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研究成果の概要（和文）：ターゲットとなる原子が既にビームである場合には、ビームと垂直な方向からレーザー照射
すればドップラー広がりをほぼ無視することができるため、比較的容易に高い偏極効率を得ることができるが、原子ガ
ス状のターゲットの場合、ドップラー広がりが偏極効率を阻害する大きな要因となる。本研究では、ドップラー広がり
のある原子ガスをターゲットに用いた場合について、どのようなスペクトル特性のレーザーパルスを使えば高い偏極効
率およびイオン化効率が得られるかについて詳細な検討を行った。その結果、いずれにおいても、コヒーレンスが損な
われていないフーリエ限界パルスを用いることにより、良好な効率を得ることができることがわかった。

研究成果の概要（英文）：If the target atom to be polarized is in a beam, it is fairly easy to obtain high 
polarization efficiency by sending the laser pulse from the direction perpendicular to the atomic beam, 
because Doppler broadening can be neglected. However, for the case of atomic gas as a target, Doppler 
broadening is the main cause of low polarization and ionization efficiency. To overcome this problem, a 
straightforward solution is to use either broadband and hence incoherent nanosecond pulses or 
transform-limited picosecond pulses. Which is better is not a priori obvious. In this work we have 
carried out the study mainly to clarify this issue, and found that the use of transform-limited 
picosecond pulses is usually better than that of broadband incoherent nanosecond pulses.

研究分野： 量子エレクトロニクス
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１．研究開始当初の背景 
核スピンが高偏極した原子・イオンは、高エ
ネルギー物理学や原子核物理学、半導体物理
学，量子エレクトロニクスなどの基礎科学か
ら医療応用まで幅広い用途が考えられるた
め、極めて有用性が高いにも関わらず、既存
の偏極法では高効率が期待できるものの偏
極できる核種が限られているか、あるいは汎
用性はあるものの偏極効率が悪いなどの相
反する問題点が有り、高効率と高汎用を両立
できていない。 
 我々は、コヒーレンスを活用してレーザー
と物質の相互作用を制御する研究を行って
いる。制御対象を電子または核のスピンとす
れば、それらのスピン状態さえもレーザーで
制御することが可能である。実際、先の研究
では超短レーザーパルス誘起超高速核スピ
ン偏極が可能であることを我々は示したが、
この方法では核スピン偏極が実現されるの
は（電子）励起状態であって（電子）基底状
態ではないため、自然放出によって核スピン
が緩和する前に価電子を取り除かければ偏
極度が低下してしまうなどという問題点や
限界もある。 
 
２．研究の目的 
本研究では、これまで我々が進めてきたスピ
ン偏極に関する知見を元に、超短レーザーパ
ルス列を用いた核スピン偏極法の現実的な
条件下における効率検討、および偏極実現や
偏極度計測に必要な光源開発を目的とする。
また、超短レーザーパルス列照射が、高エネ
ルギー物理学や原子核物理学などのような
基礎科学にとどまらず、様々な応用が考えら
れる凝縮系物質（たとえば量子ドット）のス
ピン制御などにも応用できることを示すこ
とも副次的な目的の一つとする。 
 
３．研究の方法 
(1)実際の系ではターゲット原子ガスにドッ
プラー広がりがあるので、どういうレーザー
照射条件であればドップラー広がりのある
原子ガスを効率良く偏極およびイオン化さ
せることができるかを検討する。 
(2)高い偏極効率を実現するためには、高強
度な紫外～真空紫外光源の開発も重要であ
る。そこで、効率良く紫外～真空紫外パルス
を生成できるスキームを検討する。 
(3)原子ガスをターゲットとした核スピン偏
極のみにとどまらず、例えば量子ドットのよ
うな凝縮系におけるスピンのレーザー制御
も検討する。 
 
４．研究成果 

 (1) ドップラー広がりのある原子ガスへの
レーザーパルス列照射による偏極度の増大 

原子ガスをレーザーパルス照射によって偏
極させる場合、ドップラー広がりによって共
鳴周波数がシフトするため偏極効率が低下

する。偏極効率を維持するためには、ブロー
ドなスペクトルを有するレーザーパルスを
照射することが必要である。ブロードなスペ
クトルのパルス光源としては、ブロードバン
ドなナノ秒光源とフーリエ限界ピコ秒光源
の 2通りが考えられるが、前者はよりインコ
ヒーレント、後者は完全にコヒーレントな光
源であることから、たとえ同じスペクトルで
あっても偏極効率に違いが出るであろうこ
とが予想される。そこで、原子ガスのドップ
ラー幅をカバーするだけの同等なスペクト
ル帯域を持つブロードバンドな 2nsパルスと
フーリエ限界 2psパルスを核スピン偏極に用
いた場合について、偏極効率に違いがあるか
どうかを検討した。その結果、完全なコヒー
レンスを持つフーリエ限界 2psパルスを用い
た方が偏極効率は確かに良いが、ブロードバ
ンドな 2nsパルスでも意外に高い偏極度が実
現できることがわかった(図 1)。 

(2)レーザー誘起コヒーレンスを用いた偏極
用真空紫外パルスの高効率発生 

超短レーザーパルス列を用いた我々の偏極
スキームではターゲットとなる原子ガスを
共鳴励起するが、原子によっては真空紫外～
紫外光源が必要となる。特に波長 200nm以下
の真空紫外光は、別途、ガス媒質を用いた非
線形波長変換によって生成するというのが
唯一知られている方法であり、変換効率は極
めて低い。ここではクリプトンガスを用いた
差周波発生によってエキゾチック原子の１
つであるミュオニウム(μ+e-)の偏極に必要
な波長 122nmのライマンα光を発生させるス
キームについて、効率良く波長変換ができな
いかを検討した。波長変換スキームを図 2(a)
に、1nsのポンプパルス(212.6nm)および 1ns
の非共鳴スタルクパルス(1064nm)の時間波
形を図 2(b)に示す。2つのパルス間のタイミ
ングを図 2(b)のように遅延させることによ
り、高コヒーレンスを発生させるこのスキー
ムを D-STIRAP(Detuning-Induced Stimulated 
Raman Adiabatic Passage) と名付ける。 高
効率差周波発生の鍵となる準位|1>と|4>間

図 1. ブロードバンド 2ns パルス(点線)
とフーリエ限界 2ps パルス(実線)照射に
よる偏極効率の比較. 5ns間隔で 1（黒）、
2（赤）、4（緑）パルスを照射した結果を
示す. 同じパルスエネルギー下での比較
のため、2nsおよび 2psパルスの光強度は
上および下の横軸スケールに記してあ
る. 



のコヒーレンス|ρ14|のポンプおよびスタル
クパルス光強度依存性を室温クリプトンガ
スのドップラー広がりやイオン化も考慮し
て計算した結果を図 3(a)に示す。ポンプパル
スは 0.4 GW/cm2、スタルクパルスは 0.5 GW/cm2

付近でコヒーレンスが最大になることがわ
かる。そこで、これら最適な光強度を選んだ
上で、ポンプパルスに対するスタルクパルス
のタイミングを-0.9 ns に固定し、コヒーレ
ンスがポンプパルス後にどのくらい変化す
るかを示したのが図 3(b)中 D-STIRAP と記し
た曲線である。 比較のため、ポンプパルス

(～212.6nm)のみでコヒーレンスを生成した
場合の結果が図 3(b)中 Resonant excitation 
schemeと記した曲線である。コヒーレンス生
成直後は、コヒーレンスの最大値には大きな
差はないものの、後者は時間の経過と共に急
速に減少していくのに対し、前者はほとんど
減少しない。これは、ポンプパルス後に 1ps
のプローブパルスを照射するタイミングが
多少ずれても良いことを意味しており、実験
的には大きな利点となる。この条件下で、伝
搬と共に 1psライマンαパルスが成長する結
果を図 4に示す。効率良くライマンαパルス
が発生することが見て取れる。 

(3)光電子検出による核スピン偏極度計測 

安定な原子の核スピン偏極計測には何らか
の形で超微細構造を分解しなくてはならな
いと一般には信じられているが、核スピンと
電子っスピン、および電子の軌道角運動量は
全て結合していることを思い出すと、原子の
光イオン化によって生じる光電子の角度分
布から核スピン偏極度が評価できるかもし

図 2. (a)クリプトンガスを用いたライマ
ンα光発生スキーム. (b)ポンプパルス
(1ns)、スタルクパルス(1ns)、プローブ
パルス(1ps)のパルスタイミング. 

(a) 

(b) 

図 4. 生成するライマンαパルス光強度
の伝搬距離依存性. 横軸NLはクリプトン
ガスの数密度 Nと伝搬距離 Lの積を表す. 

図 5. θ=0 方向とπ/4 方向に放出された
光電子信号比の偏極度 PH に対する依存
性. プローブパルスは 1ps の直線偏光を
仮定した. 異なる曲線は異なる時間遅延
t でプローブパルスを照射した場合の結
果に対応する. ここでΔωは 2p1/2と 2p3/2
の準位間エネルギー差を表す. 

図 3. (a)コヒーレンス|ρ14|のポンプお
よびスタルクパルス光強度依存性 . 
(b)D-STIRAP および 2 光子共鳴スキーム
によって生成するコヒーレンス|ρ14|の
時間依存性. 



れない。例として、水素または水素とほぼ同
じエネルギー準位構造を持つミュオニウム
(共に核スピン I=1/2)の 1 光子励起 2 光子イ
オン化を考え、考察を進めた。1ps のポンプ
パルス(122nm)で 1s 状態から 2p 状態に励起
し、その後、時間遅延 tにおいて 1psのプロ
ーブパルス(355nm)でイオン化した場合につ
いての結果を図 5に示す。この場合、2pに属
する全ての微細構造および超微細構造準位
は 1psのポンプパルスによってコヒーレント
に共鳴励起されている。図 5からわかるよう
に、ポンプパルスとプローブパルスの時間遅
延をうまく選んで(t=π/Δωが最適)θ=0 と
π/4 の方向に放出された光電子信号の強度
比を測定すれば、それから基底状態 1s1/2の核
スピン偏極度 PH が一意的に決定できること
がわかる。すなわち、光電子信号の確度分解
測定から核スピン偏極度を評価することが
可能であることが示された。 

(4)フーリエ限界ナノ秒パルスおよび広帯域
ナノ秒パルスによる光イオン化効率 

ターゲット原子をレーザーによって核スピ
ン偏極させた後は光イオン化し、ビームとし
て取り出すが、原子ガスには数 GHz から数
100GHzのドップラー広がりがあるため、単純
に考えればドップラー広がりをカバーする
ようなスペクトル幅の広い光源を励起に用
いることが重要なように思われる。そこで、
元々はスペクトル幅の狭い(<数 100MHz)ナノ
秒パルス、あるいはコヒーレンスを犠牲にし
て複雑な機構の導入により広帯域化したパ
ルスを共鳴励起に用いた場合で、どちらが効
率よくイオン化できるかを検討した。励起パ
ルスの光強度が低い場合には、予想通り、イ
ンコヒーレントな広帯域ナノ秒パルスの方
がイオン化効率が良いという結果が得られ
たが、光強度が高い領域では、予想に反し、
コヒーレンスの良い狭帯域なフーリエ限界
ナノ秒パルスの方がイオン化効率が良くな
るという結果が得られた。 

(5)偏極度計測用狭帯域紫外光源の開発 

多くの元素には同位体が存在する。レーザー
パルス列照射後には、核スピンが 0でない同
位体に核スピン偏極が起こるが、同位体ごと
に核スピンの値も異なり、従って偏極度も異

なる。従って、特定の同位体について偏極度
を計測しなくてはならない。我々はレーザー
誘起蛍光の偏光検出によって光学的に偏極
度を計測することを考えたが、そのためには
特定の同位体を選択励起することがまずは
必要であるである。そこで、今回は特に、質
量数 171 の Yb イオンを選択的に励起するた
めの狭帯域紫外光源(波長～369.4nm)を開発
した。 光学系を図 6に示す。 まず、出力15mW、
波長 738.8nmの外部共振器型ダイオードレー
ザー(ECDL)を種光に用い、それを 2段の色素
(LDS751)セルによってパルス増幅した後、非
線形光学結晶(BBO)を用いて 369.4nm の第 2
高調波を発生させた。特定の同位体に波長を
チューンするためには、狭帯域のまま波長掃
引ができることを確認しなくてはならない。
その結果を図 7に示す。こうして、パルスエ
ネルギー10μJ、時間幅 3ns、スペクトル幅
230MHz の 波 長 掃 引 可 能 な 紫 外 パ ル ス
(369.4nm)光源を開発することができた。 

(6)フェムト秒パルス列を用いた量子ドット
におけるポピュレーショントラッピング 

レーザーパルスを用いた量子ドットの状態
操作は、量子コンピュータなどの分野で注目
を集めている。 さて、量子ドットはしばし
ば人工原子とも呼ばれるが、原子との根本的
な違いは、量子ドットの場合、作成した量子
ドットは、エネルギー準位構造や双極子モー
メントなどの点でわずかな違いがある、とい
う事である。これは、複数の量子ドットを光
で操作する時の障害となる。我々は、照射す
るパルス列のパラメータと印加磁場を適切
に選ぶことにより、この不均一性を最小限に
抑えることができることを示した。 
 図 6. 光学配置図． 

図 7． (a)エタロンを用いた増幅後の近赤
外 738.8nm パルスの透過スペクトル、お
よび(b) ECDL 掃引電圧とレーザー周波数
の関係.  
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