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この度、2016 年 3 月に東工大で行われた第 63 回応用物

理学会春季学術講演会にて、「極紫外アト秒パルスの赤外

電場によるストリーク計測」と題した講演を行い、第 40

回応用物理学会講演奨励賞を受賞する名誉にあずかりまし

た。この場をお借りして、講演内容について、簡単に説明

させていただきます。まず研究の背景としまして、近年、

超短パルスレーザーを用いたポンプ・プローブ法により、

フェムト秒(10-15 秒)領域での超高速分光が盛んに行われ

ています。さらに、2000 年代以降、フェムト秒レーザー

を希ガスに集光して極紫外光を発生させる、高次高調波発

生(図 1)によって、アト秒(10-18 秒)オーダーの時間幅の

光パルスが作り出せるようになり、アト秒領域での電子ダ

イナミクスの実時間観測が可能になりつつあります。 

従来のアト秒分光では、実用的な高調波の光子エネル

ギーは極紫外(10-100 eV)であったため、放射光施設等で

行われている各元素の吸収端を利用した軟 X 線領域(100-

2000 eV)の測定手法を用いることは困難でした。そこで、

レーザーベースの光源としては未踏の軟X線へアト秒分光

を拡張することが期待されています。これが実現すれば、

光触媒、太陽電池等において重要な電子励起や電荷移動の

初期過程を元素選択的に実時間観測する道が拓かれると考

えられます。 

高調波の最大光子エネルギーは、希ガスに集光するレー

ザー波長の 2 乗に比例することが知られており、長波長の

高強度レーザーを用いれば、軟X線の高調波を得ることが

できます。例えば、従来高次高調波発生に用いられてきた

近赤外(波長 0.8 μm)のチタンサファイアレーザーに比べ、

板谷研で開発された赤外(波長 1.7 μm)の BiB3O6結晶を用

いた光パラメトリックチャープパルス増幅器 (BIBO-

OPCPA)を用いることにより、高調波の最大光子エネル

ギーを 4 倍以上に伸ばすことが期待できます。 

発生した高調波をアト秒分光へと応用するに当たっては、

高調波の時間波形の測定が必須となります。しかし、これ

まで 0.8 μm より長波長の赤外光源から発生した高調波の

時間波形を、信頼性の高い手法で直接測定した例はありま

せんでした。その原因の一つとして、高調波の光量がレー

ザー波長の5-6乗に反比例して減少するという事実が挙げ

られます。少ない光量で高調波の時間波形を測定するのは

困難であり、そもそも赤外光源ベースで時間波形測定が可

能かどうかは自明ではありません。このため、フィージビ

リティースタディーとして、波長 1.7 μm の赤外光源を用

いてアト秒の高次高調波を発生させ、その時間波形を測定

し、赤外光源のアト秒科学における有効性を実証すること

を目指して研究を行いました。 

実験では、BIBO-OPCPA から得た赤外光をアルゴンに

集光し、極紫外の高調波(光子エネルギー100 eV)を発生

させ、高調波の時間波形をアト秒ストリーク法で測定しま

した。アト秒ストリーク法は、高調波と赤外光を希ガス原

子に集光し、その光電子スペクトルを測定しつつ、高調波

と赤外光の遅延を掃引する手法です。遅延ごとの光電子ス

ペクトルの 2 次元マップ(スペクトログラム)に対して、

FROG-CRAB 法と呼ばれるアルゴリズムを適用すること

によって、高調波の時間波形を再構築できます。この手法

はチタンサファイアレーザーベースの実験で広く用いられ

ており、アト秒科学における最も基本的な測定手法となっ

ています。上述の高調波の光量の問題のため、十分な S/N

比を得るためには、数時間の連続測定が必要でしたが、

レーザー光源の調整により、高調波発生を安定化し、十分

に時間波形の情報を抽出できるスペクトログラムの観測に

成功しました。 
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図 1. 高次高調波発生の概略図。 
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得られたスペクトログラム及び FROG-CRAB 法による

再構築の結果を図 2 に示します。スペクトログラムには、

単一アト秒パルスを示唆する赤外電場による光電子スペク

トルの明瞭な変調が観測されました。また、FROG-

CRAB からは、高調波のパルス幅は 449±27 as であるこ

とが分かりました[1]。 これは世界で初めて 0.8 μm より

長波長の光源から発生させたアト秒高次高調波パルスの時

間波形を計測したものであり、赤外光源によるアト秒分光

の大きな可能性を示した点で意義深いものであると言えま

す。 

将来的には、軟X線、具体的には炭素K吸収端(284 eV)

において同様の手法に挑戦したいと考えています。炭素は

次世代エレクトロニクスや人工光合成等で重要な構成元素

であり、このエネルギー領域でのアト秒分光の確立は応用

上大きな意味を持ちます。本研究で得られた高調波光量と

計測時間を考慮し、さらに実験系にいくつかの改善等を行

えば、軟X線におけるアト秒ストリーク測定は実現可能と

いう見通しが得られています。また軟Xアト秒ストリーク

計測と並行して、超高速軟X線吸収分光の物性応用も行う

予定でおります。 

最後に、このような栄誉ある賞を頂けましたのも、ひと

えに板谷治郎 准教授、石井順久 助教をはじめとする諸先

生方や、同僚、家族の惜しみないサポートのおかげです。

この場をお借りして深く感謝申し上げます。 

 

[1] Nariyuki Saito, Nobuhisa Ishii, Teruto Kanai, 

Shuntaro Watanabe, and Jiro Itatani, “Attosecond 

streaking measurement of extreme ultraviolet pulses 

using a long-wavelength electric field,” Scientific 

Reports 6, 35594 (2016). 

 

 

図 2. (a)測定されたスペクトログラム。FROG-CRAB法で再構築した 

(b)スペクトログラム、(c)高調波のスペクトル、(d)時間波形。 
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