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研究成果の概要（和文）：光による原子のイオン化を対象とし、アト秒レーザーやフェムト秒極紫外自由電子レーザー
の出現で注目を集めている、電子が出てくるまでの過程や電子がイオン化するのにたどる経路について、量子力学の基
礎方程式に基づいた第一原理計算によって調べた。その結果、内殻イオン化においては「内側から出ていく電子」が「
イオンに残る電子」に衝突することで量子状態遷移を誘起する「ノックアップ」がパルスの偏光に依存して変わること
、2色ダブルパルスによる2光子イオン化においてはイオン化経路の競合によって光電子角度分布がパルス間遅延時間に
依存することなど、様々な制御可能性を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Using direct simulation of the time-dependent Schrodinger equation, we have 
studied the progress of photoionization and the interplay between different ionization paths. Upon 
inner-shell ionization, “Attosecond knock-up”, where the outgoing continuum electron collides with the 
remaining outer electron, depends on pulse polarization. Upon near-threshold EUV+IR two-photon 
ionization, the competition between resonant and nonresonant paths leads to striking pulse-delay 
dependence of photoelectron angular distribution. Thus, out study has revealed various possibilities to 
control photoionization processes.

研究分野：光量子科学

キーワード： アト秒科学　極紫外自由電子レーザー　第一原理計算
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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
調波発生を用いてアト秒（10-18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。また、SCSS 試験
加速器（日本）、FLASH（独）、FERMI（伊）
といったフェムト秒極紫外自由電子レーザ
ーも建設されている。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、これらの超短パルス光源が出現
したことで、また、アト秒パルスによるイオ
ン化における電子放出のタイミングが軌道
によって数十〜数百アト秒異なることが観
測されたことで[1]、電子が出てくるまでの
過程がどのように進行しているのかに興味
が持たれている。 
 
２．研究の目的 
(1)	我々は、励起状態のヘリウム原子の内殻
イオン化を時間依存第一原理計算すること
で、「内殻から出て行く電子」が「イオンに
残る電子」に衝突して量子状態間遷移を引き
起こすノックアップが、カスケード的に起こ
ることを明らかにした[2]。本研究では、ノ
ックアップ現象が、照射するアト秒パルスの
偏光にどう依存するかを調べる。 
 
(2)	フェムト秒極紫外自由電子レーザーに
よるヘリウム原子の 2光子イオン化を対象と
してとりあげ、量子力学の基礎方程式に基づ
いた第一原理計算によって、イオン化の際に
電子がたどる経路やその干渉を調べる。 
 
３．研究の方法 
(1)	レーザー場中のヘリウム原子に対する
時間依存シュレーディンガー方程式(TDSE)
を、時間依存緊密結合法で厳密に解く。時間
依存緊密結合法では、2 電子波動関数の角度
成分を、合成軌道角運動量(𝐿,𝑀)、各電子の
角運動量𝑙', 𝑙(の固有状態（結合された球面調
和関数）で展開する。動径波動関数を(𝑟', 𝑟()グ
リッド上で離散化しその時間発展を数値的
に解くことで、波動関数の時間発展を求める。	
	
(2)	光電子の放出角度分布𝐼(𝜃)は、極紫外光
の偏光と電子が放出される方向のなす角度
を𝜃とすると、	
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と関係づけられている。これらのパラメータ
ーを 2次の時間依存摂動論を用いて解析する
とともに、上記シミュレーションで得られた
波動関数から求める。	
	

	
４．研究成果	
(1)	光子エネルギー72.9	eV の 5 サイクルパ
ルスによる 1s2pz

1P 励起状態の 1 光子電離で
できるヘリウムイオンの、各準位のポピュレ
ーションの時間変化を図 1 に示す[2]。イオ
ン化のほとんどは、1s 電子（内殻電子）によ
る光子吸収で始まる。図 1を見ると、いくつ
かの時間スケールがあることが分かる。まず、
200 アト秒までは 2p と 3p 状態が同程度でき
る。これは内殻電子が突然になくなったこと
による瞬間的なポテンシャル変化の効果、す
なわちシェイクアップである。それ以降は、
パルスは終わっているため結果はゲージに
依存せず、またダイナミクスは純粋に電子相
関によるものである。200～400 アト秒では準
位間のポピュレーション移動が起こる。具体
的には、2p と 3p 状態のポピュレーションが
減り、2s,	3d,	4f といたシェイクアップでは
励起されることのない準位のポピュレーシ
ョンが増えている。これは、「内側から出て
いく電子」が「イオンに残る電子」に衝突す
る（図２）ことで量子状態遷移を誘起してい
るためで、我々はこれを「ノックアップ」と
名付けた[2]。	
	 この描像が正しいことを確認するため、
1s2px

1P 励起状態の 1 光子電離のシミュレー
ションも行った。初期状態では、2px電子は x
軸に沿って局在しているのに対して、内殻電
子は z方向に選択的に放出されるため、ノッ
クアップは抑制されると予想される。各準位
のポピュレーションの時間変化を図 3に示す。
シェイクアップは 1s2pz

1P 励起状態の場合と
ほぼ同様に進行するのに対して、200 アト秒
以降のポピュレーション移動は図 1に比べて、
予想通り明確に少なくなっている。この結果
は、パルスが終わった後のポピュレーション
移動のメカニズムが、実際、図 2に示したよ
うなノックアップ現象であることを支持し
ていると言える。	

	

図 1	 光子エネルギー72.9	eV の 5 サイクル
パルスによる 1s2pz

1P 励起状態の 1 光子電離
でできるヘリウムイオンの、各準位のポピュ
レーションの時間変化	
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図 2	 内殻電離とノックアップによる外殻電
子の遷移のイメージ	
	

	
図 3	 光子エネルギー72.9	eV の 5 サイクル
パルスによる 1s2px

1P 励起状態の 1 光子電離
でできるヘリウムイオンの、各準位のポピュ
レーションの時間変化	
	

	
図 4	 光子エネルギー13.3	eV の EUV パルス	
(パルス幅 7	fs)と波長 800	nm の近赤外パル
ス(30	fs)による，水素原子の２色２光子電
離で得られる光電子角度分布の異方性パラ
メーターが，遅延時間にどのように依存する
かの，TDSE 計算結果。	
	
(2)	2 次の時間依存摂動論を用いて、フェム
ト秒極紫外自由電子レーザーによる 2光子イ
オン化における光電子角度分布を考察した。
2 光子電離の終状態𝑓が持つ複素振幅𝑐Hを導
出し、電場波形が𝐸 𝑡 = 𝐸KLM 𝑡 + 𝐸NO(𝑡 − 𝜏)
の形を持つ２色ダブルパルスの場合につい
て解析した。光電子波束は、複数の部分の重
ね合わせであるが、それらの振幅比と相対位
相が遅延時間𝜏に依存して変化し、その結果

として、光電子角度分布も遅延時間によって
制御できることを明らかにした。	
	 この予言を確かめるため，次に，水素原子
に対する数値シミュレーションを行った。異
方性パラメーターの遅延時間依存性を図 4に
示す。実際，𝛽(と𝛽7が遅延時間に依存して変
化することが見て取れる。	
	
(3)	 さらに、SCSS 試験加速器極紫外自由電
子レーザーで Ne を用いて行われた実験と比
較を行った。光電子角度分布の比較を図 5に
示す。(a)は極紫外光と近赤外光の遅延が大
きい場合、(b)は遅延時間がゼロの場合であ
る。理論の予測通り、光電子角度分布は遅延
時間によって変化しており、シミュレーショ
ンの結果（実線）は実測値（破線）とよく一
致していることが分かる。	
	 本研究の結果は、フェムト秒時間スケール
のイオン化ダイナミクスを、光パルスのパル
ス幅やダブルパルスの遅延時間によってコ
ヒーレント制御できることを示す、画期的な
成果である。	

	

図 5	 Ne の場合における(a)遅延時間が大き
い場合と(b)遅延時間がない場合の光電子角
度分布。実線はシミュレーションの結果で、
破線は SCSS での測定結果。	
	
(4)	 また，ヘリウムの２電子波動関数の時
間発展をシミュレーションした。ところが，
He は，極紫外パルス(24.3	eV)と近赤外パル
ス(1.55	eV,	800nm に対応)の組み合わせの場
合，光電子角度分布が遅延時間にほとんど依
存しない特殊なケースであることが分かっ
た（図 6）。実際，相対位相𝛿は，遅延時間な
しの場合には 2.76，遅延時間無限大では 2.72
とほとんど変わらない。このことによって，
Haber	et	al.の He を用いた実験[3]において，
なぜ遅延時間によらない結果が得られたか
を説明できる。	
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図 6	ヘリウム原子の２色２光子電離におけ
る Wと𝛿のパルス間遅延時間依存性	
	
(5)	次に、光電子のエネルギーについて分解
した解析を目的に、水素原子に対するシミュ
レーションを行った。極紫外パルスの光子エ
ネルギーが 13.4	eV、パルス幅が 8	fs、近赤
外パルスの波長が 800	nm、パルス幅が 30	fs
の場合の、2 色 2 光子電離による光電子エネ
ルギースペクトルがパルス間の遅延にどの
ように依存するかを計算した結果を図 7に示
す。2 つのパルスが重なって共鳴過程と非共
鳴過程の競合がある領域と、重なりがなく極
紫外パルスによって励起準位に遷移した電
子が、近赤外パルスによってさらに連続状態
に遷移する過程（共鳴過程）が支配的な領域
では、光電子スペクトルの様相が定性的に異
なることが分かる。これにともなって、異方
性パラメーター𝛽(と𝛽7は遅延時間に依存して
変化する様子が見られた。また、遅延時間の
大きい領域では、異なる励起状態からの寄与
が干渉している様子が見られ、興味深い。	

	
図 7	 水素原子の２色２光子電離で得られる
光電子エネルギースペクトルの、パルス間遅
延時間依存性	
	
(6)	発展として、2 波長同時照射によるネオ
ンのイオン化を調べ、その際に生じる様々な
チャンネルの振幅がどのように時間発展す
るかを記述するレート方程式を導出するこ
とに成功した。	
	 FERMI での実験を念頭においたレーザー
パラメーターを使ってシミュレーションし、
光電子角度分布は、基本波と倍波の相対位相
に依存して振動するとの予測を得た。	
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