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巻  頭  言

「最先端光科学に貢献する光源技術」に寄せて
Preface of special feature article 

"The light source technology make a contribution 
to advanced photon science"

尾松 孝茂　Takashige Omatsu

1 fs）を下回ったが，その後 15 年間ほど，1 fs の壁を
破ってアト秒（１アト秒＝ 10-18 秒，1 as）に到達でき
なかった 2,3）．その理由の 1 つに，例えば可視光や紫
外光では，レーザー電場の 1 周期がそもそも数フェム
ト秒（800 nm の場合は 2.66 fs）である，ということ
がある．一方，高強度の赤外領域のパルス（基本波）
を気相の原子に集光すると，基本波よりも短い波長を
持つ高次の高調波が発生することがわかった 4）．これ
は高次高調波（high-harmonics）と呼ばれ，1）基本
波の奇数次（11 次・13 次・15 次など）のとびとびの
スペクトルを持つ，2）次数の増加に対して強度が大
幅には減少しない（プラトー領域を持つ），3）ある次
数で急激に強度が減少する（カットオフ領域）という
特徴があり，極端紫外領域のエネルギー（波長）を持
つ．このような高次高調波の特徴は，1993 年に Paul 
Corkum 博士によって提唱された半古典的な三段階モ
デルによってよく説明され得る 5）．すなわち（A）ト
ンネルイオン化過程，（B）レーザー電場中での電子
の運動，（C）電子再衝突過程である（図 1）．トンネ
ルイオン化過程はレーザー電場の各周期の電場強度の

はじめに

　20 世紀初頭に発達した量子力学により，原子の構
造や電子の性質が明らかになった．量子力学によれば
電子は粒としての性質と波としての性質を持つとされ
る．電子の波としての性質は，複素数の電子波動関数
により記述され得る．特に原子の束縛状態の電子波動
関数は（歴史的な経緯により）原子軌道と呼ばれ，ま
た分子の場合は分子軌道と呼ばれている．波動関数は
シュレーディンガー方程式の解（固有関数）であり，
言わば観測量を求めるための道具であるが，マックス
ボルンがいわゆる確率解釈を提唱し，波動関数に対し
て物理的な意味が付与されることになった．
　それから約 80 年後の 21 世紀初頭に「アト秒科学」
の時代が到来した．アト秒の科学は，従来にない速い
現象の測定が可能なだけでなく，電子波動関数とその
時間変化を，位相を含めてイメージングする可能性を
拓いている．本稿では，まずアト秒科学の簡単な歴史
を述べた上で，近年，筆者らが開発した「位相分解・
アト秒時間分解電子波動関数イメージング法」につい
て概説する 1）．

アト秒科学の発展

1．1990 年代
　短い時間スケールで起こる現象を測定するために
は，一般に短いパルス幅を持つレーザーパルスや電子
パルスが必要である．レーザーのパルス幅は 1980 年
代の半ばには 10 フェムト秒（1 フェムト秒＝ 10-15 秒，
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図 1　アト秒パルスの発生原理
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ち 1）アト秒光パルス列のパルス幅の測定（RABITT
法）11）, 2）単一アト秒光パルスのパルス幅の測定（電
子ストリーク法）12）, 3）単一アト秒パルスを用いた
オージェイオン化過程の寿命測定 13），4）再衝突電
子を用いたアト秒測定法である 14）．また，2007 年に
は Nature 誌が光学に関する人類の科学史をマイルス
トーンとして特集しているが，その中に attosecond 
science も入っている 15）．

3．アト秒光パルスを用いる方法
　まず RABITT 法により，アト秒パルス列の個々の
パルス幅が 250 アト秒 11），また電子ストリーク法に
より単一のアト秒パルスのパルス幅が 650 アト秒と測
定された 12）．RABITT 法，電子ストリーク法ともに，
パルス幅の測定だけではなく，アト秒時間領域におけ
るイオン化過程などに用いられている 13）．
　これらの方法は，ともに 1）高強度の赤外パルス（基
本波）を用いてアト秒高次高調波を発生させる，2）
基本波と高次高調波を分離する，3）高次高調波と，
プローブとなる赤外光とを時間的・空間的に重ね合わ
せ，数十アト秒単位でその時間差を制御する，という
過程が必要になる．文献 12，13 では同軸上に配置し
たミラーを用いているが，一般的には，基本波を 2 つ
に分けて，片方で高次高調波を発生し，基本波と高次
高調波とを分離した上で，もう片方の赤外パルスと重
ね合わせるという方法をとる．この場合，数十アト秒
以下の精度で 2 つのパルスの時間差（すなわち 2 つの
パスの光路差）を安定化させる必要がある．このよう
な安定した光学系を作製するには，フィードバック機
構を用いたり，真空ポンプからの振動をできるだけ取
り除くなど，工夫が必要である．なおフィードバック
機構を用いても，再現性が保障されにくく，アト秒時
間分解測定には，この光学系の作製がネックとなって
いた．そこで筆者は，近年，高安定度・再現性のある
方法でアト秒時間分解分光を容易に行うことができる
方法を開発した（後述）1）．

4．アト秒再衝突電子を用いる方法
　アト秒光パルスを用いる方法に対して，筆者らはカ
ナダ国立研究機構で，別なアト秒科学の方法論を提
案した 14）．この方法は現在，「再衝突電子を用いた方
法」（attosecond re-collision physics）と呼ばれており，
アト秒光パルスを用いる方法とともに，様々なアト秒
の測定に用いられている（詳しくは文献 2 を参照）．
基本的な原理は「再衝突してくる電子を，それが発生
した原子や分子・固体などの内部状態のアト秒測定に

ピーク付近の数百アト秒以内の時間でのみ効率よく生
じ，電子を放出する．放出された電子はレーザー電場
によって加速されて元の原子に戻り，再衝突する．再
衝突時に衝突エネルギーが光のエネルギーに変換され
る過程が生じると，衝突エネルギーに応じて極端紫外
領域～軟 X 線領域の光が発生する．ここで，電子が
再衝突している時間，すなわちレーザー電場一周期以
内の 1 fs 以下の時間のみ光が放出されることになる
ので，そのパルス幅はアト秒の時間領域になる．また，
基本波のパルス幅が長い場合，基本波の半周期に 1 回，
位相が逆になった単一アト秒パルスが列を成す（アト
秒パルス列）ので，そのスペクトルは基本波の奇数次
のみを含むとびとびの構造を持つ（図 2a）．
　三段階モデルが 1993 年に発表された後，単一のアト
秒光パルスが発生可能であるという理論的予測が 1994
年に Corkum らによってなされ 6），また 1997 年には，
同様にアト秒光パルスのパルス幅を測定するための電
子ストリーク法が提案された 7）．また高強度で数サイ
クルしか電場が振動しないほど短いパルス（few-cycle 
laser pulse）の発生と，few-cycle pulse で重要になる
キャリアエンベロープ位相の安定化及びその測定法に
ついてこの時期に提案・開発がなされている 8,9）．

2．2000 年代
　21 世紀になり，アト秒の時代が到来した．アト秒
科学には「アト秒光パルス（高次高調波）」を用いる
方法と「アト秒再衝突電子を用いる方法」の 2 つが
ある．それぞれ，1）アト秒パルスが発生しているこ
との確認，2）それを用いた物理現象の測定，の 2 つ
が必要である．2002 年の末に，Nature 誌がアト秒の
時代に入ったことを告げる記事を書いており，そこ
には以下の 4 つの論文が紹介されている 10）．すなわ

図 2　アト秒光パルス列（高次高調波）のスペクトルの模式図
（a）�基本波のみの場合，（b）基本波と第二高調波を用いて高次
高調波を発生させた場合．
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分子のみ，3）再衝突する電子の空間構造が分子の配
列（分子軸とレーザー電場の方向）に依存しない場合
のみに可能，という問題点がある．特に分子軌道（波
動関数）が複雑な節構造を持つ場合，3）の条件を満
たすことが難しいため，分子軌道トモグラフィー法を
多くの原子や分子に適用することが困難になってい
る．また，この方法で直接測定しているのは，配列し
た分子から発生した高次高調波のスペクトル強度であ
り，そのデータから式に従って分子軌道イメージを再
構成するという手続きを経ており，仮定が必要である．
　スペクトルからの再構成ではなく，直接，位相を含
めた電子波動関数イメージを測定できないだろうか？
例えば，アト秒光パルスによるイオン化過程を用いる
ことはできないだろうか？

2．従来の光イオン化（光電子分光法）の問題点
　アト秒光パルス（高次高調波）は，極端紫外～軟 X
線領域のエネルギーを含むので，原子や分子に照射す
ると，光イオン化過程により電子が放出される．放出
された電子（光電子）の運動エネルギーと（レーザー
電場の偏光方向に対する）角度分布を同時に測定する
ことで，イオン化された光電子の運動量分布がわかる．
しかし，一般に測定される光電子の運動量分布は，異
なる量子数を持つ量子状態が重なったものになる．例
えばヘリウム以外の希ガスの最高占有軌道は p- 対称
性を持つが，この軌道は 3 つの異なる磁気量子数（m ＝
0, m ＝± 1）を持つ状態があり，エネルギー的に縮退
している．したがって基底状態からのイオン化過程（励
起過程）により，異なる 3 つの磁気量子数を持つ状態
が同時に励起（イオン化）される．図 3 は p- 軌道か
ら 2 光子過程により生成する f- 軌道の場合を示して
いるが，図のように異なる磁気量子数を持つ状態はそ
れぞれ異なる角度分布になるため，測定される光電子
の運動量分布はそれらの重ね合わせになる．また，軌
道角運動量量子数も 1 だけ変わるので，p- 軌道から
は d- 軌道と s- 軌道とが生成する．これらの重ね合わ
せにより，測定される光電子運動量分布はブロードに
なり，その解析が難しくなる．これが気相における角
度分解光電子分光の困難なところである．

用いる」というものである．すなわち「自分（測定対象）
自身の一部を用いて，自分自身を測定する」とも言え
る．再衝突の後，散乱過程や二次イオン化過程，また
アト秒高次高調波発生過程などが起こる．これらの過
程を測定することで，元の試料の内部状態とその変化
をアト秒時間分解能で知ることができる．2002 年に
筆者らは，再衝突してくる電子の時間構造と空間構造
を明らかにし，“再衝突電子パルス”がアト秒計測に
使用できることを実験的・理論的に示した 14）．また
2003 年には，電子の衝突するタイミングをアト秒で
制御することで，重水素分子イオンの振動波束が最短
700 アト秒の分解能で，少しずつ時間発展する様子を
測定した 16）．この論文は Nature millstones 15）の中に
も取り上げられている．
　次に，2004，2005 年に，再衝突電子を用いたアト
秒測定の重要な方法の 1 つである「高次高調波分光

（high-harmonic spectroscopy）」と呼ばれる概念を提案
した 17,18）．その原理は「（電子再衝突の結果として）原
子・分子・固体などの試料から発生した高次高調波の
スペクトル強度・位相・偏光などに，その試料の内部
状態（構造・振動波束運動・電子波束運動・電子構造・
分子軌道など）の情報が含まれる」というものである．
2004 年に筆者らは分子軌道トモグラフィー法と呼ばれ
る方法を提案し，配列した窒素分子から発生した高次
高調波のスペクトルから，窒素分子の最高占有軌道（2p 
σg 軌道）の空間分布が再構成できることを示した 17）．
この方法では，波動関数の自乗の空間分布 ¦Ψ¦2 では
なく，波動関数の符号を区別した（すなわちΨそのも
のの分布の再構成が可能である）．また，高次高調波
分光は時間分解測定にも使用でき「原子や分子内に電
子（波束）運動が生じている場合，その波束運動は高
次高調波のスペクトルに記載され得る（読み出すこと
ができる）」という原理を提案した 18）．さらに，2 波長
を用いた高次高調波発生によって，高次高調波のパル
ス幅や，分子軌道の対称性，アト秒電子波束運動など
が測定可能なことが示されている 19，20）．また近年では，
Corkum 博士らが再衝突電子によるアト秒科学の方法
を固体に適用しており，現在，アト秒再衝突電子法
は固体物理学の分野でも盛んに用いられつつある 21）．

電子波動関数のイメージング

1．分子軌道トモグラフィー法の問題点
　2004 年に発表した分子軌道トモグラフィー法では，
窒素分子のσg 軌道を再構成することに成功したが，
この方法は 1）平面波近似が必要，2）配列が可能な

図 3　光電子運動量分布は異なる磁気量子数を持つ量子状態の
重ね合わせになる
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に確率密度分布を持つが，観測された分布（図 4 右）
にはその方向の分布がなく，m ＝ 0 のみが選択され
ていることがわかる．また，IR 光の強度はそのまま
で高次高調波の波長を少し（～ 0.1 eV 程度）変えるか，
または高次高調波の波長はそのままで IR 光の強度を
変えると，図のような構造は見られなくなり，また信号
強度も大幅に低下することから，本研究で想定してい
る機構が妥当であることが実験的に確かめられている．

4．開発した装置系の概要
　本研究では，アト秒時間分解分光を簡単に行うた
め，新たなアイディアに基づく光学系を開発した 1）．
KMLabs 社の Red-Dragon（Komodo-Dragon）システ
ム（CEP stabilized，～ 5.5 mJ/pulse，1KHz， ～ 790 
nm，35 fs）から発生したレーザーパルス（基本波）
を用いた。ビームサイズは 10 mm ほどであるが，ま
ずその上部の 75％を半月状の溶融石英板に透過させ
る．下 25％はそのまま大気を通過するので，上部と
下部とのレーザーパルスに時間差が生じる（それぞれ，
パルス A，パルス B と呼ぶ）．両方のビームを真空チ
ャンバー内の希ガスに集光し，高次高調波を発生させ
る．高次高調波の発生に使用した基本波パルス A は，
高次高調波と同軸に進むが，その強度を 2 枚のシリコ
ンミラーで減少させる（高次高調波は反射される）．
また，シリコンミラーの上部は銀でコートされている
ため，基本波パルス B は反射される．その後，パル
ス B を別な半月状の溶融石英板に透過させ，高次高
調波と赤外光との時間差を調整する．この溶融石英板
を回転させると，アト秒高次高調波と赤外光との遅延
時間を数十アト秒以下の精度で調整できる．
　高次高調波と基本波を金コートされたトロイダルミ
ラーで，試料ガスジェットに集光し，試料ガスをイオ
ン化する．イオン化によって発生した光電子の運度量
分布を Velocity　Map Imaging（VMI 法）と呼ばれ
る方法で測定する（図 5）．放出された電子はイオン

3．ほぼ純粋な f- 軌道電子（m ＝ 0）のイメージング 1）

　しかし，もしレーザーを用いて異なる量子数を持つ
状態を分け「特定の量子状態のみ」を選択することが
できれば，光イオン化により放出された光電子の運動
量分布は，そのままある量子状態の電子波動関数（連
続状態，運動量空間）に相当することになる．
　そこで本研究では，波長可変のアト秒高次高調波と
赤外の高強度レーザーパルスを組み合わせ，量子状態
を選択してイオン化する新たな方法論を開発した．図
4 に，測定法の概要を記す．ここで，赤外レーザーパ
ルスの強度は，トンネルイオン化過程が起こらない程
度の強度（～ 1012 W/cm2）を用いる．また，13 次の
高次高調波のエネルギーは，ネオン原子の 2p-3d 共鳴
遷移エネルギーに近いことを利用する．
　図に示すように，赤外のレーザーパルスがない場合
は，励起より生成する 3d 電子励起状態では，異なる
3 つの磁気量子数を持つ状態がエネルギー的に縮退し
ている．そこにある適切な強度の赤外の高強度レーザ
ーパルスを与えると，電場によるシュタルクシフトに
より，異なる磁気量子数を持つ準位が分離する．その
分離した準位のみ（例えば m ＝ 0）にアト秒高次高
調波の波長をスキャンし，選択的に励起する．その準
位から赤外光によりイオン化する，という過程である．
　図 4 右に，測定された，ネオン原子からイオン化に
よって生成した光電子運動量分布を示す．アト秒高次
高調波と赤外光の偏光方向は図で上下方向である．6
つのローブが観測されているが，これはf-軌道（m＝0）
に相当する．f- 軌道が生成し得る機構は以下のとおり
である．13 次の高調波による 2p 軌道からの共鳴励起
により，3d 準位（m ＝ 0）が選択される．さらに一
光子遷移により，f- 軌道（m ＝ 0）と p- 軌道（m ＝ 0）
が生成する（p- 軌道の寄与は f 軌道に比べて少ないこ
とを後に示す）．
　図 3 に示したように m ＝＋ 1，－ 1 の電子波動関
数は z 軸方向（レーザー電場の偏光軸）に垂直な方向

図 4　（左）量子状態を選択したイオン化過程の概念図，
               （右）測定された光電子運動量分布

図 5　測定系の概念図
VMI：Velocity�Map�Imaging，MCP：Microchannel�Plate．
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に生成していることがわかる）．s- 軌道と f- 軌道とが
コヒーレントに重なると，s 軌道は全対称なので，f-
軌道の同じ位相成分が強調される．ここで，高次高調
波と赤外パルスの時間差ΔT（＝τ ）を変えると，生
成する f- 軌道電子がそれだけ時間発展するので，別
な位相成分が強調されることになる．
　図 8 の下に時間差を変えて測定した運動量分布を示
す．時間差を変えると，f- 軌道電子の異なる位相成分
が強調されることがわかる．次に，動径方向の信号強
度を積算し，角度分布を時間差の関数としてプロット
した（図 8 上図）．同様に 1.33 fs 時間差を変えると位
相がπだけ変わることがわかる．すなわち「反対方向
に放出された電子は，πだけ位相が異なる」というこ
とを実験的に確認したものである．なお 1.33fs という
時間差は，基本波のエネルギーによって決まっている

（基本波の周期の半分）．
　また，詳しく見ると 0 度方向に放出された電子と，
120 度・240 度方向に放出された電子とは位相差があ
ることがわかる．これは f- 軌道だけではなく，p- 軌
道の寄与があることによる．放出される光電子の角度
分布は，13 次高調波＋ 1 光子吸収，14 次高調波，15
次高調波＋ 1 光子放出という 3 つのイオン化過程がコ
ヒーレントに重なったものとして考えることができる

（図 7 では 13 ＋ 1 と 14 の過程のみ記載）．したがって，
放出される光電子の角度分布 I は，部分波の球面調和
関数 Y を用いて，

化時の運動量で空間的に広がる．DC 電極を用いて一
方向に電子を加速し，二次元の検出器（マイクロチャ
ンネルプレート，MCP）に投影する．また，試料を
透過した高次高調波は，グレーティングで分光され，
そのスペクトルを同時に測定することが可能である．
この光学系はアト秒パルスと赤外光の時間差を安定か
つ再現性よく保つことができるため，アト秒時間分解
の顕微分光法などに適用が容易であると考えられる。

5．ボルンの確率解釈と電子の位相
　測定された f- 軌道（m ＝ 0）の波動関数イメージ（図
4 右）は，レーザーによってイオン化された電子が多
数集まったものであり，そのカウント数をグレースケ
ールで表したものである．実際の測定ではほぼリアル
タイムでこのような f- 軌道電子のイメージが得られ
るが，測定の繰り返し周期を低くすると「電子は粒と
して測定され，それが集まると波動関数になる」様子
がよくわかる（図 6，動画は文献 22 参照）．本過程で
は電子が検出器に当たる「位置」は，放出された電子
の運動量に相当する．測定された運動量分布が f- 軌
道（m ＝ 0）のみだとすると，例えば 0 度方向に放出
されて検出器に当たった「電子の粒」と，180°方向に
放出されて当たった「電子の粒」とは，異なる位相を
持っているはずである（ちょうどπだけずれている）．
しかし「電子の位相」は，いわゆるコペンハーゲン解
釈によれば「古典的検出器に当たると見えなくなる」
ものであり，実際，上下方向に検出された電子は粒と
して検出されるだけで，その位相はこの方法ではわか
らない．電子の粒 1 つ 1 つの位相の（運動量による）
違いを測定することができないだろうか？

6．運動量ごとの位相の測定
　イオン化により生成した電子の運動量と位相との関
係を測定するため，アト秒パルスを用いたコヒーレン
トコントロール法を開発した 1）．図 7 にその概念図を
示す．基本波（～ 790 nm）と第二高調波を重ねてガ
スに集光すると，奇数次と偶数次を持った高次高調波
が発生する（図 2b 参照）．ここで，14 次高調波を利
用する．14 次高調波により，2p 軌道から s または d-
軌道が生成する（解析により，本過程では s 軌道が主

図 6　電子は粒として観測されるが，それが多数集まると波動
関数（f- 軌道，m ＝ 0）の分布になる

図 7　位相を分けた測定の模式図
アト秒パルスと赤外パルスの時間差ΔTを変えると，異なる位
相成分が強調される．
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現性があるものであり，従来，アト秒科学への参入が
困難だった 1 つのネックを解消したものであると考え
られる．なお本研究の実験はすべて早稲田大学の当研
究室（新倉研究室）で開発し，行われたものである．
　また，運動量と位相との関係がわかった（かつ制御
可能な）電子を発生できることにより（アト秒高次高
調波で生成しているので，発生直後のパルス幅はアト
秒領域である），この位相が決まったアト秒電子パル
スを，例えば位相差透過型顕微鏡の電子パルス源とし
て用いることが期待できる．また同様に，ある位相を
持った 1 つ 1 つの電子の粒を分けて取り出すことがで
きるので，新たな量子光学や量子情報研究の発展にも
つながると考えられる．
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と表される．ここで ap13, φp13 などはそれぞれの軌道
の振幅（実数），πは位相を表す（詳細は文献 1 参照）．
計算結果を実験と比較することで，放出された光電子
がどのような位相と振幅を持つ部分波から成っている
のかを決定することができる．
　この方法により，m ＝ 0 の場合には電子の位相と
運動量との関係を 1 対 1 で求めることが可能になる．
波動関数が固有関数の場合には，位相と運動量との関
係は，シンプルであるが，他の電子などの相互作用が
ある場合には，ある特定の運動量成分のみ位相がずれ
るということもあり得る．すなわち「波動関数の一部
分に作用する相互作用」をアト秒時間スケールで測定
できることになり，言わば「波動関数の中身」を区別
した測定とも言える．

将来展望

　以上，本稿では 2017 年に発表した筆者らの研究に
ついて概説した．また参考となる動画等は筆者のサイ
トに掲載してある 22）．本研究過程では，高強度の赤
外レーザーとアト秒パルスを組み合わせた新規な量子
制御法により，f- 軌道電子の m ＝ 0 のみを選択する
ことで「放出された光電子の分布がそのまま（運動量
空間での）波動関数イメージになる」ことを実現した
ものである．従来，角度分解の光電子分光は物質の状
態の研究のために行われてきたが，前述のように，実
験結果は様々な状態が重なったものであり解析が困難
だった．本研究のようにレーザーパルスにより分けて
測定することが可能になれば，「波動関数の位相と振
幅の分布」を基にした測定が可能になる．
　今回，開発したアト秒光学系は，高安定かつ高い再

図 8　光電子の角度分布の XUV-IR 時間依存性（上図），
              1.33 fs だけ時間差を変えると，f- 軌道の逆の位相

　 成分が強調される
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