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研究成果の概要（和文）：　本研究で行った実験を通じて、目標とするマクロな３回対称性をもつ分子アンサン
ブル生成の明確な証拠を得るためには、２波長のレーザーパルスの強度を、ともに10^12 W/cm^2以上とする必要
があることを明らかにした。
　一方、ナノ秒２波長レーザーパルスをそのピーク強度付近で急峻に遮断することができれば、本研究で目標と
したマクロな３回対称性をもつ分子アンサンブルを静電場も存在しない完全にフィールドフリーな条件下で用意
することができる。本研究により、２波長間の相対位相を維持できる２波長レーザーパルス用のプラズマシャッ
ター技術の開発に成功した。将来、マクロな３回対称性をもつ分子アンサンブルに適用したい。

研究成果の概要（英文）：     Through experiments conducted in this study, we have demonstrated the 
necessity of using laser pulses with intensities exceeding 10^12 W/cm^2 at both wavelengths to 
obtain clear evidence of preparing molecular ensembles with the desired macroscopic three-fold 
symmetry.
     On the other hand, if we can sharply cut off nanosecond laser pulses at their peak intensities,
 it will be possible to prepare the targeted molecular ensemble with macroscopic three-fold symmetry
 under completely field-free conditions, without any electrostatic field present. This study has 
also succeeded in developing a plasma shutter technique for maintaining the relative phase between 
two-wavelength laser pulses. This technology will be instrumental for future applications targeting 
molecular ensembles with macroscopic three-fold symmetry.

研究分野： 最先端レーザー技術を駆使した原子分子物理学実験

キーワード： マクロな３回対称性をもつ分子アンサンブル　全光学的分子配向制御　超分極率相互作用　２波長レー
ザーパルス用プラズマシャッター

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
(1)目標とするマクロな３回対称性をもつ分子アンサンブル生成の明確な証拠を得るためには、２波長のレーザ
ーパルスの強度を、ともに10^12 W/cm^2以上とする必要があることを明らかにした。
(2)ナノ秒２波長レーザーパルスをそのピーク強度付近で急峻に遮断することができれば、マクロな３回対称性
をもつ分子アンサンブルや配向分子アンサンブルを静電場も存在しない完全にフィールドフリーな条件下で用意
することができる。本研究で、プラズマシャッター動作時に、初めて２波長間の相対位相の安定化に成功した。
その結果、完全にフィールドフリーな条件下で配向分子アンサンブルを用意することに成功する大きな進展があ
った。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 研究代表者の酒井は、高強度レーザー電場を用いた気体分子の配列・配向制御について新しい
手法が開発できないか常に潜在的に考えて来た。一方、回転対称性をもつ分子アンサンブル中か
ら発生する高次高調波の選択則に関する理論研究（Liu et al., Phys. Rev. A 94, 033410 (2016)など）
が近年盛んに行われており関連するコミュニティーでの関心は高い。しかし、実験的検証を可能
とする回転対称性をもつ分子アンサンブルの生成手法は存在しなかった。そこで、実験的検証を
可能とすべく、まず２波長（基本波と第２高調波）の互いに逆回りの円偏光の重ね合わせで形成
される３回対称な電場ベクトルのトラジェクトリーを用いてマクロな３回対称性をもつ分子ア
ンサンブル（３回対称性をもつ気体結晶）を生成できるのではないかと直感的に発想した。数値
計算により現実的な実験条件（分子の初期回転温度とレーザー強度）で実現可能であることが分
かり、理論提案の論文を発表した（Nakabayashi et al., Phys. Rev. A 99, 043420 (2019)）。自らが提
案した手法を実験で実証することを目指していた。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、図１に示す様に、２波長（基本波と第２高調波）
の互いに逆回りの円偏光の重ね合わせで形成される３回対称
な電場ベクトルのトラジェクトリーに沿った方向に３回対称
な分子の腕を配列することにより、マクロな３回対称性をも
つ分子アンサンブル（回転対称性をもつ気体結晶）を生成する
実験手法の開発を主目的とする。従来の配列・配向分子アンサ
ンブルと異なり概念的に全く新しく、関連分野に従来の研究
の延長でない不連続な進歩をもたらす分子アンサンブルの生
成法に繋がる挑戦的な課題である。具体的な目標は以下の通
りである。 
（１）原理実証に留まらず、オーダーパラメータ 0.1 以上の

達成を目指す。 
（２）２波長レーザーパルスに適用可能なプラズマシャッタ

ー技術を開発し、レーザー電場の遮断後や分子の回転
周期後に完全にフィールドフリーな条件下で３回対称性をもつ気体結晶を生成する技術
を開発する。 

 
３．研究の方法 
(1)マクロな３回対称性をも分子アンサンブルを生成する方法 
レーザー電場の円偏光面内に配列した分子アンサンブルの角度分布をクーロン爆裂イメージ

ング法で検出するためには、偏光面に垂直な検出器面をもつ既存の速度マップ型イオンイメー
ジング装置を用いることはできず、専用の装置開発が必要である。この場合、円偏光面内に飛び
出したフラグメントイオンをイオン光学の原理で引き出して、それを２次元イメージング検出
器に射影すればよい。本研究の開始時までに、図２に概念図を示した様な観測装置を開発し、観
測に必要な性能を満たすことも確認した。 
 気体分子の配向制御と同様に、試料分子の初期回転温度が低いほどよりよく分子の向きを揃
えることができる。この目的のため、高い背圧を利用できる Even-Lavie バルブを用いるだけで
なく、自作の分子偏向器を用いてより低い回転量子状態にあ
る分子を選別して試料として用いることにより、よりよく分
子の向きを揃え、高いオーダーパラメータの達成を目指す。 
 
(2)完全にフィールドフリーな条件下で３回対称性をもつ気
体結晶を生成する技術を開発する方法 

本研究では、２波長レーザーパルスとして、ナノ秒 Nd:YAG
レーザーの基本波と第２高調波を使用する。この２波長パル
スにプラズマシャッター技術を適用し、立下り～150 fs で急峻
に遮断することができれば、完全にフィールドフリーな条件
下でマクロな３回対称性をもつ分子アンサンブルが生成でき
る。１波長パルスに対しては、静電場とレーザー電場を併用す
る手法でレーザー電場の存在しない条件下で分子配向制御を
行うために、100 mJ クラスのパルスに適用できるプラズマシ
ャッター技術を独自に開発した（Mun et al., Opt. Express 27, 
19130 (2019)）。しかし、２波長パルスに対するプラズマシャッ
ター技術は、それ自体が研究課題となる。 
 

図１ ３回対称性をもつ気体
結晶の生成原理 

図２ ３回対称性をもつ気体
結晶の観測装置の概念図 



４．研究成果 
(1) １年目までの実験では、目標とする分子アンサンブル生成の明確な証拠は得られなかった
が、その原因は基本波と第２高調波の強度不足によると結論した。限られたレーザー出力のレー
ザーパルスの強度を上げるためには、レーザーパルスの径を一旦大きくすることにより、集光強
度の増大を図ることが一般的である。本研究で行った実験を通じて、目標とするマクロな３回対
称性をもつ分子アンサンブル生成の明確な証拠を得るためには、理論提案の論文（Nakabayashi et 
al., Phys. Rev. A 99, 043420 (2019)）で示した通り、２波長のレーザーパルスの強度を、ともに

12 210  W/cm 以上とする必要があることを明らかにした。 
 
(2) 一方、ナノ秒２波長レーザーパルスをそのピーク強度付近で急峻に遮断することができれ
ば、本研究で目標としたマクロな３回対称性をもつ分子アンサンブルだけでなく、同じく非共鳴
２波長レーザー電場と試料分子の超分極率相互作用を利用して生成された配向分子アンサンブ
ルを静電場も存在しない完全にフィールドフリーな条件下で用意することができる。レーザー
パルスをそのピーク強度付近で急峻に遮断するために、プラズマシャッター技術を用いるが、こ
れまでは２波長レーザーパルスに適用した時に２波長間の相対位相を維持することができなか
った。令和５年度に、プラズマシャッター用のエチレングリコールの液膜生成用に新たにステン
レス製ノズル（Metaheuristic JAPAN 製）を導入し、２波長間の相対位相の測定結果をフィードバ
ック制御することにより、２波長間の相対位相の安定化に成功した。その結果、初めて完全にフ
ィールドフリーな条件下で配向分子アンサンブルを用意することに成功する大きな進展があっ
た。将来、マクロな３回対称性をもつ分子アンサンブルにも適用したい。 
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