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研究成果の概要（和文）：レーザー光電場をフーリエ合成すれば、任意の光電場波形を合成することができる。制御さ
れた光電場波形のレーザーパルスを分子に照射すれば、光の一周期以内であるアト秒領域での精密な電子運動制御が期
待される。そこで本研究の目的は、分子の異方性トンネルイオン化の量子制御を利用して、フーリエ合成されたレーザ
ー光電場波形の計測や制御に対する新しい方法を開発することである。
 2種類の方法（1）干渉計フリーの方法（2）マッハーツェンダー型、によって4色（ω+2ω+3ω+4ω）位相制御レーザ
ーパルスを発生させ、波形制御したレーザー場による分子の異方性トンネルイオン化に関する実験結果と理論研究に結
果について報告する。

研究成果の概要（英文）：We have investigated intense phase-controlled two-color laser fields consisting 
of a fundamental light and a second harmonic light to achieve quantum control of molecular tunneling 
ionization (TI) in the space domain and the resultant orientation-selective molecular TI (OSMTI) in 
simple molecules.
 Here, we have extended the quantum control of molecular tunneling ionization by using four-color 
Fourier-synthesized laser fields. The directionally asymmetric molecular TI induced by intense (～10� 
W/cm� Fourier-synthesized laser fields consisting of fundamental, second-, third-, and fourth-harmonic 
light achieves the OSMTI. We show that the OSMTI is very effective for measurement of the relative phase 
differences between the fundamental and each harmonic light. Our results promise not only lightwave 
engineering but also the control of matter, triggering the creation and establishment of usage of 
Fourier-synthesized laser fields.

研究分野： 原子、分子、量子エレクトロニクス

キーワード： 量子制御　コヒーレント制御　トンネルイオン化　フーリエ合成
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その結果として起こる分子配向操作（配向選
択分子イオン化）を世界に先駆けて実現した
[大村ら
Phys. Rev. Lett. 96, 
子の配向操作は、分光計測においてランダム
配向による情報の平均化を除去できるため
情報量が飛躍的に増大することから、非常に
重要な分子操作技術である。
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ー光の基本波（周波数：
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し重ね
（a））。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
ね合わせれば、その光電場波形は正負で光電
場振幅の大きさが異なるために非対称な形
状となり、その非対称性を位相差
すると反転させることができる。
相制御
い通常のレーザー光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。
 このような非対称光電場で特徴づけられ
る強い位相制御レーザーパルスで気体分子
を非共鳴イオン化すると、分子はトンネルイ
オン化する。分子のトンネルイオン化記述す
る理論によると、（
は、トンネルイオン化する瞬間の光電場振幅
が大きいほど高くなる。（
関数（
ほどポテンシャル障壁からの染み出しが大
きくなるためトンネルイオン化確率が高く
なる、ことが指摘されている。
HOMO
非対称
振幅が大きい場所から非対称光電場の最大
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ン化についての新しい理論である「シーガー
ト弱電場漸近理論」をもとに、さまざまな２
原子分子の基礎データを作成した。これは、
今後の理論および実験的研究のベンチマー
クの役割を担うものと期待される。また、多
電子の効果を取り入れた理論も展開し、最も
基礎的な２電子系について詳細を調べた。得
られた結果を学術論文および国際会議にお
いて発表した。さらに、関連する高強度レー
ザー場中の原子・分子ダイナミクス、とくに、
トンネルイオン化の際の電場に垂直な運動
量分布に関する理論的研究を行った。 
実験グループと連携して、非対称分子の典

型例の１つである、OCS 分子の実験結果と理
論結果を比較し、詳細な考察を行った。 
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