弱く使いにくいものであった。そのことが様々な応

用を妨げていた。しかし、本研究では 1 µmで差周波発生させる事で Ybファイバーアンプを用い

る事で、差周波の増幅が可能になる。そのことで、差周波の使い勝手が非常に良くなる。同様の構

成が Er帯でも報告されている [32]。Ybファイバーアンプで 1 Wレベルまで増幅できたら、再度

白色光発生を行う。この事により、差周波のオフセットフリーであるという特徴を持ちながら、光

原子時計の波長をすべて網羅する（オクターブに迫る広いスペクトルを持った）Offset-freeコムが

開発可能となる。以下順に、ここの部位について述べていく。

3.2 Ybファイバーモード同期レーザー

3.2.1 オシレータ

図 3.2に本研究で作成したＹｂファイバーモード同期レーザーの構成を示す。

WDM

LD

YDF

SMF

SMF

SMF

PBS

λ/2 λ/4

Isolator

λ/4

Diffraction
Grating

Diffraction
Grating

Mirror

Mirror

Collimator

Collimator

976nm 300mW

PZT

図 3.2 Yb:fiber mode:locked laser

代表的なレーザーパラメータ

波長 1000-1080 nm

繰り返し周波数 100 MHz

出力の平均パワー　 　 30 mW

励起光　 976 nm, 150-300 mW
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光周波数コムの基本となる発振器のため、単にオシレータと呼ばれる事が多い。構成としてはリ

ング型の共振器になっており、共振器内のアイソレータで周回方向を指定している。非線形偏波回

転によるモード同期レーザーであり、ファイバーにおける偏波の回転を PBSで超短パルス領域を

抜き出すような偏光状態を実現している。ファイバー部分での 23 fs2/mm@1030 nmの分散を 600

本の回折格子対 (間隔 3.5 cm程度)で補償している。総分散はゼロに近い状態にしている。ファイ

バーレーザーベースの光周波数コムの設計においてオシレータの総分散はコムの位相雑音に密接に

かかわっているため、非常に重要である [37]。一般的にはゼロ分散（スペクトル形状から判断）が

一番低雑音といわれている。図 3.3に作成したオシレータのスペクトルの一例を示す。

図 3.3 作製したＹｂファイバーレーザーのスペクトル

Ｙｂオシレータの総分散と、オフセット線幅の関係と、オフセット線幅に密接に関連している強度

雑音（RIN:Relative Intensity Noise）の測定した先行研究 [37]がある。低雑音な光周波数コムの

実現を目指したオシレータ設計においては、ゼロ分散以外の選択肢はないといってもよい。参考文

献のように実験的にオシレータの分散量を測定するのは大変なので、現実的には、光スペクトルが

広くなるように分散調整するのが一般的である。

Offset-freeコムは繰り返し周波数の雑音を制御するため、この雑音を低減は重要課題である。そ

のために図 3.4のようなオシレータの箱を独自に設計した。

ペデスタルを一切使わない非常に堅牢な設計になっている。完全ではないが、低周波の音響外乱を

遮断するため、エアタイトに近い状態を実現している。非常に地味な改良であるが、この箱により

半年以上の連続モード同期動作を実現した。執筆時点で、停電等の電気的な理由以外でモード同期

が落ちたことは未だない。図 3.5に長時間動作したときの繰り返し周波数の変化を示す。5時間を

超える動作でも共振器長が 1 波長分も変化しないという結果になった。この測定自体はほぼ室温

の安定性に左右されるといってよい。さらなる安定しの向上には温調の導入が課題である。また、

縦モードそのものの安定性も格段に上がった。この安定性に関しては、次章でもう少し詳しく触
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図 3.4 Yb:fiber mode:locked laser

れる。

20 Hz

=600 nm

図 3.5 タイト BOXによるオシレータの安定動作：繰り返し周波数の長時間

3.2.2 Ybファイバー増幅器

図 3.6に Ybファイバー増幅器 (YDFA:Yb Doped Fiber Amplifier)の構成を示す。

YDFA にはいろいろな種類があるが、これはダブルクラッドファイバーを用いた YDFA である。

SMFを用いたファイバーに対しての利点は、励起光に強度の高いMMF(Multi Mode Fiber)カッ
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Combiner

LD

YDF

10/125DC
DCF

10/125

MMF

SMF

976nm 3W

SMF

CollimatorCollimator

InputOutput

Combiner

DCF

MMF

SMF

976nm 3W

Collimator

InputOutput
YDF

10/125DC

(a)

(b)

図 3.6 Yb:fiber Amplifierの構成例

プリングのＬＤが利用可能なことである。この構成は fsレーザーの場合、一般的に 2-3 Wの出力

まで対応可能である。また、コア径がやや大きめになっているため（通常 6 µmに対し、10 µm）

ファイバー内での非線形効果を抑える事も期待できる。一方で、デメリットは励起光の吸収効率が

悪いため、比較的長いファイバーが必要になる事に加え、融着の難しさが挙げられる。以前は図

3.6(a)のようなアンプ構成にしていたが、SMFと DCFのMFD(Mode Field Diameter)ミスマッ

チングによる融着ロスが問題になりがちであった。また、出力段が SMFであったため、非線形効

果の懸念も大きい。従って、私は (b)のような構成に変更する事にした。この事で、融着ロスや、

非線形効果を最大限抑える事が期待できる。各ファイバー段のファイバー長の選定などのパラメー

タも多いので、単純に見える半面、設計は慎重に行うべきである。図 3.7に増幅結果を示す。およ

そ励起光電流 3 A程度 (励起光強度にして 2.1 W程の励起)で 1 W超の出力が得られた。

図 3.7 YDFAによる増幅結果：左　各励起光強度における増幅器出力　右　増幅前後のスペクトル
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3.2.3 パルス圧縮と SHG-FROGによるパルス幅測定

パルス圧縮はプリズムを用いるか回折格子対を用いる方法が一般的である。回折格子対は

TOD(Third Order Dispersion)の符号がファイバーと同じく正であることが懸念事項である。一

方でコンパクトな構成で高効率が得られるので、本研究を含め大半のレーザーでは回折格子対が

用いられる。また、パルス幅測定は最も単純なオートコリレータを初め、数々の方法が存在する

が [38, 39]、本研究では SHG-FROG(Frequency Resolved Optical Gating) によりパルス幅の測

定を行っている [40]。構成を図 3.8に示す。ビームを二つに分けて、非線形結晶上で重ねる。二つ

のビームの時間遅延があった時だけ、和周波が発生し、そのスペクトルを各ディレイごとに測定す

る。この測定で得られたトレースを回帰的な方法で再構成する事で、パルス幅だけでなく位相の

情報も得られる。大切な事は、ビームスプリッターや構成するミラーの分散と非線形結晶の厚さ

である。※特に結晶が厚いと短いパルス幅を測定する事が出来ない事に注意。Ybファイバーレー

Stage

lens BBO

Spectroscope

pass1

pass2

Input

図 3.8 FROG構成

ザーにおいて、パルス圧縮が上手に出来るかどうかは、オシレータによるところが大きい。図 3.9

に FROGの結果を示す。もともとは図の赤いスペクトルであったが、このときにパルス圧縮を試

みても 100 fsを切るような短いパルスにならなかった。おそらくオシレータ内での強い SPM由来

の非線形分散がつき、そのせいで圧縮が出来ないと考えられる。そこで、波長板を調整し、青のよ

うなスペクトルにし、SPMを抑えたところ、図のように半値幅でおよそ 70 fsのパルスを発生させ

る事が出来た。このパルス幅は YDFAで 1 W超まで増幅されたあとのパルス圧縮の結果である。

3.2.4 非線形ファイバーによる白色光発生

高非線形ファイバーに高強度パルスを入射するとスペクトル拡大が生じる。この過程には SPM

等の非線形効果によるものである。図 3.10 に白色光発生後のスペクトルを示す。上記のスペク
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70 fs

図 3.9 FROG結果

図 3.10 Suspended core fiberによる白色光のスペクトル

トルは私が博士課程期間中に試した白色光発生の中で最も広がったのである。これは Suspended

Core Fiberという特殊な高非線形ファイバーを用いている [41]。図 3.11に最終的に用いた一般的

な PCF(Photonic Crystal Fiber) を用いた白色光のスペクトルを示す。最終的にこの構成を選ん

だ理由は”CWレーザーへの安定化”の節で述べる。

-40

-30

-20

-10

0

R
e

la
ti
v
e

 p
o
w

e
r 

(d
B

)

1600140012001000800600

Wavelength (nm)

 Spectrum analyzer 1
 Spectrum analyzer 2610 nm

1430 nm

図 3.11 PCFによる白色光のスペクトル

この過程で考えるべきなのは、入射レーザーの波長、パルス幅、パルスエネルギー（繰り返しと平
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均パワー）、加えて使用する非線形ファイバーの非線形定数、分散、長さ　である。特に大切であ

るのが、パルス幅とゼロ分散波長である [42]。ファイバーのゼロ分散波長は、発生するスペクトル

の帯域や、スペクトル形状に大きく寄与する。ゼロ分散が入射光よりも短波長にあるときは、スペ

クトルは最も良く広がるが、スペクトル形状は非常に不安定になる。逆の状態では、スペクトルは

あまり広がらない代わりに平坦なスペクトルが得られるといわれている。また、ピークパワーさえ

得られればよいという勘違いをしている人が多い。通常の非線形効果と最も異なる部分はここであ

る。例えば psパルスで、足りないピークパワーを補って白色光発生させても、光周波数コムにす

る事は出来ない。これは、白色光発生が必ずしも”コヒーレンス”が維持される過程とは限らない

からである。このような議論は参考文献 [42]に詳しい。参考文献 [42]にパルス幅とコヒーレンス

の関係が示されている。ここでいうコヒーレンスとは、白色光と入射パルスの位相関係との相関

があるか？という事である。ピークパワーを一定にしてパルス幅を可変させた結果が示されてい

るが、パルス幅が長くなるに従って、時間波形が汚くなりコヒーレンスの指標も急激に低下する。

従ってパルス幅の長いレーザー、（私の経験では 200 fsを超えるレーザーで光周波数コムとして白

色光を発生させようとした場合）、何らかの方法でパルス幅を縮めてから白色光発生させる必要が

ある。また、ゼロ分散波長と、入射光の波長も非常に重要なパラメータである。参考文献 [43]のよ

うに一度、非線形効果を使いスペクトルを拡大し再度パルス圧縮する事で 290 fs ⇒ 100 fsにする

ことで、高いコヒーレンスをもつ白色の発生に成功している例も存在する。

3.3 Offset-free光周波数コムの開発

3.3.1 白色光の差周波発生

本研究の目的とする 1 µm帯の差周波を得るためには、一般的な Ybファイバーコムに応用され

る白色光よりも少し広いスペクトルが必要になる（白色光の端と端を利用しなければならない）。

位相整合用のデバイスとしては、PPMg:SLT 結晶を用いた。BBO 等の一般的な非線形結晶と異

なり、分極反転による擬似位相整合で波長変換を行う。このような結晶は通常の方法では位相整

合がとれない d33 を用いる事が出来る。PPMg:SLT 結晶で deff=10 pm/V 近くの値が得られる。

（BBOが 2 ppm/V程度である。）さらに、ウォークオフもないため、結晶長を長くすることがで

きる。そのため、比較的に低い入射光強度においても高い変換効率を得る事が出来る。一方で、結

晶長がある程度必要なため、波長変換後もパルス幅を短くしたい用途には向かない。また、フォト

リフラクティブ効果によりダメージを受けやすいので、あまり入射光を強く出来ないなどの欠点も

ある。分極反転をもちいた PP系の結晶の中では PPLNが最も高い変換効率を示すが、入手性の

問題やパワー耐性の問題、加えて Fan-out構造の作り易さから、PPMg:SLTを使用している。図

3.12に本研究で使用した PPMg:SLT結晶の位相整合を示す。

購入した結晶は fan-out 構造になっており、入射光の位置を選ぶことで、分極反転周期を

選ぶことが出来る。図 3.12 の見方が少しややこしいので簡単に説明しておく。横軸は、差
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図 3.12 本研究で使用した PPMg:SLT結晶の位相整合条件

周波で用いる短波長側の波長である。例えば、614 nm あたりに着目する。するとオレンジ

の曲線と 1450 nm と 1050 nm 周辺の波長で交点がある事がわかる。この３つの波長が位

相整合が取れる波長である。（分極反転周期が 12.36 µm の位置で 614 nm - 1450 nm ⇒

1050 nm の波長が発生できる事を意味する。）長波長帯においては白色光のパワーの波長依

存が大きく、短波長側では比較的少ない。この事から差周波発生を効率的に行うには、長

波長の 1450 nm を固定し、短波長側の波長を変更する事で対応した方が、波長依存の影

響が少なくなると思われる。そのため、長波長を固定して、位相整合を見積もっている。

Objective lens x40

Objective lens x40
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lens lensPPMgSLT
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Dichroic Mirror
550 -1000 nm

1000-1600 nm

fanout structure

delay stage

λ/2@1550 nm
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1250 nm
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図 3.13 最初期の差周波発生の構成

図 3.13に差周波発生の構成を示す。こ

の構成は最も初期に試したものである。

差周波に使用する二つの波長をダイク

ロイックミラーで分けている。これは

PCFでついた波長ごとの時間遅延を補

償するためであり、本研究の構成では

短波長側にディレイステージを用いた。

この差周波発生で困難な点はオクター

ブ以上に波長の離れた二つの光で差周

波をとる事にある。この部分が中赤外

を得るための一般的な差周波発生と比

べて困難な点である。強い色収差によ

り 600 nm 付近の光と 1400-1500 nm

の光空間モード（ビーム径やダイバー

ジェンス）が異なり発生効率が極端に下がってしまった。初めは nWクラスの光を得る事がやっと

であった。
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高い効率を得るためには、色収差を抑えなければいけないので、PCFの出射のレンズを工夫する

事から始めた。対物レンズでは赤外までの補償が難しかったため、反射型のデバイス（反射型対物

レンズや、放物面鏡）を用いたが今度は上手にコリメートする事が出来なった。最終的に採用した

構成を図 3.14に示す。

Aspheric lens

Objective lens x40

PCF 15 cm

Achromatic lens

PPMgSLT

Dichroic Mirror

550 -1000 nm

1000-1600 nm

fanout structure

delay stage

λ/2@611 nm

longpass
1250 nm

shortpass
750 nm

λ/4@658 nm

λ/2@1400 nm

λ/4@1400 nm

Dichroic Mirror

lens
(for divergence compensation)

図 3.14 差周波発生の構成

結論として、PCFの出射のレンズにはあまりこだわらず、色収差が保証されていないただの非球

面レンズを用いた。この構成の要点は、波長を分けた後の長波長側に入っている球面レンズ対であ

る。これが、PCF出射に用いた非球面レンズによって付与される強烈な色収差を補償する。レン

ズ対の焦点距離を選ぶことで、ビームの拡大率を選択でき、凹凸レンズ間の距離を調整する事で、

短波長側にダイバージェンスも合わせる事が出来る。この構成によって最終的に 0.1 mW を超え

る 1 µm帯の差周波を得る事が出来た。この様な波長の離れた差周波発生として、参考文献 [44]が

ある。これは Ti:Sapphire レーザーによる差周波発生であるが、得られたパワーは 2 µWであると

報告されている。この文献と比較しても、本論の構成は高効率を達成できたのではないかと考えて

いる。図 3.15に代表的な差周波のスペクトルを二つを示す。

当初の想像よりも広いスペクトルが得られた。また、PPMg:SLTの位置（分極反転周期）とディ

レイを調整する事により、980-1100 nm辺りまで調整出来た。スペクトル幅は、PPMg:SLTを傾

ける事で調整が可能だが、最終的には、色収差の補償出来ている波長範囲と、時間遅延によりスペ

クトル幅が制限されることがわかった。当初は Yb:fiberのゲイン中心の 1030 nm中心で差周波発

生をしていたが、次節の差周波増幅での問題により 1060 nm中心またはそれ以上長波長に調整し

ている。
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図 3.15 差周波スペクトルの例

3.3.2 差周波光の光増幅とパルス圧縮

先にも述べたが、差周波を 1 µm 帯で出すことの大きな意義の一つは、差周波の光増幅が出来

るという点である。しかし、得られた差周波は 0.1 mWレベルであったため、一般的な YDFAで

の光増幅は容易ではない。ASE をどのようにして低減するかという部分にフォーカスしていく。

YDFA に限らず、増幅器が動作するかどうかは Seed 光の強度が十分にあるかによって決まり、

SMFを用いた YDFAの場合は 100 µW～mW程度のパワーが必要である。図 3.16に入射光強度

が異なる場合の YDFAのシミュレーション結果を示す。シミュレーションには RP Photonics社

の RP fiber powerというソフトを用いた。定性的な傾向を確かめるために使用している。

seed powerseed power

ASE

ASE

Pump
Pump

Seed: 4 uW Seed: 40 uW

図 3.16 seed光の違いによる YDFAの動作の違いのイメージ：シミュレーション結果

Seed光が 4 µWのときは、ASEが大半を示すが、10倍にする事で、ASEを 1/10程度に低減出

来ている。こういった結果を踏まえて、YDFAの作製を行った。図 3.17に YDFAの構成を示す。

初めは中心波長 1030 nmの差周波光 (図 3.15の赤)を用い Single-pass outの出力を用いていた
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fanout structure

lens

λ/2@1030 nm

PBS

Objective lens x10

Liekki YDF 

⇒nufern YDF 1.8 m

WDM

976nm 300mW

longpass
1050 nm

λ/2@1030 nm

λ/4@1030 nm

SMF

Doublepass
Output

DFG

Singlepass
Output

図 3.17 差周波増幅のための YDFA(初段)の構成

が、この場合、YDFA の ASE が 1:1 程度に混ざってしまう事がわかった。そこで、中心波長を

1060 nmにシフトし、図のように短波長 ASEをカットしたのち、再度 YDFAに入り、偏光を変

える事で、出力に用いる Double-Pass のアンプを用いた。また、ゲインファイバーは高 Yb ドー

プ (1200 dB/m)のものから、中くらいの Ybドープ量のもの 250 dB/mに変更し、ファイバー長

も調整した。結果、ASEの低減と出力の向上を同時に実現する事が出来た。図 3.18に ASEの違

いを示す。Double-passYDFAの後は 1050 nmの Long-pass filterを入れる事で、2nd-passでの

ASE

図 3.18 差周波増幅器の構成による ASEの低減

ASEも除去出来ている。ここで数ｍＷ程度まで増幅出来れば、あとは通常の YDFAで 30 mWク

ラスまで増幅し、ダブルクラッドファイバーを用いたアンプでWクラスまで増幅出来る。合計 3

段のアンプを用いることになった。結果を図 3.19にまとめておく。

1 W超まで増幅出来たので、回折格子対によるパルス圧縮と、PCFによる白色光発生を行った。

構成は DFGを取る前と同一であるため割愛する。アンプ後の DFGの TLは 100 fs程度であった

が、SHG-FORGの結果、135 fsである事が分かった (図 3.20)。3段の長いファイバーアンプ群を

通った後 (総ファイバー長は 10 mを超える)であり、TODの影響が懸念であったが、比較的良好
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1st-Double-pass YDFA 2nd-Single-pass YDFA 3rd-Double-clad YDFA

図 3.19 3 stage-YDFAs 結果まとめ

にパルス圧縮出来た。また、白色光発生におけるコヒーレンス保持の観点からも有用なパルス幅で

あると言える。図 3.21 に差周波の白色光発生の結果を示す。白色光スペクトルは Sr の時計レー

135 fs

図 3.20 DFGのパルス圧縮

ザーである 698 nm まで届いており、今までに存在し得なかったほぼすべての時計レーザーをカ

バーする差周波コムの開発に成功した。

3.3.3 超高安定 CWレーザーへの安定化

3.3.3.1 光周波数基準：超高安定光共振器

差周波コムを完全に安定化するには、繰り返し周波数を安定化する必要がある。繰り返し周波数

の安定化には、マイクロ波基準を使う方法と光基準を用いる方法の二つがあるが、本研究では、よ

り高い安定性を得られる光基準を採用している。光基準として、ULE(Ultra-Low-Expansion) ガ
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Sr clock Hg clock

図 3.21 DFGのスペクトル広帯域化

ラスという材質で構成されている光共振器に安定化した CWレーザーを用いた。ULEガラスは室

温付近にゼロ熱膨張温度があるため、温度変化に鈍感になる。この温度に共振器を安定化する事で

伸び縮みの極めて小さい光共振器にする事が出来る [45]。現在、この光共振器の高安定化の研究が

盛んである。ミラーのブラウン運動を相対的に抑えるための長尺共振器であったり [46]、共振器の

アモルファス材料の結晶化による影響を抑えるためのシリコン単結晶共振器 [47] 等が提案されて

いる。最近では 10 mHzといった狭線幅のレーザーが報告されており [48]、1秒積算で 10−17 レベ

ルの安定度を実現しつつある。本研究で用いたすべての光基準の安定度は一秒積算で 10−15 程度で

あり、他の部屋から 50 mの PMファイバーを用いて伝送させてきたものである。ファイバーのノ

イズキャンセルは行っていないため、線幅は相応に悪化していると思われる。しかしながら、本研

究全体を通して、実現したい事はコムの開発でありコムの能力を示すものである。故に、CWレー

ザーの精度はこの程度あれば本質な原理実証として問題はない。

3.3.4 光ビート検出と位相同期の実現

Offset-freeコムの安定化のためにコムと光基準の CWとのヘテロダインビート信号を得た。差

周波光は 1st-YDFA後のものを用いている。空間的な重ね合わせは、50:50のファイバーカプラー

を用いた。また、検出器はトランスインピーダンスアンプを用いたバランス検出をする事で、低雑

音な検出と強度ノイズの影響を抑える事に成功した。図 3.22に光ビートの検出結果を示す。実験

当初 1 mの PCFを用いていたが、そのときは図のように CWを加えるとシグナルのノイズフロ

アがただ上がるのみの結果となった。白色光発生の過程でコムのコヒーレンスが失われている、つ

まりコム構造が壊れていると推測される。本実験では、まず白色光をオクターブ以上に広げる事が

至上命題であったため、少々長めであるが 1 mの PCFを用いていた。そこで PCFを 15 cmまで

カットした結果、ほぼ遜色なく同様に DFG が得られた。さらに今まで観測出来なかった CW の

光ビートも RBW:100 kHz で 30 dB の S/N を得る事が出来た。このコヒーレンス消失の現象は

NIST(アメリカ国立標準技術研究所) で開発された中赤外の差周波コムでも観測されていた [33]。
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3 µm帯の DFGコムと量子カスケードレーザーの光ビートが出ない状態になっている。また、強

度ノイズの上昇も見られる。この原因も 1 m級の PCFを用いている事にあると私は考えている。
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図 3.22 DFGと CWのヘテロダインビート検出

無事光ビートを検出出来たので、位相同期を試みた。エラー信号は、自作のデジタルの位相比較

器と市販のループフィルタを用いて行った。繰り返し周波数の制御はドリフトの抑制に PZT、高速

制御に EOMがよく用いられるが、今回は DFGコムであるという利点、すなわち”たった一つの

変調器で完全制御できるという事”を最大限生かすため、高速制御器として pump LDの電流変調

を用いた。一般的に励起光の変調はオフセットの制御に用いられるが、励起光の強度を変える事で

繰り返し周波数も制御が出来る。大きく動かす事が出来ないのでドリフト成分は PZTで制御して

いる。図 3.23に結果を示す。比較のため DFGの種光であるオシレータ出力を直接 CWに安定化

した場合も併記した。結果にあるように位相同期には何とか成功したものの、非常に劣悪な結果と

なった。原因の究明のため、フリーランのビートを同様にそれぞれ測定した。結果のように、オシ

レータのビートは CWの光スペクトルを非常に良く反映し、狭線幅部分とサーボバンプが綺麗に分

離して見える。一方、DFGではそのような構造は現れない。これらスペクトルはお互いのスペク

トルの畳み込みで表せるため、DFGはオシレータよりも線幅が劣化してしまっている事がわかっ

た。基本的に、コムはオシレータ領域が一番低雑音になり、白色光発生などで、スペクトル拡大を

行うと、波長が外側 (オシレータから離れる)ほど雑音が載ってしまう。これは、コムが発振周波数

を中心にアコーディオンのように運動している (雑音がのる)からであると言われている。その運

動は逆相の信号であるため、白色光の外側同士の差周波ではその効果をさらに高めてしまう [49]。

このように雑音が多く乗ってしまうのは DFGコムの特性上仕方ないことなので、制御帯域を向

上させる事で、一般的なコムと同等の安定度を得る事を目指した。Yb系のレーザーを励起光で制

御する場合に問題になるのが、励起状態の寿命によるローパス効果である。励起光の変調は上準位

にある Ybの数をコントロールする事で可能になるが、そもそも高速に変調しても Ybが応答して

くれないという問題になる。これは Er系でも同様の問題になる。図 3.24に LDを変調したときの

Ｙｂファイバーオシレータの強度変調の量を周波数毎に測定した結果を示す。オシレータは一般的

に数 kHz程度にカットオフ周波数をもつ応答を示す。しかしこれは、モード同期の状態によって
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図 3.23 CWへの位相同期結果とフリーランビートの比較：Ybオシレータと DFG

もかなり変化するので注意が必要である。Ybの上準位寿命は 1 ms程度であるので、比較すると

高速に変調出来る事がわかる。一方で、YDFAで同じような測定を行うと全く違う結果が得られ、

数百 Hzのところにカットオフが現れる。これらの現象の理由は今のところ解明されていない。さ

て、オシレータの応答に戻るが、このローパスの効果を補償すれば、制御帯域を拡張する事が出来

る。自作設計の電子回路でこれをおこなったのが、図のオレンジの結果になる。このような補償を

行うには、市販のロープフィルタでは不可能である。

Oscillator responses YDFA response

図 3.24 励起光の変調による強度変化の周波数応答：オシレータと YDFA

自作ループフィルタによって得られた安定化した DFG-CWのビートを図 3.25に示す。このよ

うに当初 10 dB程度であったコヒーレントピークが 30 dB程度まで改善する事が出来た。これは

位相雑音に変換しておよそ 0.5 rad程度の値となっている。通常のコムと比較しても遜色のない短

期安定度が得られたといってよい。また、CWに安定化した際に、コムは完全に安定化されるはず

であるので、繰り返し周波数が止まるはずである。これを測定したのが右の結果になる。結果から

僅かなドリフトが得られ、換算すると、CWレーザーが 1.1 Hz/sしているという結果が得られた。

これは光周波数に対して、15桁目の周波数ドリフトを精度よく測定出来た事に相当する。この結果

から、CWを安定化するキャビティーのゼロ熱膨張温度の設定が僅かにずれている事がわかり、調

整したのちは図の下のように、ドリフトは少なくなり、傾きを計算しても誤差以下（測定限界以下

の値）になった。この測定は周波数カウンタのリファレンスである Rb原子時計の精度と周波数カ
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ウンタの測定限界によりリミットされている。このように、一つの自由度を安定化した差周波コム

が完全に安定なコムになっている事を初めて証明する事が出来た。
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図 3.25 安定化した DFG-CWビートと繰り返し周波数測定



第 3章 Offset-free光周波数コム 38

3.4 Offset-free光周波数コムによる絶対周波数測定

3.4.1 原理

十分狭線幅で、揺らぎのない CWレーザーの絶対周波数を Offset-freeコムで測定する系を考え

る。CWレーザーの CWレーザーの周波数を fcw、CWとコムのビート周波数を fbeat、Offset-free

コムを n× frepとすると
fcw = ±fbeat + n× frep (3.1)

と書ける。fbeat は Signal Genratorで自由に設定できる周波数に位相同期する事が出来、frep は

周波数カウンタで測定できる。また、frep の符号は (pump currentを変える事等で)frep を変えた

ときの fbeat の増減をみれば簡単にわかる。したがって、fcw を求める事は nを決める事に等しい。

nを決めるためには、fbeat を固定して、異なる nの状態で frep を 2回測定するか、nを固定して、

異なる fbeat の条件で frep を 2回測定すればよい。後者の方法は後に説明する frep の測定精度の

条件により GHzを大きく超える量を変化させなければいけないので現実的ではない。本研究では

前者の方法にフォーカスする。

2回の測定で求まる frep の値を frep1, frep2 とおき、対応する nをそれぞれ n, n− iとおく。こ

こで、iは nの変化量となるので、整数である。nをただ一つに決めるためには、求まった nの誤

差が十分 1より小さい事が示せればよい。以下、nの誤差評価を行う。fbeat が等しい事から

n =
i× frep2

frep2 − frep1
(3.2)

と書ける。ここで frep1、frep2 の測定における標準偏差をそれぞれ σ1、σ2 とおく、さらに iを既

知として、nの標準偏差を σn とし、誤差の伝搬を考えると

σn =

√(
∂n

∂frep1

)2

σ1
2 +

(
∂n

∂frep2

)2

σ2
2 (3.3)

と書ける。これを計算すると

σn = i

√(
−frep2

frep2 − frep1

)2

σ1
2 +

(
−frep1

frep2 − frep1

)2

σ2
2 (3.4)

となる。ここで、σ1, σ2 はそれぞれ繰り返し周波数測定の測定誤差であるため等しい。これを σrep

とおくと

σn = i

√
frep1

2 + frep2
2

(frep1 − frep2)
2 σrep (3.5)

となる。さらに、frep1 と frep2 はほぼ同じ値であるため、

σn = i

√
2frep1

(frep1 − frep2)
2σrep (3.6)



第 3章 Offset-free光周波数コム 39

として計算しても問題ない。この σn に関する式 3.6より、nの誤差が十分 1より小さくなる iの

値を示す事が出来る。

本研究で開発した繰り返し周波数 100 MHz の 1 µm 帯 Offset-free コムを想定する。frep1 が

100 MHzで nが 3×106 となる。また、我々の研究室の測定の場合、Gate time = 1 s、周波数 100

MHz前後で標準偏差 1.36 mHz程度の周波数測定が出来る。周波数カウンタでの測定時間を例え

ば 180 sとすると、得られる frep の平均値の標準偏差 σrep は中心極限定理より 100 µHzとなる。

さらに、frep1 − frep2 は i = 1のとき、およそ 33.3 Hzであるので、n ≫ iと見なせる領域では

frep1 − frep2 = 33.3× i Hz (3.7)

書ける。したがって我々の研究室の測定では

σn = i

√
2× 100 MHz

(33.3× i Hz)
2 × 100 µHz

=
12.8

i

(3.8)

となる。これを用いると 99.7 ％の確かさ (3σ)で一意に nが求まるためには 3σ < 0.5であればよ

いので、i < 77になるように 2回の測定を行えばよい事が分かる。iと 3σ の範囲内で nの取りう

る値の個数をプロットしたグラフを図 3.26に示す。

n

i

n

i

i =77

図 3.26 2回の繰り返し周波数測定の結果

3.4.2 実験結果

開発した Offset-freeコムを用いて、研究室で開発している狭線幅 CWレーザーの絶対周波数測

定を行った。CWレーザーの波長は 1053 nmでゼロ熱膨張温度に設定してあるセラミック製の高
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フィネス共振器に安定化している。周波数カウンタで繰り返し周波数の測定を Gate time 1 s、測

定時間 180 sで行った。結果を図 3.27に示す。図では同時に Gate time 10 s でも同時測定を行っ

ている。

図 3.27 2回の繰り返し周波数測定の結果

この結果から 2回の測定の平均値をそれぞれ frep1, frep2 とすると

frep1 = 98 329 389. 561 215 Hz

frep2 = 98 337 377. 456 388 Hz

と求まった。標準偏差はそれぞれ 1.36 mHz、1.37 mHzであった。また、fbeat = +20MHzに固

定してある。前節の議論は iを既知として扱っていた。しかし、i > 77になるまで iを数えながら

frep を変化させる事は現実的ではないしたがって 、iを求めるプロセスが必要になる。さて、iを

求めるために frep から nを１変えた frep1
′ を測定したところ、

frep1 − frep1
′ = 33.9895Hzとなった。(frep1

′ = 98 329 355. 571 715 Hz) ここから

i ∼ frep2 − frep1

frep1 − frep1
′

(3.9)

より、i = 235.018と求まり、i=235と決定できる。

ちなみに iの標準偏差 σi は frep1
′ の標準偏差を σ1

′ とすると、σn の導出 3.3と同様にして

σi =

√(
∂n

∂frep1

)2

σ1
2 +

(
∂n

∂frep2

)2

σ2
2 +

(
∂n

∂frep1
′

)2

σ1
′2 (3.10)

と求まる。先と同様に σ1,σ2,σ1
′ を σrep とすると、

σi =

√(
frep1

′ − frep2

)2
+
(
frep1 − frep1

′
)2

+
(
frep1 − frep2

)2
(
frep1 − frep1

′
)2 σrep (3.11)
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となる。これを計算すると

σi =

√
(7.95 kHz)

2
+ (40.0 Hz)

2
+ (7.99 kHz)

2

(40.0 Hz)
2 × 300 µHz

= 0.00211

(3.12)

となる。この結果より、この方法で求める iの誤差はただ一つの整数値を決定する際、無視できる

程小さい事が分かる。

一方、実験結果では、i = 235.018と 0.18も整数値から離れた値が得られ誤差の範囲に整数値が

存在しない。これは、この計算の過程で nから１だけモードナンバーを変えたときの frep の変化

と n− iから 1変えたときの frep の変化を等しいとしているからである。実際は nと n− 100で

はモードナンバーを 1変えたときの変化量はおよそ 0.003 Hz異なる。これを考慮して再度 iを見

積もると i = 0.003 となり誤差範囲に整数値が含まれることになる。n = 100 程度ならば基本的

にもっとも近い整数値を採用すればよく、多少オフセットが載った値が出る事を気にする必要は

ない。

さて、iが求まったので実験結果より、nを求めると、n = 2893037.93と求まった。先の議論に

より σn も 0.163と求まる。したがって、99.7 ％の信頼度で

2893037.44 < n < 2893038.42

の範囲にあると求まる。これにより。n = 2893038と一意に決定する事が出来た。この結果は先程

求めた iが一意に求まる条件に矛盾しない。

nが求まったので、fcw は

fcw　 = 20 MHz + 2893038× 98 329 389.561 215 Hz

　 = 284 470 680 517 418.6 Hz

と求まる。fcw の標準偏差 σcw は

σcw = nσrep

= 2893038× 100 µHz

= 289.3 Hz

と求まる。したがって、99.7％の信頼度で

284 470 680 516 550 Hz < fcw < 284 470 680 518 29 Hz

であると求める事が出来た。

• i = 1で一意に nを求めるためにはどうしたらよいか？

この測定が、i = 1で可能になると、frep を変化させる量が電気制御で十分可能な領域にな

り、測定回数も 2回で済み、計算も簡便になる。つまりコンピュータ制御で自動的に絶対周

波数測定するシステムの構築が容易になる。波長系のようにファイバーに光を入れるだけで
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絶対周波数を返してくれるシステムが理想である。この実現には測定精度が必須であるが、

このためには二つの方法が考えられる。

一つは測定時間を延ばすことである。測定時間以外は実験と同条件とする。frep 測定の平均

値の標準偏差 σrep を再度用いて

σn =
1.28× 105

1
× σrep (3.13)

となる。測定時間 τ を延ばしていくと

σn =
1.28× 105

1
× 1.37 mHz√

τ

=
175√
τ

(3.14)

3σn < 0.5より
τ > 11025000 s ∼ 306 hours ∼ 12.7 days

となり、耐え難い実験になる事が分かる。そもそも σrep が満たすための条件は

σrep < 1.30× 10−6

であるので、frep 測定の標準偏差と測定時間の関係は図 3.28のようになる。

必要測定時間 (s)

測
定
標
準
偏
差
 (H
z)

水素メーザー (3 時間 )

Rb 原子時計 (13 日 )

図 3.28 周波数リファレンスと nの決定に必要な時間の関係 (i = 1の場合)

例えば、測定の標準偏差が現在の 1.4 mHzから 3桁程度改善したとすると、モードナンバーを 1

個変えた frep 測定を 2回、積算時間 1秒で行えば、nを決定でき、絶対周波数が数 10 Hzの範囲

で決定できる。
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3.5 まとめ

本章では、1 µm帯での Offset-freeコムを世界で初めて実現し、加えて Offset-freeコムの光領域

での完全な安定化に初めて成功した。さらに、Offset-freeでありながら、YDFでの増幅等により

1 W,135 fsの光源にする事が出来た。その結果、白色光発生に成功し、ほぼすべての光原子時計を

カバーするスペクトルを実現する事ができた。これらの成果は論文 [50]として出版されている。

加えて、Offset-freeコムの特性を生かした応用として、絶対周波数測定を行った。従来のコムに対

して、非常に単純なパラメータで合わらせる事から簡便に絶対周波数を決定できる事を示した。
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第 4章

磁気光学変調器

4.1 概要

4.1.1 従来のコム制御とその問題点

通常のコム開発の場合、コムの二つの自由度であるオフセット周波数、繰り返し周波数の制御が

必要になる。この制御の良し悪しでコムとしての安定度が決定されるので、どのような制御を行う

かは非常に大切な要素である。以下表にまとめておく。

オフセット周波数制御の例

Method Mechanism Typical

bandwidth

Limit

Pump current

modulation

Gain modulation 100 kHz Gain life time

Acousto-Optic

modulators

Frequency shift 300 kHz Acoustic wave speed

Graphene

modulators

Loss modulation 1 MHz Modulator capacitance

Difference frequency

generation

Passively cancelled out NA NA

• 励起光の強度変調
最もよく用いられる方法のひとつである。ファイバレーザーの場合は励起 LD の電流を直

接変調する事で簡単に実行できる（その他の Ti:Sapphire レーザーなどの DPSSL(Diode-

pumped solid-state laser)励起の場合は AOM等を用いる）。仕組みを説明すると、励起光

強度の変化は、ゲイン媒質中において励起状態と基底状態の電子の割合の変化を引き起こ

す。これが位相速度と群速度の比の変化を引き起こすため、オフセット周波数が変化する。

仕組みから必ず繰り返し周波数の変化も引き起こすが、オフセット周波数の変化の寄与の方
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が大きい。制御帯域に関しては LD単体の変調で考えた場合、すくなくとも 10 MHzレベル

まで振幅と位相ともにフラットな変調が可能である。一方で、これをファイバーレーザーで

見た場合、Yb や Er の上準位寿命によって制限されることが知られている。実際の制御帯

域は様々な工夫をした上で 100 -200 kHz程度である (MHzレベルと主張する研究も存在す

る)。この Gain life time とその先の議論は参考文献 [51]に詳しい。

• AOM

AOMからの回折光は印加した周波数と光との足し算になるので、印加する周波数を変調さ

せる事で、オフセット周波数を変化できる。AOFS(Acousto-Optic Frequency Shifter) と

も呼ばれる [52]。長所はオシレータの外で制御できる事とそれに伴い繰り返し周波数を一切

変化させない制御が可能なことである。一方で短所としては、周波数シフトできる範囲が広

くないためドリフト成分の補償が出来ないこと、印加周波数によってビームの出射角度が異

なるため不要な強度変調を引き起こしてしまうことである。この問題はビームを折り返し 2

回 AOMに入射する事で解決できる。AOMの帯域の制限は結晶中の音響波の伝搬速度であ

り、この効果を低減するためには、AOM内でのビーム径を小さくする必要がある。しかし、

ビームを絞って AOMに入射すると回折効率が落ちるという問題がある。繰り返し周波数を

変化させない夢の様な変調手段であるが、実際に使用してみると難しい部分が多い。図 4.1

は筆者が実際に 100 MHzのコムのオフセット周波数安定化した例である。ダブルパス使用

での AOMでのロスが大きく、増幅過程でノイズが載ってしまい、オフセットビートの S/N

が 30 dB程度しか得られないという結果になった。帯域は先行文献では 300 kHz程度とい

われている [53]。

RBW: 1kHz 314 mrad

図 4.1 AOMによる Ybコムのオフセット周波数の安定化（ＲＦスペクトル、位相雑音）

• グラフェンモジュレータ
現状もっとも広帯域が得られる変調器である [54]。グラフェンのバンド分散はエネルギー

ギャップが交差するディラックコーンと呼ばれる構造をもつ特殊な系である。コーンの下側

(低エネルギー側)をπバンド、上側 (高エネルギー側）をπ*バンドという。赤外光の吸収は

このππ*バンド間で許容遷移だが、グラフェンのフェルミ面は通常ディラックコーンの頂

点にある。このため、特殊な処理を施すことにより、フェルミ面を少し下げて、赤外の吸収

がほんのわずかであるが発生するようにしておく。その状態でグラフェンに電圧を印加する

と、赤外光の吸収係数が変調できる。これを共振器内に入れる事で、共振器内のロスを制御
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する事ができる。共振器内のロスの制御はゲインの変調と異なりゲイン媒質の上準位寿命の

影響を受けないため、高速な変調が可能である。図 4.2は実際に測定したグラフェンモジュ

レータの周波数応答である。レーザー共振器内ではフラットな応答を示すが、レーザー共振

器内 (図の場合は Ybファイバーレーザー)で変調を測定するとこのような不思議な周波数応

答を示す。帯域は 1 MHzクラスの物が報告されている。この帯域は共振器長や、グラフェ

図 4.2 モード同期レーザー内におけるグラフェンモジュレータの振幅位相応答

ンの応答速度によって制限される。現状ではグラフェンの静電容量が主たる制限要因であ

り、小さいサイズのモジュレータでこれを改善している。デメリットはモジュレータを小さ

くしなければならないので、光を集光する必要があり、共振器構成が複雑になる事であった

り、内部パワーの高い、高フィネスの共振器には適用できない事が挙げられる。また、変調

の仕組みから、短波長での変調量が指数関数的に減少してしまう。Tmや Er等ではよい結

果が得られいるが、筆者が Ybレーザーで試したところ変調量自体は位相同期に利用可能な

レベルを実現出来たが、変調器のリニアリティーが悪く高調波成分が発生してしまうという

問題に直面した。大変優れた制御器ではあるが万能とは言えないのが現状である。もともと

グラフェンは過飽和吸収体として注目されており、（もともとグラフェンモジュレータも SA

を転用して誕生したものである）過飽和吸収と変調の複合デバイスも開発されている [55]。

それ以外にも過飽和吸収体に外から別の光を当てる事で変調る方法 [56]や、ミラーやプリズムな

どの素子を傾けたりする方法など様々な手法が提案されている。

一方で繰り返し周波数の制御は



第 4章 磁気光学変調器 47

繰り返し周波数制御の例

Method Typical bandwidth Limit

PZT 1 kHz Mechanical　 resonances

EOM 300 kHz Mechanical　 resonances

表のように基本的に PZTと EOMのふたつの選択肢しかない。（例外的な研究として、発振波長と

関係のないゲイン媒質をレーザー中に入れ、それを励起光で変調する事で繰り返し周波数の制御に

成功している例もある [57,58]。）　 PZTは特殊な例を除き一般的な制御帯域は kHzオーダーであ

る。一方で、EOMをもちいた方法は 300 kHz程度の制御帯域が得られており、現在は低雑音のコ

ムを開発しようと思った際には必須になっている。EOMは複屈折をもつ材料（LN等）に電圧 (実

際は電界)を印加することで、屈折率を変化させる事ができる。光を結晶軸に合わせて入れる事で、

共振器長を変化出来る。しかし、この際にピエゾ (圧電) 効果も同時に引き起こしてしまう。これ

が機械共振を発生させ、制御帯域が制限されていた [30, 53]。EOM というとマッハツェンダー型

等の >10 GHz以上の帯域の変調器をイメージする人が多いため、無限に帯域が稼げるかと思いき

や、実際はこのような理由で制限されてしまう。この帯域をなるべく広くするためには、EO結晶

の形状や固定方法が重要である。

Bulk EOM Fiber EOM (Mach‒Zehnder)

図 4.3 バルク EOMとMachZehnder型 fiber EOM

4.1.2 本研究における磁気光学変調器

本研究の背景として、前節の通り、オフセット周波数制御には様々な手法が提案させている事に

対し、繰り返し周波数制御デバイスが 2005年の EOMによる制御以降進歩していない事が挙げら

れる。EOMは機械共振器が制限するためめ、原理的にこれ以上の広帯域が難しい。そこで、本研

究では新しい光路長変調器、それも機械共振を伴わないものを開発するという目的で行われた。方

法として、従来の EOM,PZTに代表される電場駆動デバイスから、磁場駆動のデバイスへ変換を

図った。電場駆動すると、チャージそのものをドライブするので、デバイスの格子構造をを直接揺

さぶってしまう。一方で、磁場による駆動はチャージの動きに作用するので、機械的な共振を引き

起こしにくい (十分係数が小さい)。従って、電気光学効果に代わり、磁気光学効果をもちいたデバ

イスは機械的共振フリーとなりうる。
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4.2 磁気光学変調器の開発

4.2.1 動作原理

図 4.4に開発したMagneto-Optic Modulator(MOM)の原理を示す。

Magnetic field

Incident light

Circular polarization(L)

Magnetic field

Incident light

Circular polarization (R)

図 4.4 MOMの動作原理

磁場感度があるデバイスに光が伝搬している径を考える。一般的に、光の伝搬方向と平行に磁場を

印加すると光の偏光が回転する。これはアイソレータ等の原理で非常に良く知られているファラ

デー効果である。この効果は直線偏光を回転する事で良く知られている。この効果において、入射

が円偏光であった場合を考える。そもそもファラデー効果とは右円偏光と左円偏光における屈折率

の差が生じる事を指し、現象は各円偏光状態に対角化されている。円偏光を媒質に入射すると電場

により電子も回転する様な力を受ける。従ってローレンツ力により回転の方向により磁場を発生す

る。その発生する磁場の向きは円偏光の向きに依存し、発生した磁場の向きと印加している磁場の

向きの関係で磁気効果の符号が変わる。媒質に磁場を印加するとゼーマン効果により各円偏光状態

における吸収スペクトルが分裂し、変化する。このわずかな差が各円偏光状態における屈折率の差

を生み出していると捉える事も出来る。

さて、図の 4.4のように各円偏光状態にあるパルスが伝番しているとすると、磁場の向きと強度に

よって群遅延を発生させる事が出来る。この光路長変化を ∆l とすると、これは媒質の磁場感度：

ベルデ (Verdet)定数 V ,印加する磁束密度 B,媒質の長さ l,入射する光の波長 λを用いて

∆l =
1

2π
V Blλ (4.1)
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と書ける。例えば、V =1 rad/T/m, B =0.1 T, λ =1000 nm とすると、変調器 1 mmあたりの

変調量はおよそ 15 pm/mmとなる。この値は一般的な共振器長の揺らぎの量に対して非常に小さ

いため、このままでは使用する事は出来ない。変調量を大きくするためには、印加できる磁場の強

さには限界があるため、磁場感度が高いもの材料をなるべく長く用いる必要がある。

4.2.2 Spun fiberと変調器の製作

材料の候補として、ベルデ定数の高く、アイソレータに用いられる TGGや TSAG [59]等の結

晶と、磁場感度を持つ (ベルデ定数 V =1 rad/T/m,)スパンファイバーというファイバー [60–63]

が候補として挙がった。このベルデ定数 V =1 rad/T/mはファイバー材料の SiO2 の物性値によ

るものである [64]。TASGは非常に高い磁場感度（50 rad/T/m）を持つが、一方で結晶長を長く

したり　（加えて後述の理由で径を小さくする必要がある）する事に向かないという欠点がある。

一方でスパンファイバーはベルデ定数は 1/50に減少するが、ファイバーであるため非常に長い相

互作用長をとれるという事、ファイバーレーザーとの相性の良さから、本研究ではこちらを採用す

る事にした。しかし、先の議論より、ファイバー内で円偏光を保つという必要性に問題が生じる。

これはスパンファイバーの円複屈折性が解決してくれる。スパンファイバーの概念図を図 4.5に示

す。通常の偏波保持ファイバーのようなボウタイ構造が光の伝搬方向へねじられたような形をして

図 4.5 spunfiber概念図

いる。この構造にこのファイバーは円複屈折をもち、円偏光を保持する事ができる。このファイ

バーは従来、電気ノイズフリーの光による電流センサーとして用いられていた (電流による磁場を

感知している) [65]。このような変調器として用いる発想は本研究が初であると考えている。地味

ではあるが特徴として非常に安価に変調器が作れるという事も挙げられる。TGGなどの磁場感度

をもつ結晶を購入しようとしたり EOMを購入しようとするとどうしても 20万円以上の金額がか

かってしまう。一方でこのファイバーは Fiber Core社が製造しており、Thorlab等で標準品が非

常に短納期で 1 m当たり 1万円以下で購入する事が出来る。

このスパンファイバーに磁場を印加するために銅線にてコイルを巻いた。図 4.6に製作したMOM
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の構造を示す。

何度か仕様変更を経たのち、この様な構造に落ち着いた。後述するが制御帯域をなるべく広くとる

Current
Toroidal coil

Spun fiber

Magnetic field

70 mm

Coil diameter
2 mm

図 4.6 製作したMOMの構造

ためにはコイルの径をなるべく小さくすることが重要である。そのため、コイルの径は自分の手作

業で巻ける限界に近い 2 mmにした。また、コイルはトロイダル状にし、ファイバーを何周も巻き

つける事で、コイルを短くしたまま相互作用長を長くとる事ができる。本得研究では 1 mのファイ

バー長に固定してる。トロイダル径は小さいほどコイルを節約できるように思えるが、今回使用し

たスパンファイバーは巻き径を 60 mmより小さくしていくと急激に磁場感度が落ちる仕様になっ

ている。そのため、トロイダル径は 70 mmとした。この径だと、1 mのファイバーが約 5周程度

巻きつく事になった。

変調のために十分な磁場を発生させるためにコイルに 1 A程度電流を印加する必要がる。さらに本

研究の目的は広帯域を得る事なので、高速に変調出来る必要がある。そこで、図 4.7のような高速

大電流ドライバーを独自に設計、製作した。図のようなデュアル構成にしたことで、安定的に 2 A

の電流を供給でき、また帯域は 50 MHzオーバーかつスルーレートも kV/µsレベルの十分に高速

な専用ドライバーを開発する事が出来た。

以上のような構成で、以下の実験を行った。ちなみに本構成で式 4.1より推測される変調量は 0.25

nm/Aとなった。

4.2.3 MOMによる繰り返し周波数変化と光領域での変調量の測定

ここからは実際の YbファイバーレーザーにMOMを組み込んで実験を行った。図 4.8に構成を

示す。スパンファイバーとして Thorlab:SHB1250を用いた。これはシングルモード伝搬のカット

オフ周波数が <1250 nmのものであるので、1 µm帯ではシングルモードではない。しかし、全く

問題なくモード同期をかける事が出来た。融着ロスも目立ったロスは測定出来ず、少なくとも 90

％以上は達成できた。MOMへの入射偏光はアイソレータ後の λ/4板で調整した。本来MOMに
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←

レーザーの箱

図 4.7 独自に設計製作したMOMドライバ
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図 4.8 MOMの実験の構成図

は完全な円偏光を入射するべきであるため、 λ/2板も必要であるが、MOMまでのファイバーでど

のような偏光回転が起こるか不明なため、簡易的にこのような構成になっている。アイソレータの

後直接スパンファイバーに入射するのが理想的と考えている。繰り返し周波数はおよそ 68 MHz、

総分散はゼロに近い状態にしてある。また、回折格子対の折り返しミラーに PZT が付けてあり、

これでも光路長を調整できるようになっている。
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MOM に 0.3 Hz, 0.6 A(peak-to-peak) のサイン波を入力したときの繰り返し周波数の変化を図

4.9に示す。

図中の λ/4 の角度は MOM 直前の物である。モード同期を実現するために、他の波長板の角度

Input : 0.6 Ap-p

λ/4:   ー 190°

         ー 241°

図 4.9 MOMによる繰り返し周波数の変動の測定

も変更しているが、他の波長板の角度はMOMの変調に変化を起こさない事は別に確認している。

MOMの変調量を繰り返し周波数の変化で表すと、おそよ 3.8 mHzになる。これはドリフト成分

が一切ないと仮定して周波数カウンタで測定できるかギリギリの値である。しかし、このように変

化として現れる結果となった。特に λ/4 = 190◦ のときは、入力している周波数の倍の信号が顕著

になった。一方 λ/4 = 241◦ のときは 200 mHz程度の比較的大きな振幅が得られた。

これらの現象は、それぞれ全く別の現象であると推測している。仮に λ/4 = 190◦ のときをモード

1と呼び、λ/4 = 241◦ のときをモード 2と呼ぶ事にする。結論から述べると、MOMの入射偏光

がそれぞれ円偏光 (モード 1)、直線偏光 (モード 2)に近い状態であると考えている。

(モード１)MOMへの入射偏光が円偏光のときは、計算値に近いような変調が起こっていると推測

できる。しかし一方でコイルにかなりの電流を流しているので、熱の影響でファイバーの温度変化

を周期的に引き起こしてしまっている可能性がある。印加電流を I = I0 sinωt とすると、それに

よる熱は I2 = I20 sin
2 ωt =

I2
0

2 (1− cos 2ωt)となり 2倍の周波数で振動する。図 4.10にその証拠

となるデータを記した。温度変化は応答速度が遅いので、変調周波数が高くなると効果が急激に下

がるはずである。この効果を測定したのが、図 4.10(a),(b)になる。このように周波数が高くなる

につれて急激に量が落ちていく。また、繰り返し周波数と、コイルの温度の相関を取ったのが図

4.10(c)である。変調周波数 10 mHzの信号を印加すると、繰り返し周波数とコイルが 20 mHzの

非常に良い相関をもって変化していくのがわかる。このことから倍の周波数信号は温度によるもの

であると断定できた。

(モード 2)一方で、直線偏光のときはやや複雑である。直線偏光のときを考えると、MOMで偏光

回転が起こる。それは、つまり PBS上での透過反射効率が変化する事に相当する。つまり先述の
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1.5 乗のライン

(a) (b)

(c)

Start 
10 mHz mod.

Stop

図 4.10 MOMによる繰り返し周波数の変動の測定

ロスモジュレーションが起こる事になる。またそれ以外にもファイバー中の複屈折の感じ方が変わ

るため、実効光路長が変化したり、非線形偏波回転そのものに影響を及ぼす事も考えられる。ロス

モジュレーションが起これば、先行研究によれば、オフセットの変化が相対的に大きいはずである。

このような複雑な効果を考えるため、繰り返し周波数の変化だけでなく、光領域でどのように変調

がかかっているか調べる事にした。具体的には図 4.8の通り、安定な光基準である CWレーザーと

のヘテロダインビートをとり、MOMに変調を加えたときに、光ビートがどのように時間変化する

のか調べた。この方法は繰り返し周波数測定よりも高精度な測定が可能になる。原理的にはモード

同期レーザーのフリーランの安定性で測定限界が制限される。また、繰り返し周波数と同時測定す

ることで、変調の固定点が求まる。図 4.11に結果を示す。
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図 4.11 MOMによる光領域での変調量の測定
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(a)のように高い S/Nをもつ光ビートが得られた。この状態で、MOMには 1 Hzの変調信号を

印加しておく。この光ビートうちの一本の抜き出し、光ビートのスペクトログラムを取得したのが

(b1),(c1)である。ここで、それぞれのタイムスライスのピークを抜き出したのが赤線に相当する。

これをフーリエ変換する。その前に今回は議論しないリニアなドリフト成分を差し引いておく。す

るとフーリエ変換時のアーティファクトを消去する事が出来る。フーリエ変化の結果が (b2),(c2)

に相当する。驚くべき事に、どちらの結果もほとんど同じ変調量が得られた。結果を図 4.12にま

とめておく。

frep
frep

図 4.12 MOMの偏光状態における変調量まとめ

円偏光状態 (モード 1)での光領域の変調量を繰り返し周波数 frep の変化のみでオフセット周波数

が全く変化しないと仮定すると、11 kHzと概算でき、これは実験結果 (12 kHz)と非常によい一致

を示す。このことから、円偏光状態では、計算通り変調できているのではないかと考えている。一

方で、直線偏光状態 (モード 2)では繰り返し周波数 frep の変調量のわりに、光領域での変調量が

少ない。これは光領域付近に固定点のあるアコーディオン運動をしていることを示している。光領

域から遠い、つまりオフセット周波数が大きく動いていることを意味する。したがって、これはロ

スモジュレーションが主導的な役割を果たし、オフセット変化を引き起こしているのではないかと

推測できる。しかし、この状態では確定的な事を議論出来ない。本研究では、繰り返し周波数の制

御にフォーカスした研究を行っているため、これ以上直線偏光の状態は議論しない。

4.2.4 繰り返し周波数の変調と CWレーザーへの位相同期

開発したMOMを用いてファイバーレーザーの一つの縦モードを CWレーザーに安定化する事

を試みた。構成は図 4.8に既に記してある。結果を図 4.13に示す。

構成がやや複雑なので、順に説明していく。まず、開発したMOMは光領域で、10 kHzレベルの

非常に小さな変調幅しかもたない。故に単体で CW レーザーに位相同期するのは不可能である。

従って、今回はまず励起光の変調でコムを CWに安定化し、その上でMOMのフィードバックを

追加し、変化をみる事で、MOMの効果を観測する手法を採用した。また、ドリフトの影響を抑え

るため、レーザー内の PZTを用いてキャンセルしている事も付け加えておく。図 4.13の青が励起

光の変調での安定化の結果で赤が MOMを加えたときの結果に相当する。MOMがきちんと動作

し、位相雑音を低減出来ている事が分かった。92 mrad(100 Hz-3 MHz積算)という値は論文執筆

当時で Yb系のレーザーの値で世界最高の安定度を実現する事が出来た。実効帯域は結果から 200
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92 mrad

128 mrad

(a)

図 4.13 MOMによる CWレーザーへの位相同期結果

kHz前後であると推測できる。この原因としては変調量が不足している事が挙げられる。ただし、

後述するが単純な変調量の増加は帯域の減少を引き起こす可能性があるため、慎重に行う必要があ

る。結果の RFスペクトルや実験全体を通して、EOMで安定化したときに現れるような機械的共

振に由来する鋭いスパイク構造は一切現れなかった。このことから当初の目論見通り、機械的な共

振フリーの変調器が実現出来た。

4.2.5 まとめと考察、今後の展望

磁場を用いた全く新しい共振器長変調器を作製する事ができた。入射の偏光状態によって現象が

かなり異なり、特に直線偏光時は現象の理解が未だ不十分であるといわざるを得ない。しかし、円

偏光状態であれば、実験結果は理論計算値と非常によい一致を示した。また、この変調器を用い

て、CWレーザーへの安定化を改善する事に成功し、Yb系としては世界最高の 92 mradという値

を得た。加えて機械共振の無いフィードバックが出来た事を（間接的ではあるが）確認する事がで

きた。これらの成果は論文として出版されている [66]。

MOMの制御帯域の制限について述べる。一番に問題になるのはコイルのインダクタンスである。

インダクタンスが大きいという事は交流信号を流しにくいという事なので、高周波の周波数応答が

悪化する。今回使用した直径 2 mm の 200 回巻きコイルのインダクタンスはおよそ 1.4 µH と計

算、測定共に求まった。これと、私の設計した電流ドライバの出力インピーダンス 10 Ωがローパ

スフィルタを形成するので、カットオフ周波数にしておよそ 1.1 MHzという値が計算からも測定

からも求める事が出来た。測定にはネットワークアナライザを用いた。測定結果を図 4.14に示す。

結果からコイルのインダクタを小さくする事が出来れば、高周波特性が改善する。コイルのインダ

クタンス Lはコイル内に出来る全磁束に比例する (L = µ0n
2lS : nを巻き線密度、lをコイルの長

さ、S をコイルの断面積とする)。従って、コイル内の光の伝搬する場所以外はすべて無駄な領域

という事になる。今回の製作では、自分のスキルの問題で直径 2 mmのコイルを作ったが、ファイ

バーの径 250 µmなので、まだまだ改善の余地は十分にある。例えば、コイル径が半分の 1 mmに

なると帯域は 4倍 (4 MHz)になるはずである。もう一つの方法としては、コイルを短くする (総巻



第 4章 磁気光学変調器 57

Toroidal Coil
(1.4 μH)

Resistor
(10 Ω)

(a) (b)

MOM
Driver

LR low-pass filter

-3 dB

(Voltage drive)

(V-I converter)

図 4.14 MOMの周波数応答

き数を減らす)という方法もある。これは変調量とトレードオフになる。現状は変調量が足りてい

ないので、長さは目的に合わせて最適値を模索する必要がある。本変調器の重大な問題として、熱

によるドリフトの問題がある。実際 MOMの温度自体の変化は 1℃よりずっと小さいが、相互作

用長が長いせいで伸び縮み影響がとても大きくなってしまう。本実験の場合、10分以上MOMで

ロックし続ける事は困難であったため、MOMに簡易的な温調をつける事で、解決した。しかし、

根本的な解決になっていない。根本的な解決方法としてはもっと流す電流を減らさないといけな

い。電流の二乗で熱を発生するので、1 A流すところを 0.1 Aで良くなれば、温度ドリフトは 100

分の 1になる。これならば十分に安定した稼働が期待できると考えている。そのためには、モジュ

レータの変調量を増やさなければならない。最終的な工業デザインとしてあり得るのはファイバー

に直接銅線を書き込む事である。このことによりインダクタンスは劇的に減少するため、巻き数を

増やしてもインダクタンスはそれほど大きい値にならない。巻き数が増やせるので、流す電流が減

り温度ドリフトも問題にならなくなる事が期待できる。

もう一つの可能性としては、先に述べた TSAG結晶を用いた固体ベースの変調器の可能性もある。

スパンファイバーの 50倍の磁場感度があるので、磁束密度が同じと仮定すると今回の 1 mに対し

て、2 cmの長さがあれば同じ変調量が実現出来る。相互作用長が減るので、熱の問題もリニアに

緩和すると考えられる。また、現状のスパンファイバーのベルデ定数は SiO2 の物性値によるもの

である。そのため、Tb等をドープして磁場感度を高めたスパンファイバーの実現により高効率化

する方向性も考えられる。

今回の実験では、リング共振器でMOMを用いたが、これはリニア共振器でも動作する。磁気効果

を打ち消し合ってしまうように見えるが、アイソレータと同じく磁気光学効果は光の向きに対して

異なるかかり方をするので、むしろエンハンスする方向に働く。また、その他の仕様用途として、

シングルパスの変調器が考えられる。例えば、ファイバー結合型の EOMであれば、使用出力が 1

Wを超えるような応用は出来ない。しかし、本研究のMOMでれば、出力の限界はシングルモー

ドファイバーそのものと同値である事が考えられるため、ハイパワーの変調器としての応用も考え

られる。
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第 5章

500-kHz PZTの開発

5.1 なぜピエゾなのか？

レーザーの安定化は度量衡や分光等の分野において極めて重要である。これには従来よりピエゾ

素子 (圧電素子または PZT)が用いられてきた。最も代表的なレーザーの雑音として振動や音響ノ

イズが挙げられるが、これらを原理的にキャンセルするのにはピエゾ素子は最も適している言え

る。それ以外にも角度やポインティングの制御等にも用いられている。レーザーの共振器長制御デ

バイスでいうと、前章で開発したMOMは特別として、EOMと PZTしかない。レーザーの雑音

をどこまでキャンセルできるかは、フィードバック素子の制御帯域に依存する。その点からいう

と、(前章でも触れたが)EOMが圧倒的に勝り 300 kHzを超える帯域を実現している。一方で、ピ

エゾ素子の制御帯域は一般的に kHzオーダーである。しかし、EOMには透過型のデバイスである

という弱点がある。例えば、ハイパワーの場合、広帯域なスペクトルの場合、余計な分散を付与さ

せたくない場合、高 Q値 (少しのロスも許容できない)場合などは EOMは適用できない。従って、

従来のピエゾ素子を広帯域化するという事は共振器長安定化という用途に限っても未だに大きな需

要がある。

• ピエゾの広帯域化が難しい理由
図 5.1に典型的なピエゾの周波数応答を示す。

図 5.1 ピエゾ素子の周波数応答例
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ピエゾの素子は伸び縮みする素子であるから、原理的に振動を引き起こす。そして、それが

故に固定マウント、ピエゾ、ミラーの兼ね合いで、固有振動つまりは共振周波を持ってしま

う。図の 20 kHz以降に大量にみられる周波数構造は基本的に共振によるものである。この

ような周波数応答を示す領域は当然制御には使えない。また、制御信号に入ってもいけない

ので、十分なローパスフィルタを入れる事で、20 kHz以上の制御ゲインを落とす必要があ

る。そのため、帯域が kHzレベルに制御されてしまう。

• ピエゾ共振の簡単なモデル計算
図 5.2 に一次元で簡単に近似したピエゾの例を示す [67]。この系を考える事で、おおよそ

counter
 weight

Universe

Mirror
kc,γc

kpzt,
γpzt

0
x

xc(t) xm(t)

mc mm

図 5.2 ピエゾ素子の共振現象の運動方程式による理解

の典型的なピエゾの応答を見積もることが出来る。定盤 (Universe)、マウント (counter

weight)、ミラーの３つの素子が一次元軸上において、ばねと速度と比例した抵抗力で繋が

れている。要するに、ピエゾをバネで仮定するという大胆な仮定をしている。この系で運動

方程式を立てると

Fm(t) =mmẍm(t)− γPZT ẋm(t) + kPZT ((xm(t)− xm,0)− (xc(t)− xc,0)) (5.1)

Fc(t) =mcẍc(t)− γcẋc(t)− γPZT ẋc(t) + kc(xc(t)− xc,0)

− kPZT ((xm(t)− xm,0)− (xc(t)− xc,0)) = 0 (5.2)

となる。これをミラーについて解くと

xF,m(ω) =

[
−ω2mm − iωγPZT + kPZT

(
−ω2mc − iω (γc + γPZT ) + kc

−ω2mc − iω (γc + γPZT ) + kc + kPZT

)]−1

(5.3)

と求まる。ここから、ミラーの重さと counter weight(マウント)の重さをそれぞれ変化させ

たときの振幅と位相の周波数応答が図 5.3のように求まる。

このようにミラーにより起こる共振とカウンターウェイトによっておこる共振は別の周波数
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図 5.3 ミラーの効果とカウンターウェイトの効果

応答を示す事が分かる。一方はある程度高いQ値をもった 2次のローパスのようになり、他

方は分散型の共振になる。基本的に相手にするにはこのカウンタウェイト、すなわちミラー

マウントによって引き起こされる分散型の共振で、これをどう抑制するかという事にフォー

カスしていく事になる。

5.2 先行研究

こういった共振や、それに伴う制御に関しては光周波数コムでノーベル賞を受賞した J.L.Hall先

生の参考文献 [68]に詳しい。

また、ピエゾ素子の制御帯域を広げる事を目的とした研究は少ないながらも継続的に行われてい

る。図 5.4に代表的な PZT開発の先行研究を示す。

Reference Reference Reference This work

Damping structure Copper shield lead Side-clamping Soft material
Wedged damping 

alloy

The lowest resonant Frequency (approx.) 230 kHz 120 kHz 300 kHz n/a

Feedback bandwidth (outside the cavity) 180 kHz n/a 208 kHz 500 kHz

Feedback bandwidth (inside the cavity) n/a n/a n/a > 200 kHz

図 5.4 ピエゾ素子の開発の先行研究

PZT素子の高速動作に関して、文献 [69]が素晴らしい成果を発表している。これは、ピエゾマウ
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ントに振動吸収に効果的な鉛を使ったものである。鉛を銅のマウントに流し込み、テーパー形状に

作り込まれている。周波数応答は 200 kHz以下の領域は共振がほぼ完全にダンピングされている。

また、レーザー共振器の制御ではないが、ピエゾの制御で実効帯域 180 kHz を実現している。こ

の構造の弱点は作るのが非常に手間がかかる事、鉛を使うため危険である事の 2点である。また、

200 kHz以上の共振成分がまだ残っていることに課題がある。

その他にも、興味深い試みを２つ紹介する。一つは、ピエゾを横から抑えるものである [70]。構想

としては、ピエゾの振動方向に発生する音響波が大きいため、そちらの方向にマウントがなければ、

マウントへの振動のカップルを大幅に低減できるというものである。この構造では、特殊な材料や

処理をしていないにも関わらず、100 kHzまでフラットな応答を得たと論文中では述べている。実

際の制御は行っていない。

もうひとつは、Soft material でピエゾを包みこむというものである [71]。この構造ではダンピン

グ材として Oリングの材質をいろいろ試したようである。リジットではない固定方法なので、長

期的なポインティングが心配される（論文中でしっかりと調査されている）。また、斜めからの入

射であったり大きさがかなりあるので、使用に制限がかかるのではないかと思われる。共振器外で

はあるが制御時のゲインを測定し、208 kHzの実効帯域を実現したと主張している。

5.2.1 修士課程在籍中のピエゾマウント開発結果

前節のように様々な手法によりピエゾ素子の広帯域化が研究されてきた。筆者は、参考文献 [69]

のような方向性のマウントが、実際の応用に用いる際には良いと考えている。筆者が修士課程在籍

中に作成したピエゾマウントを図 5.5に示す。構造は参考文献 [69]を参考にした。材料はM2052

合金という制振性の高い特殊な合金を用いた。対数減衰率という振動の減衰能力の指標があり、制

振性の高い鉛で 0.05のところ、この合金は 0.2という高い減衰率を誇る。この合金を用いたところ

100 kHzまで共振のない PZTを開発する事が出来、実際に光周波数コムの安定化に用いる事が出

来た。

しかし、図には載っていないが、100 kHz以上のところにまだ多数の共振が残っていた。また、鉛

よりも制振性能の良い材質を使っているにも関わらず、参考文献 [69] を上回る事が出来ていない

等、課題が残っていた。

5.3 500 kHz PZTの開発

本研究で開発した 500-kHz PZTシステムのキーポントは４つある。それぞれ順に説明していく

5.3.1 Wedged Damping Strucuture

ミラーマウントとピエゾの間に制振材料を挟み込むことで共振を抑えるという基本方針の下

で設計を考えた。このピエゾマウントの設計は２つに分かれる。材料と構造である。材料は修士

課程在籍中に見つけた M2052 合金に加え、振動吸収材料として知られる CFRP(Carbon Fiber
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図 5.5 修士課程在籍時に開発したピエゾマウントの周波数特性

Reinforced Plastics)や、アルミニウムと鉄の合金である Al-Fe合金に着目した [72]。構造はとり

あえずただの板を挟み込み材料としてのポテンシャルを測定した。結果、CFRPは悪い材料ではな

かったが期待したような振動吸収性は得られなかった (図 5.6)。

M2052

CFRP

図 5.6 CFRPマウントの周波数特性

一方、Al-Fe合金はM2052合金と同等以上の制振性が得られた (図 5.7)。Al-Fe合金の開発者であ

る大神田博士とディスカッションしたところ、特に Al-Fe合金は小さな振動ほど、良く吸収すると

いう特性をもつため、今回のピエゾの共振を抑えるような用途にはM2052よりも向いているので

はないかというご指摘を頂いた。

しかし依然として、100-300 kHzの領域の周波数特性が不十分であった。これに関しても本論に載

せきれないほどの様々な試みを行っている。厚みを変えたり、異種、同種の材料を 2枚挿入する等
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M2052

M2052

AlFe

AlFe

図 5.7 M2052-AlFe比較

を行った。分かった事は、入れる制振材料は一枚で十分で、かつ厚みは 3 mm程度が丁度よいバラ

ンスである事が分かった。制振合金が厚すぎる (5 -10 mm)と丁度定在波の周波数が 100-300 kHz

になってしまい、強い共振を引き起こしていしまう。一方厚さが薄いとダンピングの効果が薄れ、

100 kHz以下の領域での周波数特性が悪化する傾向にあった。構造に関しても、対称性を減らすと

か、ピエゾを張り付ける位置等工夫してみたが、どれもこれといった効果を示さなかった。しかし、

一つだけ非常に良い効果を示した構造があった。

本研究において、開発したピエゾマウントの構造を図 5.8に示す。

図 5.8 本研究で開発したピエゾマウントの構造

この薄板をわずかに斜めにカットする方法が非常に良い効果を示した。ちなみにつける角度は
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1− 2◦ で十分であり、それ以上にしても効果は変わらなかった。周波数応答の測定結果を図 5.9に

示す。この後に述べる種々の改良が施されているため、直接以前のデータと比較するのは難しい

が、特に減衰が難しかった 100-300 kHzの領域を非常によくダンピングする事が出来た。また、同

時に <500 kHzにおける位相応答も劇的といってもよいレベルで改善した。これは両端面を平行で

はなくすことで、音響波の Q値を下げる効果があると考えている。

Al-Fe 合金の 1.3°Wedged plate

PZT: 1mm
mirror: 0.5 mm
HighZ を使用

図 5.9 Wedged マウントの効果

5.3.2 音響インピーダンスマッチング

図 5.8の構造で、もう一つ重要な部分は、Al-Fe合金とミラーマウントの接合である。修士課程

時代の研究からずっと参考文献 [69]を参考に Torr sealという比較的高強度に固まる接着剤を用い

ていた。そこで私はその部分における音響インピーダンスマッチングが不十分であるため不要な音

響波反射が起こり複雑な共振を作りだしている可能性があると考えた。音響インピーダンス Z1 の

物質から Z2 に入射する音波の反射率は

R =
Z2 − Z1

Z1 + Z2
(5.4)

と求められる。また、音響インピーダンスは音速×密度で簡単に求める事も出来る。

以下に代表的な物質の音響インピーダンスを記す。

図 5.10に音響インピーダンスマッチングの例として、同じ材料間に別の材料を加えたときの音響

波の反射率の周波数依存の計算結果を示す。ここからわかる事は不要な反射を避けるためには接着
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物質 音速 [m/s] 密度 [g/cm3] 音響インピーダンス [kg/m2s]

PZT(代表値) 4000 7.5 30 × 106

M2052合金 7000 7.25 50.7 × 106

アルミニウム 6420 2.70 17.3 × 106

銅 1960 8.94 44.6 × 106

ステンレス 5790 7.93 45.9 × 106

真鍮 4700 8.4 39.4 × 106

ガラス 5440 2.4 13.0 × 106

ポリエチレン 1950 0.92～0.95 1.81 × 106

天然ゴム 1500 0.97 1.50 × 106

エポキシ 2600 1.85 4.81 × 106

水 1500 1 1.48 × 106

空気 331 1.29 428

表 5.1 音響インピーダンス一覧
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PZT

接着剤 ( エポキシと仮定 )

PZTと同じ音響インピーダンスと仮定
厚さを変化

図 5.10 接着剤の厚さによる音響波反射率の周波数依存 (計算)

剤はなるべく薄く、しかも金属に近い音響インピーダンスのものであるのがよい。本研究では、超

音波非破壊検査で用いられるカプラント、つまり超音波を物質に伝えるためのインピーダンスマッ

チングジェルを用いた。HIGH Zと呼ばれる市販品レベルでは最も超音波の伝達の優れているとし

た製品を試した。残念ながら音響インピーダンスの記載はなかった（音速は 2640 m/s）。しかし、

これはジェルであり、接着剤ではないので、ボルトでミラーマウントに締め付ける事にした。ボル

トを介して音響波が不要な共振を生み出さないか不安であったが、このボルト締め付けによるデメ

リットは特に現れることはなかった。このような締め付け構造にする事で、マウントの取り外し

や、ミラー位置の微調整が出来るなど、むしろ副次的なメリットの方が大きい。図 5.11にこのジェ

ルを用いたときの周波数応答を示す。

比較対象が何も間に入れていないとき、つまり空気なのでかなりの差が現れる。他にもエポキシや、

トールシールを同じ構造に挿入した事もあったが、この HIGH Zがもっともよい効果を示した。
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図 5.11 音響インピーダンスマッチングの効果

5.3.3 ピエゾ厚の最適化

今まで掲載したほとんどすべての結果において、300 kHzあたりをピークとしたゆっくりとした

振幅の増加が現れた。また、その影響で位相が大きくシフトしてしまっていた。これは、ピエゾの

自己共振によるものと考えている。厚さ 2 mmの場合ピエゾ本来の自己共振はおよそ 600 kHz程

度になる。しかし、ピエゾをマウントに張り付けると、張り付けた側の音響波反射条件が自由端反

射から固定端反射にかわるため、最低共振モードが半分の 300 kHzになってしまうためであると考

えている。この現象はピエゾの材料等によって大きく異なるはずであると考えた。本研究で使用し

たピエゾの情報を↓にまとめておく

図 5.12 使用した 2種類のピエゾの比較
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このピエゾで大きく異なる部分はピエゾの機械的 Q値である。これがピエソの自己共振の Q値と

深くかかわっていると考えた。また、この共振形状が、図 l5.3の計算結果におけるミラー重さによ

る共振に似ていたので、ミラーのサイズも懸念事項であった。そのため、ピエゾの種類とミラーの

大きさを変化させたときの周波数応答を調べた。結果を図 5.13に示す。

図 5.13 2種類のピエゾとミラーの大小よるの周波数応答の比較

結果からわかる様に、この共振構造そのものは、ピエゾの機械的 Q値の違いにはあまり影響を受け

ていない事が分かった。そこで、次なる手として、ピエゾ厚さを減らしてしまうことを考えた。図

5.14にピエゾのカットの様子の写真を示す。

マルチレイヤーのピエゾは全ての層に対して並列に電極が繋がれているので、切断しても動作す

る。(保証対象外なので注意)そこで、ダイヤモンドホイールソーを使いピエゾを切断した。切断し

た断面は層の違い毎に縞模様が見える。このままでは場所ごとで層数が異なってしまうので、これ

を補正し、さらに狙った厚みに仕上げるために研磨していく。初めは困難だったが、慣れるとある

一層に合わせて綺麗に手作業で研磨出来る様になった。一番困難な作業はリード線の再はんだ付け

であった。ピエゾは最終的に 0.5 mm厚にしたためかなり薄く、はんだが付きにくい。さらに合金

に押し付けて張るために、でっぱり等でリード線と合金が接触しショートする事等が問題になり得

る。。Noliacのピエゾでは成功したが、PIのピエゾでは電極が付けられる層が非常にもろく、不可

能であった。そのため、2 mmより薄い PZTはすべて Noliacによるものである。このピエゾの厚

みと周波数応答を測定した結果が図 5.15である。

このようにピエゾの厚さを薄くしていくに従って、共振周波数を高周波に持ち込み 450 kHz程度ま

でフラットな位相応答を実現することが出来た。しかし、当初の予想と異なり、厚さを半分にして
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①固定 ②切断

②切断後 ③研磨 ③研磨後

図 5.14 ピエゾの切断・研磨の様子

も共振周波数が倍になる様な劇的な効果は表れなかった。したがって、この共振がピエゾの自己共

振であったと断定する事は出来ない。未だ不明のメカニズムになっている。

5.3.4 補正電子回路

図 5.15の時点で、十分に世界一と呼べる周波数応答を実現出来ていた。一方で、残る課題点と

して、500 kHz中心の共振現象が残った。位相応答こそ、400 kHzを超える領域でフラットである

が、500 kHzで 20 dBのピークが存在し、しかも位相が 90度以上回ってしまっているため、現実

的にフィードバックを行う際に、500 kHzの共振を避けるために、十分低い周波数のローパスフィ

ルタを挿入する必要が生じてしまう。この問題は本研究のピエゾに限らずすべての PZTのフィー

ドバックにおいて問題となる。したがって、200 kHzレベルの PZTを達成と論文上では書かれて

いるが、実際のレーザーに組み込み綺麗にフィードバックをかけようとすると実行帯域は 1桁程落

ちてしまう事があり得る。このような現実上の問題をさける方法を考える必要がある。

本研究の PZTは 500 kHzの比較的ゆったりとした共振ピークを除いて鋭い機械的共振ピークはす

べてダンピングされている。したがって、この 500 kHz共振ピークを一つをうまく扱えればよい。

この共振ピークを調べると、Q値 10の 2次のローパスフィルタと非常に似通った振幅位相応答を

している事がわかった。つまりこの周波数応答の逆伝達関数をもつフィルタを適用すれば、この共
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図 5.15 ピエゾの厚さによる周波数応答の変化

振は補償する事が出来る。そのため、完全オリジナル設計の電子回路として、Q値 10の 2次のハ

イゲインフィルタを製作した。図 5.16に設計した回路図を示す。

図 5.16 ピエゾ周波数応答補正回路

構成としては、初段のオペアンプが多重帰還回路を形成しており、2次の Q=10になるように設計

した。ちなみに抵抗の細かい値は、共振周波数を合わせる過程で微調整している。図 5.17に実際

に作製した回路の周波数応答の測定結果を示す。（比較のため補正先のピエゾの周波数応答の結果

も記載しておく）

このように、綺麗に対称な周波数応答を実現できた。この回路を適用したピエゾの周波数応答を図
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図 5.17 ピエゾの補正回路の周波数応答

5.18に示す。

図 5.18 最終的なピエゾシステム全体の周波数応答

このように、位相振幅共に 500 kHz以上にフラットな周波数応答を得る事に成功した。このような

電子回路による補正が実現できた背景は、ピエゾ自己共振以外の機械共振をほぼ完全にダンピング

でき、シンプルな周波数応答を持つところまで追い込めた事が大きい。本論では、ピエゾの開発は

ここまでとし、次節から実際の制御におけるパフォーマンスについて述べていく。ピエゾ開発その

ものの、次なる課題は 750 kHzにおける位相ジャンプである。この要因を克服する事ができれば、

PZTが 1 MHzの壁を突破する事が可能であると考えている。

5.4 PZTによるレーザーの安定化

5.4.1 共振器外：Intesity noise cancellation

この開発した図 5.18のような周波数応答をもつピエゾ素子を用いて、実際のレーザーのフィー

ドバック制御を試みた。試みとして、レーザー共振器内での制御とレーザー共振外での制御の 2通

りを別々の実験として行った。後者の実験はレーザー共振器内で起こる効果に影響されないピエゾ
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素子単体でのパフォーマンスがどこまで行くのか　という事と、他のピエゾ研究との比較 (他の論

文の制御例はすべてレーザー共振器外での実験であるため)という二つの意味がある。

さて、レーザー共振器外での実験として、本研究では Yb:fiberレーザーの強度ノイズキャンセレー

ションを行った。図 5.19に実験構成と結果を示す。レーザーには私が製作した Yb:fiberのモード

Yb:fiber laser

Beam
splitter

Photo
detector

PZT

Loop filter

Differential
amplifierVref

Michelson

Interferometer
(Intensity modulator)

(a)

(b)

500 kHz
20 dB

図 5.19 共振器外での PZTフィードバック性能の評価：Intensity Noise Cancellation

同期レーザーを使用した。その出力をマイケルソン干渉計に入力し、出力の一つをフォトダイオー

ドで検出している。このとき、干渉計の両腕が相対的にとまっていれば、検出される信号はレー

ザーの強度雑音そのものになる。一方で、干渉計が揺れていると、揺れの結果の干渉の雑音が強度

ノイズに混じる。従って、PZTを用いて、干渉する相対位相をコントロールできるので、レーザー

の強度変調を起こす事が出来る。この原理を用いて、Yb:fiber モード同期レーザーの強度雑音の

フィードバックを行った。結果は、ほぼ比例ゲインのみの状態の制御を行った結果、500 kHzの実

効帯域を実現した (図中青線：PIコーナー (比例 Pと積分 Iのゲインが釣り合う周波数)を 20 kHz
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に設定)。この制御では、最高の制御帯域を実現するために、高周波 (300-500 kHz付近)における

位相が最高の状態になる様に、積分のゲインは低く設定している。一方で、積分ゲインを大きくし

PIコーナーを 200 kHzくらいに設定する事で 100 kHz以下の領域で、少ないサーボバンプを保ち

ながら非常にゲインの高いフィードバックを達成する事が出来た。例えば、参考文献 [69]の結果で

は 10 kHzにおいて 10 dB程度のゲインを得ているが、本結果は 20 dBと 10倍のゲインを得る事

に成功している。この 10 dB の実効ゲインの差は高周波における周波数応答の改善によりもたら

されたものである。以上の結果から、実効帯域 500 kHz、または 10 kHzにおいて 20 dBのゲイン

という従来の PZTでは到底なし得ないレベルの制御が実現できた。実効帯域 500 kHzという値は

ピエゾの制御として世界最高値である。

5.4.2 共振器内：GHz-comb stabilization

前節の結果はデモストレーションであり、実際のピエゾの使われ方ではない。そこで実際の応用

上で想定される PZTの制御を行った。対象として選んだのが、繰り返し周波数が 1 GHzを超える

いわゆる GHzコムの CWレーザーへの位相同期である。

GHzコムは高い繰り返し周波数を実現するために共振器長が短く、さらに低い尖頭値を補うために

共振器内の内部パワーが高い傾向にある。また、モード同期を安定して実現するために、分散設計

がシビアである。このような要請から GHzコムには EOMは適用できない。実際に筆者が知る限

り適用した論文はない (ごく最近 500 MHzコムで実現されてはいる [73])。したがって、GHz以上

の繰り返しのコムというのは必然的に PZTの制御に頼らざるを得ない。その結果、光原子時計等、

高いレベルのコム制御を必要とする分野に GHzコムを適用する事は出来なかった。一方で、GHz

コムはモード一本当たりのエネルギーが高いため、原理的にＣＷレーザーとの光ビートで高い S/N

を得る事が出来る。従って、原理的な安定度の限界が 100 MHzコムよりずっと高い。一方で、100

MHzコムは光ビートの S/Nにより安定度が制限されつつあり、今後、業界的に GHzコムにシフ

トしていくと考えられる。そのため本研究の PZTを試す先として、最も適当であると考えた。

GHzコムとして Yb:Y2O3 ceramicを用いたカーレンズモード同期レーザーを作製した（詳しい構

成は参考文献 [74–76] を参照)。本研究で作製したピエゾ素子を用いても安定的にカーレンズモー

ド同期をかける事が出来た。カーレンズモード同期は原理的にビームモードや波面の状態に敏感で

あるため、もしピエゾの製造過程で、ミラーがダメージを受けていたり、歪んだりするとカーレン

ズモード同期に悪影響を及ぼしてしまう。つまり本研究で開発したピエゾ素子はそういった歪みの

影響などは十分少ないという事が言える。この GHzコムの出力を高フィネス共振器に安定化した

CW レーザー (波長を 1075 nm) と光ビートをとり、RF の参照信号に位相同期を行った。なお、

制御には本研究で開発したピエゾのみを用いている。結果、100 Hz-3 MHzまでの積算で残留位相

雑音が 183 mradという結果を得た。これは GHzを超える値の Yb系のレーザーとしては非常に

低い値（おそらく世界最高）であるといえる。例えば、光時計応用に向けて開発された Yb:fiberコ

ム [53]と同等レベルの安定化をGHzコムで達成する事が出来た。なお実行帯域は 200-300 kHz程

度であると推測される。
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図 5.20 共振器内での PZTフィードバック性能の評価：GHz-Comb stabilization

5.4.3 MOMとピエゾ素子の関係

4章と本章で示した通り、本研究ではMOMとピエゾ素子の二つの光路長変調器を開発した。こ

れらは互いに長所短所がある。MOMはMHzを超える帯域を意図して開発したものであるが、ス

トロークは 0.1 nmレベルであった。一方、本章で開発したピエゾ素子は制御帯域こそMOMに及

ばないものの、(2 µ/200 Vのストロークのものをカットしているため) およそ 0.5 µ/200 V程度

のストロークをもつ。200 Vの電圧を印加することは試していないので、動作可能であるか不明で

あるが、少なくとも実験では± 5 Vで用いており、全く問題はなかった。そこから推察するに数十

nmレベルのストロークは十分確保できる。これはピエゾ素子を用いる大きなメリットであるとい

える。最終的な共振器長制御はMOM(>200 kHz程度)とピエゾ素子 (DC-200 kHz程度)の組み

合わせがベストであると考えている。本研究で開発したピエゾ素子は、制御帯域が広いため高周波

まで雑音をキャンセルできる。一般的に共振器長の雑音は高周波程小さくなるため、組み合わせた
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際にMOMに必要なストロークは小さくて済む。従ってMOMのストロークをより犠牲にして帯

域の向上にフォーカスする事が出来るようになる。つまりピエゾの広帯域化はつまるところMOM

の広帯域化にも寄与できる。4章の実験においてピエゾ、励起 LDの電流、MOMの３つで制御を

行ったが、これはピエゾの帯域不足が原因であった。本章のピエゾをもちいればピエゾとMOMの

みで制御が可能になるはずである。

5.4.4 まとめ

ピエゾマウントの改良を行い、電子回路による補正込みで、500 kHzまでフラットな振幅位相応

答を実現した。またピエゾの性能を最大限発揮させるようにレーザー共振器外でのフィードバック

を行ったところ、500 kHzの制御帯域を実現した。低周波ゲインにおいては従来の 10倍のゲイン

を実現している。また、実際の応用例として、GHzコムにこのピエゾシステムを導入し、CWレー

ザーと 183 mrad の残留雑音で同期する事ができた。この際の帯域は 200 kHz 程度であると見積

もれる。これらの結果はピエゾの制御としては世界最高帯域である。
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第 6章

Diamond NV centerの絶対周波数測定

6.1 研究の背景

6.1.1 Diamond NV center

ダイヤモンドは誰もが知っている通り炭素、すなわちＣの単体であり、正四面体の構造がいくつ

も重なりあった構造をしている。その一つの C が窒素 N に置き換わった場合をイメージすると、

Nは 3つしか共有結合の腕を持たないので、炭素があった場所は空（Vacancy)になる (図 6.1)。図

では 2次元的に描いているが、実際はダイヤモンドは正四面体の構造である。

C C

C C

N C

C C

C C

C C

C C

V C

C

C

C

C

C C C C C

図 6.1 NV center

この窒素 Nと空孔 Vのペアの事を NV center(窒素-空孔中心)という。このような格子欠陥はイオ

ン結晶中にもよく見られる。この場合、空孔の周りの電荷状態により格子中に電子、または正孔が

トラップされる。この局所的にトラップされた電子がその中で電子準位を作り、その光吸収が可視

域であると透明な物質に色がついて見える。このため「色中心」と呼ばれる。ダイヤモンドの NV
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centerも可視域に光吸収をもつ色中心の一種である。参考文献 [77]に電子の波動関数が計算され

ており、イメージしやすい。NV centerは 5個または 6個の電子によって構成される。2つは窒素

の非共有電子対から、残りの 3個は空孔と隣り合っている３つの炭素から一つずつ供給される。参

考文献 [77]の図の通り、電気陰性度が高い窒素 Nに電子が集まり易い。また、同様の理由で NV

centerは負に帯電しやすく、もう一つ電子を捉えて NV− となる事も多い (図 6.1は NV− である)。

NV+ という状態も存在する様であるが、現実的には NV− と中性の NV(混同を避けるため NV0

と書かれることが多い)の二つの状態のみを考えるのが普通である。

図 6.2に NV center(NV− と NV0)のエネルギー準位を示す。
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図 6.2 NV centerのエネルギー準位図

NV centerに局在している電子は局在している以上、自由電子的ではないので伝導帯より下のエネ

ルギーになる。基底状態と励起状態の他の準安定状態が存在するが、本研究ではあまり扱わないた

め省略する。図の右側に NV− と NV0 の準位を示している。実際の応用上では 9 割以上が NV−

を対象としているものであり、単に NV center, NV中心と書いてある場合、ほとんど NV− の事

を指している。なぜ、こんなにも NV− に注目が集まっているかというと、基底状態が 3重項であ

り総スピン角運動量ms が± 1を取り得る事に起因している。NV centerの応用例は次の節で取り

上げる (一方で、NV0 は基底状態励起状態ともにスピン 2重項である)。これら各準位は振動モー

ドとカップルし、フォノンサイドバンド呼ばれるブロードな準位を形成する。特に基底状態と励

起状態の最低エネルギーの準位間の遷移を ZPL(Zero Phonon Line)と呼ぶ。低温に冷却した際に

ZPLの線幅が特に狭くなる事が知られており、本研究の関心も ZPLにある。

6.1.2 NV centerの応用例

• 量子情報応用
量子暗号通信を行う際は単一の光子源を用い、これを操作する事が必要である。これに従来
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は量子ドット等が用いられてきたが [78]、極低温でのみの動作に限定されていた。一方ダイ

ヤモンド NV center は強固なダイヤモンド格子に守られているため、室温でも ms レベル

の非常に長いコヒーレンス時間を保つことが知られている [79]。加えて、ダイヤモンドは基

底状態がスピン三重項であるため、スピン状態を制御する事が可能である。ダイヤモンド

NV center は現在において室温で動作する単一光子のスピンを制御可能な唯一の物質であ

る [80]。

• 生体応用
もうひとつの重要な応用は生体応用である。ダイヤモンドの NV center は生体マーカー用

の蛍光体として用いる事が出来る。この場合のダイヤモンドはナノダイヤモンドと呼ばれる

微小な粒である。従来用いられている量子ドットや生体色素と比較して、安定性が良い事

や、毒性が低い事が知られている。参考文献 [81]にまとめられている。

加えて、ダイヤモンドが生体センサーとして優秀な点は、磁気感度を持つ点にある。この特

徴も NV− の基底状態がスピン三重項であるため、ゼーマン分裂を起こすことに由来する。

従来の生体磁気イメージングは空間分解能が悪かったが、ナノダイヤモンドという非常に

小さなダイヤモンド粒子を用いる事で、400 nmという細胞サイズ以下の分解を実現してい

る [82]。また、NV centerの方位は 4方位に決まっており、磁場とＮＶの方位の関係により

ODMR(Optically Detected Magnetic Resonance) スペクトルに変化が生じる [83]。その

ため、特定の方位の NV centerのみの情報を抽出したり [84]、生体内での回転を測定する事

が出来るとされている。

6.2 本研究の目的

6.2.1 ダイヤモンド NV centerの絶対周波数を測定する事の意義

本研究では、ダイヤモンド NV centerの ZPLの絶対周波数、加えてスペクトル形状まで加味し

た絶対値スペクトルを測定する事を目的としている。一方で、ダイヤモンドのような”固体”の絶

対周波数を測定、議論した例は私の知る限り存在していない。これにはいくつかの要因があると思

われる。

6.2.1.1 NV centerの線幅とその他の固体の線幅

まず、第一に絶対周波数を議論できるほど狭線幅の遷移が狭くなくてはならない。ダイヤモンド

NV centerの ZPLに関しては、液体ヘリウム温度まで冷却する事で 16 MHzという値が報告され

ている [85, 86]。この温度依存の影響は大きく、T5 のオーダーで作用する事がわかっており、例え

ば液体窒素温度になると数十 GHzレベルになってしまう。

固体の線幅という観点ではダイヤモンド NV centerの ZPLは、非常に強固なダイヤモンド格子に

守られていることにより外乱から守られているため、非常に狭線幅になっている。しかし狭線幅な

遷移はダイヤモンドに限ったものではない。特に結晶にドープされた希土類イオンの遷移などは非
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常に狭線幅で 1～100 kHz程度の線幅である。これは、希土類イオンにおける 4f-4f遷移が最外殻

である 5sによって外乱から遮蔽されていることと、4f-4f遷移が禁制遷移であるため (実際は結晶

場により許容される)寿命が長いことによる。しかし、これらの物質は欠陥や不純物の影響で不均

一幅が 1～10 GHz程度の広がりをもつ。この影響を除去し、均一幅の情報を引き出すために、ス

ペクトルホールバーニングや、フォトンエコー等の方法が研究されている [87]。しかし、これらの

方法は不均一幅に埋もれたサブレベルの解明や、均一幅そのものの測定が主であり、絶対値を議論

するものではない。以下、ダイヤモンドの絶対周波数を議論する意味があるのかを一つずつ検証し

ていく

• 不純物による影響
絶対値を議論する事には不均一幅が十分小さくなるほど固体の純度や構造の均一性を確保で

きなければならない。そういった観点から見ると、ダイヤモンドは非常に優れている。ダイ

ヤモンドは人工物の中でも最高レベルに純度が高いものが作製できる事が知られており、日

進月歩で盛んに研究が行われている。基本的なダイヤモンドの分類を図 6.3に示す [88]。

図 6.3 ダイヤモンドの分類と不純物参考文献 [88]の内容を参考に再構成

タイプＩとタイプＩＩは窒素の不純物量で決まる。窒素はダイヤモンドにおけるメインの不

純物の一つである（他の不純物で光学的に性質をもちうる不純物は窒素の他に、ホウ素、シ

リコン、リン、水素、ニッケル、コバルトに限られており、入り易いのは窒素とホウ素であ

る [89]）。Iaと Ibは窒素の分布が局在している（Ia）、または均一に分布している（Ib）の

違いによる分類であり、着色が異なる。IIaと IIbはどちらも窒素不純物が少ないが、IIbは

ホウ素の不純物を一定量含むという違いがある。

これらのダイヤモンドは人工的に合成できる。特に近年の人工合成の目覚ましい進歩によ

り、不純物が少ないダイヤモンドとしてホウ素が 1 ppb以下、窒素が 5 ppb以下という値が

保証されている製品が容易に購入可能となっている。特に NV centerに関しては 0.03 ppb

という値まで低減されており、これは炭素 3× 1011 個に一つという非常に少ない値まで、純

度をコントロールするに至っている。このため、世の中の固体の中で最高レベルに綺麗なも

のが得られ、固体の絶対周波数測定としては、最適なものの一つであると考えている。



第 6章 Diamond NV centerの絶対周波数測定 79

• 歪みの影響
不純物の他に結晶の歪みも遷移の絶対周波数を乱す可能性がある。参考文献 [90] のダイヤ

モンドの歪みマッピングの測定例がある。この実験は多結晶ダイヤモンドを使用しており、

結晶中の歪によるスペクトルのシフトを場所ごとに測定している。基底準位に MHz オー

ダーのシフトを与えるには 10 GPaオーダーの圧力が必要だと述べられており、本研究では

単結晶ダイヤモンドを使用している事から、この影響も深刻にはならないのではないかと考

えている。

• 理論計算
NV center の理論計算に関しては何件か報告されている。電子準位に関しては NV center

を構成する６つの電子のスピンまで含めたエネルギー準位が第一原理計算によって求められ

ており、2桁程度エネルギー準位が与えられている [77]。これ以上の精度を理論計算で求め

るには現状は困難であると思われる。また、同じく第一原理計算で外乱による効果も計算さ

れており、例えば、Strak shift が計算されている [91]。参考文献のグラフから推察するに

MV/mレベルの電場を印加して GHzレベルのエネルギーシフトを起こす。この事から、外

部電場による効果は無視できるレベルだと想定できる。

• 磁場の影響
一方、磁場の影響は深刻である。NV− はそもそも極小領域の磁場センサーとして用いられ

ている。図 6.2に示した通り、NV− の基底状態のms = ±1の状態は磁場により 2γBz の大

きさのゼーマン分裂を起こす。ここで、Bz は印加磁場の NVに平行な成分、比例定数 γ は

γ = 2π× 28 GHz/Tと表せる。例えば、地磁気 (50 µT)でおよそ、9 MHz程の分裂を起こ

す。これは本研究を進める上で問題になり得ると思われる。そのため、本研究では一般的に

よく用いられる NV− ではなく中性の NVである NV0 を対象にした。NV0 は基底状態と励

起状態が共にスピン 2重項であり、電子準位が NV− より単純である。理由は明確になって

いないもののこれのゼーマン分裂は観測されていない [92]。少なくとも磁場にかなり鈍感で

あるため、絶対周波数測定の対象としては適しているのではないかと考えた。

• NV centerの相互相関

ダイヤモンドがもし歪みの無い完全な格子を持ち、その中にたった一つの NV centerがある

場合を考えると、絶対周波数は一意に定まる様に思われる。一方で、NV centerが複数ある

ときに固体を測定する事ならではの面白さが生まれると考えている。それは、NV center間

の相互作用の測定である。NV center間の距離はダイヤモンドの格子で離散化され、さらに

向きも 4種類に限られる。離散化された相互作用 (本研究ではスペクトルシフトを期待)の

測定が固体絶対周波数測定ならではの効果であると期待される。多体相互作用の測定の先行

研究として、量子井戸の中に局在した励起子のカップリングの効果を測定している [93]。こ

の場合は µmオーダーの距離に至るまでの相互作用が確認されている。このような相互作用

の効果の解明や、高精度の測定は NV centerの高精度に秩序立てられた配列を可能にすると

考えている。
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ダイヤモンドは最もきれいな人工物の一つであり、NV centerは以上のような特性から固体の中の

原子と見なす事もできる。様々な外乱要因があるが、相互相関、相互作用の効果以外は深刻な問題

ではないと考えている。NV centerの絶対周波数測定に期待する事の一つとして相互相関からダイ

ヤモンドの NV center間の距離や配列情報を原子一個レベルのスケールで抜き出せるかもしれな

いという事である。この実現によりにダイヤモンドの中の NV を原子一個レベルで物質的に操作

するための新しい指針を与える事ができる。加えて、相互作用の測定はは、量子情報応用における

NV間のエンタングルメント [94]や、固体周波数標準への応用が考えられる。特に時計応用は従来

原子で行われている光格子時計の光格子を実際のダイヤモンドの格子に置き換えるイメージであり

興味深い。従来のシングル NV centerの測定が単一イオン時計的であるのに対し、秩序立てられた

配列における NV center群は不均一広がりを抑えつつ、非常に高い S/Nを原理的に得られる可能

性があり、固体光周波数標準として可能性があると考えている。本研究の目指す最終的なターゲッ

トはそういった未来の応用領域につながっている。現状は人類が最高レベルに操作できる固体の一

つであるダイヤモンドがどこまで到達出来ているのかという事を測定できるという意味という意味

があり、そういった指針としても本測定は有用であると考えている。

6.3 NV centerの絶対周波数測定

6.3.1 575 nm CWレーザーの開発

前節までで述べた通り、NV0 の ZPLは 575 nmであるので、これを分光するためのレーザーが

必要になる。別の方法として、575 nmのコムを作製し、直接分光する手法も考えられるが、本研

究のように未知の遷移を探すには CWを用いる方がよい。出力としてはさほど高出力は必要なく

mWレベル、少なくとも 10 µW程度あれば十分実験可能である。さて、575 nmの発生手段であ

るが、直接 575 nmで発振可能なレーザー媒質がほとんどないという問題がある。特に半導体レー

ザーで発振できない領域であるため、ECDL 等の縦シングルモードかつ波長掃引可能な光源を作

る事が難しい。この波長帯は色素レーザーで可能であるが、現在において色素レーザーは時代遅れ

であり、また大がかりなセットアップが必要なため、現実的ではない。今回はさほど出力も必要な

いことから 1150 nm光からの倍波発生という手法をとる事にした。1150 nmであれば半導体レー

ザーでの発振が可能である。図 6.4に作製した ECDL(External Cavity Diode Laser)の写真と光

スペクトルを示す。ECDL の作製は参考文献 [95] を参考にした。Littrow 配置の一般的な構成に

なっている。LD は Toptica 社の LD-1180-100-AR-1 を用いた。回折格子はホログラフィックの

1200 本/mmのものを回折効率が悪い偏光方向で用いた。このことにより発振しきい値は高くなっ

てしまうが、出力はシリンドリカルレンズ対とアイソレータ 2個を通し、ファイバーカップルした

後で 50 mW程度と ECDLとしては高強度が得られた。アイソレータは当初 1個であったが、コ

ムと光ビートをとって縦モード安定性をみた結果、戻り光により不安定になっている事がわかった

ので、2つ挿入し改善した。
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図 6.4 作製した ECDLとその発振スペクトル

2倍波発生においては、CWレーザーの低い光強度を補うために共振器内 2倍波発生がよく用い

られる。しかし、システムが複雑になりロバストさが失われる事や求めているパワーが 10 uWレ

ベルである事から、今回は採用せずシングルパスでの 2倍波発生を目指した。そのためには 1150

nm 光の増幅が必要であるが、この波長帯はレーザーガイドスター応用 (1178 nm) や [96]、Yb

latice Clock(1156 nm)に用いられる [97, 98]波長であるため様々な手法が研究されている。以下

まとめておく。

• テーパーアンプによる増幅
半導体ベースの光増幅器の一種である。高出力による損傷をさけるため、ゲイン層が出射方

向に行くにしたがって大きく（テーパー型に）なっているため、テーパーアンプと呼ばれる。

市販のもので 1 Wクラスまで増幅出来るが、空間モードの問題や、価格と納期の都合で今

回は採用していない。最も簡便に増幅が出来る。

• Yb doped photonic bandgap fiberを用いる方法

Yb:fiberのゲインは 1200 nm辺りまで裾を引いている事が知られている。しかし、そこで

の光増幅はメインの蛍光帯である 1030 nm 帯における ASE 埋もれてしまい実用的ではな

い。このファイバーは特定の波長領域に意図的なロスを作る事ができる。つまり 1030 nm

帯に対してリーキーなモードにしつつ、1150 nmを伝播させる事が可能になる [99]。そのこ

とにより、ASEを劇的に低減出来、結果長波長の光増幅に用いる事が出来る。参考文献 [99]

では 1150 nm より長波長の領域で、30 W 以上の出力を達成している。基本的には、レー

ザーガイドスター等の高出力向けである。

• Bi:fiberを用いる方法

Bi(ビスマス)をドープしたファイバーも 1150 nm周辺にゲインを持たせる事が出来る。設

計により 1300-1400 nm にもゲインを持たせる事が出来るようである [100–102]。しかし、

問題点として、ファイバーそのもののロスが大きく、加えてゲインそのものが非常に小さい

という問題点があり、50 mクラスの非常に長いファイバーが必要になる事等、技術的に未成
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熟の部分も多い。また励起光による蛍光スペクトルの変化が大きい事も特徴の一つである。

最終的に本研究では通常の Yb:fiber を用いる事にした。まずは図 6.5 の単純な構成の Yb ダブル

クラッドファイバーによる増幅を試みた。しかし、その場合強烈に ASEが発生する事になり、安

定的な増幅は困難であった。図 6.5 に加えて、シミュレーション結果 (RP:Photonics RP Fiber

Power) と、戻り方向に発生する ASE を測定した結果を示す。ソフトの関係で、Seed 光が 1130

nmになっているが定性的な傾向に大きな違いはない。

条件
Seed: 1130 nm 30 mW ⇒ 90 mW
Pump: 976 nm 1.2 W forward pump

Backward ASE が増大する

ECDL 1150 nm

Combiner

DCF

MMF

SMF

976nm 3 W

YDF

10/125DC

Backward ASE

図 6.5 YDFAの 1130 nmの増幅シミュレーションと ASE測定結果

この原因は 1030 nm近傍における ASEである。これを低減するために私が考えたのは、1030 nm

で YDFAを励起するというテクニックである。このことにより、1030 nm付近の ASEが劇的に

低減できる。1030 nmで励起する事で YDFAゲインの短波長側が抑えられ、相対的に長波長まで

フラットなゲインプロファイルになり、結果長波長側のゲインが取れるようになる。一方で、1030

nm は 976 nm と比較して非常に励起効率が悪い。つまり YDFA を光りにくくした半面、長波長

までフラットに近いゲインが得られるという方法である。シミュレーションでは、50 mクラスの

Yb:fiber(DC10/125)を容易すれば 1 W超まで増幅可能との結果を得る事が出来た。しかし、コス

トとリスクの関係でもう少し別の方法を探る事にした。別の新しい方法の構成を図 6.6に示す。

この方法は、先程の通常の YDFA構成で発生してしまう邪魔な ASEを逆に有効活用している。初

段に追加された YDFはシングルモードファイバーの高濃度のもの (1200 dB/m @976 nm)である

が、これの励起 LDを省略した。代わりに、2段目で発生する ASEで初段を励起する方針にした。

このことにより、初段で先程の述べた机上の構想と同じく長波長まで相対的にゲインが延ばしたア
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ECDL 1150 nm

YDF 4/125 

Combiner

DCF

MMF

SMF

976nm 3 W

YDF

10/125DC

条件
YDF 4/125
Seed: 1130 nm 30 mW ⇒ 80 mW
Pump：1035 nm 300 mW

Backward ASE で励起

図 6.6 1150 nmの増幅系

ンプを構成する事が出来る。高濃度かつ励起光吸収効率がよいシングルモード YDFAを用いる事

で長さを 5 m程度に抑える事が出来、現実的なコストで実現出来る様になった。このような構成に

した結果、単純な YDFAでは 80 mWで頭打ちであった増幅後のパワーを 120 mWまで高める事

が出来た。

この構成を用いてシングルパスでの 2 倍波発生を行った。非線形結晶として長さ 10 mm の

PPMg:SLT(分極反転周期 10.1 µm程度、fanout構造で調整可能)を用いた。結果、およそ 10-20

µW の安定的な 2 倍波を得る事が出来た。1150 nm はフィルターで切り分け、575 nm はファイ

バーにカップルしどこでも実験に用いる事が出来る様にした (図 6.7)。写真を撮ると何をやっても

緑色になってしまうが、実際はとても綺麗な黄色である。

この光源がどの程度波長スキャンできるのか測定した。ＣＷの波長スキャンの方法は参考文

献 [103]を参考にした。この方法では、回折格子の角度を変化させる PZTと励起電流を同時に変

調している。丁度よいバランスを見つけると広帯域にモードホップフリーな掃引が実現出来る。回

折格子の角度を変更するピエゾ素子は 18 µm/75 V変化する比較的高ストロークのものを用いた。

波長計をもちいて波長掃引した結果を図 6.8に示す。

図のように回折格子の角度のみを掃引すると、多数のモードホップが起こってしまう。一方、電流

の変調も同時に行うと、任意の波長帯において 15 GHzの波長掃引が出来た。図では 3つの領域で

それぞれ掃引できることを示している。これをもって、CW光源は完成とした。
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ECDL 1150 nm

YDF 4/125 
Combiner

DCF

MMF

SMF

976nm 3 W

YDF

10/125DC

PPMg SLT

1150 nm
575 nm

SMF

SMF

Dichroic filter

To Wavemeter

and Hyterodyne beat note

with Offset-free comb

To Cryostat

発生した 575 nm光

図 6.7 575 nm光発生

15 GHz

120 GHz

(a) (b)

図 6.8 ECDLの波長掃引 (a)回折格子のみ (b)励起光も同時に変調

6.3.2 1150 nm Offset-free Combの開発

開発した CWレーザーの絶対周波数を測るために、1150 nmの Offset-freeコムを開発する必要

がある。先の章で開発した SC(Supercontinuum)光を用いる手もあるが、1150 nm領域は比較的

SC光の出方が不安定な領域であるため、今回は Offset-freeコムの発生そのものを 1150 nmに再

調整した (図 6.9)。およそ、641 nmと 1450 nmの差周波とる事で 1150 nm中心の差周波を実現

出来る。セットアップとしては、前章の構成から PPMg:SLTを入れ替えるだけでよい。位相整合

としてはおよそ 13.7 µmの分極反転周期のときに最適となった。

発生した 1150 nm光の出力はおよそ、0.15 mWであった。この差周波光を SOA(Semiconductor

Optical Amplifier: Innolume 社製 SOA-1290-40-YY-25dB)で増幅を試みた。結果、パルス光で

あったため、増幅が飽和しており、全く Seed光が増幅されない結果となった。したがって、CW

とビートをとる波長を回折格子で抜き出し増幅をする事で、必要なモードのみの光増幅を実現し



第 6章 Diamond NV centerの絶対周波数測定 85

Amplified

Yb fiber laser

100 MHz 1W 80-100fs

Lens
PCF1

PPMgSLT
fanout structure

Dichroic

Mirror

Visible side

NIR side

Longpass
filter

Shortpass
filter

DFG 1150 nm 0.15 mW

Right angle

prism

641 nm

1450 nm
SOA

Narrow bandpass
1150 nm

(a)

(b)

図 6.9 1150 nm Offset-freeコムの発生 (a)差周波のスペクトル (b)スペクトル狭窄化と光増

幅後のスペクトル

た。結果が図 6.9の (b)である。このことにより、1150 nmにおける Offset-freeコムの準備も完

了した。

6.3.3 575 nmレーザーと Offset-free Combの同期

ダイヤモンド NV centerの絶対周波数を測定するにあたって、絶対周波数がコムによって担保さ

れたCWレーザーで周波数掃引するのがよいと考えている。そのため、CWレーザーとOffset-free

コムの同期の行った。

本研究の前に先行研究をいくつか紹介する。コムと CWレーザーの同期ないし、波長掃引は光シ

ンセサイザーとして光周波数コムの黎明期から研究がなされていた [104–108]。方法としては、オ

フセット周波数を安定化したコムに CWレーザーを同期させ、その状態を保ちながら繰り返し周

波数をスキャンする方法や、オフセット周波数、繰り返し周波数を安定化させたうえで、コムとＣ

Ｗの光ビートの周波数を掃引する方法がある。前者はオフセット周波数を安定化しながら、繰り返

し周波数を大きく変化させるため、オフセット周波数安定化を見張り続けなければならない。ま

た、後者は非常に複雑な制御が必要になる。

本研究では、オフセット周波数が常にゼロに担保されているという Offset-free コムの特徴がある

ため、制御の簡略化と信頼性向上が見込める。図 6.10に本研究の構成を示す。

まず ECDLと Offset-freeコムの位相同期を行う。ヘテロダインビートの S/Nは RBW:100 kHz

で 20 dB 程と非常に劣悪であったが、図 6.10 のように位相同期を実現する事が出来た。フィー

ドバックとしては、ECDLの電流をメインにピエゾがドリフトをキャンセルする形になっている。

従って、コムの発振周波数に ECDLが完全に追従する。その状態で、Offset-freeコムの繰り返し

周波数を SG(Singnal Generator) に位相同期する。これはコムのオシレータ内のピエゾにフィー
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図 6.10 本研究の Offset-free

ドバックする。その上で、SG の発振周波数を Sweep すると繰り返し周波数が Sweep に追従し、

ひいては ECDLの発振周波数も SGで一意に決まる値担保されながら変化する。

図 6.11に Offset-freeコムをスイープした際の繰り返し周波数と、コムに同期されている ECDLの

発振波長 (波長計による測定)を同時に測定した結果を示す。この結果では ECDLとコムは常に位

相同期された状態である。初めはコムはフリーラン状態であるが、途中でＳＧに位相同期され、繰

り返し周波数が僅かに変化している。それに伴い ECDL の発振波長も追従している。さらに SG

を Sweepし始めると、図の黄色のエリアのように、完全に相関した形で、繰り返し周波数と ECDL

の発振波長が変化していく。繰り返し周波数の変化量は 200 Hzである。これはおよそ 6 µmの光

路長変化に相当し、対応する ECDLの周波数変化はおよそ 0.6 GHzとなる。このように絶対周波

数が完全に担保された CWレーザーで分光を行う実験系を構築する事が出来た。つまり絶対周波

数スペクトルを取得する準備が出来たといえる。掃引範囲に関しては、繰り返し周波数の変化量の

限界値（PZTのストローク）で制限されると考えていたが、実際は CWレーザーのピエゾ単体で

周波数掃引した際のモードホップフリーレンジで制限される事が分かった。2GHz程度が掃引範囲

の限界であったが、図 6.12のように 1.4 GHz程度までコムに同期しながら掃引する事が出来た。

これ以上、大きく掃引しようとするとモードホップが起こってしまう可能性が高い。位相同期の制

御において、低周波の成分をピエゾで制御している事に由来する。これ以上の掃引を実現するため

には、15GHz掃引しているときと同じように低周波成分の制御も電流と PZTを絶妙なバランスで

混ぜて制御する必要があると思われる。
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※CWとコムは常に位相同期されている
Free running

Phase locked to SG
SG Sweep start

200 Hz

0.6 GHz

図 6.11 コムに同期した ECDLの波長掃引

500 Hz1.4 GHz

図 6.12 コムに同期した ECDLの波長掃引：ストローク拡大後

6.3.4 NV0 の PLEスペクトルの測定

6.3.4.1 準備：液体窒素による冷却と蛍光スペクトルの測定

本格的な測定には、液体ヘリウム温度までダイヤモンドを冷却する必要がある。液体ヘリウム

クライオスタットの導入は敷居が高いため、まずは液体窒素用のクライオスタット (Oxford 社
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Optistat DN2)での実験を行った。構成を図 6.13に示す。

OXFORD

Odjctive x20

Long working distance

Liquid Nitrogen

77 K
Dicrhoic mirror

600 nm short-pass

Imaging lens
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(1064 nm) 
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(↑532 nm)
←532 nm

fluorescence→
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Spectroscope

Photo diode

for input power caliblation

図 6.13 液体窒素クライオスタットによるダイヤモンド蛍光スペクトル測定の構成

励起光源として、自作の Nd:YAGレーザーの 2倍波 532 nmの光源を用いた。ダイヤモンド NV

centerに対しては非共鳴であるが、NV centerの準位はフォノンとカップルし、広帯域に広がって

いるため（フォノンサイドバンド）、効率は悪いものの非共鳴で上準位に励起する事が出来る。励

起パワーとしては 3 mW程度とした。それを長動作距離の対物レンズ (ミツトヨ 無限補正対物レ

ンズ M-PLAN APO 20X、NA=0.42)によりダイヤモンドに集光している。蛍光も同じ対物レン

ズを用い、ダイクロイックミラー (550 nm または 600 nm より長波長を反射) により分光器また

はフォトマルに入射する構成になっている。サンプルのダイヤモンドはエレメントシックス社の

General gradeのダイヤモンド (SC Plate CVD 3.0×3.0 mm, 0.30 mm thick, < 100 >, P2)を用

いた。このサンプルは Boron Concentration : < 0.05 ppm, Nitrogen Concentration: < 1 ppm

である。窒素のうちおよそ 1/200が NV centerを構成する。サンプルの固定には専用のアルミマ

ウントの固定治具を自作して、なるべく入射光窓ギリギリに設定する事で、NAの大きい対物レン

ズを使えるようにした。マウントとサンプルの固定には、ドータイト（D-550）と呼ばれる銀ペー

ストのようなものを用いた。

分光器を用いて測定した蛍光スペクトルを図 6.14に示す。温度依存の測定は 77 kからクライオス

タット内臓のヒーターを用いて、少しずつ温度を温めていった。

NV0(575 nm), NV−(637 nm)それぞれの ZPLによる蛍光を観測する事ができた。低温になるに
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NV-NV0

NV0 NV-

図 6.14 ダイヤモンド蛍光スペクトルの温度依存

したがって、蛍光強度が上がり線幅の狭くなっていく様子も見られる。しかし、この結果では、77

k, 100 kにおいては線幅が広がり構造を持っているようにも見える（分光器の分解能は 1 nm程度

なので、この結果から線幅の議論は出来ない）。また、全体のなだらかな蛍光はフォノンサイドバ

ンドによるものである。573 nm付近のラインは励起光のダイヤモンドのラマン (1332 cm−1)のス

トークス光である。ダイヤモンドのラマンは他に 2500 cm−1)の弱いピークがある事も知られてい

る [89]。300 kでの蛍光が極端に弱いのは温度によりダイヤモンドが固定が僅かにずれ、分光器へ

のアライメントがずれてしまった事が考えられる。

次に励起光を 532 nmから作製した 575 nmに変更し、NV0 の ZPLの PLE(PhotoLuminescence

Emission)スペクトルの取得を行った。PLEとは、励起光の波長を変化させながら、蛍光強度をプ

ロットする事で、共鳴遷移のスペクトルを測定する手法である。励起光強度は 10 µW程度、取得

を分光器からフォトマル (浜松ホトニクス：H10721-01)またはフォトンカウンティングヘッド (浜
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松ホトニクス：H8259-02)に変更した。励起光の波長変化は、ECDLの回折格子を角度を手動で調

整し波長計で測定している。また、励起光強度を波長毎に測定して蛍光強度のキャリブレーション

を行っている。結果を図 6.15に示す。

50 GHz

図 6.15 液体窒素 77k温度におけるダイヤモンド NV0 の PLEスペクトル

赤の点が測定点であり、青線がローレンチアンで Fittingした結果である。NV0 と NV− の違いは

あるが、温度依存の線幅を測定した参考文献 [86]の結果と近い 50 GHzという線幅が得られた。こ

の温度での線幅への寄与は不均一幅よりも均一幅の方が主従的であるため、ローレンチアンでよい

Fittingが得られると考えている。※参考文献 [86]では、単一 NVの線幅と多数の NVアンサンブ

ルの線幅の測定を行っているが、液体窒素温度では線幅に顕著な違いが見られない。

6.3.4.2 液体ヘリウムクライオスタットの導入と PLEスペクトルの測定

液体窒素による PLE測定で大まかなスペクトルが得られた。次は、液体ヘリウムを用いてさら

なる冷却と PLEスペクトルの取得を行った。液体ヘリウムクライオスタットの導入は物性研究所

秋山研究室の秋山教授と伊藤博士、低温液化室の皆様にご協力を頂き、無事冷却する事ができた。

クライオスタッドは Oxford社の製品に秋山研独自のカスタマイズが施されたものである。構成を

図 6.16に示す。その他の構成の違いとして、ダイヤモンドの固定治具をアルミから銅に変更した。

図 6.16中にあるように丸棒から削りだしで自作した。さらにウィンドウ直近で測定出来る様に改

良してある。

最も本質的に大きな変更点は、直径 100 µmのピンホールを使用する事で、共焦点光学系を構成し

ている事である。この事により焦点付近の蛍光の情報のみを引き出せるため、対象とする NVの数

を大幅に減らす事が出来る。今回の構成の場合、対象となるＮＶの数は対物レンズの NA: 0.4 と

NVの濃度で決まり、おおよそ 3000個の NVのアンサンブルを測定していると見積もる事が出来

た。この構成を用いて PLEスペクトルの取得を行った。結果を図 6.17に示す。先程とは異なり、



第 6章 Diamond NV centerの絶対周波数測定 91

OXFORD

Odjctive x20 (NA: 0.4)

Long working distance
Liquid Helium

4.2 K

Dicrhoic mirror

600 nm short-pass

Imaging lens

f=200 mm

From 

SH of 1150 nm ECDL

575 nm

(↑575 nm)
←575 nm

fluorescence→

PMT

Photo diode

for input power caliblation

回収管へ

ターボへ

He

ダイヤモンド

Aperture

100 um

図 6.16 液体ヘリウムクライオスタットによるダイヤモンド蛍光スペクトル測定の構成

波長の変化には ECDLのピエゾを用いて連続的に 15 GHz掃引した。なお励起光強度は図 6.16の

フォトダイオードで相対強度をスキャンと同時に測定し、強度変化の影響が減る様にキャリブレー

ションを行っている。また、スキャンとデータ測定の同時性を保つために、ピエゾに送っている変

調信号（のこぎり波）と、フォトマルの信号をオシロスコープで同時に測定した。フォトンカウン

ティングヘッドを用いているときは周波数カウンタで測定しているため、同時性は損なわれている

(フォトンカウンティングを行う場合、何らかの同期を加える必要がある）。その上で、波長計の測

定結果両端の波長をピエゾ変調信号の両端の波長と見なし、横軸を設定している。つまり、ピエゾ

信号に送った信号と、ECDLの波長変化が線形で一定であると仮定している。実際はピエゾの動作

のノンリニアリティー、ヒステリシスなどがあるため、波長の値は目安程度である。また、測定中

の ECDLの波長ドリフトも問題になり得る。長時間波長掃引し続けた結果も図 6.17の insetにを

示すが、この様にスイープ量に対してドリフト量は無視できる程小さいため、今回は考慮していな

い。ECDLの音調制御が不十分であると、ここは問題になり得る。この図ではスイープを何回も繰

り返しているが、実際の測定は１スキャンで行った。

結果のようなスペクトル形状が現れた。当初この形状が 3000個の NVの相互作用を表していると

考えていた。追加実験の結果、測定毎にスペクトルが変化しており、これはクライオスタットの不

良により温度が不安定になっていた事が原因である事がわかった。そのため、クライオスタットの

交換を行った。図 6.18にクライオスタット交換後 (改善後)と交換前の周波数スイープ信号と蛍光

強度の測定結果を示す。

灰色線のノコギリ波が励起光の周波数変調信号に相当し、赤、青線が蛍光強度をプロットしたもの

である。このようにスキャン毎にばらついていた蛍光がクライオスタットの交換により安定する様

になった。この状態で図 6.17の実験もやり直すと、図 6.19の様な結果が得られた。

測定は、クライオスタット改善前はただのフォトマルを用い、改善後は S/Nをさらに向上させる

ためにフォトンカウンティングを行っている。このように 2回のスキャンでの PLEスペクトルの
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15 GHz

図 6.17 4.2 kにおけるダイヤモンド NV0 の PLEスペクトルの測定

図 6.18 温度安定性の向上による蛍光スペクトルの信頼性の向上１

安定性が劇的に向上した。

波長分解能はスキャン速度とフォトマルの増幅器のローパスフィルタまたはフォトンカウンティン

グのゲートタイムで決まっており、本測定の場合 15 GHzを 100秒でスキャンしているため (のこ

ぎり波を戻す時間があるため実効的にはもう少し短い)、それぞれおよそ 0.5 GHz、0.2 GHz程度

の分解能であると考えられる。

最後に同様の測定を開発した Offset-free コムを用いて波長安定化したＣＷレーザーで行った。

Offset-freeコムと ECDLの同期できる幅はおよそ 1.4 GHzであるため、図 6.19のスペクトル（改
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クライオスタット改善後

クライオスタット改善前

図 6.19 温度安定性の向上による蛍光スペクトルの信頼性の向上 2

善後）から二つの領域を選択し、測定を行った。結果を図 6.20に示す。

掃引範囲はおよそ 1.4 GHz、スキャン時間は同様に 100秒で、ゲート時間 1秒のフォトンカウン

ティングによる PLE測定であるので、分解能はおよそ 15 MHz程度と見積もれる。この測定と先

程の図 6.19の結果との本質的な違いは、CWレーザーのスイープの絶対周波数が常に担保されて

いるという事である。つまり何度やっても完全に同一のスイープが実現出来る。コムの繰り返し周

波数は SGに完全に同期しており、SGの Sweep信号とフォトマルの信号を同時にオシロスコープ

で測定する事により測定の同時性を確保している。ピエゾの非線形性等も寄与しないので、測定の

間周波数も完全にリニアに補完できる。ただし、本測定の結果は CWレーザーの絶対周波数は一

意であるが、コムとの光ビートのモードナンバーの特定が出来ていないため、真の意味での絶対周
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フリーランの CWスキャン : 15 GHz

コムで安定化した CWスキャン : 1.4 GHz

図 6.20 Offset-freeコムで絶対周波数が担保された CWレーザーによる NV0 の PLEスペクトル

波数測定は達成できていない。

これらの得られた結果は先行研究で報告されているような 10 MHz級の狭線幅なスペクトルではな

い。この理由は、用意したサンプルの NV center の濃度が高すぎる事に起因していると考えてい

る。これには二つの可能性がある。一つ目はそれぞれの NV center は狭線幅なスペクトルを持つ

が中心値が NV間相互作用でシフトしてしまい、そのシフト量がばらついてしまっている可能性、

別の可能性は一つ一つの NV centerのスペクトル幅が相互作用でブロードになっている事が考え

られる。これはより高い NA を持つ対物レンズでより少ない個数の NV を測定する事で現象を特

定できる。また、相互作用そのものを減らす必要性があるのでより NV centerの濃度の低いサンプ

ルを用意する必要がある。どちらにせよ今後の方針としては測定対象とする NV centerの個数を

減らす方向になる。これは同時に測定 S/Nが悪化する原因になる。これは測定時間を長くするこ

とで低減できる。通常の PLE測定の場合 CWレーザー周波数安定度、ドリフト等の影響で長時間

測定（ゆっくりとスイープする）事には限界がある。一方で、光周波数コムを用いたスイープの特

徴として、どんなゆっくりとしたスイープも実現出来るという利点がある。実際に 1.4 GHzを 500

秒かけてスキャンするスイープも可能であった。このような特徴から、従来のフリーランの CW

レーザーによる測定よりも高 S/Nな測定も期待できる。
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6.3.5 まとめ・将来展望

ダイヤモンド NV center絶対周波数測定に向けて、Offset-freeコムに完全に同期された中心波

長 575 nmの CWレーザーシステムを開発する事が出来た。掃引範囲は 1.4 GHz程度まで達成し

ている。また、この光源を用いて液体ヘリウム温度の NV center(NV0)の PLEスペクトル測定に

成功し、多体の相互作用が現れているスペクトルを得る事が出来た。本研究は、世界初の固体絶対

周波数測定に繋がるものであり、固体中における色中心の相互作用を定量的に評価できる事が期待

される。また、この事は最終的に固体の光周波数標準、つまりはダイヤモンド格子による光時計を

実現に繋がっている。人類がどこまで固体の物質を操作できるようになっているかという事を原子

レベルで探究出来るツールという事も出来ると考えている。

課題点としては、絶対周波数が担保された CW光源を決まった周波数領域において掃引できるも

のの、モードナンバーが不確定であり、絶対周波数の測定には至っていない事である。これは、対

象とする NV の数が多すぎる事に由来する NV 間の相互作用が強く出てしまっている事が挙げら

れる。これはより NVの濃度が少ないサンプルを用いる事で改善する事が出来ると考えている。
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第 7章

全体のまとめと今後の展望

本論文での成果・今後の展望を以下にまとめる。

7.1 まとめ

本論文では、光周波数コムを単純化する事で従来より複雑な応用に適用できる事を目指した。

光周波数コムの応用において最も手間がかかるオフセット周波数の安定化を受動的に可能にした

Offset-freeコムを開発した。そして残るパラメータである繰り返し周波数の制御においても新たに

磁気光学変調器：MOMやピエゾ素子の制御帯域向上の取り組みにより改善した。この光源の最適

な応用先として絶対周波数測定が挙げられ、従来のコムよりも単純に行えることを示した。さらに

複雑な系である固体 (ダイヤモンド NV center)の絶対周波数測定を目指し、波長 575 nmにおい

て 0.6 GHz絶対周波数が担保された CWレーザーで PLEスペクトルを取得できるシステムを構

築する事が出来た。ダイヤモンドから得られたスペクトルは NVcenter間の複雑な相互作用を反映

している。以上のことから単純化した光周波数コムを用いた固体の絶対周波数測定に向けて大きな

進展が得られた。

Offset-freeコムの開発

繰り返し周波数 100 MHz, 中心波長 1060 nmの Offset-freeコムを Ybファイバーベースの

システムで開発した。得られた出力はおよそ 0.1 mW であった。この波長帯の特徴を生か

し、YDFAでの光増幅、パルス圧縮を行った結果、Offset-freeでありながら 1 W, 135 fsの

出力を得る事が出来た。さらにそこから白色光発生に成功し、Offset-free かつおよそ 680-

1320 nm 程度の広帯域なスペクトルを得る事に成功した。これらのスペクトルの中に主要

な光原子時計の大半の波長が含まれている。また、Hzレベルに安定化された CWレーザー

を光基準とし、それに対して Offset-free コムの安定化を行った。結果およそ残留位相雑音

0.5 rad程で安定化する事ができた。1 µm帯の Offset-freeコムの発生も、その光領域での

安定化も世界で初めて成功する事が出来た。また、作製したコムを用いて光基準の絶対周波

数測定を行い、従来方法よりも簡便に測定、誤差評価が可能である事を示した。
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磁気光学変調器：MOMの開発

従来の光路長変調器として EOMが挙げられるが、これは機械的な共振で制御帯域が制限さ

れるものであった。この問題に対し、駆動を電場から磁場に切り替える事でこの機械的共振

の起こらない光路長制御器が出来ると考えた。実際に磁場感度をもつスパンファイバーとい

うファイバーそのものを変調器として用い、それに手巻きのコイルで磁場を印加する事で自

作の変調器を作成した。これを Ybファイバーレーザーのシステムに組み込み、MOMがコ

ムの安定化の助けになるかを検証した。結果、光基準への位相同期を改善する事が出来、92

mradという残留位相雑音を達成する事が出来た。今回の制御帯域としては 300 kHz程度と

見積もれる。これは EOMと同等程度の結果である。制御において機械的共振は現れず当初

の目論見が達成できた。一方、MOMの制御帯域はコイルのインダクタンスによって制限さ

れており、コイルの構造等の工夫によりMHzを超える帯域を達成する事が期待される。

500 kHzピエゾシステムの開発

光路長変調器として、EOMはハイパワーの場合、ロスが許されない場合、分散を気にする

場合など様々な状況において使用が制限される。そういったレーザーの安定度は従来から用

いられているピエゾ素子の性能によって制限されている。従来は鉛を用いたピエゾマウン

トを用いる等で 200 kHz までの帯域を実現していた。本研究では以下４つの新しいアイデ

アで改善を図った。1.Wedge状に加工した Al-Fe合金という振動吸収材料の使用　 2.イン

ピーダンスマッチングジェルを用いる事による端面での音響反射の低減　 3. ピエゾを薄く

カットする事による自己共振周波数の向上　 4. 自己共振付近での振幅位相特性の電子回路

による補正　これらの取り組みにより、500 kHzに至るまでフラットな振幅位相特性を実現

した。これを用いて、システムそのものの能力を調べるためにレーザー共振器外でＹｂファ

イバーレーザーの強度雑音の安定化をマイケルソン干渉計を用いて行った。結果実効帯域

500 kHzを実現した。これはピエゾ素子による制御帯域として世界一の結果である。加えて

ループフィルタを調整する事で、制御帯域こそ 100 kHzであるものの 10 kHzおいて 20 dB

という極めて高いゲインを実現する事が出来た。また、実際の応用例として、EOMの適用

が難しい GHzコムにこのピエゾシステムを適用し、光基準への安定化を行った。結果残留

位相雑音 183 mradを実現した。これは雑音が大きくなりがちな GHzコムにおいて非常に

良い値であり Yb:fiberレーザー並みであると言える。この場合の実効帯域は 200 kHz程度

と見積もれる。

ダイヤモンド NVcenterの分光測定

ダイヤモンドの NVcenterは量子キュービットや生体への応用が盛んに研究されている。一

方でダイヤモンドは非常に高純度なものが作れることや、冷却するとMHzレベルの線幅が

得られるという性質を持つ。これらのことから、本研究で作製した Offset-free コムを用い

てダイヤモンド NV center の絶対周波数測定を試みた。プローブ光源として 1150 nm の

ECDLの倍波 (575 nm)を用いた。コムは構成を少し修正して 1150 nmで発生する事が出

来た。固体の相互作用を反映した複雑なスペクトル形状を議論するために、コムに同期し、

絶対周波数が担保された CWレーザーを 1.4 GHz掃引するシステムを構築した。このシス
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テムを用いて液体ヘリウム温度に冷却されたダイヤモンドの分光を行った。結果ダイヤモン

ド NV center 間の複雑な相互作用を反映したスペクトルを得る事が出来た。絶対周波数そ

のものを得る事は出来なかったものの、掃引は絶対周波数が担保されているため、何度でも

同じ掃引が実現出来る。

7.2 今後の展望

レーザー部分測定系におけるもっとも改善すべき点は長期安定性である。本研究では Offset-free

コムに CWレーザーを同期させ掃引し続ける状態を 1時間程度動作させる事は出来た。これ以上

の長時間動作は試していないため不明であるが、おそらく PCFへのカップリングがずれる（白色

光が出なくなり差周波が弱まる）のが問題である。オシレータそのものは半年以上連続動作し続け

る事が出来ている。これには Erファイバーコムのように系をオールファイバー化するのがよいと

思われる。PCFと SMFの癒着の取り組みも継続して行っており良い結果が得られつつある。

次に挙げられるのは Offset-freeコムの短期安定度である。光原子時計等に Offset-freeコムを適用

しようとした際に問題になりうる。これはコムの元となるモード同期レーザーの発振波長から離れ

るほど、非コモンモードの縦モード雑音が増えていく現象により、差周波を取った際に雑音を増強

してしまう効果に由来する。この効果の理由と、効率的に低減する方法は現状よくわかっていな

い。これらのメカニズムの解明により差周波コムのより高安定化が実現出来ると考えている。こう

いったコムの縦モードのダイナミクスの複雑さもコム研究の非常に面白い部分であると考えてい

る。

MOMに関しては本研究で原理実証として十分であると考えている。弱点であるストロークの小さ

さとコイルの熱によるドリフトは工業的なデザインや材料開発の力で十分改善可能な範囲であり、

実用レベルに達する事が出来ると考えている。考案者として今後の発展に期待する。

PZTに関しては 1 MHzの実効帯域まであと一歩のところまで到達できた。改善すべきポイントは

ピエゾそのものの共振 Q値を下げる事であると考えている。つまりはピエゾそのもののデザイン

の改善が必要であると考えている。どんなに技術が進化してもこういった基礎的な技術がレーザー

技術の根本を支えているというのがピエゾの魅力であり、私の発想の原動力になっている。必ず 1

MHzの壁は超えられると信じている。

ダイヤモンドに関しては本論でやり切れなかった部分が非常に多い。多体系の相互作用を身に行く

前に、まずは単体、いわゆるシングル NVをきちんと絶対周波数測定するステップが極めて重要で

ある。しかし現状の所持しているサンプルではダイヤモンド NVcenterがあまりに局在しすぎてい

るため、3次元的に対物レンズの集光のベストな位置にとらえる事が出来なかった。また、単一光

子源からの発光であるため、測定 S/Nを高める必要がある。受光素子というよりも集光素子、対

物レンズの NAを上げる必要があると思われる。また、3次元的な任意の位置に集光点をもってく

るシステムの開発も重要である。もう一つの問題点として、励起レーザーの集光と蛍光の観測を同

じ対物レンズで行っているため、お互いの焦点がずれてしまっている可能性がある (入射光が完全
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にコリメートされていないとずれてしまう)。この問題と、3次元的にＮＶ centerを捉えるという

問題を解決できれば、シングルＮＶでの測定が可能になると考えている。

この測定は固体の絶対周波数を測るという大きな意義がある。絶対周波数というものさしを固体に

適用する事で、人類がどれくらい人工物を扱えるようになったかを測れるからである。近い将来人

類が固体を原子レベルで正確に扱えるようになり、固体光周波数標準の実現が夢ではなくなるかも

しれない。
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