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強光子場中に現れ る新 しい電子状態
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1．は じめ に

近年の レ ーザー技術 の進歩は、電子が原子分子内で感 じる電場に相当す る強い光子場 を分子に課
す ことを可能に した。こ の ことは 、原子分子 に固有 な電子状態 の 制約を受けずに原子分子過程を

制御で き る こ と を意味す るため、多くの 化学者が強光子場中の原子分子の挙動に興味を持ちつ つ

あ るe 強光子場中で は 、 化学者が原子分子の電子状態に持っ 直感は無力とな り、新た な描像の確立

が強 く望 まれて い る。本研究で は 、光子場を課すこ と で 新た な電子状態が生 じる現象を軸に 、 強
光子場中の原子分子 を ど う捉 える べ きか を論 じた い 。

2．モ デル

原子分子のモ デル として、Eo ＝ − O．5 （原子単位）に束縛状態をただ
一

つ 持っ よ うな 1次元ポテ ン

シ ャ ル の 中に電子 を置 き、そ こ に光子場を印可 した系 を考え た 。 具体的な ハ ミル トニ ア ン は
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で あ る （F は 電場 の 振幅、ω は光子場の角振動数）。 こ こ で、座標変換 xt ＝X 一
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とな る†。こ の座標系では、ス カ ラーポテ ン シ ャ ル が十分に弱 い漸近領域で 、 電子は 自由電子の如

く振る舞う。 ω が十分 に大 きい とき、光子場の 振動周期 T で平均 した有効ハ ミル トニ ア ン HKH に

よ っ て電子 の 挙動を記述で き るであ ろ う （Kramers−Henneberger 近似）。
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光子場 強度 を強 くした とき、有効ポテ ン シ ャ ル VKH には新たな束縛状態が生 じる こ とが示されて

い る ［1］e 光がある事で初めて生 じ る新し い 電子状態、光誘起状態の 形成で あ る。

3．量子散乱理論か ら見 た 光誘起状態

［1］で示 された光誘起状態 の形成は 、高振動数極阪で の 議論で あ っ た。我々 は 、よ り実際的な条件

下 で の 光誘起状態の 形成を数値計算に よ っ て調べ た ［2亅。

　周期外場 を持つ ハ ミル トニ ア ン （2）の時間依存 Schr6dinger方程式の解 Ψ（x ，t）は、　Floquet理論
に よ っ て、

　　　　　　　　　　　　　　　Ψ（x ，　t）　＝　eiEt　E 　ip． （x ）ei
” wt

　
“
yasuike◎kundiry．e．u−tokyo、ae ．jp

　
「
α ≡ F ／w2 α は古典 的 な電 子が光子場 に よ っ て 揺 り動か され る半径 に対応 し、光子 場 と電子 の相互作用 の 強 さを

示すの に 有用な量で あ る。
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の形 （擬エ ネル ギー
状態）に書 く こ とがで き る。時間依存 Schr6dinger方程式は こ の Fourier成分

φ。
に対す る連立方程式 に帰着 し、φ。

は光子数の確定 した数状態で ある と解釈 され る。つ ま り、時

間依存 Schr6dinger方程式 は定常多チ ャ ン ネル 問題 へ と帰着す る。

　系の 準安定状態は、複素エ ネル ギーリーマ ン 面におけ る Floquet　Hamiltonian 咒 F の グ リーン 関

数の極と して表現 され る 。 極の エ ネル ギーを E ＝ E
，
− iF／2 と書 くと、　 Er は共 鳴エ ネルギー、　 F

は寿命の 逆数を与え る。本研 究で は、7−tFに複素ス ケーリン グの 手法 を適用 して極 を求めた。

　ω ＝O．45 で 、光子場強度を変化 させ た際の極 の軌跡 を図 1 に示した 。 軌跡の傍 らに示した数字

は α の値で あ る 。 Φo は、α ＝ 0 で原子分子固有の束縛状態に相関す る。
一

方、Φ＋1 は α ≧ 0．8 の

条件下で の み存在す る。す な わ ち光誘起状態で あ る。α が十分に大き い とき、Φ
＋1 ，

Φo の 固有関数

は それ ぞれ 、HKH の基底状態、第
一

励起状態に ほぼ等 しい 。故に、光誘起状態の成因を HKH の束

縛状態に求めた くな るが、こ れ は 問違 っ て い る。α → 0で Φo に対応す るの は、HKH の基底状態

で な くて は な らな い か らで あ る。さ らに光の角振動数を下げたと き （w 　・・　O．35）の 極の 軌跡を、図

2 に示した 。 新たに 、 光誘起状態Φ．1 が生 じるが 、 図に示し た α の範囲で 、 HKH の 束縛状態は 2

っ しかな く、こ の 状態には、もはや HKH の束縛状態との 対応は な い。こ の よ うに、低振動数領域

で は、「光子場 に よ っ て変形を受 けたポテ ン シ ャ ル を感 じ る電子」 とい う描像 は崩れて い く。しか

し、それで もなお、光誘起状態は存在す る。

　 　 　 　 　 　 　 Re （E ｝

　 一望　　　　　 4．B　　　　　4．6　　　　　 4．4　　　　　心．2　　　　　 0
e．05

e．oo

亘
‘’°5E

・．ri。

の．i5

4xTR

　　　　　　　　 T．1　　　　　　　　 To

図 1．極 の軌跡 （ω ＝ 0．45）
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図 2．極の軌跡 （w 　＝　O，35）

図 1、2中の いずれの光誘起状態 に つ い て も、そ の軌跡 を α ＝0 の方向へ 辿 る と、場 のない 時の束

縛状態の エ ネル ギー
へ と漸近 して い る。これは、こ れ らの極 が、Φo の影極 ‡に由来す る こ とを意味

して いる 。 以上 の こと か ら 、 当初高振動数極限で そ の存在が議論 され た光誘起状態は 、 幅広い振

動数領域に遍在 し 、 ま た 、 低振動数 （ω ＜ 1EoPの場合 、 そ の起源は 、 原子分子固有の状態の 影極

で ある こ とが示され た。

4．対応す る古典動 力学

さて、低振動数領域で の光誘起状態は複素エ ネル ギーリーマ ン 面上 の影極 の運動 に帰着 され た。確

かに、背景 に在 る数理 は分 か っ た。しか し、まだ何か もや もや した も の が残ると い う感を抱 くの

は筆者だけで あ ろ うか 。 も う少し 、 共鳴状態波動関数 も し くは 動力学 に基づ い て 光誘起状態 の形

成を理解す る こ とは で き な いで あ ろ うか 。

　通常、量子力学で の波動関数の解析は、素性の知れた あ る演算子 の 固有関数系 へ の射影 を行 い、

その際の展開係数 に基 づ い て行う。展開係数の 分布が コ ン パ ク トで あれ ば 、 表現 と して 良く、 そ

　 tN チャ ン ネル 問題 に 於 い て、複 素 エ ネル ギ ー
の リー

マ ン 面 は 2N の 葉 を持 つ。あ るチ ャ ネ ル に極 が あ る時、チ ャ

ネル 間の カ ッ プリン グが弱けれ ば、他 の 葉上 の ほ ぼ 同 じエ ネル ギー
の と こ ろ に極が 生 じる。こ れ が影極 で あ る。
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の 「描像」 が よい、とい うこ とになる 。 しか し、究極的 に よい表現 は、当該 ハ ミル トニ ア ン の固

有関数な の だ か ら、物理的な描像が伴 う場合§を除い て は、系 をよ く記述し、か つ 我々 の 理解を助

ける 「演算子、固有 関数系 の組」 が在 る とも限らない。

　そこ で 、対応す る古典力学系の 動力学 を調 べ る こ とと した。今回我 々 が 用い て い る モ デルは 1．5

自由度系で あり、Poincare断面をとるこ とで相空間の様子を一望で きる。ω が大き く KH 近似が

良い場合、regular な領域が相空 間を支配し、そ の 領域の 「構造」 は VKH の形を反映す る。一
方、

前節で 議論した小さな ω の 場合に は、光子場強度を大き くす るに つ れ て 急速に相空間は irregular

にな っ てゆ く。図 3 は光子場がな い場合、図 4は ω ＝0．45、α ＝O．4 で の Poincare断面 である。

：馳
1

『 鏤
事　　　

％戸
1託

一6 一4 鑼

沈　　．’

一2

図 3．Poincare断面 （α ＝ 0）

図 4．Poincare断面 （ω ＝ 0，45
，

α ＝ 0，4）

図 4 を見る と、原点近傍に regular な領域を残し っ つ も、外側に 複雑に折 り畳まれ た構造が発生 し

て い る こ とが分か る．α を大 き くして い くと、こ の構造 は さらに 発達 し、それ が 占め る領域 の面

積は h 程度 の大き さを持 っ よ うにな る。こ の構造 を支 える不変多様体 こ そが光誘起状 態の起源な

ので は な い だ ろ うか。

5．共 鳴状 態波動関数の伏見 表示

前節最後の 推測を確か め るに は、共鳴状態波動関数の 相空間表示を見れ ば よい。先 に述べ た よ う

に、Floque七固有関数は異な る光子数状態の 重ね合わせ で あ る。図 4 の 条件、ω 　 ・O．45
，

α ＝O．4 で

の Φo に対応する固有関数 は、φo と φ一1 の 重ね合 わせ で あ っ た。それ ぞ れ の伏見表示を 図 5 お よび

6 に示 した。

　 §近似保存量が あ る場合 や、自由度間の 運動 の タイ ムス ケール が分離 して い る場合な ど。
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図 5．φo の伏見表示 図 6．φ＿1 の 伏見表示

φo は光子場がない ときの 唯一存在す る束縛状態とほ ぼ同
一

で ある。
一

方、φ1 は図 4に見られ た複

雑な折 り畳み構造の領域に集中的に分布して い るよ うに見える。α ＝ 0．4 とい う条件で は まだ光誘

起状態が現れて い な いが、α を大き くし て ゆ くと、固有関数に 占める φ＿1 の 寄与は増加 し、それ

と同時に 、 Φo とは符号が反対 の重ね 合わせ として、光誘起状態 ¢ ＋ 1 が生 じ る こ とが分か っ た e

　以上を ま とめ る と、影極と して生 じる光誘起状態を次の よ うに理 解す る こ とが可能である。α を

少しずっ 大き く し て い くと、相空間に 複雑な折 り畳 みを持っ 構造 が生 じ、その構造 が十分 に育っ

と、対応 する量子論的な状態 が生 じる。こ の とき、新た に生じた状態は、もともとあ っ た束縛状

態 と近共 鳴にあ り、 こ れ らの 正負 の 重ね合わせ に よ っ て 状態の 対が形成す る。そ の うち の 片方が

光誘起状態 と い うこ と にな る 。
こ れ らの 状態対 による説明は影極 に よ る説明と符合し 、 対同志 が

お互 いに似通 っ た性質を持つ こ と も自然に理解 され る。こ の事実から 、 光電子ス ペ ク トル に よる

観測が可能で あ る こ とを導 く こ と も で きる ［2］。

6．付記

3節まで の結果は、東大院総合染田清彦助教授 と の 共同研究に よ る。また、本研究は 日本学術振

興会の援助の下に行われた 。 化学出身で 、量子化学 、 量子散乱理論の 若干の 知識しか持たない 筆

者に と っ て 、4節以降の 話は無謀な無免許運転で ある 。 そ の点留意して読まれ た い e それ はお か し

い 、も っ と こ の よ うにす べ きだ、な ど、各種御意見 を歓迎い た します。
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