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§１．研究実施の概要 

 

本研究のねらいは以下の通りである。①近赤外・可視域から紫外域に渡る極短光パルスの電場

波形制御技術と②モノサイクル域光の高出力化・短パルス化・短波長化技術を開発すること。加え

てそれらの、③XUV 域のアト秒パルス技術への応用および④超高速光異性化反応を利用した量

子制御による遺伝子発現レーザー制御の手法への応用を開拓することである。 

21 年度は、①については、前年度の試作 1 ピクセル・空間光振幅変調器の結果を基にして、

300～1600 nm 透明新液晶 1)の 648 ピクセル・空間光振幅変調器(648・UV～NIR・A(ω)・

SLM)を試作し、全波長域の光電場振幅透過率の印可電圧パルス幅特性などを明らかにした。つ

いでこれをプログラム制御し、380～420 nm 紫外フェムト秒パルス光と 500－900 nm 可視・近赤

外フェムト秒パルス光とに対して周波数シフト・相似スペクトルペア光発生の実験を行い、超広帯

光の任意振幅変調が可能であることを確認した。これは、これまでで報告されてきたなかで最も広

帯域な光波の振幅変調結果である 2)。 

②については、主に以下の三つの実験を進めた。第一に角度分散・非同軸光パラメトリック増幅

（A-NOPA）によるオクターブ光チャープパルス増幅の実験において、高出力化に加えてチャープ

フリーパルス化をはかるために、高出力チャープ補償系の高精度化などの改良を行った。第二に

高次-コヒーレント・アンチストークスラマン散乱(M-CARS)による高効率極短パルス光発生におい

ては 3)、紫外域まで透明なダイヤモンドに着目し、330－730 nm までの超広帯域 M-CARS 信号

を発生させた後、試作したプリズム型角度分散補償装置により角度分散補償を行い、1 ビーム白

色光波合成を実現させた。第三に、紫外広帯域パルス光の高出力化のために、260 nm フェムト

秒チャープパルス光励起による非同軸光パラトリック増幅(NOPA)実験(370-470 nm 光(5.8 fs フ

ーリエ変換限界(TL)パルス)を 2.4 μJ に増幅：これはこの波長域では最高エネルギー・最広帯域

増幅)を行うと共に、この結果を踏まえた 2 光子吸収を考慮した初の時空間発展 NOPA 伝播方程
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式の詳細な数値解析を行った。その結果、この波長帯域では実現していない、数サイクルで高出

力(～100 μJ、1kHz 繰り返し)な極短パルス光源用広帯域増幅器の定量的な設計指針を得た。 

③については、モノサイクル光の応用として、本質的に半サイクル現象である高次高調波 4)によ

るモノサイクル光励起アト秒パルス発生の詳細な理論解析を行い、2 サイクル励起では 140 アト秒

台までであるのに対して、モノサイクル光励起では 60 アト秒台(チャープ補償不必要)および 30 ア

ト秒台(チャープ補償後)でかつ高効率なパルス発生が可能であることを定量的に初めて明らかに

した。 

④については、極限光技術からのアプローチ 5)と生物化学的手法からのアプローチ 6-14)（名古

屋大チーム）と 2 つの視点から研究を行った。前者では、名大グループが合成に成功した、長波

長用光応答性 DNA に用いられる、4’methyl thio azobenzene carboxylic acid (AzD2) のフ

ェムト秒・紫外過渡吸収分光測定を行った結果、プロープ波長のわずかな違いで、そのフェムト秒

減衰波形が正と負に大きく異なることが観測された。これは前年度開発されたレート方程式解析を

応用することにより、吸収断面積差によることが明らかとなった５)。さらに、フェムト秒励起光パルス

(60 fs、408 nm)当たりのトランスからシスへの光異性化率が 2.6 %と比較的大きな値であることが

わかった。次いで、AzD2-DNA(1 重鎖と 2 重鎖)に対して同様な測定を行い、S2 励起状態と中間

状態の 2 つのエネルギー状態の寿命τ1、τ2 (τ2はシス異性体誕生時間に相当: 1 重鎖では 7.4 

ps、2 重鎖では 8.0 ps であった)が共により長いこと、励起光パルス当たりの光異性化率が 2 重鎖

の場合約 1/6 小さいことが明らかとなった。また試作 UV～NIR・位相変調 ・SLM を用いて量子

制御に必要な400 nm 波長域でフェムト秒光パルス列発生の波形整形が可能であることを実験的

に確認した。これは液晶 SLM で成功した 400 nm 域での最初の実験である。 

後者では、生体に対する損傷の小さい可視光領域（λ≧400 nm）での光スイッチングを目指し、

新たなアゾベンゼン：4’-methylthioazobenzene-4-carboxylic acid(MeS アゾベンゼン)を設計・開

発した。この新規アゾベンゼンは、DNA に導入した状態では設計通り trans-体で約 400 nm

（398nm）に極大吸収を持つことが分かり、400 nm 光照射で cis-体に異性化した。一方 cis-体から

trans-体への光異性化には 500 nm 以上の可視光照射で可能なことも明らかにし、trans→cis、cis

→trans 双方向の光異性化を全て可視光照射のみで実現した。次に新規 MeS アゾベンゼンを T7

プロモーターに組み込んだ光応答性プロモーターと GFP タンパクをコードしている DNA を連結し

た長鎖キメラＤＮＡを調製し、PURE SYSTEM を使用して in vitro での GFP タンパク質発現の光制

御をおこなったところ、PURE SYSTEM を全く損傷することなく、可視光照射のみで GFP 発現の可

逆的な光スイッチングを実現した。 

 

 

§２．研究実施体制 

 

（１）「北海道大学」グループ 

① 研究分担グループ長：山下 幹雄（北海道大学大学院、特任教授） 
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② 研究項目 

極限光電場波形の制御と、それを活かした高出力モノサイクル域光（近赤外・可視・紫外域） 

およびアト秒パルス（XUV・X 線域）発生さらには遺伝子発現コヒーレント量子制御の研究 

（２）「名古屋大学」グループ 

① 研究分担グループ長：浅沼 浩之（名古屋大学大学院、教授） 

② 研究項目 

DNA ハイブリダイゼーションの高効率光スイッチング技術とその応用 

 

 

§３．研究実施内容 

（文中に番号がある場合は（4-1）に対応する） 

上記のねらいを実現するために、北海道大学チームと名古屋大学チームとが分担しあって 21 年

度は以下の四つの研究を進めた。 

1. 極限光電場波形制御技術の研究（北海道大学チーム） 

 ○ⅰ下記 2 の紫外域までのびた超広帯域コヒーレント光波のチャープ補償のために、○ⅱ下記 3 の

アト秒パルス計測に必要な相似スペクトルペア発生のために、○ⅲ下記 4 の紫外から可視域に吸収

を有するアゾベンゼン誘導体の光異性化のコヒーレント制御に必要な波形整形のために、近赤外

から紫外まで透明な新しい液晶(LC)を用いて空間光変調器(SLM)を開発している。今年度は、

前年度明らかにした 1 ピクセル SLM による基礎振幅変調特性を基にして、300 から 1600 nm で

透明なこの LC を用いて 648 ピクセル・2 チャンネル・空間光振幅変調器(648・A(ω)・UV～NIR・

SLM)を試作した（20 μm 液晶厚、98 μm ピクセル幅、9.9 mm1 チャンネル高さ）。次に、光電

場振幅透過率の紫外から近赤外域までの波長依存印可電圧特性、印可電圧パルス幅特性を測

定し（その特性は理論計算結果とも一致することを確認）、この SLM のコンピュータ制御のための

プログラムを作製した（256 階調、300～1100 nm 帯域）。さらにこれを用いて、超広帯域自己位相

変調光(VIS～NIR:500-900 nm)および近赤外の第 2 高調波紫外光(UV；380-420 nm)の任意

振幅変調がプログラム制御可能であることを実証した。これは、1 台の変調器でこれまでで最も広

帯域な振幅変調結果である。また上記○ⅱへの応用を念頭におき、前者の VIS～NIR 光に対して

は 3.18 THz 周波数シフトした相似スペクトルペア光の発生(4.8 fs フーリエ変換限界(TL)パルス

に対応)が、後者の UV 光に対しては 1.59 THz 周波数シフトした相似スペクトルペア発生(20.0 fs 

TL パルスに対応)が可能であることを実験的に確認した。 

2. モノサイクル域光の高出力化・短パルス化・短波長化技術の研究（北海道大学チーム） 

前年度にひき続き、大別して三つの新しい手法の研究を行った。第一のオクターブ光の角度分

散・非同軸光パラメトリック増幅(A-NOPA)実験においては、高出力化を目指して、これまでの問

題点を以下のように整理し、数々の装置改良を行った。1).増幅後のスペクトルに現れる微細構造

のためスペクトル位相の再生が困難になり、チャープ補償が非常に困難になる。2).チャープパル

ス増幅を行う際、励起光のパルス幅を数百 fs から 1 ps 程度にまで伸長する必要があるが、別途
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分散素子を挿入するとスループットの著しい低下や素子へのダメージを招いてしまう。3).励起光の

ビーム品質が悪く、ビーム断面の非常に狭い領域に極端に強度の強い箇所が現れ増幅媒質の

破壊などの問題が発生する。1) については、主として SLM による位相変調に起因とする強度変

調が問題であると考え、SLM に与える位相変調負荷を最小化すべく、4-f 系自体に静的なチャ

ープ補償機能を与えることのできる新しい配置を考案、導入した。加えて、昨年度開発した、スペ

ク ト ル の 強 度 変 調 に 鈍 感 な 計 測 法 で あ る Two Dimensional Spectral Shearing 

Interferometry (2DSI) をこの系に一体化し、チャープ補償のフィードバック制御可能化をはか

った。2) については Ti:sapphire レーザー増幅器のパルス圧縮器の手前でビームを分割しかつ

分岐先に新たにパルス圧縮器を挿入し、一方を励起光用のビーム、もう一方を光パラメトリック増

幅(OPA)の種光用とした。これにより両者に著しく異なるチャープを全く独立に安全にかつ高スル

ープットで与えることができるようになった。3) については真空空間フィルターを試作導入すること

でビーム断面内における強度の著しい局在を取り除くことができた。以上の改良を現在ほぼ終了

し、系の最大エネルギー増幅化に取り組んでいる。現在のところ 500 ～1000 nm の増幅帯域

で 400 nm 励起光 700 μJ の入射に対して 60 μJ の出力を得ており、出力パルスエネルギー

の高出力化及びチャープ補償の最適化を進めている。 

第二の原理的に全く新しい極短光パルス高効率発生を特徴とする多段コヒーレント・アンチスト

ークスラマン散乱(M-CARS)法については、紫外域での透明なダイヤモンドに着目し、764 nm 光

(3.5 μJ、100 fs)と 853 nm 光(1.6 μJ、100 fs)の 2 波長・非同軸励起(5.8゜)により、選択的にフ

ォノン励起した結果、330-730 nmの紫外まで伸びるM-CARS信号スペクトルが発生できた。この

TL パルスは 1.8 fs(1.2 サイクルに対応する)である。ついで極短パルス化を可能にする光波合成

を行うため、この信号光の角度分散特性を測定した結果、信号光の周波数と分散角度が線形で

ある、Raman-Nath 的な過程で M-CARS 光が発生されていることがわかった。この結果をふまえ

て、石英プリズムを分散素子とする角度分散補償装置を試作し、これを用いて、一つの光ビームと

しての白色光波合成が実現できた。 

第三に紫外広帯域パルス光の高出力化のために、チタンサファイアレーザー増幅器の第 3 高

調波(3ω光)励起による非同軸軸光パラメトリック増幅(NOPA)実験を行い、紫外域でこれまで報

告されている増幅結果に比べて、最も広帯域(370-470 nm(5.8 fs TL パルスに対応)で最大の

2.4 μJ の高出力増幅を得ている。さらなる高出力化には、3ω励起光の増幅媒質による 2 光子

吸収によるロスの実効的な効果を最小化する必要がある。このために、2 光子吸収の存在下での

NOPA 過程を数値シミュレーションにより正確に解析し、その結果を増幅器の設計に利用するた

めの指針を導出した。まず、シード、ポンプ、アイドラーパルスの連立伝搬方程式に 2 光子吸収項

を付加したものをスプリット・ステップ・フーリエ法で解いた。これは増幅媒質の 2 光子吸収を考慮し

た NOPA 光パルス電場の時空間発展を直接導いた初めての解析結果である。初期条件として実

験と同じものを仮定した場合には、実験により得られたスペクトル帯域および増幅率を再現するこ

とに成功し、シミュレーションの正しさが確認できた。また、ポンプの帯域幅が増幅率および増幅帯

域幅に大きく影響することが確認できた。次に、初期条件であるのポンプ光強度、シード光強度、
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両者の相対遅延時間、それらのビーム径、結晶厚等を変えた場合の増幅エネルギーを求め、そ

れを図示したものを用いて、与えられたポンプ光強度およびシード光強度の入力値に対して増幅

エネルギーを最大化するための最適な励起光帯域幅・遅延時間・ビーム径等の定量的な設計値

を得ることができた。結果として我々の励起光源を用いて、最大、～100 μJ、7 fs、1 kHz 繰り返

しの増幅出力がこの波長帯域で 3 mm 長 BBO・NOPA 結晶から実現可能であることがわかった。 

3．モノサイクル光がいきるアト秒 XUV 分野の先導研究(北海道大学チーム) 

モノサイクル光の応用として、本質的に半サイクル現象である高次高調波法によるモノサイクル

光励起アト秒パルス発生の詳細な理論解析を行い、2 サイクル光励起では 100 アト秒台まで、モノ

サイクル光励起では 60 アト秒台(チャープ補償不要)および 30 アト秒台(チャープ補償後)で高効

率な発生が可能であることを定量的に初めて明らかにした。 

すなわち、単一原子近似をもとにした Lewenstein の量子力学的理論を用いて、モノサイクル

光(MC:1.93 fs)励起高次高調波発生と、2 サイクル光(TC: 3.87 fs)励起高次高調波発生とに対し

て、XUV パルス波形への搬送波－包絡波位相(CEP)効果、発生 XUV スペクトルバンド幅依存

性、スペクトル位相分散効果について詳細な数値シミュレーション計算(非線形媒質 He に対して、

中心波長 580 nm、1.7～2.0×1015 W/cm2 ガウス型励起光パルス)を行った。その結果、単一の

短電子軌道を選択的に利用することによって、サブパルス構造のない単一アト秒パルスが広範囲

な CEP で得られ、XUV 域で同調可能なサブ 70 アト秒光源が実現できることがわかった。さらに、

最短アト秒パルス発生にとって重要なことは、従来の一様な強度をもった広帯域なスペクトル領域

や、高いカットオフ周波数領域を見いだす視点ではなく、群遅延分散や高次分散が小さいプラト

ー域のスペクトル領域を見いだすことであることがわかった。MC 励起でチャープ補償なく発生で

きる最短パルス幅は 60 アト秒台 (CEP=-0.24π、バンド幅 40 から 70 の高調波次数の帯域)、TC

励起で発生されるパルス幅 140 アト秒台 (CEP=-0.20π、バンド幅 85 から 110 の高調波次数の

帯域)である(この後者の結果は、最近の実験結果を説明する)。前者では、さらにチャープ補償を

行うことによって 30 アト秒台まで(CEP=-0.5πの sin 波 MC 励起、バンド幅 32 から 88 の高調波

次数の帯域)発生できる。 

4．遺伝子発現の超短パルスレーザー量子制御法の開拓研究 

①極限光技術からのアプローチ（北海道大学チーム） 

光応答性 DNA に用いられ長波長に吸収を持つトランス・アゾベンゼン誘導体 AzD2(図１参照)

の紫外フェムト秒過渡吸収分光測定を行った。得られたフェムト秒過渡吸収信号について 3 成分

(A1、A2、A3(定常項))でフィッティングを行い、励起状態の寿命τ1=210 fs, 中間状態の寿命τ

2=6.4 ps(シス異性体誕生時間に相当)であることを明らかにした。また、プローブ波長 400 nm の

とき、A1、A2、A3 項はすべて負であるのに対し、プローブ波長 420 nm のときは A1 が負、A2 が

正、A3 が負であることを確認した。これらの結果は、我々が提案しているレート方程式解析により

説明できることを確認した。つまり、プローブ波長に依存して吸収断面積差が大きく異なることによ

るものであることが示された。また、A3 項を利用してフェムト秒励起光パルス(60 fs、408 nm)当た

りのトランスからシスへの異性化率が 2.6%であると初めて求めることができた。 
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次いで、AzD2-(s)DNA(1 重鎖:8 mer), AzD2-(d)DNA(2 重鎖:8 mer)の紫外フェムト秒過渡

吸収分光測定を行った。AzD2 の時と同様、得られた過渡吸収信号について 3 成分でフィッティン

グを行い、AzD2-(s)DNA の励起状態の寿命τ1＝660 fs, 中間状態の寿命τ2＝7.4 ps(シス異

性体誕生時間に相当)であることを明らかにした。一方、AzD2-(d)DNA の励起状態の寿命τ1＝

1.6 ps, 中間状態の寿命τ2＝8.0 ps（シス異性体誕生時間に相当）であることを明らかにした。ま

た A1、A2、A3 項はすべて負であることを確認した。これらの結果についても、我々が提案してい

るレート方程式解析により説明できることを確認した。また、A3 項よりフェムト秒励起光パルス当た

りのトランスからシスへの異性化率を AzD2-(s)DNA の場合 1.2%、AzD2-(d)DNA の場合 0.4%

であると初めて求めることができた。すなわちAzD2単体溶液に比べ約1/6 小さいことがわかった。 

さらに、開発した位相変調・UV～NIR・SLM を用いて紫外フェムト秒パルス列発生の波形整形

が可能であることを初めて実験的に確認した。 

②生物化学的手法からのアプローチ（名古屋大学チーム） 

平成 20 年度に名古屋大学グループは、光応答性分子であるアゾベンゼンを導入した T7

プロモーターを用いた遺伝子発現の光スイッチングシステムを構築し、紫外光（340-380 

nm）照射により GFP 遺伝子発現を開始させることに成功した。しかし紫外光は、細胞や

酵素などに損傷を与えるという問題があった。そこで本年度は、波長が 400 nm 以上の可

視光照射で trans-cis 異性化する 4’-methylthioazobenzene-4-carboxylic acid（MeS アゾベンゼ

ン：図１左参照）を設計・合成した。得られた MeS アゾベンゼンは設計通り trans-体で 400nm 付近

に極大吸収波長を持っていた。そ

こで天然塩基 12 mer の中央に、

D-threoninol を通じて MeS ア

ゾベンゼンを導入した修飾

DNA を合成した（図１右参照）。

この DNA に 400 nm および

520 nm の可視光を照射したと

ころ、吸収スペクトルが可逆的

に変化した。この事実から、

DNA 鎖中の MeS アゾベンゼン

が可視光照射のみで可逆的に trans-cis 異性化可能なことが確認できた。この結果を踏まえ、

MeS アゾベンゼンを T7 プロモーターへ導入した光応答性 GFP 遺伝子を調製し、可視光照

射のみで遺伝子発現が制御可能なシステムを構築した。まずは T7 プロモーターの所定の位

置に 2 つの MeS アゾベンゼンを導入した光応答性 DNA を用いて、光応答性 T7 プロモー

ターで制御可能な GFP 遺伝子を調製した。この遺伝子に異なる波長の可視光をそれぞれ照

射した後に、無細胞タンパク質合成システムである PURESYSTEM を用いて GFP を発現

させた。遺伝子発現量は、GFP が発する緑色蛍光の強度から評価した。 

まず天然の遺伝子を加えた PURESYSTEM で光照射の影響の有無を確認したところ、

 

図１ 本年度新規設計した可視光応答する MeS アゾ

ベンゼン（左）と、D-threoninol を通じて MeS アゾベ

ンゼンを導入した修飾 DNA 
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400 nm の光を 10 min 照射しても GFP 発現は全く低下しなかった。この結果は 5min 照

射で 50%以上損傷した 360nm の紫外光とは対照的であった。そこで光応答性遺伝子を用

いて 520 nm の光を 5 min 照射したところ、GFP の発現量は、天然の遺伝子の場合の 10％

以下に抑制された。一方 400 nm の光を 5 min 照射した場合では遺伝子発現が大幅に促進

され、その発現量は 520 nm 照射時の 6.8 倍 に達した。このように、可視光照射のみで遺

伝子発現の光制御に成功した。 

 

 

§４．成果発表等 

（４－１） 原著論文発表 
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