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 1960 年にルビーレーザーが発振して以来、レーザーの進歩とともにパルスレーザーの短パルス化が進み、

現在、可視から近赤外領域の光で約 3 fs (fs：10-15秒)のパルス発生が報告されている。このフェムト秒パル

スレーザーを用いることで化学反応とともなう原子の運動を実時間で追うことが可能になった。さらに短

い時間スケールであるアト秒(10-18秒)領域になると、化学反応や励起にともなう電子の動きを実時間で追う

ことが可能になる。しかしながら、可視から近赤外領域では、パルス幅が光の搬送波の一周期に近づきつ

つあり、これ以上の短パルス化は難しい。そこで、本研究ではアト秒パルスを光の搬送波の一周期が短い

短波長の光である高次高調波を用いて発生させ、そのパルスのパルス特性の決定についての研究を行った。 

 高次高調波とは、原子のクーロン電場と同程度以上の高強度のレーザーを気体原子に集光したときに、

レーザー周波数の奇数倍の周波数を持つ光が放出される現象である。レーザー電場が摂動として扱えるよ

うな低次の高調波発生では、強度が次数とともに急激に減少する。それに対し、もはやレーザー電場を摂

動として扱えないような高次の高調波発生では、次数が増加しても高調波の強度変化が少ないプラトー

(plateau)領域が現れる。さらに高い次数になると再び次数とともに急激に強度が減少するカットオフ領域と

なる。カットオフの光子エネルギーは、非線形媒質である気体原子のイオン化エネルギーと電子が振動電

場から受ける平均エネルギーであるポンデロモーティブエネルギー(Ponderomotive energy)の 3 倍の和にな

る。現在、このような高次の振る舞いを説明するのに Corkum による 3 段階モデルが広く受け入れられて

いる。 

 高次高調波を用いたアト秒パルス発生の研究はいくつかのグループで行われている。アト秒パルスの発

生方法は、大きく分けて 2 種類ある。まず１つは、アト秒パルス列の発生である。複数の高次高調波の相

互の位相を固定し足し合わせると、合成電場は基本波の周波数の半周期ごとに現れるパルス列となる。こ

れは、モード同期とまったく同じ原理である。このアト秒パルス列を時間分解分光の光源として考えたと

き、短い時間周期(800 nm で 1.33 fs)で照射されるので実用性に欠ける。もう一つは、単一アト秒パルスの

発生である。この単一アト秒パルス発生は、世界で本研究を含めて 3 つのグループでしか報告されておら

ず、それぞれのグループで発生方法と測定法が異なる。この 3 つの発生方法は、偏光ゲート法、半サイク

ル法、そして本研究で用いたイオン化シャッター法である。偏光ゲート法と半サイクル法は、発生原理の

制限から強いアト秒パルス発生が難しく、非線形過程を用いたパルス測定ができず、光ストリークの考え

方に基づいた測定方法でパルス特性を評価した。この方法では、途中に仮定やシミュレーションを含んで

いるため完全測定とは言えない。それに対して、本研究で用いたイオン化シャッター法では、希ガスが十

分にイオン化するほどのレーザー強度で高調波を発生させるため、高調波の強度も大きくなる。そのため、

可視から近赤外領域で用いられているような非線形過程を用いたパルス特性の決定法を用いることができ、

可視から近赤外領域の延長線上でアト秒パルスのパルス特性の完全測定を行った。 



 フェムト秒、アト秒領域でパルス幅測定を行う場合、フォトダイオードなどの直接法は、時間分解能の

制限から用いることができない。そのため、本研究では間接法の一種である強度相関法を用いた。強度相

関法とは、2 つのパルスの片方に時間遅延をつけ非線形媒質中で重ね、そこで起こる非線形過程により生

じた強度信号を測定する。時間遅延に対し強度信号をプロットしたものが相関波形となり、パルス波形を

仮定してパルス幅を決定する。一方、光電場は、強度と位相項が決まって初めて完全に決定することがで

きる。そのために、本研究では周波数分解光ゲート法(FROG 法)を用いて光電場の完全測定を行った。FROG

法は、強度相関法の一種であり測定データから再生アルゴリズムを用いて強度と位相に関する情報を得る

ことができ、波形の仮定を前提としないことが大きな特徴である。測定データは、FROG trace と呼ばれ、

それぞれの軸は周波数軸と遅延軸であらわされる強度分布である。一方、高次高調波の波長領域は、極端

紫外から軟 X 線領域である。この波長領域で透過する非線形結晶は存在しない。そのため本研究では、非

線形過程として He の 2 光子イオン化過程を用いた。 

 測定は、繰り返し周波数 1kHz のチャープパルス増幅法(CPA)を用いた Ti:sapphire レーザーシステムを使

用した。このレーザーのスペックは、中心周波数：800 nm、パルス幅：約 20 fs、パルスエネルギー：10 mJ

である。イオン化シャッター法の原理から、高次高調波でアト秒を得るにはパルス幅が 10 fs を切るような

励起パルスが必要となる。基本波パルスではそのようなパルス幅は得られないので、Broadband Frequency 

Doubling という技術を用いた。これは、すべての波長域を効率よく 2 倍波に変換することで、周波数幅が

最大 2 倍となり基本波の半分のパルス幅が得られる。実際の測定では収差を考え、望遠鏡型の光学系を組

み、中心波長：400 nm、パルス幅：最短 8.4 fs、パルスエネルギー：約 1.5 mJ の 2 倍波を発生させることに

成功した。この 2 倍波をチャンバー内で希ガスに集光することにより高調波を発生させた。 

 高調波の発生方法としてイオン化シャッター法を用いた。この方法ではイオン化寸前の可能な限り強い

励起パルスで高調波を発生させる。励起パルスの立ち上がりとともに急激に高調波が発生し、非線形媒質

である中性原子のイオン化により発生が止まる。そのため高調波のパルス幅は励起パルスより短くなり、

強度も強くなる。この考えを基にモデル計算をおこなうと、中心波長 400 nm、パルス幅 8 fs、ピーク強度

5.5×1014W/cm2の励起パルスで 9 次高調波を発生させた場合、パルス幅は 1 fs 程度になった。 

 

図１ イオン化シャッター法のモデル計算 

 まず初めに、交差相関 FROG(XFROG)法を用いてパルス特性の決定を行った。交差相関法を用いること

の利点は、高調波と基本波との非線形過程を観測するため、高調波が弱くても強い基本波のおかげで非線

形過程を観測し易い点である。しかしながら、測定できる時間分解能が、基本波の搬送波の 1 周期で制限

されてしまう。今回の測定では、基本波として 400 nm の光を用いるので測定できるパルス幅は 1.33 fs で

ある。測定する高調波は、励起パルス 400 nm の 9 次高調波（44.4 nm、28 eV）の光である。空間的に高調



波発生のためのポンプ光(～800 μJ)(同軸外側リング)とプローブ光（～10 μJ）(同軸内側円)にビームを分

けプローブ光に時間遅延をつけてパルスガスジェットからでた Ar ガス中に集光し、高次高調波を発生する。

ガスを透過後ポンプ光をアパーチャーでカットし、Sc/Si 多層膜ミラーで 9 次高調波とプローブ光を選択し

て He に集光する。発生した光電子は、磁気ボトル型光電子分光器で検出される。まず 9 次高調波とプロー

ブ光の 2 光子スペクトルを測定し、このスペクトルの遅延時間依存性を測定することで FROG トレースが

得られる。その結果、パルス幅約 4 fs のパルス特性を決定することに成功した。 

 

図２ XFROG の結果 

 この交差相関法の実験の直後に、He の 2 光子超域イオン化過程(2 光子 ATI)の測定に成功した。2 光子

ATI とは、イオン化に必要な 1 光子の上にもう 1 光子を吸収してイオン化する過程で、ヘリウム原子では、

通常の 2 光子イオン化(1 光子エネルギーがイオン化ポテンシャル以下)より 1 桁吸収断面積が小さくなるこ

とが理論的に予想される。この測定の成功により、9 次高調波の自己相関測定が可能になり、時間分解能

の制限もなくなった。 

 励起パルスのパルス幅をより短くし、9 次高調波のアト秒パルスの測定を目指した。測定した 2 光子 ATI

信号強度が小さいため、周波数ドメインで十分な分解能が得られず積分強度信号のみを測定し、自己相関

測定を行った。測定は、励起パルスを空間的に 2 つに分け高調波を発生させ、アルミフィルターで励起パ

ルスと低次の高調波をカットし、Sc/Si 多層膜ミラーで 9 次のみを選択し He に集光した。発生した 2 光子

超域イオン化信号を磁気ボトル型光電子分光器で測定した。その結果、2 光子超閾イオン化信号が最も強

い条件では、パルス幅 1.3 fs のパルス波形が得られ、その相関波形は 9 次高調波の 1 光子スペクトルからフ

ーリエ限界を仮定して計算された相関波形とよく一致した。さらに、1 光子スペクトルのスペクトル幅を

より広くした条件で測定した場合、パルス幅 950 as のパルス波形が得られた。測定されたパルスには、主

ピークの両脇にサイドピークが現れたが、これはスペクトル構造に起因しているものであり、1 光子スペ

クトルからのフーリエ限界を仮定して計算された相関波形とよく一致している。本測定の結果、1 fs を切る

ようなほぼフーリエ限界パルスの測定に成功した。なお、高調波パルスの位相は、いくつかの要因のバラ

 

図３ パルス幅 1.3 fs、950 as の自己相関波形[1] 



ンスによって決まるが、本研究ではそのバランスがとれ、フーリエ限界パルスが観測されたものと考える。 

 自己相関測定の結果、1 fs を切るようなパルス幅測定に成功したが、光電場の決定に完全に成功したわけ

ではない。そこで、この自己相関測定を拡張して ATI FROG 測定を目指すことにした。ATI FROG での問題

点は、時間分解能と信号強度の不足である。これは、高性能のマルチチャンネルスケーラーに交換したこ

とで分解能が向上し、Ti:sapphire レーザーシステムやパルスガスジェットの改良をおこない高調波強度の

増大化により解決した。これにより、2 光子 ATI 信号を 3 桁増大させ、分解能も約 200 meV と向上し、ATI 

FROG 測定が可能になった。その結果、パルス幅 860 as でほぼフーリエ限界パルスの測定に成功した。こ

れにより、パルス波形と位相が同時に一意的にに決定されアト秒パルスの完全測定が可能になった。さら

にアト秒領域でのパルス整形を高調波発生ガスの濃度を変化させることによりおこなった。ガス濃度を変

化させると、自己位相変調によりスペクトルが広がった。特に、スペクトルのブルーシフトは、励起パル

スの自由電子による自己相変調によりおこったと考えられる。ガス濃度が低い場合は、若干負にチャープ

するパルスが得られ、ガス濃度を上げると、ほぼフーリエ限界パルスのパルスが得られた。さらに濃度を

上げると、フーリエ限界パルスからずれ、正にチャープしたパルスが得られた。高調波の位相は、原子双

極子、自由電子、媒質に起因したいくつかの位相のバランスによって決まり、ガス濃度を上げていくと高

調波のチャープは正に変化し、位相がバランスしたところでパルス幅 860 as のフーリエ限界パルスが得ら

れた。 

 

図４ ATI FROG の結果[2] 

 本研究では、可視から近赤外領域で用いられているパルス特性の決定法である、自己相関法や FROG 法

を高次高調波波長領域で適用し、アト秒パルスのパルス特性の完全測定に成功した。またこれにより、高

調波発生ガス濃度を変化させることで位相をコントロールしパルス整形をおこなうことに成功した。 
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