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１．研究実施の概要

本プロジェクトでは、「化学反応の経路をフェムト秒レーザー光によって選択的に

コントロールし、特定の生成物の生成を可能とするための具体的な方法を確立する

こと」を目指している。具体的には、多原子分子の光解離反応の「現実的な制御」

を念頭においており、反応生成物への経路に分岐がみられる系、すなわち、ABC 

→ AB +C　と　ABC → A + BC　の２つの経路が存在するとき、その一方のみを選

択的に進行させることを目指すものである。特に、２つ以上の超高速（フェムト秒

領域）レーザー光パルスの「時間差」、「位相」、「波長」、「輝度」をコントロールす

ることによって、化学反応制御のための最適な方法を探索し提案することがねらい

である。

平成１１年度には、これまでの本プロジェクトの具体的な成果をもとに具体的な光

反応コントロールのための研究を展開した。主な成果は、大別して、�強光子場の

光反応および分子構造制御、�短パルス極端紫外（XUV）域光源の開発と反応制御

への応用、�摂動領域における IVR 制御のための分光実験および理論の３つに分類

される。特に、強光子場中の光反応制御に関しては、「タンデム型質量分析装置」、

「超光子場発生のための光コンプレッサー」、「パルス電子回折装置」の製作を完成

させ、強光子場中での分子の偏向、変形、爆発などの様々な現象を系統的に調べ、

コントロールの具体化への準備を整えることができた。

２．研究実施内容

　２．１　強光子場中の超高速原子・分子ダイナミクス　

強光子場の光反応制御の研究では、すでに本プロジェクトにおいてわれわれが

開発した「質量選別運動量画像（MRMI）法」を用いることによって、強光子場

中においては、CO2 やNO2 などの多原子分子の幾何学的構造が、100 フェムト秒

という極めて短い時間の間に大きく変化することを明らかにした。平成１１年度に

は、H2O 分子について、異なる２つの波長 （ 800 nm と400 nm ）において、MRMI 

法によって研究を行ったところ、いずれの波長においても、H2O の骨格構造が直

線を中心とし、幅広い変角分布を持つことが示された。すなわち、H2O の場合も、
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強光子場中において、超高速構造変形が起こることが示された。そして、フラグ

メントイオンの運動量分布には、波長による反応過程の違いが見出された。

一方、強光子場中の O2+  のドレスト状態を経由した解離ダイナミクスについて

も詳細な検討を行い、２重項および４重項の電子励起状態のポテンシャル曲線が

それぞれドレスト状態を形成し越閾解離が起こることを示すことに成功した。さ

らに、この越閾解離に顕著な波長依存性とパルス形状依存性があることが明らか

となった。また、理論では、リュードベリ状態にある O2 分子と強光子場との相

互作用を研究し、新しいイオン化経路を見い出すことができた。

以上の研究から、分子内のポテンシャル面が光によって「ドレスト状態」を形

成することによって混ざりあうこと、そして、その程度が光の波長によって異な

ることが示された。このことは、強光子場中においてレーザーパルスの強度、波

長、パルス形状を最適化させることによって、分子構造や反応経路の制御が可能

であることを示したという意味において重要な成果である。

　２．２　極端紫外領域短パルスレーザー分光実験システムの製作

強レーザー光子場を利用することによって、高い次数の高調波の生成が可能で

ある。すでに発生が確認されている真空紫外から極端紫外領域の超短パルス高次

光高調波（200 - 50 nm）を主真空チェンバーに導入し、さらに、高次高調波を分

光モニターする分光実験システムの製作を行った。主真空チェンバーでは、イオ

ン化された分子や分子フラグメントを飛行時間型質量分析によって検出すること

が可能である。このシステムの完成により、極端紫外領域の光反応制御への第一

歩が印された。

　２．３　摂動領域における IVR 制御　

分子内振動エネルギー再分配（IVR）の解明と制御という観点からは周波数領

域の分光実験を行うとともに、変角分子や直線型分子を統一的に扱うことができ

る「代数的振動力場展開法」と呼ばれる新しい代数アプローチ法による研究を展

開した。そして、この代数的振動力場展開法を SO2、 H2O、 CO2 などの基本的３

原子分子の振動準位に応用し、その波動関数の構築を行った。また、OCS や XeKr 

 などのリュードベリ状態における解離メカニズムや、OCS+ イオンの光解離反応

過程に関する研究を行い、それらの電子励起状態における振動運動の特異性を明

らかにし、摂動領域の光反応制御のための基礎研究を展開した。
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