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§１．研究成果の概要  

 

アト秒反応ダイナミクスコントローラーを構成する理論・光源・分光のそれぞれと、分子制御の予

備実験について、2018年度は以下の研究を実施しました。 

 理論については、時間依存結合クラスター理論に、電子対近似や 2次の多体摂動論による補正

を入れることで電子相関の精度を高め、より多くの電子を含む原子・分子でのシミュレーションに道

を開きました。また、内殻電子を擬ポテンシャルで置き換えたり曲線座標を導入したりすることで、

1，3-シクロヘキサジエンなど従来は不可能であったサイズの有機分子でのシミュレーションに成功

しました。開発したコードを活用し、遷移金属元素からの高次高調波スペクトルに実験で見られる

共鳴ピークを再現したり、アト秒パルスでイオン化された原子中に生成する電子波束のコヒーレン

スを計算したりすることにも成功しています。さらに、分子キラリティー検出を第一原理計算するた

めに必要な相互作用ハミルトニアンの形を明らかにしました。このように、世界的にも他の追随を許

さない理論開発を進めています。 

 光源については、オクターブ赤外 OPAレーザーシステムに於いて評価した分散に基づき、これ

を補償する分散を分散制御装置(Dazzler)に与え、再び分散を評価することでパルス圧縮を行いま

した。パルス幅 5.3fsであり、キャリア周波数周期の 0.94倍に相当します。これにより所望のモノサ

イクルパルス発生に成功しました。 

 分光については、光電子分光と高次高調波分光の二つの分光法による研究を展開しています。

光電子分光では、大気汚染物質であるニトロフェノールの光解離過程の実験研究を行いました。

高次高調波分光では、高次高調波発生における電子のアト秒ダイナミクスを利用して、分子の電

子状態を調べます。キラル分子のキラリティーの検出に応用するとともに、1，3－シクロヘキサジエ

ン（CHD）の励起緩和過程とそれに引き続く開環過程を観測しました。図は、光励起後の高次高調

波発生量の差分の時間変化を示します。励起分子と非励起分子は異なる位相をもつ高調波を発

生するので、時間変化は励起分子の緩和に伴う干渉の変化を表しています。また、次数ごとの干

渉の違いは、次数固有の電子のアト秒運動時間を反映していためです。励起状態から基底状態ま

で緩和する様子を、初めてアト秒電子ダイナミクスを利用して観測しました。 

 分子制御の予備実験に関しては、既存の高次高調波ビームラインに於いて、励起・制御の２ビー

ム光学装置系(attocorrelator)にプローブ用の光学経路(MZI)をさらに付け加えました。MZIから

のビームによって重水素分子から D+を生成し、この生成量を attocorrelator のスキャンにより

300as以下の周期で変調させることができました。これにより３ビームでの制御実験が可能であるこ

とを実証しました。 



 

図 1,3-シクロヘキサジエンからの 13次～21次高次高調波発生量の差分の時間変化 
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§２．研究実施体制  
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① 研究代表者：石川 顕一 （東京大学大学院工学系研究科 教授） 

② 研究項目 

・高次高調波発生計算コードの最適化・高速化 
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