
　高強度レーザー光をガス媒質に集光して得られる高次高
調波の発生は，1980年代後半に発見された 1，2）．発見当初
より，高い次数の高調波が一定の強度で多数発生する「プ
ラトー」とよばれる領域と，急激に強度の落ちる「カット
オフ」とよばれる構造によってスペクトル形状が特徴付け
られることから，非摂動論的な原子応答が予想された．そ
の後，1993年に P. B. Corkumによって発生原理が説明さ
れたことにより，コヒーレント短波長光を発生させるため
の新しい光技術として飛躍的に進展することとなった 3）．
今日ではテーブルトップ規模のレーザー装置で，ピーク出
力 1 TW（1 TW＝ 1012 W）程度の高強度レーザーパルス
を，1 kHz程度の高い繰り返しで発生可能となっている．
その結果，原子内の束縛電子が感じるクーロン電場を上回
る強い光電場を実現できるようになり，従来の摂動的な非
線形光学では説明のできない物質の極端な非線形応答が観
測できるようになっている4）．新しい非線形光学現象の観
測は，新しい実験手法に直結する．特に，原子のトンネル
イオン化に代表されるような，時々刻々変化する光電場の

振幅に依存する電子の応答は，位相を安定化した高強度
レーザーを用いることによってアト秒精度で制御できるよ
うになっており，アト秒スケールの光パルスあるいは電子
線パルスを用いた「アト秒光科学」とよばれる超高速光科
学が生まれた 5）．また，アト秒光科学は長らく極紫外域
（光子エネルギー �200 eV）での超高速光技術に止まって
いたが，光パラメトリック増幅法に基づく長波長域の高強
度レーザーの出現によって軟 X線領域へと拡大しつつあ
る．本解説では，近年の高強度極短パルスレーザー技術の
進展を踏まえ，高次高調波によるフェムト秒からアト秒領
域のコヒーレント短波長光の発生と応用について解説する．

1. 高次高調波によるアト秒光パルス発生
　原子内の電子は，原子核のつくるクーロンポテンシャル
によって束縛状態にある．外場として，光電場の強度が
クーロンポテンシャルを形成する原子内電場と同程度にな
ると，図 1（a）に示されるように，光電場とクーロン電場
の重ね合わせで形成されるポテンシャルにポテンシャル障
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壁が現れ，トンネル効果によって連続準位中に波動関数が
しみ出す．この現象はトンネルイオン化とよばれる．トン
ネルイオン化は ADK 理論などで詳細に定式化される
が 6），ここでは，Landauが導いたDCトンネルイオン化の
表式からを用いてその傾向を説明しよう 7）．イオン化ポテ
ンシャル IPの水素様原子に外場 Eが加わったとき，単位 

時間当たりのトンネルイオン化確率 wdcは次式で与えら 

れる．

   （ 1）

まず，電場Eが指数項に含まれることから，電場強度が高
くなるにつれてイオン化確率が急激に増大することがわか
る．そのため，直線偏光の高強度光電場の下では，トンネ
ルイオン化が電場波形のピーク付近で発生することにな
る．同様に，イオン化ポテンシャル IPも指数項に含まれ
ることから，多電子を含む系においては原則として最外殻
の電子が放出されることになる．いったん連続状態へしみ
出た電子の波動関数 YCは，図 1（b）に示されるように，
光電場によって原子から遠ざかる方向へ加速される．直線
偏光の場合，光電場の方向が一周期以内に反転する際に逆
加速され，発生源であるイオンに衝突する．加速された電
子が衝突する際に基底状態 YGへと再結合し，図 1（c）に
示されるように，運動エネルギーKとイオン化ポテンシャ
ル IP の和に相当する光子 hw X を放出する．すなわち，
hw X＝K＋IPが成り立つ．この模型は「スリーステップモ
デル（三段階模型）」とよばれ，高次高調波発生を説明す
る理論として 1993年に Corkumによって提唱され 3，8），高
次高調波の発生と応用に関して最も重要な枠組みとなって
いる．
　トンネルイオン化で発生した電子波束の運動は，光の偏
光方向に関しては，電場のピーク付近の有限幅の時刻で初
速度ゼロで放出された多数の古典的な点電荷の運動として
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理解できる．図 2に，電子が再結合する時刻に相当する位
相 w trと，イオンに再結合する瞬間の電子の運動エネル
ギー Kを示す．電子の運動エネルギーは，ポンデロモー
ティブポテンシャル UPで規格化されているエネルギー保
存則 hwc＝K＋IPを，高次高調波の瞬間角周波数 wX�tr�が
時々刻々，
 wX�tr�＝K�tr��h＋IP�h （ 2）
という式を満たして変化すると考えれば，再衝突する電子
波束の瞬間周波数が原子近傍に形成される振動双極子の瞬
間周波数に対応して，その振動双極子が高次高調波の光電
場を放出するとも理解できる．
　スリーステップモデルによって，（i） 高次高調波発生の
素過程は光電場の一周期以下の現象であること，（ ii） 発
生する高次高調波は再衝突する電子の運動エネルギーの変
化に対応して瞬間周波数が時間的に変化していること（図
2），（iii） 高次高調波の最大光子エネルギー（カットオフ）
は hw cuto›＝ 3.17UP＋IPで与えられることがただちにわか
る．特に，（ i）の特徴は，高次高調波がレーザー電場の 2

分の 1周期ごとに発生していることを意味しており，その
ままアト秒パルス列となっていることが示唆される．電場
波形の向きが 2分の 1周期ごとに反転していることを考え
れば，周波数領域では，hw X＝ �2n＋1� hw，すなわち奇数
次の高調波成分から構成されることもわかる．また，（ii）
の特徴は，シンクロトロン放射光では相対論的な電子の運
動によって運動エネルギーの 10－6程度のフォトンネル
ギーをもつ光子が放出されるのに対して，電子の運動エネ
ルギーがそのままフォトンエネルギーに変換される点が大
きな違いである．これは，高次高調波の発生機構が原子の
励起（イオン化）と脱励起（再結合）を伴う量子力学的な
現象に起因しているためである．
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図 2　古典的に計算される再衝突電子の運動エネル
ギー．横軸は再結合する時刻（位相），縦軸はポンデロ
モーティブポテンシャルで規格化された運動エネル
ギー．

 
 
  

(a) (b) (c) 
図 1　高次高調波発生のスリーステップモデル．（a）トンネ
ルイオン化，（b）レーザー電場による電子波束の加速，（c）
再衝突に伴う再結合（光子放出）．図中の YG , YCは，それ
ぞれ基底状態の波動関数と連続準位中の電子波束を示す．



2.  アト秒光科学
　高次高調波発生のスリーステップモデルは，光電場の瞬
時値によってアト秒スケールでの電子の古典的な運動が確
定するという点からもわかるように，高次高調波によるア
ト秒パルス光発生の可能性を示唆していた．しかし，実際
にアト秒光パルスが実験的に確認されたのは 2001年のこ
とであった 9）．その理由は，通常の高強度レーザーパルス
では，高次高調波発生に十分な光強度は容易に実現できる
ものの，光位相を制御された数サイクルの電場振動から構
成される極短パルスを発生させるためには，多くの技術革
新が必要であったためである．
　はじめてアト秒パルスの発生と計測に成功したのは，当
時ウィーン工科大にいたF. Krauszらのグループである9）．
彼らは，希ガス充填された中空ファイバーによるサブ mJ

パルスのパルス圧縮手法 10）と，T. W. Hänschと J. L. Hall

らによって確立されたキャリヤーエンベロープ位相（carrier-

envelope phase; CEP．光パルスの電場包絡線に対する搬
送波位相）の安定化技術 11）を組み合わせることにより，
高次高調波を発生しうる高いピーク出力をもち，CEP安
定で数サイクルの時間幅をもつ高強度極短パルスの発生に
成功した．そして，スリーステップモデルから推測される
ように，カットオフ近傍の高調波スペクトルを薄膜フィル
ターで選択することによって，チャープの少ないアト秒極
紫外パルス発生を実現した．
　アト秒パルスの発生と計測は現在でもかなりの技術的困
難を伴っており，市販装置を並べた程度ではなかなか実現
できない．それでも，最初のアト秒パルス発生の報告以来
着実に応用例は広がっており，アト秒スケールでの超高速
分光法や光電場で加速された電子波束を利用したアト秒計
測法など，多くの利用研究が広がっている．以下では，ア
ト秒計測手法と高次高調波の利用研究の例を概説する．
2. 1 高次高調波を用いた非線形分光

　可視域のフェムト秒レーザーを用いた超高速計測では，
非線形結晶を用いた波長変換が広く用いられている．それ
は，フェムト秒レーザーパルスがエレクトロニクスの応答
速度の限界である 100 GHzをはるかに超える帯域（～数
100 THz）をもっているためである．そのため超短パルス
光の時間波形の測定には，干渉計と非線形光学過程による
時間ゲートを組みあわせた測定手法が広く用いられてい
る．しかし，高次高調波の強度が可視域のレーザーにくら
べてきわめて低いことと，透明な非線形媒質がほとんど存
在しないことから，極紫外における非線形光学過程を利用
することは現状では非常に難しい．唯一の例外は，イオン
化ポテンシャルよりも光子エネルギーの小さい真空紫外の

高次高調波に対する原子の二光子イオン化を用いた電場自
己相関測定である12）．この手法では，原子が一光子でイオ
ン化できないことから，二光子イオン化に伴う微弱なイオ
ン（あるいは光電子）の信号をバックグラウンドフリーで
検出できる．そのため，可視域で用いられている二倍波発
生に基づく自己相関測定と等価な測定を行うことができ
る．特に，二光子イオン化に伴う光電子スペクトルを観測す
ることにより，周波数分解光ゲート法（ frequency resolved 

opical gating; FROG）を構成することができるため，フェ
ムト秒からアト秒領域での極紫外パルスの時間波形の測定
が実証されている13，14）．また，分子の二光子解離において
は，2つの時間遅延のついたアト秒パルス列を用いること
によって解離イオンの収量の周期的変調から二光子過程を
スペクトル的に分解する興味深い手法も報告されてい
る15）．
2. 2 アト秒ストリーク法

　前述した短波長域での非線形光学手法は，反応断面積が
比較的大きく，かつ，高いフォトンフラックスの得られる
紫外から真空紫外域での実験に限られていた．極紫外（光
子エネルギー 10～120 eV）よりも短波長の高次高調波に関
しては，広帯域で非共鳴な非線形現象はきわめて少なく，
フォトンフラックスの低下に伴い二光子イオン化などの非
線形現象を利用することは困難である．
　この問題を解決したのが，アト秒ストリーク法であ
る 16，17）．この手法では，まず対象となる原子を，高次高調
波で発生した短波長光パルスで一光子イオン化させる．こ
のとき，光子エネルギー hw Xはイオン化ポテンシャル IPよ
り十分大きいとする．イオン化の瞬間に外場がなければ，
光電子スペクトルはイオン化に用いられた極紫外パルスの
スペクトルと同一になる．イオン化の瞬間に振動する電場
が印加されていると，光電子はその外場で加速されて，最
終的にイオン化した瞬間の初期運動エネルギーと異なる運
動エネルギーをもつ．この運動量のずれは，古典的な運動
方程式を解くことにより，イオン化した瞬間のベクトルポ
テンシャルに等しいことが示される．したがって，短波長
光のパルスと，電子を加速する光電場のタイミングを徐々
に変えていくことよって，光電子スペクトルがシフトした
り，広がったりする．このような低周波数の光電場による
位相敏感な電子加速は，いわゆるストリークカメラと概念
的に類似している．つまり，フォトカソードがイオン化す
る原子に，電子を加速する高周波電場が数フェムト秒の周
期で振動する光電場に対応する．また，通常のストリーク
カメラでは，電場掃引された電子の空間的な広がりをイ
メージング型検出器で観測するのに対して，本手法では光

421（ 17 ）43巻 9号（2014）



電子の運動量空間での広がりをみる．このような対応関係
から，本手法は「アト秒ストリーク法」とよばれている．
　初期のアト秒ストリーク法の提案では，観測される光電
子スペクトルに，一光子イオン化を起こすアト秒パルスの
時間波形（時間幅，チャープ）がマップされていることが
示されたが，任意のアト秒パルスの時間波形を再構築する
方法は示されなかった．光パルスによる電子の加速は，物
質波としての電子波束の位相が振動電場で変調されること
にほかならない．そのため，アト秒ストリーク法で得られ
るさまざまな遅延での光電子スペクトルから構成される二
次元画像は，前述したFROG法において，ゲート関数を周
期的な位相変調としたものに相当する．それを利用して，
可視域で考案されたFROG法のアルゴリズムを光電子スペ
クトル画像に適用させることによって，極紫外域のアト秒
光パルスの時間波形を精密に測定する手法が実現した．本
手法は，FROG-CRAB法（frequency-resolved optical gating 

for complete reconstructin of attosecond bursts）とよばれ
ており，極紫外域のアト秒パルス波形を測定する一般的 

な手法となっている18）．現在，世界最短のアト秒パルスの
時間幅は，FROG-CRAB 法を拡張した PROOF 法（phase 

retrieval by omega oscillation filtering）によって測定され
た 67アト秒である19）．本手法によって，今後，1原子単位
の時間スケールを下回るアト秒パルス発生が期待される．
また，光電子を光電場でストリークする手法は，レーザー
光電場の直接計測 20）や，光電子放出におけるわずか 20ア
ト秒前後の電子放出時間のずれ 21）などのアト秒計測にも
応用されている．
　アト秒ストリーク法の特徴は，一光子イオン化で発生し
た光電子が振動する光電場で加速される際に，イオン化し
た瞬間の光電場の位相に応じて異なる運動量をもつことで
ある．そのため，おおざっぱには，光電場の半周期よりも
長い時間波形を測定することは難しい．なぜなら，光電場
の半周期以上離れた時刻に放出された光電子が同じ終状態
に縮退してしまうためである．それに対して，可視光より

も波長の長い赤外・中赤外域での高強度レーザーを用いて
光電子をストリークすることにより，より長い時間スケー
ルでのアト秒計測が可能となる．極端な例としては高強度
テラヘルツ波を用いた光電子のストリーク実験が行われて
おり，0.5 ps程度の時間窓での時間分解光電子計測が実現
している 22，23）．
2. 3 高次高調波をプローブとした光電子分光と吸収分光

　高次高調波をプローブとしたポンプ─プローブ法に基づ
く超高速分光手法は広く行われつつある．代表的なもの
は，フェムト秒レーザー光で励起された系に，高次高調波
によるプローブ光を照射するという実験である．高次高調
波のフォトンフラックスはあまり高くないため，光電子分
光が多く用いられる．その場合，高次高調波のスペクトル
を多層膜ミラー等の光学素子によってスペクトル制限した
後にサンプルへ集光する．近年では，光誘起相転移に伴う
電子状態の変化を光電子分光によって直接検出する実験も
行われている24）．
　高次高調波の素過程では，高次高調波を構成するアト秒
パルスがレーザー電場の半周期の間隔で発生する．また，
それぞれのアト秒パルスを取り出すと，そのスペクトルは
連続的になっているはずである．したがって，高次高調波
をプローブとして，広いスペクトル範囲にわたって吸収ス
ペクトル（あるいは反射スペクトル）を時間分解測定する
実験がいくつか行われている．このような吸収分光は放射
光施設において定常的な電子状態を測定するために行われ
ているが，高次高調波を用いることにより，電子状態の超
高速変化を追跡することが可能となる．特に，吸収端を利
用した分光手法は元素選択性があることから，特定元素の
近傍の短距離秩序や着目している原子の価数についての情
報を得ることができるため，応用の幅の広い分光手法とし
ての展開が期待されている．これまでに，内殻励起による
吸収分光を用いた遷移金属のスピンダイナミクスの観
測 25）や，強レーザー場中の石英におけるアト秒スケール
での吸収端のシフト 26）など，興味深い現象が観測されて
いる．
2. 4 高次高調波分光法

　高次高調波は，光電場で加速された光電子が基底状態に
再結合することによって発生する．衝突する電子波束の運
動はレーザー電場で制御されており，図 2のような運動エ
ネルギーの時間変化が高調波の時間的な位相構造に投影さ
れる．その際に，基底状態の波動関数の形状に関する情報
が高次高調波のスペクトル形状に含まれることになる．特
に高次高調波発生の理論を近似的に記述することによっ
て，高次高調波スペクトルが電子波動関数の空間的な射影

422（ 18 ） 光　　学

図 3　アト秒ストリーク法の原理． 



に相当していることを示すことができる．半古典的な描像
では，再衝突する電子の運動エネルギーに対応する物質波
の波長が空間分解能を決めるため，100 eV程度までの高
次高調波スペクトルで得られる空間分解能は 1 Å程度と 

なる．
　通常の高次高調波発生では，空間的な異方性のない希ガ
ス原子が用いられる．それに対して，高強度レーザーを用
いて分子の向きをそろえる技術が登場し27），分子軸の向き
を選択した条件下での高次高調波発生が可能となった．そ
の結果，さまざまな方向へ配向した分子集団からの高次高
調波スペクトルを測定することにより，窒素分子の基底 

状態の分子軌道イメージングが実現している28）．この手法
は分子軌道トモフラフィーとよばれているが，近年では，
これらの実験手法を総称して「高次高調波分光法」（high 

harmonic spectroscopy）とよぶようになっている 29，30）．

3. 光パラメトリックチャープパルス増幅法
　高次高調波の最大光子エネルギーは，hw cuto›＝ 3.17UP＋ 

 IPと与えられる．ここで UPはポンデロモーティブポテン
シャルとよばれる量であり，振動電場中での自由電子の平
均的な運動エネルギーである．ポンデロモーティブポテン
シャルは波長の二乗に比例することから，より長波長の
レーザーを用いて高次高調波を発生させれば，そのスペク
トル域を極紫外から軟X線へと拡大できる．このような指
針は，3ステップモデルが提唱された時期から広く認識さ
れていた．例えばチタンサファイアレーザーの二倍波ある
いは三倍波といった短波長光を用いた高次高調波発生実験
において，短波長レーザーを用いることによるカットオフ
エネルギーの低下が観測されている．しかし，長波長域で
の高強度超短パルスレーザー技術が存在しなかったことに
より，長波長レーザーによる高次高調波発生の試みはほと
んど行われていなかった 31）．
　その一方で，Ybレーザーなど従来のチタンサファイア
レーザーを超える高出力ピコ秒レーザーの登場や，パラメ
トリック増幅による数サイクルの超短パルス光増幅，さら
には，チャープパルスをパラメトリック増幅することによ
るチャープパルスパラメトリック増幅法（optical paramet-

ric chirped pulse amplification; OPCPA）の登場 32）により，
赤外から中赤外域における高強度レーザーによる高次高調
波発生が実現した．特に波長 3.9 mmの中赤外域での高次
高調波発生において，光子エネルギー 1.6 keVに及ぶ軟 X

線発生が報告されている33）．
　軟X線領域での孤立アト秒パルス発生は，アト秒軟X線
分光を実現する上での最重要課題である．孤立アト秒軟 X

線パルス発生のための最も直接的な方法は，パルス幅数サ
イクル程度で CEPが安定な高強度レーザーパルスを発生
させることである．また，アト秒計測のためには長時間の
データ積算が必要であり，高繰り返しかつ高安定であるこ
とが望ましい．図 4（a）に，このような目的で東京大学物
性研究所において開発された波長 1.6 mm における高強 

度サブ 2 サイクル OPCPA 光源の概略図を示す 34）．この
OPCPA光源では，ポンプ光として繰り返し 1 kHzで動作
するチタンサファイアレーザーのチャープパルス増幅シス
テムの出力光が用いられており，非線形光学結晶としては
BIBO結晶が用いられている．この組み合わせは，BIBO

結晶のゼロ分散の半波長が励起波長と一致していることか
ら，中心波長 1.6 mm帯において 1オクターブを超える利
得帯域がある35）．シード光としては，チタンサファイア
レーザーの再生増幅器からの出力光をガスセル中に導入
し，フィラメンテ－ションによる自己位相変調によって広
帯域化し，その差周波をとることで 1オクターブを超える
赤外白色光を発生させている．また，この差周波過程にお
いてシード光の CEPが受動的に安定化している．この赤
外シード光は，音響光学素子に基づくパルス整形素子に
よって時間的に 4 ps程度までストレッチされ，BIBO結晶
を用いた二段の光パラメトリック増幅器で0.5 mJ程度まで
増幅され，分散媒質によって 9 fs まで圧縮される．図 4
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（a） 

（b） 

図 4　（a）BIBO結晶を用いた赤外光パラメトリックチャー
プパルス増幅システムの模式図．（b）周波数分解光ゲート法
で再構築されたサブ 2サイクルパルスの強度波形．（文献 38）

より引用）



（b）に得られた赤外極短パルスの強度波形を示す．本光源
のひとつの特色は，CEPが受動的に安定化してした白色
光を光パラメトリック増幅で直接増幅している点である．
他の多くの OPCPA手法では，数サイクルの極短シードパ
ルスを得るには利得帯域幅が不足するため，増幅後に自己
位相変調などの非線形光学過程を利用してパルス圧縮を行
う．この際に，増幅に伴う強度ゆらぎが CEPのゆらぎに
つながるという問題がある．本光源の CEP の安定性は
ショットバイショットで 160 mrad（rms）である．ビーム
形状はほぼ回折限界であり，高次高調波発生のための緩や
かな集光（F/50）においても，1015 W/cm2程度の集光強
度が実現可能である．このような光源が実現したことによ
り，チタンサファイアレーザーに匹敵する高強度性，パル
スエネルギー安定性，CEP安定性が赤外域の極短パルス
レーザーにおいて初めて実現された．

4. 軟 X線領域での高次高調波発生
　図 4に高強度赤外 OPCPA光源を用いて発生した高次高
調波のスペクトルを示す 36）．高次高調波のカットオフ光
子エネルギーは 330 eV に達しており，炭素の K吸収端
（284 eV）を超えて「水の窓」領域に十分入っている．CEP

を変化させることによって，スペクトルのピークが 180 

eVから 280 eVへと大きく明瞭にシフトしているのがみら
れる．これらのスペクトル領域の特徴は，レーザー電場の
半周期ごとに異なる光強度で高次高調波が発生しているこ
とに相当し，Half-cycle cuto›（HCO）とよばれる37）．HCO

ピーク直下のスペクトル成分は原理的に 1つのアト秒パル
スから構成されており，スペクトル選択を行うことにより
孤立アト秒軟X線パルスを得ることができることが知られ
ている．また，高次高調波を広帯域プローブ光として用い
る際は，サンプルでの吸収（あるいは反射）の後に置かれ
た分光器でスペクトルを測定すればよいので，炭素K吸収
端でのアト秒軟 X線吸収分光まであと一歩といえる．

　チタンサファイアレーザーによる高強度超短パルスレー
ザー技術の進展とともに発達してきた高次高調波によるコ
ヒーレント短波長光発生技術は，CEP制御された極短パ
ルス光源の実現によって，極紫外域におけるアト秒パルス
発生とその応用につながった．その後，光パラメトリック
チャープパルス増幅法（OPCPA法）の登場により，赤外
から中赤外域での超高速分光に十分な安定性と繰り返しを
もつ高強度極短パルスレーザーが実現した．現在，アト秒
軟 X線パルスのスペクトル帯域は「水の窓」に到達してお
り，フェムト秒からアト秒スケールでの超高速軟X線吸収

分光への道が開かれつつある．また，現在の高強度レー
ザー技術をさらに推し進めることにより，アト秒軟X線パ
ルスのスペクトル範囲としては「水の窓」をすべてカバー
する範囲（光子エネルギー 284～540 eV）程度への拡大は
十分可能であろう．
　現在，アト秒光科学における高強度レーザーの標準的な
繰り返しは 1 kHzであり，パルスエネルギーは数 mJオー
ダーである．これは平均出力としては数ワットに相当し，
大学規模の実験室では容易に扱える出力である．しかし，
今後，超高速軟X線分光をはじめとするアト秒光科学をさ
らに進展させるためには，高次高調波のフォトンフラック
スの増大が必須である．現在，半導体レーザー励起固体
レーザーの平均出力は 1 kWのオーダーにすでに到達して
おり，産業用途が広がりつつある．このようなレーザーを
高次高調波発生のための光源に組み込むことにより，現状
のフォトンフラックスを将来的には 2桁程度増大させるこ
とは可能であろう．このような高平均出力レーザーの出現
により，超高速軟X線分光が原理実証の段階から物性研究
への応用段階へ進むことが期待できる．高繰り返しによる
超高速分光に適した高次高調波技術と，単一ショットで高
いフォトンフラックスをもつ X線自由電子レーザー技術
は，その特性と応用を考えるときわめて相補的な光源とい
える．ともに超高速性をもつ短波長コヒーレント光源とし
て，光技術の協力と融合による短波長領域の新しい光科学
の進展を期待したい．
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