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研究成果の概要（和文）：本研究は、真空紫外領域にて発生する100京分の1秒のパルス幅を持つアト秒パルス光
を用いて、ペタヘルツ(1000兆ヘルツ)超高周波数領域の電子物性を観測することを目的としている。 本研究で
は、物質の複素応答（実数と虚数）の同時計測を可能とするため、世界最短級の2つのアト秒パルスを用いた超
広帯域のスペクトル位相干渉光学系を構築した。また、超高速の運動過程を持つ原子系の内殻電子に対する過渡
屈折分光（過渡位相分光）に成功した。本成果は、超高速領域における電子の波動性（波束・双極子位相・複素
誘電率など）を調査する上で極めて重要であり、新たな電子のコヒーレントな波動制御を創生する可能性があ
る。

研究成果の概要（英文）：An isolated attosecond pulse in extreme ultraviolet and soft x-ray region 
provides extreme high temporal resolution, which archives to petahertz frequency domain. Performing 
full characterization of the dynamical wave function of core-electron is an important for further 
understanding physical properties of material.  Here we characterized complex dynamics in argon 
atomic core-electron by transient refraction spectroscopy with double attosecond pulses (DAPs). By 
obtaining the relative intensity and phase from transient refraction trace based on the spectral 
phase interferogram constructed by DAPs, the complex dynamics of core-electrons was fully 
characterized. The revealed core-electron complex dynamics will contribute for further exploring 
physical property in various materials, and it will lead to the coherent control technology in the 
extreme ultraviolet region. 

研究分野： アト秒科学、高強度物理、超高速物理、超高速光学

キーワード： アト秒科学　アト秒パルス　超高速物理　高強度物理　超高速光学　量子エレクトロニクス　原子・分
子光学物理　量子光学

  ３版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
極端紫外（XUV）の単一アト秒パルス（IAP：isolated attosecond pulse）光源は、100京分の1秒という極限的
な時間分解能を有した光源であり、超高速で運動する電子の直接的な時間観測を可能とする。電子に対する複素
応答（実数と虚数）の同時計測を実現するためには、広帯域かつ連続スペクトルを持つIAPの位相情報を加えた
分光計測が望ましい。本研究では、世界最短級の2つのIAP（ダブルアト秒パルス）を用いて、超高速の運動過程
を持つ内殻電子に対する過渡屈折分光を実現した。本成果は、物質中の電子の波動性（波束・双極子位相・複素
誘電率など）を調査する上で重要な知見と成り得る。

※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 
近年、実現された 100京分の 1秒（10-18 秒: as）のパルス幅を持つアト秒パルス光源は、超高

速の運動過程を持つ電子の実時間計測および制御を可能とする。従来、この波長領域では、軌道
放射光が光源の主流であり、基礎物理、分析化学、固体物性、産業技術応用に至まで多岐の分野
に渡り科学貢献してきた。アト秒パルスは軌道放射光よりもパルス幅が 100 万倍短い利点を持
ち、その時間スケールは電子運動の時間観測を可
能とし、次世代の光源として注目されている[1]。 
一方で、アト秒レベルの高い時間分解能が実現

したことにより、物質中で生じるペタヘルツ（1015 
Hz：PHz）級の電子振動（双極子振動）の時間観
測が可能となった[2-4]。この電子振動は、同周波
数帯域に位置する可視・紫外領域の光電界が誘起
する分極応答（誘電分極）に起因しており、吸収・
反射・屈折・発光・電流等の様々な光物性現象を
生み出している。図 1は、電子振動の周波数と時
間周期に対する誘電率の定性的な応答特性を示
す。この電子振動は、発光ダイオードや太陽電池、
光合成等を通して我々の生活にも欠かせない物
理応答である。この様な可視・紫外領域に相当す
るペタヘルツ電子振動を捉えることは、光物質相
互作用の根幹を理解することに役立つと同時に、
光電界による電子運動の直接的な時間操作が可
能となるため、新たな基礎研究領域を創生する可
能性がある。 
 
２．研究の目的 
本研究は、極端紫外領域にて発生する 100京分の 1秒のパルス幅を持つアト秒パルス光を用

いて、ペタヘルツ(1000兆ヘルツ)周波数領域の電子物性の解明を目的としている。 本研究では、
物質の複素応答（実数と虚数）の同時計測を可能とするため、世界最短級の 2つのアト秒パルス
を用いた超広帯域のスペクトル位相干渉光学系を構築し、超高速の運動過程を持つ原子系の内
殻電子に対する過渡屈折分光（過渡位相分光）を行う。本研究は、超高速領域における電子の波
動性（波束・双極子位相・複素誘電率など）を調査する上で極めて重要であり、新たな電子のコ
ヒーレント波動制御技術に繋がる可能性がある。 
 
３．研究の方法 
図 2に実験概要図を示す。本実験では、広帯域連続スペクトルを持つ 2つの単一化されたア

ト秒パルス（ダブルアト秒パルス）を用いた干渉光学系に、近赤外フェムト秒パルスを加えるこ
とで、アルゴン内殻電子の複素応答の検出を行う。本実験を遂行する上で、重要な技術となるの
が高輝度な単一アト秒パルス（IAP：isolated attosecond pulse）の発生法であり、過去に代表研究
者が開発した二重光学ゲート（DOG：double optical gating）法は、極端紫外（XUV: Extreme ultra 
violet）領域において広帯域かつ連続スペクトルを持つ IAP発生を可能とする[5]。次に重要とな
るのが IAP を用いた干渉光学系の構築である。過去に IAP を用いたスペクトル干渉を観測した
事例は無いため、本研究計画の序盤では IAP 干渉光学系の開発に従事した。発生した IAP は、
高時間分解能 (遅延分解能 : 0.6 as) かつ高安定 (遅延揺らぎ：2.6 as) の空間分割ミラーに入射
される。分割されたダブルアト秒パルスは、Mo/Si多層膜球面ミラーにより集光される。 
同時に、近赤外（NIR）フェムト秒パルス（パルス幅：6 fs）も集光される。この焦点にアルゴン
（Ar）ガスを充填したガスセル（相互作用長：100 µm、圧力：100 mbar）を挿入し、Ar原子の内

 
図 1 誘電率の周波数および時間特性。 

 

 
図 1. 極端紫外ダブルアト秒パルスを用いた過渡屈折分光法の実験概要。 



殻電子を励起する（3s-4p, 5p, 6p【各緩和時間：8 fs、23 fs、50 fs】）。サンプルを透過したダブル
アト秒パルスは極端紫外分光器に送られ、過渡屈折分光波形が検出される。 
 
４．研究成果 
初めに、IAP を用いたスペクトル干渉画像を計測すること事態、過去に観測した事例が無い

ため、本研究計画の序盤において計測を試みた。図 3 に、計測された空間-スペクトル干渉画像
を表す。遅延時間の正負において逆方向に傾きの異なる干渉画像が観測されているが、これは空
間的に二分割された IAPが焦点において互いに逆方向の傾きを持つ波面を有するために生じる。
この結果におけるコントラスト比は、最大 70％程度であった。本結果が示す最も重要な点は、
広帯域かつ連続スペクトルを持つ IAP が、極めて良好な空間コヒーレンスを持つことである。
次に、スペクトル-遅延干渉画像を図 4（a）に示す。83-138 as 周期振動が連続スペクトル全域に
おいて観測されており、IAP が高い時間的コヒーレンスを有していることが分かる。 図 4（b）
は（a）を遅延軸方向にフーリエ変換した干渉画像である。この AC成分（30-50 eV）から IAP対
の位相情報を抽出することは可能であり、これはダブルアト秒パルスを用いた位相検出が可能
であることを示唆している[6]。 
この構築した位相干渉光学系に、さらに励起光となる近赤外（NIR）フェムト秒パルスと組み

合わせた 3 つの超短パルス制御を図ることで、超高時間分解能を持つアト秒過渡位相分光の実
現が可能となる。図 2（a）が示すように、ダブルアト秒パルスによりアルゴン原子の内殻電子を
励起し（3s-4p, 5p, 6p【各緩和時間：8 fs、23 fs、52 fs】）、さらに近赤外フェムト秒パルス（パル
ス幅：6 fs）により過渡的な屈折変調を誘起する。図 2（b）に計測された過渡屈折分光像を示す。

 
図 3. ダブルアト秒パルスを用いた空間分解スペクトル干渉計測（スペクトル-遅延干渉像）。 

 
図 4.ダブルアト秒パルスを用いた時間分解スペクトル干渉計測。（a）スペクトル-遅延干渉像
（遅延ステップ：12 as）、（b）遅延軸方向に対するフーリエ変換により得られるスペクトル-
スペクトル干渉画像。 



この時、ダブルアト秒パルス間の遅延時間は 10 fsであり、NIRとの第一 IAP間の遅延を横軸に
示している。本手法はスペクトル位相干渉を利用した計測であるため、単純なフーリエ変換によ
り（c）複素応答（上図：振幅、下図：位相）を得ることができる。この結果は、内殻励起の過
渡屈折（吸収・分散）を捉えており、新たな内殻電子のコヒーレントな波動制御に役立つと考え
られる。そして本手法は、電子の波動性（波束・双極子位相・複素誘電率など）を調査する上で
極めて重要であり、XUV 光学顕微鏡に転用することも可能な技術であるため、アト秒時間で応
答する電子動画の撮影向けても有望な知見となり得る。 
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図 2. アルゴン原子系の内殻電子に対する過渡屈折分光計測。（a）エネルギー準位図。（b）
過渡屈折分光像。ダブルアト秒パルス間の遅延は 10 fsである。（c）複素応答像（上図：振
幅、下図：位相）。 
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