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[序] 近赤外から可視域における高強度光源の発展により，超閾イオン化，クーロン爆発，多光子

イオン化，トンネルイオン化，水素マイグレーション等の強光子場中の原子や分子の振舞いを観

測することが可能となった 1)．また，高次高調波や極短波長 FEL(free electron laser)の発展により真

空紫外域から極端紫外域における高強度光による原子・分子ダイナミクスの研究例が数多く報告

されるようになってきた 2)．理研播磨の SCSS 試験加速器は極端紫外域で高強度，波長可変という

特長を持つため，極短波長領域での原子・分子ダイナミクスの観測への応用が期待される．我々

は高強度 XUV-FEL 光（50~60nm)を窒素分子(N2)に照射することによって光イオン化を行い，多光

子多重イオン化と，その解離過程について，波長依存性を観測した． 

[実験] 理研播磨に建設された SCSS 試験加速器からの出力パルス光（50~60nm, 20 Hz)（以下，

XUV-FEL 光と呼ぶ．）を高真空(5×10
-7
 Pa)のチェンバーに導入し，焦点距離 100 mm の SiC ミラー

によって，パルスバルブおよびスキマーを用いて噴射した分子線に対し，非同軸後方集光で照射

した(集光強度 ~5×10
13
 W/cm

2
)．FEL 光の波長はアンジュレーターギャップを調整することによっ

て，60 nm，58 nm，56 nm，54 nm，51 nm と変化させ，親分子イオンおよびフラグメントイオン

の生成量の波長依存性を観測した．XUV-FEL 光の偏光方向は飛行時間型質量分析器(TOF-MS)の

軸方向に並行とした．XUV-FEL 光のパルスエネルギーは施設設備のアルゴンイオンモニターによ

って TOF シグナルと同時にオシロスコープで計測した． 

[結果・考察] XUV-FEL 光を照射して得られた TOF

質量スペクトルには親分子イオン N2
+，ならびに，

フラグメントイオンである N
+，N

2+が観測された．

N
+および N

2+は N2が直接あるいは段階的な 2 光子

以上の多光子吸収に伴って解離して生成したフラ

グメントイオンである．図 1 に，FEL 光の波長を

変えることによって得られたN
+の運動量スペクト

ルを示す．フラグメントにおける運動量スペクト

ルの構造が波長によって異なることが明らかとな

った．図 1 に示したスペクトルにおいて，(i)のピ

ークは，運動エネルギー放出量が 1 eV から 4 eV

の範囲であることから窒素分子の1価イオン解離に

起因すると考えられる．(i)の外側 90~100 ×10
3 
amu m/s にピーク(ii)が観測された．この運動量放出

は 6 ~ 8 eV の運動エネルギー放出に相当し，その運動エネルギー放出量から，1 価イオン解離お

よび N2
2+のクーロン爆発に由来すると考えられる．さらにその外側の(iii)120~150 ×10

3 
amu m/s に

は N2
3+のクーロン爆発による N

2+と N
+の解離に由来すると考えられるピークが観測された． 

図 1. N2 から生じた N+の運動量スペクトル 
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各波長における 2 光子吸収過程において，N2
+の

Franck-Condon 領域におけるポテンシャルカーブを考慮

すると，本実験で到達できる最も高エネルギーの 1 価イ

オン解離限界は 2
Σu

+を経由した 34.692 eV となる 3)．光

子エネルギーの増加に伴って，フラグメントイオンの運

動エネルギー放出量が増加していることから，経由した

解離性ポテンシャルに対して光子の余剰エネルギーは

小さいと考えられる．直接 2 光子吸収を考慮した場合，

到達できるエネルギーは，各波長の光子エネルギーの 2

倍である，60 nm: 41.2 eV，58 nm: 42.8 eV，56 nm: 44.2 eV，

54 nm: 45.8 eV，51 nm: 48.6 eV となる．60 nm における

ピーク(i) は拡がった分布を持ち，その運動エネルギー

放出量は，2
Σu

+を経由した場合の解離限界と直接 2 光子

到達エネルギーの差にほぼ一致する．しかし，各波長

のピーク(i)における運動エネルギー放出量である(a)に対しては 2eV~10 eV 程度大きくなり，解離

限界と 2 光子到達エネルギーとの差には一致しない．従って，FEL 光 1 光子吸収によって，イオ

ン化した後，それら N2
+の電子状態を中間状態として，さらに 1 光子を吸収することによって，解

離性ポテンシャルを経由して解離したと考えられる．過去の XUV 領域の実験結果から 3,4)，XUV

領域の光イオン化において，N2
+の X(2Σg

+)，A(2Πu)，B(2Σu+)状態における振動量子数の低い状態

に励起されることが知られている．FEL 光の光子エネルギーに対して，各波長の(a)，(b)における

フラグメントイオンの放出運動エネルギー値をプロットしたところ，図 2 に示す様に，放出運動

エネルギーが FEL 光の光子エネルギーに対して比例して増加した．仮定した中間状態(X，A，B)

の内，N2
+の X(2Σg

+)を経由した 2 光子過程の場合には，外挿により算出された解離限界は，(a) 34.6 

eV，(b) 31.2 eV となった．これらの値は 2 光子吸収後に解離性ポテンシャル 2
Σu

+を経由した，N2
+

の 1 価解離における解離限界の理論計算値である 34.629 eV(N
+
(
3
P)＋N(3s)

4
p))および 30.728 

eV(N
+
(
1
S)＋N(

2
P°))の値にそれぞれほぼ一致し，2 光子イオン化における中間状態および解離生成

物が帰属された． 

高強度 XUV-FEL による N2の非線形イオン化において，波長依存性を計測することによって，

N2の 1 価イオン解離が，イオンの基底状態を経由した段階的な 2 光子過程に起因すること，その

結果生じた解離生成物についても，中性原子および原子イオンの電子状態が明らかとなった． 
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図 2. N2
+X(2ΣΣΣΣg

+)状態を経由した 2 光子による 

到達エネルギー(15.58 eV+hν)(縦軸)N2
+の解離

における全放出運動エネルギー(横軸)．点線は

ポテンシャル近傍における解離限界を示す． 
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