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研究成果の概要（和文）：光波を制御するための新しい方法である「連続発振分子光変調器」を用いて、10テラ
ヘルツを超える周波数間隔で等間隔に並ぶ「連続発振ラマンコム」を実現した。その新しい光波の特性を評価す
るために、干渉型自己相関波形測定と光ヘテロダイン干渉法を組み合わせた、ラマンコム間の位相測定方法を新
たに開発した。この測定法によって、17.6THzで変調された連続発振ラマンコムの位相差測定を実現した。

研究成果の概要（英文）：A continuous-wave (cw) Raman comb that provides an equally-separated 
narrow-line frequency components at a frequency of larger than 10 THz was demonstrated. It is based 
on a "continuous-wave molecular-optic modulator" that is a newly-developed method to control a 
lightwave. In order to characterize the cw Raman comb, a method to measure a phase-relationship 
between comb lines by combining an interferometric autocorrelator and optical heterodyne detector 
was developed. This allows us to quantify a phase difference of the cw Raman comb modulated at a 
frequency of 17.6 THz.

研究分野： 非線形光学

キーワード： ラマン効果　光共振器増強　非線形光学　光変調　四光波混合

  ２版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した「連続発振ラマンコム」の位相測定方法は、（1）位相と振幅を制御した複数のラマンコムの
合成によって得られる光シンセサイザー、（2）10THzを超える繰り返し周波数で発振する画期的な分子変調モー
ド同期レーザー、（3）極限的な周波数の精度で発生する単一周波数テラヘルツ波光源、（4）原子・分子の準位
間の複数の遷移に同時にアクセスできる位相同期レーザーなどの新しい展開への貢献が期待される。また、これ
らの光源は、超高速光通信、精密原子/分子分光、高精度光計測・センシングなど、社会の発展に寄与する応用
が期待できる。

※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 
 申請者が初めて報告した「連続発振分子光変調器」は、申請者が独自に提案し、これまでに取
り組んできた「共振器位相整合非線形光学」（S. Zaitsu et al., Phys. Rev. Lett. 100, 073901 
(2008)）の原理を基礎としている。一般的に、位相不整合の大きさは非線形光学媒質の有する「分
散」によって決定される。この原理の新しい着想は、非線形光学過程における位相整合条件を、
光共振器の助けを借りて満足させるというものである。光共振器中に充填された媒質の有する
「正」の分散を、光共振器を構成する高反射鏡の「負」の分散によって打ち消し合うことによっ
て、共振器内非線形光学過程の位相整合を満足させ、その効率を飛躍的に高めることができる。 
 この手法を用いることによって、申請者は世界で初めて、連続発振光に対して分子コヒーレン
ト運動による光波変調を実現し
た（図 1 参照）。一般的に分子運
動の周波数は、テラヘルツの領域
に存在し、それをコヒーレントに
励起することによって、超高速に
変化する分極率を得ることがで
きる。それを光波と相互作用さ
せ、テラヘルツの周波数での光波
変調を実現することができる。この時、上述した「共振器位相整合」の原理によって光波変調の
位相整合条件を満足させ、高い効率でテラヘルツの周波数間隔で位相関係の決まったラマンサ
イドバンドを発生させた。申請者はこの方法により、これまでの一般的な光波の変調周波数(〜
1010Hz)を劇的に増大(>1013Hz)させ、これを「連続発振分子光学変調法」と命名した。 
 
２．研究の目的 
 この研究提案の核心をなす学術的な問いは、光源の発展に欠くことのできなき寄与をもたら
してきた「光変調器の次なる展開は何であろうか？」という点である。申請者はこの問いへの回
答として、上述したような「共振器位相整合非線形光学」に基づき、変調原理として分子のコヒ
ーレントな運動に基づいた光変調器である「連続発振分子光変調器」を初めて実現した（S. 
Zaitsu et al., Sci. Rep., Vol. 6, 20908 (2016)）。これは、これまでの一般的な光変調器の
性能を 3桁上回る 10THz を超える周波数で動作する。本研究では、この連続発振分子光変調器を
さらに発展させた「連続発振ラマンコム」を実現し、その特性評価を目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 自己相関波形測定法によるラマンコム間の位相差測定 
① ガラスプリズム対を用いた位相差の付与 
 位相差を測定するために、実験装置に新しくガラスプリズム対を設置した。連続発振ラマンコ
ムが形成する超短光パルス列がガラスプリズムを透過するとき、基本光、ストークス光、アンチ
ストークス光はその波長の違いから屈折率にも違いが生じる。そのため、ガラスプリズム透過前
と透過後では 3 波長成分の位相
関係が変化する。さらにこのガ
ラスプリズム対は厚みを変化さ
せることが出来るため、それに
より様々な位相差での自己相関
波形を測定することが可能とな
る。概要図を図２に示す。 
 
② 連続発振ラマンコムの位相差測定 
 連続発振ラマンコム間の位相差を測定するた
めの光学系を図３に示す。チタンサファイアレ
ーザーから出力された連続発振光を、水素が充
填された共振器に入射した。共振器出力光を上
述したガラスプリズム対に通過させ、その後マ
イケルソン型干渉計を通過したビームを BBO 結
晶に集光することで第二次高調波を発生させ
た。回折格子を用いて第二次高調波のみを光電
子増倍管とオシロスコープにより検出した。ビームスプリッターで分けられた 2 つの光の時間
的な重なり具合を、ピエゾステージにより変化させながら第二次高調波を測定することで自己
相関波形を得た。ガラスプリズム対の厚みを 13 mm から 28 mm まで変化させ、各厚みで自己相
関波形を測定した。ここで、各厚みでの自己相関波形の光強度 Iを、ピーク高さ(a)とベースラ
イン高さ(b)の比(I=a⁄b)で評価した。位相差が変化すると光強度 Iが変化すると考えられる。 

 
図１．共振器位相整合に基づく連続発振分子光学変調法 
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図２．ガラスプリズム対によるラマンコム間の位相差の変化 

 
図３．自己相関波形測定光学系 



(2) 光ヘテロダイン干渉法によるラマンコム間の位相差測定 
① 光ヘテロダイン信号の測定 
 等周波数間隔に並ぶラマンコムの周波数を
𝜔! = 𝜔" ± 𝑛 ∙ 𝛺		(𝑛 =∙∙∙ −2,−1, 0, 1, 2, ∙∙∙)とする
時、基本光𝜔"の第 2 高調波(SHG)と𝜔#!と𝜔$!の
和周波(SFG)は互いに干渉し、その信号強度はラ
マンコムの位相差の情報を有している。本研究
では、この信号を光ヘテロダイン干渉法によっ
て観測し、ラマンコム間の位相差を測定する。
光ヘテロダイン干渉のための光学系を図４に示
す。チタンサファイアレーザーから出力された
連続発振レーザー光を、水素を充填した共振器
に入射し、ストークス光とアンチストークス光を発生させた。これら成分を含む光波を BBO 結晶
に集光することで第二次高調波を発生させた。SHG スペクトルの測定装置には分光器を用いた。 
 
② 連続発振ラマンコムの位相差測定 
 光ヘテロダイン干渉法を用いた位相差測定
のための光学系を図５に示す。チタンサファ
イアレーザーからの連続発振レーザー光を、
水素を充填した共振器に入射し、ストークス
光、アンチストークス光を発生させた。これ
らの周波数成分が基本光と干渉することによ
り超短光パルス列が発生する。この３成分を
含む光波を、周波数成分間の位相差を変化さ
せるためのガラスプリズム対に通過させた。
その後、BBO 結晶に集光し、第二次高調波と
和周波を発生させる。回折格子を用いて第二
次高調波のみを光電子増倍管とオシロスコー
プにより検出した。ビームスプリッターで分
けられた 2つの光の時間的な重なり具合をピ
エゾステージにより変化させながら第二次高調波を測定することで自己相関波形を得た。同時
に、第二次高調波と和周波のスペクトル（光ヘテロダイン信号）を分光器で測定した。 
 
４．研究成果 
(1) 自己相関波形測定法によるラマンコム間の位相差測定 
 ３波長干渉時の自己相関波形を測定するために、水
素圧力はアンチストークス光が発生する 7.70 atm に
調整した。このとき積算時間 500 ms で測定したラマ
ンコムスペクトルを図６に示す。BBO 結晶直前の光パ
ワーは 13.1 mW だった。この条件でガラスプリズム対
の厚みを 13 mm から 28 mm まで変化させたときの、
各厚みでの光強度 Iを測定した。また、同様の条件で
算出したシミュレーション波形の光強度も合わせて、
図７に示す。図７より、3 波長干渉時はガラスプリズ
ム対の厚み変化に伴って光強度が変化することが確認
できた。2 波長干渉時は光強度が変化しなかったこと
から、この結果はガラスプリズム対の厚み変化による
位相差の変化を反映していると考えられる。 
 基本光、ストークス光、アンチストークス光の 3 波
長の合成で得られる超短光パルス列の形状を決める位
相差Δφを以下のように定義する。ここで、φF、φS、
φAS はそれぞれ基本光、ストークス光、アンチストー
クス光の位相である。 

Δφ =(φF-φS )-(φAS-φF ) 
= 2φF-φS-φAS 

この式において、Δφ＝2nπのとき光強度は最大、
(2n+1)πのとき光強度は最小となる。従って、光強度が最も高い、厚み 13 mm、25 mm のとき超
短光パルス列の位相差が 2nπ、光強度が最も低い、厚み 19 mm のとき位相差が(2n+1)πである
ことが明らかになった。 

 
図４．光ヘテロダイン干渉光学系 

 
図５．ラマンコムの位相差測定光学系 

 
図６．ラマンコムスペクトル 

 
図７．ガラスプリズムの厚みの変化

に対する 3波長干渉時の光強度変化 



 また、測定値と計算値はおよそ一致した。ここで、ガラスプリズム対の厚みを 13 mm から 28 
mm まで変化させて測定した光強度は、厚み 12 mm から 27 mm まで変化させたときのシミュレ
ーション結果と一致した。この結果から、本研究で発生させた超高繰り返し超短光パルス列には、
ガラスプリズム 1 mm 分程度の位相のずれが含まれていたことが明らかになった。超短光パルス
列は共振器内で位相のずれが 0 になるようにして発生するが、共振器から出力されてから光電
子増倍管で検出されるまで
の過程で複数の光学素子を
通るため、それらの分散に
より位相がずれたと考えら
れる。 
 測定した自己相関波形、
シミュレーション波形のう
ち、位相差 2nπ、(2n+1)π
のときの波形を図８に示
す。各測定波形の左側の波
形に乱れが生じた理由は、
ピエゾステージが正確に稼
働していないことが原因だ
と考えられる。測定波形と
シミュレーション波形はお
よそ一致した。以上の結果
より、本測定系で超高繰り
返し超短光パルス列の位相
差を測定できることを明ら
かにした。 
 
(2) 光ヘテロダイン干渉法によるラマンコム間の位相差測定 
① 光ヘテロダイン信号の測定 
 中心波長 800 nm での、測定した結果を図９に示
す。図９、基本光のピークが 800 nm、ストークス光
のピークが 840 nm、アンチストークス光のピークが
763 nmに現れている。この時の水素圧力は 7.25 atm
であった。このラマンコムの SHG スペクトルを図 10
に示す。図 10 より、基本光の SHGが 400 nm、スト
ークス光の SHGが 420 nm、基本光とストークス光の
和周波が 410 nm、基本光とアンチストークス光の和
周波が 390 nmに現れている。400 nmに観測された
信号は、ストークス光とアンチストークス光の SFGに
よって発生した成分も含んでいる。従って、この信号
の強度は、ラマンコム間の位相差を反映して変化す
ると考えられる。 
 
② 連続発振ラマンコムの位相差測定 
 中心波長 820 nmでのプリズムの厚さの変化 2.5 mm
および、-2.5 mmでの SHG スペクトルの結果をそれぞ
れ図 11(a)(b)に示す。 

 中心波長 820 nmの場合、410 nmにみられるスペクトルが光ヘテロダイン信号に該当し、通過
するプリズムの厚さによって光ヘテロダイン信号強度に強弱がみられることが分かった。この
結果をもとに、プリズムを連続的に動かしながら SHG 信号強度の計測を行った。中心波長 820 nm
での、410 nmの信号強度(I410)に対する 400 nmの信号強度(I400)の強度比(I410/I400)と、I400に対
する 430 nmの信号強度(I430)の強度比(I430/I400)の変化を図 12 に示す。図 12 より、I430/I400の強

 
図８ 自己相関波形 

(a) 測定波形 2nπ、(b) シミュレーション波形 2nπ 

(c) 測定波形（2n+1）π (d) シミュレーション波形（2n+1）π 

(a) (b)

(c) (d)

 
図９．ラマンコムスペクトル 
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図 10．SHG スペクトル 
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図 11．位相差の負荷による光ヘテロダイン信号の強度変化(a)2.5 mm、(b)-2.5 mm  
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度比が変化していないことを確認でき
る。一方、ヘテロダイン信号(I410/I400)
は正弦的な変化をしていることが分か
る。よって、本実験系で位相差の測定が
可能であることを示すことに成功し
た。 
 また、実験で得られた結果の妥当性
を確かめるために、中心波長 820 nmの
場合にガラスプリズムを通過時のΔφ
について計算を行った。ガラスプリズ

ムの厚さが 28, 30.5, 33 mmのときの結果を表 1 に示
す。この結果から位相を２πずらすのに必要なプリズ
ムの移動距離が 12.014 mmであることが分かる。この
結果をもとに作成した cos 関数を図 12 に重ねている。
これから、実験結果と計算結果の位相周期が一致して
いることを確認できた。 

 
 
 
 

 
図 12．プリズムの厚さの変化に対する光ヘテロダイン

信号の変化 
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表 1．石英厚さに対する位相変化 

石英(厚さ) Δφ 

28  mm -14.6 

30.5 mm -16.0 

33  mm -17.3 
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