
超高速コヒーレント制御のための
フェムト秒レーザ増幅パルスの
高精度波形整形に関する研究

平成 15年度

田辺 孝純



I

本論文の構成と内容

レーザ光はコヒーレントという性質を持つために，美しいのみばかりでなく，レーザ光を単純に

ON/OFFに使用するのみではなく波動として用いた場合に，最大の受益を我々にもたらす．レー

ザ光を多様な応用に用いるためにこれまでに様々な形でレーザ装置の研究開発が進んできた．そ

の中で，フェムト秒パルスレーザは極限時間域性，高強度性，広帯域性を兼ね備える高機能な光

源である．特にその広帯域性に着目すると，フェムト秒レーザパルスは光パルスに含まれる全て

の波長の位相が揃った，広い帯域にわたってコヒーレンスが保たれている光源である．

そこで，このフェムト秒レーザパルスの波動としての性質を大いに利用し，その光電界を適切

にデザインする．整形光電場の光のコヒーレンスを物質に転写すると，物質の励起状態を通常で

は起きえない状態へ制御することができる．こうした物質の超高速ダイナミクスの制御は，物質

の分極を介した超高速光・光制御，物質の励起偏在化を利用した量子工学応用，光制御による分

子の化学反応制御等の様々な工学的応用にとって重要である．

光と物質の相互作用を考えるときに，ターゲット物質の相互作用ハミルトニアンが記述される

場合には，量子化学計算を用いると最適励起波形が求められる．しかし計算された波形は複雑な

構造を持つため，実験室でその波形を再現するためには振幅位相を高精度・高自由度に操作する

必要がある．一方，相互作用ハミルトニアンが記述できない場合には，実験室内で光物質相互作

用の結果を指標とした閉ループ制御系を構築して最適励起パルスを得る必要がある．しかしこの

場合も，波形整形システム自体の自由度及び精度が，指標の最適化の性能に影響を与える．

そこで本研究では，フェムト秒レーザパルス増幅器の前に波形整形器を導入し，増幅器からの

出力光パルスの高精度な振幅位相制御を実現した．

第 1 章では，従来の研究を概説し本研究の背景を述べ，本研究の目的を各章の構成と共に示

した．

第 2章では，波形整形器の特性を，時間空間結合効果を中心に詳細に議論した．本章では時間

空間結合効果を初めて直接的に測定し，その効果が光物質相互作用に大きな影響を与えることを

実験的に明らかにした．

第 3章では，第 5章，第 6章で用いる適応制御アルゴリズムを本システムのモデルと共に示し

た．信号の SNに注意する必要があるものの，焼き鈍しアルゴリズムが高精度波形整形システム

に用いると良い性能を発揮する事を計算によって明らかにした．
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第 4章では，波形整形器をフェムト秒レーザ増幅器の前に導入すると時間空間結合効果が緩和

するなどの，前置き型システムの利点を示し，オープンループ増幅器前置き型波形整形実験をお

こなった．その結果は閉ループ制御系を構築する必要性を示している．

第 5章では，増幅器前置き型波形整形システムを用いて一種のスペクトルグラムである周波数

分解光ゲート画像を指標とした閉ループ制御系を構築した．本研究の特色はフェムト秒レーザパ

ルスの振幅と位相の両方を最適化の指標として制御した点であり，このことによってターゲット

として設定可能な波形の選択性が大幅に向上した．

第 6 章では，波形評価法に周波数域干渉法を用いて振幅位相の両者の測定精度を向上させた．

本測定法を用いると長いパルスもその振幅位相を正確に測定することが可能となるので，パルス

幅としては 1 psを超え，∼100 fsの細かさで包絡線が変化するパルスの整形が可能になった．第

5章で示した振幅位相整形の操作性に加え，本章では波形整形システムの精度の向上が図られた．

第 7章では，光プロセスと超高速コヒーレント制御実験を示した．高精度な波形整形システム

を用いると，光の特定のパラメータのみを独立に正確に変化させることが可能である．こうした

性能が物質の内部状態を簡潔にモデル化するために重要であることを，エタノールの光解離実験

及び色素の蛍光強度最適化実験を例として示した．

第 8章に，各章で得られた知見をまとめ，本研究の総括をおこなった．

本研究で得られたシステムが，超高速コヒーレント科学において物理解明に重要な実験手法を

提供することを示した．また本研究では，超高速コヒーレント制御で工学的には最も興味深い，理

論的な波形を実験室内で再現するというチャレンジングな課題に取り組み，高強度光パルスの振

幅位相制御の実現，波形整形精度の向上など，重要な基本性能の向上を達成した．
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第 1章

序論

1.1 はじめに

人類の文明の発達は知的活動に支えられてきた．歴史を辿っても，石器の発明に始まり産業革

命を経て IT革命に至るまで，科学技術の発達は我々の生活様式や社会構造を様々な形で変革して

きた．近年では，テクノロジーの変革が社会へもたらす影響はより直接的になっている．バイオ

テクノロジー，情報技術 (Information Technology: IT)，そしてナノテクノロジーはいずれも社

会構造を大きく変える力を持っている．こうしたテクノロジーは恒にサイエンスと密着して発達

してきた．すでに我々の生活に無くてはならない計算機も半導体固体物理の発展と共に現在の形

へと進化してきた．近年の新薬の開発には医学，生物学で得られた最新の知見が大きく貢献して

いるのであろう．このように，テクノロジーの発達の裏側には恒にサイエンスが存在している．

本研究で取り扱う光もまた人類の生活を大きく変革してきた．人類がこのような高度な文明を

築くようになった一つの大きな要因は「光」の発見であろう．はじめは，外敵から身を守る道具

として，光は火と結びつけられていたであろう．その光を人間はより高度に利用し始めた．光は

人間の社会活動の時間を伸ばし，人はそれをさらには情報伝達の道具としてさえ使い始めた．そ

の後，電気の発明に伴い，人工的な光を作り出すことができるようになり，そのころから先人達

は経験を体系化して学問として光を理解しようとした．

本研究の基礎をなすレーザ技術を支える学問はマクスウェルによって体系化された電磁気学，

シュレディンガーやハイゼンベルグ等によって体系化された量子力学である．これらの学問のお

かげで，光は波動としての性質を持つ事が理解され，この性質が今まさに我々の社会に還元する

技術として使われ始めている．光通信応用を例にとれば，レーザを単純な光源として用いる光の

ON/OFFで情報を伝送する時代は終わりを向かえつつある．近年の高速な IT技術の発展は，よ

り大容量な通信を要求し，光通信技術では光のコヒーレンスや波動性を問題にする必要に迫られ

ている．このときに，光を波として扱う電磁気学が重要なツールとなる．更に，その先の技術と

しては，量子光学に基づいた光通信応用が見えており，光を量子として扱わなくてはいけなくな
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るであろう．量子光学が研究室を飛び出し，我々の生活に直結するテクノロジーと融合するのも

そう遠くはない．

超高速光技術も，他のテクノロジーもそうであるように様々な物理や高度に専門化された要素

技術が複雑に積み重なっている．フェムト秒パルスレーザは，光のコヒーレンスというレーザ自

体の持つ能力に加え，高ピークパワー性や超高速性など他では得られない能力を持っており，理

学的にも工学的にも非常に魅力的である．今後必ず我々の生活の一部を支える技術へと成長を遂

げるであろう．しかし光の発展で見てきたように，超高速光技術もまた，それを支える要素技術

と超高速現象を説明する物理の両方を理解し続けていくことが，今後この技術が継続的に発展す

るためには必要不可欠である．

本章では，フェムト秒レーザの制御技術開発と，量子力学を体現するコヒーレント科学という，

テクノロジーとサイエンスの両面から超高速光技術を概観する．はじめにフェムト秒パルスレー

ザの発達とその特色について述べる．その後，実際にフェムト秒レーザパルスの発生，制御，増

幅，測定という要素技術について述べる．特に本研究での中心技術となるフェムト秒レーザパル

ス制御技術に関しては近年の研究動向を含めて概観する．最後にレーザのコヒーレンスの情報を

物質に転写するコヒーレント制御を紹介し，フェムト秒レーザパルス制御技術との関連を述べる．

1.2 フェムト秒パルスレーザの発展とその特色

1.2.1 パルスレーザ装置の発展

誘導放出によるマイクロ波増幅を実現するメーザを，波長を短くして近赤外 (Near Infrared

Radiation: NIR) 領域で誘導放出を行なう努力を続けていた C. Townesと A. Schawlowはファ

ブリペロー型干渉計で光メーザの単一モード発振が可能であることを 1958 年に提案した1)．C.

Townesは 1964年にコヒーレント光発生の貢献で，A. Schawlowは 1981年にレーザ分光の貢献

でそれぞれノーベル物理学賞を受賞している．最初のレーザ装置は 1960年に T. Maimanによっ

てルビーレーザで構築された2)．1 cm のルビー結晶の両端を銀コーティングして共振器を構成

し，結晶をフラッシュランプを用いて励起した．このレーザは，発振閾値が高いため，尖塔値が

1 kWから 100 MWの 10−7 s程度の時間幅を有する多数のパルスが乱雑に集まったスパイク発

振であった．レーザの短パルス化はパルス発生法に単純な変調方式を用いる代わりに，Q スイッ

チ技術が導入されて以降，急激に加速した．1964年にはすでに，0.7 J，30 nsのパルスが，ポッ

ケルスセルを用いて得られている3)．

その後，モード同期法の導入によって，ナノ秒 (10−9 s)からピコ秒 (10−12 s)，さらにはフェ

ムト秒 (10−15 s)オーダでのパルスレーザ発振が可能となった．モード同期技術の中でもフェム

ト秒パルスレーザで今日特に重要な受動モード同期技術は，過飽和吸収有機色素を用いてすでに

1965年にルビーレーザを用いて実現されている4)．1966年には Nd3+-doped glassレーザで受動

同期技術を用いて，最短パルス幅 3.7 × 10−13 s が得られたと見積もられ5)，超短パルスレーザ発
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生はサブピコ秒領域へと突入していくことになる．

フェムト秒パルスレーザの実現にはモード同期に並ぶもう一つの重要な要素がある．それは広

帯域な利得媒質の実現である．フーリエ変換の関係より，

∆t · ∆f � K (1.1)

の関係が成り立つ．ただし，∆tはパルス幅，∆f は周波数幅であり，K はパルスの形状によっ

て決まる定数である．初期のフェムト秒パルスレーザは色素レーザによって実現された．それは

Eq. (1.1)によれば短パルス発生には広帯域なスペクトルが必要であり，レーザ色素媒質のゲイン

帯域がフェムト秒パルスを発生する能力を持っているからである．

連続 (Continuous wave: CW)光励起による CW受動モード同期法と色素レーザの発達によっ

て，1972年には Rhodamine 6Gレーザ色素で 1.5 ps のパルス発振が得られた6)．1 psを切るパ

ルスが得られるようになったのはそれからわずか 2年後の 1974 年であり，相関幅 700 fs，繰り

返し 100 kHz，ピークパワー数 kWのパルスが C. Shankと E. Ippenによって得られた7)．その

後，衝突パルスモード同期 (Colliding pulse mode-locking: CPM)法によって 100 fsを切るよう

なパルスが得られるようになり8)，1984年には 27 fsのパルスが直接共振器から得られるように

なった9)．

1.2.2 Ti:Sapphire固体レーザによるフェムト秒レーザパルス発生

その後，広い蛍光及び吸収スペクトルを有する，サファイア (Al2O3)に 3 価のチタンイオン

(Ti3+) をドープした，Ti:Sapphire(Ti:Al2O3) 結晶はその光学的・熱的特性より広く超短パル

スレーザ用媒質として用いられるようになった．2E→2T2 遷移は広帯域な蛍光スペクトルを示

す10)．色素レーザは，モード同期が不安定であり，色素が劣化しやすく，また取り扱いが煩雑であ

る等の理由からフェムト秒パルスレーザ発生装置は Ti:Sapphireレーザをはじめとする固体レー

ザに取って代わられたわけである．

Ti:Sapphire結晶のレーザ特性は P. Moultonによって詳細に調査され，パルスレーザ装置が構

築された10)．音響光 (Acoustic Optic: AO)強制モード同期技術と副共振器によるフィードバッ

クを用いたモード同期技術によって，1989年には 800 fsのパルス幅が得られ Ti:Sapphire共振器

としてははじめて 1 psを切った11)．

Ti:Sapphireレーザが今日のフェムト秒レーザの主流となったのは，CWモード同期を用いる

ことで安定して数 10 fsのパルスが得られるようになったからである．3次の光学非線形効果であ

る光カー効果によるレンズ作用を利用した光カーレンズモード同期法は今日最も広く用いられて

いる．当初は Coupled-cavity mode lockingとして U. Keller等によって光カー媒質として量子

井戸反射鏡を用いて実現された12)．その後直ちに D. Spence等によって Ti:Sapphire結晶自体を

光カー媒質とした光カーレンズモード同期が実現された13)．その報告では共振器内のパルスの分

散補償にプリズム対を用いることで Ti:Sapphireレーザで 100 fsを切る光パルスを得た．非常に
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簡便で安定であることから，光カーレンズモード同期法はフェムト秒光パルス発生の今日の主流

となっている14)．D. Spence等の構成ではアウトプットカプラー直前にスリットは用いてはいな

いものの，その共振器構成は現在のフェムト秒レーザ共振器の原型となっている．

光カーレンズモード同期法による Ti:Sapphireレーザシステムの構成を Fig. 1.1に示す．レー

Ti:Sa rod

GVD element

pump

outcoupler

slit

Fig.1.1 Schematic of a typical Ti:Sapphire femtosecond pulse laser system. The op-

tical Kerr effect at the crystal causes the beam to self-focus. A slit is placed near the

output coupler. Consequently, the amount of the light, propagating though the slit,

becomes sensitive to the self-focusing. In another word, the pulse component where

the peak power is high can propagate, on contrary to the low power components, which

are filtered out at the slit. A prism pair is placed to compensate the positive GVD of

the ultrashort laser pulse.

ザ媒質中で光は光カーレンズ効果の影響を受けるので15)ビームが空間的に自己収束する．自己収

束は光カーレンズ効果が強く起きるほど大きくなる．パルスの時間波形を考慮した際にはパルス

のピーク付近でより強い光カー効果を受ける．スリットの透過量は光の強度に依存するので過飽

和吸収体によるモード同期と同様に，パルスの時間中心付近でより透過光が大きくなりモード同

期が実現する．結晶中をパルスが伝搬すると分散効果によって時間的にパルス幅が伸張される．

Ti:Sapphireレーザの発振波長の 800 nm付近では正の分散を受けるので，この正分散を補償しパ

ルスの時間幅を短く保つために群速度分散 (Group velocity dispersion: GVD)素子としてプリズ

ム対が共振器内に配置されている．

近年では光カーレンズモード同期法による Ti:Sapphireフェムト秒レーザシステムで，高次分

散補償にダブルチャープミラーを用いて，6.5 fsの光パルスが 1997 年に得られている16)．また

BK7ガラス板を非線形媒質として共振器内に挿入することによってスペクトルを広げ 5 fsの光パ

ルスが17)直接共振器から得られている．さらには共振器外部に光ファイバーを用いてスペクトル

を広げ，その後分散補正する光パルス圧縮技術と組合せることにより，パルス幅 4.5 fsの光パル

スの発生が報告されている18, 19)．
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こうした共振器からの出力は一般に数 10 MHzの繰り返し周波数を持つ，100pJ～nJオーダの

光強度のパルスであるが，増幅技術の進歩により，光増幅を組み合わせることによって，非線形

光学効果を積極的に用いた超短光パルス発生システムを構築する事が可能になる．2002年には，

非コリニア配置の OPA(Non-collinear optical parametric amplifier: NOPA)とディフォーマブ

ルミラーを用いた分散補償を行なうことによって，サブ 4 fsの幅の光パルスを可視光領域で得た

報告や20, 21)，アルゴンを満たした中空ファイバーを用いてスペクトルを広げた後に，4f 型波形

整形器を用いて高次分散まで補正し最短パルス 3.4 fsを得た報告が行なわれている22)．こうした

報告ではいずれも増幅したパルスが用いられている．

1.2.3 チャープパルス増幅によるフェムト秒レーザ増幅

このようにフェムト秒レーザのシステムを高機能化するためや，様々な応用に用いるためには，

増幅技術は欠かせない．しかし，フェムト秒レーザーをそのまま増幅するには限界があり，パル

スのピーク強度が GW/cm2 を超えるあたりから結晶やオプティクスの破壊を引き起こすように

なる．そこで，空間的あるいは時間的にレーザパルスを伸張する．空間的にビーム径を広げた場

合23)，レーザ装置，特にゲイン媒質のサイズが大きくなってしまう．そこで，光パルスを時間的に

伸張し，増幅後に再びパルスを時間幅を圧縮するシステムが考案された．パルスの時間的な伸張

と圧縮には分散素子を用いる．一般にパルス伸張器では正の 2次分散を，パルス圧縮器では逆に

負の 2 次分散を加える．このチャープパルス増幅 (Chirped Pulse Amplification: CPA) システ

ム24–30)の登場によりフェムト秒パルスの増幅器技術は広く普及した．CPAの概念図を Fig. 1.2

に示す．

Stretcher Amplifier Compressor

Fig.1.2 A diagram of a chirped pulse amplification system. A pulse is temporally

stretched before amplification to reduce its peak intensity. It is because a high peak

power pulse can optical damage the components in the amplifier system. Usually,

positive GVD is added to temporary stretch the pulse, and negative GVD is added at

the compressor.

高強度短パルスレーザの開発は進んできており，スラブ型 Nd:Glassレーザ増幅器では，1 PW

の光出力が実現している31)．また全固体 Ti:Sapphireレーザシステムにおいては，1991 年に

10 Hz 動作で 125 fsのパルス幅で 0.5 TWのパワーが得られるレーザシステムが報告された32)

のをはじめ，1997年には S. Backus等が 1 kHzの繰り返し，パルス幅 25 fsで，0.2 TWのピー
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ク強度を達成して33)，これが高繰り返し高パワーレーザの開発の先鞭となった．例えば 1 TWの

レーザ光を直径 10 µmまで集光するとその光電場は 3 × 1010 V/cmに達し，これは水素原子内

のクーロン電場の約 10倍に相当する34–36)．

1.3 フェムト秒パルスレーザの波形整形技術と測定技術

フェムト秒レーザパルスはその超高速・広帯域・高強度という性質から，様々な目的の超高速

コヒーレント制御に用いられるようになってきた．ここでは，コヒーレント制御におけるキーテ

クノロジーとなったフェムト秒レーザパルスの波形整形技術の発達とその研究動向について述べ

る．同時にフェムト秒レーザの高精度の整形にはその測定技術の確立も不可欠な要素であるとい

う理由より，測定技術についても概観する．

1.3.1 フェムト秒パルスレーザ波形整形技術の歴史と研究動向

波形整形技術と超高速コヒーレント制御

すでに 1960年代後半においてピコ秒パルスを圧縮する技術は報告されており37)，これも一つ

の波形整形の例ではあるが，実際にはより機能的に複素電界の位相及び振幅を制御するという意

味の波形整形技術は後述する周波数並列制御による波形整形の登場を待つ必要があった．

フェムト秒レーザパルスの波形整形技術はコヒーレント制御と共に発達してきた．フェムト秒

レーザはその高速性と広帯域性から，ポンププローブ計測に用いることによって物質の非平衡超

高速ダイナミクスを計測することができる．フェムト秒レーザパルスをポンププローブに用いて

超高速ダイナミクスを計測することはフェムト秒レーザが色素レーザで実現されていた初期の頃

から期待されてきた．その後ポンププローブを更に発展させると超高速コヒーレント過程を制御

できることが示され，さらにプローブパルスにチャープを加えることによって物質の励起の状態

が変化することが報告された．後述する最適化制御理論 (Optimal Control Theory: OCT) に

よって，パルスの位相及び強度をより複雑に制御すると物質の量子状態を任意に制御できること

が示され，それに伴って高度に波形を整形する技術が求められるようになってきた．

周波数並列制御によるフェムト秒レーザ波形整形

フェムト秒パルスレーザはその極限時間域性のため直接時間域で制御することは簡単ではない．

フェムト秒パルス制御技術の中で，現在最も広く用いられている手法は周波数並列制御法である．

C. Froely等は 30 psの入力パルスを整形するために Fig. 1.3に示す周波数並列制御のセットアッ

プを提案した38)．2対のグレーティングとレンズを用いることによって，周波数領域でフィルタ

リングを加えることによって，光パルスに変調を加える構成を取っているために高速応答を示す

素子を必要としない．周波数面には振幅や位相を変調するために空間アドレスによる空間光変調

器 (Spatial Light Modulator: SLM)と呼ばれるマスクを配置する．
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Fig.1.3 Schematic of a Fourier synthesis pulse shaper. Input pulse is spatially dis-

persed into spectral components and forms a temporal Fourier transformed spectral

image on the back focal plane of the first lens. The second lens and grating recombine

the light into time domain. A spectral mask is placed to modulate the laser pulses

with spectral filtering. LC-SLM is commonly used as a computer controlled spectral

mask.

この周波数並列制御法を用いたフェムト秒領域の波形整形は 1988年に A. Weiner等がはじめ

て行なった39–41)．最初の報告では fused silica板を用いた固定マスクが使われた．固定マスクは

マイクロリソグラフ技術を用いて振幅位相マスクが設計された．その後 1990 年には今日最も広

く用いられているプログラマブルな液晶空間光変調器 (Liquid Crystal Spatial Light Modulator:

LC-SLM)42, 43)を用いた波形整形器が報告されている44)．1995 年には振幅と位相の両方を変調

可能にした LC-SLMを用いてより正確に波形を整形することが M. Wefersと K. Nelsonによっ

て試みられた45)．

また SLMにフォトリフラクティブ素子によるホログラムを利用したもの46)や音響光学変調

器 (Acoustic-Optical Modulator: AOM)を用いたもの47, 48)等が報告されている．また，2001

年には 512 ピクセルの位相変調 LC-SLM を用いて，20 fs への光パルス圧縮が実現されてい

る49)．近年では 640 や 648 ピクセルなど高ピクセル数を持つ位相変調器や50, 51)，PAL-SLM

(Parallel-Aligned Nematic Liquid Crystal Phase-Only SLM)と呼ばれる光-光制御による SLM

が報告されている52)．

位相変調のみによるスペクトルフィルタリング波形整形

スペクトルフィルタリングで振幅変調を行なう場合にはスペクトルを振幅フィルターするので

波形整形器の透過効率が整形波形によっては非常に低下するので，スペクトル位相のみを変調す

る波形整形が用いられることが多い．
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位相のみの変調による波形整形は光の効率という面では有利であるが，目的とする複素光電界

を直接得ることはできない．複素電界の時間波形を e(t)，スペクトル波形を E(ω)で表し，包絡

線近似を用いて表すと，

e(t) = a(t) exp{−iφ(t)} (1.2)

E(ω) = A(ω) exp{−iΦ(ω)} (1.3)

となる．さらに，時間と周波数の関係を規定するフーリエ逆変換の式

e(t) = − 1
2π

∫ ∞

−∞
E(ω) exp(iωt)dω (1.4)

を与える．ある複素電界時間波形 e(t) は複素電界スペクトル E(ω) が与えられたときには

Eq. (1.4)によって一意に決まるが，フーリエ変換の演算は振幅項 A(ω)，位相 Φ(ω)に関してそ

れぞれ線形演算が成り立たないので，スペクトル振幅 A(ω)とスペクトル位相 Φ(ω)の関数のう

ちどちらか一方がすでに決められている場合，片方のみを任意に変調しても，時間振幅波形 a(t)

又は φ(t)を一意に得ることはできない．即ちスペクトル位相 Φ(ω)のみ変調を加える波形整形の

場合では，スペクトル振幅 A(ω)は波形整形器への入力パルスによって決まっているので，理論

的に任意の複素電界 e(t)を設計することは不可能である．しかし，スペクトル位相 Φ(ω)のみを

変調可能である場合においても逆問題を解くことによって，Φ(ω)を適切に設計することが可能で

あれば，目的とする目的とする時間振幅 a(t)の近似解を得られるのではないかという考えに基づ

き，1993年に A. Weiner等は焼きなまし法 (Simulated Annealing: SA)と呼ばれる結晶の冷却

をモデルにした最適化手法を取り入れた．彼らは，目的とする時間複素電界振幅の近似波形がス

ペクトル位相変調のみで求まることを理論的に示し，位相マスクの設計手法を与えた．位相変調

には ±π/2の 2値マスクを仮定している53)．1996年には K. Takasago等がスペクトル位相のみ

を変調する条件で，時間振幅波形 a(t)のみでなくその位相 φ(t)をも最適化の指標とした場合のス

ペクトル位相マスクの設計手法について提案し，拘束条件が厳しいものの限られた範囲内では時

間振幅 a(t)位相 φ(t)の両者を近似的に得るスペクトル位相マスクが設計可能であることを示し，

実際にその波形を波形整形器で生成する実験を行なっている54–56)．その後この最適化を実験室内

で行なう試みがはじめられた．従来は最適化手法を取り入れた繰り返し計算は計算機上でスペク

トル位相のみによる理論的なマスクを設計するために用いられていた．計算によって求まった理

論的なスペクトル位相マスクを波形整形器に印加して目的とする波形を得ていた．それに対して，

実験室内で整形波形をリアルタイムに測定し，その波形の情報を実験室内繰り返し制御の最適化

の指標とすることが試みられた．1997 年に波形整形器後に BBO(Beta Barium Borate) 結晶を

配置し第二次高調波発生 (Second Harmonic Generation: SHG)光の強度を指標とすることでパ

ルスの分散を補償する実験が D. Yelin等や T. Baumert等のグループによって報告された57, 58)．

また，U. Siegner等は GaAsPの 2光子吸収信号を最大化することによってパルスの分散を補償

する実験を 2002年に報告している59)．D. Yelin等はさらに波形の時間域振幅情報を測定するこ
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との可能な SHG相互相関測定をリアルタイムで行い，得られる相関波形がターゲット波形の相関

波形と一致するように最適化制御の指標を設定し，整形波形の時間振幅が目的波形と一致するよ

うに最適化制御を行なった60)．SHG相互相関測定を用いているので，フェムト秒レーザパルスの

複素電界の包絡線をターゲットとすることが可能であり，450 fs間隔のダブルパルス列や矩形波

の整形を実現した．

このころから，スペクトル位相を制御可能なフェムト秒レーザ波形整形器は，分散補償とより

複雑に振幅位相を設計する波形整形の 2つの目的に使用されるようになってきた．

一方，CPAの安定性が向上しフェムト秒レーザシステムから高強度な光パルスが簡便に得られ

るようになり，こうした高強度光パルスは広く用いられるようになってきた．これに伴い，高強

度の光物理が盛んに研究されるようになってきた．現在ではパルスエネルギー mJオーダ，パル

ス幅数 10 fs，繰り返し動作周波数数 kHの商用の CPAレーザシステムが手に入る．このような

光強度での光物質相互作用においては従来では観測されなかった高次の非線形現象に基づく現象

が顕著に観測されるようになり，多くの興味深い実験が報告されるようになった61–64)．当然，波

形整形技術をその光強度に用いる試みが行なわれた．

レーザシステムの分散補償

フーリエ変換の関係を与える Eq. (1.1)の等号が成り立つ場合には，与えられた周波数幅で最短

パルス幅が得られる．この条件は各スペクトル成分の位相が全て揃っている時に成り立ち，我々

はそれをフーリエ限界パルスと呼ぶ．フェムト秒レーザパルスは多数の波長 (モード )の光の集

まりであり，その各々のモードの光の位相がモード同期によって揃っている．光パルスが物質中

を伝搬すると，各光波長成分が感じる誘電率が異なるために，異なる位相速度で伝搬する．これ

を群速度分散といい，特に帯域が広い場合には光パルスが時間的に広がる最も支配的な現象であ

る65)．また，光パルスが高強度になってくると自己位相変調 (Self phase modulation: SPM)，誘

導ラマン散乱 (Stimulated Raman Scattering: SRS)，四光波混合 (Four Wave Mixing: FWM)

等の非線形光学効果が顕著に現れるようになってくるが，それらの非線形光学効果もまた，パル

スの時間波形やスペクトル波形に影響を与える．レーザ共振器からの出力をそのまま用いる場合

には，ほぼ理論で示される通りの sechの時間振幅波形をしたフーリエ限界パルスが得られる．空

気中を伝搬する場合でも，空気の群速度分散定数や非線型定数はそれほど大きくなく，ほぼ理論

通りの波形が得られる．しかし，多くの応用で重要となる光パルス増幅や波長変換システムでは

システムに内在する分散や非線形効果が無視できない．こうしたシステムを用いる場合には，こ

れらの波形を変調する効果を補正する必要がある．そのために，スペクトル位相を変調すること

が可能な波形整形器を用いることができる．しかし，こうした分散や非線形光学効果による波形

の変調は正確に記述することが簡単ではない．そこで，適応制御等による閉ループを構築し，増

幅器後やファイバー伝送後などのパルスを最適化することによって，レーザシステムの分散補償

を実現することが試みられてきた．
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分散補償技術が鍵となる分野はモノサイクル光パルス発生のための広帯域光の位相制御である．

L. Xi等は中空ファイバーを用いて広げたスペクトルの位相を揃え，モノサイクルパルスを発生さ

せるために波形整形器を用いている．彼らは当初 128ピクセルの LC-SLMを用い66, 67)，近年で

は 648 ピクセルの SLMを用いて，スペクトル位相をフィードバック制御することによって NIR

光をサブ 5 fsまで圧縮している51, 68, 69)．

CPAはストレッチャーとコンプレッサーのグレーティングの配置を正確に設計することによっ

て 3 次の分散まで正確に取り除けるが70)，増幅媒質中での非線形チャープによる位相の乱れを

取り除くことは簡単ではない71)．そこで，波形整形器を用いて CPAの分散補償する試みがなさ

れた．1998年に A. Efimovと D. Reitzeによって LC-SLMを用いた波形整形器を CPAの前に

配置し CPAの分散を 4 次分散まで手動で補償することが試みられた．またレーザシステムの補

正マスク上にさらにパルス列を生成するマスクを加えて，増幅器前置き型波形整形実験を行なっ

た72)．彼等はその後，増幅器の分散を適応制御を用いて補正することが可能であることを示した．

CPAからの出力光パルスをレンズを用いて空気中で集光し plasma breakdownを発生させ，それ

によって発生する 400 nm−450 nmの波長の信号を適応制御の指標とした．その波長の光を強め

るように適応制御を行なった結果，37 fsから 30 fsへのパルス幅の圧縮が達成された73, 74)．

1999年に T. Brixner等は CPA後に波形整形器を配置して 195 fsのパルスを 103 fs に適応制

御を用いて圧縮した75)．彼らは，LC-SLMの光学損傷閾値を超えないように波形整形器のフーリ

エレンズにシリンドリカルレンズを用いる工夫をしている58)．

CPAの分散を前置き型波形整形で補償した報告は，波面制御に用いる deformable mirrorを用

いて，手動で行なった実験76, 77)や適応制御を用いて CPA後に最短パルスを得た実験78)等が報告

されている．また SLMに石英板を用いて使用可能な波長領域を向上させた波形整形器を用いて

適応制御した例79)等が近年も盛んに報告されている．

また 2000 年に従来の 4f 型波形整形器とは異なる音響光学分散フィルター (Acoustic opitcal

phase dispersion filter: AOPDF)による波形整形が報告され80, 81) AOPDFを用いて CPAの分

散補償実験が行なわれた．82)

同年に D. Zeidler等はフィードバック制御を用いて OPAからの出力パルスを分散補償し中心

波長 620 nmのパルスを 16 fs以下に圧縮した．この報告は波形整形技術を実際に分子制御等のコ

ヒーレント制御に用いようとした試みである．コヒーレント制御はある特定の波長の光だけで全

てが行えるものではなく波長可変な OPAの出力波形を制御することは特に重要である．同様に

整形波形をコヒーレント制御に用いるためには単純な分散補償のみではなく位相や振幅を積極的

に制御する必要がある．

増幅パルスの波形整形

フェムト秒パルスレーザ増幅器後の光パルスは様々な応用に用いられるわけであるが，波形

整形技術をレーザパルス増幅システムの分散補償として使用するのみではなく，増幅器後の波
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形を積極的に整形するために用いた例について概観する．1998 年に M. Fetterman 等は AOM

を用いた 4f 型波形整形器を用いて，増幅器前置き型波形整形実験の報告を行なった．彼らは

STRUT(Spectrally and Time Resolved Upconversion Technique)と呼ばれるパルス測定方法83)

を用いて，測定されたスペクトル位相と強度のターゲットパルスからの誤差を AOM-SLMに補正

として加え，時間振幅が Hyperbolic secantのチャープパルスの設計を行なった．実際にコヒー

レント制御に用いるために高精度に波形整形を行なおうとした最初の報告である84)．

一方 T. Brixner等は 2000年に TADPOLE(Temporal analysis, by dispersing a pair of light

e fields)85)と呼ばれるパルス測定手法を用いて，波形を高精度に測定し増幅器後の波形を任意に

整形する試みを行なっている86)．彼らは波形整形器を増幅器後に配置して，TADPOLEを用いて

スペクトル位相を測定した．測定されたスペクトル位相とターゲットスペクトル位相との誤差が

LC-SLMに補正信号として送られた．TADPOLE を波形整形システムに取り入れた理由は，こ

の手法が非常に高感度に波形を測定可能な技術だからである．こうした特性は整形波形をコヒー

レント制御に用いる際には特に重要となる．

2001年には K. Takasago等によって増幅器前置き型波形整形を用いて，RF-Gunを目的とし

てピコ秒のフラットトップ矩形波の発生実験が行なわれている87)．再生増幅器を用いた CPA前

に波形整形器を設置することによって，増幅器後のビームプロファイルが非常に綺麗に得られる

ことを示した．4f 波形整形器には，時間空間結合と呼ばれるが効果が存在する．これは時間波

形を変調すると必ず空間プロファイルにも影響を与えてしまう効果である．これは J. Paye と

A. MigusのグループとM Weferと A. Nelsonのグループによって独自に定量的に解析され88, 89)

た．K. Takasago等の実験結果は増幅器前に波形整形器を設置することによってこの時間空間結

合効果が緩和されることを示唆している．

さらに 2002 年には A. Rundquist 等によって Gerchberg-Saxton(GS)アルゴリズムによって

生成された理論的なマスクを増幅器前の波形整形器に印加して目的の時間包絡線信号を生成する

実験が行なわれている90)．

フェムト秒レーザ波形整形の高機能化

近年フェムト秒パルスレーザを用いた超高速コヒーレント制御では，波形整形技術の一層の高

機能化が求められている．例えば，分子制御の分野における分子と光の相互作用においては，光

電界の振幅位相の他にも，偏光も重要な役割を果たすことがわかってきた91, 92)．またシングル

モードファイバーやフォトニック結晶ファイバー中の白色光の発生の偏光依存が近年注目されて

いる93–95)．こうした応用に用いるために，複素電界振幅位相を制御する波形整形の他に，偏光の

制御が可能な波形整形も報告されている96, 97)．さらに利用可能なフェムト秒レーザの中心波長の

範囲を広げる試みもなされている．波形整形を分子制御に用いる目的のために，分子の振動モー

ドに共鳴するような中赤外光 (Mid Infrared Radiation: MIR)領域で波形整形を行ないたいとい

う要求がある．技術的な課題は，このような波長域の光ではフェムト秒レーザ波形整形に広く用
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いられている LC-SLMの透過率が低く，また大きな位相変調を加えることが難しいことにある．

2000年に A. Weiner等は 3 µm−20 µmの波長の光パルスをスペクトルフィルター法によって波

形整形したが，それはパルスコンプレッサーのフーリエ面にスリット状の振幅変調マスクを配置

するものであった98)．同グループはまた，整形した NIRパルスを GaSeで差周波混合して NIR

領域で整形したパルスを MIR 領域のパルスに転写する手法を用いて，パルス列を生成する実験

について報告している99)．2001年に N. Belabas等が狭帯域なパルスと広帯域なパルスによる差

周波混合 (Differential Frequency Mixing: DFM)によって広帯域な MIRパルスが整形可能なこ

とを示し，T. Witte等はこの考えをさらに発展させて，狭帯域パルスと整形された広帯域パルス

の DFMを用いて MIR領域の整形パルスを発生させた100)．これより先に，H. Tan等は 2段の

NOPAの波長 600 nm付近のアイドラー光を整形することによって MIR領域の整形波形を得て

いる101, 102)．

逆に原子分子を高い電子励起状態に励起するためには UV(Ultra Violet) 領域の光が必要であ

るが，電子励起過程を制御するための UV領域での波形整形技術が開発されつつある．その目的

に使用可能な波形整形器としては石英板で構築された SLM79)がある．また近年M. Hacker等は

MEMS-SLM(Micro-Electro-Mechanical Systems-SLM)と呼ばれるデフォーマブルミラーを用

いた波形整形器で 400 nm領域のパルスの波形整形を行なっている103)．また MIR領域での波形

整形と同様に，波長変換技術を用いて NIRや可視光での整形波形を UV 領域に転写する試みも行

なわれている104, 105)．

フェムト秒レーザパルスは分子のコヒーレント制御応用に用いられるばかりではない．4f 型波

形整形器には一般的には好ましくない特性として時間空間結合効果88)が存在するが，逆にこの性

質を積極的に利用してパラレルシリアル光変換デバイスとして光情報処理に用いることができる．

D. Leaird等は 1999年に時間空間変換デバイスとして波形整形器を用いている106)．さらに 2002

年には T. Feurer等は 2次元 SLMを用いることによって，時間空間結合効果が現れる方向とは

直交するビーム断面に，空間的に異なる位置に異なる時間波形を生成する 2次元時間空間波形整

形器について報告している107, 108)．

一方フェムト秒レーザパルスを波形整形し，その波形に情報を載せる事が可能であれば超高速光

通信に用いることが可能である．1990年に J. Salehi等はスペクトル位相面で拡散符号を加えた周

波数符号化符号分割多重通信 (Frequency-encoded code division multiplex access: FE-CDMA)

の実験を行なっている109)．同様のコンセプトを用いた 2D画像の伝送も提案されている110)．ま

た周波数位相に情報を載せるスキームはインコヒーレント光源に対しても行え，本スキームによ

る光通信応用は複数の報告がある111–113)．また，通信波長の 1.55 µmでの高速位相変調実験は

AOM-SLMを用いて W. Yang等によって報告されている102)．実際にフェムト秒レーザ波形整

形を高速光通信応用に用いるためにはバルク型の 4f 波形整形器では都合が悪く，導波路型の位相

変調器の実現が求められていた．そこで AWG(Arrayed Waveguide Grating)が開発され，フェ

ムト秒レーザパルスを高速光通信に応用することが可能となった114, 115)．実際のファイバー伝送
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実験は，正常分散領域のダークソリトン伝搬が A. Weiner 等によって報告され116)，異常分散領

域では適応制御を用いることによってソリトン伝搬よりもさらに短パルス伝送が可能なことが，

F. Omnetto等によって報告された117–119)．

1.3.2 フェムト秒光パルス波形測定

フェムト秒レーザパルスの波形整形技術を正確に評価するためにはその波形を正確に測定しな

くてはならない．単純にフォトダイオードとオペアンプを用いた電気回路ではナノ秒の応答速度

を得るのが限界である．サブピコ秒領域のレーザ光パルスを測定するために現在までに様々な手

法が開発されている．

SHG強度自己相関120, 121)はおそらくフェムト秒レーザパルスの測定に現在でも最も広く用い

られている手法である．2つに分けられた光路の片方に時間遅延をつけ，再び SHG結晶上で空間

的に重ね合わせる．この 2つのビームが同軸 (コリニア)の場合バックグラウンドのある SHG 強

度自己相関，そうでない場合はバックグランドフリー SHG 強度自己相関122) と呼ばれる．こう

して時間遅延を距離に置き換え，その距離をスキャンすることによって最終的に横軸が遅延時間

の相関波形を得ることができる．バックグランドフリー SHG 自己相関波形は遅延時間の関数と

して，

G2(τ ) =
∫ ∞

−∞
I(t)I(t− τ)dt (1.5)

と表される．波形の関数を仮定することによって自己相関幅からパルス幅を求めることができ

る123)．つまり，SHG強度自己相関波形はパルス波形を仮定しなくてはならないことから，正確

に時間波形を特定できるわけではなく，パルス幅の見積もりができるのみである．

1パルスで相関波形が測定可能なシングルショット SHG強度自己相関も報告されており，これ

は時間パターンを空間にマッピングすることによって 1 ショット計測を実現している124)．

バックグラウンドを含んだ SHG 強度自己相関系において時間遅延をゆっくり走査することに

よって SHGフリンジ分解自己相関波形125)を得ることができる．SHGフリンジ分解自己相関波

形は，相関信号 ISH(τ )，入射パルスを E(t) = A(t) cos(ωt + φ(t))とすれば，

ISH(τ ) ∝
∫ ∞

−∞

∣∣{E(t) + E(t − τ)}2
∣∣2 dt

= 2 + 4G0
(2)(τ ) + 4F1(τ ) + 2F2(τ ) ≡ GFR

(2)(τ ) (1.6)
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となる．ここで，

G0
(2)(τ ) =

∫ ∞

−∞
I(t)I(t− τ)dt (1.7a)

F1(τ ) =
∫ ∞

−∞
[A2(t) + A2(t − τ)]A(t)A(t − τ) cos[ωτ − φ(t) + φ(t − τ)]dt (1.7b)

F2(τ ) =
∫ ∞

−∞
A2(t)A2(t − τ) cos 2[ωτ − φ(t) + φ(t − τ)]dt (1.7c)

である．Eq. (1.6)の第 1項及び第 2項がバックグラウンドを含んだ SHG強度自己相関波形，第

3 項及び第 4項がフリンジの項であり，このフリンジの項に位相の情報が含まれている．そのた

めに，SHG強度自己相関測定と異なり本測定は相関波形の包絡線のみでなく電界振幅の内部の情

報，すなわち位相情報を知ることができる126)．SHGフリンジ分解自己相関波形及び，基本波の

相関波形から干渉相関計算 (Iterative pulseform Reconstruction from Interferometric Signals:

IRIS)と呼ばれる繰り返し計算を用いることによって位相が再生可能であることが報告されてい

る127, 128)が，実際にはこの繰り返しアルゴリズムは実験環境ではノイズが存在するために，収束

しないことが多い129)．一般には SHG フリンジ分解自己相関測定はパルス内のチャープの有無

とそのおおよその量を推定するのに用いられる．また SHG 結晶を使用するかわりにフォトダイ

オードの二光子吸収を用いたパルス測定も広く用いられている130)．

フェムト秒レーザの波形を正確に測定するために，これまで様々な手法が試みられた．I. Walm-

sleyと V. Wongは，時間的に定常の線形フィルタリングを用いたのみでは DC 測定器では光パ

ルスを一意に測定することができないことを理論的に示した131, 132)．DC測定器とは，測定対象

光パルス幅よりも遅い応答を示す測定器のことを指しており，こうした測定器を使用している限

り非線形効果を用いなくてはパルスを測定することができない．SHGや光カー効果などの非線形

光学効果の過渡的光応答を用いれば時間的に定常でないフィルターを用いることができるように

なるので，パルス測定が可能となる．

フェムト秒レーザの波形をより簡便に正確に測定するために，周波数分解光カーゲート

(Frequency Resolved Optical Gating: FROG) 法133)が R. Trebino 等によって開発された．

FROGでは 2次の非線形性を利用した SHG-FROG134, 135) 3次の非線形性を利用した偏光ゲー

ト FROG(Polarization Gating FROG: PG-FROG)が特に広く利用されている．FROGではス

ペクトルグラムに似た 2次元画像を測定し，その画像を繰り返し計算によるアルゴリズムを用い

て波形を再構築する．波形の再構築は繰り返し計算に基づくアルゴリズムが必要なため，精度や高

速性で課題が残る．近年でも測定感度をを向上させるために既知の強い光パルスをゲート光に用

いる相互相関 FROG(Cross FROG :X-FROG)測定による微弱光検出や，Video-FROGによる

数 Hzでの波形再構築アルゴリズムの開発が行なわれている．FROGは § 5.2(p. 126)で詳しく述

べる．近年では SHG-FROGをさらに簡易なセットアップで実現した GRENOUILLE(GRating-

Eliminated No-nonsense Observation of Ultrafast Incident Laser Light E-fields)と呼ばれる測
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定手法が開発されている136)．

I. Walmsley 等によって報告された自己干渉型周波数干渉法 (Spectral Phase Interferometry

for Direct Electrical-field Reconstruction: SPIDER)137–139) は 2次の非線形作用を利用し波形

をまったく仮定することなしに位相まで測定できる手法として注目を集めている．パルスは 2つ

に分けられ片方は分散素子によってチャープが加えられる．もう片方のビームはさらに 2 つに

分けられ，お互いに時間遅延 τ をつけられて和周波混合 (Sum Frequecy Mixing: SFM)結晶に

チャープパルスと共に入射する．この時間遅延の付けられた 2つのパルスは結晶上でチャープを

つけられたパルスの異なる周波数成分と SFMされる．わずかに周波数の異なる SFM された 2

つの遅延時間 τ つけられたパルスは分光器で測定され，時間遅延に対応したフリンジが観測さ

れる．このフリンジに位相情報が含まれるので，それを解析140)することによって，強度及び位

相を再構築する．この再構築アルゴリズムは FROGの波形再構築アルゴリズムと比較するとは

るかに簡潔であり高速である．SPIDERは今日 FROGと並び広く用いられている測定手法であ

る．SPIDERを用いて最短 3.4 fsを測定した例が報告されている22)．短パルス化を目指す際には

スペクトル位相を正確に知ることはどういった分散補償を加えればよいかを知るために重要であ

る．こうした測定においては特に分光器の校正を正確に行なわないと，見かけ上線形チャープが

測定されてしまうことが指摘されており141–143)，高度に分散を補償する応用では注意が必要であ

る．SPIDERはパルスの分散補償を行なうために残留分散を測定する目的では良い性能を示す一

方，複雑なスペクトル位相及びスペクトル振幅を有する波形を測定するのに用いるのは簡単では

ない144)．それは，SPIDERでは 1つのパルス 2つに分け，片方のパルスに分散を加え (A)，もう

一方のパルスは時間遅延を付けた 2つのパルスを生成させ (B)，これらのパルス (Aと B)の間で

SFMを行なうが，分散したパルスはスペクトルが時間波形にマッピングされるために，測定対象

のパルスはスムーズなスペクトル振幅を持っていなくてはならない．また，測定には 2次の非線

形光学効果を用いているものの，片方のパルスを伸張するために分光器で測定可能なほどの SFM

波を得るにはパルスのパワーが必要であり，ある程度短いパルスしか測定することができない．

ここに挙げた波形測定手法以外にも，PICASSO(Phase and Intensity from Cross correlation

and Spectrum Only)145)，STRUT83)，TROG(Time-resolved optical gating)146, 147)等の波形

測定手法が提案されている．こうした超高速光パルス測定装置はここ数年商品として手にはいる

ようになってきている．例えば SHG 自己相関測定装置，SHG-FROG 装置，PG-FROG 装置，

GRENOUILLE，SPIDER等である．

一方，すでに既知の光パルスが存在する場合には線形フィルタリングのみでもパルスを測定する

ことが可能になる．代表的なものがスペクトル干渉計測 (Spectral Interferometry: SI)148, 149)で

あり，SIは最も正確にパルスを測定できる手法の一つである150)．SIと FROGを組み合わせた

測定手法が TADPOLE85)であるが，TADPOLEと SIの詳細は § 6.2.1(p. 151)で述べる．

こうした測定装置は波形整形装置には非常に重要であり，実際に前述したように超高速コヒー

レント制御に波形整形を用いる目的のために，M. Fetterman等は STRUT84)を T. Brixner等は
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TADPOLE86)を整形波形の高精度測定システムとして用いている．

1.4 フェムト秒パルスレーザのコヒーレント制御応用

モード同期したフェムト秒レーザパルスはスペクトル位相に高い相関を持つために，モード間

のコヒーレンスが高い光源である．こうした広帯域スペクトルの位相関係が保たれている性質を

用いると，コヒーレント制御を行える．これはフェムト秒レーザの大きな特色である．当然パル

ス幅も短いので，物質の超高速現象を捉えたり，制御したりすることが可能である．フェムト秒

レーザの各モード間の位相関係を任意に制御した場合，物質励起状態を制御することが可能であ

る．そのため，フェムト秒レーザの波形制御技術はこのコヒーレント制御と密接に関係している．

そこで，本節では，フェムト秒レーザを用いた超高速現象の測定及び制御について取り上げ，後

半で波形整形技術との関連を述べる．

1.4.1 原子・分子のコヒーレント制御

ポンププローブによる超高速現象の解明

原子や分子の励起や緩和には光や熱を伴うため，逆にこれらの物質に光や熱による活性化エネ

ルギーを加えれば物質を励起状態に至らしめ化学反応を誘起できる．こうした化学反応を用いた

生成物は人々の生活を潤してきたため，その化学反応過程をより深く理解しようとする探求心が

生まれるのはごく自然なことである．特に化学反応の反応経路の決定に大きな役割を果たしてい

る遷移状態の理解は重要であるが，この過渡状態を捉えるためには数 psと非常に高速な現象をと

らえる技術が必要があり難しかった．ちょうどリンゴを貫く弾丸のスナップショットを撮るため

には弾丸の速度よりも十分短い時間のみ発光するフラッシュが必要なように，化学反応の遷移状

態を捉え実時間分光するにはサブピコ又はフェムト秒レーザ光パルスが必要であった．フェムト

秒レーザパルスを用いてスナップショットを得るために，ポンププローブ手法151)を用いて，気相

ガス中での分子の遷移状態を測定した152)A. Zewailは，フェムト秒化学への貢献でノーベル賞を

受賞している．

このようなポンププローブを用いた遷移状態の観測から更に発展させて，これらの過渡状態を

積極的に光を用いて制御しようとする試みが行なわれた．量子力学に基づけば物質は波動として

の性質を有するために，光のコヒーレンスのアナロジーが成り立つ．物質は光電界とは分極を媒

介とすることで相互作用するので，コヒーレントなレーザ光を物質に照射するとそのコヒーレン

スを物質に転写することができる．コヒーレント光の振幅，位相，周波数，偏光等を制御し，そ

れらの情報を物質に転写することによって，物質に新たな電子励起状態を発現させることができ

る．こうした，物質の励起状態を制御することによって，量子波束を制御することを量子制御や

コヒーレント制御と言う．簡単な例を挙げれば，CF3Br分子の C-Br振動モードに共鳴する波長
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の CW光を照射すれば，

CF3Br → CF3 + Br (1.8)

の光解離が起るが，C-F振動モードに共鳴する波長の CW光を照射しても CF2Brと Fに解離す

ることはない．これは，C-F 振動モードが高エネルギー状態を取るために光を用いて C-F 振動

モードに対応するエネルギーを供給しても，分子内で直ちにエネルギーの再分配化が起きてしま

うことに原因がある153)．しかし，こうしたエネルギーの平均化は一般に数ピコ秒の間に起きるの

で，サブピコあるいはフェムト秒光パルスを用いればエネルギー再分配が起きる前に通常では起

きえない電子励起状態を作りだし，新たな反応経路へ化学反応を導く事が期待される．

1985 年に D. Tannorと S. Riceは分子の光解離を制御するために，プローブ光を高い電子励

起状態から誘導緩和させるためのダンプ光として用いるポンプダンプ法を提唱した154)．Tannor-

Rice モデルとして知られる本手法を用いた分子制御では，始めにポンプ光を用いて分子を光に

晒し高い電子状態へと励起する．一般に高い電子励起状態にある分子は基底準位とは異なる平衡

核間距離を有するために，励起核波束は運動量を付与され移動を開始する．その後，ある適当な

時間遅延をつけられた第 2のパルスを用いて波束を基底準位にダンプさせると，基底準位にある

ポテンシャル障壁を乗り越えることができる．1991 年に T. Baumert等は Tannor-Riceモデル

に基づいてポンプ-ダンプパルスの時間遅延を変化させると，Na2 分子の Na2
+ イオン化と Na+

のフラグメント化がそれぞれ位相が 180◦ずれた時間遅延依存を示すことを明らかにした155)．後

に N. Scherer等によって，位相関係の保たれたポンプ-ダンプ実験が I2 分子において行なわれた

が156)，オリジナルの Tannor-Riceモデルではダンプ光の時間タイミングが重要でありダンプ光

は必ずしもポンプ光との位相関係が保たれている必要はない．

そういった意味では光のコヒーレンスをより積極的に用いた位相制御の始まりは，1986 年に

M. Shapiro と P. Brumer による，2 つの周波数の光を孤立分子に照射して，光励起状態から

の反応を分岐する Brumer-Shapiroモデルの提唱に始まるといえる157)．このモデルは 2 スリッ

ト問題の光のアナロジーを考えると理解しやすい．異なる経路を通ってきた光が干渉するよう

に，異なる励起経路を通ってきた波動関数は干渉を起こし，その量子干渉が destructiveであるか

constructiveであるかは，それぞれの波動関数の位相，即ち波動関数にマッピングされている励

起光の位相差に依存する．Brumer-Shapiroモデルに基づいて，1990年に C. Chen等は Hg原子

の 6s1S0 → 6p1P1 遷移に一光子と三光子励起の光を用い，その相対位相を制御し量子干渉効果を

イオン化を指標にして観測した158)．Brumer-Shapiroモデルによる分子における反応分岐の実験

は 1995 年に L. Zhu 等によって HI 分子の一光子，三光子励起光の位相差を変化させることで，

HI分子が HI+に光イオン化するか，I+ + Hに光解離反応するかの反応分岐比が変化することを

示すことによって行なわれた159, 160)．

一方，レーザシステムの出力強度が確保できるようになり，それに伴って励起の制御手法に新

しい可能性が生まれた．STIRAP(Stimulated Raman adiabatic passage)161, 162)と呼ばれる励
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起スキームでは，3準位系にストークス光とポンプ光を順番に，時間的に部分的に重ね合わせて

入射することによって，非常に効率的な励起が達成できる163)．STIRAP の考えを推し進めて，

1998 年に M. Kobrakと S. Riceは Na2 分子の光解離制御がインコヒーレントな 2 つのパルス

対を用いて可能であることを示し164)，先に行なわれた A. Shinitman等の実験結果165)を説明し

た．STIRAPでは励起過程がパルス面積には大きく依存しないために，非常に簡単に励起を制御

できる．

チャープパルスによる制御

その後，波形をより積極的に制御することによって，分子システムを目的とする量子状態に制

御する試みが行なわれた．特にフェムト秒レーザパルスの線形チャープを制御する手法は励起状

態の偏在化に非常に有効であった．

単純なポンププローブやポンプダンプ手法に加えて各パルスのチャープを制御すると各パルス

の瞬時周波数がポテンシャル曲面に沿うことになるので，波束の偏在化をより顕著にすることが

可能である．1995年に B. Kohler等は166)フェムト秒レーザパルスのチャープを制御すると I2 分

子の B 電子状態に効率的に励起が可能なことを理論と実験の両面から明らかにした．この実験は

フェムト秒レーザパルスのチャープ量を制御しており，その後続くフェムト秒レーザパルスの位

相制御実験の先駆けとなる実験といえる．その後，C. Bardeen等によって LD690分子の振動準

位の励起が，負のチャープパルスを用いた効率的な電子励起を介したポンプダンプ手法によって

増強されることが示された167, 168)．こうした高効率励起チャープパルスは分子 π パルスと呼ば

れる169, 170)波形として知られている．

チャープパルスを用いた制御においても，高強度な光パルスが生成できるようになってきた結果

原子分子の励起がより自由に行えるようになってきた．J. Melinger等は I2 分子を用いて周波数

がゆっくりと変化する比較的大きな線形チャープパルスを用いて，断熱遷移 (adiabatic passage)

による遷移実験を行なっている171)．この断熱エネルギーカーブは，エネルギー準位を光電場・物

質・相互作用ハミルトニアンを結合したドレスト描画を用いると説明でき172, 173)，このカーブに

沿って励起が行なわれる174)．断熱遷移による光励起の利点は，πパルスと異なりパルス面積やパ

ルス形状にはあまり依存しない点である．

量子化学計算による理論計算

光化学反応を制御するのに，パルス列を用いたり，単純な線形チャープ用いた手法のみが存在

するわけではない．実際には，目的とする終量子状態を定義して，量子システムのモデルを記述

する．そのモデルを元に計算して，ターゲット量子システムがある時間で目的となる終状態とな

るように，逆問題を解くことで解は得られる．この逆問題を解く手法として，最適化制御理論

(Optimal Control Theory: OCT)が 1988 年 A. Peirce等によって提案された175)．量子システ

ムのハミルトニアンが記述可能な場合に，ラグランジュ乗数法を用いて，与えられた系の目的と
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する終状態に最も近くなる解を求める．Morse potentialモデルの 2 原子分子の光解離過程の最

適化計算をおこなった．こうした比較的単純な系をモデルとした場合でも，その最適化波形は非

常に複雑である．また，C. Tesch 等は C2H2 アセチレン分子の C-H振動モードを最適化するパ

ルス波形を OCTによって求めたが，その時間波形は数 psに渡り非常に細かい構造を示し，スペ

クトル構造も複雑なものが得られている176)．これらのことが実際に実験室環境において分子を最

適化制御することを困難にしていた．さらに，通常の多原子分子ではそのハミルトニアンを記述

することさえ困難である．

実験室内適応制御

そこで，R. Judson 等は，1992 年に実験室環境内で最適化制御を用いることを提案した177)．

KCl分子をモデルとし遺伝的アルゴリズム (Genetic Algorithm: GA)を用いて，分子システムの

ハミルトニアンが記述できない場合でも目的とする励起状態に至らしめる最適励起波形を得るこ

とが可能であることを理論的に示した．

その後 § 1.3.1(p. 6)のフェムト秒レーザ波形整形技術と組み合わせることによってアダプティ

ブ制御を用いたコヒーレント分子制御実験は数多く行なわれるようになった178)．1997 年に，

C. Bardeen等は IR125179)レーザ色素をメタノール媒質中に溶解し，その蛍光強度を GAアルゴ

リズムを用いて最適化することに成功している．使用した波形整形器は音響光学素子をフーリエ

マスクに用いた 4f 型波形整形器であり，高効率な励起パルスや，蛍光が最も強くなるパルスを

得た．

翌年には A. Assion 等が，CpFe(CO)2Cl 分子の選択的光解離制御を GA アルゴリズムを

用いた適応制御を用いて行なっている．飛行時間測定質量分析装置 (Time of Flight Mass

Spectrometer: TOF-MS)180)のスペクトル信号を用いて，Fe-Cl+ イオンが生成する光解離過程，

及び CpFe(CO)Cl+が生成する光解離過程のうちどちらか一方のみを増強する励起波形を実験的

に得た181, 182)．

また，D. Meshulach等は Cs 原子を整形されたフェムト秒レーザで励起する実験をおこない，

原子の吸収線が励起パルスのスペクトルよりも遙かに狭い場合に，二光子励起を抑圧させるよう

な dark pulseが存在することを理論的に示し，4f 波形整形器を用いて理論的な位相変調を加え

ることで実際に励起が抑圧される事を示した183, 184)．

1999 年には T. Weinacht 等が，Cs 原子のリドベルグ波束の制御に閉ループ制御を用いてい

る185)．リドベルグ波束の振幅位相を測定し186)その差分信号を AO型 4f 波形整形器に送ること

で，リドベルグ波束を目的とする形に制御している．

2000年には，T. Hornung等が一光子励起過程及び二光子励起過程の最適化制御を行なってい

る．Na原子の 3s →→ 5s二光子励起の dark pulseを GAを用いて設計した187)．
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物理モデルを解明する試み

このころには分子制御の分野における適応制御手法自体はかなり確立され188–190)，適応制御の

実験結果から物理モデルを読みとる試みが始まった．幸い T. Hornung等が用いた Na原子の実

験系は D. Meshulach等によってモデル化されており彼らの実験結果はそれを良く説明した191)．

同様の二光子励起過程の dark pulse生成実験は他のグループによっても報告されている192)．さ

らに，T. Hornung等は K2 分子をモデルとして，適応制御のパラメータ化を試みている193)．分

子 πパルスの候補としてチャープパルス係数，ISRS(Induced Stimulated Raman Scattering) の

候補としてパルス列の係数，そして Tannor-Riceモデルによるポンプダンプパルス過程の候補と

して位相関係の保たれたダブルパルスの係数をそれぞれ適応制御の係数として，適応制御と物理

モデルを結びつけた上で実験を行ない，物理モデルとのデータベース構築を試みている．さらに

彼らのグループはアルゴリズムのパラメータによる影響の調査，4f 型波形整形器の LC-SLMの

位相のピクセル数を 128, 64, 32, 16 ピクセルと変化させたときどのように SHG 信号の最適化実

験に影響を与えるかの調査し，パラメータ空間とノイズの量が半比例することを示した194)．同様

に B. Pearson 等は GAアルゴリズムに着目してそのパラメータ設定が実験に与える影響につい

て調べた195)．また T. Brixner等も LC-SLMの位相ピクセル数を 128, 64, 32ピクセルと変化さ

せたときに，CpFe(CO)2Clの光解離のイオン生成量に差が出ることを示し，この光解離プロセス

が非常に複雑であると主張した．さらに SHGとの関係を調べることが光物性，光化学を理解する

助けになると提案した196)．最近彼らは，液相における実験において蛍光強度/SHGを適応制御の

指標とすることによって，詳細な物理モデルの構築までは至らずとも強度依存性を打ち消した上

で最適化を行なうことによって物理を解明しようとしている197)．同様の手法を用いて色素の効

率的な発光を達成した報告は他のグループによっても報告されている198)．また C. Daniel等が，

適応制御実験によって CpMn(CO)5 の光解離を最適化制御したが，この実験と並列してポンププ

ローブ実験及び量子計算を行なうことによって最適化制御実験で得られた実験結果を説明するこ

とを試みている199)．複数の実験をこうして並列に行なうことの重要性が指摘されている200)．

高強度光電界への応用

一方，フェムト秒レーザ装置の発達によって高強度な光パルスが生成可能になり，超高速コヒー

レント制御は新たな曲面を向かえつつある．先に述べた STIRAPや断熱遷移の考えを強力に推し

進めると，分子原子の光操作性を大きく向上させることができる．

光パワーが TW/cm2 を超えるあたりから電子準位の混成がおき，分子のポテンシャル曲面

(Potential Energy Surface: PES)が変形する36)．こうした PESは Light-Dressed PES (LD-

PES)を呼ばれる．なお，PESは原子核の位置をパラメータとして電子エネルギーを表わしたも

のである．

R. Levis 等は特にこうした高強度光パルスに着目した適応制御実験を行なった．アセトン
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((CH3)2CO)等の多原子分子の光解離イオン化のチャンネル比を適応制御手法を用いて制御した．

彼らは，分子が強電場中に曝されることによって各電子準位が AC-Stark 効果201)によって広が

り，従来非共鳴な光も吸収されるとして実験結果を説明した．さらに，C6H5COCH3 分子におけ

る実験では，単なる光解離過程だけでなく，分子中の原子の再配置を行なうような反応が最もよ

く起るような最適化制御が可能であることを示した202, 203)．

高強度な光電場を分子制御に用いて LDPESを形成すると，従来よりも光による分子の反応経

路を自由に操作できるのではないかと期待されている36, 204)．通常，光が物質と相互作用する際

には物質の電子励起準位や振動励起準位に共鳴する光を入射させる必要がある．核波束は PESの

形状によってその運命が決定される．即ち励起準位が光解離性の場合，どのように光解離するか

は波束が励起された瞬間に決定される．従来の Tannor-Riceモデルにおいても，振動励起準位を

直接励起する場合においても PESは分子固有のものとして存在するために，PESに沿って光周

波数を制御することのみが，波束の形状や動きを制御する手法であった．しかし，外部電場が加

わると AC-Stark効果の影響で電子準位が変化する．その結果分子の PESが歪められた LDPES

を形成するようになる．AC-Starkは光の周波数によって振動する時間に依存するハミルトニア

ンで記述する必要があるので，光交流電場 ω(t)を一周期にわたって平均化する205)ことによって

時間に依存しないシュレディンガー方程式を導出する172)．この際に場の量子化も行なう．この状

態をフロケ状態，又はドレスド状態という173, 206)．フェムト秒レーザパルスを用いるときにはパ

ルス包絡線が時間に依存するので，S. Chu等は準定常フロケハミルトニアンを用いてこの効果を

記述した207–209)．

LDPESの考えでは，高強度な光電場を用いると PESは外部光電場によって操作できるので，

励起波束の運命は外部電場を制御することによって決定することが可能になる．

その他の超高速コヒーレント制御

最後に，フェムト秒レーザ波形整形を用いた超高速コヒーレント制御のうち特に重要と思われ

る報告を示す．

振動準位の励起制御には従来は一旦高い準位の電子状態へ励起し，そこからダンプパルスで振

動準位を励起する Tannor-Riceモデルに基づく制御手法が取られることが多かった．それは振動

準位の励起には MIRパルスが必要となり，波形整形を行なうことが難しかったことに原因があ

る．しかし，2002年に D. Zeidler等は FWMを用いてポリマーの振動準位に共鳴する光を直接

生成し，その波形を適応制御することによって，振動励起を直接実現している210)．また彼らのグ

ループは Rhodopseudomonas acidophilaと呼ばれる光合成タンパク物質の分子内エネルギー移

乗の最適化に適応制御を用いている211)．

また適応制御手法は気相や液層分子以外にも適用されている．J. Kunde等は AlGaAs半導体の

吸収をポンププローブ手法と適応制御波形整形手法を組み合わせて最適化制御している212, 213)．

彼らはこうした半導体の非線形吸収の制御が超高速光スイッチング等への応用につながるとして
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いる．波形整形技術の固体への応用はこうした電子励起の制御以外にもフォノン励起の制御に用

いることもできる．フォノンは電子励起を介して励起されるが，一般に光励起が格子に結合した

時には光電界の位相はコヒーレンスを保つのが難しいためにさほど重要では無くなる．そのため

にスペクトル位相フィルタリングによる波形制御は効果が少ないように思われるが，スペクト

ル位相変調によって複素電界時間振幅をある特定の周期を持つ整形波形を設計することによっ

て，特定のフォノン振動をコヒーレントに励振することが可能になる．A. Weiner等は有機結晶

α-peryleneの 1つのモード周波数 2.39 THzに合わせたパルス列を波形整形器で生成し，それを

励起光することによって特定のフォノンのモードの振幅を強く励起した214)．また，R. Stoian等

は誘電体215)や Si等の半導体216) において波形整形器を用いてプレパルスを設計し，それを照射

するとフェムト秒アブレーションパターンに変化が見られると主張している．これはプレパルス

から格子系へエネルギーが移乗している状態でメインのパルスが照射されると，アブレーション

過程に変化が生じることに起因している

また，物質を介した光・光相互作用を適応制御する実験も報告されている．中空ファイバーへ

の入射するパルスのスペクトル位相を制御することで高次高調波 (High Harmonic Generation:

HHG)の 27 次のみを選択的に励振させた217)．近年，光コヒーレンストモグラフィー (Optical

Coherence Tomography: OCT) に用いる光源としてフォトニック結晶ファイバー (Photonic

Crystal Fiber: PCF)後の白色光のスペクトル振幅をファイバー前に設置した波形整形器を用い

て適応制御する試みも行なわれている218, 219)．また，古典的なフェムト秒光パルス制御技術を用

いて光の量子状態を制御する試みが提案されている．4f 型波形整形器を光ファイバー前に設置

し，最適化制御を用いると，光ファイバー中での光カー効果による光子数スクイージングが最適

化できることをM. Takeoka等が提案した220)．また，同様の制御スキームを用いるとパルス内の

2つの周波数モードの量子相関を高めることが可能である事が示された221)．こうした量子光学へ

の応用は，フェムト秒レーザパルスの最適化制御の可能性を広げるものとして特に注目される．

1.5 本研究の目的及び意義

1.5.1 本研究の背景

レーザの光の持つ最も美しい性質は光のコヒーレンス性である．光のコヒーレンスを物質に転

写することによって他では得られない物質の状態を作り出すことも可能である．加えてフェムト

秒レーザには高速性，広帯域性，高ピークパワー性の性質が加わるので，光による物質励起状態

の操作性は更に向上する．

フェムト秒レーザはその高速性が故に，原子や分子の高速な応答を調べるために用いられてき

た151)．それを更に発展させ，フェムト秒レーザの持つ広帯域性を利用して光の周波数振幅や位

相を制御する38, 40)ことにより，物質の高速応答を制御する試み181, 212, 214, 222, 223)が始まってい

る．光は原子や分子と相互作用するのでこうした振幅や位相の制御されたフェムト秒レーザを用
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いると，その応答から物質の内部構造をうかがい知ることができるばかりではなく，その先には原

子分子の励起偏在化を利用した量子情報処理への応用224)，物質の高速応答を介した光・光スイッ

チング212)，高次非線形効果による高次高調波発生217)やイメージングのためのコヒーレント軟 x

線発生等のテクノロジーへの貢献も期待されている．しかしながらフェムト秒レーザはその超高

速性のため，制御はもとより高精度な測定も容易ではない．

超高速コヒーレント物理の理論では，分子や原子のハミルトニアンが記述されるときには物質

を目的とする量子状態に励起する最適励起波形の計算手法は確立されている175)．2原子や 3原子

分子など単純な構造を持つ孤立した分子では実際に計算が可能である224)．しかしながらこうし

た非常に単純な構造を持つ分子においてでさえも，その最適励起波形は非常に複雑な波形を示す．

それは，分子内でエネルギーが再分配されるために，ある特定のモードのみを励起するのが難し

いからである．実際の波形整形技術は理論で要求される性能とはまだ隔たりが存在するがこうし

た単純なターゲットでも理論で示される励起波形を実際に設計することができれば物理化学や分

光学に与える影響は大きいので，波形整形技術の高精度高自由度波形性の向上が求められている．

一方，複雑な分子ではハミルトニアンの記述が困難であるので，理論においても最適励起波形

を計算することは難しい．さらに液相や固相では分子間相互作用の影響もあり，問題は更に複雑

になる．一般にテクノロジー応用を目指した際に，特に興味あるのはこうしたターゲットである

ので，ハミルトニアンの記述ができなくとも実験室内で励起状態を制御したい．そこでそのため

の試みが行なわれてきた177)．そのためには光と物質の応答を測定し，それを最適化計算の指標

とするパフォーマンス参照型実験室内閉ループ制御を行なう必要がある．閉ループ制御は与えら

れた条件内で最適な波形を探索する．これまでも閉ループ制御を用いて，ファインケミカル応用

につながる化学反応分岐の制御181)，高速光制御につながる半導体の非線形吸収の最適化212)等が

報告されている．こうしたパフォーマンス参照型実験室内閉ループ制御においては，波形整形シ

ステム自体が高機能・高精度であれば，より広大な解空間を自由に探索できる．結局，実験のパ

フォーマンスは波形整形システムの性能によって決定するため，この場合においても波形整形技

術の向上が求められている．

複雑な分子や固体における波形整形応用は，閉ループ制御のみが重要なわけではない．例えば

光と分子の相互作用では，一光子吸収や多光子吸収過程による電子励起，それを介した振動励起，

または振動準位の直接励起，AC Stark効果201)によって遷移幅が広がるドレスド状態の形成36)に

よる非共鳴励起，分子の構造変形によるイオン化促進やクーロン爆裂64, 225)，トンネルイオン化

など，量子力学で一つに体系化できても，様々な物理過程が複合的に重なり合っている．こうし

た複雑な現象が重なり合うと，起きている現象は一見すると複雑に見える．しかし，その場合で

も現象を支配している基本となる物理モデルは簡潔に記述できることがあり，こうした物理モデ

ルを構築することは，我々が物理をより直感的に理解するには欠かせない．こうした観点に基づ

き，光パルスの特定のパラメータに対する物質の応答をシステマティックに調査することによっ

て単純化されたモデルを明らかにすることが期待されている193, 204)．その目的のためにも，波形
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整形システムは十分高機能かつ高精度である必要がある．

ここでは，波形整形器を超高速コヒーレント制御に用いる場合，

1. 理論で求められる波形を整形する，

2. システマティックに光のパラメータを制御して物質の光応答を観測する，

3. 光と物質の相互作用を指標としてパフォーマンス参照型閉ループを構築する，

3つの手法のいずれにおいてもフェムト秒レーザ波形整形システムの高精度化・高機能化が不可欠

であることを述べた．

1.5.2 本研究の目的

光電界はその包絡線である複素電界振幅と包絡線内の電界振動を表現する複素電界位相で記述

される．従来の波形整形では，レーザシステムから得られる光パルスがフーリエ限界パルスにな

るように，時間波形のピーク強度を参照して波形整形器に変調を加える実験は行なわれている．

しかし本研究では，レーザシステムから得られる光パルスが単純に時間的に短ければ良いのでは

なくて，前述の 3つの手法による超高速コヒーレント制御に用いることができるような光パルス

を生成することを目的とする．この目的のためには，振幅と位相の両方を制御することが重要と

なるが，レーザシステム後のフェムト秒レーザパルスの位相までをも複雑に整形した例はほとん

ど無い．そこで，本研究では，複素電界振幅及び位相をターゲットとしてその両方を最適化する．

さらに，超高速コヒーレント制御が増幅器の発達と共に発展してきたように，整形光パルスも高

強度化が求められている．増幅器後に波形整形器を設置して光パルスを整形した例があるが，こ

のシステムでは得られる光パルスのエネルギーに限界が生じ，空間プロファイルも波形整形器で

の時間空間結合効果によって悪化する等の重大な問題があった．そこで本研究では，増幅器前に

波形整形器を設置してこれらの問題を解決し，従来の増幅器後波形整形では得られないような高

強度な光パルスを恒に一定の強度で，均一の空間プロファイルで得ることを目指す．同様の増幅

器前置き型スキームによる波形整形システムでは，増幅器の分散を補償する実験は報告されてい

るが，やはり出力パルスのピーク強度のみに着目している．増幅器前置き型波形整形システムを

超高速コヒーレント制御応用に用いることを目指して高強度光パルスの振幅と位相の両方を同時

に目的とする波形に制御する試みは本研究が初めてである．

本研究では，超高速コヒーレント制御に用いるフェムト秒光パルス増幅波形整形システムの構築

を目指すので，本システムが目標とする波形整形精度を設定する必要がある．現在超高速コヒー

レント制御においては，励起光パルスのパラメータをシステマティックに変化させてその光応答

を調べることによって，ターゲット物質の相互作用ハミルトニアンを解明することが求められ始

めている．そこで本研究で構築する波形整形システムでは，光パルスの他のパラメータを一定に

保ったまま，注目するパラメータ (線形チャープ量，光強度，光パルス幅，中心周波数，等)のみ

をシステマティックに変化させることができる精度を確保する．また，そもそも超高速コヒーレ
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ント制御の理論においては数 psのパルス幅で数 10 fsオーダで振幅が変化する光電界が求められ

ているので，本システムによって整形される光パルスはこの要求性能を満たすことを目標とする．

まとめると，

1. 複素光電界の振幅のみでなくその位相もターゲット波形と比較して，目的となるように整

形する．

2. 増幅器後に波形整形したのでは，得られる光強度に限界があり，空間プロファイルも崩れ

るために，増幅器前置き型波形整形システムを構築して，高強度な光パルスを一定の強度，

一定の空間プロファイルで得ることを目指す．

3. 本研究で構築する波形整形システムは光パルスの特定のパラメータのみを独立に変化させ

ることができる精度を確保することを目指す．さらに，数 psの時間窓を持ち，数 10 fsで

振幅が変化するような波形を本波形整形システムのターゲット整形波形とすることによっ

て，超高速コヒーレント制御に用いることができる性能を確保する．

1.5.3 本論文の構成

第 2章では，波形整形器の時間空間結合効果について述べる．本章の目的は波形整形器の時間

空間結合効果を詳細に調査し，その効果がコヒーレント制御にどのように影響を及ぼすかを示し，

それを解決または緩和させることが重要であることを示すことである．そのため，始めに波形整

形器自身のデバイス特性を調べた後に，波形整形器の時間空間特性の定式化を行なう．さらに，超

短光パルスの時間空間同時測定手法を提案し波形整形器の時間空間結合効果を初めて直接的に観

測する．

第 3章では，第 5章と第 7章で用いる適応制御のアルゴリズムを調査し，本波形整形システム

においてはどのようなアルゴリズムを採択すれば良いかを調べる．遺伝的アルゴリズムと焼き鈍

しアルゴリズムを波形整形システムに用いた際にどのような性能が期待できるかを計算によって

比較する．

第 4章では，増幅器前置き型波形整形システムによる振幅位相整形を行なう．増幅器の前に設

置した波形整形器に，理論的に計算で求めた振幅位相変調を加えた時に，増幅器後にどの程度の

精度で波形が得られるかを実験によって確認する．また，波形整形器の時間空間結合効果が増幅

器前置き型波形整形システムにおいては緩和することを確認する．

第 5章では，増幅器前置き型波形整形システムの整形精度を向上させるために増幅整形パルス

の波形を指標とする閉ループを構築する．そのために，閉ループの指標にはスペクトルグラムに

似た 2 次元画像である FROG 画像を用いて，そこに含まれる光パルスの振幅位相の情報をもと

に，波形整形器に加える変調を最適化アルゴリズムを用いて変化させる．

第 6章では，第 5章で得られた知見を更に発展させ，より高精度な波形整形システムを構築す

る．そのために TADPOLE参照型閉ループ制御システムを構築して，整形光パルスの測定精度
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を向上させると共に，より速い解の収束を実現させる．本章の波形整形システムを用いて，数 ps

の時間幅を持ち数 10 fsで振幅が変調するような，振幅位相の両方が制御された高強度パルスを整

形する．

第 7章では，本研究で構築した増幅器前置き型波形整形システムを用いた光プロセス応用及び

コヒーレント制御への応用を行なう．始めに，増幅パルスを用いた Si基板へのホログラフィック

パターン書き込み実験を行ない，本波形整形システムが光プロセス応用に用いることのできる光

強度が得られる事を確認し，書き込みパターンを周波数制御のみで変化できることを実証する．

次に，蛍光色素の蛍光強度を指標として最適励起パルスを求める適応制御実験を行ない，本シス

テムが光物質相互作用を指標とした閉ループ制御に用いることができることを実証する．最後に，

光パルスの特定のパラメータのみをシステマティックに変化させる精度が本波形整形システムに

備わっていることを示すために，分子の高強度光電場中での光解離反応のチャープ依存性を調べ

る実験を行う．同時に光解離の結果得られるフラグメントイオン比を直接閉ループの指標とする

ことによって，最適励起波形を求めた．こうした実験を組み合わせることが物理を解明するため

に非常に重要であることと，こうした様々な実験に本波形整形システムを用いることができる事

を示す．

第 8章で，本研究のまとめを行なう．
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第 2章

波形整形器とその時間空間結合作用

2.1 はじめに

フェムト秒レーザパルスを高精度・高自由度の波形整形するために，波形整形器に求められる

性能は，ある固定の変調のみを加えられれば良いのではなくて，コンピュータ制御可能な可変変

調が行えることである．そのため，高精度波形整形システムを構築する際には電子光 (Electrical-

optical: EO) インターフェースとなる変調器を用いる必要がある．光を時間的に変調する場合，

ポッケルス効果などを利用した EO変調器を用いることが可能である．しかし，そうした直接的

な変調では nsオーダが限界となる．フェムト秒レーザパルスの波形整形に用いるための高速な変

調を実現するには異なる方式が必要となる．外部モード同期法の考えを延長し，時間域変調素子

を多段で並べる手法なども初期では提案されたが，高速性に限界がある等の理由により，現在で

はフーリエ面で変調を加える手法が最も一般的であり，また最近複屈折性音響光学結晶を用いて

分散制御する手法も提案されている．

周波数制御を用いた 4f 型波形整形器における EO変調器は LC-SLMであり，音響光学結晶を

用いた AOPDFにおいては音響波を介して EO変換を行なっている．特に 4f 型波形整形器は超

高速コヒーレント制御に広く用いられ始めているが，時間波形を変調すると空間パターンまでも

変調してしまう時間空間結合効果の存在が指摘されている．

そこで，本章ではこれらの波形整形器の時間特性，空間特性を解析し，その時間空間プロファ

イルを初めて直接測定することを目指す．

そのために，始めに波形整形器の原理と理論について紹介する．その後，4f 型波形整形器の時

間空間特性の定式化を行なう．同時に実験システムを構築する場合には，ミスアライメントの影

響を理解することは重要であるので，そうした状況の時間空間プロファイルの定式化を初めて行

なう．さらに時間空間結合効果の超高速コヒーレント制御への影響を考察するために，その効果

を直接時間空間 2次元測定によって観測する．
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2.2 4f 型波形整形器

4f 型波形整形器は C. Froely等によって提案され1)，本波形整形器はフェムト秒レーザ波形整

形で今日最も広く用いられている2)．Fig. 2.1に光学的セットアップを示す．4f 型波形整形器と

呼ばれるのはその光学系の構成に基づく．入力パルスは最初のグレーティングによって空間的に

Grating

Lens

Grating

Lens

f f f f

Spectral
maskInput pulse Output pulse

Grating

Lens

Grating

Lens

Spectral
maskInput pulse Output

Fig.2.1 Optical configuration of a 4f pulse shaper. Input pulse is optically Fourier

transformed by a grating and a lens. The input pulse is spatially dispersed into fre-

quency at the grating. A lens collimates the lateral dispersed light and images a Fourier

transformed spectrum on the back focal plane of the lens, where a computer controlled

liquid crystal spatial light modulator (LC-SLM) is placed for phase modulator. Sym-

metrical optical configuration inverse Fourier transforms and puts the light again back

to temporal domain.

スペクトルに分散される．これを横分散と呼ぶ．横分散を受けた光は最初のレンズによって平行

にコリメートされる．レンズの後ろ焦点面に入力パルスのスペクトル面，つまりフーリエ変換面

が形成される．このフーリエ面に変調マスクを配置し変調を加える．変調マスクには初期には固

定マスクが用いられたが3)，現在では，LC-SLMを用いるのが一般的である2, 4, 5)．LC-SLMで

は各ピクセルは空間アドレス化されており，異なる空間に異なる位相あるいは振幅変調を加える

ことができる．フーリエマスクとしては LC-SLM以外には AOMを用いたもの6)や，Deformable

mirrorを用いたもの7)等がある．

光は変調後再びレンズとグレーティングによって時間域に戻される．マスクに変調が加わって

いない場合には 4f 波形整形器は分散が加わらない零分散セットアップになっており，入力パルス

と出力パルスは同一のパルスである．

4f 型波形整形器にはレンズを用いたセットアップ以外にも凹面鏡を用いたもの，凹面シリン

ドリカルミラーやレンズを用いた物などが存在する．光学系の配置の方法自体にも様々な可能性

があるがその各配置に関しての考察は最近 A. Präkelt等が報告している8)．本研究では，断らな

い限りレンズを用いた波形整形器を使用した．凹面鏡などの反射オプティクスを用いると，光が
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透過する素子が LC-SLMのみになるので波形整形器の理想的な零分散セットアップを構築でき

る．しかしながら仮にレンズで分散が存在した場合でも，波形整形器自身の分散は LC-SLMを

用いて補正可能なはずである．その考えに基づき本研究ではレンズを採用した Fig. 2.1のセット

アップを用いたが，実際にも本研究で用いたスペクトル幅 (45 nm (半値全幅 (Full Width at Half

Maximum: FWHM)))を有する光源ではレンズを使用したことによる分散の影響は観測されな

かった．

本研究で用いた波形整形器のパラメータを示す．グレーティングにはグループ周期 d−1 =

651 line/mm のホログラフィックグレーティング，フーリエレンズには近赤外波長域で校正さ

れた f = 145 mm のアクロマティックレンズ (Meles Griot LD Tablet Lens)，LC-SLMには

Cambridge Research & Instruments 社製 SLM-128-NIRを用いている．LC-SLMは 128ピク

セルの位相変調器であり，各ピクセルサイズは幅 97 µm 高さ 2 mmであり，ピクセル間には

3 µmの幅のピクセルギャップが存在する．ピクセルギャップは光は透過するが，位相変調は加

わらない．光パルスを用いた場合の損傷閾値は，10 mJ/cm2 である．グレーティングへの入射

角は θi = −12.23◦，1次回折光を用い中心波長 800 nmの時その回折角は θd(λ0) = 47.17◦であ

る．波形整形器の波長帯域は十分にスペクトル帯域の広いオプティクスを使用すれば，LC-SLM

の変調が加わるピクセルに入射可能なスペクトルと等しい．即ち，この入射角で用いた場合本波

形整形器は 100 nmの波長帯域を有する．また，Fig. 2.1には示していないが，本研究で用いた

LC-SLM は縦偏光方向成分のみに変調が加わるので，フーリエレンズと LC-SLMの間に広帯域

アクロマティック 0次半波長板 (CVI社製 ACWP-700-1100-10-2)を配置し偏光方向を 90◦ 回転

している．特に断らない限り，本研究の実験及び計算は全て本波形整形器のパラメータで行なっ

ている．

2.2.1 時間特性

ここでは波形整形器によって整形される光パルスの時間特性を定式化する．同時にグレーティ

ングの高次分散の影響も考える．近年フェムト秒レーザの短パルス化が進み，使用可能な光の帯

域が拡大してきた．こうした光を扱う広帯域な波形整形器を構築する場合には波形整形器で用い

るグレーティングの高次分散の影響を考える必要が出てくる．高次分散の時間波形に及ぼす影響

はすでに H. Wang等によって示されているが5)，ここでは高次分散をどのように取り扱うのが適

切であるかを更に詳細に議論する．

グレーティング-レンズによる時間フーリエ変換作用

波形整形器の時間特性のみを考える場合には幾何光学的に扱えば十分である．グレーティング

は時間と空間を結合する素子として知られる．グレーティングに入射した光の 1次回折光の回折
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角は

λ = d{sin θi + sin θd(λ)} (2.1)

で与えられる．ここで λは波長，dは回折格子のグルーブ間隔，θi，θdは各々グレーティングへ

の入射角と回折角である．

グレーティングとレンズはレンズの焦点距離 f だけ離れた位置に配置されるので，レンズの表

面において，各角周波数成分の中心角周波数 ω0からの距離のずれ xは空間分散または横分散とよ

ばれ

x(ω) = f tan[θd(ω) − θd(ω0)] (2.2)

で与えられる．幾何光学ではレンズは光を平行にコリメートする作用をするので，レンズの後ろ

焦点面，即ちマスクが配置されるフーリエ面においてもその空間分散は Eq. (2.2)と同じ形式で表

される．マスクに入射するスペクトル成分を計算するためには Eq. (2.1)及び(2.2)の 2式が基本

式となる．

角周波数・波長域解析

Eq. (2.2)の左辺を角周波数 ωの関数で表示することを試みる．入射パルスの時間フーリエ変換

像がマスク面上で結像することを示すためには，Eq. (2.2)の左辺が時間 tのフーリエ変換の基底

である ω の線形関数になっている事を示せばよい．そこで Eq. (2.2)を角周波数 ω = ω0 でマク

ローリン展開する．すると，

x(ω) = x(ω0) +
1
1!

x′(ω0)(ω − ω0) +
1
2!

x′′(ω0)(ω − ω0)2 + · · ·

= f

{
∂θd

∂ω

∣∣∣∣
ω=ω0

(ω − ω0) +
1
2

∂2θd

∂ω2

∣∣∣∣
ω=ω0

(ω − ω0)2 + · · ·
} (2.3)

となる．Eq. (2.1)と λ = 2πc/ωの関係式より，

∂θd

∂ω
= − 2πc

ω2d cos (θd(ω))
(2.4)

である．ただし cは光速である．Eq. (2.3)の 1次の項に対して 2次の項が十分小さく無視できる

とき，Eq. (2.3)は

x(ω) = − 2πcf

ω0
2d cos(θd(ω0))

(ω − ω0) ≡ α(ω − ω0) (2.5)

と書き換えられる．Eq. (2.5)はグレーティングとレンズによって光がフーリエ変換され，入射し

た光が角周波数毎に異なる空間分散を受けレンズの後ろ焦点面において入射光電界の時間フーリ

エ変換像が投影されることを示している．本表式がW. Wefersと K. Nelsonによるオリジナルな
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表式9)である．マスクを通過した光は再びレンズとグレーティング対によって逆の作用を受ける

ことを勘案すれば，波形整形器後の光は

Eout(ω) = Ein(Ω)M (αΩ) (2.6)

で表されることがわかる．ここで，Ω = ω − ω0，M(αΩ)はマスク関数であり，αはマスク面上

の空間 xを変換する定数である．

次に波形整形器のマスク面に等波長で光が分散されるとした場合の表示を試みる．すなわち

Eq. (2.2)を，波長 λの関数として表示する．Eq. (2.3)と全く同様の手順によって，λ = λ0を中

心としてマクローリン展開する．ここで λ0は中心波長である．今度は角周波数ではなく，波長を

基底としてマクローリン展開するので，1次の項に着目すれば空間分散が波長の線形関数として表

されることになり，Eq. (2.5)は，

x(λ) =
f

d cos θd(λ0)
(λ − λ0) (2.7)

となる．

グレーティングの高次分散の影響

Eq. (2.5)や Eq. (2.7)などの近似式は入射パルスのスペクトル幅が広くなってくるとマクロー

リン近似の 2次以上の項が無視できなくなる．この角周波数や波長に対して非線形な項をグレー

ティングの高次分散と呼ぶ．広帯域の光を扱う場合には，入射パルスのどの波長成分がスペクト

ル面のどの空間座標にマッピングするかをより正確に記述する必要がある．そこで，Eq. (2.1)，

Eq. (2.2)に λ = 2πc/ωの関係を使うことによって近似を使わない形式

x(ω) = f tan
{

arcsin
(

2πc

dω
− sin θi

)
− θd(ω0)

}
. (2.8)

が導出できる．

高次分散の影響を考察するために，本研究で用いた波形整形器について角周波数の 1次近似や

波長の 1次近次である Eq. (2.5)や Eq. (2.7)を用いた場合と，近似を使わない形式 Eq. (2.8)を用

いた場合で比較した．波長 λとフーリエ面での空間座標の関係を Fig. 2.2に示す．当然 Eq. (2.8)

の曲線が誤差の無い正確な位置を与える関数であるが，中心波長からずれるほど近似を用いた

Eq. (2.5)や Eq. (2.7)はその誤差が大きくなることがわかる．特に Eq. (2.5)の角周波数を基底

として展開した近似式の場合ではその誤差は無視できないほどに大きい．これらの近似による誤

差が実際にどの程度波形に影響を及ぼすかを調べるために，それぞれの近似条件を用いてパルス

を設計し比較した．その結果を Fig. 2.3に示す．波形整形器のパラメータには § 2.2(p. 45)で示

したものを適用した．位相マスクには，交代位相マスク (0, π, 0, π, . . .) を加えた．入射パルスに

はガウス型スペクトルのスペクトル幅 45 nm (FWHM)を持つフーリエ限界パルスを仮定した．
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Fig.2.2 Spatial coordinates of the incident pulse frequency at the spectral plane are

shown in respect to the wavelength.

W. Wefersと K. Nelsonの表式に従い，ωによるマクローリン近似を用いた場合には，Eq. (2.5)

より直感的に時間 tのフーリエ像がマスク面上に得られることが理解できる利点があるものの，

Fig. 2.2よりその近似条件はスペクトル帯域が非常に狭い範囲でしか成り立たないことがわかる．

実際に Fig. 2.3では，パルス幅実際よりも長く計算されてしまう．一方，等波長で分散されると

近似した Eq. (2.7)の場合では，Fig. 2.3の結果は近似を用いない表式で計算したパルス幅より多

少狭くはなるもののそれほどの差は現れない．

これらの結果より，波形整形器の計算を行なう際にはマスク面に入射パルスが等周波数に分散

されると近似するのではなく，等波長に分散される波形整形器のモデルを採用して計算を行なう

べきであることがわかる．理論的なマスクを計算機上で設計してそのマスクを実際に波形整形器

に印可するような場合では，ここでの計算誤差は実験で得られる波形の誤差に直接結びつくため

に高次分散の影響を正しく取り扱うことは重要である．

今回の実験で用いた光源のスペクトル帯域では Eq. (2.7)の近似でも十分ではあるが，波長帯域

がさらに拡大した場合にはグレーティングの高次分散の影響はやはり無視できなくなるはずであ

るので，本研究では Eq. (2.8)の近似を用いない式で波形整形器を表しマスクを設計することに

した．

本論文では特に断りのない限り LC-SLM 上での空間座標を求める際には近似を使わない

Eq. (2.8)の変換式を採用している．
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Fig.2.3 Calculated double pulses with various approximations when alternate phase

mask is applied to the LC-SLM. Solid line represents the ideal shaped waveform,

where dotted line represents calculation results with various approximations, which is

described in the text.

2.2.2 時間空間特性

4f 型の波形整形器の時間空間結合の効果について記述する10–12)．はじめにフーリエ変換公式

など数学的な準備を行ない，波形整形器に用いる光学素子をそれぞれ定式化する．その後に波形

整形器の理想的なセットアップの時とアライメントがずれた場合に関して波形整形器の光電界を

時間と空間の両方で記述する．高精度波形整形を実現するにあたり，時空間結合は特に重要であ

るので，その詳細な解析結果について述べる．

包絡線近似表示と数学的準備

本節では，波形整形器への入射パルスは包絡近似が成り立つものとし，

e1(x, t) = ein(x, t) exp(iω0t) (2.9)

と表す．ein(x, t)は位相を含んだ包絡線表示である．
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フーリエ変換及び，逆変換は

F (ω) =
1
2π

∫ ∞

−∞
f(t) exp(−iωt)dt (2.10a)

f(t) = − 1
2π

∫ ∞

−∞
F (ω) exp(iωt)dω (2.10b)

で定義する．

電界の時間 t に関するフーリエ変換及びフーリエ逆変換を表すのに，E(ω) = Ft{e(t)} や，
e(t) = F−1

ω {E(ω)}の表式も用いるものとする．eの様に小文字で表した時には時間領域，E の

様に大文字で表した時には角周波数領域を示すものとする．一方ビームの進行方向に直交する方

向の空間 xに関するフーリエ変換及び逆変換は ẽ(k) = Fx{e(x)}や，e(x) = F−1
k {ẽ(k)}と表す．

空間角周波数領域は˜をつけて表すものとする．

レンズ，グレーティング，自由空間伝搬の定式化

はじめに光パルスがグレーティング，レンズ及び自由伝搬した時に受ける作用についてまと

める．ビームの断面方向の空間を x，進行方向を z，時間を tとし，それらの関数として光電界

e(x, z, t)を表す．

1. レンズによる作用13)

焦点距離 f レンズの前焦点面における複素光電界を e(x,−f, t) または角周波数表示で

E(x,−f, ω)と表したときに，レンズの後ろ焦点面 z = f における複素光電界は

e(x, f, t) =
√

2π

λf
ẽ

(
2πx

λf
,−f, t

)
(2.11a)

E(x, f, ω) =
√

2π

λf
Ẽ

(
2πx

λf
,−f, ω

)
(2.11b)

である．

2. 近軸近似による自由区間伝搬14)

z = z0での複素光電界を e(x, z0, t)または角周波数表示で E(z, z0, ω)で表したとき，ある

点 z = z1 まで z 方向に伝搬した複素光電界は，フレネル近似を用いると

ẽ(k, z1, t) = ẽ(k, z0, t) exp
{
− i(z1 − z0)λk2

4π

}
(2.12a)

Ẽ(k, z1, ω) = Ẽ(k, z0, ω) exp
{
− i(z1 − z0)λk2

4π

}
(2.12b)

である．

3. グレーティングによる作用

以下の表式は O. Martinezによって与えられている15)．グレーティングによる 1次回折光
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は入射直前の電界包絡線が Ein(x, zin, ω)で表される場合，回折直後の複素光電界は，

E(x, zdiff , ω) =
√

βEin(βx, zin, Ω) exp(iγΩx) (2.13)

となる．ここで Ω = ω −ω0である．1次回折光の方向から光が入射するアンチパラレルに

配置されているグレーティングの場合には，

E(x, zdiff , ω) =
√

1
β

Ein

(
x

β
, zin, ω

)
exp
(

i
γ

β
Ωx

)
(2.14)

である．ただし，β, γはグレーティングのパラメータによって決定する定数であり，

β =
cos θi

cos θd(ω0)
(2.15a)

γ =
2π

ω0d cos θd(ω0)
(2.15b)

である．ここで dはグレーティングのグルーブ間隔，θiは入射角，θdは回折角である．

波形整形器の時間空間特性 (理想状態)

理想的な状態の波形整形器の時間空間特性は K. Nelson や J. Paye 等によって定式化されて

いる9–11)．ここでは，W. Wefersと K. Nelsonによる波形整形器からの出射パルスの時空間プ

ロファイルの表式を示す10)．彼らは，入射パルスが Eq. (2.9)で表されるときに出力複素光電界

eout(x, t)が

eout(x, t) = exp(iω0t)
∫

ein(−(x − x′), t − t′)g(x′, t′)dx′dt′ (2.16)

と示されることを導出した．ここで g(x, t)は

g(x, t) =
√

2π

βλ0f
M

(
2πx

βλ0f

)
δ

(
t +

γ

β
x

)
(2.17a)

g(x, t) =
√

2π

γλ0f
M

(
− 2πt

γλ0f

)
δ

(
x +

β

γ
t

)
(2.17b)

のいずれかで表される．ここで δ(x)はディラックのデルタ関数であり，

δ(x − a) =

{
1 (x = a)
0 (x �= a)

(2.18a)

∫ ∞

−∞
δ(x) = 1 (2.18b)

の性質を有する．M(k)はマスク関数m(x)の xに関する空間フーリエ変換関数である．
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Eq. (2.16)，Eq. (2.17)より出力波形はマスクの畳み込みと入力パルスの電界の畳み込みで表さ

れるので，角波数空間と角周波数空間では単なる乗算の形で表され

Eout(k, ω) = Ẽin(−k, Ω)m
(
−λ0f

2π
(γω + βk)

)
(2.19)

である．

整形された出力波形の空間と時間の結合性は Eqs. (2.16)，(2.17)においてデルタ関数内のみに

現れる．時間空間結合の度合はパラメータ γ/βによって決定され，それは Eq. (2.15)より

γ

β
=

2π

ω0d cos θi
(2.20)

で与えられる定数である．

時間空間結合とは，4f 型波形整形器において時間波形を変調すると出力電界パルスの空間プロ

ファイルまでもが変調を受けてしまう効果として知られている．定性的には，グレーティングと

レンズ対が各波長ごとの空間フーリエ変換像を LC-SLM面上に結像するために，その面において

空間プロファイルが各周波数成分毎に畳み込んだ形をするために，そこでの変調が出力電界の空

間にも影響を与えると説明できる．

波形整形器の時間空間特性 (ミスコンフィグレーション状態)

次に，波形整形器が理想状態からずれた場合についてその出力プロファイルを定式化する12)．

Fig. 2.4に，本解析における波形整形器の図を示す．z 軸はパルスの伝搬方向を正にとり，x軸は

LC-SLM

Fig.2.4 Axis of coordinates and the arrangement of components in a 4f pulse shaper.

The variables are described in the text.

図の矢印の方向を正とした．また，入射側のグレーティングの定数を γ, βとし，出射側を γ′, β′

とした．

入射パルスを Eq. (2.9)で表すと，グレーティング直後の光電界は Eq. (2.13)を用いて，

E2(x, ω) =
√

βEin(βx, Ω) exp(iγΩx) (2.21)
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となる．空間角周波数 k空間で表すと，

Ẽ2(k, ω) =
1√
β

Ẽin

(
1
β

k − γ

β
Ω, Ω

)
(2.22)

となる．さらに L1 伝搬後は，Eq. (2.12b)より，

Ẽ∆
2 (k, ω) = Ẽ2(k, ω) exp

(
−L1λ0k

2

4π

)
(2.23)

となる．これが第 1 のレンズの前焦点面における電界表示であるので，Eq. (2.11b) より，

後ろ焦点面での電界表示は，

E∆−
3 (x, ω) =

√
2π

λ0f
Ẽ∆

2

(
2πx

λ0f
, ω

)
(2.24)

となる．さらに L2 伝搬することによってマスク直前での電界が，

Ẽ3(k, ω) = Ẽ∆−
3 (k, ω) exp

(
− iL2λ0k

2

4π

)
(2.25)

と求まる．これを x空間で表示した場合には，L2 �= 0の条件の元でフレネルの回折積分計算を行

なうと，

E3(x, ω) = − 1√
L2λ0

exp
(
−i

π

4

)
E∆−

3 (x, ω) ⊗x exp
(
−i

π

L2λ0
x2

)
(2.26)

となる．但し ⊗xは xに関する畳み込み演算子を表す．

マスク直後の電界はマスク関数m(x)をかけて

E′
3(x, ω) = E3(x, ω)m(x) (2.27)

となる．さらに L3 伝搬後は

Ẽ∆+
3 (k, ω) = Ẽ′

3(k, ω) exp
(
− iL3λ0k

2

4π

)
(2.28)

である．これを x空間で表示した場合には，

E∆+
3 (k, ω) = − 1√

L3λ0

exp
(
−i

π

4

)
E′

3(x, ω) ⊗x exp
(
−i

π

L3λ0
x2

)
(2.29)

となる．この電界は第 2 のレンズの前焦点面に来ているので 後ろ焦点面 での光電界は，

Eq. (2.11a)より，

E∆
4 (x, ω) =

√
2π

λ0f
Ẽ∆+

3

(
2πx

λf
, ω

)
(2.30)
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である．これを k 空間で表現すれば，

Ẽ∆
4 (k, ω) = −

√
λ0f

2π
E∆+

3

(
−λ0f

2π
, ω

)
(2.31)

である．

グレーティングの距離が L4だけ伸びていた場合，グレーティング直前の電界は Eq. (2.12b)を

用いて，

Ẽ4(k, ω) = Ẽ∆
4 (k, ω) exp

(
− iL4λ0k

2

4π

)
(2.32)

となる．これがグレーティングによって作用されるので，グレーティング直後の波形整形器の

出力電界は，Eq. (2.14)より，

Eout(x, ω) =
1√
β′ E4

(
x

β′ , ω
)

exp
(

i
γ′

β′ Ωx

)
(2.33)

となる．出力電界を k 空間で表示すると，

Ẽout(x, ω) =
√

β′Ẽ4(β′k − γ′Ω, ω) (2.34)

となる．出力電界表示 Ẽout(k, ω)を入力電界 Ẽin(k, ω)で表現するには，すでに必要な式変形は

上記で済んでいるので，単純に Eq. (2.34)から Eq. (2.21)まで逆順に代入してゆくだけでよい．

計算を進めると，L2 > 0，L3 > 0の条件のもと，

Ẽout(k, ω) =
1

λ0

√
L2L3

√
β′

β
exp
(
−i

π

2

)
[[[{

Ẽin

(
−β′k + (γ′ − γ)Ω

β
, Ω
)

exp
{
−i

λ0L1

4π
(β′k − γ′Ω)2

}}

⊗x′ exp
{
−i

λ0f
2

4πL2
(β′k − γ′Ω)2

}]
m

(
−λ0f

2π
(β′k − γ′Ω)

)]

⊗x′ exp
{
−i

λ0f
2

4πL3
(β′k − γ′Ω)2

}]
exp
{
−i

λ0L4

4π
(β′k − γ′Ω)2

}
(2.35)

となる．但し x′ = −λ0f
2π (β′k − γΩ)である．

L2 = L3 = 0の場合には，

Ẽout(k, ω) =Ẽin

(−β′k + (γ′ − γ)Ω
β

, Ω
)

m

(
−λ0f

2π
(β′k − γ′Ω)

)

exp
{
−i

(L1 + L4)λ0

4π
(β′k − γ′Ω)2

} (2.36)

となる．
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Eq. (2.36)の式で理想的な波形整形器の場合には，L2 = L3 = 0の条件に加えて，L1 = L4 = 0，

更に β = β′，γ = γ′なので，Eq. (2.19)に一致する．

今マスク関数 m(x)が位相マスクの場合には，β �= β′，γ �= γ′ のグレーティングの回転角が

合っていない場合を除いて，ミスアライメントの影響は全て複素指数関数の内部に現れるので，波

形整形器のミスアライメントの影響は時間領域ではスペクトル位相，空間領域には空間周波数位

相に影響を与えると理解できる．

グレーティングの角度がミスアライメントされていた状態の場合，つまり β �= β′，γ �= γ′，の

場合に注目すると，ミスアライメントの影響は Eq. (2.35)や Eq. (2.36)の入射電界 Ẽin(k, ω)の

波数空間 kに作用することがわかる．これは出力電界の異なるスペクトルが異なる波数の値を示

すことを意味する．グレーティングは入射電界を空間的に波長に分解するが，出力側グレーティ

ングの角度が入力側と異なれば，それぞれのグレーティングでの横分散力が異なるので，出力側

グレーティングで入射側グレーティングで受けた分の横分散を補正することができない．そのた

め空間的にスペクトル毎に異なる方向で波形整形器から出射するようになるという直感的理解と

も一致する．その他の項には入射と出射グレーティングのパラメータが結合した形式は現れない．

一方，グレーティングの距離が異なる距離に配置されている場合 (L1 および L4)は，Eq. (2.36)

中の位相項に作用する．つまり，グレーティングの距離のみがずれた場合には出力電界の位相

のみを変化させる．一般にグレーティングの距離が理想的な 4f 状態からずれた場合には，線形

チャープ (2次分散)が波形整形器で加わるとされる．これは Eq. (2.36) からも正しいことがわか

る．簡単のため入射ビームに平面波を仮定すると入射電界 Ẽin(k, ω)はある空間角周波数 k = k0

を持ち，波数関数は δ 関数として表現される．すると Eq. (2.36)の第 3項は Ω2(L1 + L4)の関数

である．そのためにグレーティングの距離のズレは出力パルスに線形チャープを加えることがわ

かる．但し，ここで注意しなくてはいけないのは入力ビームが有限の空間プロファイルを持つ場

合には k = k0 以外の値が存在するために Eq. (2.36)の第 3項は k2の関数にもなるので，グレー

ティングの距離を変化させると出力電界の波数域の位相がゆがむ．波数域の位相の 2次分散は空

間域でも 2次の分散関数になるので波面が 2次に歪むことを示している．ここで Eq. (2.36)のマ

スク関数 m(x)に着目すれば，マスク関数で 2次の位相分散を加えた時にはグレーティングがず

れた場合と同じ項の形状 (β′k − γ′Ω)2が現れることがわかる．つまり，グレーティングの距離を

変化させることによる周波数及び波数領域の変調はマスクで 2次分散を加えることによって周波

数も波数も補正可能である．グレーティングの距離を変え線形チャープを誘起した場合は，時間

空間結合効果から逃れられないが，逆にグレーティングの距離のミスアライメントによって引き

起こされた時間空間結合効果は線形チャープを補正するマスクを印可することによって波数も周

波数も補正される．また，Eq. (2.36)によれば，波形整形器は必ずしも 4f セットアップになって

いる必要はなく L1 = −L4 の関係が満たされていれば 4f セットアップと等価であることがわか

る．この知見はアライメント手順を知る上で重要である．ただし，入射側と出射側のグレーティ

ングとレンズ間の距離の差があまりにも大きい場合，第 1レンズと第 2レンズでの光の屈折角に
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大きな差が出てくるために，収差の影響を受けやすくなると考えられる．

レンズの距離が適切でない場合は Eq. (2.35)の畳み込み関数の位相項に影響がでる．即ちこの

影響によって時間域の位相及び空間域の波面の双方が線形チャープする．特に波面がチャープす

ることは即ち出力電界は入力電界とは異なる発散角で伝搬していくことを示している．焦点距離

が f の 2枚のレンズを 2f 間隔以外の距離で配置した場合には出力ビームが発散角を持つように

なるという幾何光学的な直感的理解とも一致する．Eq. (2.35)からもわかるようにこのレンズの

距離のズレはいかなるマスク関数を加えたところで，補正できない．そのためにレンズの距離の

アライメントは特に注意を要する．

2.2.3 時間空間特性の測定

フェムト秒レーザパルスの時間空間測定

前節で述べた波形整形器の時間空間結合を測定するためには，時間と空間の同時測定が必

要となる．そこで，ここでは時空間プロファイルの測定に空間周波数干渉法 (Spatial Spectral

Interferometry: SSI)法16)を 2次元測定に拡張し，波形整形器後の時空間プロファイルを初めて

同時に測定した12)．

フェムト秒レーザはその高速性ゆえ，その波形を正確に測定するのは高度な技術が必要となる．

§ 1.3.2(p. 13)で示したようにこれまでフェムト秒レーザパルス波形を測定する様々な手法が提

案されてきた．光電界を正確に記述するためには，時間と空間の両方を正確に記述する必要があ

る．しかしながらフェムト秒レーザパルスの時間空間の同時測定はこれまでほとんど報告されて

きていない．2次元 SLMを用いた 2次元波形整形器を用いて17, 18)空間的に異なる位置に異なる

間隔のパルス列を生成した実験では，その包絡線を測定するために SHG 相互相関測定の測定器

に CCD(charge-coupled device) を用いた例が報告されている17)．CCDのようなアレイ型測定

器を用いることによって空間分解することが可能になる．しかしこの手法では光パルスの包絡線

の測定にとどまる．さらに 2つのパルスの時間遅延を変化させるために光路をスキャンする必要

があり，本当の意味での時間空間の同時測定にはなっていない．時間空間プロファイルの同時測

定を行なうためにはワンショット計測を行なう必要がある．2003年には 2次元 SHG相互相関測

定をさらに発展させて，空間分解 FROG(Spatial Resolved FROG: SR-FROG)19)が報告された

が，パルスの時間波形を再構築するために FROGでは 2次元画像が必要なため，やはり時間軸の

スキャンは避けられない．

フェムト秒レーザを用いた超高速コヒーレント技術において，時間と空間に着目した応用はま

だ始まったばかりである．近年，フォトニクス結晶構造中でのフェムト秒レーザパルスの伝搬を

走査型フォトントンネル顕微鏡 (photon scanning tunneling microscope: PSTM)技術と相互相

関測定技術を組み合わせることによって空間分解測定をした例が報告されている20)．こうした空

間分解された測定を用いることによってフォトニクス結晶中での光の空間的な伝搬が直接可視化
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できる．また 2 次元波形整形を用いることによって，空間的に異なるポンププローブを行ない，

photon-polariton の時間空間的な発展を観測した例が報告されている21)．このように超高速コ

ヒーレント過程の時間空間発展を問題とした報告例は今後ますます増えていくであろう．そのた

めにも，光パルスの時間空間同時測定技術の開発は重要である．

本研究で報告する 2D-SSIは時間空間をワンショットで同時に測定することができる12)．同時

期に SPIDERに基づく時間空間 2 次元測定も報告されたが，線形フィルタリングのみを用いる

2D-SSIは微弱光測定，高精度測定の面で有利である．

空間周波数干渉法 (Spatial Spectral Interferometry: SSI)

周波数干渉法 (Spectral Interferometry:SI) 法は信号光のリファレンスパルスからのスペクト

ル位相差を求めることが可能な測定法として知られている．即ちリファレンスパルスの位相が既

知の場合には，信号光のスペクトル位相を特定することが可能である．Fig. 2.5 (a)に SIのセッ

トアップを示す．SIは信号光と参照光の間に時間遅延 τ をつけた光を分光器に入射させ，周波数

面に現れるフリンジを測定することによって位相を測定する手法である．光はグレーティングと

レンズによって空間的に周波数に分散されグレーティングのグルーブと直角方向に周波数軸が形

成される．干渉縞は周波数軸に沿って形成し，その干渉縞にはスペクトル位相及びスペクトル振

幅の情報が含まれている．本測定法は 1次元データのみで光電界の位相情報が得られるために高

速な波形再構築が可能である．

一方 SSI計測は SI計測を 2次元に拡張した測定手法である．Fig. 2.5 (b)に SSIのセットアッ

プを示す．SSIではもう一方の軸に空間情報を載せることによって，時間と空間の 2次元空間の

同時測定が可能となる．つまりスペクトル位相とスペクトル振幅を空間的に分解することができ

る．SIと SSIの違いは，SIでは信号光と参照光を時間遅延 τ をつけて分光器に入射させるのに対

して，SSIではその必要がない．かわりに 2つの光に角度をつけて入射させ，分光器のフーリエ

面上で空間的に重なるようにアライメントをする．フーリエレンズには，グレーティングの分散

方向のみをフーリエ変換するようにシリンドリカルレンズを用いる．いま 2つの光を uref(r, t)，

usig(r, t)とし，

uref(r, t) = Eref(r) exp[i(kref · r + φref(r) − ωt)] (2.37a)
usig(r, t) = Esig(r) exp[i(ksig · r + φsig(r) − ωt)] (2.37b)

と表す．但しここで，kは波数ベクトル，r = (x, y, z)は空間座標，φref，φsigはリファレンスと

シグナル光の波面である．この 2つの光が角度 2θで入射するとき，CCD面 (x, y, z0)にはフリン

ジ I(x, y)が観測され，

I(x, y) = |uref(x, y, t) + usig(x, y, t)|2
= Eref

2(xω, y) + Esig
2(xω, y)

+2Eref(xω, y)Esig(xω, y) cos [2ky sin θ + (φref(xω, y)− φsig(xω, y))] , (2.38)
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Fig.2.5 (a) Optical configuration of spectral interferometer (SI). Signal pulse and de-

layed reference pulse are introduced into spectrometer. Fringes form on the back focal

plane of the Fourier lens where amplitude and phase information are contained. It is

a one-dimensional data array. (b) Optical configuration of spatial-spectral interferom-

eter (SSI). No time delay is set between the signal pulse and reference pulse, but they

are introduced with different angle into the spectrometer. Because the wave-front of

two pulses interfere, Fringe pattern forms along the spatial coordinate y. At the same

time, input pulses are temporally Fourier transformed by a cylindrical lens, hence,

spectral information maps on the spectral axis x. Consequently, phase and amplitude

information in both time and space can be obtained from two-dimensional fringe data

picture.

で与えられる．この様子を Fig. 2.6に示す．ここで，xω は周波数軸にマッピングされた空間座標

である．2つのビームの波面の位相差，φref(xω, y) − φsig(xω, y) は y 軸に沿って平均フリンジ間

隔 2k sin θからのシフトとして観測される．つまりそのシフト量を測定すれば，位相情報が得ら

れる．

SSIを用いて波形整形器後のパルスを測定した結果を Fig. 2.7 に示す．分散が加わらない零分

散セットアップの波形整形器を用いた場合には，Fig. 2.7 (a)の結果に示されるようにフリンジは

等間隔で y 軸方向に並ぶ．スペクトル位相変調を加えると，フリンジ間隔が変調量に従って変化

する．Eq. (2.38)に示されるように 1フリンジが 2πに対応するため，例えば 2D-SSIでのフリン

ジでの半フリンジのスリップは π の位相変調を表す．実際に Fig. 2.7 (b)からもその様子が良く

わかる．この例では中心波長付近で 0から π への位相変調を与えた．Fig. 2.7から明らかなよう

に，信号光のスペクトル位相はフリンジを信号処理しなくとも，フリンジを直接測定したのみで
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Fig.2.6 Side view of 2D-SSI fringe formation. Reference pulse and signal pulse arrive

at the CCD plane with different angle, and form fringes along the y axis, whose pattern

depends on the angle and the relative spatial phase of these two rays.

直感的に得られる．この点も本手法の大きな特色であり，この SSIの特性は波形整形器のアライ

メント時に特に効力を発揮する．

フーリエ変換位相解析法 (Fast Fourier transform phase retreival method: FFTM)

2D-SSIでは，フリンジ画像から直接位相情報が得られるものの，より定量的議論を行なうため

にフリンジ画像から位相を再構築したい．その目的のためフーリエ変換法 (FFTM)を用いる22)．

2D-SSIの場合，2 次元画像を処理する必要があるので，空間軸に沿って各波長成分毎に FFTM

を行なう．簡単のため Eq. (2.38)を書き直すと，

d(x) = a(x) + b(x) cos{φ(x)}
= a(x) + c(x) exp(ik0x) + c∗(x) exp(−ik0x) (2.39)

となる．ここで c(x) = 1
2
b(x) exp{iφ(x)}である．Eq. (2.39)をフーリエ変換すると，

D(k) = A(k) + C(k − k0) + C∗(k + k0) (2.40)

となり，DC成分 A(k)と 2つの AC成分 C(k − k0)と C∗(k + k0)に分けられる．ただし大文字

はそれぞれ小文字の関数のフーリエ変換を表す．この C∗(k + k0)をバンドパスフィルターで取り

出し，その信号を k0だけ周波数シフトさせて零周波数とする．その後に逆フーリエ変換し両辺対

数を取ると位相項が虚数項に現れ，

log{c(x)} = log{1
2
b(x)} + iφ(x) (2.41)
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Fig.2.7 Measured SSI fringe pattern of the output pulse from a pulse shaper. (a) No

modulation is applied to the LC-SLM. (b) Discrete π phase step is applied at pixel

#64. (c) Second order dispersion is applied. (d) Third order dispersion is applied.

と示される．振幅は実数部に現れるので，振幅情報も同時に得ることができる．しかし，信号光

の振幅は分光器を用いればスペクトル強度を直接測定することも可能であるので，一般的には振

幅情報は直接分光器で信号光のスペクトルを測定することで得る．

Fig. 2.8に，FFTMのプロセス処理の図を示す．当然高い SNで信号を測定するためには，信号

光と参照光の強度を等しくし，フリンジのコントラストを向上させる必要がある．しかし Fig. 2.8

の例の場合のように仮にフリンジのコントラストが低い場合においても，FFTMプロセスの過程

において DC成分はフィルタリングされるので，フリンジ成分のみの情報が得られる．

SSIの分解能

SSIの分解能及び測定窓を決定する要因について記述する．

はじめに時間領域の分解能および測定窓について述べる．時間分解能はフーリエ変換の関係に

よって SSIの周波数測定帯域によって決まる．より広帯域なスペクトルを測定すれば，時間分解

能は向上する．時間窓は周波数分解能によって決まる．この周波数分解能は分光器の周波数分解

能及び CCDのピクセルサイズのいずれか低い方によって制限される．分光器の周波数分解能は，

∆x =
λ0f

2π
β∆ξ (2.42)

によって与えられる．∆xは分光器のフーリエ面上での空間座標の広がり (FWHM または 1/e)
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Fig.2.8 (a) Acquired data. It is a one-dimensional fringe data array. In this particular

case the contrast of the fringes are not high. However, DC component can be filtered

out during FFTM process. Therefore, the phase information contained in the fringe

interval is still obtained; (b) Fourier transformed data of (a); (c) Band pass filtered

data array from (b); (d) Reconstructed phase and intensity information by inverse

Fourier transforming data (c).

であり，∆ξは入射ビームの空間角周波数の広がり (FWHMまたは 1/e)である．周波数分解能が

単純に分光器の周波数分解能あるいは CCDのピクセルによって決定されるのは SSIの大きな利

点である23, 24)．SIでは § 6.2.1(p. 151)に述べるように時間遅延によって決定されるフリンジ間

隔によって測定時間窓が決定される．サンプリング定理に基づけば，SIと比較すると SSIでは最

低でも 2倍以上のスペクトル分解能が得られることになる．

次に SSIの空間領域の分解能及び測定窓について記述する．シリンドリカルミラーを用いて，

空間測定軸に沿ってビーム径を拡大縮小するようなテレスコープを構築し空間分解能を向上させ

たり空間窓を拡大させたりすることができるが，ここではそうしたテレスコープは構築しないも

のとする．その場合には，空間窓は単純に CCDの受光面のサイズによって決まる．但し Fig. 2.6

で示されるようにビームが角度 θで受光面に入射するので，受光面の幅が wとすると，w cos θの

ビームまで測定可能である．ただし一般には θは十分に小さいので w � w cos θである．一方，

空間分解能は空間軸にそって FFTMを行なうので，フリンジ間隔によって決まる．FFTMでは

1フリンジが 1サンプルポイントに対応するので，フリンジ間隔が細かいほど高い空間分解能が

得られる．フリンジ間隔はリファレンスとシグナル光の入射角によって決定するが，サンプリン

グ定理によれば 1フリンジには最低でも 2つの測定点を必要とするので，最大得られる空間分解

能は，CCDのピクセルサイズの倍の大きさである．しかし実際には波面の歪みがフリンジの平均

振動の摂動として現れるために，その波面の歪みを正確に測定するためには，1フリンジに対して



第 2章 波形整形器とその時間空間結合作用 63

最低でも 4～5点の測定点が必要である．今，1フリンジに対して n点の測定点があった場合に，

位相の情報はフリンジ間隔の摂動として現れるので，位相の分解能は α = 2π/n radとなる．仮

にフリンジ周期が β mmの場合にその積は αβ = 2π∆f となる．ここで ∆f mm/pixelは SSIの

空間分解能，即ち多くの場合は CCDのピクセルサイズである．これは，この ∆f が与えられて

いる場合，空間分解能と位相分解能の両方を同時に向上させることはできないことを示している．

補助的説明を Fig. 2.9に示す．

frequency

P
h
a
se

α

β

reconstructed phase

Fig.2.9 The reconstructed phase is shown in respect of frequency. Each cross rep-

resents a data point, and the square area is the ambiguity of a data point can exist.

The area size is given by αβ = 2π∆f , where ∆f is the frequency resolution of the SI

apparatus.

本 SSIは，2次元時間空間プロファイルを測定する場合のみではなく，空間情報を捨て去り時

間波形のみを測定する用途に用いた場合でもすぐれている．SSIではフリンジ形状から直感的に

位相が得られる利点のみならず，前述したようにスペクトル分解能も高い．SIの場合には 1次元

の周波数フリンジデータを FFTMを適用してスペクトル位相を再構築するが，SSIの場合には

FFTMを空間軸に沿って行なう．そのためフリンジ周期によって制限を受ける分解能が SIの時

とは異なり空間軸に現れ，周波数軸には現れない．そのため 2D-SSIでは SIと比較して最低でも

2倍，通常 5～10倍近くスペクトル分解能が高く測定することができる．

また SIでは近年，参照パルスの時間遅延を変化させるのみで，分光器中のグレーティングの高

次分散に起因する分光器のわずかな校正誤差の影響によって，見かけの線形チャープが測定され

てしまうことが報告されている25) が，SSIでは参照パルスとリファレンスパルスの間に時間遅延

をつけることは無いのでそうした問題は起らない．

逆に通常 2D-SSIは空間軸に沿って FFTMを行なうが，空間分解能を高く得たい場合には 2つ

のパルスに時間遅延をつけ分光器にコリニアに入射させることによって SI測定を行ない，周波数

軸に沿って FFTMを行なえばよい．
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4f 型波形整形器の時間空間プロファイル

波形整形器後の時間空間プロファイルを 2D-SSI を用いて測定した．実験セットアップを

Fig. 2.10に示す．セットアップは大きく分けて波形整形器と SSIからなる．波形整形器からの出
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Fig.2.10 Experimental setup consisting of two parts: a pulse shaper and SSI apparatus

射光を信号光として測定するために，波形整形器を迂回する参照光を用意する．参照光と信号光

を角度をつけて SSIに入射させる．SSI では周波数-空間の 2 次元を同時測定できるわけである

が，測定可能な空間は SSI への入射光のグレーティングのグルーブに対して平行方向 (分散方向

に直角方向) である．グルーブに対して直交する方向の空間プロファイルは平均化される．

波形整形器後の時間空間結合の影響は Eq. (2.19)で表わされるように，Fig. 2.10の波形整形器

のグレーティングの分散方向に平行方向 (x軸)にのみ現れるために，特に興味のある x軸を SSI

で測定するためにはビームプロファイルを 90◦ 回転する必要がある．そのためににミラー 2枚を

90◦ ねじった配置に設定したペリスコープを構築した．このことによって，ビームプロファイル

も 90◦ 回転させることができる．逆に，時間空間結合の影響は現れない波形整形器のグレーティ

ングのグルーブに平行方向 (y 軸)を測定する場合には，ペリスコープを取り外しビームを回転す

ることなく SSIに入射させた．Fig. 2.10中の y-cylindrical lensは，波形整形器直後のプロファ

イルを測定するためのイメージングレンズである．波形整形器直後のビームプロファイルを知り

たいので，測定対象軸のみイメージングを行なうためにシリンドリカルレンズを用いた．波形整

形器の出射側グレーティングから SSIの CCD面の距離が 1200 mmであるので，fy = 300 mm
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のレンズを用いて，波形整形器の出射側グレーティングと SSIの CCD面の中間に配置した．SSI

のフーリエレンズには fx = 100 mmのシリンドリカルレンズを用いている．グレーティングは

d−1 = 600 line/mm，CCD素子 (Kodak KAI-0372M) は，有効光電面寸法 8.9 mm × 6.6 mm，

画素寸法 11.6 µm × 13.6 µm 画素数 640 × 480 pixのものを用いた．本測定器では参照光と信

号光の位相差を測定するので，分散素子であるレンズを使用することができる．そのためセッ

トアップが簡便である．またフレネル回折の影響による信号光の波面の 2 次の位相変化は同じ

距離だけ参照光も伝搬するのでやはり打ち消される．グレーティングへの入射角は θi = −17◦

に設定し 1 次回折光を用いた．本セットアップでは，CCD カメラで測定されるスペクトル幅は

∆S = 96.8 nmであり，そこから求まる測定器の実効的な時間分解能は 22.4 fsである．但し，光

源のスペクトルの全値幅がこの測定器のスペクトル帯域よりも十分に小さいので，CCD カメラ

で測定されるスペクトルよりも低周波や高周波のスペクトル成分は零としても差し支えない．こ

うした作業を信号処理の過程で加えることによって見かけの時間分解能を向上させることができ

る．これは，信号処理を行なう過程でスペクトル帯域 ∆S の外のスペクトル強度は 0であるとい

う情報を追加したことによる影響であるので，それが明らかでない場合にはそうした信号処理を

行なってはいけない．この作業を行なう理由は，時間波形を表示する際に実効的な時間分解能の

間をなめらかに補完した信号表示が欲しいからである．一方 CCDのピクセルサイズに対応する

スペクトル分解能は 0.15 nmであるが，Eq. (2.42)より計算されるスペクトル分解能は 0.29 nm

であるので，本セットアップでは分光器がスペクトル分解能を制限している．SSIへ入射するビー

ムは直径 2.03 mm (FWHM)のガウスプロファイルとした．空間軸に沿って FFTMを行なうの

で，空間分解能はフリンジ間隔によって決定されるが，そのフリンジ間隔は参照光と信号光の入

力角度 θによって決定される．θ の値は実験中に微調整を繰り返すことが多いため，空間分解能

の値は測定毎に変化するが，代表値として空間分解能 121.7 µmが得られている．

はじめに波形整形器が正しくアライメントされている場合の SSIで測定された波形整形器の時

間空間プロファイルを示す．Fig. 2.11 (a)で示される時間空間結合の傾きが SSIで測定された

(b)の画像で良く再現されていることがわかる．一方，Fig. 2.11 (c)より波形整形器のスペクトル

分散方向に直交する y 軸方向では時間空間結合の影響が現れていないことが確認される．ここで

用いたマスクは交代位相マスク (0, π, 0, π, . . . )であり，時間的にはダブルパルスを生成する．ま

た，このマスクは最も時空間結合が顕著に表れる位相マスクの例でもある．

波形整形器がミスアライメントした状態の時間空間プロファイルを理解し，また測定可能する

ことは，波形整形器を高精度に調整するためには必要不可欠であり，非常に複雑に時間空間プロ

ファイルが結合するので，2次元時間空間測定手法の原理実証に良いターゲットでもある．

波形整形器の出射側のグレーティングの角度が 1◦ ずれていた場合の測定結果を計算結果と共

に Fig. 2.12 に示す．時空間結合によるプロファイルの傾きに加えて，各パルスの波面が傾いてい

ることが見て取れる．Fig. 2.12 (b)の測定結果の各パルスの時間幅は計算よりも若干広くなって

いるが，これはグレーティングの角度を回転させる際にグレーティングの距離が若干ずれた影響
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(a) (b) (c)

Fig.2.11 Calculation results and measured experimental results of spatio-temporal

intensity distribution of the pulse shaped with a 4f pulse shaper are shown. An

alternate phase-only mask (0, π, 0, π, . . . ) is applied to the LC-SLM. (a) Calculation

result of intensity distribution in x-t coordinates. (b) Measured space-time x-t intensity

distribution. (c) Measured space-time y-t intensity distribution. x represents the

horizontal axis, which is identical direction to the spectral dispersion at the grating in

the pulse shaper, where y is the vertical axis, which is perpendicular direction to x.

(a) (b)

Fig.2.12 (a) The calculated spatio-temporal intensity distribution of shaped pulse

with a 4f pulse shaper, where the angle of the output grating differs by 1◦ from that at

the input. The shaping mask is an alternate phase-only mask. (b) The corresponding

experimental result.
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である．実際にグレーティングの距離をずらした場合には Fig. 2.13 (a)に示される様に各パルス

のパルス幅が伸びる．このパルス幅の伸張はスペクトル位相が線形チャープするからであり，そ
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Fig.2.13 (a) The measured spatio-temporal intensity when the output grating slightly

differs in its position. An alternate phase mask is applied to the pulse shaper. (b) Spec-

tral phase distribution at the center of the beam (space x = 0 mm) of the output pulse

from the pulse shaper. The solid line represents the spectral phase at the correspond-

ing grating position of (a). The dotted curve represents the spectral phase with the

ideal 4f setting. The null phase mask is applied to the pulse shaper.

の効果はスペクトル位相を観測すると明らかである．Fig. 2.13 (b)の点線は波形整形器が理想状

態にセットアップされているときに，SLMに変調を加えていない場合の出力スペクトル位相で

ある．零分散セットアップになっているために，かなり広いスペクトル領域にわたって位相がフ

ラットに保たれている．一方実線は波形整形器のグレーティングの距離を理想状態よりも伸ばし

た場合のスペクトル位相である．スペクトル位相が線形に負にチャープすることが見て取れる．

Eq. (2.19)の知見と一致する．

最後にレンズの距離が異なった場合の時間空間プロファイルを，Fig. 2.14に示す．再び SLM

には変調を加えずに波形整形器後のスペクトルを測定した．Fig. 2.14 (b)にレンズの位置をずら

した場合の空間領域の位相即ち波面を示した．Fig. 2.14 (b)の点線で示されているのは波形整形

器がほぼ理想状態にセットアップされている場合の出力パルスの波面である．実線はレンズの位

置を理想状態からずらした場合である．波面が歪む事がこの結果からわかる．波面に直交する方

向に光は伝搬するので，レンズ位置のアライメントがずれると出力ビームは発散角を持つことが

わかる．この波面の歪みは SLMにどのようなマスクを印可したところで補正することができな

いのでレンズ位置のアライメントは特に慎重を要する．
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Fig.2.14 (a) Measured spatio-temporal intensity distribution when the output lens

slightly differs in its position from that of the input. An alternate phase mask is

applied to the pulse shaper. (b) Spatial phase distribution of the output pulse at time

t = 0 s. Solid line represents the spatial phase at corresponding lens positions of (a).

Dotted line represents the spatial phase when the 4f pulse shaper is alighted nearly

perfect. A null phase mask is applied to the pulse shaper.

波形整形器の定式化によって得られた時間空間プロファイルが実際に実験的に測定されたこと

によって，それらの定式化が正しい事が示された．また，波形整形器の時空間プロファイルを測

定することによって 2次元時間空間測定法自体の原理実証実験が行えた．

2.2.4 時間空間結合の影響

Fig. 2.11の実験結果からも，Eq. (2.19)からも，理想的にセットアップされた波形整形器にお

いても時空間結合効果が存在することが示されている．この時間空間結合がもたらす様々な影響

について述べる．特に波形整形器をコヒーレント制御にもちいる際のこの時空間結合の問題につ

いて考える．

空間プロファイル・空間周波数に与える影響

本研究で用いた波形整形器のパラメータを用いてその出力光電界の時間空間特性を計算した．

波形整形器は理想的にセットアップされていると仮定し，波形整形器への入射パルスにはスペク

トル幅 45 nm (FWHM)，中心波長 800 nmのガウス型スペクトルを持つパルスを仮定し，入射

ビームには 1.0 mm (FWHM)のガウス型のビームプロファイルを与えた．マスクには交代位相

マスクを与えた．その時の出力波形を Fig. 2.15に示す．本シミュレーションは，Eq. (2.19)に基
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(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)

(g)

(h)

Fig.2.15 Two dimensional Wigner function distribution in space, spatial frequency,

time, and wavelength of a shaped output pulse when alternate phase mask is applied

to the LC-SLM. (a) Wavelength-spatial frequency distribution of a shaped pulse. This

output profile is identical to the input pulse profile. The space-time coupling effect

appears only in phase. (b) Time-spatial frequency distribution of a shaped pulse. The

spatial frequency distribution corresponds to the focal spot image since a lens functions

as a Fourier transform element. (c) Wavelength-space distribution of a shaped pulse.

The spectrum in different space has different shape. Two peaks in space is observed.

(d) Space-time distribution of a shaped output pulse. Spatial-temporal coupling effect

is easily observed as a tilt. (e) The summed frequency along spatial axis. It is identical

with input. (f) Summed temporal profile fold along spatial axis. (g) Summed spatial

frequency profile, hence the far field image of the output pulse. It is identical to the

input. (h) The spatial profile summed up along temporal axis.
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づき，マスクでのピクセル化による 128ピクセルの離散的な位相変調の影響及び各ピクセル間に

存在するピクセルギャップの影響も考慮されている．

Fig. 2.15 (d)の時空間プロファイル t-xに Eq. (2.20)の傾きとして与えられる時間空間結合の

影響が顕著に表れている．交代位相マスクは時間域でダブルパルスを生成するマスクとして知ら

れているが，その 2つのパルスの空間的位置が Eq. (2.20)に沿ってシフトすることがわかる．時

間域を変調するためにマスクに変調を加えると，恒に空間変調が伴うので，波形整形応用を光物質

相互作用に応用する際には，単純に時間波形のみを考慮したのでは不十分である．超高速コヒー

レント仮定で時間空間発展を問題にする場合21)を除いては，一般には空間変調と時間変調による

影響は独立に考えたい．そのためこの時空間結合効果による時間に依存した空間プロファイルの

変調を解消する必要がある．一つには出力ビームを集光する事による解決があげられる．光と物

質を効果的に相互作用させるために光を物質に照射する場合には，高い光密度を得るためにビー

ムをレンズで集光するのが一般的である．そこで，Fig. 2.15 (b)の空間周波数と時間の k-tプロ

ファイルに着目すると，空間周波数プロファイルには時空間結合の影響が出ていない．出力パル

スの空間周波数プロファイルは入力の空間周波数と全く同一である．ここで，レンズの作用が空

間フーリエ変換であることを思い出すと，Fig. 2.15 (b)のプロファイルは波形整形器直後のビー

ムをレンズで集光したときのレンズの焦点での時間空間プロファイルであることがわかる．幾何

光学的な理解では，時空間結合の影響は出力ビームを水平にシフトさせるのみなので収差の無い

理想的なレンズを用いれば集光スポットはどのような位相変調をマスクに加えても変化しないは

ずである．しかし実際にはもう少し複雑である．Fig. 2.15で示したプロファイルは波形整形器出

射直後のプロファイルであり，自由空間を光を伝搬させるとビームはフレネル回折を受ける．そ

のため波面は Eq. (2.11)で示されるように 2次関数的にゆがむ．集光レンズはフレネル回折と逆

方向の 2次の位相関数を空間電界に加える素子であるが，フレネル回折による影響によって見か

けの焦点距離が伸びる．そうした自由空間を伝搬したビームを焦点距離 f のレンズで集光すると，

最小スポットはレンズの焦点距離 f の後方にくる．そのため集光レンズはもはや波形整形直後の

イメージをフーリエ変換しない．そのために最小スポットにおいて，波形整形器での時間空間結

合の影響が見られる様になる．

実際に時間空間結合効果による空間プロファイルが変調する影響が光物質相互作用においてど

のように影響を与えるのかを調べた．波形整形器をマルチパス増幅の CPA レーザシステムの後

に構築し，整形波形を f = 60 mmのアクロマティックレンズで集光した．本実験の波形整形器

には，曲率 R = 300 mmの金コーティングされた凹面鏡を用いた反射型 4f 波形整形器を構築し，

グレーティングには d−1 = 600 mm/lineのホログラフィックグレーティング (PC0600 30x30x6

800 nm (TM+TE))を用いて，グレーティングの入射角は θi = −15◦とし，1次回折光を用いた．

交代位相マスクを用いてダブルパルスを作成した集光レンズの最小スポット点に 70 nmの厚みの

Crをガラス基板上に蒸着させたサンプルを設置しその時のアブレーションパターンを観測した．

実験結果を Fig. 2.16に示す．Fig. 2.16 (a)は波形整形器のマスクに変調を加えていない場合の
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(a) (b)

(c) (d)

Fig.2.16 (a) Ablation pattern on the Cr surface when no modulation is added to the

pulse shaper. (b) Ablation pattern when alternative phase mask is added to the pulse

shaper. The pulse after the pulse shaper propagates about 3 m long. (c) Ablation

pattern when alternative phase mask is added to the pulse shaper. Imaging lenses

are build after the pulse shaper to compensate the Fresnel diffraction. (d) Ablation

pattern when alternative phase mask is added to the pulse shaper. Imaging lenses are

build and adjusted perfectly so that two pulses spatially overlap. Various hole sizes

are due to the different fluence of the pulse.

アブレーションパターンである．レンズの角度収差の影響によって，ビームの形状は非対称では

あるものの 1つの穴が加工される．Fig. 2.16 (b)は波形整形器の LC-SLMに交代位相マスクを

加えた場合のアブレーションパターンである．この時ビームは波形整形器後，集光レンズまで約

3 m 伝搬している．交代位相マスクは時間域では最も時間遅延が大きいダブルパルスを生成し，

また時間空間結合の空間域への影響も最も顕著に表れる．ダブルパルスによる交代位相マスクを

波形整形器に加えたことによって生成された 2つのパルスがサンプル上で 30 µm近くも空間的に

シフトすることがわかる．ポンププローブ実験に波形整形器で生成したパルスを用いる際にはこ

の 2つのパルスが空間的に一致している必要があるが，本条件では空間的に全く重ならない．次

にフレネル回折の影響を低減させるために波形整形器後の伝搬距離を 40 cmに短縮した．伝搬距

離を短くすることによって 2つのパルスの重なりを高めることは可能であるが，わずか 40 cm伝
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搬させた場合でも Fig. 2.16 (c)より，15 µm程度の重なりのズレが起きるので，光を強く集光す

る場合にはやはり集光スポットの重なりが得られない．伝搬によるフレネル回折をキャンセルす

る位相関数を持つ光学素子はレンズであるので，リレーレンズを構築することができる．そこで

波形整形器後にガリレイ型テレスコープをリレーレンズとして構築し，波形整形器直後のイメー

ジを集光レンズの直前に得られるようにした．その結果 Fig. 2.16 (d)のパターンが得られ，空間

的な重なりがほぼ取れていることがわかる．ただ，このセットアップにおけるレンズ位置の調整

は非常にセンシティブでありまた，多数のレンズを用いるために，レンズの収差が増幅されたり，

系が非常に複雑になる等問題点も多い．またレーザシステムのビーム広がり正確に調整すること

も必要となる．Fig. 2.16 (d)ではレーザシステムから得られるビームのダイバージェンス及び，

波形整形器に入射するまでのビームのフレネル回折を補正するために波形整形器前にもガリレイ

型テレスコープを構築している．

時間空間結合の影響を低減する手法として K. Nelsonと W. Wefersが提案する，波形整形器

を往復伝搬させることも可能である10)．しかし，Fig. 2.17に波形整形器を往復伝搬後の時間空

間プロファイルを示すように，光を波形整形器を往復伝搬させることによって空間プロファイル

は劇的に改善するものの空間プロファイルの裾でビーム広がりが観測されるようになる．本手

法での問題点の一つ目が，往復伝搬させると更に高度なアライメントが要求されることである．

LC-SLMのピクセルサイズが 100 µmとすると，復路の光のポインティングが 100 µmずれると

復路では隣のピクセルに光が入射し異なる変調が加わってしまう．当然時間波形は設計した物と

は異なったものが得られる．また，波形整形器の効率が問題となる応用では，光を往復させるこ

とによってスループットが著しく低下するために用いることができない．一般にスペクトルが広

い光を扱う場合には使用するグレーティングのグルーブ間隔が広くなるが，グルーブ間隔が広く

なるにつれ，グレーティングの回折効率は低下するので，比較的広帯域の光を扱う場合には特に

問題となる．実際に Fig. 2.16の実験で用いた波形整形器の伝送効率は約 10%であり，光を往復

させるセットアップを 50%ビームスプリッターと共に構築すると効率は 0.25%を切ったために，

強く集光した場合でもアブレーション応用にもちいることができなかった．

4f 波形整形器は様々なコヒーレント制御で用いられているが，このようにその時間空間結合の

影響を取り除くことは容易ではない．Fig. 2.16の例で取り上げたようなフェムト秒アブレーショ

ンを利用した微細加工応用，気相・液層・固相に限らず物質の光電界の波形依存を調べる全ての

コヒーレント制御においてそのスポットサイズが波形毎に変化することは避けなくてはならない．

光解離反応制御などの高強度な光電場応用ではスポットサイズの広がりは光強度を著しく低下さ

せるために特に避ける必要がある．

実効的に時空間結合効果を緩和させるために，ビームをなるべく広げてから波形整形器へ入射

する手法があり，これは有効である．ビームを拡大すると相対的に時間空間結合の傾きが緩和さ

れる．但し無視可能な領域まで時間空間結合効果を低減させるためには入射ビームを 30 mm 以

上に広げる必要があり23)，その場合にはレンズの球面収差が問題になる可能性があるなど，簡単
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(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)

(g)

(h)

Fig.2.17 Two-dimensional Wigner function distribution in space, spatial frequency,

time, and wavelength of a shaped output pulse when half alternate phase mask

(π/2, 0π/2, 0, π/2, . . . ) is applied on the LC-SLM. The pulse double-passes the pulse

shaper. (a) Wavelength-spatial frequency distribution of a shaped pulse. This output

profile is identical to the input pulse profile. The space-time coupling effect appears

only in phase. (b) Time-spatial frequency distribution of a shaped pulse. The spatial

frequency distribution corresponds to focal spot image since a lens work as a Fourier

transform element. (c) Wavelength-space distribution of a shaped pulse. The spectrum

in different space has different shape. (d) Space-time distribution of a shaped output

pulse. (e) The summed frequency along spatial axis. It is identical to the input. (f)

Summed temporal profile folded up along spatial axis. (g) Summed spatial frequency

profile, hence the far field image of the output pulse. It is identical from the input.

(h) The spatial profile summed up along temporal axis.
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ではない．もう一には波形整形器後に空間フィルターを設置する手法がある．例えば Fig. 2.15の

後に 1 mmの空間フィルターを設置した場合空間フィルターによってスペクトルもフィルタリン

グされるものの，時間波形にはそれほど影響を与えない．空間フィルター関数さえ正確に把握し

ていれば後で正確に時間波形を計算可能であるので空間プロファイルはほぼ一定の条件で実験が

可能になり，これはコヒーレント制御において有利である．

時間波形・スペクトルに与える影響

時空間結合による影響は空間プロファイルへの予期せぬ変調のみでなく，スペクトル波形，即

ち時間領域波形にも影響を及ぼす場合がある．この事実は時間空間結合作用をモデルにいれて計

算を行なわないと，特に複雑な位相変調を加える場合に大きな誤差を生むことを示している．

6ピクセル毎に 0，π の位相が交代する交代位相マスクを加えた (Fig. 2.18)．本マスクを LC-

-2

-1

0

1

2

0 20 40 60 80 100 120

Pixel #

Fig.2.18 Alternate phase mask function applied to the LC-SLM. In every 6 pixels π

phase shift is added.

SLMに加え，波形整形器後のスペクトルをスペクトルアナライザーで測定した．スペクトル分解

能 0.1 nmの条件でスペクトルアナライザーに Advantest Q8381を用いたて測定した．スペクト

ルアナライザーのプローブはシングルモードファイバープローブであるので，空間的にフィルター

を加えていることになる．測定結果を，Fig. 2.19に示す．Fig. 2.19 (a)に LC-SLMに変調を加

えていないときの波形整形器からの出力パルスのスペクトルを示した．波形整形器への入射ビー

ム径は 1 mmとし，Fig. 2.19 (b)に Fig. 2.18に示す位相マスクを加えたときの波形整形器後のス

ペクトルを示した．スペクトルに深いディップが観測される．入射ビーム径を 3倍に広げた場合

には，そのディップの深さ及びその幅が改善することが Fig. 2.19 (c)からわかる．Fig. 2.19 (b)，

(c)をそれぞれ拡大したものを Fig. 2.20に示す．拡大図からも入力のビーム径を広げるにつれ，

スペクトルのディップの幅が狭くなることが見て取れる．このディップが波形整形器の時間空間

結合効果に起因することを Fig. 2.21の計算結果によって示す．Fig. 2.21では波形整形器の時間

空間結合効果の取り扱いを変化させて計算した．Fig. 2.21 (a)-(d)は波形整形器の時間空間結合

を考慮せずに計算したスペクトル ((a), (c))及び時間波形 ((b), (d))である．Fig. 2.21 (a)-(b)と
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Fig.2.19 (a) Output spectrum from the pulse shaper when no phase modulation is

applied to the LC-SLM. (b) Output spectrum from the pulse shaper when alternate

phase mask in every 6 pixels is applied to the LC-SLM. The input beam diameter is

1 mm. Deep dips are observed which correspond to the abrupt phase. (c) Output

spectrum from the pulse shaper when alternate phase mask in every 6 pixel is applied

to the LC-SLM. The diameter of the input pulse to the pulse shaper is expanded three

times with a Galileian telescope.
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Wavelength (nm)
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beam size expanded

Fig.2.20 Expanded view of the spectrum with different input diameter. The spectrum

dip width is reduced when the diameter of the input beam is expanded.
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Fig.2.21 Caluculated results of spectrum and temporal waveform from a pulse shaper

with various assumptions. (a)-(b) Spectrum and temporal waveform from the pulse

shaper when space-time coupling is not taken into account. Pixel gap effect is also

neglected. (c)-(d) Spectrum and temporal waveform from the pulse shaper when space-

time coupling is not considered, but pixel gap effect. Slight larger null component in

(d) is due to the pixel gap effect. (e)-(f) Spectrum and temporal waveform from the

pulse shaper when both the space-time coupling and the pixel gap effect is taken into

account. The pulse component in ±700 fs in (f) is smaller than that of (b) and (d),

where the space-time coupling is not considered. The time window of a pulse shaper

is limited by the spectrum resolution at the Fourier plane which is eqivalent to the

magnification of the space-time coupling effect.

(c)-(d)の違いはピクセルギャップの考慮の有無であるが，時間波形 (b)，(d)において零成分の

増加が見られる以外には目立った変化は観測されない．本研究に用いた LC-SLMでは，97 µm

の幅の各ピクセルの間に，3 µmのピクセルギャップが存在する．ピクセルギャップでは光は位

相変調を受けずに透過する．Fig. 2.21 (d)で示される時間波形の零成分は変調を受けないで透

過してきた成分に対応し，この零成分増加する理由はピクセルギャップを考慮したことによって

光が変調を受けずに透過する成分が増加している事に起因する．しかしスペクトル強度波形は

Fig. 2.21 (a)-(d)の時間空間結合効果を考慮に入れないときには，入力波形と同一である．一方

Fig. 2.21 (e)-(f)に示される波形は時間空間結合効果を考慮に入れた場合であり，スペクトル強

度に大きなディップが観測される．ここでの入力ビームは直径 1 mmのガウスプロファイルを仮

定している．位相の急峻な変化が起きるとスペクトル振幅に大きなディップが観測される．この
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ことから，Fig. 2.19で観測されたスペクトルのディップの影響は波形整形器の時間空間結合効果

に起因することがわかる．定性的な理解としては，空間プロファイルを考慮に入れない場合には，

マスク面でのスペクトル分解能は無限に小さくなるが，空間プロファイルを考慮にいれ，波形整

形器の時間空間結合効果を考慮したことによって，マスク面でスペクトル分解能が有限の値を持

つようになる．ある波長成分 λは波形整形器のフーリエ面で有限のスポットを持つために同一の

波長成分でも，ピクセルギャップ付近に入射したスペクトル成分は，変調を受ける成分と変調を

受けない成分の両方が存在することになる．そのために干渉効果によってスペクトルが削られる．

Fig. 2.15 (c)，(e)によれば，ビーム全体にわたってスペクトルを積分した場合には Fig. 2.15 (e)

に示されるように入力と同じスペクトルが得られる．これは中心付近で削られた光成分がビーム

の周辺部分にあらわれることを示している．このことから，Fig. 2.19で観測されるビームの中心

部分のスペクトルのディップは，ピクセルギャップにおける異なる屈折率に起因する回折効果と

いう解釈も可能である．

波形整形器のパラメータが与えられたときには，そのスペクトル面での波長分解能はその入射

ビームの空間周波数幅によって規定されてくる．ビーム径が広い場合により高い波長分解能が得

られる．波長分解能を向上させる意味はその波形整形器の時間窓を向上させることでもあるので

重要である．実際に Fig. 2.21 (f)によって示される ±700 fsの成分が Fig. 2.21 (d)よりも小さ

いのは，時空間結合効果を考慮に入れたために波形整形器の時間窓関数が正しく得られるからで

ある．

Fig. 2.22に実際に Fig. 2.18のマスクを LC-SLMに加えた場合の実験で得られたスペクトル

を計算結果と共に示す．計算結果と実験結果が非常に良く一致する．そこで，どの程度まで波形
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Fig.2.22 The experimental and calculated result of the output spectrum from a pulse

shaper, when alternate phase mask is applied to the LC-SLM.

整形器への入射ビーム径を広げれば，時間空間結合効果が十分に低減されるかを計算によって示
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す．異なる入射ビーム径で波形整形器に入射した際の出力スペクトルの計算結果を Fig. 2.23に示

す．波形整形器には本研究で用いたパラメータを使用し，マスクには Fig. 2.18に示した交代位相

700 750 800 850 900

Wavelength (nm)

10mm

20mm

30mm

Fig.2.23 Calculation of a spectrum from a pulse shaper when the diameter of the

input beam is changed.

マスクを加えた．スペクトル包絡線が太く表示されているのは細かいディップがピクセル毎のピ

クセルギャップで存在するからである．さらに 6ピクセル毎に 0から πへの急峻な位相変調を加

えているために，深いディップが観測される．深いディップが存在することは，即ち波形整形器

のスペクトル面での波長分解能に対応するスポットサイズがピクセルキャップの 3 µm以上のサ

イズを有していることを示している．この深いディップを軽減させるためには，入射ビーム径を

30 mm 以上に広げる必要があるが，オプティクスのサイズ，レンズの球面収差の影響を考慮する

と簡単ではない．波形整形器への入射ビーム径は 1 mmであるため，正確に時間波形を設計する

ためには時間空間結合効果を考慮に入れる必要がある．ターゲットパルスとして長いパルスを設

計する第 7章の実験以降では時間空間結合効果を含めて波形を設計することによって，時空間結

合効果による波形のひずみの影響を考慮している．

こうした時間空間結合効果のスペクトル域に及ぼす影響は交代位相マスクのように急峻な位相

変調を与えるときに最も顕著に表れるが，一見なめらかな位相変調である線形チャープにおいて

も観測されることがあることに注意を払う必要がある．Fig. 2.24に大きな 2 次分散を加えた場

合の波形整形器後の時間波形及びスペクトル波形の計算結果を示す．Fig. 2.24 (b)に示される
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Fig.2.24 Output pulse from the pulse shaper in respect to various second order dis-

persion applied to the LC-SLM. (a) Output temporal waveform from the pulse shaper

when space-time coupling is taken into account. The input diameter is 1 mm. (b)

Corresponding spectrum intensity.

ように大きな 2 次分散を加えた場合にスペクトルの裾の成分が削られていくことが見て取れる．

これは，一見すると 2次分散はなめらかな位相変調を加えているが，スペクトルの裾においては

位相の変化がピクセルの分解能に対して急激に変化するために実際には位相変調が急峻に変化す

ることに原因がある．スペクトルの裾が削られる理由はこの効果による．5 × 10−2 ps2 の大き

な 2 次分散を LC-SLMに加えた場合の出力スペクトルの計算結果と実験結果を Fig. 2.25に示

す．Fig. 2.25 (a)，(b)はそれぞれ時間空間結合を考慮に入れた計算結果及び測定結果であるが，

Fig. 2.24 (b)で示されるようにスペクトルの裾から変調がかかっていることがわかる．本研究で

は，波形整形器を増幅器の前に設置するが，増幅器への入射スペクトル幅は制限があるので，こ

うした位相変調を加える場合にはスペクトルが狭くならないように注意を払う必要がある．実際

にこうしたスペクトル位相を LC-SLMに加えたシード光を用いたところ，増幅器後のパルスのパ

ルス毎の強度の揺らぎが観測されるようになった．スペクトルを Fig. 2.25 (c)に示すが，スペク

トルが非常に狭くオプティクスを損傷する可能性があるために，こうした位相変調を加えること

は避けなくてはならない．

2.2.5 本節のまとめ

本節では 4f 波形整形器の動作原理及びその時間空間結合効果を定式化し，その効果を実際に測

定した．その測定のために 2次元 SSIによる時間空間測定法を開発した．後半は時間空間結合効

果が空間域及び時間域に及ぼす影響について詳細に議論した．特にスペクトルの狭窄化は増幅器

前置き型波形整形システムでは増幅器の損傷を避けるために特に注意する必要がある．
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Fig.2.25 The output spectrum when large second order dispersion is applied to the

LC-SLM. 　(a) Calculation result. (b) Measured spectrum. (c) Measured spectrum

after the CPA when (b) is used as seed pulses.

2.3 AOPDF (Acoustic optic phase dispersion filter)

近年，4f 型波形整形器とは全く異なる手法で波形を整形可能な音響光学分散位相フィルター

(Acoustic optic phase dispersion filter: AOPDF) によるフェムト秒レーザパルス波形整形器が

P. Tournois等によって提案された26–28)．この波形整形器はアライメントが非常に簡便に行え，

また時空間結合効果の影響が小さいという特徴を持つ．

2.3.1 原理

AOPDFの光の変調部は異方性の結晶を用いている．光を変調するために音響波を光と反対方

向から結晶に入射させる音響波を光と相互作用させて波形整形をおこなう．フェムト秒レーザパ

ルスを整形するためには，音響波をデザインする必要があり，整形された音響波を電気信号から

生成するドライバーが必要となるが，光を変調する結晶自体の大きさはコンパクトである．結晶

には TeO2を用いる．入射光は結晶の正常軸に沿った直線偏光を入射させる．光は屈折率 noを感

じて伝搬する．正常軸を伝搬する光は音響波と相互作用する．音響波のブラッグ周期と一致した

波長の光は，異常軸の伝搬モードと結合し，偏光を 90◦ 回転させ異常軸に乗り移る．異常軸を伝

搬する光は屈折率 ne を感じて伝搬する．結晶からの出射パルスのうち偏光方向が 90◦ 回転した
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Fig.2.26 Scheme of an AOPDF. Linear s polarized input light interacts with shaped

acoustic waves propagating from the opposite direction. The diffracted p polarized

light is the output pulse from the AOPDF.

光に着目すると音響波波形に依存した時間波形が得られている．ある波長の光は正常軸と異常軸

ではその群速度が異なるために結晶のどの位置で光をブラッグ回折させるかによって結晶での群

遅延を決定することができる．その設定は各波長毎に可能であるので，結局音響波を適切に設計

することによって，群速度分散を設定することができる．言い換えれば位相フィルターとして機

能させることが可能である．また，音響波の振幅はブラッグ結合の大きさに比例するために，音

響波の振幅を制御することによって振幅フィルターとしても動作させることが可能である．用い

た AOPDF(Fastlight 社製 Dazzler)へ入力させる音響波のドライバ特性は RF 信号: 52.5 MHz

の中心周波数，帯域 >10 MHz，ダイナミックレンジ >50 dBであり，動作周波数は 1 kHzであ

る．結晶は TeO2，結晶長 25 mmであり，これは 3 psの最大時間遅延に対応する．

2.3.2 フィルター特性

AOPDFのフィルター特性は，

Eout(t) = Ein(t) ⊗ S

(
t

α

)
(2.43)

で表される．ここで Eout(t)は出力光電界，Ein(t)は入力光電界，S(t′)が音響波である．ここで

スケーリングファクター αは

α = ∆n
V

c
(2.44)

で与えられる．∆n = |ne − no|，V は音響波の速度，cは光の速度である．
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ここで，AOPDFへの入力光パルスのパルス幅が整形波形と比較して十分に短いと仮定し，デ

ルタ関数的に扱うと，出力光電界は S(t/α)と非常に単純に表されることになる．実際に実験に

使用する場合には，この近似でも十分な場合が多く，この直感的なフィルター特性が本デバイス

を非常に扱いやすいものとしている．Fig. 2.27に，音響波の設計例を示す．ポストパルスには
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Fig.2.27 Example of acoustic wave designing

2 次分散を加えた 1 ps間隔のダブルパルスを設計している．Fig. 2.27 (a)に時間波形振幅，(b)

にその時間波形に対応するスペクトル振幅フィルタを表示している．実際に得られる整形波形は

Fig. 2.27 (a)と入射パルスとの畳み込みである．入射パルスが十分に短くデルタ関数で近似でき

る時には Fig. 2.27 (a)に示した波形が得られる．入射パルスの帯域が有限の場合には，入射パル

スの帯域に依存して Fig. 2.27 (a)の 1000 fsの成分に現れる整形波形のパルス幅が伸びる．この

パルス幅は入射パルス幅と同じになる．一方 2000 fsに現れるパルスは，Fig. 2.27 (b)のスペク

トル関数よりも入射パルスのスペクトルが広い場合には，同じパルス幅が得られるが，入射パル

スのスペクトルが狭い場合には設計したパルスよりもパルス幅が短く得られる．それは狭帯域な

スペクトルを含む光に分散を加えた場合では時間幅が十分に伸張できないからである．

2.3.3 AOPDFのデバイス特性

光の取り出し効率

AOPDFで光パルスを整形するためには，光パルスが音響波とタイミング良く相互作用する必

要がある．つまり，AOPDFの波形整形の繰り返し動作周波数は音響波を発生できる繰り返し周

期によって決まる．最大繰り返し動作周波数は音響波が結晶中に入射してから反対側の端に到

達する時間の逆数で与えられる，即ち結晶長によって決まるが，実際には音響波発生ドライバに

よって制限を受ける．また，音響波は結晶中に定在的に存在するわけではなく，光の入射方向と

逆に伝搬するので，光パルスとタイミングを取ることも重要になる．一般的な Ti:sapphireのオ

シレータの繰り返し周期，76 MHz程度に対して，AOPDF の最大動作周波数は 17 kHzである．

仮に AOPDFを 1 KHzで動作させた場合には，76,000パルスに 1回光パルスをピックアップす
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る必要がある．タイミングチャートを Fig. 2.28に示す．光パルスのピックアップは AOPDF前

Fig.2.28 AOPDF timings. (a) Input pulse train to the AOPDF. (b) Diffracted pulse

train from the AOPDF. (c) Single pulse is picked up to get correct shaped pulse.

後どちらで行なってもかまわないが，AOPDF後にピックアップする場合では，AOPDFからの

出射パルスには設計通りに変調が加わっていないものが含まれる．それは音響波の一部しか結晶

に入っていないタイミングで結晶を透過した光パルスである．こうしたタイミングで入射したパ

ルスを取り除く．繰り返し周期の高いオシレータの光を用いても AOPDF後のパルスの繰り返し

が AOPDFの動作周波数で決定してしまうために，パワー効率は非常に低いと言える．但し 1パ

ルスのみに注目した場合には，AOPDFの回折効率は最大 60%程度得られる．光の回折効率は音

響波の振幅および光との相互作用長に依存する．そのため音響波の時間幅が短い場合においても

高い回折効率を得るためには，強い振幅の音響波を入力する必要がある．そのためどのような音

響波を用いた場合にでも，回折効率を一定に保つためには音響波の振幅を波形毎に調整する必要

があるが，一般に 2次分散を大きく加えた場合の音響波と同じ回折効率を音響波が短いフーリエ

限界パルス付近で得ようとすると音響波の振幅が大きくなりすぎ回折効率も飽和し，正しい波形

が得られないことがある．そのためには音響波振幅を小さくする必要があり，結局回折効率は位

相変調にも依存する．

ジッター計測

AOPDFでは，変調はアクティブに加えているので，整形パルスのパルス間隔のタイミングジッ

ターは元の光パルスのジッターに音響波のジッターが加わったものになる．音響波のジッターの

存在を確認するために，Fig. 2.29 のセットアップを構築した．本セットアップでは，ジッター

の存在を測定するために SIを用いる．リファレンス光には時間遅延 τ をつけている．リファレ
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Fig.2.29 AOPDF jitter measurement. PC: Pockels cell; SI: Spectral Interferometer.

The input pulse train is 76 MHz repetition rate. The AOPDF and the Pockels cell are

operated with 1 kHz. Time delay τ is added to the reference pulse. The timing jitter

of the laser source (76 MHz), Divider, and the PC is cancelled out with this setup, and

the timing jitter of the AOPDF can be obtained as a fringe instability acquired with

the SI spectrometer.

ンス光の光路長の揺らぎを最小限に抑えるために光路はなるべく短く保ち，更に空気の揺れを最

小にとどめるために覆いを施した．光源，Divider 及びポッケルスセルによるジッターはリファ

レンス光とシグナル光の両方に均等に加わるためにキャンセルされ，本セットアップを用いれば

AOPDFの整形パルスのジッターのみを観測することが可能である．SIで得られるフリンジは，

I(ω) = |F{eref(t − τ) exp(φref) + eshaped(t − τ ′) exp(φshaped + δ)}|2 (2.45a)
= A(ω) + Eref(ω)Eshaped(ω) cos{Φref(ω) − Φshaped(ω) + ωτ + (ωτ ′ + δ)} (2.45b)

で表される．Eq. (2.45a)の τ ′ および δはそれぞれ，整形パルスの電界包絡線のタイミングジッ

ター及び，包絡線に対する位相オフセットである包絡線位相 (Carrier Envelope Phase: CEP) を

示している．本来キャリアに対して包絡線の遅延がずれることによって CEPがずれるので，τ ′と

δは本質的には同じであるが，簡単のため分けて考える．Eq. (2.45b)によれば，整形パルスの包

絡線のタイミングジッターは参照光の時間遅延が変化しないのでフリンジの周期に，CEPのジッ

ターはフリンジのオフセットとして現れることがわかる．Fig. 2.29のセットアップを用いて，フ

リンジを測定した結果を Fig. 2.30に示す．フリンジ間隔には大きな変化が無いものの，測定毎

にフリンジが左右に大きく揺れる事がわかる．数周期以内の範囲でフリンジが左右に揺れており，

つまり δが存在している事を示している．フリンジの 1周期は位相に換算すると 2π radであり，

波長 800 nmの場合には，時間域に直すと 2.7 fsの揺れであるので，最低でも 2.7 fs 以上のタイ

ミングジッターが AOPDFには存在することがわかる．本ジッターの存在は，AOPDFの整形波

形を応用に用いる際に問題になるばかりではなく，波形評価に SI等の CEPにセンシティブな計

測法を用いることが困難になることを示している．AOPDFによって整形された波形は CEPに
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Fig.2.30 Fringe instability. Single-shot measured spectral fringes are shown with re-

spect to the acquisition number. One fringe corresponds to a 2π slip, where a 2π slip

corresponds to a 2.7-fs timing jitter in time domain.

敏感でない FROG 等の測定法を用いるか，SIを用いるのであればワンショットベースで測定す

る必要がある．パルス毎のジッターが存在する場合にフリンジ波形を数パルスに渡って平均化し

たのでは，フリンジのコントラストが失われてしまうために SNが低下する．AOPDFによる整

形波形を干渉計測する場合には SIで用いる CCDの電子シャッター時間をパルスピッカーと同期

させてシングルショットベースで測定する必要がある．

2.3.4 本節のまとめ

本節では AOPDFのフィルター特性とそのジッター計測に関して議論した．特にジッターの存

在によって，AOPDFで整形整形された波形の測定手法は制限を受ける可能性があることを指摘

した．但し § 6.4.1(p. 163)においてジッターが存在する場合でも SIを用いて波形を高い SNで測

定する手法について述べる．
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2.4 4f 型波形整形器及び AOPDF波形整形器のパフォーマンス

比較

波形整形システムの EO変調部となる波形整形器の特性はシステム全体のパフォーマンスを規

程する大きな要素となる．Tab. 2.1に 4f 型波形整形器と AOPDFの簡単な比較を示す．

Tab.2.1 Characteristics of LC-SLM based 4f pulse shaper and AOPDF

AOPDF LC-SLM

Shaping in Time domain Spectral domain

Phase & amplitude modula-

tion

Need extra LC-SLM & polariz-

ers for amplitude modulation

Active Passive

Modulation Typ. 58 (µs) repetition period Operates at any repetition rate

Time jitter observed Small time jitter

Alignment Easy Difficult

Programming Complicate Easy

Typ. 4096 × 16 (bits) Typ. 128 × 16 (bits)

Dynamic range High Low

Typ. > 50 (dB) Typ. < 20 (dB)

Time window Limited by crystal length Determined by spectral reso-

lution (lateral dispersion) on

Fourier plane

Typ. ∼ 3 (ps) Typ. ∼ 3 (ps)

Time resolution Determined by bandwidth of rf

signal

Determined by spectral band-

width

Typ. ∼ 6.7 (fs) Typ. ∼ 21 (fs) with

∆λ =100 (nm)

Other characteristics Small spatial distortions Large spatio-temporal coupling
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2.5 本章のまとめ

本章では，高精度波形整形器システムでのキーデバイスとなる 4f 型波形整形器及び AOPDF

の波形整形器について原理及びその特性を議論した．

特に 4f 型波形整形器の時間空間結合効果に関して詳しく解析し，その結合効果による時間空

間プロファイルを 2D-SSI 測定法を用いて初めて直接測定した．この時間空間結合がコヒーレン

ト制御にもたらす影響を空間域及び時間域から明らかにした．特に時間空間結合による空間プロ

ファイルの変調の影響をフェムト秒レーザアブレーションへの応用例を示すことによって示した．

本時間空間結合効果は波形整形器への入射ビームを広げることや，波形整形器後に空間フィル

ターを用いることによって低減可能であることを示した．

また AOPDFのによって整形されたパルスのジッターの存在を明らかにし，正確な波形を測定

する手法に関しての考察を行なった．こうしたジッターが存在する場合には，一般には干渉計測

を用いたのでは正確に波形を測定することが難しいことも明らかにした．
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第 3章

適応制御波形整形

3.1 はじめに

あるシステムの出力を目的の状態に制御するために，フィードバック制御を用いることがある．

システムの線形伝達関数が既知である場合には適切なフィードバックゲインを設定すると，安定

して目的の出力を得られる．一方，システムの伝達関数が非線形で表示される場合や伝達関数が

不明な場合には，出力を目的とする状態に制御するために，入出力情報からコントローラのパラ

メータを自動調整する Parametric Adaptive Controlを行なうことができる．本手法のアイディ

アはフェムト秒レーザパルス波形整形システムに取り込める．但し，フェムト秒レーザパルスの

波形整形では，環境の変化に追随してコントローラのパラメータを即時に変化させなくてはいけ

ない状況はまれであり，最適化アルゴリズムは，繰り返し制御を用いて最適解を探索するための

道具として用いる．本論文での最適化制御や適応制御とは，レーザシステム後の波形や物質の量

子状態等をシステム出力と見なし，それを目的とする状態にするためには，コントローラである

波形整形器へどのような入力パラメータを加えれば良いかを調べるために，閉ループを用いた繰

り返し制御による解探索を行なう手法の事を指すことにする．波形整形器への入力パラメータは

波形整形器で加えるスペクトルフィルタ関数である．

本章では，適応制御波形整形手法に基づいて高精度に波形を整形するシステムを構築する際に

制御系の要素技術となる最適化アルゴリズムの理解を深めることを目的とする．特に波形整形シ

ステムにはどのようなアルゴリズムを取り入れた適応制御を用いれば良いかを位相変調のみに

よる時間波形整形計算をモデルにして明らかにする．これまでにも，最適化アルゴリズムのパラ

メータの変化が，適応制御を超高速コヒーレント応用に用いた際にどのような影響を与えるのか

を調べた例はある1, 2)．しかし，遺伝的アルゴリズムは，プログラマがどのようなアルゴリズム

を実装するか選択できる自由度が高いことや，波形整形器の変調方法に工夫を取り入れることに

よってそれぞれの最適化アルゴリズムの性能に差がでることは十分に考えられる．そこで，焼き

鈍し法と遺伝的アルゴリズムを最適化アルゴリズムとして用いた場合のそれぞれの波形整形精度
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を，独自に比較する必要がある．

本章では，始めにこれらのアルゴリズムの原理を述べた後に波形整形システムのモデルにそれ

ぞれを適用し，それらの結果から実際に実験に用いる波形整形最適化アルゴリズムを選択する．

3.2 適応制御を用いたフェムト秒レーザパルスの波形整形

適応制御が有効なケースの一つは，システムの伝達関数が既知であっても出力から入力を直接

求めることができない逆問題になっている場合である．スペクトル位相のみを変調することに

よって目的時間複素電界を得るスペクトル位相フーリエシンセサイジング波形整形において，最

適位相マスクを設計する場合が本例にあたる．Eq. (1.4)によると，フーリエ逆変換演算は振幅項

と位相項のそれぞれが独立に線形に演算されるわけではない．スペクトル振幅 A(ω)とスペクト

ル位相 Φ(ω)の両方を与えて初めて時間領域の振幅 a(t)・位相 φ(t)が定まるため，スペクトル振

幅 A(ω) が光源のスペクトルによって決まっている場合，スペクトル位相 Φ(ω) を変調するのみ

では，目的とする時間波形 e(t)を一意に定めることはできない．しかし近似波形であれば，スペ

クトル位相 Φ(ω)を直接求める代数的な手法は逆問題となっているために存在しないが，最適化

手法を取り入れて求める事ができる．特に，時間振幅波形 a(t) または時間位相 φ(t)のみをター

ゲットとする場合にはかなりの精度が得られると期待される．

一方，実験室環境においても最適化制御は有効である．例えば，フェムト秒レーザパルスが物

質中を伝搬する場合でも，それを記述する波動方程式では非線形項が無視できないために，やは

り代数的に出力から入力を求めることはできない．フェムト秒レーザパルスはその広帯域性及び

その高ピークパワー性によって，光パルスが物質中を伝搬するとその形状が容易に変化する．非

線形波動方程式を光の伝搬方向にセグメント化し，そのセグメント内で線形近似して光の伝搬を

記述するスプリットステップフーリエ法3)を応用し，そうした伝搬計算アルゴリズムを逆に辿りシ

ステム出力から入力を近似的に求める手法も提案したが4)，実際には非線形定数を正確に求める

ことは簡単ではないために，正確な入力波形を決めることは難しい．更に，こうした系において

は線形定数やわずかな外乱であっても非線形項の影響と相まって波形に大きな変化を与える．こ

うした理由から仮にシステムを非線形方程式でモデル化できる場合でも，非線形伝搬方程式を解

くことなしに，実験室内で閉ループを構築し出力を最適化する手法が有効である．

実験室内で最適化制御による閉ループを構築する 3つ目のケースはシステムの伝達関数自体が

不明な場合である．具体例としては，振幅位相の制御されたフェムト秒レーザパルスを光物質相

互作用に用いてターゲット物質の量子状態を目的とする状態に制御するような実験に適用する場

合である．分子等の相互作用ハミルトニアンを記述することは物理的に困難な場合が多く，どの

ようなスペクトルマスクで変調された光パルスが物質の量子状態を目的とする状態へと操作する

かは不明である．こうしたシステムが完全にブラックボックス化されている場合でも，最適化制

御は非常に良いパフォーマンスを示す．
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最適化制御では進化的アルゴリズム (Evolutionary Algorithm: EA) で総称される免疫型ア

ルゴリズム (Immune Algorithm: IA) や遺伝的アルゴリズム (GA)，結晶の焼きなましをモデ

ルにした焼き鈍しアルゴリズム (SA)，問題を複数の部分問題に分割する組み合わせ分枝限定法

(Branch and Bound)等が用いられる．このような最適化アルゴリズムは巡回セールスマン問題

(travelling salesman problem, N個の町を巡回して出発点に戻る最短路を求める)を事実上解決

した．

次節以降では位相のみの変調による波形整形システムにおいてしばしば用いられる GA 及び

SAの 2種類のアルゴリズムを用いた波形整形を示し，それらの波形整形およびコヒーレント制御

に用いる際のパフォーマンスに関して議論する．

3.3 遺伝的アルゴリズムによる波形整形

3.3.1 アルゴリズム

遺伝的アルゴリズム (Genetic Algorithm: GA)は最適化制御の中でももっとも広く用いられて

いるアルゴリズムである．GAのフローチャートを Fig. 3.1に示す．GAは生物の発生過程をモ

デルとしている．まず各世代 (generation)で複数の遺伝子個体 (individual)を用意する．遺伝子

個体は多くの場合 1次元配列であり，今回のモデルでは 128ピクセルのスペクトル位相変調を表

わすマスク関数配列である．その遺伝子個体の中から特に適用度 (目的波形からの誤差が小さい)

が高い遺伝子個体のみを選択し，残った遺伝子個体同士で交叉を行なうことによって次の世代の

遺伝子を作り出す．交叉とは世代内のある遺伝子個体の一部を取り出し，他の遺伝子個体と組み

合わせる作業である．GAの直感的理解は積み木で家を作る場合に似ている．はじめランダムに

存在する積み木から，複数の家 (初期遺伝子)を作成する．適用度の高い家を構成する積み木を残

し (淘汰)その積み木のみで再び新たな家構築 (交叉)すればさらに適用度の高い家を簡単に作る

ことができる．GAは適用度の高い家を造り出す積み木を用いて新たに家を構築した方が更に適

応度の高い家が簡単に作り出すことが可能であるという前提に基づいている．但し，淘汰によっ

て適応度の高い積み木のみを選択し続けると三角の積み木ばかり残ってしまうことがある．そう

した遺伝子個体の極端な偏りを防ぐために突然変異を取り入れる．位相マスク関数を遺伝子個体

とした場合の突然変異はあるピクセルをある確率でランダムに選択してその値をランダムに変化

させる作業である．

GAアルゴリズムを模式的に示した図が Fig. 3.2である．後に述べる SAとの対比で GAの特

徴を述べると，始めは広い解空間の中からランダムに遺伝子個体数だけのサンプル点を選択する．

その後，その遺伝子個体のうち最適解に近い解のみが生存して，その解同士で交叉を繰り返すこ

とで，更に最適解に近づける．ここで局所的極小解に陥ることを防ぐ目的で突然変異を導入する

ことである確率で局所的極小解を抜けられる機構を用意しておき，大域的最適解を見つける．

GAはアルゴリズムの自由度が高く，コードはプログラマに大きく依存する．そのためにター
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Fig.3.1 Flowchart of genetic algorithm. Function Max[Ci] returns the maximum value

from Ci, and rand[a:b] generates random value in range from a to b.

ゲットシステムの特性を勘案しつつアルゴリズムを実装する必要がある．

今回の，スペクトル位相変調による波形整形をモデルとした計算では，選択アルゴリズムには

適応度比例方式，交叉には 2点交叉則を用いた．適応度比例方式はルーレット則とも呼ばれ，適

応度に応じて選択される確率を決定する．また，適応度に応じて適応度をどのように (何乗に)比

例させるかを決定するためにスケーリング係数 S を導入した．2点交叉では，あるスペクトルマ

スク関数配列からランダムに 2点を選び，その 2点に挟まれる配列を他の遺伝子個体の同じ位置

のマスク関数と交換する．詳細なアルゴリズムは，Fig. 3.1中に示した．
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Fig.3.2 Schematic image of GA.

3.3.2 計算条件

計算で用いた波形整形器の条件は，§ 2.2に示した．位相変調量の分解能を決定するマスクのグ

レーレベルは G = 2π/64 radに設定した．GAアルゴリズムに与えるパラメータは，1世代の個

体数 P = 30，スケーリング係数 S = 1.0，交叉率 I = 90 %，突然変異率m = 0.5 %とした．突

然変異率はマスクの全てのピクセルに対して行なった．即ち位相ピクセル数が 128の場合には，

突然変異によって一つでもマスクが書き変わる確率は 47.4%となる．また突然変異率はランダム

に値を変えるのではなく，両隣のピクセルの中間の値を取った場合の方が良い結果が得られた．

適応度は SA法と対応させるために以降コストと呼ぶ．ターゲット時間強度波形と整形された

時間強度波形の差をコストと定義してそのコストが最小になるように最適化を行った．すなわち

コスト C は

C =
1
N

√√√√ N∑
i=1

(
I
(shaped)
i (t)∑N

i=1 I
(shaped)
i (t)

− I
(target)
i (t)∑N

i=1 I
(target)
i (t)

)2

(3.1)

で定義した．ここで N は時間波形を格納する配列の要素数，I
(shaped)
i (t)，I

(target)
i (t)はそれぞ

れ，整形波形及びターゲット時間強度波形が格納されている配列の i番目の要素である．また S

はスケーリング係数である．

3.3.3 計算結果

理想的な場合

100世代後に得られた，スペクトル位相変調よる整形パルスを Fig. 3.3に示す．Fig. 3.3(a)の

実線が整形波形，点線がターゲット波形である．ターゲット波形には強度比の異なるダブルパ
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Fig.3.3 (a) Shaped pulse with GA algorithm. Shaped pulse and target pulse are

shown. (b) Optimized phase mask function. (c) Cost function in respect to generation

number.

ルスを設定した．各世代内でもっとも良いコスト，悪いコスト，またその世代の平均コストを

Fig. 3.3(c)に示す．GAにおいて収束を判断する材料は，1世代内での最も良いコストと悪いコ

ストの差である．この差が小さくなるということは，世代を重ねる事によって，ある世代内の遺

伝子個体の全てが環境に対して高い適応を示すということであり，これは GAの，環境に適応す

る，という目標を達成していることになるので，この状態で解が収束したと判断できる．今回の

計算では，各世代の遺伝子個体数 P = 30としたので，100世代で 3000回スペクトル位相マスク

を書き換えていることになる．

突然変異率を極端に少なくする等，GAに加えるアルゴリズムのパラメータを変化した結果，世

代が若いうちは，交叉の影響によってコストが減少することがわかった．世代が進むにつれ，交

叉の影響のかわりに，突然変異がコストを低減する主たる要素になる．また，GAではパラメー

タをよほど大きく変化させない限り，収束にはそれほど大きな差は見られず，アルゴリズムのパ

ラメータに対しては，それほど鋭敏ではない．

ノイズが存在する場合

次にノイズが存在するときの，GAの性能を調べる．より実際のモデルに近づけるために，信号

の揺らぎの大きさは測定信号から見積もった．波形整形器後の光をシングルモード光ファイバー

に入射し，その伝搬後のパルスを SHG結晶に入射させた．SHG結晶で発生する SHG光をフォ

トマルで測定しデジタルオシロスコープに取り込み，信号の揺れの大きさを観測した．Fig. 3.4

にデータ取得毎の SHG信号の揺れを示した．平均光強度を 100とすると，標準偏差 2.88 %の大

きさで信号が揺れている．SHGではわずかなピーク強度の変化が変換効率に大きく影響を与える

ので，光ファイバーへのカップリング効率のわずかな揺れ，空気の揺らぎによる波形の乱れなど

が影響していると考えられる．

そこで，計算モデルではコスト C に対して標準偏差 2.88 %の大きさでノイズを加える．その
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モデルを用いて同様に GAを用いてスペクトル位相変調のみによる波形整形を行なうと，Fig. 3.5

で示される波形が得られる．
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Fig.3.5 (a) Shaped pulse with GA algorithm when noise is added to the signal. Shaped

pulse and target pulse are shown. (b) Optimized phase mask function. (c) Cost

function in respect of the generation number.

GAを用いるとこの程度のノイズでは整形精度にはほとんど影響を与えず，コストは理想的な

場合とほぼ同じ値にまで収束することがわかった．ただ，Fig. 3.3 (a)でも Fig. 3.5(a)において

も時間波形の振幅には凹凸が目立つ．



第 3章 適応制御波形整形 98

3.4 焼きなまし法による波形整形

3.4.1 アルゴリズム

焼きなまし (Simulated Annealing: SA) のフローチャートを Fig. 3.6に示す．SAは液体が凍
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Fig.3.6 Flowchart of a simulated annealing algorithm. Function rand[a:b] generates

random value in range from a to b.

るときの結晶化あるいは金属が凝固する際の焼きなましをモデルとしている．高温では液体中の

分子は自由に運動するが，液体をゆっくり冷やすことによって熱振動が失われ，原子はしばしばそ

の大きさの何 10億倍の距離について全方向に完全に整列し，純粋な結晶を作る．この際に結晶成

長は系の最小エネルギー状態をとるように成長する．そこで，液体をゆっくり冷やすことによっ

て最小エネルギー状態を見つけることができる．SAはこの概念を取り入れるためにシステム温度

を定義して，システム温度が高い状態では，コストが悪化した場合でもその変化を受け入れ，シス
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テム温度はゆっくりと冷ましていく．逆に液状の金属を急冷 (焼きいれ)することによってこの状

態よりも少しエネルギー状態の高い多結晶質または非結晶の状態に陥ることも可能である5)．SA

ではこれはシステム温度を急冷することによって，局所的極小解に陥っている状態に対応する．

Fig. 3.7に SAを模式的に示した．GAとの大きな違いは，GAは世代内で最も良いコストを得

Iteration number

local minimum (LM)

C
o

s
t

global minimum (GM)

current cost

System

temperature

escape from

  LM

Fig.3.7 Schematic image of SA algorithm.

られたマスクを選択することによって最適解を求めていく (前の世代との比較はしない)のに対し

て，SAではコストの前回からの変化分を評価する点である．GAでは，始め解空間の中からラン

ダムに個体数だけのポイントを選び，その中で選択刷るのに対して，SAは，解空間のある点を始

点として，そこから Fig. 3.7で概念的に示した解空間の曲線を移動していくことによって最適解

を発見する．このときに，システム温度を設定することで局所的極小点に陥らないように工夫し

ている．システム温度がまだ高い場合，多少コストが悪化した場合でもある確率でその変化を受

け入れ，最適化が進むにつれてシステム温を低下させ，受け入れ確率を低減させる．

より広い解空間を効率的に調査するためには，Fig. 3.7で示す曲線状の 1 iteration毎の移動距

離を (特に iterationを開始した直後では)十分に大きく取る必要がある．そこで，本研究では SA

にさらに多少の改良を加えた．n番目のループにおいて変化させるマスクのピクセル数 fnは 1回

目のループでは全ピクセル数 f (max) の半分の数 (f (max) = 128 pixの場合 f1 = 64 pix)とする．

コストが目的に近づいた場合，次のループにおいては，

fn+1 = fn+1 + 1 (if fn < f (max)) (3.2)

の数のピクセルを変化させる．一方変化の結果コストが目的から遠ざかった場合には次のループ

では

fn+1 = fn+1 − 1 (if fn > 0) (3.3)
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の数のピクセルを変化させる．このことにより，コストが目的に近づいた場合には，移動をより

早めることによってより幅広く効率的に解を調査することができるので，解の収束が早まること

が期待される．

3.4.2 計算条件

波形整形器のパラメータは § 2.2に示した．マスクの (量子化)グレーレベル G = 2π/64 radと

した．また，初期マスクはフーリエ限界パルスとした．また，ピクセルを変化させる際には，前

回の値の情報は用いずに 0 ∼ 2π までランダムに値を選択できるものとした．そのアルゴリズム

の方が経験的に収束が速いからである．

3.4.3 計算結果

理想的な場合

アルゴリズムには以下のパラメータを与えた．初期温度 Tini = 5.0 × 10−6，温度の冷却係数

η = 9.95 × 10−1 の条件で計算をおこなった．

3000回後に得られた最適パルスを Fig. 3.8 (a)に示す．またこのときのコスト関数の減少の様

子を Fig. 3.8 (c)に示す．Fig. 3.8 (a)を GAによる整形波形 Fig. 3.3 (a)と比較すると波形の振
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Fig.3.8 (a) Shaped pulse with SA algorithm. The shaped pulse and the target pulse

are shown. (b) Optimized phase mask function. (c) Cost function in respect of iteration

number.

幅の凹凸が低減されている．Fig. 3.8 (b)及び Fig. 3.3 (b)のマスク関数を比較すると SAによる

最適化の方がマスク関数がスムーズになっており，これが強度の凹凸を低減させている．このよ

うにマスクがスムーズに得られるのは，SAはピクセル毎に少しずつ値を変化させ，きめの細かい

制御を行なっているからである．Fig. 3.8 (c)のコストの値も GAの場合と比較すると大きく改善

されている．

次に，他の条件は保ちつつ，システム温度パラメータを変化させて計算を行なった．初期温
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度 Tini = 5.0 × 10−5，温度の冷却係数 η = 9.995 × 10−1 とした．このときの，コスト関数が

Fig. 3.9 (a)に示されている．Fig. 3.9 (a)を見て明らかなようにコストが全く改善しない．この
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Fig.3.9 (a) Cost function in respect of iteration number with different system tem-

perature parameters. (b) Number of rejected, regular, and accepted masks in respect

of iteration number. (c) Same as (b) of Fig. 3.8.

ときの regular, reject, acceptの iteration毎の変化を Fig. 3.9 (b)に示す．3000回に近づいた頃

にようやく少し rejectが増えるものの，acceptが多い．即ち，Fig. 3.9 (a)で最適化が行えない

のは，システム温度が高すぎるために，アルゴリズムが iterationを重ねても解を絞れないからで

ある．実際に Fig. 3.8で示した実験の regular，reject，acceptの発展の様子を Fig. 3.9 (c)に示

すが，1500程度の iterationですでに温度が冷え切り acceptが増加していかないことが見て取れ

る．このように，regular，reject，acceptの iteration毎の変化をモニターすることによって SA

の温度パラメータが適切に設定されているかを知ることができる．

SAは，GAの様にプログラマが自由にアルゴリズムを設定できる自由度は無いものの，システ

ム温度の調整が非常に重要であり，アルゴリズムを目的の動作をさせるためには，ターゲットに

応じてシステム温度をきめ細かく調整する必要がある．

ノイズが存在する場合

次に，Fig. 3.4 に示すノイズをモデルに取り入れる．GA の場合と同様にコストに標準偏差

2.88 %の揺らぎを加える．SAを用いて最適化を行なった結果を Fig. 3.10に示す．このときの

温度パラメータは，初期温度 Tini = 5.0 × 10−5，温度の冷却係数 η = 9.97 × 10−1とした．

Fig. 3.9で示したように SAは非常にパラメータに鋭敏であるので，GAの場合とは異なり，ノ

イズを加えた場合には異なる最適パラメータを探してあげる必要がある．経験的にノイズを加え

ると，この最適パラメータの範囲がより狭くなることがわかった．わずかなパラメータの差でも

最適化に大きな差が出てくる．

Fig. 3.10 (c)でわかるように今回加えた信号の揺らぎの大きさでは，GAで最適化した場合の

方がコストが若干良かった．また，GAでは SAほどパラメータに鋭敏ではなかったので，使い勝
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Fig.3.10 (a) Shaped pulse with SA algorithm when noise is added to the signal. The

shaped pulse and the target pulse are shown. (b) Optimized phase mask function. (c)

Cost function in respect to iteration number.

手が良い．

3.5 アルゴリズムの採択

GAはノイズが存在するときには SA よりも良いパフォーマンスを発揮することがわかった．

しかし，実際に GAで整形されたパルス波形では理想状態においてもかなり凹凸が目立ち，本研

究の高精度波形整形システムに適用するアルゴリズムとしてはふさわしくない．理想的な状況下

では，SA 法は GA 法に比べより最終波形の収束性が遙かに良好であり，整形波形はターゲット

波形を非常に精度よく再現する．今回，ノイズのモデルに用いた信号は，シングルモードファイ

バー後の光の微弱な SHG信号であり，こうした信号を観測しているにもかかわらず，信号の積算

や同期検波を行なっていない．実際には実験系の工夫によって，より SNの高い信号取得が実現

できるであろう．こうしたことを総合的に判断すると，本研究においては，高精度な整形を目的

としているので，最終波形の収束が良い SA法を採用するのが妥当である．但し，いずれの適応

制御実験においてもノイズを可能な限り少なく抑える必要があることは本章のモデル計算によっ

て明らかになった．

3.6 前置き型波形整形適応制御のアイディア

先にも述べたように周波数位相変調のみで波形整形を実現する場合，その時間波形は一意的に

求まらないために適応制御を用いた波形整形が必要となる．ここで前置き型波形整形適応制御の

アイディアをまとめておく．

適応制御を用いた波形整形が特に不可欠となるのは，フェムト秒光パルスが物質中を伝搬する

場合である．フェムト秒光パルスが物質中を伝播する時，光は物質と相互作用を起こしフェムト

秒光パルス自体に変調が加わり時間あるいはスペクトル波形が変化する．例えば群速度分散に



第 3章 適応制御波形整形 103

よって誘起されるパルス広がり，自己位相変調によって誘起されるスペクトル広がり等である．

一般に光と物質の相互作用を解析的に記述するのは困難な場合が多い．物質中には不明な量の高

次分散，高次の非線形効果が内在し，相互作用には様々な外乱や物質中の不均一性に起因する擾

乱などの要素が影響を与え，光と物質との相互作用の記述をますます難しくする．

したがって前置き型波形整形を実現するために適応制御による制御を導入することは，系の伝

達関数が不明であってもその後の波形を最適に制御するのに不可欠である．

前置き型波形整形システムの概念図を Fig. 3.11に示す．システムは不明な複素伝達関数を持

fs laser
Pulse

shaper DetectorTargeted Molecule

Response

Optimization 
Algorithm

A Black Box

Cost Function

Calculation

Fluorescence
TOF 
Probe beam, etc.

Fig.3.11 Block diagram of adaptive control.

ち，系の出力が最適となるように，出力をモニタしつつその出力が最適となるように入力の変調

を変化させる．この出力としては光のパルス波形そのものだけでなく，光と相互作用した物質の

終状態でもよい．

3.7 本章のまとめ

本章では，適応制御波形整形システムまたはパフォーマンス参照適応制御システムにおいて

キーテクノロジーとなる適応制御アルゴリズムには何を用いるのが適しているかをモデル計算に

よって明らかにした．計算結果によれば，波形整形において高精度な整形精度を実現するために

は，SA法が適している事が明らかになった．但し，SA法の温度パラメータ，及び信号の SNに

は特に注意する必要があることがわかった．また，モデル計算を行なうことによって，波形整形

システムに実際に適用する際に，どのようなパラメータをアルゴリズムに与えるべきであるかを

モデル計算を行なった経験から明らかにした．
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第 4章

増幅器前置き型波形整形

4.1 はじめに

共振器から直接得られる光パルスの強度は一般的に数 100 pJオーダであり応用に十分でない場

合が多い．共振器長を伸ばすことによって 100 nJ程度の光パルスを直接共振器から得る試みが行

なわれているが1)，分子の光解離反応やレーザ光加工，HHG，OPAによる周波数変換に用いるに

はパワーが不足している．そこでオシレータからの光をシードとして光パルスを増幅するシステ

ムが広く普及している．

そこで本章では超高速光物性コヒーレント制御への応用2–6)を汲んで増幅光パルスの振幅及び位

相の両方を波形整形することを目指す．その際に増幅器後に波形を整形したのでは，得られる光

パワーが制限され，空間プロファイルも悪化すると考えられるために，増幅器前置き型波形整形

システムを構築する．

始めに，増幅器前置き型波形整形システムの後置き型システムと比較した時の利点を述べ，そ

の後に波形整形器に理論的な振幅位相変調を加えて増幅器後にどの程度の精度で波形が得られる

かを明らかにする．なお，波形整形システムは実験室内ではフィードバックを施さないオープン

ループであるが，位相マスクの設計には § 3.4で示した適応制御による最適マスク計算を用いて

いる．

4.2 原理

4.2.1 時間空間結合効果の緩和

これまでも増幅された整形パルスをコヒーレント制御に用いるために波形整形器を増幅器後に

設置して整形した例が報告されている4, 7–9)．しかし Fig. 2.15や Fig. 2.16など，§ 2.2.4で得ら

れた知見に基づくと，時間空間結合効果によるビームプロファイルの変調は決して無視してはな

らない．特に，§ 7.4で行なう分子の光解離反応制御実験のような高次非線形効果を伴う実験に



第 4章 増幅器前置き型波形整形 106

おいてはこの空間プロファイルの変調は致命的である．本研究で用いる増幅器前置き型波形整形

システムの最大のメリットはその点にある．我々のレーザシステムでは再生増幅器を用いるが，

再生増幅器は共振器の構成をとっている．レーザ共振器はその空間プロファイルを既定する固有

モードを有するが，再生増幅器も例外ではない．増幅器前に設置された波形整形器で時間的に変

調を加えられた光パルスは空間変調が加わるもの，自身が固有のモードを持つ再生増幅器にシー

ドされる際に空間的にフィルターされる．非常に強い時間空間結合効果が波形整形器で加わった

場合には Fig. 2.19のようにスペクトル強度に変調が加わることがあるが，空間フィルターを用い

れば，空間域の変調をかなり低減することが可能である．

Fig. 4.1 (a)のビームプロファイルは波形整形器後のビームプロファイルを測定した結果であ

る．LC-SLMに加えた変調の有無によりビームプロファイルが変化することがわかる．Fig. 4.1

で加えた交代位相マスクは最も時間空間結合効果が顕著に現れるマスクとして知られる10)．

Fig. 2.15 (h)より，波形整形器後の時間空間結合効果の空間域の効果は空間プロファイルでは波

形整形器でのグレーティングの横分散方向に平行にビームが広がる現象として現れることから，

この Fig. 4.1 (a)のビームプロファイルは時間空間結合によるものである．一方 Fig. 4.1 (b)は

(a-1) (a-2)

(b-1) (b-2)

Fig.4.1 (a) Measured CCD profiles after the pulse shaper. The beam profile when

no modulation is added (a-1), and when alternative phase mask is added on the mask

(a-2). (b) Measured beam profiles after the CPA system. The beam profile when no

modulation is added (b-1) and when the alternative phase mask is added (b-2).
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CPA 後のビームプロファイルであるが，波形整形器での変調の有無にかかわらず，ビームプロ

ファイルに変化は全く 観測されない．波形整形器の時間空間結合効果は必ずビームプロファイル

への変調として現れるので，この測定結果は増幅器後のパルスでは時間空間結合作用がほとんど

観測されないことを示している．但し，時間空間結合による影響は位相振幅結合としてスペクト

ルに現れることは § 2.2.4 (p. 74)で述べた通りである．

4.2.2 パワー取り出し効率の向上・最大取り出しパワーの向上

増幅器前置き型波形整形システムのもう一つの大きな利点はレーザシステムからの光パワーの

取り出し効率と最大得ることが可能な光パワーの向上が図られる点である．波形整形システムの

スループットは AOPDFでは最大 60 %程度であるが位相変調のみを変化させた場合でもその取

り出し効率を一定に保つことは難しい (§ 2.3.3 (p. 82))．

4f 波形整形器ではグレーティング対を用いるために，スループットを高く設計するのは簡単で

はない．グレーティングの回折効率を 60 %と仮定し，他では損失が無いとしても波形整形器全体

では 36 %の伝送効率にしかならない．グレーティングで高い回折効率を得るにはブレーズ角に

よって決定される，使用波長での最も高い回折効率が得られる角度などにも注意を払って使用す

る必要があり制約条件が多い11)．また波形整形器へ入射する光パルスのスペクトル帯域が広い場

合，グレーティングでの横分散が大きすぎて LC-SLMの窓に収まらないことがないように，使用

するグレーティングのグルーブ間隔を大きくする必要がある．しかしグルーブ間隔が広いグレー

ティングを用いると，高次の回折角が存在するために回折効率が低減する．そのために，波形整

形器の効率も低下することになる．

波形整形器に振幅変調を加えた場合にはその振幅フィルターに依存して伝送効率が変化するの

で設計パルス毎に異なるパルスエネルギーが得られる．光と物質のコヒーレント相互作用には当

然光強度も重要なパラメータであるために，波形毎に得られる光強度が変化する波形整形システ

ムを用いたのでは，物質の量子状態の変化が時間波形の変化による影響であるのか光パルスの強

度の変化に起因するのか問題を切り分けることが難しくなる．さらに，高強度な光電界を用いた

応用では少しでも強いパルスエネルギーが欲しいので増幅器後に波形整形器を配置したのではパ

ワー効率の面で不利である．増幅器前置き型波形整形システムでは増幅器へのシード光を整形す

る事になるが，増幅器では光強度が 103～104 増幅されるので，シード光でのエネルギー損失は増

幅されたパルスに対しては無視可能なほど微小である．その結果システム全体は，常に一定のエ

ネルギーが得られる．これが前置き型波形整形システムの第 1の利点である．

第 2の利点は，前置き型波形整形システムでは，高強度光パルスによる光学機器の損傷を防ぐ

ことができることである．AOPDFで用いる結晶は損傷閾値が低く増幅器後に用いることはで

きない．また，4f 型波形整形器の変調器として最も広く用いられている LC-SLMのダメージン

グ閾値は一般に 10 mJ/cm2 程度である12)．増幅器後のビーム径を 10 mmとし，波形整形器に
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f = 150 mmのレンズを使用すると仮定すると，LC-SLMに照射可能なエネルギーは約 80 µJに

制限される．波形整形器のグレーティングの回折効率が 60 %と仮定しても，波形整形器後に得

られるパルスの最大パルスエネルギーは約 50 µJに制限される．この問題はフーリエレンズにシ

リンドリカルレンズを用いる用いることによって解決可能であるが7, 13)，更に高強度な増幅シス

テムを用いた場合ではそれでも限界が存在する．またシリンドリカルレンズを用いる場合には別

の問題も生じる．本研究で用いた LC-SLMの縦方向のピクセル幅は 2 mmであるが，縦方向のみ

光を 2 mmにコリメートすると，フレネル回折の影響を強く受けるようになる．そのため，2 mm

の縦ビーム径のまま波形整形器中を伝搬させるのは簡単ではない．またシリンドリカルレンズを

用いた場合には，グレーティングとレンズの傾きが整形パルスの精度に特に鋭敏になるので，波

形整形器のセットアップは極端に難しくなる．一方，前置き型波形整形システムではシード光の

パルスエネルギーは数 100 pJ程度なので，AOPDFにおいても，LC-SLM においても波形整形

器の光学素子が損傷することはない．

従って，増幅器前置き型波形整形システムは

1. 変調を変化させても恒に一定のパルスエネルギーが得られる

2. PW/cm2を超えるようなエネルギーの光パルスが整形波形として得られる

の利点がある．

4.3 チャープパルス再生増幅器

4.3.1 セットアップ

CPA(Chirped Pulse Amplification)14, 15) の概念は G. Mourou等によって提案された．以降，

超短光パルスの増幅は光パルスの尖塔値で高いピーク強度が得られる魅力のため精力的に研究さ

れてきた16–20)．CPAの基本構成を Fig. 4.2に示す．

パルスストレッチャに入射した光パルスは，周波数領域で正の 2次の分散 (線形チャープ)を受

けることによって時間的にパルス幅が伸張される．共振器から得られる光パルス強度は数 100 pJ

のオーダーであるが，仮に sechパルスをパルス幅 40 fsのまま，1 mJまで増幅するとそのピーク

強度は 25 GW にものぼり，再生増幅器内のポッケルスセルなどのオプティクスが損傷を受ける．

ビーム径を広げることによっても光子密度を低減させることが可能であるが，増幅媒質の直径を

確保する必要があり，コスト的にもスペース的にも不利であるために，現在では時間域でパルス

を伸張する CPAの構成が主流である．パルスストレッチャーとしては，単純に材料分散を利用し

て正分散を加えるシステムもあるが，現在ではÖffner型21)とも呼ばれる無収差全反射型ストレッ

チャー22)で，グレーティングと凹凸面鏡による構造分散を用いてパルスを広げる手法が一般的で

ある．Öffner型ストレッチャーを用いた場合には材料分散を用いる場合と異なり，3次分散も正

確に調整することが可能である．材料分散を用いたシステムではチャープミラーを用いて 3次分
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Fig.4.2 Schematic of Chirped Pulse Amplification (CPA). Input pulse is temporally

stretched by adding positive dispersion. Negative dispersion is added at the compres-

sor. G: Grating.

散を補償する必要がある．線形チャープしたチャープパルスには入射パルスの周波数軸が時間軸

にマッピングされるために，伸張した時間軸のパルス形状は入射のスペクトルに依存する．その

ため増幅器内でパルス幅を十分長く保つためには，入射パルスのスペクトル幅を十分に確保する

必要がある．このチャープパルスは増幅器システムにシードされ増幅される．フェムト秒レーザ

パルスの CPAにおけるパルス増幅器としては，再生増幅器やマルチパス増幅器が用いられる．増

幅されたパルスはパルスコンプレッサーを通過する．パルスコンプレッサーはグレーティングや

プリズム対から構成されており，主にパルスストレッチャーで加える正の 2次分散を補償するよ

うに設計されている．システム全体の分散値はパルスストレッチャー，再生増幅器，コンプレッ

サーの和であり，ストレッチャーとコンプレッサーを適切に設計することによって，3次分散まで

正確に取り除くことが可能である16)．

再生増幅器にはポッケルスセルが取り付けてあり，あるタイミングでシードパルスを再生増幅

器の共振器内に取り込む．その後再びポッケルスセルに電圧を加えて動作させることによって増

幅したパルスを共振器から取り出す．

4.3.2 パルスストレッチャ

パルスストレッチャはパルスコンプレッサと比較して構造が比較的複雑である．そのため，初

期はファイバーの正分散を利用し15)，その後 O. Martinez によって提案されたグレーティング
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対23, 24)を用いたもの等，様々な構成が提案された．現在では Fig. 4.2に示すÖffner 型パルスス

トレッチャが広く用いられている．Öffner 型パルスストレッチャではパルスが 2 回パルススト

レッチャ内を伝搬する．1回パルスストレッチャ内をパルスが伝搬する間に受ける分散の量は25)

d2φ

dω2
= −ω0

c

(
∂θd

∂ω

∣∣∣∣
ω0

)2

(z′M + z). (4.1)

で与えられる，ただし，z′ = l− 2f(f + f ′)，M = f/f ′，また ∂θd/∂ωは Eq. (2.4)で与えられる

量である．l，f，f ′は Fig. 4.2中に示した．Eq. (4.1)の z′M + z の符号によって 2次分散の向

きが変わる．もっとも大きな正の分散は z = −f，z′ = −f ′ の場合に達成され，現在のストレッ

チャーはこの構成を取っている．現在は全反射鏡で構成されることがほとんどであり，この場合

には各収差が全く生じない．さらに重要な点はÖffner型ストレッチャーはパルスコンプレッサー

としてほとんどの CPAシステムで使用されている Treacyパルスコンプレッサーと正確に逆の分

散値を持つように設計することが可能な事である．

4.3.3 再生増幅器

増幅器において線形増幅を達成するためには，シード光のスペクトルよりも広い帯域を有する

増幅媒質が必要である．また増幅器は飽和強度以下で動作させる必要がある．以上の条件がそろ

わない場合には線形増幅が達成されない．

しかし実際にはシード光のスペクトルが広いために増幅器において利得帯域の狭窄化が生じる．

また逆に，増幅器を飽和強度で動作させることによって常に一定のエネルギーレベルまでパルス

を増幅すれば，増幅パルスの強度揺らぎを抑えることが期待される．そのために再生増幅システ

ムはしばしばシード光を線形に増幅しない．

結晶中で光密度は非常に強くなるために非線形効果も無視できない．また共振器内に大きな群

速度分散が存在することは Qスイッチのタイミングを変化させて共振器内を光が往復する回数を

変化させると出力パルスの 2次分散の量が変化することが観測されるので明らかである．

4.3.4 パルスコンプレッサ

Fig. 4.2に示す Treacyパルスコンプレッサ26)もまた 2回グレーティング対を伝搬する．1回グ

レーティングペアを伝搬する場合に受ける分散量は26)，

d2φ

dω2
= − λ0

3G

2πc2d2 cos3(θi − θd)
(4.2a)

d3φ

dω3
= −d2φ

dω2

λ0

2πc

[
1 +

λ0

d

sin(θi − θd)
cos2 θi − θd

]
(4.2b)

と表される．ここで Gはグレーティングペア間の距離，dはグレーティングのグルーブ間隔，λ0

は中心波長，θi は入射角，θd = θi − φm であり φm は回折角である．Eq. (4.2a)が Gに線形で
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あることに注目すれば，パルスコンプレッサ内のグレーティング間の距離を調整することによっ

て 2次分散が調整可能なことがわかる．また 3次分散は Eq. (4.2b)が示すように 2次分散を変化

させるとそれに伴って一緒に変化してしまうことがわかる．2次分散と 3次分散の変化の割合を

変えるにはグレーティングの角度を変化させる必要がある．ただし，2対のグレーティングの角度

が完全に平行になるように注意を払わないと，パルスは空間的にもチャープを受けてしまう18)．

パルスコンプレッサのアライメントは，§ 5.2(p. 126)で述べる FROG 画像を参照して行い，

LC-SLMに変調を加えない場合にフーリエ限界パルスが CPA後に得られるように，グレーティ

ング間の距離を調整した．

4.4 増幅器前置き型波形整形実験

4.4.1 実験セットアップ

光源

光源には，レーザダイオード (Laser Diode: LD)励起Nd : YVO4第 2次高調波励起 (Coherent

社製 Verdy Diode-Pumped Laser) カーレンズモード同期 Ti:Sapphireレーザ (Coherent 社製

MIRA)を用いた．平均出力 500 mW，繰り返し周波数 76 MHzである．オシレータ直後のスペ

クトルを Fig. 4.3に示す．中心波長 800 nm，スペクトル幅 45 nm(FWHM)である．
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Fig.4.3 Spectrum of the seeding pulse.
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整形系

スペクトル位相変調実験に用いた 4f 型波形整形器のパラメータは § 2.2 (p. 45) に示した．但

し，グレーティングへの入射角は θi = 6.5◦，中心波長の回折角は θd(λ0) = −43◦ の-1次回折光

を用いた．このときの波形整形器の伝送効率は約 40 %であった．

一方，振幅位相変調波形整形には AOPDFを用いた．AOPDFのパラメータは § 2.3.1 (p. 80)

に示した．

増幅系

CPAシステムには B. M. Industries(現 Thales Lasers)社製 Alpha-1000/USチャープパルス

再生増幅器を用いた．パルスストレッチャで再生増幅器が損傷を受けないパルス幅に伸張するに

は，パルスストレッチャへの入射パルスのスペクトル幅は最低 30 nm (FWHM)が保証される

必要がある．再生増幅器の励起光源にはフラッシュランプ励起 Q スイッチ動作の Nd:YLFレー

ザ (B. M. Industries 社製 CW Pumped Doubled Multi-KHz Nd:YLF Laser)を用いた．励起

レーザ強度は平均パワー約 10 W，繰り返し 1 kHzである．再生増幅器直後の増幅パルス強度は

1–1.2 mJであり，パルスコンプレッサ直後のパルスエネルギーは 450 µJである．コンプレッサ

後のスペクトル強度を，Fig. 4.4に示す．
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Fig.4.4 Spectrum after the CPA system
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測定系

使用した PG-FROG(Positive Light社製 Polarization Gating FROG)の波長測定範囲は 750–

900 nm，パルス幅測定レンジは 30–120 fsであり，測定パルスはパルスエネルギー > 100 µJ，

ビーム径 2–6 mmを満たす必要がある．PG-FROG装置内に設置された CCDカメラは日立電子

製 KP-MSeries 3/2 インチ CCD，有効画素数 (HxV):768×493，S/N:56 dBである．実際に PC

に取り込まれる画素数は 640× 480である．PCへの画像取り込みには画像集録ボード (National

Instruments社製 PCI-1407)を用いており，画像の量子化数は 8 bitである．

4.4.2 LC-SLMを用いた位相変調による増幅器前置き型波形整形

オープンループ増幅器前置き型波形整形

ここでは閉ループを構築せずに，計算機上で求めた理論的なスペクトル位相マスクを増幅器の

前に設置した波形整形器に加えたときの実験結果を示す．

増幅器からのパルス波形は § 5.2で示す PG-FROGで測定した．LC-SLMに位相変調をかけな

い場合の増幅器からの出力波形をコンプレッサーのグレーティングの距離を調整することによっ

て最適化する．Eq. (4.2)に従うと，グレーティングの距離を変化させると，2次分散及び 3次分

散の量を変化させることができる．一方，グレーティングへの入射角度を変化させることによっ

て，2次分散と 3次分散の大きさの比を変化させることができる．しかしながら，2次分散と 3次

分散量の両方を最適化する16)ことは簡単ではない．再生増幅器では光が共振器を何回往復するか

によって加わる正の 2次分散量が大きく変化する．共振器を何回往復させるかはポンプ光の光強

度，ポンプ光のビームプロファイル，共振器のアライメントなどによって変化するために，毎回

ストレッチャーとコンプレッサーのグレーティングを調整して，3次分散まで最適化することは簡

単ではない．

本実験で用いた CPA後の FROGで測定した時間波形は Fig. 4.5に示したが，サイドパルスの

存在から明らかなように 3次の分散が完全には取り除けていない．コンプレッサーのグレーティ

ングの間隔を調整して，CPA後のパルスを最も短くするためのアライメントには，CPA後の光

を空気中で集光しその集光点でプラズマを発生させ (エアーブレーク)その強度を最大化する事に

よって行なった．最終的には Eq. (5.1)で表わされる FROG画像を観測しつつグレーティング間

の距離を微調整した．Fig. 4.5の状態から，更に 3次分散を取り除くためには，グレーティングの

角度を変化させる必要があるが，Eq. 4.2に従えばグレーティングへの入射角度を変化させると 2

次分散値も変化する．従って入射角度を変化させた場合には再びグレーティング間の距離を再調

整する必要があり，2次及び 3 次分散を同時に補償するためには角度調整と距離調整を繰り返し

行なう必要があるので作業が複雑化する．また，コンプレッサーでは 2対のグレーティングが存

在するが，それらの角度は正確に平行である必要がある．そのことも 3次分散を調整するための，
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Fig.4.5 The reconstructed temporal waveform from acquired FROG trace when the

dispersion of the CPA is compensated only with the grating distance in the compressor.

Third order dispersion is inherent in this waveform.

グレーティングの角度を調整するアライメントを難しくする．グレーティング対が平行でないと，

コンプレッサー後のパルスに空間チャープが加わりパルスの集光性が極端に悪化する18)．

そこで，本章での増幅器のアライメントの状態はほとんどの場合 Fig. 4.5の状態で終えた．再

生増幅器ではポンプ光レーザや増幅器共振器のわずかなズレによって，実験毎に共振器内の光パ

ルスの往復回数が変化する．こうしたことから多くの CPAシステムでは必ずしも 3次分散は調

整されていない．更には，4次分散の存在が CPA後のパルスのコントラストを低下する事が報告

されている16)．そこで，Fig. 4.5の状態で CPAを動作させた時にも，精度の良い出力波形を得る

ことが必要である．

LC-SLMに M系列マスクを加えた結果 Fig. 4.6の時間波形を得た．M系列マスクはパルス列

を生成するマスクとして知られている10)．理論的に得られるパルスと比較すると，各パルスの幅

がかなり広がっていることがわかる．このパルス幅の広がりは増幅器の高次分散効果に主に起因

しており，高次分散が補償されていないレーザシステムに理論的な整形マスクを加えたのみでは，

目的波形が得られないことがわかった．そこでオープンループ型の増幅器前置き型波形整形シス

テムでは，あらかじめ増幅器の分散を補償しておく必要がある．レーザシステムの高次分散を補償

するために LC-SLMを用いて 5次分散まで手動で調整した．分散補償は FROG画像をモニター

し，FROG 画像のピーク強度が最も強くなるように手動で調整した．最終的に得られた FROG
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Fig.4.6 Solid line represents the calculated temporal waveform of the M sequence

mask pulse. Dashed line represents the measured pulse, when an M sequence mask is

added on the LC-SLM. The second order dispersion is compensated with the compres-

sor. The FROG error was 1.2 % for this experimental result.

画像を FROG 再構築アルゴリズムを用いて波形再構築すると Fig. 4.7で示される時間波形を得

た．得られたパルス幅は 47 fs (FWHM)であり，ほぼフーリエ限界パルスが得られている．

この分散補償したマスク上にさらに目的波形の理論的なマスクを印加すると，増幅器の分散を

補償しつつ，波形整形が行える．

理論的なマスクは § 3.4で示した SAアルゴリズムを用いて，計算機上で設計した．プロトタ

イプとして 300 fsのダブルパルスをターゲットとしてマスクを設計した．さらにデモンストレー

ションとして三角波形をターゲットとした波形のマスクも設計した．計算機上で計算されたマ

スクを実際に LC-SLMに加えた．その結果を Fig. 4.8に示す．Fig. 4.8 (a)のダブルパルスで

は，ピーク強度の非対称性やピークの位置のズレが観測される．ターゲット波形から誤差を生じ

る原因は，実験室内での誤差及び増幅器が入力に依存する非線形伝達関数を持っているためであ

る．そのために分散補償マスク上にターゲットマスクを加えたのみでは不十分である．実験室で

の誤差は波形整形器の LC-SLMのピクセルと波長の対応関係を調べる際のカリブレーション誤

差，FROG 測定の際の時間軸と波長軸の関係を調べる際の誤差がある．このケースでの FROG

エラーは 0.7 % 程度であった．増幅器の伝達関数が入力に依存するのは，増幅器に存在する非

線形光学効果の影響であり，それが Fig. 4.8でのターゲット波形からの誤差に最も大きく影響
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the LC-SLM. Solid line represents the calculated pulse shape and the dotted line the
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mask function to the LC-SLM.
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を与えていると考えられる．非線形光学効果の中で最も重要な効果は自己位相変調 (Self Phase

Modulation: SPM) であるが，SPMは Eq. (4.3)に示すように時間波形の立ち上がり，立ち下が

りに依存した位相変調が加わる．

∆ω(t) = − ∂

∂t
∆φ(t)

= −2πn2l

λ

∂

∂t
|E(t)|2 (4.3)

ここで n2は非線形屈折率である．SPMが存在するために本手法を用いたのみでは正確な波形を

増幅器後に得ることはできない．但しそれでも，Fig. 4.8においてある程度の波形が再現される

理由はストレッチャーで大きな 2次分散を加えているために再生増幅器内でのパルス波形はスペ

クトルが時間域にマッピングされるからである．波形整形器で加える位相変調は増幅器内ではパ

ルス時間波形には摂動として現れるのみであるので，オープンループ型の増幅器前置き型波形整

形システムにおいてもある程度の波形が再現される．実際に増幅器前に設置した 4f 波形整形器

に 2 次分散と中心波長付近で 0, π の位相ステップを加えた位相マスクを印可した．波形整形器

を通過した光をシグナル光，波形整形器を迂回した光をリファレンス光とし，増幅器前と増幅器

後のスペクトル位相差をそれぞれ，§ 6.2.1 (p. 151)で述べる SIを用いて測定した．その結果を

Fig. 4.9に示す．シグナル光とリファレンス光の位相差を測定するので，増幅器が持つ分散は打ち

消され，SIを用いると波形整形器で加えた位相の変調成分のみを測定することができる．さらに

SIで測定した増幅器前後の位相を比較する事によって，信号光と参照光の波形の差に起因する増

幅器の非線形な変調を知ることができる．なめらかな位相変化と 1カ所の急峻な πの位相ステッ

プが比較的良く再現されている事から，位相マスクの変調がなめらかでそれほど複雑な構造を持

たない時に限っては，SPM等の非線形性によって起る位相変調はそれほど大きくはなくオープン

ループ波形整形システムを用いても位相変調のみによる波形整形はある程度の精度で整形可能で

ある．しかし，位相変調がより複雑な場合にはその限りでは無いことが予想され，高精度波形整

形システムを実現するためには閉ループ制御を構築する必要がある．

ここでオープンループによる波形整形がどの程度の精度で波形を整形できるのかを明らかにし，

後に Fig. 6.10と比較検討するために，Fig. 4.8 (a)で整形した 300 fsのダブルパルスを § 6.3.2

に示す手法によってスペクトルグラム表示して Eq. (6.6)で定義する 2 乗誤差画像を算出する．

その結果を Fig. 4.10に示す．Fig. 4.10(a)，(b)はそれぞれターゲット波形と整形波形のスペク

トルグラム表示であり，Fig. 4.10(c)はそれらの画像の 2乗誤差である．また，Fig. 4.10(c)を全

ピクセルにわたって積算した整形誤差を表わす指標は C = 2.05 × 10−1であった．

4.4.3 AOPDFを用いた振幅位相変調による増幅器前置き型波形整形

増幅器前置き型波形整形システムにおいて，振幅位相変調を加えた例を示す．入力スペクトル

を Sseed(ω)，増幅器のゲイン関数を G(ω) としたときに，増幅器からの出力パルスのスペクトル
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Fig.4.10 (a) Spectrogram of a target pulse for 300 fs double pulse. (b) Spectrogram
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Samp(ω)は，

Samp(ω) = Sseed(ω)G(ω) (4.4)

で表される．増幅器の利得 G(ω)は有限の帯域を持つ．その帯域は中心周波数をピークとした利

得関数になってるいために，一般に増幅器後のスペクトル幅はシード光のスペクトル幅よりも

狭くなる．これを利得の狭窄化と呼ぶ．この利得狭窄化の影響によって，増幅器後のパルス幅は

フーリエ限界の関係 (Eq. (1.1))によって長くなる．利得の狭窄化を補償するために，増幅器内に

エタロンを挿入し，増幅器のゲインの中心波長付近に損失 Letalon(ω)を与え，増幅器全体として

のゲイン Geff(ω) = G(ω)Letalon(ω)を広帯域化することによって増幅器後のパルス幅を短くする

手法が報告されている19)．一方，利得の狭窄化の影響はシード光のスペクトルを整形することに

よっても補正可能である．そこで，振幅位相変調波形整形器として AOPDFを用いて CPAの分

散補償をしつつ，増幅器の利得狭帯域化を補償する27)．補償の手順は，はじめに波形整形器の位

相マスクを調整して CPAの分散を補償する．分散は 4次分散までを FROG画像をモニターし手

動で補償した．その後 CPAの出力スペクトルを分光器でモニターし，そのスペクトル幅が最も広

くなるように波形整形器の振幅マスクを手動で調整した．その後再び FROGを用いて FROG画

像を測定する．実験結果を Fig. 4.11に示す．コンプレッサー中のグレーティング間の距離を調整
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Fig.4.11 (a) Dotted curve represents the spectrum after the CPA, when only the phase

is compensated with grating distance in the compressor, to compensate second order

dispersion of the CPA. Solid curve represents the phase and amplitude mask added on

the pulse shaper to compensate both the high order dispersion and gain compensation

(b) Reconstructed temporal waveform from FROG trace before (dotted) and after

(solid) the compensation with a theoretical transform limited pulse calculated from

the spectrum (thin line).

することによって得られたパルス幅は 79 fsであるが，AOPDFを用いて高次分散位相補償および

利得狭窄化の振幅補償を行なった結果 33 fsのパルス幅が得られている．分散補償のみを行なった
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Fig. 4.7の 47 fsと比較してもかなりのパルス幅の短縮が実現されている．パルス幅が短縮された

のは Fig. 4.11 (a)のスペクトル振幅に示されるように，CPAからの出力パルスのスペクトル幅が

49 nmに達しているからである．利得狭帯域化の補償のため加えている振幅マスクを，Fig. 4.12

に示す．利得狭窄化の補償振幅マスクは，シード光のスペクトルの中心波長である 800 nm を中

0

1

760 780 800 820 840

Wavelength (nm)

Fig.4.12 Amplitude mask added on the AOPDF pulse shaper.

心として，前後約 20 nmのスペクトル幅の透過率を約 10 %に削減させている．このことにより，

再生増幅器へシードする光のスペクトル幅を広げており，その結果．増幅器後に広帯域なスペク

トルを持つパルスを得ることができる．特に本例は増幅器の前に波形整形器を設置したために可

能となった実験である．増幅器後に波形整形器を設置し Fig. 4.12で示したような振幅マスクを加

えたのでは光強度の大部分を失うことになり，増幅器の性能を生かしているとは言い難い．

4.5 本章のまとめ

本章では実験室内では適応制御を用いない，オープンループ型の増幅器前置き型波形整形の実

験を行なった．

始めに，増幅器前置き型波形整形システムに期待した光パワーの利用効率の向上や，最大得ら

れる光パワーの向上が実際に確認されることを実証した．特に波形整形器での時間空間結合効果

を緩和させることは重要であるが，前置き型波形整形では，自身が空間モードを持っている再生

増幅器が空間フィルターとして作用するため，増幅器後のビームプロファイルが恒に一定になる．

これは時間波形の影響のみを考慮したい超高速コヒーレント制御応用で重要となる．
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次に，増幅器前に設置した波形整形器に理論的な変調を加えた際にどのような波形が得られる

かを明らかにした．CPAでの分散を光学系 (コンプレッサー)のみによって補償した場合，波形

整形器を用いて補償した場合のそれぞれについて理論的なマスクを加えたときの整形精度を明ら

かにした．CPAではストレッチャーとコンプレッサーの両方のグレーティングの光学系を時間を

かけて調整することによってシステム全体の 3次分散まで補償することは理論的に可能であるが，

コンピュータ制御による位相分散補償器を用いて，機能的にソフトウェア上で分散補償を行なっ

た方がコスト的に有利である．またその場合には 4次分散以上の高次分散までを正確に補償でき

る．実際に本章では，コンプレッサーのみを調整しただけでは 3次分散を取り除くことはできず，

その状態では理論的な変調を波形整形器に加えても目的とする波形を得ることはできなかった．

そこで，高次分散を増幅器の前に設置した波形整形器で補償し，その上に更に理論的なマスクを

印加した．その結果限られた精度内での波形整形が可能であることが明らかになった．但し，高

次の残留分散を波形整形器を用いて補償したとしても，実験室内の誤差や増幅器の非線形伝達関

数の影響を補償し，更に高精度な波形整形を実現するためには，閉ループ制御による波形整形シ

ステムを導入する必要があることも同時に明らかになった．

本章ではさらに，増幅器前置き型波形整形システムではシード光の中心周波数を削る振幅変調

マスクを加える事によって，増幅器の利得狭窄化を補償することができることも示した．この例

のように，振幅変調を加えるとターゲット波形はより自由に設定できる事を確認した．
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第 5章

高精度増幅器前置き型波形整形
(FROG 画像参照適応制御)

5.1 はじめに

増幅器前置き型波形整形システムは時間空間結合効果の緩和の効果及びエネルギー効率の面で

波形整形器を増幅器後に配置するシステムと比較すると有利である．但し，増幅器には不明の高

次分散及び非線形性が内在するため，波形整形器に理論的なマスクを加えるストレートな波形整

形では不十分である．そこで増幅器からの出力パルスを測定しその結果を波形整形器のマスクの

変調量に反映させる閉ループを構築する必要がある．こうした閉ループを構築することによって

増幅器の非線形性に起因する波形の変調までをも補償できることが期待される．システムの非線

形伝達関数が不明であることから，最適化アルゴリズムを用いて，最適解を実験室内で探索する

システムを構築する．最適化アルゴリズムを用いると，システムに内在する非線形の大小にかか

わらず最適解を得ることが可能であると期待される．

そこで本章では，増幅器後のパルスを PG-FROGを用いて測定し，2 次元画像である FROG

画像を参照とした増幅器前置き型波形整形システムを構築し，振幅位相の両方をターゲット波形

に近づけるアダプティブ波形整形システムを構築する1)．

はじめに振幅と位相の両方を測定可能な FROG測定手法について紹介したのちに，FROG画

像を用いた適応制御のアイディアを示す．スペクトル位相のみの変調による実験を通じて本シス

テムの有効性を確認し，振幅位相の変調を伴ったアダプティブ波形整形実験を行なう．
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5.2 周波数分解光ゲート法

5.2.1 セットアップ

周波数分解光ゲート法 (Frequency Resolved Optical Gating: FROG)2) はフェムト秒光パル

スの振幅位相を特定できる測定法として広く用いられている．特に 3次の非線形を用いた光カー

シャッタを利用した偏光ゲート FROG(Polarization Gating FROG: PG-FROG)3) は理論的に

どのような波形であってもその振幅及び位相特性を曖昧さなしに特定する事が可能である．但し

3次の非線形光学効果を用いているために効率は低く，測定可能なパルスはエネルギーが高いもの

に限られる．PG-FROGのセットアップ図を Fig. 5.1に示す．入射パルスはゲート光，プローブ

Instantaneous nonlinear

optical medium

Polarizer Polarizer

variable delay

CCD

camera Grating

Cylindrical lens
Lens

Lens

Splitter

Wave plate

Fig.5.1 Schematic of a Polarization Gating Frequency Resolved Optical Gating (PG-FROG).

光の 2つの光路に分けられる．ゲート光は半波長板によって 45◦ 偏光方向が回転される．カー結

晶の前後にクロスニコルに配置された偏光板が挿入されている．光カー効果はカー媒質内でゲー

ト光が信号光と時間的に重なった瞬間のみ，信号光の偏光方向を回転させる．この光カーシャッ

タの効果は超高速分光などにおいて時間分解スペクトルを測定する際に広く用いられている手法

でもある4)．シングルショット計測を可能にするために，カー結晶への集光レンズにはシリンド

リカルレンズを用いる．ゲート光とプローブ光がお互いに角度をつけられて非線形結晶上で重な

り合うために，水平方向のビーム断面はパルスの時間遅延に相当する．これはシングルショット

SHG自己相関測定とほぼ同じ原理である5)．従って，カー結晶によって偏光方向が回転された光

の横軸には時間遅延がマッピングされる．一方，垂直方向はグレーティングによって波長域に分

散される．その結果，横軸が時間遅延，縦軸が周波数のいわば 2次元のスペクトルグラム画像が
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CCD画面上で得られる．この画像を以降 FROG画像と呼ぶ．FROG画像は直接 CCDカメラに

よって測定され，その信号は

IFROG(ω, τ) =
∣∣∣∣
∫ ∞

−∞
e(t)g(t − τ) exp(−iωt)dt

∣∣∣∣
2

, (5.1)

で与えられる．特に PG-FROGの場合 g(t− τ) = |e(t− τ)|2である．この FROG画像はスペク

トルグラムに非常に近い性質を持っているため，ある程度パルスの情報を直接我々に教えてくれ

る．チャープの向きやそのおおよその量の情報は直接 FROG画像を参照することによって得るこ

とが可能である．

5.2.2 波形再構築アルゴリズム

FROG 画像には振幅位相の両方の情報が含まれる．FROG 画像からも振幅位相情報を定性的

に得ることができるが，スペクトルや時間波形を再構築するためにはこの FROG画像を元に繰り

返し計算をおこなう再構築アルゴリズムを用いる必要がある．Eq. (5.1)で与えられる FROG画

像から波形を再構築するアルゴリズムを，Fig. 5.2に示す6, 7)．このアルゴリズムは 2 次元デー

Fig.5.2 Iterative-Fourier-transform algorithm for inverting a FROG trace to obtain

an ultrashort pulse’s intensity and phase.6)

タを繰り返し計算することによって複素電界 e(t) を再構築する．2つの制約条件を設けることに

よって波形を一意に再構築できることが知られている．IFROG(ω, τ)を生じる e(t)はただ 1つに

限定されることが証明されており，再構築した波形から生じる I ′
FROG(ω, τ)波形が十分実験値に

近い場合に元の波形を再構築したとみなす．

はじめに初期波形 e(t)を仮定する．この初期波形から相関関数 esig(t, τ)を計算し，それを tに

ついてフーリエ変換することによって Esig(ω, τ)を得る．次に 1つめの制約条件を適用する．つ
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まりまずこの波形の振幅を実験データと入れ替える．このとき位相はそのまま残す．

E′
sig(ω, τ) =

Esig(ω, τ)
|Esig(ω, τ)|

√
IFROG(ω, τ) (5.2)

さらにこの波形を周波数 ωに関して逆フーリエ変換した後に

G =
N∑

ω,τ=1

[
IFROG(ω, τ) − |Esig(ω, τ)|2

]2
(5.3)

が最小となるような e(t)を最小化アルゴリズムによって求める．これが 2つめの制約条件である．

こうして e(t)を再び繰り返し計算を行なうことによって解は最小値へと収束する．アルゴリズ

ムが十分に収束したかどうかの判断は，実験データとの置き換えの際に誤差を

Eerror =
N∑

ω,τ=1

[
IFROG(ω, τ)− |Esig(ω, τ)|2

IFROG(ω, τ)

]2

(5.4)

と定義し Eerror の値で行なう．これが十分少なくなったところで計算を打ち切る．Eerror を

FROGエラーと呼ぶ．

PG-FROGの実験データ場合，典型的な FROGエラーの値は 128× 128の FROG 画像を再構

築した時で約 1%である2)．

FROG は，2 次元データを元に繰り返し計算を行なう必要がある．現在数 Hz で動作する

Video-FROGも存在する8)が，波形再構築アルゴリズムに高速性が求められるために測定精度は

犠牲になる．これ以上の高速性は計算機の飛躍的進歩が無い限り望めない．

本研究では Femtosoft社製の FROG再構築プログラムを用いた．解析に用いた PCは Pentiu-

mIII 600 MHz, メモリ 128 MBであり，512 × 512 pixの FROG画像を 100回解析するのに約

3分要した．

5.3 LC-SLMによる位相変調のみによる増幅器前置き型最適制

御実験

5.3.1 位相変調のみによる FROG画像最適化制御

従来フェムト秒レーザパルスの分散を補償するために，SHG強度を最適化制御の指標として，

それを強めるように閉ループを構築した例がある9)．SHG結晶での二倍波発生効率はピーク強度

にほぼ比例するので，SHG強度を指標とすることによってレーザシステムの分散補償を行なうこ

とができる．しかしフェムト秒レーザを様々な光物質コヒーレント相互作用に用いる場合には，

単に最短パルスを得るのみでは不十分であるために，光パルスの複素電界波形自体を指標とした

最適化制御を導入する必要がある．高速スキャン SHG相互相関測定を導入し，相互相関波形のサ
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ンプルポイントを最適化の指標として波形を整形する試みは報告されている10)ものの，その手法

では時間域電界包絡線を測定できるが複素電界位相を特定することはできないので，時間波形の

振幅の最適化にとどまる．光のコヒーレンスが電子にマッピングされるような超高速コヒーレン

ト制御では光電界の位相制御が重要であるために振幅のみならず位相も含めてその両方を最適化

する必要がある．こうした振幅位相の最適化システムを用いてフェムト秒レーザパルスの振幅及

び位相まで整形するためには，曖昧さなしにその両者を測定可能な測定手法をシステムに導入す

る必要がある．

前節で述べたように FROG計測ではフェムト秒レーザパルスの振幅及び位相の両方が求まる．

そこで本研究ではワンショット計測が可能な PG-FROG測定を用いる．PG-FROG画像を元に

最適化制御の指標であるコスト値を算出し，ターゲット波形とのコストとの差を減少させる方向

にアダプティブアルゴリズムによる閉ループを構築すればよい．しかし，FROG画像から波形を

再構築するには Fig. 5.2で示した繰り返しアルゴリズムを用いる必要があるが，コスト計算に毎

回この計算を用いると，現実的な時間内で最適パルスを得ることが困難になる．そこで，Eq. (5.1)

で表される FROG画像自体にすでにフェムト秒レーザパルスの振幅位相の両方の情報が含まれて

いるので，FROG画像自体から直接コスト値を算出する．評価関数であるコスト関数はスカラー

数で無くてはならないので，2次元画像から一つの指標関数を導出する必要がある．そこで，本研

究ではターゲット波形の FROG画像をあらかじめ計算しておき，それをターゲット FROG画像

とした．その上で CCDで測定される FROG画像とターゲット FROG画像の差分を計算し，コ

スト関数を

Cn =
∑
ω,τ

{
Ishaped
FROG (ω, τ)∑

ω,τ Ishaped
FROG (ω, τ)

− Itarget
FROG(ω, τ)∑

ω,τ Itarget
FROG(ω, τ)

}
, (5.5)

で定義した．ここで，Itarget
FROG(ω, τ)，Ishaped

FROG (ω, τ)，はそれぞれターゲット FROG 画像と実験中

に測定される FROG画像である．FROG 画像は時間軸，周波数軸が 640 × 480 pixの画像を用

いた．

Fig. 5.3に本スキームの FROG画像参照適応制御波形整形の計算結果を示す．Fig. 5.3右下の

ターゲット FROG 画像を仮定し，実験で用いた 4f 型波形整形器の LC-SLMの位相変調のみで

ターゲット FROG画像に近づくように最適化制御を行なった．初期波形は中心波長 800 nm，波

長幅 45 nmのガウス型スペクトルを持つフーリエ限界パルスを仮定している．この結果より約

1000回程度でかなりターゲット画像に近い FROG画像が得られることがわかる．

5.3.2 実験セットアップ

セットアップ

本実験セットアップを Fig. 5.4に示す．再生増幅器後の波形は PG-FROGでモニターされ，そ

の画像信号は直ちにコンピュータに取り込まれる．コンピュータは LC-SLMと GPIB(General
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Initial FROG 200 400 600

800 1000 1200 Target FROG

Fig.5.3 An example of FROG-trace referring procedure. Initial waveform is Fourier

transform limited pulse with center wavelength of 800 nm and 45 nm (FWHM) band-

width. FROG traces are in certain number of iteration. Target FROG trace is shown

at the right side of lower row.

stretcher
regenerative

amplifier

compressorPG-FROG

GPIB

PC

CPA system

output

pulse

Pulse Shaper

G
LC-SLM L

BS

Fig.5.4 Experimental setup of FROG trace referring phase-only adaptive pulse shap-

ing before regenerative chirped pulse amplifier. Output pulse from the CPA is 0.45 mJ.

The pulse is monitored with PG-FROG, and the CCD camera in the FROG apparatus

is connected with the PC. L: Lens, G: Grating.
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Purpose Interface Bus)経由で接続されている．

制御系

LC-SLM への制御は Gateway 社製パーソナルコンピュータ (Celeron 600 MHz) を用い

て，National Instruments 社製 PCI-GPIB ボードを経由して行われる．GPIB バスの最大転

送レートは 1.5 Mb/s である．マスクを 1 回書き換えるのに必要なビット数は 2 bit × 128 +

(制御ビット) 2 bit + (CR)1 bit = 259 bitであり，帯域から計算される転送速度は ∼ 0.2 ms，

Eq. (5.5)に示すコストの計算に要する時間は，1演算に平均 15 クロック必要11)であると仮定す

れば，640 × 480 pixの画像で，23 msかかる計算になる．一般にネマティック液晶の応答速度は

msオーダであるが，実際には，本実験では LC-SLMに書き換え信号を送った後 1.5 s 間を空け

た後に FROG画像を取得した．これは，LC-SLMの駆動ドライバの反応速度がまだ十分ではな

いことと，FROG画像を取得する CCDカメラのシャッタスピードを十分長く取り，CCD画素

に十分電荷がたまるのを待つ必要があるためである．LC-SLMの特性として高い電圧を加えた方

が応答がはやいために，高い電圧値を用いて 0から 2πの変調を加えればより応答が速くなると考

えられる．

5.3.3 実験結果および考察

300 fsダブルパルス

定量的定性的な議論が可能なようにシンプルなプロトタイプとして 300 fsダブルパルスの設計

実験を行なう．Fig. 5.5 (a)に，ターゲット FROG画像を示す．このターゲット FROG画像は，
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Fig.5.5 (a) Target PG-FROG trace calculated from (b). (b) Calculated target wave-

form (thick line) designed with SA. Thin line represents ideal intensity waveform used

for SA calculation.
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Fig. 5.5 (b)のターゲット波形をから Eq. (5.1)を用いて計算された．本システムでは最適化制御

を用いるので原理的にはターゲット FROG画像にはどのようなものを用いても良い．ここでは波

形整形器に位相変調のみを加えているが，位相変調のみでは得られない波形をターゲット波形と

してターゲット FROG画像を用意しても良い．最適化アルゴリズムは，実験制約条件の中で最も

近い解を自動的に求めてくれるはずである．しかしながら，ここではシステムのパフォーマンス

を議論する必要があることから，ターゲット波形には実際に位相変調のみで得ることが可能な波

形を用意した．光源で，与えられたスペクトルにおいてスペクトル位相フィルタリングのみで得

られることを計算機上で確認済みである．それを確認することによって，実際に実験で得られた

波形とターゲット波形を直接比較することが可能になり，システムのパフォーマンスの議論が明

確になる．
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Fig.5.6 (a) Initial FROG trace when no modulation is applied to the LC-SLM. Only

the gratings distance in the pulse compressor of the CPA is optimized. This FROG

trace indicates that a large third order dispersion is inherent in the output pulse. (b)

Reconstructed intensity (solid) and phase (dotted) distribution from the initial FROG

trace (a). Sub pulses are due to the large third order dispersion.

再生増幅器から得られる初期 FROG 波形は Fig. 5.6 (a) である．この初期 FROG 波形を

FROG再構築アルゴリズムを用いて再構築すると Fig. 5.6 (b)となる．

この波形を初期波形とし，Fig. 5.5をターゲット FROG画像として最適化を開始する．このと

きの SAのパラメータは，初期温度 Tini = 1.0 × 10−7，温度冷却係数 η = 9.990 × 10−1，グレー

レベル (量子化レベル)2π/16 radである．

適応制御中のコストの減少の様子を Fig. 5.7に示す．コストは Eq. (5.5)によって計算される，

ターゲット FROG画像とリアルタイムモニタリングされている増幅器後の整形波形の FROG画

像の差なので，このコストが減少していくにつれて，測定 FROG画像がターゲット FROG画像
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Fig.5.7 Solid line represents the Cost function in respect of the iteration number.

Dotted line represents the system temperature given to the algorithm.

に近づく．最適化の結果 375回の regular，288回の accept，1337回の rejectが得られた．

最終的に得られた FROG 画像を，Fig.5.8 (a)に示す．またそのときのマスク関数をターゲッ

ト波形のマスク関数と共に Fig. 5.9に示す．Fig. 5.8 (b)は 最終的に FROG 解析によって得ら
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Fig.5.8 (a) Shaped FROG trace after 2000 iterations. (b) Reconstructed shaped

waveform from FROG trace (a).

れた波形である．グリッドサイズ 512 × 512で解析したときの FROGエラーは 0.6 %であった．
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Fig.5.9 (a) Mask function of the target waveform. (b) Mask function of the shaped pulse.

様々な波形設計における波形整形システムのパフォーマンス

Fig. 5.10 (a)，(b)にそれぞれ 200 fs間隔，及び 400 fs 間隔のダブルパルス設計例を示す．い
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Fig.5.10 (a) 200 fs separated double pulse. (b) 400 fs separated double pulse.

ずれもその強度比は異なるもののパルス間隔は良く再現されている．Fig. 5.11には，チャープパ

ルスをターゲット波形とした際の FROG画像参照適応制御波形整形例を示している．コヒーレン

ト制御では今だチャープパルスなどの比較的単純な構造を持った光パルスを高精度に整形するこ

とは重要である．3次分散の大きい増幅システムを用いた場合でも，レーザシステムの高次の残留

分散は前置き型波形整形適応制御システムを用いて自動補償可能な事が示された．
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Fig.5.11 (a) Target FROG trace calculated from target waveform in (c); (b) Shaped

FROG trace after 3500 times iterations. Initial FROG trace is same as Fig. 5.6 where

a large 3’rd order dispersion is inherent; (c) Target and shaped waveform. Shaped

waveform is reconstructed from (b).

Fig. 5.12には flat-top波形をターゲット波形とした例を示す．こうした矩形波では立ち上がり

立ち下がり成分に高低周波成分が集まる．そのためにスペクトルの裾までかなり正確に整形しな

くては急峻な立ち上がりや立ち下がりを実現することは難しい．本システムで用いたワンショッ

ト計測可能な PG-FROGではスペクトルの裾まで正確に位相を求めることは難しいために，整形

された波形の立ち下がりや立ち上がりがなまった波形になっている．

FROG画像参照適応制御波形整形システムのパフォーマンス

超高速コヒーレント制御においては複素電界を高精度に制御することが求められている．マイ

ケルソン干渉系において 2つの光路が半波長，即ち位相 πずれた場合には光は destructiveに干

渉する．同様に光のコヒーレンスは電子量子波束に転写されるので，2つのパルスで励起する簡単

な例では電子量子波束の位相 π 以内の精度で制御可能なように光パルスの遅延時間を精度良く制

御する必要がある．このように一般に超高速コヒーレント制御に整形波形をもちいる際にはその

精度を確保することは最も重要である．

プロトタイプとして行なった Fig. 5.8の実験結果はターゲット波形のパルス間隔が良く再現さ

れている．しかしながら，ピーク強度には非対称性が見られる．この誤差は 2つの原因が考えら

れる．一つは最適化の指標の残差であり，他方は FROG画像再構築の際の誤差である．最適化に

よる誤差はコスト関数が零にならないことからも必ず存在する．FROGエラーも同様であり，こ

の両者を同時に 0にできない限りターゲット波形と完全に同一の波形を得ることはできない．し

かし，これらのどちらが整形波形の誤差により重大な影響を及ぼしているかを調べることは，シ

ステムのさらなる高精度を実現するする上で重要である．

そこで FROG 画像から得られた再構築された時間波形 Fig. 5.8 から再び Eq. (5.1) を用い

て FROG 画像を再計算する．Fig. 5.13にその再計算された FROG 画像を示す．Fig. 5.13で
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Fig.5.12 (a) Target FROG trace of a flat-top pulse; (b) target waveform; (c) shaped

FROG trace; (d) reconstructed waveform.

は，-150 fsと 150 fsの成分のピーク強度に差が見られる．ピーク強度比は約 0.69であり，この

非対称性は波形再構築に用いた測定された FROG 画像 Fig. 5.8 (a)には見られない．このこと

から，Fig. 5.8 (b)の時間強度波形に見られる非対称性の誤差要因は主に FROG エラー，即ち

Fig. 5.2 で示す FROG再構築アルゴリズムの過程で加わると考えられる．これは一概に FROG

測定手法の不備を指摘しているわけではなく，FROG測定法を本システムに組み入れて用いたシ

ステムとしての精度の限界を指摘している．

5.3.4 本節のまとめ

本節では LC-SLMを用いた 4f 型波形整形システムによる増幅器前置き型波形整形システムに

よる適応制御波形整形実験について述べた．本閉ループは，増幅器の線形・非線型性を全く仮定
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Fig.5.13 Retreived FROG trace calculated from the reconstructed waveform

(Fig.5.8 (a)). Maximum value of the component at delay time -150 fs and 150 fs

is in magnification ratio of 0.69.

していないので，増幅器に限らず光ファイバー伝送などの12)非線形性が高い伝送媒質を用いた場

合にも有効である．パルス列，チャープパルス，矩形波パルス整形実験を例に本システムの整形

精度を示した．

特に，ダブルパルスを例にとり FROG画像参照適応制御波形整形システムの整形精度を議論し

た．その結果，本システムでは FROG波形測定手法を用いているので，FROG画像から振幅位

相を再構築する際に誤差が加わり，これがシステムの波形整形精度を低下させていることが明ら

かになった．

5.4 AOPDFによる振幅位相変調による最適制御実験

本節では FROG画像を参照として，振幅位相整形による増幅器前置き型アダプティブ波形整形

実験について述べる13)．振幅位相波形整形器には AOPDF を用いた．

5.4.1 実験セットアップ

実験セットアップは Fig. 5.4に示したものと波形整形器以外は同一である．4f 波形整形器の代

わりに AOPDFを用いた．4f 波形整形器と AOPDFの光路はフリッパーで切り替え可能にして

ある．
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増幅器前置き型波形整形システムにおける振幅位相変調では振幅変調を加える際に増幅器への

シード光のスペクトル帯域を削りすぎないように注意する必要がある．本節で示したいずれの実

験でも，ターゲットにはスペクトルの狭い波形を用いなかったので問題とならなかったが，ター

ゲット波形のスペクトル帯域が狭い場合には，安全装置としてシード光のスペクトルモニタリン

グを行なう必要がある．

5.4.2 実験結果及び考察

位相変調のみによる分散補償実験

AOPDFと 4f 型波形整形器とのデバイス特性の差がどのように波形整形システムのパフォー

マンスに影響を与えるかを考察するために，振幅位相変調アダプティブ波形整形実験を行なう前

に，AOPDFによる位相のみの適応制御波形整形実験を行なった13)．

AOPDFでは直接時間域で波形を整形するため，波形整形器の時間窓は AOPDF の結晶長に

よって決定される．設計した音響波が結晶外にはみ出た場合には，その成分は整形されない．前置

き型適応制御波形整形システムではこの AOPDFの特性に注意する必要がある．それは，大きな

2 次分散を加えた場合に，音響波のスペクトルの裾の部分が結晶の外にはみ出るために AOPDF

でスペクトルの狭窄化を引き起こすからである．こうした光をシードすることは，CPAの損傷に

直結する可能性がある．

スペクトル領域で位相マスクを設計する場合，急峻な位相変調を加えると音響波が結晶の外に

容易にはみ出てしまうので，本実験においては安全を考慮し，スペクトル位相を Eq. (5.6)で示さ

れるように級数展開し，その係数を適応制御の変数とした．

φ(ω) = φ0 + φ1 · (ω − ω0) + φ2 · (ω − ω0)2 + φ3 · (ω − ω0)3 + · · · (5.6)

係数は 7次のオーダまで用いて，再生増幅器の分散をアダプティブに補償する波形整形実験を行

なった．

Fig. 5.14 (b)にターゲット FROG 画像を示す．これは，42 fsのフーリエ限界パルスであり，

本実験を行なった際の CPA後のスペクトル幅 17 nm (FWHM)から算出される最短パルスであ

る．Fig. 5.14 (a)は本実験を行なった時の初期 FROG 波形であり，3 次分散が内在している．

Fig. 5.14 (c)が 4000 回 iterationした後の最適 FROG 画像である．コスト関数の減少の様子

を，Fig. 5.15に示す．Fig. 5.14 (c)の FROG画像に FROG再構築計算を施し，グリッドサイズ

128 × 128で 1.6%の FROGエラーで時間波形を求めた．この再構築波形を，Fig. 5.16にター

ゲット波形と共に示す．-50 fsから 50 fsの光が存在する時間内における位相が数 rad 以内に収

まっていることがわかり，フーリエ限界パルスに近いパルスが得られていることがわかる．実際

に Fig. 5.17に初期波形 FROG波形に含まれるスペクトル位相及び，最適化制御によって最終的

に AOPDFに加えた最適マスクを示すと，AOPDFで CPAの初期分散を補償する方向に位相が

加わっている事がわかる．
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(a) (b) (c)

Fig.5.14 (a) Initial FROG trace. Large 3’rd order dispersion is inherent; (b) Target

FROG trace. It is calculated from a 42 fs transform limited pulse which corresponds to

a 17 nm bandwidth spectrum; (c) Optimized FROG trace after 4000 times iterations.
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Fig.5.15 The solid line represents the cost function in respect to the iteration num-

ber. The dispersion of the CPA is compensated with adaptive control. Dotted line

represents the system temperature given to the SA.

AOPDFでは，急峻な位相を加えると，音響はが結晶外に出てしまい，スペクトルが削れてし

まう事に注意する必要があるものの，LC-SLMを用いた 4f 型波形整形器同様，高次分散を細か

く補償するような分散補償器としては十分な性能を発揮する．
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Fig.5.16 Solid line represents the reconstructed waveform from optimized FROG trace

in Fig. 5.14 (c), and the dotted line is the target waveform. The pulse width of the

solid line is 45 fs (FWHM).
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Fig.5.17 The broken line represents the phase mask applied to the AOPDF. Solid

line represents the reconstructed phase from initial FROG trace of Fig. 5.14 (a). This

figure shows that a reverse phase is searched and applied to the AOPDF.
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振幅位相変調によるダブルパルス設計

次に振幅位相変調による AOPDF適応制御波形整形実験を行なう13)．同一のパルス形状をした

ダブルパルスを設計するためには，位相変調のみでなく，振幅変調も加える必要がある．AOPDF

へ入射するパルス波形を e(t)，そのフーリエ変換像を E(ω)，2つのパルス間に加える時間遅延を

τ とすると，ダブルパルスのスペクトル強度 I(ω)は，

I(ω) = 2|E(ω)|2 + 2|E(ω)|2 cos(ωτ) (5.7)

であるので，スペクトル強度には正弦波状の振幅変調を加える必要がある．各パルスがフーリエ

限界パルス 42 fs(FWHM) の，150 fs 間隔のピーク強度 1:1 のダブルパルスを設計した．設計

手順としては，Fig. 5.18に示した手順によってあらかじめ音響波の時間域の足し合わせをおこ

ない，AOPDFのフィルター関数を時間遅延 150 fsのダブルパルスが得られるようにしておく．

AOPDFの出力波形は，Eq. 2.43で表されるので，この手順によって入力波形の複製が 150 fs間

隔で得られることになる．このときに，AOPDFには振幅変調が加わっている．しかしながら，

AOPDFへの入力パルスに含まれる分散や AOPDF後に設置した CPAの分散によって，各パル

スが最短パルスとして CPA後に得られる保証はない．そこで，更に位相分散フィルターを適応制

御を用いて調整する．Fig. 5.19 (a)にターゲット FROG波形及び (b)に 1750回 Iterationを行

なった適応制御波形整形後の FROG波形を示す．コスト関数は最終的に 1.7%まで低減された．

ターゲット FROG波形 Fig. 5.19 (a)の-150 fsと 150 fsの成分をスペクトル域で着目するとフリ

ンジが現れない．これは各パルスを独立で測定した場合には，スムーズなスペクトルが得られる

こと，即ち各パルスはオリジナルの入力スペクトルが含まれている事を示している．こうしたパ

ルスは Fig. 5.5を例とする位相のみの変調によるパルス設計では不可能である．Fig. 5.19 (b)を

FROG画像再構築計算すると，Fig. 5.20が得られる．再構築の際の FROGエラーは 256 × 256

のグリッドサイズで 0.5%であった．パルス幅及びパルス間隔が非常に良く再現されていること

がわかる．やはりピーク強度の非対称性は Fig. 5.19 (b)の最適化 FROG波形では見られないこ

とから，FROG画像再構築計算の際にもたらされたものであると考えられる．

Fig. 5.19 (b)の ±75 fsの成分で多少の干渉が観測される理由は，Eq. (5.7) で示される強度変

調のコントラストが CPA後には十分に得られていないからであると考えられる．

振幅位相変調による中心波長の異なるダブルパルス設計

振幅変調の効果をより積極的に応用した例として中心波長の異なるダブルパルス設計を行なっ

た．超高速コヒーレント制御等において波長の異なるコヒーレントなパルス対を用いたポンププ

ローブ実験などにも応用可能である．

Fig. 5.21 (a)にターゲット FROG画像を示した．ターゲット FROG画像は，ピーク強度 1:1，

パルス間隔 200 fs，パルス幅 60 fs (FWHM)，中心波長 795 nmと 805 nmのダブルパルスから
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Fig.5.18 Demonstration of 500 fs separated double pulse design.

生成された．1500 回の Iteration 後のコストは 1.3%となった．そのときの最適 FROG 波形を

Fig. 5.21 (b)に示す．Fig. 5.21 (b)を再構築した時間波形及びスペクトル波形を Fig. 5.22に示

す．スペクトル領域の位相の傾きは時間遅延に対応するので，波長が短い成分が時間遅延を受け，

波長が長い成分が時間的に進むことが Fig. 5.22 (b)のスペクトル波形から理解される．より直

感的に理解するためにはスペクトルグラム表示する必要がある．p.156に示す手順を用いてター

ゲット波形及び再構築された整形波形からそれぞれスペクトルグラムを生成した．スペクトルグ

ラムを Fig. 5.23に示す．ピーク強度が異なる以外は，かなり精度よく中心波長の異なるダブルパ
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(a) (b)

Fig.5.19 (a) Target FROG trace; (b) Shaped FROG trace after 1750 times iterations.
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Fig.5.20 Solid line represents the reconstructed waveform from the optimized FROG

trace in Fig. 5.19 (b). Dotted line is the target waveform. Almost identical waveform

except peak intensity is obtained.
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(a) (b)

Fig.5.21 (a) Target FROG trace of double pulse with different center wavelength.

The pulse interval is 200 fs with each pulse has 795 nm and 805 nm center wavelength.

(b) Shaped FROG trace after 1500 times iterations.
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Fig.5.22 (a) Reconstructed waveform from shaped FROG trace in Fig. 5.21 (b). (b)

Reconstructed Spectrum. The phase tilt corresponds to different time delay.

ルスが生成されていることがわかる．

振幅位相変調による利得狭窄化補償パルス設計

振幅位相変調を加える CPAの利得狭窄化を補償する実験を行なう．本実験では，スペクトル振

幅及び，スペクトル位相を波長帯域は 100 nm，中心周波数 800 nmとして，32 pixにピクセル化

して AOPDFのフィルタ関数を決定した．本実験においては振幅変調をピクセル化して扱うため

に，AOPDFで整形されるパルスのスペクトルが 30 nm以下に削られないよう細心の注意を払う
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(a) (b)

Fig.5.23 (a) Spectrogram of target trace; (b) Spectrogram of the reconstructed shaped pulse.

必要がある．制御ソフトウェアに，AOPDFで加える振幅フィルタによって整形パルスのスペク

トル幅が狭窄化されないための安全アルゴリズム及び，AOPDF直後にスペクトルモニタを設置

して CPAのインターロックシステムに直結するシステムを導入する必要がある．但し，本実験で

は，ターゲット波形がある程度スムーズなスペクトル位相，及びスペクトル狭窄化の起らない広

帯域な波形を用意したのでその必要はなかった．

ターゲット波形には，Fig. 5.24 (a)を用いた．ターゲット波形には 30 fsのフーリエ限界パル

(a) (b)

Fig.5.24 (a) Target FROG trace of a transform limited 30 fs pulse. (b) Shaped pulse

after 2500 times iterations with 32 pixelized spectral phase and spectral amplitude

modulation.

スを仮定した．本ターゲット波形のパルス幅は本研究で用いた CPAの通常の動作では得られな
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い．本 FROG画像を適応制御のターゲットとすることによって CPAの利得狭窄化補償と分散補

償が自動的に達成されるはずである．実際に 2500 回マスクを書き換えると 1.3% までコストが

低下した．Fig. 5.24 (b)の最適 FROG画像を再構築すると，Fig. 5.25が得られる．パルス幅は
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Fig.5.25 (a) Solid line represents the reconstructed waveform from the optimized

FROG trace in Fig. 5.24 (b). Dotted line represents the target waveform. (b) Solid

line represents the reconstructed spectrum and the dotted line the target.

35 fs (FWHM)とターゲット波形よりは若干長いものの，位相のみを補償した分散補償によって

得られる最短パルス幅 42 fsに対してはかなりのパルス幅の短縮が達成されている．実際に CPA

後のスペクトル幅は 30 nmが得られており，CPAの利得狭窄化の補償が AOPDF の振幅変調に

よって得られていることがわかる．AOPDFに加わっている振幅位相マスクを Fig. 5.26に示す．

Fig. 5.26 (a)の振幅マスクから，中心周波数付近にディップが加わり CPAの利得狭帯域化が補

正されていることがわかる．振幅位相適応制御を用いると CPAの利得狭帯域化を補償しつつ，分

散補償を行える．

5.4.3 本節のまとめ

本節では AOPDFを用いた FROG画像参照適応制御波形整形実験について述べた．はじめに，

位相のみの変調を用いて，CPAの分散補償を分散係数の 7 次まで最適化して行えることを示し

た．AOPDFでは音響波が結晶外に出てしまうために急峻な位相変調を加える際には注意が必要

であるが，分散補償などのスムーズな位相変調に対しては LC-SLMと同等か又はスペクトル位相

のセグメント化が必要ない分それ以上のパフォーマンスを発揮する．その後，高精度に波形を整

形する目的には欠かせない，振幅位相の両方に変調を加える FROG画像参照適応制御整形実験を

示した．ダブルパルスをプロトタイプとして振幅位相変調による性能の向上を示した．特に，中

心波長の異なるダブルパルスの設計や，CPAの利得狭窄化を補償する広帯域シードパルス整形な
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Fig.5.26 (a) The amplitude filter function applied to the AOPDF spectral mask. Low

transmission of the seeding pulse at the center wavelength compensates the gain nar-

rowing effect at the CPA. (b) The phase function applied to the AOPDF.

どは振幅変調を行なうことで初めて可能になった．

5.5 本章のまとめ

本章では FROG画像を参照とする適応制御波形整形実験を行なった．FROG画像参照適応制

御波形整形システムでは，マスクの書き換え回数が数 1000回に上るために解を求めるために非常

に時間がかかるものの，介在するシステムの線形・非線型性を全く仮定していないために，一般

にどのような非線形媒質が介在していてもその後に物理的に得られる範囲内で最も最適な波形を

得ることが可能である．

光パルスの振幅及び位相の両方を指標とすることによって，振幅及び位相の両方を同時にター

ゲット波形に近づける事ができる．こうした振幅位相を積極的に整形するシステムを初めて実現

した．このように振幅位相が整形されたフェムト秒レーザパルスを得ることは分子制御などの超

高速コヒーレント制御においてはインパクトが大きい．

本章ではダブルパルスをプロトタイプとして実験を行ないシステムの性能を議論した．その結

果，パルス間隔はかなり正確に再現されるもののピーク強度に異なる強度比が得られた．コヒー

レント制御ではパルスタイミングが重要であるが，同時に高次の非線形光学効果を用いた光物質

相互作用では光パルスの振幅の制御も重要となってくるために強度の非対称性は今後改善が必要

な点である．この整形誤差は，FROG画像を参照するという測定システムに原因があることを再

構築波形から再び FROG画像を再構築することによって明らかにした．
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B. A. Richman, “Measuring ultrashort laser pulses in the time-frequency domain us-

ing frequency-resolved optical gating”, Rev. Sci. Instrum., 68, 3277–3295, (1997).

[3] D. J. Kane and R. Trebino, “Characterization of arbitrary femtosecond pulses using

frequency-resolved optical gating”, IEEE J. Quantum Electron., 29, 571–579, (1993).

[4] J.Takeda, K.Nakajima, S.Kurita, S.Tomimoto, S. Saito, and T.Suemoto, “Time-resolved

luminescence spectroscopy by the optical Kerr-gate method applicable to ultrafast re-

laxation processes”, Phys. Rev. B, 62, 10083, (2000).

[5] F. Salin, P. Georges, G. Roger, and A. Brun, “Single-shot measurement of a 52-fs pulse”,

Appl. Opt., 26, 4528–4531, (1987).

[6] R. Trebino and D. J. Kane, “Using phase retrieval to measure the intensity and phase of

ultrashort pulses: frequency-resolved optical gating”, J. Opt. Soc. Am. A, 10, 1101–1111,

(1993).

[7] K. W. DeLong and R. Trebino, “Improved ultrashort pulse-retrieval algorithm for

frequency-resolved optical gating”, J. Opt. Soc. Am. A, 11, 2429–2437, (1994).

[8] D. J. Kane, “Real-time measurement of ultrashort laser pulses using principal component

generalized projections”, IEEE J. Select. Top. Quantum Electron., 4, 278–284, (1998).

[9] D. Yelin, D. Meshulach, and Y. Silberberg, “Adaptive femtosecond pulse compression”,

Opt. Lett., 22, 1793–1795, (1997).

[10] D. Meshulach, D. Yelin, and Y. Silberberg, “Adaptive real-time femtosecond pulse shap-

ing”, J. Opt. Soc. Am. B, 15, 1615–1619, (1998).

[11] 所真理雄, “計算システム入門”, 岩波書店, (1988).

[12] M. Sato, M. Suzuki, M. Shiozawa, T. Tanabe, K. Ohno, and F. Kannari, “Adaptive pulse

shaping of femtosecond laser pulses in amplitude and phase by referring the frequency



参考文献 149

resolved optical gating (FROG) pattern”, Jpn. J. Appl. Phys., 41, 3704–3709, (2002).

[13] K. Ohno, T. Tanabe, and F. Kannari, “Adaptive pulse shaping of phase and amplitude

of an amplified femtosecond pulse laser by direct reference to frequency-resolved optical

gating traces”, J. Opt. Soc. Am. B, 19, 2781–2790, (2002).



150

第 6章

高精度増幅器前置き型波形整形
(TADPOLE 参照補正)

6.1 はじめに

PG-FROG測定はシングルショット計測可能であり，加えて光パルスの振幅位相特性を求める

ことが可能である．しかしながら，3 次の非線形光学効果である光カー効果を測定に用いるため

に，比較的強度が弱い，光パルスの裾の部分の構造までも正確に測定するのは困難である．FROG

測定を用いた FROG 画像参照適応制御波形整形システムでは増幅器の伝達関数を仮定する必要

がないというメリットがあるものの，解が求まるまでにかなりの時間がかかる．波形を求めるた

めにこのような複雑な制御系を用いることは，可能な限り避けたい．そもそも，再生増幅器では

多少の非線形性が存在するものの，高次の非線形効果は起きないように設計されている．それは，

強い光カー効果はキャビティー内での自己収束に結びつき，オプティクスを損傷させるからであ

る．そのためにパルスストレッチャーで十分に光パルスを伸張し，再生増幅システムでの非線形

効果は最低限に抑えるように設計されている．こうしたシステムにおいては，適応制御を用いず

とも，得られた振幅と位相をターゲット波形のそれと直接比較してその誤差を補正するスキーム

による波形の整形が行えると期待される．

そこで本章では Temporal analysis, by dispersing a pair of light e fields (TADPOLE)測定1)

振幅位相補正ループによる増幅器前置き型波形整形システムを構築する．

始めに TADPOLE測定の原理を紹介し，その後 TADPOLEを増幅器前置き型波形整形による

整形パルスの測定に適用する．TADPOLE参照補正スキームを用いてスペクトル位相のみ及びス

ペクトル振幅・位相による波形整形を行ない，その精度を議論する．本システムでは高精度な測

定が期待されるので，本研究で目指す数 psの時間幅を持ち数 10 fsで振幅が変化するようなパル

スの設計を試みる．
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6.2 TADPOLE測定法

6.2.1 セットアップ

TADPOLE 測定1)は，FROG 測定法と SI 測定を組み合わせた測定手法である．TADPOLE

Grating Lens CCD

characterize with FROG

reference

shaped

Fig.6.1 Schematic of TADPOLE measurement. The main part of TADPOLE mea-

surement is SI spectrometer. The reference pulse is characterized independetly with

FROG measurement.

測定の主要な技術は SI 測定である．SI測定では，参照光を測定光から時間遅延 τ つけて分光器

に入射させる．いま 2つの光を e(t − τ) exp(−iφref)，e(t) exp(−iφsig)とすると，分光器のフー

リエ面で観測されるスペクトル強度は

I(x, y) = |e(t) exp(−iφsig) + e(t − τ) exp(−iφref )|2
= 2E2(ω) + 2E2(ω) cos [ω {τ + (φref(ω) − φsig(ω))}] , (6.1)

となる．SSIの場合とのアナロジーを考えると，SSIでの 2光波のフーリエ面への入射角度が SI

の場合の時間遅延に対応する．時間遅延を大きく取ることによって，フリンジの分解能が向上し，

スペクトル分解能即ち測定時間窓が向上する．しかし，逆に時間分解能は低下する．

SI 測定のために，分光器を用いる．分光器の構成は，830 nmブレーズド 600 line/mmの回

折格子，焦点距離 f = 100 mmのシリンドリカルレンズ，そして CCD カメラを用いた．CCD

カメラは波長軸には 640 pixのピクセル数を有し，各ピクセルは 13.7 µmである．また，SI 測

定には商用で手に入るスペクトルアナライザを用いても良い．本実験では一部市販のスペアナ

(Advantest 社製 Q83810)も用いた．中心波長 800 nm，帯域 100 nm，0.2 nmのスペクトル分

解能の条件で測定した．どちらを用いたかは各実験の節に記述するが，後者のスペアナを用いた
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場合の方が，スペクトル分解能が高く，感度も良いことから，やや高精度に測定が可能であった．

ただ，CCDカメラを用いた場合にはスキャン素子が無いためにワンショット計測が可能である．

これはシステムの高速性という点では非常に有利である．

信号光の位相を求めるためには，参照パルスが既知である必要がある．参照パルスを FROGで

測定するのが TADPOLE 測定と呼ばれる測定手法である．このときに参照パルスはほぼフーリ

エ限界パルスの高強度な光を用いる．そうすることによって，FROG測定を用いた場合でも高精

度に波形を特性することができる．

6.2.2 波形解析手法

SI で測定したフリンジから波形を解析するためには FFTM を用いた．FFTM の詳細は

Fig. 2.8に記述してある．SSIのケースとは異なり，SIの解析では波長軸に沿って FFTMを用い

るので，波長のスペクトル分解能はフリンジ間隔，すなわち参照光と信号光の遅延時間の大きさ

によって決定されることになる．しかし遅延時間を大きく取りすぎることは，Fig. 2.9で示すよ

うに位相分解能の低下をもたらすために，適度な遅延時間を設定する必要がある．本章の実験で

は実際にはターゲット波形や用いたスペクトルアナライザの波長分解能に応じて参照光と信号光

の時間遅延の大きさをその都度変化させたが，代表値として τ = 1.88 psであった．これは波長

分解能 1.1 nmに対応する．

6.3 LC-SLMを用いた位相補正による閉ループ波形整形シス

テム

6.3.1 実験セットアップ・原理

実験スキームを Fig. 6.2 に示す．TADPOLEO 測定ではリファレンス光はあらかじめ PG-

fs laser
Pulse

shaper
Chirped pulse

amplifier

Phase & amplitude 

reconstruction

Add corrected 

filter

Calculate error from the target

reference

SI

PG-FROGPD

Divider 1kHz76MHz

Fig.6.2 Experimental scheme of a TADPOLE referring closed loop error compensation method.
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FROGで測定しておく．リファレンス光が CPA後にほぼフーリエ限界パルスとなるようにスト

レッチャー及びコンプレッサーを調整しておく2)．フーリエ限界パルスを測定する場合において

は FROG測定の精度は保証される．実際にグリッドサイズ 128 × 128において < 0.5 %以下の

FROGエラーで参照パルスを求めることが可能である．Fig. 6.3に FROG画像及びそれより再

構築された参照パルスを示す．Fig. 6.3(b)の参照パルスから求めたスペクトル位相が Fig. 6.4で
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Fig.6.3 (a) Measured FROG trace of the reference pulse. (b) Reconstructed waveform

from the FROG trace (a).

ある．なお，スペクトル振幅はスペクトルアナライザーによって個別に測定した．SIによって求

めた Eq.(6.1)で表される信号光とリファレンス光の位相差にこのスペクトル位相を加え，信号光

のスペクトル位相を求めることができる．スペクトル強度は別途スペアナで測定することによっ

て求めることができる．位相補正スキームにおいては，スペクトル位相のみをリアルタイムに測

定すれば十分なのでスペクトル強度はループが終了した後に測定する．

補正ループは以下のアルゴリズムで行なう．1回目のループでは，波形整形器にはターゲット波

形のスペクトル位相 φmask
1 = φtarget を加える．その時の CPA 後の波形を TADPOLE 測定し，

測定された位相 φmeasure
1 とターゲット位相 φtarget との差を計算する

φerr
1 = φtarget − φmeasure

1 (6.2)

この位相誤差が補正する対象であるので，この共役位相を現在のマスクに加える．即ち 2回目に

加えるマスクは，

φmask
2 = φmask

1 − φerr
1 (6.3)

となる．同様に n回目のループで加えるマスクは，

φmask
n = φmask

n−1 − φerr
n−1 (6.4)

となる．本補正ループを繰り返していくことによって解が目的 φtarget に収束していくことを期待

する．
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Fig.6.4 Reference spectrum phase retrieved from FROG trace. Spectrum intensity is

acquired from spectrum analyzer.

6.3.2 実験結果及び考察

実験結果

300 fsダブルパルスをプロトタイプとして，実験を行なった．Fig. 6.5に，実験結果を示した．

Fig. 6.5 (a)は理論的なターゲットマスクを印加した時の時間波形，(b)は 1回目にマスクを書き

換えた際の時間波形，(c)が 2 回目のループで再構築された波形に対応する．本手法による波形整

形では，パルス間隔のみならずピーク強度も良く再現される．Fig. 6.6にスペクトル位相をマス

ク関数として表示する．点線はターゲット波形のマスク関数である．一方，実線は Fig. 6.5の波

形から求められた，スペクトル位相より計算されたマスク関数である．スペクトルの裾ではスペ

クトル強度がほとんど無いのでスペクトル位相は意味を持たないものの，本実験を行なった際の

CPA後のスペクトル幅が 17 nm(FWHM)であることを考慮すると，裾まで正確に位相が整形さ

れている．

補正マスク

TADPOLE 補正スキームのよる増幅器前置き型波形整形の様々なパルスの設計例を

Fig. 6.7 (a)，(c)，(e)に示す．本実験は市販のスペクトルアナライザで測定した．スペクトル分
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Fig.6.5 (a-c) Double peaked pulse with pulse interval of 300 fs, shaped with spectral

phase error correction method referring TADPOLE signal. LC-SLM was rewritten

twice from original mask: (a) original, (b) first loop, and (c) second loop. Solid line

represents the shaped pulse and dotted line represents the calculated target intensity

and phase from given spectrum intensity.

解能が高く，かつ測定可能なスペクトル幅が広いため，Fig. 6.7 (a) の波形では，Fig. 6.5で見ら

れた振幅の揺らぎが更に低減している．Fig. 6.7 (a)で見られる，150 fsの成分における 2πの位

相のズレは位相の 2π不定性によるものであるので，ターゲット波形と整形波形はかなりの精度で

再現されている．本波形は 2回のマスクの書き換えで得られている．本スキームは誤差を波形整

形器に補正することによって，高精度な波形を整形している．Fig. 6.7 (a)の波形を設計するため

に波形整形器に加えた補正の合計を Fig. 6.7 (b)に示した．このマスクを波形 Fig. 6.7 (c)，(e)
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Fig.6.6 Mask functions of target and shaped pulses. Dotted line represents the phase

mask function of target pulse and solid line the spectral phase obtained by SI.

の理論的なターゲットマスクに加えた．その結果をそれぞれ Fig. 6.7 (d)，(f)に示す．それぞれ

のパルスを，補正ループを実行した結果と比較するとターゲット波形からの誤差が大きくなって

いる．これは補正マスクは波形に依存し，補正ループは各設計ターゲット毎に行なう必要がある

ことを示している．

FROG画像参照適応制御波形整形システムとの精度比較

より定量的に FROG画像参照適応制御波形整形システムと TADPOLE参照補正ループシステ

ムの性能を比較するために，それぞれの結果の波形の振幅位相の両方の誤差を評価する．波形を

直接比較したのでは，振幅と位相のそれぞれの誤差の重みを均一に評価する事ができない．また

位相には 2π不定性も考慮しなくてはならない．そこで，それぞれの波形をスペクトルグラム表示

して評価することにする．スペクトルグラムでは瞬時周波数とその振幅の情報が 2次元画像とし

て得られる．瞬時角周波数 ω(t)と位相の関係は

ω(t) =
∂φ(t)

∂t
(6.5)

で与えられるので，スペクトルグラムを用いることで強度と位相を同時に同じ重みで評価可能に

なる．スペクトルグラムの生成には，与えられた波形に時間窓をかけ，その波形をフーリエ変換す

ることによってその時間窓内での瞬時周波数を求める，短時間フーリエ変換を行なう必要がある．
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Fig.6.7 (a) Double peaked pulse with 300 fs interval is shaped. Dotted curve rep-

resents the target waveform, and solid curve the shaped waveform. The phase mask

was rewritten twice. (b) Sum of corrected phase mask function during two correction

loops. (c) Asymmetric (1:2) pulses separated by 500 fs is shaped. Dotted curve is

target and solid curve is shaped waveform after two corrections. (d) Waveform shaped

by applying ideal mask function of (c) on correction mask function (b). (e) Triple

peaked pulse is shaped. Pulse positions are (-200 fs, 0 fs, 250 fs) with pulse intensity

ratio of (1.0:0.5:0.8). (f) Waveform shaped by applying ideal mask function of (e) on

correction mask function (b). (A commercial spectrum analyzer (Advantest: Q83810)

is used for this experiment. Wavelength resolution was 0.2 nm, bandwidth was 100 nm

and center wavelength was 800 nm.)

ここではスペクトルグラムの時間分解能及びスペクトル分解能を正しく設定するにはどのような

時間窓を掛け合わせるかが重要となる．しかし，信号のスペクトル波形が与えられた場合，その

スペクトルのフーリエ限界波形よりも細かい構造を時間波形が取ることはない．そこで，与えら

れた信号のスペクトル強度から求めたフーリエ限界パルスを窓関数に設定し時間分解能を規定す

ればよい．

Fig. 5.8 (b)で与えられた，FROG 画像参照適応制御波形整形によって整形された 300 fsダ

ブルパルスをスペクトルグラム変換し，Fig. 6.8 (b) に示す．また，その際のターゲット波形

Fig. 5.5 (a)のスペクトルグラムを Fig. 6.8 (a)に示す．
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(a) (b)

Fig.6.8 (a) Spectrogram from a target pulse for a 300 fs double pulse shaping with

FROG referring experiment. (b) Spectrogram from a shaped 300 fs double pulse with

FROG referring adaptive experiment.

一方 Fig. 6.5 (c)で示される波形のスペクトルグラムを Fig. 6.9 (b)に，そのときのターゲット

波形を Fig. 6.9 (a)に示す．

(a) (b)

Fig.6.9 (a) Spectrogram from a target pulse for a 300 fs double pulse shaping with

TADPOLE referring experiment. (b) Spectrogram from a shaped 300 fs double pulse

with TADPOLE referring experiment.

それぞれのターゲット波形からの誤差を評価するために，スペクトルグラムの 2 乗誤差を

G(t, ω) =

{
IT(t, ω)∑

t′,ω′ IT(t′, ω′)
− IS(t, ω)∑

t′,ω′ IS(t′, ω′)

}2

. (6.6)
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と定義した．ここで IT(t, ω)はターゲット波形のスペクトルグラム，IS(t, ω)は整形波形のスペク

トルグラムである．

この 2乗誤差関数を Fig. 6.10に示した．Fig. 6.10 (a)に Fig. 6.8で示される FROG画像参照

アダプティブ整形実験の結果得られた波形のスペクトルグラムの誤差，Fig. 6.10 (b)に Fig. 6.9

で示される TADPOLE位相補正整形実験の結果得られた波形のスペクトルグラムの誤差を示す．

本誤差画像はそれぞれの波形整形システムを用いた場合に，時間域・スペクトル域のどこにおいて

(a) (b)

0 4.1x10 08.2x10 4.0x10 8.0x10-8 -8 -9 -9

Fig.6.10 (a) The spectrogram error trace between target and shaped pulse of FROG

trace adaptive experiment. (b) The spectrogram error trace between the target and

shaped pulse of TADPOLE error correction experiment. Note that the intensity scale

is about one order different. The experiment were carried out with a 300 fs apart

double peaked pulse.

どの程度の誤差が含まれているかを明らかにする．ここで注意すべきは，Fig. 6.10 (a)と (b)で強

度バーのスケールが 1 桁以上異なることである．明らかに TADPOLEを参照とした波形整形シ

ステムでは整形精度が向上していることがわかる．定量的に評価するために，全ピクセルを和算し

た C =
∑

t,ω G(t, ω) という量を定義する．FROG画像参照適応制御実験では C = 5.10 × 10−5

であり，TADPOLE測定補正スキームによる実験では C = 1.11× 10−5であった．ここで画像サ

イズ 256 × 256 pixで時間域は ±600 fs，波長域 622 nm to 978 nmのスペクトルグラムを用い

ている．より大きな値の差が得られなかったのは，バックグラウンド成分の和がかなりの部分を

占めているからであると考えられる．

分光器の波長校正誤差の及ぼす影響

TADPOLE 参照位相補正実験では，位相をいかに正確に測定するかが重要である事は直感的

にも理解できる．SI測定の正確性がどの程度パフォーマンスに影響を与えるかを示す．特に分光
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器の波長校正の問題に着目する．SI 測定に類似する SPIDER測定に置いても最近分光器の波長

校正誤差が重大な測定誤差を生むことが指摘されつつある3, 4)．それは分光器に存在するグレー

ティングの高次分散の影響であり，それは Fig. 2.2に示した現象と等価である．この高次分散の

ために仮に信号光と参照光の位相差が存在しなくても，見かけ上フリンジ間隔が周波数面で等間

隔でなくなり，線形チャープが存在するように見える．SIにおいても分光器の波長校正誤差が存

在する場合，参照光の時間遅延を変化させると信号光の位相が線形にチャープするように測定さ

れる5)．その波長校正誤差はわずかであっても測定結果に重大な影響を与える．

本スキームにおいてもスペクトル位相誤差がシステムパフォーマンスに直接影響を与える．問

題は，測定器に波長校正誤差があった場合に，本スキームはその誤差を補償する方向に進むのか

あるいは誤差を積算させるのかを明らかにする必要がある．

単純なモデルをたて，位相補正スキームの誤差について考察する．ターゲット波形のスペクト

ル位相を Φout
target = (φ0, φ1, φ2, φ3, φ4, · · · )と離散化して定義する．初期入力パルスはフーリエ限

界パルスと仮定し，Φin
0 = (0, 0, 0, 0, 0, · · ·)とする．TADPOLEによって測定されるスペクトル

位相を Φout とし，測定毎に微小なカリブレーションエラーに起因する誤差が加わるものとする．

この誤差をスペクトル nの位相 φnに位相誤差∆φn+1を加わるものとモデル化した．また，初期

整形マスクは Φin
1 = (φ0, φ1, φ2, φ3, φ4, · · · )と表す．

本モデルを適用すると 1回目の TADPOLE測定によって得られるスペクトル位相は，

Φout
1 =




φ0

φ1 + ∆φ0

φ2 + ∆φ1

φ3 + ∆φ2

...


 (6.7)

となる．モデルを単純化するために，CPAの分散は考慮しない．補正ループは Φout
1 − Φout

targetを

Φin
1 から減算する．

そのため，2回目の入力パルスのスペクトル位相は Φin
2 = (φ0, φ1−∆φ0, φ2−∆φ1, φ3−∆φ2, · · · )

となる．再び，測定される位相は波長校正誤差によって

Φout
2 =




φ0

φ1 − ∆φ0 + ∆φ0

φ2 − ∆φ1 + ∆(φ1 − ∆φ0)
φ3 − ∆φ2 + ∆(φ2 − ∆φ1)
...




�




φ0

φ1

φ2 − ∆2φ0

φ3 − ∆2φ1

...


 (6.8)
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だけ変化する．ここで誤差は ∆(φa + ∆φb) � ∆φa + ∆2φb と線形演算可能であると仮定した．

位相誤差項 ∆2φnが，∆φn と比較して小さい場合には，2回目のループにおける整形パルスのス

ペクトル位相 Φout
2 のターゲットスペクトル位相からのズレは，1回目のループにおける整形パル

スのスペクトル位相 Φout
1 における場合よりも小さくなる．しかしながら，本補正ループを繰り返

していく場合には本誤差は単純に減少するわけではない．3回目のループにおける出力パルスの

位相は，

Φout
3 �




φ0

φ1 + ∆φ0

φ2 + ∆φ1 + ∆2φ2

φ3 + ∆φ2 + ∆2φ3 + ∆3φ4

...


 (6.9)

と表される．明らかに，ターゲット位相からの誤差は 2回目のループにおける誤差よりも大きく

なっており，さらに 1回目のループにおける誤差と比較しても悪化する．

本モデルは実験結果と一致する．Fig. 6.11は補正ループ毎に示した整形パルスの波形を示す．

ターゲット波形にはフーリエ限界パルスを設定した．はじめに SIに用いる分光器の波長対 CCD

のピクセルの波長校正を 0.1436 nm/pixelとした．このときのループ毎のパルスの整形の様子を

Fig. 6.11 (a)に示す．一方，より正確な波長校正値 0.1336 nm/pixelを用いた場合のループの様

子を Fig. 6.11 (b)に示す．本実験では SI 分光器の波長校正は以下の手順で行なった．はじめに

大まかに CCDのピクセルと波長の関係を商用のスペクトルアナライザーを用いて波長校正した．

このカリブレーションでは 0.01 nmの分解能までしか正確に求まらない．0.001 nmの波長分解

能は実際にループを実行して求めた．波長校正値をわずかにずらすと Fig. 6.11 (b)で示されるよ

うに非常に安定した値を発見することができる．

わずかな位相誤差はモデルから明らかなように中心周波数からスペクトルの端に向かって発

展していき，周波数の裾では積算される．そのため，波長校正値が誤っている場合には 3 回

ループを行なう Fig. 6.11 (a) で示されるようにかなりターゲット波形からずれる．分光器が

0.1346 nm/pixelと波長校正された場合でも，明らかな波形の乱れが観測される．

このように，本手法においては分光器の波長校正は非常に重要な問題であり，慎重に行なう必

要がある．

6.3.3 本節のまとめ

本節では，位相変調のみによる TADPOLE測定位相誤差補正スキームによる再生増幅器前置き

型波形整形システムについて述べた．わずか数回マスクを書き換えるのみで，ターゲット波形に

非常に近い波形を得ることができた．また，TADPOLE参照による分光器のアライメントのもた

らす技術的な問題点を指摘することで，本システムを実装する際の注意点を明らかにした．さら

に，TADPOLE参照による実験結果を FROG参照適応制御波形整形実験と比較することによっ
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Fig.6.11 (a) The pulse shape evolution in respect to the iteration number when the

spectrometer is slightly miss-calibrated. (b) The pulse shape evolution in respect to the

iteration number when the calibration of the spectrometer is almost perfect. Target

pulse is a transform-limited pulse.

て，TADPOLEスキームによる精度向上を示した．
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6.4 AOPDFを用いた振幅位相補正による閉ループ波形整形シ

ステム

6.4.1 実験セットアップ・原理

実験セットアップ

実験セットアップは，波形整形器に AOPDF を用いる以外は Fig. 6.2 と同一である．但し，

TADPOLE測定法を用いるスキームでは 4f 波形整形器を用いる場合に対して多少の注意点が必

要である．AOPDFには Fig.2.30で示されるように，時間ジッターが存在するために，パルス毎

にフリンジが揺れる．そのため，SIはシングルショット計測する必要がある．SIに用いる CCD

は再生増幅器の 1 kHzの信号と同期を取り，1パルスを計測する必要がある．実際には SNを向

上させるために複数ショットを測定したいが，フリンジデータのまま信号を積算することはでき

ない．そこで，ショット毎 (毎回のデータ取り込み毎)にフリンジから波形を再構築し，そのスペ

クトル振幅と位相を保持する．次のショットにおいては再び FFTMによって波形を再構築する．

その再構築された波形を前回保持しておいた波形と平均化する．この際にスペクトル位相の取り

扱いに注意する必要がある．スペクトル位相の定数倍の変化は包絡線内の CEP のスリップに対

応するが，ここではその精度で議論しないので無視できる．そこで，スペクトル位相の定数倍の

変化はキャンセルした後に平均化する．

一方，スペクトル位相の傾きは時間遅延であるがこの時間遅延もキャンセル可能である．ただ

しこのキャンセルの取り扱いは注意が必要である．位相の傾きをキャンセルすることは即ちレー

ザのジッターを無視することに対応する．多くのコヒーレント制御では，パルス毎での現象を問

題にする．つまり，レーザシステムの繰り返しでは現象は閉じている．ジッターが問題になるの

はレーザからの出力パルスの一つ前のパルスとのコヒーレンスを議論する場合にほぼ限られるが，

こうした応用は今のところほとんど見あたらない．一般にはジッターの情報が含まれるスペクト

ル位相の時間遅延はキャンセルしても良い．ただし，レーザシステムからの繰り返しで出力する

1 パルスを，ポンプとプローブの 2つに分け，ポンププローブ実験に用いる場合では状況が異な

る．ポンプ光とプローブ光のコヒーレンスが重要な多くの分子制御実験においては波長の周期の

ジッターでさえも致命的と成りかねない．例えばポンプのみを AOPDFを用いて波形整形するこ

とはできない．こうした場合には，時間遅延をキャンセルして測定することは妥当ではない．た

だし本研究では AOPDFのジッターはレーザシステムの繰り返しにしか影響を与えないので，位

相を積算する際には位相の傾きを 0とした．位相 0及び傾き 0とする点は代表値として中心波長

とする．
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振幅位相補正スキーム

位相のみ変調した場合には，増幅器内での時間振幅波形は摂動を受けるだけである．それは，

パルスストレッチャーで大きな正分散が加わるので，スペクトルが時間にマッピングされるから

である．位相の変調量が限られている場合には，CPAは位相に関して線形伝搬する．

しかしながら，スペクトル振幅に複雑な変調を加えることは，共振器内での時間波形を大きく変

化させることになるので，一般には増幅器を線形システムと仮定した制御法は用いることができな

いと思われていた．増幅器内での支配的な光学非線形効果は SPMであり，その効果は Eq. (4.3)

に示されるように急峻な時間振幅の変化を示す時，スペクトル位相を変調する．SPMの効果はス

ペクトル位相に現れる．本研究ではこの効果のことを AM-PM変換と呼ぶことにする．

増幅器内で時間波形が変化すると，スペクトル位相は CPAへの入力スペクトル波形に依存し

て，非線形に変化する．しかしながら，スペクトル位相は多少の非線形性が存在するもののほぼ

線形伝搬するので，振幅変調によって変化を受けたスペクトル位相は独立にスペクトル位相の補

正が行えるはずである．結果，振幅変調によって擾乱された位相成分は線形補正を行える．

そこで，振幅位相補正スキームとして，以下のシステムを構築する．位相は Eq. (6.2)-(6.4)に

示す手順によって補正する．振幅補正は，ターゲット振幅を Atarget(ω)，n 回目に波形整形器に

加えるマスクを An
mask(ω)，n回目に測定される振幅を An

measure(ω)とすると，n + 1回目に補正

すべき誤差は，An+1
err (ω) = An

target/(An
measure + ∆)である．ここで ∆は測定されたスペクトル

An
measure の裾の部分において値が無限大に発散しないためにわずかに加えている定数項である．

n + 1回目に加えるマスク関数は An+1
mask(ω) = An

mask(ω)An+1
err (ω)である．

6.4.2 実験結果及び考察

シード光の振幅変調・位相変調の及ぼす影響

はじめに増幅器前置き型波形整形システムの位相変調及び振幅変調の及ぼす影響について

考察するために以下の実験を行なった．今ターゲットスペクトル波形を Fig. 6.12 (a)に示す．

Fig. 6.12 (b)にターゲットスペクトル波形の時間波形を示す．はじめにこのターゲット波形のス

ペクトル振幅のみを取り出して波形整形器に加えた．その結果が Fig. 6.12 (c)，(d)である．振幅

のみを波形整形器に加えているので理想的には位相はフラットのまま変化しないはずである．実

際には AM-PM変換による位相変調が観測され，その量は中心波長付近では，0.3 rad程度，スペ

クトルの裾では 0.4 radから 0.5 radの大きさである．一方 Fig. 6.12 (e)，(f)に示すのが位相の

みを波形整形器に加えた際の増幅器後に得られるスペクトル強度及び時間波形である．スペクト

ル振幅に変調が加わるのは波形整形器の有限の時間窓の影響による．スペクトル位相には 2π 不

定性は観測されるものの，位相の急峻な変化が良く再現されている．

Fig. 6.12 (c)，(d)に示す結果は増幅器前置き型波形整形システムにおいて AM-PM変換が起き
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Fig.6.12 Phase modulation only and amplitude modulation only experiments to an-

alyze the CPA transmission function by measuring the output pulse. (a) Target spec-

trum; (b) Target waveform; (c) Shaped spectrum when only the amplitude is compen-

sated for; (d) Temporal waveform of (c); (e) Shaped spectrum when only the phase is

compensated for; (f) Temporal waveform of (e).

るもののその量は位相を 0.3 rad 変調する程度である．そのことからも，振幅位相の補正スキー

ムが目的に添った動作をすることが期待される．

300 fsダブルパルス設計

振幅と位相の両方を整形することによって 300 fs のダブルパルスを設計した．実験結果を

Fig. 6.13に示す．わずか 2 回マスクを書き換えるのみで Fig. 6.13 の波形が得られた．位相の

みのフィードバック制御と比較しても書き換え数はほとんど変化ない．それは AM-PM 変換が

Fig. 6.12 (c)，(d)で示されるようにそれほど大きくないことと，その位相変調は位相の線形補正

によって補正されるからであると考えられる．AM-PM変換による位相のズレは 2回目のループ

においてかなり精度良く補正される．

再生増幅器利得狭窄化が補償された 300 fsダブルパルス設計

振幅変調を加える利点の一つには Fig. 5.25に示したように，シード光のスペクトル振幅を整形

することによって，増幅器の利得狭窄化の補償をおこなえる点がある．そこで，本実験では利得

狭窄化の補償を行ないつつ，同時に波形整形を試みる．整形結果を Fig. 6.14に示す．細線で示

しているのは，スペクトルの狭窄化の補償を行なわない時の整形波形である．スペクトルの狭窄
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Fig.6.13 Double pulse shaping experiment by modulating both amplitude and phase

at the pulse shaper. The error in the shaped pulse from the target pulse is corrected

by the scheme described in the text. Thin line represents the target pulse. Thick line

represents the shaped pulse. Pulses are shaped in two loops.

化の補償を行なっていないパルスと比較するとダブルパルスの各パルスのパルス幅が短くなって

いることがわかる．ピーク強度の非対称性はスペクトル振幅が左右非対称に広がったためであり，

そのフーリエ変換であるダブルパルスの時間強度波形が非対称に得られた．Fig. 6.15にダブルパ

ルス実験のターゲット波形及びマスク関数を表示する． Fig. 6.13の波形のターゲットスペクト

ル振幅及び位相が Fig. 6.15 (a)に示されており，その波形を得るために AOPDFで加えた振幅

及び位相マスクが Fig. 6.15 (b)である．Fig. 6.15 (c)には CPAの利得狭窄化を補償するときの

ターゲットスペクトル振幅及び位相，Fig. 6.15 (d)には Fig. 6.14が得られたときのマスク関数を

使命 sている．Fig. 6.15 (d)のマスク関数から波形整形器が，ダブルパルスを整形すると同時に，

シード光の中心波長付近の透過率を低下させることによって，再生増器の利得狭窄化を補償して

いることがわかる．本補正ループスキームによって，振幅位相の両方が効率的に整形可能である

ことが示された．
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Fig.6.14 A 300 fs double pulse shaping with amplitude and phase modulation. The

thick line represents the shaped double pulse with gain narrowing compensated. The

thin line represents a shaped pulse with a normal bandwidth as in Fig. 6.13. The pulse

width (FWHM) of the left and right hand side pulse of the thin line are, 39.1 fs and

56.7 fs respectively, wile the pulse width (FWHM) of the thick line are 33.2 fs for left

and 30.2 fs for right pulse.

2波長 300 fsダブルパルス設計

次に中心波長の異なるダブルパルスの設計を示す．直感的に理解しやすいようにスペクトルグ

ラム表示する．ターゲット波形を Fig. 6.16 (a)に，整形波形を Fig. 6.16 (b)に示す．中心波長の

異なるダブルパルスが精度良く得られる．Fig. 5.23と比較して，ピーク強度の比が若干正確に得

られていることがわかる．しかし，それでもなお，非対称性が観測されるのは，スペクトル振幅を

変調すると，増幅器の非線形性が大きく，左右のスペクトルの広がりがターゲット波形からずれ

るからである．一般にスペクトル振幅を複雑に変調した場合には，本補正スキームを用いたた場

合でも，スペクトル振幅の非対称性によって，時間強度波形に非対称性が観測されるようになる．
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Fig.6.15 (a) The amplitude and phase mask function of the target pulse. Target pulse

is a ordinal double pulse; (b) Mask function applied to the AOPDF after two iterations

corresponding to (a); (c) The amplitude and phase mask function of the target pulse.

Target pulse is a broad bandwidth double pulse; (d) Mask function applied to the

AOPDF after two iterations corresponding to (c).

コヒーレント制御応用に向けた再生増幅器前置き型振幅位相高精度波形整形実験

ここでは，本システムを用いた高精度波形整形システムの実行例を示すため，波長域及び時間

域で複数のピークを持ち，その両方の軸に細かい構造を持つ複雑なターゲット波形の設計例を示

す．実験結果を Fig. 6.17に示す．スペクトルの細かい構造まで綺麗に再現されることがわかる．

こうした複雑なターゲット波形が設計できるのは，振幅及び位相の両方を任意に整形可能である
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(a) (b)

Fig.6.16 (a) and (b) are spectrograms of the target and shaped pulses. The center

wavelength differs by 10 nm and the pulse interval is 300 fs. The shaped pulse was

obtained in two loops.

からである．Fig. 6.17 (c)，(d)は数 psのパルス幅を持ち，振幅は ∼ 100 fsで振動している．こ

れは本研究で求めているシステム性能の ∼ 10 fs間では到達しないものの，これまでの波形整形

実験中で最も複雑な波形整形例である．本システムは，時間周波数積の大きい複雑なターゲット

波形を増幅器後に高精度に再現する能力を有していることが本実験結果から言える．

6.4.3 本節のまとめ

本節では，AOPDF 波形整形器を用いた増幅器前置き型波形整形の振幅位相変調実験をおこ

なった．ターゲット波形からの誤差を補正信号として用いて，波形整形器に補正マスクを加えた．

波形整形器に加えるマスクは約 2回更新することによってターゲット波形にかなり近い波形がえ

ら得られることがわかった．こうした高速な収束性やリアルタイム性は，超高速コヒーレント制

御において，あるパラメータのみを変化させたような光パルスを連続して欲しい場合に特に有効

である．さらに，超高速コヒーレント制御で理論的に計算された波形を用意し，その波形を用い

て物質の励起を偏在化できればインパクトは大きい．例えば分子制御では，OCT等の量子化学計

算によって振幅位相が複雑に変調され，その精度は数 psで数 10fsの波形が理論的に要求されて

いる．本システムは振幅位相の両方を整形でき，十分な時間窓を持ち，数 100 fsの精度で整形す

ることができる．チャレンジングな目標である理論波形を実験室内で再現するためには，さらな

る，波長領域の拡大，時間分解能の向上などが課題として挙げられるが，本システムを用いると，



第 6章 高精度増幅器前置き型波形整形 (TADPOLE参照補正) 170

(a) (b)

(c) (d)

Fig.6.17 (a) and (c) are spectrogram of the target complex pulses; (b) and (d) are

spectrograms of the shaped pulses obtained in two loops. (b) corresponds to (a) and

(d) corresponds to (c).

最も複雑で高精度な振幅と位相の両方が整形された波形を得ることができる．

6.5 本章のまとめ

本章では TADPOLE測定手法を用いて，誤差信号を波形整形器に補正するスキームのシステム

を構築した．本システムを用いて数回マスクを更新することによって高速に整形波形が得られる
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事を示した．ここで示した高速性，リアルタイム性は超高速コヒーレント制御に整形波形を用い

る場合に重要である．特に，ターゲットのハミルトニアンが不明であり，様々な光波形を照射し

て，それぞれでの応答を調べることによって物質のハミルトニアンを明らかにする実験では，目

的波形を高速に得たいであろう．

また，位相変調のみではターゲットとして選択可能な波形が限られる．そこで本システムの高

速・高精度という性質を保ったまま，振幅変調を加えられる事が望まれる．振幅及び位相の両方

を変調することによって，ターゲット波形としてより自由度の高い波形を選択可能になる．そこ

で，振幅位相の変調を行なうために AOPDFを用いて，時間周波数積が大きい複雑な波形を設計

できることを示した．本波形整形システムを用いて，実際に得られた波形のスペクトルグラムは

ターゲット波形のスペクトルグラムとほぼ同一であった．この整形波形は約 1 psの時間窓，時

間振幅は ∼100 fsで変化する非常に複雑な波形であり，こうした振幅位相整形は今後の超高速コ

ヒーレント制御応用において特に重要である．
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第 7章

波形整形システムの光プロセス及び超
高速コヒーレント制御への応用

7.1 はじめに

本章では，フェムト秒レーザ増幅器前置き型波形整形システムの光プロセス及びコヒーレント

制御への応用例を示す．

はじめに，増幅器前置き型波形整形システムを用いて Si基板への光プロセス応用を述べる．SI

を応用することで，全コンピュータ制御で，機械的な操作をすることなしに周期加工パターンを

変化させる光プロセスを実現した．

次に，増幅器前置き型波形整形システムを用いた閉ループコヒーレント制御の応用として，閉

ループ制御による蛍光色素の蛍光強度の最適化実験を示す．蛍光は光パルスが通り過ぎた後の励

起された電子から放出される自然放出光なので，その光強度を最大化する様な励起光パルス波形

を探索するということは，光が通り過ぎた後の物質の終状態が最も励起されている最適励起光パ

ルス波形を探索する事に他ならない．コヒーレント制御に波形整形を用いる場合，空間プロファ

イルが各パルス毎に変化してしまうのでは時間空間の影響が励起に影響を与えてしまい，問題が

複雑化する．しかし，本研究で構築した増幅器前置き型波形整形システムを用いると，ビームプ

ロファイルを一定に保ったまま波形整形が行えるので，時間域の効果のみを考察することが可能

である．一光子吸収と多光子吸収励起最適化実験を行ない，その最適励起時間波形を考察するこ

とによって，励起過程の物理を明らかにすると共に，こうした実験に本システムが用いることが

できる事を示す．

最後に，増幅器前置き型波形整形システムを用いた高強度光電場中でのエタノール分子の光解

離反応制御実験を行なう．本実験でははじめにチャープ変化による光解離反応依存を調べ，簡単

な物理モデルを構築する．物理モデルとの対応関係を考慮しつつ，チャープの係数を変数とした

適応制御実験，及びスペクトル位相を 128ピクセルを用いて制御した適応制御実験を行なう．
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7.2 周波数制御による Si表面の周期パターン光プロセス応用

7.2.1 はじめに

AOPDFによる超短光パルス制御技術を用いた光プロセス応用を行なった．

フェムト秒レーザパルスを用いたアブレーションなどの光加工は光プロセスの可能性を広げて

いる．フェムト秒レーザを用いて，透明物質の内部改質や，金属・誘電体の表面のアブレーショ

ン加工が行える．フェムト秒レーザのパルス幅が誘電体物質の熱拡散時間よりも短いために，非

常に綺麗な熱的損傷の少ない加工断面を得ることができる1, 2)．フェムト秒レーザ加工はフェム

ト秒レーザ技術の中でも近年特に産業界から注目されている．例えば，多光子吸収を用いると透

明誘電体物質中にサブマイクロ領域の回折限界よりも小さな微細加工を施すことができる事に着

目したマイクロリアクター作成技術応用3)，多光子吸収ポリマー化を利用した微細 3次元形成4)を

利用したフォトニック結晶作成技術応用5)等，研究が盛んに行なわれている．

また，近年サファイヤ基板やダイヤモンド内に周期構造を持つホログラフィックを形成した報

告がなされている6, 7)．この報告では光の空間的な干渉効果を用いているので，2つのビームの入

射角度を変化させたり，一方の波面を整形することによって周期構造を変化させている．

もし，機械的に光軸を動作させることなしに周期パターンを変化させることができれば，安定

性が高い機能的な光プロセスシステムを構築することができる．そこで，本節では波形整形器を

用いると，機械操作なしに機能的にフリンジの周期パターンを変化させることができることに着

目し，波形整形技術を光プロセスに応用する．しかし，加工応用に用いる光強度で波形整形器を

直接使用したのでは波形整形器が光学的に損傷してまう．そこで，本研究で構築した増幅器前置

き型波形システムを用いる．

波形整形器には AOPDFを用いて，AOPDFでスペクトル振幅変調を加える．光加工はフーリ

エ面で行なうために，周波数整形がそのまま周期パターンの加工として転写される．

7.2.2 原理及び実験セットアップ

実験システムを Fig.7.1に示す．波形整形器には AOPDFを用いて，スペクトル振幅位相変調

を加えた．AOPDFにおいて時間的ダブルパルスを整形することによって増幅器後のスペクトル

にフリンジパターンを得ることができる．2つのパルスの遅延及び位相差は AOPDFの音響波を

設計することによって変化させた．SI装置を改良し，そのフーリエ面にサンプルを配置した．SI

は f = 20 mmのフーリエレンズ，グレーティングにはブルーブ周期 d−1=600 line/mmを用い

て，入射角 8◦，回折角 55.17◦ に設置した．SI への入射ビーム径が 3.07 mm，スペクトル幅が

30 nmの時にサンプル上でのスポットサイズは 2.42 mm×4.6 µmとなる．入射パルスエネルギー

が 0.5 mJの時にフーリエ面でのフルエンスは 4.5J/cm2となり，Siターゲットのアブレーション
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Fig.7.1 Schematic of experimental setup. Spectral interference of pair of pulses gen-

erated by AOPDF on sample placed at Fourier plane in SI setup.

閾値を超える．Siのアブレーション閾値は，25 fsの時に 0.17 J/cm2，400 fsで 0.28 J/cm2であ

る8)．

フーリエ変換レンズにおいて f -f の構成をとるのは，焦点距離が短いレンズを用いたために簡

単ではない．しかし，レンズからサンプル表面までの距離がレンズの焦点距離 f に保たれていれ

ば，グレーティングとレンズ間の距離は自由に設定してもかまわない9)．本実験セットアップで

はグレーティングとレンズ間の距離は 5 cmとした．

はじめにフーリエ面での光電界の時間空間表示を行なう．サンプル表面での光電界表示は SIが

4f 波形整形器と似た光学構成を取ることを考慮すうと，§ 2.2.2 (p. 52)で導いた手法をそのまま

用いることができ，

esamp(x, t) = − 2π√
βλf

∫
Ẽin

(
2πx

βλf
+

γΩ
β

, Ω
)

dω (7.1)

と示される．ここで変数は § 2.2.2 (p. 52)たものと同一である．従ってサンプル表面での空間プ

ロファイルは

I(x) =

[∫ t=T

t=0

esamp(x, t)dt

]2

(7.2)

で表される．また Eq. 7.1の k = 2πx/βλf + γΩ/βの関係式より，

x =
λf

2π
(βk − γΩ) (7.3)

が導出される．この式はサンプル表面でのスペクトル分解能を与える．スペクトル分解能は本ス

キームの光プロセスにおける空間分解能に対応する．そこでスペクトル分解能を向上させると，

サンプルのある点における入射スペクトル幅が狭まる．フーリエ変換の関係 (Eq. (1.1))を思い出

せば，それは空間分解能を向上させると，サンプル表面における光パルス幅が伸張することであ

る．Eq. (7.3)より，サンプル表面上でのパルス幅と空間分解能の関係は，

∆x =
fλ2

cd cos θd(ω0)
1

∆T
(7.4)
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で与えられる．ここで ∆xは空間分解能，∆T はサンプル表面上でのパルス幅である．本セット

アップでは光の分散する方向への空間分解能は 8.0 µmと見積もられ，Eq. (7.4)に従うと，パル

ス幅は 9.4 psと見積もられる．空間分解能と，パルス幅の関係を Fig. 7.2に示した．空間分解能
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Fig.7.2 Relation between spatial resolution and effective temporal pulse width of pulse

at sample calculated for various Fourier lens focal lengths. In our setup, focal length

was f = 20 mm. Other parameters of SI setup are described in text.

を向上させるとパルス幅が伸びるが，十分短いフーリエレンズを用いれば，物質の熱拡散時間よ

りも短く設定する事が可能である．

7.2.3 実験結果

ダブルパルス整形

はじめに AOPDFで 600 fs 間隔のダブルパルスを整形した．2 つのパルスの位相関係は零に

保った．サンプルに照射する前に，サンプル面に CCDカメラを配置して，フリンジパターンを観

測した (Fig. 7.3 (a))．フリンジ周期は 161 µmであり，パルス間隔 600 fsに対応する．Eq. (7.2)

を用いて計算したフリンジ波形を Fig. 7.3 (c)に示す．この波形を用いて，Siサンプル上に光を

照射した．レーザシステムは 1 kHzの繰り返しであるので，1/8 s光シャッターを開けて 125パ

ルスをサンプルに照射した．サンプルに光照射を行なった結果 Fig. 7.3 (b)に示されるような周

期パターンがサンプル表面に得られた．CCD画像でフリンジを測定したときと比較するとコント
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ラストが改善された．これは物質には固有のアブレーション閾値が存在するので，ある一定のパ

ルスエネルギー以上の光のみがアブレーションに大きく関与するためである．

同様の実験で，AOPDFで 1200 fsの時間遅延をつけてアブレーションした結果を Fig. 7.3 (a)，

(b)，(c)に示す．フリンジ周期は 96 µmであり，その周期で Si 基板上にアブレーションパター

ンが得られていることがわかる．
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Fig.7.3 Figures in upper row ((a), (b), (c)) are experimental results when two pulses

are separated by 600 fs delays, and lower row ((d), (e), (f)) show when pulses are

separated by 1200 fs. (a) and (d) are measured CCD image at Fourier plane of SI.

(b) and (e) are written patterns on silicon wafer surface observed through optical

microscope. (c) and (f) are numerically calculated patterns on Fourier plane with given

parameters. Horizontal lines in (c) and (f) are rough estimates of ablation threshold

チャープしたダブルパルス整形

次に 2つのパルスのうちの片方にスペクトル位相整形し，エッチングパターンを観測した．片

方のパルスに 1.9 × 104 fs2 の 2次分散を加え，2つのパルスの時間遅延は 0とした．実験結果を

Fig. 7.4に示す．位相変調を加えることによって，アブレーションの周期に変化が観測される．

ディスカッション

本システムを用いてエッチングされた Si上のパターンの電子顕微鏡写真が Fig. 7.5である．サ

ンプル上での縦方向のスポットサイズは 4.6 µmと見積もられ，Fig. 7.5 (a)の変調領域はスポッ
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Fig.7.4 Experimental results when linear chirp is added to second pulse. Delay be-

tween these two pulses is set to 0 fs. Measured CCD image on Fourier plane of SI

is in (a). Optical microscope image of ablated silicon wafer sample is in (b). (c) is

calculated intensity profile on Fourier plane.
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Fig.7.5 Scanning electron micrograph of etched silicon wafer. Thermal effect can be observed.

トサイズに対応する．Fig. 7.5 (b)の領域には熱の効果による表面の周期的な変調が見られる．こ

の効果は加工面で光パルスが比較的長い幅を持つ影響と共に，1 kHzの繰り返し周期で 125パル

スの積算を行なっているために，熱が積算する影響である．熱効果を最小限にとどめるためには，

光子系への緩和時間よりも短い幅のパルス幅が得られる条件を Fig. 7.2より見つけ出し，シング

ルパルスをサンプルに照射することが有効である．

Siサンプルは表面が酸化し SiO2 膜を形成しやすい．SiO2 は Siと比較するとアブレーション

閾値が高い．本実験でもより小さなパルスエネルギーを用いると，サンプル表面にアブレーショ

ンパターンが加工されない現象が観測された．そのために，通常の Siで必要なフルエンスよりも

高い値で作業を行なったが，Fig. 7.5において，当初の予想以上の熱的な効果が見られたのはその
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効果が影響している．

また，より微細なアブレーション加工を行なうためには，物質のアブレーション閾値を正確に

把握してそのアブレーション閾値付近で作業する必要がある2)が，本スキームではスペクトルが

空間的に横に分散しているために，スペクトル中心付近では大きくアブレーション閾値を超えて

しまう．スペクトル中心と裾の両方でアブレーション閾値をわずかに超えるようなパルスを設計

するためには，Fig. 6.15で行なったようなスペクトル振幅整形を行なう必要がある．

7.2.4 本節のまとめ

型波形整形を増幅器前に設置することによって，波形整形器の光損傷閾値を超えることなく光

プロセスを行なった．本システムを用いることによって機械的な動作をすることなく Siサンプル

上のホログラフィックパターンを変化できることを示した．但し，サンプル上ではパルス幅が伸

張するために，熱的な影響を受けやすいがため，SIに用いるレンズの焦点距離を短くするなど熱

拡散時間よりも短いパルス幅が得られるように設計する必要がある．

7.3 蛍光色素励起の適応制御

7.3.1 はじめに

閉ループ制御による蛍光色素の励起最適化実験を行なう．

フェムト秒レーザの広帯域性と超高速性を用いて，ターゲット物質を効率的に励起する実験は

これまで数多く行なわれてきた10–12)．その中でも，ターゲット物質の相互作用ハミルトニアンが

記述できない時にでも物質を目的とする量子状態に至らしめるために，最適化アルゴリズムを取

り入れた適応制御がこれまでにも数多く報告されている13–15)．

仮にターゲット物質をある励起状態へと制御することによって超高速光制御やその他の応用

への展望が開けることがわかっている場合には，本手法は工学的に非常に興味深い．一例を挙げ

れば，蛍光顕微鏡で色素の高効率な励起が可能になれば多くの利益を受けられる．蛍光顕微鏡は

ターゲットとする生体のラベリングに色素を用いて，その色素を光励起し蛍光させることによっ

て細胞の機能等を観測する顕微鏡である．特に多光子吸収蛍光顕微鏡はバックグラウンド信号の

無い 3次元イメージを得られる利点がある．しかし，この蛍光顕微鏡で使用される蛍光タンパク

等の蛍光色素は非常に褪色が早いという問題点がある．褪色を押さえるためには小さな光エネル

ギーを用いて効率的に色素を励起する必要がある．超短光パルスレーザを用いた効率的な励起波

形の設計は有効な解である16)．

一方，物理的にも適応制御を用いた励起の最適化は興味深い．ターゲット自体はブラックボック

ス化して制御しても，最適励起波形からその内部構造を読みとることができると期待されるから

である．近年，最適励起波形から物理を読みとることは，実際には非常に難しいことがわかってき
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た17, 18)ために，適応制御のみではなく複合的な手法を用いる必要性が指摘され始めている19, 20)．

それでも，比較的記述が簡単な原子分子においては適応制御の結果を物理と照らし合わせること

が可能である21, 22)．本節で用いるような蛍光色素は一般には非常に複雑な構造を持つ分子であ

るので，分子振動を直接励起するような場合には最適励起波形が非常に複雑になり23)，一般的に

は最適励起波形から物理を読みとることは簡単ではない．しかしながら，励起光の強度が比較的

強い領域においては，励起過程が adiabatic passageモデル24, 25)や，STIRAPモデル26–29)等に

よって比較的簡潔に示される可能性がある．

そこで，本節では一光子吸収及び二光子吸収蛍光色素の高効率励起波形を求めるために，蛍光

強度を指標に用いた適応制御を行なう．増幅器前置き型波形整形システムを用いるので，励起光

には CPA後の増幅したパルスを用いている．本システムを用いることによって，波形に依存せず

恒に一定のエネルギーで励起され，また時間空間結合効果も起こらないために，光が物質相互作

用するボリュームが恒に一定に保てる．最適化制御によって，その結果から物理を読みとる試み

を行なうと共に，本波形整形システムが，光物質相互作用を指標としたパフォーマンス参照適応

制御に用いることができる事を示す．

7.3.2 実験セットアップ

レーザシステム

実験セットアップは，Fig. 7.6に示した．但し蛍光強度を正確に測定するために，ロックインア

ンプ (Stanford Research社製 SR810)を用いて信号を同期した．波形整形器には LC-SLMを用
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Fig.7.6 Experimental setup for dye pump coherent control. Pulse shaper is installed

before the regenerative CPA. The fluorescence is monitored with photo diode and the

signal is accumulated with lock in amplifer.

いた位相変調 4f 型波形整形器を用いた．蛍光強度を適応制御信号の指標とし，アルゴリズムには

SAを用いて，蛍光強度を強めるように最適化を行なった．
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色素

励起蛍光の観測にはレーザ色素は Exciton 社製シアニン色素 IR140(C39H34N3O4S2Cl3)を用

いた．また，IR140色素の上準位寿命は 165 psである30)．他の物性値を Tab. 7.1に，構造式を

Tab.7.1 Physical paramters of IR140

IR140

分子式 C39H34N3O4S2Cl3
分子量 779.21

最大吸収波長 823S nm

最大蛍光波長 882S nm

融点 250–252 Co

Fig. 7.7に示す31)．

Fig.7.7 Chemical structure of IR140 (5,5’-dichloro-11-diphenylamino-3,3’-diethyl-

10,12-ethylenethiatricarbocyanine perchlorate) dye.

IR140色素をエタノール 1 lに 1 × 10−4 mol/lの濃度で希釈しポンプを用いて宇翔社製フロー

セル (光路長 1 mm，幅 10 mm，高さ 20 mm，全長 50 mm)中を巡回させた．

励起光強度は 1.7 GW/cm2 の光密度で色素に照射した．IR140 の光飽和強度 Is = hν/στ

は濃度 6 × 10−6 mol/l において 4 MW/cm2 である30)が，パルス繰り返し 1 kHz，パルス

幅 < 1 ps での励起であるので，飽和エネルギー Es が問題となる．ここで，ν，σ，τ はそ

れぞれ周波数，誘導放出断面積，上準位寿命である．Is =4 MW/cm2 及び τ=165 ps から

Es = hν/σ = 6.6 × 10−4 J/cm2 = 20.6 GW/cm2 となるので，実験での照射強度は飽和強度を

超えない．
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7.3.3 実験結果及び考察

蛍光スペクトル

初めに色素 IR140の蛍光を確認した．励起光と色素の発光スペクトルを Fig. 7.8に示す．分光

器は相馬光学社製小型マルチチャンネル分光計 S-2600を使用した．測定範囲 300–1050 nm，分

解能 3.6 nm，波長正確さ ±0.5 nmである．励起光の中心スペクトルが 800 nmに対して，蛍光
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Fig.7.8 Fluorescence spectrum from IR140 dye

スペクトル中心はストークスシフトし 860 nmであり，励起光と蛍光スペクトルが十分識別可能

であることを確認した．またこの蛍光スペクトルは励起光の進行方向から見て ∼ 90◦ の位置から

ファイバ分光計にて測定した．

蛍光スペクトルの方向依存

蛍光スペクトルに蛍光方向依存があることが観測された．蛍光スペクトルを Fig. 7.9に示す．

それぞれ，励起光の進行方向に対して ∼ 45◦，∼ 90◦，∼ 135◦ の方向から蛍光スペクトルを観測

した．

これはフローセルの構造に原因がある．光はほとんど集光していないので，光励起を受ける体

積はディスク状の形をしている．蛍光を観測する方向によって，測定器に到達するまでに蛍光が

試料中を伝搬する距離が異なる．吸収スペクトルは，蛍光スペクトルに対して短波長側にあるの
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Fig.7.9 Fluorescence spectra of dye from different observation directions.

で，励起ボリュームに対して，蛍光が試料中をより多く伝搬する方向から観測すると，蛍光の短

波長側は試料を再び励起するのに使用されるために，長波長側がより強く観測されるようになる．

90◦ から観測した場合が最も励起ボリュームまで遠いいために，蛍光スペクトルは長波長側しか

観測されない．

一光子励起蛍光強度最適化実験

蛍光強度の最適化実験は以下の手順で行った．蛍光強度は励起光に対して ∼ 90◦ の位置に浜松

フォトニクス社製 S5972シリコン PINフォトダイオードを設置し観測した．フォトダイオード

の信号はロックインアンプによって同期検波され，その信号はオッシロスコープを介して PCに

取り込まれる．SAを用いた最適化制御ではマスクの書き換えによる変化を検出できる必要がある

ので，こうしてロックインアンプを用いた SNの向上は特に重要な技術的な要素である．信号強

度を強めるように SA法によってマスク関数を変化させて励起パルスを最適化した．

初期励起パルス波形は PG-FROGをモニタしつつ LC-SLMの変調を変化させ，2次及び 3次

分散を加えることによって CPAの分散補償を行い，フーリエ限界パルス (32 fs)を設計したもの

とした．このときのマスクを初期マスク関数として LC-SLMにバックグラウンドとして印加し

て最適化を開始した．このときの SA のパラメータはグレーレベル G = 2π/32 rad，初期温度

Tini = 5.0× 10−2，温度冷却係数 η = 9.995× 10−1であった．最適化の様子を Fig. 7.10に示す．

コスト関数の増加及び，システム温度を表示している．コスト関数はロックインアンプからの電
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Fig.7.10 Dye fluorescence intensity in respect of iteration number.

圧値をオッシロスコープで読み取った値であるが，零点校正をおこなわなかったために縦軸には

不明な量のバイアスが存在する．したがってコスト関数の上昇率が直接光強度の増加倍数に対応

するわけではない．

200回最適化後の場合の蛍光スペクトル強度を Fig. 7.11に示す．Regular，Reject，Acceptは

それぞれ 36，149，15であった．点線はフーリエ限界パルスの初期波形で励起したときのスペク

トル強度を示し，実線は最適化後のスペクトル強度である．蛍光強度がフーリエ限界パルスで励起

した場合と比較して約 2.8倍強められた．この最適化された励起パルスのマスク関数を Fig. 7.12

に実線で示す．横軸はマスクのピクセルであり波長に対応する．最適化されたマスクはスペクト

ル中心付近において正の線形チャープ構造を取る事がわかった．これは蛍光強度を強める励起パ

ルスとして周波数領域で正の線形チャープを持っているものがよいことを示唆している．

そこで，Fig. 7.12における点線は 9.26. × 10−3 ps2 でフィッティングした線形チャープであ

り，その変調をマスクに加えた励起パルスで励起した時の蛍光スペクトル強度を Fig. 7.11の破線

で示す．ここで，周波数面で扱う場合に正のチャープパルスは，逆フーリエ変換を行なうと時間

軸ではその複素電界の，位相のチャープの向きは負になっていることに注意する．周波数面で正

にチャープしたパルスはフーリエ限界パルスを用いて励起している場合と比較して，3倍以上の蛍

光励起強度が達成された．最適化によって得られるマスクの端のピクセルが正のチャープに最適

化されないのは，マスク両端のピクセルはそれぞれ 750 nm，850 nmに対応し，CPA後の波形

においてはこの波長のスペクトル強度はほぼ零であるのでマスクの端のピクセルが多少変化して

もそれは励起パルスにはほとんど影響を与えない為と考えられる．
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Fig.7.11 Fluorescence spectra of a laser dye pumped with transform limited pulse

(dotted), optimized pulse (solid), and positive chirped pulse (broken).
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Fig.7.12 Mask function of the pumping pulse at the optimized fluorescence.
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さらに，チャープの向きが蛍光強度に依存することを確認するために LC-SLM に印加する

チャープを正と負で変化させ，そのときの蛍光強度を測定した．このときの蛍光スペクトル強度を

Fig. 7.13に示す．この結果，正にチャープを加えた時のみに，蛍光強度が強まることがわかった．
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Fig.7.13 Fluorescence intensity with chirp direction dependence.

今回の実験では増幅パルスを用いているために，その光強度は GW/cm2レベルと比較的強い．

こうした領域においては光子のエネルギーと分子の固有値を結合したドレスド状態で原子分子を

記述する必要がある．今単純のために，2準位系原子のドレスド状態のエネルギーダイアグラムを

Fig. 7.14に示す24)．正に線形チャープした光は，時間的には周波数が低い成分から，周波数が高

い成分まで，時間に対して線形に掃引するパルスである．そこで，電子と光子のエネルギー準位

を時間をパラメータとして表示すると，時間に対して線形にエネルギーレベルが傾く．Fig. 7.14

には 1光子で共鳴する基底準位 |a〉，上準位 |b〉がそれぞれ，|n+1〉，|n〉のフォトンとカップリン
グしている様子を示した．実線が透熱エネルギー，破線で断熱エネルギーカーブを表わした．光

の周波数が Bohr周波数 hνと一致する点で断熱エネルギーカーブは交差する．光子のやりとりの

ため，非交差エネルギーが形成される．これが断熱エネルギーカーブであり，ここで光電場の周

波数をゆっくりと掃引していくと，断熱エネルギーカーブに沿って，Landau-Zener遷移とも呼ば

れる断熱遷移 (adiabatic passage)が生じる32)．この adiabatic passageを用いると非常に効率的

な励起が達成される．さらには遷移モーメントの許されていない準位間でも，遷移が可能である．

今回の実験結果で得られた 9.26 × 10−3 ps2 の線形チャープはパルス幅に換算すると約 660 fs
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Fig.7.14 Schematic image of adiabatic passage. The dressed eigenstates cross when

the field frequency is swept.

に対応する．こうした比較的長い時間パルスで adiabatic passageによる電子励起が起きている

と考えられる．

こうした 2準位系で adiabatic passageの考えに基づくと，Fig. 7.14に示すように，光子場は

周波数の高い方から低い方へも，またその逆でも効率的に励起が達成される．即ち，チャープの

方向に励起は依存しないはずである．実際に D. Maas 等は，励起光の強度が弱い領域では負の

チャープを用いた場合のみ効率的に励起されていたのが，強い励起を行なうと正負のチャープに

依存が見られなくなることを報告している25)．一見 Fig. 7.13の結果は adiabatic passageモデル

に反している様に見える．しかし，実際には IR140は複数の振動・回転準位が存在し不均一にエ

ネルギー帯が広がっているために，Fig. 7.14に示すような 2準位系で単純にモデル化することは

できない．J. Melinger 等は回転準位幅が狭い場合にはチャープの方向に依存しないものの，回

転準位の幅が広い場合に正のチャープのみが良く励起する事を理論的に示した12)．それは，青か

ら赤へ掃引する方向 (負の線形チャープ)の場合には，基底準位の最も低い回転準位が，掃引が終

わった後の基底準位の高い回転準位と交差するため，光が通り過ぎた後には励起波束の一部が基

底準位に再び戻されてしまっているからである．IR140が広いエネルギー準位広がりを持ってい

る事を考慮すると，Fig. 7.13はこの理論を非常に良く裏付ける実験結果である．

多光子励起蛍光最適化実験

同様の閉ループ制御による励起偏在化実験をレーザ色素 Coumarin515 を用いて行なった．

レーザ色素 Coumarin515の物性値を Tab. 7.2に示す．Coumarin515はエチレングリコールに
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Tab.7.2 Physical paramters of Coumarin 515.

Coumarin515

分子式 C21H21N3O2

分子量 347.42

最大吸収波長 412 nm

最大蛍光波長 478 nm

1 × 10−3mol/lの濃度で溶解した．励起レーザは中心波長 800 nm，光強度 1.6 GW/cm2 で照射

した．IR140の場合と異なり，Coumarin515の吸収スペクトルは照射する光の波長とは重ならな

い．そのため励起過程は非共鳴な遷移である二光子吸収過程が支配的になる．蛍光強度が弱いた

め蛍光をレンズで集光してフォトダイオードで測定した．

フーリエ限界パルスからはやや位相が乱れた波形を初期波形として，最適化ループを開始して

蛍光強度を強めた．その様子を Fig. 7.15に示す．最終的に蛍光強度は約 1.5倍強められた．最適
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Fig.7.15 Cost function of the two photon excited fluorescence. The cost is directly

calculated from the fluorescence intensity.

化前の初期波形及び最適化されたパルス波形をそれぞれ，Fig. 7.16中に示した．

非共鳴な二光子吸収過程では，エネルギー準位が均一広がりで表わされる場合には，フーリエ限
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Fig.7.16 The waveform of the initial pulse and optimized pulse. Transform limited

pulse is obtained as a optimized pulse.

界パルス以外であってもスペクトル位相が奇関数形で表わされれば，フーリエ限界パルスと同等

の励起が達成されることが，理論でも実験でも照明されている33)．一方，こうした不均な一広が

りをもつターゲットにおいては，二光子吸収確率は単純に S2 =
∫∞
−∞ I2(t)dtで与えられ33)，フー

リエ限界パルスが最も高効率な励起を達成する．

7.3.4 本節のまとめ

理論的に計算される波形を設計可能であれば非常にインパクトは大きいものの，実際には物性

のハミルトニアンが不明な場合が多い．そこで，閉ループ制御を用いて，最も最適な励起波形の

解を実験室内で得る手法が取られる．これらの報告例にではいずれもその空間プロファイルが議

論されていない．実際には，空間プロファイルは各波形によって異なるはずであり，Fig. 2.16の

様に最悪のケースにおいてはパルスの空間的な重なりが保証されない本研究で新しいのは波形整

形器を増幅器の前に設定することによって，増幅器後の空間プロファイルを恒に一定に保ちつつ，

時間領域のみを変化させることが可能であり，純粋に時間領域の整形のみで議論が可能になった

点である．

一光子吸収励起蛍光実験では，蛍光強度を最大化する最適化制御を行なう事によって，正に線

形チャープしたパルスが最も効率的に分子を励起することがわかった．これは，断熱遷移モデル
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による励起を非常に良く説明する．一方多光子吸収励起蛍光実験ではターゲット色素が不均一に

広がっているために，フーリエ限界パルスが最も高効率に分子を励起した．これらの実験は，本

システムが光と物質の相互作用を指標とした制御実験に用いることが可能であることを示すと共

に，適応制御の実験結果がある程度の情報を我々に与えてくれることを示している．

7.4 エタノール光解離制御実験への応用

7.4.1 はじめに

本節ではエタノール光解離制御実験を行なう．

従来，分子の化学結合を光によって操作する場合，分子の振動モードや，電子励起準位に共鳴す

る光を用いてきた．しかし近年，高強度な光電場を用いると分子の光による操作性が向上すること

が，指摘されている34)．それは，非常に高強度な電場中では分子の電子状態と光電場が結合した

ドレスト状態を形成するからである．ドレスト状態の本質は交流電場での Stark効果 (AC-Stark)

効果である．AC-Stark効果は，S. Autlerと C. Townesによって示されるように35)半古典論で

説明される．ただし，より詳しい解析を行なうためには，密度行列による取り扱いが必要な場合

がある．Stark 効果によるエネルギー準位のシフトを記述するためには，系を表わすハミルトニ

アン中の相互作用ハミルトニアンによる非対角成分を，ユニタリー変換を用いて物質系のハミル

トニアンのように対角化する作業を行なう．この変換は定性的には，系の量子状態を表わす波動

関数を異なる直交基底で捉えることによって，物質が電場とカップリングした状態での物質系の

見かけのエネルギー固有値を求めていることに対応する．ここで，光電界は交流電場であるので，

この Stark効果を光電場に適用して実際に系の状態を記述するためには，時間依存のハミルトニ

アンを含む波動関数を解かなくてはならない．そこで J. Shirleyは，交流電場を時間平均するた

めにフロケの定理を36)用いて時間に依存するハミルトニアンをフーリエ級数展開して時間に依存

しない Floquetハミルトニアンを導出した．さらに，光子数 Nが大きい条件下で場の量子化も行

ない，物質の電子系と交流電場が結合した状態を記述した36)．これがドレスト状態37, 38)であり，

分子の場合にこのドレスト状態での描像を行なうと分子の PESが高強度な光電場によって変形

する光ドレストポテンシャル曲面 (Light-Dressed potential energy surface: LDPES)の状態を

取ると解釈される．Fig. 7.17にその状態を示したが，光電場を適切に制御することによっては，

LDPESを光によって直接操作することができるので，分子の核波束を大きな自由度で操作可能

なることが期待されている．こうした高強度電場中での分子の制御は始まったばかりであり40)，

今後の展開に注目される．高強度光電場を作り出すためには，フェムト秒パルスレーザが良く用

いられているが，こうしたパルスレーザを用いる場合には，光パルスの振幅が時間的に変化する

ので，Floquetハミルトニアンの準定常状態を考える必要がある41–43)．

また，高強度場中の原子分子ではクーロンポテンシャルが外部電場によって歪められて電子の

トンネルイオン化が起きたり，その電子が電場からエネルギーを供給されて再び核と衝突するこ
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(a) (b)

Fig.7.17 (a) Schematic of a molecule potential energy surface when the intensity of

the external electrical field is weak. (b) Light dressed picture of a molecule potential

energy surface coupled with intense laser field.39)

とによる閾値イオン化 (above threshold ionization: ATI)44, 45)が起きることや，又は分子の構

造変形に伴うイオン化促進 (Enhanced Ionization)46, 47)等，従来では起きえなかった様々な物理

現象が観測され，それらをよりよく理解し制御することが可能になれば，理学的・工学的利益は

大きいと考えられる．

このような研究を進めるために高強度整形電場が求められており，増幅器前置き型波形整形シ

ステムを用いれば整形波形を TW/cm2 を超える光強度で得ることが可能である．波形整形器を

増幅器後に設置したのでは，たとえ波形整形器のオプティクスを工夫したとしても，得られる光

パルスの強度の限界はかなり低く (p. 107)，GW/cm2から多くても TW/cm2 を得るのがやっと

である．さらには，時間空間結合の波面の歪みによってスポットにおける光密度が波形毎に変化

する．

本節では，増幅器前置き型波形整形システムを用いることによって，こうした問題に直面する

ことなしに，高強度な整形された光電界を作りだし，それを用いて化学反応制御に用いた実験例

を示す．

本研究で構築した高精度波形整形システムを用いると，光パルスのある一つのパラメータのみ

を独立に変化させることが可能である．超高速コヒーレント制御においてこうして，光パルスの

特定のパラメータ反応分岐に与える影響を系統的に調査することは，内部物理を理解するために

重要である．そこで，本実験ではエタノール C2H5OHの光解離反応のチャンネル分岐比が光パル

スの線形チャープを変化させると変化することを利用して20)，本波形整形システムがこうした系

統的な実験に用いることのできるパフォーマンスを持っていることを示す．

また，光解離反応を指標とした閉ループ制御実験を同時に行なえば，系統的な実験によって得

られた知見を更に深めることが可能である．そこで本実験系においても，閉ループ制御による光

解離反応の最適化制御が行えることを示す．
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7.4.2 線形チャープ変化による系統的光解離制御実験

実験セットアップ

実験セットアップを，Fig. 7.18に示す．再生増幅器前波形整形システムによって整形された

Fig.7.18 Experimental setup of ethanol molecular photo dissociation experiment. Lin-

ear chirp is systematically applied to the LC-SLM.

フェムト秒レーザパルスをWiley-McLaren型飛行時間測定質量分析装置 (Time of Flight Mass

Spectrometer: TOF-MS)に入射させる48)．

TOF-MSではターボ分子ポンプを用いて 10−8 Torr 程度まで真空に引いたチャンバー内にマ

イクロシリンジからサンプル分子のガスを流し込むことで，2枚の電極間に分子ビームを作りだ

しそこでレーザと相互作用させる．本実験ではレーザの偏光方向は TOF軸に平行とした．2枚の

電極板間にはそれぞれ ∼ 4100 Vと ∼ 3800 Vの電圧がかかっているので，そこでイオン化され

た分子は 2枚の電極板の電圧の低い方向へ運動力を付加され，チューブ内を飛行する．その後イ

オン化分子は MCP(Micro Channel Plate)で検出される．同じ価数のフラグメントイオンの分子

の場合には，電極板の電界によって与えられるエネルギーは等しいので，質量の差によって受け

る運動量が異なるので，MCPに到着する時間が異なる．本実験では，チャンバー内に残留する

H2Oおよび，最も質量の大きいエタノールの親イオン C2H5OHの 2つのスペクトル信号を指標

として，時間-生成比として得られる TOFスペクトルを，質量スペクトルに変換する．ある時間
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tに到着したスペクトルに対応する分子質量mは，

m =
{√

mwater +
√

mparent −√
mwater

tparent − twater
(t − twater)

}2

(7.5)

によって求めることができる．ここで，mwater = 18 は H2O+ の分子量，mparent = 46 は

C2H5OH+ 親イオンの分子量，twater，tparentはそれぞれ H2O+，C2H5OH+ の到着時間である．

TOFの原理より，直接測定可能なのは，イオン化した分子である．即ち本実験装置を用いたのみ

では，中性分子の様子をうかがい知ることはできない．本節での実験結果も全て 1価にイオン化

した分子の振るまいを示すものである．

石英ガラス製の MS-TOF窓直前に焦点距離 f = 145 mmのアクロマティックレンズを配置し

ビームスポットを 20 µm(1/e)まで集光した．窓材での非線形光学効果の影響によって，分子の

フラグメント化が進むことも報告されているので49)，集光レンズを窓直前に置くことによって，

窓材での非線形光学効果の影響を最小限にとどめることができるように注意を払った．窓におけ

る光強度は 107 W/cm2 程度と見積もられ，非線形効果が生じる閾値からは十分低く抑えられて

いる．焦点では，フーリエ限界パルスにおいてピーク強度は 4 × 1015 W/cm2 のオーダに達する

と計算される．

実験結果及び考察

フーリエ限界パルスを入射すると Fig. 7.19に示される TOFスペクトルが得られる．本実験で
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Fig.7.19 Time of flight spectrum of ethanol molecule when pumped with transform limited pulse.

はレーザパラメータとして線形チャープの係数に着目し，波形整形器でシステマティックに線形

チャープの係数のみを変化させた．チャープは ±2.5 × 10−2 ps2 の範囲で変化させ，チャープに

よるエタノールの光解離反応のチャンネル分岐比に着目した．
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チャープの係数を横軸にとり，各チャープパルス照射時のイオン比を縦軸に取りプロットした

のが Fig. 7.20である．なお本実験では，フーリエ限界パルスのイオン比を 1に規格化してある．

Figs. 7.20(a)，(b)，(c)ではチャンネル分岐比にチャープ依存性が見られないのに対して (d)では

Fig.7.20 Chirp dependence of the relative ion yields in respect of linear chirp rate.

The ion yield is shown in logarithm scale.

チャープの分岐比に依存が見られる．Figs. 7.20(a)，(b)，(c)で比に変化が生じないという事実

は，それぞれのグラフで比較している分母・分子の反応チャンネルが，LDPES の同じ方向に位

置している事を示している．エタノール分子の光解離を大きく C-C 及び C-O結合の光解離の 2

つに分けて実験結果を理解すると，Fig. 7.20(a)は分子及び分母の両方のフラグメントイオンが，

C-C 結合が解離する方向への反応経路をたどった結果生成したと考えられる．CH2OH+ に反応

が進むか，C2H4OH+ へ反応が進むかの選択は，光パルスが通り過ぎた後に光電界には依存せず

に決まっている．同様に，Figs. 7.20(b)，(c)は分母・分子共にいずれも C-O結合が解離する方

向に進む反応の結果生成したフラグメントイオンの比に着目していると理解される．それに対し

て，Fig. 7.20(d)で比較しているイオン比は，C-C結合及び C-O結合の光解離の比を測定してい

る事になる．このイオン比がチャープに対して大きく変化するということは，LDPES上の核波

束が C-C結合解離，又は C-O結合解離のどちらかに進むかは光が照射している間に決定される

ことを示している．このイオン比が大きな値であればあるほど，C-O結合解離が促進されている．
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チャープを変化させることは即ちパルス幅を変化させることに対応するので，本実験結果からエ

タノール分子の 1価イオンの LDPES上の光解離反応過程の運命が電界の存続時間に大きく依存

することが示された．こうしたドレスド状態にある分子の光解離がパルス幅に大きく依存するこ

とは Na+
2 の光解離において理論的に示されており

50)，本実験はこうした物理を裏付けた．本実

験のより詳細な，物理的に重要な議論は R. Itakura等によって示されているが20)，波形整形技術

からの観点としては，このように光パルスの特定のパラメータのみを独立に，容易に変化させる

ことが可能になったことによって，光解離過程の最も重要なパラメータを探索し，その光応答を

調査するような実験が行えるようになった点が重要である．

7.4.3 適応制御による光解離最適化実験

実験システム

レーザシステム及び，TOF-MS検出器は引き続き同じ設定で実験を行なった．但し，本システ

ムを適応制御に用いるためには高い SNで信号を高速に取得する必要があるので，Fig. 7.21に示

される実験システムブロックを構築した．従来の実験では MCPからの信号を測定するために直

1010 Boxcar

Boxcar

1kHz Clock

Laser system w. PS

1/x1/x

feedback

Fig.7.21 Experimental diagram of adaptive dissociation control of ethanol molecule.

PS denotes a 4f pulse shaper with phase only LC-SLM.

接，デジタルオシロスコープを用いていたが，それでは信号の積算に時間がかかる．そこで，ア

ナログ回路である BoxCarアベレージャー (Stanford Research Instruments社製 SR250 Gated

Integrator)を用いた．但し，MCPからの信号は数 mVと微弱なために，BoxCarに直接信号を

入力すると，BoxCar内部で発生する信号ノイズ源が問題となったために，電圧プリアンプ (エヌ

エフ回路設計ブロック社製 BX-31A)を MCP直後に配置して，実験条件に応じて信号を 10倍又

は 100倍に増幅した．2 台の BoxCarはレーザシステムと同期をとり，それぞれ分子量が 29 及

び 31に対応する信号を時間ゲートをかけて取り出して，積算しその信号を元に C-O結合解離と

C-C 結合解離の反応比を最適制御した．BoxCarの信号積算時間は 0.3 ms 即ち 300パルスを積

算する設定にした．
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分散係数を制御パラメータとした場合

はじめに行なった最適化制御実験では波形整形器で加える位相変調を 2次分散から 5次分散に

限った．光パルスの分散 βを

β(ω) =
1
2!

β2(ω − ω0)2 +
1
3!

β3(ω − ω0)3 +
1
4!

β4(ω − ω0)4 +
1
5!

β5(ω − ω0)5 (7.6)

と 5次の分散係数までテイラー展開を行ない，β2から β5 までの係数を変化させた．

その実験結果を Fig. 7.22に示す．Fig. 7.22の縦軸は BoxCarからされる信号強度から求めた
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Fig.7.22 The solid line represents the ion yield (mass 29/31) with respect to itera-

tion number, when the dispersion coefficient from β2 to β5 are optimized. Mass 29

corresponds to fragment ions produced by C-O bond breaking and 31 to C-C bond

breaking. The initial coefficient parameter are β2 = 5 × 10−3 ps2, β3 = β4 = β5 = 0.

The ion yield when β2 = 0 (Fourier transform limited pulse)is 0.47.

29/31のイオン比であり，最適化制御を用いてこの信号強度比を最大化した．これは C-O結合の

解離がより起きやすくなる光パルスを求めていることに対応する．フーリエ限界パルスの時のイ

オン比が 0.47であったので，フーリエ限界パルスを照射した場合と比較すると，約 2.5倍反応比

が最適化されたことになる．

このときの SAのパラメータは，初期温度 Tini = 4.0 × 10−1，温度下げ率 η = 9.975 × 10−1

であり，分散値の 1 iteration 毎の変化量は，∆β2 = 1 × 10−3 ps2，∆β3 = 1 × 10−5 ps3，

∆β4 = 1×10−7 ps4，∆β5 = 1×10−9 ps5とした．このとき，Regular, Reject, Acceptはそれぞ
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れ 352，338，315であり，最適化後の各分散値は β2 = 2.49× 10−2 ps2，β3 = 1.40× 10−4 ps3，

β4 = 1.54 × 10−6 ps4，β5 = 1.49 × 10−8 ps5 であった．この分散パラメータに対応する位相マ

スク関数を Fig. 7.23に示す．この位相マスク関数の形状から，最適化された分散パラメータは大
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Fig.7.23 Optimized mask function when dispersion coefficients are changed with adap-

tive optimization algorithm. Large second order dispersion (β2) and small high order

dispersion is observed from this mask.

きな 2次分散を持ち，高次分散の値は比較的小さいことがわかる．

各分散係数とイオン比 (コスト)との関係を調べるために，それぞれの分散係数と最適化中のコ

ストとの相関を調べた図が Fig. 7.24である．この図は iterationには関係なく，横軸に分散係数

とそのときに得られたコストをプロットした．Fig. 7.24において，β3 以上はほとんど相関が見ら

れないのに対して，β2とイオン比の関係を示す Fig. 7.24(a)には明確な相関が見られる．ところ

で，この実験を行なったときには，初期マスクとして β2 = 5 × 10−3 ps2 の正チャープを加えて

いた．それは，フーリエ限界パルスを照射した場合の TOF信号強度と線形チャープが値を持っ

たときの信号強度の変化が大きいために，プリアンプのダイナミックレンジが不足している影響

で，途中で設定を変更しなくては正確に信号を測定できなくなることを防ぐための技術的な理由

からである．ここで，Fig. 7.24(a)で示す β2 の値が，正の値しか取らないのは，本実験を開始す

る際の初期 β2に正の値を与えたからである．すでに，線形チャープを変化させた実験において，

チャープ量が大きいほど 29/31のイオン比が増加することが判明している．即ち正の 2次分散を

スタートとすれば，そこからフーリエ限界パルス (β2 = 0)を乗り越えて負の方向に最適化するた

めには，かなり初期温度を高く設定し，温度もゆっくりと冷却する必要がある．

実際に，Fig. 7.25に初期チャープ値以外は全く同一条件で実験を行なった結果を示す．この
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Fig.7.24 The ion yield ratio (mass 29/31) in respect to dispersion coefficient. (a)

Second order dispersion, (b) third order dispersion, (c) forth order dispersion, (d) fifth

order dispersion. A correlative relation is observed between second order dispersion

and ion yield ratio.

ときには初期マスクに β2 = −5 × 10−3 ps2 を与えた．このときには，Regular, Reject, Accept

はそれぞれ 347，347，310であり，最適化後の各分散パラメータは β2 = −2.21 × 10−2 ps2，

β3 = 1.37× 10−4 ps3，β4 = 2.98× 10−7 ps4，β5 = 1.31× 10−8 ps5であった．Fig. 7.26 (a)で

示されるように，今度は β2が負になる方向に最適化が進んだ．

なお，Fig. 7.22，Fig. 7.24の縦軸は，29/31の信号の強度 (面積)比であるが、Fig. 7.20と比較

する場合には，フーリエ限界パルスでの反応比で規格化する必要があるので，0.47で割ればよい．

一方，Fig. 7.25，Fig. 7.26で示した実験の時のフーリエ限界パルス時の 29/31の信号比は 0.374

であったので，その値で割ればよい．

分散係数を適応制御のパラメータとした場合でも，線形チャープを変化させた場合のイオン比

とさほど違いは観測されなかった．また，ここでの結果はパルス幅に大きな影響を与える β2 と

イオン比には関係が認められたものの，パルス形状に大きく影響を及ぼす特に β3 や β5 等の奇数

次の分散係数とイオン比の間には特に相関は認められなかった．この実験からも，エタノールの

光解離において，LDPES上の波束を C-O結合解離方向に流入させるための最も重要な要素は，

LDPESが核波束が移動するために十分な長さ存続する事だと確認された．
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Fig.7.25 The solid line represents the ion yield (mass 29/31) with respect to itera-

tion number, when the dispersion coefficient from β2 to β5 are optimized. Mass 29

corresponds to fragment ions produced by C-O bond breaking and 31 to C-C bond

breaking. The initial coefficient parameter are β2 = −5× 10−3 ps2, β3 = β4 = β5 = 0.

The ion yield when β2 = 0 (Fourier transform limited pulse)is 0.37.

スペクトル位相を 128ピクセル化した場合

次に位相分散係数を波形制御のパラメータとするのではなく，波形整形器がより広い解空間を

探索することができるように，LC-SLMの 128ピクセルを独立に動作させて，スペクトル位相

を最適化した．実験は同じシステム上で行なった．アルゴリズムに与えた実験パラメータは，グ

レーレベル G = 2π/512 rad，初期温度 Tini = 4.0× 10−1，温度下げ率 η = 9.975 × 10−1であっ

た．また，この実験では，1 iteration毎に変化させるピクセル数を 16に固定し，また 1 iteration

毎に変化可能な最大位相変調量を ∆φmax = ±2π/16に設定した．アルゴリズム上ではグレーレ

ベルは非常に細かく設定したが，LC-SLMを駆動するドライバの印加電圧分解能によって決定す

る位相分解能が 2π/220であるために，これが本実験の位相分解能を決定した．

最適化の様子を Fig. 7.27に示す．初期マスクはほぼ限界パルスを与える Nullマスクに設定し

た．Iteration開始後数回は信号強度が強すぎ測定機器がオーバーロードするが，数回マスクを書
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Fig.7.26 The ion yield ratio (mass 29/31) in respect to dispersion coefficient. (a)

Second order dispersion, (b) third order dispersion, (c) forth order dispersion, (d) fifth

order dispersion. A correlative relation is observed between second order dispersion

and ion yield ratio.

き換えると信号強度が低下し正しいイオン比を測定可能となる．

Fig. 7.27(a)の実験結果よりMass 29/31のイオン比がアダプティブ開始直後では 0.2であった

ところ約 5倍近くまで最適化されていることがわかる．Fig. 7.20で示されるチャープ実験と比較

するためには，Fig. 7.27(a)の縦軸を 0.2で割れば良い．本実験では，コスト関数が比較的ゆっく

りと上昇している．これは，1 iteration毎に変化可能な位相変調量を小さく設定したことと，1回

に変化させる位相ピクセル数を固定したからである．実際に 1 iteration毎のマスク変化量を大き

く設定すると，数 100回の iterationでコストが急激に上昇する．本実験でマスクをゆっくりと変

化させたのは，解が急速に最適値に近づくことによって局所解に陥る危険性を嫌ったからである．

Fig. 7.27(b)には，最適化された位相マスク関数を表示した．

さらに，Fig. 7.28に最適励起波形を TADPOLE測定した結果から再構築した波形のスペクト

ルグラムを表示した．時間振幅はかなり複雑に振動している．一方，周波数は時間に対してほぼ

均一であり，チャープの情報などは読みとることはできない．但し，最適パルスの電界存続時間

は 1 psを超えている．本スペクトルグラムは試行毎に異なる分布が得られる．但し上記に挙げた

psを超える時間窓や時間振幅の複雑な変動という特徴は例外なく毎回得られる．このことから，

C-O結合の解離方向へ核波束が流れるためには，十分に長い電界存続時間が必要であることがわ
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Fig.7.27 (a) Cost function in respect of iteration number. The ion yield (mass 29/31)

is enhanced, where the C-O bond dissociation is maximized in respect to C-C bond

dissociation. The optimized ion yield is roughly same as maximum ion yield obtained

from chirp experiment shown in Fig. 7.20.

かった．

フロケ理論によって導出されたドレスト状態では，光電界包絡線はキャリア振動に対して変化

が十分にゆっくりであることが請求されている．Fig. 7.28の実験結果からは一見ドレスト描像が

成り立たないようにも思われるが，M. Kovolkovと B. Schmidtによれば，数サイクルパルスに

おいてもかなり高い近似でドレスト描像が成り立つことが理論的に示唆されている51)．スペクト

ルグラムで現われる時間振幅振動はフーリエ限界パルス以上の細かな構造を取ることはないので，

そのことからもこの実験結果は LDPESの描像内で議論できる．そこで本実験結果を LDPES上

の波束の流れとして理解すると，電界の存在によって分子が LDPESを形成している時間が十分
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Fig.7.28 Spectrogram distribution of the optimized waveform reconstructed from

TADPOLE measurement. Abrupt amplitude modulation can be observed, while no

particular characteristics in wavelength can be observed. The electrical field lasts over

1 ps.

長いことが，波束を C-O解離に流す重要な要素になっているものと予想できる．

7.4.4 本節のまとめ

再生増幅器前置き型波形整形システムを用いることによって波形整形器を損傷することなく

TW/cm2 オーダーの時間波形整形場が得られ，これは高強度光化学分野に多大な貢献をする．ま

た増幅器前に波形整形器を設置することによって空間プロファイルの変調無しに変調させること

が可能である．

本来，目的とする分子システムのハミルトニアンが記述できるときにはその波形を用意するこ

とが可能であれば非常にインパクトがあるので，その目的のためにも本研究の高精度波形整形シ

ステムは貢献する．しかしながら一般にはそのハミルトニアン自体が知られていなく，それを解

明するために整形波形を照射しその光応答を調べる方が一般的である．高精度波形整形システム

が，こうした実験を遂行する上で重要な貢献をすることをエタノールの光解離制御実験を通じて

明らかにした．他のパラメータを変化させることなくシステマティックにパルスの一つのパラ

メータのみを変化させることが可能なシステムを用いることによって，そのパラメータの解離過
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程への及ぼす影響を考察することが可能になる．

さらに本節では，光物質相互作用の結果である，光解離のイオン比を閉ループの指標として最

適励起波形を求めた．最適励起波形の時間幅は 1 psを超える程度の長さを持つことがわかった．

但し，この閉ループ制御実験のみを行なったのでは，その実験結果から，時間幅が重要であると

いう知見を得ることは困難である．この電界の存続時間という着眼点は線形チャープを変化させ

る実験を併用することによって初めて得られるものであり，こうした複合的な実験を行なうこと

はこうした分子システムでは特に重要である．

本実験はエタノール分子の強電場中での振る舞いを明らかにしたのみではなく，こうした実験

手法の重要性を示した．これからの波形整形システムにはこうした様々な実験手法を与える能力

が備わっている必要がある．こうしてあるパラメータに着目してその依存性を観測する手法と閉

ループ制御は共に今後のコヒーレント制御科学における重要な位置を占める．

7.5 本章のまとめ

本章では，光プロセス及びコヒーレント制御への本波形整形システムの応用例を示した．

始めに，Siサンプルへのアブレーション実験を通じて本波形整形システムで得られる光パルス

強度が光プロセスを行なうのに十分であることを確認した．また，波形整形システムをスペクト

ルホログラフィック光加工に用いることによって，機械的な動作をさせることなく，時間波形を

変えるのみで加工パターンを変化できることを示した．

次に，フェムト秒レーザパルスを色素に照射して光物質相互作用の結果である蛍光強度を観測

し，それを閉ループの指標とした適応制御実験を行ない，本システムが閉ループ制御に用いるこ

とができることを示した．コヒーレント制御においては純粋に波形のみを変化したい場合がほと

んどであるので，波形整形器の時間空間結合効果を緩和させる前置き型波形整形システムは特に

有効である．本実験は単純に本システムの適用例としてのみ興味深いだけに限らず，こうした一

光子あるいは多光子蛍光励起過程は蛍光励起顕微鏡において生体サンプルを測定するのみ用いら

れているために工学的にも興味深い．多光子蛍光励起顕微鏡は生体のバックグランドフリーの 3

次元画像を得ることができる非常に有用なツールであるが，光を当て続けることによる色素の褪

色は問題である．より効率的に蛍光が観測される励起波形を見つけることが可能であれば褪色の

問題が改善されることが期待される．

一方，エタノールの光解離反応制御実験では光パルスのチャープあるいはパルス幅をパラメー

タとして変化させることによって，チャンネル分岐のパラメータ依存性を観測した．こうした，

特定のパラメータのみを高精度にシステマティックに変化させることの可能なシステムを開発す

ることが，本例で示したように物理モデルの解明に特に貢献することを初めて実証した．さらに，

光物質相互作用を閉ループの指標とすることによって，光解離を最適化する実験を行なった．得

られる波形は複雑であり，この実験結果単独では物理現象を解明するには至らないが，光をパラ
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メータ化した光応答実験と合わせると，物理現象を明らかにできる．本章ではこうした実験手法

の有用性をエタノールの光解離反応制御実験を通じて明らかにした．

本研究で構築した波形整形システムをさらに発展させ，現在よりもさらに自由に光パルスを設

計することが可能になれば，分子の光による操作性は更に向上し，従来では起きえなかった新た

な反応経路を発見しるようになるかもしれない．この場合には，ファインケミカルの分野に大き

く貢献することが期待され，波長選択性や整形パルスの時間分解能の向上など本波形整形技術の

さらなる向上がこれからも求められる．
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第 8章

本研究のまとめ

8.1 はじめに

フェムト秒レーザパルスは物質の超高速現象をとらえるフラッシュとしての役割に加えて，そ

の超高速性と広帯域性を活用し振幅位相を制御すると物質の励起過程を制御し，過渡応答や終状

態を光制御することができる．フェムト秒レーザパルスはその高速性故，直接制御することは簡

単ではなく制御技術の進展が重要となる．本研究では振幅と位相の両方を高精度に波形整形する

システムを構築した．特に波形整形器を増幅器前に設置することによって，光のエネルギーも空

間プロファイルも一定に保つことが可能な増幅パルスの波形整形システムを構築した．本章では

本研究を通じて各章で得られた重要な知見をまとめ，総括を行なう．

8.2 各章のまとめ

8.2.1 波形整形器とその時間空間結合作用 (第 2章)

第 2章では，4f 波形整形器の時間空間特性について詳細に議論した．本時間空間結合効果の物

性応用に与える影響を示し，時間と空間を同時に考察することの重要性を指摘した．時間空間結

合効果は空間域に大きな影響を与えることを超短光パルスを用いた Cr サンプルの光プロセスを

用いて示した．時間空間結合効果は空間フィルタを用いることによって低減可能であるが，その

場合でもスペクトル領域にも重大な影響を与えるために，仮に時間域のみを問題にする応用にお

いても波形整形器の時間空間結合効果は恒に考慮していなくてはならないことを示した．時間空

間結合効果のスペクトル域に及ぼす影響は増幅器前置き型波形整形システムではシード光の帯域

を削減する可能性があるので特に注意を払わなければならない点である．また本章で，時間と空

間の同時測定が 2D-SSIを用いて可能であることを提案し，整形波形のフェムト秒オーダの時間

空間プロファイルを初めて実験的に測定した．この時間空間結合効果の直接的な解決は与えてな

いものの，空間フィルタを適用することによってその効果を緩和させることが可能であることを
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提案した．

8.2.2 適応制御波形整形 (第 3章)

第 3章では，適応制御波形整形システムを構築する際にどの最適化アルゴリズムが適している

かを明らかにした．位相変調のみによる時間振幅波形の整形をモデルとして GA及び SAの両方

についてそのパフォーマンスを調べた．その結果，SAを用いた場合には整形波形のターゲット波

形との誤差がより少ないことが計算によって経験的に明らかになった．その結果本システムでの

最適化アルゴリズムには SA 法を使用する．

8.2.3 増幅器前置き型波形整形 (第 4章)

第 4章では，オープンループ型の増幅器前置き型波形整形実験を行なった．

はじめに増幅器前及び増幅器後のビームプロファイルを測定することによって，増幅器によっ

て時間空間結合が緩和することを示した．それは再生増幅器は共振器の構成を取るので，空間

フィルターの作用を果たすためである．この知見は整形波形を超高速コヒーレント制御応用に用

いる際に特に重要となる．

次に波形整形器に理論的なマスクを加えるオープンループ増幅器前置き型波形整形実験を行

なった．増幅器の高次分散の影響によって，理論的な変調を波形整形器に与えても，増幅器の高

次分散が補償されていない場合には，増幅器後の波形はかなり精度が悪い．増幅器の高次分散は

波形整形器自体で取り除くことができ，その場合のオープンループ波形整形はある程度の性能を

示したものの，測定誤差や非線形効果が存在するために，さらに高精度な波形整形を行なうため

には，閉ループ制御システムを構築する必要があることが判明した．

また，波形整形器に振幅変調を加えると，より自由度高くターゲット波形を設定可能であるこ

とを示した．本章ではシード光にスペクトル振幅関数を与えることによって CPAの利得の狭窄

化の効果を補償し，CPAからの出力パルスを通常動作している場合よりもよりも短くすることも

可能である事を示した．

8.2.4 FROG画像参照適応制御波形整形 (第 5章)

第 5章では，FROG画像を参照することによって，振幅位相の波形整形を行なった．FROG画

像には振幅と位相の両方の情報がすでに含まれているので，FROG画像を最適化の指標にするこ

とによってその両者を最適化制御した．この点が本システムで特に新しい．

本章の前半では LC-SLMを用いた 4f 波形整形器による位相変調のみの波形整形のパフォーマ

ンスを議論した．このように仮にスペクトル位相変調器を用いた場合でも，FROG画像は振幅位

相の両方の情報が含まれているため，振幅と位相の両方を同時にターゲットに取りうる．本シス
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テムは FROG画像を参照することによって増幅フェムト秒レーザパルスの振幅位相の両方を最適

化するはじめてのシステムであるが，FROG測定を用いたのでは測定波形の精度の確保に限界が

あり，さらなる高精度化は難しいことも明らかにした．

本章の後半では AOPDF波形整形器を用いた振幅位相変調による波形整形システムのパフォー

マンスを議論した．振幅変調を加えることができるためにターゲット波形がより自由に設定可能

になった．但し，増幅器へ入射させることが可能なスペクトル幅には下限があるために，長いパ

ルス幅をターゲット波形とすることはできない．

8.2.5 TADPOLE参照補正波形整形 (第 6章)

第 6章では，TADPOLE測定を用いてシステムの高精度化に取り組んだ．また本測定は直接，

振幅位相情報が得られるので，その情報を元に補正信号を波形整形器に加える閉ループを構築し

た．本章の前半では位相の補正ループのスキームによる TADPOLE 参照波形整形システムにつ

いて述べた．本補正ループを用いることによってわずか 2～3回程度の補正で目的波形が得られる

ことがわかった．また本補正信号は波形依存であり，増幅器の非線形性を補償している事を示し

た．後半ではスペクトル振幅位相の補正ループのスキームによる波形整形システムについて述べ

た．スペクトル振幅を補正すると CPAの増幅器での時間波形が変化するので，増幅器の自己位相

変調効果によって AM-PM変換が起きる．しかし位相変調はほぼ線形伝搬するので本システムは

十分適用可能である．従って振幅位相変調のスキームにおいても 2，3回程度の補正によって目的

波形が得られた．

本章では，時間領域，スペクトル領域共に複雑な構造を持つパルスの設計を試み，数 psの時間

窓を持ち，∼100 fsで振幅が変動する時間周波数積の大きなパルスの設計を実現した．

8.2.6 波形整形システムの光プロセス及び超高速コヒーレント制御への応用

(第 7章)

第 7章では，高精度波形整形システムを用いた光プロセス応用及び，超高速コヒーレント制御

応用を示した．増幅器前置き型波形整形システムを用いると空間プロファイルを変化させること

なく時間波形のみを変化させることが可能である．始めにスペクトルホログラフィーを用いた Si

表面への光プロセス応用を示した．その結果，機械的操作なしで，加工パターンを変化させるこ

とができることを示した．

超高速コヒーレント制御実験への適用例として，色素の励起最適化実験及びエタノール分子の

光解離実験を行なった．色素の励起の最適化実験では，色素の最適励起波形がわからなくとも，光

物質相互作用の結果を最適化の指標とした閉ループ制御を適用することによって，最適励起波形

を実験室内で求める事が可能であることを示した．波形整形システムは十分に精度が高く最適励

起波形にどのような特性が必要であるかを明らかにすることが可能であり，本システムを用いた
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閉ループコヒーレント制御がターゲットシステムの解明に有用な情報を出力する事を示した．そ

の結果，一光子吸収過程においては線形チャープパルスを照射した場合に，二光子吸収過程にお

いてはフーリエ限界パルスを照射した場合に，最も蛍光強度が最大化されることがわかった．

エタノールの光解離反応制御実験では，光物質相互作用を指標とした閉ループを用いることな

く物性モデルを解明した．本実験では光パルスの特定のパラメータのみを正確に制御することに

よって，光解離反応のパラメータ依存を解明した．本例では線形チャープをパラメータとしてそ

の光解離への依存性を調べた．エタノール分子の C-C結合及び C-O結合の光解離に着目したと

きに，その解離がチャープに依存して変化することを示した．またチャープの正負には依存性が

見られないことから，どの光解離のチャネルが開くのかはパルス幅に依存することがわかった．

こうして，光パルスのあるパラメータのみ正確に制御できることによって，複雑な分子において

も，単純なモデルによって物理を記述できるようになった．一方，光解離の結果得られるフラグ

メントイオン比を直接閉ループの指標とすることによって，C-O結合解離に必要な最適励起波形

を求めた．その実験結果単独では物理を読みとることは難しいが，光パルスのパラメータ化の実

験と合わせることによって，波束の制御に必要な光パルスの特徴が明らかになった．本実験を通

じて波形整形システムが様々な実験応用に十分適用できることを示した．

8.3 総括

本研究では増幅器前置き型波形整形システムを構築した．振幅位相の両方を正確に測定するこ

とによってその両方をターゲットとして増幅フェムト秒レーザパルスを整形するシステムを構築

した．本研究で行なった特に重要な項目を挙げると，

1. 波形整形器の時間空間結合効果の定式化とそれのコヒーレント制御への影響の考察

2. 適応制御による FROG画像参照 増幅パルスの振幅・位相波形整形

3. 誤差を補正するスキームによる TADPOLE参照 増幅パルスの振幅・位相波形整形

4. 本波形整形システムの超高速コヒーレント制御への応用

である．これらの実験を通じて確認されたことは，

1. 増幅パルスの振幅及び位相の両方の閉ループ制御による整形の実現

2. 増幅器前置き型波形整形システム構成を取ることによる，

（a）波形整形器の時間空間結合効果の影響の緩和

（b）得られる光パルスの光強度の向上

3. 約 1 psの時間窓を持ち，数 100 fsで振幅が変調する増幅パルスの振幅位相波形整形の実現

である．
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本波形整形システムを用いると，光パルスのパラメータを正確に制御することができ，その光応

答を調べる様々な超高速コヒーレント制御に用いることができる．これを蛍光色素の励起最適化

制御やエタノールの光解離実験を通じて明らかにした．現在は分子構造が簡単でない限り，ター

ゲット物質の相互作用ハミルトニアンを記述することは難しい．物質の内部構造は，入力を変化

させた時の出力の変化から伺い知るしかない．本研究でのコヒーレント制御応用では，実際にパ

ルス幅 (線形チャープ)という光の特定のパラメータに着目してそれをシステマティックに変化さ

せた．光解離反応の応答が大きく変化することがわかり，その結果から内部物理モデルを構築で

きた．こうした光パルスのパラメータ制御による物理解明の手法は超高速コヒーレント制御では

始まったばかりであり，本波形整形システムの構築はこうした内部物理の解明の手法に具体的な

実験手法を与えた．より多面的に物理モデルを解明するためにはパルスの立ち上がり時間，立ち

下がり時間，中心波長，光強度，スペクトル幅やパルス幅など様々なより複雑なパラメータを制

御できる必要がある．本研究で構築した波形整形システムがこうしたいずれの光パラメータの制

御にも対応できるようにその性能を向上させ続けることは今後も重要である．特に，波長の選択

性はまだ不十分であり，今後の改善が望まれる．

コヒーレント制御での究極の目的としては，ターゲット物質のハミルトニアンを正確に記述し

その物質の量子状態を理論通りに正確に制御することであろう．これが実現されると，様々な工

学応用が開けると期待される．物理的にはハミルトニアンが記述されている時に理論的な波形を

照射して目的とする量子状態を作り出すことは理論の確認でしかないが，その作り出した量子状

態が量子計算機や光・光制御などに用いることができるのならば工学的には最も興味深い．その

ためには理論的な励起波形を忠実に再現できなくてはならない．光物質相互作用の結果を最適化

の指標として実験制約条件内で最適波形を求める試みはこれまでも行なわれてきているが，理論

的な波形を積極的に設計することを目指した波形整形システムを構築する試みは，これまでほ

とんど行なわれて来ていない．フェムト秒レーザの波形整形システムは，従来は時間振幅のみを

ターゲットとして波形整形していたが，本研究で構築した波形整形システムは，増幅パルスの時

間振幅と位相の両方を高精度に波形整形できることから，最も忠実にターゲット波形を再現可能

なシステムであり，そのために当該レーザシステムで最高の性能を示している．このように理論

的な波形を実現可能なシステム構築を実現する事は重要であり，それは，本研究で達成したよう

な時間周波数積の大きなパルスの高精度波形整形の延長線上にある．現時点でのシステム性能で

は量子化学計算で予想されている波形を寸分の狂いもなく再現することはまだ難しいが，時間分

解能の向上，周波数選択性の向上がシステム全体で実現すれば，こうした波形が設計可能になる

日も近いであろう．

フェムト秒レーザシステムの高精度波形整形システムによって，フェムト秒レーザパルスが単

なる光源から，より機能的な道具になることは確かである．本システムは，超高速コヒーレント

制御応用に用いてその威力を発揮する．光物質応答を手がかりに物質のハミルトニアンを解明し，

究極的にはハミルトニアンが記述されるターゲットに対して理論的な励起波形が実験的に再現す
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ることができるようになれば，ファインケミカル精製や量子コンピュータの実現のために量子

ゲートの初期化，超高速光・光スイッチング応用など様々な工学的応用が開けると期待する．
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