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第1章序章

1.1 超短パルスレーザー

1960年にルピーレーザーが発振して [1][2]以来、人類は非常に純粋な可視光を手に入れ

ることができるようになった。このレーザーはフラッシュランプ励起で波長が694.3nm、

パルス幅はマイクロ秒であった。これはコヒーレントな光であり、パルス強度が強いこと

から非線形光学効果が起こることが予想され、 1961年には最初の2次の非線形光学効果で

ある第2高調波の発生が実現した [3]。パルスレーザーはこの後1962年、 Qスイ γチの開

発により 120nsパルスとなり [4]、1964年にHe-Neレーザーで能動モ」ド同期法が開発さ

れた。 1966年にはガラスレーザーに色素の過飽和吸収体をいれることにより受動モード

同期法が成功し 500psのパルス幅が得られている [5]01972年には、色素レーザーで受動

モード同期により1.5psパルスが発生し [6]、さらに色素レーザーによる超短パスル化が

進み 1974年には0.5psパルスを [7ト衝突モード同期により 1981年には90[5[8ト 1985年

には 27色パルスが径生している [9]01987年にはこの共振器から発生したパルスをファイ

パーに通しスベクト Jレ幅を広げ、パルス圧縮することにより 6fsパルスの発生に成功して

いる [10]。この頃の超短パルス競争は色素レーザー主導でおこなわれてきたが、 1991年に

チタンサファイアレーザーで受動モード同期の一つである、カーレンズモード同期が実現

し時代はチタンサファイアへと移行した[11][12]。この理由としてチタンサファイアは色

素に比べて扱いやすく、バンド幅が広いためフーリエ限界パルスで3fsとなる非常に優れ

た結晶であり、カーレンズモード同期は装置が非常に簡単である利点が上げられる。 1992

年には共振緑内の分散補償により共振器からのパルス幅は 17おになり [13ト 1993年には

11 fsにまで発展を遂げている [14]01995年にはそれまでのプリズムベアによる共振器内

の分散補償にかわりチャープ補償ミラー [15]を用いることにより 8fsのパルスが共振器か

ら発生するようになった [16]01996年、 1997年にはそれぞれ7.5制17]、6.5fsパルス発

生が可能となり、これが共振器からの現在の最短パルスである [18]。また、キヤピティー

ダンプをもちいた共振器から発生したパルスをフ7イパーに通しバンド幅を広げ、圧縮す

ることにより 5色のパルスが繰り返し 1MHzで出ている [19]0ほ1i'同時期に再生増幅器で
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らない。現在紫外光ではエキシマレーザーが存在するが、スベクトル臓の商から最短パJレ

スを更新することはできない。また真空紫外領按ではエキシマランプ、希ガスランプ、軌

道放射光、聯;X線レーザ一等があるが、時間領域で位相が一定でなく、スベクトル聞に規

則的な位相特性がないため超短パルスを作ることはできない。一方、レーザーの高調波は

元のレーザーのコヒーレンスを保ちつつ波長が短いため趨短パルス発生に適している。

士宮崎したパルスを中空ファイパーに入れ、バンド帽を広げる方法で繰り返し 1kHzでパル

ス幅4.5f5のパルスが発生した [20]。これが現在のパルス協の最小f直である。ここまでに

述べたパルス憾の歴史を図1.1に示す。

10-5 

10-6 

1.2 高強度レーザー

1 ps 

高調波で主E端紫外、i!?;X線領域の光を出すためには非常に高次の高調波を発生させる必

要がある。第2高調波、第3高調波発生であれば非線形結晶を使うことができるが紫外よ

り短い波長では非線形媒質として気体を使う必要がある。この波長領域では透過できる非

線形結晶が存在しないからである。短い波長の高調波を発生させるには高いピーク強度が

必要となる。この理由でパルスレーザーの高強度化に伴い高次高調波の最高次数、最短波

長が進歩してきた。高強度のレーザーを作るにはパルス当たりのエネルギーを増やし、パ

ルス掘を狭くする必要があるためレーザー媒質は蓄積エネルギーが大きく、ゲイン胞の大

きいものを使わなくてはならない。

1960年にjレピーレーザーが発振したときにはピーク強度は kW程度であった。その後

パルス帽の減少、増幅技術とともにピーク強度は上がり、 GW程度となったが、超短パル

スのまま増幅するとレーザー媒質に損傷が起きるためにピーク強度の増加が頭打ちとなっ

た。しかし 1985年に CPA(Chirped pulse amplification)が G_Mourouらによって提案

されてから [21トレーザーのピーク強度が飛躍的に上がることとなった。 CPAとは共振器

からでた超短パルスのパルス幅をパルス伸長器で伸ばし、レーザー媒質でピーク強度が上

がらないように増幅し、増幅後にパルス圧縮器で超短パルスに戻す方式である。 CPAと

チタンサファイアレーザーの進歩によりテーブルトップでピーク強度がTWに届くように

なり [22ト現在ではフランスで25TW  [23]、我々のグループで22TWのピーク強度が達

成している [24]。このような高強度レーザーを集光すると非常に強い電場を作り出すこと

ができる。レーザーの集光強度Iと電場Eの強さは

8
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図1.1:パルス幅の歴史

この間のパルス阪の変遷を見るとQスイッチ法から 1987年の 6fsパルス発生までパル

ス幅は順調に短くなってきた。ところがこの6色という記録はこの 10年間破られず、 1997

年になってようやくチタンサファイアレーザーにより 4_5おという記録が作られた。この

10年間のパルス幅の記録の停滞の理由として 4.5f5という時間が光の電場サイクJレの2周

期分に相当し、光パルスとしてはすでに近赤外領域の限界に達していることが挙げられる。

これ以上の短パルス化には必然的により短い絞長の光を使わざるを得ない。加えて超短パ

ルスを作るためにはコヒーレンスの良い光で、スベクトル憾の広いものを使わなくてはな

1 = εocE2/2 )
 

可
A

噌
A(
 

の関係にあるため、 4X 1016 W /cm2でレーザー電場は水素原子の最外殻電子が感じる

クーロン電場をしのぐようになる。この様な超高強度電場はレーザーでのみ達成可能で

あり、レーザー電場はもはやクーロン電場に対して摂動として扱えない鎖峨となる。レー
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水の吸収が無い波長領域であり、生体の観察に適しているため今後の応用が期待されてい

る。ここで述べた高次高調波の最高次数と最短波長の変遷を図1.2、1.3に示す。

∞
 

本論文の目的と概要1.4. 序章

ザーの高強度化に従い様々な新しい現象が観測されるようになり、高強度物理という分野

を形成するようになった。この分野の研究報告としては高強度電場による原子のイオン化

[25][26トイオン化の際に観測される ATl(Abovethreshold ionization) [27] [28] [29] [30] 

[31ト高次高調波発生、電場誘起車kX線レーザ-[32] [33J [34][35J、フェムト秒X線発生

[36]などがある。

第 l章4 

2000 

高次高調波は発生した頃から発生機構や諸性質の解明、最高次数の探求がなされてき

た。言者性質としてはスベクトル、変換効率[54]、広がり角 [55][56ト空間コヒーレンス [57J

[58]、位相笠合条件 [59][60]等[61][62]が解明されてきており、高次高調放を用いて固体

の表面の研究が行われるに至っている [63]。しかし、パルス憾についてはストリークカメ

ラで測定できるピコ秒領域でしか測定できなかった。これは、超短パルスのパルス幅測定

には一般に自己相関法を用いるため非線形現象を測定する必要があるが、援端紫外、歌X

線領域では非線形現象が測定できなかったことによる。一方、1.3節で高次高調波の最短

波長の歴史を述べたが、高次高調波はその短波長性、コヒーレンス、スベクトル幅の広さ

の点で超短パルス発生に適していて、その理論的な予測がなされている [64][65Joつまり、

極端紫外、 l歓X線領域で非線形現象を測定し、これを用いて超短パルスの高次高調波を測

定することは、 1fsをきるアト秒パルスを発生させる意味でも高次高調波の性質を解明す

る意味でも非常に有意義である。本論文では高次高調波の発生機構の解明、特にパルス幅

測定を目的とする。高次高調波のパルス幅を測定することは、つまり極端紫外領域の超短

1990 

図1.2・高調波の最高次数の変遷
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高次高調波

1960年にレーザーが発振して非線形現象が起こることが予想され、 1961年には第2高

調波の発生が報告された [3]01965年には非線形結晶を用いたルピーレーザーの第3高調

波が発生し [37ト 1969年には希ガスをターゲツトとした第3高調波が発生している [38]0

これより先は非線形媒質として主に希ガスが用いられている。パルスレーザーの進歩に伴

い、 1976年には YAGレーザーの4倍高調波の 5次高調波(波長53.2nm) [39ト 1978年

にはYAGレーザーの4倍高調波の7次高調波(波長38nm)が発生し [40ト高翻波が軟X

線領域近くまで遣した。 1987年に McPhersonらは KrPレーザーの高調波を 17次、波長

にして 14.6nmまで観測した仰いまた、 Ferrayらは Nd:YAGレーザーの 33次、波長に

してお.2nmまでの高調放を観測した [42]。この頃から高次高調波のスベクトルに 2つの

興味深い現象が見られるようになった。第一はプラトーと呼ばれるものである。高調波の

強度は低次の方では摂動論に従い次数とともに強度が急激に弱くなるのに対し、高次でプ

ラトーと呼ばれる強度の変化しない領域が出現した。そしてある次数になると再び強度が

急激に弱くなる。これが第二の現象でカットオフと呼ばれる。このプラトーの原因とカッ

トオフの次数がどのように決まるのかがこれ以降の議論となった。このころまでは高調波

の最高次数が年と共にほぼ指数関数的に伸びていたが、プラトーの出現によりここから最

高次数はさらに伸びてゆく。 1990年には Beckerらによってプラトーのある高調波の次数

依存に合う理論が出された [43Jo1991年にl(rPレーザーの お次高調波が発生し、コヒー

レント光の波長が10nmを切った凶]01993年にはガラスレーザーの 135次[45トチタン

サファイアレーザーの 109次が発生し [46ト波長も 7.4nmに達した。同年には Corkumら

によって古典論的に高翻波の次数依存が説明され [47ト 1994年には Lewensteinらによっ

て量子論的に高調波の次数依存が説明された [48]01996年には KrFレーザーの 37次[49]

がでて、波長は 6.7n皿となった。超短パルスレーザーを用いるとイオン化の進行よりも

速く高調波が発生しより高次の高調波がでることが報告され [50][51]、1997年にはついに

波長2.3-4.4 nmの水の窓に到達している [52][53J。この水の怒とは炭素の吸収はあるが

1.3 
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パルス光を発生させることと等価である。さらに、パルス幅が硲定することにより極端紫

外や軟X線領域の光源としての高次高調波の性質がほぼ解明することになる。この領域の

光源としての高次高調波の確立も目的とする。

本論文では第2撃で高次高調波とそれに付随する理論を述べる。第3'1事では高次高調波

の観測に先立ち極端紫外、軟X線領域の分光器を設計、制作した。これを用いた高次高

調波スベクトルの観測によりチタンサファイアレーザー(波長745'1m)の89次高調波、

波長8.4nmまで観測した。また、高次高調波による軟X線領域の擬白色光発生をおこな

い、 20且m-40nmの範囲での擬白色光を得た。第4:1事では交差相関法によるチタンサ

ファイアレーザーの9次高調放のパルス隠測定を行った。レーザーのパルス幅300fsのと

きに 9次高調波のパルス憶は 260fsであった。第5章では自己相関法による 9次高調波の

パルス隔世IJ定のため、 9次高調波の2光子吸収による希ガスのイオン化を行った。またこ

の極端紫外領域での非線形光学効果を用いた自己相関法によりチタンサファイアレーザー

の9次高調波のパルス幅測定を行った。チタンサファイアレーザーパルスが34fsのとき

に9次高調波は 27f旨であった。これは自己相関法による最初の極端紫外パルス測定であ

る。高次高調波のパルス幅の計算を行い高調波のパルス隔を決める要因を考察することに

より今後アト秒パルスを得るための知見を得た。これらの研究により高次高調波のパルス

隔の測定に成功したため、高調波の性質はほぼ解明したことになる。高次高調波は軟X線

領域での超短パルスであるために今までにない光源としてとらえることができる。第6章

では本研究の結論と光源としてとらえた高次高槻波の性質、今後の展望について述べる。

7 

第2章高次高調波の理論

2.1 はじ めに

高次高調波には2つの非常に興味深い現象がある。 lつは高翻放の光量がある次数以降

ほとんど変化しない現象で、プラ トーと呼ばれている。また、プラトーがある次数で終わ

り、それ以降光量が急激に小さくなってゆくカットオフがある。カットオフの光子エネル

ギー (Em田)は経験的に、又、数値計算から

Emox "" Jp十3Up (2.1) 

と与えられた [6向。ここで Ip:イオン化エネルギー、 Up= e2E2j4mω2ポンデロモーテイ

プエネルギー(振動電場中の電子の平均運動エネルギー)である。はじめの頃はその物理

的な意味が分かっていなく、これらの現象をうまく説明できる理論を求めて研究がなされ

てきた。また、高次高調波の発生はイオン化との競合になりまた、スベク トルにはイオン

化が密接に関係してくる [67J。又、高次高翻波発生の仕組みが明らかになってくると高調

波やイオン化では異なる波長間の干渉効果、いわゆる 2波長位相制御を観測することがで

きることが予想され、実証されている [68][69J [70]。この主主では高次高翻波発生とイオン

化についての理論をいくつか取り上げることにする。

高次高調波はその波長が極端紫外、都:X線であるために空気中では存在できないし透過

する物質もない。従って非線形媒質としては低2昔度な気体を用いることとなる。このこと

は高調波の理論を考えるときにむしろ簡単になる。 1つの原子が高強度電場中に置かれた

場合についての理論を考えればよいからである。気体は反転対称、性があるので偶数次の非

線形分極は0となる。従って気体を非線形媒質として用いる高次高翻波は奇数次のみ発生

することになる。

高次高調波の理論に先立ちまず分極を電場で展開する方法で非線形分極を求め、高次の

高調波発生を導〈。この理論は通常用いられるもので摂動的に非線形分極を求めその2釆

に高調波の光査が比例するという方法で求めるものである。ところが光電場が非常に大き

くなると、この摂動を用いた理論は実験とあわなくなる。摂動を用いると次数が上がるに

従い光量が急激に落ちてゆくと予測できるが実験ではある次数以上では高調波の光景がー
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定になるといういわゆるプラトーが出現するのである。光電場の非常に大きい領域では非

線形分極を非摂動的に、すなわち正縫に求める必要がある。高次の非線形分極を正確に求

めるにはハミルトニアンを原子のクーロンポテンシャルと光電場によるポテンシャルとし

た時間依存シュレーデインガ一方程式を解き最外殻電子の波動関量生を求め双極子モーメン

トの期待値を求めるという方法を採る必要がある。この計算は解析的には解けないので数

値計算をする必妥がある。この数値計算の方法にはいくつかあり、 f去に述べることにする。

また、マクロにみたとき位相獲合も重要な要素となる。位相整合も考えると高調波の光景

は低次ではコンフォーカルパラメータの3釆に比例する。以上の解析で、高次高調波は理

論的に説明できるが、物理的にどのような過程ででてくるのかを次に述べる。簡単に述べ

ると原子に束縛されている電子は光電場によりトンネルイオンイヒし、光電場による外力で

運動する。その結果原子核に戻ってきた電子が再び束縛され、運動エネルギーを放出する

時にできるのが高論波である。この考え方は多光子イオン化における 2光子同時イオン化、

ATIのHighEnergy τ'ailも直感的に結びつく重要な理論である。また非常ーに単純な式で

高調波を記述できるという魅力もある。量子論で高調波のスベクトルを求めるためには時

間依存シュレーデインガ一方程式を解き最外殻電子の波動関数を求め双極子モーメントの

期待値を求めるという方法をとるが、その物理的な解釈を与えた迎論がM.Lewens teinら

によって出された。

2.2 多光子イオン化の理論

まずは多光子イオン化の理論について簡単に述べる。高強度電場下のイオン化を初め

て理論的に扱ったのはKeldyshである [71]，その後低周波近似を用いなくても良い理論が

FaisalとReissによって展開された [72][73][74]0KFR理論では始状態として水素様原子の

波動関数をもちいた場合の単位時間当たりのイオン化確率は

12手 (n-np-nb)lβ (l
W = 32ωn~/2 ). P" -"'p -'~~J. I J，~(nf， -~np)dμ 

b n~o (n-np)2 Jo -71'..) 

nb = !p 
Rω 
H 

np 
vp 

Iiw 

nf [8np(n -np -nb)F/2 

(2.2) 

で与えられる。ここでみ(u，v)は一般化されたベッセル関数をあらわし、 nbはイオンイヒ

エネルギーと光子エネルギーの比、 npはポンデロモーテイプエネルギーと光子エネルギー

2.3 摂動を用いた高次高調波の理論 9 

との比をあらわす。 Noはnp+ nbを越える最小の整数でこれはイオン化に必要な光子数
をあらわす。

KFR理論を改良した Szoke'smodified KFR理論では [75]、最終の Volkoy状態で振動

電場のポテンシャルにイオン化ポテンシャルを加えている。この;場合にはイオン化確率は

w =リ 32wn吋;γp2ゑ'0(作トnト一i:f戸;:ιJぷコ1rに九np川ρ
n吟f= [8伽ηp(n-口匂pρW/ν2 

となる。これらは単位時間当たり個の原子がイオン化する確率をあらわし、パルスの時間

波形を考えてレート計算をすることにより時刻に対するイオンの割合やレーザーパルス通

過後にイオン化している原子の割合を求めることができる。

2.3 摂動を用いた高次高調波の理論

一般的に高調波の発生は摂動を用いて説明される。ここでは摂動を用いて高次高調波発

生を説明することを試みる。いまある非i初彩媒質に電場Eがかかると、その分極PはN

を原子の個数とすると、

p = εoN(X(J)E+χ(2) E2 + X(3) E3十 +x(π)_E" +・・・) (2.4) 

となる。 n次に注目すると、

Pη=εoNχ(π)En (2.5) 

であり、 χ(n)を求めることにより分極がもとまる。ここで目次の高調波の発生する経路

のうち最低次のみの経路を考え、非線形感受率を求めると、

x(n) =をε いlezlnn) 仇附)川zli)
1=1πl~nn (ωnni -lnω)・ー・(ω町;-12ω)(ω町一11ω)

li) 初期状態

|π) :励起状態

Wni =εnε2 

む = n+l-j 

(2.6) 

(2.7) 

となる。 (2.5)式をマックスウェル方程式に代入し、 n次の高調波の光量仇を求めると、
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ゆn 世 INx(")EnI2 (2.8) 

2.4.2 Becker's model 

このモデル [43][76]は、原子の個性をイオン化ポテンシャルのみとし、クーロンポテン

シャルの代わりに3次元6型ポテンシャルを用いている。比較的簡単な数値計算に帰結で

きる点便利なモデルである。結果のみを示す。 n次の高調波の光量は、

となる。比例係数には位相整合積分が含まれているがこれについては後に述べる。 x(n)

は次数が増すと急激に小さくなる量なので、高調波の光f査も次数とともに急激に小さくな

るはずである。ところが高次高調波は9次以降あたりから光量がほとんど減らない、いわ

ゆるプラトーが出現する。そしてある次数で再び急激に減少する、いわゆるカットオフも

存在する。これらの現象をこの摂動を用いた理論では説明が出来ない。摂動は、レーザ-

11t場によるポテンシャルが原子のクーロンポテンシャルに比べ十分小さい必要がある。と

ころが我々の扱っている高強度レーザーはそのレーザー電場の大きさが、原子のクーロン

電場かそれ以上の大きさとなっている。これにより、摂動がよい近似となっていないこと

がわかる。従って摂動の考え方は低次の高調波以外では有用ではない。

ID(nw)12 

sk 

sk(p) 

2.4 非摂動の高次高調波の理論

2.4.1 概要

希ガスにレーザー電場のかかった場合の最外殻電子を表すシュレーデインガ一方程式は、

81ゆ(1'，t)) 九2
九一一一= [_;-'¥72 + V(r) -erEcos(，ωt)]Iψ(υ)) (2.9) 
8t ' 2m 

と書ける。双極子モーメントは

= 4物π号2乏;M
川刈川)1

np/つ?必
= {Nb+Np[1ー(ZL」ー)2]}p+(_1)峠 1ー

p/2 

_1_f1__ _4と_p-ip/2c;:in e.l 
k(2k + 1)い (2k+ 1)〆 …2'
= s-k-l(P)' 

;o，.r I~ ~ __ 4sin2ρ/2、
Pp¥;)IUP--一一一一一一一-，

P 
Up 
hω 
I P 

(2.12) 

Lk 

z(p) 

N P 

Nb 
hω 

e2E2 

4mw2 
Up 

d(t) = (ψ(r， t)lerlゆ(r，t)) )
 

n
U
 

T
ム
n
J-(
 

となる。このように計算が1次元の積分に帰結されている。ところがこの昔l'算では物理

的なイメージがわかりにくい。直感的に高調波がどのように出てくるのかを次に述べる。

高調波の電場はこの双極子モーメントをフーリエ変換したものである。フーリエ変換し

たもののうち n次のものを D(πω)とすると高調波の光仇量は、
2.4.3 Quasi static 理論

高次高調波の発生機構を半古典論を用いて直感的に説明したのは P.B. Corknmである

[47]0 ~，症の理論は以下の通りである。まずレーザー電場により最外殻電子がトンネルイオン

化し、イオン化した電子は初速度がOであり、その後レーザー電場により電子は古典的な

運動をする。この遼動により再び原子へ戻ってきた電子は基底状態に結合し、連動エネル

ギーを高調波として放出する。原子へ戻ってきた電子が基底状態には結合せず、原子核に

よって散乱されると運動エネルギーが増え、 ATIのHighEnergy T，剖Iとなる。また、原子

へ戻った電子が他の電子に衝突し、結果として2つの電子が同時に原子から離れてゆくと、

2電子同時イオン化となる。このように高強度物理において興味深いこれらの現象を結び

つけ、さらに直感的に理解できるという商で非常に優れた理論ということができる。高調

仇匹 ID(山 w (2.11) 

となる。つまり、レーザー電場によって電子は外力を受け振動するがクーロンポテンシャ

ルのためにその運動はひずみを受ける。その結来双極子モーメントもひずみ、その中に高

翻波成分が含まれることになる。この分筏により高調波が発生するわけである。このよう

に計算すると、プラトー、カットオフの実験結果とも一致する。 2.9式を解析的には解け

ないが、様々なモデルが提案されている。次にポテンシャルを 3次元6型ポテンシャルと

したBecker皿odelをしめす。
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波について述べると、どのように発生するかは上で述べたが、原子に戻ってくる電子のi車

動エネJレギーを古典論で簡単に求めることができ、その最大値が ponderomotive回 ergy

の3.17倍となることが導ける。これはとりもなおさずカットオフのエネルギーを示してい

て、それまで経験値、あるいは数値計算の結果としてしか表せなかったカットオフの物理

的イメージを与えている。

式を用いて表すと以下のようになる。まずレーザー君主場の位相がゆoの時に電子がトン

ネJレイオンイヒをすると、そのときのレーザー電場の大きさは、 E= Eosin仇となる。そ

のときのイオン化路率は ADKTheory[77]で与えられ、

3E_ _ ¥1/2r2(2Ip)3/212n'_lml_l w = ωAC~" 川l ， m)Jp (一一'\312)'/'[-'-一一]
p 川2J

p
)3/2J l E 

f(l，rn) = 

mp1213hm)  
(21 ート 1)(1 + 17111)! 
2Imljml!(l-17111)' 

Cn'，l = (き)n--L
(211"71*)1/2 

ただしが:有効主量子数、 1:方位量子数、 m:磁気量子数、 e.自然対数の底、 ωA・原

子単位系における角振動数の単位量で、この式は原子単位系を用いている。また、位相φ。

でイオン化した電子は次の式に従って逐動する。

. .1'2_ 

m三与 = -eEosin(ωt+仇)
dt' 

(2.14) 

ただしレーザーは直線偏光とし、偏光の向きを zとしている。この運動方程式を初期

条件、

dxιa  
dt It=o - v 

xlt.=o = 0 

(2.15) 

のもとで解く。この初期条件はイオン化した電子の運動エネルギーがOで、イオン化し

た電子は原子核にきわめて近い場所にいることに対応する。またも=0でイオン化するとし

ている。その結巣、

2.4. ::110摂ll!1Jの高次高調波の理論

z = f号2叫 t+吋叫州仇州口)一;乏とc∞m。出s
eA.1 1 

x = -~~ [~sin (wt吋0)+ cos </>0' t +シin</>oJ

13 

(2.16) 

(2.17) 

となる。この電子が原子核に戻ってきたときの運動エネルギーを数値計算すると、その

最大値がponderomotiveenergyの3.17倍となることが簡単にわかる。高次高調波のスベ

クトルを得るには、まずイオン化するレーザー電場の位相を決める。この位相に応じてト

ンネリングイオン化確率がわかる。この位相でイオン化した電子が原子核に戻ってきたと

きのエネルギーがわかり、これが高調波の光子エネルギーに対応する。また、戻り電子の

エネルギーに応、じて電子の広がりを仮定することにより再結合する確率が分かり、これに

より高調波の光量がでてくる。このようにしてレーザー電場の位相を振ってゆくと高調波

のスベクトルが得られる。

このように単純な描像で高次高調波の性質を直感的に示す理論となっている。しかし、

この辺論では ponderomotiveenrgyの3.17倍以上のエネルギーを持った高謝波は発生し

ないこととなるが、実際にはカットオフというのはある次数以降高調波の光量が急激に減

るだけで全く出ないわけではない。また、この理論では電子の広がりを仮定して高調波の

光量を求めている。次に完全な量子論による高調波の計算について述べる。

2.4.4 Lewensteinの計算

この計算は完全に量子論であり 、低周波数 (Nd:Glass，Ti:Sapphire)のレーザーについ

て成り立つ。また古典的なt!/ii象をカバーしていて、カットオフのエネルギーを明確に説明

している。つまり 、時間依存シユレーデインガ一方程式を解き、電子の分径を求めている

が、その流れの中で物型的にどのような過程に対応するかを説明している。まず l電子近

似をした時間依存シュレーデインガ一方程式は原子単位系をつかうと、

θ1¥0) 
i-{It' = HI¥O) (2.18) 

H =-iv+V(z)-E-

となる。ここで3つの仮定をする。

ア)基底状態以外の束縛電子準位を無視する。

イ)10) (基底状態)の枯渇を無視する。

ウ)continuumの電子の運動では V(x)(クーロンポテンシャル)を無視する。
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つまり基底準{立とイオンイヒした後の連続状態のみを考え、基底準{立にいる電子の数はなく

ならないとし、イオン化した後の電子の運動に原子によるポテンシャルは無視でき、外力

はレーザー電場にのみ依るとしている。イオン化した後、速度uで運動している電子の波

動関数を|匂)とすると、(匂Ixlv')はレーザー電場中の自由主E子の巡動を記述する。上の3つ

の仮定のもと、電子の波iluJ関数は、

l<，o(t)) = eilpt[α(t)IO) + J evb(r， t)lv)J 
仮定ア)より、 α(t)= 0，α(t) = 1として、 2.20式を 2.19式に代入すると、

V
2 
. • ，，，.， ~ ，ab(r，t) 

b(川) = -i(τ+ら)b(r，t)-Ecost~v~:.'. ， +iEcostd;r(v) 
白 νv.

d.(v) = (vlxIO) 

となる。これは正確に解くことができ、

b川 it仰州白(叶A(t)-Aげ))

xexp叶Jdl(叶 Aμ)-A州 2+ん山

(2.20) 

(2.21) 

(2.22) 

ここでA(t)= (-Esin(t)，O，0)はレーザー電場のベクトルポテンシャルである。時間依

存の双極子モーメントを求めることが目的であるが、双極子モーメントを

x(t) = (伊(t)lxl<，o(t))

と書くと、 2.20式と 2.22式より、

x(t) = J向 山)b(r，t)+出
ここで運動量として新しい量、

p = v+A(t) 

(2.23) 

(2.24) 

(2.25) 

2.4 非摂動の高次高調波の理論

を導入すると、最終的に双極子モーメントが次のように求められる。

x(t) =イd巾ヤ{Ecost'dx(P -A(t'))d~ω - .4 (t)) 
x exp[ -iS(p， t， t')]} +凹.

rt J，'It (p -A(t")]2 
S(p，t，t') = ιdt"(一 2 一+ら)

15 

(2.26) 

(2.27) 

2.26式がレーザー電場のもとでの双極子モーメントであるが、この物理的意味を述べる。

被積分関数の最初の項Ecost'd土(p-A(t'))は、時刻t'に電子が基底状態から連続状態に

遜移する確率振臓を表す。その後電子は時刻bまで時間発展し、この時の波動関数の位相

項はS(p，t， t')となる。その間の電子の動きはレーザー電場中の自由電子の遼動で (vlxlv')

で記述される。時刻tに電子は再結合し、その確率振幅はd;(P-A(t))である。 2.26式を

pついて積分する。 Saddle-pointmethodを用いるとその結果は、

ここで、

x(t) = i J dT叶万)3/2d;(Pst(い)-A.(t)) 
x d(p，t(t， T) -Ax(t -T))Ecos(t -T)exp[-iSst(t， T)) + CC. (2.28) 

Pst(t，T) 

S，t(t，T) 

C(T) 

E[cos(t) -cos(t -T)JjT 

iL7山 .4(t'))2

(ら+Up)ァ-2Up[l -cosTJ/Tー UpC(T)cos(2t -T) 

sin T -4Sin2(T 12)IT 

以上が原子にレーザー電場がかかったときの時間依存双極子モーメントである。後はこ

れをフーリエ変換したものが高次高調波のスベクトルとなる。フーリエ変換後の式は具体

例で示す。ここではハーモニックポテンシャルを仮定した時の計算結果を示す。基底状態

の波動関数はガウシアンとなり、

<，o(x) = (竺)3/4e-
田 '/2

7r 

白= 2ら

(2.29) 
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Dipole matrix ele皿回Itは、

仰) = i申3/4i刊 2α (2.30) 
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(2.34) 

(2.35) 

となり、双極子モーメントのフーリエ変換を施すと、

X2k+l (β生)戸3ν/2 ~写2主与;F! fハ∞ぺ~~fd釘州LTべ(ト一ユ一→)3叫/β~官~匂h匂e白問仰叶g勾勾p
j九o '1ν/ 臼+ 包甘r/ρ2 

x {B(r)J，ん+2(叫O(γ))+伊 (r)el'+ D(r)!ふ+1(UpO(r)) 

+ [B(r) + D(r)e"]Jk(巧O(ァ))-iB(r)e，r Jk-1(UpO(ァ))} (2.31) 

ここで、 N:原子数、 l媒f室長、 b:コンフォーカルパラメーター、 nq.q次の屈折率であ

る。 2.35式右辺第 l項は媒質の分散、第2項は空間的等位相菌のずれによる効果を表す。

波長が短い場合、屈折率はほぼ]であるので、第1項はあまり効いてこない(式5.4参照)。

第 2~買は高調波の波商と基本i庄の波面のずれによるもので、高次ほど大きく効〈。これは

より平面波に近い状態から高調波を発生させると強くなることを示す。理想、的な場合、高

調波の光量はコンフォーカルパラメーターの3采に比例する。従って高調波の光量を大き

くしたい今回の実験ではコンフォーカルパラメーターを大きくとることが重姿である。

ここで、

O(r) 
4sin2(r/2) 

白 (r)一一一τ一一
4Upsin
2
(マ/2)

(ら+Up-!()ァニι号以斗
2sin2(r/2) 自 sin(r) 1 
一一-r2 r 2 

-2B(r)ー l十cos(r) (2.32) 

Fk(r) 

B(r) 

D(r) 

と表せる。 2.31式は 2k+ 1次の高調波の双極子モーメントを表し、 [X2k+l[2が 2k+ 1次

の高調波の先登を表す。

2.5 位相整合

今までの理論は原子1個についての高次高調波の発生についてであるが、マクロな効果

として位相整合がある [781。それぞれの原子から発生した高調波の位相が揃っているとき

に高調波が最も強く発生する。観測される高調波の光量は、前節で述べた l原子の双板子

モーメントのフーリエ変換の2乗と位相整合積分との積となる。 q次の高調波の光量は、

ゆq(x [乃[2INx2k+l[2 (2.33) 

コンフォーカルパラメークーが媒質長よりも十分長い場合、位相縫合積分は
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第3章高次高調波の観測

3.1 はじめに

高次高調波の波長範囲はレーザーの波長である可視域から軟X線領域までである。主に

紫外線と呼ばれる領域であるが、紫外線の幅は約400nmから 0.2nmと非常に広い範囲

であるためさらに細かい領域に分けて用いられることが多い。分け方にも流儀があるが本

論文では以下のように言業を用いることにする。

まず波長20011lIl以下では空気中の酸素の吸収が起こりはじめ大気中では存在できなく

なる。従ってこの 0.2nmから 200nmまでの領域の光は真空紫外光と呼ばれている。さ

らに波長 100nm以下では光を透過できる窓材が存在しなくなるため真空紫外光もさらに

細かい領域に分けられる。約 30nmから 100nmまでの領域は極端紫外領域、 0.2nmか

ら約30n阻までは車!:X線領域と呼ばれている。

このように真空紫外域である高次高調波を発生させ観測するためには真空槽の中ですべ

て行う必繋がある。この主主では最初に高次高官開放の観測のための分光器の設計、作成につ

いて述べ、この分光擦を用いた高次高調波のスベクトルを示す。軟X線領域の分光の光滋!

として高次高調波を用いる場合に高調波のスベクトルは離散的なので不利となる。これを

解消するためにチタンサファイアレーザーの集光強度を上げ、高調波発生時に同時にイオ

ン化を進行させることにより高調波のブルーシフトを起こし、高次高調波のスベクトルを

広げることにより秋X線領域で擬白色光を得ることができたのでそれについて述べる。

3.2 分光器の設計

今回は高次高官開波を観測するための非常に明るい分光器を作るという目的のみではなく

今後高裁波を用いた分光実験等に備え、高調波の次数を遊びものに当てれるようにするた

め、高曹司波を分光するとともに集光もできるスタイルにした。まず明るい分光器という観

点では従来のスリットを用いたタイプでは広がった光の一部を入射スリットで切り取りこ

の像を結イまする方法となる。これでは高剥i波の光量をスリァトによって減少させてしまう
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し、高調波を集光することは不可能となる。高官司波はレーザーの焦点から発生するので発

生した時点では点光源となっている。従ってこの点光源を分光した後に点に結fまさせるこ

とにより光の損失なしに集光することができる。

また分光し、集光する光学系にも特殊なものが必要である。 XUV、l欽X線の光は透過

する窓、材がなく、 ~ikX線は直入射では反射しない。従って分光器を設計する場合、すべて

斜入射系にする必要があり困難を伴う。今回は、トロイダルミラーと平面回折格子を組み

合わせて、集光をしながら分光をするスタイルを採用した。高調波を集光するという実験

にあわせ、ミラーと図折格子はできるだけ大きいものを使い集光効率を高くした。

高調波を発生させる非線形媒質には希ガスを用いる。波長の短い光でも密度の簿いガス

であれば透過できるからである。以前まではガスターゲットとしてパルスガスジェットを

用いて高調波を発生させていた。この場合、パルスガスジェットの繰り返しが上がらない

という問題と、レーザーに同WJをとってパルスガスジェyトを打つ必要があり、実験を難し

くする一つの原因となっていた。そこで今回は、ターゲツトとして希ガスを定常的に流し

ておき、レーザーがいつ入射しでも高調波が発生する装置を制作した。希ガスを真空槽内

に定常的に流すと、真空槽内の圧力が上がりすぎて、高調波の検出器として用いる MCP

(Microchannel plate)やEMT(Electron Multiplier Tube)を動作させられないという問題

が生じる。そこで、高調波の発生真空槽と高調波を検出する真空槽とのtlfJに差動排気を施

した。

高次高調波の検出はモノクロメータ として用いる場合は Cu-Be面のEMT、空間分解

の検出器によるスベクトログラフとして用いる場合はMCPと蛍光商の組み合わせで蛍光

をカメラでとらえる方法や、背面照射型CCD(Charge coupled device)を用いた。

lαlOmm 

図 3.1:分光器の概略図
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3.2.1 高次高調波発生機構

高次高翻波を発生させる非線形媒質には希ガスを用いる。希ガスを定常的に流し、レー

ザーが入射したときにいつでも高調波が発生するようにした(図3.2)。ターグットには希

ガスのi前たされたガス管の両側に穴をあけたものを使用した。そしてターゲyトを 3次元

で平行移動できるようにしてある。レーザ一光を集光点がガス管の中になるように集光す

る。レーザーの集光はパルス臓が 100お程度の時にはレンズを使うことができるが 30fs 

程度になると反射光学系で集光する必要がでてくる。きつい集光をする場合には軸はずし

放物面鏡、緩い集光を行う場合には球面鏡を用いた。希ガスを兵~;f曲に定常的に導くと、

真空檎内の圧力があがってしまうので、排気量の大きいターボ分子ポンプや拡散ポンプを

用いた。ターゲツトのガス管には各希ガスのボンベがつながっていて、それぞれの希ガス

が導けるようになっている。また、ターゲ 7トとして入っているガスの圧力は圧力計で測

れるようになっている。

....---
TiS las巴1・

図 3.2:高調波発生機構

3.2.2 分光

高商法の分光には回折裕子を用いて波長を選ぶ方法をとった。回折格子を用いると、こ

れを回転させるだけで波長を選択できるという性質を持つ。分光された高調波の集光の方
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法であるが、この波長領域では透過する物質が存在しないので、ミラーを使うしかない。

ミラーで集光するには様々な方法があるが、装置が大がかりにならないようにするには選

択肢は限られる。まず最もシンプルなものとして、回折格子をトロイダルにしてしまう方

法がある。トロイダルとは縦、横方向とも異なる出l率を持つ幽illiである。しかし、トロイ

ダJレは集光するには入射角が決まっているので、回折格子を回転させて波長を選ぶことは

できない。波長を選ぶには3枚のトロイダルを組み合わせる必要がある。これは非常に大

がかりとなるのみならず、アラインメントが大変になる。

また、平面図折裕子と 1枚のトロイダJレミラーを用いる方法がある。この方法はまず

トロイダルミラーに当たった光が集光されながら回折格子に当たり、波長が選択されると

いうものである。 2枚の光学系ですみ、アラインメントも比較的楽である。トロイダルミ

ラーを用いる以上、収差が存在することはさけられない。

今回は、比較的シンプルな最後の方法、つまり、平面回折格子と l枚のトロイダルミ

ラーの組み合わせを採用した。このミラーと回折格子は、 JobinEvon社製のものを利用し

た。この回折裕子は、トロイダルミラーできけられない収差を取り除くように、等間隔で

はあるが、刻みが陶線になっている特殊なものである。また、回折裕子のプレーズ波長は

15 nmで、回折する範囲は 8nm-80 nmである。トロイダルミラーの入射角は 78.51支で、

回折格子は入射角と出会I角との和が157度となっている。回折格子とトロイダルミラーの

コーテイングは金となっている。金は短波長まで反射率があるからである。トロイダJレミ

ラーの倍率は等倍率で、焦点までの距離は約 1tllである。これらのミラーと回折格子は発

生した高調波をすべて集光できるように大きなものとしていて、許容角は約40mradであ

る。この大きなミラーと回折格子を納める真空機は必然的に大きくなるが、アルミ製で、

直方体のものを制作した。外部より回折裕子の角度を調節できるようにしである。

3.2.3 :1-貴出

回折格子とトロイダJレミラーとの組み合わせで、平面に結{象するスベクトロメーターと、

集光点にス')"Jトをおくモノクロメーターとの 2ji!lりの使い方ができる。スベクトロメー

ターとして使う場合、蛍光面つきの MCPまたは CCDを結像点に置き、広い範囲の分光

像を 1度にとらえることができる。 8nm-80 n皿の波長範囲をみるには、 4回に分けてとれ

ばよい。レーザー 1ショァトの測定の場合有効である。 MCPを用いた場合は蛍光面をカメ

ラでみるので、分光器としての明るさは暗くなる。また、波長の分解能は MCPのチャン

ネルの大きさで制限されるので、あまり良くない。 CCDを用いると感度は非常によくな
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るが基本波であるチタンサファイアレーザーにも感度があるので迷光除去が必要となる。

モノクロメーターとして使う場合、結f象点にスリットを置き、回折格子を回転させEMT

で検出する。この信号をボァクスカーで積算したものをコンピューターに取り込む。この

とき、分解能はスリフトにより決まる。また、レーザーを積算してデータとするのでより

SNの良いデータとなる。スリット幅は真空槽の外部から可変であり、集光径を測定でき

るようになっている。スリット帽を変えてゆき、高調波の透過光f置を測定すると、高調波

のピームパターンをガウシアンと仮定したときの集光径がわかるのである。

3.2.4 差動排気

ガスターゲッ トをパルスガスジ工yトではなく、定常的にガスを流す方法を採用すると、

高調波の発生は簡単になるが、真空稽の内部の圧力があがってしまう。検出器に MCP，
EMT， CCDを用いるので、検出真空槽では高真空になっていなくてはならない。従って

真空機問に差動排気を施している。

高官周波発生真空槽と分光用真空檎との!切には 3桁程度の作動排気を行えるようにした。

Heで12Torr、Arで15τ'orrまで圧力をあげても、 MCPの位置で、 10-6τhrr台が保た

れるようになっている。 EMT，CCDは、 10-4Torr台で作動するので問題はない。

3.2.5 分光器の波長較正と分解能

絶対波長の較正には2つの方法を用いた。まず高調波の次数を決める程度の較正にはア

ルミの吸収端を用いた。アルミの吸収端は約15nmにあるので高調波の次数を同定するこ

とができる。用いたフィルターは、 LtL"el社のアルミ lパーセントシリコンで、厚さ 1500

λ、直径1.5インチである。このフィJレターをレーザーによるダメージをさけるためにレー

ザーの最も広がった場所、すなわちトロイダルミラーの直前に挿入した。正確な波長を決

めるためには HeIIのライマン線を波長同定に用いた(図3.3)。ライマン日，s，̂(，d，εの波

長は 303.78λ、256.32λ、243.03λ、237.33λ、234.35Aである。これらの線幅より分解能はラ

イマン白線で0.1nm (半値全幅)となった。従って λ/6.λ~ 300となった。これは高次

高調波の測定には十分な能力である。
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図 3.3:7.正光器の分解能

3.3 高次高調波の観測

スベクトログラフ、モノクロメーターの両方の方式での高調波のスベクトルを図 3.4、

3.5に示す。

用いたレーザーはチタンサファイアレーザーのマルチパス増慨を用いたCPAシステム

で、波長 745nm，パルスエネルギー 10mJ，パルス煽 100fsで尖塔出力 0.1TWの場合で

ある。スペクトログラフの場合にはMCPの蛍光をカメラでみる方式をとっているため分

解能が悪く、 79次高筑波までしか観測されなかったが、モノクロメーターの場合は 89次、

波長にして 8.4nmまで観測できた。この短波長の限界は回折格子の回折効率による。反

射率、回折効率、検出器の量子効率等を考慮した較正後のスベクトルを図3.6に示す。縦

軸は 1パルス当たりの絶対光量に換算してある。トロイダルミラーにより集光されたKrF

レーザーの5次高調波の集光径を測定したところ半値全阪で1101，mとなった。これから
集光強度は 0.1MW/cm2と見積もれる。このスベクトルを取ったときに比べ現在では高

調波の光量は 2-3桁強くなっている。

3.4 高次高調波による軟X線擬白色光発生

3.4.1 自己位相変調の理論

高次高調波を車kX*最領主主の分光の光源として用いることを考えると、高調波は特定の波

長に限定されるという欠点を持つ。これを解決するためにレーザーのスベクトルを広げ

3.4. 高次高割波による軟X線擬白色光発生 25 
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図 3.4:MCPを用いて観測した高次高調波のスベク トル
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くのでプル シフトを起こすことによりスベクトルが広がる。高次高調波発生の場合は

ターゲットは希ガスであるために希ガスの屈折E事変化となる。

1長光強度が非常に大きくなると希ガスは電場によりイオン化を起こし始める。このこと

により希ガスは光カー効果とは異なる屈折率変化を起こす[79J.イオン化が起きるとプラ

スマが増加する。プラズマの屈折率nは次式で表される。
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ここで、 ωoはレーザーの周波数、仰はプラズマ周波数、 noは電子密度である。よって
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図3.6:高次高調波の補正後のスベクトル
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n 田 I-E函示WO

となる。これは電子の数が増えると屈折率が下がることを意味する。つまりイオン化が進

むような集光強度ではパルスの立ち上がりでイオン化が進行するために屈折率が下がって

(3.5) 

ることにより高次高調波のスベクトルを広げて隣の次数とつなげ、擬白色光を得る実験を

ffった。ここではまず自己位相変調の理論について述べる。

一般にレーザーの集光強度が大きくなると自己位相変調によりスベクトルが広がる。自

己位相変調とは媒質の屈折率が光の強度に依存し、光強度が時刻と共に変化するパルス中

では時刻と共に屈折率変化が起き、スベクトルに変化を受けることである。

周波数シフトを式で表すと

ゆき、スベクトルはブルーシフトすることになる。

AωωQ_ r 8n~l ， t) 
d 一一一-- c Jo 8t-

(3.1) 

プラズマの再結合にはパルス幅以上の時間がかかるためパルスのたち下がりでは電子密

度に変化がないので屈折率変化は起きない。従ってレ 7ドシフトは起きない。さらにイオ

ン化が起きた後は高次高調波の発生効率が下がるため高司司法のスペクトルに与える影響は

ブルーシフトのみとなる。

このようにレーザーの集光強度が上がったときにレーザーのスペクトルは光カー効果に

よるレァドシフト、ブルーシフトとイオン化によるプルーシフトが同時に起こることにな

る。また、高調波の発生機構からのプルーシフトも起こる (AppendixC参照)。

と表される。 n(l，t)は屈折率でn(l，t) = n(t)のとき、

Aω ー
ω08η(t)
一一-
c 8t 

3.4.2 実験装置

(3.2) 

n = no+η2[ (3.3) 

この実験で用いたレーザーシステムはチタンサファイアレーザーのCPAシステムでパ

ルス幅22fs、ピーク強度 22TWの出力を出す能力がある (図3.7) [24)。このレーザー

パルスを中心波長803nrn、パルス幅25fsで用いた。パルスエネルギーは最大で 121mJ 

で運転した。実験配置図を図3.8に示す。このパルスを f=500mmの球商鏡で集光した。

焦点には 7mmの厚さのガスチュープを置き中に希ガスを満たす。発生した高調波は基本

波を除去するためにピームスプリッター [80Jへ導かれる。このビームスプリッターは高次

高調波を反射し、基本波の 99.2%と 3次高調波の 96%を透過するようになっている。高

となる。

光カー効果で自己位相変調を受ける場合には集光強度を Iとすると、

の屈折率変化を受けるため、レーザーの集光強度が大きくなると屈折率が大きくなりパル

スの立ち上がりでレッドシフトを起こし、パルスのたち下がりで屈折率が小さくなってゆ
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調1庄は 3.2節で作成した分光器に若手かれる。今回は検出器は背面照射型 CCDを用い、ス

ベクトロメーターとして使用した。
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実験結果

ターゲァトを Krとしたときの 25次から 43次高調波のスベクトJレのレーザーのパルス

エネルギー(集光強度)依存を図3.9に示す。パルスエネルギーが8.7mJの時には離散的

に高調波がでているのに対し、 61.0mJの時には擬白色光になっている。 61.0皿Jのl時に

は高調波スペクト Jレが8.7mJの時に比べ1nm程度ブルーシフトしている。これはパルス

エネルギーが増えるとイオン化が進行してより大きなプJレーシフトを起こすためである。

クリプトンガスを用いたときの高調波スベクトルのガス庄依存を図3.10Iこ示す。プfス圧

が 15.8τbrrの時には次数と次数の問がつながっていて擬白色光となっている。この場合

もガス庄が 15.8Torrの時には 2.8TOlTの将と比べてスベクトルが lllm程度ブルーシフ

トしている。これは式3.2よりガスの密度がt替えると屈折率変化が大きくなるためである。
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図3.9、図 3.10より高調波スペクトルはブルーシフトしていることが分かる。これより

このスベクトル幅広がりは通常の光カーガJ呆によるスベクトル変化ではなく、レーザーパ

ルスの立ち上がりのイオン化による自己位相変調が支配的であることが分かる。基本波の

スペクトルもレーザーのエネルギーを変えて測定した(図 3.11)。確かにレーザーのスペ

クト Jレが希ガスに集光された後にプルーシフトしている。点線はイオン化を考慮、した自己

位相変調から予恕される計算値である。

聯，X線擬白色光の応用としてアルミニウム薄膜の透過率の測定をした(図3.12)。これ

は 15∞λアルミニウム薄膜を透過させない時の高調波の光量に対する透過させたときの
光量の割合である。通常の高調波では波長が離散的なためなめらかな透過率曲線を得るこ

とはできないが、擬白色光とした本実験では26n皿 -36nmの範闘で長波長ほど透過率が

下がる透過率曲線を得ることができた。今までは軌道放射光を用いないと測定できなかっ

たものである。カタログ値と比較してみると、やはり次数と次数の問で高調波の光量;の小

さいところでノイズの大きい部分があるが、絶対値を含めて良い一致を示していることが

分かる。これからこの波長領域で分光の光源として高調波が使用できることが分かる。

図 3.7レーザーシステム
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図 3.8:自己位相変調実験配置図
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この様に高調波を発生させる際に集光強度を上げることによりスベクトルを広げる方法

により擬白色光を発生させたわけであるが、実は超短パルスレーザーの高次高調波のスベ

クト lレは高次になると必然的につながる。基本波の波長、スベクトル帽を λ、Aλ、n次の

波長、スベクトル幌をん、 Aんとして、摂動を仮定すると Aん =6.>./(nゾ石)となる。こ

の式は高次でも摂動が使えると仮定しているが例えば9次以降ではプラトーになりスベク

トル幅がAん=6.λ/(nV9)となると仮定できる。隣の次数とスベクトル幅との比は、

(3.6) 

となる。この比が1となると隣の次数とスベクトルがつながることになる。例えば入=800

nm、6.>.=4011mの時には n=118となる。 λ=800nm、Aλ=80nmでは 11=58、つまり 59

次以降では連続スベクト Jレになる。このようにレーザーのスベクトルが広くなると比較的

低次でも逮続光が発生することが分かる。本実験では 2011m -40 nmと長い波長でiili続

光が発生したことに意義があることになる。
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図 3.10高調波スペクトルのガス圧依存
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3.5 結論

0.4 

高次高調波の担1)定のため極端紫外、聯:X線領域の分光器を制作した。高次高調波を作成

した分光器で観測し、チタンサファイアレーザーの 89次、波長にして 8.4n阻まで観測

した。

高次高調波のスベクトルを広げ、 20nm-40 nmのi箆闘で擬白色光を得た。この擬白

色光を用いアルミニウム薄膜の透過E容を測定した。これにより今後、高次高調波を用いた

軟X線超高時間分解分光に期待できる。
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図 3.12:アルミニウム薄膜の透過率測定
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第4章 交差相関法による高次高調波のパjレス

幅測定

4.1 はじめに

高次高調波の諸性質はほぼ解明してきたが、パルス隔はまだ測定されていなかった。こ

れは非線形結品やガスの3光子吸収、 sclfdifractionによる自己中日開法が使えるような紫

外領域では超短パルスの測定法が存在するが[81][82)[83ト非線形結晶の使えない極端紫

外や軟X線領域での超短パルスiRIJ定方法がなかったことによる。

さて、高次高調波のパルス幅は低次については摂郵J論から簡単な予想ができる。レー

ザーノ勺レスの電場の時間波形を

E(t) =Ae-長 (4.1) 

とすると、

n次の高調波の電場は基本波の電場のn来に比例するとしたとき、 π次高調波の電場

En(t)は、

，2 
En(t) = Aπよ市万戸 (4.2) 

となるので、 n次高調波のパルス隠は基本波の1/、/石倍になることが分かる。これは摂

切J論が適用できる低次の高調波に有効であると考えられる。このように lつの次数のパル

ス幅を測定するとすでに超短パルスの極端紫外先が発生し、さらに複数の次数を重ねるこ

とにより 1fsを切るようなアト秒パルスを作ることが出来ると予想される。

高次高調波のパルス幅はこのようにま喜本波よりも短くなると予怨されるので、超短パJレ

スを作る意味でも測定手段を確立することは重要な課題となっていた。

高次高翻波のパルス幅測定は、 1992年に50psのガラスレーザーの9次高調波のパルス

幅がX線ストリークカメラで測定され、 25psという結果となった (84).これがこれまで
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に判明している高次高調波のパルス侭では唯一の値であった。ストリークカメラでのl時間

分解能は可視域で 200fs、X線領域で 2psである [85Jo

高次高調波以外の真空紫外領域でのパルス幅測定はいくつかの方法で行われている。 Sher

らはレーザープラズマからの軟X線のパルス幅をクリプトンの吸収線の変化を用いたポン

プープロープ法でピコ秒領域で測定した [86J。これにより 15psというパルス幅が測定さ

れている。この方法は非常に広いスペクトルを有するパルスには効果的であるが高次高調

波のスベクトル程度では殺しい。 Schinsらはレーザープラズマからの軟X線のパルス簡を

オージェ過程を用いて観測した [87J。観測されたパルス幅は 0.7psである。LeBlancらは

4光波混合により発生した 147nmのVUV光のパルス帽をイオ ン化による屈折率変化を

用いて測定し、パルス悶850fsを得ている [88J。

フヱムト秒の極端紫外、軟X線パルスのパルス幅測定法には自己相関法と、交差相関法

とが考えられる。自己相関法を用いるためには高次高調波による非線形光学効果を測定す

る必要がある。交差相関法を用いる場合には高次高調波と他の超短パルス光i原との相互作

用を起こせばよい。よって自己相関法に比べ、高調波のピーク強度が低くても測定可能と

なる。前節で実験により求まった 9 次高調波の集光強度はわずか~ 0.1 MW/cm2であっ

た。この集光強度では高翻波だけで非線形光学効果を起こすことは難しい。多光子吸収に

よるイオン化の確率は Keldysh-Faisal-Reiss(KFR)理論(第2.2節参照)によって計算で

きる。例えば波長88nmで集光強度0.1MW/cm2の時に Krの2光子吸収によるイオン

化確率は1O-21/pu]seであり、 10Hzレーザーを用いた場合ターゲットの原子の個数を考

えても l年に1個イオンが出来るかどうかである。これでは2光子吸収を用いて自己相関

法でパルス幅を測定することは出来ず、この段階では交差相関法によりパルス隠を測定せ

ざるを得ない。さて、交差相関で用いる高調波の光子lっと他のレーザーパルスの l光子

とで起こす非線形現象には、耳目周波光混合、差周波光混合、 2光子イオンイヒ等が考えられ

るが、本軍きではチタンサファイアレーザーの器本波をポンプ光として希ガスターゲットの

状態を変え、高調波のプロープで測定するという手段を使い、今回我々はフェムト秒領域

での高次高調波のパJレス幡測定を行った。

4.2 交差相関法の原理

本実験では中性原子のクリプトンとクリプトンの l価イオンとでの高調波の吸収係数の

追いを利用してチタンサファイアレーザーの9次高調波のパルス幅をポンプープロープ法

を用いて測定した。この測定法の原理は以下の通りである。

4.2. 交差相関法の原理

Jonizalion Energy of K/ 

lonization Energy of Kr 

Ground Stale 

7th hannonic 
(IO.geV) 

24.6 eV 

14.0eV 

9th hannonic 
(14.1 eV) 

図 4.1:I<rのエネルギー準位図

39 



40 第 4 章交差相関法による高次高調波のパルス幅担IJ~ 4.2. 交差相関法の原理 41 

チタンサファイアレーザー(波長795nm)の9次高調波の光子エネルギーは 14.1eV 

である。クリプトンのイオン化エネルギーは 14.0eVであるため9次高調波は中性原子の

吸収係数のもっとも高い領域になる。一方クリプトンの1価イオンのイオン化ポテンシャ

ルは 24.6eVであるため、 9次高調波はクリプトンイオンに吸収されない(図4.1)。

従ってポンフ.光をクリプトン原子のイオン化に用い、プロープ光を 9次高調波とすると、

ポンプ光より先にプロープ光が来ると 9次高調波は中性のクリプトン原子に吸収され、ポ

ンプ光が先にクリプトンに入射されるとクリプトンはイオン化されプロープ光が透過する

ことになる。ポンプ光によるクリプトンのイオン化はポンプ光のパルス憾に比べ十分に早

い時間で起こるためポンプはプロープを透過させるための早いスイッチとして働く。遅延

時間を変化させながらプロープ光の透過率を測定することによりプロープ光のパルス幅が

測定できることになる。

図4.2:交差相関法の原理図 1
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図4.2、図4.3に実験の原理図を示す。ポンプ光のある時刻でイオン化が起き、その時事IJ

以降の9次高翻波は透過する。従って遅延時間を変えてゆくと 9次高調波の積分波形が得

られることになる(図4.3下の実線)。ホ・ンプ光がプロープ光に対して十分に早い時刻に

入射した場合、再結合が起こるため、透過率は下がってゆくことになる(図4.3下の一点

鎖線)。

TimeDelay 

図 4.3 交差相関法の原理図2
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4.3 レーザーシステム

この実験で用いたレーザーシステムはチタンサファイアレーザーの CPAシステムで再

生増隠されたパルスをマルチパス増幅する方式を用いている。波長は 795n皿、パルス帳

は300fs、パルスエネルギ-20 mJである。

4.4 実験装置

実験配置図を図4.51こ示す。レーザーシステムから出てきたパルスを半透鏡を用いて2

つのパルスに分ける。一方のパルスはプロープ光である高次高調波発生に用い、パルスエ

ネルギーは約 8mJである。 f= 300 mmのレンズで希ガス中に集光する。高調波発生用

の非線形媒質にはキセノンを用い、圧力は 2~3 To口とした。これはキセノンを用いると

他の希ガスに比べ低次の高調波が強〈発生し、この圧力が9次高調波に最適であるためで

ある。発生した高次高調波のうち 9次のみをクリプトンガスに集光することが望ましいが、

次数を選ぶためにフィJレターや回折格子を使用すると高調波の光量が減ってしまうことと

高調波とポンプ光のクリプトン中での空間的な重なりのアラインメン トが非常に困難なた

めに発生した高調波と残りの基本放を全てクリプトン中に集党した。半透鏡で分かれたも

う一方のパルスはポンプ光として用い、遅延をつけてからクリプトンガスに f= 700 mm 

のレンズで集光し光スイァチとする。パルスエネルギーは8m.J程度である。ポンプ光と

プロープ光は相互作用領域で 2.4皮の角度で交差する。ポンプとプロープとの時間的、空

間的重なりは対物レンズを用いて干渉縞を観測することによりあわせた。クリプトン中で

のポンプ光の集光サイズは 150μmで、プロープ光の 100μmに比べ大きくなっている。

クリプトンでの集光強度は約1.5X 1014 W /cm2となる。高調波の集光には金コートのト

ロイダルミラーを使用した。クリプトンはパルスガスジェットにより真空機内に供給した。

パルスガスジェットは背圧を 1気圧として用い、このとき真空槽内には約5Tonのクリプ

トンが存在する [92]。透過した高調波のうち 9次のみを分光縫い.MinutemanModel 302 

VM)で選ぴ透過率の測定をするスタイルにした。検出には電子士官僚管を用い、得られた

信号をボックスカー積分器により積算した。

この実験配置には問題がある。それはプロープ光と共に高調波を発生させたチタンサ

フ7イアレーザーがやはりクリプトンに集光されクリプトンからも高次高調波が発生して

しまうことである。クリプトンに集光する前にフィルターを入れることにより基本波を除

去することは出来るが高調波の光景も少なくなってしまうため今回はそれが不可能であっ

た。このように計りたいキセノンからの高調波の透過光に加えて不必要なクリプトンから

4.4 実験装置 43 
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図 4.4:レーザーシステム
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の高翻波が韻1)定に乗ってしまうため、この 2つの成分から不必要なクリプトンからの高調

波を引き算することにより求めたい高調波の透過率変化を算出する方法を採った。

実験結果4.5 交差相関法による高次高調波のパルス幅isiJ定第4]者44 

∞一司
'H

実験結果

測定結果を図4.6に示す。
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図'1.6:9次高調波の透過率変化l

機執が遅延時間で縦軸が高調波の光量となっている。高調波の光量は9次を分光器で選

んだ後にEMTで検出し、この信号をボックスカーで積分したものをコンピューターに取

り込んで測定した。キセノンとクリプ トンの両方から高郡波が出ているときの波形が上段

(ム)で、クリプトンから出た高調波の波形が中段(口)で示されている。これはク リプト

ンイオンの生成を遇した二つの基本波の相関を表している。ポンプ光が入射するとクリプ

トンはイオン化されプロープからの高調波の発生効率が下がっている。この遅延0秒での

鋭い傾斜が基本波のパルス幅を表していることになる。パルス波形をガウシアンと仮定す

ると基本波のパルス隠は 310色となる。ポンプ光の入射後時間が経ってからプロープが入

射すると高言明波発生が回復している。高調波の回復li指数関数でフイツテイングでき時定
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図4.5:実験配置図
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数は2psとなった。キセノンからの高調波信号を含む上段の高調波の光量は当然クリプト

ンのみの中段に比べ大きな値となっており、上段から中段を差し引いた波形が下段(・)

で示されていて、これが欲しいキセノンで発生した高調波の透過率変化を示す。
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関4.7:9次高調波の透過率変化2

図4.6の下段のみを示したものが図4.7である。遅延時間O秒のところでポンプ光とプ

ロープ光が時間的に重なっている。この透過率の立ち上がりが9次高調波のパルス備の積

分になっている。立ち上がりをガウシアン波形の積分でフイツティングし、微分をするこ

とにより下に示されるガウシアン波形を得る。これにより 9次高調波のパルス幅260fsを

得た。これは時間分解能によるデコンポルーションをしていないものである。時間分解能

については次節でふれる。後半のややゆっくりした吸収の回復はクリプトンの状態が9次

高調波を再び吸収するようになっていく過程を示している。指数関数でフイッテイングす

ると図4.6中段と同様、時定数2psが得られた。同様に 7次高調波について透過率変化を

測定したものが図4.8である。この場合には遅延時聞に対して 7次高翻淡の透過率変化は

ない。つまり 7次高調波は中性のクリプトンでもクリプトンイオンでも吸収されずに透過

していることが分かる。これは 7次高調波の光子エ耳、ルギーがクリプトン、クリプトンイ

オンの両方のイオンイヒエネルギーよりも小きいため吸収断面積に変化がないためである。
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図4.8:7次高郡波の透過率変化

4.6 考察

4.6.1 時間分解能

まずこの交差相関法によるパルス幅測定の時間分解能であるが、ポンプ光によるクリプ

トンのイオン化がプロープ光の通過する領域にわたって完了するのに要する時間となる。

まずは空間を考慮せずにイオン化が完了する時間の見積もりをする。パルスの時間波形を

考えたときにイオン化確率は単位時間当たりで与えられる。つまり、確率的に一つの原子

が完全にイオン化するのにはある時間を要する。原子のイオン化のモデルにはトンネルイ

オン化と多光子イオン化とがあるが、クリプトンがチタンサファイアレーザーでイオン化

するときには多光子イオン化のモデルを当てはめるのがよい近似となる [89JoKeldyshの

理論によると、単位時間当たりのイオン化確率は 2.3式から求められる。例えば波長795

nmで集光強度1.5X 101-1 W /cm2を考え、レート方程式によりイオンの割合を計算する

ことが出来る。計算結果を図4.9に示す。

これよりクリプトンの中性原子の割合が 90%~1O%となる時間は約 50 fsと見積もるこ

とが出来る。次に空間を考慮するとポンプ光とプロープ光とが2.4度の角度を持って交わっ

ていることによりプロープ光が通過する領域の端と端では約15fsの時間差が出来る。さら

にポンプ光の集光強度の空間分布があるために光車s上では集光強度が強いために早い時刻

にイオン化が進むが端の領減では集光強度が弱いためにイオン化が起きる時刻が遅れる。
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図4.9・クリプトンのイオンイヒレートの計算

ポンプ光の集光領域を十分大きく取りプロープ光に比べて広い領域でイオン化を起こすこ

とが出来れば集光強度の空間分布は考慮しなくても済むが実際はレーザーのエネJレギーが

限られているためポンプ光もある程度集光をきっくせざるを得ない。このようにイオン化

に要する時間で集光強度の空間分布を考慮したものとポンプ光とプロープ光との交差角度

によるものとのこつがこの交差相関法での時間分解援を決める。この実験の場合商j者が大

きくパルス幅の半分程度はあると考えられる。他にもデータを蓄えるプロセスでも時間分

解能が制限される。本実験では透過率l点を得るのにレーザーパルス 10ショット (1s)の

積算をしている。一方遅延は 14.2μm/sでかけてある。従って 1点につき 24fsの分解能

となる。これらの分解能を考慮すると 260fsよりも短いパルス幅が得られるであろう。

4.6.2 ポンプ光が先行したときの透過率変化

図4.6をみると上段、中段ではポンプ光入射直後にプロープ光が入射すると高調波発生

は抑制されるがこの抑制は数psでまた回復する様子が分かる。また、下段を見ると高調波

の透過率はポンプ光入射直後は確かに高くなっているが数ps経っと透過率が下がる。こ

の数psの緩和の原因を考察する。

ポンプ光でイオン化が起き、この状態が失われる過程は再結合過程であると考えるのが

自然である。再結合過程を見ているとするとポンプ光入射直後にはイオンとなっているた

4.6 考祭
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めに高調波の発生効確は下がり高調波の発生は抑制されまた、イオンなので高翻波の透過

率は上がることになる。再結合すると中性原子となるので高調波は発生するようになり透

過率も下がるという説明になる。再結合過程には主に再結合をした時の余剰エネルギーを

光として放射する 2体再結合と他の電子に与える 3体再結合とがある。 2体再結合レート

βはSeatonらによって、

?官.1/2e4 • ，仇
s = 沼石戸川0.43+ lnλ+ 0.469入4可[cm6s-1J (4.3) 

入 =χz_;/Te (4.4) 

と与えられている [90]。ここでmeは電子の質量、 Teは電子温度、 eは素電荷、 χz-，はz-i
価のイオンの電離エネルギーを表す。 3体再結合レート白は以下のように与えられる [91J。

S 2.15 x 1O-6Te-3/2exp(_u)/u2[cm3s-1] 

白1.66x 1O-22Te-3/29iexp(u)S[cm6s-1J 

u = χo/Te 

(4.5) 

(4.6) 

(4.7) 

ここでSは衝突イオン化レートであり、白は3体再結合レートをあらわす。 Te[eVJは電子

温度であり Xo= 14.0/n2[eVJ、nは主量子数、 9iは統計的重撃である。希薄なプラズマで

は2体再結合、密度の高いプラス:"では3体再結合が支配的となる。本実験でのプラズマ

密度ではf走者が支配的となる。 3体再結合を用いて本実験条件での再結合時間を見積もる。

電子温度を 1-10 eVとすると n=9への再結合であれば0.5-5 psとなり、-2 psとい

う時間の説明は付〈。ただし電子が上準位いるときの高次高調波の発生効率は解っていな

い。よって 2psで高調波発生が回復するためには励起状態からの高調波の発生効率が基

底状態にある場合と同等であるか、基底状態まで2psで脱励起するかのどちらかとなる。

上準位に再結合した電子が下の準位に落ちてゆくには二つの過程がある。衝突脱励起と、

光の放射を伴う脱励起である。ここではクリプトン原子の上準位寿命の計算ができないた

め、基底状態まで落ちているかどうかは判断できないが、 Gloverらの計算ではヘリウム

の2価が20eVの電子と再結合して下まで寄与ちてゆく時間を 5psと計算している [103]。

従って我々の結果2psもオーダーとしてはあり得る値であると考えられる。我々の実験

条件では通常の計算結果よりも早〈再結合、脱励起する要因もある。今までの計算は全て

電子の温度をマックスウェル分布として扱っている。ところが我々の場合にはクリプトン

原子をチタンサファイアレーザ でイオン化しているために多光子イオン化が起こってい

る。よって電子の持つエネルギーは光子エネルギー以下のピークを持ち、 ATIスペクトル
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が続〈形となっているであろう。これはマックスウエJレ分布とは異なり低温の電子が多い

分布となる。これにより早い再結合時間が得られたものと考えられる。

また、何らかの原因でポンプ光の集光強度が上がっていなかった場合にはポンプ光でイ

オン化ではなく高励起状態と基底状態とのコヒーレン トなE重ね合わせ状態ができている可

能性もある [93][94] [95] [96] [97]。この状態では蕊底状態に比べ9次高調波の透過率は大

きくなり、高調波発生の効率も下がるであろう。何故ならクリプトンに対する 9次高調波

の吸収係数は電子が基底状態にいるときに最大となり、高励起状態にいる原子は高次高調

波を発生する前に l光子でイオン化を起こしてしまうからである。この状態へとクリプト

ンが変化していたとすると 2psの緩和はどのように説明されるであろうか。本実験のよ

うにポンプ光の集光強度が高い場合、大多数の上懲位がACStarkシフトにより多光子吸

収に共鳴を起こす。すると基底状態と高励起状態とのコヒーレントな重ね合わせ状態は多

数できることになる。そしてこの状態は分極を作ることになるが、 1))めのうちはそれぞれ

の位相が揃っているために分極は最大となっており、時間と共に位相情報を失い緩和する

であろう。

他にはポンプ光により多数の上準位状態の重ね合わせにより形成される電子の波束の時

開発展を見ているという可能性もある [98][99] [100] [101] [102]。この様な可能性がある

が、やはり再結合を示しているとするのが自然である。いずれにしてもポンプ光でクリプ

トン原子の状態がスイッチされ、高次高調波の透過率が素早く変化するという仕組みを用

いて高調波のパルス幅を測定していることになり時間分解能は変わりない。

4.7 結論

ポンプ光によりクリプトン原子の状態を変化させ高調波の透過率を上げることにより高

調波のパルス幅を測定することに成功した。これは高調波と基本放との交差相関になって

いる。交差相関により高次高調波のパルス胞をフエムト秒領域で観測したのは本実験が初

めてである。今回期せずして得られた高調波の透過率の回復の現象は低温プラズマの再結

合過程であると思われるが、他の要因も考えられる。
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第5章 自己相関法による高次高調波のパルス

幅測定

5.1 はじめに

第4章で述べた交差相関法による高調波のパルス幅測定の分解能はおおよそポンプ光の

パルス隔の半分程度であり、ポンプ光よりも十分に短いパルス臓を測定することは困難で

ありかつ、ポンプ光のパルス隠が十分短くなってもポンプ光とプロープ光との交差する角

度により、 4.6.1節で述べたように 15fs程度の避けることのできない分解能が存在した。

Gloverらは高翻波と基本波によるイオン化に於ける電子分光による交差相関法で23次高

調放のパルス幅50fsを観測したが[104トやはりデコンボルーションの過程に不確定さが

残った [105][106J。これからの高調波に関する研究の一つの大きな流れに 1フェムト秒を

切るようなア ト秒領域のパルスを発生させるということが挙げられるが、これについては

様々な理論的予測がされており [64][65]、最大の問題点はそのようなアト秒の極端紫外光

をどのように測定するかにあった。従って交差相関法よりもl時間分解能のよい自己相関法

によって極端紫外領域の超短パルスを測定する方法を確立することは非常に大きな意味を

持つ。自己相関法によりパルス幅を測定するには極端紫外領域で非線形光学効泉を観測す

る必婆がある。今までの極端紫外光は希カ・スランプや軌道放射光により得られていたので

ピコ秒を切るような超短パルスはなく、従って非線形現象を起こすほどピーク強度が高く

はなかった。よってこの波長領域の非線形現象は未知の領域であった。波長 100凹 1を切

る筏端紫外領域では光を透過できる物質がないので非線形結晶は使えないため非線形媒質

としてはガスを用いるか国体の表面を用いざるを得ない。今回我々はヘリウムガスを 9次

高調波により 2光子イオン化させることにより極端紫外域での非線形現象を観測し、これ

を用いてチタンサファイアレーザー(パルス幅34fs)の9次高調波のパルス帽を自己相

関法により測定し、パルス幅27おを得た。
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5.2 極端紫外領域における非線形光学効果の測定

5.2.1 非線形光学効果のために

自己相関法でのパルス幅測定に必要な非線形現象にはいくつかの候補が考えられる。ま

ずは希ガスを非線形媒質として用いる高調波の第3高調波発生。次に国体の表面を非線形

媒質として用いる表面第2高調波発生。これらはどの高調波の次数でも非線形媒質を変え

ずに観測できる利点を持つが測定は光を分光して検出する必要があるため検出の感度が上

がらない欠点を持つ。また、希ガスをターゲ yトとして高調波を 2光子吸収させイオン化

を起こさせるという非線形現象も候補に挙がる。こちらは非線形を起こさせる波長がガス

の種類で制限されるという欠点があるが、検出が生成されたイオンや派生した光電子でで

きるため検出感度が優れている。当研究室ではイオン分光器の方が優れているため今回は

高次高調波による希ガスの2光子イオン化をイオンを検出する方法で行った。高次高調波

の光子エネルギーと希ガスのイオン化エネルギーとの関係を表5.1、5.2に示す。これらに

よりどの希ガスを用いた場合にどの次数の高調波が2光子イオン化を起こすかが決まる。

次数 光子エネルギー (eV)I 
3rd 4.65 

5th 7.75 

7th 10.85 

9th 14.0 

11th 17.1 

13th 20.2 

15th 23.25 

17th 26.35 

表 5.1:チタンサファイアレーザー (波長800nm)の高調波の光子エネルギー

ガス種 イオン化エネルギー (eV) 2光子イオン化を起こす次数

ヘリウム 24.6 9-15 

ネオン 21.56 9-13 

アルゴン 15.75 7-9 

クリプトン 14.0 5-9 

キセノン 12.13 5-7 

表 5.2:2光子イオン化を観測できる次数
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表5.1、5.2を見ると高調波の2光子イオン化は観測したい次数によって適当なガスを選

ぶことにより 5次から 15次まで観測できることが分かる。例えばヘリウム、アルゴンの

イオン化エネルギーに対する 7、9次高調波の光子エネルギーを図5.1に示す。ヘリウムを

用いると 9次以上の高調波は2光子吸収を起こしイオン化が起きるが7次高調波では 2光

子ではイオン化させることができない。アルゴンを用いると 7、9次共に 2光子吸収でイ

オン化が起きる。

He Ar 

15.8 eV 

図5.1・7、9次高調波の 2光子イオン化

高次高調波の2光子イオン化を観測するためにはいくつかの達成すべき問題点がある。

第ーには 2次の非線形現象は集光強度の2釆に比例するため高次高調波の集光強度を上げ

ることである。第こには観測されるイオンはターゲツトである希ヵ・スの省、度に比例するた

めに其空機の中にできるだけ高密度の希ガスを供給する必要があることである。また、希

ガスのイオン化が高次の高調波では I光子で起こり、低次の高調波が混ざると低次は強度

が強いため3光子吸収以上の非線形によりイオン化が起こる可能性があるため高調波の次

数を選ぶ必要がある。つまり高調波の次数を観測したい次数周辺に絞って希ガス中に築光

する必要がある。これらの問題点をクリアして初めて高次高調波の非線形現象を綴測する

ことカずできる。

5.2.2 高調波の高強度化

まずは高次高調波の発生効率を上げ、高調波の高強度化をはかった。高次高調波の発生

は通常レーザーの焦点で希ガスと相互作用をさせて行うが、レーザーシステムの大幅な向

上があったため焦点から離れたところで高郡波を発生させることができるようになった。

高次高言開放の発生効率はレーザーの集光強度がある程度の強さになるとfi!f日する。よって
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焦点から離れたところではレーザーが希ガスと相互作用をする体積が大きくなるため高調

波の光量は増大する。あまり離れすぎるとレーザーの集光強度が下がりすぎ高調波の発生

効率は下がる。まずは希ガスの充填してあるガスチュープの焦点からの距離 (1)を変え、

9次高調波の光量を測定した(図5.2)。測定結果を図5.3に示す。

L 

図 5.2:光量の増大の配置図

焦点にガスチュープがある時に比べ焦点から 20mm離したところにガスチュープをお

くことにより 2桁高調波の光量の増大させることができた。レーザーのエネルギーが44

mJの時に 9次高調波のエネルギーは 50nJとなった。

5.2.3 次数選択

高調波の非線形現象を観測するためにはどの次数によってイオン化が起きたのかを判断

するため次数を選ぶ必要がある。 1光子でイオン化してしまうような高次の高調波を除去

しなければならないし、基本波や3次高調波を除去しなければこれらを複数吸収してイオ

ン化を起こしてしまう。次数を選ぶ方法でまず考えられるのが回折格子によって選択する

方法であるが、例えば第3章で制作した分光穏を用いると高調波のパルス臓は数100fs程

度に伸びてしまう。これでは非線形光学効果は起こりにくくなり又、パルス幅の測定には

ならない。それではフィルターを用いるとどうなるか。比較的低次の高官司淡を選択するに

はInフィルターを使うことができる。この場合9次から 13次程度を選択することができ

5.2. 極端紫外領域における非線形光学効果の測定
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図 5.3 ガスチュープの位置に対する 9次高調波の光量
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るが透過率は 10%程度に落ちてしまい非線形効果を測定するには適さない。この波長領

域では透過する物質が金属の薄膜のみであるのであとは物質の反射特性を用いて波長を選

択するしかなく なる。様々な物質の反射率の波長特性は誘電率の実部nと底部kが分かれ

ば次式により計算することができる [107]。

R， 

R" 

wh町巴

2α2 

2bZ 

α2 + b2 _ 2acosi + cos2i 
α2 + b2 + 2αcosi + cos2 i 
Red+ b2 - 2asin i tani + sin2 i tan2 i 
sα2 + b2十2αsini tan i + sin2 i tan2 i 

[(n2 _ k2 -sin2 i? + 4n2k21'/2 + (n2 _ k2 _ sin2i) 

[(π2 _ k2 _ sin2 i)2 + 4n2k21'/2ー (η2_ k2 _ sin2i) 

図5.4に様々な物質の直入射反射率の高調波次数依存を示す。

(5.1) 

これを見るとアルミニウムの反射率が高次の高調波を除去する目的に適していることが

分かる。 9次までは 8割以上反射するのに対し、 11次以上は反射率がほとんどない。アル

ミニウムに Mgむをコーテイングした鏡を用いると MgF2は9次以上の高次の高調波を吸

収してしまうため9次以上の高調波の反射率はなくなることになる。つまり、アルミニウ

ム鋭と MgF2コート付きアルミニウム鏡を用いることにより 9次高調波までを反射する光

学系と 7次高調波までを反射する光学系が組めることになる。この2つの光学系の違いを
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5.2. 径端紫外領域における非線形光学効果の測定

見ることにより 9次高調波の役割が明確になる。従ってアルミニウムの反射特性の有用性

により用いる高翻淡の次数は 9次にすることにした。あとは基本波と 3次高調波をいかに

除去するかである。 800nmのチタンサファイアレーザーの3次高調波の波長は 267nmで

あるためこの波長領域ではまだ誘電体多層膜の抗反射膜が存在する。一方斜入射光学系で

は高次高調波は反射E容がある。従って斜入射で基本波と 3次高調波は抗反射膜により透過

し、高次高調波は反射するピームスプリァターを作ることができる。高次高調波の反射率

特性の良い材料である 2酸化:f;E素を表商に用いた 2酸化珪素と 2酸化チタンとの組み合わ

せを使った誘電体多層膜のビームスプリッターを用いることにより基本波の 99.2%、 3次

高官時~i皮の 96 %、 5次高調波の一部を除去することができた。

このようにアルミニウム鋭とビームスプリッターとを用いることにより 5次の一部、 7

次、 9次高調波を選ぶことができる。このときターゲツトをアルゴン、ネオン、ヘリウム

を用いるとこれらの2光子イオン化を測定することができる。またMgF2コート付きアル

ミニウム鏡とピームスプリッターとを用いることにより 5次の一部、7次高調波を選ぶこ

とができる。(図5.5)
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図 5.5:高調波の次数に対するアルミニウムの反射率

アルミ鏡を用いたときの焦点での高次高調波スペクトルを図5ιに示す。これにより 11

次以降は除去されていることが分かる。

集光鏡とターゲットの希ガスの組み合わせで起こる多光子吸収を表5.3に示す。これを見

ると、例えばヘリウムをターゲッ トとして用い集光鋭をアルミニウムとした場合、 9次+9

次、 9次+7次、 9次+5次+5次、.・の2光子、あるいは 3光子吸収によりイオン化が起

図 5.4・高調波の次数に対する様々な物質の反対率
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レーザーの集光系は f= 500 m皿の球面鏡で構成されていて焦点での集光径は~ 30μ四

である。ここから約1170mm離れたところに f= 100 =の球面鏡を霞き縮小系を組ん

だ。光線追跡の計算から高調波は焦点では ~2μm まで絞れることになる。実際はアルミ

の球面鏡の面精度が高調波の波長程度にしかならないのでここまでは集光されないであろ

うが直入射の球菌鏡により集光する方法は縮小系を組む上で非常に優れた方法である。ア

ルミニウムの球面鏡を用いることにより集光と同時に高官官波の高次を除去するフィルター

にもなっている。

5.2 援端紫外領域における非線形光学効果の測定自己相関法による高次高調波のパルス隠測定

→ 

→ 

I 

第5宣言

• 

20xl0' 

15 

10卜

Hω
門
戸

g
ロ
Z
c
o吉
岡
山
内
同

58 

一

1 

• 
• 

よ

5 

5卜

ターゲットガスの密度

高調波の焦点に希ガスを充填する方法はパルスガスジェァトを採用した。これは定常的

に希ガスを真空槽内に充満させる方法ではイオン分析の検出器の真空度の限界により 10-4

Torrしか満たせないがパルスガスジェッ トを用いることにより数Torrまで希ガスの密度を

上げることができるからである。高調波の焦点にはイオン分析のための電極が上下にある

ために電穫の悶にガスを供給するためにパルスガスジェットの先端にはストロー状の絶縁

体をつけてある(図5.7)。また、イオン分析器の検出器のある場所と高調波が希ガスと相

互作用する場所とで約2桁の差動排気を行い検出器付近では 10-6Tonを実現している。

5.2.5 13 

AI MgF2-Al 

He 9+9， 9+7， 9+5+5， 7+7+7， 7+7+5， 
7+7+7， 7+7+5， 7+5+5 

7+5+5 

Ar 9+9， 9+7， 9+5， 7+7， 7+7，7+5，5+5+5 
7+5，5+5+5 

7 9 

Harmonic order 

図 5.6 アルミニウム反射後の高調波スペクト Jレ
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-1100V 
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表 5.3:集光鏡とガス種による多光子吸収

きることになるが3光子吸収は 2光子吸収に比べ確率が低い。よって9次+9次、 9次+7

次が支配的になる。また、図5.6を見ると 9次高調波の方が7次高調波よりも強いことが

分かる。これより 9次+9次がより支配的になるであろうことが予測される。後は集光鏡

をアルミニウムと MgF2コート付きアルミニウムにした場合の比較を行い、どの次数の非

線形効果が起きているのかを確かめる。

図5.7パルスガスジェットの細工
高調波の集光

発生した高調波の次数を選んだ後に高調波を集光する必要がある。高次高調波を発生さ

せるためのレーザーの集光系は高調波の発生効率を上げるために緩く集光する必要があ

るのに対し、高調波の集光はきつくし焦点での集光径をできるだけ小さくすることが望ま

しい。そのために今回は高調波を直入射のまま面鏡で集光することにより縮小系を組んだ。

5.2.4 
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生成するイオンの見積もり

高次高調波の集光強度が見積もれると 2光子吸収によるイオンの生成量を見積もること

ができる。集光強度を見積もる上で最も暖味になってしまうのは高調波の集光径である。

これについては測定不可能なため推測債を用いる。

9次高部被によるヘリウムイオンの生成量を見積もる。まずパルス当たりの9次高調波

のエネルギーは発生時で約50nJで集光効率はピームスプリッターの反射率とアルミ鏡の

反射率で-30 %となる。焦点でのエネルギーは約 1311Jである。パルス幅は 30色と仮

定し、高調波の集光径は 10μm(直径)とする。これより 9次高調波の集光強度は-500 

GWjcm2と見積もることができる。ガスの圧力は 1Torrとしガスの存在する領域の長さ

は0.8mmで、高調波のコンフォーカルパラメータも約0.8mmである。ここまでくると

あとは Keldysh-Faisal-Reiss理論と呼ばれる、光による原子のイオン化確率を与える式2.3

に代入すれば何個イオン化するかを見積もることができる。

例えば集光強度を 150GWjcm2としてイオン化のレート方程式を計算すると、 lパル

ス当たり ~ 60倒のヘリウムイオンが生成されることになる。これは十分観測可能な量で

ある。

5.2.6 

』
。
匂
百
二
〈

レーザーシステム

ここで用いたレーザーシステムはチタンサファイアレーザーの CPAシステムで渡部研

究室で開発された世界トップレベルの 22TWレーザーである。このレーザーは 22fsの

パルス帽で480田 Jのパルスエネルギーを繰り返し 10Hzで出す能力があり、このような

能力を持つレーザーシステムが開発されたために従来不可能であろうと思われていた自己

相関法による高次高調波のパルス隠測定が可能なほど大きな信号量を非線形光学効果で得

ることができる織になったのである。実際の非線形効果の観測、自己相関法による高次高

調波のパルス隠の測定では 1-2TWレベル、パルス幅34fsでレーザーシステムを運転

しTこ。

5.2.7 

実験装置

チタンサファイアレーザーの CPAシステムはパルス圧縮を行うとパルスのピーク強度

が強いためパルスは空気中を伝搬することができない。従ってパルス圧縮は真空舗内で行

われる。このシステムから出てきたパルスを j=500mmの球面鏡で集光する。焦点より

5.2.8 

図 5.8 高調波による 2光子イオン化の実験配置図
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自己相関法による高次高調波のパルス隠測定

15 mm手前に Xeが2-3Torr充満したガスチュープを置く。このガスチュープは両端

に穴があいていてこの穴よりレーザーパルスがガλチューブ中に導かれる。希ガスとレー

ザーパルスが相互作用して高次高調波が発生しもう一方の穴より出てくる。発生した高調

波と残りの基本波はピームスプリッターへ導かれる。基本波の 99.6%、 3次高言自i皮の 96

%、 5次;高調i伎の一部はこのビームスプリッターを透過し真空欄の外へ導かれる。 5次高

第5章62 

上
16 

ム
14 

Flight time (μs) 

400ト

。ヒ工三;Jz

2∞ト

宮司波以上の高次高調波はピームスプリッターにより反射され広がりながら直入射のアルミ

ニウムまたは MgF2コート付きアルミニウム鏡に導かれる。アルミニウム鏡を用いた場合

5、7、9次高調波が集光され、 MgF2コート付きアルミニウム鏡を用いた場合5、7次高調

波が採光される。焦点には希ガスがパルスガスジェットにより供給され、 2光子吸収によ

りイオン化したイオンは上下にかけられた電界により上方へ飛ばされる。高調波の焦点、の

上下には平行電極による電界がかかっているためパルスガスジエ7トの先端にストローを
18 

きアルミニウム鋭を用いた場合は集光される高調波は5次、 7次高調波なのでこの遠いに

より 9次高綱波のイオン化に対する役割が分かる。図5.9より 9次高調波が集光されてい

るときの方が9次高潮波がないときに比べ1桁経度イオンの生成査が大きいためヘリウム

の高調波によるイオン化は 9次高調波の2光子吸収によるイオンイヒカせ配的であることが

分かる。一方残りのチタンサファイアレーザーによるイオン化の影響を見るために高調波

が発生していない時のヘリウムイオンを測定したがOカウントであった。これによりピー

ムスプリッターで基本i皮が完全に除去されていることが分かる。また、高調波の光軌上に

2mm厚の MgF2を挿入して完全に 9次高調波を除去した状態でもヘリウムイオンはわず

かではあるが生成した。これは基本波の影響ではなく 7次高調波の3光子吸収か7次と 5

次とを併せて 3光子吸収してへリウムイオンが生成したことになる。何故なら 2皿皿厚の

MgF2を基本波と高調波が通過すると苦手速度の違いが>psとなり、基本波と高調波は完

全に時間的に重ならないのにも関わらずイオン化が起きているからである。

一方ターゲットガスをアルゴンにした時のイオンスベクトルを図5.10に示す。この場合

もヘリウムの時と同様の傾向を示した。やはり 9次高調波も同時に集光されているときに

アルゴンイオンの生成量が増えている。アルゴンは 7次、 9次とも 2光子吸収によりイオ

ン化を起こす。また7次と 9次の1光子ずつを吸収してイオン化する事もできる。従って

9次高調波が加わることによりイオン化は起こりやすくなるのである。

高調波の光量を最大にしてデジタルオシロでイオンを測定すると生成したイオンの個数

付け、電極中に希ガスを供給できるように工夫した。上方へ飛ばされたイオンは efmに

応じた速度で飛んでいくのである距離離れた検出器に到達した時刻によりイオンの種類を

分解するいわゆる飛行時間分析法によるイオン分析径を用いた。倹出苦手は比較的高い圧力

でも使える電子増倍管を用いた。これは浜松ホトニクスのR5150で、立ち上がり時間 1.7

mの応答時間の早いものを用いた。電子士宮倍管からの信号はマルチチャンネルスケーラー

(Stamord Research System SR430)で取り込んだ。これは 256チャンネルのカウンタで

あり、横軸は時間、縦軸はイオンのカウント数となる。

イオンを検出する電子士官倍管からの信号はマルチチャンネJレのカウンターとデヅタルオ

シロスコープである、 Tectroniα社のDegitalSignal Analyzerとを使って測定した。高次

高調波を高効率で発生させたときには高調波1パルス当たり l個以上のイオンが生成する

ためカウンタでは個数を正確に測定できないため高調波を発生させるガスチューブ中の Xe

jfスの密度を下げ、高調波の光量を下げてパルス当たり 1個以下のイオン生成量にしてカ

ウンタで測定した。

タ}ゲツトガスをヘリウムとしたときのイオンスベクトルを図5.9に示す。積輸は飛行

時間、縦軸は検出されたイオンの偶数で 6000レーザーショットの積算値である。ヘリウ

ムガスを用いているため 9次高調波は 2光子吸収によりヘリウムをイオン化する事がで

き、 7次高調波の場合はイオン化に 3光子を要し、 5次高調波では 4光子要する。アルミ

ニウム鏡を用いたときには集光される高翻波は 5次、 7次と 9次であり、 MgF2コート付

図 5.9ヘリウムのイオンスベクトル

実験結果5.2.9 
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高次高官開放による 2光子吸収を確かめるために 9次高調波の強度に対するヘリウムイ

オンの生成量を測定した。この場合は発生した高次高調波の一部を集光前に切り出し分

光器に導き一つの次数を選び出し、その光量をイオンの生成量と同時に測定した。高次高

調波の光量は震予t曽倍管(浜松ホトニクス R595)からの信号を DigitalSignal Analyzer 

(Tectronics)で256回平均して得た。高調波の光量l立高調波を発生させる非線形媒質とし

て用いているキセノンガスの濃度を変えることにより調整した。イオンの信号は電子増倍

管(浜松ホトニクス R5150)からの信号をボックスカーで 300回積算して得た。イオンの

信号は 300回で観測した個数に換算して縦軸に示しである。 9次高調波の強度に対するヘ

リウムイオンの生成量を図 5.11に示す。

両対数で表示したときに傾きが2となっているのでこれは 9次高調波の強度の2乗にヘ

リウムイオンの生成量が比例していることが分かる。これにより 9次高調波の2光子吸収

でヘリウムがイオン化していることが確かめられた。この実験では高調波の焦点に 5、7、

9次高調波が混在しており 9+9、9十7、9+5+5が考えられるが (表5.3参照)3光子吸収

よりも 2光子吸収が強〈起こりさらに、7次に比べ9次高調波が強いことによりイオン化

は主に 9次高裁波による(1ZI5.9参照)。従って 2次の傾きは 9次高調波の 2次の非線形

と解釈できる。次に 7次高調波の強度に対するヘリウムイオンの生成長を図5.12に示す。

このときには両対数グラフで傾き 2.4が得られた。これは 7次高調波の強度の 2.4乗にヘ

リウムイオンの生成量が比例していることを示す。この系で7次高調波の3光子吸収のみ

が起こっているときには 7次高調波の 3乗に比例するであろうが、 2.4乗になったという

ことは2光子吸収と 3光子吸収が混在していることになる。この測定ではアルミニウム鏡

を用いているため集光点では5次、 7次、 9次高調波が混在している。よって 7+7+7の他

に7十7+5、7+5+5、7+9等の非線形過程が含まれることになる。 7十日が2次の非線形過

程のために強〈起こり、結果として傾き 2.4となったのであろう。

次に高調波の強度に対するアルゴンイオンの生成量を測定した(図5.13)0 9次高調波の

場合も 7次高調波の場合も 2光子吸収を示す傾き 2が得られた。これはアルゴンは 7次、

9次ともに 2光子吸収でイオン化できることによる。

極端紫外領域における非線形光学効果の測定5.2 自己相関法による高次高調波のパルス幅測定

を見積もることができる。オシロの画面ではパルスは機軸が時間で縦軸が電圧で出てくる。

このパルスの面積は[V.sJの単位で表される。オシロの入力インピーダンスはR=50[I1J 

なので、[V・ sJ=同A.sJ = [50CJ (Aアンペア、C:クーロン)となる。一方電子増倍管

の光電面にイオンがl個入射したときに信号線に出力される電子の数は光電面の量子効率

と増倍率との積して与えられている。この増倍率は電子増倍管に印加する電圧により、浜

松ホトニクスの R5150で、 電圧が2KVのときに 107倍である。入射したイオン数を N、

量子効率を ηとすると電子増倍管の出力は N・η・107.1.6x 1O-19[CJとなる。オシロで測

定したパルスの面積を S[V・sJとすると、

より

(5.2) 
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図 5.10アルゴンのイオンスベクトル
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考察

今回のis.11'iE系でイオンが発生してから検出器に入るまでの線形性を考える必要がある。

イオンが1個発生したときに希ガスの密度があまりに高いときにはイオンが電場で加速さ

れて中性原子に衝突し、イオン化を起こすことによりイオンの偶数が増えるからである。

508 

107η 1.6 X 10-19 

となる。これにより入射したイオンの個数を見積もることができる。イオンの個数の見積

もりには量子効率を 1とした。全く阿様の方法で高調波の光子数も見積もることができる。

この場合は量子効率はカタログ値を用いた。この換算を用いると本実験ではチタンサファ

イアレーザーのパルスエネルギーが44mJのとき 9次高調波は約50nJ発生する。また、

レーザーエネルギー 10皿Jの時にパルス当たり 20個のヘリウムイオンが生成したことに

なる。

5.2.10 

(5.3) N 
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図 5.12・7次高調波の強度に対するヘリウムイオンの生成量図 5.11:9次高調波の強度に対するヘリウムイオンの生成量
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5.2 枢端紫外領域における非線形光学効果の測定
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本実験条件での衝突によるイオン化について考察する。ガスジェットから伸びているスト

ロー状のセラミックの先端から中性原子がでている。内径は 0.8mmで中心が高調波の焦

点になっているため発生したイオンは ~τ'orr の密度中を ~0.4 mm通ることになる。この

領域は 1cm幅の上下に 200Vの電圧がかけられていて下方に初速を持つイオンも上方に

導〈仕組みになっている。従って 0.4皿mのうちにイオンは 8eVのエネルギーを持つ。 8

eVのエネルギーのイオンは中性原子に衝突してもイオン化エネルギー以下なので衝突に

よるイオン化は起こさない。パルスガスジェァトの先端以外の領域の真空度はく 1X 10-4 

Torr に保たれている。この真空度では平均自由行程は ~ l 皿 ある。イオンは 900 eV加

速されて上方へ飛ばされるが、この真空度を飛行する距離はく 30cmである。従ってこ

の間の衝突によるイオン化もほぼ無視できる。そこから先の飛行管は距離約 1mで真空

度4X 10-6 Torrが保たれており、衝突は無視できる。この様に検出器の真空限界のため

だけではなく発生したイオンの衝突を防ぐためにも差動排気を施すことは非常に重要であ

る。ガスジェットの背圧を上げることにより高調波と相互作用する原子の数は上げること

ができるが実験で背圧を 2気圧以上にしてガスを比較的大きいアルゴンやクリプトンにし

た場合、イオンスベクトルを取ると衝突によるとみられるイオンスベクトルのピークの帽

の増大が見られ、さらに圧力を上げると衝突のために多価のイオンが生成する。多価のイ

オンが生成していても始めに高調波の 2光子吸収が起きなければ核となるイオンができな

いので、これは 2光子吸収をうらづけることにはなるが、高調波の強度に対するイオンの

生成量のグラフの傾きはそのまま高調波の強度の何粂に比例しているとは一概にいえなく

なってくる。しかしこのイオン分析器の性質を逆手に取り電圧で加速しながらイオンの個

数をねずみ算的に増やして光電子増倍管のように用いることにより筏わずかなイオンの検

出に用いることが可能であることも分かる。

今回用いた希ガスの 2光子イオン化はヘリウムで 24.6eVの光子エネルギーまで使うこ

とができる。これはチタンサファイアレーザーの15次高調波まで使えることになるが、波

長選びの方法でアルミニウム鏡を用いたために 7、9次高調波の 2光子イオン化を測定す

ることになった。様々な物質の反射撃を計算した結果LiFの反射率は 15次高調波でピー

クを持つため 15次高調波での2光子イオン化は測定できると考えられる(図5.4)0 15次

になるとすでにプラ トーの領域になっているため、パルス幅を測定する意義がまたでてく

る。今後の課題だと考える。

10'仲 I 目 、 -， ， ，-
102342.1曲

9th harmonic inetosity (釘.b.units)

図5.13:7次、 9次高調波の強度に対するアルゴンイオンの生成量
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5.3 自己相関法によるパルス幅測定

5.3.1 自己相関のために

5.2節で9次高調波による非線形光学効果を観測することができたのでここではこれを

用いて 9次高調波のパルス幅測定を自己相関法により行う。自己相関法で高調波のパルス

幅を測定するためには高調波のパルスを二つに分け、遅延をつけて空間的に重ねる必要が

ある。ところが高調波が発生した後でパルスを分け遅延をつけることは非常に困難である。

何故なら緩端紫外領域では半透鋭がなく 、真空糟のなかで遅延をつけることが難しいから

である。この問題を解決するためにチタンサファイアレーザーの段階でパルスを二つに分

け遅延をつけることにした。それぞれのパルスから高調波を出して焦点で重ねればよい。

レーザーを 2つに分ける方法にも問題がある。半透鏡を用いてチタンサファイアレーザー

を二つのパルスに分け、遅延をつけた後に光軸を一致させると高次高調波を発生させると

ころで先のパルスが次のパルスに影響を与えてしまう。先のパルスが高調波を発生すると

きに同時に希ガスをイオン化させてしまい、次のパルスからは高調波発生の効率が下がっ

てしまうからである。これを避けるためには高調波を発生させる場所を二つのパルスで分

ければよい。そのためにチタンサファイアレーザーを空間的に二つのパルスに分け遅延を

つけた。この二つのパルスを平行光として一つの集光鏡で集光すると、焦点まで空間的に

離れている。高調波を発生させる希ガスの入ったガスチュープは焦点より手前においてお

くので希ガスと相互作用する場所では二つのパルスは重ならなく、お互いに影響を与える

ことはない。発生した高調波はいったん集光した後広がってゆき、ピームスプリッターで

反射し、アルミの球菌鏡により集光される。二つの元が平行光であった高調波が一つの球

面鏡で集光されると焦点では必然的に空間的に重なるのである。この方法を用いることに

より目に見えない経端紫外光の空間的な震なりの難しさを克服することができた。

第5.2.9節で求めたように用いる鏡とターゲァトの希ガスの種類に応じて測定できる次

数が決まる。この関係を表5.4、 5.5に示す。

AI MgF2 

He 9 

Ar (9) 7 

表 5.4:2次の自己相関で測定される次数

これよりアルミニウム鋭を用いヘリウムイオンの生成量を遅延を変えながら測定するこ

とにより 9次高調波のパルス幡を測定することができ、 MgF2コート付きアルミニウム鏡

5.3 自己相関法によるパルス幅測定 7I 

Al MgF2 

He 7 

Ar (5) 

表 5.5:3次の自己相関で測定される次数

を用いアルゴンイオンの生成量を遅延を変えながら測定することにより 7次高調波のパル

ス帽を測定することができる。また、 MgF2コート付きアルミニウム鏡を用いヘリウムイ

オンの生成量を遅延を変えながら測定することにより 7次高調波のパルス隔を 3次の自己

相関で測定することができる。

5.3.2 実験装置

用いたレーザーシステムを図5.14に示す。

レーザーシステムは 5.2節と同じである。このシステムはパルス圧縮を真空機内で行う

ためパルス圧縮前にパルス分割と遅延回路を挿入した。遅延はステップモーターで動くパ

Jレスステージによって与え、最小遅延幅は ~3 おとなっている。チタンサファイアレー

ザーの二つのパルスは f=500mmの球面鏡で集光され、焦点より 15mm手前に厚さ 1

m皿で両側に 800μmの穴のあいたガスチュープが置かれている。この中には比較的低次

の高調波の光量が大きくなるキセノンガスを 2~ 3 Torr満たして高調波を発生させる。ガ

スチュープ中では二つのパルスは 50μm程度分離していてお互いに影響を与えることはな

い。これらのパルスは入射角 70degのピームスプリ ッターにあたり、基本被、3倍波は透

過し真空機の外へ導かれ、 5次以上は反射する。反射した二つの高調波パルスは一つの球

面鏡 (f= 100 mm)で希ガス中に集光される。9次高調波のパJレス中高を測定するときに

はアルミニウム鋭を用いターゲツトの非線形媒質としてヘリウムガスを用いた。 7次高調

波のパルス阪は MgF2コート付きアルミニウム鏡とアルゴンを用いた。イオンの検出は電

子増倍管で行い、信号はボックスカーで積算した後にコンピューターに取り込んだ。

5.3.3 実験結果

レーザーはパルスエネルギ-10皿J、パルス幅34fsで用いた。まずはアルミニウム鏡

とヘリウムの組み合わせを使い 9次高調波のパルス幅測定を行った。遅延の送り幅は 1μ回

ずつで、 1点につき 200パルス積算した。最も短いパルス幅;が得られたときの自己相関放
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図 5.15・自己相関法の笑験配置図1
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図 5.16:自己相関法の実験配置図2

図 5.14 自己相関法に用いたレーザーシステム
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形を示す。(図5.17)
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図 5.18 アルゴンを非線形媒質とした7次高調波の自己相関波形

ら1.23で割ることによりパルス隔が得られる(図5.19)。図5.19(a)が7次高調波の自己柱l

関波形をそのまま測定したもので、アルゴンを非線形媒質として用いた自己相関波形 (図

5.18)とほぼ同じパルス幅が得られている。また、ピークと裾との強度の比が大きくなっ

ていることが分かる。これは 3光子吸収のためである。図5.19(b)は2mm厚の MgF2透

過後の自己相関波形である。 7次高調波は MgF2の基板を透過でき、このとき 7次高調波

のスペク トル幡を 2nmと仮定すると群遅延により 1mm当たり数100fsパルス隔が伸ぴ

ることになる (AppendixB参照)。ただしここで用いているセルマイヤ一方程式は真空

紫外では適用しない。それは真空紫外域での屈折率を考慮せずに求めた式だからである。

実験では 2mmの基板を透過した後の 7次高調波のパルス幅を測定するとイオンの信号は

極わずかとなってしまったが自己相関は測定できパルス幅は 78fsとなった。確かに計算

とはかなり離れたパルス掘がもと まった。これは7次高調波の群遅延を測定していること

になる。また、 MgF2の基板を挿入しでも自己相関波形が計れたことはこの測定に基本波

であるチタンサファイアレーザーが影響していない証拠にもなる。何故なら基本波は群遅

延により 7次高調波とパルスが ~2 ps時間的に離れているため、遅延ゼロのイオン信号に

基本j皮は効いてこないからである。

9次高調波のパルス幅を様々なパラメーターを変えて測定した。まずは高調波の発生機

構でパルス幅が決まると考えられるためチタンサファイアレーザーの強度依存を測定した。

レーザーのエネルギーを変えるよりも高調波が発生するガスチューブの位置を光軸方向に

変えてパルス帽を測定する方が他の条件を保ったまま測定しやすいことから、ガスチュー

Relative delay (fs) 

図5.17・9次高調波の自己相関波形

遅延ゼロ秒でイオンの信号が大きくなっていることから確かに自己相関波形がとれてい

ることが分かる。パルス波形を sech2と仮定して自己相関波形にフイγティングし、sech2

パルスの自己相関関数より導出される値1.55で半値全隔を割ることによりパルス幅がもと

まる (AppendixA参照)。これにより 9次高調波のパルス備は 27色となった。ターゲッ

トをアルゴンとした場合も自己相関波形が得られた。次に MgF2コ」トf寸きアルミニウム

鏡とターゲットとしてアルゴンを用いて 7次高調波のパルス隠を測定した。(図 5.18)こ

の場合は最も短いパルス幅が得られるような条件だしはしていなく、 9次高調波の自己相

関波形が最も狭くなる様な条件のまま測定したものである。

次にターゲットをヘリウムとしてMgF2コート付きアルミニウム鏡を用い7次高調波の

3光子吸収で自己相関波形を測定した。

この場合は得られた自己相関波形を sech2でフイツティングしたあと 3次の相関関数か
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プの位置に対する 9次高調波のパルス幅を測定した。この実験配置図を図5.20に、測定結

果を図 5.21に示す。

自己中日!鶏法によるパルス幅測定5.3. 
自己相関法による高次高調波のパルス幅iHU定第5章76 

TiS 

gas tube 

」主ー0.10

図 5.20:ガスチューブの位置に対する 9次高調波のパルス幡西日置図

レーザーの焦点から Om回>5凹mの時には自己相関波形は得られなかった。これは焦

点に近いときには二つのレーザーパルスがガスチュープ中で震なってしまい先のパルスが

キセノンガスをイオン化してしまうためだと考えられる。ガスチュープの位置を遠ざける

ほどパルス幅は短くなりこのときは 20mm離したところで最短となった。 25mm離すと

高調波の強度が小さくなり自己中目関を得ることが難しくなり同時にパルス隔も広がってし

まった。この械に高次高調波のパJレス幅はレーザーの集光強度に強く依存することが分か

る。そして高調波のパルス幅を最短にするときにレーザーの集光強度は重要なパラメータ

となり、弱めの集光強度で高調波を発生させたときにパルス隔が最小になることが分かる。

高次高調波を発生させるガスの種類を変えて測定したが、クリプ トン、アルゴンに変更し

でもパルス憾に顕著な変化は見られなかった。

150 

図 5.19:(a): 3次相関による 7次高調波の自己相関波形 (b):MgF2 2mm透過後の 7次高

調波の自己相関波形
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まずはこの測定の分解能について考察する。遅延の刻みに よ る分解能は~ 3 fsである。

また、二つの高調波パルスの集光は平行光を一つの球面鏡で行っているが、二つの独立な

パルスの集光と考えるとある角度を持って焦点で交差することになる。この高調波のま長

5.3.4 



78 

fヘ
ロ
C也、-ノ
F工コ....... 
σ¥ 

ー0.30

ー0.25

ち 心15
〉、
母国a
....-< 
υつ
ロω ....... 
ロ
ト『

0.00 

第5i軽 自己相関法による高次高調波のパルス幅測定

High intensity 

Low intensity 

-100 -50 0 50 100 

Time (fs) 

図5.21ヵ・スチュープの位置に対する 9次高調波のパルス偶

5.3. 自己相関法によるパルス幅測定 79 

光の様子を図5.22上に示す。本実験の場合8.5degの角度で交差し、焦点でのビーム径を

10μ皿とすると 3fsの分解能となる。ただ、元々一つのピームを二つに分けて集光してい

るわけであるから完全に独立した二つのピームが交差しているのとは異なる(図5.22下)。

この様に考えると集光による時間分解能は考えなくてよいこととなる。いずれにしても 3

fs以下の分解能になるということになる。

図 5.22高調波の集光による分解能

これらの測定限界から考えると今回測定された 27fsは十分に高調波のパルス幅をあら

わしていることになる。レーザーのパJレス隠34fsに比べると 9次高綱放のパルス隠はわ

ずか20%しか短くない。摂動論を考え、レーザーパルスの時間波形をガウシアンとすると

9 次高調波のパルス隔は 34/ 、/百 ~ 11 お となるはずである。この予想よりも比較的長いパ

ルス幅が待られた理由を考える。大きく分けると二つの理由が考えられる。第ーには高調

波が発生した後にパルス幅がイ申ぴるということである。第二には高調波の発生する時点で

長いパルスが発生している可姥性である。まずは前者を考察する。高調波発生時に 1Torr， 
1m皿のキセノンガス中を、高調波の集光点で1Torr， 1 mmのヘリウムガス中を透過し

ているためにこのガスの分散により高調波のパルス幅がどう変化するかを求める。 He'}}"

スの分散は経験式で次のように与えられる[108J。

η2_1 
". 2.24 X 105 5.94 X 1010 

6.927 x 10-
0
(1 +一寸Tー+ー ).-4-
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布を持ちさらにレーザーの時間波形による強度変化がある。従って異なる時刻や異なる場

所からでてくる高調波の発生効率、イオンの割合、位相が異なり全体として高調波パルス

の性質を決定する。まずは位相を考えずに飽和とイオンの効果を考える。集光強度のさE随

分布を考慮せずに光軸上からでてくる高次高調波の時間波形を計算した(図5.24)。レー

ザーのパルス帽を 34fs、ピーク強度を 2x1014 W /cm2として計算している。この計算では

ベッセjレ関数の積分が入っているため非常に大きな振動が乗り、パルスの形に凹凸が乗っ

てしまうが、実際はこれをなめらかにしたものであると考えられる。

次にイオン化を考慮する。イオン化を起こすと高調波発生の効率が下がる。高調波の光

量はガス2官、度の 2粂に比例するとして計算した。光i紬のみ考えたときにある時刻でイオン

化が起きそれ以降は高調波が発生しないので高次高調波の時間波形は極めて短いパルス隠

(4-5[s)を示す(図 5.25)。ただし、計算では激しい振動が粂るため、全体をなめらか

にしたものが高調波パルスを示す。

イオン化を考慮した時の9次高調波のパルス波形の位相を図 5.26に示す。高音司被はプ

Jレーシフトをしていてさらにチャープが乗っていることが分かる。

これに集光強度の~間分布を考厳したもので集光強度を変化させたときの 9 次高誹l波の

パルス波形の計算値を図5.27に示す。

空間分布を考慮すると光軸上では早い時刻で高調波が発生するが空間の端では遅い時刻

で発生するため全体としてはパルス幡が広がることになる。このことから逆に光利l付近の

1.72 X 1016 
+一一一一+ーー) (5.4) λ6 

この式が適用できる範囲はガスの電子準位と光が共鳴するところまでである。 9次高調

訟の光戸子エネルギーは 14eVなので、ヘリウムの分散の式は問題なく適用でき、これより

求めると 9次高調波は l回以下の群速度分散を受ける。これは全く問題にならない霊であ

る。キセノンについてはイオン化エネルギーを越えてしまうのでこの式そのものは適用で

きないが9次高調波は共鳴しないので屈折率はそれほど変わらないため先に求めたヘリウ

ムの分散から考えるとパルス帽に対する影響はないと考えられる。よって、時間分解能も

十分であるため、比較的長い高調波パルスが発生していることになる。

次に高調波発生のメカニズムによるパルス幅の広がりについて考察する。高次高調波発

生では発生効率と位相がレーザーの集光強度に依存する。また、高調波発生と同時に希ガ

スのイオン化が進行する。これらの要因により高調波のパルス隔が決定される。まずは

Lewensteinらの計算の手法を用いてレーザーの強度に対する 9次高調波の強度と位相の計

算結果を図 5.23に示す [109](Appendix C参照)。
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図 5.23:レーザーの集光強度に対する 9次高調波の光量と位相の計算

左車il!が9次高調波の光量を示す。 1長光強度の9粂に比例する場合の点線に比べ、計算

(実線)では集光強度が増加すると高調波の発生は飽和することが分かる。これは実験的に

もよく知られている [110]0また、位相も集光強度に依存していることが分かる [111][46] 

[109]。本実験で27fsが得られたときのピークの集光強度は 4x lO!4W fcm2であり、この

ときには高調波の飽和も起こり、さらにキセノンのイオン化は ~ 1 X 1014W /cm2で起こ

るため、イオン化も起きてしまっている。レーザーの集光強度は集光の仕方による空間分

。
-40 

Time (fs) 
40 

図 5.24・イオン化を無視した時の 9次高調波のパルス波形
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図 5.27 空間を考慮した時の 9次高調波波形の集光強度依存
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図 5.26:イオン化を考慮した時の 9次高調波のパルス波形に対する位相
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みの高翻波は非常に短いパルスとなることが分かる。発生した高調波の一部分のみのパル

ス幅を測定することにより、より超短ノTルスを発生させることができるであろう。集光強

度を変えると高次高翻波のパルス慨も変化している様子が分かる。あまり強度が強いと光

軸上では早いI時五IJで高調波が発生し、空間の端では時事IJゼロまで発生し続けるため帽の広

いパルスとなっている。強度が弱くなると時刻ゼロ付近でしか光輪上でも端でも高調波が

発生しないためパルス幅は短くなる。さらに強度が弱くなると今度は全体からだらだらと

高調波が発生するためパルス幅は長くなっている。この的確な説明はつかないが恐らくこ

の強度でもまだ高調波の飽和が起きているためであろう。この計算結来はパJレス隠の値ま

では一致しないが傾向は実験結果(図5.21)と非常によくあっている。実験とパルス慨が

一致しない理由のーっとして、高欄波発生に用いているキセノンガスの密度が高すぎ、光

量がガス庄の2釆に比例していないことが挙げられる。この計算からより短い高調波パル

スを得るためにはレーザーパルスのピークでぎりぎり高調波が発生するような集光強度を

選び、さらに発生した高調波の光i袖付近のみ選ぶことをすればよいことが分かる。さらに

アト秒領域の光パルスを発生させるための方法もこの計算より示唆される。光取Ii付近のみ

を考えるときには高調i訟の位相が言十算により決定するため、高調波が発生した後にどのよ

うに位相補償ーをすればよいかが分かる。また、高調波が発生した時点でフーリエ限界パル

スとなるようにレーザーパルスの位相を調節しておく方法も考えられる。これは技術的に

簡単なためにアト秒パJレス発生の常套手段になる可能性が大きい。その方法を示す。

チタンサファイアレーザーのノ~)レスを

EF _ e-OL'eiωpLe坤F(L) (5.5) 

とする。ここではレーザーシステムのコンプレッサーで与える位相項e坤F(L)を加えてあ

る。 9次高翻波は

E']， = e-9α九恥Ftei蜘 (t) (5.6) 

となる。このほかに 9次高調波が発生する際に強度の時間変化により eio(りがかかると 9

次高調波は

E~ = e-9at2 ei9ωFte'j9φdL)"iφ(L) F = e ---e 

= e -90L' e'(9ωFt+9φ8(L)+φ(L)) 

となる。 9次高調波がフーリエ限界パルスとなるためには

9ltF(t) + It(t) = 0 
It(t) 

ゆF(t) = ..-~一

(5.7) 

(5.8) 

5.4 結論
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となればよく、ゆ(t)は図5.26の様に計算でもとまるのでこれに応じたゆF(t)を予めレー

ザーノTルスに与えておけばよい。レーザーの集光強度が4X 1014 vV jcm2のときのゆF(t)

を図5.28に示す。

400 1.0 

古、〆、LCー-司4 、J、

・EtI--4 1 

0.8 

TiS pulse 

ιぃ04 
0.4 

c1) 
| 咽・一一一一ー5:ζc』n 司

0.2 

200 
b 。。
ー100 -50 。 50 100 

Time (fs) 

図 5.28・9次高調波の位相補償

集光強度の空間分布によって高調波が受ける位相のシフトは異なるためこの方法では高

調波の光納付近のみが位相補償され超短パルスとなる。高調波の位相補償のためにレー

ザーパルスに予め与える、時刻に対する位相変化は非常に大きな値となっているが位相変

調を与えるのは高官周波が発生する時刻のみでよい。

5.4 結論

9 次高次高調波の集光強度を~ 100 GWjc皿2まで高めることができ、これにより希ガ

スの2光子吸収を観測する手段を用いて様端紫外領域での非線形現象を観測することがで

きた。生成されたイオンの個数が自己相関波形を取るのに十分であったことと極端紫外域

での自己相関法の手段の工夫により極端紫外領域での自己相関法によるパルス幅測定に成

功した。チタンサファイアレーザーの9次高調波(波長89nm)のパルス隠で27fsを得

た。これは極端紫外領域、さらには真空紫外領域での最短パルス胞となっている。高次高

調波のパルス波形の計算を空間を考慮して行い、アト秒パルスを得るための知見を得た。
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6.1 高次高調波の観測

高次高翻波を観測するための極端紫外、軟X線領域の明るい分光器を設計、作成した。

トロイダルミラーと平面回折格子との組み合わせを用い、点光j原を点に結像する方式を取

り、分解能は ~1λ であった。スベクトログラフとモノクロメーターの両方で使える方式

にしてそれぞれで高次高調波を測定した。モノクロメーターとして用いたときにチタンサ

ファイアレーザー(波長745nm)の89次、波長にして 8.4nmまで観測した。

非常に強い集光強j交で高次高言i司被発生を行うことにより高調波のスペクトルをブルーシ

フトさせることによりスベクトルを広げ、波長20nm~ 40 nmの範闘で擬白色光を得るこ

とができた [113]。このフエムト秒擬白色光は超高時間分解軟X線分光の強力な光源とな

ると考えられる。

6.2 交差相関法による 9次高調波のパルス幅測定

チタンサファイアレーザー(波長 795llln)の9次高調波(波長88nm)のパルス帽を

交差相関法により測定した。レーザーのパlレス傾が300fsのとき 9次高調波のパルス備

は260fsであった。測定の原理としては高強度チタンサファイアレーザーによりクリプト

ンの中悩L原子の状態をスイッチして高調波のクリプトンに対する透過率を変化させるとい

う方法を用いた。これはフェムト秒の高次高調波のパルス幅を初めて測定したことになる

[114]。

6.3 自己相関法による 9次高調波のパルス幅測定

高次高調波のパルス憾の測定手段として自己相関法を確立した。自己相|期法を極端紫外

領域で行うためにまず、チタンサファイアレーザー(波長800nm)の9次高調波 (波長

89 nm)による非線形光学効果を希ガスの 2光子吸収によるイオン化を用いて測定した。

この 2光子イオン化を用いて二つの高調波パルスの遅延をつけ自己相関波形を待た。レー



89 

本研究により高次高青電波のパルス幅が確定した。これにより光線としての高次高調波の

性質をまとめることができるようになった。

まず本研究により得られた高次高誘l滋の性質をまとめる。

極端紫外、軟X線光源としての高次高調波の性質

極端紫外、軟X線光源としての高次高調波の性質

6.4 

6.4 

結論

ザーのパルス幅が34fsのとき 9次高調波のパルス腐は 2ifsとなった。これは自己中日開

法で初めての極端紫外領域のパルス幅甘llJ]Eであり、極端紫外での最短パルスとなっている

[115Joまた、高次高調波のパルス傾の言1・nを空間を考慮して行い、アト秒パルスを得るた
めの知見を得た。序論で示した最短パルスの歴史の凶に高次高調波のパルス臨調IJ定の進歩

を加えた図6.1を示す。本研究により高調波のパルス隠が飛躍的に進歩したことが分かる。

第6奪88 

レーザーの波長から軟X線(8nm)まで(連続光も可能)-波長

> nJ (9次高調波で50nJ) -パルスエネルギー

くレーザーのパルス幅(レーザーが34色のとき 9次で 27色)-パルス幅

-集光強度 9次高調波で-100 GW  jcm2 

ここでは軌道放射光、軟x*車レーザ一、ヘリウムランプと高次高官周波との比較を行う。
それぞれの分野で用いている光の強度を表す方法が異なっているため適当な単位の換算を

行う必繋がある。高繰り返しレーザーの分野では平均出力[W]やピーク強度[WJを用いる

ことが多い。シングルショットの軟X線レーザーではパルス当たりのエネルギーとパルス

幅を示すことが多い。軌道放射光の分野では

. [Flux] = [photansj(sec. mmd(ho門zontal)ー0.1% b札 • m.4)] 

• [B門 ghtness]= [photansj(sec. m，'ad2 • 0.1 % b.w.・mA)]
ea 
D
a
 
-

• [Br'illian白]= [photansj(sec. m，αd2. mm2. 0.1 % b叩..mA)]

という単位を用いる。例えば[Flux]とは電流1mA当たり、波長の0.1%のスベクトル帽

当たり、水平方向の広がり角 1mrad当たり、 1秒当たりの光子数を表す。この様にそれぞれ

の分野で異なる単位を使うためここでは3種類の単位で比較をすることにする。 Brilliance

はそれぞれの装置の電流値を考慮したもの[photonsj(sec.mrad2 • mm2. 0.1 % b.tv.)トパ

ルス当たりの光子数[photonsjpulse.2% b.w.]、ピーク強度[photoπsjsec.pulse.2% b.w.] 

を使う。まずは 9次高調波をそれぞれの単位に換算する。

1 ns 

1 fs 

10-5 

10-6 

10-7 

10-9 

10 
10 

10-8 

ー11
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(
凶
)
召
宝
診
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1970 1960 

lC丁目

15 
10 

10，14 

= 2.2 X 1010[photonsjpulse) 

= 2.2 X 1011伊hotansj sec) 

1.3 X 10叩 [photonsjsec. 0.1 % b.w.) 

7 x 1012[photonsjsec' mm2. mrαd2 • 0.1 % b.w.] 

50[nJ jpulse) 
図6.1:パルス隔の歴史における本研究による高次高調波のパルス幅
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となる。ここでエミッタンス保存則 (緯度保存則)より σx.σ0[711'，.ad] = const.を用

いた。これが集光能力を決める。レーザーの場合

σx.σO[m.rα司=1入/d・d/21=λ/2 

9thの場合σzσO[m.rα司=4.4 x 1O-8[m. rα司=4.4 x 1O-2[mm. m叩司

である。

パルス当たりの光子数は波長の 2%のスベクトル幅当たりの光子数に換算した。これは

高次高調波のスペクトルが広いためである。秋X線レーザーについてはスペクトル怖が狭

いので0.01%のスベクトル幅当たりとなっている。ピーク強度はパルス当たりの光子数を

パルス隠で割ったものである。

比較に使った軌道放射光は高エネルギー研究所のフォトンファクトリー (PF)の改良前

のデータと分子科学研究所のUVSOR、ljg研と原研のSpring8であり、パルス当たりの光

子数とピーク強度は Bendingmaglletより放射される光の値を用いている。軌道放射光で

は挿入光淑としてウィグラーとアンジュレーターとがあり、これらを用いるとよ り高輝度

の放射光がでる。 I部~X 線レーザーの値としては La\Vren叩 LivermoreNational Laboratory 

(LLNL)のガラスレーザーを用いたおターゲツトの軟X線レーザーである。これは巨大ガ

ラスレーザーを用いた世界トップレベルの軟X線レーザーでありシングルショットのレー

ザーで繰り返しができないため平均強度である Bri1lianceでは比較ができない。元になっ

ているイ直は

9次高宮司波 2.2 x 1010[Photon/p叫se)

UVSOR 1Q10[phoωゆ mradmA 0.1 % b.¥V.) 

PF 101日[photon/smm2即 ad2mA 0.1 % b.¥V.) 
LLNL 1023[photon/s町 n2即 ad20.01 % b.¥V.) 
Sp巾 g8 3 x 10日[photon/smm2皿 ad20.1 % b.w.) 

である [116)[117) [118) [119) [120) 0 これらの値を基準にして表6.1の値を用いてそれ

ぞれの単位に変換した。

軟X線j原として用いられる放電ガスランプについては輝度の比較はできていないが、

レーザー励起のHeIIの発光強度は測定した(図33)。ここからま軍l度を算出すると高調波と

同程度と見積もられた。スベクトル備は~ 0.1Aと非常に狭〈、光電子分光のエネルギー

同定に活躍するが、実際のエネJレギ一分解能は電子分光器で制限されている。パルス幅は

長いためパルス当たりの光子数やピーク強度の比較はできない。

他光i原との比較を図 6.2に示す。軌道放射光の PFはフォトンファクトリー、 SP8はス

プリング 8であり、偏向磁石からの放射光は (B)、ウイグラーからの放射光は (W)、ア

ンジユレータ」からの放射光は (U)で示しである。現在のところ平均出力は軌道放射光、

6.4. 極端紫外、軟X線光源としての高次高調波の性質

9th UVSOR 

Energy 750MeV 

Critical 889λ 29.2λ 

wavelength 

current 150mA 

Radio fre- 90MHz 

quency 

Emittance 4.4xlO-8 3.6xlQ-7 

(H) [m rad) 

Emittance 4.4x 10-8 3.6xlQ-8 

(V) [m rad) 

Be出百 Slze 0.89 

(H) [rnml 
Beam Slze 0.64 

(V) [mm) 

発散角 (H) 0.41 

[ml"ad) 

発散角 (V) 0.056 

[mrad) 

B UJlch length 30 fs 0.4 ns 

Bri山佃ce. 7x1012 4.7x1013 

パルス当た 2.2 x1010 1.4 X 105 

りb

尖頭値c 1 X 1024 3.5xlQ14 

a [Photons/(sec mrad'皿血，0.1 % b.w.)J 
b [PhotoDS/(pulse 2 % b.w.)J 
c [Photolls/(pulse sec 2 % b.w.)J 

PF 

2.5GeV 

3.1A 

350mA 

500MHz 

130 xlO-9 

2x10-9 

0.34 

0.16 

0.41 

0.033 

50 ps 

3.5 X 1014 

1 X 104 

2xl014 

表 6.1:他光板、との比較
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X-ray laser Spring8 

8GeV 

206λ 0.44A 

100mA 

509MHz 

6.85xlO-9 

1.37x10-1O 

0.3 0.15 

0.3 0.051 

5 0.065 

5 0.003 

300 ps 80 ps 

3 X 1015 

7xlO15 1.2 x102 

2.3x 1023 1.5x 1012 
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6.5. 結論

パルス当たりの光子数は軟X線レーザ一、ピーク強度は高次高調波というすみわけになっ

ていることが分かる。しかしこの比較に用いた高次高調波は 10Hzのものであり現在当研

究室でたち上げているほ1zチタンサファイアレーザーシステムを用いると平均出力ですら

軌道放射光に匹敵するであろう。また、高次高調波は現在光子エネルギーにして 0.5KeV 

まで出ている。さらに高次高調波は軌道放射光では得られない超短パルスという性質を有

する。これにより筏端紫外やす¥kX線領域での光源としての高次高調波は多大な可能性を秘

めていることが分かる。

第6章92 

今後の展望としては大きく二つの展開が考えられる。アト秒パルス発生と 7ェムト秒軟

X線分光である。

高次高調波でアト秒パルス発生を実現するためにはいくつかの段階、方法が考えられる。

まずは最も大切なことはレーザーパルスの超短パルス化である。今回は 34fsパルスを用

いたが、現在は再生増幅器後に 5fsパルスを発生させているグループがある。 5おパルス

の高次高調波を測定するとそのまま最短ノ守ルスとなるであろう。しかしレーザーシステム

でここまでの超短パルス化を計るとパルスエネルギーが制限されるため高調波のパルス幅

測定が可能なほどの光量は得られにくい。 20fsを切るくらいのレーザーでmJ以上のパル

スを使うことが現実的であると考えられる。レーザーのパルス幅を短くした上でなにをす

ればアト秒が得られるのかを次に述べる。

一つには第3主主で行った様に自己位相変調を用いて高調波のスベクトルを広げる方法が

考えられる。例えば25fsチタンサファイアレーザーのお次高調波のスベクトルをフーリ

ヱ変換して得られる時間波形は1.6fsパルスを示す。

また、複数の次数を用いることによりスベクトル的には自己位相変調で広げるまでもな

く簡単にアト秒パルス発生が予測できる。図 6.3はアルゴンガスからの高次高調波スベク

トル(上)と、 21次高調波スベクトルのフーリエ変換波形(中)、 19次から 23次までを

まとめたスペクトルのフーリエ変換波形(下)である。 21次のみでも 2fs、3つの次数を

まとめると 500剖パルスが予想される。

スベクトJレをフーリエ変換してアト秒パルスを予測することは比較的街単に行えるが問

題は位相補償にあると思われる。高次高調波発生の計算を行うとレーザーの集光強度が上

がると高調波の位相はプルーシフトする事が分かる。つまり高調波が発生するだけでこれ

は既にフーリエ限界パルスではなくチャープしてしまっているのである。高次高調波の位
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0.8卜 19th-23rd

~ 0.6 ~ 11 FW剛 =510as 
b 
υ。
口
也3

2 

相術(賞には発生してから補償する方法と発生する前に補償する方法とが考えられる。発生

してから補償する方法としては金属の直入射の反射率がある低次の高調波については通

常のパルス圧縮と同様に行えばよく、反射率の無いような高次の高調波については透過型

回折格子を用いたパルス圧縮をすることになる。高調波発生後に位相補償すると特定の次

数を空間的に選べるという利点があり基本被も空間的に完全に取り除くことができる。た

だし真空中に組むことと商議i波は見えないためにアラインメントが難しいという欠点を

持つ。発生前に補償する方法としては高調波発生によるチャープ量をあらかじめ見積もり

レーザーパルスをア Yプチャープさせておくという方法が考えられる(第5.3.4Rn参照)。

これはレーザーのパルス圧縮の回折裕子を調節すればよく簡単に行える方法である。いず

れの方法も位相のシフト量はレーザーの集光強度によるために光軸付近と光執から離れた

場所では異なるためま長光強度の空間分布全体について補償することはできない。従って発

生した高調波のうち光車11付近だけを位相補(賞することになるであろう。いずれにしてもア

ト秒パルス発生は十分到達可能であり 、更なる時間分解分光が発展することと思われる。

次に高次高調波を用いた超高時間分解分光であるが、今までは軌道放射光のパルス隠

(> ps)であった軟X線パルスが高次高調波を用いると 30おまで短くなり、ピーク強度

も非線形~J架を起こすほど高い。分光を行う上で重要な輝度も軌道放射光に肉薄してきて

いる。従って今後高次高調波を用いた軟X線分光は研究領域として非常に面白い。極端紫

外や軟X線領域は内殻電子を直接励起できるため、内殻遷移の寿命や内殻励起子の寿命測

定等が可能である。さらにはアト秒領減のパルスができると今まで瞬間と扱われてきたも

のの時間応答が測定できるようになる。例えば早い電子の動きが分かるようになるであろ

う。ピーク強度もあるためレーザー電場により変位した電子の緩和、非線形分極の緩和時

間が計れるかもしれない。

このようにまだまだ分かっていない時間応答を探る上で高次高調波はこれからの重要な

光源となるに違いない。
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図 6.3:高調波のスベクト Jレとそのフーリエ変換波形
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AppendixA 自己相関関数

パルスの外形を J(t)と書くと、自己相関で得られる遅延時間 Tに対する 2次の相関信号

I(γ)は、

刑 =i: I(t)巾 -7)dt
となる。パルス波形をガウシアン I(t)= e-(t/T)'とした場合

J(T) = e一手T，J1
()( e-(諒子)'

(ん1)

(A.2) 

となるため、得られる自己相関波形の半値帽をv'2"" 1.414で創ることにより元のパルス

臓が得られる。

パルス波形を J(t)= sec/♂(tjT)とした場合は

J(7) = 一一三一一[;coth(工)ー 1]nh2(7jT) lT WO~\T (A.3) 

となり、得られる自己相関j即f~の半値幅を1.55 で割ることにより元のパルス幡が得られる。

3次の自己相l刻l羽数は

J(7) =乙I州 (A.4) 

で与えられ、ガウシアンの場合はJ芦田 1.22、sech2パルスでは 1.23[83]で相関波形の
半値幅を翻jることにより元のパルス幡が得られる。
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AppendixB 物質の透過によるパルス

レーザ-'i[場を

と書くことにする。また、

の変化

E = A(t)e中 t-kx)

k 
nω 

c 

o = kx 

(B.1) 

(B.2) 

とゆを定義す竺、群遅延は22次の分散は21、3次の分散は裂で与えられる。
それぞれにゆ=二三zを代入すると、

c 

ゆ l(Rdn)dω= 一 λd入 x[s) 
J2o ，¥3 J2n 
石言 =52EZEZIS2]

A4(dn 仇)
dw3 = -4π2".3 ¥ dA2x+入d入3xI [S3) 

(B.3) 

(B.4) 

(B.5) 

dn J2n d3n 
これらを求める蜘-d'¥' d>.2'言);3はセルマイヤ一方程式から求めることができる。例

えばMgF2のセルマイヤ一方程式は、入を μm単位で書くと、

4.134λ2 5.049入2 2.490λ2 
n; = 1 +入2_ 1.357 x 10 3 +λ2 _ 8.237 x 10 3 +λ2 _ 5.-651 X 102 (B.6) 

となる。ただし、セルマイヤ一方程式は経験式であまり短波長では正しくない。本~験の

場合波長 116nmでMgF2を2皿m通過させているが、 B.3式を用いると 1皿m当たり 760

色の群遅延があることになる。
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AppendixC 高調波の位相の求め方

高調波の電坊を ei(ωt-φ)と定義して (78)位相項φを展開すると

ei(ωt-.p) = ei[ωt-(白+φt+φt'+..)]

= e-iφOei(ω-.t)te-i4>t
2 x・

(C.1) 

となる。

ei(ωーφ)tの項を見ると中心周波数ωが 手だけずれている。この項が高調波のレーザー

に対する中心周波数のずれを表す。

e→φt'の項は時間とともに周波数がずれていくことを表しているのでこれはチャープを

示すことになる。

それでは高調波の位相をどのように求めるかを述べる。第一 2.4.4節の言十算で高調波の双

極子モーメントを求めているが (2.28式)これは複素数であり位相因子Sも含む。従って

arg (X(t))を求めることにより位相が決定する。また、 Sを直接もとめてもよい。本論文

では 2.31式を用いて位相を計算した。レーザ の集光強度を変えながらこの様に位相を

求めた結果が図5.23や図5.26である。図5.26をみると、レーザーパルスの時間波形に応

じて位相が変化している。この変化のうち時間に比例する成分は上で述べたように高調波

の中心周波数シフトを表し、高調波が発生している時刻では傾きが負なのでブルーシフト

を表す。時間の2来に比例する成分はリニアチャープを表す。この図ではパルスの立ち上

がりでイオン化が進行してしまいパルスの後半では高調波が発生していないが、イオン化

が起きないような集光強度で高調1止を発生させると立ち上がりでプル」シフ ト、たち下が

りでレッドシフトを起こす。さらにパルスの先端付近では時刻に対する位相の変化が放物

線に近いためチャープの性質もよく、パルス圧縮が行えてアト秒パルス発生に都合が良く

なる。
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