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研究成果の概要（和文）：高速で変化する現象を計測するフラッシュ光源技術は原子内の電子の動きをも撮影可
能なアト秒時間領域に入る．我々が最終的に目指すのはアト秒/フェムト秒高出力X線レーザー開発である．本研
究では以下の目的を設定し，実験を行った．(1)アト秒X線を時間分解計測できる超高速レーザー分光システム
（アト秒ストリーク）の開発，(2)相対論的レーザー生成プラズマからコヒーレント高次高調波に本計測法を適
用し，X線パルスのアト秒時間特性と高調波発生機構を解明する．本研究の結果，アト秒X線ストリークカメラの
開発に成功し，相対論的プラズマからの高調波を計測する準備が整った．

研究成果の概要（英文）：To characterize the temporal evolution of ultrashort X-ray pulses emitted by
 laser plasmas using a pump-probe method, a magnetic bottle time-of-flight electron spectrometer is 
constructed. The design is determined by numerical calculations of a mirror magnetic field and of 
the electron trajectory in a flight tube. The performance of the spectrometer is characterized by 
measuring the electron spectra of xenon atoms irradiated with a laser-driven plasma X-ray pulse. In 
addition, two-color above-threshold ionization (ATI) experiment is conducted for measurement of the 
X-ray laser pulse duration, in which xenon atoms are simultaneously irradiated with an X-ray laser 
pump and an IR laser probe. The correlation in the intensity of the sideband spectra of the 4d 
inner-shell photoelectrons and in the time delay of the two laser pulses yields an X-ray pulse width
 of 5.7 ps, in good agreement with the value obtained using an X-ray streak camera.

研究分野： プラズマ物理

キーワード： 量子ビーム　Ｘ線レーザー　ポンププローブ分光

  ３版
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１．研究開始当初の背景 
(1) 1999 年，高速化学反応ダイナミクスの研

究に対する業績により Zewail はノーベル化

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．分子の反応を

特徴付ける時間スケールはフェムト秒であ

るため，反応過程の進行過程をストロボ撮影

できる強力なツールが成功のカギを握った．

そして我々は今，原子内の電子運動をも計測

できるアト秒（10-18 s）光パルスを手に入れ

つつある．この極限的パルスは超短パルスレ

ーザーと原子の非線形光学効果により発生

する高次高調波で，波長は X 線域に達する．

したがってこの光源は放射光での実験と同

様に原子分子過程や固体物性を超高速で観

測できるユニークな研究手段を提供する．こ

の革新的アト秒 X 線パルスは国内では東京

大物性研や理化学研究所を中心に，海外では

Max Planck 研やイエナ大，ウィーン工科大で

精力的に研究が進められている．Nature や

Science 誌でもアト秒パルスの発生や応用研

究が頻繁に報告され始めている． 

 

 (2) 申請代表者の難波は短パルス X 線源開

発と利用実験に関して以下の 2 つの研究を行

ってきた． 

①非線形高次高調波の X 線パラメトリック

増幅（イエナ大と GSI との共同研究） 

パラメトリック増幅により X 線の飽和増幅

に成功．ただしアト秒高調波の出力は低く

(~nJ)，応用研究は一部の分野に限定される． 

②プラズマ励起 X 線レーザーの利用研究 

波長 13.9 nm，パルス幅 7 ps, 出力J の X 線

レーザーを開発し，その利用研究として X

線非線形光学効果の観測，内殻光電離強結

合プラズマの発生 

等の成果をあげた．ただし内殻多重ホール

（中空原子）形成や電子遷移に伴う超高速

現象の解明にはフェムト秒以下の X 線パル

スが必要である．しかしながらＸ線の高出

力化と超短パルス化を同時に実現すること

は容易ではない． 

 

(3) 本研究では次世代超短パルス高輝度 X

線として期待される相対論的レーザー生成

プラズマから放射されるコヒーレント高次

高調波に着目する．このＸ線パルスは 1018 

W/cm2 を超える超高強度レーザーとガスと

の相互作用により発生する．高調波放射機

構は，理論的には相対論的プラズマ中で高

強度レーザーがスパイク状電子群を強制振

動するために発生すると考えられているが，

実験的にこのＸ線パルスの時間特性を調べ

た研究はない．というのもこのパルスは X

線ストリークカメラの測定レンジ（~1 ps）

を大幅に下回るため，従来の時間ゲート技

術の延長ではパルス幅を計測できないから

である．このような観点から申請者らは超

高速レーザー分光法によるアト秒ストリー

クの開発を計画し，その原理実証研究を開

始した． 
 
２．研究の目的 
(1) 高速で変化する現象を計測するフラッシ

ュ光源技術は今，原子内の電子の動きをも撮

影可能なアト秒時間領域に入ろうとしてい

る．申請者らはこれまでに高出力ピコ秒 X 線

レーザーと低出力アト秒 X 線レーザーの開

発に成功した．最終目標はこれらを両立した

アト秒/フェムト秒高出力 X 線レーザーを実

現することである．このうち本研究では以下

の 2 つの具体的な目的を設定する． 
 

①アト秒X線を時間分解計測できる超高速レ

ーザー分光システム（アト秒ストリーク）の

開発 

②相対論的レーザー生成プラズマから放射

されるコヒーレント高次高調波に本計測法

を適用し，X 線パルスのアト秒時間特性と高

調波発生機構を解明する．  
 
３．研究の方法 



(1) 超高速ポンププローブレーザー分光法で

はまず X 線により原子を光電離させ（ポン

プ），引き続いて赤外線(IR)パルスを照射して

発生した電子をプローブする．プローブ光に

より摂動を受けた電子は IR 光子をさらに吸

収・放出することになるため，電子スペクト

ルの両端にサイドバンドが出現する（2 色電

離: two color ionization）．ポンプ光とプローブ

光のタイミングとサイドバンドスペクトル

強度との相関から X 線パルスの時間特性が

分かる．通常は IR 光子を 1 つ吸収・放出す

る確率が最も高いが，現象自体は多光子過程

であるため，多数のサイドバンドスペクトル

が観測できる．プローブ光として数サイクル

IR レーザーを採用したのがいわゆるアト秒

ストリーク技術である．本研究ではサブピコ

秒の X 線パルス幅を計測するシステムを構

築するが，ピエゾ素子駆動光学ステージ，数

サイクル IR レーザーを用いればそのままア

ト秒分解計測に適用可能である． 

 

(2) 本研究では磁気ボトル型電子分光器を開

発した．この分光器はシングルショットでエ

ネルギースペクトル計測が可能，且つ，分解

能が高いという特徴がある．さらに発生した

電子の捕獲効率はほぼ 100%であるため検出

効率が極めて高い．  

磁気ボトルは円錐状永久磁石(0.25 T)とソ

レノイドコイル(2.4 mm , 250 ターン 2 A)に

て発生する 10 G 程度のミラー型である．電

子検出器は高速 MCP(42 mm)を用いた．詳細

な磁場形状は有限要素法による数値計算で

決定した．また，発生する電子が検出器に確

実に到達するかを調べるために分子動力学

法を用いてその軌道を調べた．レーザースポ

ット領域を 0.25mmとし，この中から 20 eV

（半値全幅E=0.5 eV）の電子を空間的に等方

放射した時の MCP 検出位置での 2 次元空間

分布を計算した．モンテカルロ法で 2500 個

の電子を飛ばして調べたところ，ほぼすべて

の電子は検出器に達することが確認できた． 

 

(3) 製作した電子分光器の性能を調べるため

に，プラズマ軟 X 線レーザーを光源とした電

子スペクトルの計測を行った．発振波長は

13.9 nm (h=89.2 eV), パルス幅 ~7 ps, 出力

100 nJ 以上である．これを多層膜 Mo/Si 凹面

鏡(R=4 m)で数 10 ミクロンまで集光する．タ

ーゲットは Xe 原子ビームであり，高速電磁

バルブより相互作用領域に導入される．計測

系のエネルギー分解能を向上させるために

本研究では原子ビームの中心部のみをスキ

マーにて抽出し，X 線レーザーに照射した．

また，スキマーの設置により超高真空電子分

光器領域(10-4 Pa 以下)とガスジェット噴射真

空容器(~10-2 Pa)は高い圧力差を維持できる． 

 

(4) 計測したスペクトルは Xe 4d-1 j=5/2, 3/2

内殻電子と 8~10 eV 付近の NOO オージェ電

子である．20 eV の光電子，8 eV のオージェ

電子に対して半値全幅でそれぞれ 0.83 eV, 

0.45 eV と予想通りの性能が得られた． 

(5) この電子分光器を用いたポンププローブ

実験を行い，ポンプ光（X 線）のパルス幅を

計測した． 
 
４．研究成果 

(1) フェムト秒以下の X 線パルスの時間特性

を精密に計測することが我々の最終目標で

あるが，その前段階としてプラズマ軟 X 線レ

ーザーのパルス幅計測にポンププローブ分

光法を適用した．IR プローブ光には X 線レ

ーザー発振用のガラスレーザー（波長 1053 

nm, パルス幅 ~2 ps）を分岐させたものを用

いるため X 線ポンプ光と IR プローブ光の時

間的なジッターは無視できる．なお，IR プロ

ーブレーザー強度は 1012 W/cm2以下とし，多

光子イオン化が起きない照射条件とした．ポ

ンプ X 線のパルス幅が数 ps であることを考

えるとポンプ光と IR パルスの時間同期をピ

コ秒精度行う必要がある．ガラスレーザーを



分岐後 10 m 以上実験室内を振り回した後で

両パルスを再度真空容器中心で時間的・空間

的に交差させることは容易ではない．そこで，

時間に関しては IR 光にも感度がある X 線ス

トリークカメラ（CsI photocathode による多光

子電離を利用）を用いて極めて高い精度で時

間同期させた．両パルスの時間遅延には 10 

m ステップの光学ステージ上にリトロリフ

レクターを固定して行った． 

 

(2) ポンププローブ実験には Xe 原子の光電

離により発生する電子を磁気ボトル型分光

器にて計測し，電子の IR 光の吸収・放射に

伴うサイドバンドスペクトル強度からパル

ス幅を決定した．ただし，強烈な IR 光が迷

光として MCP 検出器に到達し，電子スペク

トルに大きな影響を与えた．したがって今回

は比較的良好なサイドバンドが得られた光

電子が 2 個の IR 光子を吸収したスペクトル

（hx + 2 hIR）に着目した．各時刻での 2 hIR 

スペクトル強度をガウシアンでフィッティ

ングし，X 線パルスの時間特性を評価した．

この時のサイドバンドスペクトルの半値全

幅(FWHM)は 6.2 ps であった．ここで装置関

数として IR プローブ光のパルス幅 2 ps（ガウ

ス関数）を仮定すると，X 線ポンプ光のパル

ス幅は約 5.7 ps と見積もることができた．こ

の値は X 線ストリークカメラから評価され

た 8 ps と良く一致することから，本研究で構

築したポンププローブレーザー光学系によ

り X 線の時間特性が精密に評価できること

が実証できた． 

 

(3) 相対論的プラズマから放射される高次

高調波のパルス幅を上記(1)で開発した技術

を用いて行う予定であったが，量子技術研究

開発機構の J-KAREN レーザー開発が遅れた

ため，期間内に実験を実施することができな

かった．この実験は 2017 年度末に行う予定

である． 
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