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研究成果の概要（和文）：本研究では，時間空間コヒーレント軟X線レーザーを発振させることを目的として実
験・数値計算を行った．発振方法はパラメトリック増幅による高出力高次高調波を種光とし，これをプラズマ励
起の利得媒質で大幅に増大させることとした．実験の結果，X線パラメトリック増幅により高出力の高次高調波
を発生させることに成功し，そのメカニズムを量子力学的観点から初めて定量的に明らかにした．
一方，超短パルスレーザーをモリブデンに照射してレーザー利得媒質を発生させ，自然放出増幅にて，波長18.
9nm軟X線レーザー発振に成功した．
本課題で構築した装置を組み合わせることでフルコヒーレントX線レーザー発振が実現できる目処が立った．

研究成果の概要（英文）：The objective of this research was to develop a temporal and spatial 
coherent X-ray laser. We employed the oscillator and amplifiler scheme: as the former one the 
high-order harmonics light was significantly amplified by means of the X-ray parametric 
amlification, while for the latter the lasing medium was generated by laser plasma itself.
As a result, we successfully amplified the harmonics experimentally and clarify the mechanism of it 
by numerical simulation based on quantum mechanics. In addition, the ultrashort laser beam was 
incident onto the Mo target and then the amplitude of stimulated emission lasing oscilattion occured
 at 18.9 nm wavelength. Thus, the lasing medium for seed harmonic beam amplification was formed with
 the compact experimental system.
These results indicated that we can realize the full coherent bright X-ray laser by combining two 
compact laser systems constructed in this research.

研究分野： プラズマ工学

キーワード： X線レーザー　高次高調波　フルコヒーレンス　レーザープラズマ
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研究成果の学術的意義や社会的意義
究極のレーザーとも呼ばれるX線レーザーは，物理学，化学，工学，医学，薬学，生命科学分野で革命的な診
断・加工ツールを提供できるものとして大きな期待が寄せられてきた．本研究課題は従来，大型装置，時間コヒ
ーレンス，出力の点で実用化の大きな障害となってきたX線レーザー開発を飛躍的に進歩させる新しい技術であ
る．
本研究をさらに進めることにより，大学の研究室レベルで維持可能なフルコヒーレントX線レーザーが実現でき
れば，X線顕微鏡を用いた生きた精細胞観察や極超高速時間で粒子の運動を捉えたり，機能性材料の物性研究に
寄与できる．X線レーザーの社会への波及効果は計り知れない．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

1999年，Zewailは高速化学反応ダイナミクス研究に対する業績によりノーベル化学賞「フェ
ムト秒分光学を用いた化学反応の遷移状態の研究」を受賞した．分子反応を特徴付ける時間ス
ケールはフェムト秒であるため，反応の進行過程をストロボ撮影できるツールが研究成功のカ
ギを握った．分子反応解明の次に研究対象となったのは原子内の電子ダイナミクスである．分
子結合と比べ原子内電子の束縛エネルギーは高いため，電子ダイナミクス解明にはフェムト秒
/アト秒超短パルス X線が不可欠となる．これまでに超短パルス X線発生としては主に以下の 2
つの方式が採用されている． 
(1) 非線形光学効果による高次高調波 
超短パルスレーザーと原子の非線形光学効果で発生する高次高調波は，原子内の電子運動

をも計測できるアト秒（10-18 s）パルスを発生させることが可能である．この極限的アト秒
X 線パルスの発生と応用研究は国内では東大物性研や理研，分子研を中心に，海外ではマッ
クスプランク研やイエナ大，ウィーン工科大で研究が進められている［1］． 
(2) プラズマ励起 X線レーザー 
X 線レーザー開発は 1980 年代から LLNL やプリンストン大で大規模レーザーを用いて行わ

れた．プラズマ X 線レーザーのパルス幅はフェムト秒領域にあるが，単色性・高出力特性を
活かし，物性物理，原子物理，プラズマ物理への応用研究が行われている．これらの研究は
国内では原子力機構や東大，海外ではコロラド州立大，フランス LOAを中心に行われている． 
申請代表者は超短パルス X線開発と利用研究に従事し，以下の業績をあげた． 
 

① X線パラメトリック増幅によるアト秒高次高調波発生と応用 
X線パラメトリック増幅(X-ray Parametric Amplification: XPA)によりアト秒 X線の飽

和増幅に成功．このアト秒パルスで固体電子波動関数の電場歪み計測に成功． 
② プラズマ励起 X線レーザーの開発と応用研究 

波長 13.9 nm，パルス幅 7 ps, 出力μJの X線レーザーを開発．その利用研究として X線
非線形光学効果の観測，内殻光電離誘起強結合プラズマの発生に成功． 
 

超短パルス X線の高度利用には，時間空間コヒーレンスと高出力化が不可欠であるが，これ
らを同時に実現することは容易でない．例えば，上記光源①高調波は時間空間コヒーレントフ
ェムト/アト秒 X線であるが，帯域が広く，特定次数の出力は nJ以下である．一方，②のプラ
ズマ X線レーザーはパルス幅数 100 fsであるが，単色光で出力はμJに達する．ただし，空間
コヒーレンスは高いが時間コヒーレンスを高めることはできない． 
上記①，②の研究で， XPA高次高調波を種光（シード）とし，これをプラズマ X線レーザー

媒質（アンプ）に入射すれば，高調波の時間空間コヒーレンスを維持したままシード光が増幅
される究極のプラズマ X線レーザーが開発できるのではないか，という着想に至った． 

 
２．研究の目的 
【XPAによる高次高調波の高指向性・高出力化】 

超短パルスレーザーを 2つのガスジェットに集光する．Neガスジェットで微弱高次高調波を
発生，Heジェットでこの高調波を XPA増幅する．ジェット間隔，ガス密度，レーザービーム径・
強度の調整で位相整合を満たし，高調波を高指向性化・高出力化する．数値目標はビーム発散
角 0.5 mrad，出力 3 nJ@13.9 nmとする． 

【時間空間コヒーレントプラズマ X線レーザー発振】 
上記①の高次高調波をシード光としてアンプ媒質であるレーザー生成銀プラズマに入射す

る．アンプ媒質の特性はこれまでの実績から，利得 35 cm-1@13.9 nm, 利得長積 13.6, 自然放
射光増幅率 5500を達成指標とする．これにより完全に時間空間コヒーレントな高出力 X線レ
ーザーを発振させる．目標レーザー特性は波長: 13.9 nm，ビーム発散角: 0.4 mrad以下，パ
ルス幅はフーリエ限界パルス: 400 fs，出力: 2 μJ以上とする． 
 

３．研究の方法 
【XPAの集光光学系構築】 
高次高調波は超短パルス高

強度レーザーと希ガスとの非
線形相互作用により発生す
る．この高調波を高指向性化・
狭帯域化・高出力化できるの
が XPA である．XPA の実験配
置，高調波スペクトル，11 nm
高調波イメージを図 1 に示
す．通常の高調波発生はガス
ジェットが 1 つなのに対し，
XPA では 2 つのガスジェット
（Ne・He）を用いる．最初の

 

図 1 XPA高調波を高出力化の光学配置と位相整合のパラメータ. 
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Ne ジェットでビーム発散角が大きく(~2mrad)，微弱高調波を発生させる．続く Heジェットでこ
の低品質高調波は XPA現象により 10~100倍増大し，発散角は~0.4mradと狭くなる．本研究では
集光に同軸凹面ダブルミラーを用いる．これは焦点距離が異なるインナーミラー(20mm 径)とア
ウターミラー(75mm径)からなる．インナーミラーは低強度レーザーを Neジェットに，アウター
ミラーは高強度レーザーを Heジェットに集光する．ジェットへの集光強度，ビーム集光 F値を
独立に変化できるため，高調波出力が増大することが申請者らの計算で示されている（図 1）．  

 
【XPA高次高調波高指向性化・高出力化実験】 
本研究では Ti:Sレーザーを用いる．エネルギー200 mJ,ビーム径 50 mm以下，パルス幅は 80 fs
とする．またプラズマ X 線レーザーの発振波長が 13.9 nm なので，Ti:S レーザーの基本波は
792.3 nmに調整する．この時の高調波次数は 57次である．目標高調波特性は波長 13.9 nmでビ
ーム発散角 0.5 mrad以下，出力 3 nJである． 
 
【レーザープラズマ発生とアンプ媒質特性評価】 
斜入射励起法により高効率レーザー媒

質を発生させる．まず Ti:Sレーザーを銀タ
ーゲットに直入射で線集光する（プリパル
ス，パルス幅: 120 ps，エネルギー: 0.2 
J）．これでプリプラズマを発生させる（低
温低密プラズマ：Ni-like 銀イオン基底状
態を生成）．次にプラズマ発生領域にメイ
ンパルスレーザー（8 ps, 1 J）をターゲッ
トに対し 45°方向から線集光する．これに
より Ni-like イオンの基底状態電子を一
気に励起し（過渡的電子衝突励起法），レー
ザー媒質を発生させる．一台のレーザーを
用いてプラズマを発生させるため，時間ジ
ッターは問題にならない（図 2）．目標プラ
ズマアンプ媒質特性は電子密度: 5×1020 
cm-3，利得: 35 cm-1, 利得長積(gL 積): 
13.6, 自然放射光増幅率: 5500とした． 
 
【プラズマアンプ媒質中での XPAシード高調波の増幅実験】 

XPAシード高調波を発生するプラズマアンプ媒質に入射する．図 3に概略図を示す．nJレ
ベルの XPA高次高調波 13.9 nmを MoSi多層膜凹面鏡・平面ミラーでプラズマアンプ媒質に
集光し，ここで X線を大幅に増幅させる． 
シード高調波はプラズマ中での密度勾配により屈折するため，あらかじめ銀ターゲットは

傾ける．どの程度傾けるかは様々な要因に依存するため，ターゲットを回転ステージに設置
してＸ線レーザー
出力が最大になる
よう調整する．申
請者らはこのアラ
イメント手法に習
熟しており，問題
なく屈折問題を解
決できる．目標 X線
レーザーの特性
は，ビーム発散角
0.4 mrad以下，パ
ルス幅 400 fs, 出力 2μJ以上@13.9 nmとする． 
 
４．研究成果 
【パラメトリック増幅による高次高調波の高出力
化実験】 
Ｘ線パラメトリック増幅による高次高調波の高

出力化実験を行った．これは通常の高調波発生方法
であるシングルガスジェットとは異なり，2つのガ
スジェットを図 1に示したように同軸に配置し，位
相整合を取ることにより実現される．当初の計画で
はシード光発生用の第 1 ガスジェットに Ne ガスを
用いる予定であったが，この場合目標とするＸ線レ
ーザーの波長よりも長い波長域（15-16 nm付近）で
強い高調波が発生することが判明した．その結果を

 
図 3 プラズマアンプ媒質中での XPAシード高調波の増幅実験配置図． 

 
図 2 プラズマアンプ媒質発生. 
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図 4 Ne, He による高調波スペクトル． 



図 4 に示す．Heガスではより短波長（10-15 nm域の次数）の高調波が発生しているのが分かる．
したがって，第 1，第 2 ジェットともに He ガスを用いることとし，ガス圧，ジェット間距離，
集光位置からの相対的距離，を最適化することにより，高調波の高出力化を行った． 

ダブルガスジェットでの高調波スペクトル例を図 5に示す．ここで，位置 zを集光点からの距
離（マイナスは集光点手前）とし，dをジェット間距離とし，様々な条件下で高調波のスペクト
ルを 10秒間Ｘ線 CCDカメラで計測した．左図は z=-14 mm, d=2 mm, 右図は z=0 mm, d=-3 mmの
で，第1，第2ガスジェットの背圧は共に0.5気圧とした．Seedは第1ジェットのみ，ASE(Amplified 
spontaneous emission, 自然放射増幅光)は第 2ジェットのみ，HHGは両ジェットを駆動させた
ときである．左右の図で縦軸が異なる点に注意されたい．この結果から分かるように，ジェット
位置，間隔，圧力を最適化することにより，XPA 高調波を劇的に高出力化することに成功した．
この時の高調波出力エネルギーを CCDカメラ，Zrフィルタ，Mo/Si多層膜鏡（共に感度補正され
ている）で評価したところ，約 1 nJ であった．一方，CCD イメージ広がりから評価されたビー
ム発散角は 63次付近の高調波で 0.52 mradであった．したがって，本研究で目標としていたフ
ルコヒーレント X線レーザー実現のためのシード光の性能をほぼ満たすことができた． 

この実験データに関する数値計算は研究協力者のカタルーニャ工科大 Serrat 博士が行い，増
幅メカニズムを XPAで量子力学的に説明できることを明らかにして Opt. Lett.誌，Phys. Rev. 
A誌にて報告した［2，3］. 

 
【レーザー励起によるＸ線レーザー媒質の発生実験】 

図 2に示した実験方法により，X線レーザー利得媒質を発生させた．ただし，励起レーザーの
都合上，今回はプリパルスとして YAGレーザーの 2倍波(532 nm, 10 ns, 100 mJ)を用い，メイ
ンパルスとしては TiSレーザー(800 nm, 2 ps, 700 mJ)とした．ターゲットは通常は銀のテー
プターゲットを用いるが，回転が遅いためレーザー繰り返し周波数 10 Hzに追随できない．そこ
で，より硬い金属である Moを用いた．この場合，同じ位置を 30ショットレーザー照射しても毎
回ほぼ同じプラズマが発生するため，テープターゲットの問題を無視できる． 
図 6に得られた X線スペクトルを示す．発振波長は 18.9 nmである．図中の(a)はプリパルス，

 
図 5 XPA高次高調波のスペクトル．左図 z=-14 mm, d=2 mm, 右図 z=0 mm, d=-3 mm．He  

ガスジェットの背圧は共に 0.5気圧とした． 

 
(a)                                       (b) 

 図 6 Mo をターゲットとして X レーザー媒質を発生させたときのスペクトル．(a)プリパル
スあるの場合，(b)プリパルスなしの場合．下図は対応するスペクトルになる．プリパルスあり
ではピークカウント数が 2 倍以上増大する． 



メインパルスを最適な時間遅延でターゲットに照射した場合，(b)はメインパルスのみ照射した
時の結果である．(a)では ASEによるレーザー発振強度は(b)の 2倍以上となり，プリパルス（プ
リプラズマ）により，良好なレーザー媒質が(a)の場合には発生することが分かる．以上より，
10 Hzで発生する XPA高次高調波発生用 TiSレーザーと時間的に完全に同期できる，TiS励起の
X線レーザー媒質を発生させることに成功した．  
 
【プラズマアンプ媒質中での XPAシード高調波の増幅実験】 
 量研機構での TiS レーザー装置の大幅な改修が 3 年目に行われたため，図 3 に示す光学系で
の実験を行うことができなかった．ただし，令和元年度までに高性能化した TiSレーザーを用い
た XPA高調波ビームラインを新たに構築し，高調波増強実験は実施済みである，また，レーザー
媒質発生についてもほぼ整備は終わっている状況である．したがって，令和 2年度には独自に提
案してきた seed-amplifier実験を遂行し，フルコヒーレント X線レーザーが実現できると考え
ている． 
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