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３．研究のねらい  

超短パルスレーザー、高次高調波発生、次世代自由電子レーザーなど、赤外からエックス線ま

での広範囲の波長域にわたる新しい光源の研究が急進展している。これらの光源は、高強度あ

るいは超短パルスという既存の光にはない著しい特徴を持っている。このような新しい光と物質の

相互作用の研究はそれ自体が学術的に興味深い研究対象であるだけでなく、原子・分子の制御、

化学反応の制御などに代表される革新的な光技術開発の新しい扉を開くものと期待されている。

そのような技術革新のためには、その光の場の中におかれた原子・分子ダイナミクスの新たな理

論の構築が強く望まれる。 

高強度・超短パルス光においては、非線形光学効果や複数の電子の相互作用が重要な役割

を果たしている。このような現象を理論的に究明するには、摂動論的な取り扱いやその他の近似

的な手法では不十分である。 

そこで、本研究では、時間依存シュレーディンガー方程式(TDSE)の直接数値解によって、高強

度超短パルス光中の原子・分子のダイナミクスを解明し、原子の中で運動する電子の挙動を見

る・あやつる革新的な方法を創出することをねらいとする。 

 

４．研究成果 

 

① ２アト秒２重・３重スリット実験 

 

高次高調波発生で得られるアト秒軟エックス線パルス列は複数の高調波次数成分を含んで

おり、原子をイオン化した場合の光電子スペクトルはそれらに対応する複数のピークからなる

（Fig. 1(b)の実線）。この至極当然な結果は、電子の二重性のあらわれであるヤングの干渉実験

の時間版としても理解することができる。電子が複数あるスリットのうちどれを通ってきたか分か

らないために干渉縞ができるのと同じように、パルス列によるイオン化では電子がどのパルスに

よって放出されたか分からないためにできる干渉縞がスペクトル中の複数のピークなのである。

ならば電子の放出時刻の情報によって干渉縞のでき方を制御できるはずである。今研究では、

「電子の挙動をあやつる」方法の一つとして、レーザーパルスによって干渉縞のでき方を制御す

る「アト秒２重・３重スリット実験」を提唱した。 

アト秒パルスを応用した時間分解測定で必要となる電子放出時刻の測定法として、レーザー

パルスによる運動量およびエネルギー変化がイオン化の時刻に依存することを利用する「アト

秒ストリークカメラ」がある。レーザーパルスのベクトルポテンシャルをA(t)とすると、時刻trに放

出された電子のエネルギーWiは、角度θ方向では− 2Wi A(tr ) cosθ だけシフトする。 

Fig. 1(a)に実線で示すトリプルパルスで水素原子をイオン化すると同時に、破線あるいは点線

で示すようなベクトルポテンシャルのレーザーパルス（波長 800nm、パルス幅 5×1012 W/cm2）を

照射した場合の、0 度方向のスペクトルをTDSE計算で求めたものをFig. 1(b)に示す。特に点線

の場合に着目すると、第１、３パルスによって放出された電子はエネルギーが増加し、第２のパ

ルスによって放出された電子はエネルギーが減少する。このため 20 eV付近では、第２パルス

（シングルスリット）によるイオン化であると特定できるのでフリンジは消え、35 eV付近では、第１、

３パルスのダブルスリットになるので、フリンジ間隔がトリプルパルスのみの場合の半分の干渉

縞ができる。着目すべきは、放出される電子の数は１つだということである。同じ１つの電子が、

シングルスリットとダブルスリットの両方を同時に通過し、その結果が同じ方向で１つのエネルギ
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ースペクトルとして得られる、興味深い実験の提案である。 

 

 
 

Fig. 1 (a) 基本波長 800nmのレーザー光の 23〜31 次高調波からなるアト秒軟エックス線取りパ

ルスパルス（実線）、およびキャリアエンベロープ位相ゼロ（破線）・−π/2（点線）のレーザー電

界のベクトルポテンシャルの時間プロファイル。レーザーのピーク強度は 5×1012 W/cm2。 (b) 

トリプルパルスによるイオン化で放出される光電子の運動エネルギー（実線）および電子の放出

時刻の情報を与えるレーザーパルスを同時照射した場合の光電子スペクトル（破線と点線）。 

 

② 基本波・極端紫外（XUV）同時照射によるアト秒パルス発生 

 

アト秒パルス列を特定の量子経路をとりだすゲートとして利用し、アト秒シングルパルス発生

に応用できる可能性を示した。Fig. 2(a)に示すように、波長 800nm の基本波の 11〜19 次光から

なるシードパルス列と波長 2.1 ミクロンの駆動光との組み合わせによる高次高調波発生(HHG)を

考える。後者は光パラメトリックチャープパルス増幅(OPCPA)で得られる波長に対応しており、

パルス列の基本波とは波長が異なる点に注意する。シードパルス列はパルス幅 15fs 程度のマ

ルチサイクルレーザーで発生できるものを想定しているが、駆動光のほぼ１周期におさまってい

る。従って、シードパルス列による HHG の飛躍的増大効果で、この１周期の間だけ高調波発生

が起こるであろう。さらに、カットオフ近傍に寄与する量子経路は駆動電界がピークを過ぎた位

相 17°で放出されるものであることに注意すれば、カットオフ高調波は縦の矢印で示したパル

スのところでのみ発生し、アト秒単パルスが発生すると期待される。 

実際に、Ne を標的原子として TDSE 計算を行い 30nm 付近で発生する軟エックス線パルスの

時間プロファイルを求めたものを Fig. 2(b)に示す。パルス幅 800 アト秒の単独パルスが得られて

いることが分かる。本研究で提唱した方法では、駆動光、シードパルス列を発生する基本波とも

にマルチサイクルでいいのが特徴で、特に駆動パルスが非常に長くても、シードパルス列中の１
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つのみが飛躍的増大ゲート(attosecond enhancement gate for isolated pulse generation, 

AEGIS)の役割を果たすため、アト秒シングルパルスが発生する。本研究では、さらに、逆の波

長の組み合わせ、すなわち波長 2.1 ミクロンの基本波の高調波からなるシードパルス列と波長

800nm の駆動光との組み合わせでも、350 アト秒の単独パルスが発生できることを示した。 

 
Fig. 2 (a) ピーク強度 1013 W/cm2 総パルス幅 5 fsのシード高調波の強度プロファイル（黒、右の

縦軸）およびピーク強度 1.5×1013 W/cm2 パルス幅 30 fsの駆動レーザー電界の時間プロファイ

ル（グレー、左の縦軸） (b) 発生したアト秒シングルパルス（波長 30 nm付近）の時間プロファイ

ル。  

 

③ 高次高調波発生の基本波長依存性 

 

高次高調波発生はこれまでおもに波長 800nm前後のチタンサファイアレーザーで行われてお

り、安定した出力の高調波は波長 13 nm以上にとどまっている。標的原子のイオン化ポテンシャ

ルIp、ポンデロモーティブエネルギーUpを用いて、発生する高調波の光子エネルギーの最大値Ec

（カットオフ）はEc=Ip+3.17Upと表される。Upは基本波長の２乗に比例するので、水の窓領域(2～4 

nm)やkeV領域の高調波の発生をめざし、OPCPA等による中赤外高強度レーザーの開発が国

内外で進められている。そのためには、従来の 800nm付近の波長領域と比べて、高次高調波

の発生効率がどの程度変わってくるのかが重要な鍵を握ることになる。これに関して、本研究で

は、高次高調波発生の詳細な基本波長依存性のパイオニア的研究を行った。 

中赤外レーザーによる高次高調波発生を目指す実験研究者にとって大きな関心事は、波長

800nm 付近と波長 1.5 ミクロンあるいは２ミクロン付近では発生効率がどれくらい違うのかという

ことであろう。そこで、20〜50eV の範囲の高調波収量の大域的な基本波長依存性を調べた。水

素原子の場合の結果を Fig. 3 に正方形のマーカーで示す。この 50nm おきに計算した結果によ

ると、おおむね波長のマイナス５乗でスケーリングしていることが分かる。また Ar についてもマイ

ナス 5.5 乗のスケーリングを得ている。 

ではなぜこのようなスケーリングになるのであろうか。よく知られているように、高次高調波発

生のメカニズムは３ステップモデルで説明される。すなわち①トンネル電離した電子が②レーザ

ー電界中で振動運動をし、親イオンの位置に戻ってくる際に③再結合して光子を放出する。トン

ネル領域では①は波長にあまり依存しない。②は波束の広がりからλ-3。③についてはカットオ

フがのびるほど決められた光子エネルギーの範囲の収量はλ-2で変化する。これらを合わせて

マイナス５乗スケーリングになると考えられる。 
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Fig. 3 の正方形のマーカーをよく見ると、高調波収量はスケーリング則にきれいに従っている

わけではなく、上下にばらついていることに気付く。数値計算の結果であるから「実験誤差」では

すまされず、このふらつきには何らかの意味があるはずである。そこでより細かいピッチ（1nm ピ

ッチ）での計算を行った。その結果を Fig. 3 に実線で示す。収量は波長と共になめらかに変化す

るのではなく大きく振動することが分かる。特に基本波長２ミクロン付近では、基本波長が 3nm

変わるだけで収量が５，６倍変化することが分かる。 

この驚くべき振動の原因は何であろうか。すぐ頭に浮かぶのは、ショートトラジェクトリーとロン

グトラジェクトリーの干渉であろう。そこで我々は Lewenstein モデルにおける鞍点解析(SPA)を

行い、その結果として、再結合軌道（トラジェクトリー）の数を増やすにつれて、それらの位相の

干渉によって TDSE で求めた振動の振幅と周期がよく説明できることを示した。ここで注意しな

いといけないのは 10 を超えるトラジェクトリーが寄与していることである。従来、最も短い２つの

トラジェクトリー（ショートとロング）の寄与がほとんどであると考えられてきたが、実際には意外

なことに高次のトラジェクトリーからの寄与も重要であり、基本波が長波長の場合に特にその傾

向が顕著であることを明らかにした。ここで用いているパルスの時間波形は、８サイクルフラット

トップであり、スペクトル幅は中心波長の 10%以上である。すなわち、Fig. 3 の横軸は、単色光の

波長ではなく広いスペクトルの中心波長であり、スペクトル幅よりはるかに細かい周期の振動が

見られるというのは特筆すべきことである。 

次に浮かぶ自然な疑問は「何が振動の周期を決めているか」である。そこで、波長のかわり

に、チャネルクロージング数
  
R = (U p + I p ) / hωを横軸にとってプロットし直してみる。これはポン

デロモーティブエネルギーだけシフトしたイオン化ポテンシャルを超えて電離するのに必要な光

子数を表す無次元数である。いくつかのピーク強度に対するプロットを Fig. 4 に示す。振動の周

期は R の値がちょうど１だけ変化するのに対応していることが分かる。しかも R を用いて波長依

存性を表すと、ピークの位置や依存性カーブの構造も、基本波強度にあまり依存しないことが

分かる。なお、高強度場近似(SFA)ではピークの位置は R の整数値になるのだが、Fig. 4 に示す

TDSE の結果ではそうなっていない。検討の結果、このピークシフトは、SFA では無視されている

クーロンポテンシャルの長いテールが電子の運動に及ぼす影響によるものであることを見出し

た。 

 

 
 

Fig. 3 ピーク強度 1.6×1014 W/cm2 の８サイクルフラットトップパルスによる水素原子からの 20

〜50eVでの高次高調波発生収量の、基本波長依存性。50 nmピッチで計算した結果を正方形

のマーカーで、1 nmピッチの詳細な計算の結果を実線でしめす。破線は、累乗則によるフィッテ
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ィング。 

 
 

Fig. 4 いくつかの異なるピーク強度の８サイクルフラットトップパルスによる水素原子からの 20〜

50eV での高次高調波発生収量の基本波長依存性(1000〜1100 nm)を、チャネルクロージング

数 R を横軸にプロットしたもの。 

 

５．自己評価 

本研究の目標は、時間依存シュレーディンガー方程式(TDSE)の直接数値解によって、高強

度超短パルス光中の原子・分子のダイナミクスを解明し、原子の中で運動する電子の挙動を見

る・あやつる革新的な方法を創出することであった。 

成果として提案した「アト秒２重・３重スリット実験」は、高強度超短パルス光と高強度短波長

光を組み合わせることによって電子のダイナミクスをあやつり、「基本波・極端紫外（XUV）同時

照射によるアト秒パルス発生」はさらにそれを革新的なアト秒パルス発生法として応用するもの

である。いずれも大変興味深い成果である。 

当初はリチウム原子や水素分子も研究対象として想定していたが、研究開始後に、従来とは

ことなる長波長（中赤外）光を用いた高次高調波発生が、アト秒科学の重要な潮流となった。そ

のため「高次高調波発生の基本波長依存性」の詳細な検討を、世界にさきがけておこなった。

地道な解析から新しい発見が生まれ、波長そのものが、電子のアト秒量子ダイナミクスやその

干渉を観測・制御する重要な手段であることが明らかになった。これらは膨大な計算量を必要と

し、さきがけの助成なくしてはなしえなかった重要な成果である。 

このように、当初のねらい・目的をしっかりと見すえ、かつ本研究分野の急速な発展を的確に

とらえた、世界的な視点から価値のある十分な成果を挙げたものと自負している。 

 

６．研究総括の見解 

 時間依存シュレーディンガー方程式(TDSE)の直接数値解によって、高強度超短パルス光中の

原子・分子のダイナミクスを解明し、原子の中で運動する電子の挙動を見る・あやつる革新的な

方法を創出することを目標に研究を行った。主たる成果は次の 3 点である。 

①「電子の挙動をあやつる」方法の一つとして、レーザーパルスによって干渉縞のでき方を制御

する「アト秒２重・３重スリット実験」を提唱した。同じ１つの電子が、シングルスリットとダブルスリ

ットの両方を同時に通過し、その結果が同じ方向で１つのエネルギースペクトルとして得られる、

との内容で興味深い実験の提案として評価を得た。 

②基本波・極端紫外（XUV）同時照射によるアト秒パルス発生手法を提案した。具体的には、ア

ト秒パルス列を特定の量子経路をとりだすゲートとして利用し、アト秒シングルパルス発生に応
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用できる可能性のもと、350 アト秒の単独パルスが発生できることを示した。 

③高次高調波発生の詳細な基本波長依存性のパイオニア的研究を行い、高調波収量におい

て高次のトラジェクトリーからの寄与も重要であり、基本波が長波長の場合に特にその傾向が

顕著であることを明らかにした。 

理論的で独創的な研究手法により、アト秒科学の重要な潮流である「高次高調波発生の基本

波長依存性」の詳細な検討を、世界にさきがけておこない成果を得たことは高く評価できる。 

研究成果は、９編の原著論文、８件の招待講演に纏められている。 

「アト秒２重・３重スリット実験」は、高強度超短パルス光と高強度短波長光を組み合わせるこ

とによって電子のダイナミクスをあやつり、「基本波・極端紫外（XUV）同時照射によるアト秒パル

ス発生」はさらにそれを革新的なアト秒パルス発生法として応用するものである。今後、実験グ

ループとの連携の基その有用性を確認して行くことも重要である。 

電子やイオンなどの量子ビームやプラズマの物理も含めて、研究を展開して行き、光と量子ビ

ームの統合シミュレーションまで展開することを期待する。 
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