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【Abstract】The tunneling ionization under intense laser pulse is gathering attention as one of 
the most basic phenomenon in attosecond photo science. In this work, quantum control of 
molecular tunneling ionization was performed by three-color Fourier-synthesized laser pulse 
that is generated by fundamental, 2nd and 3rd harmonics of nanosecond Nd:YAG laser. Under 
three-color Fourier-synthesized laser pulse irradiation, OCS molecules show not only 
orientation-selected tunneling ionization but also enhancement and suppression of ionization 
yield. These two types of functionality can be optimized respectively, and four quantum 
controlled states which are combination of orientation-selected and ionization enhanced / 
suppressed were found. In the session, the quantitative analysis method of tunneling 
ionization and the mechanism of four-state selection of tunneling ionization by 
Fourier-synthesized laser field will be discussed. 
 
【序】 
近年の高出力レーザー発生技術の進歩により、高次非線形現象の観測が容易になっ

た。その中でも、分子トンネルイオン化現象はアト秒光科学の基本的現象として注目

を集めている。 
レーザー光の基本波とその高調波の位相差と相対強度を制御してフーリエ合成を

行えば、任意の電場波形を持ったレーザーパルスを作ることができる[1]。このように

フーリエ合成によって発生した位相制御レーザーパルスを分子に照射することで、レ

ーザー電場によるトンネル効果の精密制御が期待される。 
前回の講演で基本波、第二高調波、第三高調波の位相差を制御し、フーリエ合成し

た位相制御レーザーパルスによる分子トンネルイオン化に関する実験について発表
した。その中で、基本波と 2 つの高調波の位相差を制御することで、分子の配向選択
とイオン化収量の増強/抑制の組み合わせによる分子トンネルイオン化の 4 状態量子
制御を示し、それがレーザー場による分子操作の複数の機能制御を示唆する非常に重
要な結果であることを報告した。しかしながらその制御のメカニズムについては、定
性的な解析と解釈にとどまっていた[2]。 
今回は、位相に敏感に変化する分子の異方性トンネルイオン化の信号に対して、高

次非線形光学応答を考慮した定量的な解析を行い、フーリエ合成した電場波形の再構
築を行うとともに、その波形から 4 状態量子制御のメカニズムについて考察した。 
【方法 (実験・理論)】 
 励起光として、ナノ秒パルス YAG レーザー（強度：1012~1013 W/cm2, 時間幅：10 ns）
の基本波、第二高調波、第三高調波を重ねてフーリエ合成し、位相制御レーザーパル
スとした。高調波は非線形光学結晶より発生し、検出器に対して垂直な直線偏光成分
を偏光素子で選択した。基本波と各高調波間の位相差の制御は、入射角が制御可能な



位相板にレーザー光を通過させ、その波長分散を利用して行った。実験は、フーリエ
合成レーザーパルスを He 希釈した硫化カルボニル（OCS）の超音速分子線に照射し
て解離性イオン化反応を起こし、生じたフラグメントイオンを、飛行時間型(TOF)質
量分析装置を用いて測定した。 
【結果・考察】 

Fig.1 に OCS に対して位相板の入射角
が異なる 3 色の位相制御レーザーパルス
を照射した場合に生成されるフラグメン
トイオンの TOF スペクトルを示す。フラ
グメントイオンとして生成した CO+, S+

は強度の異なるピーク対（それぞれ If, 
Ib）として観測され、ピークはそれぞれ
フラグメントイオンの検出器方向（前方）
とその逆方向（後方）への放出に対応す
ると帰属した[3]。 Fig.1 の(a),(b)のスペク
トル形状の比較から、If と Ib の強度比は
位相板へのレーザー入射角に依存して大
きく変化することが観測された。さらに、
実線と点線の比較からは、ピーク強度、
つまりトンネルイオン化収量も位相板へ
のレーザー入射角に強く依存することが
示された。実験で観測された信号の変化
を定量的に評価するため、信号の非対称
性と信号強度の二種類の指標を次に示す
ような形で導入した。信号の非対称性を
示す指標(=A)として A = ( If - Ib ) / ( If + 
Ib ) と定義し、信号強度をピーク対の積
分強度 Itotal = If + Ib で評価した。 
 Fig.2に 3色の位相制御レーザーパルス

により生成された CO+（白丸）と S+（黒

丸）の A 値(a)と Itotal (b)それぞれの位相板

へのレーザー入射角依存性を示す。CO+, S+の A 値は入射角に対して振動しながら変

化し、互いに逆位相の依存性を示した。このことから、3 色の位相制御レーザーパル

スによって分子の配向選択的なイオン化が達成されているとわかった。また、イオン

化収量には、A 値の周期とは異なる振動的な振る舞いが見られ（図は CO+のみ）、配

向選択イオン化とイオン化収量の増強/抑制の組み合わせによる分子トンネルイオン

化の 4 状態が実現している。このような配向選択イオン化やイオン収量の増強、抑制

を理解するために、光電場に関する高次非線形光学応答を考慮したトンネルイオン化

モデルを導入し、解析を行った。Fig.2 (a), (b)の実線で示されるように、上記のモデル

に従い、定量的な解析を行うことで配向選択的なイオン化とイオン収量の増強/抑制を

説明できることが示された。 
発表では、分子イオン化の位相依存性に対する定量的な解析方法の詳細と、再構築

されたフーリエ合成電場波形から4状態量子制御のメカニズムについて議論する予定

である。 
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Fig.2 Plots of Asymmetry of photo fragment ions (a)   
and yield of ionization photo fragment ion (b) as a 
function of angle of incidence of the phase plate. 

Fig.1 TOF spectra of OCS irradiated with 
three-color Fourier-synthesized laser pulse. 

1.5 2 2.5
0

0.02

0.04

0.06

0.08

(a)

(b)

Time /sec

Si
gn

al
 

/ a
rb

it
ra

ry
 u

ni
t

Si
gn

al
 

/ a
rb

it
ra

ry
 u

ni
t

0

0.02

0.04

0.06

0.08

CO+

S+

-0.2

0

0.2

A

(b)

46 46.2 46.4 46.6 46.8
0

0.5

1

Angle of Incidence /degree

I to
ta

l

(a)


