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色素薄膜を用いた位相共役干渉法

中川一夫・古川弘司*藤原裕文

Phase-Conjugate Interferometry Using Dye Film 

KAZUO NAKAGA W A， KOUZI FURUKA W A， HIROFUMI FUJIW ARA 

Abstract 

Both real-time and double-exposure phase-conjugate interferometries are demonstrated with an eosin-doped 

gelatin film. A xanthen dye-doped film can generate phase conjugate waves simu1taneously or separately 

through degenerate four-wave mixing (DFWM) and holographic processes. The holographic process differs 

from the DFWM process in the respect that the xanthen dye-doped film can record spatial information on light 

like a hologram. The DFWM component has a response time of -msec， which is by a factor of 4 faster than 

that of the holographic component. The difference in their response times in the two processes is important in 

real-time and double-exposure phase-conjugate interferometries. Of xanthen dyes such as eosin， erythrosin and 

fluorescein， an eosin-doped gelatin film is most suitable for phase‘conjugate interferometries 

1.はじめに

位相共役波は，もとの波に対して波面の形を変えずに，伝播してきた光路を逆に進む性質をもっ

ており 4波混合 3波混合，誘道散舌L フォトンエコー1)2)などの物理機構により，非線形光

学媒質を用いて発生される。このような特異な性質をもった位相共役波の，光情報処理，光通信，

干渉測定，レーザー共振器などの分野への広い応用が期待されている O

位相共役波を利用した干渉は位相共役干渉、と呼ばれる O 通常の干渉計の鏡を位相共役波を発生

させる素子で置き換えることにより位相共役干渉は実現される。位相共役鏡を備えた干渉計は，

従来の干渉計に比べ，いくつかの利点をもっている O たとえば，空気のゆらぎや光学素子によっ

て生じた不均一な位相の乱れを除去できること，反射光は自動的にもときた道を戻ること，位相

共役鏡が高い利得をもっ場合には 物体からの弱い光を増幅してコントラストの高い明るい干渉

パターンをつくれること，などが掲げられる。

これまでの位相共役干渉の研究では，位相共役波を発生させる物理機構としては，通常のホロ

グラフイ 3)のほかに，誘導ブリュアン散乱4) 3波混合5) 縮退4波混合6)-10)などが用いられ，そ

の有効性が示された。これらの実験では，位相共役波を発生させる素子として，ホログラフィ乾

板3)，CS/)， LiCH02・H205)，エオシン y7)， BSO(BiI2Si020) 6)，8)， BaTi039)，および Na蒸気10)
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なとごが使われている O

我々は，フルオレセイン，エオシン Y，エリトロシン Bなどのキサンテン系色素を分散させ

たゼラチン膜が，縮退 4波混合とホログラフィ過程により，同時にまたは独立に位相共役波を発

生させることを見い出した11) これらの色素含有膜はアルゴンレーザー光に対する強い吸収を示

す。縮退 4波混合成分は，色素の飽和吸収によって発生し， msec程度の時間応符をもっO →方，

ホログラフィ成分は，色素の吸収あるいは屈折率の非可逆的な光化学変化によって生じ，時間応

答は縮退 4波混合成分よりも 4桁程度遅い。これらの色素含有膜は光に対する記録作用をもって

いると考えてよい。これらの点から，キサンテン系色素を分散させたゼラチン膜は，写真乾板の

ような記録特性をもち，同時に時間応答の速い位相共役波を発生させることができる新しい光学

材料である O このような色素含有膜を位相共役鏡として用いれば 2つの過程(縮退 4波混合と

ホログラフィ過程)を組み合わせることにより 混式の化学現象を行うことなしに実時間および

二重露光位相共役干渉が可能となる O

本研究の目的は，フルオレセイン，エオシン Y，エリトロシン Bなどの色素のうち，どの色

素が位相共役鏡として適しているかを調べるとともに，色素含有ゼラチン膜を位相共役干渉へ使

うことの有効性を示すことである O

2.実験装置

位相共役干渉を行なうための光学系を図-1 に示す。光源はアルゴンイオンレーザーを用い，

エオシン Y，エリトロシン Bの場合は0.515pmの波長を，フルオレセインの場合は0.488pmの

波長を使用した。これらの色素はアルゴンレーザ一光の波長に対して吸収断面積が大きく，励起

準位の寿命も比較的長いので，低い入力パワーで位相共役波を発生させることができる O 色素薄

膜に対向する半面波ポンプ光 E1とEzおよびプロープ光 Eprをコヒーレント照射する。透過物体を

プローブ光路内の Oに置き 像面 iに結像する O コントラストの高しミ干渉パターンを得るため

には 2種類の位相共役波の減衰時定数を前もって知る必要がある O プローブ光を遮断するため

のシャツタ S]はこの目的に使われる。色素薄膜にホログラフィ成分を記録するときには，シャツ

タSzによってポンプ光の----方(実験では E])を遮断する。

色素薄膜は以下のようにして作製する O まず lOwt %のゼラチンを溶解した40-500Cの水溶

液に色素を混合させる。この際，エオシン Y，エリトロシン Bは直接混合させるが，フルオレ

セインはエタノールに溶解してから混合する O つぎに、溶液をガラス基板上に置かれた枠内に13二

いでいったん冷却し，ジエリー状にした後冷却しながら乾燥させる。本実験では，試料の厚さは

60μm，色素濃度は，エオシン Yでは0.2wt%，エリトロシン BではO.4wt%，フルオレセイン

では， 0.15wt %のものを使用した。これら試料によって発生する位相共役波の縮退 4波混合成

分の効率(入射プローグ光に対する位相共役波の強度比)は103のオーダーである。
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図 1 位相共役波の発生と位相共役干渉の光学系

3.縮退4波混合とホログラフィ過程

まず，エオシン Yを分散させたゼラチン膜を用いて，色素薄膜から縮退 4波混合とホログラ

フィ成分による位相共役波が同時に発生することを実験的に示す。図-2はプローブ光を遮断し

たときの位相共役波の典型的な減衰の様子を示している。時刻 Aでプローブ光を遮断すると，

位相共役波は速い時定数(ー 4msec)で減衰し，その後遅い時定数(~30sec) で減衰していく

ことがわかる O さらに，時刻 Bで2つのポンプ光を遮断し 5分後に時刻 Cで再び入射する。

時刻 Cでは，位相共役波強度はほぼ時刻 Bの大きさにまで回復し，約30secの時定数で減衰して

いる。このことは，色素薄膜に記録された格子情報が2つのポンプ光による読み出しによってし

だいに消されてはいるが 2つのポンプ光とプローブ光で形成された情報がホログラムとして記

録されていることを示している。速い減衰と遅い減衰の位相共役波成分は，おのおの縮退 4i皮混

合およびホログラフイ成分である]])。

つぎに，位相共役波を干渉計に応用するときに非常に重要になる 2つの位相共役波成分の発生

の時間変化を. 3種類の色素薄膜に関して調べる。時間変化は，プローブ光を 5秒周期で0.5秒

間断続的に遮断することにより測定した。図 3に実験結果を示す。点線よりも上の部分は速い

減衰時定数をもっ縮退 4波混合成分であり，下の部分は，プローブ光を遮断しでも残っているの

で，ホログラフィ成分である O いずれの色素の場合も. 2つの成分が発生する O 全体的な傾向と
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図2 プロープ光を遮断したときの位相共役波の減衰

しては，縮退4波混合成分は初期には強いがしだいに減少する。ホログラフィ成分は，縮退4波

混合成分に比べて極端にその立ち上りは遅いことがわかる。両成分とも全体に減衰していくのは

色素の光による退色のためである。

位相共役干渉では，物体の初期状態をプロープ光とポンプ光Ezによって色素薄膜上にホログ

ラムとして記録し，その後3つの光 (El' E2とプロープ光)を照射して縮退4波混合成分とホロ

グラフィ成分を干渉させる。コントラストの良い干渉パターンを得るためには 2つの成分をで

きるだけ等しくすることが望ましい。そこで，ホログラム記録が時間とともに発達する様子を知

る必要がある。このため，プロープ光とポンプ光Ezで記録しながら 5秒周期で0.5秒間だけも

う一方のポンプ光 E1を照射してホログラムを読み出し，ホログラム記録の時間変化を測定した。

図 4の実験結果から，エオシン Y，エリトロシン B，フルオレセインともに，時間とともにホ

ログラム記録は発達し，それぞれ， 50， 40， 30秒程度で最大をむかえた後，減衰していくことが

わかる。

ホログラム記録後の縮退4波混合とホログラフィ成分の割合を調べるため，ホログラム記録が

最大になる時間までプロープ光とポンプ光Ezを照射した後，図-3の結果を得たのと同じ手続

きでこれら 2つの成分を測定した。図-5から明らかなように 2つの成分をできるだけ等しく

することと，色素薄膜の光退色による寿命を考慮すると，エオシン Yを含むゼラチン膜が位相

共役鏡としては最も適していることがわかる。

68 



色素薄膜を用いた位相共役干渉法

Eosin Y 

50 100 

Erythrosin B 

Fluorescein 

50 100 
Ti me( sec) 

図3 2種類の位相共役波(縮退4波混合成分とホログラフィ成分)の時間変化
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図 5 ホログラム記録後の 2種類の位相共役波(縮退 4i皮混合成分とホログラフイ成分)の

時間変化
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4.位相共役干渉の原理

位相共役干渉の原理を図-6に示す。簡単のため，物体は透過物体とする。レンズ Ljは物体

波を色素膜上のポンプ光照射領域に集めるために用いられ，レンズ L2は結像のために，半透鏡

BS3に関して Ljと対称的な位置に置かれる。位相共役波の性質上，レンズ L]とL2は本質的には

必要ない。位相共役干渉は次に述べるような 2段階の手続きを経て行なわれる O

第一段階では，物体の初期状態のホログラム記録を行なう。物体の複素振幅情報 Tjを含むプ

ロープ光(これが物体波である)とポンプ光 Ezの干渉パターンを色素薄膜上に記録して透過型

の体積ホログラム]2)とする O このホログラムにポンプ光E]を照射して読み出すと，像面に波面

T¥が生じる。

第二段階は，第一段階で記録したホログラムの再生と，縮退4波混合による物体の位相共役波

の発生を同時に行う。 2つの段階の問で，物体の複素振幅がTjから T2に変化するか，または，

別な物体T2に置き換えられたとする O 第二段階では，T2に関する情報をもっプロープ光と 2つ

のポンプ光を，第一段階と同じ色素薄膜上に同時に照射する。その結果，色素薄膜は，速い応答

の縮退4波混合成分とすでに記録されたホログラフィ成分の 2つの位相共役波を同時に発生す

るO この段階で，ポンプ

光 Ejは，縮退 4波混合

過程のポンプ光の役目だ

けでなく，第一段階で記

録されたホログラムの読

み出し光としての役目も

果たす。この結果， Tへ
とT¥の干渉パターン

|T*l十T*2 I 2が像面で

観察される o T2が時間

とともに変化する場合に

は，実時間で T]から T2

の位相変化分を観察する

ことができるので，実時

間位相共役干渉と呼ばれ

る。

1 st Step: Hologram-Recording 
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図6 位相共役干渉の原理
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5.実時間および二重露光位相共役干渉

エオシン Yを含むゼラチン膜が位相共役干渉において位相共役鏡として有効であることを実

験で示す。そのためにまず，実時間位相共役干渉の実験例を示す。第一段階では，空のガラスセ

ル(振幅透過率を T，とする)のホログラムをエオシン膜上に記録する。第二段階では，ガラス

セル中に温水を注ぎ，エオシン膜から同時に発生した空のガラスセル(Tj) と温水を注いだガ

図7 ガラスセルに温水を注いだときの実時間位相共役 Fl歩パターン

ラスセル(Tz)の情報をもっ 2つの位相共役波(ホログラフイ成分と縮退 4波混合成分)を像

面で重ね合わせる。ホログラフィ成分 (T¥) と縮退 4波混合成分 (T*2)の聞の干渉パターン

1 T*]+T¥ 1 2を図一 7に示す。これらの干渉パターンの写真は左から右に，ガラスセルに温水

を注いだ後 1，5， 10秒後に撮影したものである O これらの写真から，ガラスセル内の各点で屈

図8 レンズを横ずらししたときの二重露光位相共役 i渉パターン
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折率が時間とともに変化して， しだいに一様になっていくのがわかる。

つぎに，二重露光位相共役干渉の実験例を示す。焦点距離300cmの平凸レンズの中心部分を透

過物体として用いた。第一段階と第二段階の間で，レンズをわずかに横ずらしさせた。図 8a 

は第一段階で記録された像の位相共役像であり，図-8 bは縮退 4波混合とホログラフィ成分の

干渉パターンである。予想されるように，レンズからの波面は球面なので，等間隔の干渉縞がレ

ンズをずらした方向に垂直に生じている O

6. まとめ

キサンテン系色素を含むゼラチン膜により，縮退4波混合成分とホログラフイ成分による位相

共役波を同時に又は別々に発生させることができた。また，実時間および二重露光位相共役干渉

には，エオシン Yを含むゼラチン膜が適していることが確かめられた。

これまで，多くのホログラフィ記録材料が開発されてきた13)。しかし 1つの材料で同時に異

なる機構により速い応答と遅い応答を示す位相共役波を発生する材料は見当らない。この点から

も，エオシン Yを含むゼラチン膜は新しいタイプの光学材料と考えられる O さらに，エオシン

膜は，現像が化学処理を必要とせず光照射によってなされること，大きな面積の試料が容易に得

られること，などの利点をもっている。しかし，位相共役波の発生効率は低く，退色し易いなど

の欠点をもっている。光に対する堅牢性はアゾ色素を使うと改良される14)。さらに高い発生効率

をもっ材料の探索が望まれる O
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