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高次高調波とアト秒科学
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理化学研究所基幹頚究所エクストリームフォトニクスグ、ループ

最初の報告から 20年が過ぎて高次高調設の研究は、その物理的機構の解明から、軟X線領域のコ

ヒーレント光源の開発、そしてアト秒科学へと進展してきた。高調波の発生は、光電場の工サイク

ノレの中で起こる電子のトンネノレ電離とそれに引き続く電子加速そして輯射再結合過程を原理とし

ており、アト秒オーダーの特需スケール内で生じる光と電子の相互作用に関して撞めて興味深い

様々な物理現象を具現化してくれる。その発生は、紫外から軟X線領域の超法帯域にわってコヒー

レントな光を発生するという極めて魅力的な光源を提供するのみならず、その発生過程を用いて原

子や分子内の量子ダイナミクスをアト秒精麦で観測する手段をも提供するユニークな現象でもあ

る。本講義では、高次高額波によるアト秒パルスの発生とそれを利用した原子・分子のアト秒量子

ダイナミクスの観測に関して、発生の基礎から著者らによる最近の成果まで解説する。
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1. はじめに

高次高調波は、擾端紫外から軟X線(以下部V)領域において非線形光学現象を引き起こすこと

ができるような強力なアト秒パルスを発生可能な唯一の光源であるばかりでなく 1，2)、高次高調波

の発生自体が原子・分子内で起こるアト秒領域の超高速現象の観測を可能とする非常にユニークな

物理現象でもある。

高次高読波の研究辻、その発生の報告がなされた当初は、主に発生の物理的機構を解明する研究

が主流で、あったが、その後初V領域のコヒーレント光源としての開発 3)、そして近年はアト秒科学

へとして発展してきた毛九アト秒パルスの発生辻、言い換えれば光電場中での霊子の量子軌道を

銭御することであり、励起レーザーの強度、 f立相、需光あるいは波長を精密に制御する技街が必要

とされ、チャープミラーや励起レーザー光の絶対位棺制御等のフェムト秒レーザーの制御技術を技

術的基盤として進展してきた。その結果、最近では 80asのパルス発生も報告されている。これと

平行して、高調波の発生過程の主役をなしている再結合電子に注目して、これを直接的に利用して

高調波発生媒質である原子・分子の量子ダイナミクスをアト秒の精度で観測しようとする研究も盛

んで、アト秒科学の大きな領域をなしている。一方、高次高調波を波長変換法としてみれば、一段

の変換で紫外から軟 X隷にもわたる題広帯域のコヒーレント光が発生できることは驚異的であり、

このことがアト秒ノミノレスやパルス列の発生を可能にしているが、高調波のもう一つの梼徴であるこ

の超広帯域性やアト秒パルス列の利用に関して辻、時間領域での単一アト秒パルスの応用にくらべ

て、一般にはあまり注目されていない。しかし、これらを積極的に用いることにより却V領域の新

しい量子制御法や分光法も開柘されつつある。

2. 高次高調設

2. 1高調波発生の原理

原子や分子にレーザー光を照射すると、電子は光電場により励振される。この時、電子のもつ振

動運動のエネルギ一、すなわちポンデロモーティブエネルギーι泣光強度に比例し、肩、渡数の 2乗

に反比例する。レーザー強度があまり大きくない場合は、電子の振動のエネルギーは光電場に戻さ

れるが、レーザー強度が大きくなり 1013W/ cm2を上田るようになると、多数の光子を同時に吸収し

て電離する多光子電離が起こる。さらにレーザー強要が大きくなり <<，)Ip (イオン化エネルギー)

となると、光電場によりクーロンポテンシヤノレが大きく歪められ、トンネノレ電離と呼ばれる現象が

おこる。

このときレーザー強度を適当に調整すると、トンネノレ電離で、生成された喜由電子は、光電場立捕
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らえられ加速されるが、光電場は正弦波なので半周期後には、その霊場の向きが逆になり、電子は

向きを変えて元の原子核の方向に加速され戻ってくる。そして、ある確率で元の原子と再結合し、

光電場から得た運動エネルギーとイオンイヒエネルギーの和にほほ等しいエネルギーを高調渡とし

て放出する。この半吉典的な措像は、 3ステップモデノレ紛といわれ 1992年に P.Corkumによって提

唱された。このモデルを図 lに示す。

典型的な高調波のスベクトノレ分布を図 2に示す。高調波強度は、初めの数次においては指数関数

的に減少するが、媒質のイオン化エネノレギーに対応する波長付近から、いわゆるカットオフ波長近

努までは、次数の増加にもかかわらずあまり減少しない。この領域はプラトーと呼ばれ、このプラ

トーの形成が高次高調波の最も重要な特徴であり、従来の摂動論的解釈では説明できない。

カットオフ渡長、すなわち放射される高調波の最大エネルギーE仰は次式で表される。

E甑 =IP キ 3ユ~Up 、tJ
'
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E
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ここで、ιは媒質のイオン生エネルギーで、弓[eV]は前述のポンデロモーティブ、エネノレギーである。

弓[eVJは、次式で表されるように振動電場中での電子の平均運動エネルギーであり、レーザー強度

I[W/cm2]に詑伊jし、波長λ{μm]の自乗に比例する。

ι=空乙=9.3xl0-14112 [eV] 
q.mor 

(2) 

ここで、 eとmはそれぞれ電子の素電荷と質量で、 E。と ωiまレーザー光の電場と周波数である。

伊jえば、 He原子中に波長 800nmのレーザー光を、約1Q15W/cm2に集光すると、再結合時のエネ

ノレギーは約 210eVになり、 6nmまでのコヒーレント軟X隷が得られる。

量子論的には、時間依存のシュレジンガ一方程式(TDSE:Time dependent Schrodinger 

Equation)を数種的に解くことにより基本的な性質註解明できるが、実験値と比較するには

媒質中での転搬を含めたマクロスコピックな効果を取ち入れる必要があり、膨大な計算機

のパワーを必要とする。そこで、 TDSEを解析的に解くにあたって、 Lewensteinらはつぎ

のような仮定を設けた:(i)最外殻の一電子のみが高調波発生に関与する (SAE: single 

active electron近f助、 (ii) 基底状態と連続状態のみの 2準位系とする、 (iii)イオン化による

基患状態の枯渇を無視する、(iv)連続状態では霊子波束はクーロンポテンシヤノレの彰響を受

けない。この結果、 (3)式のように明快な形式で時間放存の双極子モーメントが記述でき、

これをフーリエ変換したものが高次高調波スベクトノレとなる。

I ¥年2

x(市 if:dτiーヰァId:(Ps，(t， r) -Ax(t))E(tーかxp[-iS:it， r))] 
JO ¥ε十 tτ'/2} 

x cJ;(ps，(t;r)-Ax(t-τ))+c.c. 

(3) 

ここで第 1項は、量子波東の拡がりの効果で、第2項以降はそれぞれ(右から)基底状態から連続状

態への遷移双極子要素〈め、連続状態での自由電子の運動(Sst)、そして連続状態から基憲状慈への

遷移双極子要素(めをあらわしており、これは 3ステップモデ、/レ(three-stepmodel)そのもので
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あることが理解できる。なお、 A(t)はレーザー電場 E(t)のベクトノレポテンシヤノレである。これが

いわゆる Lewensteinよる強電場近似(SFA:strong field approximation)モデ、ノレ 7)である。第 1項

は、トンネノレ電離した竃子が再結合するまでの基本波レーザー電場中での軌道運動時間 fに故存し

ており、基本渡波長が長くなると波束の拡がちも大きくなり発生効率が減少する。

2.2発生方法

実験的には、 真空容器内に設置されたガスジェットあるいはガスセル中に、フェムト秒の励起

レーザーをイオン化限界程度の強度で集光照射することにより、 励起レーザーと同軸方向に高次

高調波が放射される。高次高調波の発生は、非隷形波長変換に基づくため、一般には、そのコヒー

レンスは励起光のそれを受け継いでいるものと考えられている。しかし、非隷形結晶等を利男した

低次の非線形変換とは異なり、高次高調波の発生過程では、その原子非線形分極のイ立相は、 (3)式

の連続状態での電子波東の運動に依存し、 次式で表せる。

(4) φq=-sst~ーαqIO

このため励起光強度が大きく変化する焦点近接では、長い相互作男長にわたって位相整合を溝たす

こと誌窟難となり、結果的にコヒーレンスが劣化する。

非線形波長変換を効率良く行うためには、位相整合条件を満たすことが不可欠である。高次高調

波の場合は、位棺整合を溝たすために考意すべき要因は、媒賞による位相不整合量A九ゅ劫起光の

集光あるいほ伝搬にともなう幾何学的位相不整合量Llkgeo~ それと高次高調波に特有な励起光強度に

依存する原子双極子位棺 (atomicphase)不整合量Llkdipおよび自由電子による位相不整合量Llkfe

である。 TightFocusingの条件下では、焦点近接で特にAιBOとLlk仰が大きく変化する。このため

Tight Focusingの条件下では、光軸方向にそって長く位相整合を満たすことは密難である。

これに対して高強度フェムト秒レーザーを中空ファイパーやセルフチャネリングによりガイデ

イングすることにより、位梧整合条件を長い相互作用長に亙って溝足する状態を作り出せることが

提案され、変換効率が大幅に改善された。その結果、位相整合により高調波のどーム品質や空間コ

ヒーレンスも大きく改善されることが明らかになった。 図 3に中空ファイパーとセルフチャネリ

ングによって得られた高讃波スベクトルを示す。通常の高次高調波のスベクトル分布とは大きく異
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なり、位相整合条件が満たされた波長領域のスベクトノレが大きく増加していることがわかる。

2.3高出力化

位梧整合の研究により、高次高調渡の発生効率誌大幅に増大したが、それらの実験では、もとも

との励起レーザーエネルギーが数mJ程度であるため、出力エネルギーはせいぜいnJ程度であった。

高調疲のエネルギーをさらに増大させるためには、励起エネノレギーを十分投入可能な光学配置と希

ガス媒質の供給法において更なる工夫が必要であった。確かに、中空ファイパーは、波長による伝

搬速震の差と媒質の分散を梧殺し、位相整合条件を溝たすことほできるが、現実的には入射端にお

けるファイバーの損傷によ~ 5 mJを上回るような大きな励起エネルギーを注入することはできな

い。そこで、長集点のレンズで励起光を緩やかに集光することにより、位相整合を溝たしつつ励起

体積を増加する方式が考案された。

中空ファイパーや LooseFocusingの場合、相互作男領域での基本波強麦はほぼ一定とみなせる

ので、原子双極子モーメントえも光軸方向では一定であると仮定できる。したがって自己吸収の

ある場合、吸収長およびコヒーレント長、相互作用長をそれぞれ Labsも Lcoh、 Lとおくと、高調波

出力 Eq~士、 (5) 式で表せる。

ANI¥

21DJ
2 

E a=J  
i ぜ1

，T ，，2 
[1 +exp(-L/ Labs)-2∞s(7rL1 Lcoh)εχp(-L/2Labs)] (5) 

守

(1/2LabsY+ (7r / Lcoh
、4

ここでAは、発生部の新面積である。上式から巨視的な媒質の最適条件として L)3Labρ Lcohム5Labs

が導かれる。

位相整合条件下 C1k=(ちでは、自己吸収を無視すると高調波の出力 Eqは (5)式より、 Eq=(A : 

断面覆)x (p :圧力) 2X  (L:相互作用長) 2と書けることがわかる。しかし、実際には、希ガ

ス媒質による昌己吸設があるので見積は、離に述べたように吸収長の数信程度に最適値が存在す

る。したがって、出力を増大させるためには断面積を増加しなければならない。すなわち、焦点に

おけるスポットサイズを大きくしなければならないことがわかる。一般に、レーザー光の空間形状

はガウス聖をしているので、スポットサイズ Woを大きくするとレ一日一長 Z9=7[，ω//1が増加し、焦

点近傍にお吋る波面の位相 (GouyPhase)変化は小さくなる。このため q次高謂波の幾何学的位指

不整合量も次式にしたがって減少する。

(6) 

ここでは、励起レーザー光の疲面の位相変化に比べて高次高調波のf立棺変化は小さいので無視して

し1る。

本方式では、励起光の集光に伴う王の幾詩学的位相不整合量とガス媒質の分散による負の位相不

整合量を相殺して位相整合条件を溝たすようにしているので、 GouyPhaseが小さくなると媒質の

正力Pを減らさなければならない。この圧力減少による高調波出力の減少を補うためには、圧力に
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長比例して相互作用長を大きくする必要がある。結果的には PL積は一定笹となり、励起断面積に

比例して注入エネルギーを増加することが可能にえとる。

圧力を下げて相互作用長を増加させることは、工学的にも 2つの大きな利点を含んでいる。まず

一つには、棺互作用長が長いiまど高調波のビーム広がりが小さくなり輝度が向上することである。

二つ目辻、ガスセノレのピンホーノレからのガス排出量が少なくなり排気ポンプの負担が減少すること

にある。自己吸収の大きな高次高調波では、実擦に、励起レーザーの繰り返し速度を増加させ、平

均出力を上げるようとすると残蜜ガスによる吸収が非常に大きな問題になってくるが、本方式では

定常ガスセルを用いているので この問題を居避できる。

可変絞り 集先レンズ

f=5m 

35 fsチタンサファイア

レーザ}パルス ‘ 
5滋

密 4 Loose focusを用いた高出力高次高語読発生装置

以上のような高出力化の指針にそって開発された装置

が図 4である。実験では、エネルギー20m]、パルス幅 35

fsのチタンサファイアレーザー光 (800nm)を基本波と

して、 2Torrの Arを封入した相互作用長 10cmのガス

セルに入射している。集光レンズの焦点距離は 5mで、

ガスセルの入射鱒ヒ。ンホールの近傍iこ集光する。出身す債11

ヒ。ンホーノレの位量を変化させることにより相互作用長を

数ミりから 150ミリ程度まで変えることができる。残留

ガスによる吸収損失を避けるためピンホールの外部jはタ

ーボ分子ポンプで差動排気され、約 10-4Torr以下に保た

れる。高調波信号は、ガスセノレから約 3m離れた位置に

設置された斜入射分光器で分光し、マイクロチャネルブρ

レートと組み合わせた蛍光スクリーンの画像を CCDカメ

ラで撮影することにより検出される。

3 m 

密 5 Loose Focus法によって得られた高譲

渡スベクトノレとその 2次元空間分布。

図5Jこ観測された 2次元スベクトルと 27次高調波の空

間形状を示す。位相整合と自己吸収の栢乗効果により、 27次を中心に 5本程度の輝度の高い高調

波のみが観澱されており、通常のガスジェットに短焦点で集光した場合に観測される、いわゆるプ

ラトーを形成する高調設分布とは大きく異なっている。また、 2次元の空間形状もほぼ理想的なガ

ウス型になっていることから、空間的な泣棺整合が満足されていることがわかる。このとき 27次

高調波〈波長 29.6nm)のエネルギーは最大で、 330n]であり、変換効率は1.5 xlO-5に達している。

これまで Arを媒質とした場合について議論してきたが、媒質を変えることにより高調波の渡長

域は異なってくるoXeはArにくらべて原子双極子モーメントが大きいので変換効率は増加するが、
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イオン化エネルギーが辻、さいので励起光強度の詮入が制限されるため、カットオフエネノレギーは小

さくなる。前述の装置を用いた実験では、圧力 0.6torr、相互作用長 14cmにおいて 16mJの入力

エネルギーに対して、 11次 (73nm) で 8μJ、13次 (62nm) で 4J.lJのエネルギーが、 10-4を越え

る効率で得られている。一方、 Neの場合は、イオン化エネルギーが大きいので、よりカットオフ

エネノレギーが大きくなり、より短い波長の高調波を発生することができるc 実験では、 50mJの入

力エネルギーに対して、波長 13.5nm (59次〉において 40nJが得られているc なお、この 13.5nm 

とし寸波長は、Mo/Si多層模鏡において 70%近い反射率が得られるため次世代の半導体リソグラフ

ィー光源として注目されている波長である。

2.4輝度と集光特性

Loose Focus方式の擾れている点は、出力エネルギーの拡大尉が成り立つことの他に、ピーム品

震が畏い点が挙げられる。実際に相互作用長の増加ともにビーム広がり角は (l/Lme) 1/2に比例して

誠少し、 10cmにおいて約 O.7 mradが得られている。特筆すべき点は、最適条件では何れの点に

おいてもほぼ完全なガウス型形状のピームが得られている点にある。パルス稽が励記レーザー光と

同じであると仮定して発生部での平均輝震を算出すると 1014photon/sec/mm2/mrad2/国防となり、

10 Hzという抵い繰り返し速度にもかかわらず、放射光のそれに匹散する。さらにどーク輝度でみ

ると 1027photon/ sec/mm2 /mrad2 /協同となり、放射光を約 10桁越えることになる。しかし、このよ

うな輝度の表現は、専ら放射光の特性を表す時に用いられ、必ずしもレーザー光の強度を表すのに

適してはいないc

非線形光学現象の観瀦への応用においては出力のみならず、その集光特性も重要である。国 6(a) 

に Arを媒質として発生した 27次高調波〈波長 29.6 nm) の集光特性を示す。この測定では、焦

点距離 60mmの軸外ぬ/SiC多層膜を用いて 27次高諜波のみを選択し、 Ce:YAGシンチレーターに

集光し可視光に変換された橡を拡大イメージリレーで CCDへ転送し譲測している。留に示されるよ

うに最小スポットサイズは約 1mmと測定され、理論曲線とのフィッティングから、ぜ震として1.4

が得られている。さらに、シンチレーターの位置に金薄膜鏡を量き、そのアプレーションパターン

を原子需力頭微鏡で観測した結果が、図 6(b)に示されている。シンチレーターでの計測を裏付け

る直径約 2n磁のアプレーション穴が観測されている。これらの結果と測定された高諦波のエネル

ギーから、パルス幅が励起光と同じと仮定すると、集光強度は約 1X 1014有/cm2に達しており、干

の値は、波長 30nm域おいても非線形光学過程を観測するに十分な強震である。

3. アト秒パルス

3. 1アト秒パルスの発生

高次高調波i土、 トンネノレ電離

によって原子から放出された電

子が、基本波の光電場により加

速され、その約 1サイクノレ後に

元の原子と再結合するときに放

摂される。この過程は、基本波

の半サイクル毎に繰り返される

ため、高次高言寄波はサブフェム

{喜} -..由き-Ioriz.
司11-Vert 

関 .5 61 61.5 62 

Distance from focusir事9mirror (mm] 

図6 27次高調波の集光特性(ゆと金薄膜のアプレーションパターン(b).
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ト秒からアト秒のパノレスから成るパルス列として現

れる。周波数領域で考えると、高次高調波は正確に基

本波の 2倍の罵波数荷額で、奇数次の多数のスベクト

ノレが発生する。これは モード同期レーザーと同等に

克なせ、フーリエ変換すれば時間領域では等間輔のパ

ルス列となる。このときパルス列を構成するアト秒パ

ルスのパノレス揺は、分散がないとすれば発生する高譲

渡全体の帯域できまり、含まれる高謂波の本数が多い

ほどパルス幅は短くなる。これに対して園 7に示すよ

うに励記レーザーパルスが約 5フェムト (2サイクノレ)程度まで短くなると、単一のアト秒パルス

の発生が可能になる。

このような励起レーザー短パルス化への制援を回避する一つの方法として舗光ゲート法が提案

された。これは、互いに逆罵りの 2つの月偏光パルスに遅延をつけて合成することにより、重なり

合った部分で高誘波発生に有効な車線偏光のパルスを作り出す方法である。励起光が円あるいは梼

円偏光の場合には、トンネル電離した電子は螺旋的軌道を措き親イオンの位置に戻らないため再結

議文ヱ3おしギー
震予議選

図 7 5フェムト秒パルスによる単一アト秒

パルスの発生.

合が起こらず高調波は発生しない。この偏光ゲート法を用いて 130

asのパルスの発生が報告されているが、罷光ゲート法ではパノレス

揺が長くなると、その立ち上がり部分での媒質のイオン化が問題

となるため、実際には、やはち 2サイクノレ程度の短パルスが必要

とされている。

そこで、 2つの波長を重ね合わせて、擬似的に 5フェムト秒パル

スと同等な励起光電場を発生する 2波長励記法が提案された。図 8

は、 2波長を組み合わせた場合の光電場の例を示す。上から、基本

波とその第 2高調波電場そしてそれらの合成電場とその自乗とな

っている。基本波と第2高調波のパルス幅は、実験{直からそれぞ

れ 9fsと35fsとした。合成された電場(自乗)をみると、 2渡長

の干渉の結果、中心のピーク誌増大するのに対して直近の強要は

大きく減少しており、中心近接の 3つのピークの包絡線は 5fsパ

ルスにほぼ匹敵する。この時の合成に用いられた第2高調波の強

度は、電場の大きさで基本波の 10%である。最近、この 2波長法

と偏光ゲート法を組み合わせたダブルゲート迭も報告されている。

畠

-1 

事

-1 

ま昏 5 • 5 
羽me(1ぬ}

図 8 2波長合成による擬似 5ブ

ェムト秒パルスの生成

3.2アト秒パルスの計部

( 1 )単一アト秒パルスの計諜

アト秒パルスの測定法に関しては、いくつかの提案がなされているが、ここではもっとも標準的

に使われている基本波レーザーの光電場を利尾したアト秒ストリーク法について述べる。この方法

の概念は、基本的iこはストリークカメラと同様で、被演目定パルスにより光霊媒賞から発生した光電

子を光電場で走裂し、 2次元検出器で空間情報として得るものである。ここで、従来のストリーク

カメラと大きく異なるのは、走号iする電場が基本波レーザー光の光電場であるところである。実際

の測定では、発生したアト秒パルスを多麗膜鏡に集光し第2の希ガスジェットターゲットに照射す

口可
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る。このとき発生した光章子のエネルギーを、同軸

上に集光された基本波レーザー光の遅延時間を走

引しながら瀦定する。光電場中で変化する光電子の

持つ運動量は次式で記述され、最務的には図容に示

すような値をとる。この測定された光電子エネルギ

ースベクトノレからパルス幅を決定する。

Ap=eJ ELdt=eAL (8) 

ここで、 Aはベクトルポテンシャルで、ある。

アト秒パ/レス列の撰定については RABITT

遺変書化書JI

.dp(t，) 

4鳥}

制鳴る

j榊
拘減。..0

4略品

得時宮~)
i偽

4p(jち}

密 9 光電場によるアト秒、光電子ストリーク法の

概念図り

(豆econstructionof Attosecond Beating by Interference of Two-photon Transition)8)がよく知

られている。これは本費的には高次高調波関の棺対位棺を決める手段であり、得られるデーターに

直接パルス波形が見える訳ではない。また相対位相を正確に決めるためには、京子に国有の遷移振

幅に記因する位相国子を数値計算から求めておく必要がある。一方、自己桔関i土、非線形媒質が非

共鳴的な瞬時応答をしてくれている限り、単一パルスでもパルス列で、もパルス光の待問波形を直接

反挟した信号が得られるという点で、最も信頼できる時間波形漢定の方法である。しかしながら、

アト秒パルス列を昌己相関で測定しようとすると幾つかの大きな問題がある。

まず、高調波の波長領域であるxuvの光のみで生ずる非線形相互作用を観測するのが容易ではな

い。通常、赤外~可視光のフェムト秒レーザーの昌己相関では非議形結品で発生する 2倍波を相関

信号に用いるが、これに必要なレーザー強度は間/cm2程度であり、 -pJ程度のエネルギーしかな

いモード同期発振器出力でも十分瀕定可能である。これに対し(XUV領域で用いる事のできる非線

形結晶は無いので)、知V光で2光子イオン化、あるいは 2光子超関イオン化(AboveThreshold 

Ionization、 ATI)等を観測するためにはTW/cm2以上の強度が要求されており、実に106 倍もの違

いがある。なぜならば、これら非共鳴の2光子イオン化の断面積は、波長の§乗に比例するからであ

る。

また、 f昌己J相関なので、測定されるアト秒パルスを 2つに分けた後、遅延をつけて再び重ね

合わせる必要がある。赤外~可視光の自己相関澱定の場合は、部分反射ミラーを用いた干渉許の構

造がこの目的のために使用できるが、 xuvの渡長領域では部分反射ミラーはおろか、この波長が透

過するミラー基板すら存在しない。これらの問題を解決するために、 (i) 高調波のパノレスエネルギ

ーの増大、 (ii)分欝ミラーによる自己相関計の開発が必要とされたが、 (i)に関しては、すでに

2.3章で述べた方法で解決されたので、 (ii)の自己相関計について次にその解決法を示す。

(2)全反射型xuv自己相関許

フェムト秒からアト秒時間領域での高調渡の時間特性を直接的に調べるには、自己相関計測が必要

となるが、これを XむV額域で行うには光学素子の問題を解決しなければならない。位相整合条件を

溝たしても、高次高調波の変換効率は、せいぜい 10七 10-5程度であるため、これを利用するには同

軸でイ云搬する強力な励起光を取り除かなければならない。通常は、金属の薄膜フィノレターを用いる

が、励起光の強度が高い場合は使用できない。そこで、励超光の波長域で大きな屈折率を有する

Siおよび SiC基板を、基本設に対してブノレースタ角に配置してビームスプリッターとして用いる
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ことにより、この問題が解決された。 xuv領域においては、ほとんどの材料が直入射では大きな吸

収を示すが、 20悶以上の波長では 20度程度以下の斜入射角に対しては、大きな反射率を示す物

繋が多い。そこで、励起光波長である 800nmにおいて屈折率が大きな材料、すなわち 800nm光に

対してブルースタ角に配置した場合、斜入射角が 20度以下になるような材料を選定すると、 xuv
標域では屈折率はほぼ 1なので高調波波長に対して高い反射率を示し大きな選択比が得られる。実

際に材料を決定する際には、反射率が大きく十分な面精度・面粗さが達成できることならびに大気

中での安定性等も考意され、最終的に SiとSiCが用いられている。

さらに、この高調波分離鏡を 2枚に分割して用いることにより、全反射型の自己相関計が構築で

きる。この近接した 2枚の基板の中心に高調波ピームを入射することにより、励起光の分離と同時

に高調波自身も空間的に 2分割される。さらに、一方の SiC基板をヒ。エゾ駆動の可動ステージに置

くことによって時間遅延を与え、全反射型のピーム分割遅延光学系が構築される。この装置が非常

に優れている点は、わずか l対の平面基板のみでピームの分割と遅延を行い、最小限の光学素子数、

すなわち最小限の光学損失で自己相関許が構成できるところにある。

4. 2光子 2重電離の観測と自己相関計測

4. 1 XUV領域の非緩形光学

Xむγ領域では同じレーザー強度でも可視や赤外光に比べてポンデロモーティブエネノレギーが非

常に小さくなるため、可視や近赤外光による強レーザー場中では見られない物理過程の発現が期待

される。しかし、一般には、非諌形梧互作活断面積は、レーザー波長に大きく依存し、波長が短く

なるとともに、急速に減少する。このため、可視や近赤外に詑べて非常に大きな光強度が必要にな

る。また、 XむV領域の非線形光学過程では、 l光子吸収によるイオン化が避けられないため、それ

に打ち勝って 2光子過程等を観測するために辻、必然的にフェムト秒からアト秒領域の超短ノミノレス

が必要となる。通常、可視域等で多光子過程や非線形波長変換の研究をする場合には 1光子過程が

起きにくい、すなわち、その波長で透明な材料を選ぶのが常識である。これに対して、 XUV領域で

は 1光子のエネルギーがほとんどの中性媒質のイオン化エネルギーより大きいので、非常に大きな

1光子吸収の影響を避けることはできない。これが XじV領域での非線形過程の観棋を非常に困難な

ものにしている。

XUV領域に特徴的な非線形光学現象として、 He原子の 2光子 2重霊離がある。富山は、様々な

光と原子の相互作黒による 2電子同時電離の概念図である。右下の極限は、放射光からの高エネル

ギ一光子により観測される 1光子 2重電離であり、 1光子のエネルギーが非常に大きな場合にポテ

ンシャルが急減iこ変化するためにおこる現象で、"

Shake-off"過程として理解されている。一方、左上

の極限は、高強度の超短パルスレーザーを用いて観瀕 為

される多光子 2重電離である。この場合辻、 1光子の 言

エネルギーが十分に電離エネルギーより小さいレー

ザ、一光を集光して得られる強レーザー場によりトン

ネル電離した電子が、光電場の半サイクノレ後iこ親イオ

ンのところに戻り、再衝突により 2次電子が生成する p隔制御rgy

過程で、"rescattering"というモデルで説明できる。 図 10 光電場による涼子分子の 2重電離

これら 2つの極摂の間で、起こるのがおV光による 2光

っdd
品
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子 2重重離である。この現象が起こることは、 20年近く前から理論的には予挺されてきたが、記V

領域で 1012W/cm2を越えるような観測に必要な強度が得られる光源が存在しなかったため実験的に

実現することは不可書きであった。特iこ、 He原子における 2光子 2重電離は、電子椙闘を含んだ 3

体問題の基本的なモデルとなるため多くの理論研究があるが、理論的に予測さたる断面積には 1

析以上の違いがあり、その調u定が待たれていた。

4.2 He原子の 2光子 2重電離

Heの2光子2重電離に関する実験は、2004年に 27次の高次高調波を用いて初めておこなわれた。

実験では、パルス梧約 30fs、中心渡長 800nmのチタンサファイアレーザーを焦点lEe離 5mのレ

ンズで Arガスセノレに集光し、高次高調波を発生した。発生した高調設は、 SiCビームスプリッタ

ーで励起光から分離された後、曲率半径 100mmの SiC/闘g多層模鏡で 27次高調設のみが選択され

Heガスジェット中に集光された。この時の集光強度は、約 1013官/cm2である。発生したイオン糞量

スベクトノレが飛行待問型のイオン分売装置を患いて分析された。

図 11(a)は、このとき観瀕されたイオンのスベクトルである。真空容器内に残留している水から

の水素分子の 1価イオンとおの 2缶イオンのイ言号を明確に亙別するため 3Heを用いている。これ

によ号、図に示されるように質量数1.5の位置に明らかな 2価イオンに起国するピークを見いだす

ことできる。 He原子の第工イオン化エネノレギーは 24.6eVで、第2イオン化エネルギーは 54.4eV 

であるので、 42eVの光子エネルギーを持つ 27次高調波の場合、 2光子吸i設により初めて 2価イオ

ンの生成が可能となる。しかし、 2価イオンの生成にはいつかの異なる経路があるので、 2価イオ

ンの観測だけでは 2光子過程であるとは断言できない。そこで、高調波の強度に対する 2鍾イオン

の生成量の依存性を調べるために、 1伍イオンと 2缶イオンの生成量の関係が調べられた。 111面イ

オンは、 27次高調波の l光子で生成されるので、飽和が起こらない限りこの量は高調設強度に比

例すると考えられる。得られた結果が密 11(b)に示されている。両対数プロット〈黒丸)の実験笹

を直線でブイツティングすると〈実線〉その領きほ 2となり、 2価イオンの生成量は高調設強度の

2乗に比例していることがわかる。これにより 2光子 2重電離過程が起こっていることが確認でき
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函 11観測された飛行時間イオンスベクトノレ(a)とHe計イオンのレーザー強震故存性(b).
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4.3 XUVパルスの自己相関計調

27次高調波で 2光子過程の信号が得られたので、前述の全反射型昌己相欝計と組み合わせるこ
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とによって、自己栢関法によるパルス波形の計測が可能に

なる。 3He2
+の収量を遅延時間に対してプロットして得られ

た自己棺関波形が匿 12である。鏡演された中央のピークに

ガウス型を仮定して得られた自己相関幅は 11fsである。

この僅から実際の 27次高調波の待問幅は、 8fsと見積も

られる。この測定では、匙/SiC多屠膜競で単一次数の高調

波を選択しているので、パルス揺は 27次高調波の帯域で制

限される。
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密 1227次高調波の自己紹関設形

5. 超関イオン化を用いたアト秒パルス列の計測

2光子 2重電離の測定では単一次数の高調波を取り出して用いたが、高次高調疲のスペクトノレは、

基本波居波数の 2告の周波数開高で並んでおり、各スベクト/レ成分を間柱桔で足し合わせるとアト

秒領域のパルス列が形成される。 ここでは、 2光子超関イオン化によるアト秒パルス列の自己相

関計測について述べる。超関イオン化は、イオン化に最低限必要な光子数以上の光子を吸収してイ

オン化が起こる現象で、強レーザー場と原子・分子の罰の特徴的な非線形棺互作用である。実験装

G輔 C謝

鋼輔副嶋崎伽

題 13超関イオン化を用いたアト秒パルス列の計調q実験の配置密

置は図 13に示すとおりである。演i定結果から得られる位相データの解析を容易にするため 11次、

13次、 15次の 3本の高調波のみを Snフィルターで選択した後、 SiC鏡で Arガス中に照射する。 3

本の異なる高譲渡期の位棺構報を得るためにイオンに代わって光電子を自己梧関信号として用い

ている。 3本の高調波を Ar原子に燕射した場合、 Ar原子のイオン化エネルギーは 15.8eVである

のに対して、 11次高調波の光子エネルギーは 17.05eVであるので、 2光子超関イオン化で観識さ

れる電子エネルギースペクトノレは、等イ韮的に 22 次~30 次に対応する 5 つのピークが観演されると

考えられる。

図 14は観撰された電子エネルギースペクトルである。 24次棺当から 30次相当まで 4本の 2光

子超霞イオン化によるピークが観測されているが、 22次相当のピークは、 1光子イオン化で発生す

る電子に穏れている。これらの信号の強度誌励起強度

の変化に対して 2乗で変化するため、いずれも 2光子

過程である。そこで、 2光子超欝イオン化による光竃

子をf言号として自己棺関計測を行った結果が図 15(a) 

である。 4本のスベクトノレが基本波の半周期1.33 fs 

毎に強度のピークを示しており、これからアト秒のパ

ルス列が形成されていることが直接的に見て取れる。

紙面の都合上、詳締な解析は示さないが、 26次に相当
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図 14Arの超関イオン化による光電子エネルギ

ースベクトル
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する電子スベクトルは、 3本の高課波の合成によって形成

されており、これから高調波間の位相清報が得られ、 13次 ω 
高調設の群遅延分散量が1.3 X 10-32 S2と見積もられる。そ

れもとに再構築した波形が函 15(b)であるこの非共鳴 2光

子イオン化の電子エネルギー分光を利用したアト秒高調波

パルスの計測手法は PANT吉田 (PhotoelectronAnalysis of 

Non-resonant Two-photon ionization for Harmonic 

Electric-field Reconstruction)と呼ばれている。

6. アト秒クーロン爆発

6. 1高次高調波による N2分子のクーロン;爆発

2光子 2重竃離が分子で起こると、イオン化に伴い電子

が瞬需的に飛び出した後、イオンは静的なクーロン電場に

より反発し合い爆発的に解離する。これはクーロン爆発と

呼ばれる。フェムト秒レーザーを強く分子に集光すると、

電子はトンネル電離し多価イオンが生成されるが、イオン

は電子に比べて十分重いので、電子が瞬間的に誌がされて

会
世
田
信
量
属
議

e 
お知事例

圏 15エネルギ一分解されたATI霊子の時

間変化 (a)と再構築されたアト秒パルス
列 (b).

もその位置に富まり、その後イオン関士のクーロン反発によりクーロンポテンシャルエネルギーが

イオンの運動エネノレギーとなって開放され、曝発的解離がおこる。このイオンのエネルギーと運動

量を 2次元換出器を用いて検出すると、爆発前の分子の形慧が再現できる。レーザー化学の分野で

は、フェムト秒レーザーによる分子のクーロン爆発が分子の過渡的な構造変化やポテンシャルエネ

ルギーの変化の観測に利用されてきた。 xuvのアト秒パルスを用いると、より高速に多面イオンが

生成されるばかりでなく、ポンデロモーティブ力が波長の自乗に半比撰するので理想的な状態での

クーロン爆発の実現が期待される。しかし、提来の xuv光源では、そのような多価イオンを生成で

きるほど強力なアト秒パルスは発生できなかった。強力な高次高調設光源、の出現によりアト秒パル

ス列を用いたアト秒クーロン爆発の観測が初めて可龍になった。

高次高調波によるクーロン爆発に実験においては、まずN2分子がターゲットとして用いられた。

実験装量の配置は、 2光子超関イオン化に用いられた装置とほぼ同様であるが、今国は Snフィノレ

ターを取り除き、すべての高調波を用いている。また、信号としてクーロン爆発により生成したイ

オンを計測するため、電子分光器に変えて飛行時間型イオンエネルギ一分析を用いている。

2原子分子の場合、クーロン爆発が起こると光電場に対して平行な方向に、 2つのイオンが分か

れるため、イオン検出器を光電場の方向に設置すると検出器の方向に飛び出したイオンが時間的;こ

先に、反対方向に飛び出したイオンが遅れて検出されるため飛行時間スベクトルに 2つのピークが

現われる。逆に言えば、イオンの質量スペクトルが 2つに分裂している場合は、クーロン爆発が起

こっていると見なせる。

6.2クーロン爆発を用いたアト秒パルス列の自己相関計測

観澗された結果が密 16(a)である。飛行時間軸方向に 2つのピークが現われており、到fイオン

のポテンシヤノレエネノレギー曲線から換算される飛行待問の差を考慮すると、時22÷が2つの rイオン

iこ分離したものであると同定できる。一方、中央のピークは、 2光子超闘イオン化後の解離通韓、

4A 
つd4
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すなわち、1値の解離性イオンによって生じたものである。次に、

一方の XむVパルスの時間遅延を変えながらこの信号の変化を灘

定したのが函 16(b)である。測定の時間ステップは 170asであ

る。基本波の半周期にあたる1.33 fs毎;こピークが現われてい

るのがわかる。これを解析するために密団結)の SおよびC部分

き(l棉枇豊嶋崎wr議曹輔畢 1樹
君.， 63曹 e 望書華軍事

の強度の時間変化をプロットしたのが函 17(a)とら)である。冨 (b) 

17 (c)は、時間轄の校王のために、基本波による多光子イオン北

で得られた信号であり、比較すると 17(a)と(b)の信号強度は基

本渡罵期に 2倍になっていることがわかる。

アト秒パルス列を構成する恒々のパノレスの待問幅を得るため、

ガウス型を長定してフィッテイングした理論曲線が実線で示さ

れている。その結果、クーロン爆発iこ伴って生成された Sおよ

びs'部分におけるパルス幅は半鐘全揺で 320土40as、C部分で

4事事 毒患書 毒昌司! .;事・ u畢 4.1事
機構噌民事初動tl捕

図 16 N2分子のクーロン爆発によ

る wイオンのヱネルギースベクト

ル(a)とその時間変色〈均
は 240::t30asという僅が得られている。このパルス揺の

違いは、それぞれのイオン化過程に関与する高調波次数

の違いを考産すると理解できる。すなわち、より高いエ

ネルギーが必要とされる 2電子電離状態の生成に関与で

きる高調設は、 11次から 19次までの 5本であるのに対

して、 1倍の解離性電離状態の生成で誌 9次から 19次ま

での 8本の高調波が関与していると考えられる。実捺に

測定された高調設の強度分布からフーリエ変換によって

得られるパルスのパルス揺は、それぞれ 270おおよび

300 おなり、実験結果と良く一致している。一方、アト

秒パルス列の包絡線梧は、l1::t2fsと決定された。これ

は、高調波が基本渡強度の約 6乗に比例する仮定すると、

40 fs x 1/~6 = 16おとなり近協の範囲内で納得でき

る{重である。

eし~ー」 ~ 

6.3アト秒パルス列のプリンジ分解昌己相関計測

函 17(a)および(b)を主意深く見ると基本波で得られ

4 車掌書

恥抑制君主初陣甜eye対
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密 17N+イオン信号によるアト秒パルス列(a)お

よびωと基本渡レーザーの岳己相関波形(c)

た結果に詑べて実験で得られたプロット辻、ある規期をもって理論曲線から逸脱していると見られ

る。これは、 170asという遅延時間の刻みがパルス形状の測定精度を制限しているためである。こ

こで用いた全反射型の自己相関計は、原理的には電場干渉によるプリンジまで観測することが可能

である。そこで引き続く実験では、時間刻みの精麦を 27asにまであげた計測が行われた。遅延を

変えながらこのスベクトノレを記録して行くと図 18の様になる。基本波の半周期にあたる1.33fs 

毎に強震が強くなっているのはアト秒パルス列が形成されている証拠である。また、これよちさら

に細かいプリンジがイオンスペクトノレ全体に渡って現れている事がはっきりと分かる。プリンジの

様子を詳しく見るために 2重電離による部分を平均したプロファイルを函 19(a) ~こ示す。この図

から確かにフリンジがある事が分かるが、本当に電場干渉によるものであるかどうか確認、するため

に、これを Fourier変換した。密 19(b) の青線がその結果である。横軸を基本波の罵波数で規格

-435-
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化してやると、 9、11、13、の所iこピークが立つので、これらが 9次、 11次、 13次高調波の霊

場子捗によるものである事が明らかになった。また、 2、4、にあるピークは電場包絡線を形作る差

罵波成分であり、アト秒パルス殉の形成がこれらによっても確かめられる。

図19(a) に戻って、その形を詳しく見ると、明らかに 2種類

の対称性を持つプリンジがある事が分かる。工つは強度プロフ

ァイノレの中心にフリンジのピークがあるものと、強度プロファ

イルの中心に回みがあるものである。前者i土、同じ形の電場開

士が重なり合っているため、強度中心で強め合う干渉が起きて

いる事を示しており、後者は逆向きの形の電場が重なり合って

いるため、強度中心で弱めあう干渉が起きている事を示してい

る。この事から、少なくとも測定の範囲内では岳立った位相の

スリップは起きず(すなわち位相が窟定され)、異なるパルスの

需でもきちんと干渉が起きる事が実験的に直接証明された。 3.84 3.86 3.88 3.90 3.92 3.94 3.96 3.98 
tim号offlight(科書]

ここで示したアト秒パルスによるクーロン爆発の自己梧関計

誤H実験は、アト秒ポンプーアト秒プロープ実験のー形式であり、 図 18 30a8の持間ステップで得ら
れた自己相関渡形.

プリンジ分解自己梧関から直接的に王確なアト秒パルスのパルス波形を得ることは難しいが、お

およそのパルス幅を知る事はできる。空間分割によるプリンジ分解自己棺関波形を数値計算で求め

ると図19(a) の様になる。この時、前述のPANTH豆まで得られた2次分散を仮定している。この計算

笹をFourier変換すると、図19(b)が得られる。強度相関部分を表す2次の位置のピークと、電場干

渉の度合いを示す11次の生震のピークとの比は実験値とほぼ一致している。同様な計算をFourier

限界パルスと 2次分散を大きくした場合で行うと、 2次分散を大きくした場合は相関波形の強度プ

ロファイル部分のピーク値が下がり、強度時間波形包絡線としては、パルス幅が320アト秒となる。

キャリア周波数が高調波スベクト/レの重心(10.5次相 品い z

当)であるとすると、これは僅か1.3周期分の時間に棺

当する。

なお、アト秒パルス列の電場の対称註は高調波発生の

モデルとも関連づけられる。 Corkumによる 3ステップモ

デルでは、高課波の発生は基本波レーザーの半罵期醤に

起こるので、基本波レーザーの電場の向きが反転する事

に対応して高調波の霊場の向きも反転するという説明が

可能である。従って、この実験で得られた干渉プリンジ

の 1つ量きの反転は、高調渡発生モデルの正当世を示す

新たな証拠である。

フェムト秒化学からアト秒化学への第一歩とも言える。
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図 19アト秒パルスヂIjのプリンジ分解自己相

関渡形(a)とそのフーリエ周波数成分(b).

7. 高次高調波の短波長化

高次高言電波は、 1987年にその発生が観測されて以来、様々な手法で短波長化の試みがなされて

きており、すでに keVにまで達している。しかし、光源として実際に利用できる程度の強変が得ら

れる波長領域は 100eV程度までである。高次高調設のカットオフエネノレギーは Emax=PJ3~で表さ

れ、~は IÂ.， 2 に比例するので互を大きくするには、励起強度 Iを増大させる必要がある。しかし、
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内
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100eV付近を越えてくると必要な励起レーザー強度の増大に伴う媒質のイオン化が顕著になる。イ

オン化が生じるとそれに伴い媒質である中性原子が枯渇するとともに喜由電子による位相不整合

および励超レーザーのデフォーカシング等の問題が生じる。これを由選あるいは構償するために

励起レーザーの短パルス化や疑桜位相整合等の試みが成されてきたが、本賞的な解決には至ってい

ない。

そこで、基本波の波長を長くする、すなわち iを大

きくすることにより ιを増大する長波長励起方式が

考えられた。 rDSEを用いた計算によれば基本設の波長

を1.6μmとすれば、 Neを媒質とした場合でもイオン

化を避けて、 300eV程度までカットオフを神張するこ

とが可能である。問題は (3)式の第一項に含まれる

量子拡散による電子波東の拡がりである。この効果は

励起波長の 3乗に比例する。さらに高調波次数が増加

することおよびカットオフが伸びる影響等を考慮す

ると、発生効率は励起波長の 5~6 乗に反比例すると

10 8語

iIi!標語症~数

図 20励起レーザー波長を 800nm(赤鰻〉と 1400
nmの場合のArガスからの高謂技スベクトノレ

予測されている。しかし、中性原子が用いることができれば、我々の開拓したルーズフォーカスに

よるエネルギースケーリングが適用できことおよび短渡長領域では媒質による吸収が減少するこ

と等により実用的なレベルまで出力を増加することができると予誤せされる。

実験には1.6μm付近で動作する高出力光パラメトリック増幅 (OPA)が黒いられた。 OPAは、波

長1.2 ~2. 1μmにおいて波長可変であり、パノレス幅は約 40fs、 最大出力エネルギー約 7

mJ/pulseである。これを基本波として Arに集売した時に観測されたスベクトノレが密 20に示され

ている。比較のために赤線で示されているのが中心波長 800nmのチタンサファイアレーザーで得ら

れたスベクトルである。予測された様に1.4μm励超の場合、カットオフが 100eVまで約 2倍に拡

張されているが、高調波の絶対強度は約 2桁小さい。さらに、媒質を Neに変えるとともに励起波

長を1.55μmとして観測されたスベクトノレが図 21で

ある。図中の赤線は Ne ガスによる吸~又を示しており、

観測されたスベクトルおよびその空間形状等から位

相整合条件を満たしつつ吸収限界条件下で“水の窓"

に達する高調波発生が発生している。なお、この実験

において強度は減少するが、媒質として恥を用いた

場合は、カットオフは約 500eVに達している。これら

の結果から、“水の窓持預域の高調波発生に関して長

波長励起の有効性であることが明らかされた。
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図 21爵起レーザー波長を 1550nmとした場合

の Neガスからの高調渡スベクトノレ.

8. 高次高調波を黒いたアト秒原子・分子ダイナミクスの研究

8. 1アト秒パルス列による COz分子の XUV非線形フーリエ分光

すでに述べたように、パルス列にしろ単一パルスiこしろアト秒パルスの発生法はある程度確立さ

れつつあり、それらを利用したポンプープロープ法等による罪子や分子の超高速通程の研究が盛ん

に行われている。しかし、アト秒パルス列の有するもう一つの大きな特徴である超広帯域性につい

ては、その利用法がほとんど開拓されていない。ここではアト秒パルス列の利用の例として、最近、

ヴ
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この特徴に注目して開発された XUV領域の非隷形フーリエ分光について紹介する。

高次高謂波からのアト秒パルス列を宅分子に照射すると、 2光子二重電離によるクーロン嬢発

からの『イオンf言号を患いてアト秒パノレスのプリンジ分解自己棺関が可能であることはすでに述

べた。ここでは、その実験系を COz分子に適用している。基本的には九分子の場合と同様で、 Xe

ガスを媒賀として発生した高調波ビームを、分観された Si基板を介して空間的に 2分割し時間遅

延をつけた後 SiC出面鏡により CO2分子に集光し、その時生成されたイオンおよび解離フラグメン

トを、 2つの高謂波パルスの時間遅延を変化させながら飛行時間型糞量分析器で測定するというも

のである。製部された各種イオンのスベクト/レのフリンジ分解自己相関波形を菌 22弘)に示す。

C02
2
+イオンを徐いて基本波の半周期にあたる約1.33fsごとに顕著なピークが現われており、ア

ト秒ノミノレス列を形成する高調波の非線形吸収によりこれらのイオンが生成されていることが予挺

される。これら時間預域で得られたデータを説明するために、そのフーリエ変換を行い得られた男

波数スベクトルを図 22(b)に示す。留を見ると C02
2
+イオンのみに基本波の大きなf言号が現われてお

り、その生成には基本波が大きく関与していることがわかるが、 CO/+イオンの生成エネルギーは

38.88 eVであり、分光器で観測された最高次の 21次高課波でも 1光子で詰到達できない。したが

って、その生成には 2光子以上の関与が考えられる。まず 13次に大きなピークが現われるのは、

38.8から 41.3eVの開に存在する準安定状態のためであり、そのエネルギーは 13次光の 2光子に

対応する。この場合、 11次と 15次の組み合わせで、も到達エネルギーは毘じであるため 11次と 15

次の組み合わせによる吸収を示す小さなピークが現われている。一方、基本波の関与は (11+13+1) 

次あるいは (13+15-1)次のような 3光子過程の寄与を考えると、時間領域の波形において半罵期

ごとのぞークが顕著には現われないことについても説明がつく。これに対して 2次および4次とい

う高調波間の差周設が顕著に現われている C¥ぴ、および COγオンは、主に高調波の 2光子過程

により生成されているのがおかる。例えば、 Cイオンの場合は 9+11次、 9+13次、および 11+13次

の組み合わせが考えられる。このように高強度のアト秒パルス列を利用することにより広帯域にわ

たって、分子の非線形吸収による解離イオン化過程を解明する事が可能である事が初めて示された。

ここでは基本波として波長 800nmのチ

タンサファイアレーザーを用いている

ので、高調波のエネルギー需隔は 3.1eV 

と大きいが、例えばパラメトリック発

援/増幅器を用いて 2.4μm光に変換す

れば高調波のエネルギー間隔は約 1eV

となり、より詳締な機構の解明が可能

になる。このような非線形吸収による

解離過程が解明されれば、逆に照射す

る高調波の次数等を制得することによ

り特定の解離チャネノレのみを選択的に

嘉吉起し、解離生成物の割ムを制解する 密22 CO2分子の解離生成物によるプリンジ分解自己棺関波形(a)
ロ とそのフーリエ変換スベクトル(b).

ことも可能になるものと考えられる。
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な) 再衝突電子と高次高調波

先に述べた 3ステップモデルが示すように高次高調波の発生は、それ吉体が基本渡レーザーの 1

サイクル(2.7フヱムト秒)内で起こる超高速現象であり、光電場中で運動する電子波東はアト秒の

精度で親原子イオンあるいは分子イオンと桔互作用する。この時、高調波スベクトノレには再結合時

の瞬間的な原子・分子の量子状態が反映される。逆に言えば、高調波の発生自体を通して、発生媒

質である原子・分子の超高速な量子状態の変化をアト秒精震で観諌言することが可能である。さらに

は、再審突電子自体の散乱過程を直接的に観演することにより、フェムト秒からサブフェムト秒の

時間スケールでの原子分子のダイナミクスを計測することも可詮である。 Corkumは、この再衝突

電子波束による波動関数の干渉を光子渉計にたとえて説明している。それによれば、第一ステップ

のトンネル電離は、波動関数のピームスプリッターの役割を果たしており 分割された電子波束辻

光電場中で自由電子のように振る舞い、親イオンと再衝突し、親イオンに局在した電子とトンネノレ

電子の 2つの波動関数が干渉した結果として高調波が発生する。

この再衝突電子を用いて原子・分子の構造やダイナミクスを調べる手法は、通常の外部電子線を

用いた散乱過程と間諜に次の 3つに分類される通程を利用している。

1 )弾性散乱

2) イオン化や解離を伴う非弾性散乱

3) 再結合による高調波発生

それぞれ、一長一短があり、また観混ぜする系も適不適があるが、詳しくは解説論文引を参照され

たい。 1)誌通常の外部電子源からの電子線散乱と類似しており、その散乱角に原子・分子の構造

が反映される。 Niikuraらは、トンネノレ電離による再衝突電子によるアト秒憲子ビームの発生を確

認し、その電流密度およびビーム断面積からアト秒パルスを用いなくとも通常のフェムト秒レーザ

ーでアト秒精度で分子ダイナミクスを調べることが可能であることを示した。また、最近、

国orishitaらは再密突電子の後方散乱を使うことにより、従来の方法に比べて精度よく衝突断面積

が灘定できることを提案し注目されている。 2)に関しては、 Niikuraらが基本波レーザーの波長

をかえて重子波束の軌道運動待問を変化させることにより重水素分子イオンの振動核技東を 200

asの精度で測定するという先駆的金実験を報告している。 3) の輯射性再結合によって発生した

高調波のスペクトルから原子・分子の構造の博報を得る方法では、 Itataniらは高調波スベクトノレ

から分子軌道の 3次元形状を再構築する「分子軌道トモグラフィーj と呼ばれる手法を考案し、配

向した粍分子を用いてその最外殻電子軌道の形状を再現した。また、 Kanaiらは、再衝突する電子

のド・ブロイ波長と分子内原子の核開距離に依存して高調波スベクトノレ中にあらわれる量子干渉か

ら、 CO2分子の構造に関する情報を得ている。

(2) 混合ガスによる電子波束のアト秒計測

上述の先駆的な研究により、高次高調波はアト秒パノレスの光源という地位からさらにもう一歩発

展し、原子や分子の構造やそのダイナミクスをアト秒の精度で亘接的に観測する手法としての地位

を得た。しかし、これら高調渡を利用する研究においては実験的に得られた高課波のスベクトル強

度の清報のみを議論しており、もう一つの重要な靖報で、あるスペクトノレ位相については測定されて

おらず仮定が必要で、あった。そこで高次高調渡発生において混合ガスを用いること iこより、発生す

る高調波のスベクトノレの干渉を利用して高調波の位相が測定できることが提案され、そこから電子

波東の運動をアト秒精度で計測できることが実証された。

Q
d
 

qa 
凋

ιτ
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高次高誘波の発生において 2種の気体を逗合して用いた場合、その効果は (i)一方の媒質で発

生した高調波強震が基本波に比べて無視できないくらい強く、もう一方の媒質からの高調波の発生

に影響を及ぼす場合と (ii)発生した高調波強度が弱く、抱方からの高調波発生過程に影響しない

場合に分けられる。 (i)が DramaticEnhance効果と呼ばれる場合であるが、詳細は省略する。こ

こでは、 (ii) の状況、すなわちそれぞれの媒質から発生する高調波は、基本波に対する単原子応

答で記述できる場合について議論する。このとき、発生する高調波の強度は次式で表される。

μω戸 P121~(Wq}12 + P221d2(ωq}12 + 2PIP21dl(りIld2(りIcos錦〈ωq} (9) 

ここで、 A縦士、気体 1および2から発生した高調波の棺対位相である。 ρj、 dj (ωq)はそれぞ

れ、気体 jの密度と q次高調波における双擾子モーメントである。

実験では、フェムト秒チタンサファイアレーザーからの基本波パルスを h とNeを混合したガス

セル中に集光し、発生した高次高調波を斜入射分光器で分光しマイク Eチャンネルプレートと CCD

カメラを用いて観測しているc ターゲットにガスセノレを用いることで精密に媒費の状態を制御でき、

実験結果を定量的に解析することが可能なる。図 23に、 13Torrの取、 1. 5 TorrのNeおよび

亮方の謹合ガス 15Torrから観測された高調波スベクトノレが示されている。ここで 23次から 35

次のスベクトノレの再調jにあらわれているピークは、 45次から 75次高調波の 2次西新光である。 He

および Ne単体からのスベクトノレは、その絶対強度は異なるものの、全体的な構造は通常の高調波

スベクトノレ分布を反映じたものになっている。これに対して、混合ガスの場合は、 49次近傍では

高調波の増大が見られるのに対してお次近接ではその発生はほとんど観測されない。これは、式

(9)の cos成分の寄与によるもので、混合ガスの条件を制御することによ号、罰中に見られるよ

うに、各媒質からの高調波の破壊的干渉 (DI:destructi ve interference) により特定の次数の高

調渡の発生を完全に抑制することができる。一方、 49次近傍では建設的干渉(CI:constructive 

Interference)が起こっている。

高続波次数 高調書室次数

鰯 g
鴇念事S

図 23 He， Neおよび He/Ne謹合ガスからの高譲渡スペクトル(左)と干渉スベクトルから得られた高次高調波

の梧対位棺(右) . 

鏡測された CIおよびDIの物理的起源を明らかにするため、高調波発生の量子論的モデ、/レで、ある

SFA論 7) と発生した高調波のマクロスコピックな挙動を記述する伝搬方程式を組み合わせて、混合

ガス中での高調波発生の理論解析モデ、ノレを講築した。このモデ、ノレを用いて、図 23の観測結果から

単原子応答における高調波の位相差を求めることができる。単原子(分子)応答における各媒質から

の高寵波の位相争j(ωq)は、 (3)式における電子波東の連続状態における挙動 Sstが重要な役割を果

たす。
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sd=τ)p +[τs -2(1-C08't's}Iτs-C(τぷ08(2t"-'t's)Up] (10) 

ここで、 九は電子波東の連続状態における軌道運動時間 (excursiontime)で、 Lはその再結合時

刻である。式(10)において ιは基本渡レーザー強度に比例するので、第 2項はいわゆる intensity

dependent phaseとよばれ、高次高調波発生の一つの大きな特徴である。一方、 (10)式には Lに比

イ列する第 l項もあるが、これに対してはほとんど議論されてこなかったが、この第 1項に注目して、

これを利黒することにより高調波の発生を制御できる。すなわち、 b とNe原子のようにイオン化

ポテンシヤノレの差が僅かである場合には、(10)式から高調波の位相差A樹立、

主母語τhIP 、2
2
J一

4
1
3
 

4
司

a
rs
『‘、

でよく表される。結馬、観類された CIおよびDIは電子波束の軌道運動時間 tと混合ガスを構成す

る原子や分子のイオン化ポテンシヤノレの差Aιの積で表されることがわかる。このとき、 イオン

化ポテンシャルは媒質国有の{直であるから観測された位相差から各次数に寄与する電子波束の軌

道運動時間が得られ(図 23)、例えば29次の発生に寄与する電子の場合では 690asと決定される。

先に述べたように、単一媒質による高調波の発生過程は、電子波束の干渉計という捉え方ができ

る。そのような表現を用いれば、我々の考案した混合ガスによる方式は、電子波束のヘテロダイン

干渉計とも言える。通常、このような強レーザー光霊場中での電子の動きを計誕しようとすると、

レーザー光ならびに媒質の不安定性等による電子軌道運動の変北が問題となるが、本手法では自動

的に軌道は固定されており、媒質固有の笹であるイオン化ポテンシャルの差だ、けを用いているため、

砲の手法に比べて計測が容易でありかっ精度が高いと言える。

(3) ヘテロダイン干渉法による水素分子の援動核波東の観測

3ステップモデルによれほ、高諦波の位棺は電子の軌道運動時間で決まるため、分子を媒賓とし

た場合、それがフェムト秒からアト秒の時間領域にあれば分子の振動や田転などの内部運動が影響

を与えると考えられる。そこで、九と D2あるいは CO2とKr等イオン化ポテンシャルのほぼ等しい

様々な組み合わせの混合ガスを黒いて、発生する高調設の干渉計測から分子の内部運動に関する情

報を引き出すことが試みられた。

H2や D2のような非常に軽い元素からなる分子では、振動核波束は高調波発生の lサイクノレ内で

大きく変北することが報告されている。 Dz分子において高

調渡発生の第一ステ

ップであるトンネル

イオンイとがおこると、

それをスタートとし

てー値イオンの平饗

核問罪離に向かつて

振動運動が始まるc こ

の分子内原子の振動

運動をヘテロダイン

干渉法を用いて観挺

された。
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高調波次数

揺24 馬、 D2おおびH2/D2混合ガスか 関25 H2/D2議合ガスからの高譲渡の報対
らの高隷疲の相対強度. 位桔と縛られた電子渡東の缶搬時掲と罪

子綾位置の変位.
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実験では、前述の註e-Ne義合ガスの場合とほぼ需様に、 H2と O2を封入したガスセノレが黒いられ

ている。図 24にそれぞれぬ Torrの九と O2ガスおよび H2-02混合ガスiこより発生した高次高調波

のスベクトルを示す。一見して、 O2からの高調波の強度が弘ガスに比べて大きいことがわかる。

見分子と O2分子のイオン化ポテンシヤノレはほぼ同じであることを考産すると、その差は原子核の

慣性質量に起因する原子核のダイナミクス、すなわち、振動核波東の動きが単分子志答と伝隷効果

に影響を与えていると考えられる。ガス圧を変える等でイ云搬条件を変えて誤H定することにより、従

来同己と思われていた O2と民ではその誌搬効果が異なることが明らかになった。そこで、単分子

応容について議論するために、この伝鞍効果に補正をくわえ、単分子応答による位相差を求め、そ

の次数依存性を得た。その結果と先に測定された電子の軌道運動時需を用いて作成されたのが函

25である。ヘテョダイン干渉法を用いることにより、分子内の原子核のダイナミクスが 100アト

秒の精度で観測されている。

ここで紹介した以外にもいくつかの組み合わせの混合ガスを用いて分子講造やそのダイナミク

スに関する穿究結果が報告されている。

9. おわりに

慣性核融合の研究に用いられるような大型レーザーを用いなけれ試短波長レーザーの研究が園難

な時代にあって、テーブルトップサイズのレーザーをガスジェットに集光することによってコヒー

レントなおV光が得られる高次高調波の発生は、非常に新鮮な驚きで、あったO それからお年を経

て、現象自体に対する物理的関心は高かったものの変化効率も抵く実果的光源にはならないで、あろ

うという多くの研究者の当初の予測を覆し、高次高調波は、今や X羽領域の高出力なコヒーレント

光源ならびに唯一のアト秒光源としての地位を築いている。アト秒パルスの発生においては、従来

の光科学ではほとんど爵題とされなかった励起レーザー光の搬送波泣棺 (carrier-envelope

phase:レーザー電場の包絡隷のピークに対する搬送波ピークの棺対的位棺)の制御や光電場の 1サ

イクノレ内で、の電子運動の輯御といった極接的光波制御技術が要求され、それが爵起レーザーにフィ

ードパックされフェムト秒レーザー自捧の進化も促してきた。一方、その計測や利用においても従

来の光科学研究とは異なり光電子分光等や詩霊粒子のイメージング技術が重要な泣置をしめてお

り、従来の超高速光科学の枠組みには収まらない展開を見せている。アト秒パルスの出現により、

超高速光科学の新たな地平が切り開かれたと言っても過言ではない。今後の震関と若い研究者の参

入に期待したい。
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