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研究成果の概要（和文）：金属ナノ先端からの超短高強度レーザーパルス照射に伴う電子放出過

程を実験的方法を用いて研究した。直径が 20nm のタングステンチップの先端に、35 フェムト

秒および 6 フェムト秒の高強度レーザーパルスを照射し、放出された電子のエネルギー分布を

測定したところ、とびとびのスペクトルが観測された。また、ポンプ・プローブ法により時間

分解測定を行った結果、放出される電子の収量に時間依存性が見られることがわかった。

研究成果の概要（英文）：I studied the intense laser-field induced electron emission process
from a metal nano-tip. I irradiated 6 fs and 35 fs laser pulses to a tungsten tip with a
diameter of 20 nm. I measured the discrete photoelectron spectra of the electron emitted
from the tip. Using a pump-probe time-dependent approach, I observed that the yield of the
electron emission varies with the delay between the pump and probe pulse.
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１．研究開始当初の背景
高強度(～1014W/cm2)のフェムト秒超短レー
ザーパルスを気相の原子や分子に照射する
と、レーザー電場の一周期以内の時間でトン
ネルイオン化―電子再衝突とよばれる過程
が生じる。トンネルイオン化過程とは、高強
度レーザー電場により、原子・分子内の電子
が核から受ける束縛ポテンシャルがシュタ
ルクシフトによってゆがみ、電子が放出され
る過程である。トンネルイオン化の確率はレ
ーザー電場強度に対して非線形的に増大す
るので、放出される電子のパルス幅は１フェ
ムト秒（1 フェムト秒,1fs = 10-15秒）より短
くなり、アト秒（１アト秒, 1as = 10-18秒）
の領域になる[1]。トンネルイオン化により生
成したアト秒電子パルスはレーザー電場に
より加速され、元の原子や分子と衝突する

（再衝突過程）。この過程を利用すること
で、アト秒のパルス幅を持つ高次高調波パ
ルス発生[2]やアト秒時間分解能での分子
振動運動[3]・電子運動[4]などの測定が可
能になる。
研究代表者は 2002 年に、この電子パル

スがアト秒領域のパルス幅を持ち、またそ
の 衝 突 確 率 は 電 流 密 度 に 換 算 し て
1011Amps/cm2 になることを実験的・理論
的に示した[1]。それまで達成されていた電
子パルスの幅は 100 フェムト秒程度であ
り、時間分解能が大幅に向上し、アト秒測
定が可能になった。
一方、金属ナノ先端に高電圧を印可し、

コヒーレント電子流を発生させる研究が
進展している[5]。ナノ領域からの電子放出
により干渉性が向上するので、このパルス
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を新たな物質測定のプローブとして用いる
ことが期待されている。しかし、このような
電子パルスは、定常的な高電場を印可するこ
とによって生成するので、時間分解測定は原
理的に困難であった。

そこで、静電場の代わりにフェムト秒高強
度レーザーパルスを用いることで、気相での
過程と同様に、アト秒のパルス幅を持つコヒ
ーレント電子が生成し、かつナノ先端におけ
る高強度レーザー電場中での電子放出ダイ
ナミックスについて、優れた時間分解能で測
定できると考えられる[6]。

また、ナノメートル領域における金属中の
電子と、高強度レーザー電場との相互作用は、
限られた数の電子しか持たない気相の原
子・分子とは異なる物理機構（限られた空間
領域での多数の電子の集団運動など）を持つ
と期待される。このような超短高強度レーザ
ー電場による電子放出(intense laser field
induced electron emission)過程は、研究が開
始されてから年数がたっておらず、新たな物
理研究の領域を開くものと考えられる。

２．研究の目的
そこで本研究では、高強度レーザーパルスを
金属ナノ先端に照射し、高強度レーザー電場
中での金属先端からの電子放出過程につい
て、そのレーザー電場依存性（特に数サイク
ルパルスを用いた場合）の測定と、時間分解
測定を行うことを目的とする。特に、金属ナ
ノ先端からの電子の放出方向を先端に平行
および垂直な方向の両方を選び、異なる角度
にどのように電子が放出されるのかを測定
する。金属ナノ先端は多数の電子を有し、一
方、超短高強度レーザーパルスはそれらの電
子を集団的かつ瞬間的に揺さぶることが可
能である。金属ナノ先端と超短高強度レーザ
ー電場との相互作用について、新たな物理モ
デルの構築に寄与することを狙う。

３．研究の方法
以下の過程で研究を行った。
(1)金属ナノ先端から放出された電子のエ

ネルギーを測定するため、新たに金属ナノ先
端の位置制御マウント付き光電子分光装置
を開発する。次に(2)パルス幅30fsおよび5fs
のパルスを金属ナノ先端に照射し、放出され
た光電子スペクトルを測定する。レーザーパ
ルス強度と光電子スペクトルの分布から、ど
のような性質を持つ電子が放出されている
かについての情報を得る。(3)レーザーパル
スを二つにわけ、時間分解ポンプ・プローブ
法により、電子放出過程の時間依存性を測定
する。
レーザー光学系の概要を記す。用いたレー

ザーシステムは、キャリアエンベロープ位相
の安定化が可能な、パルス幅 35fs、繰り返し
1kHz、中心波長 800nm、パルスエネルギー
1.8mJ のレーザーパルスを発生する(KMLabs

社、Dragon 改レーザーシステム）。5fs パ
ルスは以下の方法で発生する。レーザーシ
ステムから発生された 35fs のパルスをア
ルゴンガスが満たされた長さ 1m、コア径
300 マイクロメーターの中空ファイバーに
集光し、自己位相変調によりパルス幅を
650nm～920nm 程度にまで広げる。その後、
複数の分散補償ミラーによりパルスの群
速度分散を制御し、5.5 フェムト秒までパ
ルス幅を圧縮する。ポンプ・プローブ時間
分解測定を行う場合は、レーザーパルスを
ビームスプリッターにより二つに分離し、
遅延時間をおいた後に重ね合わせる。片方
の光学路の長さを変えることにより、二つ
のパルスの時間差を制御する。それぞれの
時間差で光電子スペクトルを測定し、時間
と共にどのように電子放出過程が変わる
のかを観測する。

４．研究成果
(4-1)金属ナノ先端マウント付き光電子分
光装置の作成
放出される光電子エネルギー分布の測定
のため、新規に光電子分光装置を作成した。
図 1 にその概要と、図 2 に写真を示す。

図１ 光電子分光装置の概略図。

図 2 測定装置の写真。写真はミラーの
方面から撮影したものであり、図 1とは
左右が逆である。

六口の真空チャンバーの一方に焦点距
離 50mm の１インチ径銀ミラーを取り付け
る。この銀ミラーは、そのＸＹＺ方向の位
置を真空チャンバーの外部より微調整す
ることが出来る。レーザーパルスはその対
面から、厚さ 1mm の溶融石英窓材を透過し
て銀ミラー上に当てられ、折り返されて金
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属ナノ先端上に集光される。金属ナノ先端か
ら放出された電子は、イオン化時の運動量お
よびイオン化後のレーザー電場により加速
される。イオン化領域から約 40cm 程度離れ
た場所にシングルチャンネルのマイクロチ
ャンネルプレート(MCP)を設置する（図 1 上
で右方）。MCP 上に到達した電子は増幅され、
電気パルスとして出力される。出力された電
気パルスは、ディスクリミネーターにより検
出され、一パルスあたり一つの NIM パルス
(-0.7V の強度を持つ電気パルス）を発生する。
よりエネルギーの高い電子は、電子が放出さ
れてからより短い時間に MCP に到達し、より
低いエネルギーの電子は、電子が放出されて
からより長い時間に MCPに到達する。従って、
イオン化されてから電子が到達するまでの
飛行時間差を測定することで、電子の相対的
なエネルギー分布を求めることが出来る。こ
の時間差は、時間分解能 250ps の時間デジタ
ル変換器(Time-to-Digital Converter)によ
って検出される。また、MCP を画像観測型の
二次元検出器に取り替えることにより、運動
エネルギー分布と角度分布を同時に測定す
ることが可能である。
また、イオン種とその運動エネルギーを同

定できるように、光電子分光装置の対面（図
１で左方）に、飛行時間差型質量分析器を設
置してある。
図 3 に、作製した金属ナノ先端ホルダの写

真を示す。直径が 1 mm、長さ 10 mm のタ
ングステン針の先に、直径 20 nm のナノ先
端がついている（写真ではナノ部分は見えな
い）。ナノ先端は購入したものを用いる。ホ
ルダの位置は真空チャンバーの外からその
XYZ 軸を調整することが出来る。また、この
真空チャンバーには気相のガスを導入する
ことが出来る。

図 3 タングステンチップとホルダ

本研究では、図 4 に示すように、(a)MCP
の方向と垂直な方向に金属ナノ先端が向い
た場合、すなわちナノ先端と垂直な方向に飛
来する光電子の測定と、(b)MCP の方向に平
行な方向に金属ナノ先端が向いた場合、すな
わちナノ先端と平行な方向に飛来する光電
子の測定の二つの場合について実験を行っ
た。(b)の場合には飛行時間差型質量分析器を

取り外して MCP の対面にチップを設置し
た。

図 4 タングステンチップの方向と検出
器(MCP)の方向を示す図。

(4-2) 35fs パルスを用いた場合の光電子ス
ペクトルのレーザー強度依存性測定
35fs パルスを金属ナノ先端に照射し、その
強度の関数として光電子スペクトルを測
定した。図 5 に、直径 20nm のタングステ
ン先端から放出された光電子スペクトル
を示す。横軸は MCP までの飛行時間差を
表し、数値が大きい方が低エネルギーに相

当している。

図 5 気相の二酸化炭素（黒線）および
タングステン（赤線）から生成した光電
子スペクトル。

レーザー電場の偏光方向は MCP 方向に平
行に設定し、また図 4(a)のようにチップに
対して垂直な方向への電子放出を観測し
ている。MCP の有効径はおよそ 20mm で
タングステンチップの場所から MCP まで
の距離は約 40cm なので、測定の立体角は
3 度未満である。
また、レーザー電場を照射直後には信号

強度が大きく変動するが、およそ 10 秒ほ
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どで、安定した信号強度が得られるようにな
るのが観測された。その理由は確定していな
いが、レーザー電場照射直後にはタングステ
ンチップ上に付着した気相原子分子などが
脱離することによると推測される。図の光電
子スペクトルは安定した信号強度が得られ
るときに測定されたものである。
図 5 に示されるように、二酸化炭素および

タングステンの両方の場合とも、スペクトル
にはとびとびの構造が観測された。このとび
とびの構造は、気相原子・分子では閾値イオ
ン化(Above threshold ionization)による過
程として知られている[7]。このとき、それぞ
れのとびとびの間隔はレーザー電場周期に
よって決まり、中心波長800nmの場合には、
その間隔は 1.55 eV となる。タングステンか
ら放出された光電子スペクトルも、二酸化炭
素分子からのスペクトルと同様のとびとび
な構造を持ち、かつ隣り合うピーク間の間隔
が同程度であることから、タングステンの場
合もそのイオン化の機構は、二酸化炭素と同
様の閾値イオン化過程を含んだ過程による
ものであると考えられる。
閾値イオン化過程は、次の二つの機構によ

って説明されてうる。１つは光子的なモデル
で、イオン化エネルギーを超えても何光子か
吸収することによって、光電子がエネルギー
を持つというものである。その場合、放出さ
れる光電子のエネルギーは以下の式で表さ
れる[7]。

IPnnE  )( （１）

ここで、IP は物質のイオン化エネルギー、ω
はレーザー電場の角振動数、n は吸収する光
子数である。タングステンの第一イオン化エ
ネルギーは 7.98 eV であり、一方、二酸化炭
素の第一イオン化エネルギーは 13.8eV であ
る。

もう一つのモデルでは、レーザー電場の１
周期ごとに検出器方向に電子が放出され、レ
ーザー電場により加速されるとするモデル
である[8]。放出された光電子は、放出された
時刻に応じてレーザー電場により加速され、
エネルギー幅を持つ。レーザー電場が何サイ
クルかある場合には、それぞれ１周期ごとに
検出器方向に電子パルスが放出されること
になるので、スペクトルはそのフーリエ変換
になりとびとびのスペクトルになる。
このモデルを用いた場合、MCP に到達し

たときの光電子の速度は、レーザー電場を
)cos()( 0 tEtE  とした場合、

（２）

と表される[4,8]。ここで E0 は電場強度、m
は電子の質量、e は電価素量、ti は光電子が
放出された時刻を表す。また V(0)はイオン化
時における電子の運動量である。
このモデルでは、高次高調波発生過程と同

様に[2]、光電子のエネルギーはイオン化し
て電子が放出された時刻に対応する。
これらの二つのモデルは互いに相補的

なものであるが、レーザー電場が数サイク
ルしかない場合には、後者のモデルがより
適合する[2]。その場合、レーザー電場のキ
ャリアエンベロープ位相の変化がスペク
トルの変化として現れうる。
図 6 に、レーザーパルスの強度がそれぞ

れ 70 μ J/pulse, 90 μ J/pulse, 130 μ
J/pulse のときに測定されたタングステン
チップからの光電子スペクトルを示す。

図 6 タングステンチップからの光電子

スペクトルのレーザー強度依存性。

レーザー電場の強度を増大させるにつ
れて、光電子の最大エネルギー（カットオ
フエネルギー）が大きくなるが (70μ
J/pulse～90μJ/pulse、図では 15eV から
20eV 付近に最大エネルギーが増加)、ある
一定以上の強度になると( > 90μJ/pulse)、
最大エネルギーはそのままかわらずにス
ペクトル全体が高エネルギー側にシフト
していくことが測定された。これ以上の強
度になると、光電子スペクトルの低飛行時
間差側に多くの信号が観測され、かつその
強度が大きく変動することが観測された。
このような場合、レーザー電場によりタン
グステンチップがイオン化・解離している
可能性があると推測される。したがって、
以下の全ての実験は、そのような光電子収
量の極端な増大と時間的変動が見られな
い、安定した状態で行った。

レーザー電場の強度を増大させたとき、
あるエネルギーで光電子スペクトルがカ
ットオフエネルギーを持つことについて
は、上記の閾値イオン化モデルでは説明が
つかず、高次高調波発生過程とは異なる過
程が含まれていると考えられる。

図 6 の上軸は、式(2)のモデルを仮定し
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て求められたイオン化時間である。この場合、
イオン化時の時間(ti)と遠方での光電子のエ
ネルギーとの間には一対一の関係がある。こ
こでは、カットオフとなるエネルギーを持つ
電子は、レーザー電場ピークの 1/4 周期後で
あると仮定し、光電子エネルギーとイオン化
時間をスケーリングして求めたものである。

(4-3) 6 fs パルスを用いた光電子スペクトル
の測定
次に、6fs パルスを用いて、タングステンチ
ップからの光電子スペクトルを測定した（図
7a）。比較のため、同じレーザー電場の強度
の 35fs パルスで測定したときの光電子スペ
クトルを図 7b に示す。

図 7 (a) 6fs, (b) 35fs のレーザーパルスを照射
したときのタングステンから放出された電
子の光電子スペクトル。レーザー電場のパル
ス強度は 120μJ である。

35fs パルスを照射したときに比べて、5fs パ
ルスの場合には信号数が増大し、かつエネル
ギーの最大値が大きくなることが測定され
た。35fs の場合には、この電場強度では最大
エネルギーが 20eV を下回るのに対して、5fs
の場合には 25eV まで大きくなり、かつスペ
クトル全体がエネルギーの大きな方にシフ
トした。

また 35fs の場合には、4-2 節に示したよう
に電場強度を増大させても、約 20 eV 以上の

ピークは観測されないが、6fs の場合には、
そのカットオフのエネルギーを超えて、よ
り高エネルギーの光電子が生成すること
がわかった。また、6fs の場合には光電子
スペクトルのとびとびの構造はその強度
の深さが浅くなり、スペクトルがより連続
的に近くなっている。

数サイクルパルス（6fs のパルス）を用
いた場合のスペクトル形状は、数サイクル
パルスによって発生した高次高調波スペ
クトルの形状と類似している。高次高調波
スペクトルに対する数サイクルパルスの
影響は、以下のような機構で説明されてい
る[2,8]。すなわち 35fs の場合にはレーザ
ー電場が多周期であるために、レーザー１
パルスに付き何回か電子が放出され、結果
としてスペクトルがとびとびになる。一方、
パルスの幅が短くなると、一パルスあたり
に光電子が数回しか発生しなくなり、かつ
光電子の位相は発生する周期に応じて変
わりうる。この場合、レーザー電場のキャ
リアエンベロープ位相の違いに応じて、光
電子スペクトルがピークを持つエネルギ
ーがシフトし、結果的にスペクトルは連続
状態に埋もれた形状になる。

したがって、6fs パルスを用いた場合、
タングステンチップからの光電子スペク
トルが連続状態に近くなる機構も以上に
類したものであると考えることが出来る。
このスペクトルはキャリアエンベロープ
位相を安定化していない状態で測定した
が、その場合にスペクトルが連続に近くな
るのは、レーザー１パルスあたりに２回程
度、電子パルスが放出されていることによ
る。

(4-4) ポンプ－プローブ時間分解測定法に
よる電子ダイナミックスの測定
次に電子放出のダイナミックスを探るた
め、ポンプ・プローブ時間分解法による測
定を行った。レーザーパルスを試料を励起
するポンプ光と、イオン化により光電子を
発生させるプローブ光とに分ける。ポンプ
光の強度は、光電子が放出されない程度の
強度を用い、プローブ光の強度は前項まで
と同様の範囲に設定した。ポンプ光とプロ
ーブ光の時間差を変え、それぞれの時間差
で光電子スペクトルを測定した。

図 8 に、それぞれの時間差で測定された
光電子スペクトルを積算した量を、ポンプ
ープローブの時間差の関数としてプロッ
トしたグラフを示す。時刻 0 のときの信号
強度は大きくなるので、時刻 0 をまたいで
測定を行っている。また、レーザー電場の
偏光方向は、ポンプ・プローブ光ともにタ
ングステンチップの向きと垂直であり、
MCP と平行な方向に設定した（図 4 a）。
図 8 タングステンチップから放出され
た光電子収量のポンプ・プローブ時間依
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存性。

図 8 からわかるように、励起後の約 2ps ま
での間、光電子の放出量が減少し、その後に
増大して 5ps あたりでピークを持ち、再度減
少するという時間構造が測定された。10ps
以降はほぼ同じ放出量になるが、その収量は
ポンプパルスが励起パルスより前に試料に
照射された場合(0ps よりも前の時間）におけ
る収量よりも減っている。

次に、タングステンチップの向きと平行
にレーザー電場の偏光方向をセットして同
様の実験を行った。この場合でも、同様な時
間構造を持つ収量の変化が測定されたが、
~2ps における収量の減少の度合いはより小
さいことが観測された。

このような「遅れた電子放出 (delayed
electron emission)」の原因は現段階では確定
しないが、以下のような機構が推測されうる。
すなわち、励起直後には多数の電子が MCP
の方向とは垂直な方向に（すなわちチップの
方向に）多数放出され、一時的にタングステ
ンチップ先端の電子密度が低下し、放出収量
が低下する。その後、タングステンチップの
後方から電子が供給され、観測方向(MCP の
方向）にも電子が放出されるというものであ
る。

さらに情報を得るため、タングステンチッ
プの方向を MCP の方向と平行な方に向け、
同様に時間分解ポンプ・プローブ法を行った
(図 4b の設定)。図 9 に、プローブ光のみを照
射したときの光電子スペクトルを示す。
レーザーパルスの強度は 24μJ/pulse で、図
6 のときよりも低いにもかかわらず、放出さ
れる光電子はより高エネルギーまでのびる
ことが観測された。

図 9 タングステンチップと平行な方向
に放出された光電子のスペクトル。

またそれぞれの光電子ピークの強度は、矢印
に示すように一つおきに強度が低下してい
ることが観測された。

次に、同様にポンプ光照射の後にプローブ
光を照射し、その時間差の関数として光電子

スペクトルを測定した。図 8 の場合とは異
なり、収量の減少や増大は測定した信号雑
音比の範囲内では測定されなかった。これ
らのことから、図 8 で示されるような時間
構造は、でタングステンチップと垂直な方
向に放出される電子で顕著に現れるもの
と考えられる。

(4-5)まとめと展望
本研究では超短高強度レーザーパルスを
タングステンチップに照射したときの光
電子スペクトルと、その時間分解測定を行
った。時間分解測定では 35fs のパルスを
用いたところ、図 8 に示す時間領域でその
電子収量に時間変化が観測された。このよ
うな遅れた電子放出過程はチップ内の電
子ダイナミックスを反映していると考え
られる興味深い結果であると言える。この
ような過程は、気相の原子や分子では観測
されず、ナノチップにおいて特徴的な、多
数の電子とレーザー電場の相互作用を含
んでいると考えられる。
実験装置の作成等に時間を要したため、

期間内に結果を発表することは困難だっ
たが、これらの実験結果については今後、
早急に論文として発表する予定である。
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