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研究成果の概要（和文）：ランダムレーザー光源の実用化を目指し、光子が媒質内で超拡散する構造を用いたランダム
レーザーの特性解析を行った。複数のすきま粒子を導入することで、超拡散構造に近い媒質を実際に作製できることを
示した。また、電磁界シミュレーションにより、媒質内部の光強度分布および発光スペクトルを明らかにした。さらに
、超拡散構造を用いると特定のスペクトルピーク強度が上昇し、発振効率の向上が期待できることが実験的に示された
。

研究成果の概要（英文）：Random lasers have not been in practical use because of their low emission 
efficiencies. To improve the lasing efficiency, we have introduced a medium structure in which 
super-diffusive transport of light occurs. It is shown that introduction of spacer particles in 
appropriate conditions results in quasi-super-diffusive (QSD) random media. An electromagnetic simulation 
reveals the features of the intensity distribution inside the laser media and the spectrum of emitted 
light in QSD media. An increase of spectral peak intensity is observed experimentally for QSD media, 
indicating the possibility of improving the lasing efficiency by changing the light transport properties 
of random laser media.

研究分野：光物理学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
15年ほど前、レーザー色素を溶かした微粒
子懸濁液をパルスレーザーで励起すると、レ
ーザー発振が起こるという現象が発見され
た。ランダムレーザーとも称されるこの新し
い現象は、厳密に調整された光共振器がなく
てもレーザー発振が起こるということで注
目された。そのメカニズムは完全に解明され
たわけではないが、光が媒質内部で多重散乱
することにより、複雑な干渉効果による共振
器が形成されているのではないかと考えら
れている。現在までにさまざまなレーザー媒
質を不規則構造として用いた研究が行われ
ているが、1) 発振効率が悪い、2) 連続光の
発振が困難など、従来のレーザーには遠く及
ばないのが現状である。 

 
２．研究の目的 
研究代表者は不規則フラクタル構造をも
つランダム媒質の研究を行ってきた。研究成
果のなかで特徴的な点として、自己相似構造
を持つフラクタル構造では、一様ランダム構
造に比べて、1) 構造内のいくつかの位置に光
がより集中的に存在する、2) 媒質全体の性能
指数（Q値）が高い、という結果が得られて
いる。この原因は、フラクタル構造により光
子が通常の拡散とは異なる状態で移動して
いることが考えられる。もしそうであれば、
通常の光の拡散とは異なる超拡散状態を光
増幅媒質内に作り出すことができれば、従来
のランダムレーザーの性能を飛躍的に向上
させることができるのでは、と予想した。す
なわち、本研究の目標は、低エネルギーのパ
ルス光、あるいは連続光で励起して発振可能
なランダムレーザーを実現することである。 

 
３．研究の方法 
 
(1)モンテカルロ・シミュレーションによる
光子超拡散構造の解析 
 
微粒子を媒質中に均一に分散させた粉体
ランダム媒質中では、光は通常の拡散をする。
しかし、微粒子の分散状態を変化させること
で、光子に超拡散を起こさせることができる。
このような光の超拡散媒質を粉体ランダム
媒質で実現することを目指す。そのため、計
算機による光子のモンテカルロ・シミュレー
ションを行う。考慮すべきパラメータとして
もっとも重要なものは、微粒子間の距離分布
である。この距離分布を通常の光拡散媒質と
異なるものにするため、粒径の異なる複数の
空隙用粒子を配置し、それ以外の領域に、よ
り微小な光散乱用微粒子を一様分布させる。
こうして得られた微粒子の不均一分散系に
おける光子の拡散状態を解析する。 
このシミュレーションにより、空隙用粒子
の体積充填率や粒径分布を変えたときの光
子の拡散状態の変化を明らかにする。これに
より、媒質構造と光の拡散状態との対応関係

を明らかにする。 
 
(2)時間領域差分(FDTD)法による光子超拡散
構造の光増幅・発振シミュレーション 
 
モンテカルロ・シミュレーションでは光子
の散乱過程は得られるが、コヒーレント光の
干渉による共振現象をシミュレーションす
ることが難しい。そこで、FDTD 法を利用し、
散乱光同士の干渉を含めたより一般的な状
況のシミュレーションを行う。また、光の増
幅を考慮するため、レート方程式を組み合わ
せる。計算機の能力に合わせ、媒質は 2次元
媒質を用いる。(1)で述べた、微粒子を不均
一に分散させた媒質の 2次元版を設計し、そ
の内部および外部電磁界分布を計算する。こ
れにより、光の増幅状態や発振状態を解析す
る。このシミュレーションにより、超拡散構
造がもつランダムレーザーとしての基本性
能を明らかにする。 
 
(3) 光硬化性樹脂を用いた微粒子不均一分
散ランダムレーザーの作製および発光実験 
 
光硬化性樹脂にレーザー色素をドープし
た溶液に、酸化チタン微粒子・空隙用粒子（ガ
ラス微小球および樹脂粉砕微粒子）を混合し、 
青色可視光で硬化することで、(1)で解析し
た微粒子の不均一分散媒質を作製する。これ
を Nd:YAG パルスレーザーで励起し、ランダ
ムレーザー発振させる。放出された光を光フ
ァイバー経由でマルチチャネル分光器に送
り、発光スペクトルを測定する。媒質を構成
する粒子の各種パラメータ値を変化させ、発
光スペクトルに及ぼす影響を調べる。また、
レーザーの特性として重要な発振しきい値
やスロープ効率を求め、通常の拡散とは異な
る状態がランダムレーザー発振にどのよう
な影響を与えるのかを議論する。 
 
４．研究成果 
 
(1)モンテカルロ・シミュレーションによる
光子超拡散構造の解析 
 
 本シミュレーションでは、最初に計算機内
に不規則媒質構造を作成する。一辺 50m の
立方体空間中に空隙粒子を大きい粒径のも
のからひとつずつランダムな位置に配置し
ていき、その後光散乱用の微粒子をランダム
に配置する。これを単位セルとし、同じもの
を隣接させて無限個数並べることにより、実
質的に大きさ無限の媒質をシミュレーショ
ンすることを可能とする。空隙粒子による光
散乱を防ぐため、屈折率は周囲媒質のそれと
同じ1.5とした。散乱微粒子の屈折率は2.7、
直径は 0.3 m、体積充填率は 3%に固定した。 
 単位セルの中心に波長 532 nm の光源を置
き、そこからランダムな方向に光子を放出さ
せる。光子は微粒子によって散乱を受けなが



らランダムウォークする。そして、散乱自由
行程、すなわちある微粒子で散乱を受けてか
ら別の微粒子で散乱を受けるまでの飛行距
離を逐次記録した。1 媒質につき、光子は
50000 回散乱させた。 
 微粒子分布断面の一例を図 1に示す。白丸
の部分が空隙粒子であり、散乱微粒子が存在
しない領域である。このように微粒子を不均
一に分散させた場合、光子は通常拡散とは異
なる振る舞いを示す。 
 

 
図 1 ランダム媒質の断面図（空隙粒子：直径
2～20 m、体積充填率 30%） 
 
 均一ランダムに散乱体が分散している場
合、散乱自由行程の頻度分布は負指数分布と
なる。それに対し、超拡散では散乱自由行程
はべき乗則に従う分布となる。空隙粒子の粒
径・粒径分布・体積充填率をさまざまに変化
させ、べき乗分布にできるだけ近い媒質を探
索した。今回調査した媒質の中で、一番それ
に近かった媒質は、空隙粒径 2, 4, 6, 8, 10, 
12, 14, 16, 18, 20 m を同体積含み、全体
で 30%の充填率となる媒質であった。このと
き得られた散乱自由行程の頻度分布を図2に
示す。 

 
図 2 散乱自由行程ヒストグラム 

 
両対数グラフでプロットしたとき、1～20 

m の範囲で直線的な分布をしていることか

ら、通常拡散とは異なる拡散状態であること
が分かる。直線部分の傾きは-2.1 であるため、
超拡散状態の条件（-3 より大きく-2 以下）
を満たしていることから、超拡散に近い媒質
を計算機内に実現できた。ただし、べき乗分
布の範囲が一桁に留まっているため、超拡散
媒質とまでは言えない。これは、計算時間の
関係上単位セルの大きさを小さくせざるを
得なかったためであり、より大きな空隙粒子
を入れることができれば、べき乗分布範囲の
拡張は可能である。 
理想的な超拡散媒質は、無限小から無限大
の連続した大きさを持つ空隙粒子を高い充
填率で含有させることで得られると予想さ
れる。本研究により、実現可能な有限の粒子
数・粒径数で超拡散媒質を近似的に実現でき
ることが示された。 
 
(2)時間領域差分(FDTD)法による光子超拡散
構造の光増幅・発振シミュレーション 
 
 光増幅を表現するレート方程式を FDTD 法
に組み込み、光増幅ランダム媒質のシミュレ
ーションを行う。媒質の構造例を図3に示す。
大きさ 5.5 m × 5.5 m、屈折率 1.5 の光増
幅媒質中に粒径 0.16 m、屈折率 2.7 の散乱
微粒子を面積充填率 15%でランダムに配置す
る。微粒子を不均一に分散させるため、単分
散の空隙粒子（粒径 0.2, 0.4, 0.8, 1.6, 3.2 
m）および多分散の空隙粒子（粒径 0.4, 0.8, 
1.6 m; 0.6, 1.2, 2.4 m; 0.8, 1.6, 3.2 m）
をそれぞれ面積充填率 15%で混合した。空隙
粒子の屈折率は 1.5、光増幅特性は周囲媒質
と同じである。増幅媒質はローダミン 6G 色
素溶液をモデル化しており、利得中心波長は
580 nm である。媒質の中心に波長 532 nm の
連続光を放射する点光源を置き、媒質を励起
した。計算には、媒質面内に電界成分をもち、
面に垂直な磁界成分をもつ TE 波を用いた。 

(a)                (b) 

図 3 ランダム媒質の構造図 (a) 空隙粒子径
0.4～1.6 m (b) 空隙粒子径 0.8～3.2 m 
 
 媒質の外部に 16 個の観測点を設け、出射
光のスペクトル分布を観測した。16 個のスペ
クトルを重ね合わせたものの一例を図4に示
す。発光スペクトルにいくつかのスパイクが
見られることから、このランダムレーザーは
共鳴型発振をしていることが分かる。 



(a)                (b) 

図 4 発光スペクトル (a) 空隙粒子径 0.4～
1.6 m (b) 空隙粒子径 0.8～3.2 m 
 
 各媒質のスペクトルから平均光強度およ
び最大ピークの光強度平均を求めた。結果を
図 5に示す。 

(a) 

(b) 

図 5 一様および空隙媒質の(a)平均光強度と
(b)最大光強度（エラーバー：標準偏差） 
 
 比較のため、空隙粒子を含まない一様媒質
の結果も示している。これを見ると、単分散
空隙媒質はどの粒径でも一様媒質に比べて
低強度を示すが、異なる粒径を含む多分散空
隙媒質では、その組み合わせによっては一様
媒質よりも強く発光することが分かる。 
 この原因を探るため、媒質内部の電磁界強
度分布、および最大ピークをもつ共振波長の
内部電磁界振幅分布を解析した。その結果、
内部の電磁界強度の平均値、および共振波長
の振幅分布はどの媒質もほぼ同じであるこ
とが分かった。にもかかわらず、図 5に示す
ような放出光強度の違いが見られた原因は、
媒質外部との結合効率の違いであると思わ
れる。実際、単分散空隙媒質では電磁界強度
が中心部に集中し、周辺付近の強度が弱くな
っている。これに対し、多分散空隙媒質では
媒質全体に光が行き渡っており、外部へ放出
しやすい状態になっている。このことから、
多分散の空隙粒子は光を外部へ誘導する役
割を担っている可能性がある。今回用いた多
分散空隙媒質は厳密には超拡散媒質ではな
いが、超拡散媒質は光を短時間でより広く拡
散させる効果があることとも関係があると
思われる。個々の媒質による違いが非常に大

きくなるという超拡散構造の特徴も備えて
いる（図 5 の標準偏差を示すバーを参照）。
ただし、一様媒質でも標準偏差が大きいが、
この原因は不明である。 
 
(3) 光硬化性樹脂を用いた微粒子不均一分
散ランダムレーザーの作製および発光実験 
 
 本実験では、利得媒質として光硬化性樹脂
（K40、アーデル）にローダミン 6G 色素を
6.7×10-3 mol/l 溶かしたものを用いる。この
溶液に、散乱微粒子として粒径 0.18 m の球
状ルチル型酸化チタン粒子（屈折率 約 2.7）
を体積充填率 10%で分散させる。散乱微粒子
を不均一に分散させるために、空隙粒子とし
てソーダライム・シリケートガラス球粒子
（粒径 30, 40, 60, 100 m）を混合し、一様
に分散させる。作製した懸濁液をスライドガ
ラスに滴下し、カバーガラスで抑えることで、
厚さ 0.2 mm の膜状に整形する。これに波長
405 nm のレーザー光を 8分間照射して硬化さ
せる。発光実験には、励起光として Nd:YAG
レーザー（波長 532 nm、パルス幅 10 ns、最
大パルスエネルギー14 J、パルス間隔 0.5 s）
を用い、シリンドリカルレンズを通した線状
パターンで試料を照射した。 
ガラス粒子の屈折率は 1.52 であり、樹脂
の屈折率（1.505）とは異なっているため、
弱いながらも光を散乱させる。そこで、ガラ
ス粒子自身がレーザー発振に寄与しないか
どうかを確認した。酸化チタン粒子を入れな
い媒質で発光実験をしたところ、レーザー発
振はせず、色素ドープ樹脂の場合と同様に蛍
光発光による広がったスペクトル分布を示
した。したがって、ガラス粒子のみではレー
ザー発振は生じない。 
 発光スペクトルの一例を図 6に示す。一様
媒質、空隙媒質ともにスパイク状のスペクト
ルピークが見られることから、共鳴型ランダ
ムレーザー発振が起こっていることが分か
る。 

(a)                 (b) 

図 6 発光スペクトル (a) 一様媒質 (b) 空
隙媒質（空隙粒子：直径 30, 40, 60, 100 m、
体積充填率 5%） 
 
 含まれているガラス粒子サイズの数が発
光特性にどのような影響を及ぼすかを調べ
た。ガラス粒子の体積充填率（空隙率）を 0%
（一様媒質）、5%、10%とした場合の、波長 560
～590 nm範囲の平均光強度およびピーク波長
の最大光強度の平均値を図 7に示す。これを
見ると、平均光強度にはほとんど違いが見ら

540 560 580 600
0

1

2

3

4 x 10
17

Wavelength (nm)

In
te
ns
ity
 (
a.
u.
)

540 560 580 600
0

1

2

3

4 x 10
17

Wavelength (nm)

In
te
ns
ity
 (
a.
u.
)



れないが、最大光強度は空隙サイズの種類が
増えるほど大きくなることが分かる。図 5に
示した FDTD シミュレーションとは次元やス
ケールが異なっているが、最大光強度が示す
傾向は定性的にではあるが一致した。また、
空隙率 5%の場合に最大光強度が最も高くな
った。 

(a) 

(b) 

図 7 空隙サイズ数による(a)平均光強度と
(b)最大光強度の違い（エラーバー：標準誤
差） 
 
 空隙粒子の多分散性が光強度を高めるこ
とを確認するため、空隙として光硬化した樹
脂 GLX を粉砕したもの（粒径 53～300 m、形
状不規則）を用いて実験した。その結果、ガ
ラスの4粒径を含む媒質よりも8%ほど最大光
強度が高くなった。粒径範囲を狭めると強度
が低くなったことから、空隙の多分散性が特
定波長の光強度を強める効果があることが
分かった。 
 ガラス粒子を加えた場合、ガラス粒子によ
って酸化チタン粒子が押しのけられるため、
色素の存在する光増幅領域中の酸化チタン
粒子の体積充填率は増加することになる。こ
のことが最大光強度を増加させる要因にな
っている可能性がある。そこで、光増幅領域
中の酸化チタン粒子の充填率を同じにして
比較を行った。結果を図 8に示す。 
 図 8より、一様媒質と空隙媒質の差は小さ
くなっているが、依然として空隙媒質の方が
高い値を示すことが分かる。ガラス粒子内で
光は増幅しないため、空隙媒質は一様媒質よ
りも光増幅領域が小さくなっている。それに
もかかわらず、スペクトルピークの強度が高

くなるということは、空隙粒子が光の共振状
態や外部との結合効率を変化させている可
能性がある。 
 

 
図 8 散乱微粒子の充填率による最大光強度
の違い（エラーバー：標準誤差） 
 
 さらにレーザーとしての特性を調べるた
め、レーザー発振しきい値とスロープ効率を
測定した。結果をそれぞれ図 9、10 に示す。 
 

 
図 9 レーザー発振しきい値 

 

 
図 10 スロープ効率 

 
 図 9より、発振しきい値は散乱微粒子の増
加に伴い充填率 11.5%あたりまでは減少し、
その後一定値となる傾向が見られる。一方、
図10に示すスロープ効率は充填率12%で最大
となり、その前後の値では小さくなる。この
両者の傾向から、結果として最大光強度は
11.5～12%で最大となる（図 8 参照）。また、
一様媒質と空隙媒質では発振しきい値はほ
ぼ同じであるが、スロープ効率は空隙媒質の
方が高いことが分かる。 
 



 本研究により、空隙粒子の多分散性が特定
の発振波長の光強度を高める効果があるこ
とが、実験および FDTD シミュレーションか
ら明らかとなった。また、光子のモンテカル
ロ・シミュレーションにより、このような多
分散性の空隙粒子を含ませると、光子が媒質
内で超拡散に近い状態で拡散することが分
かった。したがって、ランダムレーザーに超
拡散構造を導入することで、多数の発振モー
ドの中から特定のモードのエネルギーを選
択的に高めることが可能であると推察され
る。この原因を解明するためには、発生した
光の拡散状態や干渉状態、さらには励起光の
拡散状態も明らかにする必要がある。実験お
よびシミュレーションにより媒質内部の状
態を調べることが今後の課題である。 
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