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近年の極紫外（EUV）領域における自由電子レーザー（FEL）の最近の発展により、多光

子吸収過程による原子、分子及びクラスターの多価イオン化についての実験が可能となって

きている[1]。理研播磨研究所では、EUV-FEL施設である SCSS試験加速器が稼働している

[2]。本研究では、この SCSS試験加速器から得られる波長 51-62 nm（光子エネルギー 20-24 

eV）を試料となる原子・分子へ集光して照射することで多光子多重イオン化させた。生成し

たイオンの３次元運動量を運動量多重計測装置[5]で測定する、あるいは光電子を飛行時間型

電子分光器で測定することで、原子・分子の多光子吸収過程を観測した。また、２分割ミラ

ーを用いた自己相関測定により。FEL光のパルス幅を測定した。 

 

1. FEL光のパルス幅測定: ヘリウム原子の非共鳴 2光子イオン化 

 ヘリウム原子に 20 eVの FEL光を照射し、ヘリウム１価イオンの反跳運動量測定により光

電子角度分布を得た。用いた光子エネルギーはヘリウムのイオン化ポテンシャル 24.6 eVよ

りも低い。測定した分布は Full-TDSE計算の結果とよく一致し、TDSE計算の解析から、非

共鳴 2光子イオン化過程が支配的であることが分かった。したがって本実験で測定されたヘ

リウム１価イオンは、非共鳴２光子イオン化により生成したと考えられる。この現象を用い

て、２分割ミラーにより１つの FEL光パルスを２つのパルスに分割し、自己相関測定を行っ

た。この結果、FEL光のパルス幅は約 30 fsであることが分かった。 

 



2. アルゴン原子の段階的 3光子 2重イオン化 [5] 

 アルゴン原子の段階的２重イオン化により放出される光電子を、飛行時間型電子分光計で

計測した。電子分光計は、入射FEL光の電気ベクトルの向きに対して、０°と55°に配置し

ている。本測定では、アルゴン１価イオンの 3p-1 2P 状態からアルゴン２価イオンの 3p-2 3P

および 1D 状態への２光子イオン化により放出される２つの光電子ピークが観測された。用

いた光子エネルギーは約24 eVである。観測された光電子ピーク強度比、および角度依存性を、

３段階モデルを仮定した理論計算と比較した。その３段階とは、（１）中性アルゴン原子のイ

オン化、（２）アルゴン１価イオンの励起、（３）励起アルゴン１価イオンのイオン化、であ

る。計算結果は実験結果を良く再現した。すなわち、アルゴン原子の段階的共鳴３光子２重

イオン化が観測された。 

 

3. 窒素、酸素、及び二酸化炭素分子の段階的多光子多重イオン化 [6,7] 

窒素、酸素、二酸化炭素分子を多重イオン化し、単一の親分子イオンから放出されるイオ

ンの組を同時計測法により観測した。イオンの全運動エネルギー放出（Kinetic Energy Relaese; 

KER）分布から、多価分子イオンが中性分子と比べて核間距離が長くなってから生成してい

ることが分かった。この結果は、分子解離と競争しながら電子が段階的に剥ぎ取られること

を示唆している。 
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