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第1章 序論 

1.1 研究背景 

1.1.1 超短パルスレーザー加⼯と透明誘電体材料への応⽤ 

 レーザー（Laser）とは、Light Amplification by Stimulated Emission of Radiationの頭⽂字で、
放射の誘導放出による光増幅を意味し、1917 年に Albert Einstein が予測した誘導放出を利
⽤することで、光共振器内で光を増幅させてコヒーレントな光を発⽣させることをいう。
レーザーは時間的な出⼒の仕⽅で主に⼆つに分類でき、連続的にレーザー光を出⼒する連
続波レーザーとパルス状のように断続的にレーザー光を出⼒するパルスレーザーがある。
そのパルスレーザーの中でパルスの時間幅（パルス幅）が 10-15秒（フェムト秒）から 10-12

秒（ピコ秒）と⾮常に短いもののことを、超短パルスレーザーと呼ぶ。また、そのパルス
幅の通りに、フェムト秒レーザーやピコ秒レーザーとも呼ぶ。超短パルスレーザーは、連
続波レーザーやナノ秒以上のパルスレーザーと⽐較して、⾮常に短いパルス幅（超短パル
ス性）、極めて⾼いピーク強度（超⾼強度性）や広帯域なスペクトル幅（超広帯域性）な
どの優れた特徴を持つ。これらの特徴は様々な応⽤を実現させており、超短パルス性や超
⾼強度性によって⾮熱的な加⼯を実現させるレーザー微細加⼯[1–7]、超短パルス性により
フェムト秒オーダーの時間分解能で動的測定を可能にする超⾼速分光[8–10]、その他にも、
テラヘルツ光[11,12]、極端紫外線や X線[13–16]、レーザー核融合[17–19]、レーザー駆動に
よるビーム加速器[20–23]、レーシック（Laser in Situ Keratomileusis: LASIK）など⽣体組織
への医学応⽤[24–26]、⼆光⼦励起蛍光顕微鏡や誘導ラマン散乱顕微鏡などのイメージング
技術[27–30]、更なる超短パルス化を求めたアト秒レーザー[31–34]など、多くの研究分野を
開拓させた。これらの様々な分野の開拓を⽀えたチャープパルス増幅と呼ばれる超短パル
スレーザーの増幅⽅法は、Gérard Mourou と Donna Stricklandによって 1985年に提案された
ものであり、彼らはその功績により 2018年にノーベル物理学賞を受賞した。 
 超短パルスレーザーが物質に照射されたとき、そのパルスレーザーの条件が⼀定の値
（物質の破壊閾値）を超えると、アブレーションなどの現象を通じて物質が破壊される。
この⾮可逆的な破壊現象を利⽤し、超短パルスレーザーによって材料を加⼯することを、
超短パルスレーザー加⼯という。超短パルスレーザー加⼯技術は、他の加⼯技術と⽐較し
て優れた特徴を持つ。まず、⾮接触加⼯が可能であることや加⼯形状の⾃由度が⾼いこと、
⾦型が不要であること、デジタル制御が⾼いこと、脆性材料などの難加⼯材料でも加⼯可
能であることなど、超短パルスレーザーに限らずレーザー加⼯技術が持つような利点を有
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する。それらの利点に加えて、連続波レーザーやナノ秒以上のパルスレーザーを⽤いた加
⼯よりも、超短パルスレーザーによる加⼯は、加⼯周辺部の熱影響が極めて少なく、⾼精
密かつ⾼品質な微細加⼯を可能にすることが挙げられる。その例を図 1.1に⽰す。図 1.1は
スチールを 100 μmの深さで⽳あけ加⼯した結果を電⼦顕微鏡で観察した結果であり、(a)は
パルス幅 3.3 ns のナノ秒レーザーで⾏い、(b)はパルス幅 200 fs のフェムト秒レーザーで⾏
っている[35]。図 1.1 (a)では⽳あけ加⼯の周辺部に熱溶融したような熱影響部が確認される
が、図 1.1 (b)ではそのような熱影響部はほぼ確認されず加⼯⾯が明らかに綺麗である。 

 

図 1.1 スチールの⽳あけ加⼯の電⼦顕微鏡像 
(a) ナノ秒レーザー、(b) フェムト秒レーザー（[35]より引⽤） 

 
 レーザー加⼯技術の空間分解能は基本的にレーザー波⻑に依存したレーザー集光時のス
ポット径によって制限されるが、超短パルスレーザーを利⽤した際に、レーザー集光時の
回折限界のサイズよりも⼩さいナノメートルのスケールで微細加⼯ができることが数多く
報告されており、その⽅法は⼀つに限らない。直線偏光の超短パルスレーザーを物質の表
⾯に照射するとその照射⾯にナノメートルスケールの構造が周期的に並んだ微細構造が形
成される[3]。この構造はレーザー誘起周期的表⾯構造（Laser-Induced Periodic Surface 
Structure: LIPSS）と呼ばれ、この構造の周期は照射するレーザー波⻑以下のものになる[3]。
また、光渦の超短パルスレーザーを⽤いることによって、コーン状のナノ構造の造形およ
びその位置制御が可能になる[36]。他にも、⼆つのレーザー光を⽤いて⼲渉縞を発⽣させ、
その⼲渉縞が⽣じている状態のまま物質に照射することで、⼲渉縞の縞模様に由来した加
⼯を⾏うことができる[37]。更に、⾼強度の超短パルスレーザーを特定の試料に照射させ
た際に発⽣する⾼次⾼調波を利⽤し、レーザー波⻑そのものを短波⻑化させ、ナノメート
ルサイズの加⼯を⾏った事例も報告されている[38]。 
 ⽯英ガラスなどの透明誘電体材料は、超短パルスレーザー加⼯技術の利⽤先として、特
⼿に注⽬されている材料の⼀つである。ここでいう透明誘電体材料は、硬度や耐熱性、透
過性、絶縁性などが⾼いものを指しており、例として、⽯英ガラス（silica glass）やホウケ
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イ酸ガ ラ ス （borosilicate glass）、ソーダ⽯灰ガ ラ ス （soda-lime glass）、サファイ ア
（sapphire）、ダイアモンド（diamond）などが挙げられる。この透明誘電体材料が超短パル
スレーザーの加⼯材料として注⽬されている理由は主に⼆つある。 
 ⼀つ⽬の理由は、機械加⼯などの従来の加⼯技術と⽐較して、超短パルスレーザー加⼯
は切断加⼯や⽳あけ加⼯などの微細加⼯を⾼精密かつ⾼品質に⾏えることである。上記の
透明誘電体材料は、脆性材料であったり、硬度が⾼かったり（モース硬度が 7 以上）する
ことから、機械加⼯は困難とされている。例えば、ガラスの切断加⼯の場合、ガラス表⾯
に傷をつけ、その傷をつけた部分に外⼒を加えることで切断するが、その外⼒を加える段
階で、⼩さなヒビ（クラック）やエッジなどの意図しない加⼯影響が発⽣したり、切断の
際に⽣じた残留応⼒によってガラスの機械的強度が低下したりする[39]。これらの問題は、
薄いガラス板や強化ガラス板の加⼯、そのようなガラス板への複雑な形状（曲線など）の
加⼯を⾏う際に、より顕著となる[39]。また、ガラスの⽳あけ加⼯の場合、機械加⼯だと
マイクロドリルを使⽤することになるが、そのような材料を加⼯するためのドリル⾃体の
作成が困難であったり、加⼯する最⼩⽳径が制限されていたり（おおよそ 150 μm）、ドリ
ルを繰り返し使⽤するとそのドリルが摩耗したりしてしまうため、微細かつ⾼精度な加⼯
は困難になる[40]。この⽳あけ加⼯の場合でも、クラックなどの加⼯影響が⽣じる。超短
パルスレーザー加⼯であれば、意図しない加⼯影響を最⼩限に抑えつつ、機械的な⼒を加
えることなく、ナノからマイクロメートルスケールの微細加⼯が可能であり、ドリル等の
加⼯⼯具の摩耗を気にする必要がない。超短パルスレーザー加⼯によるガラスの加⼯例を
図 1.2 に⽰す。この透明誘電体材料の超短パルスレーザー加⼯は、スマートフォンに使⽤
されるディスプレイの切断加⼯や半導体パッケージにおけるガラス基盤のインターポーザ
（Through Glass Vias: TGV）の⽳あけ加⼯に応⽤されている。 

 
図 1.2 超短パルスレーザーによるガラスの加⼯の例 

（左図）スマートフォンで使⽤されるディスプレイ等の切断加⼯（[41]より引⽤）、 
（右図）ガラスのマイクロ⽳あけ加⼯（[42]より引⽤） 

 
 ⼆つ⽬の理由は、超短パルスレーザーを透明誘電体材料の内部に集光すると、その内部
の微⼩な集光領域のみを内部加⼯することができることである。この透明誘電体材料の内
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部加⼯技術は、超短パルスレーザーによる超⾼強度性によってなされる多光⼦吸収などの
⾮線形吸収現象を利⽤することで実現できるもので、機械加⼯などの他の加⼯技術では不
可能であることから超短パルスレーザー加⼯の特徴的なものと⾔える。透明誘電体材料の
多くは、可視光領を含め広い波⻑領域で透明であり、超短パルスレーザーでよく⽤いられ
る近⾚外領域の波⻑（チタンサファイアレーザーの波⻑ 800 nmや Ybレーザーの波⻑ 1 μm

など）でも透明である。しかし、そのような透明な波⻑領域でも超短パルスレーザーであ
れば、多光⼦吸収などの⾮線形吸収によって、透明誘電体材料内でのレーザー光の吸収率
を急激に増加させることができる。⾮線形吸収現象の⼀つである多光⼦吸収は、複数の光
⼦を同時に吸収することであり、光⼦を時空間的に⾼密度の状態で物質に照射すれば多光
⼦吸収を誘起することができる。例えば、瞬間的に超⾼強度な超短パルスレーザーをレン
ズ等で空間的に集光して物質に照射すれば、その集光領域で光⼦が⾼密度になり、多光⼦
吸収が発⽣する。多光⼦吸収によって吸収されたエネルギーがその領域で加⼯現象を誘起
するため、レーザー波⻑に対して透明な材料の内部に集光すると、その集光した領域のみ
レーザーエネルギーを吸収させ、その内部領域を加⼯することができる。この透明誘電体
材料の内部加⼯は、三次元光導波路の作成[43–46]や光学データストレージ[47–49]、マイク 

 

図 1.3 超短パルスレーザーによる内部加⼯の応⽤の例 
（左上図）光導波路（[45]より引⽤）、（右上図）光学データストレージ（[49]より引⽤）、 

（左下図）マイクロ流路（[50]より引⽤）、（右下図）ガラス溶接（[51]より引⽤） 
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ロ流体[50,52,53]、ガラスの溶接[51,54]などに応⽤されている。 
 

1.1.2 超短パルスレーザー加⼯の課題と⾮熱的現象 

 超短パルスレーザー加⼯は、熱影響を抑えることで⾼精密かつ⾼品質な微細加⼯や、レ
ーザー集光時の回折限界のサイズよりも⼩さいナノメートルのスケールの微細加⼯、それ
らによる難加⼯材料の透明誘電体材料の微細加⼯などを可能にする利点を持ち合わせてい
るが、その実⽤化に向けて課題が存在する。それは、超短パルスレーザーの加⼯パラメー
ターが膨⼤であり、任意の加⼯に対してそれに応えられるような最適な加⼯条件の探索に
多くの試⾏錯誤を要し、また最適な加⼯条件をゼロから推定することが困難であるという
課題である。加⼯パラメーターの例を挙げれば、レーザーパラメーターだと、レーザー波
⻑、パルス幅、パルスエネルギー、偏光、繰り返し周波数、パルス数、照射強度プロファ
イルなどが挙げられ、加⼯材料によってその最適な加⼯条件も異なるものとなる。加⼯パ
ラメーターが膨⼤であるということは、様々な加⼯材料に対して多種多様な加⼯に応えら
れる可能性があるという側⾯を持つが、そういった場合でもそれぞれの加⼯材料や加⼯形
状に対する最適な加⼯条件の導出には多くの試⾏錯誤を要することとなる。 
 これらの課題を解決するための本質的なアプローチとして、超短パルスレーザーによる
加⼯現象のメカニズムの解明が挙げられる。そのメカニズムを活⽤することで、シミュレ
ーション等を通して、最適な加⼯を事前に推定することが可能となる。超短パルスレーザ
ー加⼯の可能性が実験的に確認されてから、加⼯現象のメカニズムについて多くの考察が
なされている。超短パルスレーザー加⼯で⽣じる典型的な諸現象がその時間スケールと併
せて簡略的にまとめられたもの[55]を図 1.4 に⽰す。図 1.4 ではその諸現象を時間スケール
で三つのグループに分け、⼀つ⽬がフェムト秒からピコ秒で⽣じる超短パルスレーザーに
よる電⼦励起とそれに対応して発⽣する超⾼速現象（⻩⾊）、⼆つ⽬がピコ秒からサブナ
ノ秒で⽣じる励起状態の電⼦から格⼦へのエネルギーによって⽣じた急速な⾮平衡相転移
（緑⾊）、三つ⽬がそれ以降で⽣じる照射された試料の表⾯領域の冷却および固化（⻘⾊）
である[55]。物質にレーザー照射されると、⾦属の場合だと⾃由電⼦が存在するためその
まま⾃由電⼦のレーザーのエネルギー吸収が⽣じるが、半導体および誘電体の場合だとバ
ンドギャップの存在により⾃由電⼦が存在しないためエネルギー吸収の前にレーザー励起
による⾃由電⼦⽣成過程を経る。その際、物質中の電⼦系エネルギーと格⼦系エネルギー
の間で⾮熱平衡状態になる。半導体および誘電体だと、その⾃由電⼦密度が急上昇するこ
とによって原⼦間結合の⼀時的な変化を引き起こし⾮熱的相転移が⽣じる場合がある
[56,57]。また、⾃由電⼦によるエネルギー吸収によって、材料のプラズマ化や誘電体の表
⾯領域で電⼦放出と帯電によりクーロン爆発を引き起こす[58]。電⼦系から格⼦系へのエ
ネルギー移動は、1014 K/s を超える速度で急速に加熱され[59,60]、均⼀な溶融または超臨界
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流体を⽣じさせる[61]。超⾼温かつ⾼圧⼒の状態だと、不均⼀な準安定相の⽣成を引き起
こし[62–64]、それはフォトメカニカル効果によるスパレーション[65,66]や融解・蒸発・昇
華した物質が混合したアブレーションが⽣じる[67,68]。その後、格⼦温度が融点を下回る
と再凝固が始まり、表⾯形状やマイクロ構造の形成や、その領域に⽋陥[69,70]やナノ結晶
[71]などの形成につながる。 

 
図 1.4 超短パルスレーザー加⼯で⽣じる典型的な諸現象 

（[55]より引⽤） 
 
 超短パルスレーザー加⼯では、他のレーザー加⼯では⽣じない超短パルスレーザー加⼯
のみで⽣じる特徴的な現象がある。それは、超短パルスレーザーが物質に照射された直後
のフェムト秒からピコ秒の時間領域において、物質中で⾮熱的現象が⽣じていることであ
る[4,55,72]。その概念図を図 1.5に⽰す。超短パルスレーザーが物質に照射されると、超短
パルスレーザーの超⾼強度性によってフェムト秒からピコ秒の時間領域で物質の電⼦系エ
ネルギーが急上昇し、電⼦系エネルギーの上昇に格⼦系エネルギーはその時間領域内では
追従されず、物質中の電⼦系エネルギーと格⼦系エネルギーの間で⾮熱平衡状態になる。
その状態は、時間の経過と共に、電⼦格⼦相互作⽤を介して、電⼦系のエネルギーが格⼦
系へ移⾏して熱平衡状態となる。その際に、格⼦系のエネルギーが材料の融点や沸点に到
達した場合に、アブレーション等の破壊現象を引き起こすとされる。連続波レーザーやナ
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ノ秒以上のパルスレーザーでは、⽐較的⻑い時間領域で電⼦系エネルギーが上昇し、それ
と同時に格⼦系エネルギーも上昇するため、この⾮熱平衡状態は⽣じない。このような⾮
熱的現象が超短パルスレーザー加⼯のみの現象であることから、超短パルスレーザー加⼯
現象のメカニズムを解明する上で、この⾮熱的現象やそれが⽣じている時間領域の現象を
より詳細に理解することが重要になる。 

 
図 1.5 超短パルスレーザー加⼯における⾮熱平衡状態の概要 

 

1.1.3 ポンプ・プローブ法による時間分解測定 

 超短パルスレーザー加⼯現象のメカニズムを解明するには、⾮熱平衡状態を経ているフ
ェムト秒（10-15 秒）からピコ秒（10-12 秒）の時間領域の超⾼速現象を理解することが重要
になる。フェムト秒からピコ秒の時間領域の現象を理解するために、その時間領域を観察
できるような計測⼿法、つまりフェムト秒程度の時間分解能を有したものが必要となる。
しかし、フォトダイオードなどの検出器を⽤いた場合、その時間分解能はフェムト秒程度
でないものがほとんどである。例えば、InGaAs フォトダイオードの応答時間はサブナノ秒
（10-8秒）からナノ秒（10-9秒）のオーダーであり、イメージングに関して⾔えば優れた時
間分解能を有するハイスピードカメラの時間分解能はナノ秒程度である。ただ、そういっ
た検出器を使⽤しても、フェムト秒程度の時間分解能を実現できる⼿法がある。それがポ
ンプ・プローブ法である。時間分解能が検出器に依存した測定とポンプ・プローブ法を使
⽤した測定のそれぞれの例を図 1.6 に⽰す。ポンプ・プローブ法は、ポンプ光によって測
定対象の現象を誘起し、その現象をプローブ光によって測定することである。ポンプ光と
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プローブ光がパルス光であるとして、ポンプ光に対してプローブ光に遅延時間を⽣じさせ
て測定すると、ポンプ光によって特定の現象が誘起されてから、その遅延時間分が経過し
た時の現象のみがプローブ光に⼲渉する。その際、プローブ光のパルス幅がフェムト秒程
度であると、フェムト秒程度の時間幅でしかプローブ光は⼲渉されない。つまり、ポン
プ・プローブ法を⽤いた測定だと、その時間分解能はプローブ光のパルス幅に対応するこ
ととなる。プローブ光にパルス幅がフェムト秒のパルスレーザーを⽤いれば、その時間分
解能は検出器によらずにフェムト秒程度になる。  

 

図 1.6 時間分解能が検出器に依存した測定とポンプ・プローブ法による測定の⽐較 
（右図）時間分解能が検出器に依存した測定、（左図）ポンプ・プローブ法による測定 

 
 ポンプ・プローブ法によってポンプ光に対してプローブ光に遅延時間を⽣じさせて測定
すれば、ポンプ光が照射されてからその遅延時間分が経過した時の現象のみがプローブ光
から観測される。ある特定の遅延時間から遅延時間を⻑くさせて測定すれば、遅延時間を
⻑くさせた分だけ遅れた現象を観測することになり、遅延時間を短くさせた場合も同様で
ある。そこで、このように遅延時間を変化させながら遅延時間毎で測定を繰り返して⾏う
と、その現象の時間変化を捉えることとなり、動的な観測が可能になる。このように、遅
延時間毎に分割された測定を繋ぎ合わせることで動的な観測を⾏うことを、時間分解測定
という。時間分解測定の概略図を図 1.7に⽰す。 
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図 1.7 時間分解測定による動的な観測の概略 

 
 超短パルスレーザー加⼯現象は、⾔い換えれば加⼯試料の破壊現象であり、不可逆的な
現象であるが、ポンプ・プローブ法を⽤いた時間分解測定でこのような不可逆現象を測定
対象とする場合、可逆現象を測定対象とした場合と同様に測定することはできない。時間
分解測定では、遅延時間を変化させながらそれぞれの遅延時間で測定を繰り返し⾏う必要
がある。可逆現象を測定対象とする場合、特定の遅延時間で測定を⾏った後、ある程度時
間が経過すれば試料は始状態に戻る。次に別の遅延時間で測定を⾏おうとした時に、その
試料は元の始状態に戻っているため、そのまま次の測定を⾏うことができる。しかし、⾮
可逆現象を測定対象とする場合、特定の遅延時間で測定を⾏うと、その測定を⾏った試料
の箇所が破壊されてしまう。それは、次に別の遅延時間で測定を⾏おうとした時に、その
測定箇所が破壊されてしまっているため、その前の遅延時間の試料の始状態とは異なって
いる状態になっていることになる。つまり、⾮可逆現象を時間分解測定する場合、それぞ
れの遅延時間で繰り返し測定を⾏う際に、同様の箇所で⾏うことができないのである。⾮
可逆現象を時間分解測定する⽅法の⼀つは、測定毎に測定箇所をその都度変えて、元の試
料から何も変化していない箇所で測定を⾏うことである。その概念図を図 1.8に⽰す。 
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図 1.8 不可逆現象を測定する際のポンプ・プローブ時間分解測定⽅法 
 
 ポンプ・プローブ法を⽤いた測定は、超短パルスレーザー加⼯現象の測定に関する研究
で広く⽤いられている。以下では、その測定法についてまとめる。超短パルスレーザー加
⼯現象を測定対象とする場合、ポンプには任意の加⼯現象に応じた超短パルスレーザーが
そのまま使⽤されることになるのだが、プローブには計測したい物理量などに応じてさま
ざまな測定法が⽤いられている。そのプローブには、ポンプ光と同様のレーザーパルスが
⽤いられることがほとんどである。その際、超短パルスレーザー光源から出射される⼀つ
のレーザーパルスを⼆つに分割させて、それぞれのレーザーパルスをポンプ光とプローブ
光として利⽤していることが多い。このプローブ光の反射光や透過光の変化から、測定対
象の光学特性の変化を計測する。超短パルスレーザー加⼯現象の測定において、反射光も
しくは透過光のどちらかを選択するかによって、加⼯現象が⽣じる加⼯位置（表⾯、内部）
や加⼯現象の観察⽅向（正⾯、背⾯、側⾯）などが決まる。反射光を取得する場合、試料
表⾯からの反射光を観察することになるため、試料表⾯で⽣じる加⼯現象を対象としてお
り、その表⾯加⼯現象を正⾯から捉えることとなる。反射型の測定⽅法の模式図を図 1.9

に⽰す。反射型の測定⽅法は主に⼆種類あり、⼀つがポンプ光を試料に対して垂直⼊射さ
せ、プローブ光を斜⼊射させるもの、もう⼀つがポンプ光を斜⼊射させ、プローブ光を垂
直⼊射させるものである。後者は、プローブ光による反射光を取得するために、偏光⼦と



 

 11 

1/4λ波⻑板が必要となる。透過光を取得する場合、プローブ光が試料を透過することが前
提となるが、表⾯加⼯現象に加えて内部加⼯現象も測定する事ができ、そのどちらの加⼯
現象でも正⾯（もしくは背⾯）や側⾯から捉えられる。透過型の測定⼿法の模式図を図
1.10 に⽰す。図 1.10 で記載されている透過型の正⾯観察の測定⽅法は、ポンプ光とプロー
ブ光を同軸で⼊射させているが、そのどちらかを斜⼊射させて、正⾯観察を⾏う場合もあ
る。透過型で側⾯観察を⾏うことをシャドウグラフィーと⾔う。 

 

図 1.9 反射型ポンプ・プローブ測定 
（左図）反射型・正⾯観察① ポンプ光：垂直⼊射、プローブ光：斜⼊射 
（右図）反射型・正⾯観察② ポンプ光：斜⼊射、プローブ光：垂直⼊射 

 

 

図 1.10 透過型ポンプ・プローブ測定 
（左図）透過型・正⾯観察、（右図）透過型・側⾯観察（シャドウグラフィー） 
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 ポンプ・プローブ法を⽤いた測定において、プローブ光を検出する検出器やプローブ光
に⾏う解析⽅法もさまざまである。その検出器や解析⼿法について、以下にまとめる。最
もシンプルな検出器は、光検出器（例えば、フォトダイオード）で、プローブ光の光強度
を電気信号として取得する。他に、イメージングを⾏う場合は光学カメラ（例えば、CCD
（Charge Coupled Device）カメラや CMOS（Complementary Metal-Oxide-Semiconductor）カ
メラ）、プローブ光のスペクトルを取得する場合は分光器が使⽤される。プローブ光の光
強度以外のさらなる情報を得るために⾏われる解析⽅法は、主に⼆つのものが多く利⽤さ
れており、どちらも光の性質を利⽤したものである。⼀つは、⼲渉を利⽤するものである。
任意の⽅法でプローブ光に⽣成した⼲渉縞を解析することで、プローブ光の位相情報の取
得[73–75]や屈折率変化の測定[76]、三次元的な記録（ホログラフィー）[77–79]などをする
ことができる。⼆つは、偏光を利⽤するものである。プローブ光の偏光状態を解析するこ
とで、複屈折などの光学異⽅性の評価[80–83]、複素屈折率変化の測定（エリプソメトリー）
[84–89]などをすることができる。 
 時間分解測定で動的な観測を⾏う場合は、⼀連の遅延時間毎に繰り返し測定する必要が
あり、各遅延時間で⽣じる現象が同じであるという仮定のもとで⾏われる。測定対象が原
理的に再現不可能なもの（例えば、カオスレーザーダイナミクス[90]、⽣体組織における
光散乱[91]など）や実験的に再現が困難なもの（例えば、超短パルスレーザーによる⾼密
度プラズマ[92,93]、レーザー核融合爆縮[94]など）である場合、前述の仮定が成⽴しなく
なるため、時間分解測定を適⽤することができない。そこで、このような現象の測定を可
能にするために、⼀回の測定で時間的に連続なイメージングを⾏う測定⼿法が開発されて
いる[8,10,95,96]。これらの⼿法の多くは、超短パルスレーザーのパルス列を使⽤している。
パルス列におけるそれぞれのパルスが、波⻑[97–99]や空間位置[100]、⾓度[101]などを利
⽤することで時間的に区別できるようになっており、そのパルス列をパルス毎に分割して
測定することで、⼀回の測定で連続的なイメージングを可能にしている。超短パルスレー
ザー加⼯においても、再現が困難な現象（例えば、ガラス加⼯においてランダムで発⽣す
るマイクロクラックなど）が存在するため本⼿法は有益であるが、空間分解能や時間分解
能、⼀回で測定可能な時間範囲、パルス列内での並列測定（例えば、波⻑で分割する場合、
パルス列内で波⻑が異なってしまうため測定対象の光学特性も異なる）などに課題が存在
する。 
 なお、前述ではプローブにレーザーパルスを使⽤したものについて説明しているが、X
線⾃由電⼦レーザー[102]やフェムト秒電⼦ビーム[103]のようなそれ以外の光源や粒⼦源を
使⽤したものもある。 
 ポンプ・プローブ法を⽤いた測定は、超短パルスレーザー加⼯のメカニズムの解明に多
く貢献してきた。しかし、先⾏研究において測定されてきた加⼯条件（ポンプ光の条件な
ど）は未だ限られている。例えば、ポンプ光に⽤いられる超短パルスレーザーの波⻑はほ
とんどが⾚外領域（チタンサファイアレーザーの波⻑ 800 nmや Ybレーザーの波⻑ 1 μmな
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ど）である。他にも、測定したい加⼯現象（表⾯加⼯現象、内部加⼯現象など）や評価し
たい物性値（反射率、透過率、複素屈折率、複屈折、温度など）に対して、それらに適し
た測定システムはまだまだ改善の余地があり、超短パルスレーザー加⼯現象の包括的なメ
カニズム解明に向けて、ポンプ・プローブ法を⽤いた測定技術の更なる発展が求められて
いる。 
 

1.2 研究⽬的 

 本研究の⽬的は、超短パルスレーザー加⼯技術の利⽤が期待される透明誘電体材料の⽯
英ガラスにおける超短パルスレーザー加⼯のメカニズムの解明、特に超短パルスレーザー
加⼯特有の現象である⾮熱的現象が⽣じる超⾼速時間領域のダイナミクスの解明とした。
超⾼速時間領域の現象を測定するために、ポンプ・プローブ法を⽤いた時間分解測定を採
⽤し、加⼯現象という⾮可逆現象を時間分解測定するために、遅延時間後毎の測定箇所を
その都度変えて⾏なうこととした。 
 本研究の内容は、主に三つに分けられる。⼀つは、可視フェムト秒レーザーによる⽯英
ガラスの表⾯加⼯現象の過渡反射メージングである。超短パルスレーザー加⼯において、
そこで使⽤されるレーザー波⻑は、吸収率や集光性などを通して加⼯に影響を及す。その
中でも、レーザーの短波⻑化は、加⼯の効率化や微細化が期待されている。しかし、超短
パルスレーザー加⼯に関する研究の多くが、⾚外領域（チタンサファイアレーザーの波⻑
800 nm など）に限られており、より短波⻑領域の研究は未だ少ない。そこで、本研究では、
可視フェムト秒レーザーによる⽯英ガラスの表⾯加⼯現象を測定対象とし、過渡反射イメ
ージングを⾏なった。ポンプ光には可視フェムト秒レーザーである波⻑ 400 nm、プローブ
光には波⻑ 800 nmの超短パルスレーザーをそれぞれ利⽤し、プローブ光の反射イメージを
取得した。測定対象である表⾯加⼯現象の中で、特に波⻑ 400 nmのフェムト秒レーザーの
加⼯特性評価の研究[104]で確認された⼆つのアブレーション現象（ジェントルアブレーシ
ョンとストロングアブレーション）に関して考察を⾏なった。 
 ⼆つは、超短パルスレーザーによる⽯英ガラスの内部加⼯現象の過渡透過イメージング
である。超短パルスレーザーによる透明誘電体材料への内部加⼯は、他の加⼯技術ではな
し得ないものであり、多くの応⽤が期待されている。本研究では、⽯英ガラスの内部加⼯
現象を測定対象とし、過渡透過イメージングを⾏なった。ポンプ光には波⻑ 800 nm、プロ
ーブ光には波⻑ 400 nmの超短パルスレーザーをそれぞれ利⽤し、プローブ光の透過イメー
ジを取得した。その際、内部加⼯中のポンプ光照射領域の周辺に⼲渉縞が観察され、その
⼲渉縞がホログラムによる微粒⼦計測技術に⽤いられる⼲渉縞と類似していることがわか
った。微粒⼦計測技術で⽤いられている⼲渉縞からその微粒⼦の情報（⼤きさや形状、位
置、屈折率など）を測定できることから、本研究で観察された⼲渉縞から加⼯状態の情報
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について同様に獲得できると考えられる。そこで、本研究で観察された⼲渉縞に対して解
析を⾏い、ホログラフィックイメージングが可能でないか試みた。 
 三つは、超短パルスレーザーによる⽯英ガラスの内部加⼯現象の複屈折イメージングで
ある。超短パルスレーザーを特定の条件で⽯英ガラス内部に集光させた際、その集光領域
の内側にナノ構造が数百 nm 程度の周期で形成される。このナノ周期構造は、レーザーの
偏光⽅位に対して垂直に整列し、その偏光⽅位により周期⽅向が変化する。これはナノ周
期構造の⽣成および制御が可能であることを意味し、ナノ周期構造によって⽣じる構造複
屈折も同様に⽣成および制御が可能となる。ナノ構造の⽣成や微⼩領域における複屈折の
付与を利⽤し、ナノ流体や五次元データストレージ（空間の三次元と複屈折（⽅位と位相
差）の⼆次元を合わせたもの）などの応⽤がなされている。しかし、ナノ周期構造の⽣成
メカニズムが完全に理解されているとは⾔えず、電⼦励起や励起⼦などのフェムトからピ
コ秒領域の超⾼速キャリアダイナミクスがナノ周期構造形成の重要な役割を果たすと考察
されているが、それらについて実験的観測は未だ⾏われていない。そこで、本研究では、
⽯英ガラスの内部加⼯現象、特にナノ周期構造を測定対象とし、複屈折イメージングを⾏
なった。ナノ周期構造によって⽣じる複屈折を測定することで、その形成過程の観察を可
能にした。ポンプ光には波⻑ 800 nm、プローブ光には波⻑ 400 nm の超短パルスレーザー
をそれぞれ利⽤し、プローブ光の透過イメージに偏光解析を⾏うことで複屈折計測を⾏な
った。さらに、複屈折計測において、イメージングシステムの複雑化や複数回の測定など
の課題が存在したが、四直線偏光⽅位の光強度イメージを同時取得可能な偏光カメラを利
⽤することで、シングルショットで複屈折イメージングを可能にした。 
 

1.3 本論⽂の構成 

 本論⽂は６章で構成される。第１章では、序論として、研究の背景と⽬的を述べた。ま
ず、透明誘電体材料への超短パルスレーザー加⼯の有⽤性が応⽤事例と共に解説された。
次に、超短パルスレーザー加⼯を実⽤化する上で、超短パルスレーザー加⼯現象のメカニ
ズム解明が求められていることがその理由と共に解説された。本論⽂では、超短パルスレ
ーザー加⼯特有の⾮熱的現象が⽣じる超⾼速時間領域に着⽬し、透明誘電体材料である⽯
英ガラスの超短パルスレーザー加⼯のメカニズムの解明、特に超⾼速時間領域のダイナミ
クスの解明が⽬的であることが述べられた。また、超⾼速時間領域の現象の測定を可能に
するポンプ・プローブ法を⽤いた時間分解測定について説明された。 
 第２章では、超短パルスレーザーと誘電体の相互作⽤を述べた。本章では、超短パルス
レーザー加⼯現象を議論する上で必要となる基礎事項が解説された。まず、超短パルスレ
ーザーの基礎として、その性質や発⽣原理、評価⼿法が解説された。次に、超短パルスレ
ーザーのような⾼強度な光が透明材料に照射された際に⽣じる⾮線形光学現象が解説され
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た。また、超短パルスレーザーが透明材料を伝播する際に考慮すべきことがまとめられた。
そして、透明誘電体材料の超短パルスレーザー加⼯現象の基礎として、電⼦励起や電⼦格
⼦相互作⽤、表⾯加⼯・内部加⼯、加⼯終状態などが解説された。 
 第３章では、表⾯加⼯現象の過渡反射イメージングの研究結果について述べた。本章で
は、⽯英ガラスの表⾯加⼯現象、特に可視フェムト秒レーザー加⼯を⾏った際に確認され
た⼆つのアブレーション現象（ジェントルアブレーションとストロングアブレーション）
のダイナミクス解明に向けた研究についてまとめられた。実験では、開発した反射型ポン
プ・プローブイメージング装置によって、⼆つのフルエンスのポンプ光の過渡反射イメー
ジが取得された。その過渡反射イメージの位置毎の反射率の時間変化から⼆つのアブレー
ション現象の寄与について考察された。 
 第４章では、表⾯加⼯現象の過渡透過イメージングの研究結果について述べた。⽯英ガ
ラスの超短パルスレーザー加⼯現象を理解するには、表⾯加⼯現象だけではなく、超短パ
ルスレーザー加⼯の特有の内部加⼯現象についても議論する必要がある。本章では、透過
型ポンプ・プローブイメージング装置を⽤いて、⽯英ガラスの内部加⼯現象を測定した研
究についてまとめられた。測定された過渡透過イメージにおいて、ポンプ光照射領域周辺
に⼲渉縞が確認され、その⼲渉縞が微粒⼦計測ホログラフィーで使⽤される⼲渉縞と同様
のものであることが⽰された。また⼲渉縞を⽤いた電磁場再構成の可不可について検討さ
れた。 
 第５章では、内部加⼯現象の複屈折イメージングの研究結果について述べた。超短パル
スレーザーによって、⽯英ガラス内部に形成される異⽅性ナノ構造の形成過程を観察する
ため、本章では、異⽅性ナノ構造で⽣じる複屈折を評価対象とし、ポンプ・プローブイメ
ージングによる複屈折測定を⾏なった研究についてまとめられた。本測定によって、超⾼
速時間領域における光カー効果とレーザー誘起の異⽅性ナノ構造の複屈折が確認された。 
 第６章では、本論⽂を総括し、結論を述べた。 
 付録では、可視フェムト秒レーザーの⽯英ガラスの閾値に関することを述べた。 
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第2章 超短パルスレーザーと誘電体の相
互作⽤ 

 本研究で加⼯対象としている透明誘電体材料の⽯英ガラスの加⼯メカニズムについて議
論するために、超短パルスレーザーと誘電体で⽣じる相互作⽤の⼀般的な理解について整
理する必要がある。そのため、本章では、超短パルスレーザーと誘電体の相互作⽤につい
てまとめた。まず、超短パルスレーザーの基礎事項、超短パルスレーザーなどの⾼強度の
光と物質が相互作⽤する際に⽣じる⾮線形光学応答、レーザーパルスが伝播する際に考慮
すべき事項について述べた。次に、透明誘電体材料の超短パルスレーザー加⼯において広
く理解されているメカニズムとして、超短パルスレーザーによる電⼦励起、励起した電⼦
と格⼦の相互作⽤、表⾯加⼯と内部加⼯におけるそれぞれの加⼯現象、加⼯終状態につい
てまとめた。 
 

2.1 超短パルスレーザー 

 本節では、超短パルスレーザーの基礎事項をまとめた。まず、超短パルスレーザーの⽣
成原理に重要な概念となる光パルスとスペクトル幅の関係について説明した。次に、超短
パルスレーザーの発⽣⼿法としてモード同期について説明した。さらに、超短パルスレー
ザーを実験的に評価する⼿法をまとめた。本節の内容は[105,106]を参考にした。 
 

2.1.1 光パルスのパルス幅とスペクトル幅 

 光はマクスウェルの⽅程式から電磁波の⼀種であり、波動性をもつ。任意の波形の電磁
波は、さまざまな周波数の波の重ね合わせで表すことができ、その時間波形とそれを構成
する波の周波数スペクトルは、フーリエ変換が成り⽴つ。そこで時間領域の光の電場'(/)

と周波数領域の光の電場'4(5)のフーリエ変換を 

'4(5) = 6 7/	'(/) exp(−<5/)
!

"!
	 (2.1) 

'(/) =
1
2*

6 75	'(5) exp(<5/)
!

"!
 (2.2) 

とする。/は時間、5は⾓周波数である。なお、その光強度はポインティングベクトルの理
論から、 



 

 17 

>(/) ∝ |'(/)#| (2.3) 

>(5) ∝ |'(5)#| (2.4) 

となる。 
 任意の光パルスのパルス幅とスペクトル幅の関係性について説明する。ここで、それぞ
れの軸における強度分布の幅を、標準偏差として以下のように定義する。 

Δ/# = 6 7/	/#|'(/)|#
!

"!
 (2.5) 

.5# =
1
2*

6 75	5#|'(5)|#
!

"!
 (2.6) 

Δ/はパルス幅、.5はスペクトル幅である。この式(2.5)と式(2.6)の積は、 

./# ⋅ .5# = C6 7/	/#|'(/)|#
!

"!
D C6 75	5#|'(5)|#

!

"!
D	

= C6 7/	/#|'(/)|#
!

"!
D C6 7/	E'̇(/)E

#
!

"!
D 

(2.7) 

となる。なお、式(2.7)における.5#は、'(/)の時間微分'̇(/)のフーリエ変換である<5'(5)

を、フーリエ変換可能な任意関数G(/)で成⽴するパーセバルの等式 

6 7/	|H(/)|#
!

"!
=

1
2*

6 75	|H(5)|#
!

"!
 (2.8) 

に適⽤することで、 

.5# = 6 75	5#|'(5)|#
!

"!
	

= 6 7/	E'̇(/)E
#

!

"!
 

(2.9) 

と変形させた。式(2.9)の関係をシュワルツの不等式 

C6 7/	|H(/)|#
!

"!
D C6 7/	|I(/)|#

!

"!
D ≥ K6 7/	H∗(/)I(/)

!

"!
K
#

 (2.10) 

に適⽤すると、 

./# ⋅ .5# = C6 7/	|/'(/)|#
!

"!
DC6 7/	E'̇(/)E

#
!

"!
D	

≥ K6 7/	/'∗(/)'̇(/)
!

"!
K
#

 
(2.11) 

となる。式(2.11)を部分積分すると 

6 7/	/'∗(/)'̇(/)
!

"!
= L/

1
2
|'(/)|#M

"!

!

−6 7/	
1
2
|'(/)|#

!

"!
 (2.12) 
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となる。この際、|'(±∞)| = 0で、光パルスのエネルギーが、以下のように規格化されて
いるとすると、 

6 7/	|'(/)|#
!

"!
=

1
2*

6 75	|'(5)|#
!

"!
= 1 (2.13) 

式(2.11)は、 

./ ⋅ .5 ≥
1
2
 (2.14) 

となる。式(2.14)より、パルス幅が短いほどスペクトル幅は広がり、逆にスペクトル幅が狭
いとパルス幅は⻑くなることがわかる。 
 式(2.14)の右辺は⼀般的に、 

./ ∙ .1 ≥ P (2.15) 

と⽰される。.1は周波数領域のスペクトル幅であり、.1 = Δ5/2*である。式(2.15)におけ
るPは、パルス波形もしくはスペクトル分布に依存した定数であり、多くの場合はガウシ
アンなどある分布を仮定してその値が決定される。式(2.15)で./ ∙ .1の値とPの値が同じで
ある時のパルス幅のことを、フーリエ限界パルス幅（fourier limited pulse duration）という。 
表 2.1にいくつかのパルス波形の形状における./ ∙ .1の値を⽰す。表 2.1では、それぞれの
波形の時間振幅を仮定しており、時間振幅およびその時間振幅をフーリエ変換した⾓周波
数振幅におけるそれぞれの強度波形の半値全幅（Full Width Half Maximum: FWHM）から
./ ∙ .1の値が算出された。./は時間領域の強度波形の半値全幅、.5は⾓周波数領域の強度
波形の半値全幅である。それぞれの強度は、振幅の絶対値の⼆乗に⽐例するものとして計
算された。 
 

表 2.1 パルス波形毎の./ ∙ .1の値 

波形 時間振幅 '(/)/'% 
（強度波形の半値全幅） 

⾓周波数振幅 '4(5)/'4% 
（強度波形の半値全幅） ./ ∙ .1 

Gauss 
exp(−/#/2Q#) exp(−5#Q#/2) 2 ln 2 *⁄ 	

≈ 0.441 (./ = 2√ln 2 Q) (.5 = 2√ln 2 /Q) 

sech 
sech(//Q) sech(*Q5/2) 4 ln#[√2 + 1] /*#	

≈ 0.315 (./ = 2 ln[√2 + 1]Q) (.5 = 4 ln[√2 + 1] /*Q) 

Lorentz 

1
1 + (/ Q⁄ )#	

	 exp(−Q|5|) 
`√2 − 1 ln 2 /*	

≈ 0.142 
(./ = 2a√2 − 1Q) (.5 = ln 2 /Q) 
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2.1.2 超短パルスレーザーの発⽣ 

 超短パルスレーザーはモード同期を⾏うことによって発⽣できる。モード同期とは、レ
ーザー共振器内に存在する周波数モード（縦モード）の位相が固定されていることである。
モード同期によって超短パルスレーザーが⽣成される原理を以下で説明する。レーザーの
共振器⻑をbとすると、共振器内で存在できる光の波⻑c&は、 

c' =
2b
d
 (2.16) 

となる。dは⾃然数を意味する。共振器内で存在できる⾓周波数5'を 

5' = 5% + dΔ5 = 5% +
*e
b
 (2.17) 

と表すこととする。5%は任意の⾓周波数、Δ5はそれぞれの⾓周波数モードの間隔、eは光
速を意味する。このような周波数成分のことを縦モードという。レーザー共振器内におい
て、その共振器⻑に応じて存在するd番⽬の周波数モードの電場は、 

''(/) = '%' 	exp[−<(5'/ + f')] (2.18) 

である。'%'は各モードの振幅、f'は各モードの位相である。これらのモードの電場を⾜
し合わせたものが共振器内における電場波形となる。共振器内にg個のモードがあるとし、
それらのモードの合成電場は 

'(/) = h''(/)
(")

'*%

= h'%' exp[−<(5'/ + f')]
(")

'*%

 (2.19) 

となる。ここで、各モードにおける位相f'を、ある⼀定の値f' = f%に固定した場合を考
える。その時、式(2.19)は、 

'(/) = exp(−<f%)h '%' 	exp(−<5'/)
(")

'*%

 (2.20) 

となる。⾓周波数5'を中⼼⾓周波数5%と⾓周波数の間隔Δ5で以下のように表し、 

'(/) = exp[−<(5%/ + f%)]h '%' exp(−<dΔ5/)
(")

'*%

 (2.21) 

話を簡単にするため、'%'がdに依らずに⼀定の値'%だとすると、式(2.21)は、 
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'(/) = '% exp[−<(5%/ + f%)]h exp(−<dΔ5/)
(")

'*%

	

= '%(/)h exp(−<dΔ5/)
(")

'*%

 

(2.22) 

となる。そして、この合成電場の光強度>は、 

> = ''∗ = |'%|#
sin#(gΔ5//2)
sin#(Δ5//2)

 (2.23) 

と表される。式(2.23)によって計算されたモード数	g毎の光強度波形を図 2.1 に⽰す。なお、
図 2.1の光強度はそれぞれの最⼤強度によって規格化された。図 2.1からわかる通り、モー
ド数gが⼤きいほど短パルスのレーザーが⽣成されることがわかる。このように、各モー
ドの位相を固定して、モード数gが⼤きい状態、つまりスペクトル幅が広い状態にすれば、
より短いパルス幅のレーザーパルスを⽣成できる。この結果は、式(2.15)と同様に、パルス
幅がより短いレーザーパルスを⽣成するには、スペクトル幅をより広くする必要があると
いうことを表している。 

 

図 2.1 モード数と光強度波形 
 
 モード同期を⾏う⽅法は⼤きく分けて⼆つあり、能動モード同期と受動モード同期であ
る。能動モード同期は、外部制御型の光変調素⼦（例えば、電気光学変調器や⾳響光学変
調器）を⽤いて、その外部の変調信号によってモード同期させるものである。⼀⽅、受動
モード同期は可飽和吸収の性質をもつ素⼦を⽤いて、共振器内でその可飽和吸収の性質に



 

 21 

よってモード同期させるものである。可飽和吸収とは、⾼い光強度成分には吸収率が低く、
低い光強度成分には吸収率が⾼く働く性質であり、この性質により⾼い光強度成分のみが
残っていくため受動的にパルスが形成される。 
 超短パルスレーザーの⽣成には、受動モード同期が⽤いられる。受動モード同期の⼿法
の⼀つに、⾮線形光学効果の⼀つであるカー効果を利⽤した、カーレンズモード同期があ
る。光強度が⼗分に⾼いと、その光強度に⽐例して屈折率が増加するカー効果が⽣じる。
空間的に中央が強く周辺が弱い光強度分布の場合、そのカー効果による屈折率変化領域が、
凸レンズのように働く。このことをカーレンズ効果と呼ぶ。スリットを併せて利⽤したり、
パルス成分のみが共振するような共振器に設計したりすると、カーレンズ効果によって収
束された⾼強度成分のみを選択的に取り出すことができる。図 2.2 にカーレンズモード同
期におけるカーレンズ効果の概念図を⽰す。カーレンズモード同期は、チタンサファイア
レーザーなどの固体レーザーでよく⽤いられる。 

 
図 2.2 カーレンズモード同期におけるカーレンズ効果の概念図 

 

2.1.3 超短パルスレーザーの評価 

 超短パルスレーザーのパルス幅はフェムト秒からピコ秒であり、⼀般的に使⽤されるフ
ォトダイオードなど検出器の時間分解能はサブナノ秒程度であるため、その測定やパルス
幅などの超短パルスレーザーの特性の評価をすることは困難である。しかし、そういった
検出器でも超短パルスレーザーを評価するために、時間分解測定などの⼿法を⽤いた測定
⼿法が開発されている。以下では、超短パルスレーザーの評価⽅法について説明する。 
 最も⼀般的に⽤いられている⽅法は、第⼆次⾼調波を⽤いた⾃⼰相関法（autocorrelation）
である。図 2.3 にその測定システムの例を⽰す。本⼿法は、測定対象のパルスを偏光⼦等
で⼆つに分け、その⼆つのパルスの遅延時間を変化させながら、第⼆次⾼調波を発⽣させ
る⾮線形光学結晶に⼊射させ、時間的に重なった時に発⽣する第⼆次⾼調波を検出する。
この第⼆次⾼調波の時間分解測定を⾏い、測定対象のパルスの⾃⼰相関波形を得る。光パ
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ルスの電場振動は以下の式で記述される。 

'(/) = '%(/) expj−<[5%/ − f(5)]k (2.24) 

ここで、'%(/)は光パルスの包絡関数、f(5)は電場振動の位相項を⽰す。光パルスの強度
波形は、 

>(/) = '(/)'∗(/) = '%(/)'%
∗(/) (2.25) 

と表される。⼀つ⽬のパルスを'(/)、もう⼀つの遅延時間Qを⽣じさせた⽅のパルスを
'(/ − Q)とした時、⾃⼰相関波形lは、遅延時間Qの関数として以下の式で記述される。 

l(Q) = 6 >(/)>(/ − Q)7/	
!

"!
 (2.26) 

本⼿法によって、パルスの強度が取得でき、その強度からパルス幅を測定することができ
る。 

 
図 2.3 第⼆次⾼調波を⽤いた⾃⼰相関法の測定系の例 

 
 ⾃⼰相関法の場合、パルスの強度は取得できるが、パルスの位相の情報を得ることがで
きない。そこで、パルスの強度の加えて位相の情報も取得する⼿法として開発されたのが、
周波数分解光ゲート法（Frequency Resolved Optical Gating: FROG）である。この⽅法は、時
間分解測定の際に、検出光（第⼆次⾼調波など）の光強度だけではなく、その波⻑および
周波数を測定する。周波数分解光ゲート法の検出光は、システムによってさまざまなもの
が⽤いられる。⼀つは、第⼆次⾼調波（Second Harmonic Generation: SHG）であり、その⼿
法は SHG FROGと呼ばれる。図 2.4に SHG FROGの測定システムの例を⽰す。光学系のシ
ステムは⾃⼰相関法とほぼ同様であるが、第⼆次⾼調波の光強度だけではなく、そのスペ
クトルを測定し、時間と波⻑のそれぞれで分解された強度プロファイルを取得する。その
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強度プロファイルのことを FROGトレースといい、SHG FROGの場合が SHG FROGトレー
スとなる。 

 
図 2.4 SHG FROGの測定システムの例 

 
 パルスの位相の情報は、この FROG トレースを⽤いて、以下の最適化計算によって求め
られる。この最適化計算の⼀連のアルゴリズムのことを光電場の再構築という。本再構成
アルゴリズムの⼀連の流れを以下に⽰す。初めに、適当な電場波形'(/)を仮定する（包絡
関数'%(/)と位相項f(5)を適当に決定）。SHG FROGの場合、相関波形は 

'+,-(/, Q) = '(/)'(/ − Q) (2.27) 

となる。次に、この相関波形'+,-(/, Q)に対してフーリエ変換を⾏い、'4+,-(5, Q)を得る。そ
の後、光パルスの包絡関数に対応する'4+,-(5, Q)の振幅成分に、測定結果である>./01(5, Q)

を組み込む。>./01(5, Q)は、式(2.27)の相関波形から、 

>./01(5, Q) = K6 '(/)'(/ − Q) exp(−<5/) 7/
!

"!
K
#

 (2.28) 

となり、以下のように測定結果を組み込む。 

'4+,-
2 (5, Q) =

'4+,-(5, Q)

E'4+,-(5, Q)E
a>./01(5, Q) (2.29) 

この組み込みでは、位相項は変化せず、最初に仮定した適当な電場波形'(/)に、測定値が
組み込まれる。この時得られた結果に対して逆フーリエ変換を⾏うと、'+,-

2 (/, Q)が得られ
る。この'+,-

2 (/, Q)は、当初仮定した'+,-(/, Q)よりも、>./01(5, Q)に近づいた結果になる。こ
の過程をいくつか繰り返しループさせることで、実測した>./01(5, Q)を構成する電場波形
へと収束する。収束状態の評価は、以下の FROGエラーnによって⾏う。 
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n = o
1
g# h p>./01[53 , Q4] − q>./01

(6) [53 , Q4]p
#

(

3,4*)

 (2.30) 

ここで、53 , Q4はそれぞれ、再構築アルゴリズムの繰り返している間の<回⽬の⾓周波数とr

回⽬の遅延時間、qはnを最⼩化する規格化定数である。この⼀連の再構築アルゴリズムで
計算された'4+,-(5, Q)と、実測した FROG トレース>./01(5, Q)の差が⼗分に⼩さくなったも
のを、電場波形'(/)とする。そして、この電場波形'(/)から、光電場の包絡関数'%(/)と位
相項f(5)が得られる。FROGの再構築アルゴリズムを図 2.5に⽰す。 
 

 
図 2.5 FROGの再構成アルゴリズムの概略 

 
 FROG には、第⼆次⾼調波を利⽤する⽅法以外のものも存在する。光カー効果による複
屈折によって偏光状態が変化した光を検出するものが、偏光周波数分解光ゲート法
（Polarization-gated FROG: PG FROG）である[107]。図 2.6 に、その測定システムを⽰す。
本⼿法では、光パルスを⼆つに分割し、⼀つをプローブ光（検出光）とし、もう⼀⽅を三
次の⾮線形光学効果である光カー効果を⽣じさせるゲート光として利⽤する。プローブ光
の光路に⾮線形媒質の前後に⼆つの偏光⼦をクロスニコルで配置させ、ゲート光による複
屈折で偏光状態が変化したプローブ光を検出するものとなっている。その際、ゲート光の
偏光⽅位は、その偏光⼦の透過軸に対して±45 度の位置で配置する。このプローブ光の相
関電場は以下の式で表され、 
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'+,-
91(/, Q) ∝ '(/)|'(/ − Q)|# (2.31) 

FROGトレースは以下となる。 

>./01
91 = K6 '(/)|'(/ − Q)|# exp(−<5/) 7/

!

"!
K
#

 (2.32) 

⾮線形媒質には、三次の⾮線形効果が⽣じる⽯英ガラスなどが⽤いられる。 

 
図 2.6 PG FROGの測定システムの例 

 
 ⼆つのレーザーパルスが重なった時に⽣じる⾃⼰回折光を⽤いたものが、⾃⼰回折周波
数分解光ゲート法（Self-diffraction FROG: SD FROG）である[107]。図 2.7に、その測定シス
テムを⽰す。本⼿法は、三次の⾮線形光学効果による⾃⼰回折を利⽤しており、⼆つのレ
ーザーパルスが重なった際に光カー効果によって回折格⼦が⽣成され、その回折格⼦によ
って回折された回折光を検出するものである。⾃⼰回折光の相関電場は以下の式で表され、 

'+,-
:;(/, Q) ∝ '#(/)'∗(/ − Q) (2.33) 

FROGトレースは以下となる。 

>./01
:; = K6 '#(/)'∗(/ − Q) exp(−<5/) 7/

!

"!
K
#

 (2.34) 

⾮線形媒質には、PG FROGと同様に、三次の⾮線形効果が⽣じる⽯英ガラスなどが⽤いら
れる。SD FROG は、PG FROG で必要となる偏光⼦を必要としないため、現状偏光⼦の利
⽤が好ましくないようなもの（例えば、紫外領域の光パルス）に向いているとされる。 
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図 2.7 SD FROGの測定システムの例 

 
 上記で説明した FROG は、測定したい未知のパルスを⼆つに分割させ、それらの⼆つの
パルスを⽤いて FROG トレースを取得するものだった。他⽅で、事前に評価された基準と
なるような既知のパルスがあれば、その既知のパルスを⽤いて未知のパルスを評価するこ
とができる。この⽅法を相互相関周波数分解光ゲート法（Cross-correlation FROG: XFROG）
という[107]。XFROG で測定を⾏う場合、上記で説明したような FROG のシステムを⽤い
て⾏うが、既知のパルスと未知のパルスによる和周波を測定する場合が多い。 
 

2.2 ⾮線形光学 

 本節では、超短パルスレーザーのような光強度の光が物質に照射された際に⽣じる⾮線
形光学現象についてまとめた。まず、⾮線形光学の概要とそれを記述する⾮線形感受率に
ついて説明した。そして、⾮線形光学効果の中で代表的なものとして、⼆次の⾮線形光学
と三次の⾮線形光学について説明した。本節の内容は[108]を参考にした。 
 

2.2.1 ⾮線形光学と⾮線形感受率 

 レーザーの出現によって、これまでの光源と⽐較して、光強度が強い光を使⽤すること
ができるようになった。それまでの弱い光によって⽣じる現象、例えば、反射、透過、吸
収、屈折、回折、⼲渉、散乱などのことを線形光学現象という。この線形というのは、光
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に対する物質の応答が線形であるという意味で、つまり光の電場sに⽐例していることで
ある。光に対する物質の応答は、分極tとして表現される。この分極は、光電場によって
物質中に⽣じる電気双極⼦モーメントの単位体積当たりの密度を意味する。線形光学現象
では、分極tが光電場sに⽐例し 

t = u%vs (2.35) 

となる。ここで、u%は真空の誘電率、vはその媒質の感受率である。 
 光強度、つまり電場強度が強い場合、上記の線形現象は成⽴しなくなる。物質中の分⼦
や原⼦は原⼦核と電⼦によって構成されるが、それらの分⼦・原⼦がつくる電気双極⼦モ
ーメントの⼤きさは、⼀般には電場sに⽐例しない。特に、その強度が強いときにその効
果が顕著であり、 

t ≁ s (2.36) 

となる。このように、物質の応答と光電場の関係が⾮線形で⽣じるさまざまな現象を、⾮
線形光学現象という。 
 広く認知されている⾮線形現象は主に三つある。⼀つは、周波数変換である。線形光学
の場合は、⼊射光の電場によって物質中に⽣じる分極は、その電場と同じ周波数で振動し、
反射や透過などの現象となる。⼀⽅で、⾮線形光学の場合、⼊射光の電場の異なる周波数
成分の分極が⽣じる。これは、⼊射光と異なる周波数の光が発⽣することであり、周波数
が変換されることとなるのだ。⼊射光の⼆倍の周波数が発⽣する現象を第⼆⾼調波発⽣
（second harmonic generation）、異なる周波数成分の和・差の周波数が発⽣する現象をそれ
ぞれ和周波発⽣（sum frequency generation）・差周波発⽣（difference frequency generation）と
いい、これらの現象を光波混合（optical wave mixing）と呼ぶ。これらの現象は、⼆次の⾮
線形光学現象によって⽣じる。 
 ⼆つは、物性制御である。⾮線形光学では、強度の⾼い⼊射光が物質に照射されると、
その物質の光学特定（屈折率や吸収係数）がその電場に応じて変化する。この現象を表す
と以下のようになり、 

t = u%v(s)s (2.37) 

媒質の感受率vが光電場'に依存し、⾮線形現象となっている。このような現象を電気光学
効果という。電気光学効果において、電場振幅（電場振幅の⼀乗）によって物質の屈折率
が変化する現象をポッケルス効果（pockels effect）もしくは⼀次電気光学効果、光電場の
強度（電場振幅の⼆乗）によって物質の屈折率が変化する現象を光カー効果（kerr effect）
もしくは⼆次電気光学効果といい、それぞれ⼆次の⾮線形光学現象、三次の⾮線形光学現
象によって⽣じる。 
 三つは、多光⼦吸収である。光が弱い場合、物質の基底状態と励起状態のエネルギー差
と同じ分だけの光⼦エネルギーℏ5が、その物質に⼊射されるとその⼀光⼦分のエネルギー
が吸収される。ここでℎ = 2*ℏはプランク定数、5は光の⾓周波数である。この過程は⼀光
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⼦吸収（one-photon absorption）と呼ばれ、線形光学現象である。⼀⽅で、光が強い場合、
物質の基底状態と励起状態のエネルギーよりも光⼦エネルギーℏ5が明らかに低くても、⼆
光⼦、三光⼦など複数個分のエネルギーが同時に吸収され、励起状態に遷移することがあ
る。この過程のことを多光⼦吸収（multi-photon absorption）といい、その光⼦数に応じて
⼆光⼦吸収（two-photon absorption）、三光⼦吸収（three-photon absorption）という。多光⼦
吸収は光が強い場合にのみ⽣じ、その発⽣確率は光強度のd乗に⽐例することが知られて
おり、⾮線形光学現象である。 
 ⾮線形光学現象は、式(2.35)における分極を電場に対して冪級数に展開することで、以下
のようにモデル化される。 

t = u%jv())s + v(#)s< + v(=)s> +⋯k	
= t? + t(<) + t(>) +⋯	
= t? + t@? 

(2.38) 

ここで、v()) = vは通常の感受率であり、線形感受率となるので、 

t? = u%v())s (2.39) 

は線形分極となる。⼀⽅で、⼆次以降の線形分極からのずれである 

t@? = t(<) + t(>) +⋯ (2.40) 

がまとめて⾮線形分極となる。その⾮線形分極で電場のd乗に⽐例する項 

t(') = u%v(')s' (2.41) 

のことを、d次の⾮線形分極といい、そのそれぞれの感受率v(')のことをd次の⾮線形感受
率という。d次の⾮線形感受率は、複数のベクトル量の間を関係づける量であるため、厳
密には（d + 1）階のテンソルで表される。次項以降では、簡単のため、電場や分極をスカ
ラーとして考慮し、感受率をスカラー量として扱うことにする。 
 

2.2.2 ⼆次の⾮線形光学 

 ⼆次の⾮線形分極は、式(2.41)より、 

{(#) = u%v(#)'# (2.42) 

と表される。この⼆次の⾮線形光学効果は、第⼆⾼調波発⽣などの光の周波数変換などに
広く⽤いられている。なお、⼆次の⾮線形光学効果は、反転対称性のない物質のみで起こ
る効果である。 
 ⼆次の⾮線形分極で発⽣す⾮線形光学過程を⾓周波数成分毎に考える。⼊射電場'がそ
れぞれ⾓周波数5)と5#を持つ電場から成るとすると、 
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'(/) = L
1
2
'(A!) exp(−<5)/) + c. c.M + L

1
2
'(A") exp(−<5#/) + c. c.M (2.43) 

のように表すことができる。ここで、c. c.は、それより前に書かれたすべての項の複素共役
を表す。式(2.42)に式(2.43)を代⼊および展開し、⼆次の⾮線形分極をそれぞれの⾓周波数
毎に整理したものが以下となる。 

{(#)(/) = L
1
2
{(#A!) exp(−2<5)/) + c. c.M + L

1
2
{(#A") |(}(−2<5#/) + c. c.M

+ L
1
2
{(A!BA") |(}(−<(5) +5#)/) + c. c.M

+ L
1
2
{(A!"A") |(}(−<(5) −5#)/) + c. c.M + {(%) 

(2.44) 

{(#A!) =
u%
2
v(#)(25); 5), 5))['A!]# (2.45) 

{(#A") =
u%
2
v(#)(25#; 5#, 5#)['A"]# (2.46) 

{(A!BA") = u%v(#)(5) +5#; 5#, 5))'(A")'(A!) (2.47) 

{(A!"A") = u%v(#)(5) −5#; −5#, 5))j'(A")k
∗
'(A!) (2.48) 

{(%) =
u%
2
v(#)(0;5), 5))j'(A!)k ∗ '(A!) +

u%
2
v(#)(0;−5#, 5#)j'(A")k

∗
'(A") (2.49) 

 式(2.45)、式(2.46)において⾓周波数25)、25#の電磁波が発⽣する現象を第⼆⾼調波発⽣
（second-harmonics generation: SHG）、式(2.47)において⾓周波数5) +5#の電磁波が発⽣す
る現象を和周波発⽣（sum frequency generation）、式(2.48)において⾓周波数5) −5#の電磁
波が発⽣する現象を差周波発⽣（difference frequency generation）、式(2.49)において⾓周波
数が0となる現象を光整流（optical rectification）という。式(2.48)の差周波発⽣の原理を応
⽤し、例えば、⾓周波数5)のポンプ光のエネルギーを⾓周波数5#のシグナル光と⾓周波数
5) −5#のアイドラー光に変換させ、⾓周波数5#のシグナル光を増幅させることを光パラ
メトリック増幅（optical parametric amplification）という。また、⼀次の電気光学効果であ
るポッケルス効果は、⾓周波数成分の変換は⾏われない効果であるが、和周波発⽣および
差周波発⽣で⼀⽅の⼊射光の周波数が 0 である効果とすれば、これまでの⼆次の⾮線形光
学効果のように扱うことができる。これまでの⼆次の⾮線形光学過程を以下の表 2.2 にま
とめる。 
  



 

 30 

表 2.2 ⼆次の⾮線形光学過程 
⼊⼒ 出⼒ ⾮線形感受率 ⾮線形光学過程 
5 25 v(#)(25;5,5) 第⼆⾼調波発⽣ 

5), 5# 5) +5# v(#)(5) +5#; 5), 5#) 和周波発⽣ 

5), 5# 5) −5# v(#)(5) −5#; 5), −5#) 
差周波発⽣ 

光パラメトリック増幅 
5 0 v(#)(0;5,−5) 光整流 
5, 0 5 v(#)(5;5, 0) ポッケルス効果 

 
 第⼆⾼調波発⽣に重要となる位相整合について説明する。⼆次の⾮線形媒質に、⾓周波
数5の強い光（基本波）を⼊射すると、式(2.45)、式(2.46)の通り⾓周波数25の分極が⽣じ、
⾓周波数25の光である第⼆⾼調波（⼆倍波）が発⽣する。その際、基本波と⼆倍波の位相
が媒質中の光路で揃っていると、より強い第⼆次⾼調波が発⽣する。基本波と⼆倍波の位
相揃えることを位相整合という。位相整合させる条件は、それぞれの⼆つの位相速度が⼀
致することである。そこで、基本波と⼆倍波の波数をそれぞれÇ)、Ç#とし、⾓周波数5、
25における屈折率d(5)、d(25)を⽤いて、 

Ç) = d(5) ⋅
5
e
 (2.50) 

Ç# = d(25) ⋅
25
e
 (2.51) 

表す。それぞれの⼆つの波数の差が以下のようになる。 

ΔÇ = 2Ç) − Ç# =
25
e
[d(5) − d(25)] (2.52) 

位相整合条件はそれぞれの⼆つの位相速度が⼀致すること（ΔÇ = 0）であるため、そのよ
うになるための条件は 

d(5) = d(25) (2.53) 

となる。つまり、基本波と⼆倍波が伝播する際の屈折率が同じになる必要がある。 
 屈折率は光の周波数に依存する。第⼆次⾼調波で使⽤されるような透明媒質は、多くの
レーザーで使⽤されるような可視光領域周辺の周波数領域において、正常分散であるもの
が多い。正常分散とは、周波数が⾼いほど屈折率は⼤きいことをいう。逆のものを異常分
散という。つまり、そういった正常分散である透明媒質の場合、基本波と⼆倍波の屈折率
は 

d(25) > d(5) (2.54) 

以下のような関係になってしまし、位相整合条件は満たされない。 
 異なる周波数同⼠の光で位相整合条件を満たすために、複屈折性を持つ⾮線形光学媒質
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が利⽤できる。以下では、複屈折性の媒質による位相整合条件の満たし⽅について説明す
る。なお、複屈折性の媒質として、⼀般に広く⽤いられる⼀軸性の結晶を考える。⼀軸性
結晶は、媒質中の三つの主屈折率のうち⼆つの屈折率が等しく、光学軸が⼀つのものをい
う。光学軸に対して⾓度Ñの⽅向に進⾏する光を考えると、この光において、電場が光学
軸に垂直な偏光と、光学軸⽅向にも電場成分を持つ偏光の⼆つの偏光成分に分けられる。
電場が光学軸に垂直な偏光成分は、その屈折率が進⾏⽅向Ñによらず⼀定である。この成
分を常光線（ordinary wave）という。それに対して進⾏⽅向Ñによって屈折率が変化するも
のを異常光線（extraordinary wave）という。常光線と異常光の屈折率をdC(Ñ)、dD(Ñ)とす
ると、それぞれのÑ依存性は、 

dE(Ñ) = dE (2.55) 

1
[dF(Ñ)]#

=
cos# Ñ
dE#

+
sin# Ñ
dF#

 (2.56) 

となる。なお、dF > dEの場合を正の⼀軸性結晶、dF < dE場合を負の⼀軸性結晶という。
dF(Ñ)の屈折率の値が、dEの屈折率の値と同じになる⾓度ÑGが存在すると、基本波の屈折
率dAと 2倍波の屈折率d#Aの関係は、それぞれの正・負の⼀軸性結晶において 

dFA(ÑH) = dE#A(ÑH) (2.57) 

dF#A(ÑH) = dEA(ÑH) (2.58) 

となり、位相整合条件が満たされる。このように、位相整合条件を満たす光の進⾏⾓ÑGを
位相整合⾓という。このように位相整合を実現する⽅法をタイプⅠ位相整合という。 
 なお、常光線と異常光線のどちらもの偏光成分を持つ基本波を⽤いて、 

1
2
[dEA(ÑH) + dFA(ÑH)] = dF#A(ÑH) (2.59) 

のように位相整合条件を満たして、第⼆⾼調波を発⽣させる⽅法をタイプⅡ位相整合とい
う。 
 複数の⼊射光を同じ⽅向に重ねて進⾏させる場合を共軸（collinear）という。⼀⽅、異
なる⽅向で交差させて進⾏させる場合を⾮共軸という。これまで説明したきた第⼆⾼調波
発⽣では共軸として考えてきたが、⾮共軸でも第⼆⾼調波を発⽣することができる。波数
ベクトルの異なる⼆つの基本波の光á)、á)2 を⾮線形光学媒質に⼊射したとき、第⼆⾼調波
の波数ベクトルá#が、 

á# = á) + á)2  (2.60) 

を満たせば、á#の⽅向に第⼆⾼調波が発⽣する。á#の⽅向は⼆つの⼊射光の進⾏⽅向の中
間の⽅向である。本⼿法は、超短パルスレーザーの評価⽅法の⼀つである⾃⼰相関法など
に⽤いられる。 
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2.2.3 三次の⾮線形光学 

 三次の⾮線形分極は、式(2.41)より、 

{(=) = u%v(=)'= (2.61) 

と表される。この三次の⾮線形光学効果は、光カー効果などの現象を発⽣させる。三次の
⾮線形光学効果は、反転対称性のある物質でも起こる効果であり、どのような媒質におい
ても起こりうる最低次の⾮線形光学効果である。三次の⾮線形分極は電場の三乗に⽐例す
ることとなるので、⼊射光に含まれる三つの周波数の間の和や差の周波数を持つ新たな光
が、分極から発⽣することになる。 
 三次の⾮線形分極で発⽣す⾮線形光学過程を⾓周波数成分毎に考える。⼊射電場'がそ
れぞれ⾓周波数5)と5#と5=を持つ電場から成るとすると、 

'(/) =
1
2
'(A!) exp(−<5)/) +

1
2
'(A") exp(−<5#/) +

1
2
'(A#) exp(−<5=/) + c. c. (2.62) 

式(2.61)にこれを代⼊した際、⾮線形分極は異なる周波数成分が 44 個存在することとなる。
そのうちの 22 個を以下に記し、それらと正負を反転させたものを合わせて 44 個の全てと
なる。 

35), 35#, 35=, 5), 5#, 5=,	
25) ±5#, 25) ±5=, 25# ±5), 25# ±5=, 25= ±5), 25= ±5#,	
5) +5# +5=, 5) +5# −5=, 5) −5# +5=, −5) +5# +5=, 

(2.63) 

⾮線形分極を 

{(=)(/) =
1
2
hj{(A$) exp(−<5'/) + c. c. k
'

 (2.64) 

と書くと、⾮線形分極の⾓周波数成分の複素振幅は、以下となる。 
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{(=A!) =
u%v

(=)

4
j'(A!)k

=
, {(=A") =

u%v
(=)

4
j'(A")k

=
, {(=A#) =

u%v
(=)

4
j'(A#)k

=
,	

{(A!) =
u%v

(=)

4
à3j'(A!)k

#
j'(A!)k

∗
+ 6'(A!)'(A")j'(A")k

∗
+ 6'(A!)'(A#)j'(A#)k

∗
ä ,	

{(A") =
u%v

(=)

4
à3j'(A")k

#
j'(A")k

∗
+ 6'(A")'(A!)j'(A!)k

∗
+ 6'(A")'(A#)j'(A#)k

∗
ä ,	

{(A#) =
u%v

(=)

4
à3j'(A#)k

#
j'(A#)k

∗
+ 6'(A#)'(A!)j'(A!)k

∗
+ 6'(A#)'(A")j'(A")k

∗
ä ,	

{(#A!BA") =
3
4
u%v(=)j'(A!)k

#
'(A"), {(#A!"A") =

3
4
u%v(=)j'(A!)k

#
j'(A")k

∗
,	

{(#A!BA#) =
3
4
u%v(=)j'(A!)k

#
'(A#), {(#A!"A#) =

3
4
u%v(=)j'(A!)k

#
j'(A#)k

∗
,	

{(#A"BA!) =
3
4
u%v(=)j'(A")k

#
'(A!), {(#A""A!) =

3
4
u%v(=)j'(A")k

#
j'(A!)k

∗
,	

{(#A"BA#) =
3
4
u%v(=)j'(A")k

#
'(A#), {(#A""A#) =

3
4
u%v(=)j'(A")k

#
j'(A#)k

∗
,	

{(#A#BA!) =
3
4
u%v(=)j'(A#)k

#
'(A!), {(#A#"A!) =

3
4
u%v(=)j'(A#)k

#
j'(A!)k

∗
,	

{(#A#BA") =
3
4
u%v(=)j'(A#)k

#
'(A"), {(#A#"A") =

3
4
u%v(=)j'(A#)k

#
j'(A")k

∗
,	

{(A!BA"BA#) =
3
2
u%v(=)'(A!)'(A")'(A#),	

{(A!BA""A#) =
3
2
u%v(=)'(A!)'(A")j'(A#)k

∗
	

{(A!"A"BA#) =
3
2
u%v(=)'(A!)j'(A")k

∗
'(A#),	

{("A!BA"BA#) =
3
2
u%v(=)j'(A!)k

∗
'(A")'(A#) 

(2.65) 

また、以下を⽤いると、 

'("A) = j'(A)k
∗
 (2.66) 

式(2.65)を、まとめて 

{IA%BA&BA'J =
P
4
u%v(=)[53 +54 +56; 53 , 54 , 56]'(A%)'IA&J'(A') (2.67) 

と表せる。ここで53、54、56は、それぞれ±5)、±5#、±5=のうちのどれかである。因⼦
Pは縮退因⼦といわれるもので、電場の周波数の組[53 , 54 , 56] に対して、異なる並びの組
み合わせの数を表す。53、54、56が全て同じであればP = 1、⼆つのみが同じであれば
P = 3、三つとも異なればP = 6となる。 
 ⾓周波数5)、5#、5=、波数ベクトルá)、á#、á=の光によって、⾓周波数5) ±5# ±5=、
波数ベクトルá) ± á# ± á=の光を発⽣させる現象を四光波混合（four-wave mixing）という。 
⾓周波数5の光によって、35 = 5 +5 +5の光を発⽣させる現象を、第三⾼調波発⽣
（third-harmonic generation: THG）という。5 = 5 +5 −5の⾮線形分極によって同等の周
波数の光を発⽣させる現象を、縮退四光波混合（degenerate four-wave mixing）という。縮
退とは、関係する光の周波数が全て等しいという意味である。このとき、⼊射光の波数ベ
クトルá)、á#、á=がそれぞれ異なると、発⽣する光の波数ベクトルはá= + á# − á)となり、
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その周波数の光が新たな⽅向に発⽣する。光強度に依存して屈折率が変化する現象である
光カー効果（optical Kerr effect）や吸収係数が光強度によって変化する現象である吸収飽和
（absorption saturation）、⼆光⼦吸収（two-photon absorption）は、周波数と波数ベクトルが
⼊射光と同じ三次の⾮線形分極によって⽣じる。また、それらの現象は、⼆つの異なる⾓
周波数5)、5#を持つ⼊射光から5) = 5) +5# −5#の⾮線形分極によって⽣じる場合もあ
る。⾓周波数5)、5#、5=によって⾓周波数5= +5# −5)の光を発⽣させる現象を⾮縮退四
光波混合（nondegenerate four-wave mixing）といい、5# −5)の周波数が、物質内の振動モ
ードや⾳響フォノンモードと共鳴している際は、振動モードの場合を誘導ラマン散乱
（stimulated Raman scattering）またはコヒーレント・ラマン散乱（coherent Raman scattering）、
⾳響フォノンモードの場合を誘導ブリルアン散乱（simulated Brillouin scattering）またはコ
ヒーレント・ブリルアン散乱（coherent Brillouin scattering）という。⼊射光の⼀つまたは⼆
つが周波数 0 であるとした場合、電磁誘起第⼆⾼調波発⽣（field-induced second harmonic 
generation）やdcカー効果（dcカー効果）を、三次の⾮線形光学効果と扱うことができる。
これまでの三次の⾮線形光学過程を表 2.3にまとめた。 
 

表 2.3 三次の⾮線形光学過程 
⼊⼒ 出⼒ ⾮線形感受率 ⾮線形光学過程 
5 35 v(=)(35;5,5,5) 第 3⾼調波発⽣ 
5 5 Rejv(=)(5;5,5,−5)k 光カー効果 

5 5 Imjv(=)(5;5,5,−5)k 
吸収飽和 

⼆光⼦吸収 

5 5 v(=)(5;5,5,−5) 

フォトンエコー 
過渡的回折格⼦ 
位相共役発⽣ 
縮退四光波混合 

5), 5# 5) Rejv(=)(5); 5), 5#, −5#)k 光カー効果 

5), 5# 5) Imjv(=)(5); 5), 5#, −5#)k 

誘導吸収 
⼆光⼦吸収 

誘導ラマン利得 
逆ラマン効果 

5), 5# 5) v(=)(5); 5), 5#, −5#) 過渡的回折格⼦ 

5), 5# 25# −5) v(=)(25# −5); 5#, 5#, −5)) 
コヒーレント 
・ラマン散乱 
四光波混合 

5), 5#, 5= 5) ±5# ±5= v(=)(5= ±5# ±5); 5=, ±5#, ±5)) ⾮縮退四光波混合 
5, 0 5 v(=)(5;5, 0,0) dcカー効果 

5, 0 25 v(=)(25;5,5, 0) 
電場誘起 

第⼆⾼調波発⽣ 
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 光電場の強度によって物質の屈折率が変化する現象を光カー効果（optical kerr effect）と
いう。このとき媒質の屈折率dは 

d = d% + d#> (2.68) 

と表される。ここで、>は光強度（電場振幅|'|#）、d%は物質の線形屈折率、d#は⾮線形屈
折率である。ほとんど透明媒質において、d#は正の値となる。光カー効果は、電⼦励起が
⽣じていなければ、その物理的な起源は電⼦分極の⾮線形性による寄与と分⼦運動による
寄与に分けられる。 
 光カー効果によって、光強度に応じて媒質の屈折率が変化すると、さまざまな光学現象
が⽣じることが知られている。以下にその現象をいくつか説明する。⼀つはカーレンズ効
果（kerr lens effect）である。通常使⽤されるレーザー光は、レーザー強度プロファイルが
ガウシアンのものであり、その中央付近の強度が⾼い。そのレーザー光が⾮線形媒質を通
過すると、光カー効果の影響によって中央付近の屈折率が⾼くなり、凸レンズのように働
く。このことをカーレンズ効果（kerr lens effect）という。⼆つは⾃⼰集束（self-focusing）
である。これはカーレンズ効果によって⽣じた凸レンズのような屈折率分布によって、レ
ーザー光が集束されることである。このカーレンズ効果による⾃⼰集束を利⽤することで、
その媒質を透過した際に可飽和吸収体として機能できることが知られている。これを⽤い
て受動モード同期を起こすことができ（カーレンズモード同期）、チタンサファイアレー
ザーなどの超短パルスレーザーの発⽣に使⽤される。三つは⾃⼰位相変調（self-phase 
modulation）である。光パルスが⾮線形媒質を伝播しているときを考える。光パルスの強
度はそのピークが⾼く、パルスの始まりや終わりの部分は低い。これは、光カー効果によ
って、媒質を伝播する際に光パルスが感じる屈折率はパルス内の時間によって異なってお
り、ピーク付近の屈折率が⼤きく、始まりや終わりの部分は⼩さくなる。そうすると、屈
折率によって伝播速度は異なりピーク付近では遅れるため、光電場の振動が、パルスの前
半で間延びし、後半で詰まる。そうなった時、光の周波数として⾒ると、パルス前半では
低周波側にシフトしており、後半では⾼周波側にシフトしていることとなる。このような
現象を⾃⼰位相変調（self-phase modulation）という。⾃⼰位相変調が顕著に⽣じていると、
光パルスのスペクトルが広がる様⼦が確認される。 
 

2.3 レーザーパルス伝播 

2.3.1 波⻑分散と位相シフト 

 波⻑（および周波数）に依存して、光の伝播時間が異なることを波⻑分散という。波⻑
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分散はある媒質を光が透過した時に⽣じる。それは媒質の屈折率は波⻑によって異なるこ
とに起因し、このように媒質の屈折率の波⻑依存性によって⽣じる波⻑分散のことを材料
分散という。超短パルスレーザーのようなスペクトル幅を有する光が媒質を透過する場合、
波⻑分散が光パルスの位相に及ぼす影響を考慮する必要がある。 
 é⽅向に伝搬する光パルスの位相fを 

f = 5/ − Çé + f% (2.69) 

とする。ここで、5は⾓周波数、/は時間、Çは光パルスの波数、f%は初期位相である。波
数Çは、媒質の屈折率d(5)を⽤いて、 

Ç(5) =
5d(5)
e

 (2.70) 

で表される。ここで、eは真空中の光速である。媒質の屈折率は波⻑（および周波数）に
よって異なるため、光が分散媒質を透過した場合、式(2.70)の位相が変化することとなる。
この分散媒質の透過に伴う位相の変調のことを、位相シフト（phase shift）という。位相シ
フト量は 

Δf(5) = Ç(5)è =
5d(5)
e

è (2.71) 

で与えられる。èは光が伝播した分散媒質の厚さである。 
 

2.3.2 群遅延時間と群遅延分散 

 分散媒質が光パルスの位相に与える影響を記述するために、位相シフトを⾓周波数5で
微分した群遅延時間（group delay: GD）が⽤いられる。群遅延時間は、光パルスが分散媒
質を伝播する際に⽣じる位相シフト量の周波数依存性であり、以下のように表される。 

7f(5)
75

=
7Ç(5)
75

è =
è
e
Cd(5) + 5

7d(5)
75

D =
è

ê-(5)
= /-(5)	[ë] (2.72) 

ここで、ê-(5)は媒質における光パルスの群速度である。光パルスが分散媒質を透過する
と、光パルスに含まれる周波数成分毎の屈折率が異なるためそれぞれ異なる速度で伝播し、
周波数成分毎に位相シフトが⽣じる。フーリエ限界パルスが分散媒質を透過した場合、そ
の周波数成分毎の位相シフトによって、パルス幅が広がり、周波数に時間依存性が⽣じる。
このことをチャープ（chirp）という。 
 光パルスのチャープ特性を評価するために、群遅延時間を5で微分した群遅延分散
（group delay dispersion: GDD）が⽤いられる。群遅延分散は以下のように与えられる。 

7#f(5)
75# =

7#Ç(5)
75# è =

è
e
C2
7d(5)
75

+ 5
7#d(5)
75# D =

7/-(5)

75
	[ë#] (2.73) 
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群遅延分散の値が正（GDD>0）であるということは、群遅延時間が⾓周波数5に関して単
調に増⼤する場合を意味し、光パルスに含まれる周波数成分の⾼周波数成分の⽅が低周波
数成分に⽐べて時間遅れが⼤きい。このような群遅延時間を与える分散媒質のことを、正
常分散媒質という。逆に、群遅延分散の値が負（GDD＜0）である分散媒質のことを、異
常分散媒質という。正常分散媒質を透過すれば光パルスに正のチャープ（アップチャープ）
が⽣じ、異常分散媒質を透過すれば負のチャープ（ダウンチャープ）が⽣じる。 
 これまで、群遅延時間と群遅延分散をそれぞれ位相シフト量の5の⼀階微分と⼆階微分
として扱ってきたが、これらについて位相シフトを光パルスの中⼼⾓周波数5%の近傍でテ
イラー展開したときの⼀次と⼆次の展開係数として扱うことができる。 

f(5) = f(%)(5%) + f())(5%)(5 − 5%) +
1
2
f(#)(5%)(5 − 5%)# +⋯ (2.74) 

f(%)(5%) = Ç(5%)è =
5%d(5%)

e
è (2.75) 

f())(5%) =
7f(5)
75

=
7Ç(5)
75

è =
è
e
Cd(5) + 5

7d(5)
75

D =
è

ê-(5)
= /-(5) (2.76) 

f(#)(5%) =
7#f(5)
75# =

7#Ç(5)
75# è =

è
e
C2
7d(5)
75

+ 5
7#d(5)
75# D =

7/-(5)

75
 (2.77) 

このような展開において、群遅延分散がパルスに与えるチャープを線形チャープといい、
さらに⾼次の展開係数が与えるチャープは⼆次のチャープ（⼆次分散）、三次のチャープ
（三次分散）など次数に応じたチャープといわれる。 
 

2.3.3 ⾃⼰収束 

 超短パルスレーザーのような超⾼強度な光は、2.2.3 で議論した三次の⾮線形光学効果で
ある光カー効果によって、その強度に⽐例して媒質の屈折率を変化させる。多くの超短パ
ルスレーザーの光強度の空間分布は、ガウシアン分布で近似されるようのものになってお
り、中央の強度が最も⾼く、端の⽅にいくにしたがって強度が低い。そのような光強度分
布の場合、光カー効果は凸レンズのような屈折率分布を形成する（カーレンズ効果）。こ
の凸レンズのような屈折率分布によって、レーザーが集束されることを⾃⼰集束（self-
focusing）という。⾃⼰集束効果は、レーザーパルスのピークパワーが臨界点{KL 

{KL =
3.77c#

8*d%d#
 (2.78) 

を超えた時に⽀配的になる[109]。ここで、cはレーザー波⻑、d%は屈折率、d#は⾮線形屈
折率を意味する。⼀⽅で、電⼦励起によってプラズマが⽣成されると、それはレーザー伝
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播に発散させる影響を及ぼし、⾃⼰集束効果による収束を抑えるようになる。 
 

2.3.4 電⼦正孔プラズマによる発散 

 超短パルスレーザーがワイドバンドギャップ透明誘電体材料に照射されると、多光⼦吸
収やトンネル効果などの⾮線形吸収現象を通じて、その材料で電⼦励起が⽣じ、電⼦正孔
プラズマが⽣成される。電⼦正孔プラズマの存在は材料の屈折率に影響を及ぼし、電⼦正
孔における⾃由電⼦密度を⽤いて、屈折率の実部dは以下のように表すことができる[110]。 

d = d% −
1
2d%

dD
dKL
 (2.79) 

ここで、d%は材料の屈折率、dDは⾃由電⼦密度であり、dKLは臨界電⼦密度を意味し、 

dKL =
5#u%îD

|#
 (2.80) 

で表され、式(2.79)は5M/5 ≪ d%の場合で⽣じる。ここで、5はレーザーの⾓周波数、u%は
真空の誘電率、îDは電⼦質量、|は電気素量である。式(2.79)からわかる通り、電⼦正孔プ
ラズマの存在は屈折率の低下をもたらす。照射される超短パルスレーザーの光強度の空間
分布がガウシアン分布のようなものであれば、⽣成される電⼦正孔プラズマの⾃由電⼦密
度の空間分布も同様にガウシアン分布のようになり、中央付近で最も多くの⾃由電⼦が⽣
じ、端の⽅にいくにしたがってその数が減少する。そうすると、電⼦正孔プラズマは凹レ
ンズのような働きをする。つまり、電⼦正孔プラズマの存在は、超短パルスレーザーの伝
播に対して発散させる効果を与える。電⼦正孔プラズマの存在が発散の効果があるのに対
して、前項 2.3.3の⾃⼰集束効果は収束の効果があり、レーザー伝播に対して逆の効果をも
たらしている。この電⼦正孔プラズマ⽣成と⾃⼰集束効果が釣り合って⽣じた場合、レー
ザーパルスは⼀定の⼤きさの径でコリメートされたような状態で伝播する。この現象はフ
ィラメンテーションと呼ばれる。 
 

2.3.5 ⾃⼰位相変調 

 前述の 2.3.3 や 2.3.4 では、超短パルスレーザーによる屈折率変化によって⽣じる空間プ
ロファイルへの影響（収束や発散）について記載したが、⼀⽅で、その屈折率変化は時間
軸上における影響も及ぼす。その⼀つに、⾃⼰位相変調（self-phase modulation: SPM）があ
る。これは光カー効果による光強度に依存した屈折率変化が伝播中のレーザーパルスの位
相を変調させるものである。 
 光パルスの位相fを、 
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f = 5/ − Çé + f% (2.81) 

とする。ここで、5は⾓周波数、/は時間、Çは光パルスの波数、éはé⽅向の位置、f%は初
期位相である。波数Çは、媒質の屈折率dを⽤いて、 

Ç =
d5
e
 (2.82) 

で表される。ここで、eは真空中の光速である。媒質の屈折率dは、超短パルスレーザーに
よる光カー効果が⽣じる場合、以下の通りになる。 

d = d% + d#>(/) (2.83) 

ここで、d%は屈折率、d#は⾮線形屈折率、>(/)は光強度を意味し、光強度はその時間波形
がパルスであるため時間の変数となっている。屈折率が式になるとした時に、位相の時間
微分から瞬時⾓周波数を定義すると、瞬時⾓周波数5ñ(/)は、 

5ñ(/) =
7f
7/

= 5 −
7Ç
7/
é = 5 −

d#5
e
7>(/)
7/

é (2.84) 

となる[110]。式(2.84)の第⼆項は、超短パルスレーザーの光強度に依存して時間変化する
位相を表す項となる。超短パルスレーザーによる⾃⼰位相変調を表したものを図 2.8 に⽰
す。なお、図 2.8はd# > 0としたものである。図 2.8における周波数の時間依存性から、パ
ルスのピーク付近で正のチャープが⽣じていることがわかる。また、⾃⼰位相変調は、時
間位相の変化によってスペクトルを広げており、超短パルスレーザーのスペクトルの広帯
域化の効果も併せ持つ。 
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図 2.8 ⾃⼰位相変調 

(a)⾃⼰位相変調なし（光カー効果なし）、(b)⾃⼰位相変調あり（光カー効果あり）、 
(a1,a2) 電場波形、(a2,b2) 瞬時周波数、(a3,b3) 屈折率 

 

2.4 電⼦励起 

 超短パルスレーザーは、そのレーザー波⻑の光⼦エネルギーが透明誘電材料のバンドギ
ャップエネルギーよりも⼩さくても、その超⾼強度性によって電⼦励起を引き起こす。超
短パルスレーザーによって引き起こされる励起現象を説明する上で、重要となる三つの現
象がある。それらの現象が、(1)超⾼強度レーザーによる光励起（photoexcitation）、(2)伝導
帯における⾃由電⼦のエネルギー吸収（energy absorption）、(3)⼀定のエネルギーを吸収し
た電⼦による衝突励起（collisional excitation）である。図 2.9にこれらの現象の概略を⽰
す。本節ではこれらの三つの現象に加えて、電⼦励起による⾃由電⼦密度を定量的に記述
するレート⽅程式と、⾃由電⼦密度で評価する上で重要な基準となる臨界電⼦密度につい
て説明する。本節の内容は[111]を参考にした。 
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図 2.9 電⼦励起 

 

2.4.1 光励起 

 レーザーなどの光が固体に吸収されることで、その固体内の電⼦がよりエネルギーの⾼
い状態に遷移することを光励起（photoexcitation）と呼ぶ。また、光吸収によって固体内部
の束縛電⼦が⾃由電⼦となることを光電離（photoionization）と呼ぶ。超短パルスレーザー
のような超⾼強度なレーザーを物質に照射した際、その超⾼度性が引き起こす⾮線形吸収
現象によって、これらの光励起および光電離が⽣じる。その⾮線形吸収現象は、多光⼦吸
収とトンネル効果によるものである。多光⼦吸収は、複数の光⼦を同時に吸収することで、
⼀光⼦エネルギーよりも⼤きいバンドギャップを超えて、伝導帯に電⼦を遷移させること
である。この多光⼦吸収の確率{(>)は、 

{(>) = óH>H (2.85) 

の近似によって記述される[110]。ここで、σはî光⼦吸収の吸収断⾯積、>はレーザー強度、
îはバンドギャップエネルギー（'-NM）を越えるのに必要な光⼦数（'-NM < îℎν）を意味
する。もう⼀つのプロセスであるトンネル効果は、超⾼強度レーザーの電場が原⼦核のク
ーロンポテンシャルに作⽤することにより、束縛されていた電⼦がそのポテンシャル障壁
を超えて⾃由電⼦になることである。 
 これらの多光⼦吸収とトンネル効果は、ケルディッシュによって提唱された理論モデル
で同⼀的に取り扱うことができる。この理論モデルはケルディッシュ理論と呼ばれる。ケ
ルディッシュ理論の優れた点は、多光⼦吸収とトンネル効果が起こる範囲を、このモデル
において定義したパラメーターであるケルディッシュパラメーターによって区別できるこ
とである。ケルディッシュパラメーターôは以下の式で表されるものである。 
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ô =
5√î∗ö
|'O

 (2.86) 

上記の式において、5はレーザーの周波数、î∗は電⼦の換算質量、öはバンドギャップエ
ネルギー、|は電気素量、'Oはレーザー電場を意味する。ケルディッシュパラメーターは、
レーザー電場の振動時間と電⼦がポテンシャル障壁を通り抜け時間の⽐によって定義され
ている。ô ≫ 1となる場合は多光⼦吸収が⽀配的であり、⼀⽅でô ≪ 1となる場合はトンネ
ル効果が⽀配的である。 
 ケルディッシュ理論による固体の光電離率ḋ9Pは以下の式で記述される。 

ḋ9P =
25
9*

ù
5î∗

ℏô)
û

=
#
ü(ô, () × exp °−*〈( + 1〉

P(ô)) − '(ô))
'(ô#)

§ (2.87) 

上記の式において、ô) = ô/a1 + ô#、ô# = 1/a1 + ô#、〈(〉の記号は(の整数部分を意味し、
Pと'の関数はそれぞれ第⼀種完全楕円積分と第⼆種完全楕円積分で、関数ü(ô, ()は、 

ü(ô, () = •
*

2P(ô#)
h exp °−*d

P(ô)) − '(ô))
'(ô#)

§ × ¶ ß*•
2〈( + 1〉 − 2( + d
2P(ô#)'(ô#)

®
!

'*%

 (2.88) 

であり、Φ(é) = ∫ exp()# − é#)7)Q
% 、( = (2ö/*ô))'(ô#)/ℏ5となる、図 2.10 に式(2.87)によ

って計算された光電離率と表 2.4にその計算条件を⽰す。表 2.4においてîDは電⼦の質量を
意味する。 

 
図 2.10 ケルディッシュ理論による光電離率 

 
表 2.4 図 2.10のケルディッシュ理論による光電離率の計算条件 

バンドギャップエネルギー ö [eV] 9 eV 

電⼦の換算質量 î∗ [kg] 0.5îD 
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2.4.2 ⾃由電⼦のエネルギー吸収 

 伝導帯へ遷移した⾃由電⼦は、その電⼦にレーザーが照射された際にレーザー電場加速
による逆制動放射（inverse bremsstrahlung）を通してそのレーザーのエネルギーを吸収する。
また、誘電体における伝導帯の⾃由電⼦は⾦属における⾃由電⼦と同じような振る舞いで
あり、その⾃由電⼦の存在は誘電体の光学特性を⾦属と似たような振る舞いにさせるもの
である。 
 ⾃由電⼦が存在する物性を記述するモデルの⼀つとしてドルーデモデルがある。ドルー
デモデルは、⾃由電⼦とイオンによって構成され、電⼦とイオンもしくは電⼦と電⼦の相
互作⽤は衝突のみによって⾏われるという仮定のもと、その⾃由電⼦の運動を古典的な運
動⽅程式に当てはめることで導かれる。ドルーデモデルでは、複素誘電率´を̅以下の式に
よって表される。 

´̅ = 1 − 5R# °
Q#

1 + 5#Q#
+ <

Q#

5Q(1 + 5#Q#)
§ (2.89) 

ここでは、Qは電⼦の衝突によってなされる散乱の緩和時間、5は外部電場の周波数、5Mは
プラズマ周波数であり、プラズマ周波数5Mは、 

5M = •
|#dD
u%î

 (2.90) 

で与えられる。|は電気素量、dDは⾃由電⼦密度、u%は真空の誘電率、îは電⼦の有効質量
を意味する。 
 

2.4.3 衝突励起 

 伝導帯に存在する⾃由電⼦は、レーザー電場のエネルギーを吸収することで、⾼いエネ
ルギー状態になる。その⾃由電⼦の中で、価電⼦帯の電⼦を伝導帯に遷移できるほどのエ
ネルギーを吸収したものは、その価電⼦帯の電⼦と衝突することによって新たに励起を引
き起こす。この励起現象を衝突励起（collisional excitation）もしくは衝突電離（impact 
ionization）と呼ぶ。図 2.11 にその現象の概略を⽰す。レーザー電場がより超⾼強度である
場合、衝突励起が連鎖的に発⽣し、より多くの⾃由電⼦が⽣成されることがある。この現
象のことを、電⼦なだれ（electron avalanche）やアバランシェ電離（avalanche ionization）
という。 
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図 2.11 衝突電離 

 

2.4.4 レート⽅程式 

 上記で説明した電⼦励起現象の数々（光励起、⾃由電⼦のエネルギー吸収、衝突電離）
は、そこで⽣成される⾃由電⼦密度を基準として、レート⽅程式（rate equation）によって
定量的に記述される。最もシンプルなレート⽅程式は、光電場'Oを変数として、以下のよ
うになる。 

≠dD
≠/

= ḋ9S('O) + q('O)dD (2.91) 

ここでは、dDは⾃由電⼦密度、ḋ9Sは光励起によって⽣成された⾃由電⼦の密度、αは衝突
励起係数を意味する。式(2.91)において、⼀つ⽬の項が光励起によって⽣成された⾃由電⼦
の密度、⼆つ⽬の項が衝突励起によって⽣成された⾃由電⼦の密度であり、⼆つ⽬の項で
は、衝突励起による⾃由電⼦⽣成がその時間に存在する⾃由電⼦密度に依存していること
を⽰している。 
 式(2.91)では衝突電離を衝突励起係数αで記述していたが、本来、衝突励起は励起できる
ほどのエネルギーを吸収した伝導帯の⾃由電⼦のみによってなされるものである。そこで、
⾃由電⼦のエネルギー順位によって衝突励起に寄与する電⼦を制限した理論モデルが、マ
ルチレート⽅程式である[112,113]。以下にマルチレート⽅程式を⽰す。 
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≠dD
(%)

≠/
= ḋ9P + 2qØdD

(6) −∞)MTdD
(%)	

≠dD
())

≠/
= ∞)MTdD

(%) −∞)MTdD
())	

⋮	
≠dD

(6"))

≠/
= ∞)MTdD

(6"#) −∞)MTdD
(6"))	

≠dD
(6)

≠/
= ∞)MTdD

(6")) − qØdD
(6) 

(2.92) 

ここで、Çは伝導帯における離散化されたエネルギー状態の数、dD
(6)はÇのエネルギー状態

における⾃由電⼦密度、ḋ9Pは光電離率、qØは衝突電離率、∞)MTは⼀光⼦吸収確率を意味す
る。上記のÇは 

Ç = ≤
uKL,T
ℏ5O	

+ 1≥ (2.93) 

と表され、5Oはレーザーの周波数、uKL,Tは伝導帯の電⼦が衝突電離を引き起こすのに必要
最低限のエネルギーであり、 

uKL,T =
1 + 2¥
1 + ¥

(ö + 〈uE+K〉)	 (2.94) 

と⽰され、¥ = îUV/îWV、îUVは伝導帯における電⼦の有効質量、îXVは価電⼦帯におけ
る電⼦の有効質量、öはバンドギャップエネルギー、〈uE+K〉はポンデロモーティブエネルギ
ーを意味する。ポンデロモーティブエネルギー〈uE+K〉は、 

〈uE+K〉 =
|#'O
4î∗5O

 (2.95) 

となり、換算質量î∗はî∗ = (1/îUV + 1/îWV	)")	である。ポンデロモーティブエネルギー
は、空間的・時間的に振幅が変化する電磁波の中で、運動する荷電粒⼦が感じるポテンシ
ャルエネルギーでありそのエネルギーも必要最低限のエネルギーに加算される。 
 

2.4.5 臨界電⼦密度 

 式(2.96)で⽰されたプラズマ周波数がレーザー周波数と等しい⾃由電⼦密度を臨界電⼦密
度dKLという。臨界電⼦密度dKLは以下で表され、 

dKL =
5#u%îD

|#
 (2.96) 

ここで、5はレーザーの⾓周波数、u%は真空の誘電率、îDは電⼦質量、|は電気素量である。
この臨界電⼦密度は、レーザーアブレーションの閾値として⽤いられることが多い[114–
117]。臨界電⼦密度がアブレーション閾値を意味するという主張に、価電⼦帯の電⼦は固
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体の結合軌道を形成していることから、⼀定の割合の価電⼦帯の電⼦が⾃由電⼦になると、
材料は不安定になりアブレーションが開始されるというものがある[118]。他にも、臨界⾃
由電⼦密度に達すると、吸収が⾮常に⼤きくなり、たとえ少量のエネルギーであってもア
ブレーションを引き起こすのに⼗分であるという主張もある[118]。 
 

2.5 電⼦格⼦相互作⽤ 

 超短パルスレーザーが物質に照射され、物質内の電⼦が吸収したエネルギーは、格⼦系
に移⾏する。そのことを電⼦格⼦相互作⽤という。本節ではその電⼦格⼦相互作⽤とそれ
を記述する⼆温度モデルについて簡単に述べる。本節の内容は[111,118]を参考にした。 
 超短パルスレーザーが物質に照射されると、物質内の電⼦はそのエネルギーを吸収する。
エネルギー吸収によって、電⼦温度は上昇し、電⼦温度と格⼦温度の間で⾮熱平衡状態
（電⼦系と格⼦系の⾮熱平衡状態）になる。その後の電⼦系と格⼦系のエネルギーのやり
とりは、フーリエの法則に従うとされ[119]、 

e,
≠#,
≠/

= −eF
≠#F
≠/

= −q(#F − #,) (2.97) 

で表される。ここで、#,は格⼦温度、#Fは電⼦温度、e,は格⼦系の熱容量、eFは電⼦系の熱
容量、qは電⼦格⼦系のエネルギー交換率を表す。式(2.97)に空間的な熱散逸の影響を考慮
すると、 

eF
≠#F
≠/

= div(∑F∏#F) − q(#F − #,) + ü	

e,
≠#,
≠/

= div(∑,∏#,) + q(#F − #,) 
(2.98) 

のように表すことができる。ここで、∑Fは電⼦系の熱伝導率、∑,は格⼦系の熱伝導率、ü

は外部からのエネルギー吸収を表し、今回の場合、吸収されたレーザーエネルギーを意味
する。これらの電⼦系と格⼦系の温度によって評価されるモデルを⼆温度モデル（two-
temperature model）と呼ぶ。この⼆温度モデルは、電⼦温度#Fと電⼦温度#3によって記述さ
れているため、電⼦系および格⼦系のそれぞれのエネルギー分布が、それぞれが⼀様な熱
平衡分布であるという仮定の上で成り⽴っている。もし、電⼦系における各々の電⼦が⾮
熱平⾏状態である場合、つまり電⼦電⼦散乱によって電⼦系が熱平衡状態になるまでの間
の場合、⼆温度モデルにそのまま電⼦温度を適⽤するのには疑問が残るとさている[120]。
⼆温度モデルは、⾃由電⼦が存在する⾦属で⽣じるアブレーション現象に適⽤されたもの
が多いが[121]、誘電体におけるアブレーション現象に適⽤された例もある。L. Jiangらの研
究では[115]、レート⽅程式と⼆温度モデルを⽤いて、超短パルスレーザー照射時のクレー
タプロファイルをシミュレーションしており、そのシミュレーションにおいて⾃由電⼦密
度を閾値としたものと格⼦温度を閾値としたものを⽐較したところ、それらの結果は⾮常
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に類似していることがわかった。また、B. Chimier らの研究では[122]、レート⽅程式と⼆
温度モデルによってレーザー誘起損傷閾値とアブレーション閾値をシミュレーションして
おり、そのシミュレーションで得られたそれらの閾値のパルス幅依存性は実験値とよく⼀
致した。 
 

2.6 表⾯加⼯と内部加⼯ 

2.6.1 表⾯加⼯における粒⼦放出 

 超短パルスレーザー照射を通じて、ある⼀定以上のレーザーエネルギーが物質に吸収さ
れると、その物質の粒⼦が放出される。本節では、表⾯加⼯⽣じるような粒⼦放出につい
て説明する。まず、熱⼒学的観点から、電⼦格⼦相互作⽤を通じて格⼦系の温度が上昇し
た後に⽣じる物質の粒⼦放出、つまりアブレーション現象について相図を⽤いて説明する。
それに加えて、誘電体材料で⽣じるとされる、電磁相互作⽤に起因するアブレーション現
象についても説明する。本節の内容は[111,118]を参考にした。 
 粒⼦放出のメカニズムは、熱⼒学的な相図（および状態図）を⽤いてよく議論される。
相図は、横軸に材料の密度!、縦軸に物質の温度#をプロットしたものが⽤いられる[118]。
この相図を説明するために、[123]から引⽤した! − #プロット（図 2.12）を⽤いて、以下で
その説明を⾏う。図 2.12の! − #プロットは、物質の液相と気相のバイノーダル曲線によっ
て特徴付けられており、それぞれバイノーダル線（binodal）とスピノーダル線（spinodal）、
臨界点（critical point: CP）と三重点（triple point: TP）が記載されている。バイノーダル線
は状態の安定点を繋げた線であり、その両側は準安定状態である。その状態の安定性が変
化する箇所をスピノーダル点といい、その点を繋げた線がスピノーダル線である。このス
ピノーダル線の内側は、液体（liquid: L）と気体（vapor: V）が不安定な状態にある[9]。 
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図 2.12 ! − #プロット 

（[123]より引⽤） 
 
 超短パルスレーザーによってなされる照射物質の状態変化は、図 2.12 における三つの軌
跡（path 1、path 2、path 3）とそれに続く断熱冷却によって説明される。超短パルスレーザ
ーが照射されて、電⼦系と格⼦系が平衡状態になる間、つまり格⼦系の温度が上昇する間
は、それまでの時間が短く（おおよそ数ピコ秒）、物質の膨張はほとんど⽣じない。その
ため、まず初めに、固体の密度は変化せずに温度のみが上昇する定積加熱が引き起こされ
る。これは、図 2.12 において、固体の密度を意味する横軸では変化せず、固体の温度を意
味する縦軸で変化することを意味する。図 2.12 の縦軸で⽰されるように温度が上昇した状
態は、その上昇した温度によって、物質の相状態は主に三つの軌跡（path 1、path 2、path 3）
をたどることになる。 
 図 2.12の path 1は、この状態が完全に気相であることを意味し、放出されるプルームの
中でも速い成分として現れる[118]。図 2.12の path 2は、path1と⽐較してより低い温度であ
り、圧⼒によって誘起される断⽚化もしくは臨界相分離が発⽣する[118,125]。図 2.12 の
path 3 は、断⽚化を引き起こすには⼗分ではないが、その領域で熱散逸するよりも⼗分に
早くその状態になる。その後、バイノーダル線を超えて準安定領域に⼊ると、そこで均質
な気泡形成、つまり相爆発が始まる。その状態は液体と蒸気の混合物に分割されたもので
あり、スピノーダル限界に近づくほどその状態変化が⽀配的になる。この相爆発が、超短
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パルスレーザーアブレーションによって引き起こされる材料除去の⽀配的なメカニズムで
あると考えられている[118,126]。 
 上記で説明された材料放出のメカニズムは熱⼒学的な記述によってなされてきたもので
あるが、その物質が誘電体の場合は電磁相互作⽤に起因するクーロン爆発というアブレー
ション現象が⽣じる。クーロン爆発は、物質内で複数の電⼦が⼀⻫に失われた時、その電
⼦が失われることにより⽣じた正の電荷の原⼦が、それぞれのクーロン斥⼒によって反発
することで⽣じるものである。 
 このクーロン爆発は、誘電体における超短パルスレーザーアブレーション現象において、
実験的に確認されている。誘電体の超短パルスレーザーアブレーション現象には、ジェン
トルアブレーション、ストロングアブレーションと呼ばれる⼆つの現象が確認されている
[127–131]。例えば、A. C. Tamらの研究[128]では、レーザーショット数の増加によって、加
⼯痕形状（表⾯の滑らかさなど）やアブーレーション効率に⼤きな違いをもたらすことが
報告された。その中で、低ショット数かる低フルエンスの時に⽣じるのがジェントルアブ
レーションであり、そのジェントルアブレーションは、イオン⾶⾏時間分光調査に基づく
実験[129,130]から、クーロン爆発によってなされたものであるとされる。⼀⽅で、ストロ
ングアブレーションは、その加⼯痕に溶融した痕跡（液滴等）が確認されていることから、
相爆発[123,132,133]によって引き起こされると理解される。このこのストロングアブーレ
ーションは、ジェントルアブレーションと⽐較して、アブレーション効率が⾼い。 
 

2.6.2 内部加⼯ 

 超短パルスレーザーによって加⼯試料の内部のみを加⼯することを内部加⼯という。透
明誘電体材料の内部加⼯は、超短パルスレーザーの超⾼強度性によって⽣じる透明誘電体
材料内での⾮線形吸収現象を利⽤したものである。⽯英ガラスなどの透明誘電体材料のバ
ンドギャップエネルギーは、超短パルスレーザーで使⽤されるレーザーの光⼦エネルギー
よりも⾮常に⾼い。例えば、波⻑ 800 nmの光⼦エネルギーは〜1.5 eVであるのに対し、⽯
英ガラスのバンドギャップエネルギーは〜9 eVである。そのため、⼀光⼦によってバンド
ギャップを超えることはなく、線形な吸収は⽣じない。しかし、超短パルスレーザーのよ
うに光強度が⾮常に⾼い場合、多光⼦吸収やトンネル効果、アバランシェ電離が⽣じ、⾮
線形な吸収が⽣じる。⾮線形吸収が⽣じた後、電⼦に吸収されたエネルギーは、電⼦格⼦
作⽤を介して、材料の⾮可逆的変化をもたらす。⾮線形吸収現象は、超⾼強度な光が照射
された際に⽣じる。ある材料の内部にレーザーを集光した場合、その集光領域で光強度が
⾼くなり、光強度が⼀定の値を超えれば、集光領域周辺のみでエネルギー吸収が⽣じる。
つまり、エネルギー吸収が⽣じた材料内部の集光領域周辺のみに、材料の⾮可逆的な変化
をもたらすこととなり、材料の内部を加⼯することができるのである。 
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 超短パルスレーザー加⼯による透明ガラス材料の内部加⼯状態は、レーザーパルスのエ
ネルギーに依存して、三つに分類される。⼀つは、低エネルギーの場合に⽣じる、屈折率
が増加した状態である。この状態を Type-Iという。この屈折率の増加は、その領域で等⽅
的に⽣じ、その値はおおよそ 10-4から 10-3である。この屈折率が増加した状態は、⽯英ガ
ラスを構成する SiO4四⾯体の六員環構造の結合が切断され、三員環および四員環が⽣成さ
れることで、体積密度が増加したことに由来すると考えられている[134]。⼆つは、中エネ
ルギーの場合に⽣じる、異⽅性ナノ構造が⽣成された状態である。この状態を Type-IIとい
う。この異⽅性ナノ構造は数⼗ nm以下の横幅の⼤きさであり、レーザーの偏光⽅位に応
じてその異⽅性の空間的⽅向が変化する。レーザー加⼯条件次第では、その異⽅性ナノ構
造が周期的に形成されたナノ周期構造を形成することもある。可視光領域のレーザーで
は、その波⻑に⽐べて異⽅性ナノ構造の⼤きさが⼗分に⼩さいため、異⽅性ナノ構造に由
来した構造複屈折が⽣じる。この異⽅性ナノ構造の終状態では、⽯英ガラス中の酸素が豊
富な箇所および⽋乏している箇所が周期的に形成されていることが確認されている[135]。
三つは、⾼エネルギーの場合に⽣じる、ボイドやクラックが⽣成された状態である。この
状態を Type-IIIという。この状態は、他の⼆つの状態に加えて、ボイドやクラックなどの
熱機械的効果（圧縮、圧⼒波、希薄波、キャビテーションなど）に由来するものが⽣じて
いる。 
 

2.7 加⼯終状態 

 超短パルスレーザーを物質に照射し加⼯現象が⽣じた後、その加⼯終状態はその形状も
含め加⼯される前の始状態から変化する。本項において、加⼯終状態で⾒られる変化の⼀
つである⽋陥とその⽋陥が⼀因で⽣じるとされるインキュベーション効果について説明す
る。本節の内容は[111,118]を参考にした。 
 

2.7.1 ⽋陥 

 超短パルスレーザーが照射されることで物質に吸収されたエネルギーは、電⼦格⼦相互
作⽤などを通して、その物質内で散逸される。広いバンドギャプを有する誘電体において、
そのエネルギー散逸過程で、アブレーションなどの加⼯現象以外にも、物質の状態を変化
させるものがある。それは、固体内部で⽣成される励起⼦（exciton）や⾃⼰束縛励起⼦
（self-trapped exciton: STE）、⽋陥（defect）であり、その固体に過渡的および永久的な変化
をもたらす。以下では、励起⼦や⾃⼰束縛励起⼦、⽋陥が⽣成される過程について説明す
る。 
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 広いバンドギャップを持つ誘電体に超短パルスレーザーが照射された際、多光⼦吸収や
トンネル効果などの⾮線形吸収現象によって電⼦励起が誘発され、伝導体に電⼦が遷移し、
それと同時に価電⼦帯に正孔が⽣じる。その時、電⼦と正孔がクーロン⼒で束縛されるこ
とがある。このように電⼦と正孔が結び付いた状態のことを励起⼦（exciton）と呼ぶ。こ
の励起⼦は電気的に中性である。広いバンドギャップを持つ誘電体における、励起⼦エネ
ルギー準位[110]を図 2.13に⽰す。励起⼦が⽣成される過程は、⼀度伝導体に遷移した励起
電⼦が⾮弾性散乱過程を経て⽣成されるもの（図 2.13 (a)）や励起⼦のエネルギー準位にレ
ーザー光⼦が直接吸収されるもの（図 2.13 (b)）が考えられる。広いバンドギャップを持つ
誘電体の場合、これらの過程は超短パルスレーザーが照射されてからおおよそ 1 ps 以内の
時間で⽣じることが多い[110]。 

 
図 2.13 励起⼦エネルギー準位とその⽣成過程 

 
 励起⼦はそれが存在する箇所に局所的な格⼦の変形を引き起こし、その変形がある程度
強くなると格⼦歪みによって電⼦正孔対が束縛される[136]。このように束縛された励起⼦
のことが⾃⼰束縛励起⼦である。格⼦歪みが⽣じるような励起⼦は、時間経過とともに⾃
⼰束縛励起⼦となる。また、格⼦歪みの中に正孔が閉じ込められ、その正孔の存在によっ
て⾃由電⼦を捕獲した場合においても、⾃⼰束縛励起⼦が⽣成される[110]。このような⾃
⼰束縛性は、主に広いバンドギャップを持つ誘電体（⽯英ガラス（SiO2）やアルカリはラ
イドなど）において⽣じる[110]。例えば、⽯英ガラスは、中⼼にケイ素（Si）が位置し、
その四隅にそれぞれ酸素（O）が存在する SiO4 四⾯体構造であるが、⾃⼰束縛励起⼦が⽣
成されると、正孔による電⼦捕獲で SiO2 格⼦の強い歪みが伴い、シリコンと酸素の結合が
切れて、酸素アニオンが元々の格⼦の位置からずれたような構造ができるとされる[137]。 
 ⾃⼰束縛励起⼦は、電⼦のホッピングによって緩和する[110]。⾃⼰束縛励起⼦が再結合
すると、ルミネセンスが⽣じる[110,138–140]。例えば、⽯英ガラスでは、励起直後に⻘⾊
の光を発⾏し[110,137]、この発光は、⽯英ガラスのバンドギャップエネルギーに対して、
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⼤きなストークスシフトに対応することがわかる。 
 これらの光励起は誘電体内における格⼦構造において空格⼦点や格⼦間原⼦などの⽋陥
を⽣成することも⼗分にあり[110]、その中でも、⾃⼰束縛励起⼦は、電⼦励起による⼀連
の緩和過程において格⼦構造の変位によって固有の⽋陥を開始するのに必要なエネルギー
（数 eV）を保持している[110]。 
 超短パルスレーザー照射に⽣じる⽋陥はその固体の種類によって異なるが、⽯英ガラス
（SiO2）の場合では、E’中⼼（E’ center）、⾮架橋酸素正孔中⼼（Non-Bridging Oxygen-Hole 
Center: NBOHC）、酸素過剰型⽋陥（peroxy linkage）と呼ばれる点⽋陥が⽣成される[136]。
E’中⼼は酸素が結合されず酸素が⽋乏した⽋陥であり、⼀⽅で⾮架橋酸素正孔中⼼はその
結合されなかった酸素を有するものである。また、未結合の酸素が、元々結合している酸
素とシリコンの間に⼊り込み、酸素過剰型⽋陥が形成されることもある。これらの⽋陥は、
本来のバンド構造に新たな準位を⽣成することを意味する[110]。図 2.14にそのエネルギー
順位を単純化したものを⽰す。 

 
図 2.14 ⽯英ガラス（SiO2）のエネルギー準位の模式図 

 

2.7.2 インキュベーション効果 

 超短パルスレーザーを加⼯試料に照射した際に、その加⼯試料で加⼯が⽣じ始めるフル
エンスのことを、閾値フルエンスという。この閾値フルエンスは、ある特定の箇所に対し
てシングルパルス照射した際に測定されるものと、マルチパルス照射した際に測定される
ものがあるが、ほとんどがシングルパルス照射した際に測定されるものが⽤いられる。シ
ングルパルス照射した際のこの閾値フルエンスとマルチパルス照射した際の閾値フルエン
スを⽐較すると、マルチパルス照射した際の⽅が低く、パルス数が多いほどその閾値が下
がる傾向になることが知られている。このように照射するパルス数が多いほどその閾値フ
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ルエンスが下がることを、インキュベーション効果という。このインキュベーション効果
は、前項 2.7.1で説明した⽋陥の存在が⼀因である。マルチショット照射する場合、初めの
⽅のパルスによって⽋陥が⽣成され、その⽋陥によって加⼯試料の閾値が下がっていると
解釈することができる。ただ、インキュベーション効果の原因は、⽋陥の存在だけではな
く、他にも熱蓄積や応⼒なども⽰唆される。 
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第3章 表⾯加⼯現象の過渡反射イメージ
ング 

3.1 はじめに 

 超短パルスレーザー誘起アブレーションに由来する材料の表⾯加⼯現象は、熱影響を極
めて抑え、様々な材料の⾼精度な加⼯を可能にする[141]。⽯英ガラスは、耐熱性、透過性、
絶縁性、耐薬品性などの優れた特性を有している反⾯、硬度が⾼く脆性材料であることか
ら難加⼯材料として知られている。それに対して、超短パルスレーザー加⼯は、機械加⼯
や従来のレーザー加⼯（連続波レーザーや数ナノ秒以上のパルスレーザー）では困難であ
った、⽯英ガラスの⾼精度な微細加⼯を実現できると期待されている。超短パルスレーザ
ー加⼯には多くの加⼯パラメーターが存在し、⽯英ガラスに対して任意の加⼯を実⾏する
際には、その加⼯形状などに応じてレーザー加⼯パラメーター（レーザー波⻑、パルス幅、
パルスエネルギー、偏光、繰り返し周波数、パルス数、スポットサイズなど）を最適化す
ることが重要となる。しかし、⽯英ガラスのフェムト秒レーザー加⼯に関する多くの先⾏
研究では、近⾚外領域の波⻑（例えば、800 nmや 1030 nm）が使⽤されており、多くの加
⼯パラメーターに対する加⼯特性の評価や加⼯現象の理解は⼗分とは⾔えない。したがっ
て、他の加⼯パラメーター、特に近⾚外領域以外の波⻑で加⼯を実⾏し、その加⼯特性の
評価や加⼯メカニズムを理解することが、加⼯パラメーターの最適化に重要となる。 
 著者は、以前、波⻑ 400 nmの可視フェムト秒レーザーで⽯英ガラスを加⼯した際のアブ
レーションの閾値を調べた[104]（詳細は付録 A に記載される）。その研究において、アブ
レーションされたクレーターには、「ジェントルアブレーション（gentle ablation）」と「ス
トロングアブレーション（strong ablation）」の⼆つの領域が確認された。そのクレーターを
図 3.1 に⽰す。図 3.1 において、D1 がストロングアブレーション由来する加⼯領域、D2 が
ジェントルアブレーション由来する加⼯領域である。この⼆つの領域は、それぞれクーロ
ン爆発[130,142]と相爆発[123]によるアブレーション現象によるものであると説明された。 
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図 3.1 波⻑ 400 nmの可視フェムト秒レーザーを 1パルス照射した時のクレーター形状 

（左図）、加⼯痕の断⾯図、（右図）原⼦⼒間顕微鏡像 
 
 図 3.1で確認された⼆つのアブレーション現象のうちの 1つであるストロングアブレーシ
ョンのアブレーション過程は、先⾏研究[143]で考察された。その先⾏研究[143]で提案され
たアブレーション過程を図 3.2に⽰す。図 3.2は⾚外フェムト秒レーザーによる誘電体材料
のアブレーション過程を⽰したものであり、その概要を簡単に説明する。まず、レーザー
が照射されてから 1 ps以下を⽰す(a)では、レーザーによって⾃由電⼦（free electrons）が⽣
成され、その⾃由電⼦密度が臨界⾃由電⼦密度を超え、光学破壊（optical breakdown）が⽣
じている。次に、1 psから 10 nsの間に、光学破壊によって⽣じたプラズマが膨張している
様⼦を⽰しており、それに伴い、⼤気中での衝撃波の発⽣および溶融領域が外に追いやら
れ、縁に位置するリムが⽣成される。それ以降の時間経過ではプラズマや溶融領域が拡散
し、アブレーションが終了すると溶融領域が再凝固してそのクレーター形状が形成される。 
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図 3.2 ⾚外フェムト秒レーザーによる誘電体材料のアブレーション過程 
(a-d) アブレーション過程、(e) (a-d)の過程の時間スケール 

（[143]より引⽤） 
 
 図 3.1 のクレーター形状から確認された⼆つのアブレーション現象のダイナミクスにつ
いて、図 3.2 の⾚外フェムト秒レーザーによる誘電体材料のアブレーション過程を元に考
察する。図 3.1 において、その⼆つの領域が確認されたクレーターにおいて、ストロング
アブレーションによって形成された溶融痕であるリム構造が、ジェントルアブレーション
によって形成された浅いクレーターの上にできていることがわかる。このリム構造は、図
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3.2で⽰される通り、プラズマ膨張に伴い、溶融領域が外に追いやられることに⽣成される
ものである。そうすると、図 3.1 のリム構造は、浅いクレーターが形成された後に、プラ
ズマ膨張によってその浅いクレーターの上に⽣成したことが⽰唆される。もしこのリムが
浅いクレーターが形成される前に⽣成されたとすると、その浅いクレーターに由来したア
ブレーションがリム構造を含む領域を除去してしまい、加⼯終状態のクレーターにリム構
造は残らないはずである。つまり、そのようなリム構造の⽣成に由来するアブレーション
（ストロングアブレーション）と浅いクレーターに由来するアブレーション（ジェントル
アブレーション）は時間的に分離して⽣じるものであり、ジェントルアブレーションの⽅
がストロングアブレーションよりも発⽣し、それらが異なるダイナミクスによるものであ
ることが⽰唆される。 
 超短パルスレーザー誘起アブレーション現象の過渡測定に、ポンプ・プローブ法を⽤い
た過渡反射イメージングは有⽤であり、⾦属[144–146]、半導体[144,145,147]、誘電体
[144,148–153]、⾼分⼦[145]の励起、溶融、表⾯変形などの測定に利⽤されている。この過
渡反射イメージングでは、次のようなものが測定される。まず、光励起が起こり、反射率
を増加させる。反射率の増加はドルーデモデルに基づいたものであることが明らかにされ
ている[147,148,152,154]。次に、励起された電⼦が励起⼦として捕獲される、もしくはエネ
ルギーが格⼦系に移動し溶融が始まる。この溶融状態の反射率は、試料表⾯の反射率より
も低くなる[145,146]。その後、材料は膨張する。この時にニュートン・リングや希薄波の
兆候が確認される[147,151,152]。レーザー加⼯パラメーターや加⼯材料による過渡反射イ
メージの違いについて調査されている[146,154]。しかし、アブレーション現象の違い、特
にジェントルアブレーション現象のダイナミクスについては、不明なことが多い。 
 本研究では、波⻑ 400 nmの可視フェムト秒レーザーで確認された、ジェントルアブレー
ションとストロングアブレーションのアブレーションダイナミクスの実験的観察およびそ
の解明を⽬的とし、波⻑ 400 nmのフェムト秒レーザーによる表⾯加⼯を⾏えるポンプ・プ
ローブ法による過渡反射イメージング装置を開発し、その⼆つのアブレーション現象のダ
イナミクスを調べた。 
 

3.2 実験内容 

 本研究では、ポンプ・プローブ法による時間分解過渡反射イメージングを⾏った。図 3.3

に開発した反射型ポンプ・プローブイメージング装置の概略を⽰す。また、実際に開発し
た反射型ポンプ・プローブイメージング装置の外観を図 3.4 に⽰す。フェムト秒レーザー
光源には、チャープパルス増幅に基づくチタンサファイア再⽣増幅器を使⽤した。この光
源は、中⼼波⻑ 800 nmのガウシアンプロファイルのフェムト秒レーザーパルスを出射した。
レーザー装置のチャープパルス増幅システムにおける回折格⼦の距離を変えることでレー
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ザーのパルス幅を調整し、ジェントルアブレーションとストロングアブレーションの⼆つ
の影響が確認される領域を⽣成した。その際のレーザーパラメーターの詳細は後で述べる。
フェムト秒レーザーは、1/2λ波⻑板（half-wave plate: HWP1）と薄膜偏光⼦（thin-film 
plate: TFP1）の組み合わせにより、ポンプパルスとプローブパルスに分割された。ポンプ
パルスの波⻑は BBO結晶（barium borate crystal）を⽤いて第⼆次⾼調波の波⻑ 400 nmに変
換し、BBO 結晶の⼿前にある 1/2λ波⻑板（HWP2）と薄膜偏光⼦（TFP2）の組み合わせ
でエネルギーを調整した。ポンプパルスは焦点距離 75 mmの平凸レンズ（convex lens: CL1）
で集光し、⽯英ガラスの試料⾯に s偏光で⼊射⾓ 55度に照射した。斜⼊射のため、ビーム
形状とアブレーションクレーターは楕円形となった。ビームウエスト半径（1/e2）は Liu 

plot[155]を⽤いて、5Y = 11	µm、5Z = 4.6	µmと測定され、楕円率は 0.42であった。 
 TFP1で分割されたプローブパルスは、波⻑ 400nmのポンプパルスによって発⽣するアブ
レーションダイナミクスを顕微観察するために使⽤された。プローブパルスのプロファイ
ルは、タングステン製のピンホール（直径 50 μm）と⼆枚の平凸レンズからなる空間フィ
ルタを⽤いて⾼次モードを除去し、ガウシアンプロファイルに変換された。ポンプパルス
とプローブパルス間の時間遅延は、最⼩ステップサイズ 2 μmで最⼤動作距離 200 mmの遅
延ステージにより、最⼤ 1.2 ns まで調整可能であった。顕微鏡観察は、対物レンズ
（microscopic objective: MO）（50倍、N.A. = 0.42、W.D. = 17.0mm）を⽤いて⾏われた。対
物レンズの後⽅に配置した平凸レンズ（CL2）によりプローブパルスを集光し、試料⾯を
ほぼ平⾏光で照明した。試料からの反射光は再び対物レンズを通過し、薄膜偏光⼦（TFP3）
と 1/4波⻑板（quarter-wave plate: QWP1）により撮像系に輸送した。撮像系では、中⼼波⻑
800 nmのバンドパスフィルターにより、波⻑ 400 nmのポンプ光とアブレーション時に発⽣
するプラズマ発光などの波⻑800 nm以外の光が除去された。その後、チューブレンズ（TL、
f＝200 mm）によって集光し、12ビットの CMOSカメラで撮影した。 
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図 3.3 反射型ポンプ・プローブイメージング装置 
HWP：1/2λ波⻑板（half-wave plate）、TFP：薄膜偏光⼦（thin-film plate）、 
CL：平凸レンズ（convex lens）、QWP：1/4λ波⻑板（quarter-wave plate）、 
TL：チューブレンズ（tube lens）、MO：対物レンズ（microscopic objective）、 

BPF：バンドパスフィルター（bandpass filter） 
 

 

図 3.4 反射型ポンプ・プローブイメージング装置の外観 
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 ポンプ光とプローブ光の間の遅延時間ゼロ秒は、光カー効果を⽤いて決定された。この
⽅法は、⽯英ガラスやサファイアなどの透明誘電体材料のポンプ・プローブ実験に⼀般的
に⽤いられているものである[154]。図 3.5 に、光カー効果の測定に使⽤したシステムを⽰
す。試料を透過したプローブパルスは、グランレーザープリズム（gram laser prism: GLP）
の後に配置された光検出器（photo detector: PD）を⽤いて測定された。プローブ光は 1/4λ
波⻑板（QWP2）で直線偏光にし、GLP はクロスニコル状態で配置した。ポンプ光とプロ
ーブ光の偏光⾓は±45°であった。QWP2 による遅延を補償するために、1/4 λ波⻑板
（QWP3）を BBO結晶の前 に配置した。遅延時間を変化させたときに、光検出器で検出さ
れる光強度のピークの遅延時間をタイムゼロとした。このタイムゼロは、ポンプパルスと
プローブパルスのピークが重なる時間を表している。 

 
図 3.5 光カー効果の測定システム 

GLP：グランレーザープリズム（gram laser prism）、PD：光検出器（photo detector） 
 
 上記の諸条件を以下の表 3.1にまとめる。 
 

表 3.1 ポンプ・プローブ測定の条件 
ポンプ光 プローブ光 

レーザー波⻑ 400 nm レーザー波⻑ 800 nm 
パルス幅 400 fs パルス幅 400 fs 
レンズ f = 75 mm 対物レンズ 50倍 
⼊射⾓度 55 deg (s偏光) ⼊射⾓度 0 deg 

ビーム径(1/e2) 5Y = 11.2	µm 
5Z = 4.59	µm - - 

 
 試料は⽯英ガラス（23×23×1 mm、両⾯鏡⾯、AGC：合成⽯英ガラス AQ）を⽤い、3 軸
ステージ上に設置した。インキュベーション効果の影響を排除するため、ポンプパルスは
シングルショットで照射をされた。 
 本実験は、ジェントルアブレーションとストロングアブレーションが確認されるレーザ
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ー加⼯条件で⾏った。ポンプ光のパルス幅は 400 fs とした。また、ピークフルエンスは
6.88 J/cm2、8.23 J/cm2とし、それぞれジェントルアブレーション、ジェントルアブレーショ
ンとストロングアブレーションが測定できる値にした。ここで、ピークフルエンスとは、
⽯英ガラス試料の表⾯直前で集光された際のものを意味する。図 3.6(a, c)は、ピークフルエ
ンス 6.88 J/cm2の 400 fsパルスを照射したクレーターを⽰したもので、クレーターは幅 3.4 

μm、深さ 50 nmである。これはジェントルアブレーションに相当する[104]。図 3.6(b, d)は、
ピークフルエンス 8.23 J/cm2 で照射したクレーターを⽰す。このクレーターは、内側が幅
3.8 μm、深さ 130 nmの領域、外側が幅 4.9 μm、深さ 30 nmの浅い領域という⼆つの影響を
受けている。これらは、それぞれストロングアブレーションとジェントルアブレーション
に相当する[104]。これらのポンプパルスの条件下で、図 3.3 の反射型ポンプ・プローブイ
メージング装置を⽤いて時間分解測定を⾏った。 

 

図 3.6 波⻑ 400 nm、パルス幅 400 fsのレーザーパルスをシングルショット照射した際に
⽯英ガラス上に⽣成されたクレーターとのその断⾯ 

(a, c)ピークフルエンス 6.88 J/cm2、(b, d)ピークフルエンス 8.23 J/cm2のレーザーパルスを使
⽤し、クレーター形状はレーザー共焦点顕微鏡で測定した。 

 

 

3.3 実験結果と考察 

 図 3.7 は、各遅延時間における⽯英ガラス上の時間分解反射イメージである。上段と下
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段の画像のピークフルエンスは、それぞれ 6.88 J/cm2と 8.23 J/cm2である。反射率は遅延時
間 1 ps付近で増加し、これは光励起による⾃由電⼦⽣成を⽰す[154]。その後、1 psを過ぎ
るとその反射率は減少してゆく。ピークフルエンス 6.88 J/cm2では、⾮照射⾯（元々の⽯英
ガラス表⾯）の反射率を下回ることはない。⼀⽅、ピークフルエンス 8.23 J/cm2では、⾮照
射⾯の反射率より低くなった。これは、溶融の兆候であると報告されている[145,146]。 

 
図 3.7 波⻑ 400 nmのポンプパルス照射後の⽯英ガラスの過渡反射イメージ 

(a-e) 上段はピークフルエンス 6.88 J/cm2、(f-j) 下段はピークフルエンス 8.23 J/cm2のもの。 
スケールバーは 5 μmを⽰す。 

 
 図 3.8は、図 3.7に⽰した時間分解反射イメージの三つの位置における反射率を遅延時間
毎にプロットした。最初の位置(A)はピークフルエンス 6.88 J/cm2 のイメージの中⼼である。
⼆つ⽬の位置(B)はピークフルエンス 8.23 J/cm2 におけるイメージの中⼼であり、三つ⽬の
位置(C)はピークフルエンス 6.88 J/cm2におけるイメージの中⼼である。三番⽬の位置(C)は、
ピークフルエンス 8.23 J/cm2 において、中⼼から) = −2.0	µmの距離に位置する。反射率の
変化は次のように定義される。 

Δ∫
∫%

=
∫(/) − ∫%

∫%
 (3.1) 

ここで、∫%と∫(/)は、それぞれポンプ光の⾮照射⾯（元々の⽯英ガラス表⾯）の反射率と
ポンプ光の照射⾯の反射率である。(C)は図 3.7(b, d)のジェントルアブレーションの位置に
相当する。この位置での局所的なフルエンスは 5.64 J/cm2であり、Liu plot を⽤いて得られ
たストロングアブレーションの閾値（7.80 J/cm2）よりも低い。反射率は遅延時間 1.5 ps で
増加しており、これは光励起による⾃由電⼦⽣成を⽰している。ΔR/R0 は、(A)、(B)、(C) 
でそれぞれ 5.92、7.77、4.69である。約 30 psで反射率がポンプ光の⾮照射⾯より低下して
いるのは、溶融の兆候である。この減少は、(B)のストロングアブレーションが起こった領
域でのみ確認され、ΔR/R0 〜 -0.5 である。これは、溶融後に発⽣するアブレーションはス
トロングアブレーションであると考えられる。遅延時間∞で得られた最終状態の反射率
ΔR/R0は、(A)、(B)、(C)でそれぞれ-0.196、-0.354、-0.216であった。 
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図 3.8 過渡反射イメージの三つの位置における反射率（ΔR/R0）の時間変化 
(A)はピークフルエンス 6.88 J/cm2のパルスで発⽣したクレーター上のもので、(A)の局所フ
ルエンスは 6.88 J/cm2である。(B)と(C)はピークフルエンス 8.23 J/cm2のパルスで⽣成され
たクレーター上でのもので、(B)と(C)の局所フルエンスはそれぞれ 8.23 J/cm2と 5.64 J/cm2

である。エラーバーは、同じ実験条件下での三つの反射像から計算された標準偏差を表
す。 

 
 図 3.8 の(A)と(C)の位置は、ジェントルアブレーションが⾏われなかった領域に相当し、
これらの位置での反射率の時間変化は似たような挙動を⽰した。遅延時間 1.5 ps 付近で反
射率が増加し、その後減少した。そして、この反射率の減少は、ストロングアブレーショ
ンとは異なり、⾮照射⾯の反射率を下回らなかった（遅延時間 30 ps 付近）。このように、
ジェントルアブレーションとストロングアブレーションに対応する反射率の変化は異なっ
ていた。図 3.9は、規格化反射率（(∫ − ∫G,&) (∫GN[ − ∫G,&)⁄ ）、すなわち図 3.8に⽰した最
⼤強度と 最⼩強度で規格化したもの）を⽰している。遅延時間 10 psから 40 psの場合、ジ
ェントルアブレーション(A, B)に対応する反射率低下の傾向は、ストロングアブレーショ
ン(B)に対応するものと異なっている。この反射率低下傾向の違いは、照射された試料が屈
折率の異なる⼆つの層に分離したと考察することができる。ジェントルアブレーションで
は、試料表⾯は光励起による⾼反射領域とアブレーションされていない表⾯の領域の⼆層
に分離する。その結果、両⽅の層から反射が検出され（図 3.9 の挿⼊図）、その後時間経過
に伴って反射率が徐々に低下した。また、図 3.7(h)に⾒られるリング状の反射率低下は、
試料表⾯が光励起によって⽣じた⾼反射領域の下に、溶融によって⽣じた低反射領域が現
れ、その領域のみの反射率が低下したことを表していると説明できる。 
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図 3.9 反射率（ΔR/R0）の時間変化（図 3.8）の規格化 

挿⼊図は、照射した試料を屈折率の異なる⼆層に分けた模式図である。nhrは励起によって
⽣じた⾼反射領域、nglassはアブレーションされていない⽯英ガラス試料である。 

 
 先⾏研究において反射率の過渡的な変化として希薄波による材料状態の変化が報告され
ている[147,151,152]。本研究で観測された反射率の時間変化と希薄波による反射率の時間
変化には違いがある。希薄波がアブレーション層と加⼯試料との境界に到達するのが遅れ
ると、希薄波とその加⼯⺟材が不連続性になることにより、⼀時的に反射率が上昇するこ
とが確認された[147]。本実験では、この⼀時的な反射率の増加は観察されなかった。この
理由は、加熱溶融を伴わないジェントルアブレーションが発⽣し、希薄化波が発⽣しなか
ったためと考察できる。 
 波⻑ 400 nmで発⽣したこれら⼆つのアブレーションが、他のレーザー加⼯パラメーター
（レーザー波⻑、パルス幅、パルスエネルギーなど）でも発⽣するかどうかの確認は未実
施であり、これらのアブレーション現象のダイナミクスを理解するためには、そのような
他のレーザー加⼯パラメーターでの検討が必要になる。 
 

3.4 おわりに 

 波⻑ 400 nmの可視フェムト秒レーザーを⽤いて、ポンプ・プローブ法を⽤いた過渡反射
イメージングにより、⽯英ガラスにおける超短パルスレーザー誘起アブレーション現象の
ダイナミクスを調べた。ピークフルエンス 6.88 J/cm2においてジェントルアブレーションの
みが発⽣した。反射率の時間変化は、6.88 J/cm2 の局所フルエンスの位置(A)で定量的に評
価された。ピークフルエンス 8.23 J/cm2においてジェントルアブレーションとストロングア
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ブレーションが発⽣した。この場合、反射率の時間変化は、(B)と(C)の位置で、それぞれ
8.23 J/cm2 と 5.64 J/cm2 の局所フルエンスで評価された。それぞれの局所フルエンスの値は、
ジェントルアブレーションとストロングアブレーションが発⽣する領域に対応するもので
ある。(A)、(B)、(C)ではそれぞれ ΔR/R0 = 5.92、7.77、4.69となり、三つの位置とも光励起
による⾃由電⼦⽣成によって反射率が増加した。その後、(B)では、遅延時間 30 ps 付近で
反射率が⾮照射⾯以下（ΔR/R0〜-0.5）に減少した。これは、溶融後に発⽣したアブレーシ
ョンが、ストロングアブレーションに相当すると考えられる。反射率の時間変化は(A)と
(C)でほぼ同じであり、ジェントルアブレーションに相当する。(A)と(C)では、反射率の減
衰傾向が遅延時間 20 ps付近で変化しており、光励起による⾼反射領域とアブレーションさ
れていない⽯英ガラス試料からの反射光が検出されたためであると考えられた。 
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第4章 内部加⼯現象の過渡透過イメージ
ング 

4.1 はじめに 

 ⽯英ガラスは硬度や耐熱性、透過性、絶縁性などの性能が優れているものの、その⽯英
ガラスの微細加⼯は脆性材料であったり硬度が⾼かったりすることから、特に機械加⼯に
おいて困難とされている。⼀⽅で、超短パルスレーザー加⼯は、超短パルスレーザーによ
る⾮線形吸収現象によって、⽯英ガラスの⾼品質かつ⾼精細な微細加⼯を実現することが
できる。そして、超短パルスレーザー加⼯は、⽯英ガラス加⼯において他の加⼯技術では
なし得ない加⼯を⾏うことができる。それが内部加⼯である。内部加⼯とは、超短パルス
レーザーを対物レンズで試料内部に集光し、その集光領域（<数 μm）のみを微細加⼯する
ものである。この内部加⼯は、その集光領域を⾛査することで、複雑なプロセスを必要と
せず、三次元に加⼯できるという利点を持っており、例えば、三次元光導波路や、光学デ
ータストレージ、マイクロ流路などの応⽤が期待されている。 
 第 3 章において、超短パルスレーザーによる加⼯現象のメカニズム、超⾼速時間領域の
ダイナミクスの解明を⽬的とし、ポンプ・プローブ分光法を⽤いた表⾯加⼯現象の過渡反
射イメージングを⾏った。しかし、内部加⼯現象を捉える場合、そのような反射イメージ
ングシステムは適していない。本研究では、今まで⾏ってきたポンプ・プローブイメージ
ング装置の測定対象範囲のさらなる拡⼤に向け、超短パルスレーザー加⼯の応⽤が期待さ
れる⽯英ガラスの内部加⼯現象を対象とした、ポンプ光を加⼯光としプローブ光を試料透
過光とする同軸⼊射型のポンプ・プローブイメージング装置を開発し、その測定を⾏った。 
 

4.2 実験内容 

 本研究において開発したポンプ・プローブイメージング装置の概略を図 4.1 に⽰す。レ
ーザー光源には波⻑ 800 nmのフェムト秒チタンサファイアレーザーを利⽤した。レーザー
光源のパルスレーザーを薄膜偏光⼦（thin film polarizer: TFP）で⼆つに分け、それぞれをポ
ンプ光とプローブ光として利⽤した。ポンプ光は対物レンズによって加⼯試料の内部に集
光され、それによって内部加⼯が⾏われた。ポンプ光には波⻑ 800 nmのフェムト秒パルス
レーザーを使⽤しており、ポンプ光のパルスエネルギーは 1/2λ波⻑板（half-wave plate: 
HWP）と薄膜偏光⼦によって調整した。また、照射するパルスの回数は電動シャッターに
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よって制御した。プローブ光はポンプ光に誘起された内部加⼯現象の透過イメージングに
使⽤した。プローブ光には、BBO結晶（barium borate crystal）によって 2倍波変換された波
⻑ 400nm のパルスレーザーを使⽤しており、対物レンズによって拡⼤された透過光イメー
ジを CMOSカメラでイメージングした。その際、CMOSカメラの前にバンドパスフィルタ
ー（bandpass filter: BPF）を設置し、プローブ光の波⻑とは異なる、波⻑ 800 nmのポンプ光
やプラズマ発光などの光を除去した。ポンプ光とプローブ光は、ダイクロイックミラー
（dichroic mirror: DM）を⽤いることで、同軸で垂直に⼊射し、透過イメージングを可能に
した。ポンプ光とプローブ光の遅延時間は、1ステップ間隔が 2 μmの遅延ステージによっ
て調整した。 

 

図 4.1 透過型ポンプ・プローブイメージング装置 
HWP：1/2λ波⻑板（half-wave plate）、TFP：薄膜偏光⼦（thin-film plate）、 

DM：ダイクロイックミラー（dichroic mirror）、MO：対物レンズ（microscopic objective）、 
BBO：BBO結晶（barium borate crystal）、CL：平凸レンズ（convex lens）、 

TL：チューブレンズ（tubes lens）、BPF：バンドパスフィルター（bandpass filter） 
 
 本実験の測定試料は、⽯英ガラス（23×23×1 mm、両⾯鏡⾯）であり、三軸⽅向に移動可
能なサンプルホルダーに設置された。ポンプ光による加⼯は、パルスエネルギーが 200 nJ、
パルス幅が 130 fs のパルスレーザーを全てシングルショットで⾏った。サンプルホルダー
を移動させることで、全ての測定でポンプ光がレーザー未照射の位置に照射された。対物
レンズによる集光の深さは、試料の表⾯から約 500 μmの位置であった。本実験の遅延時間
の基準は、ポンプ光とプローブ光の最⼤強度が重なる時間によって定め、その時間を t = 0 

psと定義した。 
 また、以下の式(4.1)のように、各遅延時間における透過光イメージ#2(/)は、ポンプ光の
照射中の透過光イメージ#をポンプ光の照射前の透過光イメージ#%で規格化することで、
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遅延時間毎の測定で⽣じるバックグラウンドの影響を除去した。 

#2(/) =
#(/)
#%
 (4.1) 

 上記の諸条件を以下の表 4.1にまとめる。 
 

表 4.1 ポンプ・プローブ測定の条件 
ポンプ光 プローブ光 

レーザー波⻑ 800 nm レーザー波⻑ 400 nm 
パルス幅

（FWHM） 130 fs* 
パルス幅

（FWHM） > 130 fs* 

エネルギー 200 nJ/pulse エネルギー < 40 nJ/pulse 
ショット数 1 遅延時間間隔 13 fs/step 

  遅延時間範囲 -160 ps-1.2 ps 

*対物レンズ（MO）⼊射前 
 

4.3 実験結果と考察 

4.3.1 過渡透過イメージングと⼲渉縞 

 ポンプ光照射中に測定したプローブ光の透過光イメージの⼀つを図 4.2に⽰す。図 4.2の
イメージは遅延時間 1.67 ps で測定されたもので、図中のスケールバーは 5 μm を⽰す。ポ
ンプ光のスポット径（1/e2）はおおよそ 2 μm であり、図 4.2 のそのスポット径に対応する
中央の領域がポンプ光照射領域となる。図 4.2 のポンプ光照射領域の周辺に、同⼼円状の
⼲渉縞のような光強度パターンが形成されていることがわかる。この⼲渉縞のような光強
度パターンの⼤きさは 10 μm を超えるものであることから、ポンプ光によってこのような
加⼯が⾏なわれているとは考えにくい。 
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図 4.2 透過型ポンプ・プローブイメージングによって得られた時間分解透過イメージ 

（遅延時間は 1.67 ps、スケールバーは 5 μm） 
 
 図 4.2で確認された⼲渉縞が、ホログラムによる微粒⼦計測技術[156,157]に使⽤されてい
る⼲渉縞と類似していることがわかった。この技術は、測定光である⼊射波とその⼊射波
が微粒⼦によって散乱された散乱波が⼲渉することによって⽣じる⼲渉縞から、観察対象
である微粒⼦の情報（⼤きさや位置、屈折率など）を取得するものである。本研究と関連
付けると、観察対象がポンプ光による状態変化領域、⼊射波がプローブ光、散乱波がポン
プ光由来の状態変化領域により散乱したプローブ光になる。ホログラムによる微粒⼦計測
技術の概念図とその関係を図 4.3 に⽰す。つまり、本装置によって得られた透過光イメー
ジから微粒⼦計測ホログラムと類似した⼲渉縞を確認し、これはポンプ光照射による材料
の状態変化によって⼲渉縞が形成されたことが⽰唆された。 

 
図 4.3 ホログラムによる微粒⼦計測技術の概念図と図 4.2で確認された⼲渉縞との関係 

（[158]より引⽤） 
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 透過イメージの時間変化について述べる。図 4.4に、x = 0 μmの y位置の透過光強度分布
を遅延時間毎にプロットしたものを⽰す。横軸が遅延時間、縦軸が y 位置、⾊でポンプな
しの透過光強度で割った透過光強度を⽰している。なお、ポンプ光とプローブ光の偏光は、
どちらも直線偏光で平⾏であった。この図 4.4において、y = 0 μmの遅延時間 0 ps周辺に⾒
られる強度の増加は、カーレンズ効果に対応していると考えられる。このカーレンズ効果
に関する議論は、次の段落で改めて⾏う。遅延時間 0 ps付近で y ± 2.5 μmの位置で⼲渉縞
の発⽣が確認できる。そして、この⼲渉縞が発⽣した後、その間隔や強度が遅延時間 1 ps

付近まで変化していることがわかる。これは、レーザー照射後すぐに材料の状態が変化し、
その状態が 1 psに渡って時間変化していることが⽰唆される。 

 

図 4.4 x = 0 μmにおける y位置の透過光強度分布の時間変化 
（ポンプ光とプローブ光の偏光：平⾏） 

 
 図 4.4 において考えられたカーレンズ効果について考察する。カーレンズ効果とは、光
カー効果の影響によって中央付近の屈折率が⾼くなり、平凸レンズのようなに働くことで
ある。この光カー効果は、光電場の強度によって物質の屈折率が変化する現象である。遅
延時間 0 ps では、ポンプ光の光強度に応じて光カー効果が⽣じ、それによってカーレンズ
効果が⽣る。そのカーレンズ効果によって、プローブ光が集束され、図 4.4 のように遅延
時間 0 ps 付近で透過光強度が上がったものと考えられる。カーレンズ効果であるかどうか
確かめるために、ポンプ光とプローブ光の偏光⽅位を変化させ、偏光の影響を確認した。
図 4.5は、図 4.4 の結果からプローブ光の偏光⽅位を 90 度回転させポンプ光と垂直にさせ
た条件下で過渡透過イメージングを⾏なったものである。これらの図を⽐較すると、この
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遅延時間 0 ps 付近で透過光強度の変化量が異なることがわかる。これは、ポンプ光とプロ
ーブ光の偏光⽅向を垂直にすることで、ポンプ光による光カー効果の影響をプローブ光が
受けなくなったからであると考えられる。 

 

図 4.5 x = 0 μmにおける y位置の透過光強度分布の時間変化 
（ポンプ光とプローブ光の偏光：垂直） 

 
 遅延時間をナノ秒まで延⻑させたときの結果を図 4.6の左図に⽰す。図 4.6において、⾮
常にわずかであるが、放射状に広がる強度の増加が確認された。この変化を詳細に捉える
ため、⼲渉縞の周期パターンを除算したものが図 4.6 の右図である。時間が経過するにつ
れ、強度増加領域が中央から放射状に広がっていることが確認できる。この現象は、先⾏
研究で知られている、ポンプ光照射によって発⽣する圧⼒波の伝播に対応していると考え
られる。この圧⼒波は弾性波の⼀種であり、弾性波の速度は基本的にその伝播する材料に
依存する。⽯英ガラスの弾性波の速度は、縦波 5.90 km/s、横波 3.75 km/s である[159]。図
4.6から、圧⼒波の伝播速度は約 5.9 km/sであると算出された。この伝播速度が⽯英ガラス
の縦波の弾性波の速度と⼀緒であることは、観測されたものが圧⼒波であることを裏付け
るものである。また、この圧⼒波の速度は、⽯英ガラスのレーザー加⼯に関する先⾏研究
[160]で測定された値とほぼ⼀致した。 



 

 72 

 
図 4.6 遅延時間ナノ秒領域までの x=0における y位置の透過光強度分布の時間変化と 

それを⼲渉縞の周期パターンで除算したもの 
 

4.3.2 透過イメージの⼲渉縞解析 

 4.3.1 で考察された⼲渉縞が、図 4.3 のような微粒⼦計測ホログラムに類似していること
から、ポンプ光による材料の状態変化により⼲渉縞が形成されていると考察した。このホ
ログラムによる微粒⼦計測技術は、⼊射波とその⼊射波が微粒⼦によって散乱された散乱
波の⼲渉縞から、微粒⼦の情報を得るものである。本研究と対応付けると、観察対象がポ
ンプ光による状態変化領域、⼊射波がプローブ光、散乱波がポンプ光由来の状態変化領域
により散乱したプローブ光になる。微粒⼦計測ホログラムの⼲渉縞から微粒⼦の情報（空 

 

図 4.7 透過イメージで確認された⼲渉縞を⽤いた再構成の概要 
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間分布や屈折率など）を取得していることを踏まえると、本研究で得られている⼲渉縞を
微粒⼦計測ホログラムと同様に扱えば、加⼯状態を推定可能なのではないかと考えられる。
そこで、微粒⼦計測ホログラムの先⾏研究で使⽤される再構成モデル（レイリー-ゾンマー
フェルトバックプロパゲーション）を⽤いて再構成を試みる。その概要を図 4.7に⽰す。 
 過渡透過イメージから得られた⼲渉縞の解析⼿法について説明する。今回測定された⼲
渉縞が観察対象つまりポンプ光照射による状態変化領域によるものだとすると、その⼲渉
縞イメージ I(r,0)は、⼊射波 E0と散乱波 Esを⽤いて、 

>(ª, 0) = |s%(ª, 0) + s+(ª, 0)|# (4.2) 

と表せる。今回、⼊射波と散乱波は平⾯波であると仮定する。今回は、微粒⼦計測ホログ
ラムに関する先⾏研究で提案されているレイリー-ゾンマーフェルトバックプロパゲーショ
ンを⽤いたモデルを利⽤して、再構成を⾏う。本モデルは 

'+(ª, é)
'%(ª)

≈
|"36Q

4*#
ℱ") Lℱ L

>
>%
− 1M |3Q(6

""\")!/"M (4.3) 

であり、散乱波の偏光状態の構造的回転がなく、散乱波の⼆乗の項が⾮常に⼩さく、⼊射
光が均⼀であるという仮定であれば、その散乱波について近似解を得ることができる。 
 まず、上記のモデルを⽤いた再構成の可不可について、加⼯終状態の測定において観察
された⼲渉縞のイメージから検証する。再構成結果を評価するため、加⼯終状態の z ⽅向
の⾛査イメージの測定を⾏った。その測定⽅法を図 4.8 に⽰す。本測定ではは、測定対象
である加⼯終状態に対して、対物レンズを z⽅向に⾛査し、z⾛査透過イメージを取得する。
加⼯終状態の加⼯条件は、今まで⾏ってきたポンプ・プローブ実験の条件と同様である
（表 4.1）。また、対物レンズと測定対象が最も近づいた位置を、z = 0 μmとして定義した。 

 
図 4.8 加⼯終状態の z⾛査イメージの測定⽅法 
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 図 4.8によって測定した加⼯終状態の z⾛査イメージを図 4.9に⽰す。図 4.9は z⾛査透
過イメージを、50 μmの範囲でその z位置毎に取得したものである。また、この z⾛査透過
イメージにおける y = 0 μmの x位置の光強度分布を z⽅向ごとにプロットしたものが図 4.10

になる。横軸が x 位置、縦軸が z 位置、グレースケールで規格化透過光強度を⽰した。図
4.9の z = 0.0 μmの⼀つの透過イメージを⽤いて⾏なった再構成結果と、これらの測定結果
を⽐較することで、再構成の可否について評価する。 

 
図 4.9 加⼯終状態の z⾛査イメージ 

zの範囲は 50 μmであり、それぞれのイメージの右下にその z位置を⽰す。 
スケールバーは 5 μmを⽰す。 
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図 4.10 加⼯終状態の z⾛査イメージ x位置の光強度分布 
 
 図 4.11 に 1枚の⼲渉縞イメージから再構成した結果（右図）とその⼀枚の⼲渉縞イメー
ジ（左図）を⽰す。さらに、これらの画像における x = 0 μmの透過光強度分布を、z軸にプ
ロットしたものを図 4.12に⽰す。図 4.12では、横軸が z位置、縦軸が規格化透過光強度で、
灰⾊の点が測定結果、⿊の線が再構成結果である。これらの結果を⾒て分かる通り、おお
よそ再構成結果が測定結果を再現できていることがわかる。そして、いままで観察されて
きた⼲渉縞は、加⼯状態の三次元構造を反映するようなホログラムであることが⽰唆され
る。 
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図 4.11 加⼯終状態の z⾛査イメージの⼀枚（z = 0 μm）とそれによる再構成結果 

（左図）加⼯終状態の z⾛査イメージの⼀枚（z = 0 μm）、（右図）再構成結果 
 

 
図 4.12 測定結果（図 4.10）と再構成結果（図 4.11）の中⼼における光強度の⽐較 

 
 これまで得られた加⼯終状態の再構成結果と過渡状態について再構成した結果を⽐較す
る。レーザー加⼯中の過渡状態、遅延時間 10 psの透過イメージに対して、式(4.3)の再構成
モデルを⽤いて再構成を⾏なった。図 4.13 に、遅延時間 10 ps の透過イメージから再構成
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した結果（右図）とその⼲渉縞イメージ（左図）を⽰す。過渡状態と終状態で三次元的に
強度や空間分布が異なることが確認できる。例えば、相対的な光強度・中央の明暗の間隔
が異なる。これらの違いは、過渡状態の状態変化（屈折率など）であることが⽰唆され、
これは再構成結果から三次元的な過渡状態の状態変化を評価できる可能性があると⾔える。 

 
図 4.13 過渡状態（遅延時間 10 ps）の透過イメージ（z = 0 μm）とそれによる再構成結果 
 

4.4 おわりに 

 ⽯英ガラスの超短パルスレーザー加⼯の超⾼速時間領域のダイナミクスの解明に向け、
⽯英ガラスの内部加⼯の超⾼速過渡透過イメージングを⾏った。透過光イメージのポンプ
光照射領域周辺に⼲渉縞が観測され、その⼲渉縞はポンプ光照射によって材料の状態変化
した領域からの散乱波と⼊射波が⼲渉したものであると考察された。ピコ秒付近の時間領
域でその⼲渉縞の強度や縞の間隔などが時間変化していることが確認され、その時間領域
において過渡的な材料の状態変化が⽰唆された。ナノ秒付近の時間領域において、放射状
に広がる透過光強度の増加が確認された。これは、ポンプ光照射によって発⽣する圧⼒波
の伝播に対応していると考えられ、その伝播速度は約 5.9 km/s であり、⽯英ガラスの縦波
の弾性波の速度とほぼ⼀致した。さらに、透過光イメージのポンプ光照射領域周辺に観察
された⼲渉縞を解析し、電磁場の三次元再構成を実施した。加⼯終状態の測定で観察され
た⼲渉縞を再構成すると、その結果は三次元⾛査イメージ結果をおおよそ再現しているこ
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とが確認された。この結果から、透過イメージで確認された⼲渉縞は、⼊射波と散乱波が
⼲渉したホログラムであり、三次元の加⼯状態を反映するものであると考えられた。加⼯
終状態の再構成結果と過渡状態の再構成結果を⽐較すると、三次元的に強度や空間分布が
異なることが確認できた。これらの違いは過渡状態の状態変化（屈折率など）であること
が⽰唆された。過渡透過イメージングで得られた⼲渉縞は、三次元的な過渡状態の状態変
化（加⼯形状や屈折率など）を評価できる可能性があると⾔える。 
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第5章 内部加⼯現象の複屈折イメージン
グ 

5.1 はじめに 

 超短パルスレーザーによるレーザーと物質の相互作⽤は、広く研究されている。特に、
透明誘電体材料は、光カーシャッター（optical kerr shutter）[161]、レーザー直接書き込み
（direct laser writing）[46]、レーザー加⼯（laser processing）[1]、励起誘電体におけるレー
ザー増幅 (Laser Amplification in excited Dielectrics: LADIE)[162,163]などの応⽤がある。超短
パルスレーザーによる物質との相互作⽤、特に超短パルスレーザー加⼯現象では、光カー
効果（optical kerr effect）、多光⼦吸収やトンネル効果、電⼦なだれによる励起・電離、電⼦
格⼦相互作⽤による⾮熱平衡緩和過程など、超⾼速時間領域で特有の現象が発⽣する。こ
れらの超⾼速現象は、⾼い時間分解能が要求されるため測定結果が未だ⼗分ではなく、ま
た、そのメカニズムについても議論がなされている。超短パルスレーザーによる物質との
相互作⽤のメカニズムやダイナミクスを解明し、応⽤事例につなげることが求められてい
る。 
 超短パルスレーザーによる励起や電離は、レーザーの偏光に依存して、不可逆的な物質
変化を引き起こす。例えば、⽯英ガラスなどのガラス材料の内部加⼯を⾏なった際、ナノ
周期構造[135,164–168]、ナノ構造[169–171]が発⽣する（図 5.1）。これらのナノ構造は直線
偏光⽅向に対して垂直な⽅向に形成される。また、このナノ構造の空間異⽅性により、構
造複屈折（直線偏光⽅向と複屈折の遅軸が直交すること）が発⽣する。レーザー偏光で制
御できるこの複屈折は、マイクロメートルスケール以下で形成でき、五次元光データスト
レージ[170,171]、マイクロ波⻑板アレイ[172,173]、導波路内の位相⼦[174]などに応⽤され
ている。 

 

図 5.1 超短パルスレーザーによる⽯英ガラス内部の異⽅性ナノ構造の模式図 
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 時間分解ポンプ・プローブイメージングは、超短パルスレーザーと物質との相互作⽤を
超⾼速時間領域で測定するために有⽤である。例えば、ワイドバンドギャップの透明誘電
体材料に対しては、光学顕微鏡[147,148,150,175,176]、シャドウグラフィー[177]、 ⼲渉
[75,154,178]、 ホログラフィー[27]が⾏われてきた。光カー効果は光学顕微鏡[150]と⼲渉計
[154,178]によって測定された。これらの結果は、超短パルスレーザー誘起現象のメカニズ
ム解明に寄与してきた。しかし、光学異⽅性の測定には、撮像システムが複雑であったり
[83]、偏光解析のために複数の測定が必要であったり[80,81]するような課題があった。 
 偏光カメラは、光の偏光状態を 1 ショットで評価できる強⼒かつロバストなツールであ
る。ほとんどの偏光カメラは、0 度、45 度、90 度、135 度の四つの偏光⽅向を持つマイク
ロポラライザーとセンサーアレイで構成されている。この四つのマイクロポラライザーに
より、四つの直線偏光⽅向の光強度を同時に測定することができる[179–181]。さらに、偏
光カメラは、このシングルショット撮影により、材料の複屈折を評価することができる。
複屈折のシングルショットイメージングは、ナノ構造の異⽅性形成などの不可逆的な現象
をより正確に測定するために重要である。著者の知る限り、偏光カメラは光カー効果や異
⽅性ナノ構造などの複屈折の超⾼速時間分解測定に、未だ応⽤されていない。 
 本研究では、超短パルスレーザーが誘起する光学異⽅性の評価を⽬的とし、偏光カメラ
を⽤いたポンプ・プローブイメージングによるシングルショット複屈折測定の結果を報告
する。この測定から、光カー効果による複屈折とレーザー誘起の異⽅性ナノ構造を測定し
た。 
 

5.2 偏光と複屈折 

 本節では、偏光と複屈折の基礎事項をまとめた。本節の内容は、[108,182–185]を参考に
した。 
 

5.2.1 偏光 

 偏光とは、電磁波の電場ベクトル（もしくは磁場ベクトル）が、空間的に偏った⽅向に
振動している電磁波の状態のことをいう。この振動⽅向は、電磁波が横波であることから、
伝播⽅向の垂直な⾯内にあるものである。偏光した電磁波は、その空間的な偏り⽅に依っ
て、直線偏光、円偏光、楕円偏光の三つの偏光状態に分類される。電磁波の伝播⽅向をé

⽅向、電場ベクトルの振動⾯を()⾯としたとき、ある平⾯波の電場'を(成分と)成分で表
すと、 
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sY = Ω'%Y exp[−<(5/ − Çé)] (5.1) 

sZ = æ'%Z exp[−<(5/ − Çé + $)] (5.2) 

となる。ここで、Ω, æはそれぞれの単位ベクトル、'%は電場振幅、5は⾓周波数、/は時間、
Çは波数、$はsYとsZの相対的な位相差である。この(成分と)成分の合成波は、 

s = sY + sZ = Ω'%Y exp[−<(5/ − Çé)] + æ'%Z |(}[−<(5/ − Çé + $)] (5.3) 

となり、この合成波から偏光状態を分類できる。式(5.3)において位相差が$ = 2*î（îは
整数）のとき、この合成波は同位相となり、ある⼀⽅向の振動⽅向を持つ平⾯波となる。
このような振動⽅向が⼀⽅向のみである偏光状態のことを直線偏光という（図 5.2）。なお、
その合成波を構成する平⾯波も直線偏光となる。また、式(5.3)において位相差が$ = */2 +

2*î（îは整数）のとき、この合成波は電場ベクトルが回転するように進⾏し、電場強度
がその向きによらず⼀定となる。電場の合成ベクトルが円状に回転する偏光状態のことを
円偏光という（図 5.3）。円偏光の中で、回転⽅向が右回りのものを右円偏光、回転⽅向が
左回りのものを左円偏光という。そして、式(5.3)における位相差が、上記の直線偏光と円
偏光以外の値の場合、電場の合成ベクトルが楕円状に回転し、その偏光状態のことを楕円
偏光という（図5.4）。これらの偏光の状態は、楕円偏光の傾き（楕円の⻑軸と(軸の間の⾓
度）と楕円率（楕円の⻑径と短径の⽐）、回転⽅向によって定められる。楕円率が 0の場合
は直線偏光となり、楕円率が 1の場合は円偏光となる。 

 
図 5.2 直線偏光（$ = 0、'%Y = '%Zの場合） 

（左図）振動⾯、（右図）それぞれの電場ベクトルが振動する様⼦ 
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図 5.3 円偏光（右円偏光、$ = */2、'%Y = '%Zの場合） 

（左図）振動⾯、（右図）それぞれの電場ベクトルが振動する様⼦ 
 

 
図 5.4 楕円偏光（$ = */4、'%Y = '%Zの場合） 

（左図）振動⾯、（右図）それぞれの電場ベクトルが振動する様⼦ 
 
 上記のような偏光している状態とは逆に、偏光していない状態のことを無偏光（もしく
は⾮偏光）という。実際の光は、偏光状態や無偏光状態のものが混ざりあっており、どち
らも存在する状態のことを部分偏光、偏光状態のみが存在することを完全偏光、無偏光状
態のみが存在することを無偏光という。このような偏光状態の光が占めているかを表す指
標として、偏光度がある。偏光度は、ある光の強度を>%とし、その中で偏光状態の光の強
度を>MEOとしたとき、 

{ =
>MEO
>%
 (5.4) 

と表される。このとき、{ = 1が完全偏光、{ = 0が無偏光を意味する。 
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5.2.2 複屈折 

 光学的に異⽅性を持つ物質に光を⼊射させると、その光の偏光状態によって、元々⼀つ
だった光が⼆つに分かれることがある。このような現象を複屈折という。この複屈折はそ
の物質が持つ光学的異⽅性に起因することから、光が⼆つに分かれることに限らず、空間
的に異なる屈折率を⽰すことを、複屈折といったり、複屈折性があるといったりもする。
⼀般的に、ガラスなどのアモルファスの材料は等⽅性を⽰すが、⽅解⽯などの結晶の材料
はその結晶の晶系によって異⽅性を⽰すものが存在する。 
 複屈折性は、誘電体テンソルを⽤いることによって、説明することができる。ある物質
に光を⼊射させた時、その物質が光学的に等⽅であれば、電束密度øと電場sの関係は、誘
電率uを⽤いて 

ø = us (5.5) 

となる。⼀⽅、光学的に異⽅性だと、電場のベクトル⽅向によってその電束密度が異なる
ことになるため、誘電率uは 

u = ¿
uYY uYZ uYQ
uZY uZZ uZQ
uQY uQZ uQQ

¡ (5.6) 

の⼆階のテンソルで表記され、 

¬
√Y
√Z
√Q
ƒ = ¿

uYY uYZ uYQ
uZY uZZ uZQ
uQY uQZ uQQ

¡¬
'Y
'Z
'Q
ƒ (5.7) 

となる。誘電体テンソルu34は、物質に光学活性がなくエネルギーが保存する場合、以下の
ように対称テンソル 

u34 = u43 (5.8) 

であり、対称テンソルであるならば、適当な座標軸変換によって、誘電体テンソルを以下
のように対⾓化することができる。 

u = ¬
uY 0 0
0 uZ 0
0 0 uQ

ƒ (5.9) 

なお、このように対⾓化することを主軸変換といい、uY、uZ、uQのことを主誘電率という。
式(5.7)とu = u%d#を⽤いると、電束密度øと電場sの関係は 

¬
√Y
√Z
√Q
ƒ = ¬

uY 0 0
0 uZ 0
0 0 uQ

ƒ¬
'Y
'Z
'Q
ƒ = u% ¬

dY# 0 0
0 dZ# 0
0 0 dQ#

ƒ¬
'Y
'Z
'Q
ƒ (5.10) 
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となるが、これを逆転した 

¬
'Y
'Z
'Q
ƒ =

1
u%
¬
1/dY# 0 0
0 1/dZ# 0
0 0 1/dQ#

ƒ¬
√Y
√Z
√Q
ƒ (5.11) 

を⽤いて、電場のエネルギー密度öS = (ø ⋅ s)/2を計算すると、 

öS =
ø ⋅ s
2

=
1
2u%

C
√Y#

dY#
+
√Z#

dZ#
+
√Q#

dQ#
D (5.12) 

となる。この関係性は、 

1
2u%ö]

C
√Y#

dY#
+
√Z#

dZ#
+
√Q#

dQ#
D = 1 (5.13) 

と表すことができる。この式(5.13)を、以下のように()é座標軸として表し直すと、 

(#

dY#
+
)#

dZ#
+
é#

dQ#
= 1 (5.14) 

となり、三次元直交座標系における楕円の⽅程式で表すことができる。この楕円体を屈折
率楕円体という。それぞれ、(、)、éは主軸、dY、dZ、dQは主屈折率と呼ばれる。この屈
折率楕円体を⽤いると、物質中を伝播する光の速度や電束密度の振動⽅向を、幾何学的に
表すことができる。 
 主屈折率dY、dZ、dQの⼤⼩関係によって、複屈折性を分類することができる。三つの主
屈折率が全て等しい場合（dY = dZ = dQ）のことを、等⽅性媒質（isotropic）といい、全て
の進⾏⽅向と振動⽅向で屈折率が等しい。等⽅性媒質は複屈折性を有しない。三つの主屈
折率のうち⼆つが等しい場合（dY = dZ < dQ、dY = dZ > dQ）のことを、⼀軸性異⽅性媒
質（uniaxial）という。三つの主屈折率が全て異なる場合（dY < dZ < dQ）のことを、⼆軸
性異⽅性媒質（biaxial）という。⼀軸性異⽅性媒質と⼆軸性異⽅性媒質は、複屈折性を有
する。 
 複屈折性を有する物質において、どの振動⽅向においても屈折率が⼀定で、伝播速度が
⼀つしか存在しない⽅向を光学軸（optical axis）という。この軸に光が⼊射されれば、複
屈折性を有する媒質でも光が⼆つに分かれることはない。⼆軸異⽅性媒質では光学軸は⼆
本存在する。⼀軸異⽅性媒質では光学軸は⼀本存在し、三つの主屈折率のうち⼀つだけ異
なる主屈折率の軸が光学軸に対応する。 
 ⼀軸性異⽅性媒質では、光学軸と電場sおよび電束密度øの振動⽅向が垂直な光は、その
伝播速度が伝播⽅向によらず⼀定になる。このような光のことを常光線（ordinary wave）
という。⼀⽅、光学軸と電場sおよび電束密度øの振動⽅向が平⾏な光の伝播速度は、その
伝播⽅向によって変化する。このような光のことを異常光線（extraordinary wave）という。
常光線と異常光線の屈折率は、それぞれ常光屈折率dEと異常屈折率dFと呼ばれ、それぞれ
主屈折率を⽤いて 
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dE = dY = dZ (5.15) 

dF = dQ (5.16) 

となる。また、dF > dE（dY = dZ < dQ）である媒質を正の⼀軸異⽅性媒質、dF < dE

（dY = dZ > dQ）である媒質を負の⼀軸異⽅性媒質という。 
 光を物質の表⾯に垂直⼊射させる際、その物質が⼀軸異⽅性媒質でその光学軸が表⾯
（および裏⾯）に対して平⾏であると、常光線と異常光線は同じ⽅向に進むことになるが、
その伝播速度がそれぞれの屈折率によって異なる。dD < dCである場合、異常光線は常光線
よりも速く進む。この物質を伝播して出てくる光は、この物質の厚さを7としたとき、そ
の常光線と異常光線に以下の位相差（retardation）が⽣じたものとなる。 

$ =
2*
c
(|dE − dF|)7 (5.17) 

ここで、cは光の波⻑である。なお、最も速く進む⽅の軸のことを速軸（fast axis）、最も遅
く進む⽅の軸のことを遅軸（slow axis）といい、速軸と遅軸は直交している（図 5.5）。こ
のような物質は、波⻑板もしくは位相⼦などの偏光素⼦として応⽤される。この偏光素⼦
は、光の偏光状態を制御することができ、1/2λ波⻑板（位相差が 1/2λ）に直線偏光の光
を伝播させて直線偏光の偏光⽅位を変えることができたり、1/4λ波⻑板（位相差が 1/4λ）
に直線偏光の光を伝播させて円偏光に変化させたりすることができる。この偏光素⼦の複
屈折は、位相差と速軸および遅軸の⽅位によって評価される。 

 
図 5.5 複屈折媒質における位相差と速軸および遅軸 

 
 複屈折は物質の誘電率異⽅性によって説明できるが、その他に、光の波⻑よりも⼗分⼩
さな構造であれば、その構造の異⽅性によっても複屈折が⽣じる。構造由来の複屈折を構
造複屈折（form birefringence）という。 
 構造複屈折の例を、薄い平⾏平板が周期的に配列した構造を⽤いて説明する。その構造
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を図 5.6 に⽰す。図 5.6 において、u)、u#が平板の誘電率と平板と平板の間の誘電率、/)、
/#がそれぞれの厚さを意味する。 

 
図 5.6 構造複屈折の⼀例（平⾏平板を周期的に配列した構造） 

 
 図 5.6 のé⽅向に対して、平⾯波を⼊射させる場合を考える。平⾯波の電場ベクトルが平
板に対して垂直の場合、境界⾯における電束密度の法線成分は、その境界条件によって連
続であるため、この構造全体における電束密度øは⼀定となる。そのため、それぞれの誘
電率u)、u#の領域における電場s)、s#は、 

s) =
ø
u)
 (5.18) 

s# =
ø
u#
 (5.19) 

となり、平均の電場sは、 

s =
/)
ø
u)
+ /#

ø
u#

/) + /#
 (5.20) 

となる。したがって、実効誘電率u^は、 

u^ =
ø
s
=
(/) + /#)u)u#
/)u# + /#u)

=
u)u#

H)u# + H#u)
 (5.21) 

となる。なお、H) = /) (/) + /#)⁄ 、H# = /# (/) + /#)⁄ であり、平板とそれ以外の領域が全体積
に対して占める⽐率を意味する充填率である。⼀⽅で、平⾯波の電場ベクトルが平板に対
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して平⾏の場合、境界⾯における電場の接線成分は、その境界条件によって連続であるた
め、この構造全体における電場sは⼀定となる。そのため、それぞれの誘電率u)、u#の領域
における電束密度ø)、ø#は、 

ø) = u)s (5.22) 

ø# = u#s (5.23) 

となり、平均の電束密度øは、 

ø =
/)u)s + /#u#s

/) + /#
 (5.24) 

となる。したがって、実効誘電率u∥は、 

u∥ =
ø
s
=
/)u# + /#u)
/) + /#

= H)u) + H#u# (5.25) 

となる。式(5.21)と式(5.26)より、この構造の実効的な誘電率異⽅性は、 

u∥ − u^ = H)u) + H#u# −
u)u#

H)u# + H#u)
=
H)H#(u) − u#)#

H)u# + H#u)
 (5.26) 

と表される。屈折率によって表せば、 

dF# − dE# =
H)H#(d)# − d##)#

H)d#
# + H#d)

#  (5.27) 

となる。 
 

5.2.3 ストークスパラメーター 

 ストークスパラメーター（Stokes parameters）は、光の偏光状態を定量的に記述するもの
で、四つのパラメーターで表される。ある平⾯波の電場s(/)が、以下の(成分と)成分 

sY(/) = Ω'%Y(/) exp[−<(5/ − Çé)] (5.28) 

sZ(/) = æ'%Z exp[−<(5/ − Çé + $)] (5.29) 

の合成波（s(/) = sY(/) + sZ(/)）であるとする。なお、Ω, æはそれぞれの単位ベクトル、'%

は電場振幅、5は⾓周波数、/は時間、Çは波数、$はsYとsZの相対的な位相差である。そ
の際、ストークスパラメーターの四つのパラメーターは、 

≈ = ∆

«%
«)
«#
«=

» =

⎣
⎢
⎢
⎢
⎡
〈'%Y# 〉 + 〈'%Z# 〉

〈'%Y# 〉 − 〈'%Z# 〉
〈2'%Y'%Z eÃë $〉
〈2'%Y'%Z ë<d $〉⎦

⎥
⎥
⎥
⎤

 (5.30) 
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となる。式(5.30)の〈 〉は、時間平均を意味する。四つのストークスパラメーターは、それ
ぞれ«%が光強度、«)が 0度（⽔平）・90度（垂直）⽅向の直線偏光成分、«#が 45度・135度
⽅向の直線偏光成分、«=が右・左回りの円偏光成分を意味する。 
 式(5.30)のストークスパラメーターは、実際に測定可能な光強度で表すと、 

≈ = ∆

«%
«)
«#
«=

» = ∆

>%° + >a%°
>%° − >a%°
>bc° − >)=c°
>/ − >d

» (5.31) 

となり、>%°が0度⽅向の直線偏光の光強度成分、>a%°が90度⽅向の直線偏光の光強度成分、
>bc°が 45度⽅向の直線偏光の光強度成分、>)=c°が 135度⽅向の直線偏光の光強度成分、>/が
右回りの円偏光の光強度成分、>dが左回りの円偏光の光強度成分を意味する。 
 完全偏光の場合、ストークスパラメーターの関係性は、式(5.30)から分かる通り、 

«%
# = «)# + «#

# + «=
# (5.32) 

となる。この式(5.32)から偏光成分を⽰す«)、«#、«=の⼆乗和が、光強度«%の⼆乗になって
いることがわかる。⼀⽅で、完全偏光ではない場合、ストークスパラメーターの関係性は、 

«%
# > «)# + «#

# + «=
# (5.33) 

のようになる。部分偏光の場合は、偏光成分を⽰す«)、«#、«=のなかに無偏光成分が含ま
れないので、その⼆乗和は光強度のものよりも⼩さくなる。無偏光の場合は、そのまま右
辺が 0 になる。これらの関係性を⽤いることにより、偏光状態の光が占めているかを表す
指標である偏光度{を、以下のように評価することができる。 

{ =
>MEO
>%

=
a«)

# + «#
# + «=

#

«%
 (5.34) 

>%は全光強度、>MEOは偏光状態の光強度である。{ = 1の場合は完全偏光、0 < { < 1の場合
は部分偏光、{ = 0の場合は無偏光を意味する。また、ストークスパラメーターは、以下
のように光強度で規格化して扱われることが多い。 

≈ = ∆

1
«)/«%
«#/«%
«=/«%

» (5.35) 

 表 5.1 にストークスパラメーターで表される光の偏光状態の代表的な例を⽰す。なお、
表 5.1におけるストークスパラメーターは、式(5.35)の通りに規格化されている。 
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表 5.1 ストークスパラメーターの例 
偏光状態 ストークスパラメーター ()⾯の偏光状態 

直線偏光（0∘、⽔平） ∆

1
1
0
0

» 

 

直線偏光（90∘、垂直） ∆

1
−1
0
0

» 

 

直線偏光（45∘） ∆

1
0
1
0

» 

 

直線偏光（135∘） ∆

1
0
−1
0

» 

 

円偏光（右回り） ∆

1
0
0
1

» 

 

円偏光（左回り） ∆

1
0
0
−1

» 

 

無偏光 ∆

1
0
0
0

» 

 



 

 90 

5.2.4 ミュラー⾏列 

 ミュラー⾏列（mueller matrix）は、物質の偏光特性を定量的に表すもので、その物質の
偏光特性による変化を、⼊射光のストークスパラメーターから出射光のストークスパラメ
ーターに変換する 4×4 型の⾏列として表される。⼊射光のストークスパラメーター≈,&と
出射光のストークスパラメーター≈EfTを⽤いれば、ミュラー⾏列–は、 

≈EfT = –≈,& (5.36) 

という関係であり、 

⎣
⎢
⎢
⎢
⎡«%
EfT

«)
EfT

«#EfT

«=
EfT⎦
⎥
⎥
⎥
⎤
= ∆

î%% î%) î%# î%=
î)% î)) î)# î)=
î#% î#) î## î#=
î=% î=) î=# î==

»

⎣
⎢
⎢
⎢
⎡«%

,&

«)
,&

«#,&

«=,&⎦
⎥
⎥
⎥
⎤

 (5.37) 

と表すことができる。ミュラー⾏列は、無偏光を含む全ての偏光状態への変化を記述する
ことができ、全ての偏光特性を記述することができる。 
 表 5.2にミュラー⾏列でよく⽤いられているものの例を⽰す。  
 

表 5.2 ミュラー⾏列の例 
偏光状態 ミュラー⾏列 

偏光⼦ 
（主軸Ñ） 

1
2
∆

1 cos 2Ñ sin 2Ñ 0
cos 2Ñ cos# 2Ñ sin 2Ñ cos 2Ñ 0
sin 2Ñ sin 2Ñ cos 2Ñ sin# 2Ñ 0
0 0 0 0

» 

位相⼦ 
（速軸Ñ、 
位相差$） 

∆

1 0 0 0
0 1 − (1 − cos $) sin# 2Ñ (1 − cos $) sin 2Ñ cos 2Ñ −sin $ sin 2Ñ
0 (1 − cos $) sin 2Ñ cos 2Ñ 1 − (1 − cos $) cos# 2Ñ sin $ cos 2Ñ
0 sin $ sin 2Ñ − sin $ cos 2Ñ cos $

» 

旋光⼦ 
（主軸Ñ） ∆

1 0 0 0
0 cos 2Ñ sin 2Ñ 0
0 −sin 2Ñ cos 2Ñ 0
0 0 0 1

» 

偏光解消⼦ ∆

1 0 0 0
0 0 0 0
0 0 0 0
0 0 0 0

» 
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5.2.5 偏光カメラ 

 偏光カメラは、光の偏光情報を取得できるものである。偏光カメラは、CCDや CMOSな
どのイメージセンサーの各ピクセルの前に、そのピクセルに対応した微⼩の偏光素⼦（ピ
クセル偏光⼦やピクセル位相⼦）がそれぞれ配置された構成となっている。偏光カメラの
優れた特徴は、そのマイクロ偏光素⼦によって⼀回の測定で偏光情報を取得することがで
きることである。⼀般的なカメラでは複数回の測定を⾏わなければ偏光情報を取得できな
い。ピクセル偏光⼦（マイクロ偏光⼦ともいう）型の偏光カメラは、0∘、45∘、90∘、135∘

の透過軸を持つピクセル偏光⼦が周期的に配列しており（図 5.7）、それぞれのピクセル偏
光⼦に対応した四つの偏光⽅向の光強度が⼀回の測定で取得できる。この四つの偏光⽅向
の光強度を⽤いれば、光の偏光状態を表すストークスパラメーターの⼀部を計測すること
ができる。式(5.31)からわかる通り、ストークスパラメーターは、実際に測定可能な光強度
を⽤いて、 

≈ = ∆

«%
«)
«#
«=

» = ∆

(>%∘	 + >a%∘ + >bc∘ + >)=c∘)/2
>%° − >a%°
>bc° − >)=c°
>/ − >d

» (5.38) 

と表される。偏光カメラでは、式(5.38)における>%∘、>bc∘、>a%∘、>)=c∘を取得できるため、 

—
«%
«)
«#
“ = —

(>%∘	 + >a%∘ + >bc∘ + >)=c∘)/2
>%∘ − >a%∘
>bc∘ − >)=c∘

“ (5.39) 

のように、«=を除いた、部分ストークスパラメーターを取得することができる。 

 
図 5.7 偏光カメラの概念図（ピクセル偏光⼦型） 
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5.3 実験内容 

5.3.1 ポンプ・プローブイメージング装置 

 ポンプ・プローブ法を⽤いた超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメージング装置
のセットアップを図 5.8 に⽰す。チタンサファイアレーザー光源の波⻑ 800 nm、パルス幅
70 fs の超短パルスレーザーを使⽤した。その超短パルスレーザーを、1/2λ波⻑板（half-
wave plate: HWP1）と薄膜偏光⼦（thin-film plate: TFP1）で⼆つに分割し、それぞれをポン
プパルスとプローブパルスとして使⽤した。ポンプパルスは 20倍の対物レンズを⽤いて、
加⼯試料である⽯英ガラスの内部に集光した（microscopic objective: MO1）。ポンプパルス
のパルスエネルギーは、HWP2と TFP2によって調整された。ポンプパルスはグランレーザ
ープリズム（gram laser prism : GLP1）により直線偏光にされ、直線偏光⽅向φは HWP3に
より制御された。プローブパルスによるイメージングには、BBO 結晶（barium borate 
crystal）により波⻑変換された第⼆次⾼調波の波⻑ 400 nm のレーザーパルスを⽤いた。タ
ングステン製のピンホールと⼆枚の平凸レンズからなる空間フィルタによって、プローブ 

 

図 5.8 超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメージング装置 
HWP：1/2λ波⻑板（half-wave plate）、TFP：薄膜偏光⼦（thin-film plate）、 

GLP：グランレーザープリズム（gram laser prism）、CL：平凸レンズ（convex lens）、 
DM：ダイクロイックミラー（dichroic mirror）、MO：対物レンズ（microscopic objective）、 

BBO：BBO結晶（barium borate crystal）、QWP：1/4λ波⻑板（quarter-wave plate）、 
TL：チューブレンズ（tubes lens）、BPF：バンドパスフィルター（bandpass filter） 
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パルスのプロファイルの⾼次モードを除去し、ガウシアンプロファイルに変換された。
100倍の対物レンズ MO2 で拡⼤し、偏光カメラで試料の透過光画像を撮像した。波⻑ 400 

nm 以外の波⻑は、バンドパスフィルター（BPF）によって除去された。ポンプパルスとプ
ローブパルスの間の遅延時間は、遅延ステージを⽤いて調整した。 
 本実験の測定試料は、三軸ステージ上の試料ホルダーに設置した⽯英ガラス（23×23×1 
mm、両⾯鏡⾯）である。ポンプパルスの照射は、パルスエネルギー100 nJで⾏った。MO1
により集光されたスポット径（1/e2）は約 2 μmであり、Liu plot [34]を⽤いて試料表⾯で測
定された。測定した直径からフルエンス値は 3 J/cm2と⾒積もられた。対物レンズの焦点深
度は、試料表⾯から約 500 μmであった。それぞれの遅延時間における測定は、試料を移動
させ、ポンプパルスの照射位置を変化させて⾏われた。 
 

5.3.2 シングルショット複屈折イメージング 

 図 5.8 の超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメージング装置のシングルショット
複屈折イメージング⼿法について説明する。本装置のシングルショット複屈折イメージン
グは、偏光カメラによって⾏なった。偏光カメラは、CMOSセンサーアレイに、0∘、45∘、
90∘、135∘の偏光⽅向を持つ四つのマイクロポラライザーが四画素のイメージングセンサ
ーにそれぞれ対応したものである。この CMOSカメラは、12 bit であり、3.45 × 3.45 μmサ
イズの 2448 × 2048画素のセンサーで構成されている。偏光カメラを⽤いた複屈折のシング
ルショットイメージングは、0∘、45∘、90∘、135∘のマイクロポラライザーから得られる光
強度を数値計算することで⾏われた。図 5.8 の超⾼速時間分解シングルショット複屈折イ
メージング装置における複屈折測定システムのみを抜粋したものを図 5.9 に⽰す。プロー
ブ光を GLP2 と 1/4λ波⻑板（quarter-wave plate: QWP）により左円偏光し、試料に照射し
た。試料からの透過光を偏光カメラで測定し、>%∘、>bc∘、>a%∘、>)=c∘の四つの光強度イメー
ジを得た。これら四つの強度から複屈折を計算することができる[31]。部分ストークスパ
ラメーターを 

—
«%
«)
«#
“ = —

(>%∘	 + >a%∘ + >bc∘ + >)=c∘)/2
>%∘ − >a%∘
>bc∘ − >)=c∘

“ (5.40) 

とすると、複屈折の位相差 δは 

$ = arcsin ¿
a«)

# + «#
#

«%
¡ ×

c
2*
	[nm] (5.41) 

で、複屈折の遅軸θは 
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Ñ =
1
2
arctan ù−

«)
«#
û ×

360
2*

	[deg] (5.42) 

で与えられる。測定波⻑λは、プローブ光の波⻑ 400 nmとした。測定系内の複屈折バック
グラウンドは[32,33]に従って補正した。 

 

図 5.9 超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメージング装置における 
複屈折測定システム 

 
 上記の通り、本実験では偏光カメラで測定された四つの光強度イメージから複屈折を計
算するが、実際の測定ではレーザーパワーの揺らぎやカメラのノイズなどによって光強度
の測定値にばらつきが⽣じる。以下では、その測定値のばらつきが、光強度によって計算
される複屈折の値に及ぼす影響を検討する。まず、式(5.41)と式(5.42)によって計算される
複屈折の値を図 5.10 に⽰す。図 5.10 は«)と«#を«%で規格化したもの（«)/«%と«#/«%）を変
数とし、横軸が«)/«%、縦軸が«#/«%、⾊で複屈折の値（左図が位相差、右図が遅軸）を表
している。なお、式(5.41)の測定波⻑λは 400 nmとした。  

 
図 5.10 式(5.41)と式(5.42)によって計算された複屈折 

（左図）位相差、（右図）遅軸 
 
 図 5.10 において、光強度の測定値のばらつきは«)/«%と«#/«%のばらつきを意味し、真値
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に対してそのばらつきの分だけ値に幅を持つことになる。基本的にはそのばらつきに対応
して複屈折の値もばらつくこととなるが、特殊な影響を及ぼすものが⼆つある。⼀つが、
遅軸が 90 度もしくは-90 度になる場合である。«)と«#の値は、それぞれ«)/«% = 0、0 <

«#/«% ≤ 1となる。そもそも遅軸 90 度と遅軸-90 度は物理的に同じ意味である。しかし、遅
軸の数値は異なるため、例えば、複数回の測定値から遅軸の平均値を出す場合、誤った平
均値が算出されてしまうことがある。そういった場合は、遅軸 90 度もしくは遅軸-90 度の
どちらかを、もう⼀⽅の⾓度の符号に合わせた変換を⾏って計算すると良い。 
 もう⼀つが、複屈折が存在しない場合である。«)と«#の値は、それぞれ«)/«% = 0、
«#/«% = 0となる。この場合、遅軸に関しては、光強度の測定値が少しでも揺らいで«)/

«% = 0、«#/«% = 0ではなくなると、図 5.10 の右図の通り、そのばらつき度合いに依存せず、
遅軸の値は-90 度から 90 度の間のどれかの値になる。また、そもそも複屈折が存在しない
ので遅軸が存在しないことになるが、式(5.42)からは特定の数値（今回の場合 0度）が計算
される。つまり、複屈折が存在しない場合、何らかの遅軸の値が計算されたとしても、計
算上の値であったり測定値の揺らぎによる値であったりすることがあり、その遅軸の値の
通りの複屈折が存在するわけではない。⼀⽅で、位相差に関しては、ばらつき度合いに依
存して、計算される位相差の期待値が変化する。図 5.10 の左図の通り、«)/«% = 0、
«#/«% = 0の時に位相差が最も低く 0 であり、そこから«)と«#の値が少しでも変化すると、
どの値に変化したとしても元々の位相差の値から増加する。そして、その変化分が⼤きけ
れば⼤きいほど、元々の位相差の値からの変化分も増加する。つまり、複屈折が存在しな
い場合に、光強度の測定値にばらつきがあると、そのばらつき度合いが増した時に、計算
される位相差の期待値は増加する。 
 複屈折が存在しない場合に、光強度の測定値のばらつきが複屈折の値に及ぼす影響を、
乱数を⽤いてシミュレーションすることで確認した。このシミュレーションでは、光強度
の測定値のばらつきを特定の標準偏差の乱数で⽣成し、光強度とその標準偏差による信号
雑⾳⽐ (signal-noise ratio: SNR)とその SNRの際に測定される位相差と遅軸の値の依存性をシ
ミュレーションする。光強度>のばらつきを$>とし、ばらつきのある四つの光強度の測定値
>2をそれぞれ、 

>%∘	
2 = >%∘	 ± $>%∘ 	

>bc∘	
2 = >bc∘	 ± $>bc∘ 	

>a%∘	
2 = >a%∘	 ± $>a%∘ 	

>)=c∘	
2 = >)=c∘	 ± $>)=c∘ 

(5.43) 

と定義した。図 5.9 のセットアップで複屈折が存在しない場合、四つの光強度の理想的な
関係性は、 

>%∘	 = >bc∘	 = >a%∘	 = >)=c∘	 (5.44) 

となるため、そのように設定した。$>の値は、それぞれ平均 0、標準偏差óhとする正規分布
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の乱数を⽤いた。この標準偏差óhを変化させることで、ばらつき度合いを変化させた。そ
れぞれの標準偏差óhで⽣成した乱数の数は 104個であり、その乱数の分の光強度を⽤いて、
式(5.40)、式(5.41)、式(5.42)から、複屈折の位相差と遅軸を計算した。そこから位相差と遅
軸の平均値と標準偏差を求めた。SNRは、光強度>と標準偏差óhによって、以下のように定
義した。 

SNR = 10 log)%
>
óh
	[dB] (5.45) 

 図 5.11に SNRとその SNRで計算された位相差と遅軸の関係性を⽰す。図 5.11では、横
軸が SNR、縦軸がそれぞれ位相差と遅軸であり、プロット点が 104個の乱数から計算され
た位相差および遅軸の平均値で、エラーバーがそれらの標準偏差である。図 5.11 の左図に
おいて、SNR が⼩さい（ばらつきが⼤きい）と位相差の平均値が⾼く、SNR が⼤きい（ば
らつきが⼩さい）と位相差の平均値が低くなった。これは、前述の通り、光強度の測定値
にばらつきがあると、そのばらつき度合いが増した時に、計算される位相差の期待値は増
加することを表している。また、標準偏差も SNRに依存しており、SNRが⼤きいほど標準
偏差が⼩さくなった。図 5.11の右図において、遅軸の平均値および標準偏差は、SNRに依
存しなかった。平均値は常に 0 度であり、特定の数値が計算された。標準偏差は常に⼤き
く、約 52度であった。この約 52度という値は、最⼩値-90、最⼤値 90の⼀様分布の標準偏
差に対応しており、これは、光強度のばらつきにより、遅軸の値が-90 度から 90 度の間の
どれかの値になったことを表している。 

 
図 5.11 乱数シミュレーションによる SNRと位相差および遅軸の関係性 

（左図）位相差、（右図）遅軸 
 

5.3.3 遅延時間ゼロ秒の決定 

 ポンプパルスとプローブパルスの遅延時間ゼロ秒（τ = 0 ps）は、損傷しないほどの低エ
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ネルギーポンプパルスで発⽣する光カー効果の複屈折を測定し、その複屈折の位相差が最
も⼤きい遅延時間、つまりポンプパルスとプローブパルスの最⼤強度が重なる遅延時間に
よって定義した。その測定に⽤いられたポンプパルスのパルスエネルギーは、50 nJ以下で
あった。図 5.12 に、遅延時間ゼロ秒の決定に使⽤した光カー効果の測定結果を⽰す。横軸
が遅延時間、縦軸が位相差、⻘⾊のプロットが光カー効果による位相差の測定値、橙⾊の
プロットがその測定値をガウシアンフィッティングしたものである。ガウシアンフィッテ
ィングにより求められたピークの遅延時間を遅延時間 τ = 0 psとした。また、ガウシアンフ
ィッティングにより求められた光カー効果の FWHM は、約 850 fs であった。その値は、
5.3.1 で⽰した本装置のレーザー光源のパルス幅（70 fs）よりも、⼤幅に⻑かった。この原
因については次節 5.3.4において検証する。なお、光カー効果が⽣じていない遅延時間で存
在する約 1 nm の位相差は、前節 5.3.2 で述べた光強度の測定値のばらつきに由来するもの
であると考察される。 

 
図 5.12 光カー効果による遅延時間ゼロ秒の決定 

 

5.3.4 ポンプパルスとプローブパルスの評価 

 本節では、図 5.8 の超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメージング装置のセット
アップにおけるポンプパルスとプローブパルスを評価した結果について説明する。まず、
ポンプパルスの評価を⾏った。⽯英ガラス試料に照射される際のポンプパルスを評価する
のは測定システム上困難であるため、今回は図 5.8 のMO1に⼊射させる前のポンプパルス
をミラーで取り出して評価した。そのポンプパルスを SHG FROGの測定システムに⼊射さ
せた。図 5.13 に、MO1 に⼊射させる前のポンプパルスを SHG FROG によって測定した結
果を⽰す。SHG FROGの詳細については、2.1.3を参照されたい。この結果の FROG エラー
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は、0.002だった。再構成結果において、時間波形におけるパルス幅は約 80 fs、スペクトル
のスペクトル幅は約 16 nm だった。時間波形およびスペクトルの位相から、若⼲チャープ
していることが確認された。群遅延分散の絶対値は約 1100 fs2 であった。スペクトル幅を
16 nmとした時のフーリエ限界バルス幅（ガウシアン）は約 60 fsであり、測定されたパル
ス幅がフーリエ限界パルス幅よりも若⼲⻑かった。 

 

図 5.13  SHG FROGによるポンプパルス（MO1前）の測定結果 
（左上図）実測された SHG FROGトレース、 

（右上図）、再構築された SHG FROGトレース、 
（左下図）時間波形と位相、（右下図）スペクトルと位相 

 
 次に、プローブパルスの評価を⾏った。ポンプパルスと同様に、⽯英ガラス試料に照射
される際のプローブパルスの評価は困難であり、それに加えて、図 5.8 の空間フィルター
によってパルスエネルギーが制限される。そのため、今回は図 5.8 の空間フィルターに⼊
射させる前のプローブパルスを薄膜偏光⼦で取り出して評価した。そのプローブパルスを
SD FROGの測定システムに⼊射させた。図 5.14に、空間フィルターに⼊射させる前のプロ
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ーブパルスを SD FROGによって測定した結果を⽰す。SD FROGの詳細については、2.1.3
を参照されたい。この結果の FROG エラーは、0.003だった。再構成結果において、時間波
形におけるパルス幅は約 50 fs、スペクトルにおけるスペクトル幅は約 5 nmだった。時間波
形およびスペクトルの位相から、ほとんどチャープしていないことが確認された。スペク
トル幅を 5 nm とした時のフーリエ限界バルス幅（ガウシアン）は約 50 fs であり、測定さ
れたパルス幅はフーリエ限界パルス幅に近い値であったのは、ほとんどチャープしていな
いことを意味する。 

 

図 5.14  SD FROGによるプローブパルス（空間フィルターの前）の測定結果 
（左上図）実測された SD FROGトレース、 

（右上図）、再構築された SD FROGトレース、 
（左下図）時間波形と位相、（右下図）スペクトルと位相 

 
 図 5.14 から空間フィルターに⼊射させる前のプローブパルスを評価したが、出来る限り
⽯英ガラス試料に照射される際の条件に近いプローブパルスを評価するため、図 5.13 のポ
ンプパルスを使⽤して、対物レンズに⼊射させる前のプローブパルスの PG XFROGトレー
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スを実測した。PG FROG および XFROG の詳細については、2.1.3 を参照されたい。PG 
XFROGの実測に際して、その測定システムは、図 5.8のポンプ・プローブ装置を⼀部変更
したものを利⽤した。その測定システムを図 5.15 に⽰す。まず、プローパルスを直線偏光
にするため、プローブパルスの光路の 1/4λ波⻑板（QWP）が取り外され、代わり 1/2λ波
⻑板（HWP4）が設置された。それにより、ポンプパルスとプローブパルスの直線偏光⽅
位の差を±45度にした。そして、対物レンズ（MO1）と対物レンズ（MO2）が取り外され、
新たに 1/2λ波⻑板（HWP3）の位置に平凸レンズ（CL4）が設置された。それによって、
⽯英ガラス試料にポンプパルスを集光し、そのポンプパルスをゲート光として利⽤した。
プローブパルスは、平凸レンズ（CL3）とは異なる焦点距離の平凸レンズ（CL5）で⽯英
ガラス試料に集光された。⽯英ガラス試料の後に、波⻑ 400 nm⽤のグランレーザープリズ
ム（GLP3）を新たに設置し、クロスニコルになるようにした。その後、ダイクロイックミ
ラー（DM2）を新たに設置し、波⻑ 800 nmのポンプパルス（ゲート光）と波⻑ 400 nmの
プローブパルスを分離し、プローブパルスのみを分光器に⼊射させた。なお、SHG FROG
で測定したパルスは時間軸の向きを⼀意的に決まらないことを踏まえて、実測された PG 

XFROGトレースからその再構築を⾏わなかった。 

 
図 5.15 ポンプ・プローブ装置を利⽤した PG XFROG測定システム 

 
 図 5.16 に、ゲート光にポンプパルスを使⽤した際に、実測されたプローブパルスの PG 

XFROG トレースを⽰す。この PG XFROG で測定された相互相関波形において、それぞれ
ガウシアンフィッティングした際、時間幅（FHWM）は約 280 fs であり、スペクトル幅
（FHWM）は約 8 nmであった。図 5.14の SD FPRGの測定結果と⽐較して、パルス幅が約
50 fsから約 280 fsに延⻑し、アップチャープしている様⼦が確認された。また、スペクト
ル幅が約 5 nmから約 8 nmに多少広くなり、図 5.16でスペクトル分布が分離しそうな様⼦
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が確認された。これらの結果から、これまでに透過した光学素⼦（平凸レンズ、グランレ
ーザープリズムなど）によって、材料分散に起因するアップチャープや⾃⼰位相変調が⽣
じていることが⽰唆された。 

 
図 5.16 実測されたプローブパルスの PG XFROGトレース 

（ゲート光にポンプパルスを使⽤） 
 
 これまで対物レンズに⼊射させる前のポンプパルスおよびプローブパルスについて評価
してきたが、実際には対物レンズを透過した際の影響を考慮する必要がある。⼀般的な対
物レンズは複数のレンズの組み合わせによって構成されており、それらのレンズが⽯英ガ
ラスなどの透明材料であれば、対物レンズを透過したときに材料分散や⾃⼰位相変調が⽣
じる。ここでは、材料分散がパルス幅に及ぼす影響について検討する。群遅延分散f(#)が
存在する材料を、パルス幅Q,&のレーザーパルスが通過した際、その後のパルス幅QEfTは、
以下の式によって表される。 

QEfT = Q,&•1 + C4 ln 2
f(#)

Q,&
# D

#

 (5.46) 

式(5.46)を⽤いて計算された、群遅延分散f(#)とパルス幅QEfTの関係を図 5.17に⽰す。図
5.17では、横軸が群遅延分散f(#)、縦軸がパルス幅QEfTで⽰している。⾚⾊のプロットは通
過前のパルス幅Q,&が 70 fs、紫⾊のプロットは通過前のパルス幅Q,&が 50 fsを⽰しており、
それぞれ前述のポンプパルスとプローブパルスに対応している。⽯英ガラスの群速度分散
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（Group Velocity Dispersion: GVD）は、それぞれ波⻑ 800 nmだと 36.163 fs2/mm、波⻑ 400 

nmだと 97.566 fs2/mmである[186]。仮に対物レンズ内部が全て⽯英ガラスで構成されてお
り、対物レンズの⻑さが 80 mmだとすると、波⻑ 800 nmの場合は 2893.04 fs2、波⻑ 400 

nmの場合は 7805.28 fs2の群遅延分散がそれぞれ⽣じる。対物レンズ前のポンプパルスがパ
ルス幅 70 fsだとした時、そのポンプパルスが前述の対物レンズを通過するとパルス幅は約
130 fsに延⻑される。また、対物レンズ前のプローブパルスが材料分散のみでパルス幅 50 

fsからパルス幅 200 fsに延⻑したものだとした時、そのプローブパルスが前述の対物レン
ズを通過するとパルス幅は約 630 fsに延⻑される。プローブパルスがポンプパルスよりも
材料分散の影響を受けやすいのは、パルス幅が⽐較的短く、群遅延分散が⼤きいからであ
る。このように対物レンズの存在によってポンプパルスとプローブパルスのパルス幅が延
⻑することがわかる。 

 

図 5.17 群遅延分散とパルス幅の関係 
 
 前述の結果から、ポンプ・プローブ装置における光学素⼦（対物レンズなど）における
材料分散や⾃⼰位相変調により、ポンプパルスとプローブパルスのパルス幅やスペクトル
が変化することがわかった。5.3.3 の図 5.12 で確認された光カー効果の FWHM が約 850 fs

と⻑かった原因は、それまでに通過した光学素⼦（対物レンズなど）による材料分散であ
ることが⽰唆される。⽯英ガラス試料に照射される際のポンプパルスおよびプローブパル
スを調整するには（例えば、プローブパルスのパルス幅を最短にする）、それぞれのパル
スの分散をそれぞれの光路中で補償する必要がある。なお、本研究では、実験装置の都合
でそのような分散補償はせずに、そのまま実験を⾏なった。 
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5.4 実験結果と考察 

5.4.1 1パルス照射時のシングルショット複屈折イメージング 

 図 5.18に、シングルショット複屈折イメージングにより遅延時間 0 ps で測定した、⽯英
ガラス試料の光カー効果を⽰す。⽯英ガラス試料には、ポンプパルスを 1 パルス照射して
おり、ポンプ光の直線偏光⽅向φは 135 度であった。図 5.18(a)は四つの直線偏光⽅位にお
ける光強度のシングルショット画像であり、図 5.18 (b)は図 5.18(a)の四つの画像を⽤いて式
(5.41)および式(5.42)により算出した複屈折イメージである。光カー効果で発⽣する複屈折 

 
図 5.18 超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメージングで観察した光カー効果 
(a) 遅延時間 τが 0 psのときに偏光カメラで得られた四つの偏光⽅向の透過像、 

(b) 四つのイメージから計算した光カー効果による複屈折、 
(c) y = 0 μmで x軸に沿った(b)の複屈折プロファイル。 

(a)のスケールバーは 2 μmを⽰す。 
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の遅軸 θは約 135 度であり、直線偏光⽅向φである 135 度に相当することがわかった。こ
れは、光カー効果による屈折率変化により、直線偏光⽅向と複屈折の遅軸が⽔平となる複
屈折が発⽣したことを意味する。図 5.18 (c)は、図 5.18 (b)の複屈折プロファイルを y = 0 μm

で x軸に沿うようにしたものである。位相差の分布の直径（1/e2）は 2 μm であり、照射レ
ーザーのスポット径（約 2 μm）に相当する。 
 

5.4.2 光カー効果および異⽅性ナノ構造の偏光依存性 

 図 5.19(a)に、ポンプ光の直線偏光⽅向毎に、図 5.18で測定した光カー効果を⽰した。図
5.19、図 5.20 において、直線偏光⽅向φに応じて遅軸 θ が変化し、遅軸 δは⼀定であるこ
とが確認された。図 5.19 (b)は、ポンプ光の直線偏光⽅向ごとに、100 パルス照射後の最終
状態の静的測定結果を⽰したものである。この加⼯終状態でも複屈折が観測された。この
複屈折は、遅軸 θ がポンプ光の直線偏光⽅向φに対して垂直に変化していることから、異
⽅性ナノ構造の構造服屈折に由来するものと考えられる。異⽅性ナノ構造周辺の複屈折プ
ロファイルは、異⽅性ナノ構造によって散乱されたプローブ光の偏光状態が変化したこと
により⽣じたものであると考えられる。 

 

図 5.19 ポンプ光の直線偏光⽅向度に応じた複屈折イメージ 
(a) 光カー効果と(b) 異⽅性ナノ構造。スケールバーは 2 μmを⽰す。 

 
 図 5.20は、図 5.19 (a, b)の複屈折イメージの中⼼値を、ポンプ光の直線偏光⽅向 0度から
157.5度の範囲でそれぞれプロットしたものである。図 5.20 (a)は位相差 δ、図 5.20 (b)は遅
軸 θ を⽰している。図 5.20(a)において、光カー効果および異⽅性ナノ構造の位相差 δはそ
れぞれ 12 nmおよび 22 nmであり、その位相差はポンプ光の直線偏光⽅向を変化させても
ほぼ⼀定であった。そして、直線偏光⽅向φと遅軸 θ は、光カー効果では平⾏、異⽅性ナ
ノ構造では垂直であった。これらの関係は、先⾏研究[135,165,166,168–171]で得られたもの
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と⼀致し、測定結果の妥当性を⽀持するものである。 

 
図 5.20 図 5.19の複屈折イメージの中⼼値のポンプ光の直線偏光⽅向φに対する依存性 

(a) 位相差 δ、(b) 遅軸 θ。 
 

5.4.3 100パルス照射時のシングルショットイメージング 

 図 5.21は、100パルス⽬のポンプパルスを τ = 0 psで照射した際の時間分解複屈折イメー
ジの結果である。⽯英ガラスの試料には、この測定以前に 99ショットのポンプパルスが照
射されており、そのポンプパルスの直線偏光⽅向φは 135度であった。図 5.18 (b)でも観察
されたように、遅軸 θ が 135 度の領域が光カー効果に相当する。イメージの中央の遅軸 θ

が 45 度の領域は、図 5.19 (b)の直線偏光⽅向φが 135 度の時に観察された異⽅性ナノ構造
である。 
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図 5.21 超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメージングで観察した 

光カー効果と異⽅性ナノ構造 
(a) 100パルス⽬のポンプパルス照射時の遅延時間 τが 0 psの時間分解複屈折イメージ、 
(b) (a)の複屈折プロファイルを y = 0 μmで x軸に沿わせたときの複屈折イメージ。 

 

5.4.4 1パルス⽬と 100パルス⽬の照射時の複屈折の時間変化 

 図 5.22 に、1 パルス⽬（図 5.18）と 100 パルス⽬（図 5.21）の複屈折イメージの中⼼値
を遅延時間毎にプロットしたものを⽰す。位相差の時間変化は、1 パルス⽬のポンプパル
スの時間的なパルス形状を反映している。位相差の時間幅は、ポンプパルスのパルス持続
時間（〜70 fs）よりも⻑くなっている。これは、材料分散によるアップチャープ（GLP2、
MO1 など）で、プローブパルスのパルス幅が伸びたことが主な原因である。遅軸 θ は約
135度で、この遅軸が発⽣する時間範囲が光カー効果に相当する。100回⽬のポンプパルス
の場合、遅延時間τが-2 ps でポンプパルスを照射する前に複屈折が確認された。この複屈
折は、遅軸 θが 45度のであり、レーザーの直線偏光⽅向 135度に対して垂直であるため、
異⽅性ナノ構造に由来するものであった。図 5.22 (a)より、この複屈折の位相差が減少して
いることが確認できた。遅延時間 τが-2 psのときの位相差 δ（約 22 nm）は、約-1 psで減少
し始め、0 ps付近で最⼩値（約 9 nm）となった。この減少は、光カー効果による複屈折に
起因していると考えられる。光カー効果の複屈折の遅軸は、異⽅性ナノ構造体の複屈折と
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直交しており、元の複屈折と直交すると位相差が減少する傾向にある。1 パルス⽬の光カ
ー効果の位相差 δは、遅延時間 τが 0 psのとき、約 13 nmであった。この値は、100パルス
⽬に観測された異⽅性ナノ構造の位相差の減少に対応する。 

 
図 5.22 1パルス⽬および 100パルス⽬のポンプパルス照射時の 

複屈折イメージの中⼼値の時間変化 
(a)位相差 δ、(b) 遅軸 θ。 

 
 100パルス⽬の位相差 δは、遅延時間 τが 0 psから 2 psまで減少したまま（約-9 nm）で
あった。この加⼯終状態での位相差 δ は異⽅性ナノ構造の位相差（図 5.20(a)の約 22 nm）
に戻っている。遅延時間が 0 psから 2 psの間では、光カー効果以外の光学異⽅性が発⽣し、
それはピコ秒の時間領域であった。したがって位相差の変化は、ピコ秒時間領域で誘電体
に誘起される電⼦格⼦相互作⽤（⾃⼰捕獲励起⼦[75,154,163]など）に対応すると考えられ
る。考察された現象を実験的に確認するためには、遅延時間をより⻑くした測定が必要に
なる。さらに、加⼯パラメーター（レーザーパルス数、パルスエネルギーなど）のこれら
の過渡状態への依存性を評価することで、異⽅性ナノ構造の形成機構の解明に貢献するこ
とが期待される。 
 

5.5 おわりに 

 本研究において、偏光カメラを⽤いた、超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメー
ジングを⽤いて、光カー効果およびレーザー誘起異⽅性ナノ構造の複屈折の時空間変化を
測定した。光カー効果と異⽅性ナノ構造の複屈折は、ポンプ光の直線偏光⽅向の変化に応
答してその遅軸が変化することがわかった。また、異⽅性ナノ構造が形成された領域にお
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いて、レーザー誘起の過渡現象をイメージングした。その結果、異⽅性ナノ構造の位相差
が光カー効果によって過渡的に減少し、光カー効果以外の光学異⽅性がピコ秒時間領域で
過渡的に発⽣することを確認した 超⾼速時間分解シングルショット複屈折イメージング
は、超⾼速時間領域での過渡状態の測定に利⽤できる。レーザー誘起周期性表⾯構造の形
成機構である表⾯プラズモンポラリトンの観測や、レーザーアブレーションで発⽣する圧
⼒波などのピコ秒・ナノ秒時間領域での過渡現象の評価など、超⾼速時間領域での過渡現
象の計測への利⽤が期待される。 
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第6章 結論 
 本博⼠論⽂は、⽯英ガラスの超短パルスレーザー加⼯のメカニズム解明に向け、加⼯現
象の超⾼速時間分解測定を⾏った。以下に本博⼠論⽂の内容をまとめる。 
 第１章で、本博⼠論⽂の研究背景、研究⽬的を述べた。研究背景として、超短パルスレ
ーザー加⼯の優位性と透明誘電体材料への有⽤性を⽰すと共に、超短パルスレーザー加⼯
ではその加⼯パラメーターが多く、最適な加⼯条件を推定することが困難であるため、そ
れを解決するために超短パルスレーザー加⼯現象のメカニズム解明が求められていること
を説明した。そこで、超短パルスレーザー加⼯特有の現象である超⾼速時間領域で⽣じる
⾮熱的現象に注⽬し、本研究において、透明誘電体材料である⽯英ガラスの超短パルスレ
ーザー加⼯のメカニズムの解明、特に超短パルスレーザー加⼯特有の現象である⾮熱的現
象が⽣じる超⾼速時間領域のダイナミクスの解明が研究⽬的であることを述べた。 
 第２章で、透明誘電体材料の超短パルスレーザー加⼯現象を議論する上で必要となる、
超短パルスレーザーと誘電体の相互作⽤に関する基礎事項をまとめた。まず、超短パルス
レーザーの基本的事項について解説し、その超短パルスレーザーによって⽣じる⾮線形光
学現象、超短パルスレーザーの性質である超⾼強度性や超広帯域性によって⽣じるレーザ
ーパルス伝播の影響をまとめた。そして、誘電体材料の超短パルスレーザー加⼯における
不可逆的な破壊現象として電⼦励起や電⼦格⼦相互作⽤を説明し、加えて、表⾯加⼯と内
部加⼯や加⼯終状態で⽣じる影響についてもまとめた。 
 第３章で、表⾯加⼯現象の過渡反射イメージングの結果について述べた。⾼効率化や⾼
精細化が期待されている可視フェムト秒レーザー（波⻑ 400 nm）で確認された⼆つの表⾯
加⼯現象（ジェントルアブレーションとストロングアブレーション）のダイナミクスの解
明に向け、反射型ポンプ・プローブイメージング装置を開発し、その測定を⾏った。事前
に、ジェントルアブレーションとストロングアブレーションが⽣じる加⼯条件（それぞれ、
ジェントルアブレーション：パルス幅 400 fs、フルエンス 6.88 J/cm2、ストロングアブレー
ション：パルス幅 400 fs、8.23 J/cm2）を特定し、それぞれの⼆つの加⼯条件下における過
渡反射イメージを取得した。ジェントルアブレーションとストロングアブレーションどち
らとも数ピコ秒付近で⾃由電⼦⽣成による反射率の増加を確認したが、ストロングアブレ
ーションでのみ⼗数ピコ秒以降で溶融による反射率の減少を確認した。過渡反射イメージ
における三つの局所位置の反射率の時間変化を⽐較したところ、ストロングアブレーショ
ンが⽣じている領域のみで反射率の減少を確認した。そのことから、ストロングアブレー
ションが溶融を伴うアブレーション現象であることが⽰唆された。ジェントルアブレーシ
ョンでは、溶融に由来する吸収領域が⽣じず、⾼反射領域と⽯英ガラス⺟材の⼆層に分離
したことが⽰唆された。これらの結果は、可視フェムト秒レーザーの表⾯加⼯現象および
⼆つのアブレーションのメカニズム解明に寄与するものである。 
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 第４章で、内部加⼯現象の過渡透過イメージングの研究結果について述べた。⽯英ガラ
スなど透明誘電体材料の超短パルスレーザ加⼯は表⾯加⼯だけではなく内部加⼯も可能で
あり、それらの加⼯技術の実⽤化に向けて、加⼯メカニズムを理解するためには、表⾯加
⼯現象だけではなく内部加⼯現象についても議論する必要がある。そこで、内部加⼯現象
の超⾼速時間分解測定を⾏うために、ポンプ光とプローブ光の同軸⼊射させるような透過
型ポンプ・プローブイメージング装置を開発し、その測定を⾏った。⾚外フェムト秒レー
ザーで内部加⼯を⾏った際の過渡透過イメージにおいて、そのポンプ光照射領域周辺に⼲
渉縞を観測した。その⼲渉縞が微粒⼦計測ホログラフィーで使⽤される⼲渉縞と同様のも
のであることが判明し、これはこの⼲渉縞をポンプ光による加⼯状態のホログラムのよう
に扱えることを意味する。そこで、その解析から加⼯状態の動的観察を⾏った。フェムト
秒からピコ秒で⼲渉縞が変化しており、そこからポンプ光による材料の状態変化が⽰唆さ
れた。また、加⼯終状態と過渡状態で観察された⼲渉縞から、透過イメージの再構成を⾏
った。再構成結果は加⼯終状態の測定結果をおおよそ再現しており、それが三次元の加⼯
状態を反映するホログラムであると考えられた。さらに、加⼯終状態と過渡状態で三次元
的に異なることが確認され、この違いが過渡状態の状態変化（屈折率、形状など）である
と⽰唆された。これらの結果は、この⼲渉縞解析を通じてその加⼯状態（屈折率、形状な
ど）を推定できる可能性を⽰しており、それを⽤いれば超⾼速時間領域における三次元的
な物質状態を計測することができる。 
 第５章で、内部加⼯現象の複屈折イメージングの研究結果について述べた。超短パルス
レーザー加⼯では、レーザー偏光状態が加⼯結果に⼤きな影響を及ぼすことが知られてお
り、特に、⽯英ガラスなどのガラス材料内部で、レーザーの偏光⽅向に応じて周期的な異
⽅性ナノ構造が発⽣することが報告されている。本研究では、この異⽅性ナノ構造の形成
過程を観察するために、異⽅性ナノ構造によって⽣じる構造複屈折を評価対象とし、複屈
折ポンプ・プローブイメージング装置を開発し、その測定を⾏なった。複屈折測定に偏光
カメラを使⽤し、⼀般的な複屈折測定では複数回の撮影が必要となるところを、⼀回の撮
影で複屈折測定を⾏うことを可能にした。これは、異⽅性ナノ構造の形成過程などの不可
逆的な加⼯現象のより正確な測定に重要である。ポンプ光 1 パルス⽬のシングルショット
複屈折イメージングから、光カー効果に由来する複屈折を確認し、100 パルス⽬のレーザ
ーパルス照射中の状態をイメージングし、光学カー効果に加えて、異⽅性ナノ構造由来の
複屈折を観察した。異⽅性ナノ構造の位相差が光カー効果によって減少した後に、ピコ秒
の時間領域において光カー効果が終わってもその位相差が減少したままであった。この位
相差の減少は、異⽅性ナノ構造の形成過程が捉えられていると⽰唆された。この結果は、
異⽅性ナノ構造の形成過程の解明に貢献するものである。 
 これらの研究を総括すると、本博⼠論⽂では、超短パルスレーザー加⼯現象の超⾼速時
間分解測定⼿法および装置を開発し、表⾯加⼯や内部加⼯、異⽅性ナノ構造形成に関する
⽯英ガラスの超短パルスレーザー加⼯現象の時間分解測定を⾏なった。そして、これらの
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測定により、⽯英ガラスの超短パルスレーザー加⼯現象のメカニズムに新たな知⾒を与え
た。これらの結果は、さらなるメカニズムの解明に加え、超短パルスレーザー加⼯技術の
さらなる発展が期待される。 
 最後に、今後の展望について述べる。今回測定された、表⾯加⼯現象の過渡反射イメー
ジングの結果は、可視フェムト秒レーザーの表⾯加⼯現象および⼆つのアブレーションの
メカニズム解明に寄与するものであったが、加⼯条件が可視フェムト秒レーザーの⼀部の
ものに限定されていた。本測定技術は様々な加⼯条件下での過渡反射イメージングが可能
となり、それによる更なるメカニズム解明が期待される。例えば、パルス幅によって⼆つ
のアブレーション現象の閾値フルエンスが異なることが確認されている。パルス幅が加⼯
状態に及ぼす影響は⾮常に強く、超短パルスレーザー加⼯の条件の最適化を⽬指す上で、
こういったメカニズムの解明は重要な知⾒を与えるだろう。内部加⼯現象の過渡反射イメ
ージングで得られた⼲渉縞は、その加⼯状態（屈折率、形状など）を推定できるホログラ
ムであることが⽰唆され、このホログラムを⽤いれば三次元的な物質状態を超⾼速時間領
域においても計測することができる。このホログラムから加⼯状態を再構成する解析⼿法
が望まれる。加⼯状態ではないが、任意の形状の微粒⼦をホログラムから測定する⼿法は
既に研究されており、そういった⼿法と親和性が⾼い。ホログラムを⽤いて三次元的な物
質状態を計測することができるようになれば、複素屈折率等の光学特性の変化から、電⼦
励起や電⼦格⼦相互作⽤などの過程を物性変化として捉えて考察することができる。また、
加⼯中の形状を随時再構成しながら確認することができれば、その加⼯形状のモニタリン
グ技術として、任意の加⼯形状に近づけるための評価⼿段としても活⽤することができる。
内部加⼯現象の複屈折イメージングで開発された、シングルショット複屈折イメージング
⼿法は、レーザー誘起周期表⾯構造の形成機構である表⾯プラズモンポラリトンの観測や
超短パルスレーザー加⼯中に発⽣する圧⼒波伝播など、光学異⽅性を持つ過渡現象の超⾼
速計測への利⽤が期待できる。この⼿法を⽤いて測定された超⾼速時間領域における異⽅
性ナノ構造の複屈折の時間変化は、異⽅性ナノ構造やナノ周期構造の形成過程の解明に寄
与するものであり、プラズモニックモデルなどの提唱されているモデルに対して考察を与
えるものとなるだろう。また、この複屈折イメージにも⼲渉縞は観察されており、上記の
⼲渉縞解析の結果を応⽤することができれば、三次元複屈折イメージングが可能となる。
これらは同様に、マイクロ光学素⼦や五次元データストレージなどの異⽅性ナノ構造を⽤
いたアプリケーションにおける複屈折付与に対するモニタリング技術としても活⽤できる
だろう。 
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付録A 可視フェムト秒レーザーの閾値フ
ルエンスのパルス幅依存性 

A.1 はじめに 

 超短パルスレーザーによるアブレーション現象は、レーザー加⼯において優れた特性を
有しており、科学的にも産業的にも重要な研究領域である[187,188]。その優れた特性とは、
従来のレーザー加⼯である熱溶融加⼯と⽐較して、熱影響領域の⼤幅な縮⼩による⾼精
度・⾼品質な加⼯が可能であることが特徴である[187,188]。 
 ⽯英ガラスは、超短パルスレーザーによる⾼品質な加⼯が期待されている材料の⼀つで
ある。これまで、⽯英ガラスなどの誘電体の超短パルスレーザーによるアブレーション現
象メカニズムに関する研究が⾏われてきた[114,122,189,190]。その中で、誘電体の超短パル
スレーザーアブレーションは⼆つのタイプに分類される[127–131,142,148,191,192]。⼀つが、
アブレーション効率が低いジェントルアブレーション（gentle ablation）、⼆つが、アブレー
ション効率が⾼く、溶融痕（リムやドロップレットなど）が確認されるストロングアブレ
ー シ ョ ン （strong ablation） で あ る。ジ ェ ン ト ル ア ブ レ ー シ ョ ンはク ー ロ ン爆発
[127,129,130,142]や材料の⾼密度化[148]によって起こり、ストロングアブレーションは相
爆発[123,133]によって起こると考えられている。 
 閾値フルエンスは、光学部品のレーザー誘起破壊の基準、微細加⼯への応⽤、理論モデ
ルとの定量的⽐較など研究で使⽤される。これまで、超短パルスレーザーの閾値フルエン
スの測定は、主に近⾚外波⻑領域で⾏われており[122,189,193–196]、短波⻑領域での測定
を⾏っている研究は少ない[193,197]。そこで、本研究では、波⻑ 400 nmのフェムト秒レー
ザーにおける⽯英ガラスのシングルショットの閾値フルエンスを、パルス幅 100 fsから 700 

fsの間なかで測定した。 
 

A.2 実験内容 

A.2.1 実験⽅法 

 この実験で使⽤されたレーザー光源は、チャープパルス増幅法に基づいたチタンサファ
イア増幅器を⽤いたもので、波⻑ 800 nm、繰り返し周波数 1 kHz、最⼤パルスエネルギー
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3.0 mJのパルスが使⽤された。波⻑ 800 nmのレーザーは、LBO結晶（lithium triborate crystal）
によって、波⻑ 400 nmの第⼆次⾼調波に変換された。パルス幅は、回折格⼦の距離を変化
させることにより、100 fsから 700 fsの範囲で制御された。その際、パルス幅は⾃⼰相関法
によってそれぞれ測定された。レーザーのエネルギーは 1/2λ波⻑板と薄膜偏光⼦によって
調整され、実際に照射される⼀パルスのエネルギーは、薄膜偏光⼦からの反射光のエネル
ギーを測定することで、その値が算出されたレーザーの偏光は直線偏光であった。レーザ
ー空間分布はガウシアンであり、焦点距離 100 mm の平凸レンズを⽤いて試料表⾯に集光
された。その際のビームスポット半径 (1/e2)は、ωx = 4.2 μmおよび ωy = 3.9 μmであり、そ
れぞれ Liu plot[155]により求められた。 
 試料は⽯英ガラス（10×10×0.5 mm、両⾯鏡⾯）を使⽤した。その試料は≤50 nmの精度の
三軸の電動ステージに配置され、その加⼯位置が制御された。インキュベーション効果の
影響を排除するため、すべての照射はシングルショットで⾏われた。Liu plotに使⽤したク
レーター⾯積は、レーザー共焦点顕微鏡（KEYENCE, VK-X250）を⽤いて測定された。よ
り詳細なクレーター形状は、原⼦間⼒顕微鏡（Park Systems, NX10）を⽤いて観察された。 
 

A.2.2 閾値フルエンスの測定⽅法 

 閾値フルエンスは Liu plot[155,198,199]を⽤いて測定された。Liu plotはクレーター⾯積の
レーザーフルエンス依存性に基づいた閾値フルエンスの測定⽅法である。以下では、その
測定原理について説明する。照射する超短パルスレーザーがガウシアン分布の場合、焦点
位置におけるガウシアンビームのフルエンス空間分布は、以下のように表される。 

G(€) = GMFNi expC−
2€#

5%
# D (A.1) 

ここで、ピークレーザーフルエンスは、GMFNi = 2'MfO+F/5%
#、'MfO+Fはパルスエネルギー、€

はビーム中⼼からの位置、5%はビームウエスト半径である。このような場合、閾値フルエ
ンスは、フルエンスG(€)の分布において中⼼の位置（€ = 0）で初めて損傷が起こるフルエ
ンスと定義することができる。この閾値フルエンスの定義であるならば、式(A.1)のフルエ
ンス空間分布を持つレーザーによって⽣成された加⼯痕のクレーター直径√は、次のよう
に与えられる。 

√# = 25%
# ln ù

GMFNi
GTj

û (A.2) 

ここで、GTjはピークフルエンスの閾値である。式(A.2)は、√#がピークフルエンスGMFNiの
関数に対数⽐例しており、√# = 0となるピークフルエンスGMFNiの値が閾値フルエンスGTj

となる。そして、加⼯痕のクレーター直径√とピークフルエンスGMFNiの実測値に、式(A.2)
をフィッティングすることで、フルエンスGTjを求めることができる。 
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 本研究では、式(A.2)に実測値√#を代⼊して Liu plot から閾値を決定した。ただし、本研
究における加⼯痕の形状（図 A.1）は、わずかに楕円形（楕円率〜0.9）であったことから、
レーザーの空間分布も楕円であることが推定されたが、本研究では円形である仮定した。
Liu plotの結果、各パルス幅において ω0 = 4.0 μmであった。 
 なお、今回測定した閾値フルエンスは、⼀般にアブレーション閾値と⾔われるものであ
る。他の閾値フルエンスの定義および呼称を付録 Bにまとめる。 
 

A.3 実験結果と考察 

 図 A.1(a)-(c)は原⼦⼒間顕微鏡で測定したシングルショットクレーターの形状である。図
A.1 (d)-(f)は、クレーターの⻑軸⽅向の断⾯を⽰している。フルエンス 6.71 J/cm2 でパルス
幅 100 fsのパルスを照射したクレーター（図 A.1 (a)、(d)）は、幅 4.4 μm、深さ 200 nmで、
縁に明瞭なリム構造があることがわかる。⼀⽅、フルエンス 6.00 J/cm2でパルス幅 600 fsの
パルスを照射したクレーター（図 A.1 (b)、(e)）は、幅 3.3 μm、深さ 40 nmで、縁がなく、
浅い窪みのような形状をしていた。この⼆つのクレーター形状の⽐較から、ほぼ同じエネ
ルギーであっても、パルス幅によってクレーターの形状が顕著に変化することがわかる。
図 A.1 (c)と(f)は、パルス幅 600 fs で、フルエンスのみを 6.00 J/cm2（図 A.1(b)と(e)）から 

 

図 A.1 パルス幅とフルエンスの異なる加⼯クレーターの原⼦⼒間顕微鏡像 
(a) Q = 100	fs、GMFNi = 6.71	J/cm#、(b) Q = 600	fs、GMFNi = 6.00	J/cm#、(c) Q = 600	fs、
GMFNi = 11.8	J/cm#。⻑軸⽅向の断⾯図(d-f)は、それぞれ(a-c)の画像に対応する。スケール

バーは 2 μmを⽰す。 

a b c

!"#
!"$!"$!"#d e f

x

y
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11.8 J/cm2に増加させたときにできたクレーターを⽰す。図 A.1 (f)に⽰すように、このクレ
ーターは x = ±2 μmに縁があり、縁の外側が浅い窪みのようなものになる。 
 シングルショットの閾値フルエンスは、パルス幅 100 fsから 700 fsにおいて 100 fsごと
に、Liu plot を⽤いて決定された。Liu plot で使⽤したクレーターの⻑軸と短軸は、⼆つの
影響領域で区別した。それぞれ、クレーターの縁がリム構造を持つ場合、影響領域の⻑軸
√Y!と短軸√Z!はリムの最⾼点間の距離として定義し、クレーターの縁にリム構造がない場
合は、試料表⾯が明らかに窪み始める点間の距離を影響領域の⻑軸√Y"と短軸√Z"と定義し
た。図A.1 (d)-(f) に √Y!、√Z!、√Y"、√Z"の定義を⽰した。図A.1(c)〜(f)の原⼦⼒間顕微鏡で
測定された ⼆つのクレーターの⼤きさは、レーザー共焦点顕微鏡で測定した結果とほぼ同
じであることが確認されたため、Liu plotで適⽤したクレーターの形状は、レーザー共焦点
顕微鏡を⽤いて測定した。 
 図 A.2は、フルエンス範囲が約 5〜25 J/cm2の各パルス幅について、クレーター⾯積√Y√Z

をレーザーフルエンスの関数としてプロットした結果の⼀例である。パルス幅 100 fs （図
A.2(a)） 、200 fs、300 fs では、リム構造が確認されたが、リム構造の外側の異なる浅い窪
みは明確に識別できなかった。パルス幅 400 fs、500 fs、600 fs （図 A.2(b)）、700 fsでは、
フルエンスによって⼆つの影響領域が明確に確認された。各プロットは式(A.2)を⽤いてフ
ィッティングを⾏った。実線のフィッティングは√Y!√Z!のクレーター形状を⽰す。点線の
フィッティングは、√Y"√Z"のクレーター形状を表している。 

 
図 A.2 各パルス幅におけるレーザーフルエンスとクレーター⾯積の関係 

(a) Q = 100	fs、(b) Q = 600	fs。塗りつぶした円は√Y!√Z!、塗りつぶしされていない円は
√Y"√Z"のクレーター領域を受けた部分を⽰す。 

 
 図 A.3 は、シングルショットのアブレーション閾値のパルス幅依存性を⽰している。ア
ブレーション閾値は、GTj!とGTj"毎に、それぞれの影響を受けた部分によって区別された。
GTj!はパルス幅ごとに測定し、4 J/cm2から 7 J/cm2の範囲の値であり、パルス幅に強く依存
し、パルス幅が短くなると 7 J/cm2から 4 J/cm2へと減少することが確認された。GTj"は、400 
fs から 700 fs の範囲のパルス幅でのみ測定され、どのパルス幅でもほぼ⼀定の値であり、
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〜4 J/cm2であった。 

 

図 A.3 波⻑ 400 nmにおけるシングルショットの閾値フルエンスのパルス幅依存性 
⾚と⻘の三⾓形はそれぞれGTj!とGTj"を⽰している。 

 
 図 A.4 は、クレーターの深さ7とアブレーション効率7/GMFNiの測定結果である。クレー
ター深さの測定は、レーザー共焦点顕微鏡で⾏い、その深さは原⼦⼒間顕微鏡で測定され
たほぼ同じ結果であることを確認した。図 A.2 において測定された閾値フルエンスは縦の
直線で⽰されている。最⼤のアブレーション効率が得られるフルエンスは、パルス幅 100 

fsは約 6 J/cm2、パルス幅 600 fsは約 10 J/cm2であった。いずれの結果も、閾値フルエンス
GTj!から少し⾼い位置で最⼤アブレーション効率が得られている。最⼤アブレーション効
率はパルス幅 600 fsよりもパルス幅 100 fsの⽅が⾼く、そのフルエンスはパルス幅 600 fsよ
りもパルス幅 100 fs の⽅が低かった。この結果は、このエネルギー範囲でのアブレーショ
ン深さに対して、パルス幅が短い⽅がより効率的であることを⽰している。 
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図 A.4 各パルス幅におけるレーザーフルエンスとクレーターの深さの関係 

(a) Q = 100	fs、(b) Q = 600	fs。塗りつぶした四⾓は左軸のクレーターの深さ、塗りつぶし
されていない四⾓は右軸のアブレーション効率7/GMFNiを⽰す。実線と点線は、それぞれ図

A.2の閾値フルエンスGTj!とGTj"を⽰す。 
 
 本研究で得られた⼆つの閾値フルエンスについて議論する。アブレーション効率はGTj!
を超えた直後、増加傾向であった。アブレーション深さは最⼤アブレーション効率を超え
ると飽和した。この結果は、あるショット数を超えるとアブレーション効率が上昇するマ
ルチショットアブレーション現象[128,142]と類似しており、GTj!が相爆発によるストロン
グアブレーション閾値フルエンスであることが⽰唆される。閾値フルエンスGTj!の定義に
⽤いられるリム構造の存在は、溶融層の存在を⽰す相変化の理由の⼀つである[143,200]。
逆に、GTj!よりも低いフルエンスの領域にあるGTj"は、ジェントルアブレーションの閾値フ
ルエンスと考えられる。いくつかの研究では、ショット数が増えるにつれて表⾯が粗くな
り、ストロングアブレーションが起こることが報告されているが[142]、本研究ではGTj!以
上のフルエンス領域のクレーター底の表⾯は⽐較的滑らかであることが分かった。この表
⾯粗さの傾向は、マルチショットアブレーションとは異なるものであり、さらなる研究が
必要である。 
 

A.4 おわりに 

 波⻑ 400 nmのフェムト秒パルス幅領域において、⽯英ガラスのシングルショット閾値フ
ルエンスを測定した。パルス幅とフルエンスを変化させてシングルショット照射を⾏い、
それによって⽣じた加⼯クレーターの⼤きさを測定した。そのクレーターに⼆つの加⼯領
域が確認され、その⼆つのアブレーション閾値（GTj!、GTj"）のパルス幅依存性を測定した。
⼆つのアブレーション閾値（GTj!、GTj"）のパルス幅依存性は、異なる傾向を⽰していた。
さらに、シングルショット照射によるクレーター深さを測定した。アブレーションされた
クレーターの深さは、短いパルス幅がより効率的であることが⽰された。  
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付録B 閾値フルエンスの定義と呼称 
 閾値フルエンスは、レーザー加⼯特性を⽰すパラメーターとして広く⽤いられているが、
その定義はその使⽤者によって異なる。また、論⽂などで扱われる閾値フルエンスの値は、
試料やレーザーパラメーターなどがある程度同じであったとしても、異なっている場合が
多々ある。そのため、それぞれの使⽤者が⽤いている閾値フルエンスを理解して使⽤する
ことは、先⾏研究における閾値フルエンスの⽐較やその考察などにおいて、余計な混乱を
防ぐことができる。そこで、この付録では、閾値フルエンスの定義とその名称について、
測定の際における観測対象についても併せて、まとめた。なお、この付録で扱う閾値フル
エンスは、論⽂で⽤いられているものを対象とし、その中でも、⽯英ガラスにおける閾値
フルエンスのパルス幅依存性に関する研究のものにした。また、以下で説明する閾値フル
エンスにおいてその定義などに応じて、閾値フルエンスの値が異なる場合も多くあるが、
閾値フルエンスはその他の加⼯条件（照射回数、照射環境、パルス幅、波⻑等）によって
も変化するので、例えば論⽂に記載されていない加⼯条件等がある場合など、加⼯条件が
閾値フルエンスの値を変動させることに注意されたい。本付録の内容は[111]を参考にした。 
 閾値フルエンスの名称は、主に三つある。⼀つ⽬がレーザー誘起損傷閾値（laser induced 
damage threshold: LIDT)）もしくは損傷閾値（damage threshold）である。⼆つ⽬がアブレー
ション閾値（ablation threshold）である。三つ⽬が光学破壊閾値（optical breakdown threshold）
である。これらの中で、⼀つ⽬のレーザー誘起損傷閾値のみが公式に定義されており、国
際標準化機構（International Organization for Standardization: ISO）に定められている[201,202]。
⼆つ⽬のアブレーション閾値と三つ⽬の光学破壊閾値は公式に定義されていないが、論⽂
などで⼀般的に使⽤されており、アブレーション閾値はレーザー照射された物質が除去さ
れ始めるフルエンスとして、 光学破壊閾値はプラズマが発⽣し始めるフルエンスとして、
利⽤されることが多い。これらの三つの閾値フルエンスの名称とその閾値の⼀般的な定義
を表 B.1 にまとめる。なお、これらの三つの閾値フルエンスの値には⼤体の⼤⼩関係があ
るとされており、レーザー誘起損傷閾値が最も低く、その次にアブレーション閾値、最も
⾼いのが光学破壊閾値として利⽤されることが多い。 
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表 B.1 閾値フルエンスの名称とその閾値の⼀般的な扱われ⽅ 
名称 ⼀般的な定義 
レーザー誘起損傷閾値 or 損傷閾値 
(Laser induced damage threshold: LIDT) 
(Damage threshold) 

損傷確率がゼロであるレーザー放射の最⼤値 

アブレーション閾値 
(Ablation threshold) 

物質が除去され始めるフルエンス 

光学破壊閾値 
(Optical breakdown threshold) 

プラズマが発⽣し始めるフルエンス 

 
 閾値フルエンスを測定する際の観測対象は、主に三つある。⼀つ⽬が何かしらの「損
傷」、⼆つ⽬が加⼯痕の形状、三つ⽬がプラズマ発光量である。⼀つ⽬の何かしらの「損
傷」とは、レーザー照射時に加⼯試料⽣じた何かしらの「損傷」を意味し、そができたか
どうかを確認し、損傷が全く起きないフルエンスが閾値フルエンスとなる。特定のレーザ
ー加⼯条件で「損傷」が⽣じる損傷確率を求め、その損傷確率がゼロになるフルエンスの
中で最も⾼いものを閾値フルエンスとして定義する。この「損傷」の測定および評価は、
微分⼲渉顕微鏡を⽤いるものが⼀般的であり、その顕微像に対して⼈による識別もしくは
画像処理によって⾏われる[203]。⼈による識別が⾏われる場合、その⼈の主観的な基準を
排除することは困難であり、⼈によって誤差が⽣じることが予想される。画像処理アルゴ
リズムが⽤いられる場合、ヒューマンエラーはなくなるが、ミスアライメント等による誤
検出が⽣み出されることがある[203]。また、例えば微分⼲渉顕微鏡では測定できないよう
な「損傷」があったとすると、微分⼲渉顕微鏡ではその「損傷」を測定できない。「損傷」
の測定⼿法が微分⼲渉顕微鏡で統⼀されていれば問題ないが、その測定⼿法が異なれば損
傷の有無を判断するものの測定性能によって閾値フルエンスが異なってしまう。この何か
しらの「損傷」は、上記のレーザー誘起損傷閾値でよく⽤いられる観測対象である。⼆つ
⽬の加⼯痕の形状とは、レーザー照射によって加⼯試料表⾯に⽣成された加⼯痕の形状
（加⼯痕の広さや深さ、体積）のことを意味し、加⼯痕の形状のフルエンス依存性を測定
し、その関係から外挿することで、加⼯痕形状の値がゼロになるフルエンスが閾値フルエ
ンスとなる。外挿によって求めているため、⼀つ⽬の何かしらの「損傷」を測定する際に
挙げられた測定性能による差は、ほとんどなくなる。しかし、この観測対象による閾値フ
ルエンスの測定は、加⼯痕形状の測定に多くの時間が必要になる。プラズマの発光量は、
レーザーアブレーションに発⽣するプラズマによる発光量を意味し、測定されたプラズマ
発⾏量によって閾値フルエンスが定義される。プラズマの発光量の観測は、検出器の分解
能や⽴体⾓、バックグラウンドに依存する。 
 最後に、⽯英ガラスにおける閾値フルエンスのパルス幅依存性に関する研究で⽤いられ
る閾値フルエンスの名称とその測定⽅法を表 B.2 にまとめる。表 B.2 において、測定⽅法
の括弧内は、それぞれ左が照射回数、右が照射雰囲気を⽰している。その括弧内において、
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「?」は論⽂内で確認できなかったことを意味する。表 B.2 において例えば、S. Xu らと D. 

Giguèreらの研究を⽐較すると、名称はそれぞれ Damage thresholdと Ablation thresholdで異
なるが、測定⽅法はどちらとも加⼯痕形状で⾏っており同じである。このように、閾値フ
ルエンスの名称とその測定⽅法がそれぞれの使⽤者によって異なることがわかる。 
 

表 B.2 先⾏研究における閾値フルエンスの名称とその測定⽅法 
先⾏研究 名称 測定⽅法 
D. Du et al. (1994) [194] (optical) Breakdown threshold プラズマ発光(1, ?) 
H. Varel et al. (1996) [195] Damage threshold 

Plasma emission threshold 
何かしらの変化(1, 5, 真空) 
プラズマ発光(1, 5, 真空) 

B. C. Stuart et al. (1995) [204] Damage threshold 何かしらの変化(600, ?) 
M. Lenzner et al. (1998) [189] Optical breakdown threshold 加⼯痕形状[体積](50, ⼤気) 
A-C. Tien et al. (1999) [196] Damage threshold 何かしらの変化(1, ?) 
T. Q. Jia et al. (2003) [197] Damage threshold 加⼯痕形状[広さ](?, ?) 
S. Xu et al. (2007) [205] Damage threshold 加⼯痕形状[広さ](1, ?) 
D. Giguère et al. (2007) [206] Ablation threshold 加⼯痕形状[広さ](1, ?) 
B. Chimier et al. (2011) [122] Damage threshold 

Ablation threshold 
何かしらの変化(1, ?) 
加⼯痕形状[体積](1, ?) 
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