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研究成果の概要（和文）：物質との相互作用領域での高強度円偏光アト秒パルスの発生のために必要な要素技術
の開発を行った。時間波形のキャラクタリゼーションに必要な計測装置の改良を行い、信号雑音比が改善され
た。今後の改良によって、直線偏光以外の偏光を有するアト秒パルスが光と物質の相互作用領域で発生可能であ
る。また、発生後にキラル分子の超高速ダイナミクスの計測および磁性材料の光磁性の二色性分光を行うことが
可能である多層円筒電極から構成される超高真空対応の速度投影型運動量画像計測装置の開発を行った。

研究成果の概要（英文）：Elementary technology for generating intense circularly-polarized attosecond
 pulse at the light-matter interaction region is developed. The improvement of the equipment for 
characterizing the temporal profile of attosecond pulses are conducted and the signal-to-noise ratio
 is improved. With the future improvement of developed elementary technology, the attosecond pulses 
with different polarization can be generated exclusively at the light-matter interaction region. In 
addition, ultra-high vacuum compatible velocity map momentum imaging apparatus composed of multiple 
cylindrical electrodes is constructed for investigating ultrafast dynamics of chiral molecules and 
magnetic materials with the attosecond circular dichroism. 

研究分野： 物理化学
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１．研究開始当初の背景 
 近年のレーザー技術の進展によって、高強
度のフェムト秒レーザーを希ガスに集光照
射することによってアト秒のパルス幅を有
する超短パルス光の発生が可能となってき
た。アト秒の分解能は、物質中の電子の運動
および電子分布の変化を実時間追跡するた
めに必要不可欠であるが、非線形過程を誘起
するに十分な強度のアト秒パルスを発生す
ることが課題の一つであった。また、アト秒
パルスの偏光が自由自在に制御できること
は、物質中の電子分布をマニピュレーション
するために必要な技術の一つである。 
直線偏光を有するアト秒パルスについて

はパルスあたりマイクロジュールの出力が
得られており、振動波束の実時間追跡等の非
線形分子分光が可能な状況にあるが、直線偏
光以外の偏光を有するアト秒パルスについ
ては、アト秒の時間構造を有していることの
確認もできておらず、強度も非線形分光を実
施するには不十分な状況であった。 
特に、円偏光を有するアト秒パルスは、光

誘起磁性の直接観測、キラル分子の分子ダイ
ナミクスの解明および静磁場では誘起でき
ない分子内に巨大磁場を発生することがで
きると期待されているため、その発生手法の
確立が切に求められている状況であった。 

 
２．研究の目的 
物質中の電子運動および電子分布の変化

を実時間追跡するためには、非線形過程を誘
起するに十分な強度のアト秒パルスを発生
することが必要である。また、アト秒パルス
の偏光を自由自在に制御することは、「気相
における電子分布の立体制御」および「光誘
起磁性体による高速スイッチング過程の解
明」に不可欠である。本研究では、光電場を
時間・空間領域で高精度に制御することによ
り、偏光制御高強度アト秒パルスの発生およ
び円偏光パルスによる磁性材料の磁気円二
色性分光およびキラル分子の超高速分子ダ
イナミクスの解明を目的とする。 
従来は、物質と相互作用を行うレーザー電

場を相互作用領域から十分に離れた領域で
生成し、それを伝播させて用いることがほと
んどであったが、本研究では、物質との相互
作用領域で重ね合わせることによって、円偏
光高強度アト秒パルスの発生を行う。位相差
の調整で、任意の楕円度のアト秒パルス発生
が可能とする。 
直線偏光と円偏光では、光学遷移選択則が

異なるため、反応制御の自由度が大幅に向上
する。直線偏光のアト秒パルスは分子内の電
荷分布を偏光面内で制御することが可能で
あるが、3 次元制御は困難である。一方、円
偏光（楕円偏光）アト秒パルスを用いれば、
分子内の電荷移動を 3 次元で制御が可能で
あり、電荷分布の制御性を大幅に向上させる
ことができるものと考えられる。気相では、
価電子のみならず内殻電子を含めた化学反

応制御の探索が可能となる。 
また、軟 X 線領域で円偏光アト秒パルスを

発生すれば、元素選択的な光誘起磁性ダイナ
ミクスの実時間追跡が可能となる。 
相対位相を高精度で制御した偏光の直交

する直線偏光の 2本のアト秒パルスを物質と
の相互作用領域でのみ重ね合わせることに
よって、円（楕円）偏光の高次高調波を発生
することを到達目標とする。空間投影型運動
量画像法を用いれば、集光領域からの信号の
みを抽出することが可能であるため、直線偏
光と異なる電場を有する光と物質と相互作
用が計測可能である。すなわち、光と物質が
相互作用する領域でデザインされたレーザ
ー電場波形が合成できれば、伝播過程は最も
エネルギーが出せる手法を選択することが
可能であることを意味する。 

 
３．研究の方法 
 当初の研究方法は以下の 3つに分けて計画
を行った。 
(1) 高精度位相制御のためのレーザービーム
ポインティングの制御手法の確立 
 偏光制御アト秒パルスを発生させるため
には、フェムト秒レーザーシステムの出力偏
光の直交する基本波に二分するとともに、相
対位相を制御する必要がある。第 13 次高調
波の光学サイクルが約 200 アト秒であるた
め、相対位相をπ/10 以下の精度で制御する
ためには、10 アト秒以下の精度で位相差を
制御する必要がある。このためには、光路差
の経時ドリフトを最小化することが重要で
ある。ドリフトの最小化のため、レーザービ
ーム位置の制御を行う。位相制御の精度につ
いては、ヘリウムネオンレーザーの干渉フリ
ンジの安定性で確認を行う。 
 
(2) 円偏光アト秒パルスのキャラクタリゼー
ション手法の確立 
 これまで申請者らが直線偏光を有する高
強度アト秒パルスの時間波形の計測に用い
てきたフリンジ分解自己相関波形計測法を
円偏光へと拡張する。そのために、計測時間
の短縮と信号雑音比の向上をサンプル導入
部および計測部の改良によって実現する。 
 
(3) 固体試料および気相キラル分子を導入可
能な運動量画像計測装置の開発 
 従来に運動量画像計測装置では、蒸気圧の
高い気体分子のみ計測が可能であった。気相
キラル分子および固体磁性材料でのイオン
および光電子運動量画像が計測できるよう
に、新たに多層電極から構成される運動量画
像計測装置を設計・製作を行う。超高真空
（10-7 Pa）対応の自動ステージにより、サン
プル試料および集光光学系の位置調整およ
び走査を可能とする。また、ピンホールを備
えた電極およびアインツェル電極を導入す
ることによって、空間投影型の運動量画像計
測装置への変換を可能とし、集光点からの信



号の選択的観測を実現する。 
 
４．研究成果  
(1) 高精度位相制御のためのレーザービーム
ポインティングの制御手法の確立 
 集光領域において、時間・空間重ね合わせ
および相対位相の制御によって円偏光アト
秒パルスを発生させるためには、レーザービ
ームポインティングの長時間制御が不可欠
である。実験室内の温度および湿度の経時変
化によって生じるビームポインティング変
化の低減のため、ビーム位置安定化装置の導
入を行った。これにより、2 つのビーム位置
の重ね合わせについては集光領域において 
5 m (rms) および 5 rad (rms)で制御が可
能であることを確認したが、光路差の変化に
よる位相差に経時変化が生じることが明ら
かとなった。これについては今後、位相制御
板を用いて位相補償を行う。 
 
(2) 円偏光アト秒パルスのキャラクタリゼー
ション手法の確立 
 2 光子吸収過程を非線形媒質の代替として
用いるフリンジ分解自己相関波形を計測す
る手法が、アト秒パルスの強度および時間幅
のキャラクタゼーションを行うために適し
ている。円偏光では直線偏光と比べて、ピー
ク電場強度が低下するため、計測系の信号雑
音比の改善を行った。具体的には、ピエゾバ
ルブをリペラー電極部に統合し、集光領域に
おけるサンプル密度を従来よりも少なくと
も 1 桁以上高めることを可能とした。直線偏
光のアト秒パルスを用いて、従来の半分以下
計測時間でフリンジ分解自己相関計測が可
能となることの確認を行った。運動量画像の
読み出しに用いる科学計測用 CMOS カメラ
のファームウェアの更新によって、レーザー
繰り返し周波数 100 Hz で読み出し可能最大
画素数が 4 倍となったため、従来よりも高運
動エネルギー領域（E > 10 eV）におけるエ
ネルギー分解能が向上した。 
 
(3) 固体試料および気相キラル分子が導入可
能な運動量画像計測装置の開発 
 3 枚の円筒電極から構成させる既存の運動
量画像計測装置よりも運動量分解能を向上
させるために、10 枚の円筒電極から構成させ
る運動量画像計測装置の設計および製作を
行った。ピエゾバルブから導入を行った窒素
分子について、高強度フェムト秒レーザーパ
ルスを用いたクーロン爆発過程を観測する
ことによって、イオン光学シミュレーション
ソフトウェア SIMION8.0 を用いた設計結果
と一致する運動量分解能が得られることを
確認した。この装置の特徴は、リペラー電極
部に金属薄膜を取り付けることが可能であ
ることにある。また、リペラー電極は、超高
真空対応の XY ステージ上に設置しているた
め、励起光を金属薄膜に照射時に、連続して
同じ場所に励起光が当たることの無いよう

に位置を走査することが可能である。今後は、
ピンホールを有する電極とアインツェルレ
ンズを追加することによって、空間投影型の
運動量画像計測装置として、集光領域を分解
した運動量画像計測を可能にすることで、円
二色性分光を実施する。 
 なお、本研究で開発した運動量画像計測装
置においては、蒸気圧の低いアミノ酸等のキ
ラル分子を金属薄膜に物理吸着させたのち、
裏側から紫外および可視領域のナノ秒レー
ザーを照射することによって、脱離を誘起し、
アミノ酸分子の導入が可能な装置でもある。 
すなわち、蒸気圧の比較的高いキラル分子に
ついては、ピエゾバルブを用いて分子線とし
て導入するが可能である装置であるととも
に、蒸気圧の比較的低いキラル分子について
は、レーザー音響脱離法を用いた導入が可能
な装置となった。 
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