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研究成果の概要（和文）：強レーザー場化学反応は、複数の電子・振動・回転状態が終状態となる複雑な多チャンネル
問題である。本研究は、「強レーザー場中の分子が中性励起を経て、イオン化するダイナミクス」および「光電子放出
と複数の解離チャンネルの相関」の解明を目的とした。
得られた成果は以下の5点である。(1) 窒素分子の回転波束の実時間観測および計算、(2) 光電子-イオン運動量同時計
測によるエタノールのイオン化・励起過程の同定、(3) Krの多チャンネルイオン化における光電子角度分布のレーザー
強度依存性、(4) ダブルパルスを用いた光電子干渉測定法の開発、(5) 超高速多チャンネルイオン化理論の構築。

研究成果の概要（英文）：Photochemical reaction induced by intense laser fields opens a number of channels 
producing a variety of electronic, vibrational, and rotational states.  In this study we aimed to reveal "
the ionization dynamics via excitation of neutral molecules" and "the correlation between photoemission an
d dissociation channels".  The following five achievements have been obtained.  (1) Time-resolved observat
ion and simulation of rotational wave packet of nitrogen molecules, (2) Identification of ionization and e
xcitation pathways of ethanol in intense laser fields using photoelectron-photoion coincidence imaging, (3
) Intensity dependence of photoelectron angular distribution for multichannel ionization of Kr, (4) Develo
pment of an experimental method for measuring photoelectron interference, (5) Formulation of ultrafast mul
tichannel photoionization theory and numerical simulation of ionization of Ar.
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１．研究開始当初の背景 
強レーザー場によって、クーロン爆発や水素
移動など興味深い反応が誘起され、さらに、
レーザーパルスの波形を整形し、特定の反応
経路への分岐比が最大になるように制御す
る試みが数多くなされてきた。全反応確率を
100 % 近くにできる利点がある半面、多様な
反応チャンネルが開き、複数の反応素過程が
密接に相関しながら進行し、制御が困難とな
るのが強レーザー場反応の特徴である。比較
的、レーザー強度の弱い領域 (~1012 W/cm2)
では、現象を分子配向のみに限定でき、精密
な制御が実現されてきたが、反応を起こすた
めに、レーザー強度を上げると、イオン化、
さらには、その後の回転・振動・電子励起ダ
イナミクスが複雑に絡みあい解離（反応）へ
進む。これまで、動的分子配向とイオン化の
角度依存性を分離して測定する実験が盛ん
に行われてきた。また、イオン化とその後の
解離などのダイナミクスも別々に考えられ
てきた。我々は、本研究を開始するまで、「中
性分子の回転励起とイオン化の相関」、およ
び「イオン化とその後の電子励起・解離過程
の相関」の 2点について独立したものとして
研究を行ってきた。数サイクルパルスやアト
秒パルス技術の進展とともに、特にイオン化
した原子・分子のコヒーレンスを考慮する必
要性が認識されつつあったが、研究開始当初
は、世界的にも、理論的に十分な記述がなさ
れておらず、実験研究も初期段階にあった。
我々は、理論的な検討を進めていたが、実験
研究も望まれていた。 
 
２．研究の目的 
強レーザー場化学反応は、複数の電子・振
動・回転状態が終状態となる複雑な多チャン
ネル問題である。また、イオン化する前の中
性状態でも励起過程が起こり、イオン化に影
響を及ぼす。本研究の目的は、以下の２項目
を明らかにすることであった。 
(1) 強レーザー場中の分子が中性励起を経て、
イオン化するダイナミクス 
(2) 光電子放出と複数のイオン化チャンネル
の相関 
上の(1),(2) を量子論に基づいて理解し、将来
的には、それらを統合することを念頭に置き、
研究を進めた。 
 
３．研究の方法 
本研究は、以下の 5つの方法を用いて進めら
れた。 
(1) 回転波束のポンプ－プローブ測定：強レ
ーザー場によって中性窒素分子の回転波束
を生成し、その後、さらに高強度のレーザー
パルスを、遅延時間を変えながら回転励起し
た窒素分子に照射し、イオン化収量の時間変

化を観測した。 
(2) 光電子－光イオン運動量同時計測：強レ
ーザー場中の解離性イオン化の結果として
生成する光電子と光イオンを同時計数計測
した。2つの高速位置敏感型検出器を用いて、
それぞれ、光電子と光イオンの飛行到達時間
と到達位置を測定した。同時計測条件を満た
す為、レーザー1 ショット毎に観測される事
象数は 1 事象以下になるよう、導入した 試
料ガスの圧力を調整した。レーザー場として
は、チタンサファイアレーザーの基本波の 
近赤外パルス ( ~ 783 nm) とその倍波であ
る紫外パルス ( ~ 400 nm) を用いた。これ
らレーザーパルスの波長、強度、パルス幅を
変え、イオン化および電子励起経路の変化を
観測した。また、近赤外と紫外の 2色のパル
スを用いた実験も行い、遅延時間依存性を観
測した。 
(3) 多チャンネルイオン化における光電子角
度分布のレーザー強度依存性の観測：希ガス
のイオン化が、2P の J = 1/2 および 3/2 の
2 つのチャンネルを持つことに着目し、その
分岐比と光電子角度分布について、レーザー
強度の関数として観測した。 
(4) ダブルパルスを用いた光電子干渉測定：
ダブルパルスによって生成した光電子の干
渉計測を通じて、複数の状態に分布するイオ
ンコアのコヒーレンスを観測する手法を開
発した。 
(5) 超高速多チャンネルイオン化における光
ン電子・光イオン相関の理論構築：広帯域の
光電子スペクトルを示す多チャンネルイオ
ン化について、イオンコアと光電子の相関に
基づいた理論を定式化し、Ar のイオン化に
ついて数値シミュレーションを行った。 
 
４．研究成果 
上で述べた 5つの方法に対して、以下のよう
な成果が得られた。 
(1) 回転波束のポンプ－プローブ測定：ポン
プ－プローブ遅延時間の関数として観測さ
れたイオン化収量の変化は、回転波束の時間
発展を示している。中性からイオン化への分
布減少は、時間依存シュレーディンガー方程
式にレーザー強度と配向角度に依存したイ
オン化確率を虚数ポテンシャルとして導入
することによって、実験結果を再現できるこ
とを明らかとした。この方法論を基にした応
用例として、窒素分子の同位体選択的なイオ
ン化が可能であることを示した。 
(2) 光電子-イオン運動量同時計測： エタノ
ールから生成した光電子とフラグメントイ
オンの運動エネルギー相関を測定し、図１の
ようにイオン化・電子励起経路によって分子
がレーザー場より獲得できる内部エネルギ
ーが変わることを明らかにした。 



 
この測定を基に、近赤外・紫外 2色パルスを
用い、2 色のパルス間隔を変えることによっ
て、イオン化・励起経路が制御できることを
明らかにした。 
(3) 多チャンネルイオン化における光電子角
度分布のレーザー強度依存性： 強レーザー
場イオン化において複数のイオン状態が生
成されるとき、その分岐比が強度に大きく依
存する強度領域が存在する。多チャンネルイ
オン化の分岐比は単純に多光子イオン化も
しくはトンネルイオン化の機構だけでは説
明できない。我々は、波長 400 nm, パルス
幅 50 fs のレーザーパルスを用い、ピーク強
度が 8 – 40 TW/cm2 の領域における Kr の
イオン化について調べ、Kr+イオンのスピン
軌道 2準位の分岐について、生成比だけでな
く光電子角度分布が大きく変化することも
明らかとなった。図 2に示すように強度を上
げていくと、J = 1/2 へのイオン化に関して
は、偏光方向に対して垂直方向への分布が大
きく張り出してくることが明らかとなった。 
この垂直方向の相対論を組み込んだ TDDFT 
による実時間実空間計算プログラムを作成

し、数値的にスピン・軌道 2準位への分岐機
構について調べた。  
(4) ダブルパルスを用いた光電子干渉測定： 
光電子干渉を測定するために干渉ノイズを
利用したコヒーレント計測法を光電子計測
に適用した。光電子信号をモニターしながら
自己相関計測を行い、アト秒スケールの時間
分解能がなくても時間の関数として振動す
る干渉信号の包絡線を観測することができ、
本手法の有用性が示された。 
(5) 超高速多チャンネルイオン化理論： 超高
速光イオン化は、光電子連続状態とイオンの
束縛固有状態が結合した状態の重ね合わせ
として記述できる。我々は、光電子とイオン
コアを相関させた波束描像を定式化し、Ar+ 
のスピン軌道分裂 2準位へのイオン化をモデ
ルケースとして、光電子とイオンコアの相関
波束の時間発展を示した。チャープした極端
紫外パルスでイオン化した場合、ホール密度
の角度分布に着目し、その時間発展を求めた。
図 3に示すように、相関するすべての光電子
に対して積分したホール密度は．時間発展し
ても角度分布に変化はない．一方、光電子の
エネルギー を指定すると、スピン軌道周期
で角度分布は変化し、位相は に依存して変
化することが明らかとなった。  
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図 2．Kr の 5 光子イオン化における 2P3/2 (上)
および 2P1/2 (下) 生成に相関した光電子角度分
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図１．エタノールのイオン化およびイオン化
後の電子励起概略図．電子励起状態へイオン
化後解離する経路①と電子基底状態へイオ
ン化後、再度電子励起し解離する経路②の存
在が明らかになった． 

 

 
 
図 3．チャープした超高速端紫外パルスでイオ
ン化した Ar+ 内のホール密度の時間分解角度
分布． 
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