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研究成果の概要（和文）：高強度超短パルスX線の単一ショット計測を目的として、近赤外～紫外領域のフェムト秒レ
ーザーを組み合わせた、相互相関計測型周波数分解光ゲート法によるX線パルス特性計測システムに関する研究開発を
行った。コヒーレントフォノン誘起のための近赤外～紫外光域の極短パルス発生、単一ショット高空間分解能２次元X
線検出器、超高速X線タイミングモニターなどの要素技術に関する開発を行い、それら要素技術と単一ショットX線分光
器などの光学系を組み合わせた超短パルスX線計測システムの検討、開発を行った。

研究成果の概要（英文）：We developed single shot ultrafast X-ray pulse characterization diagnostics based 
on cross correlation frequency resolved optical gating measurement buy combining femtosecond laser in 
infrared ~ ultraviolet region. We developed the each component of the diagnostics, such as ultrafast 
femtosecond laser in infrared ~ ultraviolet region, single shot 2D X-ray detector, and ultrafast arrival 
timing monitor of X-ray. Finally we designed the pulse characterization system by combining the each 
component and existing X-ray optics.

研究分野： 超高速X線計測

キーワード： X線　フェムト秒レーザー　自由電子レーザー　パルス特性評価

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 近年、日米においてX線自由電子レーザー
(XFEL)が発振に成功し、既存の光源には発生
することができなかった、10 fsに達する超短
パルス、10 GW に達する高強度のX線パルスを
利用することができるようになった。その結
果、X線・フェムト秒領域における物性計測を
始めとして、これまで観測することができな
かった超高速現象に関する計測例が報告され
始めた。さらには、X線領域における可飽和吸
収、2光子吸収などX線非線形光学など新しい
物理現象が開拓され始めている。日米2カ国以
外においても、欧州、スイス、韓国を始めと
して、世界各国において、XFEL の建設・計画
が進められており、高強度超短パルスX 線光
源は今後も放射光科学、レーザー科学におい
て重要な位置を占めていくもの思われる。 
 XFEL は主として統計的に発生するショッ
トノイズを種光としたSASE(自己増幅型自発
放射)方式、アンジュレータから発したSASE 
光について、モジュレーションをかけたスペ
クトルを切り出し、再度電子バンチと相互作
用させることによって増幅を行うというセル
フシード方式、外部から種光を導入すること
によって、シングルモードのFEL 光を出力す
る外部シード方式に分けられる。XFELにはこ
れらの発生方式が存在する一方で、SASE 方式
FEL は勿論のこと、シングルモードに近いシ
ード化されたFEL光の場合においても、硬X線
におけるパルス特性の時間構造について、直
接的に計測、評価した例は無い。特にSASE光
は、時間・周波数領域において、ショットご
とに変化し、パルスの時間構造を単一ショッ
トで計測することは極めて重要である。 
 
２．研究の目的 
 硬X線領域において、単一ショットで、超短
パルスX線光源のパルス幅、位相、周波数スペ
クトルを評価することは困難であった。これ
らのパルス特性を明らかにする本研究は、光
源技術だけでなく、利用研究においても重要
な指標となる。本研究では、紫外~赤外域の10 
fs 以下のパルス幅を持つように開発された
超短パルスレーザー光源、シングルショット
のX線分光器、結晶のコヒーレントフォノン振
動を組み合わせることによって、X線相互相関
型周波数分解光ゲーティング(XXFROG: X-ray 
cross correlation frequency resolved 
optical gating)法によるXFEL光をはじめと
した超短パルスX線のパルス幅、スペクトル、
位相を直接かつ単一ショットで計測すること
を目的としている。そのための要素技術であ
る極短パルスレーザー光源開発およびXFEL光
のスペクトルに対するモジュレーション誘起
に関して原理実証を行うことを具体的な目的
としている。さらに、要素技術の統合を行い、
パルス幅および位相計測に関して、完全計測
に向けた知見を得ることを目的としている。 
 本研究では、提案する方法に関する原理実
証を目的としているが、原理的には10 fs 以

下のパルス幅のXFEL 光に関しても計測可能
な時間分解能を持つシステムである。この時
間分解能は高強度X 線光源である世界各国の
XFEL において、パルス幅として想定される5 
fs～30 fs のほとんどのレンジをカバーする
こととなり、XFEL 光源性能の評価およびXFEL
利用研究に資すると期待される。 
  
３．研究の方法 
 研究代表者に異動が生じたため、XFEL光や
放射光X線を使用せずに研究開発を遂行可能
である計測システムに関する計算および開発
を中心に研究を実施した。具体的には、高強
度超短パルスX 線の単一ショット計測に向け
て必要となる要素技術開発と、それらを統合
したパルス計測システムの開発を行った。 
 
(1) 極短パルス光源開発 
 10 fs 程度の光学レーザーをBi、Si などの
試料に入射し、その後、XFEL 光に遅延時間を
与えて入射させると、試料上において、X線の
遅延時間に応じて、その回折強度にモジュレ
ーションが生じる。この時間応答は、光学レ
ーザーの入射後、最初の数100 fs の間にわた
って、比較的遅く大きな強度モジュレーショ
ンが生じたのち、その後、XFEL 光の遅延時間
に対して、物質のコヒーレントフォノン周期
振動に対応して、周期的なモジュレーション
が誘起される。このモジュレーションを誘起
する際には、振動周期に対して十分に短い時
間パルス幅の励起光源が必要である。そのた
めパルス幅が10 fs以下で試料を励起できる
光学フェムト秒レーザー光源の開発を行う。
具体的には、希ガスを充てんしたガラス中空
ファイバー中に、フェムト秒レーザーパルス
を入射することによって、バンド幅拡幅およ
び極短パルス化する。さらにSiやCなどワイド
バンドギャップ材料の場合には、直接遷移の
バンドギャップは紫外領域に対応する。その
ため、パルス幅を10 fs程度に保持したまま波
長変換を実施し、再圧縮することでコヒーレ
ントフォノンを誘起するための十分にパルス
幅が短い光源の開発を行う。 
 
(2) XFEL タイミング計測装置の開発 
 XFEL光のパルス特性を光学レーザーで評価
する相互相関計測の場合には、XFEL光とレー
ザー光の時間的重なりの評価が重要である。
本研究にて使用が想定されているXFEL光の場
合には、光学レーザーとの同期に、時間的な
揺らぎ(時間ジッター)が存在し、その時間幅
は数100 fs程度であることが想定される。本
研究で採用している空間デコーディングの利
点として、計測できる時間ゲート内であれば、
光学レーザー光のパルス幅を広げるためのチ
ャープを行うことなく、XFEL 光と光学レーザ
ー光の間に存在するタイミングジッターによ
る到着時間の不一致をカバーできる。空間デ
コーディング法を用いる際の実験セットアッ
プの設計によって、両光源間ジッターの幅以



上の計測領域(時間窓)を確保しているが、相
互相関計測において、参照光となる光学レー
ザーと計測対象となるXFEL光をショットごと
に異なる計測試料への到着時間を計測するこ
とは、システムの校正および計測精度に必要
である。そこで光学レーザー光に対してXFEL
光の高精度タイミング計測装置を開発する。 
 
(3) X線スペクトル変化の光学レーザー入射
遅延時間依存性計測のための高空間分解能計
測装置の開発 
 結晶にX線を入射した場合には、結晶構造を
反映した回折X線を得ることができる。この時
に、X線を一次元に集光した場合には、結晶に
対して、わずかに入射角が異なる成分が得ら
れるため、ブラッグ回折によって得られた回
折光は、X線のスペクトルを反映したプロファ
イルとなることが知られ、XFEL光のシングル
ショット分光器として応用されている。この
シングルショットのX 線分光器に超短パルス
レーザーを入射した場合には、試料を構成す
る結晶構造にわずかに変位が生ずるため、そ
の変位の影響によって、各周波数成分に対す
るブラッグ角が変化し、観測されるスペクト
ルにはモジュレーションが誘起される。この
モジュレーションの周期は光学フォノンに対
応するため、Siでは65 fs、C では25 fs の周
期を示す極めて高速な現象である。例えば、
XFEL のパルス幅は10～30 fs であることか
ら、適当な試料を選ぶと、「XFEL パルス幅≦
モジュレーションの半周期」となるため、コ
ヒーレントフォノンを通したXFEL パルスに
対するレーザーの寄与をフォノン周期の半周
期、つまり線形に近似できる。このモジュレ
ーションを後述の空間デコーディング法にて
検出することによって、X線スペクトルの各周
波数成分の強度変化に対する、光学レーザー
入射時間依存性を計測することができる。本
研究では、スペクトルへのモジュレーション
を観測する際に、光学レーザーの入射遅延時
間に関する情報を、2次元検出器の空間に焼き
直す空間デコーディングによって行う。空間
デコーディング法とは、試料上において、線
状に集光したX 線パルスの入射タイミングに
対して、X 線パルスプロファイルの長軸方向
に、光学レーザーの波面をわずかに傾けて入
射することによって、試料表面への到着時間
に、空間的に遅延時間を設ける。このことに
よって、レーザーの入射遅延時間に関する時
間情報を空間情報に変換することが可能であ
り、2次元検出器を用いた場合には、シングル
ショットで時間分解計測を行うことができる。 
 この2次元画像は光学レーザーのパルスキ
ャラクタリゼーションを行うFROGと同様の情
報を含み、解析アルゴリズムを開発すること
によって、計測対象となるX線パルスに対する
周波数成分の位相を決定することが可能であ
る。この時、時間分解能は、エッジ検出など
の解析処理によって向上するが、原理的にはX
線検出器の空間分解能によって決定される。

一般的な高繰り返し・シングルショットのX
線検出器の空間分解能は50 μm〜100 μmで
あり、空間分解能が低く、シングルショット
で空間デコーディング法への応用は困難であ
った。一方でシンチレーターと結像系を組み
合わせたX線モニターは1 μm程度の空間分解
能が達成されているものの、信号が暗いとい
う欠点がある。この問題を解決するため、空
間分解能の向上による空間デコーディング法
への適用を目的としたシングルショット、高
空間分解能２次元X線検出器の開発評価を行
う。 
 
(4) シングルショット計測に向けた XXFROG
の装置開発 
 シングルショット計測に必要な計測システ
ムの設計のための理論計算を行うとともに、
(1)-(3)の要素技術を統合することによって、
コヒーレントフォノンによるX線のスペクト
ルへのモジュレーションおよびシングルショ
ットXFEL光の計測を想定したシステムの開発
と最適化を行う。 
 
４．研究成果 
(1) 超短パルス光源の開発 
 石英中空ガラスファイバーに Ne ガスを充
填し、30 fs 2 mJ、800 nm のレーザー光を集
光照射した。その結果、そのバンド幅は紫外
領域に達した。得られた超広帯域光をチャー
プミラーによって分散補償を行った。得られ
たパルス光を SPIDER によって計測したとこ
ろ、10 fs のパルス幅が示された。バンド幅
を考慮すると分散補償の最適化によって5 fs
程度まで短パルス化することが可能である。
さらに高速の応答速度をもつコヒーレント
フォノン振動数をもつワイドバンドギャッ
プの媒質の励起を可能とするため、紫外領域
の超短パルス光源の開発を行った。非線形結
晶および紫外領域の光学システムの整備お
よび立ち上げを行い、石英中空ガラスファイ
バーに 800 nm の光とその第 2 次高調波を導
入することによる気体媒質中の和周波混合
によって、超短パルスかつ紫外領域まで帯域
を広げることが可能となった。今後はパルス
キャラクタリゼーションを実施し、分散補償
に必要なチャープミラー、分散補償光学系の
光学系設計を行い、極短パルス化を実施する。  
 

 
 
 
 
 
 
 
 

 

図 1 中空ファイバーによる極短パルス化システム 



 
(2) XFEL タイミング計測装置の開発 

   相互相関計測型周波数分解光ゲート法を用
いたパルスキャラクタリゼーションに必要
となる、X 線とコヒーレントフォノン誘起用
のフェムト秒レーザーが試料上に照射され
るタイミングモニターの評価を行った。SiN
薄膜、GaAs フィルムなどの試料をタイミング
モニターの評価を行った。例えば SiN の例で
は、高強度の X線が光学レーザーと同時に入
射した時のみ、光学レーザーの透過率が減少
する。図 2に計測したタイミングシグナルを
示す。横軸は CCD カメラのポジション、縦軸
は透過率を示す。X 線タイミング計測につい
ても、空間デコーディング法を用いているた
め、CCD カメラのポジションは光学レーザー
と XFEL 光の遅延時間に相当する。図中に示
した非照射時のプロファイルである黒実線
の信号強度が遅延時間(CCD カメラのポジシ
ョン)に対して一定であることと比較して、X
線照射時の光学レーザー透過プロファイル
を示した赤実線は、遅延時間の関数として透
過率が減少していることがわかる。他にも
GaAs 薄膜についても観測しており、２種類の
試料を用いて XFEL のタイミング計測が可能
となった。 
 実際のパルスキャラクタリゼーションに
おいては、両光源間のタイミングジッターに
よって、ショットごとにコヒーレントフォノ
ンを誘起するタイミングが異なる。XFEL 光と
フェムト秒レーザーの照射タイミングを計
測することによって、空間デコーディング法
を用いた相互相関計測において、両光パルス
の時間的な重なりの変化をショットごとに
モニターすることが可能となり、ショットご
との励起タイミングを校正したパルスの特
性評価ができるようになった。 

 

  
(3) X 線スペクトル変化の光学レーザー入射
遅延時間依存性計測のための高空間分解能
計測装置の開発 
 XFEL 光のプロファイルを高分解能で検出
できるコンポジット Ce: YAG 素子を開発し、
評価試験を行った。セラミック YAG の表面数
μm のみに X 線を可視光に変換する Ce: YAG
をドープすることによって、X 線が検出器の

深さ方向に進行する際の入射部分周囲の直
接・二次励起による空間的な滲みを抑制する
ことに成功した。その結果、10 keV のシング
ルショットの X 線に対して、8 μm の分解能
が得られた。現在、XFELSACLA に使用されて
いる X線用 CCDベースのシングルショットの
検出器では、空間分解能は 50 μm 程度であ
り、諸外国でも 100 μmの分解能であること
と比較すると、大幅な分解能の向上が実現し
た。空間デコーディング法において、時間分
解は空間分解能によって決定されるため、空
間分解能の向上は必須であった。さらに、相
互相関計測型周波数分解光ゲート法では、シ
ングルショット計測かつFEL光の繰り返し周
波数以上の性能が必要となる。本成果によっ
て、X 線領域においてもシングルショットか
つ高繰り返し周波数、空間デコーディング法
に対応する検出器が使用可能である。 
 
(4) シングルショット計測に向けた XXFROG
の装置開発 
 (1)-(3)で開発した要素技術を組み合わせ
ることによって、相互相関計測型周波数分解
光ゲート法による XFEL 光のパルスキャラク
タリゼーションを行うために必要な計測シ
ステムを理論計算および設計し、計測装置の
立ち上げを行った。当初、本研究提案時には
コヒーレントフォノンを発生する媒質に
XFEL 光を照射し、その一部に参照光となるフ
ェムト秒レーザーを照射し、フェムト秒レー
ザーを照射していない XFEL 光のスペクトル
と比較・規格化することによって、励起光に
よるコヒレーレントフォノン振動の寄与の
有無の確認および、パルスキャラクタリゼー
ションを行う予定であった。しかし、XFEL 光
のビームサイズやモノクロメーターを通過
した SASE 光はショットごとに空間ポインテ
ィングが異なることを考慮すると、前述の方
法ではシングルショットで計測は困難であ
った。そこで、さらなる計測の高精度化のた
め、透過型回折格子を用いることによって、
「+一次回折光」および「-一次回折光」とい
う、X 線パルスのレプリカ光を作成すること
によって、励起光(フェムト秒レーザー)によ
るコヒーレントフォノンのモジュレーショ
ンの有無を比較することを考案した。コヒー
レントフォノン誘起用極短フェムト秒レー
ザー、X 線タイミングモニター、高空間分解
能シングルショット XFEL プロファイルモニ
ター、透過型回折格子、試料冷却装置などの
要素技術を組み合わせた計測装置を設計し、
XFEL 光を導入すれば実験が実施可能な状態
となった。計測システムに関しては理論計算
の結果と合わせて論文等への投稿準備中で
ある。 
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