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研究成果の概要（和文）：本研究では，非線形光学過程を応用した分子種識別顕微分光装置への，空間光位相変
調技術組み入れによる従来の限界を越えた高空間分解能化に取り組んだ。非線形光学過程に用いる二色のレーザ
ー光のうち，一方の焦点位置でのスポットを同心円形状に変えることで信号発生領域を制限し，用いる光の波長
や装置の光学素子を変えることなく15%の空間分解能向上に成功した。また，媒質深部での高空間分解計測を可
能とするため，空間光位相変調技術を応用した補償光学技術に基づいた独自アルゴリズムによる波面補正技術を
取り入れ，波面最適化の基礎要素を構築した。

研究成果の概要（英文）：A microscopic spectrometer based on nonlinear optics with an ultra high 
spatial resolution by spatial light modulation has been developed. In the developed apparatus, one 
of two laser beams, applied for the generation of a nonlinear optical signal, was modulated, and the
 focal spot of the beam was shaped co-circular. Due to the spot shaping, the area generating the 
nonlinear optical signal was limited. By this development, the spatial resolution was successfully 
improved by 15% without changing the wavelengths of the input laser lights and the optical elements 
used in the apparatus. In addition, in the study, a wavefront optimization mechanism was also added 
to the developed apparatus with a custom-made algorithm based on the adaptive optics. By this 
development, a basis of a microscopic spectrometer for highly space-resolved measurements of deeply 
buried samples has been successfully established. 

研究分野： 物理化学
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１．研究開始当初の背景 
 レーザー顕微鏡と分光学的手法を組み合
わせた顕微分光手法が広く開発・応用されて
いる。これらの顕微分光手法によって，従来
の顕微鏡による対象の「微小な形状」を観測
すると同時に，「その部分部分に存在する化
学種」を特定することも可能となる。具体的
な応用対象の例としては，材料分野での材料
変性や欠陥の検出，生物分野での生細胞中の
化学種分布イメージングなどが挙げられる。 
 近年ではさらに，以下のような試料も測定
対象として需要が高まっている。 
・材料分野：多層薄膜（有機 EL，有機薄膜
太陽電池），生体模倣材料（撥水性表面） 
・生物分野：細胞小器官（ミトコンドリア，
ゴルジ体など），ウイルス 
これらの対象の大きさは 1 ミクロン程度以下
（サブミクロン）である。ところが，従来の
顕微分光装置では，光をその波長以下の径ま
で絞り込むことが困難であるという制約（回
折限界）のため，これらのサブミクロン以下
の構造体内部における化学種分布イメージ
ングは困難であった。ただし，多層薄膜やミ
トコンドリアのように，サイズが従来の顕微
分光装置の空間分解能と同程度のものもあ
る。このような対象に対しては，数十％程度
の空間分解能向上が果たせれば，より有効に
顕微分光手法が応用できるようになると期
待される。 
研究代表者は研究開始時点までにおいて，

超短パルスレーザーを用いた，非線形光学過
程に基づいた顕微分光手法の開発と応用研
究に従事してきた。非線形分光で計測する信
号は，一般的な線形分光とは異なり，２つ以
上の光線を試料内の同一の点に，同時に照射
した時にのみ発生する。したがって，一方の
光のスポット形状を制御し，２光線が重なり
合う空間を制限することで，従来の空間分解
能を越えた高空間分解計測が可能であると
着想した。 
 
２．研究の目的 
 研究開始当初の背景に記した着想に基づ
き，（１）２つのレーザー光が空間的に重な
った領域から発生する非線形分光，（２）空
間位相波面制御によって一方の光のスポッ
ト形状を変化・２つの光が重なる領域を制限， 
という２点を特徴とした，回折限界を越えた
空間分解能を持つ顕微非線形分光手法の方
法論を開発することを目的とした。より具体
的には，上記した２つの特徴を，研究代表者
らが研究開始時点までに開発してきた誘導
ラマン散乱（ Stimulated Raman Scattering, 
SRS）分光装置に取り込むことで，従来の限
界を越える高空間分解・化学種識別画像計測
を可能とする装置を開発することを目的と
した。 
 
３．研究の方法 
 研究代表者は，回折限界を越える空間分解

能での顕微分光計測を達成するべく，２つの
光線を用いる非線形光学分光法と，光波面の
空間位相分布を制御して，光を集光した際の
焦点形状を変化可能な空間光位相変調技術
とを組み合わせ，従来法の空間分解能を超え
る手法に着想した。特に，SRS 過程を対象と
した場合の，具体的なスポット整形による空
間分解能向上のイメージを図１に示す。対象
とする分子に SRS 過程を誘起させるために
使用する２つの光線（励起光，ストークス光）
のうち，一方（図１では励起光）に空間光位
相変調を施し，焦点形状を二重同心円状に整
形する。非線形光学によって発生する信号は
２つの光が重なった部分から発生するため，
この光スポット整形によって二重同心円の
内側の小円部分からのみ信号を発生させる
ことができる。 

 
図１．空間位相変調技術を用いたスポット整
形による空間分解能向上の概念図。励起光の
スポット形状を変え，２つの光の重なった部
分（赤色で図示）を限定する。 
 
 この空間光位相変調によるスポット整形
には，反復フーリエ変換法を応用した。その
概念図を図２に示す。任意の形状に焦点位置
でのビームスポットを整形するにあたり，対
物レンズで集光前のビームの，強度と位相の
空間分布が，集光された焦点における強度と
位相の空間分布と互いにフーリエ変換，逆フ
ーリエ変換の関係にあることを応用した。集
光前のビームの強度分布は実測可能であり，
集光後のビームの強度分布としては，スポッ
ト整形の目標とする二重同心円形状を入力
する。図２で示したような，逆フーリエ変換
とフーリエ変換のペアを繰り返す（通常 10

図２．反復フーリエ変換法によるスポット整
形の概念図。 



回以上）ことで，二重同心円形状にスポット
整形するために必要な，入射前のビームに施
す空間位相変調パターンを計算することが
できる。計算によって得た位相変調パターン
を，SRS 顕微分光装置に組み込んだ空間光位
相変調器（Spatial Light Modulator，SLM）に
投影させ，入射光の位相の空間分布を変調さ
せることで，目標とする形状の焦点を結ぶよ
うにした。 
 
４．研究成果 
① 空間光位相変調によるスポット整形 
まず，研究代表者らが開発してきた SRS 顕

微鏡に SLM を導入した。さらに，焦点スポ
ットを整形するための自作アルゴリズムを
開発した。図３に構築した装置のダイアグラ
ムを示す。SRS 顕微鏡で用いる２色のレーザ
ー光のうち，波長の長い側（ストークス光）
の光路上に SLM を導入した。続いて，本装
置を用いて試料内に集光した焦点における
スポット形状を制御するため，SLM に出力す
る波面整形パターンを計算するための反復
フーリエ変換法を基にしたアルゴリズムを
開発した。図４に示すように，自作アルゴリ
ズムを用いて計算した位相パターンによる
変調を施すことで，試料内の焦点において，
ストークス光を，目的とする同心円形状に整
形することに成功した。以上のように，SRS
顕微鏡に焦点スポット整形機構を組み込ん
だ。 

 
図３．開発した SRS 顕微鏡のダイアグラム 

 
図４．SLM による空間位相変調前後の焦点ビ
ームスポット。形状の違いを明確に示すため，
焦点から深さ方向で少しずらした位置で計
測した。空間光位相変調によって同心円パタ
ーンが形成されている。 
 
② 空間分解能向上の見積もり 
スポット形状整形機構の組み込みによる

装置の空間分解能の向上を定量的に見積も
るため，図５に示したように，ポリマーフィ

ルムの縁付近を対象として，試料位置を掃引
しつつ SRS 信号を計測した。フィルムの縁を
またいで試料掃引しつつ計測することで得
られた，SRS 信号の試料位置依存性を図６に
示す。SRS 信号強度の立下りを，ガウス関数
型の装置応答関数を仮定したモデル関数で
フィットし，装置応答関数を見積もった。 
 
    (1) 
 
ここで，I(x)は実測した信号強度の試料位置 x
への依存性，Aは信号強度に応じた比例定数，
は装置応答関数の幅を表すパラメータをそ
れぞれ表す。その結果，の値は SLM がオフ
の時に 0.73 m，オンの時に 0.62 m と求め
られ，スポット整形を行わない場合と比較し
て，SLM をオンにし，ストークス光の焦点を
同心円形状に整形した場合，装置応答関数の
幅がおよそ 15%減少したと見積もられた。以
上の結果から，本研究で開拓した空間光位相
変調技術によるスポット整形という方法論
が，用いる光の波長や光学素子を変えること
なく非線形顕微分光手法の空間分解能を向
上させる有用な手段であることを実証した。 

 
図５．空間分解能定量のための計測の概念図 
 

 
図６．ポリスチレンフィルムの縁周辺で計測
した SRS 信号強度（赤：SLM on，青：SLM off）
の試料位置依存性。5.5 m 付近の立下りが，
フィルム試料の縁にあたり，信号強度変化の
急峻さが空間分解能を反映する。 
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③ 補償光学技術による深部高空間分解計
測への発展 
 本研究における当初の装置開発の目標で
ある，空間光位相変調技術を SRS 顕微鏡に組
み込むことによる平面方向の空間分解能の
向上について，ここまでの装置開発によって
ほぼ達成した。一方でこのような顕微分光技
術の応用先として，媒質に埋もれた試料内部
の高空間分解計測がニーズとして大きいこ
とを知った。ところが，媒質に埋もれた部位
を対象とした顕微分光計測の際，対象の前面
にある媒質によって光の位相波面が乱され，
理想的な焦点を結ばず，空間分解能が低下す
るという問題があった。そこで，当初目的で
ある空間光位相変調を基とした高空間分解
能化に加えて，同技術を媒質に埋もれた部位
へも応用可能とする装置の開発を志向した。 
 埋もれた部位での高空間分解計測達成の
手段として，媒質による位相波面乱れの影響
をキャンセルする，補償光学の手法を採用し
た。この補償光学的に光の位相波面を制御す
るため，前記した空間光位相変調技術を応用
したアルゴリズムを開発し，SRS 顕微鏡に組
み込んだ。本方法論ではまず，位相変調を施
さない状態で，対象部位に信号発生用の光を
照射し，誘導ラマン散乱信号を取得する。続
いて，位相変調パターンを変えつつ，信号強
度を計測し，最も信号強度の高くなる位相変
調パターンを見つける。この信号強度が最も
大きくなったときに，対象部位に最も理想的
に光を集光したことを示す。本年度の研究で
は，空間光位相変調器に波面位相パターンを
投影しつつ誘導ラマン散乱信号強度を計測
し，波面位相パターンを変えつつその強度を
モニターするシステムを構築した。さらに最
適な位相変調パターンを見つけ出すため，遺
伝的アルゴリズムに基づいた繰り返し計算
プログラムを作成した。 
実際にシリコン基板を対象として，SRS 信

号を最適化した。この時の最適化の様子を図
７に示した。図７に示すように，現在では試
料表面からの信号を対象とした最適化の段
階ではあるが，レーザー光源や光の通過する
光学素子に由来する位相波面乱れの影響を
キャンセルし，信号強度の増大につながる結
果が得られた。これらの開発によって，深部
における高空間分解計測を可能とする装置
の基本要素を完成させた。 

図７．シリコン基板からの SRS 信号の最適化。
縦軸が信号強度，横軸が波面最適化のための
計算回数を表す。 

④ まとめ 
 本研究では，非線形光学過程の１つである
SRS過程を用いた分子種識別顕微分光装置へ
の，空間光位相変調技術組み入れによる高空
間分解能化に取り組んだ。本技術を用いて，
非線形光学過程に用いる二色のレーザー光
のうち，一方の焦点位置でのスポット形状を
変えることで，信号発生領域を制限し，結果
として 15%の空間分解能向上に成功した。ま
た，媒質深部での高空間分解計測を可能とす
るため，空間光位相変調技術を応用した補償
光学技術による，独自アルゴリズムによる波
面補正技術を取り入れ，波面最適化の基礎要
素を構築した。以上の本研究における技術開
発によって，将来的に従来の限界を越えた高
空間分解分光計測が発展していくことが期
待される。 
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