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論 文 内 容 の 要 旨 

 

本論文では、主に可視－近赤外領域におけるモノサイクル光パルスの発生と計測方法に関して記

述している。まず、光パルスを評価するため周波数分解光ゲート法に基づく新規な計測装置を開発

し、パルス幅が 1 fs 程度の超短光パルスを評価できることを示している。超短光パルスを得るには

広帯域光の発生が不可欠である。そこで、水素の振動準位を利用した四光波ラマン混合により広帯

域ラマン光を発生させ、その超短光パルスを開発装置により評価している。たとえば複数の波長の

光パルスを参照光パルスとして用いる新しい相互相関周波数分解光ゲート法を開発している。四光

波ラマン混合では離散的な広帯域光が発生するため、光学素子による分散を補償した場合でも複数

の光パルス、すなわち光パルス列が得られる。そこで連続的な広帯域光を発生することができる自

己位相変調を利用している。本研究では 2 波長の光を自己位相変調によってスペクトルを拡大して

1 オクターブ以上の広帯域光を発生させ、光学素子の分散を補償して単一超短光パルスを発生させ

て時間波形を測定した結果、単一のモノサイクルパルスが発生していることを明らかにしている。

さらに、この可視－近赤外超短光パルスの第三高調波を発生させ、深紫外超短光パルスへ波長変換

している。質量分析法におけるイオン化光源として開発した超短パルスレーザーを用い、その有用

性についても述べている。 

第 1 章では、現在までに報告されている超短光パルスの発生や計測方法、及びその応用について

緒言としてまとめている。次いで、本論文の構成を説明している。 

第 2 章では、超短光パルス発生を実証するため周波数分解光ゲート法(FROG)に基づく新規計測

装置を開発している。FROG の一種である相互相関周波数分解光ゲート法(XFROG)に必要な参照光

パルスを、自己回折周波数分解光ゲート法(SD FROG)と第 2 高調波周波数分解光ゲート法(SHG 

FROG)を用いて計測している。その結果、何れの方法も参照光パルス計測に利用できることを示し

ている。また製作した装置を用いると、パルス幅が 4 fs 程度の可視-近赤外領域における超短光パル

スを計測することができ、最短で約 1 fs の超短光パルスが測定可能なことを示している。 

第 3 章では、水素の四光波ラマン混合により発生した超短光パルス列を XFROG に基づき測定し

ている。四光波ラマン混合によって生じた広帯域ラマン光を誘電体鏡により重ね合わせ、超短光パ

ルス列を XFROG により評価している。従来の方式では、四光波ラマン混合によって発生する離散

的なスペクトル成分間の相対位相を測定することは困難である。そこで参照光パルスとして複数の

波長からなる光ビートを用い、XFROG トレースに干渉縞が観測されたことを明らかにしている。

従来の単一波長の参照光パルスを用いた場合には XFROG トレースに干渉縞は観測されない。本研

究の方法では干渉縞から相対位相に関する情報を取得できることを明らかにしている。 

第 4 章では、水素の四光波ラマン混合から発生する光パルスの可干渉性について述べている。す



なわち水素の四光波ラマン混合で発生した光と和周波発生により生じた光を干渉させている。両者

の光パルスは互いに位相が固定されているため干渉縞が生じるが、互いに位相が固定されていない

光を用いた場合には干渉縞が観測されない。このことから水素の四光波ラマン混合によって発生し

たラマン光は位相が固定されており、超短光パルスを発生可能なことを述べている。 

第 5 章では、自己位相変調を利用して連続的なスペクトルからなる広帯域光を発生させている。

その後、負分散をもつチャープ鏡と正分散をもつプリズム対を用いて分散補償を精密に行うことに

より、単一の超短光パルスを発生させている。また開発した光パルス計測装置により、超短パルス

光の位相と時間波形を測定している。その結果、可視－近赤外領域におけるモノサイクル超短光パ

ルスの発生と計測を実証している。本研究では、この光パルスを希ガスに集光して第三高調波を発

生させ、深紫外域における超短光パルスについても、その発生と計測を明示している。 

第 6 章では、可視及び近赤外領域における２つの数サイクル光パルス、さらにそれらを重ねて得

られたモノサイクル光パルスを質量分析のイオン化光源として用い、有機化合物を分析している。

試料としてペンタクロロベンゼンとシクロヘキサンを用い、多光子イオン化とトンネルイオン化の

違いについて検討している。その結果、分析化学において重要な分子イオンを増強するための指針

を得ている。 

最後に本論文を総括して本研究において得られた成果をまとめると共に、今後の展望について記

述している。 
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