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研究成果の概要（和文）：高強度レーザー場による新規な原子・分子制御法の開発を目指し、エ

タノール分子の短パルス･近赤外レーザー(790nm)照射によるイオン化を対象として、以下のこと

を明らかにした。(1)生成する電子-イオンの同時計測を行い、イオン種ごとの光電子スペクトル

が偏光楕円率に依存して変化する。(2)より長波長(1.3μm)の赤外レーザーを合わせて照射した

条件下では、2つのレーザー照射タイミングおよび相対的偏光方向に依存して、各イオン種の生

成比が変化する。 

 
研究成果の概要（英文）：To realize a new controlling method for atoms/molecules with 
intense laser fields, we have made the following two findings for photo-ionization of ethanol 
molecules in short-pulse near infrared laser fields at 790 nm.  (1) The channel specific 
photoelectron spectra correlated with the produced ion species, which have been obtained 
by measuring the electron and ion in coincidence, depend on the ellipticity of the laser 
polarization.  (2) In additional laser fields at the longer wavelength of 1.3 µm, the ion yield 
ratio depends on time delay between the two laser pulses and an angle between the 790 nm 
and 1.3 µm polarization directions.   
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１．研究開始当初の背景 
(１)高強度レーザー場における電子波束ダイ

ナミクス 
  高強度･短パルスレーザーを集光すれば、

原子あるいは分子に対し、そのクーロン場に

匹敵する光電場を与えることが出来る。その

強い光電場中では、原子･分子内の電子が光

電場によって揺さ振られることで、複数の電

子状態へのコヒーレント励起が起こり、電子

波束として動き回る。そのため、特異な結合

解離や異性化、高次高調波発生、高エネルギ

ーの電子･イオン生成など、通常のレーザー

光では起こり得ない過程が進行する。分子制

御や、短波長光発生、高エネルギー粒子生成
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などにおける技術革新に繋がるため、ここ 20
年ほどの間、多くのグループによって研究が

行われ、成果が挙げられてきた。一方で、こ

れらの特異な過程は発生確率が概して小さ

く、利用研究に向けての大きな障害になると

考えられる。これらの過程を効率的に起こす

ための方法を検討する上で、その根源となっ

ている電子波束ダイナミクスの解明は避け

て通れない。 
  一方で、ごく最近まで、原子･分子内電

子波束ダイナミクスについては、あまり注目

されてこなかった。しかし、2009 年に入っ

てから、高強度レーザー場による電子波束生

成の証拠が相次いで示された。K 原子からの

光電子放出角度･速度分布測定により、高強

度レーザー場中で電子基底状態と第 1電子励

起状態の間のコヒーレント状態が生成して

いたことが示された。また、生成したイオン

においても電子波束が生成していることが、

配列した CO2 分子からの高次高調波スペク

トルや、本申請者らによる、HCl 分子からの

放出電子角度分布測定で示唆された。このよ

うに、高強度レーザー場による電子波束生成、

並びにその観測に対する関心が急速に高ま

っている。しかし現時点では、電子波束生成

の間接的な証拠が得られただけであり、電子

波束ダイナミクスそのものの解明には未だ

至っていない。 
(2)円偏光レーザー場による原子･分子内環電

流･磁場 
  本研究では、円偏光レーザー場を研究対

象とする。円偏光レーザー場の場合、回転す

る光電場によって原子･分子内に電子の円運

動を誘起することが理論的に予測されてい

る。この円運動は、いわゆる環電流に相当す

る。さらにこの環電流により、原子･分子内

に局所的な誘起磁場が発生する。環電流量、

誘起磁場強度ともに非常に大きな値となる

ことが予想されており、新規な原子･分子制

御手法に繋がると期待される。 
  この状態を、波束という観点から捉える

と、電子波束が光電場に対応して回転してい

る状態となる。このダイナミクスを実時間で

観測すれば、各時刻での電子の位置情報を導

くことが出来る。一方、電子状態分布という

観点から捉えれば、電子波束を形成する電子

状態の磁気モーメントの方向に偏りがある

状態、と考えられる。原子系を例に取れば、

構成する電子状態の磁気量子数 m が＋ある

いは－に偏った状態である。この状態の物性

値は、各電子状態の物性値に存在確率の重み

を付けて平均したものと一致する。従って、

発生する環電流量は Ic=Σn P(n)･Ic(n)、磁場強

度は Im= Σn P(n)･Im(n)と表せる。ここで P(n)
は電子状態 n の存在確率、Ic(n)と Im(n)は環

電流値と磁場強度である。従って、磁気モー

メントまで考慮して電子状態分布を測定す

ることが出来れば、環電流および磁場につい

て理解できることになる。このとき、光電場

中で状態分布は時々刻々と変化するため、経

時変化を測定する必要がある。 
  電子波束ダイナミクスおよび電子状態

分布の経時変化を明らかにすることで、円偏

光レーザー場による環電流および誘起磁場

を理解し、さらに原子･分子内電流制御およ

び磁場制御の可能性を探ることは重要であ

る。 
 
２．研究の目的 
  高強度レーザーによる新規な原子･分子

制御の開発を目指し、高強度レーザー場誘起

の電子波束および磁場ダイナミクスの解明

を行う。具体的には、理論予測されている高

強度･円偏光レーザー照射による原子･分子

内環電流および磁場発生の実証を目指す。さ

らに、これらの現象を時間分解観測すること

で、電子波束および誘起磁場ダイナミクスの

全容を解明し、高強度レーザー場を利用した

原子･分子内電流制御、および磁場制御の技

術開発を目指す。 
 
３．研究の方法 
  エタノール分子の短パルス･近赤外レー

ザー(波長 790 nm)によるイオン化を対象に、

以下の 2 つの実験を行った。(1)イオン化･電

子励起ダイナミクスの偏光楕円率依存性測

定、(2)より長波長(1.3 μm)の赤外レーザー

場中でのイオン生成のレーザー照射タイミ

ング・相対的偏光方向依存性測定。 

  (1)イオン化･電子励起ダイナミクスの

偏光楕円率依存性測定では、生成する光電子

-光イオンの同時計測を行い、イオン種ごと

の光電子スペクトルを取得した。790 nm のレ

ーザー光の偏光楕円率を変えながら測定を

行い、楕円率依存性の情報を得た。 

  (2)赤外レーザー場(1.3 μm)中でのイ

オン生成のレーザー照射タイミング・相対的

偏光方向依存性測定では、790 nm レーザー光

によって生成するイオン種の生成量につい

て、同時に照射する 1.3 μm の赤外レーザー

の照射タイミングおよび相対的な偏光方向

を変えながら測定を行い、それぞれに対する

依存性の情報を得た。 

 

４．研究成果 

(1)イオン化･電子励起ダイナミクスの偏光

楕円率依存性 

  エタノール分子の直線偏光･近赤外レー

ザー(790 nm)照射による解離性イオン化で

は、これまでの研究により、親イオン

（C2H5OH+
）の電子励起状態へ直接イオン化

する過程と、親イオンの電子基底状態へイオ

ン化した後に電子励起する段階的な過程の、

2 つの過程が競合していることがわかってい



る。本研究では、そのイオン化･電子励起ダ

イナミクスが、照射レーザーの偏光楕円率に

大きく依存することを示した。 
  電子およびイオン用の位置敏感･時間分

析型検出器を備えた真空チャンバー内に、エ

タノール蒸気をマイクロシリンジを通じて

導入した。チタン‐サファイア再生増幅器の

出力（λ~ 790 nm, ∆t ~ 50fs）を、λ/4 波長板

を通して偏光状態を制御した上で、レンズを

用いて真空チャンバー内のエタノール分子

に集光して照射した。生成する光電子とイオ

ンを、それぞれ 3 次元運動量を分解した上で

同時計測した。集光点でのレーザーピーク強

度は、越閾イオン化（ Above-Threshold 
Ionization、ATI）ピークのポンデロモーティ

ブシフトを基にして見積もった。 
  図１は、ピーク強度 1.2 x 1013 W/cm2

に

おける、主要な生成イオンである親イオン

（C2H5OH+
）、C2H4OH+

、および CH2OH+

と同時に計測された光電子のエネルギース

ペクトルの、偏光楕円率依存性を示している。

円偏光［図 1(a)］、および楕円偏光［図 1(b)］
条件において、親イオン（C2H5OH+

）生成と

相関する光電子スペクトルは、～1.6 eV 間隔

で連続した ATI ピーク構造を示す。一方、

C-H 結合解離イオン（C2H4OH+
）生成と相関

する光電子は、同様の ATI 構造を示すが、そ

のピーク位置は、親イオンのスペクトルに比

べて 0.3 eV 程度低エネルギー側にシフトし

ている。これらの挙動は、直線偏光で観測さ

れるスペクトル［図 1(c)］と同様である。直

線偏光の実験結果に対しては、イオン化時に

電子基底状態の親イオンが生成し、その親イ

オンの振動エネルギーが～0.3 eV を上回っ

た場合に限り、C-H 結合解離が進行して C-H
結合解離イオンが生成する、と解釈されてお

り、楕円率が変わった条件下でも、同様の過

程を経て、親イオンおよび C-H 結合解離イオ

ンが生成していると考えられる。 
  一方、C-C 結合解離イオン（CH2OH+

）

生成と相関する光電子スペクトルでは、円偏

光条件では、親イオン（C2H5OH+
）生成と相

関する光電子スペクトルと同様の ATI ピー

ク構造を示す［図 1(a)］。このことは、電子

基底状態の親イオンが生成してから電子励

起する、段階的過程が起きていることを意味

する。一方、直線偏光［図 1(c)］では、この

ATI 構造は不明瞭で、親イオンの電子励起状

態への直接励起に由来する、構造の無い成分

が支配的である。楕円偏光［図 1(b)］では、

丁度、これら 2 つの極限の中間の結果を与え

ている。すなわち、直線偏光から円偏光へ、

偏光楕円率が変化するのに伴い、段階的過程

の方が有利になることを示している。以上の

結果から、偏光状態を変えたことによって、

イオン化によって生じる親イオンの電子状

態分布を変化させることが出来ることを明

らかにした。 
 

(2) 赤外レーザー場(1.3 μm)中でのイオン

生成のレーザー照射タイミング・相対的偏光

方向依存性 
  長波長(1.3 μm)の高強度レーザー場中

で誘起される光電場によって、エタノール分

子の電子波動関数、ならびに電子状態分布に

変動が起きる。その情報を抜き出すため、790 

nm と１．３μm の直線偏光･赤外レーザーパ

ルスの同時照射によって生成するイオン種

の生成比測定を、2 つのパルス照射タイミン

グおよび相対的偏光方向を変えながら行い、

それぞれに対する依存性を測定した。 

  (1)で使用した真空チャンバーにエタノ

ール蒸気を導入した条件で行った。1.3 μm

赤外レーザー光(∆t ~ 60fs)は、光パラメトリ

ック増幅器のシグナル光を利用した。790nm

レーザーパルスとの遅延時間を、光路長を変

えることで調整し、放物面鏡を利用して真空

チャンバー内のエタノールのジェットに集

光して照射した。一方、790nm 光の偏光方向

 
 

図１ ピーク強度 1.2 x 1013 W/cm2
における、

C2H5OH+
、C2H4OH+

および CH2OH+
イ

オン生成と相関する光電子スペクトル。

(a)円偏光、(b)楕円偏光、および(c)直線

偏光での結果 



はλ/2 波長板を用いて調整した上で、同じ放

物面鏡を用いて集光、照射した。 

  相対偏光方向が平行および垂直のとき

の、C2H5OH+
、C2H4OH+

および CH2OH+
イ

オン生成量の、遅延時間依存性を図 2(a)およ

び図 2(b)に示す。いずれの相対偏光方向条件

においても、2 つのレーザー光が時間的、空

間的に重なったときだけ、各イオンの生成量

が増えていることがわかった。また、イオン

種ごとの増加量は、相対偏光方向に強く依存

している。すなわち、平行条件［図 2(a)］で

は、親イオン(C2H5OH+)と解離性イオン種の

増加量はほぼ同じであるが、垂直条件［図 
2(b)］では、解離イオンの増加量が極端に減

っていることが判る。 
  解離イオンは、電子励起状態の親イオン

生成によってのみ、生成することが可能であ

る。従って、今回得られた実験結果は、790nm
レーザー場による電子励起した親イオンの

生成確率を、1.3μm の相対偏光方向によっ

て変化させることが出来たことを示してい

る。 
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図２ 1.3μm 光と 790nm 光の同時照射にお

ける、 C2H5OH+
、 C2H4OH+

および

CH2OH+
イオン生成量の遅延時間依存

性。相対的偏光方向が(a)平行、(b)垂直

条件での結果 


