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研究成果の概要（和文）：高強度レーザーパルス照射によって誘起される再衝突過程を利用した原子・分子の超
高速イメージングに関して理論的研究を行った。直線、楕円、円偏光レーザーパルスによるイオン化の光電子運
動量分布について高精度数値計算および解析理論により定量的な分析を行った。これにより、高強度レーザーと
物質の相互作用に関する深い知見を得た。

研究成果の概要（英文）：We have studied ultrafast atomic and molecular imaging utilizing recollision
 processes induced by intense laser pulse radiation.We have quantitatively analyzed the 
photoelectron momentum distributions generated under linear, elliptic, and circular polarized laser 
pulses. Thus we obtain deeper understanding of the intense laser-matter interactions.

研究分野： 原子・分子・光物理学

キーワード： アト秒

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
原子・分子内電子の運動スケールであるアト秒領域の超高速物質ダイナミクスに関する理論的研究を行った。レ
ーザーの偏光などを調整して原子・分子のイオン化過程を制御することにより、多様な反応ダイナミクスを調べ
た。レーザー照射による光電子から標的原子・分子の構造の情報が精度よく得られることを示した。これによ
り、実時間原子分子ダイナミクスの研究に新しい道が拓けた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
高強度レーザー技術と関連する測定装置の進歩に伴い、高強度超短レーザーパルスを利用し

たアト秒スケールの超高速原子分子イメージングに関する研究が活発に行われるようになった。
そして、高強度レーザーパルスを分子に照射することによって生じる光電子スペクトルや高次
高調波スペクトルが精密に計測できるようになった。高強度レーザーパルスを分子に照射する
と、レーザー電場がピークに達した極短時間でトンネルイオン化によって極短電子パルスが生
成される。電子パルスはレーザー電場によって加速された後、レーザー電場の位相の反転に伴い、
レーザーの１サイクル以内に再びもとに戻ってきて分子と再衝突を引き起こす。こうした再衝
突過程は標的分子の量子状態に強く依存することが見出され、光電子スペクトルや高次高調波
スペクトルから分子構造を調べるといった研究が行われるようになった。これまでの研究では、
直線偏光レーザーによってトンネルイオン化から再衝突まで直線軌道を描く再衝突過程を扱う
ものが大多数であったが、楕円偏光や２色レーザーを組み合わせたレーザーパルスを用いた２
次元的な軌道を描く再衝突過程に関する実験研究が行われ始めており、対応する理論解析手法
の発展が望まれていた。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、高強度レーザー照射によって誘起される分子の再衝突過程を利用した超高

速イメージングについて、楕円偏光などの波形整形されたレーザー場中での多様な電子の運動
を考慮した理論的手法を構築することである。これまでに蓄積してきた、直線偏光レーザーパル
スに対する手法を楕円偏光や円偏光などのレーザーパルスについて拡張する。そして、再衝突過
程における電子軌道を制御することによって、直線偏光では困難であった多様な分子ダイナミ
クスを取り扱う。これにより、核の運動を含めた複雑な分子のダイナミカルな状態遷移を追跡す
るイメージング法を構築してアト秒領域の超高速ダイナミクスを探求し、「アト秒科学」という、
新しい光科学の分野における深い知見の獲得を目指す。 
 
３．研究の方法 
本研究を進めるにあたり、精密数値計算、解析的理論、構造決定アルゴリズム構築という３つ

の観点から高強度レーザーを利用した分子イメージングについての研究を行った。 
精密数値計算においては、楕円偏光レーザー場に対する時間依存シュレーディンガー方程式

の精密数値解法の計算コードと解析手法の開発を行った。これまでの計算コードは、直線偏光レ
ーザー場中の原子（１中心）に対するもので、全系の円筒対称性を仮定し、これに特化したもの
であった。これを楕円偏光レーザーに対応できるものに拡張した。取り扱う空間の自由度が増え
るため、計算量の大幅な増加が予想された。基底関数を適切に選び高効率の並列化を行うことに
よって高速化した。 
 解析的理論については、外場であるレーザー電場の時間変化が分子内の電子の運動の時間ス
ケールよりもずっと遅いという事実に基づいた断熱理論を基礎にして、理論および計算手法の
開発を行った。再衝突のメカニズムにおいて、トンネルイオン化電子の運動量分布（レーザー電
場と垂直な成分）の役割が重要である。そこで、トンネルイオン化過程を「シーガート状態」と
呼ばれる強静電場中の解を精査し、断熱理論に導入することによってレーザー場中の分子ダイ
ナミクスを吟味した。 
 構造決定アルゴリズム構築については、高強度レーザー照射によって得られる分子の光電子
運動量分布から分子の構造の情報を効率よく抽出するアルゴリズムを構築した。光電子スペク
トルに高エネルギー成分から得られる電子と分子イオンとの弾性散乱微分断面積を分析するた
めの計算コードの開発を行った。分子の種類の違い、それぞれの分子の量子状態の違いといった
詳細を調べた。 
 
４．研究成果 
高強度レーザーパルスを用いた分子イメージングの基礎となる直線偏光パルスによる理論を

整備した。断熱理論に基づいて光電子運動量分布の再衝突過程について調べた。再衝突する電子
の２つの古典軌道が一致する焦線上での運動量分布が、再衝突電子波束と弾性散乱断面積の積
で表される「分離公式」を導出し、再衝突電子波束の物理的内容を吟味した。また、分子につい
てのレーザー場中のイオン化に対する時間依存シュレーディンガー方程式の直接数値計算コー
ドを開発し、断熱理論と比較することによって分離公式の妥当性、適用範囲について吟味した。
また、実験グループと協力して、２原子、３原子分子に対する実験結果の分析を行った。 
続いて、楕円偏光など波形成型したレーザーパルス照射によるイオン化についての研究を行

った。楕円偏光レーザーに対する時間依存シュレーディンガー方程式の精密数値解法の計算コ
ードを開発し、いくつかの典型的な系について調べた。超短円偏光レーザーパルス照射による原
子の光電子運動量分布を計算し、断熱理論と比較することによって再衝突過程の第１ステップ
であるトンネルイオン化について調べた。異なる波長、異なるサイクル数のパルスに対する光電
子運動量分布を調べ、異なる時刻に分子から飛び出した電子波束の干渉に関する分析を行った。
また、分子標的に対して、光電子運動量分布が分子の配向角に強く依存性することを見出した。
さらに、トンネルイオン化について、実験グループと協力して、２色レーザーを用いた双極性分
子のトンネルイオン化における配向依存性について分析を行った。 



楕円偏光パルスに対する再衝突過程については、まず、任意の偏光に対して再衝突する電子の
２つの古典軌道が一致する焦線を求める計算コードの開発を行った。そして、時間依存シュレー
ディンガー方程式の数値解によって得られた光電子運動量から焦線近傍での値を抽出し分析を
行った。 
さらに、非弾性散乱を伴う再衝突過程や核の運動を厳密に取り入れた断熱理論の開発といっ

た関連する研究を行った。 
以上により、高強度レーザー場中の物質について、アト秒領域の超高速ダイナミクスに関する

新しい知見を得た。得られた結果のいくつかを学術論文として発表した。 
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