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研究成果の概要（和文）：電子軌道選択的な光ドレスト状態を観測するために、2台の角度分解飛行時間型電子
分析器を用いて、強光子場中で起こる電子衝撃イオン化過程であるレーザーアシステッド電子衝撃イオン化過程
（LA(e, 2e)）を観測する装置を開発し、Arの１光子吸収LA(e, 2e)過程を実験的に観測した。得られたLA(e, 
2e)の散乱断面積は、Arと光の相互作用を無視して計算されたLA(e, 2e) 信号の強度と比較して約2 倍大きくな
っていた。これはArの3p軌道が、強光子場による光ドレスト効果によってより高い電子励起状態と混合している
ことを示唆している。

研究成果の概要（英文）：In this study, in order to observe the light-dressing effect on electronic 
wavefunctions, we developed an apparatus consisting of two sets of angle-resolved time-of-flight 
analyzers to observe electron impact ionization occurring in a laser field, known as laser-assisted 
electron impact ionization (LA(e, 2e)). Using the developed apparatus, LA(e, 2e) process of Ar with 
one-photon energy absorption has been observed. The signal intensity of the observed LA(e,2e) 
process was about twice as large as that estimated by the theoretical calculations in which the 
interaction between a target Ar and the light field is neglected. We ascribed this discrepancy to 
the mixing of the electronic ground state of Ar with the electronically excited states through the 
formation of the light-dressed states. 

研究分野：物理化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究によって、電子密度分布の歪みとして捉えられてきた光ドレスト状態を、電子密度分布を構成する個々の
電子波動関数の歪みとして実験的に観測できることが示された。電子衝撃イオン化は原子や分子の電子波動関数
を実験的に観測する手法としても知られているため、本手法を用いることによって、高強度レーザー場中におけ
る原子や分子の波動関数の観測が可能になると考えられる。さらに発展させ、強光子場中における分子や光誘起
化学反応中の系の複数の電子波動関数を決定することによって、イオン化や化学反応の高精度な設計・制御につ
ながると期待される。

※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 
原子や分子が高強度レーザー場中に置かれると、光の場によって原子や分子の電子波動関数
が歪められる、光ドレスト状態が形成される。光ドレスト状態における電子波動関数の歪みを観
測する手法として期待されていたのが、高強度レーザー場中における電子衝撃イオン化現象で
あるレーザーアシステッド電子衝撃イオン化（laser-assisted (e, 2e)、以後 LA(e, 2e)と表記する）
である。通常の電子衝撃イオン化では、散乱電子(Es)と放出電子(Ee)のエネルギーの和は一定で
ある。それに対して LA(e, 2e)の場合は、このエネルギーの和が光子エネルギー分シフトする。 

Ei (入射電子のエネルギー) = Es + Ee + IP (イオン化ポテンシャル) + nhν (光子エネルギー) 
つまり、エネルギーシフトを起こしたイベントのみを抽出することによって、レーザー場下で起
きた電子衝撃イオン化のみを観測することが実験的に可能になる。Joachain らによる理論研究
[Phys. Rev. Lett. 61, 165 (1988)]では、高強度レーザー場中の水素原子に対する LA(e, 2e)の 1光
子吸収の微分散乱断面積が小角領域（散乱角 < 0.5°）において増大し、この増大は光ドレスト効
果によって説明できることが示された。しかし、１光子吸収過程を区別した LA(e, 2e)の散乱断
面積の観測は実験的に困難であり、理論予測から 30年以上もの間、観測には至っていなかった。 
 
２．研究の目的 
本研究課題では、高強度レーザー場中の希ガス原子に対する電子衝撃イオン化実験によって、
光ドレスト効果を各電子軌道について観測することを目的とする。この目的を達成するために、
2 台の角度分解飛行時間型分析器を用いた捕集効率の高い電子衝撃イオン化観測装置を開発す
る。光ドレスト効果による LA(e, 2e)の微分散乱断面積の上昇は吸収／放出される光子数によっ
て大きく異なることから、本研究では 1 光子吸収過程を区別できる程度の高いエネルギー分解
能を有する装置を開発する。そして、観測された LA(e, 2e)の 1光子吸収の微分散乱断面積を、
既報の理論を用いた数値シミュレーション結果と比較することによって、光ドレスト効果によ
る微分散乱断面積の上昇を定量的に評価する。 
 
３．研究の方法 
製作した装置の概略を図 1 に
示す。高繰り返し周波数の超短
パルスレーザー（繰り返し周波
数：100 kHz, 中心波長：1030 
nm, パルス幅：1.2 ps, 1パルス
当たりのエネルギー：2.5 mJ）の
出力を二つに分け、一つは LA(e, 
2e)を起こすために散乱点に集
光し（1030 nm, 0.6 mJ, 2×1011 
W/cm2）、もう一つは 4倍波を取
った上で自作の電子銃内に設置
した金薄膜に集光した（258 nm, 
0.1 pJ）。そして、光電効果によって発生した電子パルスを 1000 eVまで加速し、散乱点に集光
した。試料ガスとしては Ar原子を用いた。散乱点では入射電子、レーザーパルス、Arガスが時
空間的に重なるように調整を行った。空間的同期は、散乱点に金ワイヤー(0.1 mm )を設置し、
レーザーパルスおよび電子線の影を観測することによって行った。時間的同期は、後述する電子
衝撃励起された Arの多光子イオン化によって発生する光電子の収率によって決定した。 
電子衝撃イオン化によって発生した散乱電子（960 ~ 1000 eV）と放出電子（< 10 eV）をコイ
ンシデンス計測するために、2台の角度分解飛行時間型分析器を非対称に配置した。1台は散乱
電子用に前方に設置し、散乱角にして±4°の領域を捕集した。散乱電子の電子衝撃イオン化によ
って発生する散乱電子はほとんどが小角領域に散乱されることが知られており、本分析器で約
90 %の散乱電子が捕集されると見積もられた。もう1台の分析器は放出電子用に上方に設置し、
散乱角にして±40°の領域を捕集した。放出電子の散乱角は異方性が少なく、本分析器で約 10 %
の放出電子が捕集されると見積もられた。分析器を通った電子は、位置敏感型検出器によって位
置と飛行時間が記録され、散乱電子および放出電子の散乱角およびエネルギーを計算すること
ができる。エネルギー分解能は散乱電子が 0.6 eV, 放出電子が 0.3 eVと見積もられ、ここから
電子衝撃イオン化のエネルギー分解能が 0.7 eVと見積もられた。これは用いたレーザーパルス
の 1光子エネルギーである 1.2 eVと比較して十分小さく、1光子吸収過程を判別することが可
能であると推定された。測定は、レーザーパルスと電子パルスが時間的に重なった状態（Δt = 0）
に加えて、背景信号としてレーザーパルスが電子パルスよりも 67 ps 先に散乱点に到達してい
る状態（Δt = +67 ps）および 67 ps後に散乱点に到達している状態（Δt = −67 ps）においても
行った。積算時間は Δt = 0において 20時間、Δt = ±67 psにおいてそれぞれ 10時間とした。 

図 1. 製作した LA(e, 2e)観測装置の概略 



４．研究成果 
(1) 散乱電子と放出電子のエネルギー相関 
図 2 に、異なる遅延時間で観測された散乱電子と
放出電子の内、コインシデンス検出された信号のエ
ネルギー相関図を示している。レーザーパルスが電
子パルスよりも先に来ている場合(a)は、傾きが−1で
ある直線が観測された。これは、光電場フリーにおけ
る Ar 3p軌道（イオン化ポテンシャル：15.8 eV）の
電子衝撃イオン化に帰属される信号である。これに
対し、電子パルスがレーザーパルスよりも先に来て
いる場合(c)は Es > 984.2 eVおよび Ee < 1 eVのエネ
ルギー領域においていくつかのスポット上の信号が
観測された。これらは、Ar の電子衝撃励起に続く多
光子イオン化過程に帰属される信号である。この過
程において観測される光電子の収量は、レーザーパ
ルスと電子パルスとの遅延時間によって鋭敏に変化
する。このことを利用して、レーザーパルスと電子パ
ルスとの間の時間遅延の原点を 3 psの時間分解能で
決定することに成功した。 
 
(2) LA(e, 2e)の 1光子吸収過程の観測 
図 3(a)に、コインシデンス検出された散乱電子と
放出電子のエネルギーの和を取ることによって求め
たエネルギー和スペクトルを示した。赤の実線が Δt 
= 0 における測定結果を、黒の破線が Δt =  
±67 psにおける測定結果の和を表す。どちら
のスペクトルも 2 つのピークを示し、大きい
ピークが Ar 3p 軌道からの、小さいピークが
Ar 3s軌道（イオン化ポテンシャル：29.2 eV）
からの電子衝撃イオン化に帰属される。同ス
ペクトルの 985.0 – 987.2 eVの領域を拡大し
た図を図 3(b)に示した。Δt = 0 における測定
結果について、エネルギー和が 985.4 eV付近
において信号強度の増大が認められた。これ
は、光電場フリーにおける Ar 3p 軌道からの
電子衝撃イオン化(984.2 eV)から 1 光子エネ
ルギー(1.2 eV)吸収が起こる領域に対応し、n 
= +1 の LA(e, 2e)信号に帰属される。ここか
ら、製作した装置を用いて LA(e, 2e)の 1光子
吸収過程の観測に成功したことが分かる。 

 
(3) 数値シミュレーション結果との比較によ
る電子軌道選択的光ドレスト効果の証明 
図 3(b)の Δt = 0 における測定結果から、背
景信号である Δt = ±67 psにおける測定結果を
差し引くことによって得られた LA(e, 2e)スペ
クトルを図 3(c)に赤の実線で示した。得られ
た信号強度を定量的に評価するために、電子・
光・Ar 原子間の相互作用を全て無視したモデ
ルである、Cavaliere らによって導出された
LA(e, 2e)の微分散乱断面積の理論式[J. Phys. 
B 13, 4495 (1980)]を用いて、本実験装置の条
件下における LA(e, 2e)の信号強度を数値シミ
ュレーションによって求めた。数値シミュレ
ーションにおいては、背景信号である Δt = ±67 
ps における電子衝撃イオン化強度に時空間変化をする係数をかけ合わせた上で数値積分を行う
ことによって、検出器の検出効率の不均一性の効果まで取り込んでいる。計算結果を図 3(c)に緑
の実線で示した。計算結果と比較して、観測された強度は約２倍ほど大きくなっていることが分
かる。この強度の増加は、数値シミュレーションにおいて無視された相互作用の中でもっとも寄
与が大きいと推定される、光 – Ar原子間の相互作用に依るものと考えられる。この相互作用は、
強い光によって Ar 原子の 3p 軌道がより高い電子励起状態と混合することによるものであり、
Ar 3p軌道に対する電子軌道選択的な光ドレスト効果として理解することができる。 

図 2. 異なる遅延時間で観測された 
散乱電子と放出電子のエネルギー相関図 
(a) Δt = +67 ps (b) Δt = 0 (c) Δt = −67 ps 

図 3. コインシデンス検出された散乱電子と 
放出電子のエネルギー和スペクトル 

(a) 赤実線: Δt = 0 における測定結果、黒破線: 
Δt = +67 psと−67 psにおける測定結果の和 

(b) 1光子吸収領域付近の拡大図 
(c) 赤実線: LA(e, 2e)スペクトルの実験値、 
緑領域: 光ドレスト効果を無視して計算された
LA(e, 2e)スペクトルのシミュレーション結果 
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