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研究成果の概要（和文）：本研究は、磁気ボトル型電子エネルギー分析器を利用した電子エネルギー分光によっ
て、軟X線領域の多光子吸収過程についての理解を進展させることを目的とした。高開口率型のマイクロチャン
ネルプレートを検出器として新たに導入することにより、同時計測効率の大幅な向上を図った。電子検出効率を
高めた磁気ボトル型電子エネルギー分析器を用い、Kr原子の非線形イオン化過程の観測を行い、内殻軌道間遷移
が関与する多光子過程を見出した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to advance our understanding of multiphoton 
absorption processes in the soft X-ray region by electron energy spectroscopy using a magnetic 
bottle-type electron spectrometer. A new microchannel plate of a high aperture ratio was introduced 
into the spectrometer to significantly improve the efficiency of coincidence measurements. Using the
 magnetic-bottle electron energy analyzer with improved detection efficiency, we observed a 
nonlinear ionization process of Kr atoms in the soft-x ray region, in which a multiphoton process 
associated with core-to-core transitions.

研究分野：原子分子物理学

キーワード： 自由電子レーザー　同時計測
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研究成果の学術的意義や社会的意義
極紫外からX線域の自由電子レーザーの登場を契機として、短波長高強度レーザー場と物質との相互作用につい
ての新たな光科学のフロンティアが拓かれた。そこでは、生体分子イメージングや光スイッチ、高密度低温プラ
ズマなどへの応用も視野に入れ、非線形光学現象の理解が焦点となってきている。その基礎的な理解を深めるた
めには、最もシンプルな物質群である孤立系原子・分子の非線形光学応答が格好の対象となる。本研究では、ク
リプトン原子の軟X線領域の非線形イオン化過程について調査し、内殻軌道間遷移が関与する新しい多光子過程
を見出した。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
極紫外からX線域の自由電子レーザー（FEL）の登場を契機として、短波長高強度レーザー場と
物質との相互作用についての新たな光科学のフロンティアが拓かれた。そこでは、生体分子イメ
ージングや光スイッチ、高密度低温プラズマなどへの応用も視野に入れ、非線形光学現象の理解
が焦点となってきている。その基礎的な理解を深めるためには、最もシンプルな物質群である孤
立系原子・分子の非線形光学応答が格好の対象となる。これまでの原子・分子に対する研究によ
って、フェムト秒の FEL パルス中で起こる摂動的な多段階の光子吸収の描像で非線形光学応答
が解釈されることが分かってきた。この多光子吸収では、場合によっては内殻軌道の電子までを
も含む複数の電子が加担し、多重イオン化が極めて容易に起こる。そこでは、内殻空孔崩壊と拮
抗した光吸収や通常の線形吸収では現れない共鳴等が関与し、多彩なプロセスの競合が見られ
ると期待される。そのような FEL による多重イオン化のメカニズムに対して、高効率の電子捕集
技術を利用した磁気ボトル型の電子エネルギー分析技術を用いた電子分光は有力な手法の一つで
ある [PRL 105 (2010) 133001; PRL 107 (2011) 243003; Nat. Photonics 10 (2016) 102]。さ
らに、その磁気ボトル型電子エネルギー分析器を利用した多電子・イオン同時計測法によって、
個々の多重イオン化過程を分離し，その多光子吸収経路を明らかにできるようになってきた[PRL 
124 (2020) 193201]。 
 
２．研究の目的 
本研究は、磁気ボトル型電子エネルギー分析器を利用した電子エネルギー分光によって、軟X線
領域の多光子吸収過程についての理解を進展させることを目的とした。さらに、その電子エネル
ギー分光に光学レーザーの併用をした新たな実験スキームを構築することを視野に入れた装置
開発も企画した。光学レーザーによって中間生成する電子状態からの光イオン化を起こし、それ
によって放出される電子の運動エネルギーを観測することができれば、各光吸収経路に関わる
電子状態を直接的に決定できる。そのような多重イオン化メカニズムの理解をこれまでよりも格
段に深めることができる新規実験に対する装置・手法開発も本研究の目的とした。 
 
３．研究の方法 
磁気ボトル型電子エネルギー分析では、永久磁石とソレノイドコイルによりイオン化領域周
辺に形成された不均一磁場によって、光イオン化で放出された電子は全立体角にわたって捕集
される。そのため、磁気ボトル型電子エネルギー分析での電子検出効率は、検出器（マイクロチ
ャンネルプレート）の検出感度によってほぼ決定されることになる。マイクロチャンネルプレー
トの検出感度は検出面の細孔の開口率が上限となるが、通常のものでは開口率は 60％程度であ
る。本研究において、浜松ホトニクス社が開発した高開口率型のマイクロチャンネルプレートを
検出器として新たに導入することにより、同時計測効率の大幅な向上を図った。分子科学研究所
の放射光施設 UVSOR の軟 X線ビームライン BL4B において希ガスの多電子・イオン同時計測を実
施し、検出効率の向上を確認した。その電子検出効率を高めた磁気ボトル型電子エネルギー分析
に基づき、理化学研究所の FEL 施設 SACLA において共用されている軟 X線自由電子レーザーBL1
を利用した軟 X線域の多光子吸収過程の研究を行った。 
 
４．研究成果 
開口率 90％のマイクロチャンネルプレートを導入した磁気ボトル型電子エネルギー器を用い、
Xe 原子の 3d 内殻イオン化と後続する 4 重オージェ崩壊で放出される 3d 光電子、4 つのオージ
ェ電子、Xe5+イオンの 6重同時計測を行った。図
1 は 6 重同時計測によって得られた 4 重オージ
ェ崩壊の後段で放出される 2つのオージェ電子
のエネルギー相関である。検出効率の向上によ
り、このような高次の同時計測についても十分
な統計で計測可能であることが示された。この
測定によって見積もられる電子の検出効率は
70%程度、Xe5+イオンの検出効率は 80％程度であ
った。開口率 90％から期待される検出効率には
達していないものの、従来の検出器よりもより
効率的な同時計測を実施できることを確認でき
た。 
電子検出効率を高めた磁気ボトル型電子エネ
ルギー分析器を用い、Kr 原子の非線形イオン化
過程の観測を行った。光子エネルギー120eV の
軟 X 線 FEL を集光して Kr に照射した。光強度
が 1.2×1014 W/cm2程度のとき、4価までの Kr イ

 
図 1  6 重同時計測によって得られた Xe+ 
3d-1状態の４重オージェ崩壊の後段で放出
される２つのオージェ電子のエネルギー
相関図。 



オンの生成が観測された。このうち、3 価の Kr イオンとの同時計測で指標した電子スペクトル
を抽出したところ、Kr の 4p 光イオン化で生じる光電子ピークに加え、80 eV 付近に 1光子イオ
ン化では生成し得ないピークを見出した。そのエネルギーは 3p 内殻空孔崩壊によって生じるオ
ージェ電子と一致する。その電子ピークの FEL 強度依存性 FEL の光強度に対して 2 次の依存性
を示した。また、FEL 波長を変化させたところ、 3d-3p 準位間のエネルギー差に相当する 120.6 
eV で最大の信号強度を示した。このことから，Kr 原子の非線形イオン化過程において，1 光子
目の光吸収で 3d 空孔状態が生成した後、2 光子目の光吸収で 3d–3p 内殻軌道間の共鳴遷移が起
きているものと解釈できる。このような内殻軌道間の光遷移の非線形イオン化への直接的な関
与が見出だされたのは初めてである。 
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