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研究成果の概要（和文）：　近年の超短パルスレーザー技術の発展により、原子分子の内部で電子が感じる電場
と同程度以上の強い電場をもつ光を作ることが次第に可能となり、強光子場下における超高速分子ダイナミクス
の研究が活発化している。本研究の目的は、そうした新しい形の「光と物質との相互作用」の本質的理解を与え
る新しい実験手法、すなわちレーザー支援電子運動量分光を開発することである。この目的を達成するため、理
論計算ならびに時間分解電子運動量分光に関する種々の実験技術の改良を様々に行い、レーザー支援電子運動量
分光実験を具現するための確たる指針を得るにことに成功した。

研究成果の概要（英文）：   Through resent advances in laser technology, it has become feasible to 
create strong laser field, which is comparable with the electric field that a bound electron feels 
in matter, and various kinds of researches regarding ultrafast molecular dynamic in such strong 
laser field has been activated. The objective of this project is to develop laser-assisted electron 
momentum spectroscopy that is expected to provide more complete understanding of interaction between
 strong laser filed and matter. For this purpose, many theoretical calculations as well as 
development of several experimental techniques have been attempted. As a result, this project has 
successfully provided concrete experimental conditions and guidelines for improvements in 
experimental techniques, required to realize laser-assisted electron momentum spectroscopy in the 
near future.

研究分野：物理化学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
研究代表者は 1992 年度の東北大学への着
任を機に、高速電子の物質によるコンプトン
散乱で生成する非弾性散乱電子と電離電子
の同時計測を行う(e,2e)電子運動量分光の研
究に着手した。占有分子軌道一つ一つの空間
的形状を運動量空間波動関数の二乗振幅と
して観測できるという本分光のユニークな
特色を分子科学の広範な分野で活用するこ
とを目指し、信号強度の 5 桁以上の向上を果
たした一連の同時計測画像観測法の開発
［Meas. Sci. Tech. 22, 075602 (2011)］の成果を
順次踏まえ、より進んだ電子運動量分光研究
を進めてきた。近年では、超短パルス電子線
を励起源とする電子運動量分光、すなわち時
間分解電子運動量分光の開発［Rev. Sci. 
Instrum. 84, 063105 (2013)］を行い、光化学反
応の起点となる短寿命励起分子の最高占有
分子軌道のオービタルイメージングに世界
で初めて成功した［Phys. Rev. Lett. 114,103005 
(2015)］。一方、近年の超短パルスレーザー技
術の発展により、原子分子の内部で電子が感
じる電場と同程度以上の強い電場をもつ光
を作ることが次第に可能となり、そうした強
光子場下における超高速分子ダイナミクス
の研究が活発化していた。この分野への電子
運動量分光の展開に向けて、研究代表者らは
理論的準備を進め、レーザー電場下の原子分
子の電子構造と波動関数の形状を観測する
電子運動量分光、すなわちレーザー支援電子
運動量分光の原子を対象とした場合の散乱
理論の開発を行った［Phys. Rev. A 82, 023410 
(2010)］。以上の研究代表者らの経験と実績を
踏まえ、レーザー支援電子運動量分光研究の
体現を目指す本計画の提案に至った。 

 
２．研究の目的 
光子場強度が摂動領域を超えてある一定
の大きさになると、原子分子の電子状態が光
子場と結合したドレスト状態と呼ばれる、光
の衣をまとった状態が形成されると考えら
れている。ドレスト状態の概念に従えば、レ
ーザー電場下の分子の原子核のダイナミク
スはドレスト状態の断熱ポテンシャル上で
の核波束の運動として理解できる。事実、極
めて短い時間スケールでの分子構造変化な
どドレスト状態の生成を示す研究結果が、数
多く報告されている。本研究の目的は、そう
した高強度レーザー科学の基礎的概念たる
ドレスト状態の価電子から内殻電子までの
電子構造全体と個々の波動関数の形状の実
験観測を行い、近年のレーザー技術の進展に
よりもたらされた、新しい形の「光と物質の
相互作用」の本質的理解に挑むことである。 
一方で、申請書にも記したように、上記の
研究目的の実現には幾つかの技術的諸問題
を克服しなければならない。単純系ですらそ
の完全解明に至るには申請研究期間を超え
た年月が必要であると覚悟している。これが、
本挑戦的萌芽研究に応募した理由である。 

３．研究の方法 
 実験面では、図１に概念的に示す、現有の
時間分解電子運動量分光装置を転用した。 

 
この装置は、以下の７つの設備から成る。 
① 真空チェンバー 
② 真空排気ポンプ 
③ 標的ガスビーム 
④ ポンプパルスレーザー 
⑤ プローブパルス電子線 
⑥ 電子運動量分光器 
⑦ 多次元同時計測電子回路 
これらのうち、①－②と⑤－⑦は、図１に概
念的に示す、現有の時間分解電子運動量分光
装置をそのまま転用した。④ポンプパルスレ
ーザーは、ドレスト状態生成用レーザーとし
て用いるため、⑤プローブパルス電子線と同
期して用いる。ここでは、5kHz チタンサフ
ァイアレーザーの出力 800 nm、120 fs幅、
0.8mJ の 90％をおよそ 0.1mm2に集光して
用いるケースＩと、90％を波長変換して用
いるケース IIの二つのセットアップを準備
した。前者はドレスト状態が確実に形成さ
れる 1013 W/cm2レベルの強い光子場を得る
目的に用いる。後者は強度に関しては比較
的弱くなる半面、光子エネルギーが大きい
利点を活用してより大きな強度の⑤プロー
ブパルス電子線を用いることが可能となる。
③標的ガスビームに関しても、時間分解電子
運動量分光装置の直径 2mmの分子線を与え
る分子線源ガスノズルをそのまま転用する
ケース Iと、幅 0.1-0.2mm、高さ 2mmのシー
ト状の形状を傾けた形の新規ビーム源の製
作を伴うケース IIの二つのセットアップを準
備した。後者は、空間電荷効果によりパルス
内の電子数密度に上限のある超短パルス電
子線のビーム強度とある一定の標的分子数
を確保して信号強度を担保しつつ、光と電子
線の速度の違いに起因するポンプ・プローブ
の時間分解能の劣化を解消してパルス電子
線の時間幅 1psでネットの時間分解能が決ま
るようにするためである。 
他方、理論面では、研究代表者らの原子を
対象としたレーザー支援電子運動量分光理
論［Phys. Rev. A 82, 023410 (2010)］を用いて、
様々な実験条件で計算を行った。 

図 1：時間分解電子運動量分光装置 



４．研究成果 
 本研究計画初年度は、実験基盤となる時間
分解電子運動量分光装置が建物の東日本大
震災耐震改修工事により稼働不可の状態で
あったため、「レーザー支援電子運動量分光」
の散乱断面積計算を主として行った。次年度
以降には実験研究を開始した。それら理論的
成果と実験的成果を順に示す。 
 
（1）理論的成果 
計算は図 2 に示す symmetric non-coplanar
配置で行った。配置(a)ではレーザー光の偏向
方向が入射電子方向と並行の場合（LP||）に、
配置(b)では垂直の場合（LP⊥）に、それぞれ
散乱角が共に 45 度でエネルギーが互いに等
しい二電子を検出する際の電子運動量分光
断面積に対応する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 その結果の一例を図 3－6 に示す。これら
はそれぞれ電子運動量分光検出の際のイオ
ン終状態が He+イオンの n = 2励起状態のサ
ブレベル 2s, 2p0, 2p1準位への遷移を対象とし
て、入射電子エネルギー6 keVおよびレーザ
ー光のエネルギー1.55 eVの条件下で、光子場
の強さ Iが 5×1011、1×1011W/cm2の 2つの場
合のレーザー支援電子運動量分光断面積の
運動量（q）依存性、電子運動量分布を理論
計算したものである。図 3は、レーザー光子
場と結合していない場合（N = 0）、図 4－6は、
一光子と結合した場合（N = 1）の結果である。
そして、後者が本研究課題でその観測を体現
しようとするドレスト状態運動量空間波動
関数の二乗振幅確率密度分布に相当する。 

 
図 3 と図 4 の比較から、光子場強度が

1011W/cm2 のオーダーの場合、ドレスト状態
の断面積強度はおよそ二桁程度小さいこと、
そしてドレスト状態の断面積強度は光子場
強度におよそ比例して増加するだろうこと
が見て取れる。一方、図 4－6 の比較から、
ドレスト状態の波動関数の形状はレーザー
光の偏向方向に依存して強い異方性を持つ
だろうことが分かる。 
 

図 2：symmetric-noncoplanar配置。 
(a) 平衡配置、(b) 垂直配置 

(a) (b) 

図 4：He 2s 準位のレーザー支援電子
運動量分布。左側が I=5×1011、右側が
I=1×1011 W/cm2 

図 5：He 2p0準位のレーザー支援電子
運動量分布。左側が I=5×1011、右側が
I=1×1011 W/cm2 

図 6：He 2p1準位のレーザー支援電子
運動量分布。左側が I=5×1011、右側が
I=1×1011 W/cm2 

図 3：He 2s準位のレーザー支援電子
運動量分布。左側が I=5×1011、右側
が I=1×1011 W/cm2 



（2）実験的成果 
 レーザー支援電子運動量分光の信号強度
は、レーザー光、標的ガスビーム、および入
射電子線の３つのビーム強度の積に比例す
る。一方で、ドレスト状態は結合する光子数
を反映して、光子エネルギー分だけエネルギ
ー的に分離したピークがイオン化エネルギ
ースペクトル上に現れると期待される。した
がって、ドレスト状態の検出には装置のネッ
トのエネルギー分解能が光子エネルギーと
同程度あるいはそれ以下であることが要求
される。さらに、ドレスト状態はパルスレー
ザー場がある時にのみ存在する瞬時的な性
格を有するので、使用するレーザーパルス幅
と同程度の装置の時間分解能も必要とする。
そこで、本研究では以下の３つの項目に関す
る設備を新たに整備した。 
 
①ドレスト状態生成用レーザー光源 
 現有の時間分解電子運動量分光装置では、
使用するレーザーおよび電子線のパルス幅
がそれぞれ 0.1 ピコ秒および 1 ピコ秒であ
るのに対し、各ビーム径を 2mmとした場合
の装置時間分解能は±35ピコ秒である。この
時間分解能の劣化はレーザー光と電子線の
速度差に起因し、この問題を克服するため、
図 7に概念的に示すように、回折格子を用い
たレーザー波面チルト設備を整備した。これ
により時間分解能を一桁改善できる。 
 

 
②標的ガスビーム源 
 マイクロキャピラリプレート（MCP）をノ
ズル先端部に取付けた形の標的ガスビーム
源を作成した。MCPにスリット状マスクを取
付け、角度的に傾いたシート状の標的ガスビ
ームを生成することにより、装置の時間分解
能をさらに一桁改善することが可能となる。 
 

③入射電子線パルス源 
入射電子線パルスは、厚さ 40 nmの銀薄膜
を蒸着したサファイア基盤の背後からレー
ザー基本波の 3倍波（256 nm）を入射し、光
電効果で生成する光電子パケットを加速し
て得る。そこで、レーザーの空間強度分布を
均一化し、従前と比較しておよそ２倍の強度
のプローブ電子線パルスを生成可能とした。 
 
 以上の現有の設備および本研究で新規整
備した設備を様々に組み合わせて実験を行
った。その一例を、図 9にアセトン分子の第
二励起状態の時間分解電子運動量分光で得
たイオン化エネルギースペクトルを示す。 
 

 
 図 9から、電子運動量分光実験強度が従前
と比較して桁違いに大きいことが分かる。こ
れは上記の種々の装置開発の成果である。一
方で、レーザー支援電子運動量分光過程によ
るピークを明確には得ることはできなかっ
た。他方で、将来的にレーザー支援電子運動
量分光を実現するに必要な実験条件の詳細
とそれを体現するための各種実験技術改良
の指針を得たことは大きな成果である。例え
ば、現有のセットアップでは原子よりも空
間的異方性を持つ二原子分子を対象とする
方が実験観察は容易になることが分かり、
さらには現状と比較して一桁程度強いレー
ザー光子場を用いれば「レーザー支援電子
運動量分光」は具現化できるとの力強い理
論的予測も得た。これは、現有のレーザー
と比較して数十倍の強度を出力可能な市販
の最先端レーザーで実現可能な数値である。 
 
（3）本研究のまとめ 
本研究は近年の大強度レーザー開発でも
たらされた新しい形の「光と物質との相互
作用」の本質的理解を与える「レーザー支
援電子運動量分光」の実現に挑んだ。その結
果、奇しくも申請書にも記した通りに幾つか
の技術的諸問題をさらに克服しなければな
らないことが分かったが、一方で「レーザー
支援電子運動量分光」を将来的に実現する
ための実験技術に関して確たる基盤・改良
指針を与えた。以上のように、本挑戦的萌
芽研究の趣旨にかなう一定の成果を得たと
判断できる。 

図 7：レーザー波面チルト法の概念図 

図 9：アセトン第二励起電子状態の時間分解電子
運動量分光イオン化エネルギースペクトル 

図 8：シート状超音速標的ガスビーム源 
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