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研究成果の概要（和文）：本研究は、チャープパルスによる断熱透過というコヒーレント制御を導入することにより、
高い量子状態選択性を有するナノ秒CARS分光の更なる高機能化を図ることを目的としたものであった。当該研究グルー
プが独自に製作した周波数変調コヒーレントナノ秒パルス光源について、動作の安定性と操作性の向上を目指して改良
を行った。実験的研究と並行して理論的な考察も進め、複数のチャープパルスによる多段階励起による高エネルギー状
態への選択的状態分布移動や、マイクロ波とチャープパルスの併用による光学異性体の完全選別について、実現可能性
を検証した。

研究成果の概要（英文）：This research project aims to realize highly advanced coherent anti-Stokes Raman 
scattering spectroscopy with capability of quantum-state selection by implementing coherent control 
methodology, such as chirped pulse adiabatic passage. In this project, we have succeeded in up-grading 
the frequency-modulated coherent nanosecond pulsed light source that has been developed in our research 
group, to achieve higher stability and controllability. We have also conducted theoretical consideration 
on the application of this novel pulsed light source to the complete population transfer to highly lying 
quantum state via rudder-climbing Raman excitation by multiple chirped pulses and quantum-state specified 
enantio-selection via combined use of microwave radiation and chirped pulses.

研究分野： 物理化学
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１．研究開始当初の背景 

 

複数の光電場と分子系との相互作用に由
来する非線形分光は、近年のレーザー光源の
急速な発展とともに多様な方法論が開発さ
れてきている。特にコヒーレントアンチスト
ークスラマン散乱(CARS)は、分子の特定に
有力な振動・回転に関する分光学的情報が直
接得られること、励起光より短波長かつ指向
性を持った信号光が放出されるためノイズ
が軽減されること、光非発光性の試料に適用
できること等の多くのメリットを有するた
めに、微量成分検出による大気環境計測や中
間体の直接観測による反応機構解明などに
威力を発揮してきている。一方、非線形分光
は高次光学過程を利用するために数々のデ
メリットがあり、CARS もその例外ではなか
った。 

本研究グループは、コヒーレント非線形効
果による量子状態分布制御を目指して、発振
周波数を能動的に変調可能なコヒーレント
ナノ秒パルス光源を開発した  [Miyake & 

Ohshima, Opt. Express 21, 5269–5274 (2013)]。
本光源を利用すれば、高い量子状態選択性を
保持したままで、状態分布制御ばかりでなく
固有状態のコヒーレント結合が生成可能で
ある。分子系のコヒーレンスを活用すれば、
CARS 信号の増大や安定性の飛躍的向上が実
現できることに思い至った。 

 

 

２．研究の目的 

 

本研究課題では、ナノ秒時間領域でのコ
ヒーレント状態生成と制御という新規なア
イディアを導入することにより、従来の
CARS分光における様々なデメリットを克
服してより高感度化を進めるとともに、極
短パルスによるCARS分光において利用さ
れている多彩なコヒーレント過程をナノ秒
の時間領域においても実現し、本質的に高
い量子状態選択性を有するナノ秒CARS分
光の更なる高機能化を図ることを目的とす
る。ここでは、本研究グループが独自に開
発した周波数変調コヒーレントナノ秒パル
ス光源を用いることにより、励起光パルス
強度の空間的・時間的揺らぎに対してロバ
ストな、断熱透過によるコヒーレント状態
生成を実現する点に、最大の特長がある。 

 

 

３．研究の方法 

 

本研究課題では、光と物質間のコヒーレン
トな相互作用のパラメーターを断熱的に変
化させることにより、量子状態間の分布移動
を行う断熱透過法を利用することとした。断
熱透過法の一形態であるチャープ断熱ラマ
ン透過(CARP)を実現するために、新規狭帯
域ナノ秒光源の開発を行った。研究対象とす

る気相中の分子では、振動や回転のエネルギ
ーは数～数千 cm

–1程度であり、さらに簡単な
分子であっても回転構造を分解するために
は 1 GHz以下の分解能を持った光が必要とさ
れる。パルス幅としてはフーリエ変換の関係
から数 ns 以上となる。またラマン過程を起こ
すためには MV/cm 以上の電界強度が必要と
なる。これらの要請全てを満足するために、
単一縦モードのシード光を位相変調し、時間
的に切り出すことでチャープパルスとして、
さらに、光パラメトリック増幅(OPA)を用い
て必要なレベルまで出力を増幅するという
システム構成を採用した。ここでは、チャー
プを歪ませることなくパルス増幅するため
に、高い利得を実現しやすい光パラメトリッ
ク発振器(OPO)ではなく、共振器を持たない
OPA を用いることとした。ナノ秒 OPA の利
得は、励起パルスの尖頭値の低さ、パルス幅
の長さによる損傷閾値の低下により、超短パ
ルスレーザーに比べ相対的に低い値に限定
されてしまう。さらにシードとして cw 光を
使うことは初期値が小さいことを意味する。
これらの問題を克服するために、外部共振器
半導体レーザー(ECDL)の出力に対して位相
変調を応用して周波数チャープをほどこし
た後、Yb 添加ファイバー(YDFA)によって前
置増幅することで、最終増幅器である OPA の
光学系と結晶の負担を軽減することとした。 

図１に、製作したレーザーシステムの概略
を示す。この OPA では Nd:YAG 第二高調波
を励起光源としており、ECDL からの単一縦
モードの出力を縮退近辺でシグナルもしく
はアイドラーにシード光として注入するこ
とで、目的とする分子のラマン遷移の周波数
差を持った２色のパルスが同時に得られる。
シード光には、パルス的に RF を印加した音
響光学変調器(AOM)の一次回折光を用いる。
得られたパルス状のシード光は、電気光学変
調器(EOM)に入射して位相変調することで、
周波数チャープを加える。AOM および EOM

への RF 信号は励起レーザーの発振繰り返し
と同期されている。位相変調により周波数0

の光は )]sin([ 0 mmtm   と周波数変調
を受ける。ここで m は変調深さ、m は変調
波の周波数、m は変調波の相対位相である。
変調波は、光パルスの中心と原点を同じくす
る正弦波を用い、mは光パルスの半値全幅の
逆数より幾分大きな値にする。位相変調され
た光は、975 nm 半導体レーザー(LD)励起の

図１：ナノ秒チャープパルス光源の概略図 



Yb 添加ファイバーによって増幅される。最
終的に OPA により増幅された光の変調の程
度の測定は、光ヘテロダイン(OH)検出により
行う。すなわち OPA 出力をビームスプリッタ
ーに導いて変調前のシード光を AOM2 によ
り周波数シフトさせた一次回折光と合流さ
せ、高速フォトダイオード(PD)によりこれら
二つの光のビート信号を測定する。シングル
ショットで変調を測定するためには、１パル
ス中に２回以上のビートを観測する必要が
ある。本光源のパルス幅は 8 ns 程度のため、
周波数シフトは 800 MHz と設定した。 

開発した新規コヒーレント光源において
位相変調を加えない場合（図２中央）は、周
波数の半値全幅として 69 MHz が得られた。
この値は、7.4 ns パルスの FT 限界である 60 

MHz とほぼ等しく、歪の少ない増幅が行われ
ていることが確認できた。変調周波数 45 MHz、
m =の変調では、300 MHz の周波数チャープ
を確認でき、また、位相変調とパルス切り出
しのタイミングにより down/up チャープを作
り分けることができた（図２左および右）。
チャープの最大値としては、現在の OH の周
波数シフトから制限される周波数帯域であ
る10 nsあたり600 MHzまで確認できている。 

本光源制作当初は、最終増幅段である OPA

において BiBO を非線形結晶として用いてき
たが、光損傷閾値が比較的低く、容易に結晶
破損が引き起こされることが判明した。そこ
で、より光損傷閾値が高い LBO を非線形光
学素子として利用するように変更した。LBO

は BiBO と比較して OPA 増幅率が低いので、
前置増幅用のYDFAを全部で３段利用するよ
うにシステムの変更を行った。 

 
 
４．研究成果 
 この新規光源を利用したコヒーレント量
子状態操作について、理論的な検討を加えた。
本 OPA 光源では、エネルギー差が 0400 cm

1

の範囲となるシグナル光とアイドラー光を
出射することができる。この両者に図２のよ
うな適切な周波数チャープを施して誘導ラ
マン散乱過程を誘起すれば、始状態から終状
態へ完全に分布を移動することができるこ
とを、光学 Bloch 方程式を数値的に解くこと
によって確認した。特に、パルス光強度が 10

倍程度変動しても分布移動の効率は影響を

受けないことが示され、CARP 法が極めてロ
バストな手法であることを定量的に明らか
にすることができた。 

また、当 OPA の増幅バンド幅は 20 cm
1で

あり、この範囲にある複数のシード光を同時
に増幅可能であることを活用した、高度な分
布操作についても理論的に考察を加えた。つ
まり、多段階の誘導ラマン散乱を単一のナノ
秒パルス内で実現することが可能であり、実
際に、J = 0 → 2 → 4 → 6 → 8 というプロセス
では初期分布の 90%を最終状態へ移動でき
ることが示された（図３）。 

 さらに、当 OPA においては 40 GHz までの
位相変調が実現でき、変調サイドバンドとキ
ャリアーの相対位相を変調用のマイクロ波
に精密に同調することが可能である。そこで、
図４左に示すように、誘導ラマン散乱過程と
マイクロ波による電気双極子遷移の量子干
渉を引き起こすことができると期待される。
数値計算によれば、図４右で示すように、２
つの光学異性体間で全く反対の干渉効果が
表れ、ほぼ完全な光学分割が実現できること
が明らかになった。 
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