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研究成果の概要（和文）：近年のレーザー技術に進展に伴い，XUV 領域のアト秒領域のレ

ーザーパルスの発生が可能となった．アト秒は，原子や分子内電子の運動の時間スケール

であり，原子内の電子状態の実時間領域での分析の可能性が開けた．本研究では，アト秒

領域の超高速過程のうち，超短パルスを用いた多電子励起状態の実時間分析，および関連

する高強度レーザー場中の原子分子ダイナミクスについての研究を行った．

研究成果の概要（英文）：Following the recent developments in laser technology,
ultrashort xuv (extreme ultraviolet) light pulses with duration of several hundred
attoseconds have been reported. Such pulse durations are comparable to the time scale
of the electronic motion in atoms and molecules, thus opening up a route to the
time-resolved study of electron dynamics in matter. In this work, we studied real
time analysis of correlated multiply excited states of atoms using such ultrashort laser
pulses and related atomic and molecular dynamics under intense laser fields.
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１．研究開始当初の背景
“より速い自然現象の理解と制御”を目指
して，超短パルスレーザーの開発とそれに
関連する様々な研究が盛んに行われてい
る．今世紀に入り，パルス幅はフェムト
（10-15）秒領域を超え，アト（10-18）秒
領域へ突入した．アト秒は原子内電子の軌
道周期の典型的な時間スケールであり，ア

ト秒パルスの登場によって，原子内の電子
状態の実時間領域での観測，さらには電子
状態の制御への可能性が開けたことを意
味する．

2001 年にウィーン工科大のグループは，
フェムト秒の大強度チタン・サファイアレ
ーザー（750 nm）の高次高調波を用いて
数百アト秒のXUV単一パルスの発生に成
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（図１）上段：２重励起状態の電子の存在確率の超球座

標（振動モードに対応）でのプロット．中段：２重励起

状態の電子の存在確率の超球座標（回転モードに対応）

での極座標プロット．下段：対応する分子振動．左から，

基底状態，回転励起，折れ曲がり振動励起，これらのよ

うな原子内多電子の集団運動モードを超短パルスで実時

間分析・制御する．

功した[M. Hentschel et al. Nature 414,
509 (2001)]．2002 年には，このアト秒パ
ルスで Kr の内殻励起状態をポンプし，遅
延時間を制御したもう一つのフェムト秒
パルスで内殻励起状態の崩壊に伴うオー
ジェ電子をプローブする事で多電子励起
状態の緩和過程を実時間で観測した [M.
Drescher et al., Nature 419, 803 (2002)]．
さらに，最近では日本，ドイツ，米国にお
いて，加速器を利用した自由電子レーザー
(FEL)によるフェムト秒領域の高強度レ
ーザーが発振され，タンパク質のシングル
ショット測定を始めとする新しい研究結
果が次々発表されている。このようなフェ
ムト秒～アト秒レーザーパルスを用いた
超高速科学は世界中の注目を集めており，
フェムト秒パルスによって開拓された化
学反応等の実時間測定やコヒーレント制
御に関する研究以上の爆発的な広がりが
期待される．

２．研究の目的
(1) 本研究では，アト秒領域の超高速過程の

うち，超短パルスを用いた多電子励起状
態の実時間分析と制御についての理論的
研究を行う．多電子励起状態の関与する
過程は強い電子相関に支配されるので，
その本質的な理解を得るには，従来型の
独立粒子モデルでは困難であり，電子を
集団として捉えた方が見通しがよい．つ
まり原子内電子は核のまわりの平衡位置
に配置し，その近傍で電子同士が相関を
持って互いに近づいたり退けたりすると
いう捉え方である．例えば，He 様の２
電子原子では，２つの電子(X)は原子核
(Y)を中心とした X-Y-X 型の線形３原子
分子のようにアト秒オーダーの周期で振
動・回転，その周期はアト秒オーダーで
ある．そこで本研究では，アト秒パルス
を用いて集団運動の観点から実時間での
電子相関の解明を目指す．さらに，特定
の集団運動モードのみを選択的に励起す
るといった多電子励起状態の制御につい
て研究を進める．

(2) アト秒領域のダイナミクスの理解を深め
るため，高強度レーザー場中の多体ダイ
ナミクス等の関連する研究を進める．

３．研究の方法
多電子原子は，電子が互いに強く相互作

用して複雑に絡み合う量子多体系であり，
解析解は存在しない．そこで，相関の強い
多電子原子のレーザー場中での実時間ダ
イナミクスを見通しよく記述するために，
“時間依存超球座標緊密結合（TDHSCC）
法”という新しい計算手法の開発を行った．

この方法では，超球座標，すなわち，
系のサイズを表す“遅く変化する”超球半
径と，系の相対的な位置関係を表す“速く
変化する”超球角を用いる．まず“遅く変
化する”超球半径を断熱変数とした断熱展
開法によってレーザー場のない原子の固
有関数を構築する．次にこの固有関数を基
底関数として，レーザー場中の原子につい
ての時間に依存するシュレーディンガー
方程式を数値的に厳密に解く．そして，超
短レーザーパルス照射による多電子遷移
確率等の物理量を精密に計算すると共に，
時々刻々変化する多電子の運動を超球座
標空間で調べた．多電子励起状態の生成メ
カニズムおよび多電子相関の実時間イメ
ージングについて，原子内電子の集団運動
の固有モードとの対応による分析を行っ
た． （図１） レーザーのパルス幅，波
形，強度，位相などの様々なパラメターに
対して得られたデータの解析を行った．
数値計算技術としては，離散変数表示

（DVR）基底•SVD (Slow/Smooth Variable 
Discretization) 法•R-行列伝搬法といっ
た高精度アルゴリズムを応用することに
より，高効率で高精度の計算結果に基づく
分析が可能となった．

４．研究成果
(1) 本研究では，“時間依存超球座標緊密結

合（TDHSCC） 法”とい
う新しい計算手法を開発し，電子相関を
十分に取り入れた非常に高精度かつ高速
の計算コードが完成した．これを用いて，



強レーザー場中での He 内の電子対の振
舞を調べ，集団運動の固有モードとの対
応を分析した．

(2) 自由電子レーザー（Free Electron Laser,
FEL) 光源による高強度フェムト秒超短
EUV レーザーパルスによって He の２つ
の電子を共に励起する 2 電子励起の実験
が行われるようになった．本研究では，
Spring 8 に隣接するFELの高強度EUVフ
ェムト秒超短パルス照射によって生じる
He 原子の多光子吸収の光電子スペクト
ルの実験結果と比較し，よい一致を得た．
この実験では，EUV レーザーの１光子エ
ネルギーが He 原子の基底状態 1s2 と１
電子励起状態 1snp への遷移エネルギー
とほぼ等しく，

He(1s2)+ħω → He*(1snp)+2 ħω  
          → He**(3lnl’)

と い う ２ 段 階 で ２ 電 子 励 起 状 態
He**(3lnl’)が高効率で生成されている
ことを示し,これまでに知られていない
新しい多光子遷移のメカニズムを明らか
にした．また，レーザーのパルス幅が数
フェムト秒の場合，この過程によって複
数の２電子励起状態がコヒーレントに励
起され，高効率で集団運動する２電子励
起状態が生成されることが判明した．２
電子励起の確率が最適となるレーザーパ
ラメターを探索し，その場合の振動や回
転といった集団運動の様子を可視化して
分析するとともに（図１），オージェ過程
として減衰していく様子も調べた．また，
より短波長高次高調波アト秒パルスを用
いた２光子２電子励起過程の効率を吟味
するとともに，集団運動のプローブ法に
ついて，２重イオン化および１電子イオ
ン化後の蛍光測定による方法の可能性を
吟味した．

(3) 実時間イメージングの深い理解と新たな
知見を獲得するため，高強度のアト秒パ
ルスの照射によって複数の光子を吸収し
て He の２つの電子が共にイオン化する
「多光子 2 重イオン化過程」や，高強度
赤外レーザーによって誘起され，レーザ
ー電場の位相の反転に伴って再起的に親
イオンと衝突する「再衝突電子による非
線形ダイナミクス」といった，アト秒領
域の超高速ダイナミクスに関する理論的
研究を行った．
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