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研究成果の概要（和文）：単一サイクルレーザーパルスに適用可能なレーザーアシステッド電子散乱理論を開発
し、テラヘルツ波アシステッド電子回折の方法論を確立するとともに、数値シミュレーションによってその有用
性を検証した。テラヘルツ波アシステッド電子回折法を実現するために、パルス面傾斜励起法による単一サイク
ルTHz波発生と電気光学サンプリング法の光学系を構築し、レーザーアシステッド電子散乱装置に組み込むこと
によって、テラヘルツ波アシステッド電子散乱観測装置を組み上げた。また、中空ファイバー型パルス圧縮器を
開発し、近赤外域の数サイクルレーザー光を発生させ、数サイクルレーザーアシステッド電子散乱過程の観測に
初めて成功した。

研究成果の概要（英文）：A theoretical framework of laser-assisted electron scattering induced by 
single-cycle laser pulses and a protocol of THz-wave-assisted electron diffraction method were 
developed, and their feasibilities were confirmed by numerical simulations. In order to demonstrate 
THz-wave-assisted electron diffraction method experimentally, optical systems for the 
tilted-pulse-front pumping method and the electro-optical sampling method were constructed. An 
apparatus for THz-assisted electron scattering was constructed by incorporating the optical systems 
into a laser-assisted electron scattering apparatus. Furthermore, a hollow-core-fiber type pulse 
compressor was developed for generation of few-cycle laser pulses in the near-infrared region, and 
few-cycle laser assisted electron scattering processes were observed for the first time.

研究分野： 物理化学

キーワード： 反応動力学　分子構造　電子回折法　強光子場科学　電子散乱

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究課題で開発した理論の適用範囲は、テラヘルツ波によるレーザーアシステッド電子散乱過程に留まらず、
近赤外領域の数サイクル・単一サイクルパルスによるレーザーアシステッド電子散乱過程にも渡り、数サイクル
レーザーアシステッド電子散乱過程の初観測の成果とともにアト秒領域のダイナミクス研究への応用の可能性を
示すものである。本課題は、テラヘルツ波アシステッド電子散乱過程を探求する初めての試みであり、テラヘル
ツ波の新たな利用法の創出につながる学術的基盤を確立することとなった。

※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 
高速電子線を用いた分子による弾性散乱角度分布測定は気体電子回折法と呼ばれ、分子の幾

何学的構造を測定するための有用な手法として古くから利用されてきた。近年は電子線をパル
ス化することによって、分子の幾何学的構造の変化を時間分解測定する気体パルス電子回折法
が精力的に行われてきたが、時間分解能としては 1 ps 程度が限界であった。このピコ秒の壁を
大きく超える手法として、応募者らはレーザーアシステッド電子散乱（laser-assisted electron 
scattering; LAES）と呼ばれる散乱過程を利用したレーザーアシステッド電子回折法（laser-
assisted electron diffraction; LAED）を提唱した。LAES 過程とは、レーザー場中で電子線が
原子・分子によって散乱される際に、散乱電子のエネルギーが光子エネルギーの整数倍だけ増減
する現象であり、レーザー場が存在する瞬間に入射電子が標的原子・分子によって散乱されると
きにのみ誘起される。LAED 法では、LAES 過程を超高速の光ゲートとして利用し、瞬間的な電子
散乱波を抽出することよって、<10 fs の時間分解能で電子回折像を測定することが可能となる。
さらに応募者らは、Xe原子を試料としてフェムト秒レーザーによって誘起される LAES 過程を初
めて観測し、静的な CCl4分子を試料として LAED 法の実現にも初めて成功した。最近では、強レ
ーザー場中で原子が光ドレスト状態を形成したことを示す LAES 信号を、その理論的予測から 30
年以上を経て初めて観測した。現在、超短パルスレーザーによる LAES 過程の観測に成功してい
るのは応募者らの研究グループのみであり、この新たな電子散乱法の動向が注目されていた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、分子の幾何学的構造の超高速時間発展を気体電子回折実験によって解明するこ

とを目的として、単一サイクルテラヘルツ波の照射下で標的分子に高速電子を衝突させること
によって、<10 fs の時間分解能で電子回折像を得ることができるテラヘルツ波アシステッド電
子回折（THz-wave-assisted electron diffraction; TAED）法を開発する。また、この TAED 法
を実現するための散乱電子測定装置やテラヘルツ波発生光学系を開発するとともに、散乱電子
信号分布の数値シミュレーション法を確立し、散乱電子信号分布から分子の幾何学的構造を決
定する理論的な枠組みを構築する。この手法を用いて、超短パルスレーザーによって光励起され
た分子の構造変化を<10 fs の時間分解能で追跡する。 
 
３．研究の方法 
(1) TAED 法の理論的基盤の整備 
単一サイクルパルス光による LAES 信号や TAED 法についての理論的研究は現在まで報告され

ておらず、研究代表者が行った理論的な検討が初めてである。本研究では、これをさらに進めて
TAED 法の理論的基盤を整備する。従来の気体電子回折法の手法を発展させることによって、電
子のエネルギー分解散乱角度分布から電子回折パターンを抽出し、そこから分子の幾何学的構
造を決定する方法論を確立する。 
 
(2) TAED 法の数値シミュレーション 
数値シミュレーションによって TAED 法の有用性を検証する。はじめに標的分子の核配置を古

典的に取り扱う近似のもとで、運動量移行（s）とエネルギーシフト（ΔE）の関数として THz 波
による LAES 信号の強度分布を計算する。研究方法(1)で開発した解析手法を用いて、得られた信
号強度分布から核配置の分布関数が導き出せることを示す。続いて、標的分子の構造変化を考慮
して同様のシミュレーションを実施する。さらに、実際の実験における電子線パルスや THz 波パ
ルス、励起光パルスの時空間的形状や互いの重なり具合を考慮して数値シミュレーションを行
い、実際の実験において最適なビーム条件を検討する。 
 
(3) 近赤外数サイクルパルス発生 
中空ファイバーとチャープミラーを用いたパルス圧縮装置を製作し、時間幅が sub-10 fs の

近赤外レーザーパルスを発生する。中空ファイバーに導入する希ガスの圧力条件や入射レーザ
ーパルスの集光条件や強度を生成パルスの時間幅が最短になるように最適化する。自己相関法
や二次元スペクトルシェアリング干渉法などを用いて、生成パルスの電場時間波形を同定する。 
 
(4) 単一サイクル THz 波パルス発生と電気光学サンプリング法 
パルス面傾斜励起法を用いて、位相整合条件を満たすように波面を傾斜させた波長 800 nm の

フェムト秒パルスを LiNbO3 非線形結晶に照射し、光整流効果によって高強度のシングルサイク
ル THz パルスを発生する。発生した THz 波パルスの強度が最大になるように各種条件を最適化
する。また、電子光学サンプリング法の光学系を構築することによって、THz 波の電場時間波形
を測定できるシステムを整備する。さらに、既設の LAES 観測装置を改造することによって、散
乱点に THz 波を集光点する光学系を組み、TAED 観測装置を開発する。 



 
(5) THz 波アシステッド電子散乱の観測と TAED 法の実
現 
Xe 原子を試料として、THz 波アシステッド電子散乱

過程を初めて観測する。さらに、CCl4 分子を試料とし
て、THz 波アシステッド電子散乱過程を観測する。観測
された散乱電子のエネルギー分解散乱角度分布に電子
回折の干渉パターンが現れることを実証する。数サイ
クルレーザーパルスを励起光として用いることによっ
て、<10 fs の時間分解能で TAED 測定を実施する。 
 
４．研究成果 
(1) TAED 法の理論的基盤の整備 
従来のレーザーアシステッド電子散乱理論を単一サ

イクルパルスに適用できるように拡張し、気体電子回
折法における分子構造決定法と組み合わせることによ
って、散乱電子のエネルギー分解散乱角度分布から電
子回折パターンを抽出し、そこから分子の幾何学的構
造を決定する方法論を確立した。 
本理論の適用範囲は、テラヘルツ波による LAES 過程

に留まらず、近赤外領域の数サイクルパルスや単一サ
イクルパルスによる LAES 過程にも渡り、アト秒領域の
ダイナミクス研究への応用の可能性も示された。さら
に、LAES 過程を半古典的近似で取り扱う手法は、LAES
過程の直観的な理解を深め、LAES 過程におけるサイク
ル内干渉の効果やサイクル間干渉の効果、搬送波包絡
線位相の効果を散乱電子の半古典的軌道の干渉として
理解することに繋がった。 
 

(2) TAED 法の数値シミュレーション 
数値シミュレーションを用いて、成果(1)の方法論の

有用性を検証した。時間とともに標的分子の古典的核
配置が変化する二原子分子モデルを用いて、THz 波照射
下での散乱電子信号分布を計算した。成果(1)の方法論
を用いて、得られた散乱電子信号分布を解析した結果、
時間依存電子回折パターンを抽出することができた
（図 1）。抽出された電子回折パターンから核間距離の
時間発展を復元した結果、核間距離の誤差は 0.001 Å
以下であり、非常に高い確度で核間距離を決定できる
ことが判明した。また、10 fs を切る時間分解能が達成
できることも確認された。 
OCS 分子をモデル分子とした THz 波アシステッド電

子散乱信号の数値シミュレーションを実施し、様々な
THz 電場強度での電子散乱信号強度の計算を実施する
ことよって、時間分解電子回折像を得るためにはピー
ク電場強度13 kV/cmの単一サイクルTHz波が必要であ
ることが判明した（図 2）。 
中赤外単一サイクルレーザー光によるLAED法の数値

シミュレーションを実施し、成果(1)の方法論を用いて
エネルギー分解散乱電子角度分布を解析することによ
って、時間分解電子回折像を得ることに成功し（図 3）、
光イオン化に伴う H2

+分子の超高速構造変形をアト秒オ
ーダーの時間分解能で追跡できることを示した。 
 

(3) 近赤外数サイクルパルス発生と LAES 過程の観測 
中空ファイバーとチャープミラーを用いたパルス圧縮装置を製作した（図 4(a)）。中空ファイ

バーに導入するアルゴンガスの圧力条件や入射近赤外レーザーパルスの集光条件や強度を最適
化することによって、最短パルスの生成条件を探索した。二次元スペクトルシェアリング干渉
（2DSI）法を用いて、生成パルスの電場時間波形を計測した結果、時間幅 7.4 fs の超短パルス
を発生できていることが判明した（図 4(b)）。この数サイクルパルスは時間分解 TAED 法の際の
ポンプ光として利用することができる。 
運動エネルギー 1 keV の電子線を用いて、時間幅 7.4 fs の超短パルスレーザーの照射下で

Xe 原子による電子散乱実験を行うことによって、数サイクルレーザーパルスによる LAES 過程の

 
図2. THz波ピーク強度13 kV/cmで
の TAED シミュレーションによって
抽出された時間分解電子回折パタ
ーン． 

 
図 1. THz 波照射下での散乱電子の
エネルギー分解散乱角度分布から
抽出された時間分解電子回折パタ
ーン． 

 
図 3. 中赤外域の単一サイクルパ
ルスによる LAED シミュレーション
によって抽出された時間分解電子
回折パターン． 



観測に成功した（図4(c)）。これは、
数サイクルレーザーパルス LAES
過程の観測に世界で初めて成功し
たものであり、成果(1)の理論を応
用した分子のアト秒ダイナミクス
研究の可能性を示すものである。 
 
(4) 単一サイクル THz 波パルス発
生と電気光学サンプリング法 
パルス面傾斜励起法による単一

サイクル THz 波発生の光学系と
THz 波の時間波形計測のための電
子光学サンプリング法の光学系を
構築した（図 5(a)）。位相整合条件
を満たすように波面を傾斜させた
1030 nm のピコ秒レーザーパルス
を LiNbO3非線形結晶に照射し光整
流効果によって、1.7 mW, 100 kHz
の THz 波パルスを発生した。波形
計測の結果、ピーク電場強度 
1.1 kV/cm の単一サイクル THz 波
が発生されていることが判明し
た。 
得られたTHz波強度がTAED法の

実現に必要な強度である13 kV/cm
に達していないことが判明したた
め、THz波発生のためのドライブパ
ルスを変更した。繰り返し周波数
5 kHz の Ti:Sa レーザーシステム
の出力である波長 790 nm、パルス
幅40 fs、パルスエネルギー500 μ
J のフェムト秒光パルスをドライ
ブパルスとしたパルス面傾斜励起
法の光学系を再構築し、THz波発生
と電場波形の測定に成功した。 
さらに、レーザーアシステッド電子散乱

装置を改修して、散乱点におけるテラヘル
ツ波の時間波形を電気光学サンプリング
法によって計測できる光学システムを構
築した（図 5(b)）。構築した光学システム
を用いて、電気光学サンプリング法を実施
し、テラヘルツ波の時間波形を測定した結
果、時間幅 0.96 ps、電場強度 18.1 kV/cm 
の単一サイクルテラヘルツ波を散乱点に
集光できることを確認した（図 6）。 
得られた THz 波強度は TAED 法の実現に

必要な強度である 13 kV/cm を十分に超え
ており、テラヘルツ波アシステッド電子散
乱過程の初観測（研究計画(5)）のための準
備を全て完了することができた。 

 
図 4. (a) 中空ファイバー型パルス圧縮装置の概略図．(b) 2DSI 法で計測した数サイクルパ
ルスの時間波形．(c) LAES 信号のエネルギースペクトル． 

(a) (b) (c) 

 

 
図 5. (a) 1030 nm のドライブパルスを用いた THz 波発
生および電気光学サンプリングの光学系．(b) 790 nm の
ドライブパルスを用いたTHz波発生および電気光学サン
プリングの光学系、および、散乱点への THz 波集光光学
系． 

(a) 

(b) 

 
図 6. 電気光学サンプリング法で測定した散乱
点における THz 波電場の時間波形． 
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