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研究成果の概要（和文）：超高強度フェムト秒レーザーと薄膜との相互作用により生成・加速されるプラズマ電子を電
子線源として利用し，小型位相回転器による電子パルス圧縮法とその圧縮パルスを用いた「超高速電子線回折法」を実
証した．単一パルス撮像を可能とする電子線量を得るために，レーザープラズマから効率的に電子を引出す「レーザー
予備照射によるシース電場の抑制法」を提案し，プラズマミラーにより整形した高コントラストレーザーパルスを用い
た実験により，それを実証した．金属細線による加速電子の誘導と集束，超高速電子偏向法，金属細線による強力テラ
ヘルツ表面波の生成などの派生成果も得られた．

研究成果の概要（英文）：With an pulse of electrons which are produced and accelerated by the interaction 
of an intense femtosecond laser pulse with a foil target, compression of the electron pulse with a 
compact phase rotator, and "ultrafast electron diffraction (UED)" with the compressed electron pulses 
have been demonstrated. To develop high intensity electron source for single pulse UED, a new method 
“sheath break by laser pre-irradiation”, which pull out electrons efficiently from laser plasma, has 
been proposed and experimentally demonstrated with high-contrast laser pulse shaped by a plasma mirror. 
Derivative fruits of research have been also obtained, such as guiding and collimation of laser 
accelerated electrons on a metal wire, ultrafast electron deflectometry, and generation of strong 
terahertz surface wave on a metal wire.

研究分野：レーザー・レーザープラズマ科学

キーワード： 電子線回折　レーザー加速　フェムト秒レーザー　高強度レーザー　レーザープラズマ
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１．研究開始当初の背景 
 物質科学の発展には物質の構造・状態やそ
の変化を調べることのできる高い空間と時間
分解能を持つ観察手法が必要となる．物質の
構造や組成の探索には様々な量子ビームが用
いられている．電子線は①原子弾性散乱断面
積が大きい，②有効弾性散乱当たりの非弾性
散乱によるエネルギー損失が小さいなどの利
点がある．この四半世紀に電子顕微鏡の技術
は飛躍的に進化し，弾性散乱を利用した物質
の構造探索（透過型電子顕微鏡 TEM）の他に，
非弾性散乱過程で生じた様々な２次的信号を
用いた物質組成や電子状態，表面構造探索の
機能（電子エネルギー損失分光法 EELS など）
も持ち合わされ，分析電子顕微鏡として，物
質を多角的に探索する装置として発展してき
ている．TEM での構造探索では，0.1nm 以下の
高い空間分解能が実現している． 
 さらなる高度化への開発課題の一つは，物
質の動的構造を調べることのできる時間分解
電子顕微鏡である．本来，電子顕微鏡のもつ
高い空間分解能で観る原子分子レベルの構造
の動的変化は数 10fs〜ps 程度で生じるもの
であり，空間分解能に見合う時間分解能が求
められる．ポンプ＆プローブ法を用いた電子
顕微鏡観察の最初の挑戦は超高速電子線回折
（UED）である．UED の重要な課題はプローブ
の短パルス電子線を如何に生成制御するかで
ある．特に，非可逆過程を観察する場合，ポ
ンプパルスを照射された試料は初期状態に戻
らないので，鮮明な像を得るためのさらなる
重ね撮像には，新たな試料を供給しなければ
ならない．そのため，十分な強度のフェムト
秒電子パルスの生成が必要不可欠である．プ
ローブ用の電子パルスで現在研究開発されて
いる主なものは，フェムト秒レーザーフォト
カソードと DC あるいは RF 加速器を用いたも
のである． 
 フェムト秒レーザーフォトカソード電子源
を用いた UEDは Zewail らや Miller らのグル
ープが研究を進めてきた．基本的な構成は，
市販の数 100keV の電子顕微鏡に装備されて
いる電子源をフォトカソードに置き換え，電
子加速や収束は加速管や電子レンズ系を基本
的にはそのままに利用している．フォトカソ
ードから発する電子のパルス幅はレーザーパ
ルス幅程度に短くできるが，発生電子を回折
に利用できる数 100keV のエネルギーにまで
加速しなければならないので，その間に空間
電荷効果により電子パルス幅は大きく広がり，
これが時間分解能を低減する．これを避ける
ためにパルス内の電子数が制限される．100fs
程度の電子パルスを保つために 103個以下の
電子数にしている．そのため，明瞭な回折パ
ターンを得るためには，数 1000 パルス以上を
照射し回折電子を積算しなければならないの
で，対象の動的現象は可逆でなければならな
い． 
 短パルスかつ高輝度の電子線を発生する手
法の開発が UED には必須であった． 

２．研究の目的 
 非可逆現象観察可能な単一パルスUEDの実
現のために，従来型のフォトカソードと加速
器を用いた手法に代わりうる，新規手法とし
て高強度極短パルスレーザー加速電子線の
利用を実証する．レーザープラズマ放射線は
一般に点源・パルス・高輝度・小型などの特
徴を有しており，これらの特質を最大限に利
用して，レーザー加速パルス電子線の利用を
提案実施した．UED に求められるエネルギ
ー：数100keV, バンチ（パルス）幅：<数 100fs，
電子数：>100 万個程度の電子線源を生成制御
し，単一電子パルスによる高速時間分解電子
線回折像の取得を実証することを目的とす
る． 
 
３．研究の方法 
 高時間分解能で動的構造を捉えることが
できるのは，短パルスのポンプ＆プローブ法
だけである．ポンプとプローブビームの時間
間隔を順次変化させて動的変化を追う．ポン
プ＆プローブ法の時間分解はポンプとプロ
ーブビームのパルス幅とこれらのビームの
同期精度で決まる．つまり，同期性の高い極
短パルスポンプとプローブビームが必要で
ある．また，現象の時間原点を設定しなけれ
ばならない．この対象現象の誘起はポンプビ
ームで決まる．ポンプとして最も一般的なの
は光である．この場合，対象現象は光誘起現
象になる．ポンプとして光を用いる場合，③
ほとんどの観察試料において，電子の散乱行
程はポンプ光の進入深さと良く一致するこ
とも，冒頭述の電子線の利点①②に加わる．
高強度短パルスレーザーによる量子ビーム
生成は最も有望な方法である．プローブ用の
電子ビームをレーザーで生成する場合，短パ
ルスレーザーを２分し，一方をポンプ光ビー
ム（あるいは他の量子ビーム生成）に，他方
を電子ビーム生成に用いれば，ポンプとプロ
ーブを完全同期することができる． 
 非可逆過程を観察するには，単一パルスで
明瞭画像の撮像に足る電子数をもつ短パルス
電子線が必要である．空間電荷効果によるパ
ルス幅広がりを抑える方法は，(1)電子を相対
論領域のエネルギー（>MeV）にまで加速する，
(2)パルス中電子数を下げるが考えられるが，
(1)は試料の損傷の問題のため，現実に結晶化
学分野で汎用している電子顕微鏡のエネルギ
ーは数 100kV 以下である．(2)は既述のよう
に，多パルス積算が必要であるので，非可逆
過程の観察ができない．第３の方法として，
運動量にある程度の広がりを持つ短パルス電
子線源を用い，それによるパルス広がりを位
相回転することによりパルス圧縮する（自己
圧縮）方法がある． 
 この運動量広がりをもつ短パルス高輝度電
子線発生に高強度極短パルスレーザー加速は
最適である．つまり，(1)レーザーと固体との
相互作用により生成されるレーザープラズマ
（高電子密度）中で電子を加速するので，高



電子数のパルスの発生が期待される．(2)電子
はレーザーによる直接加速であるので，付加
的な外部加速器を必要とせず，瞬時に目的と
しているエネルギーにまで加速され，加速時
間の短いことにより空間電荷効果によるパル
ス広がりも極めて小さい．(3)時間的に変化し，
空間的にも分布するレーザー光の電界による
加速であるので，加速電子はエネルギー分布
（位相空間の運動量広がり）をもち，それに
より時間的に広がるパルスを位相回転によっ
て再圧縮することができる． 
 本研究では，(1)高強度極短パルスレーザー
と標的との相互作用により高輝度の短パルス
電子を発生する．(2)位相回転器を開発し，レ
ーザー加速電子パルスを圧縮する．(3)レーザ
ー生成・加速短パルス電子を圧縮し，これを
用いて回折像の撮像を実証する．(4)本提案の
概念をもとに UED 装置の設計を示す． 
 
４．研究成果 
(1)レーザー生成・加速電子の位相回折器に
よる位相反転，パルス圧縮と回折像の取得 
①（電子線源）高強度フェムト秒レーザーと
ポリエチレン薄膜との相互作用により生
成・加速・放射する電子の特性を詳細に調べ，
電子線回折に用いうることを示した． 
②（位相回転器）永久磁石２重極を用いた小
型位相回転器を設計製作した． 
③（ポンデロモーティブ力電子散乱を用いた
パルス測定法の実証）レーザー生成・加速電
子パルスを高強度レーザーパルスと相互作
用させることにより，散乱電子量を電子パル
スとレーザーパルスの相関量として測定し，
電子パルス幅の測定に成功した． 
④（パルス圧縮の実証）圧縮器の最適化によ
り 250fs程度の電子パルスを実現した．レー
ザープラズマ加速電子の圧縮パルスとして
は世界最短であり，自己パルス圧縮の有効性
を示すとともに，元の電子パルス幅を短くで
きれば，さらに短くできることを示した． 
⑤（回折像）この圧縮パルスを金の単結晶に
照射し，単一パルスでの撮像の実証に成功し
た．これらの成果を基に，開発の方向性（電
子のさらなる短パルス化，電子量の増大）が
明瞭になった． 
(2）レーザー加速プラズマ電子パルス幅がレ
ーザーパルス幅に等しいことの検証に成功 
 上述の位相回転器の有効性が示されたが，
元の電子パルス幅が実際に十分に短いこと
を示さなければならない．レーザー生成・加
速直後のパルス幅を測定した報告は今まで
なかった．「フェムト秒電子偏向法」を提案
し，２つのレーザー生成加速短パルス電子に
よる自己相関法によりこの検証を行った．２
分したレーザーパルスを薄膜ターゲットの
異なる２点に照射し，２つの電子パルスを発
生する．この発生位置を電子レンズにより観
測する．２つの生成電子パルスは互いにクー
ロン斥力を受けるので，時間差により２点の
像の間隔が変化する．時間差を変化させるこ

とにより，この２点間の距離を測定する．他
方，電子軌道計算により電子源から撮像スク
リーンまでの挙動を求める．実験ではレーザ
ーパルス幅を，計算では電子パルス幅を変化
させ時間差と空間間隔の相関を調べた．その
結果，ほぼ同相関が得られた．これによりレ
ーザーパルス幅と加速電子パルス幅が同程
度であることが世界で初めて検証された． 
(3)レーザーシステムの短パルス化 
 上の成果を受けて，より短い電子パルスを
生成するために，所属機関の高強度レーザー
システムの短パルス化を行った (150fs か
ら 35fs へ) ． 
(4)電子線量の増大化（線源標的材料と電子
放射特性の調査） 
 電子線回折に必要な電子線量を得るため
に，標的材料と放射電子特性の詳細を調べた．
線源標的をポリエチレン薄膜からアルミニ
ウム薄膜にすることにより，線量は 10倍以
上に増加した．しかし，線源の拡大・多点化
や面方向への放射などの欠点が明らかとな
り，透明標的と不透明標的の差が起因してい
ると考察した．  
(5)プラズマミラーの開発 
 上述の問題点を改善するために，レーザー
パルスのコントラストの向上の必要性が明
らかとなった．パルスコントラストの改善の
ためにプラズマミラー装置を開発し，レーザ
ーシステムに導入した．開発したプラズマミ
ラーの性能は反射率〜70％，プリパルスコン
トラスト比の改善 104を示し，世界で報告さ
れているプラズマミラーと比して最高の性
能が得られた. このプラズマミラーを用い
ることにより，電子線源の品質は著しく改善
された．  
(6)電子線量の増大化（ダブルパルス照射に
よる電子線量の増加） 
 線源標的材料を金属に変え，線量を 10倍
に増加したが，目標としている線量にはさら
なる増大化が必要である．本質的に，高強度
レーザーにより標的材料から電子を加速引
き出すとその瞬間に標的裏面に強力なシー
ス電場が形成され（標的が正に荷電するの
で），低エネルギーの電子を引き戻し放射効
率を下げようとする．電子の放射効率を高め
るには，このシース電場を低減することが必
要と考え，我々は標的裏面の予備プラズマ化
法を提案した． 
 レーザーシステムの改造による短パルス
化とレーザーの高強度化の結果，ダブルパル
ス実験が可能となった．線源標的の薄膜の裏
面のプラズマ化と電子加速をそれぞれ低強
度と高強度の短パルスレーザーで行った．そ
の結果，アルミニウム薄膜で，単一パルス照
射に比べて，20 倍以上の線量増加が確認で
きた．これらは，世界で初めての成果であり，
高強度レーザー加速電子の高い潜在能力を
示したものである． 
(7) 超高速電子線回折装置の構築 
 上述の成果から，高強度短パルスレーザー



生成・加速電子を用いた UEDの有効性が示
された．これらの成果を基に，新 UED装置
を設計した（現在構築中）．短パルス化（成
果(3)）しプラズマミラー装置（成果(5)）を
装備した高強度レーザーシステムから，光ビ
ームの一部を分岐し，時間遅延光路を通して
紫外光に波長変換してポンプ光として観察
試料に照射する．光ビームの主要部分はさら
に，一部を分岐し，時間遅延光路を通して軸
外し放物面ミラーにより線源標的のアルミ
ニウム薄膜（成果(4)）の裏面を照射し薄膜
を予備プラズマ化（成果(6)）する．残りの
主ビームは線源薄膜の表面に照射し電子を
生成・加速する（成果(2)）．加速放射電子
は電子レンズで集束され，位相回転器（成果
(1)）を通し，エネルギー選択とパルス圧縮
をして，四重極レンズにより収差補正を行っ
た後に，観察試料に照射する．回折電子を蛍
光スクリーンで受け，その発光を光電子像倍
機能付き CCD カメラで撮像する．これらは全
て， 900mmx1500mm 程度の真空容器に収納さ
れているが，従来の加速器等を必要としない
ため，高真空を必要としない． 
(8) 派生した顕著な成果 
 本研究を実施した結果，次のような研究成
果も上げる事ができた． 
①新高指向性電子線源の発見： 
 上述の電子線源材料開発の結果，アルミニ
ウム薄膜など電気伝導性の高い材料を標的
とした場合，絶縁体では面垂直方向に放射し
ていた電子が，面方向に強い放射をすること
が明らかになった．この結果から，金属ワイ
ヤーを照射すればワイヤーの方向に電子が
誘導され指向性の高い電子線が得られると
考え検証した．数 10mmの金属ワイヤーで薄
膜ターゲットに比べて 30 倍程度の電子線量
の増大を確認し，m級の金属細線でも，また，
湾曲細線でも電子が誘導されことが実験的
に明らかとなった．細線を用いることにより，
極めて指向性の高い電子線が得られる事を
発見した． 
② UED装置の電子偏向法への応用： 
 ①の物理現象を解明するために，高強度レ
ーザーと金属細線との相互作用により加速
電子を誘導するワイヤー周辺の過渡電場を
測定しなければならなかった．それに，本研
究で開発した UED 装置に用いた短パルス電
子線を用いた．高強度短パルスレーザー生
成・加速・圧縮した電子パルスが物質等の近
傍の電磁場の高速ダイナミックス測定のた
めの電子偏向法にも極めて有効であること
を実証した． 
③新たなテラヘルツ波源の発見： 
 ②の測定の結果，ワイヤーに表面電磁波が
走ることを発見した．金属ワイヤーが電磁波
の導波路になることは良く知られているが，
導波路に直接レーザーを照射することによ
り，線源と導波路を一体化でき，これは高強
度 THz 源の効率的な応用にもなりうるもの
で，高強度レーザー生成放射線の新たな潜在

能力を発掘した． 
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