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研究成果の概要（和文）：高強度レーザー電場中のイオン化について、光電子のエネルギースペクトルだけでは
分離、識別できないイオン化経路について、主に光電子角度分布から明らかにすることができた。主な成果は、
以下の4項目である。
（１）超高速多チャンネルイオン化における光電子とのコヒーレントな相関の理論的、数値的検証。（２）クリ
プトン原子のイオン化における共鳴中間状態の重要性を示唆。（３）レーザープラズマを用いた真空紫外極短パ
ルス波形計測法の提案と実証。（４）光電子・光イオン3次元運動量同時計測によるメタノールの光電子角度分
布測定に基づいた解離性イオン化経路の決定。

研究成果の概要（英文）：We experimentally and theoretically investigate ionization dynamics of atoms
 and molecules in intense laser fields.  Our attention is focused on photoelectron angular 
distributions which enable us to identify reaction pathways in dissociative ionization. The 
achievements of this study are summarized as follows.
(1)Correlation of photoion and photoelectron in ultrafast ionization is revealed in a theoretical 
and numerical manner.  (2) Influence of resonant intermediate states in ionization of Kr is 
suggested by photoelectron angular distribution and numerical simulation based on time-dependent 
density functional theory.  (3) a new method for characterizing VUV waveform using laser-plasma is 
proposed and demonstrated.  (4) Pathways in dissociative ionization of methanol in intense UV laser 
fields are determined on the basis of photoelectron angular distribution with photoelectron-photoion
 coincidence momentum imaging. 

研究分野： 高強度レーザーにより誘起される超高速光物性
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１．研究開始当初の背景 
これまで、中性分子の励起状態を利用したコ
ヒーレント制御に関しては、極めて高精度な
制御が実現されてきた。線形応答のレーザー
強度領域における電子遷移を利用した場合、
２原子分子であれば完全な振動波束制御が
実現されている。しかし、反応収率の観点か
ら言うと電子基底状態から電子励起状態へ
の遷移確率は小さく、励起できる分子の数は
極めて限られる。収率を上げるには、レーザ
ー強度を上げればよいが、ある程度の強度か
ら分子とレーザーの相互作用は非線形応答
となり、光イオン化も含め、他の電子状態の
影響も無視できなくなる。非共鳴高強度レー
ザーによる回転ラマン遷移を用いた回転波
束の精密な制御も実現されているが、これも
強度を上げていくと、イオン化確率が大きく
なる。イオン化を避ける戦略もあり得るが、
100 %のイオン化確率が容易に実現可能であ
ることを考えると、その高効率性は積極的に
利用すべきである。イオン化も含めた高強度
レーザーを用いた反応制御は、パルス波形整
形技術と遺伝的アルゴリズムなどの最適化
制御理論を組み合わせて、対象となる反応分
岐比の最大(最小)化が行われ、ある程度の分
岐制御が実現された。制御機構の解明も試み
られたが、現象論的な理解に留まっており、
制御レベルもそれほど高くない。イオン化後
の分子は、様々な電子・振動・回転状態を取
り、実際に解離反応経路も多岐に渡る。この
多様性を精密に制御するのが理想的である
が、研究開始当初は、反応経路の多様性を生
じさせているイオン化・電子励起機構がよう
やく解明され始めたという状況であった。 
我々は、強レーザー場イオン化によって生

成した光電子とイオンを同時計数計測する
装置を開発し、光電子と最終イオン生成物の
相関を明らかにしていた。開発した装置は投
影型の画像検出器と異なり、３次元電子運動
量を直接観測でき、生成解離イオンの３次元
運動量との相関を抽出することが可能であ
る。その結果、エタノール分子について、レ
ーザー場より獲得するイオンの内部エネル
ギーがイオン化・電子励起の経路に依存する
ことを明らかにした。この測定で、最終生成
イオン種が異なる反応チャンネル間の光電
子スペクトルの比較だけでなく、解離イオン
の並進運動エネルギーの情報を得たことは
大きな前進ではあったが、それ以外の情報を
抽出出来ていない点が課題として残ってい
た。 
 
２．研究の目的 
従来、イオン化直後の親イオンにおける内部
状態分布は光電子スペクトルから抽出可能
だが、超高速イオン化の場合、不確定性によ
って光電子スペクトルのピーク幅が広がり、
状態選別が不可能になる。このような条件下
では、光電子状態を特定すると、イオンの固
有状態の重ね合わせが実現する。つまり、イ

オンにコヒーレンスが生じることになる。本
研究の目的は、「イオン化によって生じるコ
ヒーレントなダイナミクスを観測、理解し、
高効率な分子制御へ繋げること」にある。特
にエネルギースペクトルを見ているだけで
は分離、もしくは識別できないイオンの状態
を、光電子の角度分布に注目して明らかにす
る。 
 
３．研究の方法 
本研究は、以下の４つの項目について進めら
れた。 
(1) 超高速多チャンネルイオン化理論： 研
究代表者が導出した超高速多チャンネルイ
オン化におけるイオンのコヒーレンスに関
する理論を基に、希ガスのイオン化によって
生成するスピン軌道分裂 2準位から成るホー
ル密度の角度分布の時間発展計算を行った。 
(2) クリプトン原子のチャンネル分解イオン
化：強レーザー中クリプトン原子からの光電
子角度分布の解析のため、スピン軌道相互作
用を含んだ時間依存汎関数法による数値計
算を行い、実験結果と比較・考察した。 
(3) 真空紫外極短パルス発生とパルス波形計
測： プローブ光源として真空紫外領域の高
次高調波発生を行い、そのビームラインを構
築した。溶融石英上に生成したレーザープラ
ズマを超高速スイッチとして動作するミラ
ーとして利用し、真空紫外パルスの時間分解
反射分光を行い、相互相関型の周波数分解光
ゲート（FROG）法の解析手法を導入し、位
相を含めたパルス波形の計測を行った。 
(4) 光電子・光イオン 3 次元運動量同時計測： 
強レーザー場中のメタノールに対して、解離
生成物のメチルイオン CH3+ の反跳ベクト
ルと光電子放出ベクトルとの角度相関を観
測した。また、これまで開発・運転してきた
装置の中に組み込まれているイオン検出器
においてマイクロチャンネルプレート表面
から電子が飛び出し検出効率が低くなる問
題を改善させるため、検出器の直前にメッシ
ュ電極を設置した。 
 
 
４．研究成果 
上の研究の方法にて述べた４つの研究項目
について、以下のような成果を得た。 
(1) 超高速多チャンネルイオン化理論：  
イオン化によって分離する光電子と生成イ
オンの相関を観測することがコヒーレンス
を考慮するうえで重要であることを示し、原
著論文として公表した。 
(2) クリプトン原子のチャンネル分解イオン
化：強レーザー場中 Kr の光電子角度分布測
定で観測されていたレーザー偏光方向に対
して垂直方向に特異的増強される光電子放
出について考察を行った。理論計算との比較
の結果、レーザー強度に依存してレーザーパ
ルスの自動イオン化準位の寄与が大きくな
ることを示唆した。エネルギースペクトルで



は異なるイオン化チャンネルが重なってし
まい、分離できない場合でも、光電子角度分
布によりイオン化チャンネルを分離できる
ことを示し、原著論文として公表した。 
(3) 真空紫外極短パルス発生とパルス波形計
測：チタンサファイアレーザー基本波による
レーザープラズマの時間分解真空紫外反射
スペクトルを図１(a) に示す。この測定結果
を相互相関型の FROG アルゴリズムにより
解析し、図 1（b）のように時間分解反射スペ
クトルを再構築した結果はエラーも少なく、
真空紫外パルス波形とプラズマミラーの時
間依存反射率が得られた。プラズマミラー周
波数分解ゲート法と名付けた独自のパルス
波形計測法は、波長を選ばず、これまで計測
が困難であった真空紫外領域のパルス波形
計測法として機能することが示され、Opt. 
Express 誌にて公表した。さらに、解析アル
ゴリズムを改良し、プラズマミラーの時間依
存反射率についてプラズマ化する前の反射
率も含めて正確、かつ少ない計算コストで求
めることができるようになった。このアルゴ
リズムの改良についても High Power Laser 
Sci. and Tech. 誌に公表済みである。  

(4) 光電子・光イオン 3 次元運動量同時計測： 
光電子と CH3+フラグメントイオンの角度相
関計測から分子座標系の光電子角度分布（図
2）を計測することができ、光電子エネルギ

ー領域ごとに異なるイオン化経路を経てい
ることが明らかとなった。この結果は Chem. 
Phys. Lett. 誌に公表した。 
メッシュ電極の導入によりイオン検出器

の検出効率が約 30% から 50% 程度まで向
上することができた。その結果、強レーザー
場中メタノールの解離性イオン化に関して、
測定した大量の実験データの解析を進めた。
CH3OH+ の第 2 電子励起状態への 5 光子イ
オン化において、偏光方向と CO 軸が平行の
場合、CO 軸に平行、かつ O 原子側への光電
子放出が優勢になることが明らかとなった。
偏光方向と CO 軸が垂直の場合には、偏光方
向への放出に加え、偏光と垂直な平面に沿っ
た特徴的な光電子放出となることがわかっ
た。 
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図１.石英上に生成したレーザープラズ
マの時間分解真空紫外反射スペクトル
(（a）実測、(b)FROG 解析による再構築
結果)．(c) FROG 解析によって得られた
真空紫外パルス波形（赤実線）と位相（青
点線）．○はレーザープラズマの時間依存
反射率． 

図２. 高強度紫外レーザー場中メタノー
ルの光電子スペクトルと濃色部のエネル
ギー領域の分子座標系光電子角度分布. 
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