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ガス媒質に高強度レーザーを集光して発生する高次高調波（高調波レーザー）は，1988 年

の発見以降，レーザー技術の進歩に支えられて，極端紫外と軟 X 線をカバーする極短パル

ス光源へと進化した．2001 年にはアト秒パルス（1 アト秒＝10-18 秒）の発生と計測が実現

し，その後のアト秒科学の進展の契機となった．また，2023 年のノーベル物理学賞はこれ

らの先駆的な実験を行った三人の研究者に授与されることとなった．本稿では，アト秒科学

の中核となるガス媒質を用いたレーザー高調波の特徴と利用研究について概説する． 

1. 高調波レーザーの発生原理

図 1 に，高次高調波の発生原理を示す．光強度が 1014-15 W/cm2では，光電場が原子・分子の最外殻

電子の感じる原子核のクーロン電場と同程度になるため，トンネルイオン化が起こる．トンネルイオ

ン化によって放出された電子は光電場で加速される．レーザー電場が直線偏光の場合，電子はイオン

に衝突し，再結合によって光子を放出する．この三つのステップによる説明は「スリーステップモデ

ル」と呼ばれており，光電場で加速された電子の運動エネルギーが「再結合」という量子力学的な過

程で光子に変換されることを示している．スリーステップモデルによって示される高次高調波のスペ

クトルの特徴は，ほぼ一定の強度で高調波がつづく「プラトー」と呼ばれる波長領域と，最大次数の

「カットオフ」の存在である．実際の高次高調波発生では，図 2 に示されるように，高強度レーザー

の出射方向に，くし形のスペクトルで，入射レーザーよりもダイバージェンスの小さい短波長光とし

て観測される． 

図 1:高次高調波の発生メカニズム．（[1]より改変） 
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 ここでもう一度，スリーステップモデル（図 1）に戻って考えてみよう．レーザー電場のピーク付近

でトンネルイオン化が起こるため，高次高調波発生の三つのステップはレーザー電場の半周期ごとに

発生することがわかる．その結果，マルチサイクルの高強度レーザーで発生した高次高調波は，レー

ザー電場の半周期間隔で並ぶアト秒パルス列となっている．この時間構造をフーリエ変換すると，高

次高調波のスペクトルは，レーザーの二光子分の間隔で並ぶくし形の周期的構造をもつことになる．

また，時間的に隣りあったアト秒パルスは，偏光方向について電場波形が反転している（つまり，位

相が πシフトしている）．これを周波数コムとして考えてみると，レーザー電場の周波数を𝑓𝐿とすると，

アト秒パルス列の繰り返し周波数は2𝑓𝐿となる．この繰り返し周波数がアト秒パルスの周波数コムの間

隔となる．隣り合うアト秒パルスの電場波形が反転していることから，コムのオフセット周波数𝑓0は

コムの間隔の半分，すなわち𝑓0 = 𝑓𝐿となる．このように考えると，高次高調波のスペクトルはレーザ

ー周波数の奇数倍の周波数にピークをもつことになる．現象論的には，反転対称性のある媒質での非

線形光学過程であるため，偶数次の高調波は発生できないと考えてもよい． 

 それでは，単一の孤立パルスを発生するにはどうしたらよいだろうか？これには，大きく分けて二

つのアプローチが考えられる．一つ目は，マルチサイクルの高強度レーザーパルスでくし形のスペク

トルを持つ高次高調波を発生し，そのうちの一つの次数を多層膜ミラーなどで選択する．それにより，

元のレーザーパルスより若干短い時間幅を持つ孤立したフェムト秒パルスを得ることができる．ただ

し，一つの「くし」の線幅は 1 eV 以下であるため，アト秒パルスにはならない． 

二つ目の手法は，レーザーパルスの時間幅の中で再結合を一回だけしか起こさないよう，高強度レ

ーザーパルスを制御するというものである．例えば，高強度レーザーの時間幅を光電場の数周期まで

短くし，光パルスの電場包絡線の中の搬送波の位相（キャリア・エンベロープ位相）を cos 的になるよ

うに位相制御する（図 3）．そうすることによって，包絡線の最大値で顕著にトンネルイオン化が起こ

るのと同時に電子加速も強く働くため，カットオフ近傍の高次高調波は孤立アト秒パルスとなる．他

には，異なる円偏光を持つ二つのパルスの干渉や，多波長の光電場を重ね合わせた光周波数シンセサ

イザーなどの手法が実証されており，いずれも高調波の発生機構に対してサブサイクルの時間的なゲ

ートをかけるものと理解できる． 

 

図 2: イメージング型分光器で観測した高次高調波．H の後の添字は，高調波の次数を表す． 
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 高次高調波発生では，二つの重要なスケーリング則が存在する1．一つ目は，カットオフの光子エネ

ルギー（最短波長）についてものであり，次式で与えられる． 

ℏ𝜔𝑚𝑎𝑥 = 3.2𝑈𝑝 + 𝐼𝑝 

𝑈𝑝はポンデロモーティブポテンシャル（振動する電場中での電子の平均運動エネルギー）で，𝑈𝑝 =
𝑒2𝐸0

2

4𝑚𝜔2

である．この式から，カットオフの光子エネルギーは光波長の二乗に比例することがわかる．つまり，

より長波長の高強度レーザーを用いることにより，高次高調波の短波長化が可能となる．実際に，波

長 3.9 μm の高強度レーザーによって，カットオフの光子エネルギーが 1.6 keV に達する高次高調波が

観測されている[3]． 

もう一つの重要なスケーリング則は，高強度レーザーから高次高調波（一つの次数）への変換効率

に関するものであり，次式で与えられる[4]． 

𝜂~𝜆−|𝑥|,   |𝑥| = 5~6 

長波長の高強度レーザーを用いると「カットオフ則」より高次高調波の短波長化は可能だが，変換効

率が劇的に低下する．これを克服するためには，高強度レーザーの高平均出力化が重要となる．高強

度レーザーパルス（波長 790 nm）から高次高調波の一つの次数へのエネルギー変換効率の典型的な値

は，Ar ガスを用いた場合，10−6程度（光子エネルギー40 eV 付近），Ne ガスを用いて10−8程度（光子

エネルギー30~100 eV）である[5]． 

 実際の高次高調波発生では，高強度レーザーパルスの波面と，放出された高調波レーザーの光電場

が等速で伝搬することによって，多数の原子から放出された光子が強め合って干渉することにより（位

相整合），観測可能で指向性の高い高調波レーザーとなる．この位相整合条件を決めるのは，レーザー

 
1 ここでは一原子応答におけるスケーリング則を示す．実際のスケーリング則では位相整合などの巨視的な応答も考

慮する必要がある． 

図 3: 約二周期の光電場で構成される極短パルスの例．二つのキャリア・エンベ

ロープ位相での電場波形を示す．（[2]より改変） 
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光の位相速度（中性ガス媒質の分散，イオン化によって発生したプラズマの分散，集光による Gouy位

相）と，スリーステップモデルでの電子加速に起因する遅延である．実験的には，ガスセルの圧力を

調整することによって，過渡的に位相整合条件を満たすことが広く行われている． 

 

２．高調波レーザーの利用研究 

ここでは，高次高調波のスペクトル帯域を多層膜ミラーの使える極端紫外域（20～200 eV）と，斜入

射光学系が必要な軟 X 線領域（200～500 eV）に分けて，概観する2． 

 

2．1．極端紫外域（20～200 eV）での利用研究 

 高強度チタンサファイアレーザーを用いることにより，光子エネルギーが 100 eV 程度までの高次高

調波は比較的容易に発生できる．高強度レーザーのパルスエネルギーを 1 mJ，ある次数を選択したと

きの変換効率を 10-8，途中の光学素子のスループットを 10%とすると，オンターゲットでの高次高調

波のパルスエネルギーは 1 pJ 程度となる．この値は非常に小さくみえるが，一パルス当たりのフォト

ン数は6 × 104 ph/pulse（光子エネルギーを 100 eV と仮定），繰り返し 1 kHzでのフォトンフラックス

は6 × 107 ph/secとなり，過渡吸収分光や光電子分光への応用は十分可能である．これらの分光応用に

加え，波長 13 nm における半導体リソグラフィー光源と波長域が重なるコヒーレント光源であること

から，極端紫外域は高次高調波の利用研究では最も重要な波長域といえる． 

マルチサイクルの高強度レーザーでくし形のスペクトルを持つ高次高調波を発生させる場合を考え

てみよう．多層膜ミラーで一つの次数を選択した場合，0.1 eV 程度のスペクトル幅を持つフェムト秒

極端紫外パルスを発生できる．このような次数選択された高次高調波は，ある程度の単色性と短パル

ス性をもつため，固体の角度分解光電子分光や気相分子の光電子分光に用いられることが多い[6,7]． 

アト秒科学ならではの測定手法としては，Reconstruction of attosecond beating by interference of two-

photon transition（RABBIT）と呼ばれる二光子イオン化における量子干渉を利用した気相の光電子分

光がある[8]．アト秒パルス列とレーザーパルスを同時にガス媒質に集光すると，光電子スペクトルに

は高次高調波の一光子イオン化に相当するくし形の構造に加えて，さらにレーザーの一光子を吸収ま

たは放出することによるサイドバンドが現れる．レーザーパルスのアト秒パルス列に対する遅延を掃

引することによって，このサイドバンドは周期的な強度変調を示し，その変調の位相からアト秒パル

ス列の中のアト秒パルスの平均的な時間波形や，イオン化に伴うアト秒遅延過程が測定されている． 

高強度レーザーのパルス幅をさらに短縮して数サイクルにすることにより，アト秒パルス列ではな

く，連続的なスペクトルをもつ孤立アト秒パルスを発生できる．一つの利用方法は，過渡吸収分光で

ある．アト秒パルスに同期した位相安定なレーザーパルスでサンプルを励起し，孤立アト秒パルスで

プローブし，サンプル透過後に分光する．この場合，可視域で広く行われている過渡吸収分光と同様

に，高いスペクトル分解能と時間分解能を両立することができる．特に，位相安定なポンプパルスを

用いることによってアト秒精度での実験が可能である[9]． 

 
2 通常，極端紫外と軟Ｘ線の境界は 100 eＶとされていることが多いが，ボロンのＫ吸収端（188 eV）を利用した多層

膜ミラーが存在するため，便宜的に 200 eV で分けて考える． 
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アト秒パルス列を用いた RABBIT に対応する実験手法として，アト秒ストリーク法[10]，あるいは，

Frequency-resolved optical gating for complete characterization of attosecond bursts (FROG-CRAB)[11]と呼ば

れる二波長イオン化を利用した光電子分光手法がある．この手法では，アト秒パルスによる一光子イ

オン化で発生した光電子を高強度レーザーの光電場で加速して，光電子スペクトルに位相変調を加え

る．この手法により，孤立アト秒パルスの時間波形の完全計測（強度だけでなく，位相の情報も得る）

が実現している[12]． 

 

2．2．「水の窓」の軟 X線領域（282～533 eV）での利用研究 

非線形光学結晶を用いた光パラメトリック増幅過程を用いることにより，チタンサファイアレーザ

ー（波長 0.8 μm）よりも長波長域（近赤外～中赤外）で高強度極短パルスを発生できる[13]．このよう

な高強度赤外光源によって，分光応用可能な高次高調波のスペクトル帯域は，「水の窓」の軟 X 線（光

子エネルギー282～533 eV）をほぼカバーできるようになっている．特に，パルス幅を 2 サイクル程度

（時間幅としては 10 フェムト秒程度）まで短縮し，位相を安定化することにより，連続的なスペクト

ルを持つ孤立アト秒パルスを発生できる．ただし，前述したように長波長レーザーでの高次高調波発

生では変換効率が劇的に低下するため，繰り返し 1 kHz，平均出力 1W程度の高強度赤外光源で得られ

る「水の窓」領域のフォトンフラックスは，典型的には~106 photon/sec/1% bandwidth である[14]．「水

の窓」をカバーする孤立アト秒パルスのエネルギーとしては，このフォトンフラックスは約 2 pJに相

当する．この軟 X 線アト秒パルスの最も現実的な利用法は，内殻励起による過渡吸収分光であろう．

極端紫外域の過渡吸収分光では軽元素の L 殻からの遷移を利用するのに対して，「水の窓」の軟 X 線

では軽元素の K 殻（1s軌道）からの遷移を用いるため，吸収スペクトルの解釈が明確になる．図 4に，

高強度レーザーパルスでイオン化する一酸化窒素分子（NO）の過渡吸収分光の例を示す[15]．レーザ

ーパルスによるシュタルクシフトやイオン化による NO+イオンの吸収線の出現などの電子状態の変化

だけでなく，NO 分子や NO+イオンの分子振動，分子の回転といった階層的な量子ダイナミクスが同

一配置で測定された． 

 

図 4: 軟 X 線アト秒パルスを用いた一酸化窒素分子の過渡吸収分光 [15]． 
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2．3．利用研究のまとめ 

表 1 に，ここまでに説明した高次高調波の利用法についてまとめる．フェムト秒領域の高次高調波

を用いた過渡吸収分光や光電子分光は定常的な分光手法の拡張であるため，広い測定対象に適用可能

な一般的な実験手法になりつつある．その一方で，アト秒領域の高次高調波ではスペクトル幅が数 eV

以上となるため，光電子を用いた測定ではエネルギー分解能と時間分解能のトレードオフが現れる．

この問題を回避するためには，高調波パルスと位相安定なレーザーパルスの二波長イオン化を利用し

た RABBIT やアト秒ストリークといった手法が存在し，アト秒精度の測定が可能であるが，その対象

は主に気相の原子・分子となる3．その一方で，過渡吸収分光はエネルギー分解能と時間分解能のトレ

ードオフがなく，また，photon-in/photon-out の計測であるため光電子分光のようなスペースチャージの

問題がなく，外場のかかった条件でも測定できるという利点がある．さらに，波長が軟 X 線領域にな

ると，軽元素のＫ吸収端や遷移金属元素のＬ吸収端を利用した元素選択性をもつ分光も可能となる．

現在は内殻から空準位への遷移に伴う X 線吸収微細構造（X-ray Absorption Near Edge Structure; XANES）

の観測が主流だが，より長波長で高平均出力のドライブレーザーにより高次高調波の短波長化が進め

ば，広域 X 線吸収微細構造 (Extended X-ray Absorption Fine Structure; EXAFS)による原子構造の短距離

秩序の観測も広く行われるようになるものと思われる[16]． 

 

波長域 光学系 時間分解能 分光手法 

 

 

 

 

 

 

極端紫外 

・多層膜で単一次数を選択 

（孤立フェムト秒パルス） 

・レーザーポンプ・高調波プローブ 

 

フェムト秒 

・過渡吸収分光 

・（角度分解）光電子分光 

・次数選択しない 

（アト秒パルス列） 

・高強度レーザーの同時照射 

 

アト秒 

・RABBIT 

・多層膜で帯域を選択 

（孤立アト秒パルス） 

・レーザーポンプ・高調波プローブ 

 

アト秒 

・過渡吸収分光 

・光電子分光 

・多層膜で帯域を選択 

（孤立アト秒パルス） 

・高強度レーザーの同時照射 

 

アト秒 

・アト秒ストリーク法 

・FROG－CRAB 

軟 X 線 

（水の窓） 

・斜入射・非球面ミラー 

・レーザーポンプ・高調波プローブ 

アト秒 ・過渡吸収分光 

（XANES, EXAFS） 

 

図 1：高次高調波を用いた一般的な時間分解測定手法． 

 

 
3 RABBIT やアト秒ストリークを固体や溶液系に適用した例はあるが，非常に難しい実験であり，測定対象は限られ

る． 
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３．将来展望 

 本稿では高次高調波の物質科学への応用という観点から利用研究の紹介をした．そのため，高次高

調波の高強度性を利用した研究については触れなかった．低繰り返し（~10 Hz）で動作する高強度・

高エネルギーレーザーで発生する高次高調波は極端紫外域で μJ オーダーのパルスエネルギーとなる

[17]．このような高エネルギー高調波レーザーを用いて，分子の二光子吸収を利用した非線形分光が実

証されている[18]．高エネルギー・高強度という特徴を持った極端紫外域のアト秒パルスを用いた今後

の課題としては，単一ショットでのコヒーレントイメージング，アト秒ポンプ・アト秒プローブによ

る時間分解分光，Ｘ線自由電子レーザーで行われている固体における非線形分光[19]が挙げられる． 

超高速分光手法のツールとしての高次高調波として重要な特徴は，高強度レーザーの波長変換によ

って，紫外・可視域からテラヘルツまでをカバーする位相安定な超短パルスをアト秒パルスと光学的

に同期して発生できる点である．これらの光パルスはアクティブなフィードバックにより 50アト秒を

切る精度が達成されている．このことは，物質中のすべての自由度をアト秒精度で制御しながら軟Ｘ

線アト秒パルスで量子ダイナミクスを追跡できることを意味している． 

 放射光との比較としては，ガス媒質での高次高調波の波長域は極端紫外から軟Ｘ線にとどまり，フ

ォトンフラックスは極めて低い．しかし，時間的・空間的に完全にコヒーレンスであることと，極短

パルス性・高強度性についてアドバンテージがある．一方，第三世代放射光は軟Ｘ線から硬 X 線まで

をカバーし，散乱・回折・発光分光を可能とする高いフォトンフラックスをもち，基底状態の物質の

測定では圧倒的に優れている．Ｘ線自由電子レーザー（XFEL）と比べると，XFEL はフェムト秒から

アト秒領域での時間分解実験が原理的に可能であるが，低繰り返しで破壊的な測定になる傾向が強い．

それに対して，高調波レーザーは高い繰り返しでの非破壊的な精密計測に向いている．ただし，LCLS-

II のように高い繰り返しで動作する X 線自由電子レーザーの登場により，今後は放射光とレーザー高

調波のカバーする範囲は次第にオーバーラップしていくことになる．それでも，大学の実験室規模の

装置で多様なアト秒精度の計測ができる点で，高調波レーザーと放射光は補完的な短波長光源と考え

るべきであろう．また，放射光では挿入光源技術の進歩と空間コヒーレンスの向上によって光渦やベ

クトルビームの発生が可能となっているのに対し，高次高調波では直線偏向に加え，円偏向が出来つ

つあるのが現状である． 

 現在，第三世代放射光や XFEL が着実に進展する一方で，高次高調波発生に用いられる高強度レー

ザーについても高出力化や多波長化などに関して大きな技術革新が進みつつある．軟Ｘ線を用いた光・

物質科学は加速器光源とレーザー光源を用いた特徴ある光源群によって今後二十年にわたり大きく発

展することは確実であり，加速器光源とレーザー光源および利用技術の協奏的な開発研究が進むこと

が望まれる． 
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