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１．研究実施の概要 

本計画のねらい「孤立系の量子性と凝縮系の高密度性を兼ね備える量子固体：固体水素結晶」

を作業媒質として用い、非線形光学や量子光学に従来の枠組み・制約を越えた新しい可能性を

切り拓くことである。また、このための基礎を与える固体水素の基礎特性についての高精度のデー

タベースを構築することも重要な目的である。 

現在までの成果は、概ね以下の 5 点にまとめられる。（1）固体水素のバイブロンラマン遷移に大

きなコヒーレンスを生成し強結合状態を準備する事により、位相整合の制約のない、任意で高効率

な非線形ラマンサイドバンド発生を実現した。（2）バイブロンラマン遷移に準備した大きなコヒーレ

ンスにより、サブフェムト秒の光パルスが得られることを理論的に示した。（3）バイブロンラマン遷移

を用いることにより、透明媒質においてすら光パルスの伝播速度を真空中の光速度から 4 桁も制御

できる事を理論・実験の両面から示した。（4）液体水素微小球により 109 を越える巨大 Q 値の光共

振器を実現し、非線形光学効果の増強により紫外から近赤外にわたるコヒーレントな光の系列（光

コム）が実現できる事を示した。（5）固体水素の非線形光学／量子光学の作業物質としての基礎

特性を高精度で定量的に評価する方法を確立した。 

２．研究実施内容 

量子クリスタル発振器 

固体水素の大きなラマンコヒーレンスは時間的にも空間的にもインコヒーレントな蛍光ともパラメト

リックに相互作用しラマンサイドバンドを高効率に発生できることを理論･実験の両面から既に実証

した。我々はこの固体水素の量子コヒーレンス系を量子クリスタル発振器と呼んでいる。この量子ク

リスタル発振器の魅力ある特長の一つは、125THz という超高周波で大振幅の位相変調が行えるこ

とであり､その結果としてフェムト秒光パルスを変調することによりサブフェムト秒光パルスの発生が

期待できる。量子クリスタル発振器をレーザーに関わる一つの極限技術として完成させるため、フ

ェムト秒レーザーパルスの変調によるサブフェムト秒光パルスの発生を基軸とした以下に示す項目

について実験的･理論的検討を行った。 

① 量子クリスタル発振器の理論構築 

② 固体水素薄膜の作成法の開発 



③ ドライブレーザーからサブフェムト秒レーザーパルスの空間的な分離法 

④ 変調伝播過程の 3 次元シミュレーションコードの開発 

⑤ サブフェムト秒光パルスの検出法の検討 

項目①については、詳細な理論的検討を行った。量子クリスタル発振器は通常の小振幅の位相

変調器とおおきく異なる点が明確になった。大振幅の量子クリスタル発振器における変調では、通

常のベッセル関数による表現が不適切であり､コヒーレントなバイブロンの振動により定義されるコン

プレッション因子が重要な意味を持つことが示された。コンプレッション因子の解析的な表現を導

出した。サブフェムト秒光パルスの発生には窓なしの固体水素結晶薄膜を準備する必要がある。

気相成長法により固体水素薄膜を作成する方法を開発した。薄膜の評価は高分解能ラマンロス分

光により行い最適条件を確立しつつある。③に関してはバイブロンのコヒーレンスを非同軸の 2 本

のレーザーにより準備し､フェムト秒レーザーをコヒーレンスの端数ベクトルと同軸に入射する方法

を実験的に実証した。③のスキームでの条件を確定するため理論的･数値シミュレーション的に最

適条件を確定した（④）。関連研究として､固体水素と平衡状態で存在する低温水素気体について

パラメトリックなラマンサイドバンド発生を行い、良好な結果を得た。純固体水素の方法と相補的な

手法になり得るものである。 

光伝播の制御 

固体水素が高密度性と共に孤立系の量子性をも併せ持つ系であることは､光パルスの伝播につ

いても重要な効果をもつ。既に固体水素のように透明な系においても光パルスの伝播速度は真空

中の光速の 30,000 分の 1 にもなる事が示された。今年度はさらに固体パラ水素に少量存在するオ

ルソ水素の振動遷移を用いて共鳴ラマン（EIT）のスキームで光パルスの伝播を制御する試みを開

始した。要点は、固体水素中ではオルソ水素の振動遷移が結晶場により許容となることであり､また

オルソ水素は核スピン（I=1）を持つのでゼーマン副準位間のコヒーレンスが生成可能であることで

ある。我々が既に測定した振動緩和定数や NMR のデータを用いて理論的にシミュレートすること

により、優れた固体 EIT 媒質になりえることが示された。用いるレーザーの波長は 2.4μであるが､こ

の波長帯の単一波長・波長可変レーザーをトウェンテ大（オランダ）の Boller,Klein 博士のグループ

と共同で開発した。 

超高 Q 値球状光共振器 

液体水素で実証した凝縮系水素と光共振器の組み合わせの際立って優れた特長を、球のサイ

ズ・光導入法などについての制御性を向上させる方法を開発しつつある。具体的には、液体水素

もしくは固体水素中に溶融石英球を担持し、熔融石英球の WG モードにレーザー光をファイバー

カップリングの手法により導入する。溶融石英球の WG モードが光共振器の機能を受け持ち、石英

球周辺のエヴァネッセント領域の凝縮系水素が光共振器のエヴァネッセント波との非線形相互作

用を受け持つ。今期においてはファイバーカップリングによりレーザー光を溶融石英球に導入する

方法を開発しつつある。 

固体水素振動遷移の位相緩和 

バイブロンの振動エネルギーの格子系への緩和とその格子系のエネルギーの熱拡散の挙動を



定量的に明らかにするため熱レンズ分光法による計測を系統的に行った。熱レンズ分光法の実験

条件下での緩和と拡散を定量的にモデル化し実効的な物理パラメータを決定する手法を確立した。

バイブロンの熱緩和の時定数は 10 マイクロ秒程度であることを得た。この結果はオルソ水素の EIT

実験に非常に重要な設計指針を与えるものである。また固体水素の高分解能分光については着

実に進展しつつある。バイブロン系の各種の振動回転遷移を高分解能での分光を行い、回転準

位の結晶場による分裂を詳細に解析することにより固体水素の結晶構造やフォノン系と振動系の

相互作用を定量的に明らかにする方法を確立した。バイブロン系の高密度励起に伴う位相緩和の

増大の効果については、バイブロン間の相互作用に介在し位相緩和を引き起こす第３体を明らか

にするため温度依存性を定量的に計測した。その結果は明瞭な温度依存性を示すものではなく、

その事は位相緩和の増大に音響フォノン系が介在していないことを示すものである。高密度バイブ

ロン系の緩和を支配する温度依存性を持たない第３体を明らかにするため研究を継続している。 
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固体水素の非線形光学 

量子クリスタル発振器の非線形光学 

超短サブフェムト秒光パルスの発生 

ラマン共鳴媒質中の非線形光伝播 

固体水素の定常的ラマンコヒーレンスの評価 

球滴高 Q 光共振器中の非線形光学 

超高分解能低周波非線形光散乱分光法の開発 

高品質固体水素結晶作成法の開発 
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① 研究グループ長名 
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② 研究項目 

固体パラ水素の高分解能レーザー分光学 

固体パラ水素中の励起状態とその緩和の研究 

固体パラ水素の結晶状態の評価と制御 

物性グループ（東北大グループ） 

① 研究グループ長名 
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② 研究項目 

固体水素の光散乱分光学 

固体水素の基底状態の緩和の研究 
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