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研究成果の概要（和文）：高次高調波発生（高強度のレーザーパルスを原子・分子に照射すると高次の倍波が発
生する現象）や自由電子レーザーによって、アト秒～フェムト秒の時間幅を持った極紫外領域の超短光パルスを
発生することが可能になった。本研究では、実験結果が豊富なNe原子について、極紫外パルスによる光電子放出
を第一原理計算を用いて明らかにした。効率的な吸収境界である無限範囲外部複素スケーリングを世界で初めて
多電子系に適用し、時間依存表面フラックス法によって角度分解光電子スペクトルの抽出を可能にした。自由電
子レーザー・フェルミで行われた2色パルスによるコヒーレント制御実験と比較したところ、ぴったりと一致す
る結果が得られた。

研究成果の概要（英文）：Recent developments in high-order harmonic generation and free-electron 
lasers have enabled to generate attosecond-to-femtosecond laser pulses in the extreme-ultraviolet 
(XUV) range. In this study, we have studied photoemission from Ne using first-principles 
simulations. First, we have numerically implemented the infinite-range exterior complex scaling as 
an efficient absorbing boundary to the time-dependent complete-active-space self-consistent field 
method for multielectron atoms. Next, We have numerically implemented the time-dependent surface 
flux method, an efficient computational scheme to extract photoelectron energy spectra. Then, we 
have simulated the coherent-control experiment conducted in the XUV free-electron laser FERMI, where
 Ne was ionized by two-color XUV pulses and the photoelectron angular distribution (PAD) was 
measured. Our simulation have excellently reproduced the dependence of PAD on the relative phase 
between the two colors.

研究分野：光量子科学

キーワード： アト秒科学　第一原理計算　極紫外自由電子レーザー　角度分解光電子分光
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果を通じて、高強度レーザーパルスや超短パルスコヒーレント極紫外パルスによる、数十もの電子を
含む原子の光イオン化を第一原理的にシミュレーションすることが可能になった。計算によって得られるイオン
化の収率や角度分解光電子エネルギースペクトルは数値的に厳密なものであり、実験との一致はみごとで、実験
で観測される様々な現象のメカニズム等に関する理解の深化に貢献できる。数年前には夢物語と思われた第一原
理シミュレーションを実現したといえ、アト秒～フェムト秒極紫外パルスを使って電子ダイナミクスを観測・制
御する技術の発展に、大きく寄与すると期待される。 



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
近年のレーザー技術の進歩により、高次高調波発生[高強度(＞1014 W/cm2)のレーザーパルス

を原子・分子に照射すると、高次の倍波が発生する現象]を用いてアト秒(10-18秒)の時間幅を持
った極端紫外領域の超短光パルスを発生することが可能になった。光による原子のイオン化（光
電効果）はこれまで一瞬ととらえられてきたが、アト秒パルスによる Ne のイオン化における
電子放出のタイミングが、電子が元々いた軌道(2s か 2p か)によって 20 アト秒異なることが
Krausz らのグループによって観測され[Schultze et al., Science (2010)]、衝撃を与えた。この
光電子放出遅延現象は、ウィグナー遅延、放出時刻計測用の近赤外レーザーの影響、始・終状
態分極などいくつかの要因が同定されたものの、それらを合わせても半分の 10 アト秒しか説
明できていない。従来の研究は有効一電子近似や He でのシミュレーションに基づいているた
め不十分で、実験と同じ Ne に対するシミュレーションが切望されていた。 

 
２．研究の目的 
我々は、高強度レーザーパルスやアト秒パルス下における多電子ダイナミクスを、現実的な

計算時間で正確に、第一原理的に計算できる新しい手法として時間依存完全活性空間自己無撞
着場(TD-CASSCF)法を開発した。さらに、一般の原子・分子に対する数値計算コードとして
実装している。この数値計算コードを活用して、実験と同じ Ne 原子について、超短パルスコ
ヒーレント極紫外(XUV)パルスとの相互作用をシミュレーションし、ウィグナー遅延に関係す
る光電子放出角度分布を明らかにすることが、本研究の目的である。 
 
３．研究の方法 
本研究では、実験結果をなるべく忠実に再現するために、レーザー場中の原子に対する時間

依存シュレーディンガー方程式を、我々が開発した TD-CASSCF 法で第一原理的に解く。全電
子波動関数を、時間に依存する展開係数と軌道関数を使って、複数の電子配置の線形結合とし
て表す。TD-CASSCF では、軌道を、内殻でレーザー場にあまり揺り動かされないコア軌道と、
強く揺り動かされイオン化・励起するアクティブ軌道に分類する。前者は閉殻（凍結されては
おらずレーザー場や他の電子からの平均場に応答して運動する）として扱い、後者ではすべて
の可能な電子配置を考慮する。我々は、このように表現した波動関数に時間依存変分原理を適
用することで、展開係数と軌道関数の時間発展を記述する運動方程式の導出に成功した。コア
軌道の導入によって、精度を犠牲にすることなく既存の多配置時間依存ハートリー・フォック
(MCTDHF)法よりも大幅に計算量を抑えることができ、ゲージ不変性を有する、系統的に精度
を制御できるなどの長所もそなえている。 
 
４．研究成果 
(1) イオン化で放出された電子は無限遠方まで飛び去るがシミュレーション領域は有限である
ため、シミュレーション境界で非物理的な電子の反射が起こらないように、電子波束を吸収さ
せる必要がある。我々はこれまで、簡易なマスク関数による吸収境界を用いていたが、シミュ
レーション領域を小さくして計算時間をより短くするため、効率的な吸収境界である無限範囲
外部複素スケーリング(irECS)をシミュレーションに実装した。この方法は、径座標を複素平面
に解析接続することで、システムハミルトニアンを変えることなく吸収境界として機能し、か
つ全空間をシミュレーションできるという著しい利点がある。我々は、これを世界で初めて多
電子系の時間依存多配置波動関数理論に適用することに成功した。その鍵は吸収領域での電子
間クーロン相互作用と、吸収領域の電子から内側の非吸収領域の電子に作用するクーロン力を
無視することである。慎重な検証の結果、これらはよい近似であることが分かり、結果として
シミュレーションを従来と比べて 5倍高速化することに成功した。 
図 1に、irECS を使って計算した Neからの高次高調波スペクトルを示す。マスク関数を使っ

た従来法を irECS と同じグリッド点数で用いると外向波の吸収が不十分で正しく計算できてい
ないのに対し、irECSでは、はるかに多くのグリッド点を使って計算した厳密解(exact)と、完
璧に一致していることが分かる。 
 

(2) 次に、角度分解光電子エネルギースペクトルを抽出する手法を開発した。ナイーブに考え
ると、光電子エネルギースペクトルは、イオン化によって放出される電子波束を空間的にフー
リエ変換することで得られる。しかし、そのためには波動関数全体をシミュレーション領域内
に保持している必要があり、巨大なシミュレーション領域が必要で計算時間が膨大になるうえ、
せっかく導入に成功した効率的な吸収境界である無限範囲外部複素スケーリングを生かすこと
ができない。そこで、我々は、原子核を内包する表面を通過する電子フラックスを積分するこ
とで光電子エネルギースペクトルを計算する時間依存表面フラックス(t-SURFF)法を適用する
ことにした。この方法はミュンヘン大学の Scrinzi らによって発案されたが、これまでは 1電
子系でしか使われていなかった。これを我々ははじめて多電子系の時間依存多配置自己無撞着
場法コードに実装することに成功した。角度分解光電子エネルギースペクトルの計算例を図 2
に示す。この例では、計算時間を従来の 20分の 1に短縮することに成功した。さらに、高強度
レーザー場中の原子のトンネルイオン化で発生する光電子の角度分解エネルギースペクトルを
計算することが可能になった。 



 

 
図 1 Ne 原子からの高次高調波スペクトル 

 

 
図 2 高強度アト秒パルスでイオン化された Neからの角度分解光電子エネルギースペクトル 
 
(3) イタリアのトリエステにある極紫外自由電子レーザーFERMI（フェルミ）は、世界で唯一、
時間コヒーレンスを持つパルスを発生できる自由電子レーザーである。この特長を活かして、
異なる 2 波長の極紫外パルス（2 色パルス）を同時に発生し、それらの遅延時間（または相対
位相）をスキャンすることで、原子・分子のイオン化過程をコヒーレント制御する様々な実験
が行われている。本研究では、特に、極紫外パルスによる Ne原子のイオン化で発生する光電子
の放出角度分布のコヒーレント制御実験に着目し、その過程を TD-CASSCF 法によるシミュレー
ションで研究した。FERMI で行われた実験と同じ波長の 2 色パルスの相対位相を様々に変えな
がら角度分解光電子スペクトルを計算した。角度分解光電子スペクトルの計算には、上記の
tSURFF 法を用いた。実験と同様に得られた光電子角度分布をルジャンドル多項式で展開し、そ
の展開係数の相対位相に依存する振動を実験と比較したところ、ぴったりと一致する結果が得
られた。光電子角度分布の相対位相依存性は、部分波の位相のずれに関する情報を含んでおり、
そこからウィグナー遅延時間を抽出することができた。 
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