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研究成果の概要（和文）：  

我々は本研究に於いて、波長 1.2µm から 2.1µm に及ぶ広帯域赤外レーザーパルス光源を開発
した。今後の改良により、高次高調波発生による原子・分子研究用の単一アト秒光源に発展可
能である。既存のチタンサファイアレーザー高次高調波ビームラインを用いた実験において、
サブ 20fs で高速運動する D2+/H2+ の振動波束の様子を捉えた。これはサブ 10fs の極端紫外光
で生成し、真空紫外光でプローブした量子波束の最初の観測事例である。 

 

研究成果の概要（英文）： 

We have developed a novel broadband infrared laser pulse source, the wavelength of which 

spans form 1.2µm to 2.1 µm. This laser source can potentially generate an isolated 

attosecond pulse with the high-order harmonic generation to observe and control quantum 

states in atoms and molecules, even though the laser system should be improved. The 

preliminary study by using an existing harmonic beam line with a 12-fs Ti:sapphaire laser 

revealed the sub-20 fs dynamics of the nuclear wave-packet (WP) generated on the 

adiabatic potential of D2+/H2+ molecule. This was the first observation the WP pumped with 

a sub-10 fs extreme ultraviolet pulse and probed with a vacuum ultraviolet pulse. 
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１．研究開始当初の背景 

 

アト秒パルス列は高強度のフェムト秒レー
ザーを希ガスに集光する事によって発生す
る奇数次の高次高調波によって合成される

光電場である。通常の可視光のレーザー光で
はその光学周期以下である 1 フェムト秒以下
のパルス幅を実現する事は難しいが、高次高
調波では真空紫外〜軟X線の高キャリア周波
数の光が超広帯域に渡ってほぼ同じ強度で
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発生しているため、合成電場の包絡線幅は優
に 1 フェムト秒を切ることができる。この超
短パルス性を利用した研究はヨーロッパを
中心に行われてきており、光電場のベクトル
ポテンシャルの直接観測や、高強度電場によ
るイオン化過程の観測など超高速光科学の
分野で刺激的な成果を残してきている。しか
しながら、これらの例では用いるアト秒パル
ス光の強度が弱いので、高強度の可視レーザ
ー光との併用で初めて観測できる対象に研
究が限られており、またアト秒パルスそのも
のの制御で、物質の量子状態の制御を行った
ものでもない。可視光のフェムト秒レーザー
光を用いた研究成果の多くが物質との非線
形相互作用を利用しており、これと光電場の
制御を組み合わせる事によって、物質の量子
状態の持つ位相を利用した反応制御が可能
になった事は周知の通りである。アト秒パル
スの応用研究に於いても、非線形相互作用を
用いて初めて本当の意味でのアト秒時間ス
ケールの物質変化の観測・制御が行えると考
えられる。 

 

２．研究の目的 

本研究申請者等は上記研究背景を踏まえて、
非線形相互作用を起こすことのできる高強
度の真空紫外〜軟 X 線アト秒パルス列の発
生・応用の研究を、これまで行ってきた。 

アト秒パルス列の発生は複数次数の高調波
がフーリエ合成されている事に起因するが、
フーリエ合成による光電場の生成は高次高
調波特有のものではない。一般に位相同期し
たパルス列は周波数オフセット(FO)の安定
した「櫛」上のスペクトル成分、いわゆる周
波数コムのフーリエ合成によって得られる。
この様な光パルス列の最も有用な例は、FO

安定化モード同期レーザーであり、周波数の
モード間隔(=パルス列間隔の逆数)がRFの領
域にあることから、光周波数を RF 以下の周
波数精度で比較・決定するための道具として
精密分光の分野で広く用いられている。一方
時間領域でこのパルス列を見ると、列内のパ
ルス同士が常に一定の位相関係を保ってい
る（異なるパルス同士が干渉する）。近年、
この性質を利用して、原子の電子状態あるい
は分子内の振動状態を制御する新しい試み
が行われてきており、特に、コヒーレントな
パルス列の間隔を調整して原子の電子状態
の干渉を制御する実験は 2光子遷移による精
密分光として大きな成果を上げている。 

同様な考え方を応用すれば、アト秒パルス列
内では隣り合うアト秒パルスの間の位相関
係が固定され、さらにこれがパルス毎にπだ
け変化する事が予想される。 

本研究ではこの「位相同期したパルス列」と
いう性質を量子状態制御に応用する事を目
的とした。高次高調波の場合、周波数モード

間隔が光学周波数領域にあるという点で精
密分光には適さないが、可視レーザーがアク
セス出来ないアト秒の時間領域でコヒーレ
ントな量子制御が行えるという点で画期的
であると考えられる。 

 

３．研究の方法 

当初の研究方法は以下の通り 3段階に分けて
計画した。 
(1)波長可変赤外高強度フェムト秒光源開発 
これまでアト秒パルス（列）の研究で用いら
れている基本波レーザーはすべてチタンサ
ファイアレーザーであり、その中心波長は約
800nm である。アト秒パルス列のパルス間隔
はこの波長によって固定されてしまうため、
これを波長可変としなければならない。チタ
ンサファイアレーザーは波長可変ではある
が、パルス幅を数 10フェムト秒に保ったま
ま、中心波長を変化させるのは難しい。また、
後に述べる通り、高調波周波数モードの間隔
を狭くする事によって同時に励起出来る電
子準位が増える。そこで、本研究ではチタン
サファイアレーザーの 2倍程度の赤外領域に
於いて高強度フェムト秒光源を開発する。波
長可変領域としては 1.4µm~1.8µmでアト秒パ
ルス列のパルス間隔をチタンサファイアレ
ーザーの 1.75~2.25倍まで調節出来る様に
し 、パルス幅・ピーク強度については標準
的なチタンサファイアレーザー増幅システ
ムと同様の 40~60フェムト秒・1TWを目指す。 
(2)高次高調波の最適化 
高次高調波の波長域で非線形相互作用を起
こすには、少なくとも 1012W/cm2程度のピーク
強度が要求される。高調波の最高次数は基本
波の波長が長くなるに従って上昇するが、発
生効率は下がる事が予想されている。適切な
位相整合条件を調べる事により 12eV以下の
光子エネルギーで 1µJ 以上、30~50eVの領域
で 100nJ 以上のパルスエネルギーを得、非線
形相互作用に十分な強度を確保する。 
(3)アト秒パルス列による量子制御 
最もシンプルな希ガス原子である Heの 2光
子励起を主なターゲットとする。赤外フェム
ト秒レーザーの波長を 1.563µm~1.627µmのス
ペクトルを含む様に調整すると、基本波の光
子エネルギー26 個分が 1S–>21S0、の遷移エネ
ルギーに相当する。1光子遷移は禁制なので、
9 次~17次の高次高調波にで形成されるアト
秒パルス列のパルス間隔制御でこれらの 2光
子遷移を制御し、アト秒時間スケールでの量
子制御をめざす。さらに、このアト秒パルス
列では 9 次~19次の成分で 31S0状態への 2光
子励起も可能であるので、これら複数の量子
状態で形成される電子波束をコントロール
する事を最初に目指す。 
 
(1)の赤外フェムト秒光源を開発するにあた



 

 

り、高エネルギーの Q—スイッチ YAG レーザー
の２倍波(グリーンレーザー、パルス幅 8ns)
と CPAレーザーシステムで増幅されたチャー
プしたチタンサファイアレーザー(パルス幅
400ps)の差周波混合で、赤外(IR)光を発生さ
せる実験を行い、高強度の IR が得られるか
否かの原理実証実験を行った。この結果差周
波発生の効率が低く、これを改善するために
はグリーンレーザーの改造に膨大なコスト
が必要になると予想された。このため、IR光
パルス発生の手法をチタンサファイア励起
の OPAに変更した。その後の研究の進展によ
りチタンサファイアによる励起波長を通常
より短い 710nm近辺にする事により 1オクタ
ーブを超える広帯域赤外パルスの発生が可
能になる事が分かり、光源開発に関してはこ
ちらを目標とするものに切り替えた。広帯域
のスペクトルを同時発生することで、当初予
定していた波長チューニングが不要になる
利点がある。 
(1)の研究方法変更に伴い、(2)の高次高調波
最適化、及び(3)の応用実験の遅れが予想さ
れたため、チタンサファイアレーザー(主に、
パルス幅 12 フェムト秒、パルスエネルギー
40mJ、繰返し 100Hz、のレーザーシステム。
必要に応じて他のレーザーも使用)による高
次高調波ビームラインを構築・最適化を行い、
原子・分子と高次高調波の相互作用による超
高速量子ダイナミックスの研究の予備実験
を開始した。 
 
４．研究成果 
赤外光源開発についての研究成果は以下の
通りである。 
赤外 OPAを励起するための短波長(~710mn)の
チタンサファイアレーザーシステムを開発
した。基本設計は次の通りである。既存のチ
タンサファイアレーザーの短波長成分をオ
フナー型のパルス伸延器（回折格子溝密度
2000g/mm、オフナー光学系は曲率半径 600mm
の凹面鏡と-300mmの凸面鏡で構成）を用いて
切り出しと伸延（パルス幅 400ps 程度）を行
い、再生増幅器で 100µJ程度のパルスエネル
ギーまで増幅する。その後、3~5 パス程度の
マルチパス増幅器で 2mJ程度のエネルギーを
得る。これを回折格子によるパルス圧縮器に
通して、パルスエネルギー1mJ 程度、パルス
幅 100fs 程度のレーザー光を得る。波長のチ
ューニングについては、チタンサファイアの
利得スペクトルをもとに注意深く設計した
部分透過フィルターを最適化設計・開発し、
これを再生増幅器及びマルチパス増幅器に
挿入する事により実現する設計である。 
実験では、再生増幅器からの出力光で 200µJ、
その後の 4パス増幅器の出力光で 4mJのパル
スエネルギーを得ることができた。中心波長
は 714nm、繰返しは 200Hz である。開発した

部分透過フィルターの性能のおかげで、当初
計画よりも短いパルス幅である 50fs、2.5mJ
のパルスを圧縮後に得る事ができた。 
このレーザーの出力光を励起光源として、赤
外 OPAの予備実験を行った。種光となる自己
位相変調白色光には高強度の基本波スペク
トル成分が含まれるため、これを除去するた
めの誘電体多層膜フィルターを新たに開発
し、種光はこれに通された後、BBO 結晶に入
射させる。励起光はこれと僅かに角度をつけ
て BBO結晶に入射し、増幅された赤外のシグ
ナル光と相ドラー光のパルスエネルギーと
スペクトルを測定した。シグナル光、アイド
ラー光とも 1.2μmから 2.1μmの波長域のス
ペクトル成分を持ち、パルスエネルギーはそ
れぞれ 9μJ（シグナル）6μJ（アイドラー）
であった。スペクトルの測定範囲は使用した
赤外分光器で制限されており、実際には 1オ
クターブ以上のスペクトル増幅が行えてい
る可能性が高い。 
 
高次高調波ビームラインでは下記の研究成
果が得られた。 
本研究の最終目標であるアト秒領域に於け
るポンプ−プローブ型の実験を行う為には、
時間遅延の精度が波長よりも十分良くなけ
ればならない。そこで、我々の開発した干渉
計測装置の時間遅延精度をテストした所、波
長 30nm の軟 X 線領域においても干渉測定が
出来るだけの十分な精度を備えている事が
分かった。また、これとは異なるタイプの干
渉計での実験ではチタンサファイアレーザ
ーにその 2倍高調波を重ねる事で、高次高調
波の周波数がシフトする現象を世界で初め
て発見した。これと同時にサブ 15fs のチタ
ンサファイアレーザーの開発も進め、パルス
幅 12fs、ピークパワー3TW、繰返し 100Hz の
システムを完成させた。 
このレーザーシステムを用いた高次高調波
ビームラインを構築し、高次高調波発生の最
適化を行った後、高次高調波による原子・分
子の超高速ダイナミックスを測定するため
の実験システムの開発を開始した。これまで
得られていた飛行時間測定によるイオンの
解離エネルギー測定の他に、イオン生成時の
角度分布を測定出来る様に、「速度マップ画
像計測装置(Velocity Map Imaging, VMI)」
を新たに立ち上げ、重水素イオン、窒素イオ
ンの VMI 計測に成功した。これらは高次高調
波による非線形相互作用で生じた分子イオ
ンの最初の VMI 計測である。 
VMI 装置と干渉計測装置を組み合わせる事に
よって、重水素(D2)のポンプ−プローブ計測を
行った。これまで得られていたプローブ波長
(~265nm の深紫外光と~160nm の真空紫外光)
の干渉縞の他に約 22fs の周期で振動する成
分が取得した信号から得られた。電子状態の



 

 

2 準位モデルによる解析から、この振動は D2
+

イオンの電子基底状態に於ける核振動波束
を反映したものである事が明らかになった。
これは高次高調波(11 次光)励起(イオン化)–
真空(深)紫外プローブによる D2

+核振動波束
に初めての観測例である。 
同様の実験を水素(H2)でも行える様に、真空
排気系の改善を行った。さらに遅延時間の拡
張を行える様に干渉計を改造した。その結果、
約 16fs 周期の H2

+核振動波束及びその再帰周
期 290fs の観測にも成功した。これらの結果
は量子波束を実験データから再構築するた
めの新たな手法に繋がると考えられ、現在そ
のための解析作業を進めている最中である。 
窒素(N2)をターゲットとした実験では、窒素
の時間変化を直接的に示す信号は得られて
いないが、使用した高次高調波の時間波形、
及びそれに対する窒素分子の応答に関して
新たな知見が得られている。窒素の 1価イオ
ン(N+)の生成量を 2 つの高次高調波の遅延掃
引を行いながら記録すると、高次高調波の自
己相関波形が得られる。この記録から高次高
調波は僅か数個のアト秒パルスが 1.33fs に
生じている’a-few-pulse’アト秒パルス列
である事が証明された。パルス列の包絡線の
時間幅は 5~6fs 程度と推定され、前記重水
素・水素に於けるポンプ−プローブ実験に充
分な時間分解能を有している事が分かった。
さらに、角度分解された運動量スペクトル成
分についての相関波形を解析した所、高次高
調波の波長、及びその差周波に対応した波長
に依存して、相関波形や位相が各々異なって
い る 事 を 見 い だ し た 。 こ の 結 果 か
ら’a-few-pulse’アト秒パルス列に対する
窒素分子のイオン化と解離過程の詳細な情
報を引き出せると考えられるので、現在その
解析作業をさらに進めている状況である。 
これらイオンの角度分解分光に加え、VMI 装
置の改良による He の電子スペクトルの角度
分解分光実験についても準備を行っている。 
以上の成果をまとめると、新たな赤外パルス
光源については高次高調波発生にはまだ至
っていないが、パルスエネルギーの増加及び
分散補償装置の導入を行えば単一アト秒パ
ルス発生の行える光源に至るという段階ま
で開発を進める事ができた。また高次高調波
を用いた量子制御については、分子の振動波
束のサブ 20fs 時間分解分光に成功し、高次
高調波による超高速原子・分子ダイナミック
スの制御に向けた第１１歩を記すことがで
きた。 
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