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研究成果の概要（和文）：高強度レーザーを利用した、原子・分子の超高速実時間イメージングの理論および計算手法
を開発した。高強度レーザー電場に誘起される再衝突電子過程を利用することによって、空間的には原子の内部構造（
サブÅ）、時間的には電子の運動（数フェムト秒からアト秒領域）の超高分解能を達成することが可能であり、これに
よって物質の繊維における時間分解電子ダイナミクスの研究に新しい道が開け、またレーザーと物質の相互作用に関す
る深い理解を獲得した。

研究成果の概要（英文）：We have developed theoretical and computational methods for high resolution ultraf
ast imaging of atoms and molecules using intense ultrashort infrared laser pulses. Spatial resolution of t
he atomic scale (Angstroms) and temporal resolution of the order of the electron orbital period in molecul
es (femto to atto seconds) can be achieved using rescattering electrons produced from molecules exposed to
 intense laser pulses open up a new route to the time-resolved study of electron dynamics in matter transi
tion and obtain deeper understanding of the laser-matter interaction.
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１． 研究開始当初の背景 
Ｘ線回折や電子顕微鏡の実用化によって原
子サイズ（数Å）の分解能での物質の構造解
析が容易に行われるようになって久しい。近
年、空間的情報に加えて、物質の遷移を分析
するため時間軸についても高分解能を持っ
た方法が数多く考案されている。高強度レー
ザー技術の発展により、高次好調波発生過程
などの高強度レーザーによって誘起される
再衝突過程を利用して、アト秒（10-18 sec）
オーダーの時間分解能を有する分子イメー
ジングの方法が議論されるようになってき
ている。ここ数年の間、簡単な分子に関して、
ポンプ・プローブ法によって、配向した分子
からのイオン化、解離、高次高調波発生の過
程が分子の構造に強く依存することが見出
された。そして、D2分子の核間距離の動的変
化や高調波スペクトルからの N2 分子軌道の
復元といった超高速分子イメージングにつ
いての先駆的研究が行われた。 
 
２． 研究の目的 
高強度レーザーを利用した、空間的には原子
の内部構造（サブÅ）、時間的には電子の運
動（数フェムト秒からアト秒領域）の超高分
解能を持つ分子の反応イメージングについ
ての理論的研究を行う。レーザー誘起電子顕
微鏡法という新しい解析手法を提案し、実験
データと理論とデータを比較しながら理論
手法の開発を行う。これまでの研究では、標
的物質に関して多くの物理量が仮定されて
いたが、本研究では、可能な限り仮定を排除
し、自由電子の散乱断面積や１光子吸収確率
（遷移双極子）等の既存の実験データなどの
容易に得られる物理量を用いて，分子の実時
間イメージを抽出する理論的手法と計算技
術を発展させる。原子・分子の散乱理論を基
礎として、理論体系の精密化と拡張を行い、
電子状態まで含めたより複雑な分子のダイ
ナミカルな状態遷移を追跡するイメージン
グ方法の確立を目指す。 
 
３．研究の方法 
本研究では、 
（１）厳密数値計算に基づく分析 
（２）解析的手法に基づく簡便な解析手法の
開発 
（３）構造決定のアルゴリズム開発 
という３つのサブテーマを構成し、これらを
まとめて超高速実間イメージング法の確立
を目指す。それぞれのサブテーマにおいて、
コンピュータコードを開発し、それらのテス
トを行い、既存の実験データと比較しながら
検討を進める。 
 
４．研究成果 
上述の３つのサブテーマそれぞれについて
の研究成果を述べる。 
（１）最も基礎的で物理的に重要な１電子系
２原子分子である H2

+, HeH2+,について、原子

核を固定した場合の散乱断面積の厳密数値
解を高効率で求めるコンピュータコードを
開発し、２中心干渉について分析した。また、
核の運動を記述するため、超球楕円座標法の
漸近関数に改良を加え、新しい計算コード開
発を行った。また、原子系について、高強度
レーザー照射による光電子スペクトルを計
算するコードを並列化し、高効率化した。 
（２）分子内電子運動の時間スケールとレー
ザー電場の変化の時間スケールを断熱パラ
メターとした漸近展開によってシュレーデ
ィンガー方程式の解を構築する、断熱理論と
いう新しい理論体系を構築した。これに基づ
いて、光電子スペクトルに現れる多様な干渉
構造の分析を行った。 
（３）構造決定に用いる、強静電場中の分子
のトンネルイオン化についての理論体系を
構築した。正しい漸近境界条件を課したシー
ガート法の理論を開発し、超障壁強電場領域
での厳密数値解の計算コード開発、トンネル
イオン化領域での弱電場漸近理論の開発を
行った。そしてトンネルイオン化レートに対
する核の運動の影響を調べ、H2 および D2 分
子の同位体効果を調べた。また、実験で得ら
れた光電子スペクトルから断面積を求め、さ
らに断面積から分子構造を推定するアルゴ
リズムを構築した。また、再衝突電子を用い
て核振動のダイナミクスを追跡するモデル
を構築した。 
これらによって物質の遷移における時間分
解電子ダイナミクスの研究に新しい道が開
け、またレーザーと物質の相互作用に関する
深い理解を獲得した。 
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