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研究成果の概要（和文）：本研究提案では、これまでの共振器増強ラマン分光法の検出感度を飛躍的に倍向上させるた
めの新しい手法として、共振器増強位相整合コヒーレント反ストークスラマン分光法の開発に取り組んだ。共振器に水
素・アルゴン混合気体を共振器に充填した場合、誘導ラマン散乱による熱の発生により共振状態が不安定になるという
問題点を明らかにした。共振器への基本光成分とストークス光成分(外部共振器型半導体レーザー)の２波長レーザー共
振制御のためのフィードバック光学系を構築した。これら成果は分析対象となるラマン活性分子を封入した共振器で位
相整合条件を満足した共振器増強CARS分光による新規高感度分析法の実現へ貢献するであろう。

研究成果の概要（英文）：Cavity-enhanced phase-matched coherent anti-Stokes Raman spectroscopy (CARS) for 
a novel tool to improve a molecular detection sensitivity of conventional intracavity Raman spectroscopy 
has been developed. We found an issue in the stability of a cavity resonant condition when both hydrogen 
and inert gas are filled in the cavity chamber. To stabilize the cavity resonant condition, a feedback 
control system for two beams having different wavelengths (fundamental: Ti:sapphire laser and Stokes: 
ECLD). This work will contribute to high-sensitive detection of radio-active hydrogen isotopes based on a 
phase-matched CARS technique.

研究分野： 応用分析化学

キーワード： 共振器増強分光　コヒーレント反ストークスラマン散乱　ガス分析
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様 式

１．研究開始当初の背景
 極微量の原子・分子種を極めて高い検出感
度で定量的に測定する技術の開発は、分析化
学の学術分野において、その必要性は増すば
かりである。この技術の波及効果は、環境汚
染物質モニタリング、呼気中の疾病関連物質
の検出による診断技術、生産プロセスにおけ
る原料中の不純物の検出、および大気中の爆
発物・危険物質の高感度検知技術まで、我々
の社会全体に及ぶ。
 共振器増強分光法
度検出性能と簡便な装置構成により、このよ
うな高感度ガス分析法のための極めて強力
なツールとして盛んに研究が行われてきた。
この手法は、複数枚の高反射鏡で構成される
光共振器に、レーザー光
光路長を
分子との強い相互作用を誘起させる手法で
ある。共振器増強吸収分光法（
振器リングダウン分光法
cm-1Hz
極微量成分の計測へ日常的に応用されてい
る。 
 しかしながら、この先進的な分析手法は、
これまで主に「吸収分光法」の延長として研
究が行われてきた。これに対して、「ラマン
分光法」の原理に基づいた共振器増強分光法
はこれまでにほとんど研究が実施されてい
ない。その理由は、典型的な分子の吸収断面
積が
乱断面積は
コヒーレント過程であるために、分子検出感
度が著しく低いことであった。この問題を解
決し、共振器増強ラマン分光法の分子検出感
度を飛躍的に増加させることができれば、吸
収分光法では検出の困難である赤外活性の
ない２原子分子
これまでにない応用の実現が期待される。

２．研究の目的
 本研究提案では、これまでの共振器増強ラ
マン分光法の検出感度を
るための新しい手法として、共振器増強位相
整合コヒーレント反ストークスラマン分光
法を実現する。これは申請者
究成果に基づいた「分散補償型高フィネス共
振器」を改良することよって実現する。開発
した手法を水素同位体の選択的リアルタイ
ム分析に応用し、この新手法が、従来の共振
器増強吸収分光法では検出できなかったラ
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４．研究成果
 レンズで集光したレーザー光は、共振器ミ
ラーの曲率と共振器長で決まる最適な焦点
ビーム径と適正な光軸で共振器に入射する
ことで共振し、強い透過光が得られる。共振
光の横のモードが
も強く共振するので、
起こっていることを確認する必要がある。水
素を充填した共振器にレーザー光を入射し、
共振器からの透過光を、ビームプロファイラ
を用いてビームシェイプを観察しながら、出
射光が
した。光軸を調整する際、ファンクションジ
ェネレータからの信号（三角波、
ピエゾドライバーで増幅して共振器長を振
動させることによって縦モードを動かし、入
射レーザー光の周波数と共振周波数が合う
たびに透過光が観測されることを利用した。
その結果、図

チャンバー（図
おり、共振したレーザー光はポンプ光として
チャンバーに充填されたラマン活性気体と
強く相互作用し、ラマン過程を誘起できる。
本実験では、最初の試料として軽水素ガスを
チャンバー内に充填して用いた。この軽水素
とのラマン相互作用を経て共振器から出射
したレーザー光を、パワーメータ、ビームプ
ロファイラ、フォトディテクターによってそ
れぞれ出力、共振モード、時間変化を測定し、
共振状態を評価した。ファイバー結合型マル
チチャンネル分光器によってスペクトルを
記録し、ラマン散乱光（ストークス光・アン
チストークス光）を観測した。

４．研究成果 
レンズで集光したレーザー光は、共振器ミ

ラーの曲率と共振器長で決まる最適な焦点
ビーム径と適正な光軸で共振器に入射する
ことで共振し、強い透過光が得られる。共振
光の横のモードが
も強く共振するので、
起こっていることを確認する必要がある。水
素を充填した共振器にレーザー光を入射し、
共振器からの透過光を、ビームプロファイラ
を用いてビームシェイプを観察しながら、出
射光が TEM00 モードになるように光軸を調整
した。光軸を調整する際、ファンクションジ
ェネレータからの信号（三角波、
ピエゾドライバーで増幅して共振器長を振
動させることによって縦モードを動かし、入
射レーザー光の周波数と共振周波数が合う
たびに透過光が観測されることを利用した。
その結果、図３

図２
(b) 

(b) 

チャンバー（図２(b)参照）内に設置されて
おり、共振したレーザー光はポンプ光として
チャンバーに充填されたラマン活性気体と
強く相互作用し、ラマン過程を誘起できる。
本実験では、最初の試料として軽水素ガスを
チャンバー内に充填して用いた。この軽水素
とのラマン相互作用を経て共振器から出射

レーザー光を、パワーメータ、ビームプ
ロファイラ、フォトディテクターによってそ
れぞれ出力、共振モード、時間変化を測定し、
共振状態を評価した。ファイバー結合型マル
チチャンネル分光器によってスペクトルを
記録し、ラマン散乱光（ストークス光・アン
チストークス光）を観測した。

 
レンズで集光したレーザー光は、共振器ミ

ラーの曲率と共振器長で決まる最適な焦点
ビーム径と適正な光軸で共振器に入射する
ことで共振し、強い透過光が得られる。共振
光の横のモードが TEM00 モードになるとき最
も強く共振するので、TEM00モードでの共振が
起こっていることを確認する必要がある。水
素を充填した共振器にレーザー光を入射し、
共振器からの透過光を、ビームプロファイラ
を用いてビームシェイプを観察しながら、出

モードになるように光軸を調整
した。光軸を調整する際、ファンクションジ
ェネレータからの信号（三角波、
ピエゾドライバーで増幅して共振器長を振
動させることによって縦モードを動かし、入
射レーザー光の周波数と共振周波数が合う
たびに透過光が観測されることを利用した。

３に示すような。

(a) 

２．(a) 実験配置図
(b) 共振器チャンバー

 

参照）内に設置されて
おり、共振したレーザー光はポンプ光として
チャンバーに充填されたラマン活性気体と
強く相互作用し、ラマン過程を誘起できる。
本実験では、最初の試料として軽水素ガスを
チャンバー内に充填して用いた。この軽水素
とのラマン相互作用を経て共振器から出射

レーザー光を、パワーメータ、ビームプ
ロファイラ、フォトディテクターによってそ
れぞれ出力、共振モード、時間変化を測定し、
共振状態を評価した。ファイバー結合型マル
チチャンネル分光器によってスペクトルを
記録し、ラマン散乱光（ストークス光・アン
チストークス光）を観測した。 

レンズで集光したレーザー光は、共振器ミ
ラーの曲率と共振器長で決まる最適な焦点
ビーム径と適正な光軸で共振器に入射する
ことで共振し、強い透過光が得られる。共振

モードになるとき最
モードでの共振が

起こっていることを確認する必要がある。水
素を充填した共振器にレーザー光を入射し、
共振器からの透過光を、ビームプロファイラ
を用いてビームシェイプを観察しながら、出

モードになるように光軸を調整
した。光軸を調整する際、ファンクションジ
ェネレータからの信号（三角波、10 Hz
ピエゾドライバーで増幅して共振器長を振
動させることによって縦モードを動かし、入
射レーザー光の周波数と共振周波数が合う
たびに透過光が観測されることを利用した。

に示すような。TEM00モードの

実験配置図 
共振器チャンバー 

参照）内に設置されて
おり、共振したレーザー光はポンプ光として
チャンバーに充填されたラマン活性気体と
強く相互作用し、ラマン過程を誘起できる。
本実験では、最初の試料として軽水素ガスを
チャンバー内に充填して用いた。この軽水素
とのラマン相互作用を経て共振器から出射

レーザー光を、パワーメータ、ビームプ
ロファイラ、フォトディテクターによってそ
れぞれ出力、共振モード、時間変化を測定し、
共振状態を評価した。ファイバー結合型マル
チチャンネル分光器によってスペクトルを
記録し、ラマン散乱光（ストークス光・アン

レンズで集光したレーザー光は、共振器ミ
ラーの曲率と共振器長で決まる最適な焦点
ビーム径と適正な光軸で共振器に入射する
ことで共振し、強い透過光が得られる。共振

モードになるとき最
モードでの共振が

起こっていることを確認する必要がある。水
素を充填した共振器にレーザー光を入射し、
共振器からの透過光を、ビームプロファイラ
を用いてビームシェイプを観察しながら、出

モードになるように光軸を調整
した。光軸を調整する際、ファンクションジ

10 Hz）を
ピエゾドライバーで増幅して共振器長を振
動させることによって縦モードを動かし、入
射レーザー光の周波数と共振周波数が合う
たびに透過光が観測されることを利用した。

モードの



共振を
 共振器からの透過光の出力を、パワーメー
タを用いて測定すると、
たときの出射光の最大出力は
た。共振器からの透過光はガラスウェッジを
透過してパワーメータに入射している。ガラ
スウェッジの透過率が
共振器入射直前のレーザー光のパワーが
mW であったため、レーザー光の共振器への結
合効率は最大
 水素を充填した共振器内では、共振する入
射光と水素との相互作用
ン散乱が起こり、ストークス光が入射光と同
軸上に放出される。ストークス光は、ラマン
ゲインの幅内で一致する共振線の波長で発
振する。また、ポンプ光とストークス光によ
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じる熱によって、ビームの中心部ほど温度が
高くなり、熱レンズ効果を生じる。アルゴン
を加えた場合のほうが、熱は溜まりやすいの
で、熱レンズ効果の影響が大きくなり、共振
状態が不安定になったと考えられる。誘導ラ
マン散乱によるストークス光の発生では、分
子はひとつ上の回転準位に励起され、その分

２色の
励起光を共振器に入射し、誘導ラマン散乱を

を起こすことにより熱の発
生を抑え、共振状態を安定化することができ
るか調査する。同時に、熱の発生が分散補償
条件に影響を及ぼしているか確かめる。 

及び連携研究者に
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