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研究成果の概要（和文）：アト秒パルスを含む高次高調波は非常に広帯域のスペクトルを有して

いる。そのため分光研究に用いるためには必要な部分のみを取り出す必要がある。本研究では

高次高調波のスペクトルを切り出す時間補償分光器の開発と、切り出された高調波パルスの時

空間特性を評価した。その結果、21 次高調波（光子エネルギー33 eV）、時間幅 11 fs の光パル

スを 57 ミクロン径に集光することができることが分かった。 
 
研究成果の概要（英文）：The bandwidth of high harmonics, including attosecond pulses, is 
very broad. Because the broad bandwidth is too broad for spectroscopy, it is necessary to 
take out the adequate spectrum to target samples. In the present study, we have developed 
the time-compensated monochromator to take out a single harmonic and characterized the 
temporal width and the spatial distribution of the selected harmonic pulses. Consequently, 
we found that the pulse duration of the 21st harmonic (photon energy 33 eV) was 11 fs and 
that the spatial diameter of the beam at focus was 57 μm. 
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１．研究開始当初の背景 
超短パルスレーザーの技術の進歩とともに時

間分解能はナノ秒からフェムト秒にまで達し、

その時代に応じ様々な非平衡状態に起因する

超高速現象の研究が進んだ。万人に認められ

た成果の一つが Zewail に代表される「フェム

ト秒化学」であろう。現在、フェムト秒より

更に早いアト秒領域の研究に注目が集まり、

アト秒パルス発生・応用の研究が急速に進み

つつある。アト秒パルスは高次高調波発生の

過程で生成する方法が主流である。そのため

これまでの超短パルスレーザーと異なり極端

紫外・軟 X 線領域の光であり、軌道放射光を

用いて研究されてきた研究分野と研究対象が

重なる。軌道放射光の時間幅はフェムト秒に

すら達していないため、高次高調波パルス、

特にアト秒パルスの応用は応用光学・量子光

工学分野のみならず原子・分子分野、光物性
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分野、表面物性分野、生体イメージングなど

多くの幅広い分野から期待されている． 
 アト秒パルスを応用するためには、①研究
対象に応じて適切なスペクトルを選択し，② 
そのパルス幅を評価する必要がある。①に関
しては、金属・半金属の多層膜鏡がよく用い
られるが、複数の次数が選ればれ単一次数の
みを選ぶことができない。また、選択した波
長が固定される。②については、時間幅が短
いため新たな手法を開発する必要がある。 
 
２．研究の目的 
以上の背景より、本研究では、 
1) 回折格子を用いて分光研究に必要なスペ

クトル領域の高次高調波を切り出す、時
間補償分光器の開発 

2) 切り出された高次高調波パルスの時間波
形、空間集光形状、全体光量の評価 

を行うこととした。 
 
３．研究の方法 
スペクトルを切り出す際、シンクロトロン放
射光では回折格子を用いるのが普通である。
しかし、高次高調波の場合は、回折格子によ
り回折されるとパルス波面が傾くため実効
的な時間幅がピコ秒まで伸びる。そのため、
高次高調波の特徴であるフェムト秒からア
ト秒にいたる超短パルスという特徴が失わ
れてしまう。ところが、1999 年にイタリア
の Villoresi が、回折格子を図 1 のように 2
枚配置することによりパルス波面の傾きを
補償する光学系（時間補償分光器）を提案し
た。回折格子を用いているため多層膜鏡とは
異なりスペクトル成分が混じる恐れが全く
ない。 
 

 
図１：時間補償分光器 

 
 時間補償分光器は、その後 UCBerkeley の
Leone のグループが 1枚目のトロイダル回折
格子を球面回折格子に置き換えて作成した。
しかし、球面回折格子は非点収差が大きいた
め集光性が悪くなるなど利点はなく、なぜこ
のような光学系を採用したのか、理由は不明
である。その後、Villoresi らは平面回折格
子をコニカル配置にしてトロイダル鏡 4枚で
集光を行う光学系を開発した。回折効率が高
いのが特徴である。しかし、光学配置が複雑

なため必ずしも製作・調整が容易な光学系で
はない。そこで、より単純で集光性が優れた
光学系を開発した。 
 
(1) パルス幅計測 

図２ パルス幅測定のための実験配置図 
 
本研究では、まず、チタンサファイアレーザ
ー増幅器からの出力光（パルス幅 25 fs）を
使った交差相関法により光学系の評価を行
った。図２がその実験配置図である。この配
置は、アト秒パルスを計測するための FROG 
CRAB 法にも拡張できる。チタンサファイアレ
ーザーを二つにわけ、一方で高次高調波を発
生して時間報償光学系で単一次数を切り出
し、同時に光電子分光器のスリットに集光す
る。他の一方は、遅延時間路をへて高調波と
同一点に集光する。高調波とチタンサイファ
イレーザー基本波の二光子吸収光電子を観
測する。二光子吸収が起きると、光電子スペ
クトルにおいて、高次高調波の一光子遷移に
光電子の両脇にチタンサファイア-レーザー
の 1光子ぶんだけ離れたところに別スペクト
ル成分が現れる。この強度を測定することに
よりパルス幅を見積もることができる。一方、
FROGCRAB 法においては、基本波による光電子
の変調を観測することになる。 
 
(2) 空間形状の測定 
極端紫外光は空気中を伝搬できないため、直
接、空間形状を測定することは難しい。そこ
で、シンチレーターとして Ce:YAG 結晶を用
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いて、極端紫外光を可視光に変換し、その空
間形状を観測することにより高調波の空間
形状を測定した。 
 
(3) 絶対光量 
高次高調波の極端紫外光源としての有用性
を判断する一つの指標は絶対光量である。と
くに、本研究では、回折格子を 2枚用いてい
ることより光学系の効率に関心が集まって
いた。分光研究への応用の適否を判断する目
安としてシンクロトロン放射光の光量との
比較を行った。絶対光量の測定は、量子効率
が分かっている極端紫外～軟 X線用フォトダ
イオードを用いて行った。 
 
４．研究成果 
(1) パルス幅の計測 
チタンサイファアレーザーの 17 次（26 eV）
から 23 次高調波（36 eV）のパルス幅を測定
した。これらの次数は、採用した回折格子の
回折効率がよい波長領域により決まってお
り、約４％程度の透過効率がある。 
 図 3 に回折格子を反射配置にした時の 23
次高調波の交差相関関数を示す。このときの、
チタンサファイアレーザーのパルス幅は 30 
fs であり、高次高調波のパルス幅は 30 fs で
あった。 

図 3 0 次-0 次光の交差相関関数 
 
 次いで、1 枚の回折格子を 1 次回折の位置
にした時、図 4のような交差相関関数が得ら
れ、パルス幅は、229 fs になった。これは、 

図 4 1 次-0 次光の交差相関関数 
 

回折格子によりパルス波面の傾いたことに
よりパルス幅が伸びたことによる。 
 回折格子を 2枚とも 1次回折光にしたとき
の交差相関関数を図 5に示す。パルス幅は 59 
fs でパルス波面の傾きが補償されているこ
とが分かる。しかし、この段階では、元のパ
ルス幅までに圧縮することはできなかった。 

図 5 1 次-1 次光の交差相関関数 

  
 そこで、レーザーのパルス幅を 25 fs まで
圧縮し、更に回折格子への入射角を調整して
最短パルスになる条件を探った。その結果、
図６のような相関関数を得ることができた。
赤線は、ガウス関数によるフィッティングの
結果をしめす。このとき、高調波のパルス幅
は 12 fs である。緑（青）色の線は、高調波
のパルス幅が 20 （30）fs の時に予想される
相関波形で、これらは、実験結果より幅が広
いことが分かる。このことから高調波のパル
ス幅は、12 fs まで圧縮されたと言える。高
調波を発生するレーザーパルスの時間幅を
数フェムト秒にすることにより波長可変ア
ト秒パルスの実現に近づいたと考えている。 

図６ 圧縮後の相関波形 
 
(２)空間形状の測定 
図7に0次-0次光にした場合の空間波形を示
す。図 8は二つとも 1次光の配置にした場合
である。図８では、0次-0 次の場合と同じよ
うに、空間形状がほぼ円径になっている。こ
のことより、二つの回折格子を 1次光にする
ことにより、スペクトルの空間広がりを補償
していることが分かる。それに伴い、パルス
波面の傾きも補償されていると考えられる。
ビームの直径は 56 ミクロンであった。 

13

12

11

10

In
te

ns
ity

(a
rb

.u
ni

ts
)

-100 -50 0 50 100
Delay Time (fs)

4

3

2

1

In
te

ns
ity

(a
rb

. u
ni

ts
)

-100 -50 0 50 100
Delay Time (fs)

0

12

10

8

6

4

2In
te

ns
ity

(a
rb

. u
ni

ts
)

-400 -200 0 200 400
Delay Time (fs)

0

800

600

400

200

C
ou

nt
s

-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
Delay Time (fs)

 Fitting result
 Correlation with 
30-fs pulse

 Correlation with 
20-fs pulse



図 7 0 次-0 次の場合の空間形状 
 

図 8 0 次-0 次の場合の空間形状 
 
(3)絶対光量 
図 9に開発した時間補償分光器の出射点での
1 秒間あたりの光子数の測定結果を示す。一
方、図 10 には分子科学研究所の UVSOR-II の
ビームライン BL4B での光量を示す。赤く塗 

 

図９ 集光点での 1秒間あたりの光子数 

 
図 10 集光点での 1秒間あたりの光子数 

られた部分が高調波のスペクトルに対応す
る部分である。高調波の波長可変域は狭いも
のの、1 秒間あたりの光量はシンクロトロン
放射光に匹敵する。パルス幅はシンクロトロ
ン放射光より 3桁以上短いので、時間分解光
電子分光などの光源として、非常に有望であ
る。 
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