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研究成果の概要（和文）： 

 X 線領域での非線形光学現象である X 線から光学領域へのパラメトリック下方変換を理論

的・実験的に研究した。共鳴現象を利用して、パラメトリック下方変換が光学的なファノ効果

として観測されることを示し、２次の非線形感受率を実験的に求める式を導き出した。また、

２次の非線形感受率が光学領域の局所光学応答を反映していることを理論的に示し、ダイヤモ

ンドを用いて 203Åでの光学応答を 0.54Å分解能で可視化することに成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 We investigate both theoretically and experimentally parametric down-conversion (PDC) 
of x-rays into optical region, which is one of nonlinear optical processes in the x-ray region. 
We find that x-ray PDC is observed as the optical Fano effect and a theory to deduce the 
second order nonlinear susceptibility from the Fano spectra. We also show that the second 
order nonlinear susceptibility includes the linear susceptibility at the optical frequency, 
and succeed in visualizing the local optical response at 203 Å with a resolution as fine as 
0.54 Å. 
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１．研究開始当初の背景 
 
 既に５０年以上の歴史を持つ可視光領域

の非線形光学は、様々な研究分野での利用はもち
ろんのこと光ファイバーを介した高速通信の根幹
をなすことで現代の高度情報化社会を支える程に



発展し、必要不可欠の科学技術となっている。
しかし硬Ｘ線（以下単にＸ線と記す）領域で
は全く状況が異なっていた。Ｘ線光学応答に
非線形性が存在することは40年以上前に指
摘されている[“Parametric Conversion of X 
rays”, I. Freund, and B. F. Levine, Phys. 
Rev. Lett. 23, 854 (1969).]。にもかかわ
らず過去に数例の観測報告があるのみで、Ｘ
線非線形光学は全く未開な領域であった。 
 数年後には日本、アメリカ、ドイツでＸ線
自由電子レーザーが建設され、世界中の研究
者は「近い将来、いよいよＸ線非線形光学が
可能となる」という期待を持っていた。当時
でも、可視光領域での非線形光学の発展を鑑
みれば、Ｘ線非線形光学の可能性は明らかで
あると考えられていた。なお、2011年現在、
日本とアメリカで既にＸ線自由電子レーザ
ーが稼動している。 
 このような当時の状況のため、Ｘ線非線形
光学に取り組んでいたのは我々のグループ
のみであったが、我々は既存の放射光光源を
用いて、１つのＸ線光子がＸ線と極端紫外の
２つの光子に分かれるパラメトリック下方
変 換 の 高 精 度 観 測 に 成 功 し て い た
[“Interference between Compton 
Scattering and X-ray Parametric 
Down-Conversion”, K. Tamasaku, and T. 
Ishikawa, Phys. Rev. Lett. 98, 244801 
(2007).]。さらに非線形過程が非弾性過程で
あるコンプトン散乱と干渉している可能性
を示す実験結果を得ていた。 
 
 
２．研究の目的 
 
 Ｘ線非線形光学が学術的にも応用上も重
要であると考えられる理由は、それが所謂非
線形光学の単なる短波長版でないからであ
る。すなわち、可視光領域での非線形性は、
非相対論的量子力学のハミルトニアン
H=p2/2m-epA/mc-e2A2/2mc2の(pA)の項に起因
する。例えば２次の非線形感受率は(pA)の３
次の項である。ところがＸ線の場合、可視光
領域では始めに無視される(A2)の項を含む
(pA)(A2)という形をとると考えられる。(A2)
の項が陽電子の生成消滅を含む相対論的な
項に起因することから、Ｘ線の非線形光学応
答は可視光領域とは異なる全く新しい非線
形プロセスによっていると考えられ、その全
容を解明しなければならない。 
 Ｘ線非線形光学の重要な特色の１つに、関
わる光子をＸ線より低エネルギーの全ての
波長領域—Ｘ線、軟Ｘ線、極端紫外、真空紫
外、紫外、可視、赤外—に自由に選ぶことが
出来る点が挙げられる。例えば３光子が関わ
る２次の非線形課程の場合、１つの光子はＸ
線より低いエネルギー全てを取り得る。この
結果、低エネルギーでの光学応答が非線形感

受率反映されるはずである。一方で元々Ｘ線を用
いているため、非線形感受率は微視的に定義され
なければならず、従ってÅ分解能を持つと考えら
れる。すなわちＸ線では線形感受率がÅ分解能で
の結晶構造解析を可能にしているのと同様に、長
波長領域での光学応答をＸ線の持つÅ分解能で観
察することが可能となると期待され、物質科学へ
の応用が可能である。 
 例えば極端紫外領域を選べば原子間の結合電荷
が関わるという予測がある[“Nonlinear X-ray 
Diffraction. Determination of Valence 
Electron Charge Distribution”, I. Freund, Chem. 
Phys. Lett. 15, 583 (1972).]。さらに紫外・可
視領域では微視的な誘電関数、つまり広い逆空間
で誘電関数を調べることが出来ると期待される
(“Optically Modulated X-ray Diffraction”, I. 
Freund and B. F. Levine, Phys. Rev. Lett. 25, 
1241 (1970).)。磁気応答は中性子非弾性散乱な
どにより広い逆空間で測定され、例えば高温超伝
導体ではk=(,)付近に特徴的な構造が見られる。
ところが低エネルギーでは波長が長いため電荷
応答は原点（点）付近しか見ることが出来ない。
Ｘ線パラメトリック変換がこの空白地帯を埋め
る可能性がある。これら40年近く前に提案された
応用の可能性は未だに検証すらされていない。 
 本研究の目的は、実験的・理論的な手法を用い
て、上記のようなX線非線形光学の学術的に重要な
物理的背景を明らかにし、同時に興味深い応用に
関する予測を検証することである。 
 
 
３．研究の方法 
 
 本研究では、Ｘ線（ポンプ光）からＸ線（シグ
ナル光）と真空紫外〜極端紫外領域（アイドラー
光）に分かれるＸ線パラメトリック下方変換（以
下Ｘ線 PDC）を対象とする。 
 まず、Ｘ線 PDC を効率良くかつ高精度で測定す
るための新しい回折計を設計・製作する。 
 この回折計を利用して、軽元素の内殻励起や価
電子帯−伝導帯励起による共鳴効果、偏光依存性な
どの様々な条件下でＸ線 PDC を系統的に測定し、
未知の干渉効果の物理的な背景を明らかにする。
さらに、非線形光学で最も重要な物理量である非
線形感受率を実験的に決定する方法を確立する。 
 その上で、様々な回折面（逆格子ベクトル）に
関して非線形感受率を実験的に求め、それらを用
いて非線形感受率の実空間像を再構成する。この
結果から非線形感受率の物理的な意味を解釈する。 
 
 
４．研究成果 
 
４−１．X線非線形光学用大型回折計の開発 
 先行する研究で得た知見を最大限活用して、X
線 PDC を効率良く測定するための専用の大型回折
計を開発した（図１）。特に、後に述べるファノ効
果を積極的に利用するために、散乱面が入射 X 線



と直交するように偏光配置を工夫した。また、
長尺ならが高剛性の検出器アームにより高
いエネルギー分解能と安定性を実現した。さ
らに、開発した回折計は様々な調整機構を持
つことにより、微弱な信号を見つけるための
効率的な調整が可能となっている。 

 
４−２．光学的ファノ効果 
 既に X線 PDC と非弾性散乱が干渉する可能
性を示す実験結果を得ていたが、その物理的
背景が不明であった。このため、最も重要な
物理量である非線形感受率を実験的に求め
ることが出来なかった。我々はこの干渉効果
を、量子力学的なファノ効果と仮定して理論
的な研究を進めた。そして、データ解析に必
要な物理描像として、光学的ファノ効果を導
き出した。「光学的」という修飾語をつけた
のは、離散準位が純粋に光のみの状態である
からである。これと並行して、様々な条件下
での実験データの蓄積を行った。その結果、
特にアイドラー光が内殻励起に共鳴すると
きに、干渉の様子が大きく変化することを発
見した（図２）。 

 この共鳴付近のデータを、我々が構築した
光学的ファンオ描像で解析すると、全てが矛
盾なく説明できることが判明した。まず、フ
ィッティングパラメータとして現れるアイ

ドラー光の寿命は、文献値と比較的良く一致した。
さらに、導出された２次の非線形感受率、|χ(2)

220|、
は半定量的に予想される値、〜10-19 esu、とオー
ダーが一致した。これらに加えて、|χ(2)

220|の内
殻共鳴付近での振る舞いは、共鳴項と非共鳴項の
和として、図３のように自然な形で説明可能なこ
とが判明した。 

図１．本研究で開発
した大型回折計の概
念図。偏光特性を生
かした配置で測定で
きるよう工夫されて
いる。また、長尺の
アームを搭載するこ
とで高エネルギー分
解能を達成してい
る。 

 以上により、我々の光学的ファノ描像が、X 線
PDC で見られる干渉効果を正しく取り扱い、これ
によって２次の非線形感受率を導き出せることが
示された。 
 さらに、炭素の K 吸収端(289 eV)で共鳴が起こ
ると、非線形感受率は１０倍以上に大きくなるこ
とが判明した（図３）。この幅の狭い共鳴は、内殻
励起子に起因すると考えられ、今後より高効率な
非線形光学材料を設計する上で重要な知見となる
と期待される。 

 
４−３．２次の非線形感受率の表式 
 これまでの研究と上記の成果により、X 線 PDC
が光学的ファノ効果として観測され、そこから２
次の非線形感受率を導き出せるようになった。残
された大きな問題は、「何が２次の非線形感受率と
決定しているのか？」という点である。 
 X 線領域の非線形感受率に関しては、３０年以
上前にいくつか理論的な考察がなされている。
我々はこれらをベースにして、より一般的な取り
扱いをすることで、２次の非線形感受率の具体的
な表式を導き出した。その結果、式(1)に示すよう
に、アイドラー光の周波数での線形感受率のフー
リエ係数が、２次の非線形感受率のフーリエ係数
で書き下せることが判明した。 

Q
(1) ( i) 

2mcs

e psi

Q
(2) ( p  s  i)        (1) 

ここで Q は逆格子ベクトル、θは偏光因子、添字
はそれぞれポンプ(p)、シグナル(s)、アイドラー
(i)を示す。X線の非線形感受率は、オングストロ
ームスケールの構造を持つ。従って、オングスト
ローム分解能でアイドラー光での線形感受率の構
造を明らかにできることが分かった。 

図２．アイドラー
のエネルギーが
炭素の K 吸収端
(289 eV)付近にあ
るときの Fano ス
ペクトル（非線形
回折のロッキン
グカーブ）。共鳴
の 近 傍 で 形 が
Fano 効果に特徴
的な変化を示す。

図３． ファノ効果により解析して得た２次の非線
形感受率のアイドラー光エネルギー依存性。炭素
の K 吸収端で共鳴的な増大が起こることが明らか
になった。 

 アイドラー光の波長は原子間距離に比べて非常
に長いので、通常は線形感受率の局所的な構造を
見ることは出来ない。逆空間で言い換えると、長



波長領域の光学応答は、運動量空間の原点
（Γ点）付近しか調べることが出来ない。一
方で、磁気応答は中性子非弾性散乱などによ
りブリルアンゾーン全域にわたって調べる
ことが出来る。オングストローム分解能で光
学応答を見ることが出来ないことは、光物性
研究での大きな制約と考えられてきた。しか
し、本研究によって、長波長領域の光学応答
をオングストローム分解能で解明すること
が原理的に可能であることが示された。 
 なお、「研究の目的」で引用した原子間の
結合電荷が見えるとう論文[Chem. Phys. 
Lett. 15, 583 (1972).]は、導出の過程で使
っている近似に問題があることが判明し成
立しないと考えられる。 
 
４−４．局所光学応答の可視化 
 ２次の非線形感受率に関する理論的研究
を実証するために、ダイヤモンドに関して、
Q=(111),(220),(311),(222),(400)での X 線
PDC を観測した。この時、アイドラー光のエ
ネルギーは、極端紫外領域の 60〜120 eV に
選んだ。測定したデータから、4-2 で確立さ
れた解析手法を利用して、２次の非線形感受
率のフーリエ係数、|χ(2)

Q|、を決定した。さ
らに、4-3 の成果を利用して、アイドラー光
のエネルギーでの感受率のフーリエ係数、|
χ(1)

Q|、を決定した。 
 しかし、ここで実験的に求めることが出来
るのは、絶対値のみで位相情報が欠落してい
る。そこで、位相の取りうる全ての組み合わ
せを使って、フーリエ合成を行い、χ(1)(r)
を求めた。これらを検討すると、ある位相の
組み合わせのみが、ダイヤモンドの電子密度
分布や極端紫外領域での光学応答と矛盾し
ないことが判明した。 

 こうして図４に示すように、60 eV でのダ
イヤモンドの局所的な光学応答を実験的に
決定することに成功した。このフーリエ合成
の分解能は、0.54Åに達した。これは、光学

応答を調べている波長、203Åの380分の1となり、
非常に高い分解能が実現できていることが分かる。
特に、回折限界による分解能の下限である半波長
102Åを遥かに超えて、微視的な情報が得られてい
る。線形過程を使う限り、このような情報を得る
ことは不可能である。 
 局所光学応答を詳しく見てみると、60 eV より
も深いところにある内殻電子は、極端紫外光と同
位相で動く一方で、束縛の緩い価電子は逆位相で
振動していることが実験的に明らかになった。こ
れら２つの内、価電子からの寄与の方が大きいた
め、全体としての光学応答は価電子によって支配
されていることが確認された。 
 
４−５．まとめと展望 
 本研究により、初めて実験的に X 線領域の非線
形感受率を求めることが可能となり、さらにそれ
が線形感受率を内包しているということが判明し
た。本研究で得られた一連の成果は、X 線領域で
の非線形光学において初めての系統的な知見であ
り、このフロンティアを開拓する大きな一歩であ
る。さらに、波長の限界を遥かに超えた微視的な
光学応答を調べられるという特徴は、特に物性物
理や材料科学の分野で今後大いに利用されると期
待される。 
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