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研究成果の概要（和文）：X線自由電子レーザー施設SACLAが供給する自由電子レーザーと光学レーザーを用いた
ポンプ・プローブ計測により、X線を気相の孤立した多原子分子に照射してから数10フェムト秒（1フェムト秒は
千兆分の1秒）で完結する超高速反応を観測することに成功した。また、観測した超高速反応の中にも、メカニ
ズムが異なる反応が存在することを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Ultrafast reactions in femtosecond order were revealed by pump-probe 
measurements using free-electron laser and optical laser at X-ray free-electron laser facility, 
SACLA. In the observed ultrafast reactions, different reaction mechanisms were revealed. 

研究分野：物理化学

キーワード： 自由電子レーザー　ポンプ・プローブ計測

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
X線を気相分子照射して起こる反応の初期段階を、フェムト秒スケールで観測した例はこれまでになかった。X線
を生体分子に照射すると放射線損傷と呼ばれる分子の破壊が起こるが、そのメカニズムは解明されていない。放
射線損傷を制御できれば、例えば放射線を用いたがん治療を正確に効率よく実施することが可能となる。今回の
研究成果を引き金として、放射線損傷機構解明に向けた大きな発展が期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
自由電子レーザーの発達により、フェムト秒スケールでおこる超高速反応を X線プローブによ
り捉えることが原理的に可能となった。光学レーザーと組み合わせたポンプ・プローブ法によ
る時間分解計測では、2 つのレーザーパルスの照射タイミングに生じるジッターのために、時
間分解能が 1ピコ秒程度に制限されていた。このタイミングジッターを計測する手法が確立さ
れつつあり、フェムト秒オーダーの時間分解能の持つ時間分解計測が現実となりつつある状況
であった。 
 
２．研究の目的 
自由電子レーザーという大強度短波長光源を用いて、反応中の分子の姿を捉えることを目的と
した。具体的には、自由電子レーザーと光学レーザーを組み合わせたフェムト秒オーダーのポ
ンプ・プローブ法を確立し、気相分子への光照射で誘起される超高速反応中の分子から放出さ
れる電子やイオンを計測し、それらの相関を観測することで、分子形状の変化と電子状態の変
化を捉えることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
イオン運動量多重同時計測分光計を備えた反応真空層に、試料分子を超音速分子線として導入
し、集光した X線自由電子レーザーパルスを照射し、試料分子の光イオン化およびその後の後
続過程により多重にイオン化した分子から放出される多数のイオンの収量と運動量を計測した。
試料分子には、自由電子レーザーを局所的に効率よく吸収する部位をもつ分子や光学レーザー
照射によって解離が起こる分子、あるいは、自由電子レーザーを効率よく吸収する元素により
構成されるクラスターを選んだ。自由電子レーザー照射とほぼ同時に、近赤外レーザーパルス
を照射し、わずかな照射時間のずれによるイオンの収量と運動量の変化を測定した。実験は日
本の自由電子レーザー施設 SACLA で実施した。 
 自由電子レーザー利用実験と並行して、放射光を用いた電子・イオン運動量多重同時計測実
験を実施し、自由電子レーザー実験で用いる試料分子・クラスターの調査を実施した。 
 
４．研究成果 
分子を標的とする X線励起実験では、単一の分子から放出される複数のイオンが運動量保存則
を満たすことを用い、X 線自由電子レーザーを 1 回照射したときに放出される大量のイオンの
中から、単一の分子から放出されてきたイオンの組を同定し、運動量相関解析から、X 線照射
から極めて短時間に分子内での電荷の分配が起こることが明らかになった。また、理論計算と
の比較から、分子全体の価数は、10 フェムト秒の時定数で増加することも分かった。 
 さらに、分子を標的とする X線自由電子レーザーと近赤外レーザーを用いた時間分解計測に
より、X線照射後に数 10 フェムト秒の間に完結する超高速反応を捉えることに成功した。この
超高速反応の中に、20 フェムト秒程度以下の反応機構と、100 フェムト秒程度の反応機構とい
った異なる反応機構が関与していることが明らかになった。 
 クラスターを標的とする X線自由電子レーザーと近赤外レーザーを用いた時間分解計測では、
1価イオンと 2価イオンの収量の時間依存性に顕著な違いが現れた。2価イオンの収量は、クラ
スターに X線自由電子レーザーを照射することで生成するナノプラズマの膨張する時間に対応
して比較的ゆっくり収量が増大する。これに対し 1 価イオンでは、X 線自由電子レーザー照射
後 10 フェムト秒程度の時定数で、急激に収量が増加することが分かった。これは急激な増加は、
X 線自由電子レーザーパルスを照射している間に生成した電子がまだ中性である原子と衝突し、
近赤外レーザーを吸収する励起原子を生成していることを示している。この励起原子は、原子
間クーロン緩和過程によって消失することも分かった。 
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