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研究成果の概要（和文）：軌道角運動量を運ぶ光ビーム（光渦）と原子分子との相互作用の解明を目指し，光渦
による平面波禁制遷移の検証に取り組んだ．平面波禁制励起を選択的に観測するため，レーザー誘起蛍光法の適
用を考案し光渦ビームと赤外レーザー光を組み合わせた実験装置を開発した．本研究の期間内には平面波禁制遷
移の観測には至らなかったが，一連の研究を進める中でアンジュレータ放射が持つ時空間構造の活用法を見出
し，原子の量子状態制御や超高速時間分光といった新たな放射光利用法の手掛かりを得た． 

研究成果の概要（英文）：A laser-induced fluorescence method was developed and used to study 
plane-wave forbidden transition of rare gas atoms induced by the optical vortex beam. In addition, 
we have found a new ability of synchrotron light source to achieve coherent control of atoms using a
 temporal coherence provided by a tandem undulator. We have also applied this approach to track the 
femtosecond Auger decay of the inner-shell excited state. This new capability of synchrotron light 
source will open the possibility of probing and controlling ultrafast phenomena in a wide range of 
research fields.

研究分野：原子分子物理学

キーワード： 光渦　放射光　量子状態制御　アンジュレータ

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
シンクロトロン光源は基礎科学から産業応用までの幅広い研究分野を支える汎用的な高輝度光源である．本研究
では真空紫外から軟X線の波長域で電磁放射の時空間構造に着目し，螺旋波面を持つ光やダブルパルス状の時間
構造を持つ光と原子の相互作用の解明を進めた．そして原子の量子状態制御や超高速分光といった新たなシンク
ロトロン光利用法の手掛かりを得た．

※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 
螺旋状の波面を持ち，軌道角運動量を運ぶ特異な性質を有する光ビームは「光渦」と呼ばれ
ている．光学素子を用いた波面操作の技術発展にともない，1990年代以降，主に可視から赤外
の波長域でレーザー光渦の利用は急速に発展した．一方，より短波長の真空紫外から X線領域
では光学素子による波面の操作は大幅に困難となる．そのため短波長域では光渦の生成そのも
のが研究対象であり，光渦の利用は未開拓の分野であった．ところが近年，円運動を行う荷電
粒子の放射は光渦の性質を有することが見いだされた．さらに実験室において荷電粒子が放射
する光渦の典型例が円偏光アンジュレータ（シンクロトロン光源の一種）からの高調波放射で
あること，また実際に高調波放射が光渦性を有することが紫外および極端紫外波長域で実証さ
れた．この円偏光アンジュレータで得られる光渦ビームは真空紫外から X線までの広い波長範
囲をカバーする優れた特徴を有する．そのため未踏領域が広がる短波長域の光渦の利用がにわ
かに大きな関心を集めつつある． 
 光源開発の進展の一方，短波長域の光渦と物質との相互作用については，主として原子分子
を対象とした理論研究が報告されるのみであった．とくに真空紫外より短い波長域では様々な
物質の電子励起が可能となることから，電子遷移に対する渦の効果の理解が重要といえるが，
実験研究による検証は殆ど行われてこなかった．たとえば短波長域の光渦と原子分子の相互作
用では，螺旋波面に起因する特異な電子遷移が発現するなど興味深い現象が予測されているに
もかかわらず，実験的な検証に基づく統一的な理解は示されていなかった．このような背景の
もと，申請者らは極短紫外域の光渦によるヘリウム原子の光イオン化実験に取り組み，光電子
の角度分布測定に成功したが，光渦と原子系の相互作用における特殊性を見出すことはできな
かった．その原因は原子との相互作用における光渦の特殊性が渦の中心付近に限られることに
起因しており，光渦による特異な電子遷移を検証するには相互作用領域を空間的に限定するこ
と，さらに光渦によって許容となる励起過程のみを選択的に観測する手法の導入が重要とわか
った．そこで本研究ではレーザー誘起蛍光法を開発し，それを用いて光渦による特異な電子遷
移の検証に挑んだ． 
 
２．研究の目的 
研究目的は，真空紫外領域の光渦(以下，VUV渦)による希ガス原子の電気双極子遷移を観測
対象として，電子励起に対する渦の効果を検証することである．具体的には，光渦による特異
な効果“平面波禁制の磁気副準位への電子励起“を実証する．そして平面波禁制の遷移確率が，
光渦ビームの軌道角運動量と集光ビーム径に依存することを明らかにする． 
 
３．研究の方法 
 実験は分子科学研究所のシンクロトロン光施設 UVSOR に設置された光源開発ビームライ
ン BL1Uで行った．このビームラインの光源は二台の直列配置された可変偏光アンジュレータ
である．実験では下流側のアンジュレータを円偏光へ設定し，高調波放射として得られる VUV
渦ビームを用いた．ビームラインにはミラーや回折格子等の光学素子は無く，光源から観測装
置までの光輸送路で光渦の波面が乱れる可能性が取り除かれている． 

VUV渦ビームを希ガス原子へ照射し，平面波禁制となる磁気副準位への励起をレーザー誘起
蛍光によって検証する．観測装置は赤外半導体レーザー，小型ガスセル，蛍光検出部を組み合
わせた構造である．観測装置の上流部には，VUV渦ビームの集光レンズを収納した真空チェン
バーが接続されており，集光位置はレンズの前後移動で微調する．平面波禁制状態への遷移は
VUV渦ビームの集光によって強調されるため，MgF2レンズを用いて VUV渦ビームを数 μm径
へと集光した．一方，赤外レーザーで誘起される蛍光の検出器には簡便な光電子増倍管を用い
た． 
 
４．研究成果 
キセノン原子の電子励起を対象として VUV 渦が引き起こす平面波禁制遷移を検証した．円
偏光アンジュレータの二次高調波として得た VUV渦ビーム（波長~120 nm）をMgF2レンズで
数 μm径へと集光しキセノン原子へ照射した．VUV渦ビームの制御技術を確立しつつ禁制遷移
に起因するレーザー誘起蛍光の検出に取り組んだが，本研究の期間内には VUV 渦による平面
波禁制遷移の実証には至らなかった．実験の困難の大きな原因は，散乱レーザー光やガスセル
周囲の環境光による多量のバックグラウンド信号および渦ビームとレーザー光の空間的な重ね
合わせの調整であった．装置の改良や適当な測定対象を選定することで，実験開始当初に比べ
て大幅なバックグラウンド信号の低減を達成したが，それでも VUV 渦励起に由来する微弱な
蛍光信号の検出は困難であった．電子遷移に対する光渦の影響を実証するには極めて高度な実
験系を構築する必要があり，限られたビームタイムでは実証実験は困難との結論に至った．一
方，一連の実験研究を進める中で，二台のアンジュレータからの放射を用いると原子の量子状
態を制御出来ることが見出された．そこで急遽，そちらの研究を優先的に進める方針とした． 



アンジュレータを通過する電子の放射波形は，アンジュレータの磁場周期と同じ回数だけ振
動する時間構造を持つ．二台のアンジュレータを並べたタンデムアンジュレータならば電子は
ダブルパルス状の放射を発する．さらにダブルパルスの間の時間間隔は一般的な加速器技術で
アト秒レベルで制御可能である．このような光パルスは短パルスレーザーによる原子や分子の
量子状態制御に使われてきたが，タンデムアンジュレータを使えば同等の光パルスが真空紫外
から X線の波長域で得られることになる．量子状態制御の短波長化は制御対象の拡大と高速化
を一挙にもたらし，シンクロトロン光源の新たな利用展開に結びつく可能性が高い．そこでタ
ンデムアンジュレータを用いて希ガス原子の量子状態の制御実験に挑んだ． 
実験は UVSORの BL1Uで行った．制御対象はヘリウム原子の Rydberg励起状態，光パルス
の波長は極端紫外である．二台のアンジュレータは水平直線偏光で同一の放射波長とした．タ
ンデムアンジュレータを通過する個々の電子は 10サイクルのダブルパルス状の放射を発する．
ダブルパルスの時間間隔は，アンジュレータ間に設置された位相子電磁石を用いてアト秒レベ
ルで操作可能である．アンジュレータ放射を分光器を通すことなく直接ヘリウムガスへ照射し
て励起状態の生成量を蛍光検出法で観測した．その結果，遅延時間を操作することでヘリウム
原子を特定の励起状態へ選択的に励起できることがわかった[1]（図 1）．またタンデムアンジュ
レータを円偏光に設定し，左回りと右回りの円偏光パルスをヘリウム原子へ照射した．この方
法によって遅延時間を制御パラメータとした励起軌道の空間形状の操作が可能なことも示した
[2]．この一連の研究成果によって，シンクロトロン光源を用いて原子の量子状態制御が可能な
ことが世界に先駆けて示された．これらの研究成果はプレスリリースを行うとともに国内外の
学会で発表し情報発信に努めた．なお，実際のシンクロトロン光源では多数の電子集団からの
放射を用いる．そのためタンデムアンジュレータを通過する個々の電子はダブルパルスを発し
ても，異なる電子間の放射の相対位相は乱雑である．このインコヒーレントな放射を用いても
量子状態制御が可能なことは実証されたが，理論的にも考察を行い実験結果を説明することが
できた[3]．またヘリウム原子の量子状態制御の研究を進めるうちに，ゼーマン量子ビートを利
用した極端紫外光の簡便な偏光評価法を考案し実証実験に成功した[4]． 
シンクロトロン光源による量子状態制御の応用として，軟 X線波長域への短波長化とフェム
ト秒高速現象の時間観測を行った．制御対象はキセノン原子の 4d内殻電子である．アンジュレ
ータの放射波長を 4d電子の 6p軌道への共鳴励起エネルギー(~65 eV)に合わせてXeガスへ照射
し，遅延時間を掃引しながら励起状態の生成量を蛍光収量法で測定した（図 2）．蛍光収量には
ダブルパルスによる電子波束の干渉に起因する周期 63アト秒の振動が生じるが， 4d内殻空孔
の寿命（6 fs）によって遅延時間の増加とともに干渉構造が消失する．このフェムト秒域での干
渉構造の減衰は理論計算で良く再現された．このことから，タンデムアンジュレータを用いて
フェムト秒域の寿命を持つ内殻励起状態の崩壊を時間領域で観測することに成功したと結論し
た．本手法で捉えた内殻励起状態のフェムト秒崩壊は，従来の放射光実験の時間分解能（数十
ピコ秒）に比べて圧倒的に早い時間領域である．今後，本手法はシンクロトロン光による超高
速反応の研究へ新たな展開をもたらすと期待できる．本成果成果についてもプレスリリースを
行うとともに国内外の学会で発表し情報発信に努めた． 
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図 2. キセノン原子のフェムト秒電子緩
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図 1. タンデムアンジュレータによるヘリ
ウム原子の極紫外量子状態制御[1]. 
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