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研究成果の概要（和文）： 

位相制御レーザーパルスによって引き起こされる固体表面粒子放出現象を観察し、位相制御レ

ーザーパルスと固体表面および固体表面に担持された分子との相互作用によって引き起こされ

る量子効果の探索を行った。具体的には以下のとおりである。（1）固体表面に担持された分子

に対して異方的光トンネルイオン化に基づく配向分子選択効果を観測する。（2）フェムト秒光

パルスによるレーザーアブレーションがレーザーによる急速加熱効果か強い光電場による電界

蒸発現象であるかどうか、位相制御光によって直接的な検証を行う。 

 
研究成果の概要（英文）： 
We have explored the phase-sensitive effect induced by phase-controlled twp-color 
laser fields consisting of a fundamental light and a second-harmonic light in the 
photofragment emission from solid surfaces. 
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１．研究開始当初の背景 

 

レーザー光によって物質の量子状態およ
び量子ダイナミクスを直接操作し、物性や機
能をコントロールしようとする量子制御（ま
たはコヒーレント制御）に関する研究が近年
精力的に行われるようになってきた。ランダ
ムな熱運動によってかき消される前のコヒ
ーレント状態にレーザーを作用させ、光と物
質のコヒーレント相互作用を通して物質を
制御しようというものである。 

申請者はこれまでにフェムト秒位相制御
光による量子的分子操作技術の研究に従事
し、気体分子を対象とした位相制御光（100fs, 

ω+2ω；400nm+800nm,1012～1013W/cm2）
による異方的光トンネルイオン化の量子制
御とその結果として起こる分子配向操作（配
向分子選択イオン化）を世界に先駆けて実現
し た [ 申 請 者 ら , Phys. Rev. Lett. 92, 

113002(2004), 申請者ら, Phys. Rev. Lett. 

96, 173001 (2006)]。 
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以下に位相制御光による異方的光トンネ
ルイオン化の量子制御の概略を述べる。レー
ザー光の基本波（周波数：ω）とその第二高
調波（周波数：2ω）の相対位相を精密に制
御し重ね合わせたレーザー光を考える。レー
ザー光の基本波とその第二高調波の相対位
相をゼロまたはπに固定して重ね合わせれ
ば、その光電場波形は正負に対して非対称と
なり、その非対称性は位相差 0 とπで反転す
る（図 1（a））。位相制御光は正負を区別でき
ない通常の光電場とは異なり静電場的な方
向性が生じるため、従来の光とは本質的に異
なる性質を示す。このような非対称な光電場
を持つ位相制御光と非対称分子の波動関数
（HOMO 軌道）との相互作用によって光ト
ンネルイオン化が起こる場合、電子のトンネ
ル確率は光電場の大きさとその方向に依存
するため、イオン化確率が位相制御光の位相
に強く依存し、その結果として特定の配向分
子が選択的にイオン化される（図 1（b））。こ
れまでにこの手法は（1）共鳴遷移を必要と
しないため光の波長を変える必要がなく物
質の種類に依存しないこと（2）多原子分子
や複雑な形状の分子でも分子配向操作が可
能であり、したがって適応範囲の広い汎用的
な手法であることを実証してきた[申請者ら, 

J. Chem. Phys. 120, 5176(2004), 申請者ら, 

Phys. Rev. A74, 043410(2006)]。 

 申請者がこれまでに発展させてきた位相
制御光による気体分子操作は、非対称分子
（対称性の低い分子）との相互作用が非常に
強く、位相に強く依存する現象が発現するこ
とがわかっている。そこで、さらに他の物質
形態で位相に依存する量子効果を探索する
ことは学術的のみならず応用の観点からも
大きな意義を持つ。固体表面は自然界で最も
ありふれた非対称な物質形態であり、非対称
な電場を持つ位相制御光と強く相互作用し
た位相に依存する多彩な現象を示すことが
予想される。 

特にフェムト秒レーザーによる固体表面
からの原子放出過程は急速加熱効果を含む
いくつかの過程が複雑に絡み合っており十
分に解明さていない。ごく最近、レーザー加
工など産業上重要であるにもかかわらずメ

カニズムの未解明なフェムト秒レーザーに
よるアブレーションにおいて重要な発見が
あった。放出原子の方向が光電場方向に強く
依存していることが観測され、フェムト秒光
パルスの強い光電場による電界蒸発現象が
関与していることが指摘されている [A. 

Plench ら, Nature Physics 2, 44(2006), ま
たは A. Vella ら , Phys. Rev. Lett. 99, 

046103(2007)]。固定表面からの原子放出が
エネルギーの散逸を伴う熱によるものでは
なく強い光電場に起因するアブレーション
であれば、申請者がこれまでに発展させてき
た強い非対称電場を伴う位相制御光による
レーザーアブレーションの量子制御が可能
であり、量子制御を通してフェムト秒レーザ
ーアブレーションのメカニズムに関する指
針を得ることが期待される。 

 

２．研究の目的 

 

 本研究課題の目的は、位相制御光と物質と
の相互作用による量子現象の探索をこれま
での気相分子から固体表面に展開すること
である。位相制御光と固体表面および固体表
面に担持された分子との相互作用によって
引き起こされる量子効果を系統的に探索・分
類し、総合的な理解をする。具体的には以下
のとおりである。 

（1）固体表面に担持された分子に対して異
方的光トンネルイオン化に基づく配向分子
選択効果を観測することである。 

（2）フェムト秒光パルスによるレーザーア
ブレーションが強い光電場による電界蒸発
現象であるかどうか、位相制御光によって直
接的な検証を行う。 

 

３．研究の方法 

 
（1）位相制御光と固体表面および固体表面
に担持された分子との相互作用によって引
き起こされる量子効果の探索とその解明 
 
光パルス照射下における固体表面からの

放出イオンの運動量および放出角度分布の
測定を行うことのできる固体表面反応制御



 

 

用真空チェンバーの作製した（図 2（a）（b））。
固体表面に担持した分子から発生したイオ
ンやレーザーアブレーションによって発生
したイオンを、引き出し電極で加速しその放
出角度分布を 2次元画像イオン検出器で測定
する。平板上の固体表面からの放出イオンの
質量スペクトルを飛行時間の関数としてプ
ロットしたり、イオンの放出角度分布を 2 次
元画像として測定することが可能となった。 
 
（2）位相制御レーザー支援電界イオン顕微
鏡の開発 
位相制御光が導入できる電界イオン顕微

鏡の試作を行った。電界イオン顕微鏡は図 3
（a）に示されるように、低温に冷却された
針状試料に高電圧を印加することにより試
料表面から電界蒸発によって生ずるイオン
の放射パターンを二次元イオン検出器で測
定するものであり、針状試料の先端の原子配
列を観測することができる。その構造は、高
電圧をかけることのできる冷却装置を備え
た針状試料の保持部分と、二次元イオン検出
器のみからなる非常に単純な構造である。こ
れに位相制御光が導入できるように窓を備
えた位相制御レーザー支援電界イオン顕微
鏡の試作を行った（図 3（ｂ））。 
 
４．研究成果 

 
（1）固体表面に担持された分子を対象とし
た異方的光トンネルイオン化に基づく配向
分子選択効果の観測 
 
石英基板に有機分子をスピンコートなど

で塗布した試料を作製し、位相制御光（100fs, 
ω+2ω；400nm+800nm,＜1012W/cm2）による異
方的光トンネルイオン化による配向分子選
択効果の観測を試みた。 
図 4は石英基板上 C6H15I から放出されたイ

オンの質量スペクトルである。C6H15Iの光解
離生成物である分子量が 70 以下の炭化水素
カチオンとヨウ素イオンが観測された。 

次に、固体表面からの放出イオンの運動量
および放出角度分布の測定を行った。しかし
ながら等方的な放出パターンが観測され、配

向分子選択イオン化を示唆する特徴的な放
出角度分布は観測されなかった。また位相制
御レーザーパルスの位相に依存する現象を
見出すことができなかった。 
固体表面に担持された分子を対象とした

異方的光トンネルイオン化に基づく配向分
子選択効果が観測されなかった理由は、現在
のところ次のように考えられる。スピンコー
トで塗布した場合、可能な限り薄く塗布した
場合でも、分子はある程度凝集した状態であ
ることが予想される。気相分子では、イオン
化の際に生ずる解離生成物の放出角度分布
から分子配向に関する情報を得ることがで
きる。しかしながら分子が凝集した状態では、
解離生成物の運動が周りの分子に影響され
るため、解離生成物の放出角度分布は分子配
向の情報を反映していないことがと考えら
れる。 

 
（2）位相制御レーザーパルスによるレーザ
ーアブレーションの量子制御 
 
位相制御光（100fs, ω+2ω；400nm+800nm,

＜1012W/cm2）によってレーザーアブレーショ
ンを起こし、金属などの固体表面ら放出され
たイオンを固体表面反応制御用真空チェン
バーにて観測した。 
図 5は金の平板から放出されたイオンの質

量スペクトルである。位相制御レーザーパル
スの照射によって、金の単量体、2量体、3
量体のイオンの放出が明瞭に観測された。さ
らに、固体表面からの放出イオンの運動量お



 

 

よび放出角度分布の測定を行った。しかしな
がら等方的な放出パターンが観測され、レー
ザーの光電場に寄って引き起こされること
を示唆する特徴的な放出角度分布は観測さ
れなかった。また位相制御レーザーパルスの
位相に依存する現象を見出すことができな
かった。 
レーザーアブレーションによる固体表面

からイオン放出が光電場の効果であれば、放
出イオンの角度分布は、位相制御レーザーパ
ルスの偏向方向と相対位相差に依存するこ
とが期待された。したがって行った実験条件
では、レーザーアブレーションは光電場では
なくレーザーによる局所過熱効果であるこ
とが示唆された。 
 今後の展開として、光電場の効果を強調的
に発現させ、位相制御レーザーパルスによる
制御を行うためには、100 フェムト秒以下の
パルス幅で実験を行えば、急速加熱の効果を
抑制させることができると考えられる。 
 
（3）位相制御レーザーによる電界イオン顕
微鏡の制御 
 
電界イオン顕微鏡において、タングステン

の針状試料に位相制御光（100fs, ω+2ω；
400nm+800nm,＜1012W/cm2）を照射して、レー
ザー誘起電界蒸発現象を観測した。 
 図 6は 50Kに冷却されたタングステン針状
試料に 5ｋV の高電圧を印加した場合の、試
料表面から電界蒸発によって生ずるイオン
の放射パターン（FIM 像）を二次元イオン検
出器で測定した結果である。針状試料の先端
の原子配列を明瞭に反映した 2次元画像が観
測された。さらに位相制御レーザーパルスを
照射すると、固体表面が 1原子層ずつはがれ
ていく様子がリアルタイムで観測された。 
 

しかしながら、位相制御レーザーパルスに
よる顕著な位相効果は観測されず、実験を行
った条件では、レーザー誘起電界蒸発現象は
光電場ではなくレーザーによる局所過熱効
果であることが示唆された。 

 今後の展開として、光電場の効果を強調的
に発現させ、位相制御レーザーパルスによる
レーザー誘起電界蒸発現象の制御を行うた
めの考察を行う。 
 第一に、100 フェムト秒よりも十分短いパ
ルスを分子に照射すれば、熱の効果を排除し
て光電場によるレーザーアブレーションの
効果を強調的に発現させることが期待でき
る。 
 第二に、光電場による効果を強調的に発現
させるその鍵は、物質表面での波動関数の染
み出しと位相制御レーザーパルスによる非
対称光電界との相互作用によって引き起こ
されるトンネル効果を理想的な条件で起こ
すことである。トンネルイオン化またはトン
ネルによる光電子放出を起こす条件は、ケル
ディッシュの式 

=2c/(2Ip/I)
1/2 

で決定される。ここで、はケルディッシュパ
ラメター、c は光速、はレーザー波長、Ip

はイオン化エネルギー（凝縮系の場合は仕事
関数）、I はレーザーのピーク強度である。

＞1 のときは、多光子イオン化、＜1 のとき
は、トンネルイオン化が支配的となる。光電
場によるトンネル現象を強調的に起こさせ
るためには、レーザーのピーク強度が大きい
だけでなく、レーザー波長が長いほうが有利
となる。現在の実験条件では、タングステン
の仕事関数は 4.5eV、位相制御レーザーパル
スの第二高調波は 3.1eV であるので、2 光子
過程で光電子放出が起こる条件である。した
がって、さらに波長の長い位相制御レーザー
パルスを発生させれば、トンネルイオン化の
起こる条件に近づけることができる可能性
がある。 
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