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第 1 章  序論 

1.1  研究背景 

1.1.1 中性粒子密度および温度の計測 

電荷をもたない粒子である中性粒子(Neutral particle)は、核融合実験装置において重要な
役割を果たしている。例えば、核融合科学研究所において研究がおこなわれている大型ヘ
リカル装置(Large Helical Device: LHD) [1]に代表される核融合装置においても中性粒子は
活用されている。図 1- 1 に LHD の外観図を示す。LHD においては、高速な中性水素原子
ビームをプラズマに入射させることで、そのエネルギーによってプラズマ中のイオンや電
子を加熱する中性粒子ビーム入射(Neutral Beam Injection: NBI) [2]や、ダイバータへの熱
負荷を抑えるために高温プラズマがダイバータへ流入する前に、プラズマと中性ガスとの
相互作用によってプラズマ熱負荷を低減させる非接触プラズマ(Detached Plasma)に由来す
る中性粒子 [3,4]が存在している。この中性粒子の密度や温度といった物理量を評価するこ
とは、核融合装置内の振る舞いを理解する上で需要であり、これまでも核融合装置内の中
性粒子密度や温度の計測が試みられてきた。その中でも局所的な現象を観測することが可
能な空間分解能と、高速な現象が観測できる時間分解能、この２つの分解能を両立するよ
うな計測方法が望ましいと言える。初期のプラズマ計測装置としては、静電プローブが用
いられてきた [5]。しかしながら核融合プラズマのような非常に高温なプラズマの場合、
プローブの損傷が避けることができず、またプローブ自体が不純物となり計測結果に変化
を与えてしまうために、非接触な計測が望ましい。従来最もよく使われてきた非接触の計
測方法は、プラズマからの自発光を分光器によって分光することによってその情報を求め
る Optical Emission Spectroscopy(OES)である [6–8]。この手法は、求めたい粒子の発光ス
ペクトルが既知であれば、様々な原子の相対密度や温度を計測することが可能な手法であ
る 。 一 方 、 絶 対 密 度 を 求 め る た め に は 、 計 測 結 果 に 加 え て Colliaional Radiative 
Model(CRM)等のシミュレーション結果との組み合わせが必要だが、このモデルには電子
分布の情報が必要であり、別の計測法による結果を用いる必要がある [9]。またこの OES
は、一般的には得られる発光が線積分されて分光器に届いてしまうため空間分解能を向上
させることが難しい。近年、京都大学の Fujii らは、LHD から計測された水素原子の��線
スペクトルを高精度に分光することによって空間的な中性粒子密度を得る手法を開発し
た [10,11]。この方法は、高波⻑分解能な分光器によってスペクトルを分光することによ
って、図 1- 2 のようなスペクトルを得ている。このスペクトル形状は、ガウス関数と異な
る裾の広がったスペクトル形状を示しており、この裾形状を含めた��スペクトルが、複数
の温度領域で荷電交換衝突によって生成された成分の足し合わせによるモデルによって説
明が可能なことを示した。このスペクトルから得られた情報に加えて、別途他の手法で計



7 
 

測されたイオン温度の空間分布を考慮することによって図 1- 3 のように水素原子密度の中
性粒子密度分布を求めた。このような手法によって OES においても空間分解能を向上させ
ることが可能である。この OES の時間分解能は、分光器のフレームレートによって決定さ
れる。例えば、前述の Fujii らの研究においては、分光器内の CMOS センサーの時間分解
能が 13 ms であることが報告されている。原理上は、このセンサーのフレームレートを上
げることによって時間分解能を高めることによって、時間分解能を上げることが可能にな
るが、より高速なカメラ等を用いる場合は、感度が悪くなってしまい S/N の悪化に伴い計
測が困難になってしまうなどの問題が生じてしまう。上記のような OES における特性を空
間・時間分解能の観点からまとめると、 
・空間分解能：これまでの手法においては向上が難しく、近年開発された方法においても
シミュレーションとの組み合わせが必要 
・時間分解能：分光器内のカメラのフレームレートによって決定されるが高速カメラを使
うと感度が悪くなってしまう 
となる。 
上記のような観点より、空間・時間分解能を両立、かつ密度や温度の情報を導出するた

めにシミュレーションが不要かつ直接的に中性粒子の情報を計測できる方法があれば、
様々な条件下の計測に対応することが可能となるために望ましい。 

 
図 1- 1. LHD の外観図 
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図 1- 2. 高分解能分光器によって得られた LHD プラズマに対する Hαスペクトル [11] 

 
図 1- 3. 観測されたスペクトル密度から見積もられた水素中性粒子密度分布 [11] 

  

1.1.2 レーザー誘起蛍光法 

レーザー誘起蛍光法 (Laser Induced Fluorescence: LIF)は、基底準位と特定の上準位の間
のエネルギーに相当するレーザー光を照射することによって特定の粒子を励起、上準位か
らの緩和過程の際に放射される蛍光の強度などから、その粒子に関する情報を導出すると
いう方法である [12]。図 1- 4 に、一例として水素原子の LIF モデルを示す。基底準位にあ
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る原子は、波⻑ 102.57 nm の光を吸収して、上準位に励起される。上準位に励起された原
子は不安定であるために、下の準位に緩和される際に、バルマー系列である��線である波
⻑ 656 nm の蛍光を発する過程を経て、再び基底状態へ戻る。この波⻑ 656 nm の蛍光を観
測することによって密度や温度の情報を得るという計測法である。LIF の特徴としては、i)
対象の粒子の励起準位エネルギーと入射光レーザー光子のエネルギーが一致したときのみ
信号が得られる、つまり特定の粒子の選択的な励起および計測が可能である。加えて ii)得
られる蛍光信号強度をフォトダイオードや PMT(Photomultiplier tube, 光電子増倍管)等で
計測することで絶対密度の情報を得ることが可能であり、分光器を用いて波⻑分解計測を
する必要がないため、時間分解能はレーザーの繰り返し周波数によって決定される。つま
り高繰り返しで動作するレーザーを用いることで、OES に比べて高い時間分解能を得るこ
とが可能である。また、空間分解能は、レーザーを対象領域に集光することによって領域
を選択的に励起することが可能になるため、高い空間分解能を得ることが可能であり、レ
ーザー光を空間的にスキャンすることで空間的な分布を得ることができる [13]。上記のよ
うな LIF における特性を空間・時間分解能の観点からまとめると、 
・空間分解能： 典型的にはサブミリオーダー程度(レーザーの集光径等の条件に依存) 
・時間分解能：レーザーの繰り返し周波数に依存 
となり、レーザーの高繰り返し化が達成できれば、高空間/時間分解能を両立することが可
能である。一方、LIF の課題としては、励起波⻑に要求される光源の波⻑が短波⻑領域で
あるという点である。表 1- 1 にいくつかの対象粒子の LIF に必要な励起波⻑および蛍光波
⻑の関係性を示したものである。水素や窒素といった軽元素原子の励起波⻑は、波⻑
102~112 nm という波⻑ 200 nm を切るような真空紫外領域(Vacuum-ultraviolet: VUV, 波
⻑ 100~200 nm)と呼ばれる短波⻑領域である。この真空紫外領域は、大気中の吸収が存在
するため真空装置の中でしか伝搬することができず、またその高い光子エネルギーから発
生自体が困難な領域として知られている。VUV 領域で発振するレーザーとして、希ガスハ
ライドエキシマレーザー、希ガスエキシマレーザーといったものが存在する。希ガスハラ
イドエキシマレーザーとは、希ガス(Ar、Kr、Xe)とハロゲン(F、Cl、Br)が励起状態で結
合したエキシマ(Excited Dimer)を用いることによって発振することが可能なレーザーであ
る。なかでも発振波⻑ 193 nm で発振する ArF と発振波⻑ 248 nm で発振する KrF の 2 種
類のエキシマレーザーは半導体のリソグラフィ装置に組み込まれる光源として世界中で使
用されている [14,15]。また希ガスエキシマレーザーは、波⻑が 172 nm である Xe2 エキシ
マレーザー、波⻑が 146 nm である Kr2 エキシマレーザー、波⻑ 126 nm である Ar2 エキシ
マレーザーの発振がそれぞれ報告されている [16] [17]が、このエキシマレーザーはガスレ
ーザーの一種であり、大型の装置、そしてガス交換等のメンテナンスコストといった課題
が存在している。また、他の VUV 領域の発生方法として、レーザーの波⻑変換によるも
のが存在する。 
例えば、高効率に短波⻑光を発生させる一般的な方法である、非線形光学結晶を用いた
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波⻑変換では、位相整合を用いた場合、KBBF(Kbe2BO3F2)を用いた波⻑ 149.8 nm がこれ
までに報告されてきた最も短波⻑である [18]。また、ランダム疑似位相整合とよばれる波
⻑変換方式を用いた場合においても、SBO(SrB4O7)による波⻑ 121 nm がこれまでに報告
されてきた非線形光学結晶による波⻑変換からの最も短波⻑な光である [19]。非線形光学
結晶を用いた波⻑変換以外の方法として、Saito らは、希ガスを用いた共鳴 4 光波混合を用
いることで波⻑ 121.568 nm の発生を報告している [20]。いずれの発生方法においても
VUV 領域は大気の吸収が無視できず、希ガスを用いているため真空装置を用いる必要があ
り、装置の大型化は避けられず、この光源としての課題が LIF による中性粒子計測の妨げ
となっていた。 
この LIF による光源の短波⻑化の要求を克服している計測法として二光子励起レーザー誘

起蛍光法(Two photon absorption laser induced fluorescence: TALIF)が提案された [21]。図
1- 5 に水素原子の TALIF の模式図を示す。図 1- 4 に示した LIF における模式図との違い
は、励起波⻑が波⻑ 102.57 nm から 205.14 nm、つまり倍の波⻑となっている。一般的に
レーザーの波⻑は短波⻑になるに従い非常に困難となるため、この要求波⻑が倍になる
TALIF は非常に有用であることが知られている。LIF、TALIF どちらにおいても励起させ
る上準位は同様であるが、その際の励起過程が 1 光子過程、もしくは 2 光子過程を経てい
るかという違いである。表 1- 2 にいくつかの対象粒子の TALIF に必要な励起波⻑および
蛍光波⻑の関係性を示す。励起波⻑は 204~226 nm という深紫外領域(Deep-ultraviolet: 
DUV, 波⻑ 200~300 nm)に変化し、この波⻑領域は非線形光学結晶を用いた波⻑変換によ
って発生が可能である。加えて TALIF の利点として、LIF より高い空間分解能を持つとい
う点がある。図 1- 6 に同様の励起過程を用いている、光学顕微鏡である 1 光子励起顕微鏡
と 2 光子励起顕微鏡の空間分解能の違いを示したものである [22]。明るい領域が、励起レ
ーザーによって蛍光色素を励起した領域であり、2 光子励起顕微鏡の方が、径方向および
光軸方向どちらにおいても選択的な励起が可能となっている。この違いは、2 光子励起の
確率が励起レーザーパワーの 2 乗に比例するため、レーザー光をレンズで集光することに
よって励起する領域、つまり蛍光を発する領域を限定的にすることができるためである。
この特徴によって LIF 法に比べて大幅に空間分解能を高めることが可能となっている。上
記のような TALIF における空間・時間分解能の特性をまとめると、 
・空間分解能： レーザーの集光径に依存するが典型的にはサブミリオーダー程度で LIF に
比べても高い 
・時間分解能：レーザーの繰り返し周波数に依存 
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図 1- 4. レーザー誘起蛍光法の模式図(水素原子) 

表 1- 1. レーザー誘起蛍光法における励起波⻑と蛍光波⻑ 

 レーザー誘起蛍光法 
励起波⻑ [nm] 蛍光波⻑ [nm] 

Kr 102.07 826.3 

重水素 102.54 656.47 

水素 102.57 656.3 

窒素 103.33 742-746 

Xe 112.72 462.43 

酸素 112.80 844.64 

 

 
図 1- 5. 2 光子レーザー誘起蛍光法の模式図(水素原子) 
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表 1- 2. 2 光子レーザー誘起蛍光法における励起波⻑と蛍光波⻑ 

 二光子レーザー誘起蛍光法 
励起波⻑ [nm] 蛍光波⻑ [nm] 

Kr 204.13 826.3 

重水素 205.08 656.47 

水素 205.14 656.3 

窒素 206.65 742-746 

Xe 225.44 462.43 

酸素 225.59 844.64 

 

 
図 1- 6. 1 光子励起顕微鏡と 2 光子励起顕微鏡の空間分解能の違い [22] 

1.2 深紫外領域における研究状況 

1.2.1 レーザー誘起蛍光法用深紫外光源の研究状況 

その中でも軽元素原子である水素原子などの TALIF を目的とした深紫外光源開発は複数
の手法によって、報告がされている。ここでは、光源の出力及び、安定性、装置サイズと
いった観点からいくつかの手法を比較する。 

初めて水素原子の TALIF が報告された際には、波⻑ 193 nm で発振する ArF エキシマレ
ーザーを励起光として重水素の誘導ラマン散乱によって周波数シフトがされた波⻑ 205 nm
光源が用いられた [21]。この手法は、エキシマレーザーが比較的高出力光を得ることが容
易であり、繰り返し周波数化も最大~6 kHz 程度までは可能であるため他の研究グループに
おいても発生の報告は存在する [23]が、一方、ArF レーザーは毒性の高いフッ素ガスを用
いているために、それに付随するガス設備およびガスチャンバーが大型化するため、光源
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の大型化は避けられない。 
その後、波⻑ 205 nm 帯の発生の主流は色素レーザーによる波⻑変換となった。色素レ

ーザーはローダミン等の蛍光色素を励起することによって発振する手法であり、色素の分
子構造によってブロードな蛍光スペクトルを得ることが可能であり、共振器の内部に回折
格子などの分散素子を用いることで波⻑可変性と狭帯域を両立した光源として利用するこ
とが可能である [24]。Niemi らは、波⻑ 660-675 nm で発振する色素レーザーの 2 倍波と、
固体レーザーである Nd:YAG レーザーの 2 倍波である 532 nm の和周波発生によって、波
⻑ 205nm 帯の発生を報告している [25]。その後、いくつかの研究グループから波⻑ 615 
nm で発振する色素レーザーの 3 倍波発生によって波⻑ 205 nm の発生が報告されており、
これが現在の TALIF 用光源の主流となっている [26,27]。また同様の方式を用いた色素レ
ーザーは市販されており、TALIF 等に幅広く用いられている [28]。この手法は前述のエキ
シマレーザーを用いた方式に対しては比較的コンパクトな光源によって発生が可能である
一方、励起媒質である色素の取り扱いに対する課題がいくつか存在する。まず、この色素
は発がん性等の毒性を持つことが知られており、取り扱いに注意を払う必要がある。また、
大きな課題として発振に伴い、色素自体の劣化が発生、定期的な色素の交換が必要である。
この色素の劣化はレーザーのショット数に伴って進行していくためレーザーの高繰り返し
も困難であるため、これまでに報告されている色素レーザーの繰り返し周波数は最大でも
100 Hz に留まっている。前述の通り、TALIF においては、時間分解能は、レーザーの繰り
返し周波数によって決定されるため、色素レーザーを用いている場合は、100 Hz を超える
時間分解能を持つ TALIF 計測は困難であると言える。 

1.2.2 高繰り返し周波数深紫外光源の研究状況 

前述の通り、これまで TALIF 用深紫外光源は、色素レーザーからの波⻑変換が用いられ
ており、その繰り返し周波数は、最大で 100 Hz に律速されてきた。本節においては、深紫
外領域における高繰り返し光源の研究開発状況についてまとめる。この高繰り返し光源に
ついては、TALIF 用光源としてではなく、深紫外領域の短波⻑性および高い光子エネルギ
ーを活かして、半導体リソグラフィ工程用やレーザー精密加工用として研究開発が進めら
れてきた。Kohno らは、Yb ファイバーレーザーからの光を Nd:YVO 結晶によって増幅し、
2 回の波⻑変換によって 200 kHz という高繰り返し周波数で、46.5 W の波⻑ 266 nm 発生
を報告した [29]。Xuan らは、Yb ファイバーレーザーおよび Er ファイバーレーザーを種
光として、全部で 4 回の波⻑変換によって繰り返し周波数が 6 kHz の出力が 300 mW の波
⻑ 193 nm 光源を報告している [30]。この光源は種光に半導体レーザーを用いており、繰
り返し周波数も原理的には可変が可能、加えてファイバーレーザーによる高い⻑期安定性、
コンパクトさを備えている。また、Arakawa らは、同様の方式で波⻑ 193 nm を発生、ArF
エキシマガスを増幅媒質として増幅することで、繰り返し周波数 6 kHz、平均出力 120 
W(パルスエネルギー20 mJ)と、高繰り返し、高出力を両立した光源を実現している。近年、
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Turcicova らは、ファイバーレーザーのモードロックレーザーを種光として Yb:YAG 結晶
を Thin-disk レーザー増幅媒質として用いた増幅光を全 3 回の波⻑変換によって繰り返し
周波数 77kHz の波⻑ 205 nm 光を発生させている [31]。こちらは Thin-disk という数 100 
μm まで薄く研磨した増幅媒質を用いることによって、高い廃熱効率を得ることが可能で
あり、高繰り返し周波数かつ高平均パワーを達成することが可能な手法である。 

上記のように様々な手法を用いて高繰り返し深紫外光の発生が報告されているが、後述
するパルス幅の問題等から、実際に深紫外高繰り返し光源が TALIF に用いられた報告は未
だにない。 

1.2.3 深紫外領域における光アイソレータおよびファラデー回転子の研究状況 

前節までの説明の通り、深紫外光源は近年も盛んに研究開発が実施されてきているが、
光学素子の 1 種であるファラデー回転子および光アイソレータの研究の報告は多くない。
ファラデー効果と呼ばれる磁気光学効果を用いているファラデー回転子を開発するために
は、その磁気光学特性の強さを表す指標であるヴェルデ定数を評価することが重要である。
Nishioka らは、エキシマレーザーの 1 種である KrF レーザー(波⻑ 248 nm)において、増
幅段間の結合防止のために光アイソレータ内部のファラデー回転子として合成石英が有望
であることを報告している [32,33]。また、Dexter らは、リン酸塩の一種である KDP およ
びその同形体が深紫外領域において有望であると報告している [34]。また近年、Molina ら
は、フッ化物結晶のもつ高いバンドギャップを持つ PrF3 および CeF3 のヴェルデ定数を報
告、紫外領域において小口径ではあるが光アイソレータの実現を報告している [35]。また
Vasyliev らは、同様にフッ化物結晶である、LiREF4(RE= Tb, Dy, Ho, Er, Yb)という希土類
フッ化物結晶のヴェルデ定数を報告、希土類起因の吸収線が多数存在するものの高いヴェ
ルデ定数を示すことから有望な材料であると報告した [36]。表 1- 3 にこれまで報告されて
きたファラデー回転子用候補材料のヴェルデ定数の値を示す。第 4 章で詳しく説明するが、
どの候補材料も深紫外領域において当該波⻑で 30 rad/Tm を超える高いヴェルデ定数を示
しているが、波⻑ 205nm 帯におけるヴェルデ定数は報告されておらず、その波⻑域におい
て実際にファラデー回転子および光アイソレータを構築するためには、実際にヴェルデ定
数の評価を行い、設計をする必要がある。 
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表 1- 3 これまでに報告されてきた深紫外領域におけるファラデー回転子の候補材料 

Material 
Verdet 

constant 
Absorption 

Edge 
Ref. 

SiO2 33.5 rad/Tm@248nm 140nm  [32] 

CeF3 414rad/Tm@400nm 306 nm 
 [35] 

PrF3 3143rad/Tm@220nm 210 nm 

LiDyF4 2885 rad/Tm@193nm 193nm 

 [36] 
LiHoF4 973.5 rad/Tm@193nm 164nm 

LiErF4 516 rad/Tm@193nm 163nm 

LiYbF4 146.4 rad/Tm@193nm 158nm 

KDP 67.6rad/Tm@193nm 170 nm 

 [34] DKDP 74.5rad/Tm@193nm 170 nm 

ADP 70.2 rad/Tm@193 nm 180 nm 

 

1.3 核融合分野におけるレーザー誘起蛍光法による中性粒子計測 

1.3.1 これまでに報告されてきたレーザー誘起蛍光法による中性粒子計測 

前述の通り、TALIF を用いることによって中性粒子の計測が可能となり、これまでにい
くつかの研究機関において核融合装置内における TALIF による中性粒子計測が行われてき
た。Magee および Galante らは前述の色素レーザーによる波⻑変換によって深紫外光を発
生、トカマク方式の核融合装置である米国サンディエゴにある DIII-D において、水素の中
性粒子密度の空間分布や経時変化および温度を計測、これまで考えられてきた水素の中性
粒子密度の温度がこれまで考えられてきた 2.0 eV に対して、0.1 eV 程度であったことを報
告した [26,37]。図 1- 7 に実際に異なる磁場強度における水素の中性粒子密度分布の計測
結果を示す。また、同様の構成の光源を用いることによって Elliott らは、米国ワシントン
大学にある HIT-SI3 装置における重水素粒子の密度および温度の計測結果を報告、放電後
の中性粒子密度の計測結果が、これまで理論的に予測されていた 1017 m-3 の約 100 分の 1
程度であり、中性粒子密度の直接観測の重要性を示した。日本国内においては、Kajiwara
らが、京都大学にある Heliotron E における水素の中性粒子密度を ArF エキシマレーザー
の SRS によって波⻑シフトさせた波⻑ 205 nm で計測を行った [23]。上記のように様々な
研究機関において実際に TALIF によって中性粒子の計測が行われており、その中から新し
い現象やこれまでのシミュレーションにおいて考えられてきた結果と異なる新しい結果か
ら、新しい物理が理解されてきた。 
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図 1- 7.磁場強度による水素の中性粒子密度分布の計測結果 [37] 

1.3.2 レーザー誘起蛍光法による中性粒子密度の計測 

本節においては、TALIF による中性粒子の密度の導出法について示す。密度情報は
TALIF の際に得られる蛍光信号(以降 TALIF 信号)の強度から導出することができるが、そ
のためには TALIF 信号強度と密度の校正が必要である。その校正方法はこれまでに２つの
方法が報告されており、それぞれを以下に述べる。 
① 既知のガス圧・ガス種から校正 

同じ光学系で既知のガス圧の別粒子で計測を行い、その粒子と対象粒子の断面積の比か
ら対象粒子の密度を導出する方法である。一例として、対象粒子が水素原子で、校正用に
クリプトンを用いた導出方法を説明する。なお、この手法においてクリプトンを用いる理
由は、水素の TALIF 励起波⻑である波⻑ 205.14 nm に対して、Kr の TALIF 励起波⻑が波
⻑ 204.13 nm と近いためである。水素の中性粒子密度��は以下のように示される。 

 �� � � ����	 
� � ��� 
 ������ 
����� � (1.1) 

ここで、�は光の周波数に対応する。まず、既知のガス圧���の、Kr ガスにおいて TALIF
信号強度���を計測する。次に同様の構成で対象粒子である水素の TALIF 信号強度��を計
測する。それぞれの対象粒子の二光子吸収に対する反応断面積が既知であるため、そこか
ら��を導出することができる。例えば、Kr と H の断面積の比は、 

 ���	�Kr	���	�H	 � 0.62 (1.2) 

と報告されており [27]、この値を用いることで、水素の中性粒子密度を導出されてい
る [25]。 
② フローチューブによる校正 
図 1- 8 にフローチューブの概念図を示す [27]。フローチューブ内には、ヘリウムで希釈

された少量の水素分子が石英管内を流れている。石英管内途中のマイクロ波共振器におい
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てマイクロ波放電を起こし、水素が乖離することによってフローチューブ内で水素原子が
生成される。チューブの⻑さや、輸送時間によって励起された水素原子が下流側のレーザ
ー光路に到達しないようにデザインされている。フローチューブ内に存在する水素原子の
量は、NO2 を用いた滴定によって決定される。この決定された水素原子の量と、実際に深
紫外レーザーによって得られた TALIF 信号強度から、密度の構成を行う方法である。 
このように 2 つの校正方法が提案、実証されておりこの校正方法によって TALIF 信号強

度から各種中性粒子の絶対密度が導出されている。 

 
図 1- 8 フローチューブのスキーム図 [27] 

 

1.3.3 レーザー誘起蛍光法による中性粒子温度の計測 

中性粒子の温度の計測には、励起光源の波⻑を掃引させながら、TALIF 信号を得ること
によって求めることが可能である。波⻑と温度の関係性はドップラー効果によって決定さ
れる。つまり共振周波数から離れた波⻑の吸収は、原子が移動する中でのドップラーシフ
トによって起こり、一例として水素の中性粒子の温度は、 

 � � Δ������2��� ln�2	 (1.3) 

で表される。ここで��は水素の質量であり、��は中⼼波⻑である。その温度の導出方法は、
まず、励起レーザーの波⻑をスキャンしながら TALIF 信号強度を取得する。得られた信号
強度の分布から、TALIF 信号の��および線幅!�を導出する。図 1- 9 に過去に報告された重
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水素の中性粒子における TALIF 信号強度の波⻑依存性を示す [38]。この横軸は、波⻑変
換前の色素レーザーの波⻑であり、TALIF の励起には波⻑変換後の、つまり波⻑が 3 分の
１である深紫外光が用いられている。TALIF 信号強度は励起波⻑に対してある程度の広が
りがみられており、この広がりに温度情報が含まれている。なお、緑線で示しているスペ
クトルがレーザー光源の線幅であり、後程詳細に説明するが、TALIF 信号強度に対して十
分狭い線幅を持つ光源を用いることによって、TALIF による温度計測を可能としている。
この信号強度のスペクトル広がりを導出することで、式(1.3)より絶対温度�を導出するこ
とが可能である。 

 
図 1- 9.重水素中性粒子における TALIF 信号強度の波⻑依存性 [38] 

1.4 本研究の目的と本論文の構成 
本研究の目的は、レーザー誘起蛍光法、特に TALIF 法の高性能化に向けた深紫外レーザ

ー基盤技術研究である。その中でも、深紫外領域における光源および、光学素子に着目し
研究を行った。光源としては、これまでの TALIF 計測の時間分解能の向上を目指して、色
素レーザーの波⻑変換に代わる、新しい構成による高繰り返しな深紫外光源に関する研究
を実施する。特に複数の中性粒子の励起波⻑が存在する波⻑ 205 nm 帯をターゲットとし
て光源の構成の検討および、実証をする。また光学素子においては、これまで深紫外領域
において報告が少なかったファラデー回転子および光アイソレータの研究を実施する。こ
の２つの要素技術を組み合わせることによってこれまでにない TALIF 法の構成が可能にな
る。以下に本論文の構成をまとめる 

第 2 章では、高繰り返し深紫外光源の発生方法の検討について述べる。これまで報告さ
れてきた深紫外光源の報告をまとめ、解決すべき課題を整理、大まかな構成および、要求
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される光源の性能に関する検討について述べる。その後、要求される光源の仕様を満たす
ことができる種光の発生部分について説明を実施する。次に種光を増幅するための増幅方
式について説明する。増幅方式および増幅媒質についてそれぞれ検討を実施した。最後の
増幅光を波⻑変換することによって深紫外光を発生させるが、その発生には非線形光学結
晶を用いる。その非線形光学結晶の選定及び、発生スキームの検討結果について述べる。 

第 3 章では、実際に構築した深紫外光源の結果について述べる。深紫外光源は、大まか
に種光発生部分、増幅器部分、全 3 段の波⻑変換部分から構築される。それぞれの要素か
ら得られた結果を述べ、深紫外領域である波⻑ 205 nm 帯で波⻑可変、高繰り返し光源の
実現結果を示していく。 

第４章では、深紫外用ファラデー回転子および光アイソレータの原理について述べる。 
ファラデー回転子は、磁気光学効果の 1 種であるファラデー効果に基づいており、その原
理を述べる。また、そのファラデー効果の強さを表す指標であるヴェルデ定数は、材料お
よび波⻑に依存する値であり、そのモデルについて説明をする。またそのモデルは、磁性
によって変化するため、それぞれ常磁性体および反磁性体におけるモデルをそれぞれ述べ
る。最後にファラデー回転子を用いた光アイソレータの構成について述べる。 

第 5 章では実際にファラデー回転子用候補材料の評価結果を述べる。まずは、ファラデ
ー回転子に要求される性能について説明、その観点から候補材料の選定結果について述べ
る。次にヴェルデ定数を計測するための光学系の構築結果を示す。この光学系を用いるこ
とによって波⻑ 190~300 nm という深紫外領域において一括でヴェルデ定数の計測が可能
となった。次に選定した候補材料 3 種類についてヴェルデ定数の波⻑依存性の計測結果を
示す。得られた結果より、深紫外領域においてファラデー回転子の実現が可能であること
が示された。また、候補材料を用いることによってこれまで実現がされていなかった真空
紫外領域におけるファラデー回転子の実現が可能となり、ここから分光学などへの貢献も
期待される。 

第 6 章では、以上の結果をまとめ、今後の課題および本研究の結論を述べる。 
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第 2 章 高繰り返し深紫外光源の発生方法の検討 

2.1  はじめに 
本章では、前章にて述べたレーザー誘起蛍光法の高度化に向けた深紫外光源の検討結果

について述べる。2.2 節では TALIF 用深紫外光源として要求される光源としての性能を明
らかにした後に、その性能を達成できる光学系について検討を行う。特に前章にて説明し
た通り、これまでの TALIF 用光源はレーザーの繰り返し周波数によって律速される時間
分解能に課題があったが、その繰り返し周波数の高繰り返し化を目指した検討および結果
について示す。2.3 節では、高繰り返し深紫外光源の種光発生部分に関する検討結果を示
す。2.4 節では、高繰り返しな種光を増幅する方式について説明、そのなかでも高効率な
増幅結果が見込まれる再生増幅器に関する説明をする。2.5 節では、増幅光を深紫外光に
変換する、非線形光学結晶による波⻑変換技術に関して説明する。また、波⻑変換におい
ては、適切な非線形光学結晶を選定することが重要であり、全 3 回の波⻑変換において、
それぞれ適切な非線形光学結晶の検討結果について示す。 

2.2 高繰り返し深紫外光源の発生方法のスキーム検討 
まずは深紫外領域、特に水素や窒素の TALIF の励起波⻑に相当する波⻑ 205 nm 周辺に

おける TALIF 用深紫外光源に要求される性能に関して整理する。 
波⻑に関する性能においては、前述のとおり波⻑ 205 nm 帯の光が必要である。レーザ

ー媒質からの直接発振によってこの波⻑域を発生することは、これまでに報告されている
レーザー媒質においては不可能であり、何らかの方法によって波⻑変換によって波⻑ 205 
nm の深紫外光を得る必要がある。第 1 章で示した通り、候補とのなる波⻑変換技術につ
いては、①誘導ラマン散乱による波⻑変換、②希ガスからの 2 光子共鳴４光波混合による
波⻑変換、③非線形光学結晶による波⻑変換などが挙げられる。 
それぞれの原理および課題について説明する。 
① 誘導ラマン散乱による波⻑変換 
前述の通り、初めて水素原子などの TALIF 計測に用いられてきた深紫外光源は、ArF エキ
シマレーザーを重水素ガス中に集光し、誘導ラマン散乱(Stimulated Raman Scattering: 
SRS)によって波⻑変換したものである。SRS は、光学フォノンによる光散乱現象であり、
媒質にラマン閾値を超える強い励起光が入射されると、ストークス光と呼ばれる。低い周
波数、つまり⻑波⻑の成分が成⻑して励起光の大部分がストークス光に変換される現象で
ある。図 2- 1 に SRS の発生原理図を示す。ストークス光は、振動基底状態から励起光によ
って中間状態に遷移、振動励起状態に戻る際に発生する光であり、その光周波数"#は、励
起光の光周波数"$に対して 

 "# � "$ − Ω (2.1) 
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と物質によって決定されるストークスシフト量'だけ低周波な光が発生するというもので
ある。つまり対象の波⻑に対してより短波⻑の光を用いて、そこから SRS によってストー
クスシフト量だけ⻑波⻑の光を発生させるという手法である。そのため波⻑ 205 nm 光を
SRS によって得る場合は、励起光にその波⻑より短波⻑の光を用いる必要がある。図 2- 2
に実際に Heliotron E の TALIF 計測のために波⻑ 205 nm が発生された時の光学系を示す。
この時は、入射光として波⻑ 193 nm のエキシマレーザーが用いられており、重水素によ
る SRS の結果、波⻑ 205 nm において繰り返し周波数が 80 Hz、パルスエネルギー10 mJ が
得られている [23]。しかしながら、前述の通り、深紫外領域で直接発振可能なレーザー媒
質は、エキシマレーザーのようなガスレーザーのみであり、毒物であるフッ素ガス装置の
取り扱いや装置の大型化を避けることが非常に困難という課題を持っている。 

 
図 2- 1. 誘導ラマン散乱の発生原理図 

 
図 2- 2. SRS による波⻑ 205 nm 発生の光学系 [23] 
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② 希ガスからの 2 光子共鳴 4 光波混合による波⻑変換 
次に、希ガスを用いた 2 光子共鳴 4 光波混合による深紫外光発生について説明する。波⻑
121.56 nm という真空紫外光源が超低速ミュオンの発生に用いられている [20]。その光学
系を図 2- 3 に示す。Kr ガスの 2 光子共鳴波⻑用光源として用いられる波⻑ 212.6 nm の光
を Nd:YAG セラミックを増幅媒質とした全固体レーザーの第 5 高調波から得る。その光を
基本波 1 として用い、基本波 2 として光パラメトリック発生を用いて 845 nm 光を発生す
る。その２種類の基本波を Kr の入っているガスセルに入射、4 光波混合の結果、121.6 nm
という深紫外光を得るというものである。この 4 光波混合過程をエネルギー準位図にして
示したものが、図 2- 4 である。この方法は、波⻑変換に希ガスを用いるため、後述する非
線形光学結晶による波⻑変換より短波⻑な真空紫外領域においても発生可能という特徴を
持っているが、全 3 回の波⻑変換によって得る基本波 1 に加えて、光パラメトリック発生
によって基本波 2 を用意する必要があり、また、Kr ガスセルはガスと光の相互作用⻑を⻑
く取って、高効率な変換効率を得るために 100 cm と非常に⻑いものを用いており、装置全
体の大型化を避けることが困難である。 

 
図 2- 3. 2 光子共鳴 4 光波混合による波⻑ 121.6 nm 発生の光学系 [20] 
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図 2- 4. 2 光子共鳴 4 光波混合による真空紫外光発生の原理図 

 
③ 非線形光学結晶による波⻑変換 
最後に非線形光学結晶による波⻑変換による深紫外光発生について説明する。この手法は、
第 1 章で説明した色素レーザーの 3 倍波発生などで用いられてきた技術である。なお、本
論文での非線形光学結晶による波⻑変換に関しては、2 次の非線形光学効果を用いた現象
のことを指す。詳細は第 2.5 節にて説明するが、非線形光学結晶に高強度な光を入射する
ことによって入射した光に対して異なる波⻑をもつ光が発生するものである。この手法は、
適切な非線形光学結晶を選定することによって様々な波⻑域において波⻑変換を行うこと
が可能である。 
 以上の 3 手法が、主な深紫外光発生方法であるが、本研究においては③の非線形光学結
晶を用いた波⻑変換を採用することとした。その理由は、 
・目標の波⻑である波⻑ 205 nm においては、適切な非線形光学結晶を選定すれば後述の
位相整合条件を満たすことができ、高効率な波⻑変換を見込むことができる 
・後述するが今回採用した非線形光学結晶の 1 種は潮解性があり、結晶の保護のために窒
素パージが必要であるが、他の 2 手法に比べて、装置全体のコンパクト化が見込まれる 
・非線形光学結晶湿度を避けるためにガスパージをする必要があるものの、エキシマレー
ザーのフッ素ガスや、2 光子共鳴 4 光波混合のために⻑いガスセルを用意する必要が無く、
波⻑変換部分の取り扱いが容易である 
などの利点が存在するためである。 
次に波⻑変換によって深紫外光を発生させるための基本波に関する検討を行った。非線

形光学結晶による波⻑変換は、基本波の整数分の 1 の波⻑をもつ光の発生が可能であるた
め、波⻑ 205 nm 帯を発生させるためには、その整数倍の波⻑をもつ、410 nm、615 nm、
820 nm、1025 nm、…が候補となる。色素レーザーによる波⻑変換においては、この中の
615 nm の光を用いて、全部で 2 回の波⻑変換によって 205 nm 帯を得ている。615 nm を
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用いれば、2 回の波⻑変換によって深紫外光を得られる一方、色素レーザー以外でこの波
⻑域で波⻑可変光源を得ることは難しく前述の通り、色素レーザーの高繰り返し化は困難
である。他の候補としては、波⻑ 820 nm であり、こちらは Ti:Sapphire レーザーによって
発生が可能である。Ti:Sapphire レーザーはサファイア結晶(Al2O3)に Ti3+を添加した結晶
を媒質として用いたものである [39]。その特徴は、波⻑ 800 nm を中⼼に波⻑ 650 ~ 1100 
nm にわたる非常に幅広い蛍光スペクトルである。その広い蛍光スペクトルを用いてモー
ド同期によるフェムト秒程度のパルス幅の超短パルスが多く用いられているが [40]、波⻑
可変光源としても用いられており、波⻑変換による深紫外領域の発生も報告されてい
る [41]。波⻑ 1025 nm は、Yb を添加したファイバーレーザーから得ることが可能な波⻑
領域である [42]。ファイバーレーザーは導波路構造によって光を伝搬させることが可能で
あり、アライメントフリー、可搬性、⻑期安定性といった優れた特性を持っており、研究
用に留まらず、産業界でも幅広く使用されている [43,44]。また Yb3+が添加された固体レ
ーザーも報告されており、発振器としてだけでなく、増幅器としても活用されている [45]。
Yb ファイバーレーザーは、Ti:Sapphire レーザーと比較して、光源としての⻑期安定性や、
可搬性といった計測における取り扱いの容易さといった点が非常に優れているため、本研
究においては、波⻑ 1025 nm を用いて、全 3 回の波⻑変換によって 5 倍波である波⻑ 205 
nm 帯を発生させることとした。また、ファイバーという構造は熱を⻑手方向に分散する
ことが可能であるため、冷却効率が極めて高く、高繰り返し化にも非常に有利な特性を持
っている。 

次に、波⻑の他に必要である性能として線幅およびパルス幅に関する検討を以下に述べ
る。時間領域の電場の振幅(�)	と周波数領域の電場の振幅(�"	はフーリエ変換の関係であ
り、スペクトル間の位相がすべて揃っていると仮定すると、広帯域なスペクトルを持つ光
は短いパルス幅を持ち、逆に狭帯域なスペクトル光を得るためには⻑いパルス幅が必要で
ある。スペクトル幅Δ*と、パルス幅Δ)の関係は、 

 Δ) × Δ* ≥ - (2.2) 
となる。ここで、式(2.2)の両辺が等しくなる最もパルス幅が短くなる際の条件、つまりス
ペクトル間の位相がそろっている状態がフーリエ変換限界パルス幅と呼ばれる。-は、ス
ペクトルの分布形状によって決定される係数であり、ガウス分布の場合は 0.441、sech2 分
布においては 0.315 である。図 2- 5 にフーリエ変換限界パルスを仮定した場合の、パルス
幅と線幅の関係を示したものである。例えば、前章で説明した 77 kHz で動作する波⻑ 206 
nm 光源について説明する [31]。この光源の種光は、ピコ秒のファイバー発振器を
CPA(Chirped pulse amprification) [46]によって増幅することで高出力なピコ秒パルスを発
生、その光を全 3 回の波⻑変換によって波⻑ 206 nm 発生している [47]。この時のパルス
幅は、Δ) =1.5 ps と報告されており、スペクトル形状がガウス波形で、フーリエ変換限界
パルスを仮定すると、Δλ=1.03 nm と求められる。このような光源を TALIF に使用する
ことを考えると、以下のような計測上の問題点が存在する。例えば、前述のとおり中性粒
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子の温度を導出するためには光源を波⻑掃引しながら TALIF 信号を得る必要がある。例え
ば、図 1- 9 に示したように温度の計測の際には、約 0.08 nm の領域を波⻑掃引しており、
パルス幅 1.5 ps のパルス幅では、このような波⻑掃引をすることが困難である。加えて
TALIF 励起波⻑は、Kr が波⻑ 204.13 nm、重水素が波⻑ 205.08 nm、水素が波⻑ 205.14 
nm、窒素が 206.65 nm と比較的近い領域に多数存在している。パルス幅 1.5 ps の場合は、
このような複数の粒子を一括で励起してしまうため、粒子の選択的励起が困難になってし
まう。なお、近年フェムト秒パルスの持つ広帯域なスペクトルを逆に利用して、一括で複
数の粒子種を一括で励起、蛍光を観察する fs(femto-second)-TALIF が提案、密度の空間分
布計測が行われているが、一部の計測結果がモデルや他の計測結果と乖離しているという
課題が存在しており、また温度計測は原理的に困難である [48]。 
上記 2 つの観点より、TALIF 計測によって中性粒子の密度および温度の計測を行うための
光源においては、線幅が狭帯域な、つまり⻑いパルス幅が望ましい。例えば、パルス幅を
Δt=5 ns と仮定すると、Δλ=0.0003 nm(0.3 pm)となり、上記２つの温度計測時の波⻑掃
引および選択的な粒子の励起が可能となる。そのため、本研究で開発を行う光源のパルス
幅は 5 ns 程度を目指すこととした。 

 
図 2- 5. パルス幅と線幅の関係(フーリエ変換限界パルス) 

 

2.3 高繰り返し種光の発生 
高繰り返し周波数を持つ種光の発生方法としては、連続波で動作する半導体光レーザー

を半導体光増幅器によってパルス形状に切り出し、Yb ファイバーレーザーによって増幅す
る方式を採用した。半導体光レーザーは、広い利得帯域を持っており、共振器を構築、内
部に回折格子のような波⻑選択素子を挿入することによって狭帯域化および波⻑可変性を
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得ることが可能である。連続波⻑可変はこれまで Littman 型外部共振器レーザーによって
達成されてきたが [49]、低反射コートを用いたゲインチップにおいてもファブリペロー共
鳴が無視できず、安定したモードホップフリーな波⻑可変は困難であった。しかしながら、
近年曲がり導波路構造を有するゲインチップを用いて、かつ転置 Littman 配置と呼ばれる
共振器配置を用いることによって波⻑可変幅の広い半導体光レーザーが実現・実用化がさ
れている [50,51]。このような安定性の高い波⻑可変光源を種光として、パルス化、ファ
イバーレーザーによる増幅をすることによって高安定かつ、波⻑可変に加えてレーザーの
周波数が可変可能な種光部分を構築可能である。 

2.4 増幅方式の検討 

2.4.1 レーザー増幅 

2.3 節において、ファイバーレーザーを用いて種光を増幅すると述べたが、ファイバーレ
ーザーの場合、パルスエネルギーの高出力化は、ファイバー内部の非線形現象によって制
限がされている。本研究においてはナノ秒かつ、線幅が狭帯域なパルスを増幅するために、
誘導ブリルアン散乱(Stimulated Brillouin Scattering: SBS)によってファイバーレーザーの
出力は制限される [52]。SBS は、ナノ秒などの比較的⻑パルスで狭線幅な光源において、
ファイバー中に強い光が入射すると、その光によって音響フォノンが励起され、ファイバ
ー中に屈折率の周期変調によって回折格子が生じる。その回折格子によって入射光は反射
してしまう。この SBS の存在によってファイバーレーザーにおける最大出力パワーを制限
している。この SBS の閾値を高めるために、温度勾配や歪み勾配によって SBS スペクトル
を変化させること [53,54]や、大面積なファイバーを用いる [55]といったアプローチが試
みられているが、いずれにせよ狭帯域のナノ秒パルスのファイバーレーザーによる増幅に
おいてはこの SBS が大きな律速となっている。そこで、高パルスエネルギーを得るために、
固体媒質によるレーザー増幅を採用した。以下にレーザー増幅の原理を述べる。図 2- 6 に
3 準位系のレーザー媒質におけるエネルギー準位図の模式図を示す。基底状態のレーザー
媒質に、励起波⻑で動作する励起レーザーを入射すると、電子は上準位に励起される。本
研究における固体結晶を用いたレーザー増幅においては、この上準位に励起するために半
導体レーザーによる光励起を用いているが、ガスレーザーであるエキシマレーザーにおい
ては、放電励起や電子線励起といった励起方法が、半導体レーザーにおいては pn 接合によ
る電流注入による励起方法が用いられている。このような励起方法によって上準位に励起
された電子は下準位に遷移する。この準位から基底準位にさらに遷移する際に、光子とし
てエネルギーを放出する。この際に種光を入射していると、誘導放出が起こり種光の同じ
特性を受け継いだ光子の数が増える、つまり種光が増幅される。この誘導放出の原理を用
いて、ファイバーレーザーから得られたパルスを固体媒質に入射、増幅を行うことで高パ
ルスエネルギー化を目指す。 
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図 2- 6. レーザー増幅の模式図 

 

2.4.2 再生増幅器 

2.4.1 節において述べたレーザー増幅の原理を用いて増幅が行われるが、1 回レーザー媒
質を通過させて得られる増幅効率には限界がある。そのため、増幅効率を上げるためには、
種光をレーザー媒質に何度も通過させることによって、増幅過程の回数を多数回にする必
要がある。この増幅過程を増やす方法として一つの結晶にミラーなどの光学素子によって
幾何的に複数回種光を通過させるマルチパス増幅方式 [56]と、共振器の内部に光スイッチ
などで種光を閉じ込め増幅を行う再生増幅方式などがある [57]。図 2- 7 に 3 パスマルチパ
ス増幅器の模式図を、図 2- 8 に再生増幅器の模式図を示す。再生増幅器はレーザー媒質を
共振器の内部に配置、光スイッチによって種光を共振器内に閉じ込め、共振器内で多数回
増幅を行う。再び光スイッチによって増幅された光を取り出すことによって１つのレーザ
ー媒質で多数回のレーザー増幅を達成することが可能であり、弱い種光からでも高効率な
増幅可能な手法として知られている。マルチパス増幅方式は、種光が結晶を通過させる回
数を増やす場合は、ミラー等の光学素子の個数が増えてしまい、装置の大型化つながる。
本研究においては、この再生増幅方式を用いることによってコンパクトな高効率増幅方式
を目指した。 
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図 2- 7. マルチパス増幅器の模式図(3 パス) 

 
図 2- 8. 再生増幅器の模式図 

2.4.3 レーザー媒質の検討 

ここまでに説明してきたレーザー増幅に関しては、対象の波⻑において誘導放出が起こ
る適切なレーザー媒質を選定する必要がある。本研究で波⻑変換前の光として波⻑ 205 nm
の 5 倍の波⻑である波⻑ 1025 nm 帯を用いるが、この波⻑領域においては Yb 系の結晶を
用いることが可能である [45]。Yb 固体レーザーは、1991 年に Lacovara らが Yb3+の 2F5/2-
2F7/2 である波⻑ 1030 nm において室温発振が可能であることが示されて以来、高効率、高
出力用レーザー媒質として研究がおこなわれている [58]。Yb 系レーザー媒質は、様々な
ホスト材料に Yb イオンを添加することによって達成されてきた。表 2- 1 に代表的な Yb 系
レーザー媒質とその光学的特性を示す。本研究においては、その中で中⼼波⻑ 1025nm に
おいて発振が可能な Yb:KGW(Yb3+:KGd(WO4)2)結晶を用いることとした。Yb:KGW 結晶
は、蛍光スペクトルが 25 nm と広く [59]、波⻑ 1026-1044 nm でレーザー発振が報告され
ている [60]。 またその広い蛍光スペクトル幅から、波⻑可変なフェムト秒モード同期レ
ーザー [61]や、フェムト秒パルスのチャープパルス増幅器としても用いられ て い
る [62,63]。この Yb:KGW 結晶を波⻑ 1025nm における再生増幅器内のレーザー媒質とし
て用いた。 

表 2- 1. 代表的な Yb 系固体材料とその光学的特性 

材料 
波⻑ 

[nm] 

蛍光断面積 

[10-19 cm2] 

蛍光寿命 

[ms] 

吸収波⻑ 

[nm] 

Yb:YAG 1030 0.23 0.96 940 

Yb:YLF 1020 0.08 2.16 962 

Yb:CaF2 1035 0.02 2.20 980 

Yb:KGW 1025 0.30 0.24 980 
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2.5 波⻑変換方式の検討 

2.5.1 非線形結晶を用いた波⻑変換 

前述の通り、波⻑ 1025 nm の増幅光を全部で 3 回の波⻑変換によって波⻑ 205 nm 帯の深
紫外光を得るが、以下では非線形光学結晶を用いた波⻑変換について述べる。非線形光学
効果は、強い光が結晶を通過する際に、結晶内での電荷の振動が強い光、つまり強い電場
によって非線形振動を起こし、結果として入射した光と異なる振動数の光が放出されると
いう現象である。ここで、結晶内の巨視的な分極.は、 

 . � /�0	( + /��	(� + /�2	(2 + ⋯ (2.3) 
と示される。ここで、(は光の電界強度、/は巨視的な感受率であり、/�0	は屈折率に相当
する。また/��	は 2 次の非線形感受率である。式(2.3)の右辺の第 2 項の/��	を用いた現象が
2 次の非線形光学効果である。/��	は中⼼対称性を欠く物質のみに現れる項であり、結晶の
一部などに限られている。上式において第２高調波の分極電解成分.��4	と光の電界強度(
は、 

 .��4	 � 
��4	(�4	(�4	 (2.4) 
と表すことができる。ここで、
は非線形光学定数と呼ばれ、この大きさが十分な値を持
つかどうかで非線形光学結晶として用いることが可能であるかを決めている。なお、
は
光の入射方向や偏光に依存する 3×3 のテンソル量であるが、この依存性を考慮して計算し
た、実行非線形光学定数
566が実際の波⻑変換において効率を決めている。なお、2.2 節で
説明した縮退 4 光波混合は、/�2	を用いた 3 次の非線形光学効果を用いている。2 次の非線
形光学効果の 1 例として、和周波発生があり、これは非線形光学結晶に 2 種類の基本波"0
と"�を入射した際に、その和周波である"0 + "�の光が得られるものであり、その模式図
を図 2- 9 に示す。基本波の波⻑を�0、��、和周波光の波⻑を�2とすると、下のような関係
が成り立つ 

 1�0 + 1�� � 1�2 (2.5) 

この中でも、2 種類の基本波の周波数が同じ場合の和周波発生を 2 倍波発生と呼び、基本
波に対して半分の波⻑の光が得ることができる。2 倍波発生の模式図を図 2- 10 に示す。本
研究においては、この和周波発生と 2 倍波発生の 2 種類の波⻑変換を組み合わせることに
よって基本波 1025 nm から 5 分の 1 の波⻑ 205 nm 光を得る。1 段目の波⻑変換として、2
倍波発生によって波⻑ 1025 nm からその半分の波⻑である波⻑ 513 nm を発生させる。２
段目の波⻑変換は、この 513 nm をさらに 2 倍波発生、つまり基本波に対しては、4 倍波で
ある波⻑ 256 nm を発生させる。3 段目の波⻑変換として 4 倍波と基本波の和周波発生によ
って基本波に対して 5 倍波発生である波⻑ 205 nm 光を得ることが可能である。 



30 
 

 
図 2- 9. 和周波発生の模式図 

 
図 2- 10. 2 倍波発生の模式図 

 

2.5.2 位相整合 

ここで、高効率に波⻑変換を行うために位相整合について説明する。今回は、1 軸性の
複屈折を持つ光学結晶について考える。ここで 1 例として 2 倍波発生における条件を述べ
ていく。図 2- 11 に角周波数"における屈折率面を示す。ここで、常光線(Ordinary ray)に
対する屈折率を�8、異常光線(Extraordinary ray)に対応する屈折率を��9	とする。なお、z
軸と波数ベクトル-のなす角が9であり、9=90 度において��90deg. 	 � �>となる。 
この２つの光学軸に対する屈折率の差は下式のように定式化される。 

 Δ� � �8 − �> (2.6) 
上式のような複屈折Δ�を持つような結晶を用いた場合、角周波数"とその 2 倍波である2"
において、�84 � ��4?9$@Aとなる角度が存在する。この角度9$@を位相整合角と呼び、この
角度に常光偏光で基本波"を入射すると、前述の非線形効果によって発生した異常光成分
の 2 倍波成分2"は、基本波と同じ屈折率を感じ、同じ速度で結晶を伝搬していく。この結
果、2"成分は、結晶中ですべて位相速度がそろうため、足し合わせられながら伝搬を続け
ていくため高効率な波⻑変換を実現することが可能である。同様に和周波発生においても
位相整合条件を導き出すことが可能である。前述の通り、２つの基本波�0、��とその和周
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波成分�2の各波⻑における屈折率を�0、��、�2と置くと、光の運動量保存則より、 
 �2�2 � �0�0 + ���� (2.7) 

という関係が得られる。この関係性が和周波発生における位相整合を表した式である。上
記関係を満たすことのできる結晶角9を導くことによって和周波発生においても位相整合
を満たすことが可能となる。この位相整合角は、上式と、それぞれの非線形光学結晶の屈
折率分散から導出することが可能である。 
 上記２つの例は、結晶の角度を調整することによって位相整合条件を満たす角度位相整
合(クリティカル位相整合)であるが、他の位相整合法として温度位相整合(ノンクリティカ
ル位相整合)と呼ばれる位相整合法が存在する。角度位相整合においては、結晶の角度を調
整することによって各波⻑における位相速度を等しくしたが、この温度位相整合は、結晶
の温度を調整することによって位相速度の不整合を最小化する方法である。結晶および基
本波および波⻑変換後の波⻑の条件によっては、角度位相整合だけでなく、この温度位相
整合を用いることが可能である。この温度位相整合は、角度位相整合に対してビームの不
整合に対して比較的敏感ではないため、ノンクリティカル位相整合と呼ばれている。例え
ば波⻑ 1025 nm から 1253 nm の光の 2 倍波発生においては、LBO(LiB3O5)結晶を用いる
ことで温度調整による位相整合条件を満たすことが可能であり、現在広く使用されてい
る [64]。他の位相整合方法として、周期的に非線形光学結晶の分極方向を 180 度反転させ
ることで疑似的に位相整合をとる方法として疑似位相整合 [65]が知られている。深紫外領
域においては、水晶の疑似位相整合による波⻑ 193 nm の発生が報告されており新しい深
紫外領域の発生法として期待されているが、現時点においては製作に要求される高い精度
などから角度位相整合に比べて低い変換効率に留まっている [66]。本研究で目指す近赤外
領域から深紫外領域への波⻑変換を考える場合、角度位相整合および温度位相整合を組み
合わせることで高い変換効率を達成することが可能である。また非線形光学結晶そのもの
の屈折率の異方性およびその波⻑依存性といった光学特性よりそれぞれの条件における位
相整合条件は決定される。 
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図 2- 11. 負の 1 軸性結晶における屈折率局面(xz 断面) 

2.5.2 深紫外光発生用非線形結晶の検討 

非線形光学結晶による波⻑変換において重要なことは、当該波⻑において透明かつ、2
次の非線形感受率
566が十分に大きい材料を選定することである。上記の観点より、全 3 段
の波⻑変換に用いる非線形光学結晶を選定した。1 段目の 2 倍波発生の結晶には、LBO を
選定した [67]。LBO 結晶は高い損傷閾値を持ち、温度位相整合によって波⻑ 1025 nm か
らの 2 倍波発生が可能である。2 段目の 4 倍波発生及び、3 段目の 5 倍波発生においては、
CsLiB6O10(CLBO)を選定した。CLBO 結晶は、Mori らによって開発された結晶であ
り [68]、正方晶に属する 1 軸性の結晶であり、透過域は波⻑ 180 nm~2750 nm 程度であ
る。複屈折が他の非線形光学結晶に比べて大きいことから、和周波発生においては波⻑
185 nm の発生も報告されている [69]。他にこの深紫外領域における非線形光学結晶とし
て、BaB2O4(BBO)が知られており、過去に報告されている色素レーザーの波⻑変換におい
ては、この BBO が用いられている。波⻑ 513 nm の 2 倍波発生(基本波に対して 4 倍波発
生)および、4 倍波である波⻑ 256 nm と基本波である波⻑ 1025 nm の和周波発生において
BBO と CLBO の特性を表 2- 2 に示す。BBO と CLBO の比較をすると、波⻑変換の効率
を決定づける非線形光学定数は、同等程度である一方、ウォークオフ角が CLBO に対して
BBO は大きい。このウォークオフの概念を図 2- 12 に示す。ウォークオフとは、大きな複
屈折によって、基本波と波⻑変換光が結晶中を伝搬するにつれて、ビームが分離していく
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現象である。このウォークオフが大きくなると、非線形光学結晶内部でのビームの重なる
⻑さが短くなってしまい、結果として変換効率および波⻑変換光のビーム品質の劣化を招
いてしまう。BBO に対して CLBO は小さいウォークオフ角を示しており、このことから
高い波⻑変換効率が見込まれる。また、BBO の吸収端が波⻑ 190 nm に対して、CLBO は
波⻑ 180 nm であることから、高出力動作下において、発生した深紫外光が結晶内を伝搬
する際に自らが吸収してしまう自己吸収の影響が CLBO の方が軽微である。このような観
点から従来使用されてきた BBO の代わりに CLBO を用いた。しかし、CLBO は BBO に
比べて大気中の水分を格子中に取り込む潮解性を有しており、その対策のために不純物を
少なくした結晶セル内部で CLBO を⻑時間加熱することによって結晶中の水不純物を低減
することでレーザー損傷耐性が向上することが報告されている [70,71]。図 2- 13 にここま
でに検討を行った波⻑ 205 nm 帯の発生のための模式図を示す。波⻑ 1025 nm の光をファ
イバーレーザーより発生、Yb:KGW を用いた再生増幅器によって増幅、全部で 3 回の波⻑
変換によって所望の波⻑ 205 nm 帯の深紫外光を得るというものである。 

 
表 2- 2. 代表的な Yb 系固体材料とその光学的特性 

波⻑ 

[nm] 
結晶 位相整合角 

[deg.] 
実行非線形光学定数BCDD[pm/V] 

ウォークオフ角 

[deg.] 
513 + 513 →256 CLBO 66.1 0.83 1.7 

BBO 50.3 1.69 4.9 
256+1025 →205 CLBO 75.6 1.02 1.2 

BBO 54.7 1.87 5.5 

 
 

 
図 2- 12. ウォークオフの概念 
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図 2- 13. 波⻑ 205nm 帯光源の模式図 
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第 ３章 高繰り返し深紫外光源の開発 

3.1  はじめに 
本章では、前章にて述べたレーザー誘起蛍光法の高度化に向けた深紫外光源の開発結果

について述べる。3.2 節では種光として用いた、半導体光レーザーおよびファイバーレー
ザーの性能を示す。3.3 節では、ファイバーレーザーからの出射光を Yb:KGW 結晶を用い
た再生増幅器による増幅結果を示す。3.4 節では、増幅された波⻑ 1025 nm 光の全 3 段の
波⻑変換による深紫外光の発生結果を示す。 

3.2 高繰り返し種光の評価結果 
今回、開発を行った光源の種光として、半導体光レーザーおよびファイバーレーザーを

用いた。半導体光レーザーとして、スペクトラ・クエスト・ラボ社製の”λ-lock_1025”を
用いた。この光源は、転置 Littman 配置の共振器構成となっており、共振器内部の回折格
子の角度を回転させることによって中⼼波⻑を変更することが可能である。図 3- 1 に回折
格子に取り付けられたマイクロメータと中⼼波⻑の依存性を示す。マイクロメータを動か
すことによって共振器内部の回折格子の角度が変更され、中⼼波⻑ 1015~1035 nm まで変
更することが可能である。CW 出力は全波⻑領域において 5 mW が得られている。この半
導体レーザーからの連続波を半導体光増幅器によって切り出し、パルス化する。この半導
体光増幅器は、スペクトラ・クエスト・ラボ社製の”RI1025-10ns”を用いた。動作周波数
は、シングルショット〜100 kHz で動作し、パルス幅は 1~10 ns まで可変である。本研究
においては、繰り返し周波数は 1 kHz で動作を行った。得られたパルス光をファイバー増
幅器によって増幅を行う。ファイバー増幅器は、スペクトラ・クエスト・ラボ社製
の ”FA1025-100-20” を 用 い た 。 増 幅 可 能 な 帯 域 は 、 半 導 体 レ ー ザ ー と 同 様 に 波 ⻑
1015~1035 nm で、得られる出力は、1 kHz 動作において 1 mW 程度である。図 3- 2 にフ
ァイバーレーザーから出射されたパルス波形を示す。パルス幅は、半値全幅で 6 ns 程度で
あり、この光を種光として、増幅および波⻑変換を行った。 
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図 3- 1. 半導体レーザーの中⼼波⻑ 

 

 
図 3- 2. ファイバー増幅器からの出射パルス波形 

 
中

心
波

長
 [

n
m

]

1,010

1,015

1,020

1,025

1,030

1,035

1,040

マイクロメータ目盛 [mm]
2 2.2 2.4 2.6 2.8 3

 

In
te

n
s
it

y
 [

a
rb

.u
,]

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

Time [ns]
−10 0 10 20



37 
 

3.3 Yb:KGW を用いた再生増幅 

3.3.1 再生増幅器構築に向けた共振器の構築 

 再生増幅器は前述の通り、共振器を構築し、その内部に光スイッチを挿入することによ
って共振器内に光を閉じ込めることによって多数回の増幅を行う。まずは、最もシンプル
な線形共振器構成において Yb:KGW 結晶の発振特性の確認を行った。本研究においては、
5%ドープの Yb:KGW 結晶を用いた。レーザー結晶の励起のために、Yb:KGW の吸収線に
合わせて波⻑ 981 nm の半導体レーザーを用いた。図 3- 3 に励起用半導体レーザーのスペ
クトルを、図 3- 4 に出力特性を示す。電流 6 A において最大出力 26 W が得られている。 
共振器⻑が 65 mm、反射率 98%の出射鏡を用いた際の CW 出力特性を図 3- 5 に示す。励
起パワーが 21 W において出力 2.7 W が得られた。この共振器をもとに共振器⻑を伸ばし
ていくことで再生増幅器に用いる共振器を構築していった。 

 
図 3- 3. Yb:KGW 結晶の励起用半導体レーザーのスペクトル 
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図 3- 4. 半導体レーザーの出力特性 

 
図 3- 5. 線形共振器における CW 出力特性 
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3.3.2 再生増幅器による種光の増幅結果 

3.2 節で示した種光を構築した再生増幅器に入射することで増幅を行った。図 3- 6 に実
際に構築した再生増幅器の模式図を示す。共振器⻑は約 1200 mm であり、設計した共振器
内のモード計算結果を図 3- 7 に示す。緑の領域が Yb:KGW 結晶(厚み 5 mm)の位置であり、
結晶内におけるビーム半径は 50 μm と設計した。また、Yb:KGW を励起するための励起
レーザーは、レンズによって Yb:KGW 上でビーム径が 200 μm となるように設計を行っ
た。計算された励起レーザーの伝搬の様子を図 3- 8 に示し、実際に結晶の位置上における
ビームプロファイルを図 3- 9 に示す。このような励起レーザーおよび設計の共振器におい
て、実際に種光を入力して再生増幅を行った。なお、再生増幅器内に光を取り込むための
光スイッチとしてはポッケルスセルを用いた。ポッケルスセルは光と電気の相互作用であ
る電気光学効果の 1 種であるポッケルス効果を用いた光学素子である。ポッケルス効果と
は、結晶に電圧を印加した際にその結晶の複屈折の大きさが印加電圧に比例して変化する
現象であり、この複屈折の大きさを 1/2 波⻑や 1/4 波⻑に制御することによって偏光の制
御を高速に行うことが可能である。このポッケルスセルの電圧の ON-OFF を制御すること
によって、入射光を共振器内に閉じ込め、Yb:KGW 結晶に入射光を多数回通過、増幅させ
た後に、再度ポッケルスセルの電圧を制御することによって増幅光を共振器の外へ取り出
す。実際に計測された共振器内部のパルス波形と得られた出力パルスを図 3- 10 に示す。
時間が進むことによって、増幅回数が増えていき共振器の中で種光が増幅されている様子
が示されており、⻘線のようにポッケルスセルによって増幅光を切り出した。またポッケ
ルスセルの動作時間を変えることで、共振器の内部に種光を閉じ込める時間を変更するこ
とが可能であり、その出力依存性を図 3- 11 に示す。1 kHz の繰り替え周波数においてパル
ス幅が 8.8 ns で 100 mW を超える出力を得た。また、各中⼼波⻑における、増幅後のスペ
クトルを図 3- 12 に示す。波⻑ 1030~1037.5 nm において増幅を得ることができた。図 3- 
13 に実際に増幅光のスペクトル幅を計測した結果を示す。スペクトル幅は、走査型ファブ
リペロー干渉計(Thorlabs 社製、 SA30-95、1.5 GHZ FSR)で計測を行った。スペクトル幅
は周波数領域で、半値全幅でΔ�=40.5 MHz、波⻑領域に変換するとΔ�=0.14 pm と評価さ
れた。これはパルス幅が 8.8 ns で時間波形からフーリエ変換限界から予測されるスペクト
ル幅、50.2 MHz(ガウス波形を仮定)、35.8 MHz(sech2 を仮定)と同等程度の線幅が得られ
ており、このことから狭線幅を維持したまま、再生増幅器において増幅が行えていること
が示された。Yb:KGW 結晶の蛍光スペクトルは 25 nm と今回得られた波⻑可変幅に比べて
広いが今回の再生増幅器においてスペクトル幅を制限する原因は共振器内に励起光を導入
しているダイクロイックミラーの帯域幅である。このダイクロイックミラーをより広帯域
なものに変更することによってより波⻑可変幅を広げることが可能である。中⼼波⻑の変
更は種光の半導体レーザーの共振器内の回折格子を回転させることによって行っている。
なお、波⻑ 1030 nm の増幅スペクトルにおいて、波⻑ 1040 nm 周辺にスペクトル成分が生
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じているが、これは Yb:KGW 結晶の ASE 成分であり、共振器内部にエタロン等の狭帯域
フィルタを設置することによって分離が可能である。 

この基本波をさらに高出力化させるためには、再生増幅器の最適化および増幅器の段数
を増やすことによって可能である。再生増幅器の最適化においては、本研究において構築
した再生増幅器は、結晶上において共振器内のモード半径が 50 μm に対して励起レーザー
の集光時の半径が 200 μm となっている。このモードマッチングをより高くすることによ
って励起光の吸収に対して、増幅の効率を高めることが可能である。また、励起レーザー
のパワーを高めることによって再生増幅器からの出力を高めることが可能である一方、光
学素子の損傷につながりやすくなるために、結晶をブリュースター角で使用することや、
共振器の最適化によって各素子上におけるモード径を大きくするなどの対策が必要である。
また励起光のパワーを上げていく場合、結晶の熱レンズ効果が無視できなくなり、共振器
内のモード径の大きさが変わってしまうため、共振器の設計において熱レンズによって結
晶上でのモード径が大きく変わらない共振器の設計を行う必要がある [63]。 

 
図 3- 6.再生増幅器の模式図 
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図 3- 7.  設計した共振器内のモード径 

 
図 3- 8. 励起レーザーの集光光学系 
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図 3- 9. 励起レーザーの Yb:KGW 上におけるビームプロファイル 

 
 

 
図 3- 10. 再生増幅器内部のパルス強度と出力パルス 
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図 3- 11. 共振器の閉じ込め時間と出力の依存性 

 

 
図 3- 12. 種光の各中⼼波⻑における増幅後のスペクトル 
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図 3- 13. 増幅光のスペクトル幅計測結果 

3.4 波⻑変換による深紫外光発生 

3.4.1 2 倍波発生 

再生増幅器から得られた増幅光を基本波として、LBO による 2 倍波発生を行った。2 倍
波発生には、LBO 結晶(結晶⻑ 20 mm)を用い、温度位相整合によって位相整合条件を満た
している。得られた出力は基本波の入力 50mW に対して、36mW で変換効率としては、
70%を超える高効率を達成した。図 3- 14 に基本波の入力に対する、2 倍波の出力及び変換
効率を示す。赤印で示される変換効率は、入力に対して飽和しており、高い変換効率が得
られていることが示された。得られた 2 倍波のスペクトルを図 3- 15 に示す。 
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図 3- 14. 2 倍波発生の出力と変換効率 

 
 

 
図 3- 15. 2 倍波のスペクトル 
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3.4.2 ４倍波発生 

前節にて得られた 2 倍波を基本波として、CLBO による 2 倍波発生、基本波にとっては
4 倍波発生を行った。4 倍波発生には、CLBO 結晶を用い、角度位相整合によって位相整
合を得た。角度位相整合条件は、CLBO の屈折率分散 [72]から計算を行い、図 2- 11 にお
いて9=62.5 deg.となるように切り出した結晶(結晶⻑ 20 mm)を用いた。CLBO 結晶は前述
の通り強い潮解性を持つことから結晶の温度を 150℃に制御したクリーンな結晶セルに Ar
ガスを流した状態で結晶の保護を行った。同様の結晶セルは 5 倍波発生の CLBO 結晶にも
用いている。得られた出力は 2 倍波の入力 36 mW に対して、17 mW で変換効率としては、
40%を超える高効率を達成した。高効率な波⻑変換効率を達成するために、4 倍波発生お
よび 5 倍波発生の CLBO 結晶上で集光強度は 30 MW/cm2 程度となるようにレンズによっ
て集光した [73]。図 3- 16 に 2 倍波の入力に対する、4 倍波の出力及び変換効率を示す。
赤印で示される変換効率は、入力に対して飽和しており、高い変換効率が得られているこ
とが示された。得られた 4 倍波のスペクトルを図 3- 17 に示す。 
 

 
図 3- 16. 4 倍波発生の出力と変換効率 
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図 3- 17. 4 倍波のスペクトル 

3.4.3 ５倍波発生 

前節にて得られた 4 倍波および再生増幅器の出力から分岐された基本波によって、
CLBO による和周波発生、基本波にとっては 5 倍波発生を行った。5 倍波発生には、CLBO
結晶を用い、角度位相整合によって位相整合を得た。角度位相整合条件は、CLBO の屈折
率分散 [72]から計算を行い、図 2- 11 において9=74.4 deg.となるように切り出しをした結
晶(結晶⻑ 20 mm)を用いた。得られた出力は 4 倍波の入力 15 mW および、基本波の入力
15 mW に対して、3mW を得た。図 3- 18 に得られた 5 倍波のスペクトルを示す。種光の
中⼼波⻑を可変にすることによって、波⻑ 206~207.5 nm の波⻑可変性を得た。5 倍波のパ
ルス幅は 4.4 ns と評価され、そのパルス波形を図 3- 19 に示す。スペクトル幅に関しては、
基本波のスペクトル幅である 40.5 MHz に対して非線形光学現象による波⻑変換からの�倍
波の周波数領域でそのスペクトル幅が、√�倍となることが知られており [74]、5 倍波のス
ペクトル幅は、周波数領域でΔ�=90.6 MHz、波⻑領域でΔ�=0.01 pm と見込まれる。 

また、得られた出力において、焦点距離が 100 mm のレンズによって集光を仮定した際
の集光強度の見積もりを図 3- 20 に示す。焦点付近においては、集光強度が 3.5×108 
W/cm2 を超える集光強度が得られる見込みである。TALIF においては、焦点付近の集光強
度が対象の粒子を上準位に励起するために重要なパラメータであり、過去に報告された水
素原子における TALIF 計測においては 1×109 W/cm2 程度までが計測に使用されている。
この集光強度によって検出可能な粒子の最低密度が決定され、1×109 W/cm2 においては 1
×1015 m-3 が計測できることが報告されている [38]。本研究において開発された深紫外光
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源において見込まれる集光強度である 3×108 W/cm2 においては検出可能な中性粒子の最
低密度は、3×1015 m-3 となる。より密度が低い粒子の TALIF を行うためには、3.3.2 節で
説明した再生増幅器の高出力化、もしくは増幅器の段数を増やすことによって増幅光を高
出力化することによって深紫外光の出力を上げることで可能となる。上記のように本研究
において開発を行った深紫外光源によって繰り返し周波数が 1 kHz である高時間分解能を
持つ TALIF に要求される集光強度を得られる見込みを得た。 

 

 
図 3- 18. 5 倍波のスペクトル 
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図 3- 19. 5 倍波のパルス波形 

 
図 3- 20. 焦点距離 100mm によって集光した際に見込まれる集光強度 
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3.5 まとめ 
高い時間分解能で TALIF 計測を行うためには、高繰り返し周波数で動作する深紫外光

源が必要である。そのために、本研究では半導体レーザーを種光としてファイバー増幅お
よび、Yb:KGW 再生増幅器によって繰り返し周波数が 1 kHz で 100 mW を超える出力が
得られた。また、全 3 段の波⻑変換によって 3 mW の出力を得て、また波⻑ 206~207.5 
nm において波⻑可変を達成した。表 3- 1 に本研究で得られた深紫外光源の性能と、過去
に報告されている色素レーザーの波⻑変換による深紫外光源の比較を示す。深紫外光の出
力は色素レーザーによる波⻑変換方式の方が大きいが、本研究で実証したファイバーレー
ザーベースの波⻑変換方式は、高繰り返し性および狭線幅の 2 点で優れていることが実証
された。得られた紫外光を集光することによって 3×108 W/cm2 を超える集光強度が得ら
れる見込みであり、これは過去に報告されている色素レーザーの波⻑変換による TALIF
用光源における集光強度と同等程度である。以上の結果より、開発した深紫外光源は
TALIF 計測に応用可能な性能であり、これまでの色素レーザーの波⻑変換においては達成
が困難な高時間分解能 TALIF 計測が期待できる結果となった。 
 

表 3- 1. 過去に報告されている色素レーザーの波⻑変換による光源との性能比較 

 
色素レーザーによる 

波⻑変換 [38] 
本研究における 

ファイバーレーザーによる波⻑変換 
基本波の波⻑ 615 nm 帯 1025 nm 帯 

繰り返し周波数 10 Hz 1 kHz 
深紫外光波⻑ 205 nm 帯 205 nm 帯 
深紫外光出力 ~1 mJ ~3 μJ 
深紫外光線幅 0.29 pm 0.01 pm 

集光強度 ~1×109 W/cm2 ~3.5×108 W/cm2 

※f=100 mm で集光を仮定 
計測可能な 

中性粒子密度下限 
1×1015 m-3 3×1015 m-3 
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第 4 章  光アイソレータおよびファラデー回転子の諸原理  

4.1  はじめに 
本章では、磁気光学効果の 1 種であるファラデー効果と、そのファラデー効果に基づく

光アイソレータの諸原理について説明する。 
4.2 節ではファラデー効果の基礎原理および、ファラデー効果の強さを表す指標である

ヴェルデ定数について説明する。ファラデー効果の起源は、誘電率テンソルの非対角成分
が磁場によって生じることを示す。またヴェルデ定数は波⻑依存性を持っており、特にそ
の描像は、材料の磁性によって大きく異なるため、反磁性体および常磁性体におけるそれ
ぞれの波⻑依存性モデルを述べる。 

4.3 節では、そのファラデー効果に基づいて構成される光アイソレータについて説明す
る。 

4.2  ファラデー効果 

4.2.1 ファラデー効果による偏光面の回転 

 磁気光学効果とは、磁界または、磁化の存在による光学活性効果のこと呼ぶ。その中の
1 種にファラデー効果があり、1845 年にイギリスの Michael Faraday によって、磁界を印
加した鉛ガラスを透過した光の偏光面が入射光に対して回転する現象が発見された [75]。
この現象については、外部磁場によって誘電率テンソルに非対角成分が生じるためと理解
されている。誘電率は、電束密度Fと電界Gの関係を与える量であり、その関係は、 

 F � H̃H�G (4.1) 
となる。ここで、H�は真空の誘電率であり、H̃は非誘電率テンソルと呼ばれ 3×3 の行列で
次式のように表すことができる。 

 H̃ � JHKK HKL HKMHLK HLL HLMHMK HML HMM N (4.2) 

H̃の成分は複素数であるため、それぞれの要素は、 
 HOP � HOPQ + RHOPQQ (4.3) 

と表記できる。ここで、磁場を印加した場合の比誘電率テンソルについて考える。簡単の
ために、等方性の物質を考える。磁場を印加していない場合の、H̃は、 

 H̃ � JHKK 0 00 HKK 00 0 HKK
N 

(4.4) 

と表すことができるが、図 4- 1 のように、磁化Sを z 軸にとると、z 軸の一軸異方性が生
じる。この場合は、z 軸周りの任意の回転に対して不変であるため、 

 HKK � HLL HLK � −HKL (4.5) 
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HKM � HLM � HMK � HML � 0 
という関係性が導かれる。したがって、磁場を z 軸方向に印加する場合のH̃は次のように示
される。 

 H̃ � T HKK HKL 0−HKL HKK 00 0 HMM
U (4.6) 

この誘電率テンソルH̃を持つ媒質中を光が伝搬するときのマクスウェル方程式は、 
 rot G � −X� YZY[  

rot Z � H̃H� YGY[  
(4.7) 

と表すことができる。ここで、X�は真空の透磁率、磁界ベクトルはZである。式(4.7)の解
として、波数ベクトル\として次式を考える。 

 G � G] exp�−i")	 exp �i\ ∙ c	 Z � Z] exp�−i")	 exp �i\ ∙ c	 (4.8) 
ここで、複素屈折率de � � + ifを用いる。�は屈折率、fは消光係数である。波数ベクトル
の大きさgは、g � "de �⁄ � "� �⁄ + R"f �⁄ であるため、上式は、 

 G � G] exp i−R" j) − ke ∙ c� lm 

� � Z] exp i−R" j) − ke ∙ c� lm 
(4.9) 

と書き換えることができる。この式を(4.7)に代入すると、 
 \ × G � "X�Z \ × Z � "H̃H�G (4.10) 

となり、この式からZを消去すると、 
 de�G − ?G ∙ keAde − H̃G � ] (4.11) 

という固有値方程式を得る。ここで、図 4- 1 のような配置、つまり磁場が z 方向で、z 軸
に平行に伝搬する波の場合、式(4.9)は、 

 ( � (�exp {−R" j) − deo� l} (4.12) 

となる。その固有値方程式(4.11)は、 
 Tde� − HKK −HKL 0HKL de� − HKK 00 0 −HMM

U T(K(L(M
U � 0 (4.13) 

と書くことができる。この方程式の固有値は、 
 de±� � HKK ± iHKL (4.14) 

を得ることができる。この固有値に対応する固有関数は、 
 G± � (�√2 �r ± is	 exp i−i" j) − de±� olm (4.15) 

である。ここで、r, sはそれぞれ x,y 方向の単位ベクトルである。この(uと(vはそれぞれ右
回り、左回りの円偏光である。以上のように磁場の印加によって比誘電率テンソルに非対
角成分が生じることから、固有状態が円偏光に変化する。 
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ここで、de± � �± + if±であり、 
 Δ� � �u − �v Δκ � fu − fv � � �u + �v2  

f � fu + fv2  

(4.16) 

という置き換えをすると、 
 de± � �� + if	 ± 12 �Δ� + iΔf	 ≡ de ± 12 Δde (4.17) 

となり、Δdeに書き換えると 
 Δde � deu − dev � Δ� + RΔf (4.18) 

となる。ここから(4.17)を(4.14)に代入することで、 
 HKKQ � �� − f� HKKQQ � 2�f HKLQ � �Δf + fΔ� HKLQQ � fΔf − �Δn 

(4.19) 

を得る。この式の最初の 2 つは、磁場の印加の有無によって変化せず、磁場の存在によっ
てΔ�、Δfが生じ、 

 Δ� � fHKLQ − �HKLQQ�� + f�  

Δκ � �HKLQ + fHKLQQ�� + f�  
(4.20) 

と書き換えることができる。この式を、再びΔdeに書き直すと、 
 Δde � Δ� + Δf � iHKLyHKK (4.21) 

と書くことができる。この式より、比誘電率テンソルの非対角成分によって、左右円偏光
の屈折率に差が、つまり応答に差が出ることが示された。 

次にこのΔdの効果によって偏光が回転する様子を示す。図 4- 1 における座標軸と同様
に z 軸方向に磁場を印加、x 方向に偏光する光を考える。x 軸の単位ベクトルをr、y 軸の
単位ベクトルをsとすると入射光の単位ベクトルは、 

 GOz � (�exp�−i")	r (4.22) 
と表記できる。右回り円偏光単位ベクトルcと、左回り円偏光単位ベクトル{とすると、 

 c � 1√2 �r + is	 

{ � 1√2 �r − is	 
(4.23) 

と表され、(4.22)を書き換えると、 
 GOz � (�√2 exp �−i")	�c + {	 (4.24) 

と表すことができる。つまり直線偏光は右回り円偏光と左回り円偏光の合成成分として理
解することができる。物質中の複素屈折率は右回り円偏光においてdu| 、左回り円偏光dv| と
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なる。物質表面をo � 0として物質中のo � }となる位置では、位相がそれぞれ、i"du| +} �⁄ および i"dv| − } �⁄ だけ進むので、 
 (8~� � (�√2 exp i−i" j) − de� }lm iexp ji" Δde2� }l c + exp j−i" Δde2� }l {m (4.25) 

ここで、もとの xyz 座標に変換、(4.18)を使用、加えて磁気二色性がない(Δf � 0)とする
と、 

 G8~� � (� exp i−i" j) − de� }lm
× �cos 
"Δ�2� }� r − sin 
"Δ�2� }� s� (4.26) 

ここで、座標系を z 軸周りに9 � − "Δ�} 2�⁄ だけ回転した、x’y’z’座標系を導入、単位ベク
トルをr′、s′、�′で書き換えると、 

 G8~� � (� exp �−i" 
) − d� }�� r′ (4.27) 
と変換され、x’軸方向の直線偏光であることが示された。 
このことから、ファラデー回転角は、 

 9� � − "Δ�2� } (4.28) 
となる。ここに式(4.21)を代入すると、 

 9� � "HKL′′2�� } (4.29) 
と、ファラデー回転角と、比誘電率テンソルの非対角成分の関係性が導き出された。 

つまりファラデー効果によって偏光が回転する原理としては、 
・磁場の印可によって誘電率テンソルに非対角成分が生じる 
・非対角成分によって右回り円偏光と左回り円偏光の感じる屈折率に差が生じる 
・右回り円偏光と左回り円偏光の位相に差が生まれることで、それぞれの円偏光成分の和
で表される直線偏光が回転する 
と理解することができる。 

このファラデー効果は後述する光アイソレータとして用いられているだけでなく、磁気
や電流センサー [76,77]、チューナブルなバンドパスフィルター [78]等で活用されてい
る。また、これまでの応用用途としてはファラデー効果によって偏光が回転する効果に着
目して応用の研究がなされてきたが、近年ファラデー効果によって右回り/左回り円偏光の
屈折率が変化することに着目、共振器⻑の制御に使用され機械的な共振が発生しない新し
い変調器として「磁気光学変調器」が提案、実証されている [79]。 
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図 4- 1. 磁場の方向と座標軸 

 
図 4- 2. 右回り円偏光と左回り円偏光の位相のずれによって偏光が回転する様子 

4.2.2 ヴェルデ定数 

前 4.2.1 節において、磁場を印加した際に比誘電率テンソルの非対角成分が生じ、右回
りと左回りの円偏光の応答に差が生じて、結果として、偏光面が回転することが示され
た。ファラデー効果による偏光面の回転角度9�は、磁場強度�および媒質⻑�に比例し、 

 9� � ��� (4.30) 
と表すことができる。ここで、�はヴェルデ定数と呼ばれ、物質固有の比例定数であり、
ファラデー効果の強さを表す指標である。ヴェルデ定数の特徴は以下のような特徴を持
つ。 
・波⻑、材料依存の物性値 
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・材料の磁性によって特性が異なる 
・波⻑が短くなると、ヴェルデ定数は急峻に大きくなる(詳細は 4.2.3 で説明する) 
ヴェルデ定数が大きい値を示す場合、薄い媒質⻑および弱い磁場でも効果的に偏光を回転
させることが可能となるため、ファラデー回転子を構築する場合、重要な指標となる。 

4.2.3 ヴェルデ定数の波⻑依存性モデル 

前節で説明したようにヴェルデ定数は波⻑依存性を持つ。前節で説明したように、ヴェ
ルデ定数そのものは物質の磁性によって振る舞いが異なるため、①反磁性体および②常磁
性体のヴェルデ定数の波⻑依存性のモデルについてそれぞれ説明をする。 
① 反磁性体(diamagnetic)の場合 

反磁性体におけるヴェルデ定数の古典的なモデルは、Becquerel によって古典力学のモ
デルであるばね−質量モデルから導出された。このモデルにおいて、電子の運動方程式
は、 

 �c� � −�"�c + �G (4.31) 
と表すことができる。ここで、g � �"2という置換をすると、 

 ��� � −�( cos�")	 − g� ��� � −�( sin�")	 − g� (4.32) 

であり、この式から、" � ±��@ � ±"0で共振することが分かる。この式は磁場がない状態

での運動方程式であり、前述の通り、ファラデー効果は磁場を印加することによって対称
性が失われて起こっている。磁場を z 軸方向に�だけ印加されると磁場による力が加わ
り、 

 �c� � −�"�c + �G + �� �c� × �	 (4.33) 
ここで成分分解を行うと、 

 ��� � −�( cos�")	 − g� − �� ���  
��� � −�( sin�")	 − g� + �� ���  (4.34) 

と書き換えることができる。ここで、"� � >�2@ � 2���であり、��はラーモア周波数と呼ば

れる。また、右周り円偏光及び、左回り円偏光の屈折率は、 
 ����	 � ���� + ��	 ����	 � ���� − ��	 (4.35) 

と示すことができる。光の周波数�0に対してラーモア周波数��が十分小さいため、 
 ���� ± ��	 � ����	 ± 
�
� �� (4.36) 

と近似することができる。ここで右回り、左回り円偏光の屈折率差は、 
 �� − �� � 2 
�
� �� � 2 × j− ��� 
�
�l × ��4�� � − 2��� 
�
� ��4�� (4.37) 

と求められ、ここからヴェルデ定数が、 
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 � � − ��2��� 
�
� (4.38) 
と導出される。ここで、�は電気素量、�はレーザー光の波⻑、�は電子の質量である。こ
の式は、後に磁気光学的異常係数(magnetooptic anomaly factor)である�が導入された 

 ��O� � −� ��2��� 
�
� (4.39) 
を用いることで多くの材料のヴェルデ定数の波⻑依存性が説明されることが示され
た [80]。なお、�は物質の結合状態によって決定され、1 に近いとイオン結合が支配的で
あり、共有結合の強いダイアモンドにおいては 0.28 になると報告されている。屈折率の波
⻑依存性
� 
�⁄ が式中に存在することから、波⻑が短波⻑へ、つまり吸収端に近づくこと
でヴェルデ定数は大きくなる。 

また、ヴェルデ定数の波⻑依存性は Van Vleck によって量子力学的に 
 ��O� � 4�d�� � ���, �	��� − �� � 	�   (4.40) 

と導出された [81]。ここで、���, �	は基底準位と励起準位間の遷移モーメントの関数であ
る。(4.40)は、複数の励起準位の寄与の和をとることで、ヴェルデ定数の波⻑依存性のふ
るまいを説明しているが、Hoffman らは、これを深紫外領域に存在する励起準位 1 つのみ
の寄与で説明する近似式を 

 ��O���	 � �� ��� − 1	2� ¡¢ + ��� − ���£ (4.41) 

と示した [82]。ここで、¢、�はフィッティングパラメータであり、�0は共鳴波⻑であり、
この�0の波⻑に近づくとヴェルデ定数は急激に大きくなる。 
また反磁性体のヴェルデ定数の特徴として、温度にほとんど依存しないという点がある。
式(4.41)においては温度項 T が存在しないが、屈折率の温度依存性
� 
�⁄ が存在するため
に、無依存ではないがその影響がほとんど無視できるほど小さい。 
② 常磁性体(paramagnetic)の場合 

常磁性体のヴェルデ定数のモデルは、 
 �$��� � 4��¤3�ℎ d§¨�¨ + 1	-� � �� �� � − ���,   (4.42) 

と示される [83]。ここで、¤はボーア磁子、ℎはプランク定数、dは常磁性体のイオンの個
数、§はランデの g 因子、¨は全角運動量量子数、�は温度である。 
ここで、反磁性体の場合と同様、一つの遷移波⻑�©がファラデー回転への寄与に支配的で
あると仮定すると、 

 �$��� � ¢� ��� + 2	�� d�©� − �� (4.43) 

と表記できる [83]。¢はフィッティングパラメータである。(4.36)からわかるように常磁
性体のヴェルデ定数は、温度に反比例するため材料の温度を下げることで大きくな
る [84]。 
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可視光領域や近赤外領域では常磁性体および反磁性体においては上式の波⻑依存性モデ
ルによって実際に計測されたヴェルデ定数の振る舞いが説明可能であることが示されてい
る [85,86]。しかしながら深紫外領域においては上式を簡略化した 

� � (�� − ��� (4.44) 

という単純化された波⻑依存性モデルを用いた報告のみに留まっており、(4.36)式が短波
⻑領域に拡張可能かは未だ実証されていない [35,87]。 

4.3  ファラデー効果に基づく光アイソレータ 
これまで説明してきたファラデー効果を用いた光学素子の１つにファラデー回転子およ

び光アイソレータがある。ファラデー回転子以外にも、偏光を回転させる光学素子として
は、� 2⁄ 波⻑板などがあるが、他の光学素子との大きな違いは光にとって非相反性を持つ
という点である。非相反性とは、物質から受ける効果が光の伝搬方向によって異なる現象
であり、ファラデー効果の場合、磁場の印加方向によって偏光の回転方向が決まるために
この非相反性が生じる。ファラデー回転子による非相反性を図 4- 3 に示す。図 4- 3 の左図
は、光の伝搬方向と磁場の印加方向が同じである順方向の場合であり、ファラデー効果に
よって偏光が伝搬方向に対して時計回りに9�だけ回転するとする。図 4- 3 の右図は、光の
伝搬方向と磁場の印加方向が逆である順方向の場合であり、偏光は伝搬方向に対して反時
計回りに9�だけ回転し、順方向と偏光の回転方向が逆である。結果的に順方向と逆方向の
伝搬によって偏光が入射した偏光に対して29�だけ回転する。� 2⁄ 波⻑板などの他の偏光回
転素子を用いる場合、順方向と逆方向で伝搬方向に対して偏光の回転する方向が等しいた
めにこのような効果は起こらない。 

この非相反性を用いて、光の伝搬方向を 1 方向に制限するモジュールが光アイソレータ
である。光アイソレータは、本研究で着目したファラデー効果によるものだけでなく、複
屈折材料を用いることによって任意の偏光でも光アイソレータとして機能する偏光無依存
型の光アイソレータも存在する [88]が、以降の光アイソレータとは、全てファラデー効果
による光アイソレータの事を指す。光アイソレータの模式図を図 4- 4 に示す。光アイソレ
ータは、ファラデー効果によって偏光を回転させるファラデー回転子と、特定の偏光のみ
を通過させる光学素子である偏光子から構成される。ここで、ファラデー回転子を用いた
光アイソレータの動作について説明する。順方向に進行する光は、偏光子 1 をそのまま通
過し、ファラデー回転子へ向かう。ここでファラデー回転子は偏光が 45°回転するよう
な、磁場強度、結晶⻑が設計されている。ファラデー回転子によって偏光が 45°回転した
後に、偏光子２もそのまま通過、つまり順方向に伝搬する光は光アイソレータをそのまま
透過していく。一方、逆方向に伝搬する光においては、偏光子 2 によって、透過軸以外の
光は反射される。偏光子 2 を透過した光の成分は、ファラデー回転子によってさらに偏光
が回転、ここでファラデー効果によって偏光は、順方向に伝搬した光に対して 90°直交す
る。ファラデー回転子を通過した光は、偏光子 1 の透過軸に対しても 90°直交しているた
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めに、偏光子 1 によって反射する。結果的に逆方向に伝搬する光は、すべて偏光子 1、２
によって反射されるために、結果的に図 4- 4 のような光アイソレータは光を 1 方向のみし
か伝搬しない光学素子として機能する。 

 
図 4- 3 ファラデー効果による非相反性 

 

 
図 4- 4 光アイソレータの模式図 

 
次に光アイソレータ内のファラデー回転子用の材料として要求されるヴェルデ定数の

大きさについて検討を行う。まず、一例として�=1 T を仮定する。この磁場強度はネオジ
ム磁石によって達成可能な値である。その際のヴェルデ定数と9�=45°を達成できる媒質
⻑の関係性を xx に示す。�=30 mm を仮定する。前述の通り、光アイソレータに用いられ
るファラデー回転子におけるファラデー回転角9�は 45°となるように設計されており、そ
の際に必要なヴェルデ定数は、(4.30)より�=26.2 rad/Tm と計算される。そこで第 5 章で
実際に深紫外用ファラデー回転子用材料の評価を実施していくが、その目標としては、波
⻑ 205 nm 帯においてヴェルデ定数が 30 rad/Tm を超えるような材料を見出すこととし
た。以下には他の波⻑帯で報告されている代表的なファラデー回転子用材料について説明
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をする。近赤外領域、特に波⻑ 1 μm 帯で最もよく使用されている材料である、
TGG(Terium Gallium Garnet)は、波⻑ 1064 nm においてそのヴェルデ定数が�=26.2 
rad/Tm と報告されている [89]。また、より⻑波⻑領域である波⻑ 1.5 μm 帯において
は、YIG (Yttrium Iron Garnet)が�=304 rad/Tm [90]、Dy2O3 が 28.9 rad/Tm [91]と有望
な材料であることが報告されている。30 rad/Tm 以下の材料においてもファラデー回転子
を構築することは可能であるが、材料の媒質⻑が⻑くなってしまう、もしくは磁場強度を
より大きくするためには磁石自体を大きくする必要がある。ファラデー回転子用の磁石と
しては、磁石の配置やヨークの位置を工夫することで開口内が 3T という理論限界に近い
磁場強度も達成されている [92]が、本研究においてはネオジム磁石において達成が容易な
磁場強度が 1 T において現実的な媒質⻑でファラデー回転子が構築可能な、�=30 rad/Tm
を超える材料を見出すことを目標とした。 

 
図 4- 5.ヴェルデ定数とファラデー回転子(ª«=45deg.)の媒質量の関係 
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第 5 章  深紫外領域における光アイソレータの研究  

5.1  はじめに 
第 4 章においてファラデー効果に基づく光アイソレータに関する諸原理を説明した。深

紫外領域において光アイソレータを実現するためには、ヴェルデ定数が使用波⻑において
30 rad/Tm を超える材料を見出すことが重要であることが示された。5.2 節では、ファラ
デー回転子に要求される性能について述べ、その性能を満たすことができるように選定し
た 3 種の候補材料について述べる。5.3 節では、ヴェルデ定数の評価用光学系を示す。深
紫外領域の波⻑ 190~300 nm まで一括で計測、ヴェルデ定数の導出が可能な光学系につい
て述べる。5.4 節では、実際に評価を行った候補材料について述べる。 

5.2 候補材料の選定 

5.2.1 光アイソレータ用候補材料に要求される性能 

光アイソレータ内のファラデー回転子の候補材料として要求される性能として、 
・当該波⻑において透明な材料 
・当該波⻑において十分なヴェルデ定数(本研究においては、30 rad/Tm とする) 
を両立している必要がある。 

１つ目の当該波⻑において透明な材料という点については、深紫外領域、特に本研究に
おいて着目した波⻑ 205nm 周辺については、透明な材料自体が非常に少なく、主な候補
材料として、合成石英やフッ化物が挙げられる。 

２つ目の十分なヴェルデ定数については、深紫外領域においては、これまでにその波⻑
域におけるヴェルデ定数の報告自体が少なく、実際にヴェルデ定数の評価が必要となる。
またヴェルデ定数は前述の通り、波⻑依存性を持つことが示されているが、深紫外領域に
おいて、可視光や近赤外領域において使用されている波⻑依存性モデルが拡張可能である
かは、明らかになっていない。そこで、本研究においては実際に深紫外領域においてヴェ
ルデ定数の波⻑依存性を計測することによってその波⻑依存性のモデルに関する議論も行
うこととした。 
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5.2.2 選定した候補材料 

上記のような要求される性能から、本研究においては３つの材料を深紫外領域における
光アイソレータ用候補材料として選定、評価を実施することとした。各材料の特徴をそれ
ぞれ示す。 
① 合成石英(SiO2) 

合成石英は、主に四塩化ケイ素を原料として科学的に合成、製造される材料であり、不
純物が非常に少ない、純度が高い。また、吸収端が波⻑ 155 nm であり、深紫外領域にお
いても高い透過率を示し、大口径化も容易であるため、当該波⻑における一般的な材料と
して、半導体露光用レンズ等にも使用されている材料である。合成石英のヴェルデ定数に
ついては、これまでにもいくつか報告されており、可視光領域、および一部の深紫外領域
におけるヴェルデ定数の報告がされている。Sivaramakrishnan は、可視光領域において複
数の波⻑でヴェルデ定数を計測、報告した [93]。また、1984 年に Nishioka らは、波⻑
248 nm における合成石英のヴェルデ定数が 33.5 rad/Tm であると報告、エキシマレーザ
ーの１種である KrF レーザー(波⻑ 248 nm)におけるファラデー回転子の有望材料として
報告した [32]。合成石英の磁性は、反磁性体であり、その波⻑依存性は、第 4 章で説明し
た通り、下式に従う。 

 ��O���	 � �� ��� − 1	2� ¡¢ + ��� − ���£ (5.1) 

カッコ内の第 2 項の分⺟には�� − ���が含まれており、波⻑が短く、つまり��に近づいてい
くとヴェルデ定数は大きくなる。ここで、��とは、共鳴波⻑であり、材料の吸収端に関連
付けられる値である。合成石英の吸収端は波⻑ 155 nm であり、��も吸収端の周辺になる
ことが予測される。つまり、深紫外領域においては、合成石英のヴェルデ定数が急峻に大
きくなると予想されるが、深紫外領域においても上式に基づくヴェルデ定数の波⻑依存性
モデルが適応できるかどうかを実証した先行研究は存在しない。そこで本研究において
は、深紫外領域で一般的な光学素子の１種でもある合成石英のヴェルデ定数を TALIF 用
光源の波⻑ 205 nm における評価だけに留まらず、深紫外領域全体で波⻑依存性を評価す
ることによって、深紫外領域における反磁性体の波⻑依存性モデルの評価も実施すること
とした。 
② LiY1-xErxF4 (Er:YLF) 

LiY1-xErxF4(以降 Er:YLF)は、フッ化物結晶である LiYF4(YLF)に Er イオンを部分ドープ
している結晶である。YLF はレーザー媒質のホスト材料として知られており、特に Nd イ
オンが添加された Nd:YLF は、レーザー媒質として非常に一般的な Nd:YAG と比べて、永
井蛍光寿命などの特徴を持っており、Q スイッチ発振等の高ピークパワー動作における優
れた媒質として用いられている [94]。また Er:YLF は波⻑ 551 nm や 2800 nm で発振する
レーザー媒質として知られている [95–97]。YLF 結晶自体は、合成石英と同様に反磁性体
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の特性を示すが、Er イオンは常磁性体を示す。Er イオンのような希土類イオンは、大き
な磁気光学特性を示すことが報告されており、透過帯域の特性などから波⻑域によって添
加材量が使い分けられている [83]。その中でも Vasyliev らは、様々な希土類添加のフッ化
物結晶である、LiREF4(RE=Tb, Dy, Ho, Er and Yb)および、PrF3、CeF3 の深紫外領域にお
けるヴェルデ定数を評価、報告している [87]。図 5- 1 に各結晶の透過率スペクトルを、表
5- 1 に深紫外領域におけるヴェルデ定数の評価結果を示す。各結晶において希土類による
吸収線が多数存在している一方、吸収線がない領域においては、希土類イオンに起因する
高いヴェルデ定数が報告されている。本研究においては、深紫外領域、特に波⻑ 205nm
において、透過率が高いことが重要であるため、Er イオンおよび Yb イオンが有望な候補
となりうる。その中でも高いヴェルデ定数を見込むことができる Er イオンに着目、YLF
結晶に Er イオンを添加されている Er:YLF 結晶を候補材料として選んだ。Er イオンの常
磁性体によるヴェルデ定数の波⻑依存性については、第 4 章で説明した通り、 

 �$��� � ¢� ��� + 2	�� d�©� − �� (5.2) 

に従う。dは、常磁性イオンの個数であり、今回の Er:YLF 結晶においては Er イオンのド
ーピング濃度である。吸収端が近い領域である深紫外領域において、これまで希土類添加
量と磁気光学特性の関係性を評価した例はこれまでにない。また、常磁性体におけるヴェ
ルデ定数の波⻑依存性モデルについても深紫外領域において拡張することができるかは報
告されていない。本研究においては、ノンドープの YLF 結晶そのもの及び、部分添加され
ている Er:YLF 結晶におけるヴェルデ定数を評価することによって、深紫外領域における
ヴェルデ定数と、Er イオンのドープ量の関係性を明らかにする。 
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図 5- 1. LiREF4, PrF3, CeF3 の透過スペクトル [87] 

 
表 5- 1.  LiREF4, PrF3, CeF3 の深紫外領域におけるヴェルデ定数 [87] 

  
③ フッ化マグネシウム(MgF2) 

フッ化マグネシウム結晶は、フッ化物結晶であり、1 軸性の複屈折材料である。バンド
ギャップが 10.8 eV と非常に大きく、吸収端が波⻑ 110 nm とこれまで候補材料としてき
たものの中で最も短い材料である。また、近年育成条件の工夫などによってチョクラルス
キ―成⻑法を用いることで直径が 8 インチもの大型の結晶育成が報告されている [98]。 
フッ化マグネシウム結晶は、合成石英と比べて吸収端が短く、つまり同じ波⻑ 205 nm 帯
においては、式(5.1)の通り、吸収端に関連される値である��も同様に短くなることが推測
される。そのため、第 2 項の分⺟にある�� − ���が合成石英の場合と比べて大きく、つまり
ヴェルデ定数は小さくなる可能性がある。一方、吸収端が近い、つまりより短波⻑領域で
ある真空紫外領域(�=190 nm 以下)においては、高いヴェルデ定数が得られる可能性があ
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る。フッ化マグネシウム結晶は、可視光領域におけるヴェルデ定数の評価結果は報告され
ているが [99]、深紫外領域におけるヴェルデ定数の報告は存在しない。そのため本研究に
おいて、深紫外領域におけるファラデー回転子の候補材料としてだけでなくより短波⻑領
域である真空紫外領域においても使用できる可能性のある候補材料としてヴェルデ定数の
評価を実施した。 

5.3 ヴェルデ定数の評価光学系 
図 5- 2 にヴェルデ定数の評価光学系の模式図を示す。今回、構築した評価光学系は、

Polarization Stepping method と呼ばれる方法に基づく方式である [100]。光学系を構成す
る要素としては、白色光源および分光器、そしてその間に２つの偏光子およびヴェルデ定
数を評価したい材料と磁石を配置する。種光としては、Energetiq Technology 社の EQ-
99X LDLS (Laser Driven Light Source)を用いた。この光源は、レーザーによってプラズマ
を誘起することで、その発光から図 5- 3 のような波⻑ 170~2500 nm という広域なスペク
トル帯域を得ている。LDLS より出射された光は、偏光子 1(光学技研、WoG-193E)によっ
て直線偏光成分のみが取り出される。まずは、評価対象であるサンプルに外部磁場を印加
していない場合、つまりファラデー効果がない場合の計測を実施する。評価は、偏光子
2(光学技研、WoG-193E)をステッピングモーターによって回転させながら、分光器
(Ocean Insight、Maya 2000 Pro)で各波⻑における光強度を取得する。分光器から得られ
る光強度¬は、偏光子 2 の回転角度9にしたがって、次のような式で示すことができる。 

 ¬�9	 � ¬� �­®��9 + 9Q	 + ¬@Oz (5.3) 
ここで、¬�は最大透過時、つまり偏光子 1 と 2 の角度が同じ際の光強度、9Qは偏光子 1 と 2
の初期位置における角度差、¬@Ozは偏光子の消光比によって決定される、偏光子１と 2 が
直交している際の光強度である。つぎにサンプルに外部磁場を印加している場合、つまり
ファラデー効果が誘起されている際は、(5.3)が、 

 ¬�9	 � ¬� �­®��9 + 9Q + 9�	 + ¬@Oz (5.4) 
と変化する。9�は、ファラデー効果によって誘起される偏光の回転角である。磁場の有無
で計測を行うことで、その角度差がファラデー効果によって偏光が回転した量9�に相当す
る。磁場の印加の有無による計測結果の変化の模式図を図 5- 4 に示す。この9�から、 

 9� � ��� (5.5) 
を用いることによって各波⻑におけるヴェルデ定数�を導出することができる。本研究に
おける白色光源及び分光器では、分光器の検出可能な帯域によって波⻑ 190~300 nm にお
いて一括でヴェルデ定数を計測することが可能である。今回用いた磁石の光軸方向の磁場
分布は、図 5- 5 に示され、サンプル⻑による平均の磁場強度�を計算することが可能とな
り、例えば�=20 mm においては� � 1.06 T と導出することができる。 
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図 5- 2. ヴェルデ定数の評価光学系模式図 

 

 
図 5- 3. EQ-99X LDLS の放射スペクトル [101] 

 
図 5- 4. 偏光子 2 の回転角と光強度の関係 
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図 5- 5. 磁石の磁場強度分布 

 

5.4 候補材料の評価結果および考察 

5.4.1 合成石英 

図 5- 6 に合成石英のヴェルデ定数の波⻑依存性の評価結果を示す。 
前述のとおり合成石英は反磁性体であるため、そのヴェルデ定数の波⻑依存性は、 

 ��O���	 � − �� ��� − 1	2� ¡¢ + ��� − ���£ (5.6) 

である。フィッティングパラメータは、¢=(2.04±0.02)×10-6 rad/T、B=(1.84±0.02)×
10-19 (rad∙m2)/T、��=110.8±0.8 nm となった。上式でフィッティングから得られた曲線お
よび、過去に報告されている合成石英のヴェルデ定数を図 5- 6 に示す。得られた結果より
今回の計測結果から導出されたフィッティング曲線は可視光領域におけるヴェルデ定数も
説明できることが示された。また、各光源における光アイソレータの構築に必要なファラ
デー回転子の結晶⻑を導出することが可能になる。前述のとおり、ファラデー効果による
偏光の回転量9�は、 

 9� � ��� (5.7) 
で表される。光アイソレータ内のファラデー回転子に要求される偏光の回転量は9� �45°
であるため、磁場強度�を 1 T と仮定すると、その際に必要な結晶⻑�を導出することがで
きる。表 5- 2 に代表的な深紫外光源の波⻑とその際のヴェルデ定数、そして光アイソレー
タ用のファラデー回転子を構築するための結晶⻑を示す。目標となる、波⻑ 205 nm にお
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いて 30 rad/Tm を超える高いヴェルデ定数を示しており、光アイソレータを構築する際に
必要な結晶⻑は 13.9 mm と見積もられた。実際に深紫外領域における光アイソレータ用フ
ァラデー回転子を構築可能であることが示された。また、これらの結果から磁性が常磁性
体の材料において、ヴェルデ定数の波⻑依存性のモデルが深紫外領域にも拡張可能である
ことが実証された。 
 

表 5- 2.代表的な深紫外光源におけるヴェルデ定数および 
光アイソレータに必要な結晶⻑(合成石英) 

レーザー種 波⻑[nm] ヴェルデ定数[rad/Tm] 結晶⻑[mm] 
XeCl 308 -17.7 44.4 
YAG SSL (4ω) 266 -25.2 31.2 
KrF 248 -30.4 25.8 
YAG SSL (5ω) 213 -49.7 15.8 
TALIF 光源 205 -56.7 13.9 
ArF 193 -70.6 11.1 

 

 
図 5- 6.合成石英のヴェルデ定数の波⻑依存性 
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また、ファラデー回転子を高出力動作しているレーザーにおいて適応する場合、吸収に
よって熱効果が生じる。主に、熱効果としては熱複屈折および熱レンズ効果が知られてお
り、以下ではそれぞれの効果において検討を行う。なお、出力値としては波⻑ 193 nm で
発振する ArF エキシマレーザーにおいて繰り返し周波数が 6 kHz、パルスエネルギーが 20 
mJ、平均出力が 120 W と報告されているため [14]、~100 W における熱効果の検討を行っ
た。 
① 熱複屈折効果 

熱複屈折効果は、光弾性(photo-elastic)効果による固有偏光の変化によって起こり [102]、
その Depolarization ratio である�¯は 

 �¯ � ��-.�°�f �� ¢0�� (5.8) 

と示される。 
ここで、�は結晶⻑、fは結晶の熱伝導率であり、.�はレーザのパワー、-は吸収係数であ
る。°は熱-光学定数と呼ばれ、 

 ° � 
1� 
�
�� ��24 1 + �1 − � �±00 − ±0�	 (5.9) 

である。�はポアソン比であり、��は屈折率、±OPは光弾性係数である。 
また、¢0は、 

 ¢0 � � j1� − exp�−�	� − 1l� exp �−�	²
� 
� ≅ 0.137 (5.10) 

である。ここで、波⻑ 205nm、�=20mm、°≒10-7 K-1 と仮定した。ここで°は参考文献よ
り導出した [103]。 例えば、.�を 100W と仮定した際には、�¯は~0.001(30dB)と計算され
る。これは消光比が 20~30dB 程度と報告されている深紫外領域の偏光子 [104]を用いた光
アイソレータにおいては熱複屈折が律速とならないため合成石英が高出力深紫外光源にお
いても使用可能であることが示された。 
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図 5- 7. 熱複屈折効果の見積もり 

② 熱レンズ効果 
同様に熱効果の 1 種である熱レンズ効果に関して検討をする。熱レンズ効果による焦点

距離は、以下の式のように見積もることができる [105]。 
 µ � f¢.� j12 
�
� + ¶��,·��2 + ¶ �̧��� − 1	� lv0

 (5.11) 

ここで、¢は結晶の断面積、.�は結晶によって吸収されるパワー、¶は線膨張率、��,¹は光
弾性係数、 �̧は結晶の半径である。レーザーの入力パワーが 100W 相当、つまり.�は 1.3W
程度を仮定すると、f>100m 以上である。これは、十分無視できる程度の焦点距離であり、
合成石英における熱レンズ効果は問題とならないことが示された。 
熱複屈折および熱レンズの検討から、高出力なレーザーにおいても合成石英が様々な深紫
外光源におけるファラデー回転子用材料として用いることが可能であることが示された。 
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図 5- 8. 熱レンズ効果の見積もり 

 

5.4.2 LiY1-xErxF4 

図 5- 9 にノンドープの YLF 結晶のヴェルデ定数の波⻑依存性を示す。また、図 5- 10 に
15%ドープの Er:YLF 結晶のヴェルデ定数の波⻑依存性を示す。YLF 結晶と、Er:YLF 結晶
のヴェルデ定数は、逆符号を示しており、これは反磁性体と常磁性体によるファラデー効
果による偏光の回転方向が逆であることを示している。まず、YLF 結晶は反磁性体であり、
合成石英と同様に、その波⻑依存性は(5.6)に従う。それぞれのフィッティングパラメータ
は、¢=(1.21±0.02)×10-6 rad/T、�=(1.55±0.06)×10-19 (rad∙m2)/T、��=39.7±0.8 nm と
なった。 

一方、Er:YLF 結晶は、常磁性体の特性を示しており、(5.2)式に従う。得られたフィッ
ティングパラメータは、� ∙ d=-(54.4±0.4)×10-18 (rad∙m)/T、�©=100.3±1.4 nm となった。
図 5- 10 の緑線は、フィッティング結果を示しており、マクロ的には計測から得られたヴ
ェルデ定数の振る舞いをよく説明している。赤線は、結晶の透過率を示しており、例えば
波⻑ 380 nm 周辺においては、Er イオンに起因する大きな吸収線が観測されている。この
領域においてはヴェルデ定数が大きく変動している。これは、吸収に起因するヴェルデ定
数の変動を示しているが、(5.2)式は、�©の一つの代表的な遷移波⻑のみに近似をしている
ため、局所的にはフィッテングカーブから大きく外れてしまっているが、吸収線がない、
つまり実際にファラデー回転子を構築するような透明な領域においては、常磁性体の波⻑
依存性モデルからヴェルデ定数の振る舞いをよく説明できている。このことから、Er:YLF
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結晶のような常磁性体材料においても深紫外領域においてその波⻑依存性モデルが拡張で
きることが実証された。表 5- 3 に代表的な深紫外光源におけるヴェルデ定数の値を示して
いる。YLF 結晶、15%ドープの Er:YLF 結晶の両材料とも符合は異符号であるものの、絶
対値が 30 rad/Tm を超えるヴェルデ定数を示しており、両材料とも十分にファラデー回転
子を構築することが可能であることが示された。 

また、ノンドープの YLF 結晶、15%ドープの Er:YLF 結晶、そして Vasyliev らが報告し
た、100%ドープである LiErF4 結晶の深紫外領域におけるヴェルデ定数が明らかになった
ため、Er ドープ濃度と、ヴェルデ定数の関係を図 5- 11 に示す。このグラフから明らかに
なる点は、ノンドープの YLF 結晶は反磁性体であるため負のヴェルデ定数を示しており、
そこから常磁性体の Er イオンの寄与が増大していくことによってヴェルデ定数が正の値に
なり、ヴェルデ定数の絶対値が大きくなっていく。また、その増大量は Er イオンの濃度に
比例していることが分かる。Er イオンとヴェルデ定数の関係は、以下の式で表すことがで
きる。 

 ��Oº».¼½¾¿�¾�À��	 � ��Oº�À × �1 − �	 + ��Oº¿��À × � (5.12) 
ここで、�は Er イオンの濃度であり、��Oº�Àは YLF 結晶のヴェルデ定数、��Oº¿��Àは LiYErF4

のヴェルデ定数である。つまり Er が部分ドープされている Er:YLF 結晶は、YLF 結晶起因
の反磁性体項と、Er イオン起因の常磁性体項の混合状態となっており、この振る舞いは、
吸収端が近い領域である深紫外光領域においても説明ができることが明らかになった。Er
イオンの吸収線が存在しない領域において高いヴェルデ定数を得るためには Er イオンの濃
度を高くすることが重要である。またノンドープの YLF 結晶に関しては、吸収端が波⻑
120 nm であるという点が大きな特徴である。これは、深紫外光より短波⻑領域である真空
紫外領域においてファラデー回転子が構築可能であることを示唆している。例えば、エキ
シマレーザーの 1 種である F2 レーザーは波⻑ 157 nm であり、これまで報告されてきたフ
ァラデー回転子の候補材料で透明な材料は存在しない。しかしながら、YLF 結晶において
は得られたフィッティング曲線から予測されるヴェルデ定数は、-63.7 rad/Tm であり、大
きなヴェルデ定数を示している。つまり YLF 結晶を用いることによって、真空紫外領域に
おけるファラデー回転子に代表される磁気光学デバイスの実現可能であることが示された。
この真空紫外領域は、その短波⻑性および高い光子エネルギーから分光用途への適応が盛
んである。YLF 結晶のような磁気光学デバイスの実現によって、その応用が進んでいくこ
とが期待される。 



73 
 

 
図 5- 9. YLF のヴェルデ定数の波⻑依存性評価結果 

 

 
図 5- 10. Er:YLF(15%ドープ)のヴェルデ定数の波⻑依存性評価結果 

V
 [

ra
d
/
(T

∙m
)]

−50

−40

−30

−20

−10

0

T
ra

n
s
m

it
ta

n
c
e
 [

%
]

0

20

40

60

80

100

Wavelength [nm]
200 250 300 350 400 450 500

 Experimantal data (λ=190-300 nm)
 Experimantal data (λ=300-500 nm)
 Fitting curve
 Transmittance

V
 [

ra
d
/
(T

∙m
)]

0

20

40

60

80

100

T
ra

n
s
m

it
ta

n
c
e
 [

%
]

0

20

40

60

80

100

Wavelength [nm] 
200 250 300 350 400 450 500

 Experimantal data (λ=190-300 nm)
 Experimantal data (λ=300-500 nm)
 Fitting curve
 Transmittance



74 
 

表 5- 3. 代表的な深紫外光源におけるヴェルデ定数 (YLF、Er:YLF) 

レーザー種 波⻑[nm] 
ヴェルデ定数[rad/Tm] 

LiYF4 LiY0.85Er0.15F4 
XeCl 308 -12.9 18.4 
YAG SSL (4ω) 266 -17.1 24.5 
KrF 248 -21.3 30.7 
YAG SSL (5ω) 213 -29.0 42.0 
TALIF 光源 205 -31.9 46.3 
ArF 193 -36.6 54.5 
F2 157 -63.7 × 

 

 
図 5- 11. LiY1-xErxF4 のヴェルデ定数のドーピング濃度依存性 

5.4.3 フッ化マグネシウム 

合成石英の結果より、深紫外光領域においても常磁性体のヴェルデ定数の波⻑依存性が
これまでの理論式が拡張可能であることが示された。また、YLF 結晶の結果より、真空紫
外領域における磁気光学デバイスの可能性が拓けた。上記２つの候補材料に加えて、より
短波⻑領域に吸収端を持ち、また深紫外領域において非常に一般的な光学材料として知ら
れているフッ化マグネシウム結晶を候補材料としてヴェルデ定数の評価を実施した。実際
に深紫外領域におけるヴェルデ定数を計測した結果を、図 5- 12 に示す。フッ化マグネシ
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ウム結晶も合成石英と同様に反磁性体である。実際に得られた結果から式(5.6)によってフ
ィッティングをした結果が図 5- 12 の⿊点線であり、可視光領域で報告されているヴェル
デ定数とも良い一致を示す結果となった。式(5.6)のフィッティング結果は、¢=(1.29±
0.03)×10-6 rad/T、B=(1.72±0.03)×10-19 (rad∙m2)/T、��=66.7±0.5 nm となった。前述
の通り、MgF2 結晶は吸収端が YLF 結晶の波⻑ 120 nm より短い波⻑ 110 nm であるため、
真空紫外領域において磁気光学デバイスの実現が可能となる。また、MgF2 結晶の方が、
YLF 結晶より同一波⻑におけるヴェルデ定数が大きいため、同一波⻑、同一磁場強度にお
いてファラデー回転子に必要な結晶⻑を短くすることが可能となるため、真空紫外領域に
おいて有望な材料であると言える。 

 
図 5- 12. フッ化マグネシウムのヴェルデ定数の波⻑依存性評価結果 
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表 5- 4 代表的な深紫外光源におけるヴェルデ定数 (フッ化マグネシウム) 
レーザ種 波⻑[nm] ヴェルデ定数[rad/Tm] 結晶⻑[mm] 
XeCl 308 -11.0 (予測値) 71.4 
YAG SSL (4ω) 266 -15.7 50.0 
KrF 248 -18.8 41.8 
YAG SSL (5ω) 213 -28.8 27.3 
TALIF 光源 205 -32.2 24.4 
ArF 193 -38.7 20.3 
F2 157 -77.0(予測値) 10.2 
Kr 145 -104(予測値) 7.6 
Ar 125 -193(予測値) 4.1 

 

5.5 まとめ 

深紫外領域において、ファラデー回転子および光アイソレータは、短波⻑による透明な
媒質が少ないことから、これまでほとんど報告がなかったが、TALIF 計測の高度化のため
に複数の候補材料を選定、そのヴェルデ定数の評価を行った。図 5- 13 に今回評価を行っ
た候補材料のヴェルデ定数の波⻑依存性を、表 5- 5 に候補材料の特性をまとめたものを示
す。 

１つめの候補材料として選定した合成石英は、今回評価した材料の中で波⻑ 205nm にお
いて最も高いヴェルデ定数を示しており、深紫外領域において幅広い透過帯域を持つ。ま
た、合成石英のヴェルデ定数の波⻑依存性と、理論式の比較より、吸収端が非常に近い深
紫外領域においても反磁性体の波⻑依存性モデルによってその振る舞いを説明できること
が示された。 

2 つ目の候補材料として選定した、Er:YLF 結晶は高い熱伝導率を持つため熱的特性が良
好であることが期待される。ノンドープの YLF 結晶と 15%ドープの Er:YLF 結晶の評価に
加えて、過去に報告されている結果との比較から部分ドープの Er:YLF 結晶においては、
反磁性体である YLF 結晶による寄与項と、常磁性体である Er イオンによる寄与項が混在
しており、その割合によってそのヴェルデ定数が説明可能であることを初めて示した。ま
た、Er:YLF 結晶は常磁性体であり、深紫外領域においても常磁性体の波⻑依存性モデルに
よってその振る舞いが説明できることが示された。 

3 つ目の候補材料として選定した、MgF2 結晶は吸収端が候補材料の中で最も短い波⻑
110nm である。また、深紫外領域においても十分なヴェルデ定数を示しており、深紫外領
域に留まらず、真空紫外領域においてもファラデー回転子および光アイソレータが実現可
能であることを示している。この結果は、本研究において開発した波⻑ 205nm 光源への適
応だけに留まらず、分光などの応用が盛んな真空紫外領域における光学系の改善へと応用
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が期待される。 
今回評価を行った 3 種類の候補材料は、すべて波⻑ 205nm 用ファラデー回転子として 30 
rad/Tm を超えるヴェルデ定数を示しており、深紫外領域においても光アイソレータが実
現可能であることが示された。 

 
図 5- 13. 候補材料のヴェルデ定数の波⻑依存性 

表 5- 5.候補材料の評価結果のまとめ 
 吸収端 

[nm] 
ヴェルデ定数 
@波⻑ 205 nm 

[rad/Tm] 

磁性 熱膨張率 
[K-1] 

熱伝導率 
[W/mK] 

合成石英 155 56.7 反磁性 0.52×10-6 1.38 
YLF 120 31.9 反磁性 8×10-6 5 

Er:YLF 
(15%) 

169 45.0 常磁性＋反磁性 8×10-6 5 

MgF2 110 32.2 反磁性 13.7×10-6 0.3 
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第６章 総括 

6.1 本論文におけるまとめ 
 本研究では、中性粒子の計測法である TALIF の高度化を目指して、深紫外領域において
光源および光学素子の両面から開発を行った。以下に内容をまとめる。 
 第 1 章では、核融合科学における中性粒子の計測の重要性について述べた。いくつかの
計測法の中で、密度や温度をシミュレーションとの組み合わせなしで導出可能な TALIF 法
に着目、これまでのレーザー光の発生方法をまとめ、従来の方法では、高時間分解能計測
のためにレーザー光源を高繰り返し化することが困難であることを述べた。最後に、これ
までの光源の問題点を解決し、TALIF 計測の高度化を実現するという本研究の目的を述べ
た。 
 第 2 章では、高繰り返し光源の実現のためのレーザーの原理について説明した。高繰り
返し周波数化を達成するためには、従来の色素レーザーによる波⻑変換では困難であり、
その解決のために、半導体レーザを種光として、ファイバーレーザーおよび固体増幅器に
よって高出力な種光を発生、波⻑変換によって深紫外光を発生させることで解決が可能で
あることを示した。固体増幅器は、高効率な増幅を達成するために再生増幅器が適してい
ることを示した。また、深紫外光を発生するために波⻑変換段の検討を行い、LBO と
CLBO の 2 種類の非線形光学結晶を用いて全 3 回の波⻑変換によって波⻑ 1025 nm から深
紫外領域である波⻑ 205 nm が発生可能であることを示した 。 
 第 3 章では、高繰り返し深紫外光発生のための光学系を説明および、発生実験の結果を
示した。再生増幅器を用いることによって、ファイバー増幅器からの光を高効率に増幅、
繰り返し周波数 1 kHz において 100 mW を超える増幅光を得た。得られた増幅光を全 3 回
の波⻑変換によって深紫外光を波⻑ 206~207.5 nm 可変で出力 3 mW を得た。また、レン
ズを用いて得られた深紫外光を集光した際の集光強度の見積もりから、TALIF 計測に十分
な集光強度が得られることを示した。 
 第 4 章では、磁気光学効果の 1 種であるファラデー効果の原理について説明した。ファ
ラデー効果は磁場を媒質に印加することによって誘電率テンソルの非対角成分が生じ、そ
の非対角成分によって偏光が回転、その偏光の回転方向は磁場の向きによって決定され、
光にとっては非相反性を持つため、この現象を用いることによって光アイソレータが実現
されることを示した。また、このファラデー効果の強さを表す指標としてヴェルデ定数が
あり、その波⻑依存性に関するモデルについて説明した。 
 第 5 章では、深紫外領域におけるファラデー回転子用の材料の選定及び評価を行った。
候補材料には、深紫外領域で透明な、合成石英、Er:YLF 結晶および MgF2 結晶を選定した
ヴェルデ定数の評価のための計測系を構築、深紫外領域である波⻑ 190-300 nm において
一括でヴェルデ定数の計測が可能であることが示された。3 つの候補材料は、すべて十分
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にファラデー回転子を構築可能なヴェルデ定数を示しており、有望な材料であることが示
された。合成石英および Er:YLF 結晶の評価から、深紫外領域においてこれまで可視光領
域などで用いられてきたヴェルデ定数の波⻑依存性モデルが拡張できることが示された。
また候補材料の 1 種である MgF2 は真空紫外領域である波⻑ 110 nm より高い透過率を示し
ており、これは深紫外領域だけに留まらず真空紫外領域においてもファラデー回転子が構
築可能であることを示唆している。この結果は、分光などへの適応がされている真空紫外
領域における計測においてもファラデー回転子による高度化が期待される成果である。 

6.2 本研究の今後の課題と展望 
本節では、本研究において開発された要素に関する課題および展望を述べる。 
図 6- 1 に TALIF 計測において一般的に使用される共焦点光学系を示す。この共焦点光

学系を用いることによって、他の領域からの蛍光を抑制することができ、また励起と蛍光
観察のポートを 1 つとすることが可能である。TALIF 用光源である深紫外光は、中⼼部に
穴が開いたステアリングミラーを通り、レンズによって、計測対象の領域へ集光される。
集光された光は、二光子励起によって対象領域を励起され、その蛍光が放出される。放出
された光の一部は、励起光を集光された際のレンズによってコリメートがされ、ステアリ
ングミラーによって反射、PMT などによって検出される。これが従来の TALIF 計測にお
いて使用されてきた光学系である。この対象領域を励起する光のパス数を増やすことがで
きれば対象領域を効率的に励起することが可能であるが、ミラーなどで光を折り返してし
まうと、励起光の 1 部がレーザーへ戻ってしまい、レーザーの損傷や、不安定化につなが
る。しかしながら本研究において実現可能になった光アイソレータを用いれば、戻り光に
よる問題を解決することが可能となり、図 6- 2 のような multi-pass TALIF 計測が可能とな
る。ファラデー回転子と光アイソレータをそれぞれ用いることによって 4 パス TALIF 計測
も実現可能であり、この multi-pass TALIF 計測によって要求される深紫外光源の低パルス
エネルギー化や高 S/N 比などの性能改善も期待される。表 6- 1 に過去に報告されている色
素レーザーによる波⻑変換による深紫外光源と、本研究で開発した深紫外光源およびファ
ラデー回転子/光アイソレータを用いる multi-pass TALIF 計測による展望を示す。TALIF
計測において複数回対象領域を励起することによって実効的な集光強度を高めることが可
能となり、弱いパルスエネルギーにおいても計測可能な中性粒子密度の下限を下げること
が可能となる。特に本研究において実現された深紫外光源においてもレンズの焦点距離が
100 mm を仮定した際に計測可能な中性粒子密度の下限が過去に報告されている色素レー
ザーにおける下限と同等程度が得られる見込みである。このように本研究において実現し
た２つの技術を用いることによって TALIF の高度化が期待される。 

また、本研究における深紫外光源は、レーザー媒質や波⻑変換に用いる非線形光学結晶
を変更することで、様々な波⻑において対応することが可能である。表 1- 2 に示した粒子
において、Kr(励起波⻑ 204.13 nm)、重水素(励起波⻑ 205.08 nm)、水素(励起波⻑ 205.14 
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nm)、窒素(励起波⻑ 206.65 nm)においては、本研究で提案したファイバーレーザー＋
Yb:KGW 結晶の再生増幅器+波⻑変換によって発生可能である。また、Xe(励起波⻑
225.44 nm)、酸素(励起波⻑ 225.59 nm)においては、例えば以下のような構成が考えれら
える。波⻑ 1030 nm で発振するレーザー(例えば Yb:YAG 結晶)から 2 倍波発生および 4 倍
波発生を行い、258 nm を発生する。また、波⻑ 1030 nm を励起光として OPA(Optical 
Parametric Amplifier)によって波⻑ 1783 nm 光を発生、増幅を行う。OPA において波⻑
1800 nm 帯の増幅はフェムト秒領域ではあるが報告されており [106]、この報告と同様に
増幅媒質として BBO 結晶を用いることによって達成可能である。波⻑ 258 nm と波⻑ 1783 
nm の和周波発生によって波⻑ 225 nm 帯の発生が可能であり、この波⻑変換過程は本研究
でも用いた CLBO によって角度位相整合を満たすことが可能である。このように波⻑変換
技術を用いることによって、様々な深紫外光の発生が可能となり、TALIF 計測可能な粒子
種を増やすことが可能である。 

 また、本研究において評価を行った深紫外領域におけるファラデー回転子用材料を用い
た際の展望を以下に示す。近年、深紫外領域は、その高いバンドギャップから物質の結合
を直接切断することが可能であり、レーザー加工などへの応用が期待されている [107–
109]。レーザー加工においても加工対象からの戻り光によって、光学素子やレーザーその
ものの損傷が生じるため、加工対象によっては加工物とレーザー光源の間に光アイソレー
タを設置する必要がある。本研究において開発を行った材料を用いた光アイソレータによ
って深紫外領域においても光アイソレータの適応が可能となる。加えて、光アイソレータ
に留まらず、ファラデー回転子は、深紫外・真空紫外領域における偏光回転素子としても
有効である。真空紫外-深紫外領域においても偏光を回転させることが可能な�/2 波⻑板は、
水素原子の Lyman-α線である波⻑ 121.6 nm において実現されている [110]。この波⻑板
は国際共同観測ロケット実験 CLASP(Chromospheric Lyman-Alpha SpectroPolarimeter)に
使用するために開発されているが、使用可能な波⻑は波⻑ 121.6 nm に限られる。この波⻑
板は、MgF2 結晶を薄く加工することによって位相差を�/2 にしており、他の真空紫外領域
においても原理上製造可能であるが、使用可能な波⻑は設計波⻑のみに限られる。複数の
波⻑において使用可能な�/2 波⻑板も実現されているが、その波⻑域は波⻑ 160 nm~に限
られる [111]。本研究において実現された YLF 結晶(吸収端：波⻑ 120 nm)、MgF2 結晶(吸
収端：波⻑ 120 nm)においては真空紫外領域において任意の波⻑において偏光を回転させ
ることが可能である。このように真空紫外領域において自由に偏光を回転することが可能
な光学素子が実現したことで、真空紫外領域における計測の自由度を上げることが可能で
あると期待される。 

本研究において研究を行った深紫外領域は前述の通り、半導体製造やレーザー精密加工、
物性研究への応用 [112]が精力的に研究されており、TALIF 計測の高度化だけでなく、他
の用途への応用が期待される。 
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表 6- 1. 過去に報告されている色素レーザーの波⻑変換による光源と 
本研究で開発した光源の比較 

 
色素レーザーによる 

波⻑変換 [38] 

ファイバーレーザー 
による波⻑変換 

(本研究) 

ファイバーレーザー 
による波⻑変換 

＋ 
ファラデー回転子 

(Multi-pass TALIF) 
基本波 
波⻑ 

615 nm 帯 1025 nm 帯 1025 nm 帯 

繰り返し 
周波数 

10 Hz 1 kHz 1 kHz 

深紫外光 
波⻑ 

205 nm 帯 205 nm 帯 205 nm 帯 

深紫外光 
出力 

~1 mJ ~3 μJ ~3 μJ 

深紫外光 
線幅 

0.29 pm 0.01 pm 0.01 pm 

集光強度 ~1×109 W/cm2 ~3.5×108 W/cm2 

※f=100 mm で集光を仮定 
~3.5×108 W/cm2 

※f=100 mm で集光を仮定 
計測可能な 
中性粒子 
密度下限 

1×1015 m-3 3×1015 m-3 
1 パス：3×1015 m-3 

2 パス：1.5×1015 m-3 

4 パス：0..8×1015 m-3 

 

 
図 6- 1. 共焦点光学系 [37] 
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図 6- 2. multi-pass TALIF 計測の模式図 
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