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序論 高強度（>10
12

 W/cm
2）近赤外レーザーパルスによってトンネルイオン化した電子が親

イオンに再結合すると、軟 X線領域の高次高調波が発生する（高次高調波発生）。トンネルイ

オン化はパルスのピークで最も起こりやすく、入射パルスの搬送波位相を変化させて高次高

調波発生過程を制御する試みも行われている[1]。近年、複数軌道からの高次高調波スペクト

ルが観測され[2]注目を集めている。分子軌道ごとの高調波スペクトルへの寄与を制御できれ

ば、より洗練された分子軌道イメージング[3]が可能になると考えられる。そこで本研究では、

軌道の高次高調波スペクトルの搬送波位相制御を目指した。二原子分子を対象に、多配置時

間依存 Hartree-Fock（MCTDHF）法[4]を用いて電子相関を考慮したイオン化シミュレーショ

ンを行い、得られた結果から軌道ごとの高次高調波スペクトルを求めて解析を行った。 

手法 MCTDHF 法では電子波動関数をスレーター行列式で展開して、展開係数 )(tC I と行列

式を構成する分子軌道 )(tj の両方を時間発展させる。高次高調波スペクトル強度 )(S はシ

ミュレーションで得られた双極子モーメント )(td のパワースペクトルから求められる。各時

刻で )(tj を自然軌道に変換して )(td を各軌道からの寄与の和として表現すれば、軌道の高

次高調波スペクトルが得られる[5]。これを搬送波位相を変化させて計算し比較した。さらに、

wavelet 変換によりスペクトルの時間プロファイルを求めて、高次高調波発生の機構を調べた。 

結果と考察 CO 分子に MCTDHF 法を適用した結果を示す。レーザー電場は分子軸偏光の 2

サイクルパルス )sin()()( 00   ttft を仮定した。ここで 0 はピーク電場強度、 )(tf は包絡

線関数、 0 は搬送波の振動数、は搬送波位相である。HOMOである 5軌道は C側に大き

く広がっており、O側に比べてイオン化しやすいと考えられる。そこで  ,0 の場合につい

ての結果を比較した。これらの位相は、 fs2t のピーク時にそれぞれ O 原子核側、C 原子核

側でイオン化し、 fs3t のピーク付近で再結合する条件であり（図 1枠内参照）、後者の )(S

の方が大きいと予想される。 V/m100.2 10
0  、

nm760/2 0   c とし、平衡核間距離（2.1 bohr）、

10 軌道（1、2、3、4、12、5、22、6）を

使って計算した。4電子 6軌道（1、5、2、6）

の 400配置を考慮している。図 1に HOMO（5軌道）

のスペクトルを示した。図を見ると、高調波次数

0/ が  8/5 0   のところで、 0 に比べて

  の )(S が増大している。 )(S の時間プロファ

イルから、この増大は主に 3 fs の電場ピークで起こっ

ており、イオン化の異方性に起因していることがわか

った。他の軌道でも同様の結論が得られた。この結果

は、予想された機構通りに、各軌道の高次高調波スペ

クトルの搬送波位相制御ができることを示している。 
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図 1 5 軌道の高調波スペクト
ル 。 8/5 0   に お い て

  の強度が増大している。 

高
調
波
強
度

 
lo

g
1

0
S

(
) 

高調波次数 0
/  

 

0

 

   

   

の場合 

電場 

nakailab
タイプライタ
2P10


