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研究成果の概要（和文）：新たに実現した10^22 W/cm^2のピーク強度を有する7×7 nm集光XFELを用いて，X線非
線形光学現象の探索を目的に研究を行った．結果として，クロム試料において全ての電子が強烈に励起された
「完全電離」状態の生成を示した．また，モリブデン試料において三つの光子が同時に1s電子と光電吸収相互作
用を起こす硬X線三光子吸収現象の初観測に成功した．

研究成果の概要（英文）：Using a newly developed XFEL beam focused to 7×7 nm with a peak intensity 
of 10^22 W/cm^2, we performed a study for exploring nonlinear X-ray optical phenomena. As a result, 
we demonstrated the formation of a "fully ionized" state in chromium, in which all electrons were 
strongly photo-excited. Furthermore, in molybdenum, we achieved the first observation of a hard 
X-ray three-photon absorption, where three photons simultaneously interacted with a 1s electron.
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研究成果の学術的意義や社会的意義
光の特性に対する非線形応答は，現代の可視光レーザー技術や物理計測技術の中核を成している．X線領域にお
いても非線形光学が開拓されれば，新たなX線分析技術や非線形X線光学デバイスの開発を通じて，科学計測の応
用範囲を大きく拡張できる可能性がある。また本研究で得られた成果は，原子・分子物理や高強度場科学の分野
における，新たな計測手法としての応用可能性を示している．

※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 
  日本の X線自由電子レーザー(X-ray free-electron laser: XFEL)施設である SACLA(SPring-8 
Angstrom Compact Free-electron Laser)において，7×7 ナノメートル(nm)の極限集光とそれ
に伴う 1022 W/cm2のピーク強度が達成された．この超高強度 XFELによって進展が期待される
科学分野の一つに X 線の非線形光学がある．これまでに従来のピーク強度によって，X 線領域
の可飽和吸収や和周波発生などが実証されてきたが，それらは低次非線形光学現象の基礎的な
観察に留まっていた．より高強度な XFEL を用いることで，非線形光学デバイスへの応用や新
たな高次 X線非線形光学への道が拓けると期待できる． 
しかしながら，実際の非線形光学実験においてはいくつか未解明の物理に留意する必要があ
る．7 nm 集光 XFEL では，極限的な集光径から集光スポット内に存在する原子数(銅 Cu の場
合 8.3×106個) よりも，3桁以上多い光子数(3.4×1010 個)が 1つの XFELパルス内で試料に照射
される．このような X線光子の津波に晒される原子群では，僅か数 fsという短いパルス幅内で
も，複数の束縛電子が強烈に励起されることが予想され，これまでのいわば静的な基底状態の計
測でなく，多重励起状態の金属原子・イオンを計測することに相当する．こうした特異な電子状
態は 1022 W/cm2のピーク強度で初めて表面化してくる問題であり，当てにできる前例も存在し
ないことから，これまで未踏であった超高光子密度 X 線レーザー場で起きる物理現象を，世界
に先んじて解明していく必要がある． 

 
２．研究の目的   
本研究の目的は，7×7 nm集光 XFELを利用することで，多重励起状態原子・分子物理の探
索と X線多光子吸収に代表される X線高次非線形光学現象を初観測することにある．そのため
にまず，9.1keVの 7 nm集光 XFELによって全電子を励起可能な軽~中比重金属を対象に多重
励起状態を生成し，得られる蛍光 X線から電離状態を計測する．すなわち，7 nm集光 XFELで
基礎とすべき励起状態を決定する．この結果に基づき，直接三光子吸収に代表される硬 X 線領
域の高次非線形光学現象の観測へ向けた戦略を決定する． 
 
３．研究の方法 
  本研究では 7×7 nm 集光 XFEL を用いた，(1)Cr(クロム)の多重励起状態の測定，および
(2)Mo(モリブデン)における多光子吸収現象の観測，を実施した．鍵となる開発要素は測定系の
整備と高精度な試料作製である．測定系として，(1)では Cr 薄膜試料からの蛍光 X 線を， 
HAPG(Highly annealed pyrolytic graphite)基板を用いたスペクトロメータにて高分解能に取
得した．(2)ではMo試料からの微弱な三光子励起発光X線を，単一光子計数条件のCCD(charged 
coupled device)検出器を用いて広立体角・高感度に計測した．試料作製について，ポリイミドフ
ィルムをたわみや反りの無い高い平坦性で保持する機構・試料ホルダを開発し，このフィルム上
にマグネトロンスパッタ法にて試料薄膜を形成する手法を確立した． 
 
４．研究成果 
(1) Cr(クロム)の多重励起状態の測定 
  一般にCrのK吸収端とKα蛍光X線エネルギーはそれぞれ 5.898 keVと 5.415 keVである．
これは，全ての電子が揃った Cr原子では K 殻電子励起に 5.898 keV のエネルギーが必要であ
り，K 殻-L 殻間の準位エネルギー差が 5.415 keVに相当することを示す．時空間的に光子密度
の高いナノ集光 XFEL を用いた場合には，複数の束縛電子が励起される．複数の K・L 殻電子
が存在しない Crイオン状態では，その分電子遮蔽が弱まるために吸収端および蛍光 X線エネル
ギーが短波長側へシフトすることが予想される．7 nm集光 XFELを Crに照射し，高エネルギ
ー分解能にて蛍光 X 線を測定することで，多重励起状態を表す多数の発光ピークを同定するこ
とができる．すなわち，7 nm集光 XFELで基礎とすべき励起状態を決定することができる． 
  実験は SACLA の EH4c にて実施し，独自に開発した 7 nm 集光システムの調整を行った後
に，マグネトロンスパッタ法で作製した 2 µm 厚の Cr 薄膜試料に XFELを照射した．集光ビー
ムの焦点深度(約 2 µm)を考慮し，焦点位置に対して-19~20 µmの複数のデフォーカス条件にて
測定を行った． 
試料真横に配置したHAPGスペクトロメータにて取得した蛍光 X線分布を図 1に示す．焦点

近傍にて取得した蛍光 X線分布では多数の発光ピークが観察され，特に 5.932 keVおよび 7.017 
keVにおいて，残り電子が 1つしか存在しない水素様 Cr+23イオンからの原子線スペクトル：ラ
イマン(Ly)線発光を得た．さらに最も高強度な焦点位置(デフォーカス 0 µm)では Ly線発光ピー
クが減少していることが分かる．これは全ての電子が励起され，蛍光緩和による発光過程が消失
したことを表し，裸の原子核状態「完全電離」が生じたことが分かる．従来までの XFEL 強度



 

 

では観測されなかった現象であり，7 nm集光 XFELでは強烈な電子励起が生じることが明らか
になった．本成果は XFELの 7 nm集光性能の報告と合わせて，Nature Photonics 誌の 2024
年 7 月号に掲載された． 
(2) Mo(モリブデン)における多光子吸収現象の観測 
  (1)の結果より，7 nm 集光 XFEL の照射条件では原子内部の多数の電子が励起されることが
分かった．最終的な励起状態は用いる X線の光子エネルギー(9.1 keV)と，元素に固有のイオン
化エネルギーの関係によって決まると思われる．このため，多光子吸収の観測には K 殻イオン
化エネルギーの高いMoを用いた．MoはK殻イオン化エネルギーが 20 keVであり，現状 9.1keV
の 7 nm集光 XFELでは K 殻の 1s電子を励起できない．一方で，三光子が同時に 1s電子に相
互作用すると合計 27.3keV 相当の励起エネルギーによる光電吸収が起こり，結果として蛍光 X
線が発生する．水素における先行研究結果から外挿した理論計算を実施すると，Moの三光子吸
収断面積が 10-100 cm6 s2オーダーであった場合でも，1022 W/cm2強度および SACLAの 7 フェ
ムト秒(fs)パルス幅の XFEL を用いて，パルスあたりに 10~100 photon の十分な検出感度が得
られることが確認された． 
実験は SACLA の EH4c にて実施し，独自に開発した 7 nm 集光システムの調整を行った後

に，マグネトロンスパッタ法で作製した 1.5 µm 厚のMo 薄膜試料に XFELを照射した．複数の
デフォーカス条件を走査しながら蛍光 X 線を取得し，得られた発光スペクトルの入射強度依存
性をプロットしたグラフを図 2 に示す．入射強度の 3 乗に対して明白に比例していることが分
かる．これは三光子寄与により起きた現象であることを表す証左であり，硬 X 線の三光子吸収
の初観測に成功した．得られた強度依存性からはMoの三光子吸収断面積として，9.01×10-99 ~ 
2.66×10-98 cm6 s2が見積もられている．現在，より正確な三光子吸収断面積の決定のために，Mo
の具体的な励起状態を推定する理論計算を実施している． 

図 1． Crからの蛍光 X線計測結果と Ly線スペクトルに対応する電離状態のモデル図． 

図 2．三光子吸収後に発生する蛍光 X線の入射強度依存性． 
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