
　光周波数コムの実現により可視から赤外領域における光
周波数を直接RF領域に変換し，精密に光周波数をRF標準
と比較することが可能となった．実際に光周波数コムは原
子や分子の精密分光実験に応用され，たとえば，水素単原
子の 1s-2s遷移においては約 122 nmの遷移エネルギーを数
Hzという絶対周波数精度で決定することが可能となって
いる1）．光周波数コムの発生法はさまざまなものがある
が，モード同期レーザーによって発生したコヒーレントな
パルス列を用いるのが一般的である．このため，通常は，
光周波数コムの使用できる波長はモード同期レーザーの発
振可能な波長領域，およびその波長変換により得られる波
長に限られる．Ti:sapphire レーザー，Yb, Erファイバー
レーザー等の広く使われているモード同期レーザーは可視
や赤外の領域で発振するため，結晶を用いた波長変換によ
り紫外の領域で周波数コムを発生する試みがなされてき
た 2，3）．一方で，結晶では到達できないような真空紫外の
領域においては共振器内高次高調波発生の方法による波長
変換が有力である． このようにして発生した紫外光周波
数コムにより，真空紫外の領域の精密分光が可能になる．
例えば，水素やヘリウム等の単純な原子は基底状態からの
多くの真空紫外域の遷移をもち，これらの原子の遷移周波

数を精密に決定することは，基本的な量子力学の枠組みの
検証実験につながる．また高強度の真空紫外周波数コムを
発生させることは，光コム一本を用いることで，真空紫外
域に擬似CWレーザーを開発したことに相当する．これは
周波数コムそのものを励起光源として用いる精密分光測定
に応用できるのみでなく，レーザー冷却や磁気光学トラッ
プへの応用も期待できる．特に炭素や酸素といった身近な
原子はその冷却遷移が真空紫外領域にあり，紫外周波数コ
ムのコム一本を用いた冷却が実現すれば，基本的な有機化
学反応を冷却原子を用いて調べることも可能になると考え
られる．

1. 光周波数コムによる精密分光実験と紫外光周波数
コム

　実際の原子や分子の精密分光において，光周波数コムは
励起用のレーザーの周波数測定の手法として用いられる場
合と，励起用レーザーそのものとして用いられる場合があ
る．前者の測定においては，ターゲットとなる遷移が挟線
幅CWレーザーにより励起され，その光周波数が光周波数
コムをリファレンスとして測定される．高性能なCWレー
ザーを励起光源として用いる精密分光は，励起光源の線
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幅，パワーの観点から優れた手法であるが，対象となる遷
移波長によっては，十分に高性能なCWレーザーが存在し
ない場合がある．例えば，波長 200 nm以下という真空紫
外領域においては，直接レーザーを発振することができる
ようなゲイン媒質は限られている．また非線形過程を用い
た波長変換により紫外光を得ようとしても，ピーク強度が
低い連続光であるため，十分な変換効率を得るためには特
別な工夫が必要となる．
　このような，直接CWレーザーを得にくい真空紫外の波
長領域において精密分光を行うための手法として，周波数
コム直接励起による分光法が有力視されている．光周波数
コムは周波数領域において櫛（くし）状のスペクトルをも
ち，このコム一本の線幅は光周波数コムの安定性によって
いる．光周波数コムそのものを安定な RF標準やまたは安
定共振器により安定化し，十分線幅の小さい光周波数コム
が得られた場合，これらのコム一本一本は絶対周波数が校
正されたあたかもCWレーザーとして分光に用いることが
できる．さらにこれらの各モードは，光周波数コムの繰り
返し周波数やオフセット周波数をコントロールすること
で，自由に変化，掃引させることができる．ターゲットと
なる遷移に周波数コムを照射し，コムの一本を用いて対象
の遷移を掃引することで，あたかも先ほどのCWレーザー
を励起レーザーとして分光をする場合と同様に分光が行え
ることになる．この方法はコムのモード一本を励起光源と
して用いるため，モード一本あたりのパワーが重要とな
る．繰り返し周波数を高めたり，高平均出力のコムを用い
ることでモードパワーを高め，実際にコム一本を用いた原
子の精密分光が実現されている4）．このコムを直接用い 

た精密分光（DFCS: Direct Frequency Comb Spectroscopy）
の最大の利点は，コムがパルスレーザーであることを生か
した波長変換を用いることができる点である．パルスレー
ザーはCWレーザーに比べ同じ平均パワーでもピーク電場
強度を何桁も高めることができ，高い効率で非線形波長変
換を行うことができる．紫外領域への波長変換は，ガスの
非線形性（四光波混合）を用いたもの，非線形結晶，高次
高調波発生によるものがある．ガス中の四光波混合は媒質
として用いる原子の共鳴を用いることで変換効率を高める
ことができ，希ガスやHg，Mg等の原子ガスを用いて 200 

nm以下の真空紫外光の発生が行われてきた．一方で，こ
の手法は目的となる波長を得るのに多数の波長のレーザー
を準備しなければならず，装置が複雑になり安定な運用が
困難であったり，また効率も低い．非線形結晶を用いた波
長変換は，得られる波長が結晶の透過波長で制限されると
いう困難があるが，近年，真空紫外域での透過率を高める

ことに特化した特殊な結晶を用いることで，153 nmとい
う非常に短い波長への高効率波長変換が実現されてい
る2）．高次高調波発生による波長変換は，非常に高いピー
ク強度の光周波数コムが必要となる半面，真空紫外から軟
X線領域にわたる超短波長において光周波数コムを発生で
きる可能性がある．紫外周波数コムを用いることで，直接
周波数コム分光（DFCS）の手法を応用することにより，
従来分光用のCWレーザーがあり得なかったような領域に
おいても，精密分光が可能になってきている．本年初め，
Cingözらは Ybレーザーを用いた外部共振器内高次高調波
発生により紫外周波数コムを発生し，実際に Ar，Neの精
密分光実験に応用した 5）．

2. 外部共振器内高次高調波発生による波長変換
　高次高調波発生は単原子ガスや分子ガスに高強度の光電
場を照射した際に，基本波となる元の光周波数の奇数倍の
光周波数をもつ高調波が発生する非線形現象である6）．ガ
スとしては，通常分極率が大きい単原子ガスである希ガス
が用いられる．高次高調波発生は 3-Step-Model 7）で知ら
れるように光電場により大きく変形を受けた原子ポテン
シャル中の電子の運動に起因するものであるため，実用的
な効率で高次高調波を発生するには，電子が原子核から感
受する電場に相当する程度の非常に高いピーク電場強度
（＞1013 W/cm2）を必要とする．通常の高次高調波発生の
研究においては，このような高いピーク強度を得るために
kHz～ Hz程度といった低い繰り返し周波数で，高いパル
スエネルギーを得る手法が用いられる．一方で，光周波数
コムの波長変換に高次高調波発生を用いる場合，低い繰り
返し周波数はコムの歯の間隔が狭い密なコムに相当し，コ
ムとしての実用上，不便である．光周波数コムとしての応
用に耐える数MHz以上という高繰り返しを保ちつつ，高
次高調波発生に必要なピーク強度，すなわちパルスエネル
ギーを得なければならないという点が，高次高調波発生を
用いた紫外光周波数コム発生における最も困難な点であ
る．仮にパルス時間幅が一定の条件で 1 kHzと 10 MHzの
繰り返し周波数における高次高調波発生を比較してみた場
合，10 MHzの繰返し周波数においては，同じパルス強度
を得るために平均パワーを 10000倍にしなければならな
い．高い繰り返し周波数においてこのような高い平均パ
ワーを得て，高次高調波発生を実現する手法のひとつとし
て，共振器内高次高調波発生（ intra-cavity high harmonic 

generation）の方法が開発されてきた．共振器内高次高調
波発生においては，モード同期レーザーの出力（シード
光）を空の外部共振器内に閉じ込め，パルス間のコヒーレ
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ントな重ね合わせにより共振器内部で高平均パワー，高パ
ルス強度を実現する．外部共振器長は入射したパルスが共
振器内を一周し，入射ミラーに戻ってくる際に次にキャビ
ティーに入射するパルスと強めあうように干渉するよう，
共振器長が調整されている．このとき，オシレーターから
のパルス列は次々と共振器内に蓄積されていき，共振器内
ロスと入射パワーで決まる平衡状態に達する．共振器長は
外部環境により常に揺らいでいるため，アクティブな
フィードバックを行い，共振器長を制御する．また共振器
を一周したパルスが共振器内の分散によりチャープしてし
まうと，共振器内部のスペクトル，パワーが損なわれる．
一般的により短いパルスを共振器に閉じ込めようとするほ
ど，精密な共振器内分散を補正する必要があり，場合に
よっては分散補償チャープミラーが使用される．周波数領
域で考えると，パルスレーザーを外部共振器に入射するこ
とは，シード光のコム構造と外部共振器の周波数モードを
ブロードバンドに一致させることに対応する．揺らぎ等の
影響は無視し外部共振器の周波数モードを固定して考えた
場合，シード光のコムの間隔（繰り返し周波数）とオフ
セット周波数をうまく外部共振器のモードと合わせるよう
に調整することで，コムの周波数モードの一本一本を外部
共振器にカップルできる．また，シード光のコムは等間隔
の構造をもつため，外部共振器も等間隔の周波数モードを
もつ必要がある．これは，共振器内部の分散補償を周波数
領域で考えたことに相当する．うまくシード光を共振器に
カップルできると，共振器内部の平均パワー，パルス強度
はシード光の数百倍に達する．共振器内部に集光ミラーを
設置することで，集光点において高次高調波発生に十分な
高いピーク強度が数百MHzという高い繰り返し周波数で
得ることができる．理想的な条件では共振器内のパルス幅
とシード光のパルスは位相，パルスエンベロープともに
シードパルスと同じであるため，共振器内のパルス列も周
波数領域でコム構造を形成していると考えられる．共振器
内高次高調波発生によって発生した紫外光周波数コムは，
実際の応用のためには共振器外部に取りだす必要がある．
取り出しの方法としてはさまざまなものが検討されてきた
が，現時点で実用されているものはブルースター板を用い
たものと回折格子ミラーによるものである8，9）．前者は基本
波に対して透明な板をブルースター角で共振器内部に入れ
る．このブルースター板は基本波に対しては 99.9％以上の
高い透過率をもつが，屈折率の波長依存性により，発生し
た真空紫外光に対しては数～数十％の取り出し効率をも
つ．回折格子ミラーはキャビティーを構成するミラー表面
に回折格子をエッチングしたもので，発生した紫外コムを

回折により基本波とは異なる方向に出射する．回折格子ミ
ラーはブルースター板の方法に比べて非線形性や共振器内
部分散の問題が少ない半面，取り出された紫外コムに空間
色分散が生じる．

3. Ybファイバーレーザーを用いた外部共振器内高
次高調波発生

　最初の外部共振器内高次高調波発生は Ti:sapphireレー
ザーをシード光として行われ 8，10），実際に 100 MHzを超え
る高繰り返しで真空紫外光が発生できることが示された．
外部共振器内高次高調波発生を行う場合，元のシードレー
ザーをもともとより高出力にしておくことで，さらに外部
共振器内部パワーを高めることができ，より高効率で高次
の高調波発生が期待できる．Ti:sapphireレーザーに変わる
よりハイパワーなシード光源として，近年，Ybドープさ
れたファイバーオシレーターおよび増幅器のシステムが用
いられてきた．
　Ybドープファイバーを用いたオシレーターは波長 1030 

nm付近にゲインのピークをもち，共振器中の分散をうま
く調整することで 28 fsという超短パルスの発生が可能で
ある11）．また，同じく Yb ドープされた大口径のファイ
バーを用いた増幅器を用いることで，数十ワットの平均出
力をもつ高出力高繰り返しパルス光源を構成することがで
きる．増幅器から得られた出力はパルス時間幅については
sub-200 fs と，Ti:sapphire レーザーには及ばない．一方
で，外部共振器を 50 fsを切るような超短パルスで駆動す
ることは，先に述べた共振器内分散補償の点から困難であ
る．このため，Ti:sapphireレーザーの sub-20 fsの超短パ
ルスを得られるという特性は，外部共振器内高次高調波発
生においてはあまりメリットとならない．Ybファイバー
レーザーおよびファイバー増幅器の系は，100～200 fsと
いう外部共振器を駆動しやすいパルス幅を得つつ，きわめ
て高い平均パワー，パルス強度を達成できることから，高
次高調波発生のための外部共振器を駆動するには適した光
源といえる．図 1 に，筆者らの研究室で開発された Yb

ドープファイバーレーザー，および外部共振器内高次高調
波発生のシステムを示す．Ybファイバーオシレーターの
出力（10 mW）は特殊ファイバーを用いて，数 psのパル
ス幅にまでストレッチされる．これにより後段の増幅器内
部での非線形相互作用，ダメージを防ぐ．ストレッチされ
たパルス列は，プリアンプにより 200 mW程度にまで増幅
されたのち，パワーアンプに入射する．パワーアンプでは
フォトニッククリスタル構造をもつ 1.2 m長のダブルク
ラッド Ybドープファイバーが最大160 Wの平均出力のLD
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によりポンプされており，優れたビーム形状を保ちつつ最
大 60 Wにまで増幅される．透過型グレーティングによる
圧縮後，sub-200 fsのパルス幅を得ることができる．増幅
されたパルス列は高次高調波発生のため，外部共振器に入
射する．外部共振器は 5枚の高反射ミラーと 0.4％の透過
率をもつ入射ミラーからなる．15 Wを外部共振器に入射
させたとき，共振器内部パワーは 3 kWに達し，共振器内
部の集光点において 2×1013 W/cm2を超えるピーク電場強
度を得ることができる．図 2に，得られた高次高調波のス
ペクトルを示す．共振器からの紫外光の取り出しには，先
述したブルースター板の手法を用いた．最大次数 19次ま
での高調波が観測されており，54 nmまでの紫外光が発生
していることが確認できる．短波長側のスペクトルは現
在，分光器への入射ミラーとして使用しているアルミミ
ラーの反射率により制限され，外部共振器自体からはより
高次の高調波が発生しているものと期待される．各次数の
高調波は単一ピーク的なスペクトル形状をしているが，こ

れは使用した分光器の分解能によるもので，このスペクト
ル内部に繰り返し周波数（80 MHz）の間隔でコム構造が
あるはずである．共振器外部に取りだされた 7次高調波の
平均パワーは，およそ 1 mWである．

4. 紫外周波数コムの応用
　発生した紫外周波数コムはさまざまな応用が考えられ
る．光電子分光においては励起光として高エネルギーの紫
外光を使うことで，エネルギーバンドキャップのより広い
物質を，より広い波数空間において調べることができる．
一方で，低い繰り返し周波数のパルス紫外光源を用いた場
合，1パルスあたりに発生する光電子数が増え，電子間の
クーロン相互作用により光電子エネルギー，空間分解能に
影響を与える．このため，高繰り返しの紫外光源は高分解
能，高カウントレートの紫外光電子分光用光源として優れ
ていると考えられる．さらに，その短いパルスを生かし
て，時間分解測定への応用も可能である．紫外周波数コム
を用いた精密分光実験の応用例として，図 3に筆者らの研
究室でのキセノン原子の精密分光のセットアップを示す．
キセノン原子は基底状態から第一励起状態への遷移エネル
ギーが 8.4 eV（147 nm）と真空紫外域にある．この遷移は
ちょうど Ybファイバーレーザーシステムの 7次高調波に
対応している．また，キセノン原子の同位体シフトや超微
細構造の測定は，重い原子系における原子核─電子相互作
用を調べることにつながり，ハートリー・フォック法を用
いた電子波動関数の近似計算の実験的検証となる．キセノ
ン原子は室温で 2.7 GHz程度のドップラー広がりをもつ．
図 3に示すように細くコリメートされたキセノン原子ビー
ムを生成し，これと直交するように励起光と相互作用させ
ることで，実効的なドップラー広がりを抑え，ほぼ自然幅
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図 2　80 MHz繰り返し外部共振器内高次高調波発生により
得られた高調波スペクトル．

図 1　Ybファイバーレーザーによる共振器内高次高調波発生のセットアップ．



（45 MHz）の分解能を得ることができる．励起されたキセ
ノン原子の蛍光は真空紫外域に感度をもつ光電子増倍管に
より高感度に検出される．将来的には光コム一本を対象の
遷移の周りでスキャンし，キセノン原子の精密分光を行う
予定である．

　外部共振器による紫外周波数コム発生の最初のデモンス
トレーションが行われてから 7年たち，ようやく発生した
紫外コムを応用実験に用いることができるようになってき
た．すでに次数あたり数十mWに至る平均パワーの紫外コ
ムも発生され 12），ますます応用範囲は広がるものと思わ
れる．特に精密分光の分野では，紫外周波数コムを用いる
ことで，従来測定不可能であったさまざまな遷移が研究対
象となり，基礎物理への貢献が期待される．さらに，非常
に高次かつハイパワーの高調波発生により，アト秒や高強
度物理の実験が，従来とは比較にならないような高繰り返
しで行うことができるようになると期待される．本記事で
はおもに外部共振器内高次高調波発生について述べたが，
超高平均出力高繰り返しレーザーを用いてシングルパスで
MHzを超える繰り返しの高調波発生も行われており13），
将来的に実用的な紫外コムの発生に至るかが興味あるとこ
ろである．
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図 3　キセノン原子分光のセットアップ．


