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研究成果の概要（和文）：アト秒パルス列を用いて、簡単な構造の分子の超高速ダイナミックスの観測と反応経
路の制御に成功した。最初の実験ではH2+ 分子の振動波束が生成される際に~1fs程度の準備時間が必要であるこ
とが明らかになった (Nat. Commun. 6:8197 (2015).)。次に、N2をターゲットとした実験でアト秒電子波束生成
が確認された(Sci. Adv. 1, e1500356 (2015))。H2+ 分子については、振動波束の動きを利用することにより乖
離経路を2pσu状態から2pπu 状態へ、わずか8fsの遅延時間操作で切変えることに成功した(Nat. Commun. 7:
12835(2016))。

研究成果の概要（英文）：We could reveal ultrafast dynamics of simple molecules and succeed in 
controlling the reaction pathways using a pair of attosecond pulse train (APT). First, we discovered
 the `~1-fs settling time needed for creating a vibrational wavepacket in H2+ molecule. 
Two-dimensional spectrogram, which was a record of the kinetic energy release (KER) of H+ fragment 
with scanning delay between two APTs, was analyzed by the frequency-resolved optical gating 
technique. We found the initial delays between the vibrational wavefunctions forming the wavepacket,
 which can be interpreted as the settling time (Nat. Commun. 6:8197 (2015).). Second, we found an 
attosecond electronic wavepacket generated in N2 and N2+ molecules (Sci. Adv. 1, e1500356 (2015).). 
Third, we controlled the dissociation pathways of H2+ by utilizing the ultrafast vibrational motion.
 Only 8-fs delay difference of the control APT switched the dissociation pathway of 2pσu state to 
that of 2pπu state (Nat. Commun. 7:12835(2016)).

研究分野：量子エレクトロニクス

キーワード： アト秒科学　高次高調波　非線形光学　量子制御　極端紫外　真空紫外　フェムト秒レーザー

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
研究代表者の知る限り、アト秒パルス誘起による量子波束制御の研究例はない。従って、アト秒パルスを超高速
量子ダイナミックスを観測するためのプローブのみならず、励起や制御にも用いることができるということを実
証した点で本研究の学術的な意義は大変大きい。これはアト秒パルスの高い光子エネルギーと広い周波数帯域と
いう利点を複数の量子準位の励起に活かしたことによるものである。今後は、制御光とプローブ光を独立に制御
することで、より複雑な量子波束制御への展開が期待できる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
 

１．研究開始当初の背景 

高強度のフェムト秒可視レーザー光を希ガスに集光する事によって発生する高次高調波は、光
子エネルギー10eV程度から数 100eVに渡る広い周波数帯域で位相同期している。このためこ
れを時間領域で観測すると 1フェムト秒を切るパルス幅の光パルス、いわゆるアト秒パルスが
形成されている。アト秒パルスの研究は２１世紀の初頭から急速に進み、その発生技術の開発
に加え、これを応用した分光研究を含めて「アト秒科学」と呼ばれる新たな分野となった (P. 
Corkum, et al., Nature Phys. 3, 6 (2007)))。特に、キャリア包絡線位相(CEP)を安定化した「数
サイクルパルス」のチタンサファイアレーザーで発生する単一アト秒パルスを用いた研究は、
欧州に於いて盛んに研究が行われており、「アト秒科学」の守備範囲は電子の超高速過渡状態の
研究へ広がってきている状況であった。 
しかしながら、それまでの研究はいずれも「原子」と 1012W/cm2を遥かに超える強度の「可視・
近赤外基本波レーザー光」の高強度相互作用に基づく研究であり、(観測はアト秒パルスで行う
ものの)制御の時間分解能は基本波レーザー光のパルス幅(5 フェムト秒程度)、またはその半サ
イクル周期(約 1.3 フェムト秒)で制限されていた。また、高強度光電場は非共鳴なコヒーレン
ト励起に用いることが実証されていた(H. Goto, et al., Nature Phys. 7 282 (2011)) が、光電場
のパラメーターと励起状態の波束の関係は明らかではなく、電子や核波束の制御を明瞭な形で
行うには不向きであると考えられた。よって、これらの問題を克服し、アト秒時間スケールで
の電子・核波束状態の制御を行うためには、「アト秒パルス励起-アト秒パルス制御」の研究が
不可欠であるとの認識が研究開始当初の背景にあった。 
 
２．研究の目的 
本研究代表者のグループでは、高次高調波発生用のレーザー光を長焦点で集光する独自の手法
により、高強度の高次高調波発生を行い、「アト秒パルス励起-アト秒パルス測定」の雛形であ
る自己相関測定の研究を数年に渡って行ってきた。これにより、基本的な非線形相互作用であ
る 2光子過程 (2光子 2電子イオン化、2光子超閾イオン化、2光子解離・クーロン爆発)に成
功し(Y. Nabekawa et. al., Phys. Rev. Lett. 96, 083901(2006); Y. Nabekawa et. al., Phys. Rev. 
Lett. 97, 153904 (2006)))、サブ 500アト秒の単一アト秒パルスの自己相関測定も行うことも
できた(E. J. Takahashi et al., Nat. Commun. 4: 2691(2013))。 
そこで、本研究ではこの自己相関の手法をさらに発展させ、アト秒パルスを本格的に「制御」
として用いることにより、励起原子・分子の超高速量子波束ダイナミックスの制御に用いる事
を目指した。 
 
３．研究の方法 
本研究代表者のグループでは速度マップ画像 (VMI) 取得型のイオン分光器を用いて、周期 22
フェムト秒のD2+分子の振動波束の実時間測定に成功していた(Y. Furukawa, et al., Opt. Lett. 
37, 2922 (2012))。プローブ光は基本波、及び高次高調波と同時に発生している、3 倍波、5
倍波（多色パルス）である。本研究では、この手法に改良を加えることで超高速量子波束ダイ
ナミックスの制御を行った。光源は本研究採択者が開発したサブ 15fs マルチ TW チタンサフ
ァイアレーザーシステムからの出力光を Xeガスセルに集光して得た高次高調波(アト秒パルス
列、APT)である。緩集光の手法により APTのパルスエネルギーは高められており、発生点で
μJを超えていると見積もられる。発生した APTはシリコンミラー(SiBS)により反射され、基
本波の大部分はここで吸収される。SiBS は上下２つのミラーに分かれており、この境界付近
に入射した APTは空間的に２つのビームに分けられる。下の SiBSはピエゾステージに乗って
おり、これを前後させることで２つの APTの遅延時間が制御できる仕組みである。 

SiBS で反射された APT
対は VMI型イオン分光器
のチェンバーに入り、SiC
製の凹面鏡によってダー
ゲットとなる分子ビーム
中に集光される。VMI 型
イオン分光器では、発生し
たイオンを電極で加速し
蛍光面付きのマイクロチ
ャンネルプレート(MCP)
に衝突させる。イオンの衝
突した場所が蛍光するの
でこれをカメラで記録し
て、イオンの角度分布を得

る。加速電極の電圧調整により、イオンの速度分布をMCP上の空間分布に転写するので VMI
と呼ばれる。実験では、２つの APT の遅延を掃引しながら VMIを記録する。 
 

 
図 1: (a)実験で得られた遅延-KERスペクトログラムにフーリエ変換を施し、振
動準位の差周波のピークにバンドパスフィルターをかけて得られたデータ。こ
れをMW-FROGの再構築アルゴリズムの入力とした。なお、KERが 3eV付近
の信号は３倍波励起、6eV付近の信号は 5倍波励起による乖離によるものであ
る。(b)再構築された遅延-KERスペクトログラム。 



４．研究成果 
D2+分子の振動波束の実時間測定結果は遅延時間と開放運動エネルギー(KER)の２軸を持つ２次
元のスペクトログラムであった。乖離過程は振動波束の生じている基底状態(1sσg)から最初の
励起状態(2pσu)への１光子遷移であることが分かったので、摂動計算によりスペクトログラム
を解析式で表現することができた。この結果、遅延-KER スペクトログラムは周波数分解光学ゲ
ート法(Frequency-resolved Optical Gating, FROG)に於ける２次元スペクトログラムと同様
な成り立ちを持つことが分かった。FROG は光パルスのパルス波形•位相を再構築する手法であ
るので、この再構築アルゴリズムを遅延-KER スペクトログラムに適用すれば振動波束(物質波
束)の位相を再構築できることを着想し、物質波 FROG(MW-FROG)と名付けた(雑誌論文[5])。た
だし、これを実現するためにはイオン検知の S/N 比の向上が必須であり、また振動準位を分解
するために遅延掃引範囲を拡張する必要があった。また D2+分子よりも振動周期の短い H2+分子

の実験も行える様に、真空排気系の強化も
必要であった。これらの改良を行った後、
H2+分子および D2+分子について遅延-KER ス
ペクトログラムの取得に成功した。またこ
れらに対して FROG アルゴリズムによる初
期振動波束の再構築に成功した。図 1(a)
に実験で得られた遅延-KER スペクトログ
ラムにバンドパスフィルターをかけた MW-
FROG のターゲットイメージ、図 1(b)にタ
ーゲットイメージから再構築された遅延-
KER スペクトログラムを示す。MW-FROG に
より、ターゲットスペクトログラムがよく
再構築されている。このとき得られた H2+

の各振動準位の波動関数の振幅、位相から
各振動波動関数の位相が一定ではなく、変

調を受けていることがわかった。また理論計算を行うと、この結果とほぼ一致する位相変調が
得られた。得られた位相を群遅延時間に換算すると、振動準位 3~4 付近とその他では 1~2fs 程
度の群遅延時間差があり、イオン化に際して振動波束が「瞬時にできる」のではなく各準位が
揃うまで 1~2fs 程度の「準備時間」を要していることがわかった。振動波束生成にどのくらい
時間がかかるかという問は、超高速光科学分野で全く顧みられてこなかったテーマであり、こ
れに 1~2fs という「長い時間」が必要であると結論付けた本研究成果は非常に重要である。な
お本研究成果は雑誌論文[4]に発表され研究代表者の所属する機関においてプレス発表された
(http://www.riken.jp/pr/press/2015/20150901_4/)。 
 
ターゲットを窒素分子として、アト秒時間スケールの量子波束の探索も行った。実験ではまず

SiBS による APT の遅延時間掃引のス
テップ幅 36as とし、約±7fs の範囲で
掃引した。イオン化•乖離過程で発生
したN+角度分布をVMIで測定して角度
積分し、遅延時間順に並べた２次元図
を図 2に示す。なお、S/N 向上の為遅
延時間 0に対して対称化してある。遅
延時間 0のピークから、約 1.3fs 毎に
ピークが現れ、電場干渉による細かい
変調も見られる。これは N+スペクトロ
グラムによるAPTの干渉自己相関測定
となっており、速度または KER によっ
て相関波形は異なる特徴を示す。図 2
では相関波形のベースライン(点線)
が縦軸（速度に比例）によって下に凸
(ch130 付近)、上に凸(ch170)付近、直
線(ch220 付近)と変化する様子がわか

る。遅延時間掃引範囲を広くして遅延-KER スペクトログラムを測定することで、これらは核の
振動波束の運動を反映していることがわかり、どの電子状態に於ける振動波束であるかも判明
した。複数の電子状態がコヒーレントに励起されており、電子波束が形成されていることがこ
の結果から予想される。そこで APT の強度を下げて再び干渉自己相関測定を行ったところ KER
の低い部分(~0.4eV)でアト秒時間スケールでの信号変調を見出すことができた。図 3に干渉自
己相関信号のフーリエ変換強度を示す。周期 500as のピークの他、３つピークが明確に見えて
いる。500as に対応するエネルギー差(約 8.3eV)から N2+の A2Π2 と C2Σu+ 、２つの電子状態の
重ね合わせによる電子波束が生成されていることが明らかになった。初めてのアト秒電子波束
の直接測定である。本研究成果は雑誌論文[3]に発表され研究代表者の所属する機関においてプ
レス発表された(http://www.riken.jp/pr/press/2015/20150926_1/)。 

図 2: 乖離イオン N+のスペクトログラム。縦軸は中心からの
距離。黒線は ch110付近、赤線は ch170付近、黄色線は ch220
付近のラインプロアイルをそれぞれ示している。 

 
図 3: APT自己相関のフーリエ変換強度。N+イオンの遅延-KER
スペクトログラムの中で KER0が 0.4eV付近のものだけライン



 
これらの成果を得た後、APT のビームラインの劣化部品の交換を行い、APT の強度の改善を行っ

た。これを水素分子に照射すると新たな H+

乖離イオンの分布を見出すことができた。
速度分布を見るとAPTの偏光方向に対して
垂直な成分が現れていた。これはこれまで
の励起電子状態とは異なる電子状態(2pπ
u)からの乖離によるものであり、この過程
には9次以上の極端紫外高次高調波成分の
光子エネルギーを要する。偏光平行成分に
おいても、これまで見られなかった KE 4eV
以上の成分(KER 8eV 以上の成分)が現れて
おり、APT の強度の改善で極端紫外領域の
高次高調波(9次〜13次)との相互作用が顕
著に観測できるようになった。２つの APT
の遅延時間を掃引して H+乖離イオンの分
布を記録すると、APT 偏光平行成分、垂直
成分について H+生成量の遅延に対する変
化が得られた。振動波束の周期に従って生
成量の変調を受けるのはどちらの成分も
同じである。しかし 9次高調波による励起
の場合、振動波束が内側の転回点にあると
き（H2+の核間距離が最も縮まったとき）2p

σu状態への励起が起こりやすく、外側の転回点にあるとき(H2+の核間距離が最も広がったと
き)2pπu状態への励起が起こりやすい。従って振動波束がこれらの転回点を移動するわずか8fs
の間に、2pσu状態(偏光平行成分)から 2pπu状態(偏光垂直成分)への乖離経路の切り替えがな
される。 (図 4)。これによって振動波束を用いた最も高速な反応制御が実現された。本研究成
果は雑誌論文[1]に発表され研究代表者の所属する機関においてプレス発表された
(http://www.riken.jp/pr/press/2016/20160920_4/)。 
 
以上の成果は、シリコンミラー(SiBS)２枚によるアト秒パルス列(APT)の「ポンプ•プローブ」
実験によって得られたものである。アト秒パルスによる「制御」を本格的に行うために、マッ
ハツェンダー型干渉計(MZI)配置によるコントロールビーム系を新たに追加し、3ビームによる
実験系を開発した。これは高次高調波と共に発生している 3倍波をダイクロイックミラーで空
間的に分けて遅延制御をした後、合波するものである。MZI からのビームと SiBS からのビーム
の間の遅延ジッターは約 82as であり、アト秒精度の実験が可能であることが分かった。また
MZIビームラインを用いて18fs周期のH2+分子振動波束の実時間観測にも成功した。さらにSiBS
の遅延掃引により重水素からの乖離イオン信号に 300 アト秒周期の光学干渉成分があることも
分かった。アト秒の干渉縞のビジビリティがまだ低いため装置改良が必要であるが、この結果
によりアト秒コヒーレント制御の原理実証が可能になった。 
 
以上の研究に加え、近年の研究動向が孤立アト秒パルスの応用に向かって来ている事を踏まえ
て、これまでのアト秒パルス列(APT)のビームラインの後継となる孤立アト秒パルス発生ビーム
ラインを開発するための基礎研究を行った。孤立アト秒パルスは基本波のレーザー光の電場周
期の中でターゲット分子が１度だけイオン化・再結合の過程を行なう際に発生される。従って
このためには電場周期１サイクル(モノサイクル)程度のパルス幅を持つ高強度の超短パルスレ
ーザーの開発が不可欠である。このときレーザー増幅装置に必要なスペクトル帯域は１オクタ
ーブを超える必要がある。通常のレーザー媒質でこの様な特性をもつものはなく、光学パラメ
トリック増幅(OPA)が増幅手法として選ばれた。特に非線形結晶 BBO はチタンサファイアレーザ
ーの中心波長800nmではなく710nm近辺で励起するとtype Iの縮退位相整合条件に於いて 1µm
から 2.2µmに及ぶ優に１オクターブを超える利得が得られる事を申請者は独自に見出し、これ
を OPA レーザーシステムとして構築することとした。2段目の OPA 出力光に分散補償光学系を
適用した後、３段目の OPA を行う必要があるが、波長帯域が１オクターブを超えているため、
通常の音響光学素子(AOPDF)１台では分散補償の帯域が不足する。そこで波長分割を行い短波長
側•長波長側それぞれに AOPDF を適用した後、これらを波長合成する手法を開発した。合成され
た広帯域赤外光を増幅した後、励起光との和周波発生を行うことでパルス幅の測定を行った(周
波数分解光学ゲート法、FROG)。分散補償を行わない場合は短波長側だけで 2ps 程度までパルス
幅が伸びていることが確認された。分散補償を行い、計測の精度を上げるため２次元シアリン
グ干渉法(2DSI)で群遅延測定を行った。その結果、フーリエ限界に近いパルス幅 5.3fs が得ら
れた。これは光電場キャリア周期の 0.94 倍に相当し、モノサイクルパルスとなっていることを
意味する。単色フェムト秒パルス励起の OPA でモノサイクル光の増幅に成功したのは世界で初
めてとなる成果である(学会発表[1,2])。 
 

 
図 4: ２つの APT間の遅延に対する H+イオンの生成量変
化。黒線は APT の偏光に垂直な成分、マゼンダ色線は平
行な成分。平行成分は約 272fsの遅延時刻で極大値、垂直
成分は極小値をとるが、約 8fs後に極大極小が入れ替わっ
ている。これは乖離経路が 8fsで入れ替わった様子を示し
ている。 
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