
1 はじめに

レーザーのような強い光が物質に当たると，非線
形光学効果と呼ばれる光の振幅の大きさに比例しな
い現象が起こる。この非線形光学効果を用いると光
の性質（波長・偏光・時間幅・物質中の屈折率）の
変換や，量子もつれをもった光子のような特殊な光
を作り出すことが可能になる。これまで非線形光学
効果は基礎研究の重要な対象となってきただけでは
なく，高速光通信への応用等のように実社会にも大
きな影響を与えてきた。
しかし，波長が 0.1 nm程度の光である X線の領

域においては強力なレーザー光源が存在しなかった
ために，真空の揺らぎ（零点振動）を利用するパラ
メトリック下方変換 1）以外の非線形光学効果は長
らく見出すことができていなかった。この状況を大
きく変えたのが，X線自由電子レーザー（X-ray 

free-electron laser; XFEL）の登場である。
2009 年 に 米 国 の SLAC National Laboratory の

LCLS2），ついで 2011年に日本の理化学研究所の
SACLA3）で実現された XFELは，X線領域におけ
る初めてのレーザー光源である。現在では，韓国 4），
ドイツ 5），スイス 6）においても XFEL施設が完成し，
世界各地で XFELを利用した研究が行われるように
なりつつある。

XFELの登場の直後から X線領域の非線形光学効
果の探索が行われ，他の波長領域では当たり前のよ
うに実現されている，和周波発生 7），2次高調波発

生 8），2光子吸収 9）といった現象が X線領域でも起
こることが確認された。更に，非線形コンプトン散
乱 10）のような X線ならではの非線形光学効果も報
告されている。
しかし，これらの X線非線形光学効果は非常に
小さいものであり，これまでの X線領域の非線形
光学効果の研究は，応用を見据えるというよりも現
象自体の発見に主眼が置かれてきた（例えば，
文献 8）の 2次高調波発生の実験で生成された高調
波は 1パルスあたり 0.1光子程度である）。　
筆者らは，XFELのような高い強度の X線が物質

に照射された際の非線形な吸収現象を利用すること
で XFELのパルス幅を高効率に制御できることを見
出し，SACLA3）において実証実験を行った。以下
では，この非線形光学効果を利用した光制御の原理
と実験結果について述べる。

2 非線形な X 線吸収現象

物質に，光子エネルギーを変えながら X線を照
射していくと，「吸収端」と呼ばれる特定のエネル
ギー以上になったときに X線の吸収が劇的に大き
くなる（図 1（a））。これは，光子エネルギーが電子
の束縛エネルギーを超えると電離が起こるようにな
り，X線と物質との相互作用が大きくなるためであ
る。
内殻電子の電離が起こると，原子は内殻に穴が空
いたホロー原子になる。ホロー原子は，電気的に中
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性ではないために原子核と電子が強く引き合うこと
で束縛エネルギーが増加する。その結果，吸収端が
通常の原子よりも高いエネルギーへとシフトする
（図 1（b））。
筆者らの研究グループは，通常の原子とホロー原
子の X線の吸収のされ方の違いを利用すれば，X

線の時間幅（パルス幅）を短くすることができるの
ではないかと考えた。図 1（c）にそのアイデアを示す。
まず，X線の光子エネルギーが通常の状態とホ
ロー原子の吸収端の間になるような原子を探す。そ
のような原子を含んだ物質から適切な厚さの薄膜を
作り，集光した XFELを薄膜に照射する。すると，
パルスの前半部分は，物質に吸収されて物質中の多
くの原子がホロー原子へ変化する一方で，後半部分
は，ホロー原子が多く含まれるために X線の吸収
が減少するようになる。これによって，パルスの後
半部分だけを選択的に透過させることが可能にな
り，XFELのパルス幅が短くなることが期待できる。
物質中の吸収の度合いは生成されるホロー原子の
量，すなわち物質に照射される X線強度に大きく
依存することから，用いた物質は非線形光学素子と

して働くことが期待できる。
この非線形な吸収現象を実現するのに必要な X

線強度は，内殻ホールの緩和時間
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の時間幅(パルス幅)を短くすることができるのでは60 
ないかと考えた。図図 11((cc))にそのアイデアを示す。 61 
 まず，X 線の光子エネルギーが通常の状態とホロ62 
ー原子の吸収端の間になるような原子を探す。その63 
ような原子を含んだ物質から適切な厚さの薄膜を作64 
り，集光した XFEL を薄膜に照射する。すると，パ65 
ルスの前半部分は，物質に吸収されて物質中の多く66 
の原子がホロー原子へ変化する一方で，後半部分は，67 
ホロー原子が多く含まれるために X 線の吸収が減少68 
するようになる。これによって，パルスの後半部分69 
だけを選択的に透過させることが可能になり，XFEL70 
のパルス幅が短くなることが期待できる。物質中の71 
吸収の度合いは生成されるホロー原子の量，すなわ72 
ち物質に照射される X 線強度に大きく依存すること73 
から，用いた物質は非線形光学素子として働くこと74 
が期待できる。 75 
 この非線形な吸収現象を実現するのに必要な X 線76 
強度は，内殻ホールの緩和時間𝜏𝜏𝜏𝜏，X 線の吸収断面積 77 
𝜎𝜎𝜎𝜎，光子エネルギーℏ𝜔𝜔𝜔𝜔を用いてℏ𝜔𝜔𝜔𝜔/(𝜎𝜎𝜎𝜎𝜏𝜏𝜏𝜏)と表すこと78 
ができる 11）。周期表の第３列の元素の𝜏𝜏𝜏𝜏は 0.5 フェ79 
ムト秒(fs; 1 fs=10-15 s)程度，X 線領域の𝜎𝜎𝜎𝜎は 10-20 80 

cm2 程度である。これらの値を用いると非線形な吸81 
収現象を実現するために必要な強度は 1020 W/cm2 82 
程度と見積ることができる。この強度は，XFEL を83 
100 nm 程度に集光した場合に相当する。100 nm 程84 
度の集光は各 XFEL 施設で既に実現できており 12-14），85 
ホロー原子を用いた XFEL の短パルス化は汎用的な86 
手法として利用できる。 87 
 88 
33..  SSAACCLLAA ににおおけけるる実実証証実実験験  89 

前記のアイデアに基づいて筆者らは，SACLA にお90 
いて XFEL のパルス幅を短くすることを試みた 15）。91 
セルフシード技術 16）によって光子エネルギー9,000 92 
keV の単色ビームを生成し，XFEL ビームをミラー光93 
学系 17）によって約 200 nm に集光した。そして，厚94 

さ 10 µm の銅箔(吸収端が 8.98 keV)に XFEL を照射95 

した。 96 
 図図 22((aa))は，銅箔の透過率の X 線のフルーエンス(パ97 
ルスエネルギーをビーム面積で割った物理量)依存98 
性を示したものである。フルーエンスが大きくなる99 
につれて透過率が上昇しており，非線形な吸収現象100 
が起こっていることを示唆している。図図 22((bb))は，蛍101 
光 X 線を利用した強度相関計測 18）を用いて，入射102 

図図 11  非非線線形形なな XX 線線吸吸収収現現象象をを利利用用ししたたパパルルスス幅幅短短縮縮ののアアイイデデアア  
通常の原子とホロー原子の X 線の吸収のされ方の違いを利用することで，X 線のパ

ルス幅を短くすることができる 

，X線の吸収断
面積
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10-20 cm2程度である。これらの値を用いると非線形
な吸収現象を実現するために必要な強度は
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ており 12-14），ホロー原子を用いた XFELの短パルス
化は汎用的な手法として利用できる。

3 SACLA における実証実験

前述のアイデアに基づいて筆者らは，SACLAに
おいて XFELのパルス幅を短くすることを試み
た 15）。セルフシード技術 16）によって光子エネルギー
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通常の原子とホロー原子の X線の吸収のされ方の違いを利用することで，X線のパルス幅を短くすることができる

11Isotope News　2022 年 8 月号　No.782



厚さ 10 µmの銅箔（吸収端が 8.98 keV）に XFELを
照射した。

図 2（a）は，銅箔の透過率の X線のフルーエンス
（パルスエネルギーをビーム面積で割った物理量）
依存性を示したものである。フルーエンスが大きく
なるにつれて透過率が上昇しており，非線形な吸収
現象が起こっていることを示唆している。図 2（b）
は，蛍光 X線を利用した強度相関計測 18）を用いて，
入射光及び透過光のパルス幅（半値全幅）を計測し
た結果を示したものである。フルーエンスが 2×
105 J/cm2を超えると，入射光のパルス幅と比較し
て透過光のパルス幅が 35％程度短くなる様子が観
測された。

図 2（a）に示されているように銅箔の透過率は約
30％程度であるので，図 2（b）の結果は X線の強度
（パルスエネルギーを時間幅とビーム面積で割った
物理量）が入射光の場合の約 50％と非常に高い値
を保ったまま，パルス幅が短縮されたことを意味し
ている。すなわち，ホロー原子を利用することで実
用的な非線形光学素子が実現できることが示された
と言える。

4 今後の展望

ホロー原子を利用した非線形光学素子は，X線領
域における初めての実用的な非線形光学素子であ
る。この光学素子は物質の厚さや X線の強度を変

えることで，X線のパルス幅を様々に変化させるこ
とが可能になる。例として，光子エネルギー9 keV，
パルス幅（半値全幅）が 7 fsの XFELに対して，様々
な厚みの銅箔を透過後のパルス幅をシミュレーショ
ンで計算した結果 15）を図 3に示す。このシミュレー
ションから分かるように，銅箔の厚みを増すことに
よって，より短いパルス幅の X線を作り出すこと
が可能になる。
しかし，短い時間幅の XFELをこの素子によって
実現するためには，必要な X線のフルーエンスが
単調に増加していく。例えば，アト秒（10-18秒）の
パルス幅の XFELを実現するためには，XFELを
10 nm程度のサイズにまで集光して強度を高める必
要がある 11）。しかし，X線の集光技術は日進月歩
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図 2　SACLA における実証実験の結果
（a）フルーエンスが大きくなるにつれて透過率が上昇することから，非線形な吸収現象が起こっていることが明らかになった。
（b）フルーエンスが 2× 105 J/cm2を超えると，入射光のパルス幅と比較して透過光のパルス幅が 35％程度短くなっているこ
とが実験によって明らかになった

4

tions and the assumption of the Gaussian-shaped trans-
mitted pulse, we performed numerical calculations of
optical propagation through the Cu foil. The simula-
tion was performed for a 7-fs Gaussian incident XFEL
pulse with a photon energy of 9.000 keV following the
same procedures described in [28] and solving the rate
equations for the populations of the ground and excited
states. Here, the rate equations considered photoabsorp-
tion, spontaneous and induced emissions of Kα1, Kα2,
and Kβ fluorescence, and KLL and KMM Auger pro-
cesses. The rate equations were coupled with the optical
propagation equation, and the temporal profile of the
x-ray pulse at each position inside the Cu foil was calcu-
lated.

Figure 4 (a) shows simulated temporal profiles of the
x-ray pulses after transmission through a 10-µm-thick Cu
foil. The intensity envelope functions for the simulated
pulses can be well approximated by Gaussian functions,
supporting our earlier assumption made for analyzing
the experimental data. Furthermore, the simulation re-
sults show good agreement with the fluence dependence
of the pulse shortening observed in the experiment; the
duration of the transmitted pulse starts to decrease at
∼2×105 J/cm2, while the duration remains almost con-
stant (∼5 fs) for x-ray fluences of 3-6×105 J/cm2. [Fig. 4
(b)]. These simulation results support our experimental
observations that the SA of the Cu film shortened the
x-ray pulse duration. For higher fluences, the duration
of the transmitted pulse increases with the fluence and
approaches the duration of the incident pulse [Fig. 4 (b)].

Finally, we describe the potential applicability of SA
for generating shorter x-ray pulses. In principle, the pulse
duration can be further shortened by using a thick sat-
urable absorber. To explicitly show the possibility, we
performed numerical calculations of optical propagation
through the Cu foils with different thicknesses, follow-
ing the same procedures described above. Figure 4 (c)
shows the duration of the transmitted pulse for a 7-fs
Gaussian incident XFEL pulse with a photon energy of
9.000 keV. Although the required x-ray fluence for re-
ducing the pulse duration increases with the thickness
of the foil, one can produce shorter x-ray pulses with
a thicker saturable absorber. Our previous simulation
predicts that the duration of the transmitted pulse can
be shortened to the attosecond region by using an x-ray
pulse with an intensity on the orders of 1021 W/cm2 [28].
Notably, such high x-ray intensities have been already
realized at SACLA using state-of-the-art x-ray focusing
optics [47, 48]. The generation and temporal control of
attosecond x-ray pulses by SA are feasible, and fascinat-
ing subjects. Combining the pulse shortening by SA with
the recently avariable sub-fs XFEL sources [49, 50] will
be promising for realizing single-mode x-ray pulses.

In summary, we demonstrated the shortening of x-ray
pulse duration through a nonlinear x-ray interaction with
matter. By using a Cu foil as a saturable absorber, we re-
duced the duration of a 9.000-keV x-ray pulse by ∼35%.
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FIG. 4. (a) Simulated temporal profiles of the x-ray pulses af-
ter transmission through a 10-µm-thick Cu foil. Dotted curves
show the Gaussian fits to the simulated profiles. (b) Dura-
tion of the simulated x-ray pulses after transmission through
a 10-µm-thick Cu foil. (c) Duration of the simulated x-ray
pulses after transmission through the Cu foils with different
thicknesses.

The present study proves the applicability of the core-
hole atoms as nonlinear optical devices. This finding
should prove to be an essential step towards the extension
of nonlinear technologies commonplace at optical wave-
lengths to the hard x-ray region.
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の勢いで進化しており，今回開発した光学素子に
よってアト秒 XFELが実現されるのも決して遠い未
来の話ではないと考えている。
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