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研究成果の概要（和文）：金属ターゲットにピコ秒レーザーを線集光してターゲット表面に生成するプラズマを非線形
媒質に用いて紫外域および極端紫外域において高出力、広帯域のフェムト秒パルス生成を行った。マルチレーザー励起
プラズマによる疑似位相整合により高調波の強度増大に成功した。本研究成果はレーザー励起プラズマが波長変換用の
非線形光学素子として有用であることを示した。

研究成果の概要（英文）：Broadband femtosecond laser pulse has been generated by using laser produced plasm
as in an ultraviolet and extreme ultraviolet region. Quasi-phase-matching induced enhancement of harmonics
 has been successfully demonstrated by multiple laser produced plasmas. This study shows that the laser pr
oduced plasma is one of most promising candidates for a nonlinear frequency conversion medium.
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１．研究開始当初の背景 
 眼科において紫外から赤外領域のフェム
ト秒レーザーパルスは、新しい光線力学治療
や角膜の超微細手術などへの応用が期待さ
れている。これらの応用研究を実用化するた
めには、多くの臨床試験が必要であり、これ
を円滑に行うにために紫外から赤外域の波
長可変のフェムト秒レーザーの開発が望ま
れている。現在、眼科において認証されてい
る波長可変レーザーは、光パラメトリック発
振を利用した色素レーザーだけである。しか
し色素レーザーはレーザー媒質である色素
を交換することで波長可変が可能であるこ
とから、事実上は単一波長で使用されている。
そのため波長可変のフェムト秒レーザーの
開発の要望が強い。 
 申請者は以前所属していた東京大学物性
研究所にて金属ターゲットにピコ秒レーザ
ーパルスを照射した際に生成するレーザー
励起プラズマ中のイオンを非線形媒質に用
いて軟X線領域におけるコヒーレント光源の
生成を行っていた。この研究において以下の
2つの注目すべき成果を得た。それは（1）高
次高調波の特定次数のみの選択的強度増大、
（2）多価イオンによる高次高調波の短波長
化である。これらの成果は従来のガスを用い
た場合には決して観測されていない結果で
あり、レーザー励起プラズマを用いた場合に
のみ観測される新規的な現象であった。これ
らの研究結果を通してレーザー励起プラズ
マは、軟 X線領域において有益な非線形光学
媒質であることを示した。 
一方、可視域から近赤外においての波長変

換技術として、近年は非同軸パラメトリック
増幅法（Non Collinear Optical Parametric 
Amplifier: NOPA）を用いて広帯域かつ極短
パルス生成が可能となり超高速分光研究が
精力的に進められている。申請者は前所属先
である日本原子力研究開発機構にて広帯域
増幅のために BBO 結晶を用いて NOPA 増幅器
を第 1 段増幅器そして Yb:YAG 薄膜ディスク
増幅器を第2段増幅器に用いたハイブリッド
レーザーの開発を行い NOPA による高帯域増
幅の有用性を示した。 
本計画では、レーザー励起プラズマと光パ

ラメトリック増幅の技術を用いて極端紫外
から赤外領域における高出力のフェムト秒
レーザーパルス生成を行う。レーザー励起プ
ラズマは広い波長範囲で透明かつ、その非線
形光学係数はガスと同程度または波長によ
ってはガス以上の値を有する。さらに強いレ
ーザーパルスを入射しても媒質自身の破壊
が起こらない。そのため長い相互作用領域を
実現することで高出力、フェムト秒レーザー
生成が期待できる。特に紫外域では、ほとん
どの非線形結晶において、分散（屈折率の波
長依存性）が大きくなり、フェムト秒パルス
生成に必要な広帯域波長変換が困難となる。
また中赤外では励起光と増幅光の波長差が
大きく両方の結晶において透明でないため

使用できる結晶に制限がある。このような研
究背景から本研究計画を通してレーザー励
起プラズマを用いた波長変換技術の確立を
行う。 
 
２．研究の目的 
本研究では、申請者らが提案実証した金属

ターゲットにレーザー光を照射した際に生
成するレーザー励起プラズマ中のイオンを
非線形媒質に用いた新しい波長変換技術の
確立を行い、極端紫外から近赤外域における
高出力、超短パルス生成の新しい手法の開発
を目的とする。はじめにレーザー励起プラズ
マ生成装置と計測システムの開発を行う。つ
ぎに開発した装置を用いて波長変換を行う。
このときレーザー励起プラズマに用いる金
属材料の選択やその形状の最適化、レーザー
照射の条件を変化させて、得られる出力の最
適化を行う。 
 
３．研究の方法 
本研究計画は、金属ターゲットにレーザー

光を照射した際に生成するレーザー励起プ
ラズマを非線形媒質に用いた波長変換技術
の確立を行う。（1）レーザー励起プラズマを
非線形媒質生成装置の開発。非線形媒質のレ
ーザー励起プラズマとは真空容器内に金属
ターゲットを設置し、その設置したターゲッ
トにレーザーパルスを照射してレーザー励
起プラズマを発生させ、それに含まれるイオ
ンを非線形媒質に用いるものである。はじめ
に真空チェンバー内に金属ターゲットを設
置してピコ秒レーザーを線集光する。つぎに
約 10-100ns 経過後、ターゲット表面に対し
て水平方向から波長 800nm および 400nm のレ
ーザーパルスをレーザー励起非線形媒質に
集光する。このとき非線形過程を経て波長変
換されたフェムト秒レーザーパルスが生成
できる。この実験を進めるためのレーザー励
起プラズマ発生装置の開発を進める。（2）四
波混合による第三高調波生成。開発した装置
を用いて、波長 800nm と 400nm のフェムト秒
レーザーパルスをレーザー励起非線形媒質
に集光して、四波混合による紫外域のフェム
ト秒レーザーパルスの特性評価を行う。（3）
可視域における広帯域シード光を用いたパ
ラメトリック増幅試験。低出力なレーザー光
で広いスペクトル生成が可能なフォトニッ
ク結晶ファイバー（Photonic Crystal Fiber: 
PCF）にフェムト秒レーザーを入射してスペ
クトルの広帯域化を進める。ファイバーのゼ
ロ分散波長と長さの最適化を行い、平滑なス
ペクトル形状を有する広帯域スペクトル生
成を行う。その後、このレーザーをシード光
としてパラメトリック増幅を行う。（4）マル
チレーザー励起プラズマを用いた疑似位相
整合による高出力波長変換。波長による媒質
における屈折率差によって生じる位相不整
合の補償を行い、高出力波長変換技術の確立
を進める。ピコ秒レーザーパルスのビームラ



インにマルチスリットを導入してマルチレ
ーザー励起プラズマを生成による空間的に
屈折率変化状態の形成を行う。特性評価の一
環として、このマルチレーザー励起プラズマ
を用いて極端紫外域における波長変換を行
い、高出力化を進める。 
 

４．研究成果 
（1）レーザー励起プラズマを非線形媒質生
成装置の開発を行った。レーザー励起プラズ
マの生成用のピコ秒レーザーパルスと波長
変換用フェムト秒レーザーパルスの時間差
を 10-100ns まで可変できるデレイラインの
作成を行った。また得られる光のスペクトル
と出力を計測するための計測システムの構
築も同時に進めた。 
（2）波長 800nm と 400nm のフェムト秒レー
ザーパルスをレーザー励起非線形媒質に集
光した際に生成する第三高調波生成を行っ
た。その結果、波長 270nm においてスペクト
ル幅 8nm、出力 5 マイクロジュールの第三高
調波生成に成功した。一方、非線形光学結晶
のBBOを用いた場合のスペクトル幅は、2.7nm
であった。これより従来法と比較して本結果
は約3倍程度のスペクトル広帯域化に成功し
た。このスペクトル幅はω1 とω2 の時間差
に依存して変化するという新たな知見を得
た。これらの成果については現在論文投稿準
備中である。 

 
図 1. 第三高調波スペクトル 赤線：プラズ
マを非線形媒質に用いた場合、黒線：非線形
光学結晶 BBO を用いた場合  
 
（3）広帯域光源発生ためのシード光生成を
行った。出力 1W、繰り返し 100MHz、パルス
幅 100fs のレーザーパルスを非球面レンズ
（NA:0.4）にて長さ約 10cm 程度の PCF に入
射して、広帯域光生成を行った。PCF には異
なる 3種類のゼロ分散波長（853nm と 1039nm、
753nm）を有したものを使用した。このとき
得られたスペクトルを理論的に検証するた
めにスプリットステップフーリエ法を用い
た非線形シュレディンガー方程式解析によ
り実験結果と比較を行った。ゼロ分散波長
853nm の PCF を用いたとき波長域 480-1420nm
のスペクトルが得られ、同 1039nm の PCF を

用いたとき波長域 700-1600nm のスペクトル
が得られた。通常、ゼロ分散波長と励起レー
ザーの波長が近接した場合、得られるスペク
トルは最も広帯域化するが、今回の実験では
ゼロ分散波長と励起レーザーの波長差が
175nm 離れている場合の方が広帯域なスペク
トルが得られた。この結果は、非線形シュレ
ディンガー方程式による解析結果も同じ傾
向を示している。このときの広帯域化機構は
以下の通りである。はじめに PCF に入射した
励起レーザーは PCF 中で自己位相変調（Self 
Phase Modulation: SPM）により短波長化さ
れる。つぎに短波長化されたレーザーの波長
がゼロ分散波長と一致すると光ソリトン生
成して、急激に短波長化が進む。最後に光ソ
リトン波とSPMによって広がったスペクトル
は複数の非線形効果により広帯域化された
と考えられる。図 2にゼロ分散波長と励起レ
ーザーの波長差が275nmのときの実験および
計算のスペクトルを示す。 

 
図 2.  ゼロ分散波長と励起レーザーの波

長差 275nm の PCF を用いたときのスペクトル 
黒実線：実験結果、灰色実線：計算結果 
 

得られた広帯域光源のスペクトルは420nmか
ら 1650nm まで広がり、この値は今回行った
実験において最大のスペクトル幅であった。
また計算結果も、この結果を再現しており、
効率的な広帯域化技術の確立ができたと考
えられる。これをシード光としたパラメトリ
ック増幅は現在進行中であり、高出力化には
至っていないため、今後の課題としたい。 
 
 
（4）ピコ秒レーザーのビームラインにマル
チスリットを導入してマルチレーザー励起
プラズマの生成による疑似位相整合高次高
調波生成を行い、高調波の強度増大に成功し
た。図 3 に結果を示す。長さ 25mm のプラズ
マと長さ 0.5mm の 5つのプラズマを用いた高
次高調波の強度比較を行った。その結果、
0.5mmの5つのプラズマを用いた33次高調波
の強度は、長さ 25mm のプラズマを用いたと
きの約 13 倍であった。これは基本波と波長
変換された 33 次高調波のコヒーレンス長ご
とにプラズマを生成させ、空間的に屈折率変



化状態を実現したことで位相不整合の補償
ができたためと考えられる。 

図 3. 疑似位相整合による高調波の強度増
大スペクトル、赤線：5 つのプラズマを用い
た場合、黒線：通常のプラズマを用いた場合 
 
 
さらに、これを利用して長さ 0.4mm の 8個の
マンガンレーザー励起プラズマを用いたと
き、波長 15nm 領域において 40 倍の強度増大
を得ることに成功した。これらの結果からプ
ラズマの間隔と個数を調整して強度増大可
能な波長を可変化できることを明確にした。
つぎに複数のレーザー励起プラズマにω1 と
ω2 の二色電場フェムト秒レーザーを入射し
て波長変換特性評価を行った。銀のレーザー
励起プラズマを用いたとき、ω1 とω2 の照
射タイミングの最適化と非線形媒質中の強
い共鳴効果を利用することで波長 50nm の領
域における複数次数の高調波は、通常の場合
と比較して約50倍の強度増大が観測された。
最後にグラフェンとフラーレン、ダイヤモン
ド状炭素をターゲットとしたレーザー励起
プラズマを非線形媒質に用いた波長変換の
特性評価を行った。ナノ粒子材料をターゲッ
トに用いたとき、表面プラズモン共鳴吸収が
存在する波長域において高次高調波の強度
増大が観測された。これは光誘起による双極
子モーメントの増大よるものであることを
明らかにした。 
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