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研究成果の概要：

中間状態の寿命を超える時間相関を論じるためには、寿命や複数のエネルギー準位間のエネ

ルギー差などの精密計算が欠かせないが、コンピューターとソフトウエアの整備によってその

環境を整えることができた。

研究の成果は、以降に掲げるようにいくつかの論文に纏められ、量子遷移過程を理解する上

で精密な非経験的計算がきわめて重要な役割を果たすこと、そして、時間依存性を取り入れた

（Time Dependent な）取り扱い法の開発が重要であることの認識に向けての端緒を示すことが

できた。
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１．研究開始当初の背景

原子・分子に光をあてると励起され、励起
状態は光や電子を放出して崩壊する。近年に
おける実験技術の向上は、中間状態の寿命を
超える長時間の量子力学的な相関が光励起
過程と崩壊過程の間に存在して、これが観測
可能になったことを示した。そして、光励起
状態の生成とその崩壊という二段階過程が、
その素朴な意味においては成立しないこと

を示した。上記の二段階過程のモデルがどの
ように修正・精密化されるべきかを明らかに
することが、理論上の課題として認識される
こととなった。他方、アト秒パルス光を用い
た実験では励起と崩壊の間の時間相関を排
除できる可能性がある。２種の互いにカウン
ターパートを担う実験を理論的に考察し、量
子遷移について理解を深めるとともに、外場
や衝突系内部の相互作用によって励起と崩
壊の間の時間相関を制御する可能性を探る
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ことが可能に成りつつあった。

２．研究の目的

この分野の実験的研究は、Berlin の U.
Becker のグループによって先鞭がつけられ
た（J. Viefhaus et al., Phys. Rev. Lett.
Vol.80 No. 8 (1998)）。量子光学の分野では
1970年代から時間コヒーレンスを制御する
アイデアが出されている（例えば、 F.
Shimizu, K. Umezu, and H. Takuma, Phys.
Rev. Lett. Vol. 47,No. 12 (1981),
“Observation of Subnatural Linewidth in
Na D2 Lines”）。本研究は、VUV 領域におけ
る実験技術の発展を受け、原子・分子の内殻
励起に伴う時間領域のダイナミックスを探
るもので、原子・分子やそのイオンの内殻励
起状態のスペクトロスコピーに新しい指針
を与える。

３．研究の方法

本研究においては、原子や原子イオンのエ
ネルギー準位、振動子強度や Auger Rate の
精密な値を計算する必要がある。さらに、時
間領域のコヒーレンスを扱う為に大容量の
計算が要求される。本補助金により、PC-ワ
ークステーション一台をクラスタに追加し
計算機環境の強化を図った。
Ar、Xe を始めとするいくつかの原子種に

対して内殻励起状態の電子状態についてお
よびその崩壊過程についての、微細構造副準
位を識別できる程度の精度での計算を行っ
た。一般に、異なる微細構造副準位は異なる
対称性に属するので、 GRASP（ General
purpose Relativistic Atomic Structure
Program）のような ab initio コードによる
計算においてはそれぞれ別に計算し結果を
比較することになる。したがって個々の計算
は高精度であることが求められる。

寿命幅を超える実験的研究は緒についた
ばかりである。今後の発展は世界の主要な
SR 施設の充実の程度にも依存する。そこで、
世界の動向を知るため、いくつかの研究グル
ープを訪問し必要な情報の収集をした。

寿命幅より狭いスペクトルが得られるこ
とは、既述のように、寿命より長い時間相関
が存在することを意味する。普通の意味あい
における２段階モデルは修正無しには使え
ない。本研究ではこのような干渉効果につい
てモデル化を行うと共に、数値計算によって
モデルの正当性の検証をこころみた。

４．研究成果

2005 年度は主として研究の環境を整える
ことに力を注いだ。

①ＰＣワークステーション1台を既存のワー
クステーションのクラスタに追加し、計算機
環境の強化を図った。ワークステーションは
Intel Xeon 64bit CPU x 2 + MMU 4GB +
1.6TB RAID HDD からなるシステムを採用
し、アプリケーションソフトウエアの 64bit
化に取り組んだ。

②カリウム原子のウインドウ型の共鳴光吸
収スペクトルの生成メカニズムについて、
time dependent な定式化を行い論文にまと
めた。L-S 結合による、時間軸に沿った、ス
ピンと軌道角運動量の migration がスペク
トルの形を特徴付けることを議論した。

③いくつかの原子種に対して内殻励起状態
の電子状態について、および、その崩壊過程
についての、微細構造副準位を識別できる程
度の精度での計算を行った。このような目的
に沿って、いくつかの計算を行い、主として
多電子相関の観点から結果を纏めた。

④内殻励起の遷移確率振幅の間の時間相関
についての干渉効果の表現のために、3 次元
可視化ソフトウエアの利用技術を習得し、実
際の利用に供すべくソフトウエアの整備を
行った。

2006 年度は下記会議に参加し研究成果の
発表を行うと同時に情報の収集を行った。

①平成 18 年 7 月 16 日より 7 月 21 日まで、
オーストリアのインスブルックで開催され
た第 20 回原子物理学国際会議（The 20th
International Conference on Atomic
Physics）に出席して、ポスターセッション
にて下記の原著発表を行った。

Title: Time Evolution of L-S Coupling
Phase in Photon-Impact Induced
Autoionizing States.

Author: F. Koike and M. Koide

2007 年度は下記会議に参加し研究成果の
発表を行うと同時に情報の収集を行った。

①平成 19 年 7 月 25 日より 7 月 31 日まで、
ドイツのフライブルグ開催された第 25 回原
子電子衝突物理学国際会議（ The 25th
International Conference on Photonic,
Electronic, and Atomic Collisions）に出
席してポスターセッションにて下記の原著
発表を行った。

Title: Phoabsorption Spectra of
Calsium



3p Multiple Shakeup Resonances.
Author: M. Koide, F. Koike, et al

2008 年度は下記会議に参加し研究成果の
発表を行うと同時に情報の収集を行った。
①平成 20 年 6 月 18 日より 6 月 20 日まで、
ルーマニアのクルージューナポカで開催さ
れた第４回原子系における基礎過程につい
て の 会 議 （ The 4th Conference on
Elementary Processes in Atomic Systems
(CEPAS)）に出席して講演を行った。

Title: TEMPORAL ASPECTS IN ATOMIC
IONIZATIONS INITIATED BY ELECTRON OR
PHOTON IMPACT”
Author: F. Koike

研究の成果は、以降に掲げるようにいくつ
かの論文に纏められ、量子遷移過程を理解す
る上で精密な非経験的計算がきわめて重要
な役 割 を 果 た す こ と 、 そ し て 、 Time
Dependent な取り扱い法の開発が重要であ
ることの認識に向けての端緒を示すことが
できた。

要点は次のとおりである。
一般に、下図のように量子遷移にあたって

２つ以上の準位が同時に遷移する場合、

量子遷移の間に干渉が起こる。この量子遷移
が例えば自動電離過程であれば、電離電子の
エネルギースペクトルの中に干渉の効果が
観測される可能性がある。干渉の時間経過を
追うと下図のようなスペクトルが得られる。

この図の作成にあたっては、2つのエネルギ
ー準位を考え、準位間のエネルギー差を原子
単位で 2、自動電離のエネルギー幅を原子単
位で 0.2、とした。時間軸も原子単位で記し
てある。図は、遷移確率振幅の絶対値の２乗
の 3次元プロットである。時間経過とともに
２つの準位からの遷移振幅の干渉が進み、２
つの通常見られるローレンツ型のピークに
収束していくことがわかる。自動電離準位の
寿命が無限大であれば、すなわち自動電離の
エネルギー幅が 0 であれば最終的に得られ
るスペクトルは２つの幅の無い線スペクト
ルになる。自動電離準位の寿命が有限であれ
ば、すなわち自動電離のエネルギー幅が有限
であれば、遷移振幅の干渉過程は有限時間で
終わり、寿命に応じたエネルギー幅の線スペ
クトルが得られる。
上記の考察は、ある時刻に励起状態が用意

されて、その時刻から自動電離が始まるとい
う仮定と、もうひとつ、異なる時刻に用意さ
れた励起状態は互いに非干渉的であるとの
仮定の上に成り立っている。
ところが、一般に励起状態の生成も量子過

程であり、したがって、例えば、１光子吸収
で異なる時刻に用意される励起状態の振幅
は互いに時間相関を持つ。スピン・軌道相互
作用による準位分裂を持つ系の光吸収とそ
れに引き続く自動電離の時間経過の模式図
を示すと下図のようになる。

時刻 t1 と t2 に作られた励起状態の確
率振幅は互いに時間相関を持ち |t1 - t2 |
の値が励起状態の寿命より短い範囲でなら
ば自動電離の確率振幅は互いに干渉しても
おかしくない。スピン・軌道相互作用による
角運動量の歳差運動の周期が励起状態の寿
命より短いならば、LS 表現の下で禁止にな
る状態への励起や自動電離が起こりえるこ
とになる。

本研究では量子系の時間発展をシステマテ
ィックに追うことにより、量子状態間の干渉
に起因するさまざまな効果が干渉可能であ
ることを示した。
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