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研究成果の概要（和文）：赤外の高強度レーザーパルスによる複数準位の関与するイオン化過程の機構解明と制御のた
めに、新たなアト秒光学系および測定法と理論的な構築を行った。初めに配向した気相分子に対して２波長高強度レー
ザーによる二次元高次高調波分光法を適用し、配向の制御によって複数準位のイオン化過程の測定とその制御を行った
。またアト秒高次高調波と同期した高強度レーザーパルスによるイオン化過程に関して、特異的な量子状態制御が行わ
れることを明らかにし、さらに位相を区別した波動関数イメージングを行った。同時にレーザー電場中の複数準位が関
与するトンネルイオン化過程について多電子の効果を取り入れた理論的な定式化を行った。

研究成果の概要（英文）：We have developed the experimental and theoretical approaches to study the 
multi-level tunnel ionization process induced by intense, laser pulses. First, we have measured the 
two-dimensional high-harmonic spectra emitted from aligned molecules using two-color intense laser 
pulses. By controlling the alignment angle, we control the contribution of the levels that are related to 
the tunnel ionization and high-harmonic generation. Next, using the attosecond high-harmonics combined 
with the intense laser pulse, we have explored that a particular ionization channel is predominantly 
selected, that allows us to observe an phase-resolved electron wavefunction image with attosecond 
time-resolution. We have also developed the theoretical treatments regarding to the multi-level tunnel 
ionization process that includes the multi-electron effect.

研究分野： アト秒レーザー物理

キーワード： トンネルイオン化　アト秒科学　高次高調波　再衝突電子
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１．研究開始当初の背景 
超短レーザーパルスによる原子や分子のト
ンネルイオン化は、アト秒パルス発生など
超高速物理の基礎となる過程である。分子
の場合、最高占有軌道だけではなく、より
イオン化エネルギーの大きな軌道からもト
ンネルイオン化が同程度の確率で起こりう
る。このとき分子内にアト秒で時間発展す
る電子波束（分子軌道のコヒーレントな重
ね合わせ）が生成し軌道間に位相差が生じ
ることがある。これは近年研究代表者等が
測定した過程であるが、その物理機構は明
らかではなかった。 
 
２．研究の目的 
そこで本研究課題では、アト秒高次高調波
および再衝突電子による新たな測定方法を
開発し、理論モデルの構築により複数準位
が関与するイオン化過程の解明やその制御
法を構築することを目的とする。具体的に
は、配向した分子を用いた二次元高次高調
波分光法により複数準位のトンネルイオン
化過程の検出と制御を行い、またアト秒高
次高調波と組み合わせた高強度レーザー電
場によるイオン化過程および電子波束の測
定・制御を行う。また高強度レーザーパル
スを分子に照射することによって誘起され
るトンネルイオン化過程についての理論モ
デルを構築する。特に、分子の最高占有軌道
(HOMO)とそれより内側の軌道のトンネルイ
オン化過程に対する影響を適切に取り扱う
ため、複数の分子軌道による電子相関の寄与
を考慮した新規モデルを構築する。 
 
３．研究の方法 
 (1)複数準位からのトンネルイオン化過程
の同定とその制御方法： 
トンネルイオン化過程にどの軌道が関与す
るかを調べるために、研究代表者らが開発し
た２波長高強度レーザーパルスによる二次
元高次高調波分光法(Niikura et al., Phys. Rev. 
Lett. 105, 053003, 2010 & 107, 093004, 2011)を
用いる。この方法ではトンネルイオン化過程
によって生成した、再衝突する電子の分子へ
の衝突角度の関数として、分子から発生する
高次高調波の偏光方向を測定することで、ト
ンネルイオン化に関与する軌道を同定する。
本研究課題では、この方法と分子配向制御方
法とを組み合わせ、分子の配向方向とトンネ
ルイオン化によって電子が放出される角度
を制御することにより、複数準位からのトン
ネルイオン化過程を制御する。 
(2)高次高調波の位相測定法：複数の準位が
高次高調波発生に寄与する場合、高次高調波
の位相はそれぞれの準位に依存しうる。そこ
で測定対象となる分子から発生した高次高
調波と基本波の相対時間差を制御して別な
原子をイオン化し、その光電子運動量分布を
時間差の関数として測定することで、高次高
調波の位相を決定する。この方法では高安定

かつ再現性の高い、アト秒パルスと基本波と
の光学干渉パスが必要であるが、従来のアク
ティブフィードバックを用いた方法では長
時間の安定が困難である。そこで本研究課題
では、研究成果 3に示すような独自開発の高
安定の光学パスを新たに構築して用いる。 
(3)位相を分けたアト秒時間分解・電子波動
関数イメージング法：電子波動関数のイメー
ジを直接測定し、それを制御するための方法
を新たに開発した（詳細は研究成果(4)(5)参
照）。この方法では発生させたアト秒高次高
調波と同期させた高強度の赤外レーザーパ
ルス（基本波）を用いて、励起波長と赤外パ
ルスの強度を調整して試料ガスから発生し
た二次元光電子運動量分布を測定すること
により、電子波動関数の二次元分布を得る。
また偶数次の高次高調波を重ねることで電
子波動関数の位相を分解したイメージを測
定する。 
 
４．研究成果 
(1)CEP とレーザーパルス幅の制御による電
子再衝突回数の制御： 
高強度レーザーパルス（基本波）によるトン
ネルイオン化過程と電子の再衝突過程が１
パルスの中で多数回生じる場合、発生する高
次高調波のスペクトルは奇数次のみになる。
しかし基本波のパルス幅が短くなり(5fs ～
8fs)、一回または数回しかトンネルイオン化
過程・電子再衝突過程が生じなくなると、ス
ペクトル位相が電場強度に依存するため、奇
数次だけではなく偶数次や、また基本波の整
数倍以外のエネルギーにピークを持つよう
になる。高次高調波分光ではスペクトル強度
や位相から原子分子の電子状態についての
情報を得るため、このような数サイクルパル
スにおいて、トンネルイオン化―電子再衝突
の回数にどのようにスペクトルが変わるの
かを調べることは重要である。そこで、ネオ
ン原子や二酸化炭素分子を用いて、CEP 制御
された高強度の数サイクルレーザーパルス
によって発生された高次高調波のスペクト
ルの CEP 依存性から、「どのエネルギーで何
回再衝突が生じるか」「高次高調波の位相差
がどのようにスペクトルのピークに影響す
るか」についての情報を得るための解析方法
を確立した。この方法は、イオン化エネルギ
ーが原子に比べて低い、様々な分子において
数サイクルパルスを用いて高次高調波を発
生させるときに見られるスペクトルの解析
に適用できる一般性のあるものである。本研
究結果は Phys. Rev. A 91, 063421 (2015)に発表
した。 
(2)分子配向による複数準位が関与するトン
ネルイオン化過程の制御： 
初めに、配向していない二酸化炭素分子から
発生した高次高調波スペクトルを２波長レ
ーザーの位相差の関数として測定したとこ
ろ、異なる対象性を持つ二つの準位が関与し
ているという測定結果を得た。これは先行研



究の実験結果では測定されていなかった現
象である。次に二酸化炭素分子を配向させた
状態から同様の方法で測定した。その結果、
トンネルイオン化による電子の放出方向と
分子軸とが垂直な場合には、g対称性を持つ
と同定される準位の関与が大きくなるが、水
平の場合には再衝突時に衝突方向と平行方
向に電子密度分布を持つ準位からの高次高
調波の寄与が大きくなることが実験的に示
された。この方法は、２波長レーザーパルス
を用いた方法により高次高調波発生（トンネ
ルイオン化）に寄与する準位を同定し、分子
配向でそれを制御するという独立した二つ
の過程を用いているため、配向制御または二
波長レーザーパルス単独の先行研究に比べ、
複数準位の寄与を明確に測定・制御できると
いう特徴を有している。次にエタン分子を配
向させ、同様に２波長レーザーによる高次高
調波分光法を用いて二次元高次高調波スペ
クトルを測定した。エタン分子の場合には、
トンネルイオン化に際して、最高占有軌道
(Eg 軌道)とその下の軌道(Ag 軌道)との重ね
合わせ状態に電子空孔が出来うる。エタン分
子の C-C軸を２波長の 800nm の偏光軸と平行
に配向させた場合、Ag 軌道の成分が Eg 軌道
に比べて増えると言うことが確認された。こ
れは、Eg 軌道が C-C 軸方向に電子密度を持っ
ているということから、トンネルイオン化が
この方向により多く生じたと解釈できる。 
これらの結果は Ultra-fast phenomena, 2014

や Ultrafast Dynamic Imaging of Matter, Swiss, 
2015 等の国際会議で発表し、論文を改稿・作
成中である(2016 年 6 月現在)。また多原子分
子における時間分解測定のための予備的実
験を行った。 
(3) 高安定アト秒時間分解光学系の構築: 
アト秒高次高調波を用いた時間分解イオン
化過程の測定や、高次高調波の位相測定など
のためには、高次高調波とプローブ用の基本
波（赤外光）などとを数十アト秒の精度で同
期させ、それを制御する必要がある。さらに、
高次高調波発生用の高強度レーザーパルス
とプローブ用のパルスは、高次高調波を発生
させる地点では時間的または空間的に離れ
ている必要がある。そのため、従来では高次
高調波発生前にパルスを二つに分け、それを
発生後に重ね合わせてその間の時間差をア
クティブフィードバックを用いて制御する
という方法が使われてきたが、この方法は長
時間の安定や再現性に難がある。そこで本研
究課題では、シングルパスで原理的に高安定
度・高再現性であり、かつ高次高調波発生過
程にプローブパルスが影響しない新たな光
学系を作成した。また、発生した高次高次高
調波と高強度レーザーパルス（基本波）によ
るイオン化・励起によって生成する光電子の
二次元運動量分布を、Velocity Map Imaging
法によって測定する測定装置系を作成した。
またイオン化領域を透過した高次高調波の
スペクトルは、極端紫外光用のグレーティン

グにより分散される。これにより、高次高調
波の位相と振幅を同時に測定が可能である。 
 開発した装置系を用いて、気相アルゴンか
ら発生した高次高調波と基本波を（別な）ア
ルゴンガスジェットに集光し、発生した光電
子の二次元運動量分布を、高次高調波と基本
波の時間差の関数として測定した。その結果
からイオン化時間差の高次高調波による励
起エネルギー依存性を測定することで、作成
した光学系の安定度を見積もったところ、50
アト秒以下の精度があることを確認した。ま
た長時間の測定かつ再現性があることを確
認した。前述のようにこの光学系は複雑な機
構を必要とせず、異なる波長の高次高調波や
単一アト秒パルスにも原理的に対応できる
ため、今後のアト秒時間分解光学系のスタン
ダードになると考えられる。この結果は論文
を作成中である(2016 年 6 月現在)。 
(4)アト秒高次高調波励起によって選択され
た状態からの高強度イオン化過程による電
子波束イメージと位相の測定： 
作成したアト秒光学系を用いて、高次高調波
励起と高強度レーザー電場（基本波）とを組
み合わせたイオン化過程によって発生した
光電子の時間分解光電子２次元運動量分布
を測定した。この方法をネオンガスに適用し
たところ、低い光電子エネルギー領域で節
がはっきり分かれた二次元光電子運動量分
布を得た。観測した分布は、（連続状態の）
電子波動関数の角運動量の方位量子数と磁
気量子数がそれぞれ l=3, m=0 に対応する
状態(f0軌道）が選択された電子波動関数イ
メージ（運動量空間での振幅の自乗の分布）
に 相 当 す る 。 ま た 基 本 波 の 強 度 が
1012W/cm2 程度のときに測定されることが
わかった。観測された過程が、高次高調波
と基本波の組み合わせによる２光子励起に
よるイオン化過程であると仮定すると、生
成する光電子は複数の軌道角運動量（方
位・磁気）量子数を含み、光電子角度分布
はブロードなものになるので、電子波動関
数そのものを表さない。したがって観測さ
れた光電子運動量分布は、このような２光
子励起過程の選択律によってではなく、複
数の準位の中から（高次高調波による励起
後に）ある特定の量子状態だけを選択する
ような高強度レーザー電場によるイオン化
過程が関与していると考えられる。この実
験結果は、これまでの（角度分解）光電子
分光の常識を打ち破るものであり、高強度
レーザー電場と電子の相互作用（イオン化
過程）に関して重要な発見であると共に、
波動関数イメージング法に新たな展開をも
たらす結果であるといえる。 
(5) 位相を分けた波動関数の直接イメージ
ング： 
高次高調波は通常、基本波の奇数次から成
り立っているが、高次高調波発生の機構を
制御することで、奇数次と偶数次の両方を
発生させることが可能である。ここでは二



波長の高強度レーザーパルス（800 nm と
400nm)を用いて気相原子から偶数次・奇数
次を含む高次高調波を発生させた。この過
程を(4)の電子波動関数イメージングに適
用したところ、f0 軌道の位相を区別した電
子波動関数に相当する光電子運動量分布を
得た。このように位相を区別して波動関数
を直接イメージした結果は、原子分子光学
分野だけではなく、他の分野においても極
めてインパクトがある結果であるといえる。
(4)の結果は 5th international conference on 
Attosecond Physics で発表し、(5)の結果(とあ
わせて現在、解析結果と共に論文を作成中で
ある。(2016 年 6 月現在) 
(6) 高強度レーザー電場中の分子のトンネ
ルイオン化過程の理論的構築： 
(A)強静電場中の分子のトンネルイオン化に
ついての理論的研究を行った。分子内電子の
運動の時間スケールと比べてレーザー電場
が十分にゆっくりと振動する長波長領域で
は、電子状態がレーザー電場の時間変化に追
従するという準静的な描像がよく成り立つ。
そして、分子のイオン化は、静電場によって
歪められた分子ポテンシャル障壁をトンネ
ル効果に基づくトンネルイオン化によって
理解される。静電場中の分子のトンネルイオ
ン化の理論的研究の多くは、ＭＯ－ＡＤＫ模
型と呼ばれる弱電場における原子に対応す
る理論からの類推に基づく模型を用いたも
のである。ＭＯ－ＡＤＫ模型は基礎方程式か
ら導かれたものではなく、どのような状況下
で成立するか全く不明であり、特に、双極分
子については指針すら与えられていない。そ
こで、我々は、基礎方程式のシュレーディン
ガー方程式に対して電場の大きさをパラメ
ータとした漸近展開によって解を構築する、
「弱電場漸近理論」を開発した。この理論で
は、任意の分子に対して弱電場の極限で厳密
解と一致し、かつ、電場の大きさに関しての
適用範囲を明確に与えることが可能である。
本研究では、漸近展開の主要項および１次の
補正項についての定式化を行った。そして、
簡単な２原子分子に適用し、イオン化フラッ
クスよりトンネルイオン化レートを求め、そ
の配向依存性における電場強度依存性につ
いて議論した。 Phys. Rev. A 91, 063410  
(2015)で発表している。 
(B)レーザー場中の分子のトンネルイオン化
最近の実験および理論研究において、分子内
の多電子の効果の重要性が指摘されている。
そこで、本研究の目的のひとつである、複数
準位からのトンネルイオン化過程の理論モ
デルの構築を進めた。上述の弱電場漸近理論
を発展させ、多電子系のシュレーディンガー
方程式から出発し、多電子系についてのイオ
ン化レートの漸近展開の主要項および１時
の補正項についての定式化を行った。そして、
最も基礎的なＨｅおよびＨ－の２電子系に
ついてシュレーディンガー方程式の高精度
数値計算結果と比較し、弱電場漸近理論の妥

当性を吟味した。J. Phys. B: At. Mol. Opt. Phys. 
48,  061003 (2015) で発表している。 
(C) レーザーによる強電場中でトンネルイオ
ン化した電子は、レーザーの時間変化に追従
して加速および減速され、最終的には測定装
置によって光電子スペクトルとして観測さ
れる。我々は、こうした電子の運動の時間発
展を扱う理論である「断熱理論」を構築し、
その応用研究を進めている。本研究では、時
間に依存するレーザー場によるトンネルイ
オン化のダイナミクスを直接的に調べるた
め、いわゆる再衝突過程の影響がない、円偏
向パルスによる原子のイオン化スペクトル
についての理論的研究を行った。そして、ス
ペクトルの特徴を現すピーク位置および幅
についての詳細な議論を行った。Phys. Rev. A 
92, 043402 (2015)で発表している。 
(D) トンネルイオン化電子が関与するダイナ
ミクスのひとつとして、ヘリウム原子の非逐
次２電子イオン化過程について調べた。トン
ネルイオン化、レーザーによる加速、再衝突
イオン化という３つの過程を独立に扱う３
段階模型によって非逐次２電子イオン化確
率を評価した。 Phys. Rev. A 92, 063427  
(2015) で発表している。 
(E)トンネルイオン化の研究において、これま
で、原子核の運動を固定した近似を用いてい
る。実際の実験の状況においては、核の運動
を無視できない場合も多くあり、核と電子の
双方の運動を正しく考慮する理論の構築は
重要である。そこで、我々は、分子内のレー
ザー場中の分子内の核と電子双方の相関を
持った運動を記述するため、超精密な波動関
数の理論的記述についての研究も行った。 
Phys. Rev. A 92, 032713 (2015)で発表している。 
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