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【序】高輝度超短パルスレーザー技術の発展とともに，強レーザー場における分子のイオン

化過程の機構に関する様々な研究が行われるようになった。近年，非断熱分子配列法 [1] を
用いて，分子の分子軸の向きをそろえることによって，分子の励起過程やイオン化過程が，

分子軸に対するレーザーの偏光方向の角度θ に如何に依存するかが調べられるようになった 
[2, 3]。例えば，O2, N2, CO2の場合，高強度レーザー光によって１価イオンが生成する際のイ

オン化確率のθ 依存性が明らかとなった [3]。しかし，高強度レーザー光と分子の相互作用に
おいては，多重イオン化が起こるため，そのイオン化確率のθ 依存性についても興味が持た
れている。そこで本研究では，配列された O2分子に高強度レーザー光を照射し，生成した１

価イオン O2
+だけでなく安定な２価の親イオン O2

2+を観測することによって，１価イオンのイ

オン化確率のθ 依存性に加えて，２重イオン化確率のθ 依存性を明らかにすることを試みた。
【実験】直線偏光のフェムト秒レーザーパルス光 (800 nm, 110 fs, 2.0 mJ/pulse, 10 Hz) を
Michelson型干渉計によってポンプ光とプローブ光に分割した。ポンプ光によって回転波束を
生成し，遅延時間 τdelayの後にプローブ光によってイオン化した。ポンプ光とプローブ光の遅

延時間は，干渉計内の光路長を変化させることにより制御した。二つのレーザーパルスを，

Wiley-McLaren 型飛行時間型質量分析装置 (TOF-MS) を備えた真空チェンバー内へレンズ	
  
(f = 200) を用いて集光した。ポンプ光の集光強度は 3×1013 W/cm2，プローブ光の集光強度は

1×1014 W/cm2と見積もられた。なお，これらのレーザーパルスの偏光方向は，TOF軸に平行
とした。背圧 3.2気圧で O2ガスをパルスバルブから噴出し超音速分子線とした。レーザーパ

ルスと分子線との交差領域で生成するイオン種を TOF-MSによって検出し，得られた質量ス
ペクトルのピーク面積からイオン収量を求めた。また，そのイオン収量の遅延時間依存性を

測定した。 
【結果と考察】図 1(a)にポンプ−プローブ遅延時間に対する O2

+の収量を示す。横軸は O2の回

転周期 (τrot = 11.6 ps) を単位として表した。観測されたピーク位置は, τdelay = n τrot / 8 ( n = 1-8 ) 
であり，回転波束が生成されたことを示している。この回転波束の時間発展を調べるために，

時間依存 Schrödinger方程式を数値的に解いた。そして、得られた回転波束から分子配列を定
量的に評価するために，cos2θの期待値   cos2θ   を計算した。ここで，θはポンプ光の偏光方向
と分子軸のなす角である。 cos2θ  の値は，分子軸分布が完全に偏光方向に局在している場合
は 1，垂直方向に局在している場合は 0，等方的に分布している場合には 1/3となる。 
	
 計算で得られた cos2θ を図 1(b)に示す。偏光に平行な配列状態と，垂直な反配列状態に起
因するピークが τrot/4 の整数倍の遅延時間において現れた。図 1(a)の実験結果と比較すると，



振幅の大きなピークが現れる時刻と配列・反配列が起こる時刻は一致しており，イオン化確

率が分子軸分布に対して敏感であることを示している。 しかし，計算では，実験で観測され
ている τrot/8 の奇数倍の遅延時間における振幅の小さなピークを再現できなかった。 
	
 この相違は，観測された O2

+の収量が，分子軸の空間配列の分布だけでなく，イオン化確率

のθ 依存性によるものと考えられる。そこで，角度 θに対するイオン化確率の角度依存性 W(θ)
を，分子のトンネルイオン化の角度依存性を記述する Molecular Ammosov-Delone-Krainov 
(MO-ADK) 理論を用いて求めた [4]。ただし，イオン化に関与する分子軌道として，最高被
占有軌道 (HOMO) のみを考慮した。観測されたイオン収量は，イオン化確率の期待値  
                               W(θ) = W(θ) Ψ(θ,t) 2 sin θ dθπ

0                      (1) 

に比例する。ここで，Ψ(θ,t)は，時刻 tにおける回転波動関数である。計算で得られた W(θ) を
図 1(c)に示した。この計算結果では τrot/4の整数倍の遅延時間にあらわれるピークに加え，τrot/8
の奇数倍の遅延時間にあらわれる振幅の小さいピークも再現されている。これは，高強度短

パルス光によるイオン化過程 O2
 → O2

+ + e- において，O2
 の HOMOからのイオン化が重要な

役割を果たすことを示している。このことは，既に報告されている O2から O2
+へのイオン化

確率のθ 依存性の結果からも示されている [3]。 
	
 ポンプ−プローブ遅延時間に対する O2

2+の収量を図１(d) に示した。この図に示すように，
O2

2+の収量の遅延時間依存性は cos2θ   の遅延時間依存性と位相がπずれており，sin2θ  によ
って良く再現される。これは，レーザー光の偏光方向が分子軸と平行のときに比べて，垂直

のときの方が O2
2+が生成し易いことを示している。しかし，この O2

2+の収量の遅延時間依存

性は HOMOのみを考慮した MO-ADK理論では再現できないため，この二重イオン化過程に
おいては，HOMO-1や HOMO-2などの分子軌道がイオン化過程に寄与していることを示して
いる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

図 1. (a) 遅延時間に対する O2
+の収量, (b)   cos2θ の計算値, (c) W(θ) の計算値, 

        (d) 遅延時間に対する O2
2+の収量(黒色)と sin2θ の計算値(灰色) 
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