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研究成果の概要（和文）：本研究の目標は，原子･分子集団からの二光子放射レートを人為的に増強し，二光子レーザ
ー発振実現に向けた基礎研究を進めることである．研究の鍵を握るのは，原子・分子集団間の共同効果を利用した二光
子放射レートの人為操作である．本研究では，1立方センチあたり10の20乗個の密度であるパラ水素分子に高いコヒー
レンスを誘起することに成功した．また，このコヒーレンスを用いて二光子遷移レートを増強することに成功し，水素
分子の振動励起状態からの二光子放出の観測に成功した．自然放出に比べた二光子放出レートの増幅率は10の18乗以上
であり，二光子レーザー発振の実現に向けて研究が大きく進展した．

研究成果の概要（英文）：In this research project, we investigate a way to enhance the two-photon emission 
rate by using atomic/molecular coherence. Two-photon lasing is difficult because the two-photon emission 
rate is very small in general. Thus a high two-photon emission rate is required in order to realize the 
"two-photon laser". In this research, we succeeded to observe the two-photon emission from vibrationally 
excited state of para hydrogen gas, whose density of 10 to the 20th per cubic centimeters. The 
spontaneous two-photon emission from vibrationally excited state of para-hydrogen is almost impossible 
because the emission rate is very small. Thus the observation of two-photon emission means that we 
succeeded to obtain a high rate enhancement. The enhancement factor is estimated to be 10 to the 18th. 
These results play an important role for future realization of a two-photon laser.

研究分野： 量子エレクトロニクス

キーワード： 二光子放出　マクロコヒーレント
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図 2：ラマン遷移 

１．研究開始当初の背景 
 二光子レーザーのコンセプトは比較的古
く，1964 年にはそのアイデアが出されてい
た [IBM J. Res. Dev. 8, 177 (1964)]．通常の
一光子レーザーの概念を拡張したものであ
る．マイクロ波領域では 1987 年に二光子メ
ーザー発振が実現されたものの，今日に至る
まで光領域での二光子レーザー発振は実現
されていない．その主な理由として，一般に
光領域では二光子放出レートが一光子放出
レートに比べて極端に小さく，レーザー発振
に必要なゲインを得ることが難しい点が挙
げられる．光領域で二光子遷移の誘導増幅に
成功した先行研究では，図 1(a) のラダー型
エネルギー準位構造を持つ原子が用いられ
た．ラダー型は二光子遷移の仮想準位と中間
状態|𝑗⟩とのエネルギー差Δが小さいため，図
(b)のラムダ型と比べて二光子遷移レートが
比較的大きいことが特徴である．しかしなが
ら，ラダー型の利点はそのまま欠点ともなる．
すなわち，|𝑒⟩ → |𝑔⟩への二光子遷移よりも中
間状態|𝑗⟩への一光子遷移が起こる確率の方
が圧倒的に高いため，|𝑒⟩ → |𝑗⟩ → |𝑔⟩とカスケ
ードに一光子で decayする過程の方が圧倒的
に強く起こる．そのためラダー型を用いた先
行研究では，カスケード一光子 decay に打ち
勝つことができず，二光子レーザー発振は観
測できていない． 
 二光子レーザーの実現はその基礎的な物
理への興味だけでなく， 
(1) 究極の周波数安定度を持つ，最高性能の
光周波数標準レーザーとなり得る 
(2) エンタングル光子ペアを非常に高効率で
生成するソースとして動作 
など従来にない画期的な光源として利用で
きるため，応用上のインパクトも大きい． 
 

 
２．研究の目的 
 本研究では，ラムダ型のエネルギー準位構
造を基本スキームとした．ラダー型は|𝑒⟩が準
安定状態となるため，速いカスケード一光子
decay と二光子過程の競合はない．二光子遷
移レートはラダー型に比べると数桁小さく
なるが，天然の二光子遷移レートに頼るので
はなく，原子や分子集団の共同効果によって
二光子放射レートを人為的に増強すること
を研究の目標とした．原子・分子集団の共同
効果を用いて一光子自然放出レートを増強

する試みはすでに実験で実現されており，
Dicke の超放射として知られている．本研究
はこれを二光子放出に応用し，二光子レーザ
ー発振実現に向けた基礎研究を行うことが
目的である． 
 
３．研究の方法 
分子間の共同効果を使って二光子放出レ

ートを増強するには，分子同士の量子力学的
位相が揃ったコヒーレントな状態を用意す
る必要がある．分子間コヒーレンスは光子を
媒介にして生成・発達する．コヒーレンスの
生成には様々な方法が考案されているが，本
研究では断熱 Raman過程を用いて大きなコヒ
ーレンス生成を行った．断熱 Raman 過程とは
図 2 に示すようなラムダ型のエネルギー準
位構造をもつ分子に，|𝑒⟩や|𝑔⟩それぞれから 1
光子遷移可能な電子励起状態|𝑗⟩に非共鳴と
なるω0とω−1の 2 色のコヒーレント光を入射
し，誘導 Raman過程によって|𝑒⟩ − |𝑔⟩ 間のコ
ヒーレンスを生成する手法である．入射パル
スの立ち上がりが十分ゆっくりとしている
場合，系は断熱的に|𝑒⟩ + |𝑔⟩ の重ね合わせ状
態へ移行する．入射パルスエネルギーがピー
クとなる時|𝑒⟩ − |𝑔⟩間のコヒーレンスは最大
となる．図 2 のようなエネルギー準位をもつ
原子・分子は無数にあるが，本研究では液体
窒素温度(77 K)に冷却したパラ水素分子気体
を用いることとした．パラ水素分子はノーマ
ル水素(オルソ／パラ比 3)に比べてデコヒー
レンスが小さいこと，77 K付近でデコヒーレ
ンスが最小となること，そして二光子放出を
誘導するトリガ光の波長が約 4.8 μmであり，
比較的観測しやすい領域にあることなどが
その理由である． 
パラ水素分子で大きな|𝑒⟩ − |𝑔⟩間コヒーレ

ンスを得るために必要な Raman励起光源の性
能は以下の通りである． 
(1) パルス幅数 ns程度 
(2) 狭線幅 (フーリエ限界，線幅約 100 MHz) 
(3) 5 mJ以上のエネルギー 
水素分子は電子励起状態のエネルギーが高
い (約 10 eV，波長 110 nm 程度に相当する) 
ため，ω0 (ω−1) の波長選択には幅広い自由
度がある．本研究では，広く普及して入手の
容易な Nd:YAG (Neodymium doped Yttrium 
Aluminum Garnet)レーザーの第 2高調波 (波
長 532 nm) をω0 として用いた．フラッシュ図 1：二光子遷移可能なエネルギー準位 



ランプ励起でパルス幅 8 ns，繰り返し 10 Hz，
注入同期により 100 MHz 以下の線幅を持ち，
最大 130 mJ の出力が得られる．ω0 として波
長 532 nmを選択すると，ω−1 の波長は 683 nm 
となる．この波長帯は線幅の狭い高出力光源
が市販されていないため，図 3 に示す非線形
波長変換技術を用いた高品質レーザー光源
を開発した．  
また，二光子放出レートは非常に小さいた

め，たとえ分子間の共同効果によりレートを
増幅しても，自然放出により二光子放射が起
こる確率はかなり小さい．したがって二光子
放射を誘導するためのトリガ光を準備する
必要がある．水素分子の場合トリガ光源に求
められる性能は，(1) 波長 4.8μm付近，(2) 
パルスエネルギー1 μJ 以上，(3) 狭線幅 
(フーリエ限界幅) の 3 点である．この性能
を満たす光源も市販されていないため，前述
の非線形波長変換技術を用いた高品質光源
を開発した. 
 
４．研究成果 
 Raman励起用として開発した波長 683 nmの
光源 (ω−1)は，パルスエネルギー6 mJ以上，
線幅 95 MHz(ほぼフーリエ限界幅) であり，
要求される仕様を満たす光源開発に成功し
た．Raman 励起用のω0 (532 nm)とω−1 (683 
nm) の 2色の光をパラ水素分子気体に入射す
ると，図 4 に示すような多色の光が発生する．
すべての光は入射光と同軸に出射するが，こ
れをプリズムで分光し CCDカメラで撮影した．
これらの光は Raman散乱により生じた高次の

ストークス光および反ストークス光であり，
Ramanサイドバンドと呼ばれている．各 Raman
サイドバンドの周波数は，q を整数として 
ωq = ω0 + 𝑞𝜔𝑒𝑒 という式で与えられる．こ
こでωegは|𝑒⟩ − |𝑔⟩間の周波数差である．図に
サイドバンドの次数 q と対応する波長を nm
単位で示した．通常，分子間のコヒーレンス
が小さい場合高次の Raman過程はほとんど起
こらない．ところがコヒーレンスが十分大き
いと高次のラマンサイドバンドが容易に発
生する．図 4 に示すように，深紫外 (192 nm) 
から中赤外 (4.6 μm) に渡る高次光の発生
は高い分子間コヒーレンスを用意できたこ
とを示している．生成したコヒーレンスは観
測した各 Raman サイドバンドのパワー比(発
生効率) を使って見積もった．数値シミュレ
ーションと比較したところ，コヒーレンスは
約 0.03 (最大値の 6％) と見積もられた． 
 二光子放出を誘導するためのトリガ光源
として，狭線幅 (線幅<2 MHz) の光源開発に
成功し，平成 25 年度に論文を出版した (発
表論文⑥)．また，論文とは別の方法による
トリガ光源の開発も平成 26 年度に行い，波
長 4.55μm，出力 100μJ 以上の狭線幅光源の
開発に成功した．後者については現在投稿論
文を準備している． 
 図 5 に観測した二光子対のスペクトルを
示す．この図は分光器と中赤外検出器 (MCT
検出器) で測定したものである．二光子放射
を誘導するトリガ光として，Raman 散乱の 4
次ストークス光(波長 4.66μm)を用いた場合
の結果である．4次 Stokes光の二光子対は波
長 4.96 μm であり，両方の光が観測されて
いる．観測された信号が確かに 4.96 μm で
あることを確かめるため，図のグレーの網掛
け部分に示す透過特性を持つローパスフィ
ルタ(LPF)を挿入した．LPF2 枚の場合(b)，
LPF4 枚の場合(c) と，LPF を増やすことで
4.66μm の光は強く減衰されているが，4.96
μm はあまり減衰されていない．この結果か
ら，観測した光は確かに 4.96μm であること
がわかった．すなわち，4 次ストークス光を
トリガとして二光子放出を起こすことに成
功した．この成果は発表論文②および学会発
表，ホームページ等で公表した．また，4 次
Stokes 光をトリガ光とした二光子放射だけ
でなく，開発した波長 4.55 μm の中赤外光

図 3：非線形波長変換技術 

図 4：高次 Raman サイドバンド発生 
図 5：観測に成功した二光子放射スペクトル 



源をトリガ光とした二光子放射にも成功し
た．この成果については，現在論文投稿中で
ある． 
これらの実験結果から自然放出レートに

対する放射レートの比を見積もったところ，
およそ 1018倍という非常に高い増幅率を得ら
れていることが分かった．以上から，分子間
の共同効果を用いて二光子放出レートを人
為的に増強する試みは成功し，二光子レーザ
ー発振の実現に向けて研究は大きく前進し
たと言える． 
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