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私たちは、逆向きに回転する基本波と第 2 高調波の円偏光パルスを重ね合わせで形成される電

場トラジェクトリーを利用し、マクロな 3 回対称性を持つ分子アンサンブル [1] の生成を目指し

ている。このような回転対称性を持つ分子アンサンブルは、高次高調波発生やイオン化過程にお

ける試料分子の対称性を反映した新奇な現象の実験的な検証に役立つと期待される。これまでに、

逆回りに円偏光した 2波長レーザーパルスを OCS分子に照射し、3回対称性を持つ分子アンサン

ブルが生成されている兆候を見出した。しかしながら、2 波長レーザーパルス間の相対位相の揺

らぎのため、レーザー電場の 3 回対称性をよく反映した精度の良いデータの取得が困難であった。

今回、逆回りに円偏光した 2 波長レーザーパルスの相対位相を精度よく観測する手法を開発する

とともに、フィードバック制御により相対位相を安定化することに成功した。 

ナノ秒 Nd:YAG レーザーから出射した 2 波長レーザーパルス (基本波 ω と第二高調波 2ω) は、

約 10 m下流の相互作用領域に集光照射される。相互作用領域を通過した後、単レンズでほぼ平行

光に戻し位相評価システムへ導く。位相評価システム内の KD*P 結晶によって ω電場の第二高調

波を発生させ、色ガラスフィルター、偏光板を通して元々の 2ω電場との干渉信号を観測し ω-2ω

間の相対位相を評価する。また、ω-2ω間の相対位相は、光路中に設置した合成石英板を回転させ

ることによって制御できる。 

図 1に、干渉信号から評価した ω-2ω間の相対位相の時間変化を示す。合成石英板の角度を固定

し、フィードバック制御を行っていない時 (図 1上)、相対位相は 60分の間に 0°から 90°の間で

変化している。この観測では、0-360°のうち

0-90°の領域に射影した位相を評価している

ため、実際の位相の変化は 90度より大きいと

推測される。それに対し、合成石英板の角度

を回転してフィードバック制御をした時 (図

1 下)、60 分間に渡って相対位相を 45±5°の

範囲に安定化することができた。この制御に

よって、逆回りに円偏光した 2 波長レーザー

パルスが作る電場トラジェクトリーの向きは

±2 度以内の精度で固定されると評価できる。 
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図 2: フィードバック制御前 (上) および制御

中(下) に評価した相対位相の時間変化。 
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