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概要

ポジトロニウム（Ps）は、電子とその反粒子である陽電子の束縛系であり、最も軽い水素様原子であ

る。Psのボース・アインシュタイン凝縮（BEC）は反物質を含む系で初の BECとして最も有力な候補

であり、反物質の重力測定や 511 keV γ 線レーザーなどに応用できる。本研究では、Psの BEC実現を

目指して、Psをレーザー冷却するための光源開発を行った。

Psは不安定原子であり、142 nsで γ 線に崩壊する。また、水素原子の 920分の 1と軽いため光子吸収

の共鳴周波数のドップラー広がりが大きく、冷却過程における温度変化も大きい。BEC実現のための高

速かつ効率的な冷却を行うためには、これらの性質に対応した特殊なスペックを満たすレーザーが必要で

ある。そこで、連続発振 729 nmシードレーザー、波長スペクトル操作、シードレーザーのパルス化、強

度増幅、波長変換の 5段階で冷却用レーザーを作成する。現在はシードレーザーの製作を完了し、シード

レーザーをパルス化する Ti:Sapphire 共振器を製作中であり、持続時間 2 µs, パルスエネルギー 8.7 µJ

の 729 nmパルスの生成に成功している。また、パルス強度を増幅するためのマルチパス増幅および波長

変換部分についてテスト実験を行い、基本原理を検証した。

今後の課題は、Ti:Sapphire共振器で発生する 729 nmパルスの安定的かつ継続的な発生、パルスエネ

ルギーの 100 µJまでの増加、テスト実験の結果に基づいたマルチパス増幅部の設計の改良、波長スペク

トル操作部分の製作である。これらを達成して Ps冷却用レーザー開発を完了し、Psのレーザー冷却を行

い BECを実現する。
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1

第 1章

はじめに

1.1 ポジトロニウム

ポジトロニウム (Ps)は電子とその反粒子である陽電子の 2体束縛系であり、最も軽い水素様原子であ

る。Psはボソンであり、その基底状態には全スピン 0の一重項 (11S0)であるパラポジトロニウム (p-Ps)

と、全スピン 1の三重項 (13S1)であるオルソポジトロニウム (o-Ps)の 2種類が存在する。

Ps は粒子・反粒子系であるため不安定原子であり、対消滅して複数の γ 線に崩壊する。この過程は

QEDであるため、荷電共役変換 C に対する固有値を保存する。Psに対する荷電共役変換の固有値は、

C = (−1)L+S =

{
1 (p-Ps)

−1 (o-Ps)
(1.1)

である。ここでは基底状態の Ps を考えているので L = 0 である。光子の荷電共役変換の固有値は

C = −1で表され、n個では C = (−1)n である。このため、p-Psは偶数本の、o-Psは 3本以上で奇数

本の γ 線に崩壊する。n個の光子に崩壊する過程は n回の電磁相互作用を介するため、O (αn)（αは微

細構造定数）の抑制を受ける。更に崩壊後の位相空間の大きさによっても抑制を受ける。このため、p-Ps

は 2光子崩壊が支配的であり、o-Psは 3光子崩壊が支配的となる。

Psの崩壊率は過去に測定されており、p-Psは 7990.9± 1.7 µs−1[1]（寿命に直すと 125.14± 0.03 ps）

であり、o-Psは 7.0401± 0.0007 µs−1[2] （寿命に直すと 142.04± 0.01 ns）である。先述の理由により

多数の光子に崩壊する方が強い抑制を受けるため、最低でも 3つ以上の γ 線を放出する o-Psの方が、主

に 2光子崩壊をする p-Psよりも寿命が 3桁以上長くなっている。

本研究では主に o-Psを用いるため、今後特に断りが無ければ単に Psと書いた時は o-Psを指す。

1.2 ボース・アインシュタイン凝縮

ボース・アインシュタイン凝縮（BEC：Bose-Einstein Condensate）とは、Bose統計に従う粒子集団

に対して起こる量子力学的な現象であり、系を臨界温度以下に冷却することで全粒子数と同オーダーの個

数の粒子が同時に最低エネルギー準位を取る現象である。この節では BECの一般的な性質に関して簡単

にまとめる。なお、ここで取り扱うのは相互作用を無視できる 3次元理想気体ボース粒子とする。

ボース粒子系の密度を nと表すとき、BECの臨界温度 Tc は (1.2)式 の様に表される。また、温度 T
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が Tc を下回るときには、BEC 状態にある、あるいは基底状態にあるボース粒子の密度 nBEC は (1.3)

式 の様に表せる [3]。

Tc =

(
n

ζ
(
3
2

)) 2
3
2πℏ2

mkb
. (1.2)

nBEC = n

[
1−

(
T

Tc

) 3
2

]
. (1.3)

ここで、m はボース粒子の質量、kB は Boltzmann 定数である。ζ はリーマンのゼータ関数であり、

ζ
(
3
2

)
≃ 2.612を満たす。

熱的ド・ブロイ波長 λD(T ) =
√

2πℏ2

mkBT を使って BECの条件（T ≤ Tc）を書き直すと、

nλD(T )3 ≥ ζ

(
3

2

)
≃ 2.612 (1.4)

となる [3]。ここで、 (1.4)式 の左辺は位相空間密度と呼ばれ、1量子状態あたりに属する平均的粒子数

を表している*1。したがって、BECは定性的には系の個々のボース粒子達のド・ブロイ波が重なり合う

ことによって起こるものと考えられる。

BEC状態にある粒子は単に同じエネルギー準位（基底状態）にあるだけでなくコヒーレンスを持ち [4]、

各粒子のド・ブロイ波の波長・位相がそろって全体として 1 つの波のように振る舞うことが知られてい

る。レーザーは光子が全体として波長・位相がそろってコヒーレンスを持っているものであるが、BEC

状態はこれに類似している。BEC状態の粒子集団を重ね合わせることによる物質波の干渉の観測も行わ

れている [5]。

1.3 ポジトロニウムのボース・アインシュタイン凝縮

BECの実現は様々な物質において検証されてきた。初めての BECの実現は 1995年であり、アルカリ

原子（ルビジウム [6]、ナトリウム [7]）の希薄系において達成されている。水素原子でも 1998年に BEC

が実現している [8]。また、実粒子に限らず、励起子（エキシトン）のような安定でない擬粒子においても

BECは実現している [9]。

一方で、反物質を含む系での BECは未だ達成されておらず、今後の検証が期待されている。そのよう

な中で特に Psによる BECの実現が有力視されており、1994年より Psを BECさせる提案がなされて

いる [10]。Psの有利な点の 1つとして (1.2)式 で示されているように BEC臨界温度は質量に反比例し、

水素の 920分の 1の質量という最も軽い原子である Psは、同じ数密度であれば最も高い BEC臨界温度

となることが挙げられる。

また、Psで BECを実現するもう 1つの有利な点として、反物質を含む物質の中では非常に作りやす

いことも挙げられる。Psの構成要素の 1つである陽電子はシンプルな素粒子であるため、例えば反陽子

*1 熱的ド・ブロイ波長 λD は粒子の平均的な位置の揺らぎ、あるいは波束の幅と考えることができ、系の運動量の揺らぎ∆pは
h

λD
と表すことができる。系全体の体積を V、全体の粒子数を N とし、また、位相空間密度を ρと表すと、ρ = N

V ∆p3/h3

とすることが出来る。V∆p3 は位相空間内において粒子が存在する部分を表しており、それを h3 で割った値はその範囲に
属する粒子の状態数の数である。すなわち、ρは 1つの量子状態に属する粒子数の平均となる。



第 1章 はじめに 3

temperature (K)
9−10 7−10 5−10 3−10 1−10 10 210

)3
cr

iti
ca

l d
en

si
ty

 (/
cm

310

610

910

1210

1510

1810
1910

1995年
87Rb

線の左上が
BEC領域

臨界温度 （K）

密
度
(/
c
m
3
)

Ps現状

1998年
1H

87Rb

1H

Ps

図 1.1 BEC臨界温度と密度の関係。 図に描かれている線の左上側の領域が BECの条件を満たす。

など複合系の反物質よりも手軽に扱うことが出来る。実際に放射線源や、あるいは人工的に γ 線からの対

生成によって容易に陽電子を得ることが出来る。

Psの BEC実現にあたっては、 (1.4)式 から分かるように高密度・低温両方が大事である。Ps集団全

体での到達温度のうち最も低い測定値は 150 Kであり、ポジトロニウムを極低温のシリコンに衝突させ

て熱化させることで達成している [11]。また、Psの高密度化に関しては、最大で 1015 cm−3 の密度が達

成されている [12]。

比較・参考として、 図 1.1にルビジウム、水素、Psにおける密度と臨界温度の関係のグラフを掲載す

る。Psの場合、例えば密度 1018 cm−3、温度 14 Kで BECが達成出来る。

Psの BECの実現は世界初の反物質を含む系での BECの実現であることにとどまらず、更なる応用も

期待されている。まず、511 keVの γ 線レーザーの実現が挙げられる。BECによってコヒーレント状態

にある o-Ps に p-Ps とのエネルギー差に相当する 203 GHz のサブテラヘルツ波を照射することによっ

て、コヒーレントな p-Psの集団を得ることが出来る（ 図 1.2参照）。コヒーレントであるため、p-Psの

崩壊・511 keVγ 線の放出は協調的に起こる。さらに Ps集団を棒状に生成することにより、γ 線の放出

方向に指向性を持たせることが出来る。このようにして back-to-backに 2方向に進む、コヒーレントで

あり 2方向でスピンエンタングル状態にある γ 線レーザーを作ることが出来る [13, 14]。

さらに、BEC 状態の Ps を使って陽電子に働く重力の精密測定を行うことも考えられている [15]。反

物質に対する弱い等価原理は未検証であり、物質・反物質の対称性を検証する上で大きな意義がある。

BECしている Psの集団はレーザーのようにコヒーレンス性を持つため、前節で触れたように原子波の

干渉を観測することが可能である。ここで、文献 [15]で提案されている方法では、Psをレーザーにより

励起させて n = 25の Rydberg状態にし、寿命を約 1 msと長くしている。Psは BEC状態にあったた

めコヒーレンス性を持ち、原子レーザーとして使うことが出来る。そこで、地面に対して垂直な向きに
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o-Ps

p-Ps

真空

超微細構造

ωF

エネルギー

511 keV 511 keV

図 1.2 511 keVγ 線レーザー概念図。BEC 状態にありコヒーレントな o-Ps に、ωF =203 GHz

のサブテラヘルツ波を照射することでコヒーレントな p-Ps の集団を作り出す。p-Ps の崩壊で

back-to-backに放出される 2つの γ 線は互いにスピンエンタングルメントしている。

Mach-Zender干渉計を作り（ 図 1.3）Psのビームを通すと、重力ポテンシャルの変化によって位相の進

み方が変化するために、2つの経路では位相差が存在する。そのため、干渉パターンは Psに働く重力を

反映したものになる。Psに働く重力のうち、物質である電子の分については既知であるため、電子の寄

与を差し引くことにより陽電子に働く重力の大きさを調べることが出来る。

コヒーレントな
Psビーム

Psビームの強度が
干渉効果で変化

重力

図 1.3 Ps と Mach-Zender 干渉計による反物質重力の測定の概念図。コヒーレントな Ps のビーム

を Mach-Zender 干渉計に通して透過強度を見る。重力による位置エネルギーが増加すると運動エネ

ルギーは減少して位相の進み方は遅くなる。そのため干渉計を地面に対して垂直な向きに作ると、Ps

に働く重力に応じて 2つの経路で位相差が生じ、干渉パターンに影響を及ぼす。
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1.4 本論文について

Psの BECを達成するには Psの短い寿命の中で高密度、低温を達成することが必要となるが、特に後

者の低温化を達成するために Psのレーザー冷却用光源の開発に取り組んだのが本研究の主な内容である。

本論文の構成は以下のようになっている。

第 2章：まずレーザー冷却の原理について述べる。次に、シミュレーション結果から、一定の要求水準

を満たせばレーザー冷却により BECの実現が可能であることを述べ、本研究で目標とすべきレーザーの

構成とスペックについてまとめる。

第 3章：シード光としての 729 nm連続発振レーザーの開発について述べる。

第 4章：729 nmパルスを発生させるための Ti:Sapphire共振器の開発状況について説明する。

第 5章：729 nmパルスの強度を増大させるためのマルチパス増幅機構のテスト実験の結果について述

べる。

第 6章：729 nm光を 243 nmに変換する途中過程として、729 nm光から 2倍波の 365 nm光を発生

させるテスト実験の結果について述べる。

第 7章：Ps冷却用レーザーの開発状況について、現時点における達成事項および、今後の課題につい

てまとめる。

第 8章：Psの BEC実現に向けての今後の展望について述べる。
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第 2章

ポジトロニウムのレーザー冷却

2.1 レーザー冷却の原理

本研究において採用するレーザー冷却法はドップラー冷却と呼ばれるものである。ここではまず、ドッ

プラー冷却法と呼ばれるものの原理について、Psの場合に即して簡単に説明する。

気体原子は一般的に離散的なエネルギー準位を持っており、対応したエネルギー（波長、周波数）を持

つ光子を吸収・放出することで準位間の遷移が起きる。Psの場合、共鳴周波数 1.23 PHz（243 nmの波

長）の光子 1つを吸収して基底状態である 1S状態から 2P状態に励起される。2P状態にある Psは時定

数 3.2 ns[16]で周波数 1.23 PHzの光子 1つを放出して 1S状態に戻る。ここで Psが速度を持っている

とき、すなわち、有限温度の時に共鳴周波数より少し周波数が小さい光をあらゆる方向から照射すること

を考えてみる。このとき Psの慣性系で考えると、ドップラー効果により Psの進行方向と反対方向に進

む光の周波数は共鳴周波数に近づき、逆に同じ方向に進む光の周波数は共鳴周波数から遠ざかるように見

える。したがって、今述べたような状況下では Psは進行方向と反対方向の光子を選択的に吸収して 2P

状態に励起され、運動量を失う。2P状態に励起された Psは時定数 3.2 nsで共鳴周波数の光子を放出し、

その反跳による運動量変化を受けるが、放出される光子の方向はランダムなので全体で平均すると温度に

対して寄与しない。

また、2P状態に励起された Psは誘導放出によって入射レーザーと同じ周波数の光子を放出する過程

も存在する。このとき Psは加速方向に反跳を受けるが、元々 2P状態に励起される際に同じ分だけ既に

減速しているため、このサイクルも Psの温度変化には寄与しない。

以上のようにして、全体で見れば Psの集団は 2P状態への励起と自然放出のサイクルを繰り返すこと

で速度を失い、冷却されていく。これがドップラー冷却の原理である。

2.2 ポジトロニウムのレーザー冷却

2.2.1 BECに向けたポジトロニウム冷却実験の概要

Psの BEC実現に向けての、実験全体の想定セットアップの概要を示す。 (1.2)式 で説明したように、

BECの達成には高密度・低温化することが必要である。また、Psは 142 nsの寿命で崩壊してしまうた

め、これらを高速に行う工夫が必要である。それを満たすセットアップ概念図を 図 2.1に示し、本研究で
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陽電子
バンチャー

e+

Ps冷却用 243nm
紫外光レーザー 4 Kに冷却した シリカcavity

低速陽電子

陽電子集束
システム

拡大図

75nm立方空孔

図 2.1 Psレーザー冷却の実験セットアップ概念図。

想定している Psの生成および冷却の手順の概要を以下に説明する。

はじめに、陽電子蓄積装置と収束システムを組み合わせることで高密度・低速な陽電子ビームを用意

する。次に、この陽電子ビームを低温に冷却したシリカに入射させて高密度な Psを生成させる。このと

き、シリカは Psに対して負の化学ポテンシャルを持つため [17]シリカに空孔を作っておけば、シリカ内

部で生成した Psは拡散されるうちに空孔中に放出され、保持される。低温なシリカ中で生成・保持され

た Psはシリカとの衝突によって運動エネルギーを失い、冷却されていく。このプロセスが熱化と呼ばれ

るものである。しかし、温度の減少が進むとシリカとの衝突頻度が下がり、更にカップリングするフォノ

ンのモード数も減少するために衝突あたりの冷却効率も低下してしまうため、冷却効率は低温であるほど

悪くなっていく。そのため、Psの寿命のうちに熱化のみで BEC臨界温度に達するまで冷却を行うことは

困難である。

そこで Ps の冷却の 2 段階目として、シリカは紫外光に対して透明 [18, 19] であることを利用して、

243 nm 紫外光レーザーを照射することにより高速冷却を実現する。243 nm は 1S-2P 準位間のエネル

ギー 5.6 eVに対応する。

以上は定性的な説明であるが、シミュレーションにより上記のセットアップで Psの BECが実現可能

であることが示されている。このことは次節で説明する。

2.2.2 レーザー冷却の見積もりと必要スペック

Ps の冷却は熱化とレーザー冷却の 2 段階で行うが、熱化による冷却は約 300 K から効率が悪くなる

[20, 21]ため、レーザー冷却は 300 K以下の温度における使用を想定し、見積もりを行う。

光子の角周波数を ω とすると、その光子 1つが持つ運動量の大きさは ℏω
c であるから、質量mの粒子

が 1つの光子を吸収する際の速度変化は ℏω
mc である。Psの場合は m = 1022 keV/c2 であり、光子の波

長が 243 nmのとき 1回の光子吸収で起こる速度低下は 1.5× 103 m/sと計算出来る。

1S-2P準位間において、自然脱励起の時定数は 3.2 nsである。ここで、Psに十分な光量の 243 nm光

を照射して 1S-2P遷移を飽和させることを考える。このとき、1S状態から 2P状態への励起と、誘導放
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出による 2P 状態から 1S 状態への脱励起がつり合っており、全体の半分の Ps が 1S 状態、もう半分が

2P 状態となる。このとき、2P 状態の Ps の寿命は 100 µs のオーダーになる [22, 23] ので、1S 状態の

Psと比較すれば十分長寿命である。したがって、飽和状態では Psの実効的な寿命が 142 nsから 2倍の

284 nsに増加するとみなせる。また、1回の冷却サイクルに要する時間は、平均すると自然脱励起の時定

数の 2倍である 6.4 nsとなる。

ここで、Maxwell-Boltzmann分布において、速度の最頻値 vp、速度平均 vmean、二乗平均速度 vrms

はそれぞれ、

vp =

√
2kBT

m
(2.1)

vmean =

√
8kBT

πm
(2.2)

vrms =

√
3kBT

m
(2.3)

のように表すことが出来る。いずれも
√

T
m に比例する量であり、温度の 2乗根に比例して、また、粒子

の質量mの 2乗根に反比例して大きくなる量である。これらの値の比は、

vp : vmean : vrms = 1 :
2√
π

:

√
3

2
≃ 1 : 1.13 : 1.22 (2.4)

となり、いずれもおよそ同じ程度の大きさとなる。

(2.2)式 を用いて 300 Kの時の Psの平均速度を計算すると、vmean = 7.6× 104 m/sとなる。1回の

冷却サイクルでの速度低下は 1.5× 103 m/sであるから、十分低温まで冷却を行うためには冷却サイクル

を約 50回繰り返す必要がある。実効的な 1回の冷却サイクルの時間は 6.4 nsなので、必要なレーザー冷

却時間はおよそ 300 nsと見積もることが出来る。

また、レーザー冷却を最適化するためには Psの速度分布を考慮する必要がある。 (2.3)式 のように、

温度および Psの質量に応じて速度分布は広がっている。特に、Psは水素の 920分の 1という軽さのた

めに、非常に広がった速度分布を持つ。ここで、速度 vに対応する周波数 ν のドップラー効果による周波

数の変化は
ν′ = ν

(
1− v

c

)
(2.5)

のように表すことができる。これによって Psの共鳴周波数の中心値は変化し、 (2.1)式 を用いて計算す

ると、300 Kの時に −200 GHz、10 Kのときに −40 GHzの変化となる。すなわち、300 Kから 10 K

まで冷却する想定ではおよそ 160 GHzの周波数のシフトが存在する。つまり、Psの温度変化に合わせて

冷却用レーザーの周波数を変化させることでより冷却効率が上がると考えられる。

また、 (2.1)式 を用いて速度分布に伴う吸収スペクトルの広がり（ドップラー広がり）は、

σD ≃ ν

(
2kBT

mc2

)
=

1

λ

√
2kBT

m
(2.6)
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と表すことができ [24]、300 Kでは 2σD ≃ 550 GHzとなり、単一周波数ではなく広がった周波数を持つ

レーザーで冷却する方が高速に Psが冷えることが考えられる。また、例えば 10 Kでは 2σD ≃ 100 GHz

となり、冷えた Psを冷却用レーザーで逆に加熱することが無いように留意する必要もある。

以上を踏まえて、シミュレーションにおける Ps冷却用レーザーのパラメータの設定を以下：

• 40 µJのパルスエネルギー

• 300 nsのパルス持続時間

• 共鳴周波数からのレーザー中心周波数のシフト：−300 GHz → −240 GHz（300nsで変化）

• 140 GHzの線幅

• 100 µmのビーム半径

の様に設定する。冷却用レーザーの時間波形および周波数スペクトルは共に Gaussianを仮定している。

シミュレーションにおける Ps冷却用レーザーの周波数シフトおよび時間プロファイルの様子は 図 2.2に

示す。また、シミュレーションにおける Psの生成状況については、

• Psの生成時の密度：4× 1018 cm−3

• 生成時の初期温度：6000 K*1

を仮定している。Psはシリカの 75× 75× 75 nm3 立方空孔中に作る想定であり、空孔 1つあたりの Ps

生成個数は 1,700個である。

冷却用レーザーの設定パラメータは、実際にシミュレーションを行いながら決定したものである。各パ

ラメータについて以下に簡単に説明を行う。

パルスエネルギー 40 µJおよびビーム半径 100 µmは、仮定した個数・密度の Psの 1S-2P遷移を飽和

させるのに必要な強度およびビームプロファイルである。パルス持続時間 300 ns（2σ）は先に説明した

見積もりとほぼ同等の値である。レーザーの中心周波数の時間変化は、より高温側の Psを選択的に冷却

しつつ、既に冷却された Psの再加熱を防ぐことが冷却の効率化につながることによって決まる。

実際に、以上で説明したパラメータを設定した場合のシミュレーション結果を 図 2.3に示す。 図 2.3の 4

つ全ての図について、赤の実線はレーザーを照射した場合、黒の実線はレーザーを照射しなかった場合

のグラフである。(a) は残存する Ps の個数を表しており、レーザーを照射した場合は Ps の寿命が実効

的に伸びるために、Ps個数の時間による崩壊・減衰もレーザーを照射していない場合に比べてゆっくり

になっていることが分かる。(b)は全体の中で 2P状態に励起されている Psの割合を示しており、レー

ザーを照射した場合は初めの 200 ns程度は飽和に近い状態になっていることが伺える。(c)は Psの温度

の時間変化と BEC臨界温度との比較である。赤の点線はレーザーを照射した場合の、黒の点線は照射し

なかった場合の臨界温度を示している。Psの崩壊による減少によって個数密度も低下していくため、い

ずれも BEC温度は時間が経つにつれて低くなっていく。冷却用レーザーを照射した場合においては Ps

生成からおよそ 350 ns∼600 nsの間の時間で BEC温度を下回っていることが分かる。一方、レーザーを

照射しない場合は BEC臨界温度を下回ることはない。(d)は残存している Psのうち、BEC状態にある

ものの割合 RC を表しており、1−
(

T
Tc

) 3
2

で表される（ (1.3)式 参照）。冷却用レーザーを照射した際に

*1 0.8 eV[25]に相当
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図 2.2 Ps冷却用レーザーの周波数シフトと時間プロファイル [21]。 上図が冷却用レーザーの 1S-2P

共鳴周波数からの離調の時間変化を表す。下図は冷却用レーザーの時間プロファイルを表しており、

t=0 nsで Psを生成する想定である。

は Ps生成から 450 ns付近で、最大で 40 %以上の残存 Psが BECに至っていることが分かる。

以上のようにして、シミュレーションで設定したスペックを満たす冷却用レーザーによって、冷却を大幅

に加速し、10 K以下まで到達出来ることが分かった。この到達温度により、Psの初期密度 4×1018 cm18

を達成出来れば BECが実現することが確かめられた。

ここで、実際に実験で冷却用レーザーを用いる際には、プロファイル、特に強度のばらつきが生じるこ

とが予想される。レーザー強度が強過ぎれば Psの電離を引き起こす恐れがあり、弱すぎれば BECに至

らない可能性がある。そのため、レーザー強度のばらつきは有効なデータの統計量を小さくしてしまうと

考えられる。したがって実験効率も考慮した上で、

• 243 nmパルスの強度のばらつきが ±10 %以内

であることが必要になる。以上を踏まえて、 表 2.1に Ps冷却用 243 nmパルスレーザーの要求スペック

をまとめる。



第 2章 ポジトロニウムのレーザー冷却 11

0 200 400 6001

10

210

310

0 200 400 6000

500

1000

1500

0 200 400 6000

0.2

0.4

0.6

0.8

1

0 200 400 6000

0.2

0.4

0.6

0.8

1

Time [ns]

Time [ns]

Time [ns]

Time [ns]

N
u
m

b
e
r 

o
f 

P
s

T
e
m

p
e
ra

tu
re

 [
K
] R
C

R
at

io
 o

f 
2
P

 P
s

(a) (b)

(c) (d)

図 2.3 冷却シミュレーションの結果。 いずれの図においても赤線は冷却用レーザーを照射した場合

を、黒線はレーザーを照射しなかった場合を表している。(a) は残存する Ps の個数を、(b) は 2P 状

態に励起されている Ps の割合を表す。(c) は Ps の温度（実線）および BEC 臨界温度（点線）を表

す。(d)は残存している Psのうち、BEC状態にあるものの割合を表している。

表 2.1 Ps冷却用レーザーの要求スペックパラメータ

周波数プロファイル，時間プロファイル，ビームプロファイルはすべてガウス関数型を仮定している。

項目 値 備考

パルスエネルギー 40µJ

中心周波数 1.23PHz−∆(t) 波長： 243 nm + ∆′(t)

周波数シフト ∆(t) ∆(0 ns)=300GHz 波長： ∆′(0ns) = 60 pm

∆(300 ns)=240GHz 波長： ∆′(0ns) = 48 pm

線幅（周波数広がり） (2σ) 140GHz 波長： 28 pm

パルス持続時間 (2σ) 300 ns

ビーム半径 (1σ) 100µm

強度安定性 ±10 % 以内
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2.3 Ps冷却用レーザーの設計概要

前節で説明した必要スペックを達成するために、Ps冷却用レーザーの設計は主に 5つのステップに分

けて考えている。 図 2.4に、Ps冷却用レーザーの設計のブロック図を、 図 2.5に設計における各ステッ

プでの時間波形および波長スペクトルの変化の様子を掲載する。

Ti:Sapphire(1)

&#')(
����9;/;

%$#)(
5819;/;�" 

%$#)(
5819;/;�# 

Ti:Sapphire(2)

��
��" ��
��#
729	nm
365	nm

243	nm
40µJ

EOM

*

,

+

-

.

図 2.4 Ps冷却用レーザーの設計概要

①

時間

波長729nm

強度一定（数mW）

単一波長

②

時間

波長729nm

線幅80pm
シフト35pm

③

時間

波長729nm

パルス化
1μsec持続

〜100μJ/pulse

④

時間

波長729nm

強度増幅
5mJ/pulse

⑤

時間

波長243nm

300nsec持続
40μJ/pulse

線幅28pm
シフト12pm

300nsec
持続

図 2.5 Ps冷却用レーザーの各ステップにおける時間波形と波長スペクトル
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各ステップについて簡単に説明する。

1⃝729 nm連続発振レーザー

波長が単一で十分に安定した、数 mW程度の強度の 729 nm連続発振（CW）レーザーをシード光と

して用意する。CWであり波長が 729 nmであるのは、必要素子や既存の技術の存在といった意味で、以

降のステップでの波長の操作がしやすいためである。このレーザーに以降の各ステップで必要な操作を加

えることで必要な波長である 243 nmのレーザーが達成出来る。最終的に 10 GHzオーダーの精度で波長

スペクトルを制御・操作するため、発振波長を決定する役割を担うシード光の波長はそれよりも十分高精

度（1 GHz以内）である必要がある。なお、最終的に得られる 243 nmパルスのエネルギーは基本的に以

降のステップによって決定し、シード光の強度は支配的な影響は及ぼさない。そのため、要求される強度

はシード光として十分機能する程度の水準（∼mW程度）である。

2⃝EOMによる波長スペクトル操作

EOM(Electro-Optic Modulator)という素子を用い、電気光学変調という効果を使うことによってシー

ド光に波長操作を加える。波長の操作は 2段階に分かれており、1段階目ではシード光の波長を高速にシ

フトさせる。さらに、2段階目ではシード光の中心波長の周りに多数のサイドバンドを立てることによっ

て、実効的に線幅（周波数、あるいは波長の広がり）を広くする。

3⃝Ti:Sapphire共振器による長時間持続パルス光発生

729 nm のゲイン媒質としての Ti:Sapphire 結晶と励起用光源としての Nd:YAG532 nm パルスレー

ザー、そしてリング共振器を組み合わせることでパルス発振 Ti:Sapphireレーザーを構成出来る。さらに

シード光を注入することで、誘導放出によりシード光の持つ波長スペクトルを保持したパルス光を発生さ

せることが出来る。また、発振パルスの時間プロファイルは共振器の特性や励起強度などの条件によって

変化するため、適切な設計の下で十分長い持続時間を持つパルスを生成することが可能である。

4⃝マルチパス増幅によるパルス強度の増加
大強度の Nd:YAG532 nmパルスレーザーで励起した Ti:Sapphire結晶を用いて、パルスの持つエネル

ギーを十分に増加させる。Ti:Sapphire共振器におけるパルス化の場合と同様、誘導放出による効果であ

るので波長スペクトルは変化しない。Ti:Sapphireの持つ蛍光寿命 3.2 µsにしたがって増幅の効果が小さ

くなっていくため、時間波形が短く変形してしまうことに注意が必要である。また、増幅される 729 nm

パルスにジッターがあり、増幅のタイミングがばらついてしまうと波形および強度のばらつきにつながっ

てしまうことも留意する必要がある。

5⃝非線形結晶による波長変換
結晶における電場の非線形効果を利用することにより、最終的に元の 3分の 1の波長である（3倍波）

243 nmの光を得ることが出来る。結晶は 2種類使用し、1つ目で 729 nm光から 2倍波の 365 nm光を

得る。更に、これら 2つのビームを 2つ目の結晶で合わせることにより、729 nmと 365 nmの光子の合

計分のエネルギーを持つ 243 nm の光を発生させることが出来る。なお、波長変換に際して 2 つ目のス
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テップで行なった波長シフトおよび波長の広がりは大きさは 1/3になる*2。注意点として、非線形効果に

よる波長変換の効率は一般に 100 %にはならずにロスが存在するため、パルスあたりエネルギーの大き

さは小さくなることが 1つ目に挙げられる。2つ目に、波長変換を行うとパルス幅が短くなることに留意

する必要がある。729 nmから 1/3の波長の 243 nmの光を生成する場合の変換効率は基本波の瞬間強度

の 3乗で効いてくるため、パルスの裾が短くなってしまうからである。更に、このことは 729 nmパルス

の強度のばらつきも 3乗で大きくしてしまうことも注意が必要である。

以上が冷却用レーザーの設計の概要である。各ステップの詳細な原理や開発状況については以降の章で

説明する。上記の説明を踏まえて、前節までで説明した最終的なレーザースペックの達成のために各ス

テップで要求される性能を 表 2.2にまとめる。

*2 なお、周波数空間で見ると周波数シフト及び周波数の広がりの効果はそれぞれ 3倍に大きくなっている。
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表 2.2 冷却用レーザーの各ステップにおける要求スペック

項目 要求・目標値

ステップ 1⃝ CWシード光 中心波長 729 nm

中心波長（周波数）安定性 1.8 pm（1 GHz）

波長広がり（線幅） 1.8 pm（1 GHz）

強度 数 mW以上

ステップ 2⃝ 波長操作 波長シフト（300 ns） 35 pm（20 GHz）

波長広帯域化 80 pm（線幅 50 GHz）

ステップ 3⃝ パルス持続時間 1 µs 以上

Ti:Sapphire共振器によるパルス化 パルスエネルギー 100 µJ以上

強度安定性 5 %以内

ジッター ±10 ns以内

ステップ 4⃝ マルチパス増幅 パルス持続時間 300 ns 以上*1

増幅後のパルス強度 5 mJ*2

ステップ 5⃝ 波長変換 パルスエネルギー 40 µJ

パルス持続時間 300 ns 以上 *3

波長シフト（300 ns） 12 pm（60 GHz）

波長広がり（線幅） 28 pm（140 GHz）

各要求値・目標値はそれぞれのステップにおける動作原理を元にした計算・シミュレーションの結果、

243 nmパルスが生成された際に最終的な要求スペックを満たすように設定されている。

Ti:Sapphire共振器における発生パルスの安定度の目標値、すなわち強度安定性および、ジッターは共

に、最終的に生成する 243 nmパルスの強度ゆらぎが ±10 %以内に収まるために設定している。5 %の

強度安定性は、波長変換時に強度揺らぎが 3乗で大きくなることから、また、ジッター ±10 nsは第 5.3

節におけるシミュレーション結果から算出している。

*1 ピーク強度の 72 %を超える時間が 300 ns以上になることを指す。
*2 強度のピーク付近 300 ns間に含まれるエネルギーの大きさを指す。
*3 ピーク強度の 1

e
を超える時間が 300 ns以上になることを指す。
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第 3章

外部共振器型半導体レーザー（ECDL）

本研究においては 729 nm シード光として、発振波長を精度良く制御できる安定した光源が必要にな

る。第 2章の 表 2.2で見たように、Ps冷却用レーザーのシード光は、

• 数 mW以上の強度

• 発振波長の中心が 729 nm

• 線幅が 1 GHz以下（波長の広がりが 1.8 pm以下）

• 周波数の安定性（ドリフト）が 1 GHz以下（波長ドリフトが 1.8 pm以下）

といったスペックを満たす必要がある。

そこで、今回は外部共振器型半導体レーザー（ECDL）というタイプの連続発振レーザーをシード光と

して採用し、自作した。本章では ECDL の仕組みの概要と、実際に製作した ECDL の性能について述

べる。

3.1 ECDLの原理

3.1.1 ECDLの構成

ECDL（External Cavity Diode Laser）は、半導体レーザー（LD）に共振器を組み合わせた構成の

レーザーである。中でも発振波長が tunableな、半導体レーザー（LD）とコリメートレンズ、そして回

折格子を組み合わせた構成のものが多く使われ、主に Littrow型と Littman-Metcalf型の 2種類が存在

する。 図 3.1に Littrow型 ECDLおよび、Littman-Metcalf型 ECDLの概念図を掲載する。Littrow型

では LD と回折格子の間で、Littman-Metcalf 型では回折格子を挟んでミラーと LD の間で共振器が形

成されており、いずれも回折格子における回折角によって共振を起こす波長が決定される。共振を起こ

している波長の光が独占的に LD でのゲインを消費して発振に至るようになるため、発振波長は単一化

し、線幅は元の LD の場合に比べてかなり狭窄化する。Littrow 型 ECDL の場合は回折格子の角度を、

Littman-Metcalf型 ECDLの場合はミラーの角度を調節することで回折角を変化させることができ、発

振波長を tunableにすることが出来る。

Littrow型の利点として、ECDLを構成する素子の数が少ないためロスが小さいことと、比較的簡単に
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半導体レーザー（LD）
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(a) Littrow型 ECDLの概念図

出力光

回折格子
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半導体レーザー（LD）
コリメートレンズ

ミラー

(b) Littman-Metcalf型 ECDLの概念図

図 3.1 Littrow型 ECDLおよび Littman-Metcalf型 ECDLの概念図

(a)Litrow 型：1 次回折光が LD に戻るようになっており、回折格子と LD の間で共振器が形成され

る。出力光は 0次回折光（回折格子における反射光）として取り出される。(b)Littman-Metcalf型：

1 次回折光をミラーで打ち返して再度回折させて LD に戻しており、回折格子を挟んでミラーと LD

間で共振器が形成されている。出力光は 0次回折光（回折格子における反射光）として取り出される。

作ることが出来る点が挙げられる。デメリットとしては波長を調節するために回折格子の角度を調整する

と、出力光である 0次回折光（反射光）の向きも変わってしまう点が挙げられる。一方で Littman-Metcalf

型の場合は発振波長の調整に際して回折格子ではなくミラーの角度を調整するので、出力光となる 0次回

折光の向きは変化しない。また、LDからの光は 1次の回折を 2回経てから戻される（Littrow型では 1

回）ため、波長選択の分解能が良くなる。その代わり、Littrow型ではミラーで打ち返された光の 0次回

折光はどこにも使われずロスになってしまうため、出力強度が低くなってしまうデメリットがある。

本研究においては最終的に広線幅のレーザーの実現を目標としているので、安定なシード光源として使

える水準であればそれ以上に線幅を狭くする必要性は無い。また、必要な発振波長も決まっているため一

度発振波長を設定すればその後は基本的に調整は不要であり、出力光の向きが発振波長によって変化する

ことは大きなデメリットにはならない。そのため、より単純な構成であり、強度も大きくなる Littrow型

ECDLを本研究では作成した。

3.1.2 ECDLの発振波長

3.1.1 節で述べたように、ECDL の発振波長は、基本的には回折格子における 1 次回折角で決定され

る。回折格子の溝の間隔を d、回折格子に対する入射角を θ、欲しい光の波長を λ としたときに、今回

採用する Littrow型 ECDLの場合は 1次回折光が入射光線の方へ戻っていく必要がある。このような条

件は、
2d sin θ = λ (3.1)

と表すことが出来る。つまり、 (3.1)式 にしたがって回折格子の角度を設定・調整することによって基本

的な発振波長を選択することが出来る。

なお、発振波長は厳密には LD自体の発振特性と、LDと回折格子間で形成される共振器の特性との兼

ね合いによって決定される。
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発振波長を十分な精度で制御するためには、上記のことを考慮しないといけない。LDの発振特性は流

れるカレントおよび、LDの温度によって変化してしまう。また、ECDL全体の温度が変化するとミラー

マウント等の構成部品の熱膨張により、各素子間の距離や角度に変化を起こす。さらに、気圧の変動は空

気の屈折率を変化させてしまう。これらの要因によって共振器特性は影響を受けてしまう。機械振動や音

による外乱も、共振器特性を不安定にする。

ECDLの発振波長を安定させるためには、以上の要因を考慮し、対処する必要がある。

3.2 ECDLの製作

本節では ECDLの実際の製作過程について説明する。

実際に製作した ECDLの内部および外観の様子をそれぞれ 図 3.2、 図 3.3に示す。 3.1.2節で、空気

共振

729nm 出力光

回折格子

半導体レーザー:
opnext HL7301MG
(InGaAsP) 

8cm

図 3.2 製作した ECDLの内部の様子。 密閉式のアルミダイキャストボックスの中に作ることで空気

の外乱を避けている。ECDL本体はミラーマウントに LDと回折格子を取り付けることで作られてお

り、回折角の微調整によって発振波長を調整出来るようにしてある。LD付近にはサーミスタ抵抗が、

ミラーマウント下部には TEC素子が取り付けてあり、LDの温度をフィードバック制御出来る。

振動、気圧変化等の外乱が発振波長の安定性を低下させることを説明した。これを防ぐため、ECDLは

密閉式のアルミダイキャストボックス内に作ってあり、配線用 9ピン D-Subコネクタやビーム出力を取

り出すウィンドウの接着部分などをトールシールで塞ぐことによって、空気の外乱を可能な限り遮断して

いる。

ECDLの本体は LDと回折格子をミラーマウントに接着することで構成している。このことによって

回折格子の取り付け角度を微調整して、729 nm の 1 次回折光が LD の方向に正しく戻るようにするこ
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729nm出力光

図 3.3 製作した ECDL の外観。 写真中に見える赤いスポットが実際の出力光である。ECDL の箱

が固定されているガラスエポキシ板と光学定盤の間には機械振動を除去するためのソルボセインシー

トが挟んである。9ピン D-subコネクタによって ECDL内部の配線と、LDカレント制御および温度

フィードバック制御のためのコントローラ 2台とを接続している（写真左）。

とが可能になる。発振波長が 729 nmの ECDLを製作するためには LD自体が 729 nm付近でゲインを

持っている必要があるため、今回は標準で 730 nm発振の LD（opnext社製、型番 HL7301MG）を用い

ている。回折格子は溝の数が 1800/mmの可視光反射型ホログラフィック回折格子を用いており、 (3.1)

式 にしたがって回折角 41◦ に設定し、自作した治具によってミラーマウントに取り付けている。LDに流

すカレントは、Thorlabs社製の LDC201CUをコントローラとして用いることで一定に保っている。

3.1.2 節で説明したように、ECDL の温度変化は発振波長のドリフトや不安定性につながる。そのた

め、LD付近に 10 kΩサーミスタ抵抗を取り付けて温度を測定できるようにし、更にミラーマウント下部

に TEC素子（ペルチエ素子）を配置することによって、LD付近の温度をフィードバック制御出来るよ

うにしてある。制御は PID制御で行っており、制御用コントローラは Thorlabs社製の TED200Cを利

用している。

ECDL本体はガラスエポキシ板上に固定してあり、光学定盤との間にソルボセイン製のシートを配置

した上で固定・使用している。これは、機械振動が ECDL内部に伝わるのを防ぐためである。
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3.3 ECDLの性能評価

作製した ECDLが要求される性能を満たしていることについての確認実験を行った。結果について以

下で順に説明していく。

3.3.1 ECDLの出力強度

パワーメータに ECDLの光を入射させることにより、ECDLに流すカレントと出力強度の関係を調べ

た。そのグラフを 図 3.4に示す。レーザーとしての発振閾値は 25 mA程度であり、75 mAのカレントを

図 3.4 ECDL出力強度の電流依存性。 LDの温度を 30◦Cに保った状態で測定した。

流した時に最大 8.7 mWの出力が出ていることを確認した。mWオーダー以上の強度が出ていればシー

ド光としては問題なく使用出来るため、作製した ECDLは十分な強度を持つことが分かった。

3.3.2 ECDLの波長設定

ECDLの光をファイバーに入れ、光スペクトラムアナライザー（ANDO製、型番：AQ6317B）に接続

することで ECDLの発振波長を確認した。ミラーマウントの角度を調整することにより ECDLの回折角

を少しずつ変えながら発振波長をモニターし、729 nmに合わせるという方針で発振波長を設定した。調

整後のスペクトルの図を 図 3.5に示す。

なお、光スペクトラムアナライザーは内部の回折格子による分光で波長スペクトルを取得しているので、

測定精度は主に回折格子の分解能によって決定する。今回使用したものでは分解能は 0.01 nm（6 GHz）

であり、GHz以下の精度で波長を確認するのは困難である。線幅の測定および、中心周波数（波長）の安
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729.00nmで
発振

強度
(arbitrary)

0.2nm

728.00nm 730.00nm

波長

729.00nm

図 3.5 ECDLの発振波長スペクトル。 回折格子の角度をミラーマウントで調節しながら波長をモニ

ターし、729 nmに中心波長を設定した。

定性の評価は独立した方法で行った。（それぞれ 3.3.3節、 3.3.4節を参照。）

3.3.3 ビートの観測による ECDLの線幅の測定

3.3.2節で触れたように、線幅（波長の広がり）が非常に細い光の波長スペクトルを回折格子・光スペ

クトルアナライザーで直接測ることは困難である。また、光の周波数は数百 THzに達するため、光検出

器で光による電場の振動の周波数を直接測定するのも現実的ではない。対応する超高速な光検出器が一般

には存在しないからである。そこで、そのようなレーザーの線幅の測定手段として、ビート（うなり）の

検出がある。

2つの異なるレーザーについて偏光を合わせた上で光路を重ねると、その光強度はそれぞれの周波数の

差の周期で振動する。これがビートである。2つのレーザーの中心周波数が比較的小さければ現実に存在

する光検出器、スペクトラムアナライザでビートを検出することが出来る。ここで、観測されるビートは

2つのレーザーの線幅に応じて周波数の広がりを持っており、両者の線幅の合計を FWHMとするような

Lorentzianとなる。原理・導出は第 A.2節を参照されたい。

ビートの測定を行う上で、重ね合わせる 2 つのビームの光電場は無相関である必要がある。測定する

レーザーの線幅が細くない場合はコヒーレント時間*1はあまり長くならないので、ビームを 2つに分けて

片方を長いファイバーで遅延させ、周波数変調を加えた後に重ね合わせる方法がある（自己遅延ヘテロダ

イン法）。ただし、ECDLのようにMHz以下の狭線幅となるレーザーのコヒーレント時間は長く、実験

室で使える現実的な長さのファイバーでは十分な遅延時間を達成出来ない。

*1 およそ線幅の逆数になる。第 A.2節を参照のこと。
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そこで、同じ ECDLをもう 1台作成し、発振周波数を 1 MHz程度ずらして光路を重ねることでビート

を観測を試みた。その際の光学系の写真を図 3.6に示す。ビートを観測するためには偏光を 2つの ECDL

ECDL1

ECDL2
波長板で
偏光を調整

無偏光ビームスプリッターで光
路を重ねる

ファイバーでフォトダイオード、
スペクトルアナライザーに接続

図 3.6 ビート測定の光学系。 2台の ECDLの出力光を、偏光と光路を重ね合わせてファイバーに入力している。

で合わせる必要があるため、片方のビームの偏光の向きを λ/2波長板で調整している。2本のビームは無

偏光ビームスプリッター（NPBS）を用いて重ね合わせ、重なったビームはシングルモードファイバーに

入射させている。ファイバーはバイアス電圧型のシリコン光検出器；Thorlabs社製 DET025AFC/Mに

接続されており、光強度の時間変化は電気信号へと変換される。

この電気信号のフーリエ変換をとることでビートに対応する周波数スペクトル観測することが出来

る。そこで、信号を電気信号スペクトラムアナライザで見ることにより実際に得られたビートの様子を

図 3.7に示す。測定の結果、ビート信号として FWHM で 50 kHz 以下の細いピークが観測された。す

なわち 2 つの線幅の合計が 50 kHz 以下となるので、1 つの ECDL 単体の線幅はより細くなっている。

ECDLの線幅の要求値は 1 GHz以下であるが、それを十分に満たす水準であることが確認された。

3.3.4 ECDLの中心周波数の安定性

3.3.3節では線幅、すなわち瞬間的な周波数（波長）の安定性を確認した。一方、ここでは長期的な中

心周波数の安定性についての確認を行った。

セットアップとしては、ECDLの光をファイバーに入れて波長計（ 図 3.8）に接続することで ECDL

の中心周波数を読み取り、データロガー（HIOKI製、8420）を用いてデータ取得を行った。実際に測定

した結果を 図 3.9に示す。データ取得は 4時間あまりに渡って行った。その間に渡ってはモードホップを

起こすことなく、周波数の中心値のドリフトは 0.8 GHz以内に収まっている様子が確認された。要求ス
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強度(対数)

周波数

500kHz5dB

図 3.7 観測された ECDLのビート信号。 sweep timeは 10 ms、RBWは 30 kHzである。ビート

に対応するピークの FWHMは 50 kHz以下になっている。

図 3.8 測定に使用した波長計。 ADCMT社製であり、型番は 8471である。He-Neレーザーを用い

たマイケルソン干渉計方式の波長計であり、毎秒 10回の測定を行うことが出来る。

ペックは 1 GHz以内での安定性であり、これを満たしていることを確認した。

以上によって、製作した ECDLが冷却用レーザー光源のシード光としての要求スペックを全て満たす

ことを確認し、製作は完了した。
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周波数ドリフト：0.8GHz

図 3.9 ECDLの周波数ドリフト。 縦軸が周波数のシフトを表す。4時間あまりに渡って 0.8GHz程

度以内に周波数のドリフトが収まっていることを確認した。
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第 4章

Ti:Sapphire共振器

第 2 章の第 2.3 節で説明した 3 番目のステップに相当する部分である、Ti:Sapphire 共振器を作成し

た。これはリング型共振器と Ti:Sapphire結晶を組み合わせた機構のことであり、CW729 nmシード光

をパルス化させ、十分な持続時間を持たせるために用いている。

要求されるスペックについて再度まとめると、

• パルス持続時間：1 µs以上

• パルスあたりのエネルギー：100 µJ

• パルス毎の強度の安定性：5 %以内

• パルスのジッター：±10 ns以内

のようになる。特に、µs程度の持続時間を持つパルスの発生は同種のレーザーでは稀である。

この章では Ti:Sapphire共振器についての動作原理および、共振器の開発状況の説明を行う。

4.1 原理

4.1.1 Ti:Sapphireパルスレーザー

ここでは Ti:Sapphire結晶と共振器を組み合わせることで出来るパルスレーザーに関して説明する。な

お、リング型共振器そのものの性質に関しては、第 A.1節を参照されたい。まずは CWレーザーをシー

ド光として注入することは考えず（フリーランニング）、1つの独立したレーザーとしてその仕組みの概

要について述べる。次に、CWシード光と組み合わせることによって、シード光と同じ波長スペクトルを

持つパルスが生成する（injection locking）ことに関しても説明する。

フリーランニング時における Ti:Sapphireパルスレーザー

ここでは Ti:Sapphire結晶と共振器を組み合わせることによってパルスレーザーを作ることが出来る原

理について説明する。まずは Ti:Sapphire 結晶について説明する。Ti:Sapphire 結晶とは、Sapphire に

Ti3+ イオンをドープした結晶であり、赤い見た目をしている（ 図 4.6など）。重要な性質として、ドープ

されている Ti3+ イオンによって、p偏光（あるいは π 偏光）に対して、例えば 図 4.1のような吸収断面
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積、自然放出光スペクトラムを持つ。吸収帯は約 490 nmをピークとしておよそ 400∼600 nmの範囲に

広がっており、放出帯も約 650 nm∼900 nm以上と、赤色から赤外域までかなり広範囲に渡っているのが

顕著な特徴である。この性質のため、例えば Nd:YAGパルスレーザーの 2倍波（532 nm）など、強度を

出しやすく取り扱いやすい波長の光で Ti:Sapphire結晶を励起し、誘導放出により赤色から赤外光の波長

帯にあるレーザーを増幅する用途によく使われる。特に、波長が tunableなレーザーの作製や、光周波数

コムなど広い波長帯域が必要なレーザーの作製に利点があり、本研究は前者の場合に相当する。 このよ

図 4.1 Ti:Sapphire結晶の光吸収断面積・自然放出光スペクトラム（p偏光）[26]

うな Ti:Sapphire結晶をリング型共振器の内部に入れ、パルスレーザーをポンプ光として注入し、励起す

ることを考える。Ti:Sapphire結晶における吸収帯域は 図 4.1の左側のグラフに示されるように、およそ

490 nmをピークとして 400 nm∼600 nmに広がっている。よく普及しているレーザーとして Nd:YAG

パルスレーザーがあり、その 2倍波による 532 nmパルス光がポンプ光としてよく用いられる。励起され

た Ti:Sapphire結晶は 図 4.1の右側のグラフに示されるような広帯域の光を自然放出光として発する。こ

のような自然放出光の中には共振器における共振モードが一部含まれている（カップリングを持つ）。し

たがって、自然放出光のうち、共振条件を満たす周波数であり、共振器を 1周したときに元に戻るような
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図 4.2 Ti:Sapphire 結晶の自然放出光スペクトラムと誘導放出断面積スペクトラム [27]。 横軸は波

長を表す。縦軸は任意単位である。π、σ のグラフはそれぞれ p偏光、s偏光の自然放出光スペクトラ

ムに対応し、GAINは誘導放出断面積の波長スペクトラムを表している。

空間モードの光の成分が共振器中に蓄積されエンハンスされる。このとき、Ti:Sapphire結晶は励起され

てゲインを持っているため、共振器中に蓄積された光は誘導放出により増幅される。ここで、誘導放出断

面積の波長依存性は 図 4.2中に示される。Ti:Sapphireによるゲインが共振器を 1周する際のトータルの

ロスを上回る場合には、増幅は Ti:Sapphire 結晶に蓄積されたエネルギーを使い切るまで続く。これが

Ti:Sapphireパルスレーザーの発振であり、誘導放出により増幅された光なのでコヒーレンス性を持つ。

増幅が終わった後は共振器の持つロスに応じて減衰していくため、時間波形はパルス状になる。

ここで、発振が起きる周波数は Ti:Sapphireの放出する広帯域の光のうち、共振器における共振条件を

満たすあらゆる周波数が候補となる。実際には共振器を構成するミラーや光学素子などの特性と合わせて

発振周波数が決定するが、一般には次節で説明するようなシード光の注入を行わない場合（フリーランニ

ング）は、多数の縦モードが共存するマルチモード発振となる。また、共振器内に光アイソレータなど光

の進行方向を制限する素子を置かない場合は、共振器を順方向、逆方向に周回する光がともにパルス発振

をおこすため、出力光は 2方向に発生する。
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injection seeding

前節で説明したように、一般にフリーランニングの Ti:Sapphireレーザーの発振波長・周波数は単一の

縦モードとはならず、不定かつ広帯域なものになってしまう。

そこで、Ti:Sapphire レーザーの発振波長を制御するための方法として、Injection seeding がある。

シード光として CWレーザーを Ti:Sapphire共振器に入射させると、共振条件を満たして入れば内部で

強度がエンハンスされ、蓄積される。このような状況下で Ti:Sapphire結晶にポンプレーザーを当てて励

起することを考える。フリーランニング時では Ti:Sapphire結晶の出す自然放出光の一部がエンハンスさ

れ、誘導放出によるパルス発振を起こしたが、シード光が十分な強度で共振器内に蓄積されていれば自然

放出光よりも速く誘導放出による増幅・パルス発振を起こす。自然放出光由来の縦モードが発振を起こす

前に、シード光に対応するモードが発振を起こして Ti:Sapphire結晶のゲインを使い切ってしまうため、

発振周波数はほぼ完全にシード光と同じものになる。これが、injection seedingである。なお、フリーラ

ンニング時にはパルスの発振方向は 2つ存在したが、injection seedingにより発生するパルス光はシード

光と同方向になる。

周波数スペクトルを制御した CW729 nmレーザーをシード光として Ti:Sapphire共振器に注入するこ

とで、必要とする周波数スペクトルを持つパルスレーザーを生成することが出来る。

4.1.2 Hänsche-Couillaud法による共振器の lock

第 4.1.1節で、injection seedingを行うためには CWシード光の周波数が Ti:Sapphire共振器の共振

条件を満たす必要があることについて触れた。Ti:Sapphire共振器の共振器長やシード光の発振周波数は

外気の温度変化などに伴いドリフトする他、機械的振動や音などの外乱の影響を受けるため、常に共振条

件を満たすようにするにはフィードバック制御を行う必要がある。

フィードバック制御を行うためにはどの程度共振から外れているかを示す error信号を取得する必要が

あるが、今回は Hänscheと Couillaudによって 1980年に紹介された方法 [28]を用いた。本論文では今

後、この方式のことを HC法と略記する。

HC法は共振器の特性に偏光依存性がある際に用いられる手法である。例えば s偏光と p偏光とで片方

は低ロスだが、もう一方はより大きいロスを感じるような共振器に対して両偏光が混じった光を入射させ

ることを考える。このとき共振条件下では片方の偏光のみが共振器にため込まれるようになるが、もう一

方の偏光はほとんど共振器内に入らない。そのため、共振条件付近では共振器を通過して出てくる光の偏

光状態が変化するようになる。

具体的には、s,p偏光の混じった直線偏光の光を共振器に入射させたとき、完全に共振条件を満たして

いれば共振器の透過光は直線偏光になる*1が、共振条件からのずれに応じて円偏光成分が混じるようにな

る。この円偏光成分の回転方向は共振条件からのずれの向きを反映するものであり、フィードバック制御

に用いる error信号として有用である。すなわち、完全に共振条件を満たす時の直線偏光を完全に円偏光

に変換するように λ/4波長板を配置する。このとき、共振条件から少し外れて円偏光が共振器の透過光に

*1 ただし、s偏光と p偏光の光はそれぞれが感じる共振器のロスに応じて損失を受ける。このロスの大きさは異なるため、透過
光の偏光の向きは一般に入射光のものとは異なるものになる。
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Wollaston Prism

バランス検出器

λ/4波長板

共振器からのビーム

偏光状態

共振時

非共振時

図 4.3 HC法のセットアップ概念図。 共振時は共振器の透過光（出力光）は完全に直線偏光になり、

λ/4波長板で偏光を適切に変えることにより、完全な円偏光に変換される。これをWollaston Prism

などの偏光素子に通すと、1 : 1の p偏光と s偏光に分離される。これをバランス検出器、すなわち 2

つのビームの光強度の差を検出する光検出に入れると、両偏光は同強度なので信号の大きさは 0にな

る。一方で、共振からずれて円偏光が透過光に混じった場合を考えると、円偏光成分は λ/4波長板に

よって直線偏光成分に変換される。その結果、Wollaston プリズムで分離される p,s 偏光のバランス

が変化し、バランス検出器が有意な信号を得る。このとき、信号の正負は透過光に混じる円偏光成分

の向き、すなわち共振条件からのずれの方向を反映する。

混じる場合を考えると、円偏光成分は λ/4波長板によって直線偏光に変換される。

このとき、この直線偏光の s偏光および p偏光の割合および大きさは、透過光の円偏光成分の向きと大

きさに依るものである。この円偏光の向きはすなわち共振条件からのずれの向きを示すものであるから、

フィードバック制御をするべき「向き」を決めることが出来る。これが、HC法の概要である（概念図を

図 4.3に示す。）。なお、式などの導出に関しては第 A.3節を参照されたい。

error信号としては分散型の波形を得ることができ、本実験で行っているように例えば error信号に応

じて共振器長を調整することによって共振条件の維持が可能になる。

HC法の利点として、

• 裾が広く、SNが良いため lockに便利

• 比較的セットアップが簡単

といった点が挙げられる。例えば、共振器での（反射光を含まない）透過光強度、あるいは共振器内にお



第 4章 Ti:Sapphire共振器 30

図 4.4 共振器の透過光の微分信号と、HC 法における error 信号との比較 [28]。 A は共振器の透過

光の強度を表し、Bはその微分信号を表す。Cは HC法における error信号である。

ける光強度を微分した信号も、共振からのずれの方向が分かるために原理的にはフィードバック制御に使

える。しかし、 図 4.4のように、HC法における error信号の方がより裾が広がっており、共振からのず

れが大きいところまで error信号が有意に値を持つ。そのため、HC法の方がフィードバック制御におい

て有利であると言える。

また、後者についてであるが、HC法において必要な素子は λ/4波長板と、Wollaston Prismなどの偏

光素子、そして偏光素子で分離した 2本の光線の光強度の差分を検出するバランス検出器である。例えば

同じく共振器を対象にしたフィードバック方法であり、偏光依存性の少ない Fabry-Pérot共振器によく

使われる PDH法 [29]では、EOMを利用して共振器に注入する光に変調を加える必要があり、より多く

の素子・装置を使用しなければならない。

4.2 プロトタイプ共振器の作製と評価

本節では最終的な設計を見積もるための原理検証として作製した Ti:Sapphire 共振器のプロトタイプ

について述べる。Ti:Sapphire 結晶の励起に用いた LIGHTWAVE210G（Nd:YAG532 nm パルスレー
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ザー）の写真を 図 4.5、また、共振器内で用いた Ti:Sapphire結晶を 図 4.6に示す。 LIGHTWAVE210G

図 4.5 LIGHTWAVE210G の写真。 共振器中の Ti:Sapphire 結晶を励起するのに用いた 532 nm

パルスレーザーのヘッド部分を撮影したものである。

図 4.6 共振器の内部に設置した Ti:Sapphire 結晶。 結晶の形状は brewster-cut になっている。サ

イズは縦横が共に 4 mmであり、長さが 20 mmである。

はパルス強度および繰り返し数が可変であり、典型的には繰り返し数 1 kHzで使用でき、最大でパルス

あたり 1 mJのエネルギーを出すことが出来る。

次に、プロトタイプ共振器の設計について 図 4.7に示す。また、実際に製作したものを 図 4.8に示す。

パルス持続時間を十分長くすることが最大の目的であるので、アウトプットカップラーの強度反射率は
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output coupler：
R = 0.99

20mm

ミラー曲率半径：200mm

ポンプ光：

532nm pulse laser

Ti:Sapphire

ミラー曲率半径：200mm

シード光：

729nm CW laser

729nmパルス

300mm

共振器長L：
約750mm

24°

図 4.7 Ti:Sapphire共振器プロトタイプの設計概要。 共振器長の設計値は 750 mmであり、凹面ミ

ラー間の距離は 300 mmと 450 mmである。アウトプットカップラーの強度反射率は 99 %である。

シード光：

729nmECDL

ポンプレーザー：

LIGHTWAVE210
532nmNd:YAGパルス

1.5kHz, ~460μJ/pulse
Ti:Sapphire共振器

HC法によるerror signalの取得

532nm

729nm

図 4.8 プロトタイプとして製作した Ti:Sapphire共振器による 729 nmパルス生成の光学系

99 %とし、Ti:Sapphire共振器としては高フィネスになるように設計した。これによってパルスの減衰

時間（光子寿命）をなるべく長くする狙いがある。

今回作製した共振器はロスが少ないために発振パルスが強くエンハンスされることから、最大強度でポ

ンプするとミラーの損傷を引き起こすリスクがあった。そのため、LIGHTWAVE210Gによるポンプは

最大強度ではなく、460 µJに強度を弱めて行った。
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次に、シード光を注入しないフリーランニングの場合において得られた発振波形を掲載する（ 図 4.9）。

データの取得は、Thorlabs社製の Photo Detector：DET10N/Mを用いて行っており、共振器のミラー

図 4.9 プロトタイプ共振器のフリーランニング駆動で得られたパルス波形。FWHMで 100 nsのパ

ルス持続時間を持っている。

図 4.10 フィッティングによる光子寿命の測定。 図 4.9で示した発振パルスの減衰部分を指数関数で

フィッティングしたもの。縦軸は Logスケールにしてある。

からの漏れ光の一部を取得している。結果、FWHMで 100 nsの持続時間を持つ赤色光のパルスが得られ

た。発振光は output couplerから 2方向に出ており、合計で 1回の発振あたり 28 µJのエネルギーを持

つ。また、共振器のロスを測定するためにパルスの減衰部分を指数関数でフィッティングした（ 図 4.10）。
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なお、パルスのピーク付近は Ti:Sapphireのゲインが残っているため指数関数的な減衰にはならない。ま

た、十分にパルスが減衰してしまうとノイズが優勢になってしまい、やはり指数関数とは合わなくなる。

フィッティング区間は以上を踏まえて設定した。この結果、74.1± 0.4 nsの光子寿命を持ち、共振器長が

設計値が 750 mmであるため、一周あたり 3.37 ± 0.02 %のロスがあることが分かった。うち、output

couplerの透過によるロスが 1 %あるので、output coupler以外のミラーや Ti:sapphire結晶などでのロ

スの合計は 2.4%となる。

また、フリーランニング時における発振パルスを光スペクトラムアナライザにつないで、発振波長のス

ペクトルを観察した（ 図 4.11）。フリーランニング時においては、760 ∼ 800 nmに渡って発振波長が広

図 4.11 プロトタイプ共振器のフリーランニング時における波長スペクトラム。 光スペクトラムアナ

ライザを用いて取得した。

がっている様子が分かる。これは、フリーランニング時は Ti:Sapphireからの自然放出光が種となってパ

ルス発振を起こすことに起因しており、およそ 図 4.1と似たスペクトルになっている。完全に一致しない

のは、Ti:Sapphireの自然放出光スペクトラムだけでなく、誘導放出断面積のスペクトラム（ 図 4.2）や

共振器特性の波長依存性も効いてくるからである。

次に、シード光の注入と共振の lockについて述べる。本実験では、Ti:Sapphire共振器からの出力光を

偏光ビームスプリッター（PBS）で分離することにより共振を lockするための error信号を得た。PBS

を用いるのはほぼ p偏光であるパルス光が error信号に混じることを極力避けるためである*2。HC法に

よるフィードバック制御のために用いるバランス検出器を作成した。回路図を 図 4.12に、実際に製作し

*2 PBSを用いて問題無く error信号を取得出来る理由は第 A.3節を参照されたい。この他に HC法による共振の lockとパル
ス光の発生を両立する手段としては音響光学素子（Acousto-optic modulator, AOM）を用いたシャッター機構を使うもの
がある [30]。しかし、必要な素子の数を多くなり実験系が煩雑になること、また、PBSを用いたセットアップによって十分
にパルス光の lockへの影響を減らすことが出来たことから、本実験では採用しなかった。
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たものの写真を 図 4.13に掲載する。 これは同一種類の Photo Detectorによる 2つの受光面を持ってお

+15V +15V

-15V

-15V

PD:
S5821-02

PD:
S5821-02

図 4.12 作製したバランス検出器の回路図。 同一種類の Photo Detector により 2 つの受光面を持

ち、片方が正の出力、もう片方が負の出力に対応する。光電流を電圧に変換するトランスインピーダ

ンスアンプ部分が 2つの Photo Detectorで共通に使われているために 2つの受光面に対するゲイン

が共通する。

(a) 作製したバランス検出器の外観 (b) 作製したバランス検出器の内部

図 4.13 作製したバランス検出器

り、片方が正の出力、もう片方が負の出力に対応する。 図 4.3において、Wollaston Prismで分離した s

偏光と p 偏光をそれぞれの受光面に入れることで error 信号を取得することが出来る。実際のフィード
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バック制御は、共振器を構成する 1 枚のミラーにピエゾ素子を付けて（ 図 4.14）、error 信号に対応し

て印加電圧を調整することにより行った。フィードバック制御はサーボコントローラ（Newport 社製、

図 4.14 ミラーに取り付けたピエゾ素子。 印加電圧を調整することでミラー位置がわずかに前後し、

共振器長を微調整出来る。

LB1005）を用いて error 信号を PI フィルターにかけ、その出力を 30 V∼100 V 駆動の 10 倍反転増幅

器にかけることで行う。実際に HC 法によって得られた error 信号を 図 4.15に示す。この際にはポン

プ光の注入は行っておらず、Ti:Sapphire結晶はゲインを持っていない。ここでは、error信号と同時に

共振器からの出力光（output coupler における反射光と共振器の透過光が混ざったもの）も同時に PD

（Thorlabs社製、DET10C/M）で取得している。温度変化などによる共振器長のドリフトによって一瞬

だけ共振点を横切っており、その際に error信号特有の分散型の信号が見られる。第 A.1節で説明するよ

うに、共振器の出力光は共振時に低下するが、その様子が実際に確認されている。

次に、得られた error信号を用いてフィードバック制御を行った際の error信号および、共振器の出力

光の挙動を 図 4.16に掲載する。 フィードバックをかけると、分散型をしている error信号のゼロ点（共

振点）付近で細かく振動をすることになる。このため、error信号は細かく振動をしているような挙動を

示す。このとき、共振器からの出力光は共振の良さに応じて低くなる（第 A.1節参照）。

次に、532 nmポンプ光を Ti:Sapphire結晶に照射してゲインを与え、injection seedingが起きるかど

うかを見た。その様子を 図 4.17に示す。729 nmパルスは出力光を回折格子で分けて、シード光と同じ

波長の光を Photo Detector（Thorlabs社製、DET10C/M）に入れて観測した。自然放出光パルスは光

アイソレータを用いて取得した。 4.1.1節で説明したように、injection seedingによる 729 nmパルスと

異なり自然放出光によるパルス発振は 2方向に起こり、片方は戻り光としてシード光の方向に進行する。

光アイソレータはこの戻り光を反射させることでシード光源への到達を防ぐと同時に、自然放出光パルス

のみを取り出す働きをする。光アイソレーターを用いて自然放出光パルスを同種類の Photo Detectorに

入射することによりパルス波形を取得した。

観測の結果、シード光の lockが起きると自然放出光のパルスの波高が少し低くなり、729 nmパルスが
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図 4.15 共振点を横切るときの、共振器からの出力光と観測される error信号の様子。 結晶にポンプ

光を照射していない状態で、ECDLの光をシード光として注入して error信号と出力光の光強度（上

のグラフ）を見た。

図 4.16 フィードバック制御時における error信号の振る舞いと共振器の出力

発生する様子が見られた。発生した 729 nm パルスの強度平均は最大で 10 µJ である。これは、パワー

メータを用いて 729 nm光の平均強度を取得し、パルスの繰り返し数で割ることによって求めた値である。

ここで、 図 4.17で示された状況は、injection seeding は部分的に起こっているものの完全ではない

ことを表す。すなわち、完全に injection seedingが起きれば 729 nmパルスのみが発生し、自然放出光

による発振パルスは発生しないはずだからである。このような状況が起きる原因として挙げられるのは

Ti:Sapphire結晶におけるゲインの波長依存性である。 図 4.1で示した誘導放出断面積に比例した大きさ

のゲインを持つため、波長がピーク波長よりも短い 729 nmパルスは強度の成長が遅いため支配的なモー

ドになることが出来なかったと考えられる。

次に、HC法による共振の lockがどの程度安定して継続するかを調べるために 729 nmパルスの強度
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(b) lock時

図 4.17 729 nm シード光注入による seeding。 赤線は自然放出光によるパルスを表しており、青

線は 729 nm パルスの時間波形を表している。縦軸は PD 電圧を示しており、自然放出光パルスと

729 nm パルスでは感度および PD への入射強度が異なるため、絶対強度の比較は出来ないことに注

意が必要である。左の図 (a) が共振の lock が起きていない時、右の図 (b) は lock が起きた時に得ら

れる時間波形の典型的なグラフを表す。lockが起きているときは自然放出光パルスの波高が 2割低く

なり、729 nmパルスが発生している。

の安定性を計測した。計測は、オシロスコープの画面をカメラで撮影し、画像解析によって波形のピー

ク値を取得することによって行った。 図 4.18にその結果を示す。測定の結果、少なくとも 10分間は共

(a) 729 nmパルス強度の時間変化 (b) 発生した 729 nmパルス波高の分布

図 4.18 729 nmパルスの強度安定性。 左図 (a)は 729 nmパルスの波高（PD電圧）の時間変動を

10分以上に渡って取得したものである。右図 (b)はパルスの波高の電圧値を 1秒あたり 30回取得し、

ヒストグラムにつめることによって波高のばらつきを表したものである。

振器の lock が持続し、729 nm パルスが生成し続けていることが分かる。また、パルス波高の電圧値を

1秒あたり 30回取得しヒストグラムにすることによりそのばらつきを調べた。その結果、最頻値周りで

FWHMにして約 12 %の強度のばらつきがあることが分かった。
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4.2.1 プロトタイプ共振器のまとめ

プロトタイプ共振器では以下の項目：

• 部分的な injection seeding

• パルスあたり 10 µJの強度

• FWHMで約 100nsの持続時間

• 少なくとも 10分以上継続した HC法による共振の lock

• 12%の強度安定性

を達成した。第 2.3節で説明した要求スペックを満たす上で、パルスあたりのエネルギーは要求スペック

を満たすが、injection seedingが十分に起きておらず、自然放出光による不要な波長での発振が起きてし

まっていることがまず課題として挙げられる。これは、共振器を構成するミラーについて、赤色・赤外色

対応の市販品のミラーを使用したため、729 nmだけでなく Ti:Sapphireの出す自然放出光のピーク付近

（約 760 ∼ 800 nm）でも反射率が高く、そのために自然放出光での発振は起こりやすい状況であったこと

が一因として考えられる。誘電体ミラーは特注品を用いることで反射率の波長依存性をある程度調整する

ことができ、729 nmより長波長側での反射率を低くして不要な発振を抑えるなどの対応策が考えられる。

また、要求スペックの達成には持続時間の増大も必要となる。まず、共振器長をより長くすれば、パル

スの時間発展が遅くなり、パルス持続時間が長くなることが考えられる。また、共振器の 1周での損失が

3 %以上あることもパルスの減衰を早めて持続時間を短くする要因となる。したがって、共振器長を長く

し、共振器ミラーをなるべく高反射率のものを使用して、output coupler以外での損失を抑えることが共

振器の持続時間増大のために必要となる。実際、プロトタイプ共振器で用いたミラーは中古品で若干傷が

ついている状態で使用していた。ミラーを新品に取り替えることでも損失を減らすことが出来ると考えら

れる。

安定性については、発生する 729 nmパルス強度の安定性は要求スペックの 5 %よりもばらついてし

まっているものの、HC法による継続した共振器の lockが出来ることを確認した。共振器の設計を変更

した場合、同様の lock精度が要求されるかは自明ではない。プロトタイプ共振器における実験は seeding

が完全なものでなく、729 nmパルスと自然放出光によるパルスが競合している状態であり、729 nmパ

ルスのみが発生するという最終的に達成するべき状況とは性質が異なるものだからである。ジッターの

安定性についてもプロトタイプ共振器においては特に測定していないが、同様の理由による。そのため、

lock精度の向上によるパルス強度およびジッターの安定化は、新しい設計の共振器の中で取り組むべき課

題であると考えられる。
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4.3 共振器のアップグレード

第 4.2節での結果を踏まえ、第 2.3節で説明した要求スペックを満たすために Ti:Sapphireの設計を改

良して実験を行った。本節ではその設計と実験現状について述べる。

アップグレードした共振器の設計概要を 図 4.19に示す。また、実際に製作した Ti:Sapphire共振器の

様子を 図 4.20に掲載する。使用している 532 nmポンプレーザーおよび Ti:Sapphire結晶はプロトタイ

プ共振器で使用したものと同一である。

曲率半径：
r = 1000mm

ポンプ光：
532nmパルス

output coupler:
反射率R=99%

シード光入射

曲率半径：
r = 1000mm

Ti:Sapphire結晶

729nmパルス

図 4.19 Ti:Sapphire共振器の設計。 共振器長は 3800 mmになっている。

532nmポンプ
光

Ti:Sapphire結晶

EOM

シード光

729nmパルス

図 4.20 アップグレード後の Ti:Sapphire 共振器の様子。 空気の外乱をなるべく除去するために共

振器はアクリルの覆いで囲ってある。なお、共振器内部に設置してある EOMについては第 7.2節を

参照のこと。

パルス発振の時間発展を遅くするために、共振器長の設計値が 3800 mmと、プロトタイプ共振器と比

較して約 5倍に長くしている。また、（output couplerでの透過も含めて）共振器の 1周あたりのロスが
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プロトタイプ共振器の時の半分である 1.7 % を下回ることを目標に、ミラーを新品や、729 nm 用の特

注のものに交換して使用している。また、共振器の設計がコンパクトになるように、ミラーの枚数を増

やして共振器の形状を折り曲げている。また、一部の共振器ミラーには波長依存性を持たせており、約

750 nm以上の波長では反射率が低下し、729 nmでは高反射率であるような特注ミラーを使用している。

このようにして、729 nmでの injection locking、発振が起こりやすい共振器の作製を目指している。

LIGHTWAVE（532 nmポンプレーザー）のエネルギーは 590 µJにして駆動した。これは、LIGHT-

WAVEのエネルギーを増加させると内部で熱レンズ効果が起き、532 nm パルスの空間プロファイルが

悪化することを防ぐためである。励起光のプロファイルが汚くなると発振する 729 nmパルスの空間プロ

ファイルにも悪影響を与える。上記の励起強度においては、シード光を注入して共振の lockを起こした

時のみにパルスが発生し、フリーランニング時において自然放出光によるパルスは発生しなかった。これ

は、共振器長が長くなったために単位時間あたりに共振器内の光がゲイン媒質である Ti:Sapphire結晶を

通過する回数が減ってしまうことに起因する。すなわち、Ti:Sapphireに蓄積されたエネルギーは自然放

出の時定数 3.2 µsで減衰していくため、上記の状況下では増幅初期の光強度が弱い自然放出光は十分成

長しきる前にゲインが消失してしまう。また、自然放出光の中で誘導放出断面積が大きく、特に発振しや

すい波長（800 nm付近）の損失を共振器ミラーで大きくして発振を妨げていることも一因と考えられる。

ここで、実際にシード光の共振を lockさせた際に得られた 729 nmパルスをオシロスコープで観察し

た様子を 図 4.21に示し、典型的な波形を描画したものを 図 4.22に掲載する。lockがかかっている際に

図 4.21 観測された 729 nm パルス（パーシステント表示）。 マゼンタ表示はタイミング取得用の

532 nmパルス。黄色表示が発生した 729 nmパルスの波形である。パーシステント時間は 5秒間で

ある。

発生した 729 nmパルスは強度および、立ち上がりのタイミングが揺らいでいる様子が確認された。これ
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は HC法による共振器の lockが不安定であることを意味する。すなわち、HC法による共振器の lockが

良いと共振器内部に蓄積・エンハンスされる 729 nm光の強度が強くなり、その結果パルス発振に至るま

での時間が短くなること、また、そのために Ti:Sapphire結晶の時定数 3.2 µsでの蛍光による損失が少な

くなるからである。 この場合は波高に関しては最も高い時を 100 %としたとき、最も低いときで 20 %
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図 4.22 典型的な 729 nmパルスの時間波形。 PhotoDetector DET10C/Mで 729 nmパルスを取

得した。縦軸はオシロスコープ電圧であり、相対的な強度を表す。横軸は時間である。
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図 4.23 観測された 729 nmパルスの減衰。 図 4.22の縦軸を対数表示にし、パルスの減衰部分を指

数関数で Fitした。光子寿命（減衰の時定数）は 890± 4 nsであった。

にまで下がっている様子が確認された。また、パルス強度がピークに達するタイミングは波高が高い時ほ

ど早く、800 nsほどのばらつきがある様子が見られた。発生している 729 nmパルスの平均エネルギー
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は 8.7 µJであった。この値はパワーメータ（Thorlabs社製、PM160を使用）で計測された値から求め

たものである。パルスの持続時間に関しては FWHMで 2 µsとなり（ 図 4.22）、要求値の 1µsを十分上

回る水準であった。また、 図 4.22の減衰部分を指数関数で Fitし、減衰の時定数（=光子寿命）を測定

した（ 図 4.23）。このとき光子寿命は 890± 4 nsであり、共振器長の設計は 3800 mmであるので、共振

器 1周あたりのロスは 1.42± 0.07%であることが分かった。

共振の不安定性の考察

共振器における injection locking、パルス発振の安定性に関しては大きな問題がある。共振器の lock

がかかっているときにおいても、 図 4.21のように、パルス波高が最大のときを基準として、100 ∼ 20%

で揺らいでいる様子が確認されている。また、共振器の lock自体も数秒から数十秒しか持続しない状態

が続いており、継続的に 729 nmパルスを取り出すことにはまだ成功できていない。これは、共振器長が

プロトタイプの時に比べて 5倍に長くなっているため、空気や光学定盤の振動や、共振器長のドリフトと

いった外乱の影響をより受けやすくなっていることが考えられる。

より具体的に、共振の lockが持続しない原因を探るために error信号の解析を行った。共振器長および

シード光の波長との関係が共振点付近にいるとき error信号は小さな擾乱に対しても非常に敏感に変動す

るため、共振器長または、シード光波長におけるノイズについて調べることができる。フィードバック制

御をかけていない状態において、共振点付近で error信号がゆらいでいる時間変化のグラフを 図 4.24(a)

に示す。また、そのスペクトラム解析を行ったグラフを 図 4.24(b)に示す。顕著な特徴として、19 kHz

付近と 110 kHz付近（90 kHz、110 kHz、130 kHz）の大きく分けて 2箇所にピークが存在することが分

かった。

次に、フィードバック制御を行っている状態での error信号の様子を取得した。 図 4.25(a)に error信

号の時間変化のグラフを、 図 4.25(b)にそのスペクトラム解析のグラフを掲載する。 図 4.24(b)で現れ

ていた 19 kHz、110 kHz付近のピークは消失している一方で、40 kHz およびその倍数にあたる周波数

にピークが存在する。この 40 kHz はピエゾ素子の機械的な共振周波数であり、実際に 図 4.25(a) の中

で error信号が 40 kHz周期で振動している様子が見られる。19 kHz、110 kHz付近のノイズはフィード

バック制御で抑え込めるものの、その場合は同時にピエゾ素子が共振しやすい 40 kHzでもフィードバッ

クゲインを強くせざるを得ず、結果としてノイズの影響を受けている状態か、ピエゾ素子の発振・共振が

起きているかいずれかの状態になってしまう。いずれの状態であってもフィードバック制御が安定してい

る状態ではないため、共振の lockは不安定で継続しないのだと考えられる。

対策として、まずは 19 kHzおよび 110 kHz付近に存在するノイズの原因を突き止め、除去することが

考えられる。そうすれば 10 kHz以上の帯域においてフィードバック制御のゲインを高くする必要がなく

なり、ピエゾ素子の共振を防いだ状態で十分なフィードバック制御が出来るようになるからである。現時

点で明確な原因は判明していないが、比較的高周波であることから共振器に加わっている機械的・あるい

は音響的な振動よりも、電気的なノイズの可能性が高い。バランス検出器の回路やピエゾ素子に電圧を加

えるためのドライバー、シード光として用いている ECDLの回路などにおいて、意図しない動作が起き

ていないか今後注意深く調査していく必要がある。

また、フィードバック制御は市販品のコントローラを用いて行っているが、自作回路などを組み合わ

せることにより、ピエゾの共振が起きる 40 kHz付近でのみフィードバックのゲインが上がらないような
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(a) 非 lock時における共振点付近での error信号
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(b) 共振点付近における error信号のスペクトラム解析

図 4.24 非 lock 時における共振点付近での error 信号。 左図 (a) は error 信号強度の時間変化のグ

ラフである。HC 法によるフィードバック制御を行わず、共振器長、シード光周波数が共振点付近で

ドリフトしているときにデータを取得している。右図 (b)は (a)をスペクトラム解析したものである。

19 kHz付近と 110 kHz付近にピークが存在する。
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(b) lock時の error信号のスペクトラム解析

図 4.25 lock時の error信号。 左図 (a)は error信号強度の時間変化のグラフである。HC法による

フィードバック制御を実施し、共振器長が共振点付近で振動しているときのデータを取得している。

右図 (b)は左図 (a)をスペクトラム解析したものである。40 kHzとその倍数にあたる周波数にピーク

が存在する。

フィルターを組み込むことも考えられる対策である。
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4.4 まとめと展望

アップグレードした共振器において達成しているスペックについて再度まとめると、

• パルス持続時間：FWHMで 2 µs

• パルスの持つエネルギー：8.7 µJ

となっている。持続時間に関しては要求値の 1 µsを十分に上回っている。パルスの持つエネルギーの測

定値は 8.7 µJであり、要求値の 100 µJには届いていない。

まず必要な対策として、ポンプ光強度を強くして Ti:Sapphire結晶でのゲインを大きくすることが挙げ

られる。今回の場合ポンプ光（LIGHTWAVE210G）の強度の制限は、ポンプ光強度を上げると内部の素

子の熱レンズ効果によって空間プロファイルが汚くなることで決まっている。ここで、ポンプ光のエネ

ルギーをパルスあたり 0.9 mJまで増加させて駆動したとき、出力パルスのプロファイルは高次モードの

混ざったものになったものの、最大で平均 70 µJ のパルスエネルギーが得られている。そこで、業者に

依頼して LIGHTWAVE 内部の光学系を調整し、空間プロファイルをより高いパルスエネルギーに対し

て最適化することが考えられる。また、ここまでで得られている 729 nm パルスの持つエネルギーの値

は、HC法による共振器の lockが不安定な状態で取得したものであり、すなわち、強度がばらついてい

る複数のパルスのエネルギーを平均したものである。lock が継続して安定した状態になればシード光に

よる Injection seedingがより強くなる可能性があり、その場合は 729 nmパルスの立ち上がりが早くな

り、Ti:Sapphire結晶の自然放出光の放出による損失が減少するためにパルスエネルギーが増大する。つ

まり、lockの安定化によってパルスエネルギーも要求値に達する可能性がある。以上 2点の改善によっ

て、729 nmパルスの持つエネルギーを増大させることを目指す。

また、共振の lock の不安定性に起因して継続的に 729 nm パルスを発生させることが出来ておらず、

強度ゆらぎについても 80 %、パルスの立ち上がりのタイミングは 800 nsと大きくばらついてしまってい

る。HC法による共振を継続的かつ十分に安定したものにするため、まずは共振の不安定性の原因を特定

する必要がある。シード光である ECDLや、lockのための電気回路を中心に今後原因を探っていく。
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第 5章

マルチパス増幅方式による 729 nmパルス
の強度増加

今回、3つ目のステップである Ti:Sapphire共振器では発生させるパルスの持続時間を長くすることに

重点を置き、同種の共振器に比べて高フィネスなものにしている。このとき、共振器内部に溜め込まれ

る光量が大きいために、パルスエネルギーを増大させると共振器内部の光学素子に損傷を与えてしまう。

そのため、1つの Ti:Sapphire共振器で出力パルスの長持続時間と高強度を両立することは難しい。した

がって、本研究では Ti:sapphire共振器により発生させた 729 nmパルスのエネルギーをマルチパス増幅

により増大させる方法を採用した。そこで第 2.3 節で説明した 4 つ目のステップとして、本章ではマル

チパス増幅について述べる。マルチパス増幅とはゲイン媒質（ここでは励起された Ti:Sapphre結晶）に

よる誘導放出を利用したレーザーのアンプ方法の 1つである。Ti:Sapphire結晶を用いたものでは、CW

レーザーや、持続時間がナノ秒程度かそれ以下のパルスレーザーの増幅に用いられることが多く、本研究

のように 100 nsを超える持続時間のパルスの増幅に使う例は稀である。

本研究では、次のステップである波長変換後に十分なエネルギー、持続時間を持つ 243 nmパルスを得

るために、目標スペックは以下：

• 増幅後のパルス持続時間について、ピーク強度の 70 %を超える時間が 300 ns以上

• 300 nsの間に含まれるエネルギーが 5 mJ以上

のように設定している。本研究では上記のスペックを満たすことの出来る最終的な設計を見積もるため

に、マルチパス増幅の原理検証実験を行った。

5.1 マルチパス増幅の原理

まずはマルチパス増幅について説明する。マルチパス増幅は第 4 章と同様に、励起されてゲインを持

つ Ti:Sapphire 結晶による誘導放出を利用する。概念図を 図 5.1に示す。マルチパス増幅では励起した

Ti:Sapphire結晶を複数回通過させて、レーザーの強度を増幅させる。ただし、Ti:Sapphire共振器とは

異なり共振器としての構造は持たない。参考のために比較をすると、共振器は内部でのエンハンスがあ

り、また、第 A.1節で示すように共振器内部で存在出来る空間モードが限定されてしまうため、必ずしも
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ポンプ光:532nmパルスレーザ-
（両側から入射）

Ti:sapphire結晶

729nm入力パルス

729nm出力パルス

図 5.1 マルチパス増幅の概念図。 532 nm パルスレーザーによりポンプされてゲインを持つ

Ti:Sapphire 結晶に波長 729 nm のビームを入射させることにより、誘導放出で強度を増幅すること

が出来る。

ビーム径を太くすることが出来ない。そのため、大強度のパルスを共振器内で発生させることは共振器を

構成する光学素子の損傷閾値の観点から困難がある。特に本研究で用いているような、長持続時間のパル

スを生成するために 1周あたりのロスを小さくしている共振器においては、エンハンス効果が高いために

光学素子の損傷閾値がよりシビアに効いてくる。共振器と異なり共振によるエンハンス効果がなく、ビー

ム径も結晶のサイズを超えない範囲で自由に広げることが出来るマルチパス増幅は大強度のパルスを生成

する上で利点がある。以下で、マルチパス増幅における強度増幅の理論式について説明する。

励起された Ti:Sapphire 結晶における増幅率を知るためには、単位面積あたりの蓄積エネルギー密度

Jsto を求める必要がある。Jsto は以下の式：

Jsto = Pabstpηstoηstokηquan (5.1)

で表すことが出来る [31]。ここで、

• Pabs：励起光吸収パワー密度 [W/cm2]

• tp：励起パルスの時間幅 [s]

• ηsto =
1−exp(tp/τf)

tp/τf
：蓄積効率（自然放出損失）

• ηstok =
λp

λL
：ストークス効率

• ηquan：励起量子効率

である。τf はゲイン媒質の蛍光寿命であり、Ti:Sapphire 結晶の場合は 3.2 µs である。また、tp は

Nd:YAG532 nmパルスの場合は一般に 10 nsオーダーであり、tp ≪ τf が成り立つので、蓄積効率 ηsto

は 1とみなして差し支えない。また、今回は 729 nm光を増幅するため、ストークス効率は ηstok = 532
729

である。Ti:Sapphire結晶における励起過程は 1光子吸収で起きるため、励起量子効率 ηquan = 1である。

上記の値を用いて、パルスレーザーがゲイン媒質を 1回通過するときの瞬間的な増幅は次式：

Jout = TJsln

[
G0

{
exp

(
Jin
Js

)
− 1

}
+ 1

]
(5.2)

G0 = exp

(
Jsto
Js

)
(5.3)
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のように表すことができる [32]。Jin はゲイン媒質に対する入射光の面積あたりエネルギー密度を表し、

Jout はゲイン媒質を 1回通過して増幅された光の面積あたりエネルギー密度を表す。T は増幅媒質に対

する透過率である。結晶の状態にも依存するものの、Ti:Sapphire 結晶に対する 729 nm 光において反

射や吸収による損失は一般に 0.1 % のオーダーであるので、ほぼ T ≃ 1 とみなすことが出来る。また、

Js は飽和フルーエンスと呼ばれる量であり、一般には媒質における吸収が飽和する励起光強度の目安を

表す。飽和フルーエンスは誘導放出断面積に反比例する量であり [31]、Ti:Sapphire 結晶では第 4 章の

図 4.2に示した誘導放出断面積の波長スペクトラムにしたがって波長依存性を持つ。文献 [27]から誘導放

出のピーク波長である 800 nm付近における飽和フルーエンスは 0.9 J/cm2 であり、 図 4.2から 729 nm

における値に変換すると 1.4 J/cm2 となる。

ここで、 (5.2)式 について、
(

Jin

Js

)
≪ 1、G0

(
Jin

Js

)
≪ 1であるような時には、

Jout = (TG0) Jin

≃ G0Jin (5.4)

と近似することが出来る。G0 はゲイン媒質を 1回通過する時の瞬間の増幅率を表す。つまり、入射光は

ゲイン媒質を 1回通過する毎に定数（G0）倍だけ増幅される。また、ゲイン媒質を l回通過する場合、理

想的な状況下においてそのトータルの増幅率 Gは、

G = T l exp

(
lJsto
Js

)
= T l(G0)

l

≃ (G0)
l (5.5)

と表すことが出来る。ただし、実際のマルチパス増幅においては多数回ビームをゲイン媒質を通過させる

必要から斜め方向に結晶に入射させるなど、増幅率を減少させる要因が存在する。また、増幅率 Gが大

きかったり、あるいは元々エネルギーが大きいパルスを増幅する場合など、増幅後のパルスエネルギーが

ゲイン媒質の励起エネルギーに対して無視できなくなる場合には (5.4)式 、 (5.5)式 は成り立たなくな

ることに注意が必要である。以下では最終的に得られるパルスのエネルギーに対して励起エネルギーが十

分大きく、 (5.4)式 、 (5.5)式 が成立する場合について考える。

ここまで瞬間的な 729 nm光の増幅率について述べたが、本研究では 100 nsオーダーの持続時間を持

つ 729 nmパルスレーザーの生成を目標としており、これは Ti:Sapphireの蛍光寿命 3.2 µsと比べて無

視出来ないスケールの時間である。したがって、ゲイン媒質における増幅率の時間変化も考慮に入れる必

要がある。

ここで、 (5.3)式 および Js が定数であることより、Jsto の時間変化が分かれば G0、Gの時間変化を

知ることが出来る。結晶の励起強度が十分に大きく、729 nmパルスの増幅に伴う Ti:Sapphire結晶での

エネルギー損失が無視出来る場合においては、Jsto は蛍光寿命 τf = 3.2 µsに従って指数関数的に減衰し

ていく。したがって t = t0 で結晶を励起した場合、Jsto の時間依存性を Jsto(t)と表すことにすれば、

Jsto(t) =

{
0 (t < t0)

Jsto(t0) exp
(
− t−t0

τf

)
(t > t0)

(5.6)
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と書ける。Jsto(t0)は励起直後での媒質の面積あたりエネルギー蓄積密度であり、 (5.1)式 にしたがって

求めることが出来る。ここで、励起光のパルス持続時間は十分短いものとして無視している。

次に、 (5.5)式 にしたがって T l ≃ 1とし、Jsto の時間依存性： (5.6)式 を用いることにより、ゲイン

媒質（Ti:Sapphire結晶）における増幅率 G0 および Gの時間依存性 G0(t), G(t)は、

G0(t) ≃

1 (t < t0)

exp
[
logG0(t0) exp(− t−t0

τf
)
]
= G0(t0)

exp
(
− t−t0

τf

)
(t > t0)

(5.7)

G(t) ≃

1 (t < t0)

exp
[
logG(t0) exp(− t−t0

τf
)
]
= G(t0)

exp
(
− t−t0

τf

)
= G0(t0)

l exp
(
− t−t0

τf

)
(t > t0)

(5.8)

と表すことが出来る。G0(t0), G(t0)は結晶を励起した直後における、結晶 1回通過あたり、および l回通

過する際のトータルでの増幅率を表しており、G0(t0)は (5.5)式 にしたがって求めることが出来る。こ

れらの式より、G0(t0)、あるいは G(t0)が大きいほど、時間の経過に伴う増幅率 G(t)の減衰も速いこと

が分かる。

ここで、 (5.8)式 に示される G(t)の表式を用いて、マルチパス増幅におけるパルスの時間波形の変化

を計算することが出来る。増幅前のパルス時間波形を f(t)と表し、t = t0 で結晶を励起する場合を考え

る。この時、増幅後のパルス時間波形を F (t)と表すことにすると、結晶の励起エネルギーが十分大きい

場合には F (t)は下記の式：

F (t) = f(t)G(t) ≃

f(t) (t < t0)

f(t) exp
[
logG(t0) exp(− t−t0

τf
)
]
= f(t)G(t0)

exp
(
− t−t0

τf

)
(t > t0)

(5.9)

のように表すことが出来る。

5.2 テスト実験

第 5.1節で説明したマルチパス増幅の原理検証および、装置の動作確認を目的とした実験を実施した。

結晶を励起する 532 nm ポンプレーザーとして、Nd:YAG パルスレーザー（2 倍波）：Powerlite7030

（Continuum社製）を用いた。写真を 図 5.2に掲載する。パルスあたりのエネルギーは調整可能であり、

最大で 270 mJまで出すことが出来る。標準的なパルス繰り返し数は 30 Hzである。本実験でも 30 Hz

で駆動しているが、外部からの信号で同期を取って使用することも可能であり、その際は 30 Hz以下の異

なる繰り返し数で駆動することも出来る。

次に、今回使用した Ti:Sapphire結晶の写真を 図 5.3に掲載する。532 nm光に対して、1回の通過で

87 %の光量を吸収する特性である。ここで、実際に組んだ光学系の様子を 図 5.4に示す。今回行ったテ

スト実験では、第 4 章で説明した Ti:Sapphire 共振器により発生させた 729nm パルスをマルチパス増

幅用の Ti:Sapphire結晶に 2回、および 6回通過させた。Photo Detector：DET10C/M（Thorlabs社

製）を用いて波形の取得を行っている。Powerlite7030は 30 Hzで駆動し、パルスあたり 80 mJのエネ

ルギーが出るように設定した。Ti:Sapphire結晶に入射する際にはビームスプリッターによって半々に分
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図 5.2 Powerlite7030 の写真。 レーザーのヘッド部分のものである。Ti:Sapphire 結晶を励起す

る目的で使用した。パルスの繰り返し数が 30 Hz である Nd:YAG パルスレーザーであり、基本波

1064 nmパルスの 2倍波によって 532 nmパルスが生成される。

け、結晶の両側から照射している。結晶に入射する際のビーム半径は 1.7± 0.1 mmに設定してある*1。

まずは Ti:Sapphire共振器で発生させた 729 nmパルスを 2回結晶を通過させて、Photo Detectorに

入射させて取得した波形をオシロスコープで観察した様子を 図 5.5に示す。また、増幅前後のパルス波

形の変化を比較した様子を 図 5.6に掲載する。Ti:Sapphire 結晶を 2 回通過した 729 nm パルスと同時

に、タイミングの参照としてマルチパス増幅用 Ti:Sapphire 結晶を励起するポンプ光の波形を取得して

いる。また、増幅される 729 nm パルスの元の波形を知るため、Ti:Sapphire 共振器のミラーの漏れ光

を Photo Detector を用いて取得している。ポンプ光はグラフにおける −4.38 µs の時点で入射してお

り、そこからほぼ瞬間的に光強度が 1.39 ± 0.05倍*2に増加している。結晶を一回通過する際の増幅率：

G0 = 1.18± 0.02となる。まずはこの増幅率が妥当であるかを検討する。

今回、Ti:Sapphire結晶にはパルスあたり合計 80 mJのポンプ光をビーム半径 1.7± 0.1 mmで入射さ

せている。これは、エネルギー密度 0.88 J/cm2 に相当し、2つに分けたポンプ光の片側のエネルギー密

度は 0.44 J/cm2 である。ここで、結晶には両側からポンプレーザーを入射させている。結晶の 532 nm

*1 ビーム半径とその誤差は、黒色アルミホイルにビームを照射した際に出来る焦げ跡の大きさを測定することにより求めてい
る。

*2 誤差の見積もりはオシロスコープの値の読み取り誤差に起因する。以後も同様である。
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図 5.3 マルチパス増幅に用いた Ti:Sapphire 結晶。 結晶の形状は brewster-cut になっている。サ

イズは縦横が共に 6 mm であり、長さが 47 mm である。532 nm 光に対する吸収係数は 0.43 /cm

（吸収長 2.3 cm）となっており、飽和強度に達しない場合は通過した 532 nm光の 87 %を吸収する。

図 5.4 マルチパス増幅の光学系。 写真の中央にある Ti:Sapphire 結晶に両側から 532 nm パルス

レーザーを照射して励起する。729 nmパルスは今回は 2回結晶を通過させている。

光に対する吸収長は 2.3 cmであり、誘導放出のピーク波長における飽和フルーエンスは 0.9 J/cm2 であ

るので、片側のポンプ光からみると、もう片方のポンプ光によって 2.3 cm× 0.44/0.9 = 1.1 cmより、実

効的に 1.1 cmは飽和させられており、実質的な結晶長は 3.6 cmとみなせる。すると、両側からポンプ

光を注入した場合は 1− exp(−0.43× 3.6) = 0.787より、79 %のエネルギーが結晶に吸収されると推測

出来る。また、結晶には brewster角（60.4◦）で入射させているために結晶中ではビームの形が横に広が

り、cos 60.4◦ 分だけエネルギー密度が小さくなる。このとき、Ti:Sapphire結晶における Pabsτf の値は

0.35 J/cm2 になる。Js = 0.9 J/cm2 の値を用いて、 (5.1)式 、 (5.3)式 、 (5.4)式 を使って計算する

と、ビーム径の誤差も考慮すれば結晶を 1回通過する毎の増幅率 G0 は 1.20 ± 0.04となり、2パス増幅

における実測値：G0 = 1.18± 0.02とコンシステントな結果であった。

次に、増幅された 729 nmパルスの時間変化が (5.8)式 に従うことの確認を行った。Ti:Sapphire結晶
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図 5.5 729 nm パルスの 2 パス増幅。 黄線（CH1）は参照用に Ti:Sapphire 共振器のミラーの漏

れ光から取得した 729 nm パルス波形と、Ti:Sapphire 共振器で用いているポンプレーザーの波形

（−4.38µsにおける鋭い波形）を表す。マゼンタ（CH2）はマルチパス増幅用の Ti:Sapphire結晶を励

起するポンプレーザーの時間波形を表す。青線（CH3）は Ti:Sapphire結晶を 2回通過した 729 nm

パルスの時間波形を表す。

を通過する前の 729 nmパルス波形を同時に取得しているため、その波形に対して (5.8)式 から予測され

る時間波形を計算し、規格化した上で実測のパルスと比較を行った ( 図 5.7)。結果として、2パス増幅に

おける時間波形の変化は計算と実測とでほぼ一致することが分かった。

次に、結晶の励起パワー・密度は同じ値のままにして、729 nmパルスを 6回通過させて時間波形を取

得した。得られた波形を 図 5.8に示す。ここで、結晶を通過したパルスは瞬間強度が 3.0± 0.1倍に増加

する様子が見られる。1パスあたりの増幅率 G0 に直すと、G0 = 1.20± 0.01 に相当する。2パス増幅の

際の増幅率は 1.39± 0.05 であり、1パスあたりの増幅率 G0 は G0 = 1.18± 0.02 であるので、2パス増

幅の際も 6パス増幅の際も 1パスあたりの増幅率 G0 は有意には変わらないことが分かる。

更に 2パス増幅の時と同様に、6パス増幅の際も時間波形の変化が計算により予測出来ることの確認を

行った。増幅前の 729 nm パルス波形に対して (5.9) 式 による計算で求めた増幅後の予測波形と、実測

された増幅後のパルスの比較を行った様子を 図 5.9に示す。この場合も 2パス増幅の時と同様に、 (5.9)

式 を用いた計算により予測されるパルス波形と、実測されたパルス波形は一致することが確認された。



第 5章 マルチパス増幅方式による 729 nmパルスの強度増加 53

増幅後の729 nmパルス

増幅前の729 nmパルス

Time [μs]

強度 [Arb.]

図 5.6 729 nmパルスの増幅前および 2パス増幅後の時間波形。赤い点によるプロットは結晶を 2回

通過した 729 nmパルスの時間波形を表す。青い点によるプロットは結晶通過前の 729 nmパルスの

時間波形を表す。ポンプ光入射時のタイミングで電気的なノイズによるゆらぎが見られる。それぞれ

の縦軸は任意単位であり、絶対強度の対応関係は無い。

Time [μs]

強度 [Arb.]

実測された波形

入射光から予測
される波形

図 5.7 2パス増幅された 729 nmパルスの時間波形（実測と計算による予測）。赤い点によるプロッ

トは実測された 729 nm パルス（結晶通過後）の時間波形を表す。青い点によるプロットは、結晶を

通過する前のパルス波形から (5.9)式 を元に計算して求めた波形である。それぞれ比較のために規格

化してある。
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Time [μs]

強度 [Arb.]

増幅後の729 nmパルス

増幅前の729 nmパルス

図 5.8 729 nmパルスの増幅前および 6パス増幅後の時間波形。赤い点によるプロットは結晶を 6回

通過した 729 nm パルスの時間波形を表す。ポンプ光入射時に Photo Detector に混入した 532 nm

光によるノイズによりスパイク状の飛びが存在する。青い点によるプロットは結晶通過前の 729 nm

パルスの時間波形を表す。それぞれの縦軸は任意単位であり、絶対強度の対応関係は無い。

Time [μs]

強度 [Arb.]

実測された波形

入射光から予測
される波形

図 5.9 6パス増幅された 729 nmパルスの時間波形（実測と計算による予測）。 赤い点によるプロッ

トは実測された 729 nm パルス（結晶通過後）の時間波形を表す。青い点によるプロットは、結晶を

通過する前のパルス波形から (5.9)式 を用いた計算により求めた波形である。それぞれ比較のために

規格化してある。
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5.3 まとめと展望

今回のテスト実験を通して、

• Ti:Sapphire結晶の励起エネルギーと 729 nm光の増幅率との関係

• 729 nmパルスの増幅による波形の変化

を確認した。増幅率に関しては、セットアップから計算される理論値と実際に測定された値が一致するこ

とを確認した。また、増幅によるパルス波形の変化については、今回実験した範囲では理論的な予測と一

致することが確認された。

以上を踏まえて、最終的に必要な設計について考察する。マルチパス増幅では既に説明したように、パ

ルスエネルギーと時間波形両方が変化し、特に時間波形については増幅前のパルス波形が増幅後の波形

にも強く影響してくる。そこで、今回は第 4章の第 4.3節における 図 4.22で掲載された波形において、

目標スペックである 100 µJのパルスエネルギーを持つ 729 nmパルスを得られた場合を仮定する。この

とき、結晶を励起した瞬間の増幅率が 2500であるとき、 (5.9)式 を用いたシミュレーションによって、

図 5.10のような波形を得ることが可能である。1.9 µsに結晶を励起した直後から 500 ns間に渡ってほぼ

Time [μs]

強度 [Arb.]

図 5.10 シミュレーションによるマルチパス増幅後の 729 nmパルス。 1.9 µsで Ti:Sapphire結晶

を励起している。ここで、励起直後の増幅率は 2500であること、増幅される 729 nmパルスの時間波

形が第 4章の 図 4.22と同じ形であり、100 µJのパルスエネルギーを持つことを仮定している。縦軸

は任意単位である。赤の斜線部分は結晶励起直後 300 ns 間のパルス波形の積分を表し、このシミュ

レーションにおいては 6 mJのエネルギーを持つ。
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平坦な波形であり、強度のピークから 70 %以上の範囲は十分に 300 nsを超える。また、増幅後のパル

スが結晶励起直後から 300 ns後までの間に持つエネルギーは 6 mJとなり、目標値である 5 mJを上回

る。したがって、マルチパス増幅によって瞬間的にトータルの増幅率 Gについて Ggeq2500 を達成出来

れば、要求されるスペックを満たす 729 nmパルスを生成することが可能である。なお、780 nmのパル

スに対してはマルチパス増幅により G = 2× 106 を達成した例があり [33]、G ≥ 2500は現実的に十分達

成可能な値である。

ここで、Ti:Sapphire 共振器において発生する 729 nm パルスについて、本研究で達成されたものと

100 µJのエネルギーを持つものとでは波形が異なることが予想される。今回得られたパルスの立ち上が

り時間は 1 µsであり、300 nsを十分に上回っている。パルスエネルギーが高くなるとパルスの立ち上が

り時間は一般に短くなるが、300 nsを下回らない限りはマルチパス増幅後のエネルギーは高くなる方に

のみ修正がかかる*3。

ポンプ直後における瞬間的なトータルの増幅率：G(0) ≃ (G0)
l ≥ 2500 を達成するためには、例えば

G0 = 2.2, l = 10 であれば良い。そこで、Ti:sapphire結晶における 532 nmポンプレーザーの励起エネ

ルギー密度を 1.0 J/cm2 以上にして G0 ≥ 2.2を達成し、Ti:Sapphire結晶での 729 nmパルスを結晶の

通過回数 lについて、l ≥ 10とする必要がある。まず励起エネルギー密度に関して、例えば文献 [34]では

6 J/cm2 以上のエネルギーで Ti:Sapphire結晶を励起しており、ポンプ光のエネルギー密度を 1.0 J/cm2

以上にすることは十分に可能である。また、通過回数に関しては l = 12でマルチパス増幅を行なってい

る例があり [35]、問題なく達成可能である。

励起エネルギー密度を 1.0 J/cm2 以上にして G0 ≥ 2.2 を達成する方法について考える。結晶におけ

るポンプレーザーの集光サイズは変更しないことを仮定する。まず、形状が brewster-cutになっている

結晶は内部でのビーム面積が水平方向に広がってしまい、エネルギー密度の低下につながる。そこで、

Ti:Sapphire結晶を 532 nm対応 ARコート付き垂直ロッド形状のものに変更する。また、今回使用した

Ti:Sapphire結晶はポンプレーザーの 8割のエネルギーしか吸収していない。そこで、より Ti3+ のドー

プ量が多く、吸収長が短い Ti:sapphire結晶を用いることでエネルギーの吸収量を増加出来ると考えられ

る。例えば結晶の長さは今回と同じく 47 mmとしたとき、ドープ量を増やして吸収長を 1 cmにすれば、

第 5.2節と同様の計算により 92 %のエネルギーの吸収が見込める。このような Ti:Sapphire結晶にまっ

すぐポンプレーザーを照射することを考えれば、パルスあたり 180 mJのエネルギーで結晶を励起すれば

上記の条件を満たすことが出来る。この値は、使用している 532 nmポンプレーザー、Powerlite7030の

最大パルスエネルギー：270 mJを下回っているため、レーザーの設定の調整で十分に達成可能である。

まとめると、Ti:Sapphire共振器で要求スペックを満たす 729 nmパルスが生成されれば、

• 532 nmポンプレーザー（Powerlite7030）の調整

• 使用する Ti:Sapphire結晶の変更

• マルチパス増幅における 729 nmパルスの結晶の通過回数の増加

によって、目標とする特性を持つ 729 nmパルスの生成が可能になる。

*3 300 ns間に持つエネルギーに注目した場合。
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第 6章

非線形結晶を用いた波長変換

第 2.3 節で説明したように、冷却用レーザーの設計の最後のステップにおいて波長変換（729 nm

→ 243 nm）を行う。300 nsの間に 5 mJのエネルギーを持つ 729 nmパルスを 243 nmパルスに変換

し、以下の特性：

• 40 µJ以上のパルスエネルギー

• 300 ns以上のパルス持続時間

を満たすことが要求される。本研究において波長変換は 2段階：

• 2倍波生成（SHG） 729 nm → 365 nm

• 和周波生成 (SFG) 729 nm + 365 nm → 243 nm

に分けて行う設計である。

本実験では、1段階目にあたる SHGに関して理論検証実験を行った。本章ではその理論的基礎と実験

結果について記す。

6.1 LBO結晶を用いた第 2高調波発生（SHG）の理論的基礎

本節では LBO結晶を用いた第 2高調波発生（SHG*1）の原理について述べる。なお、波長変換の第 2

段階にあたる SFG部分：729 nm+365 nm→243 nmについては第 A.4節を参照されたい。

非線形分極と SFG変換効率

誘電体に強い電場を加えると非線形な分極が現れる。この応答は一般に分子中の電子分布の移動によっ

て起こるものであり、瞬間的な効果とみなして良い。ここで、分極 P を電場のべきで展開すると、

P = ϵ0

[
χ(1)E + χ(2)E2 + χ(3)E3 + . . .

]
(6.1)

*1 本節で述べる SHGは厳密には type1の SHGと呼ばれるものである。SHGおよび SFGにおいて、単一の偏光の基本波を
用いるのが type1である。互いに直交する偏光の基本波を用いるのが type2である。
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となる。χ(n) は非線形感受率である。

ここで、誘電体に電場の大きさ E(ω)、角周波数 ω の光を入射する場合を考え、 (6.1) 式 に E =
1
2

[
E(ω) exp(−iωt) + c.c.

]
を代入する。3次以上の非線形感受率は一般に小さいため電場の 2次の項に注

目すると、

(6.2)

で表される角周波数 2ω で振動する非線形分極の項が現れる。

非等方媒質における非線形分極はテンソルの形になる。i = x, y, z として、電場ベクトル E(ω) の空間

成分を E
(ω)
i で表すことにすると、非線形分極の空間成分は

P
(2ω)
i =

ϵ0
2

∑
j,k

χ
(2)
ijk(2ω)E

(ω)
j E

(ω)
k

= ϵ0dijkE
(ω)
j E

(ω)
k (6.3)

のような形で表せる*2。また、非線形係数 dijk = 1
2χ

(2)
ijk である*3。

ここで、結晶へ入射する光の偏光方向の単位ベクトルを aとし、生成する光の偏光方向に対応する単位

ベクトルを bとすると、実効的な非線形係数 deff は、

deff = dijkaiajbk (6.4)

と表される。

実用上、非線形係数 dijk を対称性を考慮して 3× 6行列に縮約した形である diK*4を用いる事が多く、

(6.3)式 は

P
(2ω)
x

P
(2ω)
y

P
(2ω)
z

 = ϵ0

d11 d12 d13 d14 d15 d16
d21 d22 d23 d24 d25 d26
d31 d32 d33 d34 d35 d36




|E(ω)
x |2

|E(ω)
y |2

|E(ω)
z |2

2E
(ω)
y E

(ω)
z

2E
(ω)
z E

(ω
x )

2E
(ω)
x E

(ω)
y


(6.5)

のように表すことができる。diK の各成分は非線形結晶毎に固有の定数であり、deff の値を表すためによ

く用いられる。

ここで、非線形分極ベクトル PNL は、Maxwell方程式より導かれる波動方程式：

∆E = µ0
∂2

∂t2
(ϵ0E + P )

= µ0ϵ
∂2E

∂t2
+ µ0

∂2

∂t2
PNL (6.6)

*2 共通する添字について和をとっている。
*3 本論文では非線形係数 dの単位が [pm/V]となる定義を採用している。非線形係数が dijk = 1

2
ϵ0χ

(2)
ijk で定義される場合も

あるため、注意が必要である。
*4 dijk において、一般に jと kには交換対称性がある。xx = 1, yy = 2, zz = 3, yz = zy = 4, zx = xz = 5, xy = yx = 6

とし、K を 1 ∼ 6に対応させて diK と表している。
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によって、光電場と結びついている。電場振幅の空間変化が十分ゆっくりであるという仮定の下、 (6.3)

式 によって、 (6.6)式 を生成する 2倍波の電場成分について解くことができ、通過する非線形結晶の厚

み Lに渡って積分することで SHGにおける生成波の強度を求めることが出来る。

SHGにおいて基本波（入射光）の強度を I1、2倍波の強度を I2 とすれば、

I2 =
2

ϵ0c3
ω2d2effL

2

n3
I21 sinc

2

(
∆kL

2

)
(6.7)

という式が成り立つ [36]。但し、後述するように実際は結晶中で SHGが起こる領域に限界が存在する。

そのため、 (6.7)式 は実効的な作用長 Lc を用いて、

I2 =
2

ϵ0c3
ω2d2effL

2
c

n3
I21 sinc

2

(
∆kL

2

)
(6.8)

のように補正出来る。

なお、sinc関数は

sinc(x) =
sin(x)

x

を満たす関数であり、x = 0で最大値 1をとる。ここで、nは結晶中における屈折率を表す。位相角不整

合と呼ばれる量 ∆k は SHGの場合、

∆k = k(2ω)− 2k(ω) (6.9)

と表される。ただし、k(ω)は角周波数 ω に対応する角波数を表す。位相整合条件：∆k = 0が満たされ

る場合、 (6.8)式 は

I2 =
2

ϵ0c3
ω2d2effL

2
c

n3
I21 (6.10)

と表すことができ、基本波のパルスエネルギーを E1、2倍波のパルスエネルギーを E2、変換効率を ηSHG

とすると、

ηSHG =
I2
I1

=
2

ϵ0c3
ω2d2effL

2
c

n3
I1 (6.11)

E2 = ηSHGE1 (6.12)

と表される。この (6.11)式 、 (6.12)式 が、基本波から生成される倍波のエネルギーを近似的に見積も

る基本式である。

ここで、 (6.8)式 より、効率的に SHGを行うためには下記条件：

• 位相整合条件 ∆k = 0を満たすこと

• なるべく大きい有効非線形係数 deff を選ぶこと

• 入射光強度 I1 を大きくすること

• 作用長 Lc を大きくすること

を満たすことが重要になる。729 nmの SHGにおいて上記の条件に有利な非線形結晶として、本実験で

は LBO結晶（リチウムトリボレート、LiB3O5）を採用した。
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すなわち、非線形結晶の中でも LBO結晶は特に高い損傷閾値を持つため、より高強度の光を入射する

ことが可能になる。また、後述する walk-off角が小さいために作用長 Lc も一般に大きくしやすい。

LBO結晶における位相整合条件、非線形係数、作用長については次小節以降で説明する。

位相整合条件

本実験において SHGに用いた LBO結晶における位相整合について説明する。

角波数 k と対応する角周波数 ω についての関係 k = n(λ)ω
c を用いると、SHGの場合における位相整合

条件 ∆k = k(2ω)− 2k(ω) = 0は、

n

(
λ

2

)
= n(λ) (6.13)

と書き換えることが出来る。ただし λは、真空中において角周波数 ω に対応する波長であり、

λ ≡ 2πc

ω
(6.14)

である。

ここで、正常分散媒質中では Λ > λであるとき、一般に n(Λ) < n(λ)が成り立つため、等方媒質を用

いて位相整合条件を満たすことは出来ない。しかし、複屈折性を示す結晶を用いることで、屈折率の偏光

依存性を利用して位相整合条件を満たすことが出来る場合がある。異常光線の屈折率が常光線の屈折率よ

り小さくなる性質を持つ負結晶を用いれば、

ne

(
λ

2

)
= no(λ) (6.15)

によって位相整合条件を満たすことが可能である。ただし、ne(λ), no(λ)はそれぞれ異常光線、常光線の

屈折率を表す。

ここでは本実験で使用する LBO結晶に即して、負の二軸性結晶における位相整合について述べる。負

の二軸性結晶の屈折率楕円体は、
x2

n2
x

+
y2

n2
y

+
z2

n2
z

= 1 (6.16)

のように表すことができる*5。ここで、ni（i = x, y, z）は i方向の屈折率であり、nz > ny > nx を満た

す。このとき、結晶中の異常光線の屈折率角度依存性は、

ne(θ, ϕ) =
nxnynz√

(n2
x sin

2 ϕ+ n2
y cos

2 ϕ)n2
z cos

2 θ + n2
xn

2
y sin

2 θ
(6.17)

と表す事が出来る。ここで、本実験ではより大きい有効非線形係数 deff を選ぶために、LBO結晶の XY

平面（θ = 90◦）において位相整合を達成した。

そこで、XY 平面において位相整合を達成することを考える。θ = 90◦ においては (6.17) 式 より

ne = nz となるため、発生する 2倍波の屈折率 ne(2ω)は、

ne

(
λ

2

)
= nz

(
λ

2

)
(6.18)

*5 波長依存性はここでは省略した。
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を満たす。（type1の）SHGにおいて、発生する 2倍波と基本波（入射光）の偏光は直交し、XY平面に

おける基本波の屈折率角度依存性は、

no(λ, ϕ) =
1√

cos2 ϕ
ny(λ)2

+ sin2 ϕ
nx(λ)2

(6.19)

で表すことができる。

位相整合条件： (6.15)式 および、 (6.18)式 , (6.19)式 より、

sin2 ϕ =
n−2
z

(
λ
2

)
− n−2

y (λ)

n−2
x

(
λ
2

)
− n−2

y

(
λ
2

) (6.20)

によって位相整合角 ϕが定まる。各 ni(λ)（i = x, y, z）の波長（角周波数）依存性はセルマイヤー方程

式によって与えられ、LBO結晶の場合は、

nx(λ) =

√
2.454140 +

0.011249

λ2 − 0.011350
− 0.014591λ2 − 6.60× 10−5λ4

ny(λ) =

√
2.539070 +

0.012711

λ2 − 0.012523
− 0.018540λ2 + 2.00× 10−4λ4 (6.21)

nz(λ) =

√
2.586179 +

0.013099

λ2 − 0.011893
− 0.017968λ2 − 2.26× 10−4λ4

で与えられる [37]。ただし、波長の単位は [µm]である。以上を用いて、LBO結晶の XY平面（θ = 90◦）

における位相整合角は ϕ = 39.6◦ と求まる。

LBO 結晶の XY 平面での位相整合における有効非線形係数 deff は、縮約された非線形係数テンソル

diK の成分を用いて、
deff = d32 cosϕ (6.22)

と表される [38]。ここで、
d32 = −0.98± 0.09 [pm/V] (6.23)

である [37]。したがって ϕ = 39.6◦ においては、

deff = −0.76± 0.07 [pm/V] (6.24)

となる。

結晶中における作用長

結晶中における非線形効果は、一般には結晶の全長 Lにわたって起こるとは限らず、結晶の実効的な

厚さとして相互作用長 Lc を考える必要があることは既に述べた。結晶長 Lに対して作用長を制限する主

な要因として、

• walk-off現象

• 基本波のビーム広がり
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が挙げられる。

まずは walk-off現象について説明する。複屈折媒質中において、一般に波数ベクトルとポインティング

ベクトルの向きは異なる。そのため位相整合がとれている場合であっても、結晶中を進行するにつれて発

生した 2倍波のビームは基本波と空間的に分離してきてしまう。これを walk-off現象という。

二軸性結晶の XY平面での位相整合において、walk-off角 ρは次式：

tan(ϕ+ ρ) =

(
n2
x

n2
y

)2

tanϕ (6.25)

で表すことが出来る [38]。そこで、ビーム 1つ分のズレが生じる距離の目安である aparture length(la)は、

la =

√
πw

ρ
(6.26)

と表される [38]。SHGによる 2倍波の電場の成長は、aparture lengthの長さ la を超えては起こらない。

次に、基本波のビームの広がりについて考える。考える光線について z方向に進むガウシアンビームを

仮定し、w0 を waist位置におけるビーム半径とすれば、

w(z) = w0

√
1 +

(
z

zR

)2

(6.27)

で表される [39]。ここで、zR はレイリー長と呼ばれ、

zR =
πw2

0

λ
(6.28)

と表すことが出来る [39]。この値はビーム waistからビーム径が
√
2倍になるまでの距離に相当する。こ

こで、共焦点パラメータ bは、

b = 2zR =
2πw2

0

λ
(6.29)

で表され、ビームサイズが
√
2倍以内に集光されている長さを表す。 (6.7)式 で表されるように SHGの

効果は基本波の光強度の 2乗に比例するため、実効的に基本波が集光されている範囲でのみ SHGが起こ

るとみなせる。

以上の議論より、 (6.26)式 で示した aparture length：la、 (6.29)式 で示した共焦点パラメータ b、用

いる結晶の厚み Lのうち最小値をとるものが、非線形結晶中における実効的作用長 Lc に相当すると考え

られる。

6.2 SHGの検証実験

本研究では LBO 結晶を用いて、SHG（729 nm→365 nm）の検証実験を行った。時間波形の変化お

よび、倍波の生成効率が理論による予測とコンシステントなものかどうかを検証することが目的である。

SHG の検証実験は第 4.2 節で説明した、プロトタイプの共振器から得られる 729 nm パルスを用いて

行った。使用した LBO結晶のサイズは 3× 3× 10 mm3 であり、SHG：729 nm → 365 nm（タイプ 1）

の位相整合角に合わせてカッティングしてある。
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倍波の生成において、基本波から倍波への変換効率は面積あたりの強度に比例するため、基本波となる

729 nm光を十分に集光させることが重要となる。そこで、凸レンズで 729 nmパルスを半径 10.7(1) µm

に集光し、LBO結晶に入射させた。位相整合条件を満たすために、729 nm光は λ/2波長板を用いて結

晶入射時の偏光の向きを調整してあり、また、LBO結晶はミラーマウントに取り付けることで向きを調

節出来るようにしてある。実際に発生した倍波の様子を 図 6.1に示す。

図 6.1 発生した 729 nmの 2倍波の写真。 赤く見える 729 nmパルス光の中に 2倍波による紫色の

光が混じって見える。細長く見えるのは結晶における walk-off効果と考えられる。

発生した倍波の特性評価を行うため、Photo Detectorを用いて波形の観測を行った。光学系の様子を

図 6.2に示す。倍波は 729 nmパルスの光軸に沿って発生するため、729 nm光からの分離をする必要が

729nm

LBO結晶

365nm

PD

ダイクロイック
ミラー

図 6.2 365 nmパルス波形を取得するための光学系の様子。 365 nmパルスに混じった 729 nm光を

除去するため、多数のミラーで 365 nm光を引き回している。

あり、カットオフ波長が 410 nmのダイクロイックミラーを用いてビームの分離を行っている。なお、基
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本的にはカットオフ波長より短い波長を持つ光のみが反射されるが、729 nm光も数%程度は反射してし

まい、ノイズとして倍波に混じってしまう。そこで、紫外光対応のミラーを 5 枚用いて長距離に渡って

ビームを引き回し、729 nm光によるノイズが観測されなくなるまで減衰させた。

また、365 nmパルス波形を取得するための PDは自作のものを用いた。低強度の倍波を確実に観測す

るために、なるべく高感度のものを用いる必要があったためである。作製した PDの写真を 図 6.3に、回

路図を 図 6.4に示す。

図 6.3 365 nmパルス波形を取得するために作製した Photo Detector

-5V

+5V

-5V

+5V

-5V

出力

図 6.4 365nmパルス波形を取得するために作製した Photo Detector（回路図）

なお、本実験では比較のために 365 nm パルス波形と同時に、729 nm パルスも別の PD（Thorlabs

社製、DET10C/M）で波形を取得している。実際に得られた波形を 図 6.5に示す。得られた時間波形を

用いて、時間波形の挙動および倍波のパルスエネルギーの検証を行った。このことは次小節以降で議論

する。
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図 6.5 実測された 729 nm パルス波形と 365 nm パルス波形。 黄線（CH1）は 729 nm パルス波

形、青線（CH2）は 365 nmパルス波形を表す。自作 PD回路の特性から、365 nmパルスの波形に

は −178 mVのオフセット電圧が存在し、また、時間の遅延が存在する。

時間波形の挙動

非線形光学効果は瞬間的に起こる現象であり、得られる倍波の波形は 729 nmパルス波形の各時刻にお

ける瞬間強度を 2乗して得られる波形と同じ形になるはずである。本節ではそのことを検証する。

図 6.5における倍波波形には、自作した PD回路に起因する −178mVのオフセットおよび、時間の遅

延が存在する。そのため、遅延時間の較正を行う必要がある。今回は、共振器のミラーから 729 nm の

漏れ光を Thorlabs社製の PD（DET10N/M）で取得し、自作した PDに対しても同時に 729 nmパル

スを入射し、時間波形を比較した。その様子が 図 6.6である。なお、 図 6.5で 729 nm パルスを取得し

た PD：DET10C/Mも、 図 6.6で 729 nmパルスを取得するのに用いた PD：DET10N/Mもいずれも

rise-time < 5 nsであり、ほぼ時間の遅延は無い。

図 6.6において、DET10N/Mで取得したパルス波形はノイズにより滑らかでない波形になっている。

これは、PDへの入射光量が小さかったことが主原因である。このため、各点につき、周囲の 10点（6 ns

間に相当）での平均をとることで平滑化し、自作 PDで取得した 729 nmパルス波形とピーク位置を比較

した。結果、自作 PDには 35 nsの遅延時間が存在することが認められた。そこで、自作 PDのオフセッ

ト電圧と遅延時間を考慮した上で得られた 365 nmパルスと、同時に取得した 729 nmパルスの波形の各

点の瞬間強度を 2乗した波形を規格化して同時にプロットした（ 図 6.7）。
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図 6.6 自作 PD による 729 nm パルスの遅延。 黄線（CH1）は DET10N/M（rise-time < 5 ns）

で取得した 729 nmパルス、青線は自作 PDで取得した 729 nmパルスを表す。
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729nmパルスから予想される
365nmパルス波形

実際に得た365nmパルス波形

図 6.7 実測された 365 nmパルス波形と、729 nmパルスの実測から予測される 365 nmパルス波形

との比較。 赤線が実際の倍波パルスを規格化したグラフを表し、青線が倍波と同時に取得した 729 nm

パルスの時間波形について瞬間強度の 2乗を取って規格化したグラフを表す。

プロットの結果、5 ns以内の誤差で両者の波形は一致することが分かった。したがって、2倍波の時間

波形は 729 nmパルスの時間波形から予測されるものと一致することが確かめられた。
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倍波のパルスエネルギー

得られた倍波の時間波形からパルスあたりのエネルギーの推定を行った。エネルギーの計測にあたり、

まずは強度の分かっている 729 nmパルスを自作 PDに照射し、得られた波形 図 6.6を積分した。このこ

とによって、自作 PDにおける 729 nmでの感度を求めることが出来る。また、 図 6.8に示す PD感度

の波長依存性から、365nmにおける感度を算出出来る。したがって、729 nmの場合に比べて 365 nm光

図 6.8 自作 PDに用いた Si PINフォトダイオード S5821-02の感度曲線 [40]

の場合は、同じエネルギーを与えた場合の PD電圧値の大きさは 25± 5 %になる。PD感度の波長依存

性および、PDのオフセット電圧を考慮した上で 図 6.5に示した 365 nmパルス波形を積分することによ

り、生成した 365nm光のパルスエネルギー：7± 2 nJを得る。

次に、結果の妥当性を考慮する。基本波から倍波への生成効率を近似的に見積もる式である (6.7)式 を

用いて計算する。ここで、 図 6.5で得られた 729 nmパルスのエネルギーは 10± 1 µJであり*6、パルス

の持続時間はピーク値の 1/e を基準にすると 250 ± 10 ns である。また、集光点においてビーム半径は

10.7 ± 0.01 µmである。以上の値を用いて、第 6.1節での議論にしたがって生成される 365 nmパルス

のエネルギーを計算すると 7± 3 nJとなり、実測値と矛盾しない。

*6 729 nmパルスのエネルギーは、パワーメータによって多数のパルスの積分値を得ることによって測定した。また、図 4.8の
図 4.18から、パルスあたりのエネルギーのばらつきは 10%とした。
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6.3 まとめと展望

729 nm パルスを LBO 結晶に入射し、2 倍波である 365 nm パルスを得た。また、729 nm パルスと

365 nmパルスの時間波形を比較することによって、729 nmパルスの各時刻における瞬間強度の 2乗を

とることで生成する 2倍波の波形を再現できることを確認した。さらに、第 6.1節の (6.11)式 、 (6.12)

式 によって、729 nmパルスのプロファイルおよびエネルギーから生成する倍波のエネルギーを見積もる

ことが出来ることを確認した。

以上から、今回のテスト実験で 2倍波（SHG）における基本原理の検証を達成した。生成出来た 2倍

波のエネルギーが小さかったため、SFG（729 nm + 365 nm → 243 nm）のテストには至っていないが、

SHGと SFGは類似の物理現象であり、SFGの場合も基本波のプロファイルを用いて、生成する 243 nm

パルスのエネルギー・時間波形を見積もることが出来ると期待される。

ここで、第 7章において説明したマルチパス増幅により、目標スペックを満たす 729 nmパルス（300 ns

間のエネルギーが 5 mJ）が得られたと仮定する。まず、 (6.11)式 、 (6.12)式 を用いて、ビーム半径が

0.05 mmであり、LBO結晶の長さが 7.7 mm以上であるとき、1 mJを超えるエネルギーを持つ 365 nm

パルスを得ることが出来る。また、SFG により発生する 243 nm パルスの生成エネルギーの見積もり

は第 A.4節の (A.60)式 、 (A.61)式 を用いて行うことが出来る。これらの式は (6.11)式 、 (6.12)式 と

同様に実際の状況を再現するものと考えられるが、あくまで近似的なものであり、厳密な見積もりの式で

はないため、ファクター 3の余裕を持って 120 µJの 243 nmパルスが得られる条件を考える。パルス持

続時間 300 ns、ビーム半径を 0.05 mmに設定し、729 nmパルスおよび 365 nmパルスのエネルギーが

それぞれ 4 mJと 1 mJとなる場合、BBO結晶の長さが 1.1 mm以上であれば 120 µJの 243 nmパルス

を得ることが出来る計算となる。したがって、マルチパス増幅後において要求スペックを満たす 729 nm

パルスが得られている場合、上記の条件を満たす LBO結晶および BBO結晶を用意すれば、必要な強度・

持続時間を持つ 243 nmパルスを得ることが出来る。位相整合条件を満たし、結晶長が 10 mmの LBO

結晶および、2 mmの BBO結晶は既に確保しており、波長変換部分の準備は完了している。
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第 7章

レーザー開発のまとめと展望

7.1 本実験のまとめ

Ps冷却用レーザー開発に向けて、本研究では ECDLおよび Ti:Sapphire共振器の製作を行い、マルチ

パス増幅および波長変換（SHG部分まで）のテスト実験を行った。 表 7.1に現在の開発状況をまとめる。

表 7.1 Ps冷却用レーザーの開発状況のまとめ

要求スペック 達成値 今後の改善点

1⃝ CWシード光： 中心波長： 729 nm 729 nm （完成）

ECDL 強度： 数 mW 8.7 mW

線幅： < 1 GHz < 50 kHz

周波数ドリフト： < 1 GHz 0.8 GHz

2⃝ 波長操作 波長シフト： 35 pm（20 GHz） - 部品の選定*1

広線幅化： 80 pm（50 GHz） - 調達済部品の選定*1

3⃝パルス化： パルス持続時間： > 1 µs 2 µs （達成）

Ti:Sapphire共振器 パルスエネルギー： > 100 µJ 8.7 µJ ポンプ強度の増大

強度のゆらぎ： 5 %以内 80 %*2 シード光の共振フィード

ジッター： ±10 ns以内 800 ns*2 バック制御の改善

4⃝強度増幅： パルス持続時間： > 300 ns - Ti:Sapphire結晶の交換、

マルチパス増幅 パルスエネルギー： > 5 mJ - ポンプ強度と増幅回数の増加

5⃝ 波長変換 パルス持続時間： > 300 ns - （設計、部品調達は既に完了）

パルスエネルギー： > 40 µJ -

波長シフト： 12 pm（60 GHz） -

広線幅化： 28 pm（140 GHz） -

*1 第 7.2節で後述。
*2 瞬間の値であり、加えてパルスの発生を持続させる必要がある。
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これまでに本文中で説明されていない EOMによる周波数スペクトルの制御の今後については、第 7.2

節にて別途説明する。

7.2 EOMによる周波数スペクトル制御

第 2.3節で説明した Ps冷却用レーザーに要求されるスペックを達成するためには、CW729 nmシー

ド光に対して

• 300 nsの間に 20 GHzだけ周波数を大きくしていく（周波数シフト）

• 50 GHzに線幅を広げる（広線幅化）

の周波数スペクトル操作を加えることが必要になる。本研究においてこの操作は、EOMと呼ばれる素子

を用いて行うことを考えている。EOMはニオブ酸リチウム（LiNbO3）や KTP結晶（リン酸チタニル

カリウム、KTiPO4）などの電気光学結晶から成り、結晶に電圧を印加して起こる電気光学効果によって

変調を達成する装置である。電気光学効果とは、光学結晶に電場を加えることで屈折率が変化する現象で

ある。結晶に印加する電場の大きさを変えることで、結晶を光が通過する際に起きる位相変化量を調節出

来る。これが位相変調である。

ここで、印加電圧を RF周波数 Ωで振動させて変調をかける場合について考える。

EOMに対する入射光の電場が

Ein = A exp(iωt) (7.1)

のように表せるとき、位相変調をかけた際の EOMからの出射光の電場は

Eout = A exp[i(ωt−m sinΩt]

= A

∞∑
n=−∞

Jn(m) exp[i(ω − nΩ)t] (7.2)

のように表すことが出来る。但し、Jn は第 1 種 Bessel 関数を表す。また、m は変調深さ（単位：rad）

と呼ばれる量であり、EOMへの印加電圧の振幅に比例する。これはすなわち、基本の周波数 ω に比べて

RF 周波数の整数倍だけ周波数の異なる光がサイドバンドとして出現することを意味する。変調深さ m

が 1 に比べて十分小さいとき、2 次以上の第 1 種 Bessel 関数の値はほとんど 0 とみなすことができる。

したがって、1次のサイドバンドのみを考えれば良い。一方で、変調深さ mが 1と比べて無視できない

大きさであるときは、2次以上のサイドバンドも現れてくる。EOMによるサイドバンドの発生・制御に

よって周波数シフトおよび広線幅化を達成することが出来る。

7.2.1 周波数シフト

周波数シフトは、変調周波数 Ωを時間変化させて 1次のサイドバンドの周波数を変化させることで達

成できる。ただし単一の位相変調型 EOMの使用では、必ず入力光の周波数を中心として高周波、低周波

両側にサイドバンドが形成されてしまう。すなわち、元の入力光の周波数と反対側のサイドバンドとで 2

種類の不要な周波数が混じってしまうことになり、冷却用レーザーとしては冷却効率の低下につながって
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しまうため望ましくない。そこで、複数の EOMを組み合わせて使うことにより不要な周波数成分を干渉

効果で打ち消し、必要な片側のサイドバンドのみを残すことが出来る（詳細は第 A.5節を参照のこと。）。

したがって、EOMに加える RF周波数 Ωを時間変化させることでサイドバンド周波数が変化し、周波数

シフトが達成できる。

本研究では 729 nm光に対して 20 GHzの周波数シフトが要求されるため、±10 GHzの範囲で駆動可

能である、非常に広帯域の位相変調型 EOMが必要になる。近い波長である 718 nmでは 4.6 GHzの RF

周波数で位相変調型 EOMを駆動した例がある [41]。今後は、729 nm光で同様の EOMを 10 GHzまで

の RF周波数で動作出来るかを確認していく。

7.2.2 広線幅化

CW729 nmシード光の広線幅化は、EOMの変調深さを大きくして多数のサイドバンドを生成するこ

とで実現する。今回は 50 GHzにわたってサイドバンドを立てる必要があり、また、変調後のシード光を

Ti:Sapphire共振器に注入する必要がある。したがって、Ti:Sapphire共振器の FSRに合わせて 79 MHz

（第 4.3節を参照）の間隔でシード光を共振器に注入させる場合、320次までサイドバンドを生成させる

必要がある。通常の EOMにかけられる変調深さmは高々 10程度であり、数百次のサイドバンドの生成

は非常に困難である。

そこで、EOMによる変調の効果を Ti:Sapphire共振器によってエンハンスすることが考えられる。実

際に線幅が 1 kHzの半導体レーザーに対して EOMを内部に挿入した Fabry-Pérot共振器を用いて共振

器の FSR毎にサイドバンドを生成し、4 THz以上に周波数を広げることに成功した例が 1993年に報告

されている [42]。共振器と EOMを組み合わせたセットアップの概念図を 図 7.1に示す。EOMの駆動周

Output Coupler

入射光：Ein

出力光：Eout

共振器長：L（FSR：c/L）
フィネス：F

EOM

図 7.1 リング型共振器と EOMを組み合わせたセットアップ概念図

波数を共振器の FSRに合わせ、入力光が共振器の共振条件を完全に満たすとき、共振器内部における k
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次のサイドバンド成分の強度 P
(k)
out は、

P
(k)
out ∝

( π

mF

)2
exp

(
−2|k|π
mF

)
Pin (7.3)

と表すことができる [42]。ただし、F は共振器の Finesseを表し、mは変調深さを表す。Pin は入射光の

強度である。 (7.3)式 により、周波数の広がりは 2× FSR× mF
2π 程度である。

本実験において作成した共振器は FSR：79 MHz、Finesseの値 F：221である（第 4.3節参照）。した

がって、共振器内において 50 GHzに線幅を広げるには変調深さm ≃ 9 でリング共振器内の EOMを駆

動すれば良い。この状態で共振器内の Ti:Sapphire結晶を励起することによって各サイドバンドがそれぞ

れパルス発振を起こし、50G Hzの線幅を持った 729 nmパルスが生成されると考えられる。

ここで、共振器の FSR：79 MHz において変調深さを最大 10 rad で駆動出来る位相変調型 EOM

を Qubig 社より既に調達済みである。入手した EOM の写真を 図 7.2に示す。この EOM は既に

図 7.2 線幅拡大用の EOM。 立方体型（4 cm × 4 cm × 4 cmサイズ）の装置であり、SMA端子

から RF電圧を印加することが出来る。

Ti:Sapphire共振器内に設置済み（ 図 4.20を参照）である。また、EOMを共振器内に挿入しても問題な

く 729 nmパルスが発生することは確認済みであり、実際に第 4.3節で示したパルス波形も全て EOMを

内部に配置した Ti:Sapphire 共振器から得られている。今後は実際に EOM に RF 周波数を印加して駆

動し、実際に線幅が広がることを実験で確認していく予定である。
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第 8章

BECに向けての展望

Ps冷却用レーザーの開発の展望は第 7章で説明した。BECの達成にはレーザー冷却に加えて Psの生

成密度が重要になる。第 2章の 2.2.2節で説明したレーザー冷却のシミュレーションでは、Psの生成初

期段階において 4× 1018 cm−3 の密度を仮定している。本章では上記の水準を目標とし、高密度な Psを

生成するための取り組みについて紹介する。

8.1 高密度陽電子源の開発

本研究における設計では Psの生成にパルス陽電子を用いる。陽電子を得る方法は主に 2つの候補が考

えられる。1つめは Surko型トラップ装置を用いる方法であり、22Na線源から得られる陽電子を減速材、

バッファーガスにより減速し、電磁場によって捕捉するものである [43]。弱い相互作用による生成である

ため偏極陽電子が得やすい利点があるが、線源強度が経年劣化する欠点を持つ。2つめは加速器を利用す

る方法である。加速された電子パルスをタングステンに衝突させて制動 γ 線を放出させ、それによる対生

成によって陽電子パルスが得られる [44]。この場合偏極陽電子を得るためには電子を偏極させるなどの工

夫が必要となる [45]。

以上のような方法により生成した陽電子を蓄積することでパルス陽電子を得ることができ、典型的な方

法ではパルスあたり 108 個程度の陽電子が含まれる [43]。ここで得られる陽電子パルスは一般にビーム径

が太いため、高密度な Psを生成させるために収束を行う必要がある。本研究では再減速材を用いた輝度

増強システム [46]による陽電子の収束を検討している。この方法により、ビームの角度発散を抑えた効

率的な収束が可能となり、今までに低速陽電子ビーム径 25 µmが達成されている [47]。本研究ではこの

陽電子増強システムを複数段にわたり繰り返し使用することによって、ビーム径をより細くし、超高密度

陽電子パルスの実現を目指している（ 図 8.1）。現時点で、トータルでの陽電子から o-Ps の生成効率を

10 %と仮定すると、108 個の陽電子を含むパルスから 7× 1016 cm3 の密度で Psを生成可能な収束系の

設計がなされている。4 × 1018 cm3 の生成密度には不足しているため、収束系の電磁場の設定をさらに

最適化すること、また、初期の Ps生成個数を 108 個から増加させる方法を検討することにより、更なる

高密度化を達成出来る設計を実現していく。
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Sillica Target

n=108e+

φ=5mm
n=2x107e+

φ=500um
n=4x106e+

φ=60um
n=4x106e+

φ=6um
At Target

図 8.1 多段式低速陽電子輝度増強システム。 低速度陽電子輝度増強システムを 2段に渡って繰り返

し使用することにより、高密度陽電子を達成する方法を提案している [48]。収束における陽電子の個数

の変化および、ビーム径の変化は空間荷電効果を考慮した上でビーム径方程式を用いて行っている。

8.2 Ps生成用シリカ cavityの開発

シミュレーションにおいては 75 nm立方のシリカ空孔に Psを生成することを仮定した。そこで、Ps

を生成し、閉じ込めるシリカ cavityには以下の特性：

• 75 nm立方の空孔を形成出来ること

• レーザー冷却を行うために、紫外光に対して十分透明であること
• 50 %以上の o-Ps生成率

が必要になる。

上記の条件を全て満たすようなシリカ生成材料は現時点では存在しない。例えば、Psを生成するのに

よく用いられるシリカエアロゲルは多孔体であり、レイリー散乱により紫外光を強く散乱してしまうため

にレーザー冷却との両立が困難である。

そこで、本研究では後述する機能性シリカガラスを材料の候補として、シリカ cavityの開発に取り組

んでいる*1。

機能性シリカガラスはシリカナノ粒子のメソポーラス体を作成し、焼結することで得られる。メソポー

ラス体に対して微細加工を加えた後に焼結を行うと、その微細加工による形状を保持したままシリカガ

ラスになる。2011年にはナノインプリンティング法により、直径 650± 20 nmの穴の成形および、幅が

340 ± 10 nm、高さが 150 - 180 nmの線パターンの成形に成功している [49]。ナノインプリンティング

*1 九州大学グローバルイノベーションセンター藤野研究室との共同研究である。
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表面穴加工した
シリカガラス

SiO2薄膜（100 nm厚）

Ps

Ps

Ps

e+

図 8.2 Ps 生成用シリカ cavity の構成。 表面を微細加工された機能性シリカガラスをシリカ薄膜で

フタをすることにより、75 nm立方の空孔を持つシリカ cavityを実現する。

法は微細構造を持つモールドをシリカメソポーラス体に押し当てることで微細加工を達成するものであ

り、モールドの形状によって 10 nm以下の解像度での成形が可能である [50]。今後、この技術により実

際に 75 nm立方の形の穴が開いた機能性シリカガラスを作製が出来ることを確認していく。さらに、厚

さ 100 nm のシリカ薄膜でフタをすることで 75 nm 立方の空孔を持つシリカ cavity の実現を目指す（

図 8.2）。

次に、機能性シリカガラスが冷却用レーザーに対して透明であることを確認する必要がある。そこで、

表面微細加工をしていない、厚さ 1.1 mmの機能性シリカガラスサンプル： 図 8.3(a)を用意し、透過率

波長依存性を分光光度計で計測した。得られた測定結果を 図 8.3(b)に示す。Ps冷却用レーザーの波長

である 243 nmにおいて透過率は 80 %であり、十分高い透過率を持つことが分かる。ただし、非透過成

分の 20 %がシリカガラスにおける吸収に相当する場合、冷却用レーザーによってシリカガラスを加熱し

てしまう可能性がある。物質中における吸収係数は測定方法の他、製造方法や試料の状態に依存すること

が知られている [51]が、シリカガラスの 243 nmにおける吸収係数 k の値として例えば以下の値：

1. k = 3× 10−5[52]

2. k = 10−6[53]

3. k = 10−7[54]

が紹介されている。透過する試料の厚みを a、光の波長を λ、光のパルスエネルギーを E0 としたとき、

試料によって吸収されるエネルギーの大きさ E′ は、

E′ = E0

[
1− exp

(
−4πka

λ

)]
(8.1)

と表される。シリカガラスの厚みを a = 1 mm、パルスの繰り返し数を 100 Hzと仮定し、 (8.1)式 を用

いることにより、上記の各吸収係数 k に対応するパルスエネルギー 40 µJの 243 nm光のエネルギー吸
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(a) 実際に作成した機能性シリカガラスの写真
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(b) 機能性シリカガラスサンプルの透過率曲線

図 8.3 機能性シリカガラスのサンプルと透過率曲線。 左図 (a) は実際に作製した機能性シリカガラ

ス（表面の微細加工無し）のサンプルであり、厚さは 1.1 mmである。右図 (b)は (a)に示したシリ

カガラスの厚み方向の透過率を分光光度計を用いて測定したグラフである。

収はそれぞれ、

1. 0.3 mW

2. 2 µW

3. 20 µW

と計算出来る。今回用意した機能性シリカガラスに関して、1.は今回実測された透過率 80 %と矛盾する

ため棄却出来るが、時間平均で 2.あるいは 3.程度の発熱が実際のシリカ cavityにおいて起こる可能性が

ある。4 K以下まで冷却可能なクライオスタットには 1 W以上の冷却能力を持つものが存在する [55]た

め、平均温度の上昇につながる心配はない。ただし、実際のセットアップではパルスレーザーを集光して

照射するため、瞬間的かつ局所的な発熱が起こる。その緩和過程においてシリカ空孔内の Ps温度が受け

る影響については、シミュレーションを行ったり、実際に紫外光パルスを照射して実測することにより今

後確かめていく。

最後に、機能性シリカガラスにおける Ps の生成率を確かめる必要がある。22Na 線源による 0 ∼
546 keVの陽電子を機能性シリカガラスのサンプルに照射することで、シリカガラス内部で o-Psが生成

することは既に確認している（ 図 8.4）。o-Psの生成率は 5割以上であり、通常のシリカガラスと同程度

の水準である。

今後は、実際に空孔が存在するシリカ cavityに低速陽電子を照射した場合に、十分な o-Psが生成し、

空孔内部に蓄積されるかを確かめていく。
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図 8.4 機能性シリカガラス中で生成した Ps の崩壊数のプロット。 緑は Fitting より得られた、シ

リカガラス中で生成した o-Ps の崩壊数を表す。物質中であるため崩壊寿命は 1.6 ns となっている。

青はシリカガラス中で生成した p-Psの崩壊数、マゼンタは Psを形成しなかった陽電子の崩壊数のグ

ラフである。赤はこれらを合計した Fit 関数を示しており、陽電子消滅の全イベント数に対応する。

Fitting結果より、陽電子の入射数に対する o-Psの生成率は 54 %であった。
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Appendix A

光学に関する基礎知識と補足

本章では光学に関する基礎知識および、本文で詳細を省略した議論の補足を行う。

A.1 リング型光共振器

光共振器は複数のミラーで構成されており、共振条件を満たすことで内部に光を蓄積することの出来る

機構である。

特に、本研究では Ti:Sapphireパルスレーザー用にリング型共振器を実際に作成し、使用した。このた

め、本節では主にリング型共振器の場合に即して、光共振器の基礎的な知識について説明する。

リング型共振器は内部で光が周回するタイプの共振器であり、例えば 図 A.1に示すような bow-tie型

共振器のようなものがある。共振条件を満たす時に Output Couplerと呼ばれるミラーから光を入射させ

ると、内部に光がため込まれる。ため込まれた光は Output Couplerにおける入射光の反射に混じる形で

外に取り出される。特徴として、内部での光の進行方向が 1方向に定まり定在波などが発生しないこと、

また、共振器から取り出される光が入射光の方向に戻らないことが挙げられる。

Output Coupler
透過率：t 反射率：r

入射光：Ein

出力光：Eout共振器長：L
共振器1周あたりの
損失率：1-g

図 A.1 bow-tie型共振器の概念図
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共振条件

共振器における共振は、共振器の 1周の長さと光の周波数（あるいは波長）とが条件を満たすときに起

こる現象であり、共振器内で光が強めあい、溜め込められる現象である。これは共振器内部における光の

干渉効果と考えることができ、逆に共振条件を満たさない場合は内部で光が打ち消しあってしまうため、

共振器内に光がため込まれることはない。以下に共振条件についてまとめる。

入射光の電場を Ein、共振器からの出力光を Eout とする。また、Output Couplerにおける、電場に対

しての反射率、透過率をそれぞれ r, tとし、1− g が共振器を 1周する際のトータルの電場の損失率を表

すとする。パワーに対する反射率、透過率、損失率がそれぞれ R, T, 1−Gに相当するとすれば、

R = r2

T = t2 (A.1)

G = g2

が成り立つ。共振器の 1周の光路長は Lとし、入射光の周波数を ν、角周波数を ω = 2πν とする。この

とき共振器を 1周するときの位相は ω
c Lとなる。ミラーでの反射における位相のずれも考慮

*1して Eout

は、

Eout = rEin +

∞∑
n=0

e3iπEint
[
exp

(
−in

ω

c
L
)
rn−1gn

]
t

=

[
r −

exp
(
−iωc L

)
gt2

1− exp
(
−iωc L

)
gr

]
Ein (A.2)

となる*2。ここで、ω
c L = ϕとして、出力光の強度を Iout を計算すると、

Iout = |Eout|2

= |Ein|2
[
r − e−iϕgt2

1− e−iϕgr

] [
r − eiϕgt2

1− eiϕgr

]
= Iin

[
GR2 +GT 2 +R(1 + 2GT )− 2gr(R+ T ) cosϕ

1 +GR− 2gr cosϕ

]
= Iin

[
(T +R)− T [1−G(T +R)]

1 +GR− 2gr cosϕ

]

= Iin

(T +R)− T [1−G(T +R)]

(1− gr)2 + 4gr sin2
(

ϕ
2

)
 (A.3)

となる。なお、Iin = |Ein|2 である。全く無損失の理想的な共振器（T + R = 1, G = 1）を仮定する

と、 (A.3) 式 、すなわち Iout は常に Iin に一致する。もう少し現実的な状況を反映するため、例えば

T = 0.01, R = 0.99, G = 0.99を仮定すると、 (A.3)式 は ϕ = 2mπ（mは整数）の時に極小値をとる関

数となる。ここで、Iout/Iin をプロットしてみると、 図 A.2のようになる。

*1 Output Coupler における入射光の反射はミラー基材内部で起こるものであるから自由端反射であり、位相のずれはない。
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図 A.2 bow-tie型共振器の出力光強度と周回位相

また、共振器内部での光強度 Icavity も考えてみる。Iout と同様に考えれば、

Icavity = |Ein|2
[
− e−iϕgt

1− e−iϕgr

] [
− eiϕgt

1− eiϕgr

]
= |Ein|2

GT

1 +GR− 2gr cosϕ

= |Ein|2
GT

(1− gr)2 + 2gr (1− cosϕ)

= |Ein|2
GT

(1− gr)2 + 4gr sin2
(

ϕ
2

) (A.4)

のように計算出来る。 (A.4) 式 も ϕ = 2mπ を満たす時に極大値を取ることが分かり、T = 0.01, R =

0.99, G = 0.99を仮定して Icavity/Iin を計算、プロットすると 図 A.3が得られる。

一方、共振器内部におけるミラーや Output Couplerでの反射は固定端反射であり、位相は π だけずれる。
*2 今回は 図 A.1のような、4 枚ミラー Cavity の場合について計算したが、偶数枚のミラーから構成されていればその数に関
わらず同じ結果となる。
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図 A.3 bow-tie型共振器内部でのエンハンスメントと周回位相

Free Spectral Range(FSR)

共振周波数（Free Spectral Range, FSR）は一定の間隔となり、∆ν で表すことにすると、ϕ = 2πνL
c =

2mπ となるため、
∆ν ≡ νm+1 − νm =

c

L
(A.5)

と表すことが出来る。

光子寿命

共振器に蓄積されている光は単位時間あたり一定の割合で共振器外に放出される。したがって、共振器

への光の注入が切れると、共振器内の光強度は指数関数的に減少していく。光子寿命とはこの時定数を

指す。

図 A.1のモデルで考えると、共振器を光が 1周するのにかかる時間は L/cである。また、共振器を 1

周する毎に光強度は (1−RG)だけのロスを受ける。したがって、光子寿命 τ は、

τ =
L

c(1−RG)
(A.6)

と表せる。
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Finnese

光共振器に CW 光を注入するとき、周波数によって内部に蓄積される光量は変化する。このとき、

νFWHM は入射光の周波数に対して、共振器に蓄積される光量の共鳴ピークの半値全幅を表す。ここで、

∆ν は共振器の FSRを表すとき、光共振器において、Finneseと呼ばれる量 F は、

F ≡ ∆ν

νFWHM
(A.7)

と定義される。

この量は光共振器における共振の鋭さ、あるいは共振周波数の精度を表す目安となる。

一般に、1− g, 1− r の値が小さいときは F の値が大きくなり、近似的に

F ≃ π

1− gr
(A.8)

と表される [39]。

共振器の空間モード安定性

共振器を設計する上で、安定したモードが存在や、共振器内部におけるビーム径やスポットサイズを確

認する必要がある。モードの安定性及び形状には影響を及ぼさないため、ここでは共振器を 1周したとき

のパワーのロスを無視して考える。

共振器の安定したモードにおいては、ビームの空間分布は 1周したときに元の分布と同じになるように

伝搬しなくてはならない（自己無撞着条件）。そこで、共振器内の任意の参照点における複素ビームパラ

メータを qs とし、共振器の 1周の巡回に対応する光線行列の要素を A,B,C,D としたとき、

qs =
Aqs +B

Cqs +D
(A.9)

という条件が満たされる必要がある。qs について解くと、

1

qs
=

(D −A)±
√
(D −A)2 + 4BC

2B
(A.10)

となる。ここで、曲率ミラー及び平面ミラー、空間伝搬に対応する行列の行列式は全て 1である。そうし

た行列の積で表される行列の行列式も 1となるため、

AD −BC = 1 (A.11)

が成立する。また、

cos θ =
D +A

2
(A.12)

あるいは

θ = ±
∣∣∣∣cos−1

(
D +A

2

)∣∣∣∣ (A.13)



Appendix A 光学に関する基礎知識と補足 83

とすることにより、 (A.10)式 は

1

qs
=

D −A

2B
± i

√
1− [(D +A)/2]2

B

=
D −A

2B
+

i sin θ

B
(A.14)

と変形できる。

一般的に複素ビームパラメータ q について、ビームのスポットサイズ ω 及びビーム曲率半径 Rと

1

q
=

1

R
− i

λ

πω2
(A.15)

のような関係がある。安定したモードであるためには、ω2 が正の値を取る必要があるため、

sin θ

B
< 0 (A.16)

を満たすことが必要であり、また、この場合 θ も実数である必要があるので、∣∣∣∣D +A

2

∣∣∣∣ < 1 (A.17)

であることが、ビームが共振器に閉じ込められる条件となる。このとき、 (A.14)式 は

1

qs
=

D −A

2B
+

i sin θ

|B|
(A.18)

と変形でき、曲率半径 R及びビームのスポットサイズ ω は、

R =
2B

D −A
(A.19)

ω =

(
λ

π

)1/2 |B|1/2[
1−

(
D+A

2

)2]1/4 (A.20)

と表せる。

Rmirror を 2枚の凹面ミラーの曲率半径、また、L1, L2 を 2枚の凹面ミラー間の光路長とする。また、

w1, w2 を共振器内に 2つあるビーム waistにおけるビームサイズ（半径）として、 (A.20)式 に実際に対

応する伝搬行列要素を代入することにより、

w2
1 =

λ
√
Rmirror

2π

√√√√√
(
1− L1

Rmirror

)(
L1 + L2 +

L1L2

Rmirror

)
1− L2

Rmirror

(A.21)

w2
2 =

λ
√
Rmirror

2π

√√√√√
(
1− L2

Rmirror

)(
L1 + L2 +

L1L2

Rmirror

)
1− L1

Rmirror

(A.22)

を得る。

また、 (A.17)式 に具体的に行列要素を代入することにより、共振器における空間モードの安定条件：

0 ≤
(
1− L1

Rmirror

)(
1− L2

Rmirror

)
≤ 1 (A.23)

を得る。
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A.2 ビートの観測による ECDLの線幅の測定

ここでは、本文で割愛したビート観測による ECDLの線幅測定の原理について説明する。

考える 2本のビームは共に z 方向に進行するものと仮定する。各ビームに対応する指数として i = 1, 2

とし、また、空間方向の指数として α = x, y とするとビームの電場は、

Ei(t) =
∑

α=x,y

eαEiα cos(ωit+ ϕi(t) + θiα) (A.24)

となる。eα は x, y 方向の基底ベクトルであり、Eiα は電場の空間成分である。また、ωi は各レーザーの

中心角周波数を表し θiα は t = 0 における波動の位相を表す定数である。ϕi(t) は位相の揺らぎを表し、

白色ガウス雑音を仮定する。これがレーザーの線幅に相当する。

2つのビームを重ね合わせたときの光強度 P (t)は、

P (t) = |E1(t) +E2(t)|2

=

∣∣∣∣∣∣
∑

α=x,y

eα

∑
i=1,2

Eiα cos(ωit+ ϕi(t) + θiα)

∣∣∣∣∣∣
=
∑

α=x,y

[
|E1α|2 cos2(ω1t+ ϕ1(t) + θ1α) + |E2α|2 cos2(ω2t+ ϕ2(t) + θ2α)

+ 2E1αE2α cos(ω1t+ ϕ1(t) + θ1α) cos(ω2t+ ϕ2(t) + θ2α)
]

(A.25)

のように表される。x成分と y 成分は直交して 0になってしまうため、重ね合わせる 2つのビームの偏光

がそろっていないとビートの観測は出来ないことが分かる。そこで、以下では共に x方向に偏光がそろっ

ており y 成分は全て 0であるものとして、空間方向の指数を省略して話を進める。その上で (A.25)式 を

更に展開していくと、

P (t) = E1E2 cos ((ω1 − ω2)t+ (ϕ1(t)− ϕ2(t)) + (θ1 − θ2))

+ const.× cos(2ω1t+ 2ϕ1(t) + 2θ1)

+ const.× cos(2ω2t+ 2ϕ2(t) + 2θ2)

+ const.× cos((ω1 + ω2)t+ ϕ1(t) + ϕ2(t) + θ1 + θ2)

+ const. (A.26)

のようになる。2つ目以降の項は 2つのレーザーの元の周波数よりも高速に振動する項および定数項であ

るので、観測の上では意味をなさない。したがって、 (A.26)式 において意味のある項のみを p(t)として

書き出せば、
p(t) = A cos (Ωt+ (ϕ1(t)− ϕ2(t)) + Θ) (A.27)

と出来る。ただし、A = E1E2 および、Ω = ω1 − ω2、また、Θ = θ1 − θ2 とした。

ここで、線幅を調べるのにあたって知りたいのは p(t)のパワースペクトルである。Weiener-Khintchine

の定理によれば、パワースペクトル I(ω) と自己相関関数 G(τ) とは Fourier 変換の関係にある。すな

わち、

G(τ) =

∫ ∞

−∞
I(ω)eiωτdω (A.28)
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I(ω) =
1

2π

∫ ∞

−∞
G(τ)e−iωτdτ (A.29)

である。自己相関関数 G(τ)は、時間平均を ⟨. . . ⟩と表せば*3、

G(τ) = ⟨p(t)p(t+ τ)⟩ (A.30)

と書くことが出来る*4。

ここで、G(τ)を計算する前に、レーザーの線幅について記す。

i = 1, 2として、各レーザーのパワースペクトルを求める。Ei(t)の自己相関関数は、

⟨Ei(t)Ei(t+ τ)⟩ = |Ei|2⟨cos[ωi(t+ τ) + ϕi(t+ τ) + θi] cos[ωit+ ϕi(t) + θi]⟩
= |Ei|2 cosωiτ⟨cos[ϕi(t+ τ)− ϕi(t)]⟩
= |Ei|2 cosωiτ⟨cos[ηi(τ)]⟩ (A.31)

と表すことが出来る。ただし、ηi(τ) ≡ ϕi(t+ τ)− ϕi(t)である。また、式変形に際して、時間平均が全

ての tに渡るため、2つの cosの相対的な位相のみが効いてくることを用いた。ここで、ϕi(t)は白色ガウ

ス雑音を仮定しており、ランダムウォークをすると考えて、

⟨ηi(τ)⟩ = 0 (A.32)

⟨ηi(τ)2⟩ = 2Di|τ | ≡ σi(τ)
2 (A.33)

と出来る。Di は正の定数であり、σi が ηi のばらつきを表す。このとき、分布関数

fi(ηi) =
1√
2πσ2

i

exp
(
− ηi
2σ2

)
(A.34)

を用いて、

⟨cos(ηi)⟩ =
∫ ∞

−∞
fi(ηi) cos(ηi)dηi

=
1√
2πσ2

i

∫ ∞

−∞
exp

(
iηi −

η2i
2σ2

i

)
dηi

= exp

(
−σ2

i

2

)
1√
2πσ2

i

∫ ∞

−∞
exp

[
− (ηi − iσi)

2

2σ2
i

]
dηi

= exp

(
−σ2

i

2

)
(A.35)

*3 一般に、関数 f(t)の時間平均は

⟨f(t)⟩ = lim
T→∞

1

2T

∫ T

−T
dtf(t)

のように表すことが出来る。
*4 なお、複素関数 A(t)の場合の自己相関関数は

⟨A∗(t)A(t+ τ)⟩

と表される。
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のように計算することが出来る。これを用いて (A.31)式 は、

⟨Ei(t)Ei(t+ τ)⟩ = |Ei|2 cosωiτ exp(−
σ2
i

2
)

= |Ei|2 cosωiτ exp(−Di|τ |) (A.36)

のようになる。 (A.36) 式 に Fourier 変換を施すことにより、対応するパワースペクトル（Ii(ω) とす

る）は、

Ii(ω) =
1

2π
|Ei|2

∫ ∞

−∞
cosωiτ exp(−Di|τ |)e−iωτdτ

=
1

2π
|Ei|2

∫ ∞

−∞
e−i(ω−ωi)τ exp(−Di|τ |)dτ

=
1

π
|Ei|2

Di

(ω − ωi)2D2
i

(A.37)

となる。但し、公式 ∫ ∞

−∞
e−a|x|e−iωxdx =

2a

a2 + ω2
(a > 0) (A.38)

を用いた。これは FWHMが Di の Lorentzianであり、∆ωi = Di となる。

以上を踏まえて (A.27)式 の自己相関関数 G(τ)を計算すると、

G(τ) = A2 cos(Ωτ)⟨cos[ϕ1(t+ τ)− ϕ2(t+ τ)− ϕ1(t) + ϕ2(t)]⟩
= A2 cos(Ωτ)⟨cos[η1(τ)− η2(τ)]⟩ (A.39)

となる。ここで、ϕ1, ϕ2 は無相関であるはずなので、

⟨η1(τ)η2(τ)⟩ = 0 (A.40)

である。したがって、

⟨[η1(τ)− η2(τ)]
2⟩ = ⟨η1(τ)2⟩+ ⟨η2(τ)2⟩

= σ2
1 + σ2

2

= 2(D1 +D2)|τ |
= 2(∆ω1 +∆ω2)|τ | (A.41)

となる。 (A.39)式 は (A.35)式 の計算と (A.41)式 を参考にして、

G(τ) = A2 cos(Ωτ) exp

(
−σ2

1 + σ2
2

2

)
= A2 cos(Ωτ) exp [−(∆ω1 +∆ω2)|τ |] (A.42)
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となる。これに Fourier変換を施すことにより、パワースペクトル I(ω)は、

I(ω) =
1

2π
A2

∫ ∞

−∞
dτe−iωτ cos(Ωτ) exp [−(∆ω1 +∆ω2)|τ |]

=
A2

2π

∫ ∞

−∞
dτe−i(ω−Ω)τ exp [−(∆ω1 +∆ω2)|τ |]

=
A2

π

(∆ω1 +∆ω2)

(ω − Ω)2 + (∆ω1 +∆ω2)2
(A.43)

と計算できる。これは 2 つのレーザーの角周波数の中心値の差 Ω を中心とした FWHM∆ω1 + ∆ω2 の

Lorentzianに比例したスペクトルである。このようにして、ビートによって 2つのレーザーの線幅の合

計を観測することが出来ることが分かった。

コヒーレント時間

コヒーレント時間に関して簡単に補足する。

(A.36)式 より、電場の大きさが E、角周波数 ω、線幅が∆ω であるレーザーの規格化された自己相関

関数は、

⟨E(t)E(t+ τ)⟩
|E|2

= cosωτ exp(−∆ω|τ |) (A.44)

と表される。 (A.44)式 のうち exp(−∆ω|τ |部分は、同一レーザーによる電場が線幅の大きさ ∆ω に依

存して、時間差 τ にしたがって相関を失っていくことを意味する。すなわち、

τc ≡
1

∆ω
(A.45)

として、τc が線幅∆ω のレーザーのコヒーレント時間を表す。

A.3 HC法の補足

本文（ 4.1.2節）では、HC法に関して定性的な説明しか行わなかった。そこで、本章において式の導

出・計算についての補足を行う。

ここで、リング型共振器のモデルとしては第 A.1節の 図 A.1に即したものを考える。ただし、共振器

には偏光に依存する特性があり、p偏光成分のみが共振を起こし、s偏光成分は共振を起こさない、ある

いは共振による効果を無視出来るものと仮定する。

ここで、入射光の電場について、p偏光の成分は E
(i)
p 、s偏光の成分は E

(i)
s と表す。入射光の電場の大

きさを E(i) としたとき、適当な実数 θ を用いて、

E(i)
p = E(i) cos θ (A.46)

E(i)
s = E(i) sin θ (A.47)

と表すことが出来る。

また、共振器からの出力光の電場について、p偏光の成分は E
(r)
p 、s偏光の成分は E

(r)
s と表す。
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このとき、E
(r)
p は第 A.1節の (A.2)式 より、

E(r)
p =

[
r − e−iϕgt2

1− e−iϕgr

]
Ei

p (A.48)

と表せる。ただし、ϕは光が共振器を 1周した際の位相を表す。r, tはそれぞれ output couplerにおける

電場の反射率と透過率を表し、1− g は共振器を 1周する際の電場の損失率を表す（第 A.1節参照）。

また、s偏光に関しては共振の効果を無視するため、

E(r)
s = rE(i)

s (A.49)

と表せる。

ここで、HC法のセットアップの概念図を 図 A.4に掲載する。

ビームスプリッター

λ/4波長板：
共振時における偏光の
向きから45°傾ける

Wollaston Prism

Ep
(r), Es

(r) 出力

(p) (s)

Ia Ib

error signal: 
Ia – Ib に比例

balanced 
detector

E1, E2

図 A.4 HC法のセットアップ概要。 共振器の出力光からビームスプリッターで分けた光を HC法の

シグナルに利用している。E1 は p偏光成分、E2 は s偏光成分に対応する。

ビームスプリッターで反射された光について、p偏光の成分を E1 とし、s偏光の成分を E2 とする。こ

のとき、0 ≤ α1 ≤ 1、0 ≤ α2 ≤ 1として、

E1 = α1E
(r)
p (A.50)

E2 = α2E
(r)
s (A.51)

と表すことができる。
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errorシグナルを取得するために用いるビームスプリッターは、無偏光ビームスプリッター（NPBS）お

よび、偏光ビームスプリッター（PBS）を想定している。

NPBSを用いる場合、理想的には偏光によらず一定の割合で光を反射するため α1 ≃ α2 となる。

PBSの場合は、理想的には α1 = 0、α2 = 1となるが、現実には p偏光成分もわずかに反射してしま

い、α1 > 0となる。

λ/4波長板で偏光の変換を受けた後の p偏光成分を Ea、s偏光成分を Eb と表す。このとき、ジョーン

ズベクトルを用いて、

Ea =

(
1 0
0 0

)(
cos π

4 sin π
4

− sin π
4 cos π

4

)(
e−

π
4 i 0
0 e

π
4 i

)(
cos π

4 − sin π
4

sin π
4 cos π

4

)(
E1

E2

)
=

1√
2
(E1 + iE2) (A.52)

Eb =

(
0 0
0 1

)(
cos π

4 sin π
4

− sin π
4 cos π

4

)(
e−

π
4 i 0
0 e

π
4 i

)(
cos π

4 − sin π
4

sin π
4 cos π

4

)(
E1

E2

)
=

1√
2
i (E1 − iE2) (A.53)

のように計算できる。

ここで、それぞれに対応する光強度 Ia,b は、

Ia,b =
1

2
cϵ0 |Ea,b|2 (A.54)

となる。バランス検出器の 2 つの受光面で Ia, Ib に対応する光強度を取得するため、観測される error

signalは Ia − Ib に比例する。

一般的な HC法のセットアップにおいては NPBSのように α1 ≃ α2 となる素子を用いて error信号を

取得する。このとき、得られる error信号の挙動は以下の式：

Ia − Ib ∝ cos θ sin θ
TR sinϕ

(1−G)24G sin2
(

ϕ
2

) (A.55)

のように表される。

θ = π
4、R = 0.99、T = 0.01、G = 0.99を仮定し、α1 = α2 = 0.1としたときの error信号強度の計算

値をプロットしたものを 図 A.5に示す。

共振器を光が 1周するときの位相に関して、周期 2π で分散型の error信号の波形が現れる。特に、共

振点である ϕ = 2mπ（mは整数）の付近で鋭い傾きを持つ。

一方で、本実験では error信号の取得に PBSを利用した。全く p偏光を反射しない、理想的な PBSで

は error信号を取得することは出来ないが、現実的な PBSでは 1%程度の p偏光の反射が存在する。そ

こで、α1 = 0.01, α2 = 1を仮定した場合の error信号の挙動を数値計算し、 図 A.6にプロットした。

error信号の波形および大きさに関して、ほとんど PBSを用いた場合と変わらない結果となった。PBS

を用いた error信号の取得は必ずしも一般的な方法ではないが、問題なくHC法で使用することが出来る。
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位相φ[rad]

error信号強度[Arb.]

図 A.5 NPBSを用いて取得した error信号強度の計算値。 縦軸は任意であり、横軸は共振器を光が

1周するときの位相である。2π 毎の周期で分散型の error信号が現れる。

-5 0 5

-0.02

-0.01

0.00

0.01

0.02

位相φ[rad]

error信号強度[Arb.]

図 A.6 PBSを用いて取得した error信号強度の計算値。 縦軸は任意であり、横軸は共振器を光が 1

周するときの位相である。2π 毎の周期で分散型の error信号が現れる。
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A.4 BBO結晶による type1の SFG

本章では BBO結晶を用いた type1の SFGによって、729 nmパルスと 365 nmパルスから 243 nm

パルスを生成する場合の理論的考察を行う。

LBO結晶における type1の SHGと共通点も多いため、第 6.1節における議論も参照されたい。

SFGにおける生成効率

SFGの場合、ω1, ω2に対応する入射光強度をそれぞれ I1, I2とし、生成する合波（角周波数 ω3 = ω1+ω2）

に対応する強度を I3 として、

I3 =
2

ϵ0c3
ω2
3d

2
effL

2

n1n2n3
I1I2sinc

2

(
∆kL

2

)
(A.56)

という式が成り立つ [36]*5。ここで、n1, n2, n3 はそれぞれ角周波数 ω1, ω2, ω3 に対応した結晶中におけ

る屈折率を表す。Lは非線形結晶の厚みである。

有効非線形係数 deff は、角周波数 ω1, ω2 である 2つの基本波の偏光の向きを表す単位ベクトルを a,b、

生成波の偏光を表すベクトルを c としたとき、

deff ≡ dijkaibjck (A.57)

で表されるが SHGの場合と同様に、縮約された非線形係数テンソル diK を用いて表されることが多い。

位相角不整合∆k は SFGの場合

∆k = k(ω3)− k(ω1)− k(ω2) (SFG) (A.58)

と表される。位相整合条件∆k = 0が満たされる場合 (A.56)式 は、

I3 =
2

ϵ0c3
ω2
3d

2
effL

2

n1n2n3
I1I2 (A.59)

と表すことが出来る。

ここで、LBO結晶の場合と同様に実効的な作用長 Lc を用いると (A.59)式 から、エネルギー変換効率

ηSFG：

ηSFG ≡ I3
I2

=
2

ϵ0c3
ω2
3d

2
effL

2
c

n1n2n3
I1 (A.60)

と表すことが出来る。

*5 SFGにおいては一般に、第 6.1節の (6.7)式 において ω1 = ω2 = ω, ω3 = 2ω としても同一の式にはならない。これは、
type1の SFGでは 2つの基本波（入射光）が同一で区別出来ないために縮退の効果が働くものと解釈出来る。
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2つの基本波のうち、角周波数 ω2 である光のパルスエネルギーを E2、生成する角周波数 ω3 の光のパ

ルスエネルギーを E3 とする。このとき、 (A.60)式 を用いて、

E3 = ηSFGE2 (A.61)

と表すことが出来る。 (A.60)式 および (A.61)式 が、SFGにおける生成波のエネルギー E3 を見積もる

基本式となる。

LBO結晶における SHGの場合と同様に、効率的に SFGを達成するためには以下の条件：

• 位相整合条件 ∆k = 0を満たすこと

• なるべく大きい有効非線形係数 deff を選ぶこと

• 基本波（入射光）の強度 I1, I2 を大きくすること

• 作用長 Lc を大きくすること

を満たすことが重要になる。

本研究では、729 nmパルスと 365 nmパルスの SFGによって 243 nmパルスを生成する設計を行なっ

ている。LBO結晶による type1の SFGでは位相整合条件を満たす解が存在しなかった。そのため、本

研究では BBO結晶（ベータバリウムボライト、β-BaB2O4）を用いた type1の SFGを設計に採用した。

BBO結晶は LBO結晶と比べて、walk-off角がやや大きく、作用長 Lc を大きくしづらい欠点がある一方

で、有効非線形係数 deff が大きく高効率で SFGを達成出来る。

位相整合、有効非線形係数 deff、有効作用長 Lc に関して、以下で個別に検討する。

位相整合条件

位相整合条件：∆k = k(ω3)− k(ω1)− k(ω2) = 0について、角波数 k と対応する角周波数 ω について

の関係 k = n(λ)ω
c を用いると、

ω3n(λ3) = ω2n(λ2) + ω1n(λ1) (A.62)

と書き直すことが出来る。但し、i = 1, 2, 3とした時に λi は真空中において ωi に対応する波長であり、

λi ≡
2πc

ωi
(A.63)

を満たす。SFG：729 nm + 365 nm → 243 nm において、λ1 = λ、ω1 = ω と表すことにすれば、

ω2 = 2ω,ω3 = 3ω, λ2 = λ
2 ,λ3 = λ

3 がそれぞれ成立する。

第 6章での SHGに関する議論と同様の理由により、等方媒質によって位相整合条件を満たすことは出

来ず、複屈折性を示す結晶を利用する必要がある。

本研究で使用を予定している BBO結晶は負の一軸性結晶であり、屈折率楕円体は ne < no として、

x2

n2
o

+
y2

n2
o

+
z2

n2
e

= 1 (A.64)

と表せる。

このとき位相整合条件は、

3ne

(
λ

3

)
= 2no

(
λ

2

)
+ no(λ) (A.65)
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と書き直す事が出来る。

また、一軸性結晶内を通過する異常光線の屈折率の角度依存性は、

ne(θ) =
1√

cos2 θ
n2
o

+ sin2 θ
n2
e

(A.66)

のように表せる*6。

ここで、 (A.65)式 の左辺に (A.66)式 を代入して整理することにより、位相整合角 θを表す以下の式：

sin2 θ =

(
1
3no(λ) +

2
3no

(
λ
2

))−2 − n−2
o

(
λ
3

)
n−2
e

(
λ
3

)
− n−2

0

(
λ
3

) (A.67)

を得る事ができる。

ここで、BBO結晶におけるセルマイヤーの方程式 [37]は、

no(λ) =

√
2.7359 +

0.01878

λ2 − 0.01822
− 0.01354λ2

ne(λ) =

√
2.3753 +

0.01224

λ2 − 0.012523
− 0.01516λ2 (A.68)

で表される。但し、波長の単位は [µm]である。

(A.67)式 および (A.68)式 より、λ =729 nmにおける位相整合角 θ は、

θ = 51.5◦ (A.69)

と定まる。

BBO結晶の type1位相整合における有効非線形係数は、縮約された非線形係数テンソルの成分 diK の

成分を用いて、
deff = d31 sin θ + (d11 cos 3ϕ− d22 sin 2ϕ) cos θ (A.70)

と表される [56]。ただし、

d11 = 5.8× d36(KDP) (A.71)

d31 = 0.05× d11 (A.72)

d22 < 0.05× d11 (A.73)

であり [56]、d36(KDP)は、
d36(KDP) = 0.44 [pm/V] (A.74)

である [57]。θ は位相整合角によって一意に定まり、ϕ は位相整合角には関わらないため、任意の値を

選ぶことが出来る。この場合に最も deff が大きくなるのは ϕ = 0 のときであり、位相整合角 θ = 51.5◦

（type1）における BBO結晶の有効非線形係数は結局、

deff = 1.69 [pm/V] (A.75)

となる。

*6 波長依存性は省略した。
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BBO結晶における walk-off角

一軸性結晶における異常光線の walk-off角 ρは、

tan(θ + ρ) =

(
n2
o

n2
e

)2

tan θ (A.76)

のように表される [38]。位相整合角 θ = 51.5◦ において、生成波である 243 nm光の walk-off角を ρ3 と

すれば、

ρ3 = 86.5 [mrad] = 4.96◦ (A.77)

と計算できる。

LBO 結晶における SHG（type1）の場合と同様に、この walk-off 角 ρ3 によって決まる aparture

length(la)は、

la =

√
πw

ρ3
(A.78)

の様に計算される。ただし、wはビーム半径を表す。

この la あるいは、 (6.29)式 で示した共焦点パラメータ bのうち小さい方が、実効的な作用長 Lc に相

当する。

A.5 EOMを用いた周波数シフトの補足

7.2.1節の中で、EOM位相変調器を複数組み合わせることにより周波数シフトを実現出来ることを紹

介した。本節ではそのような装置の一例として SSB変調器の原理について補足する。

まず、SSB変調器の概念図を 図 A.7に示す。SSB変調器は、メインのMach-Zehnder（MZ）導波路

MZA

MZB

MZC

Input Output

RF: cosΩt

RF: -cosΩt

RF: sinΩt

RF: -sinΩt

+π/2

図 A.7 SSB変調器の概念図

MZC に対して、2つのサブのMZ導波路MZA、MZB が並列につながれた構成をしている。各MZ導波

路は EOM の 1 種であり、電圧を印加することにより 2 つの光路に位相差を生じさせることが出来る。

ここで、MZA 周波数 Ωの RF電圧：m cosΩtを印加し、MZB に対してはそのヒルベルト変換を取った
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m sinΩtを印加する。また、MZC には DC電圧を印加してMZB を通過した光のみに π
2 の位相差を加え

る。このとき、入力光の電場が EinA exp(iωt)で表されるとき、SSB変調器の出力光の電場 Eout は、

Eout =
A

4
eiωt

[{
eim cosΩt + e−im cosΩt

}
+
{
eim sinΩt + e−im sinΩt

}
e

iπ
2

]
=

A

2
eiωt

[
J−3(m)e−3iΩt + J1(m)eiΩt

]
+ . . . (A.79)

のように表すことが出来る。なお、4次以上の項は無視した。変調深さ mが 1より十分大きくはない場

合、3次の項も無視して (A.79)式 は

Eout ≃
A

2
J1(m)ei(ω+Ω)t (A.80)

のように表すことが出来る。すなわち、SSB変調器からの出力光は事実上単一周波数とみなすことがで

き、SSB変調器に加える RF周波数 Ωを時間変化させることによって、出力光の周波数シフトを達成す

ることが出来る。

本節では SSB変調器を紹介したが、これは位相変調器を 4つ組み合わせることによっても等価な装置

を構成することが出来る。
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