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研究成果の概要（和文）： 
	 共振器内誘導ラマン散乱および四光波混合による連続発振多周波数レーザーを実現した。受
動的に安定化した発振条件下において、1次ストークス光、2次ストークス光、および、1次ア
ンチストークス光を発生させた。高感度非線形検出器を用いた干渉型自己相関計測器によって、
繰り返し周波数 17.6THz の強度変調光パルス列の発生を実証した。また、新しい手法によって、
多周波数発振線間の位相スリップを定量的に評価した。	 
 
研究成果の概要（英文）： 
The continuous-wave-based multifrequency laser has been demonstrated through 
intracavity stimulated Raman scattering and four-wave mixing. Under a passively 
stabilized condition, the first Stokes, second Stokes and first anti-Stokes emission are 
generated. A intensity-modulated optical pulse train at a repetition rate of 17.6 THz is 
observed using an interferometric autocorrelator equipped with a high-sensitive 
nonlinear detector. In addition, a method proposed in this project allows us to measure 
a phase-slip between multifrequency emission lines quantitatively.  
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１．研究開始当初の背景 
	 2005 年のノーベル物理学賞の根拠ともな
った光周波数コム技術は、計量計測科学、精
密分光学、アト秒物理学に革新的な飛躍をも
たらした。これは、超短パルス内の搬送波包
絡線オフセット位相を任意に制御すること
によって実現される新しい種類の光源であ
った。この光源では、モード同期パルス列の

「繰り返し周波数」を極限まで制御する技術
が基礎となっている。モード同期レーザーに
おける繰り返し周波数は、これまであまり顧
みられることのないパラメータであったが、
光周波数コムレーザーの誕生とともに、この
「繰り返し周波数」が、モード同期レーザー
における新しい主要パラメータとして注目
を集めている。しかし、これまでのモード同
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期レーザーでは、達成可能な最高の繰り返し
周波数は、たかだか数 GHz程度であった。 
	 もし、繰り返し周波数が従来法よりも３桁
以上大きい、新しい光源が誕生すればどのよ
うな展望が開けるであろうか？このような
超高繰り返し光パルス列においては、パルス
列を構成するパルスとパルスの間隔は 100fs
を切ることになる。このようなパルス列が物
質系に作用する場合は、励起された物質状態
の緩和よりも早く次のパルスが到達するこ
とになる。このような特異な条件を、緩和の
早い(<1ps)物質において実現できる光源は、
これまで存在しなかった。 
	 申請者はこれまでの研究で、高フィネス共
振器内で分子の運動と光波の相互作用に基
づいた連続発振光変調を初めて実現した
[Phys. Rev. Lett., 100, 073901(2008)]。さら
に、この原理を基礎に、分子運動と同じ周波
数で動作するモード同期レーザーを提案し
た[レーザー研究, 35, 433 (2008)]。分子の運
動周波数は一般的に 10~100THz 程度の周波
数帯域に存在するので、これを変調機構とし
て利用すれば、かつてない超高速の繰り返し
率で動作するモード同期レーザーを実現す
ることができるであろう。 
 
２．研究の目的 
	 本研究提案では、上述したような画期的な
テラヘルツ繰り返しで動作するモード同期
レーザーを実現するために、以下の３つを研
究課題として設定した。 
①	 分散補償された低損失・高フィネス共振

器を用いた高効率分子変調の実現 
②	 相互作用する光波間の結合方程式に基

づく分子内光波変調モデルの構築 
③	 発生したサイドバンド光間の位相関係

の測定によるモード間位相同期の実証 
これらの課題を遂行し、17.6THz繰り返し位
相同期パルス列(パルス幅<20fs)の初めての
実現を目指した。 
 
３．研究の方法 
課題Ⅰ：広帯域高フィネス共振器中での高効
率連続波四光波混合の実現	 
	 本研究で提案する分子運動による新規光
波変調方式は、視点を変えると、「連続光波
と分子とのラマン共鳴四光波混合によるサ
イドバンド発生」とみなす事ができる。しか
し、ピークパワーの低い連続光波を用いたこ
のような分子と光波の高効率な非線形相互
作用は、これまで実現されていなかった。こ
こでの本質的な問題点は、励起光と変調によ
って発生したサイドバンド間の位相整合を
如何に効率良く実現できるか、という点に帰
着される。本研究では、この問題を解決する
ための独自の手法を用いて、連続光波の分子
変調を実現する。以下にその具体的な手法を

記述する。	 
[具体的な手法]	 
①	 相互作用長を増大させるために、高フィ

ネス共振器(反射率＞99.9%)を用いる	 
②	 励起光と複数のサイドバンドを共振せ

るために、広帯域共振器とする(Δλ〜
100nm)	 

③	 高フィネス共振器の全相互作用長にお
いて位相整合を満足するように、共振器
内群速度分散を補償する	 

	 共振器内での励起光とサイドバンド間の
位相は、共振器内媒質のわずかな屈折率の波
長依存性によっても、その位相関係がくずれ、
コヒーレント距離が制限される（例えば、本
研究で用いる水素分子 1MPa では約 2m）。従っ
て、フィネス 15000 の共振器(相互作用長〜
400m)を用いてもその効率を増大させること
はできない。しかし、共振器内分散を適切に
制御することによって、共振器の性能を完全
に生かした高効率非線形相互作用の実現で
きる。この新しい方法によって、反ストーク
ス光(短波長側)とストークス光(長波長側)
が等強度で発生するような共振器内四光波
混合を実現する。この結果得られた出力光は、
分子によって 17.6THz(水素の場合)変調され
た初めての連続光波となる。	 
[実験装置]	 
	 実験のために用いる光学系の配置を次項
図１に示す。励起光源・共振器制御系・ラマ
ン共振器から構成されている。これらはこれ
までの研究[J.Opt.Soc.Am.B,24,1037,2007]
で用いた実験系とほぼ共通のものである。	 
	 
課題Ⅱ：分子変調サイドバンド間位相関係の
測定	 
	 上記、課題Ⅰによって実現された出力光波
は、励起光およびサイドバンド間の位相関係
がロック(フェイズロック)していなければ、
それは分子変調によって発生した光波とは
言えない。従って、本研究で提案する新方式
の有用性を実証するためには、そのサイドバ
ンド間の位相関係の測定が必要となる。本研
究では、その実証ために、干渉型高感度非線
形自己相関計と付加的群速度分散を組み合
わせた検証を行った。	 

 
図１．実験配置図 



[具体的な手法]	 
①	 紫外用光電子増倍管の２光子応答を利

用した非線形自己相関計測	 
② 共振器鏡の低損失化による総出力パワ

ーの増大	 
	 申請者はこれまでの研究で、Sb-Cs を光電
面とする光電子増倍管は、連続光波において
も非線形検出が可能であることを明らかに
した[Appl.Phys.Lett.,88,074101(2006)]。
しかし、このような非線形検出がどの出力レ
ベルまで実現可能かどうかはまだ明らかに
なっていなかった。本研究では、この検出器
の非線形検出限界を明らかにし、その限界を
超えるパワーの変調光波出力を発生させた。
このようにして計測された自己相関信号に
おいて、付加的な群速度分散(プリズムペア
によって付与)による変化を観測した。	 
	 
４．研究成果	 
成果 I：共振器内誘導ラマン散乱/四光波混合
による連続発振多周波数レーザーの発生	 
I-1.熱的自己安定無制御発振の実現	 
	 本研究によって、共振器内誘導ラマン散乱
過程による連続発振多周波数レーザーが、一
般的に用いられている能動的共振器フィー
ドバック制御を利用することなく、受動的に
安定した発振を実現可能なことを見出した。	 
これは、熱発生に伴う共振器内媒質の屈折率
変化に起因する現象であり、ラマンレーザー
においては初めて観測された現象である。	 
	 
I-2.共振器内誘導ラマン散乱による高次ス
トークス光の発生	 
	 上述した自己安定共振状態において、1 次
ストークス光(S1:806.5nm)に加えて、波長
846.5nm において 2 次ストークス光(S2)の高
効率発生を実現した。励起光入力パワー
200nmW に対して、最大出力は、励起光：13.3mW、
S1:9.7mW、S2:8.0mW であった。共振器出力に
対する発振線パワー依存性の観測によって、
1 次ストークス光・2 次ストークス光の発生
に伴う共振器内励起光・1 次ストークス光パ

ワーの定常化を見出した。これは、共振器内
誘導ラマンレーザーの理論モデルからの予
測によく一致する。	 
	 
I-3.位相不整合条件下における共振器内四
光波混合の観測	 
	 上述した 1 次ストークス光・2 次ストーク
ス光に加えて、波長 736.7nm において 1 次ア
ンチストークス光(AS1)の発生を見出した。	 
各ラマン性発生強度の共振器総出力に対す
る依存性を図２に示す。この AS1 の発生しき
い値は、パラメトリック過程の性質を反映し、
S1 の発生しきい値に一致していた。また、S2
のしきい値以下においては、共振器出力は 1
次関数的に、S2 発生しきい値以上においては、
2 次関数的に振る舞うことが明らかになって。
これは、共振器内位相不整合四光波混合の理
論モデルより予想される結果と一致する。こ
の AS1 光の水素圧力依存性を測定した結果、
より低い圧力において、強い AS1 光の発生を
確認した。これは、水素圧力低下に伴う、相
互作用コヒーレント長の増大によるもので
あり、共振器内分散補正による AS1 発生効率
の増大を示唆する結果であった。	 
	 
成果 II：超高速光パルス列の定量的位相同期
測定法の開発	 
II-1.非線形検出器を用いた多周波数連続発
振レーザーの時間領域観測	 
	 高感度非線形検出器(光電子増倍管)を用
い、干渉計内分散の対称性を考慮した干渉型
自己相関計測器によって、17.6THz 間隔の 3
本の単一周波数発振線を含む多周波数レー
ザーの時間波形測定を行った。その結果、ス
ペクトル間隔に対応した時間周期(57fs)で
の光パルス列の発生を観測した。さらに、超
短パルス列の周波数位相変調の変化を計測
するために、回折格子対による付加的な分散
の影響を観測した。その結果、この付加的分
散による波形変化は観測されず、超短光パル
ス列の位相スリップの存在が明らかになっ
た。	 
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図２.多周波数発振線の総出力依存性  
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図３. モード間隔周波数の圧力依存性 



	 
II-2.テラヘルツ間隔多周波数レーザー発振
線間の位相スリップの定量化	 
	 上述した多周波数発振線間の位相スリッ
プを定量的に評価するために、非線形検出器
出力の周波数成分を観測する新しい評価法
を発案した。この新しい方法により、発振線
間の位相スリップに対応する周波数差ΔΩ
の観測が可能となった。ΔΩの共振器内水素
圧力に対する依存性を図３に示す。観測され
たプロットは、傾き 75MHz/MPa の直線で近似
され、この傾きは、既知の水素分子の屈折率
波長依存性から得られる値と一致した。さら
に、測定結果は、水素圧力 95kPa における位
相整合条件の存在を示唆しており、共振器内
分散の補正によって、高効率な位相同期多周
波数連続発振光の発生と、10THz を超える繰
り返し周波数を有する超短光パルス列発生
を予想する結果であった。	 
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