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            工学研究科物質・生命工学専攻 

学 位 論 文 名  Nonlinear Optical Microspectroscopy Based on Two-Photon Absorption 

            and Stimulated Emission Processes 
            （２光子吸収と誘導発光過程に基づく非線形光学顕微分光法） 

論 文 審 査 委 員  （主査） 
            教 授 伊東 一良 

            （副査） 
            教 授 福井 希一  教 授 兼松 泰男  教 授 金谷 茂則 
            教 授 福住 俊一  教 授 宮田 幹二  教 授 菊地 和也 
            教 授 高井 義造  教 授 渡部 平司 

論 文 内 容 の 要 旨 

 本論文では、２光子電子共鳴効果により励起波長依存性をもつ像コントラストを得る新しい非線形光学顕微分光法

の研究について述べた。２光子励起蛍光（TPEF）顕微分光法と同様に、信号が２光子電子共鳴により増強される誘

導パラメトリック発光（SPE）顕微分光法を提案した。２光子吸収が生じる励起波長を用いることにより、蛍光分子

だけでなく蛍光を発しない分子も可視化可能であることを示した。３種類の実用的な SPE 顕微分光システム（マル

チスペクトル SPE 顕微鏡、スペクトル干渉 SPE 顕微鏡、高速 SPE 顕微鏡）を構築し、各システムの有用性を実証

した。さらに、マルチスペクトル技術を２光子励起蛍光顕微分光法へも応用した。 

 第１章において、超短光パルスと媒質の相互作用について述べ、非線形光学顕微鏡の利点について概説した。信号

を効率よく発生させるためには、パルス幅の短い超短光パルスを用いた方がよいことを示した。また、３次元光学的

伝達関数を用いることにより、非線形光学顕微鏡の３次元分解能を示した。 

 第２章においては、新しい非線形光学顕微分光法として、２光子電子共鳴により増強された４光波混合（FWM）

過程に基づく誘導パラメトリック発光（SPE）顕微分光法を提案し、原理を説明した。蛍光色素を用いて、SPE 顕微

分光法の原理を実験的に確認し、細胞イメージングヘの応用として、無染色茶葉の SPE 像を取得した結果について

示した。 

 第３章では、励起波長依存性を一括取得可能なマルチスペクトル SPE 顕微分光法について述べた。まず、超短光

パルスを長さ 4.5 mm のフォトニック結晶ファイバーへ入射させることにより、700 nm から 950 nm の広帯域光パ

ルスを発生させた結果について示した。発生させた広帯域光パルスを SPE 顕微分光法の光源として用いることによ

り、励起波長依存性を示す SPE スペクトルを一括取得し、SPE スペクトル形状から試料の識別が可能であることを

示した。 

 第４章では、スペクトル干渉誘導パラメトリック発光（SI-SPE）顕微分光法の有用性を示した。SI-SPE 顕微分光

法により、ショット雑音限界検出を達成した結果について示し、SPE 信号の高感度検出が可能であることを示した。

さらにスペクトル帯域の重なる SPE 信号と TPEF 信号の分離に成功した結果について示し、SPE 像と TPEF 像の同
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時取得が可能であることを示した。 

 第５章においては、複数種類の蛍光分子を可視化可能なマルチスペクトル２光子励起蛍光顕微分光法について述べ

た。第３章において発生させた広帯域光パルスを用いて、３色の TPEF 像を同時に取得可能であることを示した。 

 第６章では、ブラウン運動中の粒子の追跡方法について示した。体積 10μm3 の３次元像を 50 ms で取得可能な高

速 SPE 顕微鏡により、粒子の３次元追跡が可能となることを示した。粒子の時系列像を取得することにより、粒子

の軌跡から拡散係数、溶媒の粘性、粒子の大きさを推定可能であることを示した。 

論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 

 本論文は、３次元空間分解能をもち、低侵襲的で高感度な新しい光学顕微分光法を目指して、２光子電子共鳴によ

り信号が増強される非線形光学顕微分光法、誘導パラメトリック発光（SPE）顕微分光法を提案し、３種類の実用的

な SPE 顕微分光システム（マルチスペクトル SPE 顕微鏡、スペクトル干渉 SPE 顕微鏡、高速 SPE 顕微鏡）を構築

し、各システムの有用性を実証した結果をまとめたものである。 

 第１章では、本研究の背景について述べている。超短光パルスと媒質の相互作用について述べ、非線形光学顕微鏡

の利点について概説している。 

 第２章では、新しい非線形光学顕微分光法として、２光子電子共鳴により増強された４光波混合（FWM）過程に

基づく SPE 顕微分光法を提案し、その原理を説明している。蛍光色素を用いて、SPE 顕微分光法の原理を実験的に

確認し、細胞イメージングヘの応用例として、無染色茶葉の SPE 像を取得し、有用性を明らかにしている。 

 第３章においては、励起波長依存性を一括取得可能なマルチスペクトル SPE 顕微分光法について述べている。超

短光パルスを長さ 4.5 mm のフォトニック結晶ファイバーへ入射させることにより、700 nm から 950 nm の広帯域

光パルスを発生できることを明らかにしている。発生させた広帯域光パルスを SPE 顕微分光法の光源として用いる

ことにより、励起波長依存性を示す SPE スペクトルを一括取得し、スペクトル形状から試料の識別が可能であるこ

とを示している。 

 第４章では、スペクトル干渉誘導パラメトリック発光（SI-SPE）顕微分光法の有用性を示している。SI-SPE 顕微

分光法により、ショット雑音限界検出を達成し、SPE 信号の高感度検出が可能であることを明らかにしている。さら

にスペクトル帯域の重なる SPE 信号と２光子励起蛍光（TPEF）信号の分離に成功した結果について示し、SPE 像

と TPEF 像の同時取得が可能であることを述べている。 

 第５章においては、複数種類の蛍光分子を可視化可能なマルチスペクトル TPEF 顕微分光法について述べている。

第３章において発生させた広帯域光パルスを用いて、３色の TPEF 像を同時に取得可能であることを示している。 

 第６章では、ブラウン運動中の粒子の追跡方法について延べ、体積 10μm3 の３次元像を 50 ms で取得可能な高速

SPE 顕微鏡により、粒子の３次元追跡が可能となることを明らかにしている。 

 以上のように、本論文は２光子電子共鳴により信号が増強される非線形光学顕微分光法をまとめたものであり、そ

の成果は応用物理学、特にフォトニック情報工学の今後の発展に寄与するところが大きい。よって本論文は博士論文

として価値あるものと認める。 
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