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高輝度波長可変可視域フェムト秒パルスレーザーシステムの開発と 

分子科学への応用 
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【序】近年、炭化水素分子における水素の超高速マイグレーションをはじめ、超短パルスレーザーに

より生成した強光子場中における分子の超高速反応追跡に関する研究が活発に進められている[1]。こ

れらの研究では、主な分子励起光源にチタンサファイアレーザーの基本波（~800 nm）もしくは 2倍波

（~400 nm）が用いられてきた[2,3]。強光子場下での光ドレスト状態や多光子および共鳴励起過程はレ

ーザー波長に強く依存しており、励起光源に連続的に波長可変な光源を用いれば、より詳細な分子励

起や解離過程などの反応追跡が可能となる。本研究では、これら超高速分子反応過程追跡への応用を

目指し、可視光領域における波長可変フェムト秒レーザーシステムを構築した。 

【実験】構築した波長可変レーザーシステムは、ドライブレーザー、波長可変光パラメトリック増幅

器（OPA）、フィラメントを利用した差周波 4光波混合部の 3部から構成される（図 1）。フィラメント

過程を利用することによって、空間フィルタリングによる空間モードの改善、インテンシティクラン

ピングによるエネルギー安定化、さらにフィラメント中での自己位相変調による広帯域化とそれに伴

う超短パルス化が期待される[4]。 

 ドライブレーザーには Amplitude 社製のチャープパルス増幅チタンサファイアレーザーシステム

Pulsar 5000（800 nm、~50 fs、~1 mJ、5 kHz）を用いた。ドライブレーザーから出射する基本波の一部

を OPAにより赤外光へ波長変換した。構築した OPAシステムは、図 1に示すように、サファイア基板

を用いた白色光発生部およびタイプ II BBO結晶を用いた 2段の同軸型 OPA部から構成される[5]。残

りの基本波（!NIR）により生成したフィラメント中で、OPA で波長変換した赤外光（!IR）と差周波 4

光波混合（!4WM = 2!NIR - !IR）し可視光パルス（!4WM）を発生した。 

【結果】構築した OPAシステムにより 1.2－2.2 "mの範囲で赤外光を発生した。2段目のポンプ光（エ

ネルギー：174 "J/pulse）に対するシグナル光およびアイドラー光の変換効率およびパルスエネルギー

を波長の関数として図 2 に示す。さらに、ドライブレーザーから分岐した基本波により空気中でフィ

ラメントを生成し、基本波と赤外光との 4光波混合（4WM）により波長域 480－600 nmで波長可変可

視光パルスを発生した。OPA システムによって変換された赤外光スペクトルとそれに対応する 4WM

後の可視光スペクトルを図 3 に示す。OPA のシグナル光およびアイドラー光の各波長に対応して、可

視領域への連続的に可変な波長変換特性が確認された。 

 

 

図 1：波長可変レーザーシステムの構成図。 



 本研究で構築した OPAシステムでは、同軸配置を取っているためシグナル光とアイドラー光は同軸

で出射する。しかし、タイプ II 結晶を用いているので、シグナル光とアイドラー光の偏光方向が互い

に垂直となり、図 3に示すように偏光プリズムを用いた分離が可能である。また、4WM用ポンプ光の

偏光を回転させれば、シグナル光とアイドラー光のどちらかを選択的に変換することが可能である。

図 4 は、実際にポンプ光の偏光面を回転させて、相対偏光角度に対するシグナル光とアイドラー光へ

の変換スペクトルを示したものである。偏光が平行のときにシグナル光への変換が選択的に行われる

こと、偏光の回転角度により波長の異なるシグナル光とアイドラー光の強度比を任意に調整すること

が可能であることが示された。 

 発表では構築したシステムの概要および特性とともに、分子科学への応用について紹介する。 
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図 4：シグナル光およびアイドラー光を同時入射時における 4WMスペクト

ルのポンプ光偏光角度依存性 

図 2：OPA出力と変換効率の波長依存性 

 

 

図 3：OPAによる赤外光スペクトル（右）と対応す
る 4WM後の可視光スペクトル（左）。赤線は OPA

のシグナル光、青線はアイドラー光。 


