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我々は，並列励起/並列観測することで，低照
度でありながら高速なラマンイメージングを可
能とする，楕円スポット励起スリット走査型マル
チプレックスCARS(coherent anti-Stokes Raman
scattering)分光顕微鏡を開発してきた [1,2]．ま
た，数値計算により，得られるCARS光強度は
励起光スポットの形状によって異なることを見
出した [1]．例えば，8個の独立な（十分に距
離が離れた）回折限界円形スポットと，同一ス
ポット面積となる楕円スポット（楕円率 0.125）
で，厚さを無視できる均一薄膜のCARS光強度
を比べると，楕円スポットが 1.64倍となる．こ
れは，コヒーレントな発光であるCARS光の強
め合い干渉によるものと考えられる．そこで，
楕円スポットによるCARS光強度の増強効果を
実験的に検証した．
本研究では，

1. 同一光学系で観測した非縮退二光子励起蛍
光を referenceとする

2. 2種類のCARS励起光の強度比を一定に保
ちながら，CARS光強度の励起光強度依存
性を計測する

3. 均一で十分に薄い試料を作成する

ことによってCARS光強度の増強効果を精密に
計測した．なお，比較対象となる複数個（今回
は 8個）の同一強度な回折限界円形スポットを
形成することは容易ではないため，単独の回折
限界円形スポットを用い，その 8倍のCARS信
号が得られるとした．
厚さが無視できる均一な試料を，回折限界で

集光した光を用いた場合の CARS信号は

Pg
CARS = αI2

p IsS g

で与えられる．ここで，α, Ip, Is, S gは，それぞ
れCARSの発光効率，ポンプ光照度，プローブ
光照度，スポット断面積である．同様に，楕円
形状の光で励起した場合は，

Pe
CARS = γαI2

p IsS e

で与えられる．ここで γ, S eは，増強効果，楕
円スポットの断面積である．一方，CARSと同
時に得られる，ポンプ光とプローブ光それぞれ
の光子によって励起（非縮退二光子励起）され
た二光子蛍光信号 PTPF は，βを蛍光の発光効
率とすると，

PTPF = βIpIsS

で与えられる．ここで，S はスポットの断面積
である．したがって，円形スポット，楕円スポッ
トによる非縮退二光子励起蛍光をそれぞれPg

TPF
と Pe

TPFとすると，CARS光強度と TPF強度の
関係は
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で表される．ここで，ポンプ光とプローブ光の
照度比を nとして, C = α2n

β3Sg
，r = 8である．し

たがって，照度比 nを一定に保ちながら励起光
照度を変化させて観測を行い，横軸に PTPF，縦
軸に PCARS を log− logプロットして，その切
片を比較することで増強効果 γを得る．
試料として，カバーガラス上にスピンコート

した，厚さ 0.5 µmの蛍光分子（クマリン 30）
を含むポリスチレン膜を用意した．結晶型偏光
素子を用いて， レーザー光の照度比を一定に
保ちながら異なる照度で励起して，CARS光強
度とTPF強度を分光測定した．なお，TPF信号
として，2レーザー光のパルスを同時に試料に
照射した場合 (縮退+非縮退二光子励起)と，時
間的に重ならないように照射した場合 (縮退二
光子励起)の蛍光画像を差分したものを用いた．
結果，楕円スポットにより CARS光強度が

1.49倍大きくなることが確認された．
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