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【序】原子や分子のイオン化閾値近傍を広帯域超短レーザーパルスで励起するとリュードベ
リ電子の波束が生成される。リュードベリ電子は核への束縛が弱く, その波束は核から大き
く離れた位置まで広がる大きな軌道を描く[1]。有効主量子数 nが 5 ~ 20程度のリュードベリ
電子波束の周回周期はフェムト秒のオーダーとなるため, リュードベリ分子における量子波
束は電子と核の双方の運動が競合したダイナミクスを示すことが予想される。本研究では, 

レーザー高次高調波を次数選択して得られる単一次数極紫外 (EUV) パルスを励起光源[2]と
して N2分子の電子‐核波束を生成し, その波束の時間発展の様子を明らかにすることを目的
として研究を行った。 

【実験】実験のスキームを図１(a)に示す。チタンサファイアレーザー再生増幅器からの出力 

(800 nm, 40 fs, 1.8 mJ/pulse, 1 kHz) をビームスプリッタで 2つに分割し, 一方 (0.9 mJ) を BBO

結晶に⼊射して波⻑ 400 nmのパルスを得た。この 400 nmパルスを基本波とし, 焦点距離 500 

mmの平凸レンズで真空チャンバー内に設置した高調波セル（媒質: Kr, 15 Torr）に集光して
高次高調波を発生させた。得られた高調波パルスをインジウム薄膜（厚さ 100 nm）に透過さ
せることにより, 波⻑ ~ 80 nmの第 5次高調波を得た[2]。この単一次数パルスをポンプ光と
して N2分子に集光することでリュードベリ波束を生成した。チタンサファイアレーザーから
の残りの出力をプローブ光として用い, このリュードベリ状態からのイオン化によって生じ
た光電子を磁気ボトル型光電子分光器を用いて計測した。 

【結果と考察】EUVパルスの中⼼波⻑を 80.5 nm, ポンプ・プローブ時間遅延を t∆ = 0.19 psと
したときに得られた光電子スペクトルを図 1(a)に示す。観測された 5本の光電子ピーク N2

+イ
オンの電子基底状態 (X +Σg

2 ) における振動準位 (v″ = 0 – 4) に対応している[3]。ポンプ・プ
ローブ時間遅延を変えながらこれらの光電子ピーク強度の時間変化を計測したところ, v″ = 0

の光電子ピークは t∆ が 0 ~ 1 psの領域において周期 284(5) fsの明瞭なビート構造を示した
（図 1(b)）。ポンプ光 (~ 80 nm) により励起される主なリュードベリ状態は N2

+の X 状態に収
斂する 9pπ (v = 0)及び 6pπ (v = 1)に帰属される[4, 5]。9pπと 6pπ準位間の電子波束ダイナミク
スの周期は, そのエネルギー差 elE∆ = 2.31×103 cm-1 [5]から Tel = hc/ elE∆ = 14.5 fsと見積もられ



る。また, イオンコア (X +Σg
2 ) の振動準位の間隔 ( vibE∆ = 2.17×103 cm-1 [6]) から見積もった

核波束の振動周期はTvib = 15.3 fsであり, 電子波束と核波束はいずれも観測された周期より速
いダイナミクスを示す。一方, これら二つの運動のうなりの周期は (Tel

-1 − Tvib
-1)-1 = 253 fsで

あり, 実験結果の周期とよく一致する。このことは, このリュードベリ波束が電子波束と核波
束の両方のダイナミクスを反映していることを示している。ビート信号は t∆ = 0 fsにピーク
を有するコサイン型をもち, リュードベリ電子波束のイオンコアへの接近と, 核波束の
X +Σg

2 平衡核間距離近傍への回帰が同位相で起きていることが分かる。 
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図図図図 1. (a) N2分子のポテンシャルエネルギー図[6]と実験スキーム。⻘⽮印はポンプ光, 赤⽮
印はプローブ光を表す。また t∆ = 0.19 psにおける 2 色 2 光子光電子スペクトルを示した
（挿⼊図）。(b) X+(v″ = 0)に対応する光電子ピークのポンプ・プローブ時間遅延依存性 (•: 実
験値, ―: フィッティング曲線)。 t∆ = 0 ~ 1 psの領域で明瞭な振動構造が見られる。 


