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研究成果の概要（和文）：非線形光学過程はそこに関与する光の相対位相に敏感であることが知られている。こ
の位相関係を媒質中で積極的に制御することで、非線形光学過程自体の進行する方向とその速度を操作すること
ができる。本研究は、このような操作によって可能となる非線形光学過程の新たな可能性を探ることを目的とし
ている。本研究ではこの手法を、パラ水素を用いた高次のラマン共鳴4波混合過程に適用し、この非線形光学過
程を多様な形態に操作することを試みた。その結果、発生した多数の周波数の光のうちの、特定の周波数を選択
して発生、すべての周波数で均等に発生、といった非常に特徴的な非線形光学過程の操作が可能であることを示
した。

研究成果の概要（英文）：Nonlinear optical processes are known to be sensitive to the relative phase 
of the light involved in these processes. By artificially controlling this phase relationship in the
 medium, it is possible to manipulate the direction and speed of the progress of the nonlinear 
optical process itself. This study aims to explore new possibilities of nonlinear optical processes 
by implementing such manipulations to these processes. In this study, we applied this technique to a
 higher-order Raman resonance four-wave mixing process with para-hydrogen, and attempted to 
manipulate this nonlinear optical process into various forms. As a result, we have shown that it is 
possible to manipulate the nonlinear optical process in characteristic forms, such as on-demand 
generation of radiation with a specific frequency, or generating a flat optical spectrum.

研究分野：原子・分子・光科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた成果を基にして、これを真空紫外域にスケーリングすることで、未踏のレーザー技術である“
真空紫外100-200 nm全域で波長可変な単一周波数レーザー”を実現できると期待される。真空紫外域において、
このようなレーザー技術が確立されれば、これまでレーザー光源による制約から困難であった様々な応用研究が
可能になると予想される。

※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 
 
非線形光学過程は、一般に、関連する光の位相関係に敏感であることが知られている。この光位
相は進行過程において媒質物性などで自ずと決定されるものと考えられているが、実は原理的
に操作可能な物理量で、光位相を操作することによってどのような可能性が生まれるか議論さ
れてこなかった。近年、申請者は媒質中で光位相を人工的に制御することにより、非線形光学過
程を自在に操作できることを示した。 
 この手法は普遍的なもので、どのような非線形光学過程にも適用できる。気体水素分子を媒質
とした高次のラマン共鳴 4 波混合過程によって発生する多波長の光の位相を人工的に操作した
場合には、中赤外から真空紫外の広帯域にわたる任意の波長で選択的に単一周波数レーザーが
発生できると考えられる。特に、真空紫外域 100-200 nm全域で単一周波数・波長可変レーザー
は未踏のレーザー技術として残されており、この技術が確立されれば、真空紫外域における新た
な原子・分子・光科学が創出されると期待できる。 
 
２．研究の目的 
図 1は非線形光学過程を模式的に表したものである。（非線形光学）媒質と、複数の（一般には
異なる周波数の）光波が相互作用している。この光と物質の相互作用を通して媒質中に非線形光
学分極P が形成され、さらに、この非線形分極P を介して、この光学過程に関与する複数の光
波の間にエネルギーのやり取りが生まれる。このとき、このエネルギーの流れの向きや速さは、
関与する光波の間の相対的な“位相関係”に強く支配される（正確には、非線形分極P の位相
も含まれる）。このこと自体は、ある意味、非線形光学が始まった当初より分かっていたことで
あるが、通常、この位相関係は、非線形光学過程の進行とともに自ずと決定されるものと捉えら
れ、それを積極的に操作する可能性については、これまでほとんど議論されてこなかった（注：
ここでいう位相関係は、いわゆる位相整合条件とは全く異なる）。 
本研究は、非線形光学現象が進行する過程で、この位相関係を人為的に操作する自由度を組
みこんだ時に、非線形光学過程にどのような新しい可能性が生まれるかについて探求すること
にある。 

 
 

３．研究の方法 
上記の手法は普遍的なもので、どのような非線形光学過程にも適用できる。ここでは、パラ水素
を媒質として用いた高次のラマン共鳴 4 波混合過程に適用し、そこで発生する多数の周波数の
光の間の位相関係を操作することでこの非線形光学過程を自在に操作することを試みる。 
図 2は実験系の概要図である。低温のガスセル（77 K）内に封入したパラ水素分子の基底状
態-振動励起状態間のラマン遷移にほぼ共鳴した 2本のドライビングレーザー（波長がそれぞれ
801.0817 nm および 1201.6370 nm）を照射し、これらの準位間のコヒーレンスを生成する。ここ
にさらに、プローブレーザー（波長 400.5409 nm）を同時・同軸に入射することで、生成された
コヒーレンスを介して高次のストークス光と反ストークス光が発生する。これらの光の位相関
係をガスセル内 6か所に挿入した合成石英プレートの角度を変えることで制御する。 

図 1 



 

図 2 
 
４．研究成果 
本研究では、特定の周波数の光にエネルギーを集中、すべての周波数に均等に分散、という 2種
類の対極的な非線形光学過程の操作を試みた。図 3にその結果を示す。図 3aに示したように、
媒質内の6か所の位相操作は2か所ずつに分けて最適化を行った。最適化の結果を図3bに示す。
それぞれのカラーマップの横軸・縦軸は 2か所の位相操作量を示しており、カラーマップの色で
光強度を示している。Ω と書かれた行は i 次の光にエネルギーを集中させるように操作した結
果を示しており、それぞれの列は対応する位相操作プレートのペアによる位相最適化の結果で
ある。 
図中の白い十字で示した位相操作量において目的とする周波数の光の発生効率が最大にな
ることが分かった。図 3cは c0:位相操作しなかった場合、c1-c4:6 か所の位相操作を最適化した
場合の出力光の光スペクトルを示したものである。位相操作しなかった場合には正負どちらの
次数も対称に光が発生しているのに対して、位相操作することでオンデマンドに次数を選択し
て光を発生できた。この時、発生効率は位相操作をしない場合と比べて、それぞれ 3-25 倍に増
幅された。 
  さらに、上記の特定次数の選択発生と対極的な操作であるすべての周波数に均等に分散し
て発生させる操作を試みた結果を図 3d に示す。光スペクトルが最も平たんになるように、6 か
所で位相操作した結果、図3のd4に示したようにほぼ平坦な光スペクトルを得ることができた。 
  以上のように、パラ水素を用いた高次のラマン共鳴 4波混合過程において、特定の周波数の
光にエネルギーを集中、すべての周波数に均等に分散して発生、という多様な非線形光学過程の
操作を実現した。ここで得られた成果を基に、これを真空紫外域にスケーリングすることで、未
踏のレーザー技術である”真空紫外域 100-200 nm全域で単一周波数・波長可変レーザー“技術
を確立できると考えられる。 
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