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研究成果の概要（和文）：近赤外域の二波長合成レーザーパルスを用いることで，簡易に孤立アト秒パルス (isolated
 attosecond pulse: IAP) を発生できる手法の開発を行い，パルス幅 500 アト秒，パルスエネルギー 1.3 マイクロジ
ュール，瞬間パワー 2.6 ギガワットの出力を持つ IAP 光源の開発に成功した．本手法は，励起レーザーからの高い変
換効率と，優れた出力スケーラビリティーを兼ね備えている．また開発した光源の高出力性を示すため，IAP 光源によ
る非線形光学研究の実験的デモンストレーションを行った．

研究成果の概要（英文）：We propose and demonstrate a robust generation method of intense isolated attoseco
nd pulses (IAP), which enable us to perform a nonlinear attosecond optics experiment. Our generation schem
e is based on the two-color infrared laser field synthesis and the energy-scaling method of HHG. By using 
our  robust generation method, the maximum pulse energy of the IAP reaches as high as 1.3 uJ. The generate
d pulse with a duration of 500 as, as characterized by a nonlinear autocorrelation measurement, is the sho
rtest and highest-energy pulse ever with the ability to induce nonlinear phenomena. The peak power of our 
tabletop light source reaches 2.6GW, which even surpasses that of an extreme-ultraviolet free-electron las
er.
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１．研究開始当初の背景 
 高強度のフェムト秒レーザーを希ガスに
集光する事によって得られる高次高調波は，
真空紫外から軟 X 線の波長領域で PHz (1015 
Hz) を大幅に上回る周波数帯域幅を持つコ
ヒーレント光を発生させる事ができる．その
高い時間コヒーレンスをいかして，アト秒 
(10-18 秒)の時間幅を持つ光パルスの発生研
究が進んであり，近年では 80 as の時間幅を
持つ単一アト秒パルス(isolated attosecond 
pulse: IAP) が得られるまでになっている． 
 しかしながら，これまで開発された IAP 光
源の出力は、ナノジュール (１ナノジュール
は 10 億分の 1ジュール、10-9J)程度と非常に
低くかったため，非線形光学研究などの強い
光の場を扱う研究にアト秒光源を利用する
ことは難しく，結果，その利用研究のほとん
どは一光子過程を用いたポンプ・プローブ実
験などに限定されてきた． 
 
２．研究の目的 
 IAP の高出力化を困難にしている大きな
理由は，その励起レーザーにパルス幅が 5 fs 
以下で且つその光波位相(carrier envelope 
phase : CEP) が制御されたレーザーシステ
ムを用いる必要がある点にある．そこで本研
究では，励起レーザー光源に対する高度な要
求を低減させることで，出力スケーラビリテ
ィーに優れた IAP の高出力化法の開発研究
を行った．また開発された IAP 光源の高出
力性能を示すため，窒素分子を媒質とした非
線形自己相関計測を用いてそのパルス幅測
定を行った． 
 
３．研究の方法 
 本 IAP 高出力化法（以下，二波長合成レ
ーザー法と呼ぶ） では，近赤外光と800 nm の
波長電場合成を基礎とし， 弱い近赤外光に
より基本波となる 800 nm の電場振幅に変調
を加えることで高次高調波発生に関与する
光電場のサイクル数を制限して IAP の発生
を行った．これまでアルゴンガスを媒質とし
た二波長合成レーザー法による高調波実験
を行い，カットオフ近傍で連続的なスペクト
ルが得られている．申請課題においては，二
波長合成レーザー法をスケールアップし，申
請者が過去に提案した長焦点の集光光学系
を用いた高調波の高出力化手法と組み合わ
せることで，マイクロジュールクラスの出力
を持つ IAP 発生を目指した． 
 二波長合成レーザー光の発生には，チタン
サファイヤレーザーから発生した 800 nm 光
(30 fs) と光パラメトリック増幅 により出
力されたシグナル IR 光(35 fs) を時間・空
間で合成する事で発生させた．更にマイクロ
ジュールクラスの出力を実現するために，励
起レーザーの集光光学系を約 4 m に長尺化
した．波長が異なる二色の光を同一空間に集
光する為，異なる集光距離を持つレンズを用
いた．高調波発生媒質にはゼノンガスを用い

ており，媒質条件（ガス圧，相互作用長）は
位相整合条件によって決定した．発生した 
IAP のパルス幅を自己相関計測により評価す
るため，Si ビームスプリッターで励起レーザ
ーの大部分を除去した後，直径 2 mm のアパ
ーチャーを通過させ，Sc/Si の凹面鏡によっ
て，スキマーから供給される窒素分子 (N2)
に集光した．IAP との相互作用により発生し
た窒素分子由来のイオン種を飛行時間測定
型(TOF)のイオン分光器により測定した．ま
た自己相関信号を得る際には，２枚の Si ビ
ームスプリッターで IAP を空間的に二つに
分離し，片方のビームスプリッターを前後さ
せることで窒素分子ビームにたどり着く 
IAP の時刻に遅延を与えた．この遅延時間を
関数とし,窒素分子が IAP を 2 光子吸収して
引き起こされるイオン化信号の強度を測定
し，自己相関波形を得た． 
 
４．研究成果 
 図.1 に斜入射分光器で観測された典型的
な高調波スペクトルを示す．青点線は 800 nm 
光のみを集光して得られた高調波であり、不
連続なスペクトル構造を持つ．それに対し二
波長合成レーザーでは低次成分において不
連続構造を持つものの (赤線)，28 eV から 
35 eV の領域において次数間の隙間を埋める
ように高調波信号が現れ連続的なスペクト
ルを得ることができる．Sc/Si 多層膜ミラー
で切り出すことができるカットオフ近傍 (∼ 
30 eV) の出力エネルギーは 1.3 µJ/pulse 
であった．励起レーザーからの変換効率は約
1 万分の 1 で，これまで実現された実験値と
比べて10倍以上もの効率の改善を達成した．
さらに，発生した IAP は，良好な空間分布
と0.5ミリラジアンという低いビーム発散角
を持ち，高品質なビーム特性も兼ね備えてい
る（図 1 挿入図）．ビーム品質はイメージン
グなどへの応用の際に非常に重要な役割を
果たすのであり，今回の発生手法は高い品質
の高次高調波ビームを得ることができると
いう点でも優れていると言える． 

 また得られた連続スペクトルの時間構造
を，窒素分子の二光子吸収過程を利用した自

 

図 1. 観測された高次高調波の分光スペクトル．挿

入図は連続スペクトルの空間強度プロファイル 



己相関計測により評価した．TOF イオン分光
器で観測したイオンの中で，質量数／電荷が
14 の位置の質量スペクトルを詳しく調べる
と，中心にあるピークの両脇に２つのピーク
が観測された．これは N+ イオンが高い運動
エネルギーを持って現れた事を意味し，見積
られた運動エネルギーの値から N2

2+ のクーロ
ン爆発によって生じたものである事が分か
った．窒素分子の2価イオンを生成するには，
使用している高調波が非逐次的に2光子吸収
される必要があることから，観測された N+ 

原子が非線形相互作用で生成されていると
判断できる．次に，観測された N+ イオンの
信号を自己相関信号として用い，アト秒パル
スの時間幅計測を行った．空間的に分割した
２つのアト秒パルスの遅延を走査しながら，
質量スペクトルの強度を記録した結果，IAP
の生成が自己相関信号として観測された（図
2）．自己相関関波形より評価される IAP のパ
ルス波形は 500 as であり，出力エネルギー
及びパルス幅からそのピークパワーは 2.6 
GW，瞬間輝度は約 1030 photons/(mm2mrad2s)
と見積もられた． 
 

 本研究により実現された IAP エネルギー
は，従来法と比較して二桁以上高く（図.3）,
自己相関法で評価された IAP としては世界
最短のパルス幅を持つ．開発された光源は，
非線形現象を励起できる世界最短の IAP 光
源であると共に，テーブルトップサイズなが
ら加速器ベースの EUV-FEL 光源を凌駕する
瞬間パワーを有している． 
 今回開発した高出力化法は，高い変換効率
を保ったままアト秒パルスの出力エネルギ
ーを拡大できるという優れた特徴を持ち，軟
X 線から X 線域において高強度の孤立アト秒
レーザーを開発する際の指針を与える成果
となる．例えば，現在のレーザー技術と二波
長合成レーザー法を組み合わせることで，数

100 アト秒のパルス幅を保ちながら，XUV 域
で数 10 GW 出力を持つ光源や，軟 X線領域で
数 100 MW の孤立アト秒パルスの発生が可能
になる． 
 また光源が卓上サイズであることは，大学
の研究室や各企業での光源所有を可能とし，
短波長光源利用の裾野を広げ，その応用研究
を進展させると予想できる．特に従来の IAP
光源では難しかった，強い光と物質の相互作
用研究にアト秒パルスを利用できるように
なり，アト秒領域の超高速物理現象と非線形
光学を組み合わせた未知の研究領域が拓か
れるだけでなく，それらを利用して光学の分
野に革新的な計測・解析技術や新しい粒子操
作技術などがもたらされるものと期待でき
る． 
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図 2. 2 波長合成レーザーを励起光として発生したアト

秒パルスの自己相関波形．点線は実験的に得られた自

己相関波形，実線は数値シミュレーションから得られ

た自己相関波形． 

 
図3. 各研究機関が開発した孤立アト秒パルス光源

の出力エネルギーと年代毎の推移 
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