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研究成果の概要（和文）：X線自由電子レーザー(X-ray free-electron laser; XFEL)の2色ダブルパルス発振技
術の開発および応用を行った。まず、単色・準単色の2色XFELビームを作り出す新しいレーザー発振技術を開発
した。この開発した新技術は、X線領域のASE分光へと応用されている。また、時間間隔を制御したダブルパルス
を利用するX線ポンプX線プローブ法を開発し、様々な試料へ応用した。以下の研究成果の項目にあるように「非
熱的な融解過程」や「X線照射後の原子移動の遅れ」などの現象を発見した。
　

研究成果の概要（英文）：We developed novel schemes for generating the two-color x-ray free-electron 
laser (XFEL) beams and explored their applications. 
   In the first year of this project, we developed a new technique to produce two-colour XFEL  
consisting of broadband and narrowband beams. This novel XFEL beam has been applied to the ASE 
spectroscopy in the X-ray region. 
   We also developed an X-ray pump-X-ray probe method using double X-ray pulses with controlled time
 intervals and applied the method to various samples. As described below, we succeeded in observing 
new phenomena induced by intense x-ray beams, including  "x-ray induced non-thermal melting process"
 and "delayed onset of the atomic displacements after X-ray irradiation".

研究分野： X線光学

キーワード： X線自由電子レーザー　非線形光学　放射損傷　ポンププローブ

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
これまでX線レーザーの利用研究では、単一の波長を持つ光が用いられてきた。赤外線・可視光・紫外線領域の
非線形分光実験でマルチカラーレーザーや白色レーザーが広く用いられていることを鑑みると、X線レーザーの
多色化はX線計測技術の応用範囲を大きく拡大し得る。本研究では、2色ダブルパルスXFELの開発および応用技術
の開拓を行った。
　開発した技術を利用することで、高強度X線が引き起こす「非熱的な融解過程」や「X線照射後の原子移動の遅
れ」などの現象が明らかになったが、これらの発見にとどまらず今後様々な新奇現象の発見や新しい計測技術の
開発が期待できる。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 
高いピーク輝度を持つ X 線自由電子レーザー(X-ray free-electron laser; XFEL)の登場によって
X 線領域の超光子場科学に端緒が拓かれた。1960 年代の光学レーザーの登場からわずか数年で
様々な非線形光学現象が発見されたことを考えると、超光子場 X 線科学が急速に進展していく
ことは想像に難くない。実際に、これまで和周波発生や 2 次高調波発生などが観測されて X 線
非線形光学研究が華々しくスタートしている。しかし、これらの研究で用いられてきた X 線光
源はすべて単色の光である。赤外線・可視光・紫外線領域の非線形分光実験でマルチカラーレー
ザーや白色レーザーが広く用いられていることを鑑みると、X 線レーザーの多色化は X 線非線
形光学技術の応用範囲を大きく拡大し得ると考えることができる。 
 
２．研究の目的 
 
そこで研究代表者らは、XFEL 施設 SACLA において、2 色 X 線レーザーの発振技術の開拓およ
びその先駆的な利用を目指した。さらに、開発した 2 色 X 線レーザーを SACLA において開発
された極限集光装置と組み合わせることで、1018 W/cm2 を超えるような非常に高い強度のもと
での物質の振る舞いや非線形現象を明らかにすることを目的とした。 
  
３．研究の方法 
 
本研究では、(1) 新奇な 2色 XFEL 発振技術の開発、および(2)時間間隔を制御した 2色 XFEL を
利用した X線ポンプ・X線プローブ法の開発と応用を行った。 
 (1)については、研究代表者らが開発したセルフシード技術(I. Inoue et al., Nature Photon. 
13, 319 (2019))をマルチカラー発振技術と組み合わせることで単色・準単色の２色 XFEL ビー
ムを作り出す新しいレーザー発振技術を開発した。 
 (2)については、2 色 XFEL の発振技術や調整技術を改良することで、波長の離れた 2 色 XFEL
を用いたポンププローブ法を実現し、様々な試料に応用した。 
 
４．研究成果 
 
(1) X 線レーザーが引き起こす非熱的な融解過程の発見 (I. Inoue et al., Phys. Rev. Lett. 
126, 117403 (2021).) 
 
時間差をつけた XFELダブルパルスを用いた X 線ポンプ・X 線プローブ法によって、ダイヤモン
ドに高強度 X 線を照射した際に起こる固体から液体への融解過程を測定することを試みた。光
子エネルギー11.5 keVの短波長 XFEL をプローブ光として利用して、5つの回折ピークを測定す
ることで、X線照射後の電子密度分布の時間変化を可視化することに成功した（図 1）。 
 その結果、ポンプ光を照射してからわずか 5フェムト秒の間に原子間の化学結合が切れて、原
子の周りの電子密度がほぼ等方的になることが明らかになった。さらに、原子の移動が化学結合
の切断から遅れて起こることが実験によって示された。観測された融解過程では、化学結合の切
断と原子の移動の時間的な前後関係が通常の融解過程とは反対になっており、高強度 XFEL が引
き起こす物質の融解が非熱的な起源を持つことが明らかになった。 

 
 

図 1: XFEL 照射後のダイヤモンド(110)面の電子密度の時間変化。 



 

 

 
 
 
 
(2) X 線レーザー照射後の原子移動の遅れ (I. Inoue et al., Phys. Rev. Lett, in press.) 
 
X 線ポンプ・X線プローブ法によって、アルミナ(Al2O3)に高強度 X線を照射した際に起こる構造
変化を調べた。光子エネルギー11.99 keVの短波長 XFEL をプローブ光として利用し、測定した
回折強度プロファイルから Rietveld 解析によって原子位置の時間変化を評価した(図 2)。その
結果、X線照射後 20 フェムト秒程度は原子の位置はもとの位置から僅か 0.01 Å 程度以下に留ま
っていることが明らかになった。 
 現在、SPring-8を始めとした放射光施設では、物質の構造を 0.01 Å 程度の分解能で決定す
る、精密 X 線構造解析が盛んに行われている。しかし、試料によっては X 線による損傷のため
に、その構造を決定することが不可能だという問題がある。本研究は、X線の時間幅を 20 fs 以
下にすることで損傷を気にせずに精密 X 線構造解析ができることを示唆している。すなわち、
XFEL を用いれば X 線構造解析の適用範囲を拡大できることが明らかになったと言える。 

 
(3) 単色・準単色の２色 XFEL ビームの生成(I. Inoue et al., J. Synchrotron Rad. 27, 1720 
(2020).) 
 
(1), (2)の研究では、2色 XFEL ビームのそれぞれは広がった波長幅を持つ。これは、XFEL の増
幅過程がランダムな自発光から始まっているためである。 
 赤外線から紫外線にかけてのコヒーレントラマン分光実験などのマルチカラーレーザーを用
いた非線形分光実験では、広帯域レーザー光と狭帯域レーザー光を組み合わせることで効率的
に測定を行うことがしばしば行われている。 
 X 線領域においても同様な光源を作るために、研究代表者らが開発したセルフシード技術(I. 
Inoue et al., Nature Photon.13, 319 (2019))をマルチカラー発振技術と組み合わせた新し
い 2 色 XFEL ビームの発振技術を考案した。SACLAにおいて実証実験を行って、単色・準単色の
2色 XFEL ビームを生成できることを確認している（図 3）。 
 この開発した新技術は、X線領域の Amplified Spontaneous Emission(ASE)分光に応用されて
おり、例えば Mn系化合物のエネルギー状態を調べるために用いられている。実際に、この分光
法を用いることで multiplet structure を詳細に調べることができることが実証されている。
この新しい X線非線形分光技術に関して近日中に論文投稿予定である。 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2: X 線ポンプ・X 線プローブ実験で明らかになった、Al2O3における

X 線照射後の遅れた原子移動。 



 

 

 
(4) 高速な電子状態変化を用いた X線非線形光学素子の実証 (I. Inoue et al., Phys. Rev. 
Lett. 127, 163903 (2021)). 
 
(1)の研究によって、高強度 X線を照射した際に、XFEL のパルス幅と同程度のフェムト秒の時間
スケールで電子状態が変わっていくことが明らかになった。この高速な電子状態の変化を利用
すれば、XFEL のパルス波形を変化させることができるのではないかと着想した。 
 このアイデアをもとに、研究代表者らは SACLA から出射された 9.000 keV の光子エネルギー
の XFEL の時間幅を短くすることを試みた。約 100ナノメートルに集光した X線パルスを厚さ 10
マイクロメートルの銅の薄膜に照射し、その透過光の時間幅を測定した。その結果、X線の強度
が十分に大きい場合には(フルーエンスが 2×105 J/cm2以上)、内殻に穴があいたホロー原子が
生成されることでパルス幅が約 35%短縮されていることが確認された（図 4）。さらに、X線の透
過前と透過後のパルスエネルギーを比較した結果、ピーク強度がほとんど変わらないことが明
らかになった。このことは、今回考案した非線形光学素子の効率が非常に高いことを意味してい
る。 
 この光学素子は物質の厚さや X 線の強度を変えることによって、様々に X 線パルスの時間幅
を変化させることができる。この光学素子を利用することで XFEL の時間幅を自在に制御するこ
とが可能になるほか、アト秒の時間幅の XFEL を実現することが今後期待できる。 
 

 

 

 

 

図 3: SACLA において生成された単色・準単色の 2 色 XFEL ビーム。 
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図 4: 10 um の銅箔を透過前・透過後の XFEL のパルス幅。 
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