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研究成果の概要（和文）： 
	
 本研究では、誘導ラマン効果を基礎とした、連続光・超短パルス光励起新多色広帯域光
源の開発とその高感度分析技術への応用を実現した。分散補償共振器を用いた新技術によ
って、世界最高速の連続発振超高繰り返し光パルス列を発生するために必要な三原色光を
発生させた。また、時間幅 10×10-15 秒に相当する深紫外広帯域光発生のための新規分子
位相変調法を開発し、爆発性化合物の検出感度の飛躍的増大に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
 In this project, we developed novel light sources having a multifrequemcy/broadband 
spectrum based on a stimulated Raman effect pumped by continuous-wave (cw) and 
ultrashort pulse lasers. A three-primary-color emission that could be used for the 
generation of an extremely highly repetitive cw optical pulse train was generated 
through phase-matched four-wave mixing process in the dispersion-compensated 
high-finesse optical cavity. In addition, our newly developed molecular modulation 
scheme allowed for the generation of broadband deep-ultraviolet radiation that 
corresponded to a duration of 10 femtosecond and the demonstration of dramatic 
enhancement of the detection limit of explosive chemical compounds. 
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研究分野：化学 
科研費の分科・細目：複合科学・分析化学 
キーワード：レーザー、非線形光学 
 
１．研究開始当初の背景 
・これまでの研究成果と着想に至った経緯 
	
 1987 年、申請者は、誘導ラマン効果を用
いてレーザー波長を変換していたとき、虹色
に輝くレーザー”Rainbow Stars”を発見
した（文献 APB '89：特許第 2140882号）。

1992 年、申請者は、本現象を用いて極限の
超短パルス光が発生できることを提案した
（文献 OptCom '93：特許第 3218706 号）。
申請者はフェムト秒レーザーを用いて多色
レーザーを発生する研究を始め、紫外から近
赤外に渡り 50 本以上の回転ラマン線を同時
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に発生できることを実証した（文献 IEEE 
J-QE '98)。これらの位相同期により、光の領
域における極限、すなわちサブフェムト秒光
パルスの発生を提案した。	
  
	
 超高速繰り返し光パルスの発生方法（文献
PRL '01：国際特許 US 6,603,778）は、すで
に申請者により実現されており（文献 JOSA 
'07）、世界最高速(17.6 THz)の光パルス列が
得られている。 
・国内・国外の研究動向及び位置づけ 
	
 申請者の方式は、単一超短光パルス (3.8 
fs)、世界最短光パルス(櫛状、1.6 fs)、高エネ
ルギー単一超短光パルス(300 mJ)発生に利
用されている。この分野においてわが国を代
表する２大学、１研究所でも、すでに研究に
着手されている。 
 
２．研究の目的 
Ａ 高繰り返し超短パルスレーザーの研究 
①	
 高反射率鏡から構成される共振器に水

素を入れ、連続発振の緑色レーザーを集
光し、誘導ラマン散乱により赤色レー
ザーを発生させる。引き続き四波ラマ
ン混合により青色レーザーを発生させ
る。 

②	
 重ね合わせにより生じる 8 fs 毎（120 
THz）、3 fsの光パルスを計測する装置
を開発する。2光子応答光電子増倍管を
用いるフリンジ分解自己相関波形測定
装置（オートコリレーター）を試作する。 

③	
 ３波長レーザーの分散を補償して 120 
THz のフーリエ限界パルスを発生させ、
波形を上記装置により測定する。高繰り
返し超短パルス光の応用についても研
究する。 

④ 水素の代わりに重水素を用い、パルス発
振レーザーで得られたような視感度の
よい三原色レーザー（457 nm, 532 nm, 
632 nm)を得る。これを用いる高輝度デ
ィスプレイ装置を開発する。 

 
Ｂ 単一超短パルスレーザーの研究 

①	
 超短パルスレーザー（100 fs）を水素に
集光し、コヒーレントラマン散乱によ
り、水素分子を同期回転させる。そこに
100 fsの光パルスを導入し、多数の回転
ラマン光を効率よく発生させる。この際、
自己位相変調でスペクトル幅を拡大し、
単一超短光パルスを発生する条件を探
索して用いる。 

②	
 自己回折周波数分解光ゲート装置（ＳＤ
‐ＦＲＯＧ）により、発生した光パルス
の位相とスペクトルを測定する。分散補
正により、光パルスを圧縮する。さらに、
検出部に質量分析計を用いるオートコ
リレーターにより、超短パルス光（数 fs）
の波形を測定する。 

③ 上記質量分析計に過酸化アセトンなど
を導入し、“原子が動くことができない
時間領域”で超高速光イオン化する新規
質量分析を実現する。 

 
３．研究の方法 
Ａ 高繰り返し超短ﾊﾟﾙｽﾚｰｻﾞｰの研究(図１) 
・	
 高い反射率（99.5%）と負の分散を有する
チャープミラーから構成される共振器を
設計、製作した。	
 

・	
 Pound-Drever-Hall 法に基づき、共振器
長を一定に保つ装置を開発した。	
 

・	
 正の大きな分散を有するキセノンを水素
に添加し、共振器中の分散がゼロになる
ように調整した。	
 

・	
 高出力の緑色レーザー	
 (532	
 nm)と水素
及び重水素を用い、三原色レーザーを発
生させ、基本的な性質を調べた。	
 

Ｂ 単一超短パルスレーザーの研究(図２) 
１）回転ラマン光の高効率発生	
 
・	
 現有のチタンサファイアレーザー(800	
 
nm,	
 100	
 fs)をアルゴンに通し、自己位相
変調によりスペクトル幅を広げた	
 

・	
 干渉フィルターなどによりスペクトルの
形を制御し、水素に集光することにより、
分子を同期回転させた。	
 

・	
 ラマンセル中のビーム集光部において第
三高調波（紫外光）がフーリエ限界パル

 

図 1．高繰り返し超短ﾊﾟﾙｽﾚｰｻﾞｰ実験装置 

 
図 2. 単一超短ﾊﾟﾙｽﾚｰｻﾞｰ実験装置 



スになるように、予めチャープ量を調整
できるシステムを設計・製作した。	
 

・	
 チタンサファイアレーザーの第三高調波
を水素に導入し、回転ラマン光を発生で
きることを実証した。	
 

・	
 チタンサファイアレーザー(800	
 nm,	
 100	
 
fs)をサファイア板に通し、白色光を発生
させる。これをシード光として用い、四
波ラマン混合の効率を高めた。	
 

・	
 ラマンセル中の水素に励起光を集光し、
分子の位相を同期して回転させた。	
 

・	
 チタンサファイアレーザー	
 の第三高調
波（100	
 fs,	
 267	
 nm：シード光）を水素
に導入し、高次回転ラマン光を効率よく
発生させた。	
 

２）パルス幅測定装置の開発	
 
・	
 一酸化窒素(NO)の２光子イオン化に基づ
くパルス幅測定法を検討する。超短パル
スレーザーが発生していることを示し、
ラマン光が位相同期していることを確認
した。	
 

	
 
４．研究成果	
 
Ａ 高繰り返し超短パルスレーザーの研究 
① 基本光となる緑色レーザー(532nm)から

重水素をラマン媒質とした場合に発生
する赤色レーザー(1 次ストークス光：
632.5nm)と青色レーザー(1 次アンチス
トークス光：459.1nm)を得るために必要
な負分散ラマン共振器を設計した。三原
色レーザーを発生させるために必要な
十分な帯域と負分散値を有する共振器
を実現した。	
 

② 基本光となる連続発振緑色レーザー
(532nm)を、新しく作製した可視全域に
わたって分散制御された共振器へ結合
するための光学系を構築した。共振器を
挿入したチャンバーにラマン媒質とな
る水素分子を封入し、その状態において
最大 13W の基本光を共振器へ入射した。
その結果、振動 1次ストークス光である
赤色レーザー(636nm)の発生に成功した。
この赤色レーザーの横モードパターン

は、共振器の基本モードと同様であるこ
とを確認し、水素圧 1MPa 時において発
生しきい値は 5W、出力光の 2 成分間の
出力比は、最大 11%であった。また、出
力光強度の不安定性を観測し、これが非
弾性散乱過程に起因する熱発生による
ものであることを明らかにした。	
 

③ 連続発振緑色レーザー(出力:15W,	
 波
長:532nm)を、可視全域にわたって負分
散を有する高反射ミラー(>99.5%)で構
成された水素充填光共振器へ結合し、水
素分子との共振器内非線形光学過程(誘
導ラマン散乱)によって、振動 1 次スト
ークス光に対応する赤色レーザー(波
長:636nm)を発生させた。さらに、共振
器内分散の補償による位相整合四光波
混合過程を誘起し、振動 1次反ストーク
ス光に対応する青色レーザー (波
長:436nm)を発生させるために、水素圧
力を 10kPa ずつ変化させた。その結果、
0.45MPa 近傍において、振動 1次アンチ
ストークス光に対応する青色レーザー
(波長:436nm)の発生に初めて成功した。	
 

Ｂ 単一超短パルスレーザーの研究 
①	
 時間的に変動する偏光を有する光パル

スを用いる新しい分子コヒーレンス励
起手法を発案し、紫外域において
100THz を超える帯域にわたるラマンサ
イドバンドの発生に成功した。また、光

 
図 3．深紫外超短パルス光スペクトル 

 
図４．TATPの質量スペクトル 

(a) 260 fs (b) 60 fs 



ビートを有する形状に波形整形した励
起パルスを用いる独自の方法も実現し、
これによって、時間幅 10fs に相当する
帯域を有する深紫外超短パルス光の発
生を実現した。	
 

②	
 中空キャピラリー導波路を利用した深
紫外超短パルス光励起誘導ラマン散乱
光の発生を初めて実現した。振動 1次か
ら3次までのストークス光と振動1次ア
ンチストークス光を測定した。この際に
導波路内でのモード選択に起因すると
考えられる振動-回転ストークス光の特
異的発生と、ほぼ 100%に達する波長変
換効率を初めて観測した。近紫外全領域
にわたる振動1次から4次までのストー
クス光と振動 1 次アンチストークス光
の発生に成功した。この時、円偏光励起
光パルスが高次振動ストークス光の発
生に寄与することを初めて観測した。誘
導ラマン散乱過程の効率化のために、光
パラメトリック増幅を利用した近紫外
超短パルス光発生光学系を構築した。波
長 608nm において、最大 50μJ のパルス
エネルギーを取得し、その第 2高調波に
よって、振動 1次ストークス光に対応す
る 304nm 光の発生に成功した。	
 

③	
 近年世界中で増加している自爆テロで
用いられることが多い爆薬であるトリ
アセトントリペルオキシド(TATP)を、ガ
スクロマトグラフィー/多光子イオン化
/質量分析法を用いることで測定した。
イオン化光源として、水素の回転ラマン
散乱によってスペクトル拡張後に時間
幅圧縮した光パルス(時間幅:60fs)を用
いた。あらかじめ、当研究室で開発した
NO の二光子イオン化を利用したオート
コリレーターを用いてパルス幅を測定
した後、干渉計の前でビームを反射し、
測定側の質量分析装置へ入射させた。	
 
圧縮した光パルスをイオン化源に用い
ることによって分子イオンピークを確
認することに成功した。260	
 fs の光パ
ルスを用いてもエネルギーが 11	
 μJ と
低く分子イオンピークをほとんど観測
することはできなかった。しかし、同じ
エネルギーを持つ60	
 fsの光パルスを用
いることによって分子イオンピークを
明瞭に観測に成功した。	
 

④	
 分子のコヒーレント運動による時間領
域変調法によって、深紫外(226nm)にお
ける超短パルスのスペクトル拡張の新
手法を提案し、その有用性を実証した。
具体的には、時間幅 100fs、波長 400nm
の励起光と白色光をシード光とする誘
導ラマン散乱によって発生した 480nm
光による、光ビート励起法を実現し、こ
の手法によっては初となる振動ストー

クス光(300nm)の発生に成功した。また、
回転ストークス・反ストークス光の発生
に同様の手法を適用し、スペクトル拡張
後に圧縮した広帯域(~10nm)超短パル
ス光を時間分解光ゲート法によって測
定することで、20fs の時間幅を有する
深紫外超短パルス光の発生を示唆する
結果を得た。これは、本研究の目的をな
る深紫外領域における超短パルス光の
発生に対する有効性を実証する初めて
の結果である。	
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