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Under the strong intensity regime it is well known that the carrier-envelope phase of few-cycle
 

pulses plays an important role,and its effects can be well understood using the tunneling ioniza-

tion picture. The question we address here is whether and how much effects of the carrier-

envelope phase can be seen in the lower intensity range where multiphoton ionization takes place.

Together with some theoretical results based on the solution of time-dependent Schrodinger
 

equation,we explain that the physical origin of the phase-dependence in the multiphoton ioniza-

tion regime is completely different from that in the tunneling ionization regime.
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超短レーザーパルスの技術の進展とともに，キャリヤー

エンベロープ位相まで制御安定化された光パルスが実験室

で生成可能となりつつある．パルス時間幅がサイクル数に

してわずか数サイクルの場合には，高次高調波や超閾イオ

ン化などに顕著な位相依存性が現れる．これまで報告され

たキャリヤーエンベロープ位相の効果は，きわめて光強度

の強い領域（トンネルイオン化領域）においてであり ，

トンネルイオン化という概念を使って物理現象をよく説明

することができた．近年，モノサイクルパルス発生の報告

もなされてはいるが ，数サイクルパルスを発生させ，

さらにはキャリヤーエンベロープ位相まで安定化するとい

うことは今なお容易ではない技術であり，これに加えてき

わめて高いパルスエネルギーまで求めるとなればパルス発

生はきわめて困難な技術となる．もしパルスエネルギーが

必要とされない低光強度領域（多光子イオン化領域）で何

らかのキャリヤーエンベロープ位相効果が発見されれば，

さまざまな意味で応用範囲が格段に増大するであろう．こ

れらの事実を踏まえ，筆者らが当初抱いた疑問は，(1)低

光強度領域でキャリヤーエンベロープ位相の効果は果たし

て存在するのか，また，(2)もし存在するのなら，その物

理的メカニズムは何なのか，ということである．この2つ

の疑問に明確な答えを出すのが本稿の目的である．

1. 時間依存シュレーディンガー方程式

高強度レーザー場が原子・分子と相互作用する場合に，

トンネルイオン化の起こりやすさを示すパラメーターとし

てKeldyshパラメーターγがある．光子エネルギーを

E (eV)，原子あるいは分子のイオン化ポテンシャルを

I (eV)，光強度を I (W/cm）とすると，Keldyshパラメ

ーターはγ＝ 3.48×10 ×(E )×I /I と定義され，γ≫1

を多光子イオン化領域，γ≪1をトンネルイオン化領域と

よぶ．中性原子に対しては，大体 I＜10 W/cm であれ

ば多光子イオン化領域と考えて差し支えない．Keldyshパ

ラメーターはそもそも断熱領域で定義されたパラメーター

であるが，パルス時間幅が短い数サイクルの極限でも慣習

的に使われており，定性的には物理現象をよく表現してい

ると考えられている．本稿で考えているのは，大体10 ～

10 W/cm 程度の数サイクルレーザー場と原子の相互作

用であり，高強度レーザー場中で起こるようないわゆる非

摂動的現象は起こらない．したがって，原則としては時間

依存摂動論を使えばよいのであるが，では，どの程度のレ

ーザー波長，パルス時間幅（サイクル数）および光強度で

ある場合にターゲット原子のどの準位を理論に取り込めば

十分であるかは自明ではない．それに対し時間依存シュレ

ーディンガー方程式を使えば，何の近似もなく「すべて」
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を取り込んだ計算をすることができる．系の全波動関数を

Ψ(t)とすると，時間依存シュレーディンガー方程式は

i
Ψ(t)
t

＝ H＋V(t)Ψ(t) (１)

で与えられる．ここでH は外場のない場合の原子のハミ

ルトニアン，V(t)は時間依存相互作用項であり，V(t)

は双極子モーメント およびレーザー電場 (t)を使っ

てV(t)＝－ ･ (t)と書くことができる．また， (t)は

ベクトルポテンシャル (t)を使って (t)＝－ (t)/ t

の関係から導くことができる．本稿では，ベクトルポテン

シャルは

(t)＝ A exp －4 ln 2
ωt
 
2πN

sin(ωt＋φ) (２)

で与えられるようなガウス型時間波形を仮定した．ここで

は偏光ベクトル，A はパルスのピークにおけるベクト

ルポテンシャルの値，ωは光子エネルギー，N はパルス

のサイクル数（半値全幅），φはキャリヤーエンベロープ

位相である．価電子を1つもつ原子については，3つの量

子数（n,l,m）を使えば価電子の位置ベクトル につい

て任意の定常状態φ ( )を定義することができる．H原

子の場合にはクーロンポテンシャル，Cs原子の場合には

擬ポテンシャルを使うことによって200～500原子単位の

球形ボックス内で原子基底を構築した．こうして得られた

原子基底の組｛φ ( )｝を用いると，全波動関数Ψ(t)は

時間に依存した係数 b (t)を使って

Ψ( ,t)＝ ∑ b (t)φ ( ) (３)

のように展開することができる．式(３)を式(１)に代入

して解くことにより，任意の光強度およびサイクル数をも

つレーザー場中での原子の時間依存ダイナミクスを記述で

きる．

2. Cs原子の位相依存性

本章では，前章で概説した時間依存シュレーディンガー

方程式を実際に解くことによって得られた結果を示す．

Cs原子は価電子を1つもつアルカリ金属原子であるが，

イオン化閾値は3.89 eVとH原子の約4分の 1であり，

また図1に示すように，H原子に比べはるかに密なエネ

ルギー準位構造をもつことから低強度の光で励起およびイ

オン化が可能である．高い蒸気圧を得やすいという点でも

実験上は好都合である．ここでは例として，レーザー場

（ベクトルポテンシャル）の振幅に関して半値全幅1サイ

クル，ピーク光強度10 W/cm，中心波長800 nm（光子

エネルギー1.55 eV）のパルスが基底状態6sにあるCs原

子と相互作用した場合の全イオン化量およびいくつかの束

縛状態の占有密度の位相依存性を図2に示す ．全イオン

化量および多くの束縛状態はほとんど位相依存性を示さな

い．これは，Csの励起およびイオン化は次数の低い非線

形光学過程であることからもある程度予測できた結果であ

る．しかしながら，5d，8p，4fなどの状態は強い位相依

存性を示す．面白いのは，これら強い位相依存性を示す束

縛状態は，共鳴エネルギーから大きく離れているというこ

とである．イオン化過程がどの程度位相依存性に影響を及

ぼすかを調べるため，イオン化が全く起こらないとして同

様の計算をした結果を図2に点線で示す．イオン化過程の

有無により位相依存性に若干の違いがみられるものの，本

質的にイオン化過程が位相依存性を引き起こしているわけ

ではない，ということがわかる．つまり，トンネルイオン

化領域ではイオン化過程が「エネルギーおよび角度分解し

た光電子信号」 にみられる位相依存性の起源であったの

に対し，多光子イオン化領域ではイオン化過程は位相依存

性に本質的な影響を及ぼさない．このように，位相依存性

に関して2つの異なる光強度領域では本質的な違いがあ

る．筆者らはH原子についても同様の計算を行った ．そ
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図 1 Cs原子のエネルギー準位図．

図2 Cs原子の位相依存性．パ
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の結果，H原子の場合には，束縛状態の占有密度のみな

らず，全イオン化量にも顕著な位相依存性がみられるとい

うことを見いだした．しかしながら，その物理的起源はや

はりトンネルイオン化領域とは全く異なるものであって，

次章で述べるような描像でよく説明できる．

3. 位相依存性の物理的起源

位相依存性の物理的起源を調べるため，筆者らは三準位

系に戻って考察を行う ．三準位系の各準位を j (j＝0,1,

2)，対応するエネルギーを E とすると，各準位の確率振

幅 c(t)は以下のような方程式に従う．

c (t)＝iμε(t)cos(ωt＋φ)e c(t) (４)

c (t)＝iμε(t)cos(ωt＋φ)e c(t)

＋iμε(t)cos(ωt＋φ)e c(t) (５)

c (t)＝iμε(t)cos(ωt＋φ)e c(t) (６)

ここで E ≡E－E であり，μ(j,k＝0,2,1,j≠k)は j>

と k>の間の双極子モーメントを表す．弱励起を仮定する

と c(t)～1であり，c(t)と c(t)はそれぞれ1次および

2次の時間依存摂動論から求めることができて，

c(t)＝iμ e dtε(t)e

＋e dtε(t)e (７)

c(t)＝－
μμ
4  e dt dtε(t)ε(t)e e

＋ dt dtε(t)ε(t)e e

＋ dt dtε(t)ε(t)e e

＋e dt dtε(t)ε(t)e e

(８)

が導ける．式(７)，(８)からわかるように，c(t)につ

いては非共鳴項および共鳴項の2つの項，c(t)について

は非共鳴項，2つの交差項および共鳴項の4つの項からな

る（図3参照）．パルスのサイクル数が多い場合には，た

とえ光子エネルギーが遷移エネルギーからかなり離れてい

ようとも，共鳴項が他の項よりもはるかに大きくなるた

め，占有密度の位相依存性は確率振幅の2乗をとることに

よって消えてしまうが，パルスのサイクル数がきわめて少

ない場合には，共鳴から大きく離れた準位については他の

項の寄与も無視できなくなり，異なる位相因子をもつ数項

の和となるために位相依存性が発現する．つまり，極論す

れば式(７)から明らかなように，位相依存性は三準位系

でなくとも二準位系においてさえ存在する．ただし，二準

位系における位相依存性はきわめて小さく，いかなる実験

条件下であっても現実的には無視して差し支えない．三準

位系の場合には，パルスが2サイクル程度以下で，かつ，

共鳴エネルギーから大きく離れた準位に注目するという条

件さえ整えば，その準位の占有密度に位相依存性が発現す

る．実際，Cs原子のさまざまな準位を3つ取り出して時

間依存シュレーディンガー方程式を繰り返し解くことによ

り，上の議論が正しいことを確認した．以上の議論は準位

数が無限の系に拡張できることは明らかであり，図2の結

果をよく説明することができる．こうして，多光子イオン

化領域においてもキャリヤーエンベロープ位相の効果は顕

著に現れるが，位相依存性は基本的にイオン化過程とは無

関係であり，「異なる励起経路間の量子干渉」がその物理

的起源であることが明らかになった．つまり，多光子イオ

ン化領域とトンネルイオン化領域では位相効果の物理的起

源が全く異なる ．
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図3 三準位系．
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