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中赤外フェムト秒レーザー光の波形整形とその振動回転波束制御への応用 

(The University of British Columbia, Canada、CREST) ○坪内雅明、百瀬孝昌 
 
【序】化学反応の素過程は、反応系のポテンシャルエネルギー曲面上における初期状態の異

なる様々な核波束の運動の集まりと見なすことができる。従って、波束の初期状態の精密な

制御により、直接“反応制御”(coherent control)を行うことが可能となる。例えば、フェムト

秒パルス対を用いた波束制御の研究では、アト秒の時間精度でのパルス対の制御により、電

子励起状態での振動波束対の干渉をピコメートルの位置精度で制御することに成功している

[1]。一方我々は、これまで強度・位相が精密に波形整形されたフェムト秒パルスを用いて波

束制御を行うことで、量子計算への応用を見据えた分子の反応制御の研究を行ってきた[2]。 
これまで反応制御の研究では、励起レーザー波長や観測の容易さから、紫外光による電子

励起状態での研究が主に行われてきた。しかし、電子励起状態は他の振電状態との相互作用

による系のデコヒーレンスが速いため、核波束の精密制御を行うには最適ではない。そこで

我々は、中赤外領域でフェムト秒レーザーの波形整形を行い、電子基底状態の振動回転波束

の制御を試みている。本研究では、中赤外領域での波形整形装置の立ち上げ及びその評価を

行うと共に、波形整形されたレーザーと分子との相互作用による振動回転波束の生成とその

応用に関して考察を行った。 
【実験手法】フェムト秒再生増幅器の出力の一部（775 nm, 1kHz, 0.3 mJ/pulse, 170 fs）を光学

パラメトリック発振器(OPA)に入力し、近赤外領域のシグナル光（1.2 μm ~ 1.5 μm, 25 μJ/pulse 
@ 1.35 μm, 80 fs）及びアイドラー光（1.6 μm ~ 2.1 μm, 15 μJ/pulse @ 1.8 μm, 90 fs）を発生させ

た。シグナル光を音響光学変調素子(Dazzler, Fastlite)に入射し、その一次回折光として強度と

位相が共に 4 cm-1の波数分解能で整形されたパルスを得た。波形整形されたシグナル光とア

イドラー光を同軸で AgGaS2結晶(Type II)に集光して、波形制御された差周波（4 ~ 8 μm）を

発生させた。波形整形の結果シグナル光のパルス幅は 2 ~ 3 ps まで拡がるため、アイドラー光

をシリコン結晶(25 mm)に２回通

過させパルス幅を 2 ps まで拡げ

ることにより時間的重なりを改

善し、差周波の変換効率を上げた。

レーザーパルスの波形は、FT-IR
分光器、オートコリレーター

(SHG 、 二 光 子 吸 収 ) 、 及 び

SHG-FROG により計測した。 
【数値計算】精密に波形設計され

た中赤外パルスで波束制御を行

うために、シグナル光の波形と中

赤外光の波形との関係を数値計

算から予測することは本質的に

重要である。そこで、差周波発生

Sapp

BS

BS

BS

SMBS

PS

SM

BSBS BBO
Type II

AgGaS2
Type II Ge filter

Si block

Si block

Dazzler

Regen. Amp.
775 nm, 1 kHz
0.3 mJ, 170 fs

ND filterND filter

Sapp

BS

BS

BS

SMBS

PS

SM

BSBS BBO
Type II

AgGaS2
Type II Ge filter

Si block

Si block

Dazzler

Regen. Amp.
775 nm, 1 kHz
0.3 mJ, 170 fs

ND filterND filter

図１：波形整形中赤外光発生器。BS: ビームスプリッタ、SM: 
球面ミラー、Sapp: サファイヤ板、PS: ペリスコープ。 



により得られる光電場を、下式を用いて計算し、実測との比較を行った。 
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ここで、Ωとω は差周波光とシグナル光の周波数、τ はシグナル光とアイドラー光との光学遅

延、Δkは下式に示す Type II (e − o→e)の波数ベクトル不整合を表す。 
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【結果と考察】図２に、シグナル光を

パルス対に波形整形し、その相対位相

を制御しながら中赤外光を発生させた

結果を示す。図(b)に示すように、パル

ス間隔 1 ps のパルス対に対応する中赤

外光の自己相関関数が観測されており、

時間領域の波形は差周波過程で受け継

がれたと言える。一方周波数領域では、

パルス対の干渉による櫛状のスペクト

ルがシグナル光、中赤外光共に観測さ

れた。また図(c), (d)に示すように、パル

ス対の相対位相によりスペクトルの周

波数シフトが得られることがわかった。 
 中赤外光のスペクトルをシグナル光

と比較すると、ピークの数やピーク間

隔に違いが見られた。これは、実際の

差周波発生過程では、結晶の厚みやフ

ェムト秒パルス内でのΔkの周波数変化 
により、発生する中赤外光のスペクトルが影響を受けたためと考えられる。その他、アイド

ラー光のチャープやシグナル・アイドラー間の光学遅延にも中赤外光のスペクトル形は依存

する。以上の条件全てを考慮して、式(1)から計算された中赤外光のスペクトルを図(d)の赤点

線で示す。計算はほぼ完全に実験結果を再現した。 
【展望】ここに示された手法で発生した整形中赤外光の強度は 0.2 μJ 程度であり、凝縮相で

二次元赤外分光等を行うには充分な強度である。但し、量子計算を目的とした波束制御を行

うには一桁以上の強度改善が必要であることが、数値計算から明らかになった[2]。本研究で

は、ピコ秒に拡がった整形パルス間で差周波発生を行ったため変換効率が悪いという点が問

題であった。そこで、最近報告された中赤外パルスの直接波形制御法[3]を用いた高強度整形

中赤外光を得る試みを現在行っている。 
 
【参照】 [1] H. Katsuki, H. Chiba, B. Girard, C. Meier, and K. Ohmori, Science 311, 1589 (2006). 

[2] 坪内雅明, A. Khramov, 百瀬孝昌 2007 年分子科学討論会 4P131. 
[3] S.-H. Shim, D. B. Strasfeld, and M. Zanni, Opt. Lett. 31, 838 (2006). 
[4] 本研究の詳細は、M. Tsubouchi and T. Momose, J. Opt. Soc. Am. B 24, 1886 (2007). 
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図２: 位相制御したパルス対生成。(b)シグナル光(黒波
線)中赤外光(赤実線)の自己相関関数。(c)シグナル光、(d)
中赤外光の FT-IR スペクトル。黒実線は実測、赤波線は
計算された強度を示し、青波線は位相の計算値を示す。



<<
  /ASCII85EncodePages false
  /AllowTransparency false
  /AutoPositionEPSFiles true
  /AutoRotatePages /All
  /Binding /Left
  /CalGrayProfile (Dot Gain 20%)
  /CalRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CalCMYKProfile (U.S. Web Coated \050SWOP\051 v2)
  /sRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CannotEmbedFontPolicy /Warning
  /CompatibilityLevel 1.4
  /CompressObjects /Tags
  /CompressPages true
  /ConvertImagesToIndexed true
  /PassThroughJPEGImages true
  /CreateJDFFile false
  /CreateJobTicket false
  /DefaultRenderingIntent /Default
  /DetectBlends true
  /DetectCurves 0.0000
  /ColorConversionStrategy /LeaveColorUnchanged
  /DoThumbnails false
  /EmbedAllFonts true
  /EmbedOpenType false
  /ParseICCProfilesInComments true
  /EmbedJobOptions true
  /DSCReportingLevel 0
  /EmitDSCWarnings false
  /EndPage -1
  /ImageMemory 1048576
  /LockDistillerParams false
  /MaxSubsetPct 100
  /Optimize true
  /OPM 1
  /ParseDSCComments true
  /ParseDSCCommentsForDocInfo true
  /PreserveCopyPage true
  /PreserveDICMYKValues true
  /PreserveEPSInfo true
  /PreserveFlatness true
  /PreserveHalftoneInfo false
  /PreserveOPIComments false
  /PreserveOverprintSettings true
  /StartPage 1
  /SubsetFonts true
  /TransferFunctionInfo /Apply
  /UCRandBGInfo /Preserve
  /UsePrologue false
  /ColorSettingsFile ()
  /AlwaysEmbed [ true
  ]
  /NeverEmbed [ true
  ]
  /AntiAliasColorImages false
  /CropColorImages true
  /ColorImageMinResolution 300
  /ColorImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleColorImages true
  /ColorImageDownsampleType /Bicubic
  /ColorImageResolution 300
  /ColorImageDepth -1
  /ColorImageMinDownsampleDepth 1
  /ColorImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeColorImages true
  /ColorImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterColorImages true
  /ColorImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /ColorACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /ColorImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000ColorACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000ColorImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasGrayImages false
  /CropGrayImages true
  /GrayImageMinResolution 300
  /GrayImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleGrayImages true
  /GrayImageDownsampleType /Bicubic
  /GrayImageResolution 300
  /GrayImageDepth -1
  /GrayImageMinDownsampleDepth 2
  /GrayImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeGrayImages true
  /GrayImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterGrayImages true
  /GrayImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /GrayACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /GrayImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000GrayACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000GrayImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasMonoImages false
  /CropMonoImages true
  /MonoImageMinResolution 1200
  /MonoImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleMonoImages true
  /MonoImageDownsampleType /Bicubic
  /MonoImageResolution 1200
  /MonoImageDepth -1
  /MonoImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeMonoImages true
  /MonoImageFilter /CCITTFaxEncode
  /MonoImageDict <<
    /K -1
  >>
  /AllowPSXObjects false
  /CheckCompliance [
    /None
  ]
  /PDFX1aCheck false
  /PDFX3Check false
  /PDFXCompliantPDFOnly false
  /PDFXNoTrimBoxError true
  /PDFXTrimBoxToMediaBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXSetBleedBoxToMediaBox true
  /PDFXBleedBoxToTrimBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXOutputIntentProfile ()
  /PDFXOutputConditionIdentifier ()
  /PDFXOutputCondition ()
  /PDFXRegistryName ()
  /PDFXTrapped /False

  /Description <<
    /CHS <FEFF4f7f75288fd94e9b8bbe5b9a521b5efa7684002000500044004600206587686353ef901a8fc7684c976262535370673a548c002000700072006f006f00660065007200208fdb884c9ad88d2891cf62535370300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c676562535f00521b5efa768400200050004400460020658768633002>
    /CHT <FEFF4f7f752890194e9b8a2d7f6e5efa7acb7684002000410064006f006200650020005000440046002065874ef653ef5728684c9762537088686a5f548c002000700072006f006f00660065007200204e0a73725f979ad854c18cea7684521753706548679c300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c4f86958b555f5df25efa7acb76840020005000440046002065874ef63002>
    /DAN <>
    /DEU <>
    /ESP <>
    /FRA <>
    /ITA <>
    /JPN <>
    /KOR <FEFFc7740020c124c815c7440020c0acc6a9d558c5ec0020b370c2a4d06cd0d10020d504b9b0d1300020bc0f0020ad50c815ae30c5d0c11c0020ace0d488c9c8b85c0020c778c1c4d560002000410064006f0062006500200050004400460020bb38c11cb97c0020c791c131d569b2c8b2e4002e0020c774b807ac8c0020c791c131b41c00200050004400460020bb38c11cb2940020004100630072006f0062006100740020bc0f002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e00300020c774c0c1c5d0c11c0020c5f40020c2180020c788c2b5b2c8b2e4002e>
    /NLD (Gebruik deze instellingen om Adobe PDF-documenten te maken voor kwaliteitsafdrukken op desktopprinters en proofers. De gemaakte PDF-documenten kunnen worden geopend met Acrobat en Adobe Reader 5.0 en hoger.)
    /NOR <>
    /PTB <>
    /SUO <>
    /SVE <>
    /ENU (Use these settings to create Adobe PDF documents for quality printing on desktop printers and proofers.  Created PDF documents can be opened with Acrobat and Adobe Reader 5.0 and later.)
  >>
  /Namespace [
    (Adobe)
    (Common)
    (1.0)
  ]
  /OtherNamespaces [
    <<
      /AsReaderSpreads false
      /CropImagesToFrames true
      /ErrorControl /WarnAndContinue
      /FlattenerIgnoreSpreadOverrides false
      /IncludeGuidesGrids false
      /IncludeNonPrinting false
      /IncludeSlug false
      /Namespace [
        (Adobe)
        (InDesign)
        (4.0)
      ]
      /OmitPlacedBitmaps false
      /OmitPlacedEPS false
      /OmitPlacedPDF false
      /SimulateOverprint /Legacy
    >>
    <<
      /AddBleedMarks false
      /AddColorBars false
      /AddCropMarks false
      /AddPageInfo false
      /AddRegMarks false
      /ConvertColors /NoConversion
      /DestinationProfileName ()
      /DestinationProfileSelector /NA
      /Downsample16BitImages true
      /FlattenerPreset <<
        /PresetSelector /MediumResolution
      >>
      /FormElements false
      /GenerateStructure true
      /IncludeBookmarks false
      /IncludeHyperlinks false
      /IncludeInteractive false
      /IncludeLayers false
      /IncludeProfiles true
      /MultimediaHandling /UseObjectSettings
      /Namespace [
        (Adobe)
        (CreativeSuite)
        (2.0)
      ]
      /PDFXOutputIntentProfileSelector /NA
      /PreserveEditing true
      /UntaggedCMYKHandling /LeaveUntagged
      /UntaggedRGBHandling /LeaveUntagged
      /UseDocumentBleed false
    >>
  ]
>> setdistillerparams
<<
  /HWResolution [2400 2400]
  /PageSize [612.000 792.000]
>> setpagedevice


