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	 XFEL と物質との相互作用、特に量子光学効果や非線形光学現象の観測を目指して、蛍光分光
法に基づく実験研究を行った。二光子逐次吸収による内殻二正孔状態からの蛍光放出過程の観測

を自己相関法に応用し、XFELパルス幅計測を試みたが、XFEL強度や遅延時間に依らず信号が観
測された。これは、XFELのパルス幅が設定可能な最小遅延時間よりも狭いために、二色の XFEL
パルスの時間的な重なりが不十分であったことが原因と考えられる。 
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背景と研究目的： 
自由電子レーザー（Free Electron Laser: FEL）の出現により、極紫外（Extreme Ultraviolet: EUV）

よりも短波長域における非線形光学過程の研究が可能になってきた。量子光学効果の一つ、超蛍

光は、励起状態にある原子が集団で自発放射を起こす過程であり、通常の励起寿命よりも短い時

間幅のパルス光を放出する現象である。著者の一部は、SACLA の試験加速器、SCSS において、
EUV-FEL光により励起された原子が集団として振る舞う、超蛍光の観測に世界に先駆けて成功し
ている[1]。He原子の 1s1s → 1s3p共鳴励起エネルギーに相当する、波長 53.7 nmの EUV-FEL光を
高濃度の He原子に集光照射した場合、He*(1s3p) → He(1s2s)遷移に相当する波長 501.7 nmの可視
光が、通常の蛍光寿命（τ=75 ns）よりも遙かに短い最小 10 ps以下のパルス幅を持つ超蛍光とし
て、FEL と同軸、下流方向に観測された。さらに、1s1s → 1s4p 共鳴励起に伴う超蛍光の観測[2]

や、複数の遷移が競合する超蛍光の観測[3]とそのメカニズムの解明[4]にも成功している。このよ

うに、EUV-FEL の登場により、可視光領域での超蛍光の研究は格段に進展した。一方、EUV や
軟 X 線領域における超蛍光現象は未だ観測さえ実現していない。SACLA からの XFEL パルス光
を利用して、これを実現することが本研究の初期の目的であった。	

超蛍光が起こる条件は、１）励起状態にある原子同士の間隔が放射される蛍光の波長より短い

こと、２）反転分布が実現されていること、３）励起光のパルス幅が全ての脱励起過程よりも十

分に短いこと、という 3つである。先ず、１）の条件から、波長が短い X線領域の超蛍光の観測
は、固体試料を用いなければ観測が困難である。最初のビームタイムでは、我々が所有する斜入

射分光器を持ち込み、Kr 原子から放射される EUV から軟 X 線領域での超蛍光の観測を試みた。
実験条件や装置の配置を変更しつつ、超蛍光の観測を目指した実験を行ったが、Kr原子について
はビームライン下流側に指向性発光を見出すことはできなかった。励起原子密度を格段に増やす

ために、銅板に XFELを集光照射する実験も実施し、ビームライン下流に指向性のある硬 X線が
観測されたが、分光実験を行うには至らず、当初目論んだような実験データを取得することはで

きなかった。一方、別の申請課題による X 線非線形光学実験において、我々は、Kr の内殻二重
イオン化[5]と Geの X線二光子吸収[6]の観測に成功している。これらの実験研究を行う中で蓄積さ

れた実験技術や利用経験、或いは SACLA の性能の向上に基づき、研究テーマを少しずつ変更し
ながら蛍光分光法による実験研究を継続した。ここでは、二色の XFELパルスを用いた自己相関
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法による XFELパルス幅計測の結果について報告する。 
 

実験： 
実験は、SACLA の BL3 [7]において行われた。実験セットアップの概略を図 1 に示す。近年、

SACLA では、前後段のアンジュレータの間に挿入されたシケインにより、波長の異なる二つの
XFEL パルスを生成させ、その到達時間を制御することが可能となっている。試料には、Ti フォ
イル（厚さ 20 µm）を用い、二色の XFELパルスを 1ミクロン集光装置[8]により集光照射した。

二色の XFEL パルスの到達時間の遅延は、0 から数十フェムト秒の間でサブフェムト秒の精度で
変更することが可能である。二色の XFELパルスのスペクトルは、ビームライン上流部に設置さ
れたダイヤモンド薄膜による回折を利用したインライン分光装置[9]によりショット毎に計測され

た。Tiフォイルから放射された蛍光 X線は、平板結晶（Si(111)）を利用した波長分散型スペクト
ロメーターにより分光された。XFEL 照射による試料の損傷を避けるために、Ti フォイルが照射
される位置を 1.5 mm/sの速度で変えながらスペクトル測定を行った。検出器には MPCCD [10]を用

い、XFELショット毎に蛍光 X線スペクトルを測定した。自己相関法としては、二光子逐次吸収
による内殻二正孔状態（Double core-hole states: DCH）からの蛍光放出過程[5]を利用した。Tiの 1s
電子の束縛エネルギーは 4966.4 eV [11]である。二光子を逐次的に吸収して、1s電子が二つともイ
オン化された DCH 状態を生成するために、前段及び後段のアンジュレータからの XFEL パルス
の光子エネルギーを、それぞれ 5.8 keV及び 5.5 keVに設定した。試料位置における XFELパルス
の平均エネルギーは、前段が 40±4 µJ、後段が 15±1.5 µJであった。 

	

 
 

 
 

 
結果および考察： 
図 2 に本実験で得られた蛍光 X 線スペクトルの一例を示す。400 ピクセル付近のピークが Kα

線（約 4.5 keV）、600ピクセル付近のピークが Kβ線（約 4.9 keV）に対応する[12]。DCH状態から
の Kα線は、この二つのピークの間に存在する。図 3は、DCH状態由来の蛍光 X線スペクトルの
遅延時間依存性である。各スペクトルは、約 10000 ショットの平均である。500 ピクセル付近の
弱いピークが、DCH 状態からの Kα線に相当する。このピーク強度が、二つの XFEL パルスの時
間的な重なりにより変化する様子の観測を目指してデータを蓄積した。ショット毎の平均である
図 3からは、明確な遅延時間依存性は見られない。本実験を実施した際、加速器本体の問題とし
て、後段アンジュレータからの XFELパルスが単色ではなく、多色で発振していたことが上げら
れる。また、後段アンジュレータからの XFELの光軸が、加速器のミスオペレーションによって
遅延時間を変更する毎にずれていった可能性が実験後に明らかになった。遅延時間を細かく変更
して多くのデータを取得したが、統計精度が十分に高く、信頼できるデータが取得できているも
のは極めて限定的であることが判明した。 
そこで、信頼できると思われる遅延時間 0.5 fs、2.5 fs、及び 10 fsのデータについて、得られた

蛍光X線スペクトルをXFEL強度毎に分類して比較したところ、前段アンジュレータからのXFEL

図 1．実験セットアップの概略 

図 2．観測された蛍光 X線スペクトルの例 
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強度が 25±5 µJ以上になると、後段アンジュレータからの XFEL強度や遅延時間に依らず DCH状
態由来の蛍光が観測されていることが分かった。このことは、二色の XFELパルスの時間的なオ
ーバーラップが不十分であったことを意味していると考えられる。電子バンチがアンジュレータ

内で蛇行運動する際、電子が放出した光に対して時間的にどの位遅れるかを見積もったところ、

約 2.7 fsであった。つまり、遅延時間を 0 fsに設定したとしても、この時間分だけ前段の XFEL
パルスが後段の XFEL パルスに対して時間的に進んでいることになる。このことは、XFEL のパ
ルス幅は数 fs以下であるとする SACLA加速器グループの主張[13]と矛盾しない。 

 
 
 
今後の課題： 

今回、DCH 状態からの Kα線強度の遅延時間依存性を利用して、XFEL パルス幅計測を試みた
が、有効なデータを取得することができなかった。その原因は、XFEL のパルス幅が設定可能な
最小遅延時間よりも狭いためであると考えられる。これを確認する方法として、後段アンジュレ

ータの台数を減らすことが考えられる。SACLA では、4 台程度のアンジュレータでも FEL 発振
を実現することが可能である。この場合、電子が放出した光に対しての遅延時間は 1 fs以下とな
るので、自己相関法による XFELパルス幅計測が実現する可能性がある。 
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