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研究成果の概要（和文）：単一ショット軟 X 線アト秒分光計測の実現を目指し，励起レーザーとなる数サイク
ルレーザーシステムの開発，及びコヒーレント軟 X 線発生研究を行った．開発したレーザーシステムはテラワ
ット級の出力と，10 fs 以下のパルス幅を持ち，ピーク出力及びエネルギーにおいて世界最高性能を達成した．
開発した中赤外レーザーを使用してアルゴンガス媒質からの軟 X 線高調波発生実験を行い，スペクトルの CEP 
(carrier-envelope phase) 依存性を計測すると共に，ハーフサイクルカットオフと呼ばれるスペクトル構造の
確認を行った．さらに，ネオンガスを媒質として高出力軟 X 線高調波を実現した

研究成果の概要（英文）：We aimed to achieve single-shot soft x-ray attosecond spectroscopy by 
developing a few-cycle laser system and conducting research on coherent soft x-ray generation. The 
developed laser system achieved world-leading performance with an output of 100 mJ, peak power of 10
 TW, and pulse duration of 10 fs. Using this mid-infrared laser, we performed experiments on soft 
x-ray high-order harmonic generation, measuring the spectrum's carrier-envelope phase (CEP) 
dependence and confirming the spectral structure known as the half-cycle cutoff. Furthermore, 
adopting a loose focusing geometry, we achieved an intense attosecond soft x-ray harmonic.

研究分野：レーザー工学

キーワード： 軟X線分光　超短パルスレーザー　アト秒光科学　量子エレクトロニクス

  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，シングルショットでの超高速軟 X 線分光計測の実現に目処がたった．結果，従
来の放射光軟 X 線分光で取り扱う事が難しかった，フェムト秒以下の動的ダイナミクス，非可逆的な現象，シ
ョット数が制限される測定を実施する事が可能となる．特に軟 X 線プローブ光の時間分解能がフェムト秒域に
まで向上した事により，物質の化学結合状態，電子構造，バンド構造，磁気構造等の情報を高い時間分解能で理
解することが可能になることから，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 
軟 X 線領域には ”水の窓” と呼ばれる炭素，酸素，窒素といった有機材料や生体分子を構成す
る重要元素の K 吸収端とともに，磁性材料や触媒等に用いられる元素の Ｌ 吸収端が存在する．
元素の吸収端を利用した軟 X 線分光は元素選択性が高いため，物質を構成する特定元素の化学
結合等の電子状態とその変化を直接観測する手法につながることから，これまでも放射光を用
いて様々な材料や分子の構造解析が行われている．一方で放射光を用いた軟 X 線分光の時間分
解能はサブナノ秒程度が限界であり，パルスエネルギーも低いことから CW 的に光源を使用し
た分光計測が行われている．つまり放射光軟 X 線分光は，フェムト秒以下の動的ダイナミクス，
不可逆的な現象，ショット数が制限される測定等に適応することは困難であり，それを可能とす
る高輝度な軟 X 線・超短パルス光源が求められてきた． 
 
２．研究の目的 
レーザーベースの光源である高次高調波はフェムト秒からアト秒のパルス幅を持つことから，
軟 X 線分光に高い時間分解能を付加することが可能となり，光源のコンパクト性も相まって，
新しい超高速軟 X 線分光光源として注目を集めてきた．しかしながら，軟 X 線アト秒高調波の
パルスエネルギーはサブピコジュール程度と非常に低く，水の窓域を含む軟 X 線域において期
待される様々な計測に資するに十分な出力は未だに実現されていない．結果，高調波の波長利用
はアト秒パルス発生が確認されてから 20 年経った今現在でもそのほとんどが 100 - 200 eV 程度
に留まっている． 
本課題では申請者がこれまでの研究活動で開発してきた，中赤外レーザーを用いた高調波短波
長化技術，長波長レーザー増幅技術，光シンセサイザー技術の三つの光技術を融合することで，
軟 X 線域において単一ショット分光イメージングが可能な出力を持つ励起レーザーも含めたア
ト秒高調波発生法を確立することを目的とした．単一ショットでのアト秒分光計測が可能にな
れば測定時間の短縮だけでなく，サブピコ秒の高速現象の観測，再現性の乏しい物理過程の測定，
破壊を伴うような不可逆的な測定対象，数 10 分に一度しか実施できない強磁場印可の物性実
験，生体分子のような動きがある測定対象にまで軟 X 線分光測定を広げることができ，軟 X 線
科学だけでなくアト秒科学の新たな展開が可能となる． 
 
３．研究の方法 
上記目的の研究を達成するために，申請者の独自光源技術により下記二つの課題を解決する． 
 

(1) マルチテラワット出力を持った数サイクル光電場の発生 (励起レーザーの開発) 
(2) 出力がナノジュールを超える軟 X 線高調波発生 (ロバストな高調波発生法の実現) 

 
水の窓域全体を連続スペクトルでカバーでき且つナノジュールの出力を持つアト秒パルスを得
る為には，出力 100 mJ でキャリアエンベロープ位相(CEP) が安定化されたシングルサイクル中
赤外レーザーが必要となる．しかしながら一般的な OPA 法を使用してこのような超広帯域且つ
高出力なレーザーシステムを実現することは不可能である．申請者は，DC-OPA (Dual-Chirped 
Optical Parametric Amplification) と呼ばれる非線形結晶のサイズに制限されない OPA の高出化
法を開発している．本課題では申請者の独自手法である DC-OPA を更に発展させた手法を開発
し，シングルサイクルのマルチ TW 中赤外レーザーを開発し，オクターブを超える連続スペク
トルを持つ単一アト秒パルス発生の励起レーザーを実現した． 
一方で軟 X 線アト秒高調波を実現しそれを利用実験に供するには，高効率且つ工学的にもロ
バストな発生方法を実現する必要がある．従来のようなタイトフォーカスを用いた高調波発生
法と異なり，中赤外レーザーを高出力化することで申請者が考案したルーズフォーカス法が適
用可能となる．ルーズフォーカス法により数気圧が必要とされる高調波発生媒質ガス圧を 100 
Torr 以下にまで低減することができ，結果チャンバー内真空度を長時間保てるようになり利用
実験においもロバストな高調波発生系を実現することができる．また中性ガスによる位相整合
効果により 2 桁程度の効率の改善が可能となると共に，低発散角の軟 X 線ビームを得ることが
できる. 
 
４．研究成果 

(1) TW 級シングルサイクルレーザーの開発 
2011 年に申請者が考案した二重光チャープ光パラメトリック増幅法 (Dual-Chirped Optical 

Parametric Amplification: DC-OPA) は，OPCPA 法を基にした中赤外パルスの増幅法であり，100 
mJ を超える数サイクルレーザー開発において重要なレーザー増幅技術となっている．OPCPAと



異なり DC-OPA ではチャー
プしたブロードバンドのピコ
秒レーザーをポンプ光として
使用する．DC-OPA は出力ス
ケーリング特性に優れ，マル
チ TWのピークパワーを持つ
数サイクルレーザーを実現す
る事ができるが，非線形結晶
の位相整合によって決定され
る増幅帯域の制限からシング
ルサイクルレーザーの増幅に
は使用できなかった．そこで，
DC-OPA を基本原理とし，そ
の増幅帯域を大幅に拡張でき
る手法を開発した．Advanced 
DC-OPA と呼称される本手法
は，DC-OPA に二種類の非線形結晶を組み合わせたユニークな構成をとっている（図 1）．それ
ぞれの非線形結晶（NC１: BiB3O6，NC2: MgO:LiNbO3）が担当する増幅波長域を分けることで、
一つの非線形結晶ではカバーできない増幅域を互いに補いオクターブを大きく超える増幅域を
可能にしている．この新手法は DC-OPA が持つレーザー出力スケーリング特性を損なうことな
く，その増幅帯域を超広帯域化できるという画期的な特徴を有している． 
図 2 へ開発したレーザーシ

ステムのレイアウトを示

す．DC-OPA法の励起レーザ

ーには，ジュールクラスの

出力エネルギーを持つチタ

ンサファイアレーザーを使

用し，1 台のレーザーから微

弱シード光と DC-OPA の為

のポンプ光を作り出してい

る．DC-OPA 法においてシ
ード光とポンプ光間の分散

量（チャープ量）と符号の関

係が、増幅効率および増幅

帯域を決定する重要なパラ

メーターとなる．そこで，シード光には音響光学素子を用いて，ポンプ光にはチャープ調整機を

用いて個別に分散を与えている．付加された分散によりパルス幅が伸ばされたチャープシード

光はMgO:LiNbO3結晶による予備増幅段，及び BiB3O6とMgO:LiNbO3 結晶により構成された 3
段の DC-OPA を通してチャープポンプ光により増幅され，増幅後の光パルスはパルス圧縮器に

よりシングルサイクルに圧縮される． 
各増幅段の増幅スペクトルを図 3に示す．シード光は 1.4 – 3.0 µm の帯域を持ち、そのスペク

トル帯域を保ったまま 3 段の DC-OPA により増幅される．DC-OPA 増幅３の後のパルスエネル

ギーは 53 mJ であり，図 3のスペクトル構造からその中心波長は 2.4 µm と評価される． 

 
図 1. Advanced DC-OPA の概念図 

 
図 2. TW 級シングルサイクルレーザーシステム 

 
図 3. 各 DC-OPA 増幅段の出力スペクトル 

 
図 4. DC-OPA 増幅光のパルス圧縮結果 



DC-OPA法で増幅された光パルスは，サファイアを用いたパルス圧縮機により音響光学素子で

与えた分散量を補償され，時間圧縮される．図 4は中心波長 2.4 µm光のパルス圧縮の結果を示

しており，8.6 fsのパルス幅が達成されている．レーザー光の中心波長が 2.4 µm であることか
ら，そのパルス幅の中には１回の光サイクルしか含まれていないと評価できる．この結果，中心

波長 2.4 µm の中赤外レーザーにおいて出力エネルギー 53 mJ，ピークパワー 6 TW のシング

ルサイクルレーザーが発生していることが明確に確認された．これらの値はシングルサイクル

レーザーとして世界最高の出力スペックとなる． 
 
(2) マルチ TWシングルサイクルレーザーを用いた高次高調波発生 

 TW 級シングルサイクルレーザーを 放物面鏡 (f = 516 mm) を用いてアルゴンガスに集光し高

次高調波発生実験を行った．集光強度は 1.3 x 1014 W/cm2，ガス圧は 0.13 atm とした際に得られ

た高次高調波の CEP 依存性を図 5 に示す。光子エネルギー 80 - 160 eVの帯域において高調波

スペクトルが CEP 値に応じて変動しており，スペクトル全体の約 50% が連続領域となってい

ることがわかる (図 6)．スペクトルから計算されるフーリエ限界パルス幅は 50 asであり，中心

光子エネルギーが約 110 eV であることから，分散補償を適切に行えば 1.5 サイクルの単一ア

ト秒パルスの発生が可能であることが示唆されている． 

 
(3) ルーズフォーカス法による軟 X 線高調波発生 

図 7に構築した高次高調波ビームラインの概略図を示す．DC-OPAレーザーシステムから出力

された中赤外光パルスを，ルーズフォーカス法に従い緩やかに高調波発生媒質に集光している．

高圧ガスセル内に媒質ガスを充填し，中赤外励起レーザーの強度を調整することで，光子エネ

ルギーの異なる高次高調波のスペクトルを得ることができる．ルーズフォーカス法により位相

整合の最適化ガス圧を 1 桁程度低減でき，結果，ネオンガスでは約 200 Torr，ヘリウムガスで

は 約 1 気圧の媒質ガスで位相整合条件の最適化が可能となった． 
図 8 に Ne 媒質および He 媒質から発生した高調波出力と励起レーザーからの変換効率を

示した．Ne ガスでは 250 eV において 0.32 nJ/pulse，140 - 300 eVの合計出力エネルギーと
して 10 nJ/pulse が得られている．また He 媒質では 310 eV において 0.22 nJ/pulse，283 -
380 eV の合計エネルギーとして 3.5 nJ/pulse の出力が達成されている． 

 

図 7. 高次高調波発生ビームライン 

 

図 8. (a) Ne (b) He 媒質からの高調波出力エネルギ

ーと励起レーザーからの変換効率 

  
図 5. 高次高調波の CEP 依存性 

  

図 6. 高調波スペクトル 
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