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【Abstract】We have investigated Fourier synthesis of femtosecond laser fields consisting of 
fundamental, second harmonic, and third harmonic light with a duration of 130 femtosecond 
and an intensity of 5×1013 W/cm2 using quantum control of molecular tunneling ionization. 
We will propose a methodology to estimate relative phase differences between the 
fundamental light and each harmonic light from the phase-dependent behaviors of 
orientation-selective molecular tunneling ionization. 
 
【序】 レーザー位相制御技術の進展により、アト秒領域における電子の動力学的な

制御が可能となりつつある。その中でもトンネルイオン化はアト秒領域の電子運動が

関与した高次非線形光学応答であることから、アト秒光科学の中で最も基本的な現象

の一つとして精力的に研究が行われている。我々はこれまでに波長の異なる 2 色のフ

ェムト秒光パルスを重ね合わせその相対位相を精密に制御した位相制御レーザーパ

ルス（時間幅；130 フェムト秒, 波長；400nm/800nm,光強度；～1013W/cm2）による気

体分子の異方性光トンネルイオン化の量子制御と、その結果として起こる分子配向操

作(配向選択分子イオン化)の研究を行ってきた[1-6]。 
２色のレーザーパルスによる制御を発展させて、多色(ω+2ω+3ω+・・)位相制御

レーザーの各周波数成分の強度と相対位相差を制御してフーリエ合成すれば、任意の

光電場波形を合成することができる[7]。波形制御された光電場波形のレーザーパルス

を分子に照射すれば、単に振動させるだけの電子励起でなく、精密な電子運動制御が

期待される。 
前回までに 4 色（ω+2ω+3ω+４ω）によってフーリエ合成されたナノ秒レーザー

パルスを発生させ、分子の異方性トンネルイオン化に関する実験結果を報告してきた

[8,9]。今回はフェムト秒レーザーパルスでもフーリエ合成を行い、配向選択的にイオ

ン化された分子の相対位相差依存性から各周波数成分の相対位相差を決定する方法

を議論するとともに、分子の高次非線形光学応答を利用したフーリエ合成レーザー光

電場波形の計測や制御に対する新しい方法を提案する。 
 
【方法 (実験)】励起光には、再生増幅されたチタンファイヤレーザー（強度：～1013 
W/cm2, 時間幅：130 フェムト秒, 繰り返し： 10Hz）の基本波(800nm)とその高調波
(400nm, 266nm)を用いた。高調波を非線形光学結晶によって発生させた後、多重
Mach-Zehnder 干渉計に配置されたピエゾステージによって、基本波と各高調波間の相
対位相差（φ12、φ13）を制御した。フーリエ合成されたフェムト秒位相制御レーザ
ーパルスを、He で希釈した試料分子を含む超音速分子線に照射して光イオン化を起



こし、光解離生成物イオンを飛行時間型質量分析装置にて測定した。 
 
【結果・考察】一酸化炭素（CO）を対象として実験を行った。強いフェムト秒フー
リエ合成レーザーパルスによって引き起こされる解離性イオン化反応によって、親分
子イオン CO+と、解離生成物イオンである炭素イオン C+、酸素イオン O+が観測され
た。飛行時間の関数としてプロットした time-of-flight スペクトル（TOF スペクトル）
において、C+と O+は、解離によって検出器方向に放出される成分（前方放出成分：If）
と検出器方向と反対側に放出された後、検出器に導かれる成分（後方放出成分：Ib）
のピーク対として観測された。 
まず基本波と第二高調波から構成される 2 色フェムト秒フーリエ合成パルス（ω+2

ω）で実験を行った。ピエゾステージで基本波と第二高調波の相対位相差φ12 を制御
すると C+の前方放出成分が大きく観測され O+は後方放出成分が大きく観測される場
合や、その逆の振る舞いが観測された。これらの結果は、以前に報告したように、OC
分子が配向選択的にイオン化されて、相対位相差のよってその配向方向が制御されて
いることを示している[1-6]。 

既に報告されている
OC 分子の位相依存性
からφ12＝0 を決定して
[4]、3 色（ω+2ω+3ω）
の実験を行った。放出
イ オ ン の 異 方 性 を
A=(If-Fb)/(If+Ib)で定義し、
相対位相差φ12、φ13の
して関数としてプロッ
トしたものが図 1 であ
る。φ12 とφ13 に対して、
C+（黒丸）と O+（白丸）
は振動的な振舞いを示
しお互いに逆位相であ

ることから OC 分子が配向選択的にイオン化され、その配向方向が相対位相差によっ
て制御されていることを示している[1-6]。さらに、φ12 依存性は、A 値がプラスマイ
ナスで反転している（選択された配向方向が反転している）のに対して、φ13 依存性
は、A 値が反転しないことが分かった。図から明らかの通り、φ12 とφ13 のそれぞれ
の相対位相差依存性が異なることが分かった。 
講演では、3 色フーリエ合成位相制御レーザーパルスの相対位相差依存性の詳細と

解析結果について報告し、配向選択的にイオン化された分子の相対位相差依存性から
各周波数成分の相対位相差を決定する方法を議論する。 
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Fig. 1. Phase-dependence of Asymmetric photofragment emission. 


