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研究成果の概要（和文）：BIBO結晶を用いた光パラメトリックチャープパルス増幅法に基づく高強度極短パルス赤外光
源を開発した。得られた出力は、繰り返し1kHz、パルスエネルギー1.5mJ、パルス幅11fs、キャリアエンベロープ位相(
CE位相)安定というものであり、世界的にも先端的な光源を実現した。本光源を用いた高次高調波発生実験では、高調
波の最大光子エネルギーは325eVに到達した。CE位相敏感な軟X線スペクトルの振る舞いから、250～325eVにおいて孤立
アト秒パルスが発生していることが示された。炭素系物質の吸収スペクトル測定にも成功し、アト秒軟X線吸収分光が
可能であることが実験的に示された。

研究成果の概要（英文）：We have developed a novel BIBO-based optical parametric chirped pulse amplifier 
(OPCPA) system for producing intense ultrashort infrared pulses. We obtained record-breaking 1.5-mJ, 
11-fs pulses at 1600 nm at a repetition rate of 1 kHz, which was best suited for the generation of 
attosecond soft-X-ray pulses. We observed a carrier-envelope phase-dependent behavior in the spectra of 
soft-X-ray harmonics, which supported the generation of single isolated attosecond pulses in 250-325 eV. 
We also carried out the soft-X-ray absorption spectroscopy of carbon material at the carbon K edge. We 
successfully identified the peak structures that originated from chemical bonding of carbon atoms. This 
result is an important step to realize ultrafast soft-X-ray absorption spectroscopy on attosecond time 
scales.

研究分野： アト秒科学

キーワード： アト秒科学　光源技術　光・量子ビーム　超高速分光　軟X線分光　超精密計測　非線形光学　赤外材料
・素子
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１．研究開始当初の背景 
チタンサファイアレーザーに基づく高強度
超短パルスレーザー技術の急速な進展によ
って、2001 年に気相原子における高次高調
波発生によるアト秒光パルスの発生が実現
した。その後約 10 年が経過し、気相の原子・
分子を対象として、極紫外領域のアト秒パル
スを用いたアト秒科学が急速に進展した。し
かしアト秒光パルスの波長域は極紫外（光子
エネルギー<200 eV）に止まっており、軟 X
線領域への短波長化は困難であった。その理
由は、高次高調波の最短波長に相当する光子
エネルギーはレーザー波長の二乗に比例す
るのに対して、チタンサファイアレーザーに
基づく光源では波長が近赤外（800 nm 近辺）
にあるため、高いフォトンフラックスの得ら
れる高次高調波の最大光子エネルギーは 100 
eV 程度に止まっていた。また、チタンサフ
ァイアレーザーにおいて位相安定な極短パ
ルス光を得るためには、希ガス充填中空ファ
イバーを用いた非線形パルス圧縮や、能動的
な位相制御など、エネルギースケーリングが
困難で複雑なセットアップが必要であった。 
その一方で、チタンサファイアレーザーと

は全く異なる「光パラメトリック増幅」に基
づく高強度レーザーの登場によって、赤外か
ら中赤外における高強度極短パルス光源が
可能になりつつあった。しかし、30 年近い技
術開発の蓄積のあるチタンサファイアレー
ザーに匹敵する性能をもつ赤外光源を実現
するには、パルスエネルギーとパルス幅だけ
でなく、高い繰り返し・精緻な位相制御・長
時間安定性といった要素を限界まで高める
必要があった。当時、光パラメトリック増幅
光源は原理実証の追求が多く行われており、
チタンサファイアレーザーを越える光技術
として完成させるための道筋は不透明であ
った。 
 そのような状況下で、本事業の採択者のグ
ループでは、当時一般的ではなかった
BiB3O6(BIBO)結晶を用いた光パラメトリッ
ク増幅の帯域評価実験が行われて、赤外域に
おいて１オクターブを越える利得帯域（波長
1100～2200 nm）が可能であることを見いだ
した。この予備実験に基づく新しい赤外光源
の開発と応用を提案し、本研究課題が採択さ
れるに至った。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、BIBO 結晶を用いた超広帯
域光パラメトリック増幅手法を全面的にと
りいれた高強度赤外光源を開発し、それによ
って既存のチタンサファイアレーザーでは
実現不可能な軟X線領域のアト秒パルス発生
を実現し、その分光応用を図ることである。
特に、アト秒軟 X 線パルス発生と分光応用の
ために、光源の仕様としては、(1)サブ２サイ
クルのパルス幅（パルス幅 11 fs 以下）、(2)
高次高調波発生に十分な 0.1TW 程度のピー
ク出力、(3) 長時間安定なキャリアエンベロ

ープ位相、(4) 高精度の実験を行うために必
要な 1 kHz 以上の高い繰り返し、といった要
素をすべて満たすべき目標として設定した。 
 利用研究としては、軟 X 線領域の元素吸収
端を利用した吸収分光を目標として設定し
た。当時、軟 X 線吸収分光を行う上で十分な
フォトンフラックスが得られる保証はなか
ったため、軟 X 線領域の高次高調波発生に関
しては、フォトンフラックスの向上を最重要
課題とした。 
 
３．研究の方法 
本研究課題ではまず、サブテラワット級の高
強度極短パルス赤外光源の開発を行った。高
次高調波発生に十分なパルスエネルギーが
得られた時点で、高次高調波発生実験と、高
強度赤外光電場を利用した新規現象の探索
を行った。次の段階として、高強度赤外光源
の高出力化を進め、高次高調波発生について
の改善を行い、軟 X 線吸収分光を実際に行う
ことによって、その実現可能性を評価した。 
 本研究の後半では、BIBO 結晶をもちいた
光パラメトリック増幅光源をベースとして、
より長波長（中赤外）における高強度光電場
の実現と、シンプルな構成でかつ高繰り返し
動作可能な光パラメトリック増幅光源の開
発を行った。前者は、「水の窓」に到達した
高次高調波のさらなる短波長化を目指した
ものであり、後者は光電子を用いた精密計測
を行うことを想定した光源開発である。 
 
４．研究成果 
BIBO 結晶を用いた光パラメトリックチャー
プパルス増幅システムの開発はきわめて順
調に進み、H24 年度にはパルスエネルギー
0.5 mJ、パルス幅 9.0 fs かつキャリアエンベ
ロープ位相安定な赤外パルス（中心波長 1600 
nm）を繰り返し 1 kHz で得ることが出来た。
本光源のキャリアエンベロープ位相の短期
安定性は、非線形干渉計を用いて 160 mrad 
と評価された。また、本光源を用いて高次高
調波発生実験を行い、炭素の K 吸収端（284 
eV）を越える高調波スペクトルを確認した。
また、キャリアエンベロープ位相を変化させ
ることによって、カットオフ近傍の軟 X 線ス
ペクトルのピーク構造がシフトする現象（ハ
ーフサイクルカットオフ; HCO）を見いだし
た（図１）。この HCO 現象はチタンサファイ
アレーザーを用いた高次高調波ですでに観
測されていたが、赤外サブ２サイクル光源を
用いることによってはじめて、100 eV を超え
る広い波長範囲にわたって明瞭に観測され
た。 
また、本光源を用いて、気相原子のトンネ

ルイオン化に伴う光電子スペクトルのキャ
リアエンベロープ位相依存性の測定を行い、
位相敏感な高エネルギー光電子の発生を確
認出来た。この現象を利用することによって
長時間の位相安定性を評価した結果、45 時間
にわたって位相揺らぎが 250 mrad 以下であ 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１：軟 X 線領域の高次高調波スペク
トルのキャリアエンベロープ位相依
存性。 

 
ることを示した。この値はサブテラワット級
のチタンサファイアレーザーにおけるキャ
リアエンベロープ位相の揺らぎと同程度で
あり、プロトタイプ機でこのような値が得ら
れたことは、受動的な位相安定化機構が非常
に精度良く実現されていることを示してい
る。 

前述した高次高調波発生による軟 X 線フ
ォトン発生および超閾イオン化による高エ
ネルギー光電子発生に関する実験が一通り
完了した段階で、高強度赤外光源の高出力化
を行った。これは、高次高調波発生による軟
X 線スペクトル測定を行った結果、軟 X 線吸
収分光を行うためにはより高いフォトンフ
ラックスが必要という知見が得られたため
である。高強度赤外光源の高出力化を着実に
進めた結果、H27 年度にはパルスエネルギー
1.5 mJ の出力が実現され、光子エネルギー
200～300 eVにおける高調波のフォトンフラ
ックスは、約 35 倍増大した。この結果、炭
素の K 吸収端における軟 X 線吸収分光が実
現可能となった。炭素を含む薄膜試料を用い
た軟 X 線吸収分光では、約 100 秒の測定時間
で炭素の K 吸収端（284 eV）における吸収端
近傍 X 線吸収微細構造の観測に成功した（図
２）。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２：炭素系薄膜物質の軟 X 線吸収ス
ペクトル。 

 
 光源の分光応用としては、軟 X 線吸収分光
と平行して、高強度赤外電場中での光電子の

散乱現象の探索も行った。原子がイオン化す
る際に、光電子の高エネルギー成分がキャリ
アエンベロープ位相に依存することは以前
から知られていたが、その情報を定量的に評
価して、原子の持つ固有の物理量と比較する
試みはほとんど行われていなかった。われわ
れは、希ガス原子の超閾イオン化と光電子の
弾性散乱によって生成する光電子の高エネ
ルギー成分に着目し、キャリアエンベロープ
位相と散乱時の入射エネルギーを対応させ
る新手法（キャリアエンベロープ位相マッピ
ング法）を提唱し、測定した光電子スペクト
ルから希ガス原子の微分散乱断面積を再構
築することに成功した。得られた結果は、現
時点におけるもっとも精密な理論による計
算結果と定量的によく合致した。この結果か
ら、原子分子のイオン化理論がさらに精密化
されたときに、理論と実験の比較を行ううえ
で重要な実験手法となることが期待出来る。 
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