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Fig. 1 The angular distributions of LAES signals with 

one-photon energy gain. Filled circle: experimental data. 

Broken line: simulation based on the Kroll-Watson theory. 

Solid line: simulation based on a model including the 

light-dressing effect.  
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Annual Research Highlights 
 

(1) “Light-dressing effect in laser-assisted elastic 

electron scattering by Xe”  
 

When an electron is elastically scattered by an atom 

in a laser field, the kinetic energy of the scattered 

electron changes by multiples of the photon energy.  

This scattering process is called laser-assisted elastic 

electron scattering (LAES).  In 1984, Byron and 

Joachain calculated the differential cross section of the 

LAES process by a light-dressed H atom, and predicted 

that a peak structure would appear at the small 

scattering angles in the LAES signals with one-photon 

energy gain, showing that the small-angle LAES 

signals carry valuable information on the electron 

density distribution in a target atom in an external laser 

field.  However, in the previous LAES experiments in 

which mid-infrared cw- or pulsed-CO2 lasers were 

employed with rather moderate light-field intensities 

(<109 W/cm2), no evidence of light-dressing effect was 

identified.  In the present study, the observation of the 

light-dressing effect in the LAES process is reported for 

the first time since the theoretical prediction made more 

than 30 years ago.  

Figure 1 shows the observed and simulated angular 

distributions of LAES signals with one-photon energy 

gain.  In the observed angular distribution of the 

LAES signals (filled circles), a peak profile is 

recognized at small scattering angles (θ < 0.5°).  This 

peak structure cannot be reproduced by a numerical 

simulation based on the Kroll-Watson theory (broken 

line), in which the laser-atom interaction is neglected.  

On the other hand, in a numerical simulation based on a 

model (solid line) in which the deformation of the 

electron density distribution of the target atom is 

approximated by a point-dipole induced by the 

oscillating laser electric field, a peak structure appears 

at the small scattering angle region of θ < 0.5°, showing 

that the observed peak structure originates from the 

light-dressing effect in Xe atoms induced by the intense 

laser field.  Because the light-dressing effect in the 

LAES process reflects the time-dependent electron 

density distribution in a target atom or molecule, this 

peak profile representing the light-dressing effect will 

be of use for probing ultrafast variations of the electron 

density distribution within an atom or a molecule. 

1.(1)-4) Phys. Rev. Lett., 115, 123201-1-5 (2015). 

 

 

(2) “Wave packet bifurcation in ultrafast hydrogen 

migration in CH3OH+ by pump-probe 

coincidence momentum imaging with few-cycle 

laser pulses” 
 

Ultrafast nuclear dynamics in CH3OH+ has been 

explored on the basis of the released kinetic energy 

distributions of Coulomb explosion pathways of 

CH3OH+ obtained by pump-probe coincidence 

momentum imaging (CMI) measurements using 

few-cycle laser pulses. 

The 6-fs few-cycle intense laser pulses were 

generated by a hollow core fiber compression technique. 

The few-cycle laser pulses were introduced into a 

Michelson interferometer to generate pump and probe 

laser pulses. The optical time delay t of the probe laser 

pulse was scanned from −20 fs to 500 fs. These pulses 

were guided into an ultrahigh vacuum chamber to 

observe the two Coulomb explosion pathways; 

Non-migration pathway 

CH3OH2+ → CH3
+ + OH+, 

Migration pathway 

CH3OH2+ → CH2
+ + OH2

+, 

Figure 2 shows kinetic energy Ekin distributions of 

the non-migration pathway and the migration pathway 

as a function of the time delay t. In the non-migration 

pathway, only one component whose kinetic energy 

decreases as the time delay increases can be identified. 

This decay component shows that the C-O bond 

breaking proceeds in CH3OH+. In the migration 

pathway, on the other hand, the peak position of the Ekin 

exhibits an oscillation in the delay time range between 

~25 fs and ~150 fs and bifurcates into two components, 

that is, the decay component, assigned to the C-O bond 

breaking of CH2OH2
+, CH2OH2

+ → CH2
+ + OH2, and 

the component keeping the constant peak positon at Ekin 

~4.5 eV, assigned to the C-O stretching vibration of 

CH2OH2
+ trapped in the bound potential. 

The characteristic time evolution of the kinetic 

energy distributions show that the hydrogen migration 

starts within CH3OH+ immediately after it is excited to 

the potential energy surface (PES) of the second or 

higher-lying electronically excited state and that the 

prepared nuclear wave packet evolves and reaches the 

bound part of the PES of the electronic ground state of 

CH2OH2
+ in 25 fs. 

 

 
Fig. 2 The Ekin distributions of (a) the non-migration pathway 

and (b) the migration pathway as a function of t. 

 

1.(1)-8) Chem. Phys. Lett., 624, 78-82 (2015). 
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図１ 一光子だけエネルギー増加した LAES 信号の散乱

角度分布。●印：実験値、破線：Kroll-Watson 理論を基

にした計算、実線：光ドレスト効果を考慮したモデル計

算。 

量子化学研究室 

 
研究ハイライト 
 

(1) Xe 原子によるレーザーアシステッド弾性電子

散乱における光ドレスト効果 
 
 電子がレーザー場中で原子によって弾性散乱さ

れると、散乱電子の運動エネルギーがレーザー光

子エネルギーの整数倍だけ変化する。この現象は

レーザーアシステッド弾性電子散乱（laser-assisted 

electron scattering; LAES）と呼ばれている。1984 年

に Byron と Joachain は光ドレスト状態にある水素

原子による LAES 過程の微分散乱断面積を計算し、

一光子だけエネルギー増加した LAES 信号の小角

領域にピーク構造が現れることを予測した。この

結果は、小角 LAES 信号が標的原子内の電子密度

分布に関する有益な情報を持つことを示している。

しかし、レーザー場強度<109 W/cm2 程度の中赤外

パルス CO2 レーザーを用いた従来の LAES 観測実

験では、この光ドレスト効果は検出されなかった。

本研究では、理論予測から 30 年以上を経て、初め

て LAES 過程における光ドレスト効果の観測に成

功した。 

 図 1 に一光子だけエネルギー増加した LAES 信

号の散乱角度分布を示す。実測の角度分布（●印）

の小角領域（θ < 0.5°）にピーク構造が確認できる

が、レーザーと原子の相互作用が考慮されていな

い Kroll-Watson 理論を基にした計算（破線）では、

このピーク構造を再現することができない。一方、

標的原子内の電子分布の変化をレーザー電場によ

って誘起された双極子として近似したモデルによ

る計算（実線）では、θ < 0.5°の小角領域にピーク

構造が現れている。この結果は、観測されたピー

ク構造が、高強度レーザー場によって誘起された

Xe 原子の光ドレスト効果に由来していることを示

している。標的原子・分子の時間依存電子密度分

布が LAES 過程における光ドレスト効果として反

映されることを用いれば、光ドレスト効果による

ピーク構造を測定することによって、原子・分子

内の電子密度分布の超高速変化を解明できると考

えられる。 

1.(1)-4) Phys. Rev. Lett., 115, 123201-1-5 (2015). 

 

 

(2) 数サイクルレーザーパルスを用いたポンプ‐

プローブコインシデンス運動量画像法による

CH3OH+の超高速水素マイグレーションにおける

振動波束の分岐の観測 
 
 強レーザーパルスによって誘起された CH3OH+

の分子ダイナミクスを、数サイクルレーザーパル

スを用いたポンプ‐プローブコインシデンス運動

量画像法(CMI 法)によって観測した。 

 中空ファイバーを用いたパルス圧縮法によって

パルス幅 6 fs の数サイクルパルスを発生させ、マ

イケルソン干渉計によってポンプ光とプローブ光

を生成した。プローブ光の遅延時間は−20 fs から

500 fs まで変化させた。ポンプ光とプローブ光を超

高真空チャンバーに導入し、非水素マイグレーシ

ョン過程 (CH3OH2+ → CH3
+ + OH+) と水素マイ

グレーション過程 (CH3OH2+ → CH2
+ + OH2

+) を

CMI 法によって観測した。 

 図 2 に非水素マイグレーション過程と水素マイ

グレーション過程の放出運動エネルギー (Ekin) の

遅延時間 (t) 依存性を示す。非水素マイグレーシ

ョン過程には、t の増加につれて Ekin が単調に減

少する成分が観測された。この成分は CH3OH+の

C-O 結合が解離する様子を示している。これに対

し、水素マイグレーション過程では、25 fs < t < 

150 fs の領域において Ekin が振動し、その後、Ekin が

単調に減少する成分と、Ekin が~4.5 eV に保たれる

成分に分岐する。このことは、CH2OH2
+の C-O 結

合が振動し、その後に C-O 結合が切断される成分

と CH2OH2
+の束縛ポテンシャルに留まる成分とが

あることを示している。 

 今回見出された特徴ある放出運動エネルギーの

遅延時間依存性は、CH3OH+の第二電子励起状態か、

より高い電子励起状態に生成した振動波束が、

25 fs より早く水素マイグレーションを起こし、電

子基底状態の CH2OH2
+束縛ポテンシャルに到達す

ることを示している。 

 

 
図 2 (a)非水素マイグレーション過程と(b)水素マイグレ

ーション過程の Ekin分布の遅延時間依存性。 

 

1.(1)-8) Chem. Phys. Lett., 624, 78-82 (2015). 
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