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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、2019 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結合電子対近似を導入した手法をもとに、高

強度レーザーパルス中の原子を対象とした数値計算プログラムを開発しました。従来よりも少ない

計算量で高い精度が得られ、大きな分子や固体への発展が期待できます。また、ゲージ不変時間

依存一電子励起配置間相互作用法によるプログラムも、原子を対象として開発しました。小さい計

算コストで電子相関を取り込め、また、結果を直感的に理解しやすい利点があります。加えて、原

子間距離が高次高調波発生に与える影響を明らかにしたり、分子からの高次高調波分光の計算

プログラムの開発を順調に進めたりしています。さらに、重要な実験プローブである角度分解光電

子スペクトルを計算できるようになりました。図に、Ar に高強度レーザーパルスを照射した場合に放

出される光電子の角度分解スペクトルを示します。このような計算は、我々が開発してきた第一原

理計算、高効率の吸収境界、スマートな光電子スペクトル計算法の組み合わせで初めて可能にな

りました。核ダイナミクスのシミュレーションについても、2 原子 2 電子分子が計算できるようになりま

した。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、オクターブ赤外光パラメトリック(OPA)増幅レーザーシステムの、3 段目の OPA

後の搬送波包絡線位相(CEP)計測およびその安定化を実施しました。Mach–Zehnder 型干渉計

(MZI) の位相エラーを計測し相対位相を安定化するための手法を開発したことで、３段目の OPA

後で CEP エラーを 493mrad におさえ、十分な CEP 安定性を得ることができました。また、このとき

のパルス幅は 4.3fs で、搬送波周期 6fs を下回るサブサイクルパルスの増幅に成功しました。 

分光については、フェムト秒極端紫外(EUV)光源を用いることにより初めて、大気中の有機エア

ロゾルを構成する o-nitrophenol（o-NP）から解離して生成する亜硝酸（HONO）の生成過程を時間

分解光電子分光で観測し、HONO 解離に至る過程を逐次観測し帰属することができました。また、

高調波発生における円二色性検知の感度をあげるために、反射光学系で構成される EUV 領域の

波長板を提案しました。半波長板を製作し、高調波の円偏光度を計測しました。予想通りに動作す

れば 1/4 波長板を作ることができます。 

分子制御の予備実験については、２原子あるいはそれ以上の数の原子から構成される多原子

分子について、速度マップ画像型(VMI)イオン分光を用いて分子制御性を検証しました。酸素で

は、周期 1.3fs の超高速電子波束の存在を確認し、自動イオン化による解離経路を同定できまし

た。アセチレンでは、７次高調波によるイオンの共鳴励起•解離が、320 アト秒の超高速相関と共存

していることと、解離イオン種による相関幅の違いを明らかにしました。また、 VMI イオン分光器を

電子分光器に対応できるように改造しました。 
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図 Ar に、波長 532 nm、強度 2×1014 W/cm2 のレーザーパルスを照射した場合に放出される、光

電子の角度分解光電子スペクトルの計算結果。 
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§２．研究実施体制  

 

（１）東大グループ 

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 

・高次高調波光源のシミュレーション 

・高次高調波分光のシミュレーション 

・核ダイナミクスのシミュレーション 

 

（2）理研グループ 

① 主たる共同研究者：鍋川 康夫 （理化学研究所光量子工学研究センター 専任研究員） 

② 研究項目 

・超広帯域高強度光源開発及び超広帯域真空紫外極端紫外アト秒パルス光源の開発 

・分子制御予備実験 

 

(3) 北大グループ 

① 主たる共同研究者：関川 太郎 （北海道大学大学院工学研究院 准教授） 

② 研究項目 

・時間分解光電子分光による光化学反応のダイナミクスの研究 

・時間分解高次高調波分光 

・キラル分子からの円偏光高次高調波発生 

 

 

 

 


