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研究成果の概要（和文）：Schwarzschild光学系によるアト秒パルスの極限集光を実現すべく，40 nm 域におい
て極端紫外光用ミラーの開発を行い，最大反射率 38 %を有する SiC/Mg 多層膜ミラーを実現した．ミラーの反
射帯域幅は 500 アト秒のパルス幅をカバーすることができ，反射率，バンド幅共にアト秒レーザーを集光する
極限光学系に十分使用できる多層膜ミラーを製作することに成功した.また GW級の瞬間パワーを持つアト秒軟Ｘ
線パルスを実現するための高出力励起レーザーの開発を行った．

研究成果の概要（英文）：To realize a diffraction limited focusing of an attosecond pulse by using 
the Schwarzschild optical system, we developed a multilayer mirror at the 40 nm XUV region and 
realized a SiC/Mg multilayer mirror with the maximum reflectivity  of 38%. The reflection bandwidth 
of our mirror can cover the pulse duration of 500 as or less. We successfully fabricated  a suitable
 multilayer mirror, which can be used for focusing of an attosccond pulse. We also developed a high 
power driver laser for generating GW-scale attosecond soft x-ray pulses.

研究分野： レーザー工学

キーワード： 光学素子　アト秒パルス
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１．研究開始当初の背景 
	 光強度が 1014 W/cm2 を大きく上回るレー
ザー場と原子・分子を相互作用させると，ト
ンネルイオン化，高次高調波発生，非逐次二
重イオン化，超閾イオン化等の非線形・非摂
動論的現象を励起することができる．このよ
うな非摂動論的な物理現象を扱う高強度物理
科学は，超短パルスレーザーの進展にも支え
られ，これまで数多くの興味深い研究成果を
生み出してきた． 
	 一方近年，SASE 型の自由電子レーザー
(FEL) や，超短パルスレーザーによる高次高
調波ビームを用いることで，XUV 域以下の
波長域における高強度場と物質の相互作用研
究が開始されている．しかしながら SASE-
FEL や従来の高調波光源では励起できる光
強度は∼ 1014 W/cm2 程度であるため，これま
で実現された非線形現象のほとんどは光子的
な記述で理解される数光子イオン化現象であ
り，電場がイオン化プロセスを支配する
optical field ionization (OFI) 等の観測には
至っていない． 
 
２．研究の目的 
	 本研究では，瞬間パワー GW級の世界最高
出力をもつアト秒パルス光源を実現するため
の高出力励起レーザー，またアト秒パルスを
数 10 nm の回折限界まで集光可能な光学系
を開発する事を目的とした．先端光源と先端
光学系を組み合わせる事で，原子・分子内に
おいて非摂動論的な物理現象が十分に発現で
きる 1016 W/cm2 を超えるアト秒 XUV 場を
発生させることを目指した． 
 
３．研究の方法 
	 （1）アト秒パルス集光用光学素子	
	 高い形状精度が得られる多層膜球面ミラー	
2	面で構成した Schwarzschild 光学系の構築
を行った．従来の Schwarzschild 光学系で必
要となる 100	 nm	 レベルのアライメント精度
を緩和するため，偏心に鈍感な新型光学系の
設計解を検討し，回転対称非球面からなる２
面反射鏡に偏心が存在する場合の収差特性を
３次の範囲で解析的に導出することで，瞳の
中心遮光量をただ１つの設計パラメータとし
た収差特性を検討した．これらの検討により
従来光学系と比較して，アライメント精度を
最大で 50	 倍に緩和すると共に，光学収差を
極力低減することで使用波長の回折限界とな
る 100	 nm	 を切る集光を達成することを目指
した．さらに，Schwarzschild 光学系に採用す
る多層膜材料の検討を行い，使用するアト秒
パルスに対して最適化された多層膜コートを
材料段階から評価し，ミラー製作を行った．I
一方，実際の Schwarzschild 型集光ミラーで
は，光学系を構成する多層膜凹凸面ミラー上
の動径座標に依存して光線の入射角が変化す
る．このため，動作波長において高スループ
ットを得るには，多層膜ミラーの周期長を入
射角の変化に応じ制御し，ミラー全面でBragg

反射をおこす必要がある(周期長分布制御)．
そこで，ミラー基板が自転・公転運動を行う
マグネトロンスパッタリング装置に適用可能
な多層膜ミラーの周期長分布制御機構を開発
した．	
	 (2)アト秒光源に関して	
	 代表者が 2012	 年に提案した単一アト秒パ
ルス(IAP:	isolated	attosecond	pulse)の出
力スケーリング法を基本とし，近赤外光(1350	
nm)	と 800	 nm	による二波長電場合成レーザ
ーを開発することで，励起レーザーのパルス
エネルギーと高調波発生の断面積の拡大によ
り	IAP の出力を増加させる．本コンセプトに
従い，励起レーザーのエネルギーを増加させ
ると共に 5	 m	 の集光光学系を採用し	 IAP の
高出力化を行った．また，二波長合成レーザ
ーを構成する 800	nm,	1350	nm	の各パルス間
の遅延ジッター，相対ジッターを精密に安定
化させるため，各種レーザー同期系の開発を
行い発生する IAP の出力安定化を行った．	
	
４．研究成果	
（1）アト秒パルス集光用光学素子	
	 まず光学反射率計算	Layer	by	Layer	法を
用いて様々な物質対における光学反射率を計
算し，使用するアト秒パルスの中心波長	 40	
nm	 近辺において高反射率な多層膜材料の探
索を行った．透明な物質が存在しない EUV 領
域で高反射率を得るには，できるだけ吸収が
小さく，且つ屈折率の差が大きい物質対を選
択する必要がある．選択則により見出した物
質対で得られる直入射でのピーク反射率を数
値計算により求めた結果を表１に示す．理論
計算より 50	 %	 超える反射効率が期待できる
物質対を複数見いだすことに成功した．	
	

物質対 周期長(Å) Γ 反射率 

Mo/Mg 212 0.25 0.59 

Cr/Mg 212 0.23 0.57 

B4C/Mg 212 0.25 0.54 

SiC/Mg 212 0.25 0.53 

W/Mg 209 0.19 0.42 

Mo/Si 238 0.36 0.37 

Sc/Si 210 0.33 0.31 
表 1.物質対の周期長，膜厚比，最大反射率	
	
	 次にマグネトロンスパッタ装置を使用し候
補材料を用いた多層膜ミラーの成膜実験を行
った．作成した多層膜の周期構造の評価には，
X線回折装置	(XRD)	を用いた．XRD	は周期長
や多層膜形成の有無のデーターを与えるが，
実波長における多層膜反射率を評価する事は
できない．そこで理研で稼働中の高次高調波
光源を用いて，試作した多層膜ミラーの反射
率評価を行った．高調波発生媒質にはアルゴ
ンガスを用い，30	nm	から 100	nm	において
コヒーレント XUV 光を発生させた．測定には



２枚の多層膜テストピースを使用し，ビーム
を直入射でテストピースに入射し折り返すこ
とで，XUV 分光器に入射させた．テストピース
を挿入した場合，取り除いた場合の高調波の
強度比から反射率の評価を行った．測定結果
より波長 40	 nm	域で，	 40	 %	近い反射率を
SiC/Mg,	Cr/Mg	において実現することに成功
した．	
	 高調波により評価した多層膜サンプルの帯
域幅を詳細に評価するため，分子研	 UVSOR	
BL5B	 を用いて実波長における反射率測定を
行った．表 2 に放射光を用いて得られた反射
率データーを示す．計算反射率には劣るもの
の SiC/Mg	 においては	 40	 %	 近い反射率と	
2eV	を超えるバンド幅が得られている．また，
成膜条件を変えることで，バンド幅を 4	eV	近
くにまで拡大することにも成功している．得
られたバンド幅は	500アト秒のパルス幅をカ
バーすることができる帯域量であり，反射率，
バンド幅共にアト秒レーザーを集光する光学
系に十分使用できる多層膜ミラーを製作する
ことに成功した	

	一方，集光するアト秒レーザーにおいてフー
リエ限界パルスを実現するには，ミラー帯域
だけでなく多層膜ミラーの反射位相を制御す
る必要がある．そこで	TEY	(Total	Electron	
Yield)	法を用いて製作した SiC/Mg 多層膜ミ
ラーの反射位相の評価を行った．放射光によ
る反射率測定の際，反射光強度と同時にミラ
ー表面からの光電子の量を測定する．光電子
の脱出深さは 1nm 程度で，その量はミラー表
面の光強度に比例する．また，ミラー表面に
は，入射光と反射光からなる定在波が生じて
おり，定在波の節や腹の位置はミラーの反射
位相により変化する．これら２つの関係を用
いて，ミラーの反射位相を推定することがで
きる．図１は，SiC/Mg 多層膜ミラーの反射率
と反射位相の計測結果を示したものである．
TEY 法から得た反射位相は数値計算により求
めた設計値と良く一致しており，作製した
SiC/Mg 多層膜ミラーでは，ほぼ設計通りの反
射位相スペクトルが得られることが明らかに
なった．さらに，測定した反射位相，ミラー帯
域，および理研において稼働中のアト秒レー
ザーのバンド幅を用いて本ミラーを組み込ん
だシュバルツシルト光学系により取り出すこ
とができるアト秒パルスの時間プロファイル
の評価を行った．図 1 挿入図に示すように，
約800	アト秒のパルス幅を実現することが可
能であることが，計算により確かめられた．	
	 多層膜ミラーの成膜に使用した周期長分布

制御機を図.２に示す。Schwarzschild 対物ミ
ラーに必要となる回転対称な周期長分布を得
るため，ミラー基板は成膜装置内で自転及び
公転運動を行う．また，スパッタターゲット
と基板間には遮蔽板を配置した．位置 A に基
板がある場合ミラー全面に成膜されるが，位
置 B ではミラー外周部のみに成膜される．こ
のため，位置 B の滞在時間を増やすように公
転速度 V(θ)を制御すれば，外周部の周期長
が大きいミラーを作製できる．制御機構は多
元研技術室と共同で開発し，マグネトロンス
パッタ装置(アネルバSPL-500)に組み込んだ．
制御機構の評価のため，異なる周期長分布を
持つ Mo/Si 多層膜ミラー(表 3)を作製した．	
基板の公転運動は、図２の配置を基に解析的
に速度関数 V(θ)を求め，公転軸のモータを
駆動することで制御した．成膜後 X 線小角散
乱により周期長のミラー面内分布を計測した
(図３)。分布制御をしない(等速公転運動:黒
シンボル)場合，周期長は 2次関数的に変化し
最外周で 2.2%減少した．この結果を基に速度
関数を決定し，面内均一な周期長分布(赤シン
ボル)，および，曲面ミラーに必要な 2次関数
的分布(青シンボル)の試料を作製した．図.3

 
表 2. 多層膜ミラー候補と，その反射率 

 

図 1. SiC/Mg多層膜鏡の反射率と反射位相 

 
図 2. 周期長分布制御機構 

 
表３. Mo/Si 多層膜ミラー 



に示すように，開発した制御機構により，何
れの場合も0.1%の厚さ精度で周期長を制御で
きることが明らかになった。	
	 (2)アト秒光源に関して	
	 GW	 級の出力をもつアト秒光源実現を目指
し，高出力 2 波長合成レーザー	 (800	 nm	 +	
1350	 nm)の開発を行った．二波長合成レーザ
ー場生成のため，パラメトリック増幅段，及
び電場シンセサイズ用マッハチェンダー干渉
計の構築を行った．図４にレーザーシステム
のレイアウトを示す．まず 1350	nm	光を得る
ために，二段の OPA を構築した．OPA-1	では
白色光をシード光に用いており，OPA-1	から
発生したシグナル光を	OPA-2	に入射し，800	
nm	ポンプで増幅を行う事で，	1.3	um	で	7	
mJ/pulse	の出力が得られた．	

	 光学経路由来の二波長レーザー間の遅延ジ
ッターを低減するため，CW	レーザーをマッハ
チェンダー干渉計内に通し，干渉イメージを
計測することで，遅延光路に起因する二波長
間のジッター計測を行った．図 5 に 30	 分に
わたる光学経路の安定度を示した．経路内の
空気揺らぎや振動等によって	 1350	 nm	 と	
800	 nm	 間の時間差がドリフトしていること

が観測された（青ライン）．そこで	1350	nm	の
光学経路にウェッジプレートを挿入し，計測
した相対位相値を参照信号として，動的なフ
ィードバックをかけ，遅延経路の安定化を行
った．結果，光学経路のドリフトを 50	as	に
まで低減することに成功した（赤ライン）．		
	 一方，OPA1	内の白色光生成において発生す
る遅延ジッターについては，アト秒の時間分
解 能 を 持 つ balanced	 optical	 cross-
correlator(BOC)	法を用いて評価と動的制御
を行った．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@800	
nm)	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．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．こ
れらの 2 波長パルス間の同期系の整備により，
安定的に高強度アト秒パルスの発生が可能と
なった．また 2 波長レーザーの出力エネルギ
ーは約	50	mJ	であり，IAP	の出力スケーリン
グ則から	GW	級のアト秒パルスを得るのに十
分な励起レーザーエネルギーを実現すること
に成功した．図 6	に計算から予測される二波
長合成レーザー強度分布を示す．パルスの中
心部(0	 fs)	 において隣あうレーザー強度比
として	0.85	程度が得られる．この強度比は
パルス幅	 5	 fs	の	 800	 nm	光と同一である
（図 6	挿入図，赤線）．	
	 開発した高出力 2 波長合成レーザーを長距
離の集光光学系で希ガスターゲットに集光し，
高調波発生実験を行った．図 6	挿入図に各パ
ルスの集光プロファイルを示す．集光点にお
いて同一の空間プロファイルを持つように，
アパーチャー及びレンズ位置の調整を行った．
Xe	ガス媒質では，過去の実験と同様に 40	nm	
近辺において連続スペクトルが得られた．上
記のレーザー同期系を動作させることにより，
高調波スペクトルの強度安定度が向上するこ
とが確認された．また Ar	 を媒質として用い
たい実験では，22	nm	領域において連続スペ
クトルを得られた．これまでの実験と比較し
て	 20	 nm	 近い短波長化を実現しただけでな
く，軟	X	線域において	GW	級のアト秒光源
を得る為の基礎データーを取得することに成
功した．		

	

 

図 3. 周期長のミラー面内分布 

 

 
図 4. 二波長レーザーシステム 

 
図 5. マッハチェンダー干渉計の安定度 

 
図 6. 2波長合成レーザー強度分布 
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