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研究成果の概要： 

 薄膜を用いた短パルスコヒーレントＸ線源として高次高調波に注目し、その発生のための基

礎プロセスに関する研究を行った。最初に、レーザーのプリパルスによって生成されるプリフ

ォームドプラズマを計測し、その電子密度分布と自然放出光の増幅（ASE）成分との関連性を確

認した。次に、高強度レーザーの照射条件を変えて 4次までの高調波スペクトルの形状変化を

測定し、薄膜からの高調波発生に必要なレーザー照射条件を調べた。 
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１．研究開始当初の背景 
 超短パルス高強度レーザーと物質との相
互作用を調べる研究は、超高光電場下の物理
学（High Field Physics）として世界的に注
目され、精力的に研究されている。このとき
のレーザー電場は原子内電場と同程度か、又
はそれ以上に達し、高エネルギー粒子（イオ
ン・電子）発生、高輝度Ｘ線発生、Ｘ線レー
ザー等の様々な現象が観測されている。高輝
度Ｘ線発生のなかでも短パルスコヒーレン
トＸ線である高次高調波発生については、超
短パルス高強度レーザーとガス媒質との相
互作用によるアト秒領域の単一パルス発生
が報告され[1-3]、アト秒物理の展開が期待
されている。他方、近年のレーザーシステム

開発の進歩により相対論的強度のレーザー
電場生成が可能となり、様々な理論的提案や
実験結果が報告されている。ここで、レーザ
ーの波長が 800nm の場合、電子の運動に相対
論効果が現れる強度は、~2x1018 W/cm2となる。
相対論的強度での超短パルス高強度レーザ
ーと薄膜との相互作用により、短パルスの高
次高調波発生の提案が示された[4]。このモ
デルによると、短パルスの高次高調波発生に
は、高強度レーザーパルスが固体密度の薄膜
と直接的に相互作用する必要がある。この際
に問題となるのは、レーザーのメインパルス
に先行するプリパルスによって生成される
プリフォームドプラズマであり、プラズマ膨
張による密度低下を極力抑える必要がある。
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レーザーのプリパルスとプリフォームドプ
ラズマとの関連性を調べることは、薄膜を用
いた高強度領域での高次高調波発生にとっ
て重要である。 
[1] M. Hentschel, R. Kienberger,  

Ch. Spielmann, G. A. Reider,  
N. Milosevic, T. Brabec, P. Corkum,  
U. Heinzmann, M. Drescher, and  
F. Krausz, Nature, 414, 509,  
(2001). 

[2] R. Kienberger, E. Goulielmakis,  
M. Uiberacker, A. Baltuska,  
V. Yakovlev, F. Bammer, A. Scrinzi,  
Th. Westerwalbesloh, U. Kleineberg,  
U. Heinzmann, M. Drescher, and  
F. Krausz, Nature, 427, 817,  
(2004). 

[3] T. Sekikawa, A. Kosuge, T. Kanai, and  
S. Watanabe, Nature, 432, 605,  
(2004). 

[4] A. S. Pirozhkov, S. V. Bulanov,  
T. Zh. Esirkepov, M. Mori,  
A. Sagisaka, and H. Daido, Phys. Lett.  
A 349, 256 (2006). 

 
２．研究の目的 
 本研究では、薄膜を用いた短パルスコヒー
レントＸ線源として高次高調波に注目し、そ
の発生のための基礎プロセスに関する研究
を行う。薄膜からの高次高調波発生に大きく
影響するのは、プリフォームドプラズマの生
成である。そのため、高調波のスペクトル測
定に先立って、プリパルスによって生成され
るプリフォームドプラズマを計測し、プリパ
ルスとの関連性を調べる。具体的には、プリ
フォームドプラズマの電子密度の空間分布
を干渉計測により評価する。次に、高強度レ
ーザーの照射条件に対する高調波のスペク
トル形状の変化を測定し、薄膜からの高調波
発生に必要なレーザー照射条件を探る。 
 
３．研究の方法 
(1) プリフォームドプラズマ計測 
 超短パルス高強度レーザーを薄膜ターゲ
ットに照射した際のプリフォームドプラズ
マの電子密度分布を、短パルスのプローブ光
による干渉計測により評価した。実験は、図
1 に示すようにチタンサファイアレーザー
（中心波長 800nm、パルス幅~250fs）を集光
パルスと計測用のプローブ光に分けて行っ
た。集光パルスは、軸外し放物面鏡を用いて
チタンの薄膜ターゲット（厚み 3µm）に照射
した。集光パルスの集光径は 15µm x 11µm（半
値全幅）であり、エネルギー210mJ での集光
強度は~3x1017 W/cm2であった。メインパルス
に対する自然放出光の増幅（ASE）成分のレ
ベルは、3 次のクロスコリレーターにより測

定し、~5x10-6であった。プローブ光は 2倍高
調波（400nm）を用いて、ターゲット表面を
通過させ、干渉計測によって測定した。干渉
縞はバイプリズムを用いてレーザービーム
の波面を傾けることによって生成した。集光
パルスとプローブ光の時間差を調整するこ
とにより、メインパルスの約 50ps 前でのプ
リフォームドプラズマの測定を行った。 
 

図 1 プリフォームドプラズマ計測のための実験配置 

 
 
(2) 高調波測定（ターゲット位置の変更） 
 高調波のスペクトル測定実験では、チタン
サファイアレーザー（中心波長 800nm、パル
ス幅 50fs）を用いてポリイミドの薄膜ターゲ
ット（厚み 7.5µm）に集光照射した。集光径
は、4µm x 6µm（半値全幅）であり、エネル
ギーは~880mJ であった。分光器をレーザー反
射方向に設置し、詳細なスペクトル形状の測
定を行うため、4 次までの高調波スペクトル
を計測した。分光器の相対強度については、
ランプを用いて校正を行っている。薄膜ター
ゲット位置をレーザー集光位置からずらし、
高調波のスペクトル形状の変化を測定した。 
 
(3) 高調波測定（パルス幅の変更） 
 チタンサファイアレーザー（中心波長
800nm）のパルス幅を変えて、厚み 1.5µm の
ポリエチレンテレフタレートにアルミニウ
ム（30nm）を烝着した薄膜ターゲットに集光
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照射した。集光径は、4µm x 3µm（半値全幅）
であり、レーザー強度は、パスル幅~30fs、
エネルギー~1J の場合、~1x1020 W/cm2に達す
る。ASE 成分のレベルは<10-8であった。分光
器をレーザー反射方向に設置し、詳細なスペ
クトル形状の測定を行うため、4 次までの高
調波スペクトルを計測した。レーザーのパル
ス幅をパルス圧縮器内の回折格子対の間隔
を変えることにより~30fs、~100fs、~500fs
と変え、高調波のスペクトル形状の変化を測
定した。 
 
４．研究成果 
(1) プリフォームドプラズマ計測 
 プリフォームドプラズマ計測では、メイン
パルスよりも時間的に前にある ASE成分の時
間幅が~2ns と~0.5ns の場合について、干渉
像を測定した。CCD カメラを用いて得られた、
ASE 成分の時間幅が~0.5ns での干渉像を図 2
に示す。これは、メインパルス照射よりもお
よそ 50ps 前での干渉像である。干渉縞の間
隔は~18µm であり、図の点線はターゲット位
置を示す。干渉像から位相分布に変換し、ア
ーベル変換により電子密度分布を求めた。電
子密度5x1018cm-3でのプラズマサイズは、~2ns
で~170µm、~0.5ns で~90µm であった。また、
計測できた電子密度の上限は、~7x1019cm-3 で
あった。これより、高密度領域（>1020cm-3）
の計測については、プローブ光のさらなる短
波長化が必要であることがわかった。 
干渉計測の結果、レーザー入射側にプリフ

ォームドプラズマが生成されていることが
わかった。そして、メインパルスよりも時間
的に前にある ASE 成分の時間幅を~2ns から
~0.5ns へ調整することで、プリフォームドプ
ラズマの大きさを抑制できることを確認し
た。また、プリフォームドプラズマの大きさ
は、プリパルスの内でも ASE 成分が大きく影
響していると考えられる。ASE 成分とプリフ
ォームドプラズマの関連性が得られたこと
は、高調波の発生量最適化につながる。 
 

 図 2 メインパルスよりもおよそ 50ps 前での 

    プリフォームドプラズマの干渉像 

 

(2) 高調波測定（ターゲット位置の変更） 
 高調波のスペクトル測定実験では、厚み
7.5µm のポリイミド薄膜ターゲットの位置を
レーザー集光位置からずらすことで、レーザ
ーのピーク強度とプリフォームドプラズマ
に大きな影響を与える ASE強度を減少させた。
そしてレーザーのピーク強度と ASE強度を制
御し、4 次高調波までのスペクトル形状の変
化を測定した。 
 

      図 3 高調波計測の実験配置 

 

 
  図 4 ターゲット位置+50µm と+500µm での 

     高調波スペクトル 
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 図 3 に示すように、薄膜ターゲットの位置
x を+50µm、+300µm、+500µm と変え、反射方
向に発生した高調波のスペクトル形状を測
定した。それぞれのレーザー強度は、
~1.5x1019 W/cm2、~4x1017 W/cm2、~1x1017 W/cm2

である。また ASE 強度は、~7.5x1013 W/cm2、
~2x1012 W/cm2、~5x1011 W/cm2に相当する。ASE
強度が低いほど、プリフォームドプラズマの
スケール長は短くなると考えられる。 
 図 4 に、ターゲット位置+50µm（点線）と
+500µm（実線）で得られたスペクトルを示す。
ターゲット位置が+50µm の場合、ピーク強度
（ ~1.5x1019 W/cm2 ） が 高 く 、 ASE 強 度
（~7.5x1013 W/cm2）も高くなり、高調波のス
ペクトルは主に長波長側へ広がり、スペクト
ル幅が広くなるとともに強度が減少した。こ
れは、メインパルスとプリフォームドプラズ
マとの相互作用の影響が無視できなくなる
ためだと考えられる。他方、ターゲット位置
x を+300µm や+500µm に変更すると、高調波
の強度が増加していくことを確認した。ター
ゲット位置 xを+500µm とした場合、レーザー
のピーク強度（~1x1017 W/cm2）と ASE 強度
（~5x1011 W/cm2）が低下し、プリフォームド
プラズマのスケール長が減少するとともに
メインパルスとプリフォームドプラズマと
の相互作用の影響が抑えられるため、高調波
強度が増加したと考えられる（図 4）。相対論
的強度領域となるピーク強度~1.5x1019 W/cm2

での高調波発生を実現させるためには、ASE
強度をさらに低下させ、プリフォームドプラ
ズマを抑える必要があると予想される。 
 ターゲット位置をレーザー集光位置から
変え、レーザーのピーク強度と ASE 強度を減
少させることで、薄膜からの高調波ピークの
発生を確認した。本実験で行った薄膜ターゲ
ットからの高調波発生の最適化は、さらなる
短波長化につながる。また、ターゲット位置
に対する高調波のスペクトル形状の測定か
ら、薄膜からの高調波発生に必要な条件とし
て、プリフォームドプラズマに関連する ASE
の制御が考えられる。ASE を制御し、プリフ
ォームドプラズマを抑えることにより、相対
論的強度領域での高調波発生が期待される。 
 
(3) 高調波測定（パルス幅の変更） 
 レーザーのエネルギーを一定にし、パルス
幅を~30fs、~100fs、~500fs と変え、レーザ
ーのピーク強度を変化させて薄膜への照射
を行った。この場合、プリフォームドプラズ
マに影響を与える ASE 強度は、各パルス幅に
おいてほぼ一定となっていると予想される。 
 図 5に、パルス幅~30fs と~500fs で得られ
たスペクトルを示す。パルス幅を~30fs と
~100fs に設定した場合、どちらも高調波のス
ペクトルが主に長波長側へ広がり、スペクト
ル幅が広くなるとともに強度が減少した。こ

れに対し、パルス幅を~500fs に設定し、レー
ザーのピーク強度を下げた場合、高調波スペ
クトルの広がりが狭まり、強度が増加するこ
とを確認した（図 5）。パルス幅を~30fs や
~100fs に設定した場合に高調波スペクトル
が広がり、強度が減少するのは、レーザーの
ピーク強度が増加することで、メインパルス
とプリフォームドプラズマとの相互作用の
影響が無視できなくなるためだと考えられ
る。パルス幅を短くし、ピーク強度を上げた
場合での高調波発生には、さらに ASE 強度を
低下させ、プリフォームドプラズマを抑える
必要があると予想される。 
 

 
   図 5 パルス幅~30fs と~500fs での高調波 

      スペクトル 
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