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研究成果の概要（和文）：独自に開発した2波長励起方式によりマイクロジュールクラスの単一アト秒パルスの発生に
成功した。パルス幅は、窒素分子の２光子二重イオン化に基づく自己相関信号を用いて約500 asと測定され、出力エネ
ルギー及びパルス幅から見積もられた単一アト秒パルスのピークパワーは 2.6 GWに達した。これは、従来法と比較す
ると100 倍以上の高出力化であり、アト秒非線形光学への道を拓く成果である。

研究成果の概要（英文）：We have generated high energy isolated attosecond pulses, which are intense enough
 to induce the nonlinear phenomena in atoms and molecules. The pulse width was direct characterized by aut
ocorrelation measurement based on two-photon double ionization in nitrogen molecules. By carefully designi
ng the generation configurations, we obtained isolated attosecond pulses with energy up to 1.3 micro Joule
/pulse, thus showing its energy enhancement from 100- to 1000-fold compared with the previous report so fa
r. From a 500-as pulse duration determined by the autocorrelation method, the peak power of this isolated 
attosecond pulse was evaluated to be 2.6 GW. The presented method paves the way for the intense attosecond
 science frontier, which will certainly bring a great leap forward in research on ultrafast phenomena and 
nonlinear optics.
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１．研究開始当初の背景 
2001 年に高次高調波による単一アト秒パル
スの発生が報告されて以来、理論および実験
の両面から盛んに研究さているが、未だにそ
の発生や計測は容易ではなく、期待される応
用に対してもその強度は全く不十分であり、
それがアト秒パルスの利用研究の発展を妨
げている。一方、2 光子二重電離は、電子相
関を研究するうえで理想的な系であり、特に
He 原子や H2あるいは D2分子では精密な理論
解析が可能であるため多くの報告があるが、
それらの値には 1桁以上のひらきがあり実験
的なデータが切望されている。しかし、従来
法による単一アト秒パルスの発生では、この
2 光子過程を観測するには強度が不十分であ
り、新たな手法の開発が望まれていた。	 
	 アト秒パルスの高出力化には、励起レー
ザーの高出力化が必須であるが、数 10mJ
を超すよう出力で CEP を安定させ且つ５fs
以下のパルスを実現することは極めて困難
であり、これが単一アト秒パルスの高出力
化を大きく妨げてきた。そのような困難さ
を回避する手法として基本波とその第二高
調波を組み合わせた 2 波長励起法や、右回
りと左回りの円偏向を組み合わせた偏向ゲ
ート法、さらにはこれら両者を組み合わせ
たダブルオプティカルゲート法などが提案
されてきたが、本質的な解決には至ってい
ない。	 
 
２．研究の目的 
	 本研究では、我々が独自に考案した赤外パ
ルスを重畳する 2波長励起法を用いてマイク
ロジュール級の高強度単一アト秒パルス光
源の発生を行い、その有効性を実証するとと
もに、2 光子二重電離過程を利用した自己相
関法により単一アト秒パルスのパルス幅を
測定することを目的としている。自己相関
計測は、ポンプ−プローブ計測の一種と見な
すことができ、これによりアト秒計測に大
きな進展がもたらされるものと期待される。 
 
３．研究の方法 
実際に、赤外２波長合成法を用いて単一アト
秒パルスの高出力化を行うにあっては、まず
シミュレーションコード（P.	 Lan	 et	 al.Phys.	 
Rev.A	 82,	 053413	 (2020)）	 により２波長の
強度比や伝搬条件等の最適化を行った。シミ
ュレーションにおいては、時間依存のシュレ
ディンガー方程式による単一原子の応答と
伝搬方程式による巨視的効果を含めて計算
を行った。計算では、主励起光であるパルス
幅 30	 fs の 800nm レーザー光と副励起光であ
るパルス幅 40	 fs の 1.3μm 光を強度比や CEP
を様々に変化させて Ar や Xe ガスターゲット
に集光する設定とし、最適条件を求めた。	 
	 実験は、パルス幅 30fs,出力エネルギー
200mJ の Ti:sapphire レーザーを用いて行っ
た。本レーザーの出力をビームスプリッター
で分割し、30mJ のエネルギーで 1.3μm 光発

生のための OPA(光パラメトリック増幅器)シ
ステムを励起する。この OPA システムは、市
販の 2段 OPA と当研究室で開発した 3段目の
高エネルギーOPA で構成され、波長 1.2〜1.6
μm 領域において 40fs のパルス幅で最大 7mJ
のエネルギーが得られる(Takahashi	 et	 al.,	 
Appl.	 Phys.	 Lett.	 93,	 041111(2008))。こ
の波長 1.3μm の OPA 光パルスと主励起光で
ある波長 800nm の Ti:sapphire レーザーパル
スの集光位置をそれぞれ異なる焦点距離の
レンズで調整した後、マイケルソン型干渉計
で結合し高調波発生用のガスセルに集光す
る。集光強度は、用いる希ガスターゲットの
種類によって変わるが、Xe ガスを用いた場合
は約 1x1014	 W/cm2とする。この値であれば媒
質のイオン化は抑えられ、中性媒質による位
相整合条件を満すことが可能となり、我々の
開発した高エネルギー化の手法(Takahashi	 
et	 al.,	 Phys.	 Rev.	 A66,	 021802R(2002))が
適用できる。	 
	 高次高調波発生には、相互作用長 12cm の
定圧ガスセルを用いる。ガスセルの両端には、
直径約１μm のピンホールが設置され、励起
光の導入と出力光の取り出しに用いられる。
ガスセルの外側は、希ガス媒質による再吸収
を防ぐためターボ分子ポンプにより 10-５	 
Torr 以下の真空に保たれる。	 
	 発生した高調波は、Siビームスプリッタ
ーで励起レーザーの大部分を除去した後、
斜入射の極端紫外分光器にみちびかれ、
単一アト秒発生に必要な連続スペクトル
構造が得られていることを確認する。そ
して時間構造計測するための自己相関計
測器（アトコリレーター）に導かれる。
アトコリレーターは、二光子電離過程を
利用した自己相関計であり、Si ビームス
プリッター基板を上下に 2分割し、一方を
稼働ステージに設置することで、空間的に
２分割された高次高調波の一方に時間遅延
をつけることができる。2 分割された高調
波ビームは直径 2mm のアパーチャーを通
過したのち、飛行時間測定型(TOF)のイオ
ンエネルギー分光器の中心部に導かれ、
Sc/Si の凹面鏡によって、スキマーから供
給される窒素分子に集光される。 
	 
４．研究成果	 
図 1 に斜入射分光器で観測された典型的
な高調波スペクトルを示す。青点線は 800 
nm 光のみを集光して得られた高調波であ
り、高次高調波の次数に対応した離散的な
スペクトル構造を持つ。それに対し二色パ
ルスでは低次成分において不連続構造を持
つものの (赤線) 、カットオフ近傍ではス
ムーズな連続的なスペクトルが得られてい
る。Sc/Si 多層膜ミラー (緑線) で切り出す
ことができるカットオフ近傍 (∼ 30 eV) の
出力エネルギーは 1.3 µJ/pulse であり、の
ときの励起光からの変換効率は 約 10-4 と
見積もられた。得られた連続スペクトルの



時間構造を、窒素分子の二光子電離過程を
利用した自己相関計測により評価した。
TOF イオン分光器で観測したイオンの中
で，質量数／電荷比が 14 の位置の質量ス
ペクトルを詳しく調べると、中心にあるピ
ークの両脇に２つのピークが観測された。
これは N+イオンが高い運動エネルギーを
持って現れた事を意味し、見積られた運動
エネルギーの値から N22+のクーロン爆発
によって生じたものである事が分かった。 
窒素分子の 2価イオンを生成するには、使
用している高調波が非逐次的に 2光子吸収
される必要があることから、観測された
N+原子が非線形相互作用で生成されてい
ると判断できる。次に，観測された N+ イ
オンの信号を自己相関信号として用い、ア
ト秒パルスの時間幅計測を行った。Siビー
ムスプリッターの稼働ステージを 25nm刻
みで移動させることにより、空間的に分割
した２つのアト秒パルスの遅延を 28nm刻
みで走査した。そして質量スペクトルの強
度変化を記録した結果，単一のアト秒パル
スの生成が自己相関信号として観測された
（図 1 挿入図）。相関波形より評価される
高調波の時間波形は 500 as であり， 出力
エネルギー及びパルス幅から このアト秒
パルス のピークパワーは 2.6 GW、瞬間輝
度は約 1030 photons /(mm2mrad2s)と見積
もられた。 

	 本研究により実現された単一アト秒パル
スのエネルギーは，従来法と比較して二桁
以上高く（図 12）、自己相関法で評価され
た単一アト秒パルスとしては世界最短のパ
ルス幅である。開発された光源は，非線形

現象を励起できる世界最短の単一アト秒パ
ルス光源であると共に，テーブルトップサ
イズながら加速器ベースの EUV-FEL 光
源を凌駕する瞬間パワーを有している。 
	 本研究で開発した赤外 2波長電場を用い
る単一アト秒パルスに発生法が特に優れて
いる点は、その拡張性にある。例えば、同
じ波長域でアト秒パルスのエネルギーを増
加させるのであれば、単に励起光のエネル
ギーを増加させ、それに見合った集光系を
導入すればよい。一方、より波長の短い領
域で時間的にも短いアト秒パルスを得たい
のであれば、媒質を Xe から Ar あるいは
Ne に変えれば、それぞれ 50eV あるいは
100eV近傍で 300から 100 asの単一アト
秒パルスが得られる。図３は、Arガスを用
いて発生した連続スペクトルであり、パル
ス幅は 300 asと予測される。 

	 さらに、本方式において主励起パルスと
副励起パルスの波長関係を逆転させ、主励
起パルスに長波長の赤外光を用いる事によ
り、連続スペクトルの得られる波長域をい
わゆる‘水の窓’領域にまで拡張すること
が可能である。この際に必要となる高エネ
ルギーのフェムト秒赤外光に発生法に関し
てもダブルチャープ光パラメトリック増幅
という新たな方式を提案し、シミュレーシ
ョンにより 100 mJ級の高エネルギー赤外
光の発生が可能であることを示した。 
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