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研究成果の概要（和文）：フェムト秒レーザーアシステッド電子散乱(LAES)観測装置を改修して、検出感度を大幅な向
上と、>0.1度の散乱角度までの検出感度の獲得に成功した。この装置を用いて、Xe原子を試料としてLAES散乱角度分布
の測定を行った結果、散乱角度0.1～0.5度の領域に光ドレスト状態形成を示す明らかなピーク構造を観測し、LAES過程
に現れる光ドレスト状態の効果を初めて実験的に見出した。さらに、散乱角度2～4度の領域においても予期しない光ド
レスト状態の効果が現れ、レーザー電場による原子・分子の電子雲のゆがみが複雑な内部構造を持っている可能性が示
唆された。

研究成果の概要（英文）：Significant improvement in the detection efficiency and expansion of the detectabl
e range up to >0.1 degree were achieved for measurements of laser-assisted electron scattering (LAES) sign
als by upgrading of a femtosecond-LAES apparatus.  By using the upgraded apparatus, a clear peak structure
 indicating the formation of light-dressed states was observed around the angular range of 0.1-0.5 degree 
in an angular distribution of LAES process by Xe atoms.  This is the first observation of the signature of
 the formation of light-dressed states appearing in LAES processes.  Furthermore, another signature of lig
ht-dressed states was unexpectedly observed around the scattering angle range of 2-4 degree, which implies
 that laser-induced deformation of electronic clouds of atoms and molecules would have complex inner struc
tures.
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１．研究開始当初の背景 
強光子場中分子のドレスト状態は、光との

強い相互作用による電子状態（および光子数
状態）のコヒーレントな重ね合わせにより形
成される。分子の電子状態間の共鳴波長はそ
の核配置によって大きく変化するため、ドレ
スト状態における電子状態の構成比率は分子
構造に強く依存する。特に、レーザー場強度
が 1012～1014 W/cm2の領域では、共鳴的な電子
状態の結合が支配的であるため、特定の核配
置におけるドレストポテンシャルの偽交差が
分子ダイナミクスを決定する。また、この偽
交差をレーザーによって制御することが強光
子場による反応制御のための有力な手段と考
えられており、これを実験的に測定すること
は反応制御の観点からも重要である。しかし、
強光子場中のドレスト状態はフェムト秒レー
ザーパルス内でのみ存在し、核ダイナミクス
を決定づけている電子状態の共鳴的結合は、
核波束がポテンシャル偽交差を通過する僅か
な時間帯で起こるため、これをプローブする
ことは非常に困難であり、解離生成物イオン
の運動量分布からドレスト状態生成や偽交差
の存在を類推するに留まっていた。 
一方、レーザー場中で電子が原子によって

散乱される際、散乱電子が光子エネルギーの
整数倍のエネルギーを獲得あるいは損失する、
Laser-Assisted Electron Scattering (LAES)
と呼ばれる現象が存在する。これまでに、高
強度 CO2 レーザーによる中赤外域レーザー場
中での LAES 過程の観測が報告されているが、
過去の実験のレーザー場条件（波長：10.6 μ
m、強度：～109 W/cm2）では、標的原子はド
レスト状態を形成していなかった[Phys. Rev. 
Lett., 39, 269-270 (1977)]。一方、理論研
究によって、(a) 標的原子がドレスト状態に
あるとき、その LAES 散乱角度分布の小角散乱
成分に特異的なピークが現れること、そして、
(b) 共鳴的ドレスト状態にある場合、そのピ
ーク強度が 102 倍以上増大すること、が予測
されていた[Phys. Rev. A, 49, 4852-4863 
(1994)]。これは、光ドレスト状態の電子特性
が LAES 散乱角度分布の変化として鋭敏に現
れることを示しており、高強度フェムト秒レ
ーザーを用いた LAES 実験によって、光ドレス
ト状態をフェムト秒の時間分解能で直接観測
することができると考えられる。2010 年に
我々は高強度超短パルスレーザー場中（波
長：800 nm、強度：1.8×1012 W/cm2、パルス
幅：200 fs）での電子の Xe 原子による散乱実
験を実施し、LAES 過程の観測に世界で初めて
成 功 し て い る [Phys. Rev. Lett., 105, 
123202-1-4 (2010)]。これは従来の LAES 実験
でのレーザー場条件と比較して、光子エネル
ギーが 10 倍以上、レーザー場強度が 103倍以
上、そして、レーザーパルス幅が 107 分の 1
以下となっており、標的原子が光ドレスト状
態を形成するには十分なレーザー場強度であ
る。 
 

２．研究の目的 
本研究では、原子や分子の光ドレスト状態

の性質を直接プローブすることを目的として、
Laser-assisted Electron Scattering (LAES)
法という実験手法を開発する。そして、高強
度フェムト秒レーザー光によって形成される
光ドレスト原子からの LAES 過程、特に、小角
散乱領域に現れるピーク構造を初めて観測す
る。さらに、小角散乱分布の解析から光ドレ
スト原子・分子の電子状態の特性を導きだす
ことによって、光ドレスト状態の特性から強
光子場下における原子分子ダイナミクスのメ
カニズムを明らかにする。 
 

３．研究の方法 
フェムト秒LAES観測装置の全体構成を図1

に示す。光電陰極型パルス電子銃から放出さ
れた電子線パルスは 1 keV に加速され、電磁
レンズでコリメートされた後、ガス試料に照
射される。試料は CW ノズルから図 1で紙面垂
直方向に噴出される。ここで、電子線の進行
方向とガスの噴出方向、および、レーザー光
の進行方向は互いに直行する。レーザーの偏
光は、図 1で紙面と垂直方向である。レーザ
ーの進行方向と偏光方向で張られる面内に散
乱された電子のみをスリットで切り出し、ト
ロイダル型電子エネルギー分析器に入射させ
る。図 1に示すように、エネルギー分析器に
よって散乱電子は、エネルギー方向と散乱角
度方向に同時に分散され、ディレイライン型
位置敏感検出器によって二次元検出される。
装置全体は超高真空チャンバー内に設置され、
高透磁率材料によって二重に磁場遮蔽されて
いる。本研究課題では、ガス試料として、Xe
原子と CCl4分子を用いた。 
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図 1. フェムト秒 LAES 観測装置の概略図. 



４．研究成果 
(1) フェムト秒 LAES 観測装置の高感度化 

電子パルス発生用紫外レーザー光のパ
ルス幅を伸長することによって電子パ
ルス時間幅の最適化を行った。その結果、
LAES 信号の強度変化を指標にして、電子
パルスとレーザーパルスとの時間差調
整を行うことが可能となり、LAES 観測の
ために最適な実験条件を精密に決定で
きるようになった。これらの改良によっ
て、LAES 信号の検出効率が 10 倍程度向
上した。 

(2) LAES 散乱によるドレスト状態観測 
改良されたフェムト秒 LAES 観測装置を
用いて、Xe原子を試料として散乱角度 2
～12 度の範囲における LAES 散乱角度分
布の測定を行った。従来の理論的予測で
は、光ドレスト状態形成の効果は、散乱
角度 0～1 度の領域に現れると考えられ
ていたが、散乱角度 2～4 度の領域にお
いても光ドレスト状態の効果を考慮し
ない理論予測との不一致が見られた（図
2）。同様の効果は、CCl4 分子を試料と
した LAES 散乱角度分布の測定でも観測
された（図 3）。この実験結果は、強レ
ーザー場中での原子・分子の光ドレスト
状態が従来の理論モデルでは十分に記
述出来ておらず、レーザー電場による電
子雲のゆがみが複雑な内部構造を持っ
ている可能性を示唆している。 

(3) 高強度レーザー場による高次非線形
LAES 遷移の観測 
高強度フェムト秒近赤外レーザー場に
おける Xe 試料による電子散乱実験を行
い、散乱電子のエネルギー分布と角度分
布を測定した。その結果、近赤外域のレ
ーザー場によって誘起される高次の多
光子遷移を伴うレーザーアシステッド
電子散乱信号の観測に初めて成功した。
散乱電子のエネルギースペクトルには、

通常の弾性散乱信号に加え、n 光子分エ
ネルギー増加した信号が現れ（n = +1, +2, 
+3, +4, +5, +6）、それらの強度は理論
シミュレーションの結果と良い一致を
示した。 

(4) LAES 小角信号の観測のためのフェムト
秒ＬＡＥＳ観測装置の改修 
LAES 小角信号の観測をめざしてフェム
ト秒 LAES 観測装置をさらに改良し、検
出可能な散乱角度領域を2.3～12.0度か
ら 0.1～12.0 度に拡大した。改良された
装置を用いて、Xe原子を試料としたLAES
信号の散乱角度分布の測定を行った結
果、散乱角度 0.1～0.5 度の領域に明ら
かなピーク構造を観測した。この観測結
果は、光ドレスト状態形成の効果が散乱
角度 0～1 度の領域にピーク構造として
現れると予測された従来の理論的研究
と良く一致しており、LAES 過程に現れる
光ドレスト状態の効果が初めて観測さ
れたことを示している。また、予期して
いなかった散乱角度 2～4 度の領域にお
ける理論予測との不一致は、この測定で
も再現されており、新たな理論的枠組み
が必要であることが示された。 
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図 2. Xe 原子を試料とした LAES 角度分布. 赤丸：実験

値, 黒実線：数値シミュレーション. 

 

図 3. CCl4分子を試料とした LAES 角度分布. 赤丸：実

験値, 青実線：数値シミュレーション. 
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