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研究成果の概要（和文）：超短パルス・中赤外レーザーを開発し，それを励起光とした高次高調波発生により円
偏光フェムト秒軟 X 線光源を実現した．具体的には励起レーザーとして，3 um, 30 mJ, 50 fs の中赤外レーザ
ー，及び 1.7 um, 100 mJ, 10 fs のレーザーシステム開発に成功した．円偏光高調波発生では，200 eV に達す
る軟 X 線発生を実現すると共に，励起レーザーに対する発生光子エネルギーのスケーリング則を実験的に確立
した．さらに，高調媒質ガスを高圧力で封入できる特殊セル，および発生した高調波ビームを利用するためのフ
ェムト秒軟 X 線・ポンプ・プローブ計測実験装置を構築した．

研究成果の概要（英文）：We have developed ultrafast mid-infrared lasers and demonstrated circularly 
polarized femtosecond soft x-ray light sources based on high-order harmonic generation. 
Specifically, we have developed a 3 um, 30 mJ, 50 fs mid-infrared laser and a 1.7 um, 100 mJ, 10 fs 
laser system as pump lasers on high-order harmonic generation. We have also constructed a 
high-pressure gas cell that can be filled with medium gas up to 1 atm for harmonic generation and a 
femtosecond soft x-ray pump-probe measurement system for utilizing the generated harmonic beams.  On
 the circularly polarized harmonic generation, its maximum photon energy reached 200 eV. In 
addition, we have established a photon energy scaling law to realize > 700 eV harmonic beam which 
corresponds L-edge of 3d transition metal.

研究分野： レーザー工学

キーワード： 量子エレクトロニクス　スピントロニクス　高次高調波　コヒーレント軟X線　アト秒科学

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究から得られた成果より，フェムト秒の時間幅を持つコヒーレント軟 X 線ビームを磁気円二色性計測に利
用できる目処がたった．大型放射光を用いた磁気円二色性計測における時間分解能がサブナノ秒であることを考
えると、測定時間分解能が３桁以上改善されたことになる．円偏光高次高調波の励起レーザー波長に対する光子
エネルギースケーリング則を用いる事で，3d 遷移元素の L 端の励起が可能なフェムト秒円偏光軟 X 線光源を
実現することができ，結果，スピン・磁気軌道モーメントの超高速ダイナミクス観測を通して，本研究成果がス
ピントロニクス等の磁性材料に関連する分野に大きな波及効果をもたらすと期待できる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
スピントロニクス関連分野において磁性体スピンダイナミクスを高時間分解能で測定する為，

フェムト秒レーザーによる可視光磁気光学効果が広く用いられている．一方で大型放射光を用
いた X 線磁気円二色性 (XMCD: X-ray Magnetic Circular Dichroism）測定は，直接に 3d 軌道
への光学遷移を調べることから，元素選択的にスピン・磁気軌道モーメントの定量評価が可能な
測定法として可視光磁気光学効果とは相補的な測定方法として発展してきた．近年では，XMCD 
測定を X 線顕微技術と組み合わせる事で，磁性材料の化学状態と磁気構造との相関を高空間分
解能で観察することも可能になりつつある．しかしながら大型放射光を用いて行う XMCD の時
間分解能は，放射光から得られる円偏光軟 X 線の特性からサブナノ秒程度で制限される為，比
較的遅い系でのスピンダイナミクス研究に
しか適用することができない (図 1)．また
大型装置である為，研究室単位での自由な
光源利用ができないという問題も抱えてい
る．大型放射光に代わるラボスケールのフ
ェムト秒・軟 X 線磁性プローブ光が開発さ
れれば，磁性体や超伝導体の物質特性を決
定する初期電子状態の観察が可能となるこ
とから，スピンダイナミクス機構の解明や，
その高度な制御手法の開発につながるとし
て，磁性材料・デバイス研究分野から夢の光
源としてその実現が切望され続けている． 
 
２．研究の目的 
磁性材料のスピン・軌道磁気モーメントを定量化する XMCD の測定時間分解能は，磁気プロー

ブ光として使用される軟 X 線のパルス幅により決定され，大型放射光を用いた場合サブナノ秒
域で制限されている．本研究では，申請者が独自に開発した高輝度・軟 X 線高次高調波光源を
発展させることで円偏光フェムト秒コヒーレント軟 X 線発生を行い，XMCD の時間分解能を三
桁以上向上させ，且つ装置の小型化を実現する事を目的とした．研究目的達成のため，二重チャ
ープ光パラメトリック増幅法 (Dual-chirped OPA: DC-OPA) を用いた世界最高出力の超短パル
ス中赤外レーザーを開発し，それを励起光とした高次高調波発生を基にするラボスケールの軟 X
線磁気プローブ光発生に関する研究に取り組んだ． 
 
３．研究の方法 
研究代表者らは，高次高調波発生を用いて XUV 域から軟 X 線域において高輝度短波長光源の

開発を行い，アト秒科学や微細イメージング等に応用してきた．特に長波長レーザーを用いた高
調波の高効率短波長化を実証し，500 eV 域のコヒーレント軟 X 線の発生に成功している．ま
た高出力の長波長レーザーを実現する方法として，DC-OPA と呼ばれる独自レーザー増幅手法を
提案し，波長 1 - 2 ミクロンにおいて高出力レーザー光源の実現している．本研究課題におい
ては，これら申請者が培ってきた長波長レーザー技術，多波長合成技術，短波長高次高調波発生
法を融合することで，未踏光源である円偏光フェムト秒コヒーレント軟 X 線光源開発に取り組
んだ．下記のその開発項目毎の手法の詳細を示す． 
 
(1) DC-OPA による中赤外域・テラワット級超短パルスレーザーの開発 

 円偏光レーザーパルスによる高次高調波発生において，位相整合が使用できる中性原子からの
円偏光軟 X 線・高次高調波を得るには，中赤外域の励起レーザーが必要となる．一方で，高調
波の発生効率は励起レーザー波長の -5 乗に比例するため，如何にして高出力の中赤外パルス
を開発するかが実用的円偏光軟 X 線光源を実現する上で重要となる．本課題で開発を行う DC-
OPA ベースの中赤外域テラワット級超短パルスレーザーのレイアウトを図 2 に示す．このレー
ザー装置は Ti:sapphire レーザー装置に OPA 装置が内包されているような構成となっている．
フロントエンドのレーザーは 1 kHz の繰り返しをもつ Ti:sapphire レーザー (0.8 um) であ
り，そこから 1 kHz のチャープ光とパルス圧縮光 (25 fs) を取り出す．25 fs の光パルスを
ポンプとして，白色光スタートの OPA 装置により中赤外シード光として，1 - 4 um (図 2 挿入
図) までの光パルスを発生させる．シード光は後段に設置された音響光学素子に入射され，DC-
OPA の条件に従い二次分散の付加とスペクトル整形が行われる．フロンエンドレーザーからの
非圧縮パルスは後段に設置された 10 Hz 動作のマルチパス増幅により 1 J まで増幅される．
この  10 Hz 増幅パルスが DC-OPA のポンプ光として使用される．ポンプ光に対するチャープ
コントロールには，回折格子対で構成されたパルスストレッチャーを使用している．回折格子間

 

図 1.磁性体の時間ダイナミクス 



隔を変化させることで，ポンプ光に付
加する分散量と符号を変化させるこ
とが可能である．DC-OPA の増幅段は 
2 段もしくは 3 段構成となってお
り，OPA に使用する非線形結晶にあわ
せてポンプエネルギーの分割比を決
定している．DC-OPA から出力された
光パルスは，パルスコンプレッサーに
より圧縮される．パルス圧縮には発生
波長，補償分散量，CEP 安定化の必要
性，パルスエネルギーに応じて合成石
英プリズムペアー，無水石英バルク，
CaF2 バルク，サファイヤバルクのい
ずれかを選択している． 
 
(2) 高次高調波発生による円偏光フェムト秒コヒーレント軟 X 線の発生 

 中赤外域テラワット級レーザーから出力された光パルスをマッハチェンダータイプの干渉計に
通し，各腕に λ/2， λ/4 波長板を設置し逆回り円偏光を持つ二つのパルスを発生させる．逆
回り円偏光パルスを長焦点の光学系でターゲットガス集光し，申請者によって実証されている
高調波の波長スケーリング則に従い光子エネルギーを増加させる．長焦点光学系を用いて高調
波発生断面積を増加させる事で，位相整合におけるターゲットガス圧を劇的に低下させること
が可能になることから，従来のような中空ファイバーでサンドイッチした高圧ガスセルを用い
る必要がなく，高エネルギーレーザーが高調波媒質に投入可能となる．これまでの予備実験より
得られている発生変換効率から，50 mJ 程度の励起レーザーを用いればナノジュール以上の円
偏光軟 X 線高調波パルスが得られることが期待できる．一方で，円偏光高調波発生では励起レー
ザー波長に対する光子エネルギーのスケーリング則が直線偏光の場合と異なることが予想され
る．そこで励起レーザー波長に対する円偏光高調波の光子エネルギースケーリング則を実験的
に確立する実験にも併せて取り組む．得られた高次高調波ビームを軟 X 分光器で測定し，エネ
ルギー保存則及びスピン角運動量保存則に従うような光子エネルギーを持つ高調波が発生して
いるかを確かめる． 
 
４．研究成果 
(1) (2) に円偏光高調波発生に使用する励起レーザー開発に関する成果，(3) (4) に円偏光フ

ェムト秒コヒーレント軟 X 線の発生研究成果についてまとめる． 
 
(1) MgO:LiNbO3 Type-I DC-OPA による 3 um テラワット級超短パルスレーザー 

 DC-OPA の非線形結晶として MgO:LiNbO3 Type-I を使用し，3 um 域の中赤外パルスレーザーを
開発した．図 3 (a) に MgO DC-OPA から得られた 3 um パルスのスペクトルを示した．MgO:LiNbO3 
DC-OPA は 2 段で構成しており，2 段目の DC-OPA 増幅段におけるシードエネルギーは 0.5 uJ 
(ポジティブチャープ: 4 ps)，ポンプエネルギー 450 mJ (ネガティブチャープ: 4.5 ps）， 励
起強度 25 GW/cm2 としている．DC-OPA 出力として波長 3.3 um において 30 mJ，さらに差周波
成分 (1050 nm) において 85 mJ の光パルスを得ることに成功した．800 nm をポンプとした場
合，MgO 結晶では 1.5 – 3.5 um 域で位相整合が可能であることから，今後サブ 2 サイクルの
パルス幅を持つ 3 um 光源の開
発を DC-OPA を用いて行うこ
とを予定している．CaF2 バルク
をパルス圧縮器とした 30 mJ，
3.3 um 光のパルス幅計測結果
を図 3(b) に示す．圧縮後のパ
ルス幅は 70 fs でありフーリ
エ限界パルス幅 (66 fs) に近
い時間幅が得られている．パル
ス圧縮時には，シード光のチャ
ープ量を音響光学素子により 
3 次分散まで制御することで
分散補償を最適化している． 
 
(2) BiB3O6 DC-OPA による 1.7 um,サブ 2 サイクル，10 テラワット級超短パルスレーザー 

 DC-OPA の増幅帯域は使用する非線形結晶の位相整合により決定されるため，広い位相整合帯
域を持つ結晶を用い，且つ最適なチャープ条件を選ぶことで数サイクルの DC-OPA レーザーを
実現することができる．そこで非線形結晶に BiBO (BiB3O6) を使用した数サイクル DC-OPA レ
ーザーの開発を行った．数サイクルのパルス幅を実現する為には，オクターブのバンド幅を持つ

図 2.DC-OPA を用いた中赤外レーザーシステムの概略図 

 
図 3. MgO:LiNbO3 DC-OPA の(a) 増幅スペクトルと，(b)パルス圧縮後の時
間プロファイル 



シード光を準備する必要がある．そこでフロンエンドレーザーである 1-kHz Ti:sapphire レー
ザーからの出力パルスをクリプトンガスに集光し自己位相変調 (Self-phase modulation: SPM) 
によりそのスペクトル幅の広帯域化を行った．SPM により 0.8 um パルスを波長帯域 0.5 - 1 
um まで広帯域化した後に，分散補償ミラーによりパルス圧縮を行い，次に BiBO Type-II 結晶
における自己差周波発生を用いてパッシブに CEP が安定化された広帯域 1.7 um シード光 
(1.2- 2.4 um) を発生させた．得られた 1.7 um 広帯域シード光は後段に設置された音響光学
素子により DC-OPA に最適化された分散量が付加される． 
BiBO DC-OPA は三段増幅により構成されており,増幅非線形媒質には BiBO Type-I 結晶を使用

している．DC-OPA の全光学経路が 15 m を超え大気中に含まれる水由来の吸収や分散の影響が
顕著となるため，数サイクル DC-OPA の光学経路は窒素を充填した密閉箱の中で構築されてい
る. 図 4 (a) に最終段の DC-OPA から
の出力スペクトルを示した．1.2 um か
ら 2.2 um までの増幅帯域幅が確保さ
れており，フーリエ限界パルス幅として
サブ 2 サイクルを実現できるスペクト
ル帯域となっている．得られた 1.7 um 
パルスの出力エネルギーは 102 mJ (最
終段ポンプエネルギー: 740 mJ, 5 ps) 
であり，変換効率として約 13 % が得ら
れた．パルス圧縮には大型の無水石英材
料(ϕ = 100 mm, L = 150 mm) を使用
し，10.1 fs のパルス幅を実現した(図
4 挿入図)．また CEP 値は 10 Hz の繰
り返しレーザーにも関わらず 210 mrad 
rms の安定度を達成した． 
 
(3) 円偏光フェムト秒コヒーレント軟 X 線の発生 
当初の計画では，非共軸集光による円偏光高調波発生を目指したが，実験を行ったところ，逆

回りの円偏光高調波ビームが高光子エネルギーになるほど空間的に密接する（空間分離が難し
い）ことが判明した．計画段階では分離が可能と予測したが，高調波を高効率に発生する事を優
先した集光光学系構築の制限から，最終的に本研究では共軸集光の２波長励起レーザーを用い
た軟 X 線高調波発生を採用した．図 5に，2色の共軸逆回り円偏光基本波によってアルゴンガ
スから発生した高次高調波のスペクトルを示す．2色の光パルスには OPA のポンプ光 (800 nm)
とシグナル光を使用した．2 色の共軸逆回
り円偏光による円偏光高次高調波発生法で
は，隣り合う次数の位置に左回りと右回り
の円偏光高次高調波が発生することが知ら
れており，今回測定されたスペクトルもそ
の特徴を有している．計算から予想される
スペクトル光子エネルギーと実験結果はよ
く一致しており，カットオフエネルギーと
して 55 eV 程度が得られた．またシグナル
光の波長を 1320 nm から 1450 nm へとシ
フトさせることで，発生する円偏光高次高
調波の光子エネルギーをシフトさせること
が可能であり，この手法を用いることで離
散的な高調波スペクトルの光子エネルギー
域の補填を行うことが可能である． 
 次に高調波のカットオフ光子エネルギーの 軟 X 線域への拡大を目指し，ターゲットガス種を
アルゴンからネオン及びヘリウムに変更して円偏光高調波発生を行った．２色の基本波のうち
１色目にはポンプ光 (800 nm) ，2色目にはシグナル光 (1280 - 1450 nm) またはアイドラ光 
(1800 - 1950 nm) を使用した円偏光高次高調波発生を行い，励起レーザー波長に対する円偏光
高調波発生の光子エネルギーのスケーリング則の確立を試みた．図 6に 800 nm と 1450 nm の
基本波を使用した際の円偏光高次高調波スペクトルを示したヘリウムを使用した際のカットオ
フエネルギーは約 180 eV であり，現在の円偏光高調波発生の最短波長を更新する事に成功し

 
図 4.BiBO DC-OPA の増幅スペクトルと，パルス圧縮後の時間プ
ロファイル 

図 5.アルゴンガスからの円偏光高次高調波のスペクトル 



た．計算から求められた高次高調波の偏光
度は 90 % 程度であり，高い偏光度を有し
ていることが期待できる． 
励起レーザー波長に対する円偏光高調波

の光子エネルギーのスケーリング則の実
験では，ポンプ光の波長を 800 nm に固定
し，シグナル光とアイドラ光の波長を変化
させることで円偏光高次高調波の波長依
存性を調べた.図 7 (a) に円偏光高調波の
カットオフ光子エネルギーと２色の励起
レーザー波長比 Rλ=λ2⁄(λ1+λ2),λ1=800 
nm,λ2=1280,1350,1400,1450,1800,1950 
nm, の関係を示した．白点が先行研究の
値，赤点が本研究で得られたカットオフ光
子エネルギー値を示している．Rλ = 0.5 の
時，即ち同色の励起レーザー時は直線偏光
の一色の基本波による高次高調波発生に
対応している．この結果から，カットオフ
光子エネルギーと励起レーザー波長比は
一次関数の関係があることが実験的に示
された．図２(b) にλ1を 1400 nm とした
ときのカットオフエネルギーの予測値を
示した．本考察より，Rλ> 0.54 となる時，
即ち λ1 = 1400 nm，λ2を 1640 nm より
長波長とすることで円偏光高調波発生の
カットオフエネルギーが炭素の K 吸収端 
(284 eV) を超えることが示された．励起
レーザー波長に対する光子エネルギース
ケーリング則の実験的な確立により，水の
窓域 (> 285 eV)，および鉄等の強磁性体
の L 吸収端 (> 700 eV) をカバーする円
偏光高調波を発生するための励起レーザ
ー条件を決定することに成功した．本研究
により見いだされた光子エネルギースケ
ーリング則に従いレーザーシステムを開
発することで，XMCD を用いた超高速スピ
ントロニクス研究に利用できる円偏光高
次高調波ビームの実現に目処がたった． 
 
(4) 軟 X 線高次高調波ビームラインの構築 

 中赤外・超短パルスレーザーシステムにより発生した 200 eV を超える軟 X 線高調波ビーム
に対して分散がのらない（フェムト秒のパルス幅が保たれる）観測装置を実現するため，反射光
学系のみを用いた高調波利用ビームラインの構築を行った．高調波発生において軟 X 線ビーム
と強力な励起レーザーが同一光軸上を伝搬するため，サンプル照射前に二つのビームの空間分
離を行う必要がある．そこで軟 X 線多層膜ミラー技術を駆使し，斜入射光学系において励起レ
ーザーを減衰させつつ，軟 X 線ビームに対して高い反射率を実現できるダイクロイックミラー
を設計・導入した．軟 X 線域で動作する本ダイクロイックミラーにより，励起光を金属フィル
ターが導入可能な強度まで十分に減衰できる．さらに，ダイクロイックミラーを空間的に分割す
ることにより，軟 X 線ビームを自分割する光学系の構築までを完了した． 

図 7. (a)2 色の励起レーザー波長の比に対するカットオフエ
ネルギー．λ1 = 800 nm (b) λ1 = 1400 nm としたときのカ
ットオフエネルギーの予測値 

図 6. 800 nm と 1450 nm の基本波を使用した際の円偏光高次
高調波スペクトル 
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