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光 電 子 増 倍 管 で の2光 子 吸 収 過程 を 用 い た

フ ェム ト秒 光 パ ル スの 自己相 関 測 定

筑波大学物理工学系 服部利 明

10フ ェム ト秒程度の超短光パルスの時間幅やパルス波

形を測定するためには,非 線形光学効果をうまく使い,か

つ十分に高い時間分解能を持った測定法が必要である.こ

こでは,非 常に高感度でありかつ比較的簡便な方法 とし

て,光 電子増倍管における2光 子過程を用いた 自己相関

測定について述べる.

最近の固体レーザー技術の発達によって,フ ェム ト秒

レーザーパルスの応用範囲の裾野が大いに広がってきてい

る.ど の方面に応用するにしろ,パ ルスの時間幅や波形 と

いった光パルスの基本的な特性は,き ちんと測定 しておく

必要がある.フ ェム ト秒のパルス波形を直接測定できる装

置は,今 の ところ存在しないので(最 も速いス トリー ク・

カメラで も,時 間分解能は数百フェム ト秒である.),何 ら

かの非線形な過程を利用して,い わゆる相関測定を行うこ

とになる.す なわち,パ ルス同士を時間をずらしながら重

ね合わせて,ど の くらい時間パルス同士の重なりが残って

いるかを測定することにより,パ ルス幅やパルス波形を知

るのである.

相関法によるパルス幅測定法のうち,従 来,最 もよく用

いられて来たのは,非 線形光学結晶における第2高 調波

発生(SHG)を 用いた強度相関測定によるものである.

この方法では,KDP(KH2PO4)やBBO(β-BaB2O4)な

どの非値形結晶に,二 つに分けた後可変遅延を付けた二つ

のフェム ト秒パルスを重ねて集光し,そ こから発生する

SHGの 強度を遅延時間の関数 として観測するものであ

る.二 つのパルスを重ねる方法として,非 同軸法 と同軸法

がある.数 十フェム ト秒 より長いパルスの測定では,主

に,別 々の方向からきた二つのビームを,レ ンズによって

集光し,そ の集光点でのみ二つのビームが重なる方法(非

同軸法)が とられる.こ の場合,二 つのビームの中間に出

現するSHGの 強度を測定することにより,強 度相関:

∫
I(t)I(t-τ)dt (1)

が 測 定 で き る.こ こ で,I(t)は,パ ル ス の 強 度 波 形,τ

は,遅 延 時 間 で あ る.

20フ ェ ム ト秒 程 度 よ り短 い パ ル スで は,非 同軸 に重 ね

合 わ さ れ た二 つ の ビ ーム の 間 の 遅 延 時 間 が,ビ ー ム の 中 の

位 置 に よ って異 な る こ とが無 視 で きな くな る.そ の 結 果,

ビー ム ス プ リ ッタ ー を用 いて 二 つの ビー ム を 再 び 一つ に重

図1　 実験配置 図.BS:ビ ーム スプ リッター.

ね 合 わ した の ち,非 値 形 結 晶 に集 光 す る方 法(同 軸 法)が

取 られ る.ま た,非 線 形 結 晶 は,非 常 に 薄 い(数 十μm程

度)も の を 用 い て,結 晶 中 を伝 搬 す る途 中 で 群 速 度 分散 に

よ り パ ル ス が 拡 が る の を 防 ぐ.こ の 場 合,測 定 さ れ る

SHG強 度 は,

∫| E(t)+E(t+τ)|4dt (2)

の よ う に な る.た だ し,E(t)は,光 の 電 場 振 幅 で あ る.

こ こ に は,片 方 の パ ル ス だ け か ら発 生 す るSHGや,い く

つ か の クロ ス ・ター ムが 入 り込 ん で お り,単 純 な強 度 相関

で はな いが,便 宜 上これ も強 度相 関 と呼 ばれ る こ とが 多い.

さて,上 の式 は,要 す る に重 ね あ わ され た ビ ー ム の光 強

度 の 自乗 を時 間積 分 した もの に過 ぎな い の で,何 らか の方

法 で 光 強度 の 自乗 に比 例 す る信 号 が 得 られ れ ば,こ の 日的

の た め に は十 分 で あ る こ とが わ か る.そ の よ うな方 法 と し

て,フ ォ トダ イ オ ー ドに お け る2光 子 吸 収 を 用 い た 例 が

既 に報 告 さ れ て いた が,我 々は,き わ め て 高感 度 な光 検 出

器 で あ る光 電 子増 倍 管(PMT)に お け る2光 子 吸 収 に 由

来 す る光 電 子 放 出過 程 を用 い て,高 感 度 な 自己相 関 測 定 が

可能 で あ る こ とを 見 出 した1).

実 験 配 置 は,図1の よ う な も の を 用 い る.レ ー ザ ー

は,自 作 の モ ー ド同期 チ タン ・サ フ ァ イア ・レーザ ー で,

中 心 波 長800nm,パ ル ス幅16fsの 光 を発 生 す る.用 いた

PMTは,浜 松 ホ トニ ク ス社 の1P28で,こ の 波 長 で は 感

度 が な く,こ れ よ り短 波 長 に 感度 を 有 す る もの であ る.同

軸 に重 ね た光 を,凹 面 鏡 を用 いてPMTの 光 電 面 上 に集 光

す る.強 い光 を 入射 す る と光 電面 が破 壊 さ れ て しま う こ と

もあ るPMTで あ る が,実 は,光 電 子 放 出 に必 要 な だ け の

光 子 エ ネル ギ ー 以 下の 光 で は,簡 単 に は破 壊 は起 きず,集

光 す る こ と に よ り,入 射 光 強 度 の2乗 に 比 例 して 光 電 流

が生 じる.す な わ ち,2光 子 吸 収過 程 に よ り,光 電 流 が 生

じて い る こ とが 分 か る.結 果 と して得 られ た強 度 相 関 波 形

は,図2の よ う に な り,ほ ぼ 理 想 的 な 波 形 が得 ら れ た.

PMTは,き わ め て感 度 の 高 い 光 検 出器 で あ る の で,こ の

方 法 を用 い れ ば,フ ォ トダ イオ ー ドな どを 用 い るの と比 べ
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図2　 光電 子増 倍管1P28を 用 いて測定 した,16フ ェム ト秒

の 光パ ルスの 自己相 関波形.16フ ェム ト秒の ガウ ス

型パ ノレスに対す る理論 曲線の包絡値 とよ く一致 して い

ることが分か る.

て,は る か に弱 い光 で も 自己 相 関 測 定 が行 え る.

面 白 い こ と に,1P28と ほ ぼ 同 じ分 光 感 度 を 持 つ 別 の

PMT(R2557)を 用 い て 同 じ測 定 を 行 う と,図3の よ う

に,長 く(時 定 数270fs)裾 を 引 く曲 線 が 得 られ た2).こ

れ は,光 電 流 に 寄 与 す る2光 子 吸 収 過 程 が,2段 階 で起 こ

って お り,中 間 状 態 の 寿 命 が270フ ェム ト秒 で あ る こ とを

意 味 して い る.こ の 中 間 状 態 は,1光 子 に対 す る応 答 で は

図3　 光電 子増 倍管R2557を 用 いて同様 に測定 した,光 電

流 の遅延時 間依存性.

見 えな い の で,光 電材 料 の電 子 親 和 力 よ り低 い エ ネル ギ ー

を持 つ もの で あ る.そ れ が非 線 形 光 学 過 程 に よ って 初 め て

観 測 にか か った の で あ る.
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