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第1章 序文

“百聞は一見に如かず”や “seeing is believing”という言葉が表すとおり、物事を自分
の目で見ることは我々人間にとって多くの情報を与えてくれる。見るという行為は日々
の生活に関わる根本的な活動であることだけに留まらず、見ることによって得られる
視覚的な情報は人間の本能的な感性に訴えかける。優れた絵画や明媚な風景を見て感
動することは、その例であろう。
科学においても、調べたい対象を見るという行為は研究の重要な第一歩であり、得

られた結果は科学者たちの好奇心や想像力を誘起させる。ただし、ここでの「見る」
とは直接目で見ることだけに限らない。道具を使って対象からの情報を得ることも、
見るという行為に含まれるであろう。例えば、望遠鏡によって遠くの星を画像として
記録することや顕微鏡によって細胞の形を観察すること、あるいは物質に光を当てて
その吸収スペクトルから物質の構造を調べることなどは、すべて「見る」に相当する
と言える。望遠鏡の登場が天体の詳細な観測を可能にして地動説の証明に繋がったと
いう例から分かるように、今日の科学において、新しい実験装置や実験技術といった
道具は科学の最前線を広げるための新しい目となり、我々の世界観を一変させる可能
性を秘めている。
本論文は、X線レーザーという人類が手に入れた新しい道具に関する計測技術開発

についての研究をまとめたものである。19世紀末にW. C. Röntgenによって発見され
た X線 [1]は、絶え間ない X線光源技術の進化を伴いながら原子配列や電子のエネ
ルギー構造を捉える優れたプローブとして物質科学や生命科学の発展に大きく貢献し
てきた。近年、米国および日本において完成した X線自由電子レーザー (X-ray free

electron laser; XFEL) [2–4]は、120年の X線の歴史の中で初めて実現したレーザー光
源である。このXFELでは、光速近くまで加速した電子バンチをアンジュレータと呼
ばれる磁石列に通して、電子から出るX線と周りの電子との相互作用によって波長間
隔に電子を並ばせることによってレーザー発振を実現させている（自己増幅自発放射
方式, Self-Amplified Spontaneous Emission (SASE) scheme）。XFELはこれまでのX線
光源とは一線を画する 3つの特徴：高い空間コヒーレンス、フェムト秒 (femtosecond;
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Figure 1. 1

Three characteristics of X-ray free-electron lasers and relevant methodologies developed in

this study.

fs)の時間幅の極短パルス、既存の放射光源と比較して 108倍もの超高輝度、を有する
革新的な光源である。X線科学の新しい可能性を拓き、我々の世界観を変えるチェン
ジメーカーとして、その応用が期待されている。
この最先端の光源から放出されるX線やX線を発生させている電子ビームの特性、

さらにXFELと物質との相互作用を精確に理解することはXFELの利用研究や加速器
科学を発展させるために重要な研究課題である。本研究ではこれらの研究課題にアプ
ローチするための新しい計測手法を考案・開発・実証することによってXFEL科学を
進展させることを目指した。具体的には、Fig. 1. 1に示すような XFELの特徴それぞ
れに関係した 3つの新しい計測法を開発し、日本の XFELである SPring-8 Angstrom

Compact free-electron LAser (SACLA)において実証実験を行なった。
開発した 1つ目の計測法は、XFELの第 1の特徴である高い空間コヒーレンスを測

定するための “拡張型ヤングの実験”である。この方法では、元々のヤングの実験で用
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いられているダブルスリットの代わりに大きさの異なる大小 2つの球状粒子からの散
乱波干渉の様子を測定する。そして、2粒子からの散乱波干渉によって生じる干渉縞
のコントラスト (visibility)を解析することによって、複素コヒーレンス度と呼ばれる
空間コヒーレンス特性を表すパラメータを求める。この方法を用いてXFELの複素コ
ヒーレンス度の定量的な評価を初めて実現し、SACLAからの XFELがビームサイズ
と同程度の空間コヒーレンス長を持つ、高い空間コヒーレンス特性を持っていること
を示した。
開発した 2つ目の計測法は、電子バンチの時間構造を評価するための X線強度干

渉法である。XFELの第 2の特徴である、フェムト秒というパルス幅の短さは、XFEL

を発振している電子バンチの短さに起因しているため、電子バンチの時間構造を明ら
かにすることはXFELの時間構造の制御へと繋がる重要な課題である。X線強度干渉
法では、電子バンチをアンジュレータ 1台に通して発生させた X線パルスを分光し、
そのX線強度の空間プロファイルを測定する。そして、異なる位置のX線強度の相関
の程度を測定することによって電子バンチの時間構造の情報を得る。この方法を用い
て SACLAにおける電子バンチの時間構造を決定した結果、電子バンチが半値全幅 10

fs以下のシャープな電流値ピークを持つことが明らかになった。さらに、得られた電
流値ピークからXFELを発振している電子バンチ部分のエミッタンスの評価を行なっ
た。その結果、電子銃から放出された電子バンチについて、加速および圧縮の過程に
おいて規格化エミッタンスの悪化が引き起こされていることが明らかになった。
開発した 3つ目の計測法は、フェムト秒X線ポンプ・X線プローブ法である。XFEL

の第 3の特徴である高強度を使いこなすためには、試料へのX線ダメージの理解が計
測のデザインや妥当性を考える上で極めて重要になる。X線ポンプ・X線プローブ法
は、フェムト秒の時間スケールで起こるXFELによる試料へのダメージ過程を捉える
手法であり、高強度 XFELを利用した計測技術の発展に貢献し得る。この方法では、
まず、SACLAから遅延時間をつけた波長の異なるダブルパルスを発振させて、それ
ぞれのパルスを試料にダメージを与える光（ポンプ光）、および X線ダメージの時間
発展を調べる光（プローブ光）として用いる。そして、X線ミラーによってダブルパ
ルスを集光することで高強度のX線を生成し、その集光点に試料を設置する。ダブル
パルスの時間間隔を変えながら、プローブ光によって試料の状態を調べることでX線
ダメージの進行の様子を捉えることが可能になる。この方法のデモンストレーション
実験として、ダイヤモンドにおけるX線ダメージ過程を調べた結果、ポンプ光照射後
にダイヤモンドを構成している炭素原子の原子変位が時間経過に伴って増加してゆく
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様子を捉えることに成功した。この結果は、XFELが引き起こすダメージ過程の時間
発展を捉えた初めての結果である。
本論文は本章を含めて 7章から構成される。まず、本章に続く 2章では、拡張型ヤ

ングの実験や X線強度干渉法の基礎となる光のコヒーレンス理論について述べる。3

章では、XFELの発振原理やその光特性、そして SACLAを例として具体的な XFEL

の装置構成について述べる。4章では、拡張型ヤングの実験の原理および SACLAか
ら出射された XFELの空間コヒーレンス特性を評価した結果について述べる。5章で
は、X線強度干渉法の原理および SACLAの電子バンチの時間構造を評価した結果に
ついて述べる。6章では、フェムト秒X線ポンプ・X線プローブ法の原理およびダイ
ヤモンドを試料として行なった実験結果について述べる。最後に 7章で本研究の結論
について述べる。
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第2章 光のコヒーレンス理論

2つの異なる光が空間的に重なったとき、重ね合わせの原理によって、ある時刻に
おける光の電磁場はその瞬間の 2つの光の電磁場の和となる。しかし、X線領域の電
磁波の 1周期に対応する時間はアト秒 (attosecond; as)からゼプト秒 (zeptosecond; zs)

程度と非常に短いために、我々が実験によって測定出来るのは時間平均した物理量で
ある。そのためX線を利用した干渉実験の結果の解釈には、異なった位置や時間にお
ける電磁場の相関、すなわち光の統計的な性質を表すコヒーレンス特性の理解が必要
になる。
本章では、光のコヒーレンスの程度を表す関数である複素コヒーレンス度について

述べた後に、この関数の特殊な場合に相当する空間コヒーレンスや時間コヒーレンス
といった概念について述べる。

2.1 X線コヒーレンスを扱う際の仮定
光のコヒーレンスを扱うには、光を波として扱う古典光学を用いる方法と、より厳

密な方法として第 2量子化によって光の場を粒子 (光子)として扱う量子光学を用いる
方法の 2つがある。本論文で取り扱う、拡張型ヤングの実験やアンジュレータからの
放射光を利用したX線強度干渉法は古典光学の枠組みで説明できるため、以降は光を
波動場として古典的に扱うことにする。
また、一般に光のコヒーレンスを議論する際には光の場をベクトル場として扱うが、

本論文ではX線をスカラー波として扱う。これは、放射光やXFELの光は、軸外に放
射される光や特殊なアンジュレータを利用する場合を除いて、水平方向に偏光してお
り、場の大きさのみで光の電場を定義出来るためである。
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Figure 2. 1

Schematic illustration of Young’s experiment.

2.2 複素コヒーレンス度
位置や時間の異なる 2つの光が干渉するためには、2つの光の場の時間的な振動が

統計的に類似している必要がある。この類似度の尺度となるパラメータが複素コヒー
レンス度である。この節では、ヤングの実験を例として複素コヒーレンス度の定義を
導入する。

Fig. 2. 1に示したヤングの実験を考えよう。この図で示したヤングの実験では、光
源から出た光が 2つの開口を持つスリット s1と s2に入射する。そして、開口からの 2

次波の干渉の様子をスリットの後ろに置いたスクリーンによって観測する。時間 tに
おけるスリット s1と s2の位置での電場をそれぞれ E(r1, t), E(r2, t)とするとスクリー
ン上の点 Pの電場は、2つのスリットから回折した光の電場の重ね合わせとして

EP(t) = K1E(r1, t − t1) + K2E(r2, t − t2) (2.1)

と表される。ここで t1および t2はスリットから点 Pまで光が到達するのに要する時
間である。また、K1, K2は伝搬関数と呼ばれ、開口の形状と開口と観測点との距離に
よって決まる定数である [5]。
式 (2.1)から点 Pでの光の強度の期待値 IPは、I(r1, t) = |E(r1, t)|2, I(r2, t) = |E(r2, t)|2
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を用いて

IP = |K1|2⟨I(r1, t − t1)⟩ + |K2|2⟨I(r2, t − t2)⟩+

2|K1||K2| Re[⟨E∗(r1, t − t1)E(r2, t − t2)⟩]
(2.2)

と表される。式 (2.2)において右辺の第 1項、第 2項はそれぞれ、スリット 1やスリッ
ト 2が単独で存在している場合の点 Pの光の強度であり、右辺の第 3項が光の干渉
の効果を表している。複素コヒーレンス度はこの干渉効果の大きさを評価する関数で
あり、

γ(r1, r2, τ) =
⟨E∗(r1, 0)E(r2, τ)⟩√⟨I(r1, 0)⟩⟨I(r2, τ)⟩

(2.3)

と定義される。ただし、式 (2.3) の定義において複素コヒーレンス度が 2 つの電場
E(r1, t1)と E(r2, t2)の時間差の関数となることを暗に仮定している。τ = t1 − t2とする
と、式 (2.2)は、スリット 1やスリット 2がそれぞれ単独で存在している場合の点 Pの
光の強度 Is1, Is2を用いて

IP = Is1 + Is2 + 2
√

Is1Is2 Re[γ(r1, r2, τ)] (2.4)

のように表すことが出来る。
複素コヒーレンス度は、Schwarzの不等式の関係を式 (2.3)の定義に適用すると分かる

ように、その絶対値が 0から 1の値を取る。|γ(r1, r2, τ)| = 0の時は 2つの開口位置の光
は干渉性を持たず、位置 r1と r2の光はインコヒーレントであると言う。|γ(r1, r2, τ)| = 1

の時は Schwarzの不等式の等号条件から E(r1, 0)と E(r1, τ)は互いに定数倍の関係が
ある。この場合、2つの開口位置における光は常に位相関係を持つので、コヒーレン
トという。0 < |γ(r1, r2, τ)| < 1の時は 2つの光が部分コヒーレントであると言う。

2.3 時間コヒーレンスと空間コヒーレンス
複素コヒーレンス度の伝搬は厳密な微分方程式によって決まっており、その時間的・

空間的な振る舞いは互いに密接な関係を持つ [6]。しかし、この関数の特殊な場合、す
なわち同位置や同時間の複素コヒーレンスを考えることは、光の統計的な性質の理解
に有益であり、実験配置を考える上で目安とすることができる。同位置の複素コヒーレ
ンス度を時間コヒーレンス、同時間の複素コヒーレンス度を空間コヒーレンスと呼ぶ。
以下では、時間コヒーレンスと空間コヒーレンスについての定量的な説明を述べる。
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2.3.1 時間コヒーレンス

同位置の電場の相関を表す複素コヒーレンス度である時間コヒーレンス γt(τ) =

γ(r, r, τ)は、光のスペクトルによって決まる。例えば、光が振動数 νの単色光である
場合には E(r, t)は適当な定数を除いて E(r, t) = e−i2πνtと表すことができるため、時間
コヒーレンスは

γt(τ) = e−i2πντ (2.5)

となる。一方で、光の波長に幅がある場合には時間コヒーレンスの絶対値は τの増加
と共に小さくなっていく。これは、マイケルソン干渉計を考えたときに 2つの経路の
光路長の差を大きくしていくとそれぞれの光同士の位相が全く相関を持たなくなり、
干渉が起こらなくなるということに相当している。
時間コヒーレンスと光のスペクトルとの間の定量的な関係は、式 (2.3)から簡単に

導くことが出来る。式 (2.3)の右辺の分子は電場の時間に関する自己相関関数である
ので、Wiener-Khinchinの定理を適用することによって時間コヒーレンスと光のスペク
トルを結びつける関係式:

γt(τ) =
∫ ∞

0
s(ν)e−i2πντdν (2.6)

が得られる [7]。この式において、νは光の振動数、s(ν)は
∫ ∞

0 s(ν)dν = 1となるよう
に規格化したスペクトル密度である。
例として、中心振動数 ν̄、半値全幅 ∆νのガウス関数で表されるスペクトル密度を持

つ光の時間コヒーレンスについて考えてみよう。この場合、規格化したスペクトル密
度は

s(ν) =
2
√

ln 2√
π∆ν

exp
[
−

(
2
√

ln 2
ν − ν̄
∆ν

)2]
(2.7)

となるので、式 (2.6)から時間コヒーレンスは

γt(τ) = exp
⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎣−

(
π∆ντ

2
√

ln 2

)2⎤⎥⎥⎥⎥⎥⎦ exp(−i2πν̄τ) (2.8)

と表される。Fig. 2. 2は、このときのスペクトル密度 (赤線)、および時間コヒーレン
スの絶対値 (青線)を表したものである。時間コヒーレンスの絶対値は、2つの光の時
間差 τが 1/∆νと同程度か短い場合に 0より大きい値をとる。このことは、時間差が
1/∆νと比較して十分に短い場合には 2つの光の間に位相関係が成り立つ、すなわち可
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Figure 2. 2

Gaussian shaped-normalized spectrum density (left) and its temporal coherence function

(right).

干渉であることを意味している。この場合、E(r, τ) ≃ E(r, 0)e−i2πν̄τと近似することが
できるので、複素コヒーレンス度を

γ(r1, r2, τ) = γ(r1, r2, 0)e−i2πν̄τ (2.9)

のように空間の関数 (γ(r1, r2, 0))と時間の関数 (e−i2πν̄τ)の積として表すことができる。

2.3.2 空間コヒーレンス

式 (2.9)の右辺の γ(r1, r2, 0)が空間コヒーレンスである。これは異なった位置の同
時刻の電場の類似性を表す量である。例えば、基本の横モード (TEM00)のみからな
るレーザー光の場合には、異なった位置の光の間に完全な相関関係があるので空間コ
ヒーレンスの絶対値が 1になる。別の例として、電球からの光を光源の “間近で”見る
場合について考えてみる。この場合、電球の光は異なった原子が独立に発した光に由
来しているため、異なった位置の光の場の間に相関は無い。そのため、空間コヒーレ
ンスは 0になる。
ところで空間コヒーレンスは光源の特性のみで決まるものではない。空間コヒーレ

ンスを持たない、あるいは空間コヒーレンスが小さい光源であっても、光が自由空間
を伝搬するうちに高い空間コヒーレンス特性を獲得することが出来る。これは遠くの
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light source

A

Q1

Q2

P2

P1R1

R2

Figure 2. 3

Notation relating to the Zernike’s propagation law.

点から光源を見ると点光源に見えるために、光源から放射された光が球面波や平面波
のようにみなすことが出来るようになるためである。
この伝搬による空間コヒーレンスの形成は、Zernikeの伝搬法則 [6,8]によって定量

的に表わされる。この法則は光の伝搬を遮る閉曲面 Aにおける任意の 2点 (Q1,Q2)の
間の空間コヒーレンスが既知のときに、光の伝搬方向に存在する 2点 P1, P2の間の空
間コヒーレンスを決定するものである。Fig. 2. 3に示すように、点 P1と点 Q1の距離
を R1、点 P2と点 Q2の距離を R2とすると、P1, P2の間の空間コヒーレンスは、

γ(P1, P2, 0) =
1√⟨I(P1)⟩⟨I(P2)⟩

∫

A

∫

A
　γ(Q1,Q2, 0)

√
⟨I(Q1)⟩⟨I(Q2)⟩e

ik̄(R2−R1)

R1R2
dQ1dQ2

(2.10)

となる [6, 8]。ここで、k̄は中心振動数に対応した光の波数であり、光速 cを用いて
k̄ = 2πν̄/cと表される。また、式 (2.10)の導出過程において |R1 − R2|が時間コヒーレ
ンス長 (∼ c/∆ν)よりも十分に短いことを仮定している。
閉曲面 Aにおいて光がインコヒーレントである場合には、この曲面における空間コ

ヒーレンスは 2次元のデルタ関数を用いて

γ(Q1,Q2) = δ(Q1 − Q2) (2.11)
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と表わされる。このとき、Zernikeの伝搬法則は

γ(P1, P2, 0) =
1√⟨I(P1)⟩⟨I(P2)⟩

∫

A
I(Q)

eik̄(R2−R1)

R1R2
dQ (2.12)

となって van Cittert-Zernikeの定理に帰着する。式 (2.12)の右辺は 0にならないので、
インコヒーレントな光源から放出された光であっても自由空間を伝搬するにつれて空
間コヒーレンスの絶対値が 0よりも大きな値をとるようになることが定量的に導か
れる。

X線管から放出されるX線や放射光は、この伝播によるコヒーレンス形成を利用す
ることによって空間コヒーレンスを獲得している。一方で、XFELなどのレーザー光
源は、少数の横モードから成り立っている。それぞれのモードの中では完全な空間コ
ヒーレンスをもつため、光源自体が高い空間コヒーレント特性を持っている。ただし、
この場合も空間コヒーレンスの伝搬は式 (2.10)の Zernikeの伝搬法則に従う。
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第3章 X線自由電子レーザーの発振原理と
装置構成

本章ではX線自由電子レーザーの発振原理と光特性、そして SACLAを例とした装
置の構成について述べる。

3.1 自由電子レーザーの歴史
原子に束縛されていない電子、いわゆる自由電子を使ってレーザー光を発振させる

というアイデアは、Madeyによって 1971年に最初に提案された [9]。彼は、光速近く
に加速した電子を規則正しく並んだ磁場周期のもとで蛇行させると、電子からコヒー
レントな制動放射が起こることを理論的に示した。この自由電子レーザーのアイデア
は、理論提案から約 5年後に Elias, Deacon, Madeyらによって実証実験が行われ、そ
の正しさが証明された [10, 11]。
その後 1980年代始めに、高品質の電子ビームをアンジュレータと呼ばれる周期的な

磁石列に入射すると、電子からの放射光と放射光による電子ビームの密度変調との間
に正のフィードバックが起こり、大強度のレーザー発振を実現できることが理論的に示
された [12,13]。この SASE方式 (自己増幅自発放射方式)と呼ばれる方法を用いるとシ
ングルパスでレーザー光を増幅できるため、誘導放射を利用する通常の光学レーザー
で用いられる共振器を必要としない。そのため、共振器のための適切な反射鏡がない
X線や軟 X線領域においてレーザー発振を実現する方法として期待が持たれた [14]。
そして 2000年ごろからシングルパス FELの短波長化の研究が活発化し、中赤外線か
ら真空紫外線領域の FELが実現された [15–20]。
その後の電子銃や電子加速器の技術の進化によって、より高品質な電子ビームを利

用できるようになり、2000年代半ばから後半にかけて極端紫外線や軟X線領域の FEL

が実現された [21–23]。そして、2009年に米国の Linac Coherent Light Source(LCLS)

が波長 1.2 Åの X線レーザー発振を実現し [2]、次いで日本の SACLAにおいて 2011
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年に波長 0.8ÅのX線レーザー発振が確認された [3]。さらに、現在ではスイス、ドイ
ツ、韓国においてXFEL施設の建設が進行しており、2020年頃までにはそれぞれの施
設においてレーザー発振が実現される見通しである。

3.2 SASE方式の自由電子レーザーの発振原理
SASE方式では、電子ビームをアンジュレータによって生成された周期的な磁場に通

すことでレーザー発振を実現する。アンジュレータ中を蛇行する電子ビームは、電子
ビームから放出された光との間でのエネルギーのやり取りを行う。そして、アンジュ
レータを進行するに伴って電子ビームに密度の変調が生じてゆく。最終的に、マイク
ロバンチ (microbunch)と呼ばれる電子が密集した塊が FELの発振波長の間隔に並ぶ
ことによってコヒーレントな光の放射が起こる。
この節では、まず、SASE方式のレーザー発振過程の原理を定性的に説明する。そ

の次に、FELの増幅過程を定量的に表すための 1次元理論と呼ばれる近似モデルから
得られる結論について述べる。最後に、SASE方式の FELの光特性について定性的に
述べる。

3.2.1 SASE方式のレーザー発振過程の定性的な説明

ここでは、文献 [24]で述べられているレーザー増幅の原理についての定性的な説明
を紹介する。電子ビームが、リニアアンジュレータによって周期的に曲げられながら
進行している、Fig. 3. 1の状況を考えてみる。ここで電子ビームの進行方向を座標の z

軸にとり、電子ビームがアンジュレータの磁場によって x軸方向の力を受けていると
しよう。この場合、x方向に電場を持つ光がアンジュレータの光軸方向に放出される。

Fig. 3. 1の下部の２つの図は、図中の点Aと点Aからアンジュレータの半周期長ず
れた点 Bに電子ビームが達した際の電子ビームと光の重なりについて、模式的に拡大
図を描いたものである。点Aを電子ビームが通るとき、電子ビーム内の電子はすべて
+x方向の運動量を持つ。このとき、光の半波長ごとに電子ビームを区切った拡大図の
(i), (ii), (iii)の領域についてそれぞれ見てみると、(i)と (iii)の領域に含まれる電子は、
光の電場によって +x方向の力を受けるため、光からエネルギーを受け取る。一方で、
(ii)の領域に含まれる電子は、電場によって −x方向の力を受けてエネルギーを失う。
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Figure 3. 1

Electron beam traveling along undulators and the fundamental undulator radiation overlap-

ping the electron beam.
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次に、点 Bにおける電子ビームと光の位相関係について見てみよう。電子から放射
される光はアンジュレータの基本波の波長を持つため、それぞれの電子が感じる光の
位相は点Aでの光の位相からちょうど πずれたものになる。一方で、点Bにおいて電
子は点Aとは逆に −x方向の運動量を持つ。そのため点Aの場合と同様に、拡大図の
(i)と (iii)の領域に含まれる電子は光からエネルギーを受け取り、(ii)の領域に含まれ
る電子はエネルギーを失う。このようにして電子ビームは、自身が放出した光との間
でエネルギーのやり取りを行い、その結果として電子ビームの内部にアンジュレータ
の基本波の間隔でエネルギーの粗密が生じる。
エネルギーを得た電子は、磁場による蛇行の振幅が小さくなりアンジュレータを進

行する速度が早くなる。これらの電子は、電子ビームにおけるその相対的な位置を進
行方向の前方側へと変化させていく。Fig. 3. 1を例にすると、(i)や (iii)の領域の電子
が電子ビームの前方に向かって移動してゆく。一方で、エネルギーを失った電子はア
ンジュレータを進行する速度が遅くなり、進行方向の後方側へと電子ビーム内の相対
的な位置を変化させる。Fig. 3. 1では、(ii)の領域の電子が電子ビームの後方に向かっ
て移動してゆく。このようにして電子ビームのエネルギーの粗密が、光の波長間隔周
期の電子密度の粗密、すなわちマイクロバンチ化を引き起こす。そして、位相の揃っ
たレーザー光が発振される。

SASE方式の FELでは、アンジュレータの入り口付近において電子から放射された
自発光を種光としてレーザー発振を実現する。Fig. 3. 2は SASE方式の FELについて、
電子がアンジュレータの通過する際に放射される光のパワーが増加する様子を概念的
に示したものである。アンジュレータの入り口付近の領域では、各電子から位相がば
らばらの自発光が放射され、光のパワーはアンジュレータ長さに対して線形に増加す
る。この領域は、レーザー発振が起こらない “不活性な領域”であり、lethargy regime

と呼ばれる。
電子がアンジュレータを進むに従って、自発光の電場によって電子ビームのエネル

ギー密度の変調および電子密度の変調によるマイクロバンチ化が進行する。そして、
レーザー発振が起こり始めることで放出される光のパワーが大きくなってゆく。この
光増幅によってさらなる電子密度の変調が誘起され、光のパワーが指数関数的に増幅
するという正のフィードバックが起こる (指数関数的増幅領域)。一方で、電子からの
光放出は、電子ビームのエネルギーの減少やエネルギー広がりの増加を徐々に引き起
こす。この電子ビームの質の劣化はレーザー発振の増幅率を小さくしてゆく。最終的
にアンジュレータを電子が通過してもほとんど光が増幅しない状況になり、レーザー
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Light amplification and electron microbunching processes in the SASE-FEL.
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発振の飽和を迎える。以上が、SASE方式による FEL増幅過程の定性的な説明である。

3.2.2 FEL増幅過程の 1次元モデル

SASE方式の FELにおけるレーザー増幅の過程を計算するためには、個々の電子の
運動と、電子から放射された光の伝搬や振幅の増減を空間と時間の関数として求める
必要がある。このようなプロセスを解析的に解くことは通常は不可能であり、数値計
算による評価が必要になる。
しかし、電子ビームが進行方向と垂直な方向に無限の広がりを持つ場合には、幾つ

かの仮定のもとで光増幅過程を少数のパラメータによって表すことができる。代表的
なものが 1次元モデルと呼ばれるもので、現実の FELの光増幅過程の目安となるため
非常に有用である。ここでは、このモデルにおける光増幅の振る舞いについて述べる。

3.2.1と同様にリニアアンジュレータの中を進む電子を考える。z軸を電子の進行方
向にとり、アンジュレータ入り口を z軸の原点とする。そして、y軸および x軸をそれ
ぞれアンジュレータ磁場の向き、磁場によって電子が力を受ける向きに沿うようにと
る。さらに、位置 zにおけるアンジュレータの磁場の大きさ B(z)が、アンジュレータ
の周期長 λuや波数 ku = 2π/λuを用いて

B(z) = B0 sin
(
2πz
λu

)
= B0 sin (kuz) (3.1)

と表されるとする。このとき、磁場中を運動する電子から z軸方向に放射される基本
波の波長は

λ =
λu

2γ2

(
1 +

K2

2

)
(3.2)

となる。ここで γは電子のローレンツ因子、K は電子質量 mと真空中の光速 cを用
いて

K =
eB0λu

2πmc
(3.3)

で表される偏向定数 (いわゆる K値)である。
1次元モデルでは、x軸方向に偏向した単色平面波 (波長がアンジュレータの基本波

の波長と異なっても構わない)がアンジュレータに種光として入射された状況を考え
る。さらに、電子密度が x軸および y軸方向について均一であり、増幅される光が x

軸方向に偏向した平面波であることを仮定する。
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このモデルでは、2つのパラメータによって光増幅の振る舞いが決まる。1つ目は
ゲインパラメータ (gain parameter)と呼ばれるもので、真空中の透磁率 µ0,電気素量 e,

平均の電子密度 neを用いて

Γ =

[
J0

(
K2

4 + 2K2

)
− J1

(
K2

4 + 2K2

)]2/3 [
µ0K2e2kune

4γ3m

]1/3

(3.4)

と表される。ここで J0と J1はそれぞれ 0次と 1次のベッセル関数である。Γは長さ
の逆数の次元をもち、大きな値を持つほどアンジュレータ中で速やかなマイクロバン
チ生成とそれに伴う光増幅が起こる。

2つ目のパラメータは、

kp =

√
2λ
λu
· ωp

c
(3.5)

で表される空間電荷パラメータ (space charge parameter)である。ここでωpは相対論的
な速度を持つ電子ビームにおけるプラズマ周波数であり、真空中の誘電率 ϵ0を用いて

ωp =
nee2

γϵ0m
(3.6)

で与えられる。この空間電荷パラメータは、空間電荷効果によってマイクロバンチ生
成が妨げられる程度を表すものである。
種光の波長がアンジュレータの基本波の波長と同一の場合、FEL増幅の初期過程に

おける光の複素振幅 Eはゲインパラメータと空間電荷パラメータを含んだ微分方程式:

1
Γ3

d3E
dz3 +

k2
p

Γ3
dE
dz
− iE = 0 (3.7)

を満たす [25]。ゲインパラメータが空間電荷パラメータよりも十分に大きいと仮定し、
アンジュレータ入り口の種光の電場振幅を Einと置くと式 (3.7)は簡単に解くことが出
来て

E(z) =
Ein

3

⎧⎪⎪⎨
⎪⎪⎩ exp

⎡
⎢⎢⎢⎢⎣
(i +
√

3)Γz
2

⎤
⎥⎥⎥⎥⎦ + exp

⎡
⎢⎢⎢⎢⎣
(i −
√

3)Γz
2

⎤
⎥⎥⎥⎥⎦ + exp(−iΓz)

⎫⎪⎪⎬
⎪⎪⎭ (3.8)

なる解が得られる。さらに、この式の両辺の絶対値の 2乗を取ることによって、アン
ジュレータの各位置における光のパワー P(z)が、

P(z) =
1
9

∣∣∣∣∣∣exp
⎡
⎢⎢⎢⎢⎣
(i +
√

3)Γz
2

⎤
⎥⎥⎥⎥⎦ + exp

⎡
⎢⎢⎢⎢⎣
(i −
√

3)Γz
2

⎤
⎥⎥⎥⎥⎦ + exp(−iΓz)

∣∣∣∣∣∣

2

Pin (3.9)

となることが分かる。ここで Pinは種光のパワーを表している。
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Figure 3. 3

Light amplification in the one-dimensional FEL model (red solid line) and the approxima-

tion curve given by eq. (3.10) (blue dotted line).

十分に zが大きいとき、式 (3.9)から P(z)は

P(z)
Pin
≃ 1

9
exp

(√
3Γz

)
(3.10)

と近似することができる。このことからアンジュレータを通過する際に光の強度が指
数関数的に増加することが分かる。このとき光のパワーが e倍になる距離:

Lg0 =
1√
3Γ

(3.11)

のことを (1次元モデルにおける)ゲイン長と呼ぶ。
Fig. 3. 3の赤線は、式 (3.9)で表されるアンジュレータの各位置における光のパワー

を示したものである。参考のために式 (3.10)による近似も合わせて示した。zが 3Lg0

程度以下の場合には光はほとんど増幅しない。これはアンジュレータの入り口付近で
は、電子密度の変調があまり起こっていないことを意味している。一方で、zが 3Lg0

よりも大きくなると電子密度の変調が起こり始め、式 (3.10)で近似される光パワーの
指数関数的な増加が起こり始める。
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3.2.3 SASE方式の FELの光特性

実際の SASE方式の FELでは、電子ビームは有限の大きさと角度発散、そしてエ
ネルギー広がりを持つ。さらに、電子ビームから放出された光は回折しながら伝搬し
ていく。そのため、光増幅の振る舞いや光特性は 1次元モデルから得られる結果と異
なったものになる。以下では、SASE方式の FELにおける光増幅過程や光特性につい
て定性的な説明を述べる。

ゲイン長と飽和パワー

SASE方式の FELでは 1次元モデルと同様に、アンジュレータを電子が通過する際
に指数関数的な光のパワーの増幅が起こる。しかし、そのゲイン長 Lg は式 (3.11)で
表される 1次元モデルのゲイン長 Lg0よりも長くなる。Lgと Lg0の比は、電子ビーム
の角度広がりやエネルギー広がり、ビームサイズの関数として表され [25,26]、実際の
XFEL施設における電子ビームのパラメータのもとでは Lgと Lg0の間には数十パーセ
ント程度の違いが生じる。
また、これらの電子ビームのパラメータのもとでは、光電場の増幅はアンジュレー

タ入り口からおよそ 20Lgの地点において飽和に達する [27,28]。この飽和領域におけ
る光のパワー Psatは、電子ビームのパワー Pbeam = γmc3n0を用いて

Psat ≃ 1.6 × ρPbeam

(
Lg0

Lg

)2

(3.12)

と近似できることが知られている [29]。ここで ρは

ρ =
Γ

2ku
=

1
4π
√

3
· λu

Lg0
(3.13)

で定義される、FELパラメータ (あるいは Pierceパラメータ)と呼ばれるパラメータで
ある。式 (3.12)において Lg と Lg0 が同程度であることを勘案すると、FELパラメー
タは電子ビームから光へのエネルギーの変換効率と考えることができる。SACLAや
LCLSでは、FELパラメータの大きさは 10−3から 10−4程度である [25]。

時間モードと空間モード

FEL発振の過程では、アンジュレータの基本波の波長だけではなく、この波長に近
い波長の光も増幅される。SASE方式の FELでは自発光を種光としてレーザー発振
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を実現するが、この自発光は様々な波長の光を含んでいる。そのため、SASE方式の
FELによって発振される光は、スパイク状のスペクトルを持つ時間的に多モードの光
になる。
一方で、SASE方式の FELの空間モードは少数からなる。FELの種光である自発光

は、多数の異なる空間モードからなる光とみなすことが出来るが、空間モードごとに
その増幅率が異なる。そのため電子ビームがアンジュレータを通過にするにつれて、増
幅率が最も大きな基本モードの全体に占めるパワーの割合が大きくなっていく。一般
に、FELの基本空間モードは滑らかな空間プロファイルであり、放射されるレーザー
光はガウス関数に近い滑らかなプロファイルを持つ。
これらの状況を分かりやすく示すために、FELのシミュレーションコードである

SIMPLEX [30]を利用して SASE型の FEL発振過程の数値計算を行なった。計算に用
いた電子ビームとアンジュレータのパラメータおよび、電子ビームがアンジュレータ
の各位置を通過する際の FELのパルスエネルギーを計算した結果 (ゲインカーブ)を
Fig. 3. 4の上段に示す。中段と下段の図は、上段の図の青点で表されている、(i)自発
光放射領域, (ii)指数関数的増幅領域, (iii)飽和領域、における光のスペクトルと空間
プロファイルを示したものである（中段の図 (i)では、広域スペクトルも合わせて示
した）。
まず FELの発振過程におけるスペクトルの変化について見てみよう。(i)の自発光

放射領域では、電子から放射される光は低エネルギー側に裾を引いたスペクトル形状
を持つ。これは電子ビームの進行方向から外れた方向へ放射されている光（軸外放射
光）のためである。また、電子バンチ内部の電子分布が空間的にランダムであること
を反映してスペクトルはスパイク状の構造を持っている。FEL発振過程では、この自
発光を種光とするために (ii)や (iii)で示すように、増幅後のスペクトルもスパイク状
の構造を持つ。このスパイクそれぞれが、1つの時間モードに対応している。ところ
で、中段の図 (i)と (ii)や (iii)を比較すると、FELの光は自発光と比較してバンド幅が
狭くなっていることが分かる。これは FEL発振の過程で、アンジュレータの基本波付
近の光子エネルギーの光のみが増幅されることによるためである。
次に X線ビーム強度の空間プロファイルについて見てみよう。Fig. 3. 4の下段の図

は、(i), (ii), (iii)それぞれの位置において、電子バンチの電流値ピーク位置における強
度プロファイルを表している。図中の x, yは水平・垂直方向に対応しており、図は 0.32

mm四方の範囲についての強度プロファイルの計算結果である。(i)の領域では強度の
空間プロファイルはスパイク状になる。これは自発光が多くの空間モードを含んでい
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Electron energy: 8 GeV
Bunch length: 7 µm
Bunch charge: 180 pC
Bunch shape: Gaussian
Emittance (x): 1 mm•mrad
Emittance (y): 1 mm•mrad
Energy spread: 5×10-5

beta_ave (x): 25 m
beta_ave (y): 25 m
Energy chirp: 0

e-beam undulator
K value: 1.9
Periodic length: 18 mm
Length per segment: 5 m
Segment interval: 6.15 m
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Figure 3. 4

A numerical simulation of XFEL amplification processes using SIMPLEX. (Top) Simula-

tion parameters and the calculated gain curve. (Middle) Spectrum at three different points

during the light amplification processes: (i) lethargy regime, (ii) exponential gain regime,

and (iii) saturation regime. (Bottom) Intensity profiles at the three points.
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between the electron beam and the light required for maintaining
the light–electron interaction (see Methods for details). Second,
deviations in the magnetic field strengths in all the undulator
modules were suppressed to DK/K , 2 × 1024, a step that is necess-
ary to maintain the resonant condition. A gradual decrease in beam
energy due to resistive impedance from the small gap of the
undulator was compensated by adjustments to the K parameter.

Figure 2a presents a spectrum of laser light generated at l¼
124 pm (that is, a photon energy hn of 10.0 keV). For comparison,
a spectrum of spontaneous radiation (blue line) using a single undu-
lator module is also presented. An increase in the spectral intensity
by over three orders of magnitude, as well as a reduction of the
energy bandwidth from DE¼ 300 eV to 50 eV (full-width at
half-maximum, FWHM), were observed when we achieved lasing.
Although the spectra are averaged over 10 shots at each sampling
point, a spike feature originating from an inherent shot-to-shot
fluctuation of SASE still remains in the laser spectra (see
Methods). The stability of the SASE central wavelength deduced
from the electron beam energy is "3 × 1024 (root mean square,
r.m.s.). In the inset to Fig. 2a, the single-shot spatial profile of the
laser is presented. We found that the profile is a stable round
shape without any signs of distortion of the wavefront. The
angular divergence was determined to be 2.4 mrad (FWHM),
which is consistent with a design value of 1.8 mrad. Furthermore,
we shortened the wavelength of the light by increasing the beam
energy EB and decreasing K. We obtained an amplification of
intensity at l¼ 63.4 pm (hn¼ 19.5 keV), as shown in Fig. 2b,
demonstrating the first laser to operate in the sub-ångström wave-
length region. We note that these amplifications were achieved as
the fundamental radiation, that is, n¼ 1 in equation (1), whereas
theory predicts the existence of higher harmonic components. In

fact, a third-harmonic spectrum at l¼ 52.5 pm (hn¼ 23.6 keV)
was observed, as shown in Fig. 2c, with a relative intensity of 0.3%
compared with the fundamental radiation at l¼ 158 pm (hn¼
7.87 keV), which agrees with simulation results. We also observed
the second-harmonic component. Although the intensity was as
small as 1024 times the fundamental one, an afterburner technique
could be used to enhance the component. Note that this technique
has been used to amplify the second-harmonic radiation (l¼
69 pm, hn¼ 18 keV) at LCLS24.

We next investigated the evolution of intensity amplification as a
function of effective undulator length L, which is controlled by
detuning K in the latter modules. Figure 3a shows results obtained
at l¼ 124 pm. Here, the increase in intensity is initially rather
gradual, then suddenly grows exponentially at L¼ 20 m. This
exponential change continues up to L¼ 45 m, where the intensity
finally reaches saturation. The intensity fluctuation increases to
60% in the exponential growth regime and then decreases to 20%
in the saturation regime, as shown in this figure. These phenomena
are typical behaviours as predicted by SASE-FEL theory25. Figure 3b
presents results at other operating conditions using l¼ 72.9 pm
(hn¼ 17.0 keV) with a smaller K, which forces a limitation on the
growth rate of the intensity. As a result, we achieved the exponential
growth regime, but without reaching saturation in this case.

These experimental results led us to evaluate essential parameters
of the electron beam: the normalized slice emittance 1n, the peak
current Ip and the bunch duration t. The solid lines in Fig. 3a,b
show simulation results with the code SIMPLEX26 (see http://
radiant.harima.riken.go.jp/simplex), using the common parameters
1n¼ 0.7+0.1p mm mrad, Ip¼ 3.5 kA and t¼ 20 fs (FWHM) with
Gaussian distributions. These curves reproduced the measurements,
indicating that the emittance is kept close to the original value of
0.6p mm mrad at the exit of the electron gun, even after applying
a high compression ratio of over 3,000. The bunch duration t¼
20 fs agrees reasonably with measurements using radiofrequency
deflectors27. Note that the resulting bunch charge, 75 pC, is
smaller than that transported to the beam dump (250 pC). This
discrepancy suggests that only a small portion of the electron
bunch contributes to light amplification, and that further enhance-
ment of the intensity would be possible with different conditions of
bunch compression.

Finally, we investigated the dependence of laser intensity on
wavelength by changing EB and K over wide ranges, as presented
in Fig. 4. The intensity increased for larger values of EB and K, as
expected from theory13,28. The maximum pulse energy reached
0.48 mJ at l¼ 224 pm (hn¼ 5.54 keV) with EB¼ 5.8 GeV and
K¼ 2.1. The solid lines are the simulation results with the same
parameters as used in Fig. 3. Although peak radiation power was
not measured directly, it was estimated to be at a 10 GW level

Table 1 | Main parameter list for SACLA.

Parameter Present value
Electron beam

Beam energy 8.5 GeV (maximum)
Bunch charge "0.2–0.3 nC
Peak current, Ip .3 kA
Energy spread (projected) ,0.1%
Normalized emittance (projected) 1p mm mrad
Repetition rate 10 Hz (60 Hz maximum)

Undulator
Periodic length, lU 18 mm
Number of undulator modules 18
Total number of periods 4,986
Maximum K 2.2
Minimum gap 3.5 mm
Averaged betatron function, bX/bY 22 m/22 m

EG

SHB

BS

L-CC

L-APS

C-CAT

BC1

S-TWA

BC2
50-MeV
dump

C-TWA
BC3

C-TWA

EDS SM

BL1

BL3

8-GeV
dump

XDS

OH

EH

EHA

UND

UND

DF

Figure 1 | Schematic of SACLA. EG, 500 keV electron gun; DF, deflector with collimator; SHB, 238 MHz subharmonic buncher; BS, 476 MHz booster; L-CC,
L-band correction cavity; L-APS, L-band alternating periodic structure (APS) typed standing-wave cavity; C-CAT, C-band correction acceleration tube; S(C)-
TWA, S(C)-band travelling-wave acceleration tube; BCn (n ≈ 1–3), nth bunch compressor; EDS, electron beam diagnostic section; SM, switching magnet;
UND, undulator line; BLn (n¼ 1, 3), nth beam line; XDS, X-ray diagnostic system; EHA, experimental hall; OH, optical hutch; EH, experimental hutch.
Although SACLA has the capability to install five independent FEL beamlines, two beamlines (BL1 and BL3) are currently available. All experiments presented
in this Letter were performed at BL3.
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Figure 3. 5

Schematic illustration of SACLA [3].

ることによる。一方で、(ii)や (iii)の領域の図から分かるように、空間プロファイル
は光の増幅に従って滑らかになっていく。これは、前述の通り、基本の空間モードの
全体の強度に占める割合が光増幅の過程で大きくなっていくためである。

3.3 SACLAの装置構成
XFELは、低エミッタンスで高い電流値を持つ高輝度電子ビームを生成する加速器、

電子ビームから SASE方式によって X線レーザーを発振させるアンジュレータ光源、
そして得られたレーザー光を輸送して実験を行うためのビームラインからなる。本節
では、XFELの装置構成について SACLAを例として述べる。

Fig. 3. 5に SACLAの概略図を示す。SACLAは装置の全長がおよそ 700 mであり、
そのうち 400 mが加速器、200 mがアンジュレータギャラリー、残りがビームライン
である。SACLAの特徴は、他の XFEL施設と比較して装置全体が非常にコンパクト
であることにある。これは、後述する Cバンド加速管や真空封止型アンジュレータに
よって達成されたものである。

3.3.1 加速器

まず、SACLAの上流部の加速器について見ていく。SACLAでは、単結晶の CeB6

をカソードとした熱電子銃 (electric gun; EG) [31]によってエネルギー 500 keV,電流値
1 Aの電子ビームが 1秒間に最大 60パルス供給される。そして、電子銃の下流のチョッ
パーとコリメータ (Fig. 3. 5の deflector with collimator; DF)によって、電子ビームから
1 nsの時間幅の単バンチが切り出されて加速器に入射される。加速器に入射された電
子バンチは、周波数 238 MHzの高周波空洞 (subharmonic buncher; SHB)によって進行
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方向に沿ったエネルギーチャープを与えられる。そして、この電子バンチを 476 MHz

の高周波 (radiofrequency; RF)を用いるブースター加速器 (booster; BS)に通すことで、
電子の速度差を利用したバンチ圧縮とエネルギー 1 MeVまでの加速を行う。この圧縮
された電子バンチは Lバンド (1.428 GHz)の RF空洞 (L-band correction cavity; L-CC,

L-band alternating periodic structure typed cavity; L-APS)によってエネルギー 40 MeV

まで加速される。Lバンド空洞通過直後の電子バンチの時間幅は 30 ps、電流値は 30

A程度である。
その後、電子バンチは 3つのバンチ圧縮器 (bunch compressor; BC)と Sバンド (2.856

GHz)や Cバンド (5.712 GHz)の加速空洞 (S(C)-band travelling-wave acceleration tube;

S(C)- TWA)によって、時間幅を圧縮されながら加速される。このとき１つ目のバンチ
圧縮器の前に置かれた Cバンド補正管 (C-band correction acceleration tube; C-CAT)に
よって電子バンチにエネルギー変調をつけることで、バンチ圧縮過程における非線形
性を補正している。3番目に置かれた最下流のバンチ圧縮器を通過した直後の電子エ
ネルギーとバンチの時間幅、ピーク電流値はそれぞれ 1.4 GeV, 30 fs,数 ∼数 10 kA程
度となる。このバンチ圧縮器の下流には、電子ビーム診断系 (electron beam diagonostic

section; EDS)が設置されており、電子ビームの時間構造の診断が行われている。
バンチ圧縮器の下流側が、104本の Cバンド加速管からなる全長 250 mの主加速器

である。Cバンド加速管は、他のXFEL施設で用いられている Sバンドや Lバンド加
速管と比較して高い加速効率を達成できるため、短い長さの加速器で電子ビームのエ
ネルギーを高めることが出来る。この主加速器部の短さが SACLAの特徴であるコン
パクトさを実現した 1つの要因である。主加速部出口での電子エネルギーは実験に用
いられるXFELの波長に合わせて調整されるが、典型的なエネルギーは 8 GeV程度で
ある。加速後の電子ビームは、振り分け電磁石 (switching magnet; SM)によってアン
ジュレータ列 (undularor; UND)へと導かれる。現在のところ、SACLAには 3つのアン
ジュレータ列が配置されており、それぞれから発振したX線ビームが 3つのビームラ
イン (BL1, BL2, BL3)へと供給される。本論文で述べる実験はすべて SACLAの BL3

を用いて行われたものである。

3.3.2 光源

SACLAでは真空封止型のアンジュレータが X線光源として用いられている。通常
のアンジュレータでは磁石列が電子ビームを通る真空タンクの外に設置されているの
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Table 3. 1

Undulator parameters of SACLA.

Periodic length 18 mm

Number of periods per module 277

Number of undulator modules 21

Segment length 5 m

Maximum K value 2.3

Minimum gap 3.5 mm

に対して、真空封止型アンジュレータでは磁石列が真空タンクの内部に配置されてい
る。真空封止型アンジュレータでは上下の磁石列の間隔を小さくすることが出来るた
め、たとえ小さな磁石によって磁石の周期を短くしても電子ビームを蛇行させるのに
十分な磁力が得られる。アンジュレータのビーム軸方向の基本波の波長は、式 (3.2)で
表わされるように電子ビームエネルギーの 2乗の逆数およびアンジュレータの周期長
に比例する。そのため短い磁場周期を持つ真空封止型アンジュレータは、XFELの発
生に必要な電子ビームのエネルギーを小さくすることが出来る。この特徴を利用する
ことで SACLAは、加速管の長さを短縮することに成功している。
また、真空封止型アンジュレータは磁石間のギャップを変えることが出来るという

特徴がある。このことは、アンジュレータの偏向定数 (K値)を容易に変更できること
を意味しており、短い時間 (数分程度)でのXFELの発振波長の変更や第 6章で述べる
波長の大きく異なる 2色の XFELの発振 [32]といった技術の実現を可能にしている。

Table 3. 1は、SACLAで使われている真空封止型アンジュレータのパラメータにつ
いてまとめたものである。1台のアンジュレータは約 5mの長さを持っており、Fig.

3. 6 (a)のような外観をしている。Fig. 3. 6 (b)は SACLAのアンジュレータギャラリー
を上流側からとった写真である。写真の右側がBL3のアンジュレータ、左側がBL2の
アンジュレータである。SACLAの BL2と BL3それぞれ 15台、21台のアンジュレー
タから構成されている。これらのアンジュレータはそれぞれ K値のキャリブレーショ
ンやアンジュレータ高さの精密調整が行われ [33]、電子ビームが理想的な軌道を通る
ように最適化されて設置されている。
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(a) (b)

Figure 3. 6

Photographs of (a) single undulator module and (b) undulator garalley.
4

Figure 1. Schematic drawings of SACLA BL3: (a) side view and (b) top
view. S(FE): slit in the frontend section; BW: Be window; M1: first total-
reflection mirror (plane mirror); DCM: double crystal monochromator; M2a and
M2b: second total-reflection mirrors (plane mirrors); S(TC): slit in the x-ray
transport channel; SA: solid attenuator; GA/GM: gas attenuator/scattering-based
gas monitor; SR: synchrotron radiation from SPring-8 BL32XU.

Table 1. Fundamental parameters of the BL3 undulator [1, 2].
Parameter Value

Periodic length 18 mm
Periodic number 5000
Segment length 5 m
Number of segmentsa 18
Maximum deflection parameterb 2.3

a At July 2012.
b This value is known as a K value of an undulator. The BL3 undulator can change its K value
with a variable gap length between the magnet arrays.

2.3. Performance of BL3

Since typical radiation parameters of BL3 and their design values have been reported in [1, 2],
we describe them briefly in this paper. The beamline was designed to provide XFEL pulses
above 20 keV as the fundamental radiation. The achieved parameters are listed in table 2.
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Figure 3. 7

Schematic illustration of SACLA BL3 [34].

3.3.3 ビームライン

アンジュレータで発振したXFELは、ビームラインへ導かれて利用実験に用いられ
る。SACLAの BL3の全体図を Fig. 3. 7に示す。SACLAでは高次高調波除去ミラー、
二結晶分光器 (double crystal monochrometer; DCM)、スリットといった光学系の機関部
分は、ビームラインの光学ハッチ (optics hutch; OH)に集約されている。そして、その
下流に実験ハッチ (experimental hutch; EH)がタンデムに 5つ並んだビームライン構成
をしており、最適なEHが実験毎に選択されて利用実験が行われている。また、最下流
の EH5は隣接する SPring-8からの放射光をハッチ内に導入することができ、SACLA

からの XFELとの同時利用が可能になっている。
SACLAからのXFELには大きく分けて 2つの利用形式がある。1つ目はXFELをピ

ンクビームとして利用する場合、2つ目はXFELを分光してモノクロビームとして使う
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場合である。まず、XFELをピンクビームとして用いる場合には、XFELをOH内の互
いに平行な 2対の平板ミラーによって全反射させて実験ハッチまで導く。このとき、ミ
ラーはローパスフィルターとして働くためにXFELの高調波はカットされる。SACLA

では、光子エネルギーに合わせて 2通りの平板ミラーの組み合わせを使い分けている
(Fig. 3. 8 (a), (b))。まず光子エネルギーが 7.5 keV程度よりも低い場合には、Fig. 3. 7

や Fig. 3. 8 (a)でM1およびM2aと示されているミラーを用いて、入射角 4 mradの条
件でXFELを反射させる。光子エネルギーが高い場合には、M1とM2bのミラーを入
射角 2 mradに調整してXFELを反射させる (Fig. 3. 8 (b))。XFELのビームサイズは光
子エネルギーが低いほど大きくなるので、入射角を大きくして光の取りこぼしを少な
くするために、このようなミラーの使い分けを行なっている。一方で、XFELをモノ
クロビームとして使う場合には OH内の DCMを用いる (Fig. 3. 8 (c))。ミラーおよび
DCMを用いるどちらの場合でも、出射光の光軸は共通であり、入射ビームの光軸か
ら 20 mm上方にシフトした位置に XFELビームが定位置出射される。
ランダムな自発光から増幅を開始する SASE方式の FELでは、ショットごとに光特

性が異なる。そのため光学ハッチの中には、Fig. 3. 9に示すようにパルスごとの光診断
を行うための様々な装置が配置されている。例えば、ビームプロファイルを測定するス
クリーンモニター (screen monitor; SCM)、XFELの位置と強度を測定するビームモニ
ター (beam monitor; BM)、XFELの中心波長を決定するスペクトロメータ (wavelength

monitor; WM)などである。重要な点はこれらの計測が光の強度や質をほとんど劣化さ
せることなく、装置の下流へと XFELの光を通過させることにある。SACLAでは各
パルスの特性は OHや EHに設置された光診断装置によって評価され、データベース
に記録が残される。これらの記録は、実験結果の解析に有効に使うことができる。
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Figure 2. Three alternative configurations of the beamline optics on BL3: (a) M1
and M2a, (b) M1 and M2b and (c) DCM.

Table 3. Design parameters of the beamline optics [2, 14].
Plane mirrors

M1 M2a M2b DCM

Distance from the exit of the undulator section (m)a 86.3 88.8 91.3 87.5
Glancing angle (mrad) 2–4 4 2 �17 to 524

(�1� to 30�)
Applicable range of photon energy (keV) <15 <7.5 <15 4–30
Direction of the outgoing beamb Upward Parallel Parallel Parallel
Length (m) 0.4 0.4 0.4 0.09
Width (m) 0.05 0.05 0.05 0.03
Substrate Si Si Si –
Coating – Cc Cc –
Crystals – – – Si (111)

a At July 2012.
b With respect to the incident beam axis.
c A bare Si area of the surface is also available.

machining technology and ultraprecise metrologies [15]. Figure errors of 1 nm (peak-to-valley)
and 0.15 nm (root-mean-square (rms)) were achieved [14].

The XFEL beam is also processed with slits and attenuators. One slit unit, which consists
of a pair of L-shaped blocks, is placed in the frontend section. A 4-jaw slit is in OH, placed
after the beamline optics (see figure 1). Two kinds of attenuators are employed to reduce XFEL
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Figure 3. 8

Three different configurations of the X-ray optics in the optical hutch: (a) Mirror 1 and

Mirror 2a, (b) Mirror 1 and Mirror 2b, (c) double crystal monochrometer (DCM) [34].
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Figure 3. Photon diagnostic system on BL3. SCM1–8: screen monitor module;
BM1,2: thin-foil beam monitor; WM: thin-foil wavelength monitor; GM:
scattering-based gas monitor; SCM (MCP): screen monitor with a micro-
channel-plate image intensifier.

intensity. A solid attenuator consists of thin silicon crystals with different thicknesses from 0.1
to 3.0 mm. It can be combined with a gas attenuator, in which Ar gas works as an absorber, for
the fine tuning of intensity.

In order to separate sections of beamline at different levels of vacuum quality, vacuum-tight
x-ray windows with a 0.06 mm thick Be foil are placed between the frontend section and OH,
and OH and EH1. In addition, each EH is equipped with at least one Be window, which allows
users to perform the experiment under ambient pressure. The Be foil transmits the XFEL beam
without degrading the coherent wavefront. It is produced by physical vapor deposition, which
is effective for suppressing the formation of internal voids [16]. The foil surface is polished
to have an average roughness smaller than 50 nm. The speckle-free quality of the foil has been
confirmed by transmission coherent-x-ray imaging at the 1 km beamline (BL29XU) of SPring-8
[16]. The Be foils are tolerant of the low average power of the XFEL beam (0.02 W at 60 Hz)
even though they are not cooled. In addition, the Be windows are usually kept in a vacuum
to avoid oxidation induced by x-ray irradiation. We have not observed traces of oxidation or
other signs of deterioration in the film since BL3 started operation. The Be window between the
frontend section and OH also works as a cutoff filter for stray light, the main source of which is
broad band, coherent synchrotron radiation emitted by electrons traveling through the bending
magnet in the beam dump section. The stray light can greatly affect the photon diagnostic system
in OH. Since the Be windows are mounted on vacuum gate valves, they are retractable.

3.2. Photon diagnostic system

Photon diagnostic system is implemented on BL3 to provide fundamental photon-beam
parameters for user experiments and the tuning of the accelerator and beamline. Figure 3 shows
the monitoring system in the x-ray transport channel. Four kinds of modules are arranged for
measuring spatial profile, intensity, center-of-mass position and photon energy:

1. Screen monitor (SCM) modules for spatial profile and intensity.
2. Thin-foil beam monitors (BMs) for intensity and center-of-mass position.
3. Thin-foil wavelength monitor (WM).
4. Si PIN photodiode for intensity (PD).
5. Scattering-based gas monitor (GM) for intensity.
6. SCM with an image intensifier for the x-ray-based alignment of the electron beam

trajectory.
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Figure 5. Spatial beam profile observed with the boron-doped diamond screen
on SCM3.

Figure 6. Schematic drawings of the structure of the BM.

thick foil which consists of randomly oriented nanocrystals of diamond. The average grain
size of nanocrystals is estimated to be 34 nm by x-ray diffraction. This foil has an average
surface roughness smaller than 50 nm. We confirmed the speckle-fee quality by transmission
coherent-x-ray imaging [19]. The total signal of the four PDs gives intensity of the incident
beam, while the difference-over-the-sum signal of upper and lower (right and left) PDs does a
vertical (horizontal) displacement [20]. We have calibrated the BM with an x-ray radiometer
which provides absolute pulse energies of XFEL [21]. Because of high x-ray transmittance of
the 15 µm diamond foil (>98% at 10 keV), the BMs of BL3 are normally on the beam axis for
in-line monitoring.

Figure 7 shows beam intensities and displacements which are measured with the BM in
a shot-by-shot manner. A 10 keV beam typically has an average pulse energy of 0.33 mJ per
pulse with a fluctuation of 9% (� ). The center-of-mass position fluctuates by 8 and 10 µm
(� ) in the vertical and horizontal directions, respectively. The jitter and regular oscillations of
the beam position mainly originate from temperature-control devices for the accelerator tubes.
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Figure 8. WM for monitoring photon energy of the XFEL beam. The nanocrystal
diamond foil produces a Debye–Scherrer ring, a part of which is imaged on a
MPCCD detector in a shot-by-shot manner. Photon energy is calculated from an
angle of diffraction (✓ ).

Figure 9. (a) Diamond 111 diffraction lines from the nanocrystal diamond
foil. Red, black and blue curves were recorded at 9.96, 9.98 and 10.00 keV,
respectively. (b) Plot of peak positions as a function of photon energy.

From these curves, the energy resolution was estimated to be ⇠40 eV. Although the resolution
is not as high as resolving spike structures in a spectrum of SASE radiation, it is useful to
monitor central photon energy (or wavelength), which is determined from the peak position of
a diffraction curve (figure 9(b)). The peak position is obtained by curve fitting with an accuracy
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screen monitor
(SCM)

beam monitor
(BM)

wavelength monitor
(WM)

Figure 3. 9

Photon-beam diagnostic systems in the optical hutch of SACLA [34].
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第4章 拡張型ヤングの実験によるXFELの
空間コヒーレンス測定

本章では、XFELの空間コヒーレンスを測定するために開発した “拡張型ヤングの
実験”の原理および、この手法を使って SACLAから出射されたXFELの空間コヒーレ
ンス特性を評価した結果について述べる。

4.1 背景
位相の揃った干渉性の良いコヒーレントなX線を利用する試みは、第 3世代の放射

光施設が登場してアンジュレータ光源の利用が始まった 2000年頃から本格化が始まっ
た [35]。アンジュレータ光源では小さな発光点からX線が放射されるために、この光
源を X線の光軸上の遠くの点でみると X線は球面波や平面波のようにみなすことが
出来る。この場合、ビームの異なる位置の電場の位相は各時刻において揃っているた
め高い空間コヒーレンスを持つX線になる。実際にはビーム全体が空間的にコヒーレ
ントになるわけではなく、ビーム内の 2点間の距離が空間コヒーレンス長と呼ばれる
有限の長さよりも短い場合のみ、その 2つの部分はコヒーレントになる。この空間的
にコヒーレントな部分のみをピンホールやスリットなどによって切り出すことによっ
て干渉性の良いコヒーレントな X線の利用が可能になる。
アンジュレータの登場によって高強度のコヒーレントX線が利用できるようになり、X

線のコヒーレンスを利用する様々な実験技術が進展した。コヒーレントなX線を試料に
照射した際のスペックル [36]を利用する、コヒーレント回折顕微法 (coherent diffraction

imaging) [37–39]やX線光子相関分光法 (X-ray photon correlation spectroscopy) [40–43]

はその最たる例であり、今日では汎用的な手法として生体試料や実材料への応用が
進みつつある。最近では、タイコグラフィー [44–46]やホログラフィー [47]などの
コヒーレント X線を利用した新規のイメージング手法が開発されている。また、興
味深いことにコヒーレント X線の科学の進展が、偏光電磁石光源や X線管球のよう
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な低コヒーレント光源の利用にフィードバックされて近接場 X 線散乱法 (near field

X-ray scattering) [48–50]やスペクトル追跡法 (speckle tracking)による位相イメージン
グ [51–53]などといった新しい X線コヒーレンスの利用法も開拓されつつある。

X線のコヒーレンス利用が進展する一方、空間コヒーレンス評価法の開発もX線光
学の一分野として精力的な研究が行われている。アンジュレータ利用の初期において
は、ヤングのダブルスリットの実験のような古典的な方法がコヒーレンス評価に用い
られていた [54]。しかし、最近ではより洗練された方法が使われるようになってきた。
例えば、プリズム [55]、複レンズ [56]、位相格子 [57, 58]、ファイバー [59]などを利
用した干渉法、近接場 X線散乱を解析する方法 [60]、あるいは X線領域の強度干渉
法 [61, 62]などである。これらの実験法の開発によって放射光の空間コヒーレンス特
性が詳細かつ簡便に評価することが可能になってきつつある。

XFELの光は、“伝搬によるコヒーレンス形成”を利用するアンジュレータからのコ
ヒーレントX線と本質的に異なる。前章で述べたようにXFELでは特定の空間モード
の光のみが選択的に増幅され [63]、それぞれの空間モードでは完全な空間コヒーレン
スが確保されている。そのため複数の空間モードの足し合わせとして構成されるXFEL

の光は、光源自体が既に高いコヒーレンス性を有している。XFELの空間コヒーレンス
は、電子ビームのエミッタンスや発振に寄与するアンジュレータの長さなどのパラメー
タによってその特性が敏感に変化することが理論的に知られているが [27, 28, 64, 65]、
空間コヒーレンス度の実験による定量測定はこれまで行われていない。XFELの空間
コヒーレンス特性の計測と理解は、高い空間コヒーレンスを必要とする実験のデザイ
ンや解釈、X線光学系の設計、高コヒーレンスな光源開発やコヒーレンスをもとにし
た電子ビーム診断、などを実現するために不可欠である。このようにXFELの空間コ
ヒーレンスはXFELの上流部の加速器・光源から下流部のビームライン・実験までの
さまざまな要素に関係している光の根本的なパラメータの 1つであり、その特性を精
確に評価・理解することは重要な研究課題と言える。
しかし、XFELの空間コヒーレンス評価は容易ではない。その理由は、これまでに

開発されてきた放射光の空間コヒーレンス評価法をXFELに応用することが難しいと
いうことにある。従来の評価法では、ビームの空間的に異なる部分をダブルスリット
などの干渉計を利用することで振幅干渉させる。そしてビーム強度の空間分布を仮定
したうえで、干渉の様子を解析することで空間コヒーレンスを評価してきた。しかし、
シングルパスでX線を発振させるXFELでは、電子ビームの位置や方向の不安定性や
ショットごとのX線パルス特性の違いのためにビーム強度の空間分布がパルスごとに
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大きく異なる。放射光で開発されてきた空間コヒーレンス評価法をそのまま XFELの
光診断に適用すると大きなアーティファクトが生じる可能性があり、実際に軟X線や
極端紫外線領域の FELにおけるダブルスリットの実験でビーム強度の空間分布の揺ら
ぎがコヒーレンス評価に影響を与えていることが報告されている [66, 67]。
本研究では、XFELの空間コヒーレンスを測定する方法として大小大きさの異なる

２つの球状粒子からの散乱波干渉を利用する新しい干渉法を開発し、拡張型ヤングの
実験と名付けた [68]。本章では、この方法の原理と SACLAの空間コヒーレンスを評
価した結果について述べる。

4.2 原理
拡張型ヤングの実験のポイントは次の３点にある。１点目は、従来のヤングの実験

で用いられているピンホールの代わりに、球状粒子２つを使うことにある。この球状
粒子 2つの散乱波の干渉の様子から空間コヒーレンスを評価する。2点目のポイントは
X線を球状粒子の懸濁液に照射することである。懸濁液中の粒子の位置はランダムな
ので、さまざまな粒子間距離の散乱像を測定することができる。これによって、ビー
ム内のさまざまな２点間の空間コヒーレンス特性を評価することができるようになる。
3点目のポイントは、異なる大きさの球状粒子 2つによる散乱像を空間コヒーレンス
評価に用いることである。それぞれの粒子からの散乱 X線の振幅の大きさは散乱角に
応じてさまざまに変わる。そのため、2粒子からの散乱波干渉によって生じる干渉縞
のコントラスト (visibility)も散乱角によって大きく変わる。XFELの時間コヒーレン
ス長が 2つの粒子からの散乱波の経路差よりも十分に長い場合には、visibilityはそれ
ぞれの粒子からの散乱 X線の振幅の大きさが等しいような散乱角で最大値を取り、そ
の値は空間コヒーレンス度（同時刻の複素コヒーレンス度の絶対値）と等しくなる。
この性質を利用すると大小 2つの球状粒子からの散乱像 1枚から XFELのビーム強度
の空間分布の情報なしに空間コヒーレンス度を決定することが出来る。
この拡張型ヤングの実験における visibilityと空間コヒーレンス度の関係を以下で

導く。
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Figure 4. 1

Schematic illustration of the extended Young’s experiment.

4.2.1 visibilityと空間コヒーレンス度の関係

Fig. 4. 1のように中心波長 λの狭帯域のXFELパルスが、半径 R1(位置 r1)、R2(位置
r2)の球状の 2粒子に照射された場合の散乱強度について考える。それぞれの粒子位
置におけるX線強度が粒子サイズのスケールで一様であるとし（強度 I1, I2）、さらに
散乱角が十分小さく散乱強度がX線の偏光方向に依存しないと仮定すると、散乱ベク
トル q (q = |q| = 4π sin θ/λ, 2θ: Bragg角)方向への散乱強度は

Is(q) =Is1(q,R1, I1) + Is2(q,R2, I2)+

Is12(q,R1,R2, I1, I2)|γ(r1, r2; τ)| · cos[α12(τ) − q · (r1 − r2)]
(4.1)

となる。ここで γ(r1, r2; τ)および α12(τ)は複素コヒーレンス度とその位相を表し、τ
は 2粒子からの散乱波の経路長に対応した時間差である。また、Is1, Is2, Is12は、半径
Rの球の体積 V(R)、球の形状因子 F(q,R) = 3[sin(qR) − qR cos(qR)]/(qR)3を用いて

Is1(q,R1, I1) = [V(R1)F(q,R1)]2I1 (4.2)

Is2(q,R2, I2) = [V(R2)F(q,R2)]2I2 (4.3)

Is12(q,R1,R2, I1, I2) = 2V(R1)V(R2)F(q,R1)F(q,R2)(I1I2)1/2 (4.4)

と表される。式 (4.1)の右辺において第 1項 (Is1)、第 2項 (Is2)はそれぞれ各粒子が単独
で存在していた場合の散乱強度、第 3項が 2粒子の散乱波の干渉の効果を表している。
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時間差 τがコヒーレンス時間よりも十分に短い場合には、γ(r1, r2; τ)および α12(τ)

はそれぞれ γ(r1, r2; 0), α12(0)で近似できて [6]、式 (4.1)は

Is(q) =Is1(q,R1, I1) + Is2(q,R2, I2)+

Is12(q,R1,R2, I1, I2)|γ(r1, r2; 0)| cos[α12(0) − q · (r1 − r2)]
(4.5)

となる。2次元散乱像において散乱角 2θを固定したまま方位角 (Fig. 4. 1の azimuthal

angle)を変えていくと式 (4.1)の cosの位相が連続的に変わるため、散乱強度は最大値
Imaxおよび最小値 Imin:

Imax = Is1(q,R1, I1) + Is2(q,R2, I2) + Is12(q,R1,R2, I1, I2)|γ(r1, r2; 0)| (4.6)

Imin = Is1(q,R1, I1) + Is2(q,R2, I2) − Is12(q,R1,R2, I1, I2)|γ(r1, r2; 0)| (4.7)

の２値の間で連続的に変化する。各 qにおける visibilityを

v(q) =
Imax − Imin

Imax + Imin
(4.8)

で定義すると、この式の右辺は式 (4.2), (4.3), (4.4)を用いることで

v(q) = 2
[
η(q) + η−1(q)

]−1 |γ(r1, r2; 0)| (4.9)

と簡潔に表すことができる。ただし、

η(q, I1, I2) =
V(R1)
V(R2)

|F(q,R1)|
|F(q,R2)|

(
I1

I2

)1/2

(4.10)

である。式 (4.9)において相加平均と相乗平均の大小関係から

v(q) ≤ |γ(r1, r2; 0)| (4.11)

なる visibilityと空間コヒーレンス度との間に成り立つ重要な関係式が導かれる。ここ
で等号が成立するのは η(q) = 1の時である。実は以下で示すように、どのような I1,

I2, R1, R2の値であっても η(q) = 1を満たす qが必ず存在する。すなわち、大きさの異
なる 2粒子からの散乱像において visibilityの最大値は必ず空間コヒーレンス度と等し
くなる。
η(q) = 1を満たす qの存在を証明するために、まず、形状因子 F(q,R) = 3[sin(qR) −

qR cos(qR)]/(qR)3 について考えてみよう。Fig. 4. 2は qRの関数として F(q,R)を表し
たものである。この図から分かるように F(q,R)は qRを増やしていくと 0を中心に振
動するため複数の F(q,R) = 0を満たす qが存在する。そのため R1 ! R2 のとき、式
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Figure 4. 2

Dependence of the form factor F(q,R) on qR.

(4.10)で定義される η(q)は qを変化させていくと、0以上のすべての値をとる。この
ことは、どのような I1, I2, R1, R2 の値であっても η(q) = 1を満たす qが必ず存在し、
この条件を満たす qにおいて visibilityは最大値 |γ(r1, r2; 0)|をとることを意味してい
る。ここで重要なことは I1, I2 (さらには R1, R2)の情報がなくても、1枚の散乱像を解
析して visibilityの最大値を求めれば空間コヒーレンス度が分かるということである。
この特徴によって、シングルショットの散乱像から粒子位置でのX線強度の情報なし
に空間コヒーレンスを評価することが可能になる。
参考のためにR1 = R2の場合の visibilityも考えてみよう。この場合、式 (4.9)と (4.10)

から η(q) = (I1/I2)1/2であり、

v(q) = 2
⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎣

(
I1

I2

)1/2

+

(
I2

I1

)1/2⎤⎥⎥⎥⎥⎥⎦
−1

|γ(r1, r2; 0)| (4.12)

となる。この式から分かるように visibilityは各 qにおいて等しく、また I1 ! I2の場
合は空間コヒーレンス度の絶対値よりも小さくなる。
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4.2.2 visibilityの q依存性

4.2.1で大きさの異なる２粒子からの散乱像において visiilityの最大値が空間コヒー
レンス度と一致するという特徴について述べた。ここでは、visibilityや ηが qに対し
てどのような依存性を示すのかを R1 =75 nm, R2 =50 nmの場合を例として示す。

Fig. 4. 3 (a)は様々な I1と I2の強度比 (I1/I2=1/25, 1/5, 1, 5, 25)の場合の ηの q依存
性を示したものである。前節でも述べたように ηはどのような強度比 I1/I2のもとで
も、qを変化させていくと 0以上のあらゆる値をとる。図中の q1および q2はそれぞれ
η(q1) = 0, η(q2) = +∞となる散乱ベクトルであり、これらは F(q1,R1) = 0, F(q2,R2) = 0

を満たす qに対応している。Fig. 4. 3 (b)は式 (4.9)から計算した visibilityの q依存性を
示したものである。ただし、一般化のために visibilityを空間コヒーレンス度 |γ(r1, r2; 0)|
で規格化したものを縦軸にしている。qが大きくなるように変化させていくと、I1と
I2 の強度比に関わらず visiblityは明瞭なピーク構造を示し、最大値 |γ(r1, r2; 0)|をと
る。強度比の違いによって visibilityが最大となる qが異なっているが、これは Fig. 4. 3

(a)から分かるように η(q) = 1となる qの値が I1と I2の強度比によって異なるためで
ある。

4.3 実験
以上の原理に基づいて、拡張型ヤングの実験によって SACLAから出射された光子

エネルギー 6 keVのXFELの空間コヒーレンスの評価を行った。２種類の粒径の金コ
ロイド溶液の混合液を試料とし、XFELを集光して光子密度を高めることで明瞭な干
渉縞を持つ２粒子によるシングルショット散乱像を測定した。この節では実験の詳細
について述べる。

4.3.1 XFELの光源パラメータ

空間コヒーレンスを評価したXFELの光源パラメータとその際の電子ビームのパラ
メータは Table 4. 1のとおりである。ただし、パルスエネルギーの項目における ±は
ショットごとの揺らぎを意味している。
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Dependences of (a) η and (b) visibility on the scattering vector q for the two spherical

particles of radii of R1 =75 nm and R2 =50 nm for the case when I1/I2 = 1/25, 1/5, 1, 5, 25.
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Table 4. 1

Parameters of XFEL and electron beam.

Photon energy 6 keV

Monochromaticity (∆E/E) 8 × 10−3

Pulse energy 300 µJ ±40 µJ

Electron beam energy 6.1 GeV

K value of undulator 2.1

Repetition rate 30 Hz

4.3.2 試料の作製

拡張型ヤングの実験では、シングルショットの散乱像において明瞭な干渉縞が認識
できる程度の光子数が検出される必要がある。そのため、出来る限り強い散乱を出す
試料を利用することが望ましい。一方で、粒子サイズはXFELのビームサイズと比較
して十分小さいことが必要である。
この 2つの条件を勘案して今回の実験では、粒子半径 50 nmと 75 nmの球状の金

粒子を散乱体として用いた。具体的には、粒子半径 50 nmと 75 nmの金コロイド溶
液（BBI solutions社製）をそれぞれ純水で希釈したあとに混合し、粒子数密度が共に
1 × 109 particles ml−1となるように調整したものを試料として用いた。

4.3.3 実験配置と実験手順

実験配置の概略図を Fig. 4. 4に示す。SACLAから出射された XFELを Kirkpatrick-

Baez (KB)配置の一組のミラー [69]によって半値幅 1.8 µm (水平)× 1.3 µm (垂直)のサ
イズに集光した。この集光点に金コロイドの混合溶液試料を直径 7 µmの液体ジェット
によって導入し、溶液試料からのX線散乱を 8.1 m下流のデュアルタイプのMulti-Port

Charge-Coupled Device (MPCCD) 検出器 [70]によってショット毎に約 40万枚測定し
た。ここで、液体ジェットは SACLAにおいて小角散乱実験やコヒーレント回折顕微法
の実験に用いられているMultiple Application X-ray Imaging Chamber (MAXIC) [71]の
中に導入して、その周りを真空に保つことで粒子以外からの散乱 X線を低減させた。
また、試料直前の 2組の四象限スリットを配置することで試料よりも上流からの迷光
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Figure 4. 4

Schematic illustration of the experimental setup for the transverse coherence measurement

at SACLA.

が検出器に入射することを防いだ。
測定した散乱像に対応する散乱ベクトル qの範囲は、カメラ長、ビームストップの

大きさ、検出器の大きさによって決まっており、0.020 < q < 0.13 nm−1であった。し
かし、visibilityの解析には十分な散乱強度を確保できる 0.020 < q <0.055 nm−1の領域
のみを使用した。
また、今回の実験セットアップでは 2粒子からの散乱波の経路長の差は、最大 2 nm

程度である。この長さは、XFEL の時間コヒーレンス長 (∼25 nm) よりも十分短く、
γ(r1, r2; τ)と α12(τ)はそれぞれ γ(r1, r2; 0), α12(0)で近似できるため、4.2.1で示したよ
うに visibilityの最大値は空間コヒーレンス度と一致する。

4.4 結果と考察
4.4.1 2粒子からの散乱像の抽出

拡張型ヤングの実験では大きさの異なる 2つの粒子からの散乱像を空間コヒーレン
スの評価に用いる。しかし、実際の実験においては所望の条件の散乱像だけではなく
XFELのビームの中に粒子が入っていない場合や 3つ以上の粒子が含まれる場合の散
乱像も測定される。そこで、得られた散乱像から Fig. 4. 5のような流れで、2粒子か
らの散乱像の抽出および visibilityの解析を行ってXFELの空間コヒーレンス度を評価
した。個々の項目について以下で説明する。
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Figure 4. 5

Flowchart of analysis procedures for extracting scattering images from the two particles and

evaluating the transverse coherence of the XFEL pulses.
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A typical scattering image of the liquid jet without colloidal particles. The streak-like scat-

tering along the horizontal direction is due to the total reflections from the sides of the jet.

強度和によるスクリーニング

今回の実験で測定した散乱像では、金粒子による散乱以外に液体ジェットの側面か
らの全反射光が検出器に入射する。例として金粒子がXFELビームに含まれていない
場合の散乱像を Fig. 4. 6に示す。この全反射光の強さは金粒子からの散乱強度と同程
度である。そこで、全反射光が visibilityの評価に影響を与えないように、以下の各 q

における visibilityの評価においては全反射光が入射しているピクセルは解析に用いな
いようにした。
散乱像解析の第一段階として測定したすべての散乱像から 1つ以上の金粒子がXFEL

のビームの中に含まれている場合の散乱像を次のように抽出した。まず、各散乱像に
おいて検出器のバックグラウンド画像を引いたあとに、液体ジェットの壁面による全
反射が顕著ではない領域のピクセル強度の総和を計算した。そして、この強度和が設
定したしきい値以上のものを金粒子による散乱像として抽出した。この手順によって、
測定した全ての散乱像の枚数の 5%程度が金粒子からの散乱像として抽出された。
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散乱像の補正

抽出された金粒子からの散乱像それぞれについて液体ジェットの全反射光由来の散乱
強度を以下のようにして除去した。まず、金コロイドを含まない純水だけの液体ジェッ
トによる散乱像の平均および、そのときの平均入射光強度 EAを測定した。今回の実
験では、集光ビームは各ショットにおいて液体ジェットのほぼ同一の部分にあたって
いるため、液体ジェットの全反射光由来の散乱強度は入射光強度に比例すると考えら
れる。そこで、金粒子からの散乱像において、各ショットの入射光強度を EAで規格化
し、この値を純水だけの液体ジェットによる平均散乱像に掛け合わせることで、全反
射光由来の散乱強度をショットごとに見積もった。見積もられた全反射散乱強度を金
粒子からの散乱像から引くことで、全反射光由来の散乱強度を補正して以下の解析に
用いた。

フーリエ変換像を利用した 2粒子からの散乱像の抽出

補正後の 2次元散乱像をフーリエ変換することで、金粒子からの散乱像のうち 2粒
子からの散乱像の選別を行った。これは、結晶構造解析におけるパターソン解析に相
当しており、複数の粒子がXFELのビーム内に含まれている場合には粒子間の相対的
位置に対応したピークがフーリエ変換像に現れる。

Fig. 4. 7の上段の３つの図はそれぞれ、ビーム内に 1つ、２つ、複数の金粒子が含ま
れる場合の散乱像の例である。そして、下段の図はそれぞれの散乱像のフーリエ変換
像を示している。XFELが 1つの粒子のみに照射されている場合には、フーリエ変換
像では x = 0, y = 0の近傍のみにピークが現れる。2つの粒子にXFELが照射されてい
る場合にはフーリエ変換像において、x = 0, y = 0の近傍のピーク以外に原点対象な一
対のピークが現れる。一般に n個の粒子がビームに照射されている場合には n(n− 1)/2

対のピークが現れるので、Fig. 4. 7の上段の右端の散乱像は 3つの粒子が XFELに照
射されている場合に相当している。
金粒子からの散乱像のうち、そのフーリエ変換像において x = 0, y = 0の近傍のピー

ク以外に一対のピークを持つものを選ぶことによって、690枚の 2粒子由来の散乱像
を抽出した。
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Figure 4. 7

Typical scattering images of the colloidal particle(s) (top) and their Fourier transformed

images (bottom).
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Figure 4. 8

Examples of scattering images of two particles and the results of the visibility analysis.

(a)-(c) Scattering images of two particles. (d)-(f) Intensities along azimutal directions at

q = 0.034 (red circles), 0.041 (blue triangles), 0.047 nm−1(green squares) for (a)-(c). The

solid curves represent the fitted results. (g)-(i) Dependence of the visibility on q. The red,

blue, green markers represent the same q as (d)-(f).
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4.4.2 visibility解析による空間コヒーレンス度の評価

抽出した 2粒子からの散乱像は、(i)同じ大きさの粒子によるもの、(ii)異なる大き
さの粒子によるもの、の 2通りの場合がある。ここで (i)の場合には、visibilityは散乱
ベクトル qに依存せず一定の値をとる。一方で、(ii)の場合には visibilityは qに依存
して変化するので、(i)と (ii)は visibilityの qに対する振る舞い方から明確に区別する
ことが出来る。

2粒子からの散乱像の典型的な例とその visibility解析の結果を Fig. 4. 8に示す。vis-

ibilityの解析では、各 qにおいて方位角の範囲を 30度として、出来るだけ多くの干
渉縞を含むようにその領域を決定した。Fig. 4. 8 (d)-(f)はそれぞれ、Fig. 4. 8 (a)-(c)の
q = 0.034 (赤丸), 0.041 (青三角), 0.047 nm−1(緑四角)における方位角方向の散乱強度の
プロファイルを示したものである。それぞれの qにおける散乱強度のプロファイルを
式 (4.1)によってフィッティングすることで各 qにおける visibiilityを決定した。この
フィッティング結果は Fig. 4. 8 (d)-(f)の実線のようになり、実験結果をよく説明出来て
いる。

Fig. 4. 8 (a)-(c)の散乱像それぞれの visibilityの q依存性は、Fig. 4. 8 (g)-(i)のように
なった（図中のマーカーは Fig. 4. 8の中列と同じ qに対応している）。Fig. 4. 8 (g)を見
ると、visibilityは qの大きさによらずほとんど一定値をとっている。このことはXFEL

が照射されている 2粒子の大きさがほとんど同じであることを意味している。一方で、
Fig. 4. 8 (h)や (i)では visibilityは qに依存して変化している。この振る舞いは、2粒
子の大きさが異なっていて拡張型ヤングの実験の条件を満たしていることを意味して
いる。Fig. 4. 8 (h)においては明瞭な visibilityのピーク構造が見られており、このピー
ク値が空間コヒーレンス度である。しかし、Fig. 4. 8 (i)では visibilityが qに対して単
調に減少している。このことは、visibilityピークに対応した qの値が、今回の実験で
visibilityを解析した 0.02 < q < 0.05 nm−1 の範囲に無いということを意味している。
この visibilityが qに関して単調減少するという振る舞いは Fig. 4. 3を参考にすると、
2粒子の位置におけるX線強度の大きさが極端に異なっていることに起因していると
考えられる（I1 ≪ I2）。
すべての 2粒子からの散乱像を解析した結果、Fig. 4. 8 (h)のような明瞭な visibility

のピーク構造を示すものが 41枚得られた。それぞれの散乱像において Fig. 4. 8 (d)-(f)

で例示した散乱強度の方位角依存性のフィッティングによって、XFELの光軸に垂直
な方向の粒子間距離が分かる（もちろん 4.4.2の散乱像のフーリエ変換からも粒子間
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距離が分かる）。得られた 41枚の明瞭な visibilityのピークを示す散乱像から、XFEL

の空間コヒーレンス度をビーム内部の 2点間の垂直方向・水平方向の距離 (dx, dy)の関
数として決定した。

Fig. 4. 9 (a)の丸印が拡張型ヤングの実験から求めた垂直・水平方向の距離の関数と
しての空間コヒーレンス度 |γ(dx, dy; 0)|である。丸印の 1つ 1つが、それぞれ 1枚の散
乱像に対応している。dx, dyが小さくなるにつれて空間コヒーレンス度は大きくなっ
ていき、完全コヒーレントな場合の空間コヒーレンス度である 1に近づいていく傾向
が見られる。次に、水平・垂直方向の空間コヒーレンス長 lx, lyを、実験から求まった
空間コヒーレンス度 |γ(dx, dy; 0)|を

|γ(dx, dy; 0)| = exp
⎛
⎜⎜⎜⎜⎜⎝−

d2
x

2l2x
−

d2
y

2l2y

⎞
⎟⎟⎟⎟⎟⎠ (4.13)

によってフィッティングすることで決定した。Fig. 4. 9 (a)の曲面がフィッティングの
結果を示しており、lx, lyはそれぞれ 1.7 ± 0.2 µm, 1.3 ± 0.1 µmと求められた。
これらの実験の結果、集光ビームサイズ (水平方向 sx = 1.8 µm,垂直方向 sy = 1.3 µm)

とXFELの空間コヒーレンス長がほとんど等しいことが分かった。このことは、XFEL

がビーム全体に渡って高い空間コヒーレンスを持っているということを意味している。
さらに集光ビームサイズと空間コヒーレンス長の比が水平・垂直方向でほとんど等し
いという結果が得られた (水平: 0.9, 垂直: 1.0)。非集光の XFELは等方的なビームプ
ロファイルを持つため [34]、実験の結果は非集光のXFELがビーム光軸に垂直な平面
において等方的な空間コヒーレンス特性をもっていることを示唆している。
また、参考のために同じ大きさの 2粒子からの散乱像の visibilityと異なる大きさの

2粒子からの求めた空間コヒーレンス度との比較を行った。Fig. 4. 8 (g)で示したよう
に同じ大きさの 2粒子からの散乱像の visibilityは qに依らずほぼ一定値をとる。この
ような visibilityの q依存性を示す散乱像を同じ大きさの 2粒子からの散乱像として
抽出した。これらの散乱像における visibility解析では、1粒子が単独で存在している
場合の各 qにおける散乱強度が分かる。そして、散乱強度の q依存性から 2粒子の半
径が 50 nmなのか 75 nmなのかを区別することが出来る。Fig. 4. 9 (b)は、異なる大
きさの 2粒子から求めた空間コヒーレンス度および同じ大きさの粒子からの散乱像の
visibilityを、ビームサイズで規格化した粒子間距離 dn =

√
(dx/sx)2 + (dy/sy)2 に対し

てプロットしたものである (半径 50 nm, 75 nmの 2粒子の visibility を vs,vl とした)。
ただし、vs,vlはそれぞれ散乱像の 0.02 < q < 0.055 nm−1の範囲の visibilityの平均値
として算出した。
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それぞれの dn において vs や vl は空間コヒーレンス度と比較して小さな値になり、
さらに、ショットごとに大小さまざまな値をとる。これは、式 (4.12)から分かるよう
に、粒子位置の X線強度によって visibilityが大きく変わるためである。

4.4.3 空間モード数の見積もり

最後に、拡張型ヤングの実験によって測定した空間コヒーレンス特性からXFELの
空間モード数の見積もりを行った。自由電子レーザーの理論から、レーザー発振の
飽和長よりも十分アンジュレータ長が長い場合には、空間モード数は total degree of

coherence, ζ, の逆数と一致するという性質があることが知られている [27, 28]。ここ
で ζは、

ζ =

!

|γ(r1, r2, 0)|I(r1)I(r2)dr1dr2
[∫

I(r)dr
]2 (4.14)

で定義される。ただし rは、XFELの光軸に垂直な平面における位置ベクトルを表し、
I(r)は位置 rにおける XFELの強度である。

XFELの集光ビームプロファイルが半値幅 sx = 1.8 µm (水平), sy = 1.3 µm (垂直)の
ガウシアン関数になると仮定し、さらに空間コヒーレンス度はXFEL内の 2点間の距
離の関数として式 (4.13)のように表されるとする。この仮定の下で式 (4.14)から ζを
計算した結果、ζ = 0.57となった。この逆数を計算することで、SACLAからの 6 keV

の XFELの空間モード数 Mが M = 1.8と見積もられた。
空間モードの数が明らかに 1よりも大きいことから、SACLAからの XFELにおい

て高次の空間モードが X線強度に寄与していることが明らかになった。

4.5 結論と今後の展望
本研究ではXFELの空間コヒーレンス特性を評価するために、大きさの異なる 2つ

の粒子からの散乱像を利用する、拡張型ヤングの実験を開発した。この方法は、X線
強度の空間分布の情報を必要としないため、ショットごとにX線強度の空間分布が異
なる XFELの光の空間コヒーレンス評価が可能になる。
拡張型ヤングの実験を SACLAからの光子エネルギー 6 keVの集光 XFELに応用し

た結果、以下の 3つの結果が得られた:
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Figure 4. 9

(a) A two-dimensional profile of the complex degree of coherence determined with the

scattering patterns from two non-identical colloidal particles (blue dots). The surface plot

represents the result fitted by a two- dimensional Gaussian function (b) The complex degree

of coherence (red circles) and the visibility of the interference fringes originating from two

particles with similar radii of ∼50 nm (blue triangles) and ∼75 nm (green squares) as a

function of normalized inter-particle distance dn. The red curve represents a Gaussian fit to

the dependence of the complex degree of coherence on dn.
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• 空間コヒーレンス長と XFELのビームサイズがほとんど等しく、XFELがビー
ム全体に渡って可干渉であることが分かった。

• 空間コヒーレンス長と集光 XFELのビームサイズの比が水平・垂直方向でほと
んど等しいため、非集光の XFELは等方的な空間コヒーレンス特性を持つこと
が推測された。

• 測定した空間コヒーレンス度から空間モード数を評価した結果、XFELは単一
の空間モードで構成されるのではなく、高次の空間モードが XFELの強度に寄
与していることが分かった。

以上の結果は、XFELにおける初めての定量的な複素コヒーレンス度の研究であり、
本研究で開発した拡張型ヤングの実験はXFELの質を評価する新しい “ものさし”であ
るといえる。
最後に拡張型ヤングの実験に関する今後の展望について述べる。拡張型ヤングの実

験の 1つの応用展開は、ナノ集光した XFELの空間コヒーレンス評価である。XFEL

のナノ集光技術は、蛋白質 1分子にXFELを照射してその分子構造を決定するという
1分子構造解析を実現するためのキーテクノロジーとして現在開発が進められている。
この実験において、XFELの集光サイズは測定する対象と同程度であるためXFELは
試料全体に渡っては完全可干渉ではない。このような部分コヒーレントな X線を利
用して構造解析を行うためには空間コヒーレンスの情報が必要になる。本章で述べた
拡張型ヤングの実験は、集光サイズよりも小さな球状粒子を使うことによって、ナノ
ビームの空間コヒーレンスにも応用できる。
拡張型ヤングの実験の他の応用先は、XFELの運転へのフィードバックである。大

強度や短いパルス幅といったXFELの他の特徴と比べて、高い空間コヒーレンスとい
う特徴についてはこれまで定量的な測定が行われて来なかった。様々な電子加速器の
運転条件や発振に寄与するアンジュレータの台数を変えながらXFELのコヒーレンス
を評価することで、電子ビームの質やXFEL物理の理解を促進することができ、高コ
ヒーレントな XFEL光源の実現へと繋がることが期待される。
最後に、拡張型ヤングの実験自体の改良も今後の研究テーマとして紹介したい。今

回の実験では、1枚の散乱像から XFEL中の特定の 2点間の空間コヒーレンスを評価
した。実験から導いたXFELの空間コヒーレンス特性は多数の散乱像を利用して評価
したものであり、いわばアンサンブル平均としての空間コヒーレンス特性といえる。
しかし、電子密度の微妙な揺らぎを種として光の増幅がスタートするXFEL発振のメ
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カニズムを考えてみると、XFELの空間コヒーレンス特性はショットごとに変わり得
る。さらに、空間コヒーレンス度はビーム内の 2点の位置の関数として表わされるも
のであるが、拡張型ヤングの実験では空間コヒーレンス度が 2粒子間の距離によって
決まることを暗に仮定している。この仮定は、少数の空間モードから成り立つ XFEL

の光においては必ずしも成り立つとは限らない。拡張型ヤングの実験を改良してシン
グルショットでビーム内の任意の 2点間の空間コヒーレンス特性を導きだす方法を作
ることは、XFEL科学やコヒーレントX線の利活用を進展させるために、興味深い研
究テーマと言える。
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第5章 X線強度干渉法による電子バンチの
時間構造評価

本章では、XFELを発振する電子ビームのフェムト秒の時間構造を評価するための
“X線強度干渉法”の概要および、この方法を使って SACLAの電子ビームを評価した
結果について述べる。

5.1 背景
XFELの特徴であるフェムト秒の短いパルス幅は、アンジュレータを通過する際の電

子バンチの短い時間幅に起因している。しかし、自己増幅自発放射方式によってレー
ザー発振を実現する XFELでは、電子バンチのすべてが X線レーザー発振に寄与し
ているわけではなく、電子が空間的に集まった電流値が高い部分のみが選択的に X線
レーザーを発振する。これはXFEL発振過程におけるゲイン長が、電流値が高いほど
短くなるためである。
電子バンチの時間構造の精確な測定とそれに基づいた XFELのパルス幅の評価は、

XFELの利用実験にとって有益な情報となる。例えば、光学レーザーポンプ・XFELプ
ローブの実験を考えてみると、測定する現象の特徴的な時間スケールよりXFELのパ
ルス幅は短くなければならない。また、コヒーレント回折顕微法の実験においては、
XFELのパルス幅は X線による試料へのダメージの程度を左右する重要な実験パラ
メータである。さらに、電子ビームの時間構造の理解は加速器開発へのフィードバッ
クという観点からも非常に重要である。

XFEL施設においては、RFデフレクター (Radio Frequency deflector)と呼ばれる高周
波加速管 [72–76]が電子バンチの時間構造評価のために定常的に用いられている。例
として、SACLAの RFデフレクターの構成を Fig. 5. 1 (a)に示す。この装置は SACLA

の最下流のバンチコンプレッサーの下流側に設置されたものである。RFデフレクター
は、電子バンチの進行方向に対して垂直方向に加速電磁場を発生させる。このとき電
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profile was valid. Thus, this diagnosis led to a properly compressed
electron bunch and SACLA succeeded in SASE lasing [26].

4. Summary

We developed a high-gradient C-band deflector of a periodi-
cally iris-loaded structure to measure the longitudinal profile of a
30 fs electron bunch at SACLA. The irises were racetrack shaped
and contributed to fixing the deflection plane, a stable resonance
in the deflecting HEM11 mode, and strong deflection. As a result,
the deflection gradient was 4.0 MV/m/√MW, which is over twice
as high as that of a typical S-band deflector. The fabricated 1.8-m-
long deflector generated a stable vertical deflecting voltage of over
30 MV. The two deflectors were installed in SACLA and expanded
an electron bunch vertically at the zero-crossing RF phase with a
total voltage of 60 MV. The longitudinal profile of the electron
bunch with a duration of several tens of fs was projected onto a
screen at an expansion ratio of approximately 50 fs/mm. The time
resolution of the diagnostic system is theoretically approximately
1 fs but is limited to approximately 10 fs in reality because of the
natural beam size.
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Appendix A

The deflecting force in a RF deflector arises from the combina-
tion of the transverse electric and magnetic fields of the HEM11
mode. The combined fields are conveniently expressed in terms of
an equivalent electric field ET, which is defined by

ET ¼ Eþc # B ðA1Þ

where E and B are the electric and magnetic fields of the mode.
The transverse momentum imparted to an ultrarelativistic elec-
tron bunch passing through the deflector is

pT ¼
e
c

Z
ETdz ðA2Þ

where e is the charge of electron and c is the speed of light in
vacuum. The deflecting voltage is defined as VT¼cpT/e. An equiva-
lent shunt impedance per unit length, rT, is given by

rT ¼ &
E2a
2dP
dz

ðA3Þ

where Ea is the amplitude of the fundamental space harmonic of ET
and dP/dz is the RF power dissipated per unit length in the
deflector.

When the RF deflector has a deflection plane in the vertical
direction, the kick angle of an electron in the bunch depends on
the longitudinal position z along the electron bunch and is
represented by

Δy0 zð Þ ¼
pT
pz

¼
eVT

pzc
sin kzþθ0

! "
ðA4Þ

where k is the wave number of the deflecting fields, pz is the
longitudinal momentum of the electron, and θ0 is the RF phase at
the center of the electron bunch. Because the bunch length is
much less than the wavelength of the deflecting fields, Eq. (A4)
can be approximated by

Δy0 zð Þ '
eVT

pzc
kz cos θ0þ sin θ0
! "

: ðA5Þ

After passing through the deflector and drifting a distance of Ld,
the electron has a deviation in vertical position of

Δy zð Þ ¼
eVTkLd
pzc

z cos θ0þ
eVTLd
pzc

sin θ0: ðA6Þ

Eq. (A6) shows that z is linearly in Δy and, as a result, that the
electron-bunch length is proportional to the vertical length of the
deflected-electron bunch. From the first term on the right-hand

Fig. 12. Electron bunch profiles on Ce:YAG screen. (a) Electron bunch without deflecting voltage; (b) (1 ps electron bunch at VT¼19 MV; (c) (40 fs electron bunch at
VT¼60 MV.

Fig. 13. Measured relationship between RF phase and offset position of a deflected
electron bunch at VT¼22 MV.
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Figure 5. 1

(a) Schematic illustration of the RF-deflector in SACLA. (b) Typical screen images for

RF-on and RF-off [72–74].
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子バンチの時間的な重心を高周波のゼロクロス位相 (電磁場の節)に乗せることで、各
電子が重心からの距離に比例した大きさの進行方向横向きの力を受けるようになる。
また、バンチの前方部と後方部では電磁場から受ける力の向きが逆になる。このよう
にして、それぞれの電子は進行方向に垂直な方向に重心からのずれに比例した速度を
持つようになる。デフレクター後方に設置したスクリーンで電子ビームのプロファイ
ルを測定することで、電子バンチの実時間構造を測定することが出来る。

Fig. 5. 1 (b)は、高周波電場によって電子バンチを掃引した場合 (右図)および、掃引
していない場合 (左図)のスクリーンでの電子ビームプロファイルの例である [74]。右
図で上下方向がデフレクターによる電子バンチの掃引方向に対応しており、このプロ
ファイルを左右方向に積算した 1次元プロファイル（図の左端のグラフ）が電子バン
チの時間構造に対応している。装置の時間分解能は、電子ビームプロファイルの広が
りなどによって決まっており、およそ 10 fs程度である。
電子ビームから発生された XFELに目を向けると、最近では 10 fsを切る時間幅の

X線パルスが利用できるようになってきている [76, 77]。この XFEL発振の状況下で
は、発振に寄与している電子ビームの時間幅が RFデフレクターの時間分解能と同程
度またはそれ以下である。さらには、アト秒の FELを発振させるための方法論も現在
盛んに研究されている [78–81]。このような現状の中で、電子バンチの時間構造を 10

fsを切るような分解能で求める方法が、XFELの加速器技術の進展のために求められ
ている。
本研究では Hanbury Brownと Twissによって発見された強度干渉現象 [82, 83]を利

用した電子ビームの時間構造評価法を開発した。そして、この方法をRFデフレクター
による電子バンチの実時間構造測定の結果と組み合わせることによって SACLAの電
子ビーム構造を 10 fsを切る分解能で決定することを実現した。以下で、強度干渉を
利用した電子バンチ長測定の原理と実験結果について述べる。



5.2. 原理 53

5.2 原理
5.2.1 熱的な光における強度干渉

相関を持たない多数の独立した発光源から放射された波の重ねあわせとして表される
ような光について考えてみる。このような光は統計光学において「熱的な光」(thermal

light)と呼ばれており [7]、太陽光や電球の光、そして放射光がその例である。ただし、
各電子から位相を揃えた光が放射される XFELは、熱的な光には分類されない。
熱的な光では、ある時刻・ある位置における光の電場のアンサンブルを考えると、

その分布が複素ガウス分布になることが知られている [7]。この性質を使って、位置
r1, 時刻 t1 の光の強度 I(r1, t1)と位置 r2, 時刻 t2 の光の強度 I(r2, t2)の強度相関関数
g2

0 = ⟨I(r1, t1)I(r2, t2)⟩/ [⟨I(r1, t1)⟩⟨I(r2, t2)⟩]を電場の関数として表してみよう。まず、g2
0

は光の電場 E(r1, t1)および E(r2, t2)を用いると

g2
0 =
⟨E(r1, t1)E∗(r1, t1)E(r2, t2)E∗(r2, t2)⟩

⟨I(r1, t1)⟩⟨I(r2, t2)⟩ (5.1)

と書ける。複素ガウス分布についてのモーメント定理 [7]から、式 (5.1)は

g2
0 =
⟨I(r1, t1)⟩⟨I(r2, t2)⟩ + ⟨E(r1, t1)E∗(r2, t2)⟩⟨E∗(r1, t1)E(r2, t2)⟩

⟨I(r1, t1)⟩⟨I(r2, t2)⟩ (5.2)

= 1 + |γ(r1, r2, t1 − t2)|2 (5.3)

となる。ここで、γ(r1, r2, t1− t2)は複素コヒーレンス度である。式 (5.3)は、複素コヒー
レンス関数が 0でない場合、すなわち振幅が干渉する場合には強度も干渉することを
意味している。また、この式から強度干渉の程度は、複素コヒーレンス度の絶対値の
大きさによって決まっていることが分かる。
次に、熱的な光とみなすことが出来るパルス光について、異なる 2つの位置 r1, r2

においてパルス幅全体での時間積分強度 It(r1) =
∫

I(r1, t)dt, It(r2) =
∫

I(r2, t)dtの相関
関数 g2 = ⟨It(r1)It(r2)⟩/ [⟨It(r1)⟩⟨It(r2)⟩]について考えてみよう。位置 r1, r2におけるパ
ルス光強度の時間に関する包絡形状を表す関数 P(t)が同一であるとすると、g2は、式
(5.3)の導出過程と同様の計算によって

g2 = 1 +
∫
Π(τ)|γ(r1, r2, τ)|2dτ (5.4)

と表すことができる。ここで Π(τ)は、P(t)の規格化自己相関関数

Π(τ) =

∫
P(t)P(t + τ)dt
[∫

P(t)dt
]2 (5.5)

である。
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5.2.2 放射光における強度干渉

放射光や放射光を光学素子によって分光した光については cross-spectral purityが成
り立ち [84]、積分強度相関関数とパルス形状を関係づけている式 (5.4)を次のように
書き直すことができる:

γ(r1, r2, τ) = µ12γt(τ). (5.6)

この式において µ12は同時刻の複素コヒーレンス度 γ(r1, r2, 0)である。また、γt(τ)は
時間コヒーレンスであり、2章で示したように規格化した放射スペクトル密度 s(ν) (た
だし νは周波数)との間に

γt(τ) =
∫ ∞

0
s(ν)e−i2πντdν (5.7)

なる関係がある。式 (5.4), (5.6), (5.7)から、積分強度相関関数とスペクトル密度を結
びつける関係式:

g2 = 1 + |µ12|2
∫
Π(τ)

∣∣∣∣∣

∫ ∞

0
s(ν)e−i2πντdν

∣∣∣∣∣
2

dτ (5.8)

が導かれる。
g2の例として、放射スペクトル密度が中心周波数 ν、半値全幅 ∆νのガウス関数で

表され、尚且つパルス包絡線関数が半値全幅 ∆T のガウス関数である場合の積分強度
相関関数 g2を考えてみよう。この場合、式 (5.5), (5.7)から

Π(τ) =
1
∆T

√
2 ln 2
π

exp
[
−2 ln 2
∆T 2 τ

2
]
, γt(τ) = exp

⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎣−2πiντ −

(
π∆ντ

2
√

ln 2

)2⎤⎥⎥⎥⎥⎥⎦ (5.9)

となり、この結果を式 (5.4)に代入することで

g2 = 1 +
|µ12|2√

1 +
(
∆T
τc

)2
(5.10)

となる。ここで τcは

τc =
2 ln 2
π∆ν

=
4! ln 2
∆E

(5.11)

で定義されるコヒーレンス時間である。ただし、∆Eはプランク定数 hを用いて ∆E =

h∆νで表される光のエネルギー広がりである。
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Figure 5. 2

Relation between energy spread of light and coherence time.

２点間の位置が十分近い場合には、|µ12| = 1となるので g2は

g2 = 1 +
1

√
1 +

(
∆T
τc

)2
(5.12)

となる。この式の右辺の 2項目が強度干渉の程度を表しており、あるパルス幅の光に
関してその積分強度の干渉が生じるためには、コヒーレンス時間がパルス幅と同程度
または長い必要があるということが分かる。逆に言うと、放射光を様々な分光結晶に
通してコヒーレンス時間を変えながら強度干渉の程度を調べることによって、放射光
のパルス幅、ひいては電子バンチの時間構造が分かる、ということを式 (5.12)は意味
している。Fig. 5. 2は光のエネルギー幅∆Eとコヒーレンス時間との関係を表したもの
である。第 3世代放射光源における典型的なパルス幅は数十 ps程度であるので、強度
干渉を測定するためには放射光を分光してエネルギー幅を 100 µeV程度にする必要が
ある。

X線領域における強度干渉の研究は、1975年の Shuryakによる放射光を利用した強
度干渉実験の研究提案に遡る [85]。その後、IkonenやGluskinらによってアンジュレー
タ光源を用いた場合の強度干渉実験に必要な計測時間の試算が為された [86, 87]。そ



56 第 5章 X線強度干渉法による電子バンチの時間構造評価

して、1997年台後半に高エネルギー加速器研究機構のトリスタンリングや Advanced

Photon Sourceのアンジュレータ光源を利用して X線領域の強度干渉現象が確認され
た [88, 89]。しかし、これらの研究では蓄積リングを周回している各電子バンチの時
間幅が 60 ps程度であったのに対して、分光後の放射光のコヒーレンス時間が 1 ps程
度であったために、強度干渉の程度は非常に弱いものであった (強度相関関数が 1.01

程度)。その後、高分解能モノクロメータの発展 [61]によって、分光した放射光のコ
ヒーレンス時間を電子バンチ長と同程度にすることが可能になり、強度干渉を利用し
た X線の空間コヒーレンス測定や電子バンチ長測定が実現された [90–92]。
放射光を利用した強度干渉実験の実験配置の例を Fig. 5. 3に示す。Yabashiらによっ

て行われたこの実験では、放射光を二結晶分光器および高分解能モノクロメータによっ
て分光した後、X線ビームの空間的にコヒーレントな部分を四象限スリットによって
切り出している [91]。そして、単色化されたX線を独立な 2つの光子検出器によって
パルス毎に検出している。このとき、放射光パルスの繰り返しレートはサブ GHz程
度と非常に大きいため、高速な応答と出力が可能なAvalanche Photo Diode (APD)を検
出器として用いることでパルス毎のX線光子を測定している。放射光における強度干
渉実験では高分解能モノクロメータによって放射光の大部分が切り捨てられているた
めに、それぞれの検出器で検出される光子数は 1光子以下である [93]。そこで、2つ
の検出器が 1パルスにおいて共にX線光子を計測する確率 (coincidence rate)を測定し
て、それぞれの検出器が 1パルスあたりに光子を検出する確率と比較することで強度
干渉の程度を評価している。

5.2.3 XFELの電子バンチの時間構造評価のための強度干渉法

本研究で提案するXFELの電子バンチの時間構造評価のための強度干渉法の概略図
を Fig. 5. 4に示す。強度干渉法から電子バンチの時間構造を測定するためには、放射
されたX線が熱的光源でなければならない。そこで、すべてのアンジュレータのうち
1台のみを磁石列のギャップを閉めて、その他のアンジュレータはギャップを開いてお
く。この場合、電子バンチがアンジュレータ列を通過すると、ギャップを閉めたアン
ジュレータを通過する時のみX線を放出する。通常、アンジュレータ 1台では電子の
マイクロバンチ化が起こらないので、電子バンチから放出されるX線パルスは熱的な
光とみなすことができる。また、この場合、電子バンチに対する光のスリッページの
効果 (光の方が電子バンチよりも早くアンジュレータを通過すること)は高々波長の数
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The pulse width of hard undulator radiation (32 ps width, energy 14 keV) was determined by intensity
interferometry. The method, in combination with various x-ray monochromators, enables measurements
to be taken over a wide range of time frames, from ns to fs. The applicable target includes measurements
of ultrafast x-ray pulse widths from fourth generation synchrotron light sources.
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Ultrafast x-ray pulses [1–4] provide a powerful probe
for investigating structural dynamics in biological and
material sciences. The upcoming linac-based undulator
sources, such as self-amplified spontaneous emission
free-electron-laser (SASE FEL) [5,6] or energy recovery
linac (ERL) [7], are capable of generating brilliant x-ray
pulses of !100 fs. Determination of such ultrafast profiles
is crucial for developing and utilizing these advanced
x-ray sources. However, it was quite difficult, or impos-
sible, to measure x-ray pulse widths from ps to fs region.
This is because the autocorrelation technique with second
harmonic generation (SHG), which is widely used for
measuring ultrafast pulses of visible light, cannot be ap-
plied to the x-ray region due to negligibly small nonlinear
interactions. As an alternative method, the state-of-the-art
x-ray streak camera has shown time resolutions of !1 ps
[8]. However, drastic improvement of resolution for the
camera appears to be difficult.

In this Letter, we report intensity interferometry, which
is a technique initially developed by Hanbury-Brown
and Twiss [9] and recently extended to the x-ray region
[10–13], is capable of measuring x-ray pulse widths. We
demonstrate the validity of the method using SPring-8, a
modern synchrotron providing one of the fastest hard un-
dulator radiations (32 ps width, energy 14 keV) currently
available. This method can be easily extended to even fs
region by using simpler monochromators.

Most hard x-ray sources, which are both currently avail-
able and under development including SASE FEL in the
linear regime [14,15], are considered to generate chaotic
light. In this case, intensity interference is observed as an
enhancement of the coincidence rate between the two de-
tectors that receive the spatially and temporally coherent
portions of the beam; this enhancement results from larger
fluctuations of the mean intensity. In particular, when the
method is applied to pulsed beams, the enhanced ratio in-
cludes information on the temporal pulse width st with re-
spect to the longitudinal coherence time st [10]. Because
the coherence time st is directly given by the energy band-
width DE of light, evaluation of the enhanced ratio with
a knowledge of the bandwidth enables one to determine
the pulse width st. It is important for correct measurement

of the pulse width to evaluate influence of transverse co-
herence, because the enhanced ratio also depends on the
coherent mode numbers in the transverse directions.

Experiments were performed using beam line 19LXU
of SPring-8, which is equipped with a 27-m undulator, the
most brilliant x-ray source currently available [16]. High
peak brilliance is desirable for reducing the time required
to measure the coincidence enhancement with a good
signal-to-noise ratio "S#N$. The experimental setup is
shown in Fig. 1. A monochromator consisting of four-
bounced asymmetric reflections [17] (horizontal diffrac-
tions of Si 11 5 3, asymmetric angles a ! 78.4±) was
used as an energy filter. A technique was employed
to control the bandwidth DE (i.e., the coherence time
st) of the monochromatic beam. If we choose the
incident energy E so as to make the angles uB 2 a or
uB 1 a small (uB is the Bragg angle), a slight shift of
E produces a large change in the asymmetric factor b !
sin"uB 2 a$#sin"uB 1 a$. This leads to control of the

⊗

4-bounced
monochromator

4-quadrant
slit

APDs
1&2

Coincidence
circuit

27-m
Undulator

DCM

FIG. 1. Schematic view of the experimental setup. Undulator
radiation is premonochromatized with a Si 111 double crys-
tal monochromator (DCM). The four-bounced monochromator
and the four-quadrant slit were employed to extract the longi-
tudinally and transversally coherent portion of the beam, re-
spectively. Two semitransparent avalanche photodiodes (APDs)
were aligned in tandem on the light axis. Outputs of the detec-
tors were connected to the coincidence circuit.

244801-1 0031-9007#02#88(24)#244801(4)$20.00 © 2002 The American Physical Society 244801-1

Figure 5. 3

An example of the experimental setup of the X-ray intensity interferometer for synchrotron

radiation [91].

100倍程度なので、電子バンチの時間構造とX線パルスの時間構造はフェムト秒の時
間スケールにおいては同一とみなして問題はない。このX線パルスの強度干渉を測定
して電子バンチの時間構造を評価するわけであるが、従来の放射光における強度干渉
実験と本手法には 2つの大きな違いがある。

1つ目は分光結晶の違いである。従来の実験ではピコ秒のコヒーレンス時間を得る
ために高分解能のモノクロメータが必要であった。一方で、XFELの電子バンチの評
価のためには、フェムト秒のオーダーでコヒーレンス時間を変化させる必要がある。
そこで、この手法では Siの平板結晶を X線パルスの単色化のために用いる。様々な
結晶面のブラッグ反射を利用することによってコヒーレンス時間を変化させる。

2つ目の違いはX線検出器系の違いである。放射光における強度干渉実験ではX線
パルスの繰り返しレートが非常に大きいために、各パルスを区別するために 0次元検
出器である APDと高度な電子回路を使う必要があった。一方で、現在の XFELの繰
り返しレートは数十Hzと繰り返しが少ないためAPDを用いる必要がない。分光後の
光のエネルギー幅が大きく、1パルスごとに相当数の光子が検出器に入射するために、
むしろ APDを用いると数え落としが生じて強度干渉の程度を精確に評価できなくな
る可能性がある。そこで、本手法では 2次元検出器によって分光後のX線を検出する。
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<I (i1,j1) • I (i2,j2) >
<I (i1,j1)> <I (i2,j2) >

I (i, j): Intensity at pixel (i, j)

Figure 5. 4

Schematic illustration of the X-ray intensity interferometry for characterizing temporal

structures of electron bunches in XFEL.

そして、検出器のピクセル (i, j)における強度を I(i, j)を用いて

g2(i1, j1, i2, j2) =
⟨I(i1, j1)I(i2, j2)⟩
⟨I(i1, j1)⟩⟨I(i2, j2)⟩ (5.13)

によって積分強度相関関数を評価する。ここで、⟨· · · ⟩は異なるパルスに関する平均を
表している。

5.3 実験
5.2.3の X線強度干渉法を利用して SACLAで 10.5 keVの XFELを発振させている

電子ビームの時間構造評価を行った。実験に用いた電子ビームの特性および、この
電子ビームを SACLAのアンジュレータ列に通した際に発振した XFELの光特性は、
Table 5. 1のとおりである。ここで、パルスエネルギーの項目における ±はショットご
との揺らぎを意味している。
積分強度相関関数と X線パルスの時間形状との関係を表す式 (5.8)は、積分方程式

であるので強度干渉測定の結果のみから電子バンチの時間形状を一意に求めることは
難しい。そこで、本研究では RFデフレクターによって測定した電子バンチの時間構
造を強度干渉測定の結果を使って精緻化することによって 10 fsを切る時間分解能で
電子バンチの時間構造を決定することを目指した。

5.3.1 RFデフレクターによる電子バンチ評価

電子バンチの実時間構造を Fig. 5. 1 (a)に示した SACLAの RFデフレクターによっ
て測定した。current transformers (CT)モニター [72]によって測定した各電子バンチの
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Table 5. 1

Parameters of XFEL and electron beam.

Photon energy 10.5 keV

Monochromaticity (∆E/E) 4 × 10−3

Pulse energy 510 µJ ± 60 µJ

Electron beam energy 8.0 GeV

K value of undulator 2.07

Repetition rate 30 Hz

総電荷量をスクリーン上の観測強度で比例配分し、RFデフレクターによる掃引方向
に垂直な方向 (Fig. 5. 1 (a)の横方向)に積算することで電子バンチの電流値の実時間構
造をパルス毎に決定した。

5.3.2 強度干渉測定の実験配置と実験手順

強度干渉実験の実験配置を Fig. 5. 5に示す。10.5 keVの XFELを発振させている表
5. 1の SACLAの運転条件から、最上流のアンジュレータ 1台だけを残して残りのア
ンジュレータのギャップを開いた状態で電子バンチからX線パルスを放射させた。そ
して X線パルスから二結晶分光器によって 10.5 keV付近のエネルギーの光を切り出
した後、様々な Siの平板結晶を対称反射で使用して X線パルスの分光を行った。そ
して、分光後の X線強度プロファイルをシングルタイプのMPCCD検出器 [70]を用
いて、ショットごとに X線散乱像を測定した。
実験に用いた Siの平板結晶の反射面とそれぞれの測定条件を、Table 5. 2に示す。表

の Energy spreadは、二結晶分光器と平板結晶による分光後の光のエネルギー幅 (半値
全幅)を表している。また、コヒーレンス時間はエネルギー幅から式 (5.11)によって
算出している。分光結晶から検出器までの距離は 311反射は 300 mm、それ反射以外
の反射の場合は 340 mmであった。
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Figure 5. 5

Schematic illustration of the experimental setup of the X-ray intensity interferometry at

SACLA.

Table 5. 2

Si crystals used in the experiment and the corresponding experimental conditions.

Crystal plane (111) (220) (311) (333) (440) (444) (660) (555)

Bragg angle (degree) 10.85 17.91 21.13 34.39 37.95 48.87 67.29 70.30

Energy spread (meV) 1010 577 300 92.3 100.4 52.4 25.1 15.2

Coherence time (fs) 1.81 3.17 6.10 19.8 18.2 34.9 72.7 120

Number of XFEL shots 6000 6000 6000 6000 6000 6000 12000 9000
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5.4 結果と考察
5.4.1 RFデフレクターによる電子バンチ評価

Fig. 5. 6に、RFデフレクターによって測定したシングルパルスの電流値の時間構造
の例を示す。ここで、時間軸の原点は電流値のピーク位置になるように設定した。ま
た、横軸の値が小さい側が電子バンチの進行方向の前方側に対応しており、赤点が計
測結果を表している。この図から電子バンチの電流値が後方方向に長いテールを持つ
ピーク状の時間構造をしていることが分かる。
電流値の時間構造を評価するために、それぞれのパルスについての電流値 Iの測定

結果を２つのガウシアン関数の和:

I(t) = A1
2
√

ln 2√
π∆T1

exp
⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎣−

(
2
√

ln 2
t
∆T1

)2⎤⎥⎥⎥⎥⎥⎦ + A2
2
√

ln 2√
π∆T2

exp
⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎣−

(
2
√

ln 2 · t − T12

∆T2

)2⎤⎥⎥⎥⎥⎥⎦ (5.14)

によってフィッティングした。ここで、tは時間、A1, A2はそれぞれのガウシアン関数
に対応した電荷量、∆T1,∆T2はガウシアン関数の半値全幅、T12は 2つのガウシアン
関数の中心位置の時間差である。以下では、簡単のため式 (5.14)の右辺の第 1項、第
2項に対応した電流値の時間構造をそれぞれ “ピーク 1”、“ピーク 2”、と呼ぶことに
する。Fig. 5. 6の青線の実線は実験結果に対するフィッティングの結果である。フィッ
ティング結果は、RFデフレクターによる電流値の時間構造の測定結果をよく再現し
ていることが分かる。また、青の破線は、ピーク 1およびピーク 2の電流値への寄与
を縦軸方向にオフセットして示したものである。ピーク 1が測定した電流値における
時間 0 fs付近のピークに対応しており、ピーク 2は電子バンチの後方方向に伸びる電
流値のテールに対応している。
このフィッティングによって各電子バンチごとの時間構造の評価を行った結果、各パ

ラメータの平均値およびショット毎の揺らぎ（パラメータの標準偏差）はTable 5. 3の
ようになった。それぞれのパラメータについて、その標準偏差は平均値の 10%以下で
あり、パルスごとの電子バンチの時間構造に顕著な違いが無いことが分かった。以下
で述べる強度干渉実験では、複数の X線パルスを用いて強度干渉の程度を評価する。
そのため、実験によって推定されるのはアンサンブル平均した電子バンチの時間構造
である。RFデフレクターの解析結果は、電子バンチの時間構造は各パルスで同様な
ことを示しており、強度干渉法から推測される電子バンチの時間構造が実際の電子バ
ンチの時間構造を正しく推定し得ることを保障している。
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Figure 5. 6

Single-shot temporal structures of an electron bunch measured by the RF-deflector (red

dots) and its fitted result by eq. (5.14) (blue solid curve). The dotted blue curves represent

“peak 1” and “peak 2” given by the first and the second term on the right side of eq. (5.14).

Here we should note that the blue dotted curves are offset for clarity.

Table 5. 3

Parameters defining temporal structures of the electron bunch measured by the RF-deflector.

Peak 1 Peak 2

Charge: A1, A2 161 ± 11 pC 75 ± 7 pC

Peak width: ∆T1,∆T2 19.5 ± 1.1 fs 40.8 ± 2.6 fs

Time lag between the two peak: T12 21.3 ± 1.4 fs
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Figure 5. 7

(Left) Averaged and (right) single-shot X-ray beam intensity profiles after monochromati-

zation by the Si (111) cystal.

5.4.2 強度干渉実験の解析

分光後の X線パルスの空間プロファイル

Fig. 5. 7は、Si (111)結晶による分光後のX線パルスの空間プロファイルの平均画像
(左)およびシングルショット画像 (右)を示したものである。平均画像の中心付近の強
度ピークがアンジュレータからの光軸上の放射光に対応している。軸外放射光の強度
プロファイルの一部が欠けているがこれは放射光のビームサイズが数mm程度と通常
の XFELと比較して大きいために、光学ハッチのビームモニターやスリットなどが、
この方向に放射された光を遮っているためである。平均画像がなめらかなプロファイ
ルを示す一方で、シングルショット画像に目を移すと粒状の強度プロファイルが見ら
れる。これは近接した位置のX線強度に相関があることを意味しており、強度干渉が
起こっていることの明確な証拠である。

強度干渉の評価

今回の実験では、平均X線強度が最も大きい光軸上の放射に対応したピクセルとま
わりのピクセルとの間の強度干渉を評価した。それぞれの Si結晶を用いた場合の解析
の手順は以下のとおりである。
まず始めに、測定した画像を平均して、2次元のガウシアン関数で強度プロファイ

ルをフィッティングすることで、光軸上の放射光に対応したピクセル (i0, j0)を決定し
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た。そして、このピクセルと周りのピクセル (i, j)の間の積分強度相関関数 g2を

g2 =
⟨I(i0, j0)I(i, j)⟩
⟨I(i0, j0)⟩⟨I(i, j)⟩ (5.15)

によって評価した。ここで ⟨· · · ⟩は異なるパルスに関する平均を表している。Fig. 5. 8

は、g2をピクセル間の距離の関数として 2次元画像で表したものである。図中の ∆x,

∆yはそれぞれ水平方向、垂直方向のピクセル間の距離に対応している。これらの図か
ら、Si結晶によって切り出すエネルギー幅を狭くすると g2が大きくなることが分か
る。これはコヒーレンス時間が長くなることによって、強度干渉の程度が大きくなっ
てゆくためである。また、興味深いことに 2点間の距離を離していった際の強度干渉
は、水平方向の方が垂直方向よりも大きく減衰することが分かった。このことはX線
パルスの空間コヒーレンス長が水平方向よりも垂直方向で長いことを意味しており、
ビームサイズやエミッタンス、ベータトロン振動といった電子ビームの特性が水平方
向と垂直方向で異なっていることを示唆している。
ところで 2点間の距離が十分近い場合には同時刻の複素コヒーレンス度 γ(r1, r2, 0)

が 1となるので、式 (5.8)から積分強度相関関数と X線パルス包絡線関数の規格化自
己相関関数 Π(τ)およびスペクトル密度の間に

g2 = 1 +
∫
Π(τ)

∣∣∣∣∣

∫ ∞

0
s(ν)e−i2πντdν

∣∣∣∣∣
2

dτ (5.16)

の関係式が成り立つ。この式に従って電子バンチの時間構造を推定するために、垂直
方向の g2の 1次元プロファイル (g(0,∆y))を中心が ∆y = 0のガウシアン関数でフィッ
ティングすることで 2点間の距離が十分近い場合の積分強度相関関数 g2を求めた。g2

の 1次元プロファイルとそのフィッティングの結果を Fig. 5. 9に、フィッティングから
求められた 2点間の距離が十分近い場合の積分強度相関関数をコヒーレンス時間と合
わせて Table 5. 4に示した。
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Figure 5. 8

Two dimensional intensity correlation functions for different Si crystals.
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Intensity correlation functions along the vertical direction for different Si crystals and the

fitted curves by Gaussian functions.

Table 5. 4

Intensity correlation functions for the case when the two points are very close (∆x = 0 and

∆y→ 0).

Crystal plane Coherence time g2

111 1.81 fs 1.15 ± 0.01

220 3.17 fs 1.24 ± 0.01

311 6.10 fs 1.35 ± 0.01

333 19.8 fs 1.64 ± 0.02

440 18.2 fs 1.66 ± 0.02

444 34.9 fs 1.79 ± 0.03

660 72.7 fs 1.91 ± 0.03

555 120 fs 1.97 ± 0.09
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5.4.3 電子バンチの時間構造の決定

Table 5. 4の結果をもとにして電子バンチの時間構造評価を行なった。まず、RFデ
フレクターで測定した電子バンチの時間構造から予測される積分強度相関関数 g2 を
強度干渉実験の結果と比較することで、RFデフレクターで測定した時間構造が実際
の時間構造を十分な時間分解能で表せているかどうかを検証した。

RFデフレクターによって測定された電子バンチの時間構造は、Table 5. 3のパラメー
タを用いて、2つのガウシアン関数の和:

I(t) = A1
2
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π∆T1

exp
⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎣−

(
2
√

ln 2
t
∆T1

)2⎤⎥⎥⎥⎥⎥⎦ + A2
2
√

ln 2√
π∆T2

exp
⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎣−

(
2
√

ln 2 · t − T12

∆T2

)2⎤⎥⎥⎥⎥⎥⎦ (5.14)

で表される。このとき式 (5.5)で定義される、X線パルスの包絡形状を表す関数の規格
化自己相関関数 Π(τ)は、

Π(τ) = Π11(τ) + Π12(τ) + Π21(τ) + Π22(τ) (5.17)

となる。ただし、
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である。これらの式と式 (5.8), (5.11)から、2点間の距離が十分近いときの g2とガウ
シアン関数の各パラメータおよびコヒーレンス時間 τcを結びつける関係式:
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が得られる。
この関係式にガウシアン関数の各パラメータを代入することで、様々なコヒーレン

ス時間のもとでの g2を求めることが出来る。RFデフレクターの結果 (Table 5. 3)を式
(5.22)に代入することで求めた g2のコヒーレンス時間依存性を、強度干渉の実験結果
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と合わせて Fig. 5. 10に示す。コヒーレンス時間が長いときには (τc > 50 fs)、RFデフ
レクターによる電子バンチ評価から予測した g2 は、実験結果とよく一致する。一方
で、コヒーレンス時間が短い場合には予測した g2が強度干渉法で測定した g2よりも
小さな値になる。このことは、実際のバンチ構造が RFデフレクターの時間分解能よ
りも小さな時間スケールの構造を持っていることを意味している。
そこで式 (5.14)の右辺に現れる各パラメータのうち、∆T1, T12をパラメータにして、

実験で測定された g2を式 (5.22)によってフィッティングすることで電子バンチの時間
構造を決定した。このフィッティングにおいて、その他のパラメータは RFデフレク
ターの結果から得られた値 (Table 5. 3)に固定した。フィッティング結果 (Fig. 5. 11)は
強度干渉実験の結果とよく一致しており、∆T1 = 7.4± 0.6 fs, T12 = 17.4± 1.8 fsと決定
された。この強度干渉実験によって求めた電子バンチの時間構造を Fig. 5. 12に示す。
参考のために、Table 5. 3の RFデフレクターの測定結果も合わせて図に示している。
強度干渉実験の結果、電子バンチはピーク電流値が 20 kA程度、半値全幅が 8 fs程度
の鋭いピーク状の時間構造を持つことが明らかになった。このピーク部分から XFEL

が発振していると考えられるので、XFELのパルス幅は 10 fs程度またはそれ以下と見
積もることができ、これまでの SACLAにおけるXFELのパルス幅測定の結果 [77,94]

と矛盾しない。
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Figure 5. 10

Comparison between g2 measured by the X-ray intensity interferometry and g2 calculated

from the temporal structure of the electron bunch measured by the RF-deflector.
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Figure 5. 11

g2 measured by the X-ray intensity interferometry and its fitted results by eq. (5.22).
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Figure 5. 12

Temporal structure of the electron bunch determined by the X-ray intensity interferometer

and that measured by the RF-deflector.

5.4.4 電子ビームのスライスエミッタンスの評価

最後に、強度干渉法によって決定された電子バンチのピーク電流値から電子ビーム
のXFEL発振している部分のエミッタンス (スライスエミッタンス)の評価を行なった。
XFEL理論によると電子ビームの電流値 Iが時間的に一定の場合、FEL発振過程にお
ける強度のゲイン長 Lgは

Lg ≃ 0.835
( IA

I

)1/2 (ϵγλu)5/6

λ2/3
(1 + K2/2)1/3

K√
2

[
J0

(
K2/2
2+K2

)
− J1

(
K2/2
2+K2

)] (5.23)

と近似される [28]。 ここで IA ≃ 17 kAは Alfen電流、ϵ は XFEL発振している部分
の電子バンチのエミッタンス、γはローレンツ因子、λu および Kはそれぞれアンジュ
レータの周期長と K値、λはXFELの発振波長、J0および J1はそれぞれ 0次、1次の
Bessel関数である。
強度干渉法の実験結果からピーク電流値が 20 kA程度と見積もられたが、SACLA

のパルス幅が数 fs程度であることを考えるとピーク位置から数 fs離れた電流値が 10

kA程度の電子バンチの領域まで XFEL発振していると考えられる。そこで、I = 10
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kAおよびゲイン長の測定値 Lg = 2.1 mの値を採用し、Table 5. 1の光源パラメータの
値および λu = 18 mmを式 (5.23)に代入して電子ビームのスライスエミッタンスを評
価した。その結果、スライスエミッタンスは 70 pm·rad (規格化エミッタンスは、1.1

mm· mrad)と見積もられた。SACLAの電子銃カソード直後の規格化エミッタンスは、
0.6 mm· mrad程度と評価されているため [95]、電子バンチの加速過程や圧縮過程にお
いてエミッタンス悪化が引き起こされていることが明らかになった。

5.5 結論と今後の展望
本研究では、電子バンチの時間構造を測定するための X線強度干渉法を開発した。

この方法では、電子バンチがアンジュレータ 1台を通過した際の放射光を Si 結晶に
よって分光する。そして、分光後のX線の 2次元強度プロファイルを測定し、積分強
度相関関数によって異なる位置のX線の強度干渉の程度を評価する。様々な分光結晶
を用いてコヒーレンス時間を変えた時の積分強度相関関数を測定することによって、
電子バンチの時間構造情報を得ることが可能になる。
この方法を用いて SACLAにおいて光子エネルギー 10.5 keVのXFELを発振してい

る電子バンチの時間構造を評価を行なった。その結果、電子バンチが半値全幅が 10 fs

よりも小さな鋭いピーク状の時間構造を持っていることが明らかになった。この測定
は XFELを発生させる電子バンチの時間構造を 10 fsを切る分解能で評価した初めて
の実験結果である。さらに、電子バンチの電流値をXFELのゲイン長測定の結果と合
わせることによって、スライスエミッタンスの見積もりを行なった。その結果、電子
バンチが電子銃から生成された後の加速およびバンチ圧縮の過程においてエミッタン
スの悪化が起こっていることが明らかになった。
最後に、X線強度干渉法に関する今後の展望を述べる。本研究の応用先として第一

に考えられるのは、XFELの電子加速器運転へのフィードバックである。X線強度干
渉法はシンプルな計測法であり、かつ 1時間以下の短い測定時間で電子バンチを評価
できる。この方法によって様々な加速器の運転条件のもとでの電子バンチ特性の知見
を得ることによって、電子ビームやXFELの光特性の高精度の制御が可能になること
が期待できる。
また、強度干渉法を用いるとXFELの光の統計的な性質の評価も可能になる。これ

は強度干渉の程度はX線パルスの時間構造だけではなく、光の統計的な性質によって
も変わり得るためである。XFELの電場や強度の時間相関や空間相関といった統計的な
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性質の違いは実験結果に影響を与える場合があるため [94]、その詳細な理解は XFEL

物理のためだけではなく、利用研究にとっても重要である。
さらに、XFELの電子バンチを使ってアンジュレータ 1台からの放射光の空間コヒー

レンス特性を調べることも興味深い。XFELにおける電子バンチのエミッタンスは、回
折限界リング (Diffraction limited storage ring; DLSR)などの次世代リング型 X線光源
における電子ビームエミッタンスと同程度であるが、低エミッタンスの電子ビームか
らの放射光の空間コヒーレンス特性は複雑な振る舞いをすることが理論的に予測され
ている [84]。そのため XFELの電子バンチを利用した放射光のコヒーレンス計測は、
次世代リング型X線光源におけるコヒーレンスの理解や利用へと繋がる意義深い研究
と言える。
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第6章 X線ポンプ・X線プローブ法による
フェムト秒X線ダメージ過程の観測

本章では、フェムト秒の時間スケールにおけるX線ダメージ過程を測定するために
開発した “X線ポンプ・X線プローブ法”の概要およびデモンストレーション実験とし
て行った、Bragg反射を利用したダイヤモンドにおけるX線のダメージ過程の観測結
果について述べる。

6.1 背景
W. C. Röntgenによる 100年前の X線の発見以来、科学者たちはより明るい X線を

実現するために様々な光源開発を行ってきた [96]。X線光源の歴史のなかで大きな転
機になったのが、約 60年前の放射光の X線光源としての利用の始まりである。従来
の管球型の X線源と比較して格段に輝度の高い放射光によって X線計測の質が向上
し、測定試料から精度の高い情報を得ることが可能になった。また、放射光の登場に
よって、多波長異常分散法による蛋白質構造解析、X線円二色性や時分割計測技術な
どの新しい測定技術が次々と生み出された。さらに、放射光の質の高いビームを有効
に利用するためにX線光学系や検出技術が飛躍的に発達したことも特筆すべき事項で
ある。
このように放射光の登場がX線科学の発展を加速させた一方で、光源の高輝度化は

試料への放射損傷という問題を顕在化させた。X線が試料に照射されると光電吸収に
よって原子がイオン化され、その後に続く過程によって化学的に活性なラジカルを生
じる。そして、これらのラジカルが原子間の化学結合を切ることで、最終的に試料を
変質させてしまう。このような放射損傷の程度は、試料に吸収された光子エネルギー
の総量によって決まっており、試料の単位重さあたりの吸収エネルギーである Gy(グ
レイ)と呼ばれる単位がダメージの程度を表す尺度として用いられる (1 Gy = 1 J/kgで
ある)。例えば、蛋白質の結晶構造解析では、冷却した試料の場合には 20-40 MGy程
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Figure 6. 1

A model of XFEL radiation damage processes. (a) Electron ejection by photoionization and

subsequent Auger decay processes. (b) Electron cascade ionization. (c) Atomic displace-

ments caused by Coulomb forces between ionized atoms.

度 [97, 98]、室温環境の場合には 0.2 MGy程度 [99]で試料が変質し、原子分解能の構
造解析が不可能になってしまうことが知られている。そのため放射光を利用した計測
では、試料への照射損傷を避けるために X線照射量を限定する必要がある。X線を
使ってどこまで小さなものがどの程度の分解能で情報が得られるか、という計測の限
界は、このX線照射量の上限によって決まっている。コヒーレント回折顕微法を例に
挙げると、10 nm程度が空間分解能の限界であると見積もられている [100]。
フェムト秒の短い時間幅のパルス光であるXFELは、X線計測の長年の課題であっ

た照射損傷による計測限界を解消し得る。これは、ラジカルによって化学結合が切れ
て構造が変わるのに要する時間よりも光のパルス幅が短いためである。しかし、高強
度のXFELを利用する場合には、化学反応によるX線ダメージとは異なるメカニズム
のX線ダメージが生じる (Fig. 6. 1)。XFELが試料に照射されると、光電吸収によって
光電子が (主に内殻から)放出されて原子のイオン化が起こる。そして、その励起状態
を緩和するために外殻の電子が内殻に移動して、その際に蛍光 X線や Auger電子が
放出される (Fig. 6. 1 (a))。光電子や Auger電子は、周りの原子に束縛された電子と衝
突することによって、それらの電子を剥ぎ取り自由電子の数を増やしてゆく。生成さ
れた自由電子は同様の電子衝突によって次々と周りの原子から電子を放出させていく
ため、電子雪崩と呼ばれる急激な自由電子の放出現象が起き、原子のイオン化が進行
する (Fig. 6. 1 (b))。通常のX線計測でも原子のイオン化は起こるが、原子はサブピコ
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秒程度で自由電子を取り込んで基底状態に戻るため、原子のイオン化はほとんど無視
して良い。しかし、フェムト秒の短い時間幅のパルス光であるXFELが照射される場
合には、原子のイオン化が同時におこる。このような「電子系へのX線ダメージ」の
後に、イオン化した原子間のクーロン反発力やイオン化による原子間のポテンシャル
の変化によっておこる原子位置の変位、すなわち「構造へのX線ダメージ」が生じる
(Fig. 6. 1 (c))。
電子系および構造へのX線ダメージは、フェムト秒の時間スケールで進行する [101]。

しかし、XFELのパルス幅をダメージの時間スケールよりも短くすることで、ダメージ
の影響を低減させて測定を行うことが出来る。この “measurement-before-destruction”

（あるいは散乱実験に主眼をおいて “diffraction-before-destruction”とも称される）とい
うコンセプトは、2000年にNeutzeらが発表した先駆的なシミュレーションの研究 [102]

に端を発している。彼らは、光子エネルギー 12 keVのパルス光が孤立蛋白質 (lysozyme)

に照射された際のフェムト秒X線のダメージ過程のシミュレーションを行った。そし
てパルス幅を 1 fsとした場合には、光子密度が 6 × 107 photons Å−2以下であれば、電
子系および構造への X線ダメージが X線構造解析に与える影響を無視できることを
示した。この光子密度の値に対応した吸収線量は、冷却した蛋白質の構造解析におけ
る X線照射の限界値 (20-40 MGy) [97]と比較して 5桁も大きい。

Neutzeらの研究以降、高強度の XFELが物質に及ぼすダメージについての理論的
な研究が精力的に行われてきた。例えば、X線ダメージを定量的に評価するための
物理モデルの開発や、それに基づく蛋白質 1分子構造解析法の提案や可能性の検証
などである [103–113]。より実験的な観点からの研究として、電子系や構造への X線
ダメージが存在する条件で散乱実験を行った場合の構造解析法の研究も発展しつつあ
る [114,115]。さらに、XFELが蛋白質 1分子に照射された際の散乱像から分子の方位
を特定する手法の開発、といった将来の 1分子構造解析を視野にいれた研究も行われ
ている [116–119]。
一方で実験に目を向けてみると、フェムト秒のX線ダメージ過程を測定したという

例はこれまでのところ報告されていない。そのため、実際の試料へのX線ダメージは
既存の物理モデルで十分に説明されているのか、というXFELを利用する計測のデザ
インや妥当性に関わる根本的な疑問が検証されていないのが現状である。実験によっ
て X線のダメージ過程を定量的に測定し、XFELによる物質の “破壊の物理”を明ら
かにすることは X線科学を進展させるために極めて重要な研究課題である。
フェムト秒の時間スケールにおけるX線ダメージ過程を測定するために、本研究で
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は SACLAの２色ダブルパルス発振技術 [32]を利用したX線ポンプ・X線プローブ法
を考案し、そのデモンストレーション実験を行った [120]。この方法では、時間間隔を
制御したダブルパルスのXFELを発振させて、それぞれのパルスを試料にダメージを
与える光（ポンプ光）、および X線ダメージの時間発展を調べる光（プローブ光）と
して用いる。そして、ダブルパルスの時間間隔を変えながら、プローブ光によって試
料の状態を調べることで X線ダメージの進行の様子を捉える。
以下では、X線ポンプ・X線プローブ法の詳細と、ダイヤモンドのナノ結晶を試料

としたデモンストレーション実験の結果について述べる。

6.2 X線ポンプ・X線プローブ法の構成要素
6.2.1 ダブルパルスのXFEL発振

ポンプ・プローブ法を実現するには、時間間隔を制御したダブルパルスが必要であ
る。シングルパスの FELにおけるダブルパルス発振は、極端紫外線や軟X線の領域に
おいて発展してきた [121–123]。X線領域においては、ごく最近 SACLAや LCLSにお
いていくつかの方法が実現したばかりである [32,124,125]。LCLSと比較した SACLA

のダブルパルス発振の特徴は、ダブルパルスそれぞれの光子エネルギーを最大で数 keV

程度まで大きく離す事ができるということにある。以下で SACLAのダブルパルス発
振の概要について述べる。

SACLAにおける 2色ダブルパルスレーザー発振

Fig. 6. 2 (a)に SACLAのダブルパルス発振の概略図を示す。SACLAのアンジュレー
タの 8台目と 9台目の間には磁場シケインが設置されている。これは元々ダイヤモンド
結晶を利用したセルフシード [126,127]を実現するために設置されたものである [128]。
ダブルパルス発振モードでは、このシケインの前後でアンジュレータ列を上下流 2つ
のセクションに分けて、それぞれのセクションで独立にXFELを発振させる。そして、
シケインで電子ビームを迂回させることで、上流から発振したXFELと下流から発振
したXFELの間に時間差をつける。このダブルパルスは同じ電子ビームから発振する
ために、時間差の精度はおよそ数十アト秒と極めて高精度である。時間差の最大量は
偏光電磁石の磁場の大きさと電子ビームのエネルギーによって決まっており、およそ
数十 fsである。また、SACLAのアンジュレータは真空封止型であるために、上流と
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In the past few years, X-ray free-electron lasers (XFELs)1,2

have stimulated to discover interesting phenomena originating
from nonlinear interactions between intense X-rays and

matters. These processes are mostly driven by ultrafast
transition of inner-shell electrons with large energy transfers3–5.
For example, Vinko et al.4 reported creation of solid-density
plasma with a temperature above 106 K, which has been pumped
by 1.8 keV XFEL light and probed by Ka emission spectra
spreading over 200 eV at photon energies around 1.6 keV.
Rohringer et al.5 found an amplification of 849 eV Ka emission
from neon atoms in population inverted conditions, which are
generated with irradiation of intense 960 eV XFEL light. Although
these experiments have been performed by using a single XFEL
beam, a two-colour double-pulse (TCDP) XFEL with a wide
photon energy range and precisely controlled delay is desirable
for investigating phenomena in a time–energy domain. By using
the TCDP scheme, time-resolved X-ray spectroscopy of X-ray-
induced phenomena will reveal mechanism and dynamics of
ultrafast transition of electronic states. To obtain the information
over a large spectral range, wide tunability of the X-ray probe
pulse becomes essentially important. For the X-ray diffraction
measurements of nanocrystals6,7 and single particles8, the TCDP
allows to investigate ultrafast structural changes, in which a large
spectral separation between two pulses is indispensable for
discriminating diffracted or scattered X-rays of the probe pulse
from those of the pump pulse. The TCDP can also offer a method
like multi-wavelength anomalous diffraction9.

The FEL generates highly intense coherent radiation when a
relativistic electron beam passes through a transverse periodic
magnetic field of an undulator10. Since no optical cavity is
practically available for X-rays, XFELs amplify and saturate
radiation fields in a single pass through a long undulator, which is
called a self-amplified spontaneous emission scheme (SASE)11,12.
Since the FEL uses free electrons, its wavelength can be freely
tuned by changing the resonant condition of the interaction
between radiation fields and electrons inside the undulator. The
radiation wavelength of the FEL, l, is expressed as

l ¼ lu

2g2 1þ K2

2

! "
ð1Þ

where lu is the undulator periodic length, K is the undulator
deflection parameter and g is the Lorenz factor of the electron
beam energy. Since the two-colour pulses are emitted from the
same electron bunch, the radiation wavelength should be tuned
by changing K through the strength of the undulator magnetic
field. Hence variable-gap undulators are indispensable to achieve
a wide spectral range in the TCDP operation.

The first attempt to generate two-colour pulses in the FEL
dates back to 1990s using an infrared FEL with an optical
cavity13. Recently, two-colour FEL operations are extended to
vacuum ultraviolet and soft X-ray regions14,15; however,
separation of the two wavelengths has been limited within a
few per cent.

In this article, we report the first TCDP operation in hard
X-rays using the SPring-8 Angstrom Compact free electron
LAser (SACLA)2, which currently covers the photon energy
range between 5–15 keV by SASE. Variable-gap undulators of

SACLA (see methods) enable to achieve a wide tunable range and
relative wavelength separation of more than 30% in the TCDP
operation.

Results
Experimental setup. Since sub-10-fs pulses are routinely available
in SACLA16, the TCDP operation with a simple and lucid scheme
can achieve high temporal resolution. In SACLA, 19 5-m-long
undulators (ID01-19) with 18 mm period are installed in the
beamline17. The gap of each undulator can be independently
controlled with the maximum K¼ 2.15. Figure 1 is a schematic
layout of the SACLA undulator beamline. After the eighth
undulator (ID08), a magnetic chicane is installed to detour and
retard the electron beam. The undulators are grouped into two
sections before (ID01-08) and after (ID09-19) the chicane, and
the undulator gaps of the two sections are simply set at different
K values, K1 and K2 as in Figure 1. Thus, two photon pulses
emitted from the first section and the second section have
different wavelengths, which are non-harmonic related. The
temporal interval between the two pulses can be finely adjusted at
resolution of attoseconds by changing the chicane parameters
(see methods). The temporal pulse envelope of SASE is confirmed
to be o10 fs (FWHM) by autocorrelation measurements18,19,
which is consistent with the spectral spike widths observed by a
single-shot spectrometer20.

In the experiments, the electron beam was accelerated up to
7.8 GeV in a C-band linear accelerator and injected into the
undulators. In the single-colour operation at 10 keV with K¼ 2.1,
the pulse energy of 250–300 mJ is routinely obtained with an
intensity fluctuation of o10% as the relative s.d.21. Typical
stabilities are around 3% 10& 4 (s.d.) for the central wavelength
and 0.1–0.2 mrad (s.d.) for the emission angle corresponding to
10% of the laser spot size.

Two-colour operation. Figure 2a is the measured spectrum of the
TCDP XFEL in which K1 and K2 were set at 1.7 (13.1 keV) and
2.15 (9.7 keV), respectively. In each undulator section, a slight gap
taper was applied to compensate the beam energy loss due to
resistive wakefields17. The spectrum was measured by scanning a
monochromator and each data point was averaged over 100
shots. The pulse energy of 40mJ was obtained for each photon
energy. The relative wavelength separation of more than 30% was
achieved as shown in Figure 2a.

Figure 2b shows consecutive spectra during 30 min measured
by a single-shot in-line spectrometer (see methods), which clearly
present the stability and tunability of the TCDP operation. In
Figure 2b, K1 and K2 were initially set at 1.9 (11.4 keV) and 2.15
(9.7 keV), respectively, for the first and second undulator sections.
Then K2 was first decreased from 2.15 to 2.0 by a 0.05 step from
bottom to top in Figure 2b. Since the FEL gain becomes smaller
for the smaller K2, the intensity of the second colour decreases
as the photon energy increases. The number of the undulators
of the first section was reduced from eight (ID01-08) to seven
(ID 02-08) at the middle of Figure 2b, and then K2 was increased
to its initial value 2.15 by the same step. Whereas the intensity of
the first colour (11.4 keV) drops with seven undulators, that of the

Chicane

From linear
accelerator

Undulators  ID01-08

First
colourElectron

beam

First
colour

Second
colour

First section Second section
0–40 fs

adjustable delay

Undulators ID09-19

K2K1

Figure 1 | Schematic layout of the SACLA undulator beamline. .
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(a)

(b)

second colour increases. In the TCDP operation, the electron
beam energy spread resulting from the first-colour lasing affects
the gain of the second colour22.

This relation is more clearly shown in Figure 3, in which the
shot-to-shot intensity correlation between the first and second
colour pulses is plotted. K1 and K2 were set at 2.14 (9.75 keV) and
1.95 (11 keV), and the pulse energies were estimated from the
integrated spectral area measured by the in-line spectrometer
using a Gaussian fit (see methods). To vary the electron beam
energy spread generated by the first-colour lasing, the number of
the undulators of the first section was changed between eight
(ID01-08) and four (ID05-08) by opening the undulator gaps.
When all eight undulators were closed (brown diamonds in
Fig. 3), the first-colour lasing was close to saturation. Under this
condition, the pulse energy of the first colour (9.75 keV) was
140mJ with a 23% fluctuation (s.d.), whereas that of the second
colour (11 keV) was a few mJ. The second-colour emission
increases as decreasing the first-colour intensity by reducing the

number of the undulators in the first section. The pulse energies
of two colours can be balanced or relatively adjusted by changing
the number of undulators.

Angular separation of two-colour pulses. Since the amplification
process of the second-colour pulse independently starts up from
noise after the chicane, the electron density modulation at the
first-colour wavelength or its smearing does not affect the lasing
of the second-colour pulse. Thus, the second-colour pulse can be
emitted on a completely different axis without losing the laser
intensity. In Figure 4, K1 and K2 were set at 1.8 (12.2 keV) and
2.15 (9.7 keV), and the electron beam was deflected at the chicane
by 10 mrad horizontally (Fig. 4a) and vertically (Fig. 4b). Two
radiation profiles, each corresponding to the different photon
energy, were observed on a diamond screen located 130 m
downstream of the chicane. The pulse energies of 50mJ and 31 mJ
were obtained for 12.2 keV and 9.7 keV, respectively. To maintain
a straight orbit of the electron beam, the undulator heights
and the quadrupole magnet positions were accordingly aligned
with respect to the deflected electron orbit downstream of the
chicane. Note that the increase of the effective emittance due to a
dispersion function23 is negligibly small.

Discussion
The TCDP operation of XFEL realizes a jitter-free stable X-ray
light source equipped with wide wavelength tunability of both
colours and variable delay at attosecond resolution. In SACLA,
the two colours are completely out of the SASE gain bandwidth to
each other and the maximum wavelength separation of more
than 30% has been achieved. The two-colour pulses can be
separated not only spectrally but also spatially. The spatial
separation enables the irradiation of the two-colour pulses from
different angles to a sample. For example, simultaneous two-
colour diffraction imaging from different angles becomes possible
without losing photon intensity caused by a spectrometer.
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Figure 6. 2

(a) Schematic illustration of the two color double pulse operation mode in SACLA. (b) An

example of the XFEL spectrum in the two color double pulse operation [32].

下流のアンジュレータの K値を大きく異なった値にすることが出来る。これによって
光子エネルギーが最大で数 keV程度離れたダブルパルスの発振が可能になる。例とし
て、電子ビームのエネルギーを 7.8 GeV、上流・下流の K値を 1.7, 2.15として 2色ダブ
ルパルスを発振させた際の 100ショット平均のスペクトルを Fig. 6. 2 (b)に示す [32]。
上流・下流の中心光子エネルギーはそれぞれ 13.1 keV, 9.7 keVであり、3 keV程度離
れた 2色のダブルパルスが発振している。

6.2.2 X線集光光学素子

X線ポンプ・プローブ法によって高強度のX線と物質との相互作用を調べるために
は、2色のダブルパルスを集光光学素子と組み合わせることで高いX線強度を達成す
ることが重要である。現在、SACLAや LCLSにおいては、X線の全反射現象を利用
した集光ミラーやX線の屈折現象を利用した複合屈折レンズが集光光学素子として用
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X-ray free-electron laser (XFEL) light sources have been
used to generate intense X-ray pulses. The FLASH facility
in Germany1, the SPring-8 Compact SASE Source test

accelerator in Japan2 and FERMI in Italy3 have successfully
generated soft X-ray lasers. The Linac Coherent Light Source in
the US achieved the first ever lasing in the hard X-ray region4.
The SPring-8 Angstrom Compact Free-Electron Laser (SACLA)
produced the shortest ever wavelength laser, achieving operation
in the 0.6 angstrom wavelength range5.

An important characteristic of X-rays is their capability to be
focused down to a nanometer-sized spot due to their short
wavelength. The diffraction-limit theory based on the funda-
mental nature of light states that the wavelength governs the
minimum resolution in imaging and focusing techniques. This
decade, X-ray focusing devices have significantly progressed and
some devices have reached their diffraction limited perfor-
mance6,7 producing focal beam sizes of 10 nm8,9. Such focusing
optics are able to enhance the characteristics of XFEL light by
increasing power density10–12, which is highly desirable for
investigating interactions between X-rays and matter13,14.

In order to realize a smaller spot size, a smaller focal
distance and larger aperture are required, following the diffrac-
tion-limit theory15. However, a small focal distance imposes
a serious problem on most experiments using intense XFEL,
because debris from the target, produced by the irradiation of the
XFEL pulses, could severely degrade the optical performance.
A larger incident beam size is necessary to reduce the focus size;
however, this is difficult to achieve due to the divergence of the
XFEL beam, which is in the order of microradians.

To overcome this difficulty, we develop a two-stage focusing
system comprising a pair of focusing mirrors in the Kirkpatrick
Baez geometry16 at SACLA. The focal beam size is estimated by
the wave optical simulation, optimized with grating
interferometry and directly measured by the knife-edge scan
method. Finally, we successfully generate 1020 W cm! 2 hard
X-ray laser pulses with a beam spot of 30 nm" 55 nm using
9.9 keV XFEL light.

Results
Optical system. Figure 1 shows two-stage reflective focusing
system installed in BL3 of SACLA. We use a new scheme that
utilizes a pre-focusing system that forms a small source and
effectively expands the beam size at the final focus17 (see

Methods).Utilization of total reflection optics enabled us to cover
a wide range of wavelengths. Detailed optical parametres are
listed at Table 1. At the expense of increased divergence of the
focused beam, we designed the optical system with the smallest
possible beam size to increase the power density. Four mirrors
were precisely fabricated by deterministic figure correction
processes consisting of elastic emission machining (EEM) and
interferometric metrology (see Methods)18–20. The figure
accuracy and the surface roughness achieved were 2 nm (peak-
to-valley) and 0.2 nm (root mean squared), respectively7,10. The
first pair of focusing mirrors was placed 120 m downstream from
the end of the undulator to focus the XFEL pulses to a spot of
B3.6 mm (vertical)" 3.2 mm (horizontal) with nearly 100%
efficiency10. The diverged XFEL beam propagates to the second
pair of focusing mirrors, which was located B72 m downstream
from the upstream device. For the final focusing optics, a large
aperture size of 2.3 mm" 2.7 mm was realized using 465-mm and
500-mm-long substrates coated with platinum that have large
critical angles. The ideal beam size defined as the full width at half
maximum (FWHM) of the intensity profile was B30 nm and
55 nm at 10 keV in the vertical and horizontal directions,
respectively, with a long working distance of 350 mm. These
sizes were calculated by considering both the XFEL source size
and the optical geometry of the focusing system10.

Although the four-mirror system significantly improves
performance theoretically, mirror alignments to achieve optimum
focusing are necessary. Furthermore, the wavefront information,
in addition to the focusing profile, could play an important role in
applications21. Therefore, we have developed a grating
interferometer utilizing the Talbot effect, which enables us to
obtain wavefront profiles22,23. The phase grating near the focus
produces striped interference fringe patterns at a specific distance
downstream from the grating. The irregular patterns imply that
the wavefront of the XFEL pulses is distorted. Inverse calculations
using the Fourier transform method reproduce the wavefront
profiles (see Methods). Since the grating is placed outside the
focus, the wavefront profiles can be monitored in situ.

XFEL focusing experiment. An XFEL-focusing experiment was
performed at 9.9 keV with a bandwidth of 50 eV (FWHM) that
was measured by scanning a double crystal monochromator with
Si(111)24. Figure 2a shows a schematic drawing of the single-
grating interferometry setup. Parametres in detail are listed in
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Figure 1 | Two-stage reflective focusing system. The XFEL pulse is optimally magnified once by the upstream focusing system and efficiently focused by
the downstream focusing system with a high numerical aperture using two Kirkpatrick Baez geometries. This system is installed in the SACLA.
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Figure 6. 3

Two-stage focusing system in SACLA [140].

いられている [129–135]。本研究では、Fig. 6. 3に示した SACLAの 2段集光システム
によって 2色のダブルパルスを集光する。
この集光システムでは、まず 1対のKirkpatric-Baez (KB)配置 [136]の集光ミラーに

よって一度XFELを集光する。そして、この集光点よりも下流に設置した、もう 1対
の KB配置のミラーによって XFELを集光する。上流の集光ミラーの役割は、XFEL

のビームサイズを増加させることにある。通常、XFELの角度発散は数 µrad程度であ
るが、これを上流の集光ミラーによって数mrad程度にまで増加させることによって、
下流の集光ミラー位置におけるXFELのビームサイズを大きくする。このことによっ
て大きな開口率を達成し、下流の集光ミラーによる集光サイズを小さくする。
この 2段集光システムで SACLAの通常運転モードのシングルパルスを集光するこ

とで、現在の XFELの世界最高強度である 1020 W/cm2が達成されており、内殻励起
原子レーザーの実証 [137]、X線領域の 2光子吸収 [138]や可飽和吸収現象 [139]の観
測などの高強度 X線と物質との相互作用に関する研究が行われている。
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6.3 実験
6.3.1 試料

実験の試料は、SACLAの透過型強度計測計（ビームモニター）[141]に使用されて
いるものと同様のダイヤモンドナノ結晶薄膜を用いた。この薄膜の厚みはおよそ 15

µmで、ナノ結晶の平均粒子サイズは 30 nmである。薄膜試料は実験で用いた 6 keV

程度の光子エネルギーの X線に対して透過率が 95%以上あるため [142]、ポンプ光・
プローブ光に対してほとんど透明な物質とみなすことが出来る。
ダイヤモンド結晶をポンプ・プローブ法の試料として用いた理由は 2点ある。まず、

1点目はダイヤモンドが炭素-炭素結合から出来ていることにある。炭素-炭素結合は、
言うまでもなく蛋白質や生体物質の骨格をつくる基本的な結合である。そのためダイ
ヤモンドにおけるX線ダメージの時間発展の観測結果は、XFELの究極の目標の１つ
である 1分子構造解析の実現に向けて、重要な知見となることが期待できる。
ダイヤモンドを試料として用いる 2点目の理由は、X線による構造ダメージの有無

をプローブ光の散乱強度から判断できるためである。Fig. 6. 4はさまざまな電離状態
の炭素原子の原子形状因子 f を文献 [143]から計算したものである。ここで、図中の
括弧内の数字はそれぞれ K殻・L殻に含まれる電子数を表している。また、q111, q220

は、111および 220反射に対応する散乱ベクトルであり、その大きさは q111 = 3.1 Å−1,

q220 = 5.0 Å−1である。この図から分かるように q111や q220における原子形状因子の
大きさは、L殻の専有電子数に依らずほとんど K殻の専有電子数によって決まってい
る。これらの散乱ベクトルにおいては、K殻・L殻の専有電子数が k, lの場合の原子形
状因子を fk,l(q)と表すことにすると、 fk,l(q) ∝ kなる関係が近似的に成り立つ。
次に、ポンプ光によるX線ダメージによって電離が進んだ炭素原子からなるダイヤ

モンドにプローブ光が照射されたときの 111, 220反射の強度 I111, I220について考えて
みよう。プローブ光照射時にポンプ光による構造ダメージが起こっていない (原子位
置の変位が起こっていない)と仮定すると、電離が起こっていない場合のプローブ光
の 111, 220反射強度を Iundamaged

111 と Iundamaged
220 として、

I111/I
undamaged
111 =

⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎣
∑

k,l

n(k, l) fk,l(q111)

⎤
⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎦

2

[
f2,4(q111)

]2 , I220/I
undamaged
220 =

⎡
⎢⎢⎢⎢⎢⎢⎣
∑

k,l

n(k, l) fk,l(q220)

⎤
⎥⎥⎥⎥⎥⎥⎦

2

[
f2,4(q220)

]2 (6.1)
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なる関係が成り立つ。ただし、n(k, l)は全炭素原子数に占める K殻・L殻の専有電子
数が k, lの炭素原子の割合を表している。 fk,l(q) ∝ kの比例関係を用いると式 (6.1)は
簡略化出来て、

I111/I
undamaged
111 = I220/I

undamaged
220 =

(
k̄/2

)2
(6.2)

となる。ここで k̄ =
∑

k,l

k · n(k, l)は K殻の平均専有電子数である。この式から分かるよ

うに構造ダメージが起こっていない場合には、ダイヤモンドの Bragg反射強度の減衰
の割合は、111反射と 220反射で等しくなる。一方で、構造ダメージが存在する場合
には 111反射と 220反射の反射強度の減衰の割合は異なる。そのため、ダイヤモンド
を試料として用いた場合には、Bragg反射の減衰の程度を 111反射と 220反射で比較
することによって試料への構造ダメージの有無を明らかにすることが出来る。

6.3.2 実験配置と実験手順

実験配置の概略図を Fig. 6. 5に示す。SACLAのダブルパルス発振モードによってシ
ケインよりも上流側のアンジュレータで光子エネルギー 6.1 keV (波長: 2.03 Å)のポン
プ光を発振させ、下流側のアンジュレータで光子エネルギー 5.9 keV(波長: 2.10 Å)の
プローブ光を発振させた (Fig. 6. 5 (a))。ダブルパルスの時間間隔をシケインでの磁場
の強さを制御することで 0.3 fsから 80 fsまで変化させて、それぞれの条件でポンププ
ローブ実験を行った (時間間隔: 0.3, 0.5, 0.7, 1.5, 3, 6, 10, 20, 40, 60, 80 fs)。時間間隔
の精度は、ショットごとの電子ビームエネルギーやシケインにおける磁場の揺らぎに
よってきまっており、0.1 fs以下である。また、ポンプ光・プローブ光のパルス幅は
シケインを利用した電子ビームの自己相関計測 [144]から約 5 fsと見積もられており、
この値はXFELのシングルショットスペクトルを利用したパルス幅評価の結果 [77]と
よく一致している。
発振したダブルパルスを SACLAの 2段集光システム [140]によって SACLAの第 5

実験ハッチ (EH5)において半値全幅 130 nm (水平)×200 nm(垂直)のサイズに集光し、
集光点に置いたダイヤモンド薄膜からの水平方向への 111および 220面からの Bragg

反射を 2つのシングルタイプのMPCCD検出器 [70]によって測定した (Fig. 6. 5 (b))。
このとき集光点から検出器までの距離は 111反射は 205 mm、220反射は 260 mmで
あった。ポンプ光とプローブ光の波長の違いによって Bragg角が異なるため、この実
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Schematic illustration of the X-ray–X-ray pump–probe experiment.
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験ではポンプ光とプローブ光のBragg反射強度を分離して測定することができる。1度
のダブルパルス照射でダイヤモンド薄膜に数 µm程度の穴が開く様子が観測されたた
め、ショットごとに試料の新しい場所にX線が照射されるように試料を動かしながら
各ダブルパルスの時間間隔の実験条件で各々12000ショット程度の散乱像を測定した。
また、ポンプ光とプローブ光のショット毎の強度を評価するために、集光点から 5.5

m下流に試料と同じダイヤモンド薄膜とMPCCDからなるスペクトロメータを設置し
た。このスペクトロメータでは、試料からの透過光をダイヤモンドに照射してポンプ
光・プローブ光による 111反射を測定し、それぞれの光由来の積分反射強度を求める。
この積分強度を EH5の透過型強度計測計（ビームモニター）の出力と対応させるこ
とで、ポンプ光・プローブ光の集光点におけるパルスエネルギーをショット毎に決定
した。

6.4 結果と考察
6.4.1 各ショットのX線強度の評価

解析の第一段階として集光点の下流においたスペクトロメータメータ（Fig. 6. 6 (a))

によって、各ショットのポンプ光・プローブ光のX線強度を評価した。Fig. 6. 6 (b)にシ
ングルショットでのMPCCD画像の例を示す。画像の長手方向は散乱角の大きさ（ピ
クセルインデックスが大きくなるにつれて散乱角が大きくなる）に対応しており、短
手方向は実験配置における水平方向に対応している。この 2次元画像を縦方向に足し
合わせた後に縦方向のピクセルの数 (512)で規格化すると Fig. 6. 6 (c)の赤点で示した
ようなラインプロファイルが得られた。プロファイルにおける 2つのピークはそれぞ
れポンプ光・プローブ光に由来したBragg反射である。この図においてピクセルが 900

から 1000の領域は強度が弱くなっている様子が見られるが、これはダイヤモンドを
保持しているホルダーがこの方向に散乱される X線を遮っていることによるもので
ある。
ポンプ光・プローブ光の Bragg反射の積分回折強度は、このラインプロファイルを

2つのローレンツ関数とベースラインの和:

L(i) =
I0(pump)

πγpump

[
1 +

(
i−ipump
γpump

)2
] +

I0(probe)

πγprobe

[
1 +

(
i−iprobe
γprobe

)2
] + B (6.3)
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Figure 6. 6

(a) A photograph of the spectrometer located downstream of the focal point. (b) Typical

single-shot MPCCD image. (c) Line profile of (b) and its fitted result by eq. (6.3).
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でフィッティングすることによって求めた。ここで、iはピクセルインデックス、Lは
各ピクセル位置における X線強度（Fig. 6. 6 (c)の縦軸）、Bはベースライン、ipump

(iprobe), I0(pump) (I0(probe)), γpump (γprobe)はそれぞれポンプ光 (プローブ光)の Bragg

反射ピーク位置に対応したピクセル、積分強度、ピーク幅を表している。Bragg反射
の近傍 (Fig. 6. 6 (c)のピクセルインデックスが 300から 700の範囲)のラインプロファ
イルを式 (6.3)でフィッティングした結果、Fig. 6. 6 (c)の青線で示すような実験データ
をよく再現できるフィッティング曲線が得られた。
次に、それぞれのダブルパルスにおける I0(pump), I0(probe)と EH5のビームモニ

ターの測定結果を利用して積分回折強度からパルスエネルギーへの変換係数を求めた。
このビームモニターは、透過型ダイヤモンドの後方散乱強度をフォトダイオードによっ
て測定するもので、ショット毎にフォトダイオードの電荷量 Qを出力する。SACLA

の通常運転の場合（単色の XFELが発振する場合）、フォトダイオードの電荷量 Qと
XFELのパルスエネルギー Eの間には比例関係 E = RQが成り立つ。比例定数 Rはポ
ンプ光の光子エネルギー (6.1 keV)では Rpump = 7.2 ×104 J/C、プローブ光の光子エネ
ルギー (5.9 keV)では Rprobe = 6.4 ×104 J/Cである。2色のダブルパルスがビームモニ
ターに入射した場合、フォトダイオードの電荷量 Qはポンプ光およびプローブ光によ
る電荷量 Qpump,Qprobeの和となる。また、それぞれの電荷量は I0(pump), I0(probe)に
比例するので、Qは比例定数Cpump, Cprobeを介して

Q = CpumpI0(pump) +CprobeI0(probe) (6.4)

と表すことができる。各ダブルパルス毎に測定した Q, I0(pump), I0(probe)をこの関
係式でフィッティングすることによって電荷量と積分回折強度の間の比例定数 Cpump,

Cprobe を求めた。さらに、この比例定数をそれぞれ Rpump, Rprobe で乗じることによっ
て、ポンプ光（プローブ光）の積分回折強度からポンプ光（プローブ光）のパルスエ
ネルギーへの変換係数を決定した。
この変換係数を利用して求めた、ダブルパルスの各時間間隔条件でのポンプ光とプ

ローブ光のパルスエネルギーについてのヒストグラムを Fig. 6. 7に示す。それぞれの
図でショット数の合計は 12000である。各時間間隔条件でのポンプ光とプローブ光のパ
ルスエネルギーのヒストグラムは、ほとんど同一のものになった。このことは、磁場
シケインにおいて電子ビームの時間構造の変化やエミッタンスの増加などといった電
子ビームの質の劣化が起こっていないことを意味している。また、ポンプ光とプロー
ブ光のショットごとの強度の揺らぎが非常に大きいことが分かった。単色の XFELを
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Figure 6. 7

Histograms of the pump and the probe pulse energies for different time delays.

発振する通常の SACLAの運転モードでは、パルスエネルギーの変動係数 (標準偏差
を算術平均で割ったもの)はおよそ 10%程度である。一方で、ヒストグラムから分か
るようにダブルパルス発振モードにおけるポンプ光・プローブ光のパルスエネルギー
の変動係数は 10%よりも明らかに大きい (ポンプ光・プローブ光の変動係数はそれぞ
れ 25%、30%程度)。この理由はダブルパルス発振モードでは発振に寄与するアンジュ
レータの台数が少ないために、XFEL増幅が飽和に達しておらず、電子ビームのパル
ス毎の時間構造の微妙な違いが出力に大きく影響を与えるためであると考えられる。

6.4.2 ダブルパルスの時間間隔を変えた際の散乱像の変化

6.4.1の手順によってスペクトロメータから各ダブルパルスにおけるポンプ光・プ
ローブ光のパルスエネルギーが評価できるようになった。ところで、XFELのダメー
ジ過程においてダメージの大小を左右するのは XFELのパルスエネルギーではなく、
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エネルギー密度、すなわちフルーエンスである。そこで以下では、ポンプ光・プロー
ブ光の強さを表す尺度として、それぞれの光のパルスエネルギーを集光サイズで割る
ことで算出したフルーエンスを用いることにする。
特定のフルーエンスを持つポンプ光・プローブ光が試料に照射されたときにダブル

パルスの時間間隔によって集光点においたダイヤモンドからの 111および 220反射の
散乱強度がどのように変わるのかを見ていこう。Fig. 6. 8はポンプ光・プローブ光の
フルーエンスがそれぞれ (3.1 ± 0.2) × 104 J cm−2, (6.9 ± 1.1) × 104 J cm−2 の範囲に含
まれるダブルパルスについて、その 111および 220反射の散乱像を平均したものであ
る。両方の反射の散乱像において画像の縦方向が散乱角の大きさに対応しており (画
像の上方向が散乱角が大きくなる向き)、横方向が実験配置における垂直方向に対応し
ている。いずれの反射においても、ダブルパルスの時間間隔が大きくなるにつれてプ
ローブ光の反射強度が小さくなっていることがこれらの画像から分かる。このことは
ポンプ光照射によって誘起されたダメージがフェムト秒の時間スケールで進行してい
くことの明確な証拠である。

6.4.3 X線ダメージの時間発展過程の定量評価

次に、ダブルパルスの時間間隔を変えた際のプローブ光の散乱強度の変化を調べる
ことで、X線ダメージの時間発展過程の評価を行なった。まず、特定のフルーエンスの
ダブルパルスについて平均散乱像を計算した。そして、その 1次元化した散乱強度を
以下のようにして算出した。まず、散乱像の各ピクセルの散乱強度を実験配置によっ
て決まる偏光因子で割ることで、X線の偏光方向に起因する散乱強度の減少を補正し
た。そして、散乱像の短手方向 (実験における垂直方向)の散乱強度を平均することで
1次元の散乱強度プロファイルを求めた。Fig. 6. 9は、Fig. 6. 8の散乱像それぞれを 1

次元化したものである。参考のために、各ピクセルに対応する散乱角 2θも合わせて示
している。111, 220のどちらの反射についても、ダブルパルスの時間間隔が異なって
いてもポンプ光によるブラッグ反射強度はほとんど変わらない。一方で、プローブ光
の反射強度は 6.4.2で述べたとおり、ダブルパルスの時間間隔が大きくなるにつれて
小さくなる。1次元の散乱強度プロファイルは、散乱角に依存しないフラットなベー
スラインにポンプ光・プローブ光の Bragg反射由来のピークが加わった形状をしてい
る。そこで、これらの 1次元強度プロファイルを 2つのローレンツ関数とベースライ
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Scattering images of the diamond 111 and 220 reflections at time intervals between the

pump and the probe pulses of 0.3 fs, 0.6 fs, 50 fs, and 80 fs, which are averaged over

multiple shots with specific fluences of the pump [(3.1 ± 0.2) × 104 J cm−2 ] and the

probe [(6.9± 1.1)× 104 J cm−2 ] pulses.
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ンの和で表される関数:

L(i) =
Ipump

πγpump

[
1 +

(
i−ipump
γpump

)] +
Iprobe

πγprobe

[
1 +

(
i−iprobe
γprobe

)] + B (6.5)

でフィッティングすることで、111および 220反射のポンプ光・プローブ光の積分回
折強度を求めた。ここで、iはピクセルインデックス、Lは各ピクセル位置におけるX

線強度、Bはベースライン、ipump (iprobe), Ipump (Iprobe), γpump (γprobe)はそれぞれポンプ
光 (プローブ光)の Bragg反射ピーク位置に対応したピクセル、積分強度、ピーク幅を
表している。
各ダブルパルスの時間間隔条件でのプローブ光の散乱強度を定量的に比較するため

には、サンプルの厚みの不均一性や入射光のポンプ光・プローブ光の強度の違いを補
正する必要がある。そこで、これらの要素を補正したプローブ光の 111, 220反射強度
I111, I220を次の定義式によって計算した:

I111 =
Iprobe(111)/I0(probe)
Ipump(111)/I0(pump)

, (6.6)

I220 =
Iprobe(220)/I0(probe)
Ipump(220)/I0(pump)

. (6.7)

ここで I0(pump) (I0(probe))は試料下流のスペクトロメータにおけるポンプ光 (プロー
ブ光)の積分強度の平均値、, Ipump(111), Ipump(220) (Iprobe(111), Iprobe(220))は、式 (6.5)

によって求めた試料からのポンプ光 (プローブ光)の 111反射, 220反射の積分強度で
ある。式 (6.6)や (6.7)の分母はサンプルの厚みを補正する項である。
次に、様々なポンプ光・プローブ光のフルーエンス条件のもとで、補正後のプロー

ブ光の 111, 220反射強度 I111, I220のポンプ光照射後の時間変化を評価した。例として
Fig. 6. 10に、ポンプ光のフルーエンスが (a) (2.3±0.2)×104 J cm−2, (b) (2.7±0.2)×104

J cm−2, (c) (3.1 ± 0.2) × 104 J cm−2、プローブ光のフルーエンスが (6.9 ± 0.5) × 104 J

cm−2の範囲に含まれるダブルパルスについてのプローブ光の 111, 220反射強度の時
間変化を示す。ただし、これらの図において、プローブ光の 111, 220反射強度はダブ
ルパルスの時間間隔が短い 4条件 (0.3, 0.5, 0.7, 1.5 fs)の場合の平均値 (Iave111, Iave220)

で規格化している。Fig. 6. 10 (a)-(c)の 3つの図すべてにおいて、プローブ光の 220反
射強度は 111反射強度と比較して、大きく減衰する傾向がある。
前述のとおり、ダイヤモンド中の炭素原子の位置が変わらず、その電子構造が変わっ

ている場合には 111反射と 220反射の減衰の割合は等しくなる。そのため、Fig. 6. 10

の結果はポンプ光の照射後に炭素原子の変位が起こっていることを意味している。
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Intensity profiles of the 111 and 220 reflections calculated by horizontally integrating the

detector signal of Fig. 6. 8 after compensating the effect of XFEL polarization on the diffrac-

tion intensities.
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Figure 6. 10

Dependence of the probe diffraction intensities of the 111 and 220 reflection on the time

delay for specific fluences of the pump [(a) (2.3± 0.2)× 104 J cm−2, (b) (2.7± 0.2)×
104 J cm−2, and (c) (3.1± 0.2)× 104 J cm−2 ] and the probe [(6.9± 0.5)× 104 J cm−2]

pulses.
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炭素原子の内殻イオン化がプローブ光の散乱強度に与える影響

ここまでで、ポンプ光の照射後に炭素原子の変位が起こることが明らかになったが、
ポンプ光による光電吸収やその後の電子雪崩による炭素原子のイオン化もプローブ光
反射強度の減衰に寄与している可能性がある。ここでは、ポンプ光が引き起こす炭素
原子のイオン化がプローブ光の散乱強度がどの程度影響を与え得るかについて考える。
今回の実験条件であるフルーエンスが 3×104 J cm−2のポンプ光がダイヤモンドに照

射されると、炭素原子のうち 0.7%が光電吸収によって内殻のイオン化が起こり [142]、
同時にポンプ光とほとんど同じエネルギー (6 keV程度)を持つ光電子が放出される。
この光電子が周りの束縛電子と衝突し、電子を原子から剥ぎ取ること (電子-電子衝突)

によって原子のイオン化が進行する。この電子-電子衝突によって 6 keVの光電子は
徐々にエネルギーを失っていく。シミュレーションによると、光電子は放出後 1 fs程
度で炭素原子の K 殻の束縛エネルギー (273 eV)よりも小さくなり、内殻電子をイオ
ン化出来なくなる [145]。また、同じシミュレーションによって、光電子の放出後 1 fs

までに 1つの光電子当たり約 30個の束縛電子が原子から剥ぎ取られると計算されて
いる。エネルギーが 273 eVから 6 keVの範囲にある電子については、どの電子エネ
ルギーにおいても電子と炭素原子の K殻との衝突イオン化断面積は L殻とのそれと比
較して 1%以下である [146]。そのため、1つの光電子が剥ぎ取ることが出来る炭素原
子の K殻電子は高々0.3個である。よって、全炭素原子のうち電子-電子衝突によって
内殻がイオン化されたものの割合は 0.2%以下である。光電吸収による内殻イオン化と
合わせても、ポンプ光照射中および照射後において全炭素原子のうち内殻空孔を持つ
ものの割合は最大でも 1%と見積もられる。これは、プローブ光の散乱強度が 1%程度
減少することに対応しているが、今回の実験におけるポンプ光照射後のプローブ光の
散乱強度の減少の度合いと比較すると無視できるほど小さい。そのため、プローブ光
の散乱強度の減少はポンプ光が引き起こす構造へのダメージ (原子変位)によるもので
あり、ポンプ光による電子系へのダメージは無視できると考えることができる。

Debye-Waller modelによる原子変位の評価

次に、Debye-Wallerモデル [147]によってプローブ光の Bragg反射強度からポンプ
光照射後のダイヤモンドの原子変位の時間変化を評価した。このモデルは各原子が結
晶格子点を中心とした原子変位をしており、尚且つ各原子の変位量は相関を持たない
ことを仮定したものである。この場合、Bragg面に垂直な方向の原子変位の二乗平均平
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方根 (root mean square; rms)をσとすると、Bragg反射強度は exp
(
−q2σ2

)
に比例する。

今回の実験では、ダブルパルスの時間間隔が短い場合 (0.3, 0.5, 0.7, 1.5 fs)にはプローブ
光の散乱強度はほとんど変わらない。そこで、ダブルパルスの時間間隔が短い場合、原
子変位の rmsは室温におけるダイヤモンドの原子変位の rmsであるσ0 = 0.043 Å [148]

と等しいと仮定した。この過程の下では、各時間間隔条件における I111, I220とそれぞ
れの反射面に垂直な方向の原子変位の rms, σ111, σ220,との間に

I111/Iave111 =
exp

(
−q2

111σ
2
111

)

exp
(
−q2

111σ
2
0

) , I220/Iave220 =
exp

(
−q2

220σ
2
220

)

exp
(
−q2

220σ
2
0

) (6.8)

なる関係が成り立つ。ここで、q111 = 3.1 Å−1, q220 = 5.0 Å−1はそれぞれ 111, 220反射
に対応した散乱ベクトルである。
この関係を用いてポンプ光のフルーエンスが、(2.3±0.2)×104 J cm−2, (2.7±0.2)×104 J

cm−2, (3.1±0.2)×104 J cm−2の範囲に含まれる 3条件についてポンプ光照射後の原子変
位の時間変化を求めた。その結果をFig. 6. 11に示す。ただし、この原子変位は、それぞ
れのポンプ光のフルーエンス条件においてプローブ光のフルーエンスが (5.9±0.5)×104

J cm−2, (6.9± 0.5)× 104 J cm−2, (7.9± 0.5)× 104 J cm−2の 3つの範囲に含まれた場合の
原子変位の平均値として求めたものである。ポンプ光照射後 20 fs程度までは、X線
ダメージによる原子変位の増加は顕在化していない。一方で、ポンプ光照射後 20 fs

以降に原子変位が増加していく様子が観測された。この結果は、高強度X線による物
質へのダメージの時間発展を定量的に測定した初めての研究例である。興味深いこと
に、111反射に垂直な方向の原子変位と 220反射に垂直な方向の原子変位の大きさが
異なるという傾向が見られた。この理由としては、各原子は独立に変位しているわけ
ではなく原子間の相関が無視できないこと (いわゆる第 2種の乱れ [149])などが挙げ
られる。しかし、実験で観測された原子変位の異方性のメカニズムを今回の実験のみ
から明らかにすることは難しい。今後、高次の Bragg反射についてのX線ポンプ・X

線プローブの実験を行うことや、ポンプ光のエネルギーを変えた際のX線ダメージの
振る舞いを観測することによってX線ダメージ過程の詳細な理解が進むことが期待さ
れる。

6.4.4 高強度X線による構造解析についての考察

高強度 X線を利用した構造解析では、パルスの時間幅の中で原子位置の変位が起
こらないようにする必要がある。最後に、現在のXFELのパルス幅の条件下で、原子
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Temporal changes of the atomic displacement in diamond after irradiation of the probe

pulses. The atomic displacements of carbon atoms in diamond are estimated using a simple

Debye-Waller model. The atomic displacement of carbon atoms in diamond in the undam-

aged state (σ0= 0.043 Å) is also shown for the comparison.
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変位無しの散乱測定が可能なXFELのフルーエンスについて考えてみる。今回の実験
では、フルーエンス 3 × 104 J cm−2 のポンプ光が試料に照射されてから 20 fs程度の
間、原子位置の変位が顕在化しないことが分かった。一方で、分子動力学法 (Molecular

Dynamics; MD)を用いたシミュレーション研究によると、X線照射による原子移動距
離はフルーエンスの 1/2乗に比例するという結果が得られている [147, 150]。現在の
XFELのパルス幅は数 fs程度であるため、今回の実験のフルーエンスよりも 2桁程度
大きなフルーエンス (106 J cm−2から 107 J cm−2程度)の光が試料に照射されてもパル
ス幅の中での原子変位は起こらないと考えられる。光子エネルギー 6 keVにおける 107

J cm−2のフルーエンスは光子密度に直すと、106 photons Å−2である。
シミュレーションによると、分子量 500 kDaの蛋白質 1分子に光子エネルギー 12

keV、光子密度 106 photons Å−2のXFELが照射された場合、分子の向きが分かってい
ない場合でもその散乱像から分子の方位を決定することが出来る [118]。実験の結果
から推測された光子密度の上限値は、分子方位を決定するための光子密度の条件を満
たす。分子方位が散乱像から決定できれば、多数の散乱像を測定して各分子方位に対
応した散乱像をそれぞれ足し合わせることによって、原子分解能で分子構造を決定す
ることが出来る。そのため間接的ではあるが、実験結果はXFELを利用した原子分解
能の X線１分子構造解析の可能性を支持している。

6.5 結論と今後の展望
XFELによるフェムト秒の時間スケールにおける試料へのダメージ過程を明らかに

するために、SACLAの 2色ダブルパルス発振技術とX線ミラーを組み合わせた X線
ポンプ・X線プローブ法という方法を提案・開発した。この方法では、ダブルパルスそ
れぞれを試料にダメージを与えるポンプ光、X線ダメージの時間発展を調べるプロー
ブ光として用いる。そして、ダブルパルスの時間間隔を変えながらプローブ光を用い
て試料からの信号を測定することで、X線ダメージの時間発展を計測する。
この方法を用いてダイヤモンドを試料としたデモンストレーション実験を行った。

その結果、プローブ光による Bragg反射強度がポンプ光照射後 20 fsまではほとんど
変わらず、20 fs以降に強度が減衰していく様子が観測された。このことは今回の実験
条件では、ポンプ光照射後 20 fsまでは構造への X線ダメージ（原子位置の変位）が
顕在化しないことを意味している。この実験結果は、フェムト秒の時間スケールにお
いてX線ダメージが進行する様子を捉えた初めての実験結果である。さらに、実験結
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果をシミュレーションから予測されているX線フルーエンスと原子位置の変位量との
間に成り立つスケーリング則と合わせることによって、蛋白質 1分子構造解析が可能
であることが示唆された。
最後にX線ポンプ・X線プローブ法に関する今後の展望について述べる。本研究の次

の応用先として考えられるのは、電子系へのX線ダメージ過程の観測である。電子系
へのX線ダメージは、今回の実験と比較して更なる高強度のXFELを使う場合や、特
定の原子の吸収端付近で実験を行う場合において無視できない。電子系へのダメージに
よって各原子がイオン化されると、その原子形状因子が大きく変化する [105,151,152]。
さらに、電離した自由電子によるX線の散乱は、試料からの散乱に一様なバックグラ
ウンドを加算するため、試料の構造情報を含んだ散乱信号が埋もれてしまう可能性が
ある。そのため、フェムト秒の時間スケールにおける (i)電離イオンの価数と割合の
時間変化、(ii)電子雪崩によって起こる自由電子数の増加の様子、を理解することは
XFELを利用した計測学を発展するために重要な研究課題と言える。

(i)を測定するためには、プローブ光を利用した発光分光が有効な手段である。イ
オン化した原子においては、原子核の電荷の遮蔽効果が弱まるために、電子の束縛エ
ネルギーが大きくなる。その結果、プローブ光によって内殻電子を励起した後の緩和
過程において放出される発光 X線の光子エネルギーは、イオンの状態によって異な
る。そのため、発光スペクトルの測定から生成された電離イオンについての情報を得
ることが出来る。実際に、パルス幅の長い (80 fs)軟 X線の FELをアルミニウムに照
射した際に、イオンの状態に応じて様々な波長の光が放出されることが報告されてい
る [153]。(ii)の測定には、プラズマ診断の分野でX線トムソン散乱法と呼ばれている
手法 [154–156]が有効である。この方法では、自由電子によって散乱されたプローブ
光のスペクトル広がりを計測する。それぞれの自由電子は、その速度に応じてエネル
ギーをシフトした散乱X線を放出する。そのため散乱X線のスペクトルを計測するこ
とで、生成された自由電子の密度やその速度分布が分かる。
フェムト秒のX線ダメージ過程の理解は、XFELを利用する計測のデザインや妥当

性に関わる根本的な研究課題である。X線ポンプ・X線プローブ法は、XFELによる
物質の “破壊の物理”の解明に大きく貢献し得る。この手法によって信頼できる実験結
果を測定し、理論にフィードバックすることによって高強度X線科学の進展が期待で
きる。
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本研究では、X線自由電子レーザーから放出される X線や X線を発生させている
電子ビームの特性、さらに XFELと物質との相互作用を精確に理解するために、3つ
の新しい計測技術の開発および SACLAにおける実証実験を行なった。本章では研究
で得られた結論について述べる。
まず、第 1の計測法としてXFELの特徴である高い空間コヒーレンスを測定するた

めの “拡張型ヤングの実験”を考案した。この方法では、元々のヤングの実験で用いら
れているダブルスリットの代わりに大きさの異なる大小 2つの球状粒子からの散乱波
干渉の様子を測定する。そして、干渉縞の visibilityを各散乱角ごとに求め、その最大
値から 2つの粒子位置のXFELに対応した空間コヒーレンス度を決定する。この方法
は 2粒子位置におけるX線強度の情報なしに空間コヒーレンス度を決定することが出
来るため、ショットごとにX線強度の空間分布が異なるXFELの光の空間コヒーレン
ス評価が可能になる。
以上の原理に基づいて SACLAからの光子エネルギー 6 keVの空間コヒーレンス評

価を行なった。XFELをミラー光学系によって半値幅 1.8 µm (水平)× 1.3 µm (垂直)の
サイズに集光し、集光点に粒子半径 50 nmと 75 nmの 2種類の球状金粒子を含むコロ
イド溶液を導入した。ショットごとに測定した散乱像をフーリエ変換することで 2粒
子からの散乱像を抽出し、それぞれについて散乱角ごとの visibilityを解析することに
よって、XFELビームの 2点間の位置の関数として空間コヒーレンス度を決定した。そ
して、実験から得られた空間コヒーレンス度の粒子間距離依存性を 2次元ガウス関数
でフィッティングすることによって、空間コヒーレンス長を 1.7± 0.2 µm (水平)および
1.3±0.1 µm (垂直)と評価した。この結果からXFELの集光ビームサイズと空間コヒー
レンス長がほとんど等しく、XFELがビーム全体に渡って可干渉であることが明らか
になった。さらに、空間コヒーレンス長と集光XFELのビームサイズの比が水平・垂
直方向でほとんど等しいことが明らかになった。非集光のXFELは等方的なビームプ
ロファイルを持つため、実験の結果は非集光のXFELがビーム光軸に垂直な平面にお
いて等方的な空間コヒーレンス特性をもっていることを示唆している。最後に、ビー
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ムサイズと実験で測定された空間コヒーレンス長を用いてXFELの空間モード数を評
価した。その結果、SACLAからの 6 keVのXFELの空間モードの数 Mが M = 1.8と
見積もられた。空間モードの数が明らかに 1よりも大きいことから、SACLAからの
XFELにおいて高次の空間モードが X線強度に寄与していることが明らかになった。
以上の結果は、XFELにおける初めての定量的な空間コヒーレンス度の測定結果であ
る。本研究で開発した拡張型ヤングの実験はXFELの質を評価する新しいものさしで
ある。
次に、第 2の計測法として電子バンチの時間構造を評価するための “X線強度干渉

法”を考案した。X線強度干渉法では、電子バンチがアンジュレータ 1台を通過した
際の放射光を Si結晶によって分光して、パルス毎のX線強度の空間プロファイルを 2

次元検出器によって測定する。そして、積分強度相関関数によって異なる位置のX線
の強度干渉の程度を評価する。様々な分光結晶を用いてコヒーレンス時間を変えた時
の積分強度相関関数を測定することによって、電子バンチの時間構造情報を得ること
ができる。
この方法を用いて SACLAにおいて光子エネルギー 10.5 keVの XFELを発振させ

ている電子バンチの時間構造評価を行なった。10.5 keVの XFELを発振させている
SACLAの運転条件から、最上流のアンジュレータ 1台だけを残して残りのアンジュ
レータのギャップを開いた状態で電子バンチからX線パルスを放射させた。そして二
結晶分光器によって 10.5 keV付近のエネルギーの光を切り出し、さらに Siの平板結晶
によって X線パルスを分光した後に、X線強度プロファイルをパルス毎に測定した。
様々な Siの平板結晶を用いた場合において、アンジュレータの光軸上の放射に対応す
る X線強度と軸外放射光の X線強度との間の強度干渉の程度を積分強度相関関数に
よって評価した。RFデフレクターの結果をもとに電子バンチの時間構造が 2つのガウ
ス関数の和として表されると仮定して、強度干渉実験によって得られた積分強度相関
関数のコヒーレンス時間依存性をフィッティングすることで電子バンチの時間構造を求
めた。その結果、SACLAにおける電子バンチの電流値が半値全幅 8 fs程度、ピーク電
流値が 20 kAという鋭いピーク状の時間構造を持っていることが明らかになった。さ
らに、この電子バンチの電流値をXFELのゲイン長の測定結果と合わせることによっ
て、XFELを発振させている部分の電子バンチの規格化エミッタンスが 1.1 mm· mrad

と見積もられた。この値は、電子銃から放出された直後の電子バンチの規格化エミッ
タンスよりも大きく、電子バンチの加速および圧縮の過程においてエミッタンスの劣
化が起こっていることが明らかになった。
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最後に、第 3の計測法として XFELによる試料へのダメージ過程を捉える “フェム
ト秒 X線ポンプ・X線プローブ法”を考案した。この方法では、まず、SACLAのア
ンジュレータ列を上下流 2つのセクションに分けて、それぞれのセクションで独立に
XFELを発振させる。そして、シケインで電子ビームを迂回させることで、上流から
発振したXFELと下流から発振したXFELの間に時間差をつける。更に上流と下流の
アンジュレータの K 値を異なった値にすることで上下流のセクションで異なった波
長のXFELを発振させる。このようにして発振させたダブルパルスをそれぞれ、試料
にダメージを与える光（ポンプ光）、および X線ダメージの時間発展を調べる光（プ
ローブ光）として用いる。そしてダブルパルスの時間間隔を変えながら、プローブ光
によって試料の状態を調べることで X線ダメージの進行の様子を捉える。
この方法のデモンストレーション実験として、ダイヤモンドにおけるX線ダメージ

過程を調べた。ポンプ光として 6.1 keV、プローブ光として 5.9 keVの光子エネルギー
の XFELを用いて、それらを SACLAの 2段集光システムを利用することで半値全幅
130 nm (水平) × 200 nm (垂直)のサイズに集光した。そして集光点にダイヤモンドの
多結晶薄膜を設置して、ショットごとに照射位置を変えながらダイヤモンドからの 111

および 220反射を測定した。ダブルパルスの時間間隔を 0.3 fsから 80 fsまで変化させ
ながら Bragg反射強度を測定した結果、ポンプ光照射後 20 fs以降からダイヤモンド
を構成している炭素原子の原子変位が増加してゆく様子を捉えることに成功した。こ
れは、XFELが引き起こすダメージ過程の時間発展を捉えた初めての結果である。さ
らに、この実験の結果をシミュレーションから予測されているX線フルーエンスと原
子位置の変位量との間に成り立つスケーリング則と合わせることによって、蛋白質 1

分子構造解析が可能であることが示唆された。フェムト秒のX線ダメージ過程の理解
は、XFELを利用する計測のデザインや妥当性に関わる根本的な研究課題である。X

線ポンプ・X線プローブ法は、XFELによる物質の “破壊の物理”の解明に大きく貢献
し得る。この手法によって信頼できる実験結果を測定し、理論にフィードバックする
ことによって高強度 X線科学の進展が期待できる。
本研究で開発した以上の 3つの手法は、それぞれ計測が困難であった光源パラメータ

や物理現象を測定するもので、XFELの利用研究や加速器科学の発展に貢献し得る。ま
た、３つの方法とも簡単な原理に基づいた計測法である。現在世界では、複数のXFEL

の建設や計画が進んでおり、2020年頃までに多くの XFELが運転を開始する予定に
なっている。より先の未来について考えてみると、プラズマ加速技術 [157–159]の発
展によって電子加速器がコンパクトになったり、高次高調波発生技術 [160–163]が X
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線領域に達することで、実験室レベルの空間でX線レーザーが実現することも決して
夢物語ではないだろう。本研究で開発した 3つの手法やその発展版が、これから本格
化するであろう 21世紀の X線レーザーの時代において利活用され、X線科学の発展
に貢献することを期待したい。
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