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研究の概要 
赤外域で位相制御された高強度極短パルスレーザーを開発し、高次高調波発生で得られるコヒ 

ーレント短波長光の波長域を、極紫外（光子エネルギー200eV以下）から軟 X線まで拡大します。 

得られた軟 X線パルスを用いて、気相の原子・分子だけでなく凝縮系も対象としたアト秒軟 X 

線分光法を開拓します。 
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１．研究開始当初の背景 
 
 高強度レーザー技術の進展によって、「高
次高調波」と呼ばれるコヒーレントなアト秒
パルス光の発生が近年になって実現されま
した。しかし、アト秒パルス光の実用的な波
長領域は１０ナノメートル前後に止まって
います。これは、高次高調波の最短波長がレ
ーザー波長の二乗に反比例しており、従来型
の高強度レーザー光源の波長は可視域から
近赤外域にあるためです。より長い波長領域
（赤外から中赤外）での高強度レーザーは長
く望まれていた光技術ではありますが、その
ための手法は確立していませんでした。 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究では赤外線領域における新規な高
強度超短パルスレーザー光源を開発するこ
とによって、従来型レーザー光源による短波
長限界の壁を打破し、高次高調波の波長域を
１ナノメートル程度（光子エネルギー１ｋｅ
Ｖ程度に相当）まで拡大させます。それによ
って、アト秒精度の時間分解能をもつ超高速
軟Ｘ線分光法を実現させます。光子エネルギ
ー１ｋｅＶ付近までの軟Ｘ線は物質との相
互作用が強く、軽元素や遷移金属元素の吸収
端をカバーしているという特徴があります。
この特徴を利用して、特定の元素を含む物質
の励起状態の動的過程を、フェムト秒からア

ト秒という極めて短い時間精度で観測する
手法を実現させます。特に、気相分子を対象
としてアト秒分光法の実証実験を進めなが
ら、未踏分野である凝縮系を対象としたフェ
ムト秒からアト秒領域での超高速分光法の
確立を目指します。 
 
 
３．研究の方法 
 
 申請者らが近年原理実証に成功した、赤外

領域での超広帯域チャープパルス光パラメ

トリック増幅法に基づき、中心波長 1600nm
の高強度赤外レーザー光源を開発していま

す。本光源は、チタンサファイアレーザー発

振器と増幅器をベースとしたものであり、こ

の出力光を波長変換後に光パラメトリック

増幅することによって、単一サイクルに近い

極限的な高強度超短パルス光を発生させま

す。また、超高速分光への応用として重要な、

高い繰り返し（１ｋＨｚ）と高度な位相制御

性を実現させます。 この光源を用いること

によって、光子エネルギー０．５ｋｅＶ程度

までのコヒーレントなアト秒軟Ｘ線パルス

を発生させます。このアト秒軟Ｘ線パルスを

用いて気相分子を対象としたアト秒光電子

分光を行い、気相分子の光励起に伴う電子緩

和過程の解明を行います。さらに、気相分子

のアト秒分光で確立した実験手法を凝縮系

に拡大し、フェムト秒からアト秒領域での時
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間分解光電子分光および吸収分光を実現さ

せます。 
 さらに、高次高調波の波長域を光子エネル

ギー1keV 程度まで拡大させるために、波長

3000nm 付近の高エネルギー中赤外チャープ

パルス光パラメトリック増幅器を開発し、遷

移元素などの吸収分光を目指します。 
 
 
４．これまでの成果 
 
 BIBO 結晶を用いた超広帯域チャープパル
ス光パラメトリック増幅システムを開発し、
位相安定でパルスエネルギー0.5mJ、パルス
幅 9fs の出力を達成しました。このパルス幅
の中には、光電場の振動は２サイクル以下し
か含まれておらず、極限的に制御された光電
場波形といえます。この光源を用いることに
より、高次高調波の光子エネルギー範囲が
330eV まで拡大しました。また、スペクトル
に現れる「ハーフサイクルカットオフ」と呼
ばれる構造がシミュレーションとよく一致
することから、アト秒オーダーの軟Ｘ線パル
スが炭素のＫ吸収端付近で発生しているこ
とが推測されています。 
 また、原子や分子のアト秒スケールのダイ
ナミクスを観測するための要素技術として、
高強度テラヘルツ電磁場による分子の配向
と、数サイクルの高強度光電場でイオン化す
る電子の光電子スペクトルの測定を行いま
した。直線偏光の高強度赤外光電場中で光電
子は振動運動をしますが、そのさいに親イオ
ンに衝突して弾性散乱されます。この散乱電
子のもつ運動エネルギーが、電子の衝突する
タイミングとアト秒精度で同期しているこ
とを見出しました。 
 
 
５．今後の計画 
 
 今後はレーザーの高出力化などのアップ
グレードを進めながら、気相原子・分子のア
ト秒からフェムト秒の分光手法の開発をす
すめます。また、固体にフェムト秒のレーザ
ーパルス（ポンプ光）とアト秒の軟Ｘ線パル
ス（プローブ光）を照射できるビームライン
を開発し、超高速軟Ｘ線吸収分光の確立を目
指します。 
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