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【Abstract】Advances in free electron laser technology now make it possible to produce 
fully-coherent phase-controlled pulses in short-wavelength region. We calculated the 
angular distribution of photoelectrons emitted by the ionization of He and Ne atoms by 
bichromatic XUV pulse by controlling the relative phase between the electric fields of two 
pulses using the first-principles theoretical calculation. The simulation results were good 
in agreement with the precise calculation of the time-dependent Schrödinger equation 
(TDSE) for He atom, suggesting that our calculation results for Ne atom are also reliable. 
 
【序】自由電子レーザーの進歩に伴い、フルコヒーレントで位相制御可能なパルス

発生が可能となり、長い波長でのみ可能であったコヒーレント制御の実験が極端紫

外領域で行われるようになった[1]。我々は２色 (ω-2ω) フェムト秒極端紫外線パル
スによる He 及び Ne 原子のイオン化で放出される光電子の角度分布を、二つの場の
相対位相の関数として、時間依存ハートリーフォック (TDHF) 法、時間依存多配置波
動関数理論 (MCTDHF) 法、時間依存完全活性空間自己無撞場理論 (TD-CASSCF) 法に
[2]よって計算した。 
【方法】光電子角度分布には、異なる光イオン化経路から放出される光電子の干渉

が反映される[1]。第一原理計算から光電子角度分布を計算するために全波動関数を
シミュレーションボックス内に保持しようとすると、計算コストが膨大になる。

我々は、多電子系の第一原理計算手法にシミュレーション境界での波動関数の非物

理的反射を防ぐための吸収境界として無限範囲複素数スケーリング(infinite-range 
exterior complex scaling)を適用することに成功した[3]。シミュレーションボックスを
小さくした上での正確な計算を行うことができるようになり、これによって光電子

角度分布の時間分解計算を行う time-dependent surface flux (t-SURFF)[4] 法を実装でき
た。 二色パルスの電場は以下で定義される。 

 𝐸 𝑡 = 𝐸$ 𝑡 cos 𝜔𝑡 + 𝐸*$ 𝑡 cos 2𝜔𝑡 − 𝜙 	 	 	 	 	           (1) 
ここで 𝐸$ および 𝐸*$	は、それぞれωと 2ωパルスの電場振幅である。φはω - 2ωパ
ルスの相対位相である。 He 原子におけるω-2ωパルスでのイオン化では、以下の光
イオン化経路が干渉する。 
 



 

 

   He	1𝑠* + 2 光子	(𝜔) → He	1𝑠6 + 𝑒8(s, d 波)  	 	     (2) 
   He	1𝑠* + 1 光子(2𝜔) → He	1𝑠6 + 𝑒8(p 波)   (3) 
光電子角度分布は非対称性を表すβlパラメーターおよびルジャンドル多項式 Pl (cos
θ)を用いて以下のように表される。 
     𝐼 𝜃 ∝ 𝛽@𝑃@(cos 𝜃)B

@C6     (4) 
ここで、偶数と奇数のβパラメーターはそれぞれ光電子角度分布の対称性と非対称

性を表し、我々は光電子角度分布の計算結果よりβ1 ~ β4を抽出した。 
【結果・考察】 TDHF法および MCTDHF(9)法で計算した Heについてのβ1およびβ

3は相対位相φの関数として振動し、相対位相を通して光電子角度分布がコヒーレン

ト制御されていることが分かった。MCTDHF(9)法では、厳密計算 (TDSE 計算) とよ
く一致する結果が得られた。また、TDHF 法でも TDSE 法や MCTDHF(9)法に近い結
果が得られた。これにより、Neについても正確な計算ができると期待される。 
	 次に 、TDHF法および TD-CASSCF (1, 8) 法で計算した Neについてのβ1およびβ3

の振動を相対位相φの関数として計算した。Ne の場合も、相対位相を通して光電子
角度分布がコヒーレント制御されていることがわかった。TD-CASSCF の結果が数値
的に厳密であると考えられるが、TDHFの結果もそれに近いものになった。 
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