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研究成果の概要（和文）：軟 X 線領域においてギガワットクラスの出力を持つ単一アト秒パルス光源を実現す
るため，その励起レーザーとなる3波長・高出力光シンセサイザーの開発を行った． ３色の超短パルス光で構成
される光シンセサイザー内のキャリアエンベロープ位相，相対位相ジッター，遅延ジッターを高精度で安定化さ
せる事により，軟X線領域において高調波スペクトルの高強度化・強度安定化に成功した．また多波長ゲーティ
ング法を拡張することで，円偏光を組み合わせた二波長ゲーティング法の開発に取り組み，ギガワット級単一ア
ト秒パルス光を生成する新たな手法を実現した．

研究成果の概要（英文）：We aimed at generating of GW-scale isolated  attosecond pulses in the soft 
x-ray region, and deveoped a high-power 3-channel waveform synthesizer. By preciously stabilizing  
carrier envelope phases, relative phase jitters and delay jitters in our waveform synthesizer, we 
succeeded in improving the output stability of isolated attosecond pulses in the soft x-ray region. 
In addition, we expanded our multi-color gating method for generating isolated attosecond pulses, 
and proposed a new generation method  combining circularly polarized light which called generalized 
infrared double optical gating (GIRDOG). GIRDOG has an ability to generate GW-scale isolated 
attosecond pulses.

研究分野：レーザー工学

キーワード： アト秒パルス　高次高調波発生　非線形光学

  ２版



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景 
	 非線形光学研究等の高い光強度を必要とす
る研究に単一アト秒パルス 	 (isolated	
attosecond	pulse:	IAP)	を応用するには，ア
ト秒パルス自身の高出力化が必要不可欠とな
る.	しかしながら，IAP	を発生させる励起レ
ーザーに対して高度な技術力が要求されるこ
とから，その高出力化研究はほとんど進んで
いない．結果，IAP の出力はナノジュール程度
で制限されており，高強度性を必要とする研
究にIAP	を利用するのは困難な状況が続いて
いた．これに対して申請者は，2 波長レーザー
パルスを用いてIAP	出力をマイクロジュール
クラスにまで拡大できる手法(多波長ゲーテ
ィング法)の提案，実証に2012	年に成功した．
本手法は，申請者が提案，実証してきた二つ
のオリジナル手法に基づいており，高い変換
効率と優れたパワースケーラビリティーを兼
ね備えている．多波長ゲーティング法により
開発された IAP	光源は，極端紫外域	(30	eV)	
においてパルス幅 500	as,	出力はこれまでの
世界レコードの 1000	 倍以上となるマイクロ
ジュール，そしてピークパワーは極端紫外域
FEL	を凌駕するギガワットという高強度性を
誇っている．2012	年より稼働を始めた我々の
IAP	光源以外で，ギガワット級の出力を持つ
光源は世界的には存在しないが，その発生波
長域は極端紫外域	(XUV)	に留まっている．ま
たショット毎に IAP の出力値が大きく揺らぐ
という問題を抱えており，出力安定度の改善
が大きな課題となっていた．	
 
２．研究の目的 
	 本研究では，軟 X	線領域(40	-	100	eV)	に
おいてギガワットクラスの出力を持つ	IAP光
源を実現し，さらに高強度の	IAP を用いて軟
X	線域における非線形相互作用実験を行う事
を目指し，IAP	励起レーザーとなる 3 波長・
高出力光シンセサイザーの開発を行うことを
目的とした．	３色の超短パルス光で構成され
る光シンセサイザー内のキャリアエンベロー
プ位相(CEP:	Carrier	Envelope	Phase)，相対
位相ジッター，遅延ジッターを高精度で安定
化させる事により，	IAP	の出力性の向上を目
指した．また多波長ゲーティング法を拡張し，
円偏光を組み合わせた二波長ゲーティング法
の開発に取り組み，ギガワット級 IAP	光を生
成する新たな手法の開発を行う．	
 
３．研究の方法	  
	 申請者が 2012	 年に提案した IAP の出力ス
ケーリング法に基づき，800nm	光:	Ep，OPA か
ら出力されるシグナル光	(1350	nm:	Es),	及
びアイドラー光	(1950	nm:	Ei)	を用いて 3 波
長光シンセサイザーの開発を行った．簡単化
した式においてシンセサイザーの電場形状
E3Cは以下の様に与えられる，E3C	=	Epcos(wpt	
+	fCEP)	+	Escos(ws	(t+dt1)	+	fCEP)	+	Eicos(wit	
(t+dt2)	+ferror)．電場形状を固定する為には，
CEP 値，各パルス間の遅延ジッター値，相対位

相ジッター値を精密に安定化させる必要があ
る．CEP 値の安定化の為に，低繰り返しレーザ
ーにおいて	CEP値を制御する新たな手法の開
発を行った．また遅延ジッター，位相ジッタ
ーの安定化において各種レーザー同期系の開
発を行い，高精度な制御を実現した．さらに
開発した高出力光シンセサイザーを用いて軟	
X	線域における高調波発生実験を行い，発生
する連続スペクトルの強度安定性を確認した．
円偏光を組み合わせた二波長ゲーティング法
の開発においては，最初のデモンストレーシ
ョンとして極端紫外域における連続スペクト
ルの発生実験を行った．また多層膜ミラー技
術を利用することで，アト秒パルスの利用実
験に必要不可欠な軟 X 線光学素子の開発を
行った．	
	
４．研究成果	
（1）高出力光シンセサイザーの開発	
	 本研究で開発したレーザーシステム(図.	
1)	は CEP	制御された 100	 mJ	級のチタンサ
ファイヤレーザー(800	 nm)と，その一部を励
起光として OPA	 から生成したシグナル光
(1350	nm)	及びアイドラー光(1950	nm)	の 3	
色の光パルスから構成される．	
	

	 まず，低繰り返し・高出力レーザーの	 CEP	
を安定化させるため，1	KHz	のフロントエン
ドレーザーと，10	Hz	のパワーアンプにより
レーザーシステムを構築した．図 2	にシステ
ムのレイアウトを示す．フロントエンドレー
ザーから出力される 1	kHz	のパルスを，後段
に設置された	 10	 Hz	 のマルチパス増幅器に
入射し増幅を行う．光パルスは図 3	に示すよ
うに，100	ms	の時間間隔	(10	Hz)で増幅をさ
れ，且つ 10	ms	の時間幅で繰り返される増幅
されない	 1kHz	 パルス	 (正確には	 990	
shots/sec)を含むハイブリッドなパルス繰り
返し構造を持つ．コンプレッション後に，レ
ーザー光の一部を取り出しシステムと高精度
に時間同期された光チョッパーを通すことで，
増幅された	10	 Hz	成分をカットし，500	 Hz	
の繰り返しを持つ増幅されていない光パルス
のみを抽出する．この	500	Hz	高繰り返しパ
ルスの	CEP	を計測し，その値をフィードバッ
クパラメーターとして使用する事で	CEPの動
的安定化を行った．フロントエンドの高繰り
返しレーザーから抽出した	500	Hz	のパルス
を用いることで，フィードバック帯域を確保

 
図 1: 3 波長光シンセサイザーのレイアウト 



することが可能となり，結果	10	Hz	パルスの	
CEP	の間接的な動的安定化が可能となってい
る．図 4 に増幅された	10	 Hz	パルスの	CEP	
値を示す．低繰り返しレーザーでありながら，
600	mrad	rms	の	CEP	安定度が達成されてい
る．またパルスエネルギーとして	800	mJ,	パ
ルス幅として	28	fs	が得られており，CEP が
安定化されたチタンサファイヤレーザーとし
ては，世界最高出力を実現することに成功し
た．	

	 上記の CEP 安定化されたチタンサファイヤ
レーザーから出力された	100	mJ	のパルスを
用いて，シンセサイザー内における	OPA	励起
及び，メインの	800	nm	パルスを生成した．
CEP	安定化されたメインポンプパルスを使用
する事で，OPA	により発生するシグナル光，
アイドラー光の	 CEP	 も一定値に安定化させ
ることが可能となる．一方，シンセサイザー
内の光学パスで発生する遅延ジッターをアト
秒精度で精密に安定化する必要がある．800	
nm	と 1350	nm	の 2	色パルス間の遅延ジッタ
ーの評価と制御にはアト秒の時間分解能を持
つ balanced	optical	cross-correlator(BOC)	
法を用いた．構成した BOC	の時間分解能は約

24	 as	 であり，これは光の１周期(2.7	
fs@800nm)	と比べて十分に小さく，正確なタ
イミングジッターの評価が可能となっている．
一方，本研究で使用したレーザーシステムは
繰り返し周波数が 10	Hz	である為，その光パ
ルスをタイミングジッター制御の信号として
直接使用した場合，フィードバック帯域が数
Hz	に制限されるという問題がある．そこでマ
ッハチェンダータイプの遅延路にHe-Ne	レー
ザーを共軸に伝搬させ，その空間干渉信号を
用いて遅延ジッターの動的フィードバック制
御を行った．動的フィードバックの周波数は
750	Hz	であり，マッハチェンダータイプの遅
延路に由来する遅延ジッターを 20	as	にまで
低減することに成功した．また BOC	の信号を
エラー値として 800	nm	と 1350	nm の 2	色パ
ルス間の遅延ジッターの動的制御を行い，	
330	 as	の同期精度を達成した	(図 5)．別途
測定した 800	nm	と 1350	nm	パルス間の相対
位相安定度は	620	mrad	であり，時間ジッタ
ー，位相ジッター共に高精度で固定されてい
ることが実験的に確認された．	
	

	 図 6 へシンセサイザーから出力されたスペ
クトル，及び図 7	へ	SPIDER	法で測定した各
パルスの時間プロファイルを示す．メインの	
800	nm	パルス	が	45	mJ	(28	fs),	シグナル
光が	6	 mJ	 (33	 fs),	アイドラー光が	4	 mJ	
(40	fs),	であり，シンセサイザーの出力とし
て	 50	 mJ	 を超えるパルスエネルギーを実現
した．本出力エネルギーは，これまで実現さ
れた光シンセサイザーの	 100	 倍を超える値
であり，高強度のアトパルス発生に十分に適

 

図 4. 10Hz パルスの CEP 安定度 

 
図 3. タイミングチャート 

 
図 5. 800 nm, 1350 nm 間の遅延ジッター．

(青線)フリーランニング (赤線)動的制御 

 
図 6: 出力スペクトル 

 

図 2: 10Hz CEP 安定レーザーシステム 



用可能なレーザースペックとなっている．	
	 開発した高出力光シンセサイザーにより発
生した高次高調波スペクトルを図 8	 へ示す．
シンセサイザーを構成する三色パルス間の時
間遅延，相対位相，強度比等を最適化するこ
とにより 50	–	65	eV	間にかけて，連続スペ
クトルを得ることに成功した．またシンセサ
イザーの各種パラメーターを動的制御するこ
とで，発生する連続スペクトル光の強度が安
定化される事が確認された．これは光シンセ
サイザーの電場形状が全ショットで固定され
ていることを示唆する結果である．スペクト
ルバンド幅から換算されるパルス幅は約	 300	
as	 であり，	出力エネルギーとして	 0.1	 uJ	
程度が得られている．従来，極端紫外域でし
か高出力アト秒光源は得られていなかったが，
本高出力光シンセサイザーによりギガワット
級の軟X	線アト秒パルス光源実現への見通し
が得られた．数値シミュレーションより，開
発した	50	mJ 光シンセサイザーとルーズフォ
ーカス法を組み合わせ，さらに	Ne	ガスをタ
ーゲット媒質として用いることにより，100	
eV	の光子エネルギーにおいて，パルス幅	100	
as,	パルスエネルギー	0.1	uJ	が得られる事
が予測されている．	

	
（２）円偏光を組み合わせた二波長ゲーティ
ング法の開発: Generalized infrared double 
optical gating (GIRDOG) 
	 上記の光シンセサイザーにおいては，同一
直線偏光を持ったパルス間の電場干渉効果を
使用して IAP 発生を可能としている．一方，
円偏光を組み合わせたゲーティング法 

(GDOG: generalized double optical gating) 
が 800 nm のチタンサファイヤレーザーとそ
の倍波 (400 nm )を利用して実現されている．
GDOG はパルス幅の比較的長い 800光(~ 10 
fs) からも IAP が発生できる手法として注
目を集めている．本実験では，400 nm の代
わりに 1300 nm 光を使用して GDOG の実
験を行った．1300 nm を用いることで，25 fs 
程度のパルス幅を持つ 800 nm 光においても 
IAP が発生できる事が数値シミュレーショ
ンより示唆されている． 
	 図 9 に実験のセットアップを示す．従来の
2 波長レーザーシステムと基本レイアウトは
同じであるが，800 nm (30 fs) の光学パスに
波長板を挿入し，逆回り偏光を持つポンプ光
を生成した．OPA から発生した 1300 nm 光
を逆回り円偏光の 800nm 光と時間的・空間的
に重ね合わせて，長焦点で Xe ガス (12 cm, 
0.9 Torr) に集光し高調波発生を行った．図 10 
に得られた高調波スペクトルを示す．26 eV 
以上において連続スペクトルが観測された．
一方，低光子エネルギー成分において，不連
続なスペクトル構造が出現しており，逆回り
800 nm 光の時間遅延のさらなる最適化が必
要な事がわかる．26 – 32 eV の連続スペクト
ル領域における出力エネルギーは約 0.3 uJ 
であり，変換効率として 10-5 程度が得られた． 
	 本実験より，400 nm 光りの代わりに 1300 
nm 光を使用する事で，30 fs 程度の 800 nm 
光であっても連続スペクトルの発生が可能な
事が理論的，実験的に実証された．GIRDOG
と呼ばれる本手法は，ギガワット級の出力を
もつ IAP 光を生成する新たな手法として位
置づけられる． 
	
（２）多層膜ミラー技術を用いたチャープフ
リーモノクロメーターの開発	
	 アト秒パルスを用いたポンプ・プローブ系

  
図 8. Ar から発生した高調波スペクトル 

 

図 7:パルス特性 

 
図 9: GIRDOG のセットアップ 

 
図 10: Xe から発生した高調波スペクトル 



光学実験における一つの問題点が，装置を構
成する多層膜ミラー群によって使用できる高
調波波長が一意に決定されるという点である．
Time-delay	 compensated	 monochrometer	
(TDCM)のようなグレーティングペアーを用い
た波長分割法も提案されているが，高度なア
ライメントが要求される上，アト秒パルスに
対する分散値を完全に補償しきれないという
欠点がある．そこで民間会社と共同研究を行
い，XUV	から軟	X	線域において連続的に反射
波長をコントロールできる多層膜ミラーの開
発を行い，単一次数高調波ビームをチャープ
フリーで抽出可能なモノクロメーターの開発
を行った．	
	 Bragg	条件は	2dsinθ=mλ	で与えられ，多
層膜ミラーの膜間隔	dは反射させる波長によ
り一意に決定されることになる．一方，Bragg	
条件は入射角に対しても依存する事から，本
手法では d	を固定し，θを変化させる事で反
射波長は超連続してチューニングした．図 11	
へ Zr/Al 多層膜ミラー	(d	=	16.00	nm,	レイ
アー数	 60)	 の反射率の入射角依存性を示し
た．入射角を変化させる事により，反射波長
帯域が	70	-	40	eV	の間で連続的に変化して
いることがわかる．本モノクロメーターでは，
2枚の対向配置した	Zr/Al	多層膜ミラーを用
い，各ミラーを回転させることで反射波長を
変化させた．さらにミラーを対向且つ平行配
置することによりモノクロメーターより出力
されるビームの空間的変位を固定した．	

	
	 図 12	 にモノクロメーターで単色化された
高調波スペクトルを示す．実験では，励起レ
ーザーとしてチタンサファイヤレーザーを，
媒質には	Ne	ガスを使用し高調波発生を行っ
た．最大	65	次までの高調波ビームが得られ
ており（図 12	最上段），出力されたビームを
モノクロメーターに入射し単色化を行った．
入射角を	25	 –	 55	度まで変化させる事によ
り，29 次から 41 次までの単一次数高調波ビ
ームを連続的に抽出することに成功した．多
層膜コートが高調波に与える分散量は僅かで
あり，ほぼチャープフリーで単一次数ビーム
を取り出すことが可能となっている．また反
射帯域は約	1	eV	であり，光子エネルギー	55	
eV	において約	20	 %	の出力効率が得られて
いる．さたに，同一手法を	SiC/Mg	多層膜ミ
ラーを用いたモノクロメーターにも適用し，
30	 –	 45	 eV	において単一次数の高調波ビー
ムを取り出すことに成功した．本モノクロメ

ーターを使用する事により，複数次数を含む
高次高調波より単一次数且つ波長可変の高調
波ビームをチャープフリーで抽出することが
でき，高調波を用いたポンプ・プローブ実験
おいて非常に有用な光学系を提供することが
可能となった．	

	 	

  
図 11. Zr/Al ミラー反射率の入射角依存性 

 
図 12: Zr/Al 多層膜ミラーを用いたモノク

ロメーターの出力特性 
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