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研究成果の概要（和文）： 
 高強度プラズマ X 線レーザーと物質との相互作用，特に，非線形 X 線吸収現象を電子分
光により明らかにすることを目的として実験を行った．ここで，X 線レーザーの発振波長
は 13.9 nm であり，Xe 原子の場合には 4d 内殻電子を光電離することができるため，内殻
電離誘起強結合プラズマが発生する．本研究では原子・クラスターを対象とし，この非線
形光学効果の寄与，及び，発生するプラズマの特性を明らかにした． 
 
研究成果の概要（英文）： 
 In order to elucidate the interaction between intense plasma x-ray laser pulse and 
matters (atom/cluster), especially the nonlinear photo-absorption process, the electron 
spectrum is observed. The laser wavelength is 13.9 nm, by which the 4d inner electrons 
of Xe atom can be photo-ionized, resulting in the strongly coupled plasma. In this study, 
we investigate the influence of the non-linear processes and characterize the peculiar 
plasma. 
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１．研究開始当初の背景 

X線レーザーは究極のレーザーとも呼ばれ、
物理･化学をはじめ、物質･材料科学や医学、
生命科学に革命的研究手段を提供するもの
として大きな期待が寄せられている。 
申請者らは長年、様々な手法によるプラズ

マ励起X線レーザー開発に従事し、利用実験
に供するレベルの装置開発に成功した。この

X線レーザーの最大の特徴は、X線領域の汎
用光源である第3世代シンクロトロン放射光
と比較して実に106倍と格段に高いピーク輝
度であるため、放射光では実現できないX線
域での非線形光学効果が観測できる可能性
がある点にある。 

この特徴を活かし、研究代表者である難波
は平成19-21年度科研費・若手研究(A)にて、
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軟X線レーザー(波長:13.9 nm, 89.2 eV, 強度: 
2×1010 W/cm2) をキセノン(Xe)クラスターに
照射し、その相互作用を解明する実験を行っ
た。クラスターを照射対象とした理由は2つ
ある。まずはX線自由電子レーザー(X-FEL)
で生体高分子の構造解析を行う実験が計画
されているが、この分子を模擬するのにクラ
スターは適しているためである。2つ目の理
由は、波長98 nmのVUV-FELをXeクラスター
に照射する実験がドイツで行われ、その結果
がNature誌に掲載され大きな衝撃・議論を巻
き起こしたためである。ここで、申請者が行
った実験の最大の特徴は、VUV-FELレーザー
波長と比べて格段に波長が短く、さらに、内
殻電離の光電離断面積が最も大きくなる点
にある。つまり、イオン化が最外殻電子から
ではなく、内殻電子から進行するというユニ
ークさにある。実験の結果、軟Ｘ線レーザー
にさらされたクラスター中ではダブルオー
ジェ過程の遷移確率が上昇することを初め
て見出し、その成果をPhys. Rev. Lett.誌にて
報告した。 

そして現在、申請者らはX線レーザー・物
質相互作用に関するより困難な研究課題で
ある ”X線非線形光学現象の解明” に挑戦す
る段階にきた。 
 
２．研究の目的 

究極のレーザーとも呼ばれるX線レーザーを
用いた様々な基礎物理実験や物性研究がここ
数年精力的に行われており、申請者らも国際的
に優れた研究成果を発表してきた。 

本研究課題では、高強度軟X線レーザー
（1013 W/cm2以上）を物質に照射することにより、
従来観測不可能であった非線形物理現象を世
界で初めて観測することを目的とする。ここで、
対象とする物質は内殻電離閾エネルギーが低く、
放射光においても比較的よく研究されているXe
原子、Xeクラスターである。具体的に明らかにす
る研究内容は以下の2つである。 
 
(1) X線レーザーとXe原子の相互作用に伴う

非線形X線吸収のひとつである、原子内殻
2ホールの生成を試みる。反応式としては、 

 
Xe + h→Xe+(4d -1) + h→Xe2+(4d -2)→
Xe4+(5p -4) (オージェ崩壊)（内殻2ホール
生成） 

 
である。オージェ過程は非常に速い緩和
過程（数フェムト秒）であるため、この
2ホール生成は高強度レーザーを用いて
初めて実現可能となる。一方、この内殻
ホールに競合するのは次の逐次的な内
殻電離である。 

 
Xe + h→Xe+(4d -1)→Xe2+(5p -2)  

(オージェ崩壊)， 
Xe2+(5p -2) + h→Xe3+(4d -1 5p -2)→Xe4+(5p 

-4) (オージェ崩壊)（逐次内殻電離） 
 

この場合も最終的な多価イオンはXe4+

と同じであるが、電子・電子相関により
検出される電子エネルギーは2つの過程
で異なる。そのため、高分解で電子エネ
ルギーを計測することにより、その起源
を識別することが可能となる。 

 
(2) X線レーザー・Xeクラスター相互作用によ

って生成される内殻電離による強結合クラ
スタープラズマ中では多体衝突再結合と呼
ばれるリードベルグ原子が関与する新しい
X線吸収過程が出現することが理論的に
予測されている。したがって、本研究で
は発生する強結合プラズマ中での電子
エネルギー分布を計測し、この再結合過
程が実際に生じているのかを実験的に
明らかにする。 

 
３．研究の方法 

本研究は日本原子力研究開発機構関西研
究所で開発されたX線レーザーを用いる。これ
は高温高密度レーザー生成プラズマ中での過
渡励起法により発振する。ターゲットは銀であり
4p-4d遷移を利用する。発振波長は13.9 nm、
光子エネルギー89.2 eV、パルス幅~7 ps、エネ
ルギー100 nJ以上である。 

実験に先立って，原子力機構側担当者であ
る岸本・長谷川が中心となって、X線レーザー
の高強度化を行った。具体的には、Mo/Si多層
膜凹凸鏡ペアからなるシュバルツシルト光学系
を用いてX線レーザーを回折限界付近まで集
光する方法と集光サイズは小さくできないが光
子数を稼げるMo/Si球面鏡を用いる方法の2つ
を 採 用 し た 。 目 標 と す る 集 光 強 度 は 1011 
W/cm2以上である。一方、従来は20分に1ショ
ットと極めて繰り返しが低かったためSN比が高
いデータ取得が困難であった。さらにデータの
再現性チェックも限定されていた。そのため本
研究ではレーザー発振の高繰り返し化も試み
た。その結果、レーザー出力を安定させたまま
0.1 Hzまで高めることに成功した。 

Xe原子を相互作用領域に定常的に導入す

図 1. 磁気ボトル型電子分光器の概略図. 



るために超高真空バリアブルリークバルブを用
いた。またポンプの負荷を下げて高真空のまま
電子計測ができるよう電磁バルブを用いたパ
ルス原子ビームも併用した。一方、Xeクラスタ
ーは、高圧ガスを真空中へ断熱自由膨張させ
る際に発生するファンデルワールスクラスター
である。本研究ではクラスタリング効率を高める
ために、シーディングと呼ばれる技術（ヘリウム
希釈法）を採用した。 

 計測には 2 種類の電子分光器を用いた。初
年度は単純な飛行時間型(TOF)分光器と 2 年目
以降の磁気ボトル型電子分光器である。この磁
気ボトル分光器は、電子の捕集効率がほぼ
100%で、且つ、高分解であるという特徴があ
る。さらに、飛行時間分解型であるためシン
グルショットでの計測が可能となり、本実験
には不可欠な装置である。本研究ではＸ線レ
ーザー照射に伴う非線形光学現象を調べる
のと並行して磁気ボトル型電子分光器の設
計・製作、及び、性能試験を行った。図 1 に
分光装置の概略図を示す。電子捕集効率を高
めるために最も重要なミラー磁場配位は、荷
電粒子軌道解析ソフトである TRICOMP を用
いたシミュレーションにより決定した。 

レーザービームパターンと発生する電子・多
価イオンとの相関についても調べた。というのも
用いたX線レーザーはビームパターンがショッ
ト毎に異なるため、ホットスポットがある場合に
は電子エネルギー、多価イオン密度分布に何
らかの影響を及ぼす可能性があるためである。
したがって、相互作用チャンバを透過したX線
レーザーを軟X線CCDカメラにて計測し、それ
らの相関についても調べられる。 

Ｘ線レーザーポンプ・IR プローブ法による
クロスコリレーション(cross correlation)実験
を行い、X 線レーザーのパルス幅計測を行う
際の光学系の配置図を図 2 に示す。IR レーザ
ーパルスは X 線レーザー発生用のガラスレ
ーザー（パルス幅 2 ps）を分岐させたもので
あるため、両パルスの時間同期は完全に取れ
ている。 

４．研究成果 
まず2番目の目的に関する実験を行った。具

体的には、高強度X線レーザー・Xeクラスター
相互作用によってナノサイズの強結合クラスタ
ープラズマの発生を試みた。この際、強結合プ
ラズマ中で多体衝突再結合過程が生じている
のかどうかを電子スペクトル解析から調べた。
計測器としてはシンプルな飛行時間型電子分
光器を用いた。図3は計測されたTOFスペクト
ルである。また、理論的に予測されるスペクトル
も示す。クラスターサイズが小さい時には光電
子・オージェ電子に由来するピークがはっきり
と観測できるのに対し、サイズが大きくなるとそ
れらは見られなくなるのが分かる。図4には電
子エネルギー分布関数にしたものを示す。ここ
で赤点はレーザー強度が5 GW/cm2、青は10 
GW/cm2の時のデータで、電子温度はそれぞ
れ6.5 eV、10 eVと評価することができた。電子
密度に関してはレート方程式を解くことにより、
レーザー照射直後は2×1019 cm-3と評価された。
これらの値からカップリングパラメータを計算
したところ、ee、ei であった。し
たがって、発生するプラズマは強結合プラ
ズマの性質を示すことが明らかとなった。

次に、多体衝突再結合について調べた。こ
こで、図5に多体衝突再結合の模式図を示す。
低温高密度強結合プラズマ中では電子・イオ
ン相関によりイオンの周りに多数の電子を見出
す確率が高くなる(図(a)では3電子)。その結果、
多体衝突再結合により、1つの電子がリードベ
ルグ状態となり（図(b)）、残り2つの電子が余剰

図 2 ポンプ・プローブ分光での光学系．
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エネルギーを受け取る（弱結合プラズマにおけ
る3体衝突再結合に相当）。最終的に、このリ
ードベルグ原子はX線を吸収し、再度イオン化
状態となる（図(c)）。この一連のサイクルが繰り
返された結果、電子加熱が生じる。本研究の
場合、図(b)、(c)の反応式は、 
 

Xe2+ + 3e →Xe+* + 2e   (b) 
 

Xe+* + h →Xe3+ + e    (c) 
 
と表される。ここで、リードベルグ状態(Xe+*)はサ
ハ・ボルツマン平衡にあると考えられるので、電
子エネルギー分布は光子エネルギーを閾値とし、
且つ、励起準位エネルギーを反映した不連続な
状態になることが予想される（実際には緩和過
程のため明確なピークは現れないが、その傾向
は観測できると考えられる）。 

前出のように、実験では得られた電子温度が
10 eV 程度であり、且つ、電子スペクトルにはこ
の過程に起因するものを観測することができな
かった。したがって、本研究での条件では多体
衝突再結合による電子加熱は支配的にはなり
得ないことが分かった。この過程が寄与するの
はさらにレーザー強度が高くなった場合(1014 
W/cm2 以上)と考えられる。 

次に一番目の目的である 2 ホール実験をター
ゲットをクラスターから Xe 原子に変更して行った。
本研究課題中には残念ながら X 線レーザー集
光強度を十分高めることができなく、Xe4+イオン
を発生させるには至らなかった。この 2 ホール実
験を行うにはフェムト秒で且つ集光強度が 1015 
W/cm2 を遙かに超える X 線自由電子レーザー
(XFEL)を用いる以外方法はないであろう。 

したがって本研究では、2 ホール実験を諦め、
ポンプ・プローブ分光法によるクラスタープラズ
マの特性評価のための基礎実験を行った。具体
的には、X 線ポンプ IR プローブ分光を採用し X
線レーザーのパルス幅を cross correlation により
導出した。この方法では X 線を吸収後，さらに余
分に IR 光を吸収、あるいは、放出することにより
サイドバンドが出現することを利用する。つまり、
Above threshold ionization (ATI)と同じ原理であ
る。ポンプ・プローブ法を試みたところ，強烈な
IR 光が迷光となり，オージェ電子のサイドバンド
スペクトルを観測することができなかった。その
ため、光電子スペクトルピーク付近に出る IR2 光

子吸収スペクトルを計測することにした。両パル
スのタイミングを 2 ps ステップで変えることにより
スペクトル強度を計測したところ、X 線レーザー
のパルス幅は 6 ps 程度であることが判明した。こ
の値は X 線ストリークカメラで得られた 7 ps とほ
ぼ同じであり、ポンプ・プローブ分光が成功した
といえる。今後､この手法を強結合クラスタープラ
ズマの物理解明に役立てる予定である。 
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