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Abstract 
We have launched a research program on attosecond X-ray generation utilizing the extreme nonlinear process of high 
harmonic generation driven by mid-infrared free-electron lasers (FEL). The team has achieved FEL intensities sufficient 
for tunnel ionization of electrons in noble gases and has successfully generated high harmonics from solid and gas media 
at the free-electron laser facilities at Kyoto University and Nihon University. In parallel, the team has been developing 
mid-infrared lasers with several-cycle pulse duration and carrier-envelope-phase stabilization for enhanced attosecond 
control. In this presentation, we will report the recent advances of our research thrust.  

 

1. はじめに 

高強度レーザーを気体に集光した時に高次高調波が
発生する現象は、High-Harmonics Generation （HHG）と
して知られており、物質中の超高速現象を観測するアト
秒 X 線源として研究されている。われわれは、赤外で動
作する共振器型自由電子レーザー（FEL）を用いたHHG
光源を提案し、その基盤技術の確立を目指して、京都大
学および日本大学の FEL 施設を使った研究を進めてい
る。 

これまでの HHG 研究は、固体レーザーを用いて行わ
れてきた。固体レーザーに代えて FEL を使う利点は二つ
ある。ひとつは、MHz の高い繰り返しで動作できること、
もうひとつは、中赤外の広い領域で任意の波長を選んで
動作できることである。HHG で発生できる最高次数の高
調波のエネルギー（カットオフエネルギー）は入射するレ
ーザー波長に依存し、レーザー波長の 1.7 乗でカットオ
フエネルギーが大きく（波長が短く）なることが実験と理論
で示されている[1]。 

赤外領域の FEL は、共振器型の構成で多くが建設さ
れてきた。FEL パルスの繰り返しは共振器長で決まるが、
共振器を複数の FEL パルスが往復するような運転も可
能である。さらに、超伝導加速器を用いれば CW の運転
を実現できる。 

共振器 FEL の光パルスは電子バンチのショットノイズ
を種光として増幅、飽和に至るため、光パルスの電場位
相（carrier envelope phase：CEP）を制御することはできな
いと考えられていたが、外部に用意したシードレーザー
を用いることで CEP を制御する手法が提案された[2]。こ
れにより HHG の安定な動作が可能となる。 

われわれは、文部科学省の光・量子飛躍フラッグシッ
ププログラム（Q-LEAP）の支援をうけて、FEL で駆動する

高繰り返しアト秒光源（FEL-HHG）の研究を 2018 年にス
タートした。京都大学エネルギー理工学研究所の KU-
FEL（波長＝3.5－23 µm）および、日本大学理工学部の
LEBRA-FEL（波長＝0.3－5 µm）を利用して研究を続け
ている。これまでに、高効率の FEL 動作と超短パルス生
成が可能な超放射発振の実証[3]、パルス波形、集光強
度の確認[4,5]を行い、両施設にて、固体、および、気体
からの高調波発生に成功している。2025 年 7 月には、Q-
LEAP プログラム 8 年目冒頭のステージゲート審査を通
過し、順調に研究が進捗している。本稿では直近 1 年の
成果を中心に、われわれの研究を紹介する。 

2. 気体高調波発生における位相整合 

気体の高次高調発生では、入射レーザーと高調波が
気体中で等しい位相速度を持つときに、光路に沿って発
生する高調波が互いに強められる。すなわち、気体高調
波発生実験では、入射レーザーと高調波の「位相整合」
を取ることが必要となる [6]。 

光の波長によって位相速度が異なる現象は、波長分
散として定義されるが、気体中における分散は、中性原
子 に よ る 分 散 （ Δ𝑘௔௧௢௠௦ ） 、 プ ラ ズ マ に よ る 分 散
（Δ𝑘௣௟௔௦௠௔）、回折、導波路の幾何学条件による分散
（Δ𝑘௚௘௢௠）の和となる。 

𝛥𝑘 ൌ 𝛥𝑘௔௧௢௠௦ ൅ 𝛥𝑘௣௟௔௦௠௔ ൅ 𝛥𝑘௚௘௢௠ ሺ1ሻ 

KU-FEL、LEBRA-FEL では、窒素、酸素、アルゴンか
ら発生する低次の高調波（可視光領域）が観測されてい
る。これらの実験では気体が正常分散を示すため、上式
右辺の 3 つの項がすべて正の値をとり、Δ𝑘 ൌ 0とするこ
とはできない。しかしながら、気体の圧力(𝑝)を適切な値
に選ぶことで、有限の相互作用長（𝐿;ガスセル長）にわた
る位相整合の積分値𝐹௤ሺ𝑝, 𝐿ሻを極大とすることができる ___________________________________________  
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ここで、𝑍௥はレーリー長、𝑞は高調波の次数、Δ𝑘௤ሺ𝑝ሻは圧
力𝑝における入射レーザーと高調波の位相の不整合で
ある。 

(2)式に基づいて、FEL波長2 µm、ガスセル長を2 mm
とした場合について、集光点のレーリー長を 15 µm、
30 µm とした時の気体圧力と 3 次高調波パルスエネルギ
ーの関係を計算した結果を Fig. 1 に示す。圧力が 10-15
気圧で位相整合が最適化され、強い高調波が生成でき
ることがわかる。 

Figure 1: Energy of third harmonic versus the gas target
pressure calculated by Eq. (2). The two curves show the
calculation results when the focal Rayleigh length is set to
30 µm and 15 µm, respectively. 

3. 気体高調波発生実験（LEBRA-FEL） 

LEBRA-FEL では、2 µm の FEL 波長にて、気体高調
波発生実験を行っている。これまでの実験では、気体高
調波に迷光が混じりこむ現象が見られたが、2025 年 7 月
の実験にて迷光の除去に成功した。 

気体高調波は入射レーザーが直線偏光の場合に発
生し、円偏光では発生しない。実験では、FEL（波長
2.13 µm）の光路に 1/4 波長板を挿入し、FEL パルスを直
線偏光から円偏光に切り替えながら、焦点距離 25 mm
の CaF2 非球面レンズで FEL パルスを集光した際に大気
から発生する高調波（3 次光）を光電子増倍管で測定し
た。3 次光のみを検出するために、光電子増倍管にはバ
ンドパスフィルター（中心波長 710 nm、バンド幅 10 mm）
を装着した。Figure 2 は 1/4 波長板の回転角度と高調波
強度（ターゲットガスは大気）の相関である。高調波強度
はマクロパルス中で変化し、また、マクロパルス毎に変動
するが、ここでは、マクロパルス中の最大値をサンプルし、
100 個のマクロパルスにおける平均値に標準偏差のエラ
ーバーをつけてプロットした。 

FEL パルスが直線偏光、楕円偏光、円偏光と変わるに

つれて、高調波強度が周期的に変化する様子が確認で
きた。この結果から、測定された高調波は FEL にもともと
含まれる高調波ではなく、気体高調波であることがわか
る。 

窒素をターゲットガスとした時の、ガス圧と高調波強度
の相関を測定した結果を Fig. 3 に示す。実験では、外径
1/4 インチの銅管を内径が 2 mm となるように扁平につぶ
し、小孔（直径 1 mm）をあけたチューブターゲットを用い
た。実験機器の制約上、6 気圧までのデータしか取れな
かったが、高調波強度の圧力依存性が見えており、位相
整合を反映していると考えられる。 

4. 気体高調波発生実験（KU-FEL） 

KU-FEL では、これまで 4.5 セル RF 電子銃の光陰極
運転を利用して主に波長 5 µm の FEL パルスを用いて
高調波発生実験を行ってきた。Q-LEAP プログラムでは、
FEL パルスエネルギーの増大を目的として、新規電子銃
（1.6 セル光陰極 RF 電子銃）の製作を行った。2024 年度

Figure 2: Correlation between third harmonic signals from 
the atmosphere obtained by a photomultiplier tube and the 
angle of the quarter wave plate (QWP). 

Figure 3: Third harmonic signals obtained by a 
photomultiplier tube versus the pressure of nitrogen in the 
tube target. 

Proceedings of the 22nd Annual Meeting of Particle Accelerator Society of Japan
August 6 - 8, 2025, Tokyo

PASJ2025  WEP040

- 303 -



に新規電子銃の光陰極運転が可能となったため、これを
利用した気体高調波発生実験を開始した。 

実験では、FEL 自身が含む高調波をカットするための
ロングパスフィルター（LPF）を FEL 光路に挿入、その下
流に焦点距離 25 mm の CaF2 非球面レンズを設置し、
FEL パルスをチューブターゲットに集光した。ターゲット
には、酸素を導入し、気体圧力を変えながら、発生する
高調波を測定した。 

Figure 4 は、酸素（6.5 気圧）から発生した 3 次高調波
スペクトルを、アンジュレータギャップを変えながら（FEL
波長を変えながら）、近赤外用分光器（Ocean Optics 
NIRQuest）で測定した結果である。3 次高調波の波長が
FEL 波長の変化に追随している様子が見てとれる。 

気体高調波のスペクトルは、FEL にもともと含まれる高
調波のスペクトルと異なっており、また、FEL 基本波のス
ペクトルを単純にスケールしたものとも異なっている。
Figure 5 にアンジュレータギャップが 19.25 mm の時の気
体高調波、FEL 高調波、FEL 基本波を 1/3 にスケールし
たスペクトルを示す。気体高調波は、FEL 強度の大きな

マクロパルス後半で強く出ると考えられること、FEL マクロ
パルスの後半では中心波長が長波長側にシフトすること
で、これらスペクトルの違いを定性的に説明できるが、よ
り詳しい解析は今後の課題である。 

5. まとめ 

赤外領域で動作する共振器型自由電子レーザーを
用いたアト秒 X 線源の研究について直近 1 年の進捗を
報告した。日大、京大の FEL 施設では、気体からの高調
波発生実験を進め、可視光領域での高調波スペクトル、
高調波パルスエネルギーと気体圧力の相関を取得した。
日大では、Q-LEAP 専用実験室の整備が完了し、また、
京大では、新規電子銃による FEL 実験が可能となった。
今後は、これらインフラを有効活用して VUV、X 線領域
の高調波発生とともに、別途開発を進めている FEL パル
スの位相安定のためのシードレーザー[8]を組み合わせ
た実験を計画している。 
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Figure 4: Third harmonic spectra for different undulator
gaps. 

Figure 5: Spectra of the third harmonic from oxygen, third
harmonic contained in the FEL pulses, and the FEL
fundamental wavelength scaled by 1/3. 
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