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研究成果の概要： 

アルゴンで充たされた中空ファイバー内に高強度レーザー励起の光電界電離プラズマを生成
し，波長 126 nm の真空紫外アルゴンエキシマ増幅を行い，その特性を評価した．また希ガス
を非線形媒質として超短パルス赤外光の第 7 高調波（波長 126 nm）の最適化を行った．一台の
励起用超短パルス高強度レーザーを用いて，アルゴンプラズマ増幅器と第 7 高調波を発生する
増幅システムを構成し，第 7 高調波出力の増幅を観測した．これらと並行して各種真空紫外光
エネルギーに対する物質の脱離，解離，分解等の基礎過程を明らかにした． 
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１． 研究開始当初の背景 

 
本研究では，研究開始当時は実現されて

いなかった真空紫外域（波長126 nm）で発
振する卓上型の高平均出力レーザー（平均
出力1 mW）を実現し，レーザーの高エネル
ギー光子を用いる光物質プロセスへの応用
にまで展開することを目的とした． 

1960年にレーザーが発明されて以来，開

発されたレーザーは多岐にわたる．現在主
流となっているレーザーは固体レーザーで
あり，その波長域は典型的には可視域から
近赤外域であるが，波長変換技術により波
長 200 nm 程度の紫外域の光まで発生でき
る．一方，生体医学等への応用が期待され
てX線領域でのレーザーも開発されている．
しかしながら，紫外域とX 線との中間にあ
る真空紫外域（波長 100~200 nm 程度の波
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長域）において応用に供することができる
高繰り返し高平均出力レーザーは，ArFレー
ザー （193 nm）やF2レーザー （157 nm）
 にとどまり，真空紫外域はレーザー波長の
空白域となっている． 

また，レーザーの応用例に目を向けると，
光通信のような波長のメリットを最大限に
生かした応用は特別で，真に媒質に対する
波長の特性の違いを利用したものは少なく，
特にレーザー加工等のエネルギー応用では
波長メリットよりもむしろレーザー装置自
体の簡便性，操作性が重視されていること
に注意する必要がある． 
適切な波長域で発振する操作性の高いレ

ーザーが存在しないから応用がおこってこ
ないのか，あるいは応用が無いと考えられ
ているからある波長域のレーザーへの要求
が高まらないのか，については両方とも真
実であるかもしれない．いずれにせよ波長
の空白域である真空紫外域で操作性の高い
卓上型のレーザーを提供し，赤外域のレー
ザーでは実現できない「真空紫外光＝高エ
ネルギー光子」という波長のメリットを生
かした新しい光物質プロセスの応用分野を
開拓することは挑戦すべき研究目的と考え
た． 

 
２．研究の目的 

これまでに実用的なレーザー光源が存在
していない真空紫外域（波長 < 200 nm）にお
いて，光電界電離法を用いることにより，(1)
実用的な卓上型の真空紫外増幅器を高性能
化し，(2)波長変換により生成したサブピコ秒
のパルス幅を有する超短パルス真空紫外光
を発生させ，(3)この超短パルス真空紫外光を
(1)の増幅器で増幅し，卓上型の超短パルス高
強度真空紫外レーザーを実現すること，なら
びに(4)この光源を用いての光物質プロセス
を行うことを目的とした． 
 
３．研究の方法 
○励起レーザーの自己収束および中空ファ
イバーの利用による利得長の延伸と真空紫
外増幅光のガイディングによる卓上型増幅
器の高性能化 
 自己収束が発生するレーザー集光条件を
基に，このプラズマ延伸効果を長さが決まっ
ている中空ファイバー内で発生させること
により，正確な利得を決定し，生成されるエ
キシマ密度を同定し，モデル計算のデータと
してフィードバックし，増幅器の高利得化を
目指した． 
 
○非線形波長変換による真空紫外サブピコ
秒パルスの高効率発生 
 現有の波長 882 nm の超短パルス赤外レー
ザーを非線形波長変換させることにより，第

7 高調波を発生させ，波長 126 nm の真空紫外
超短パルスコヒーレント光を発生させた．非
線形媒質としての希ガス中での高調波発生
の振る舞いについては定性的に知見が得ら
れているが，古典的な非線形光学との比較よ
りその発生原理を把握し，コヒーレント真空
紫外シード光発生の高効率化をはかった． 
  
○卓上型増幅器を用いる真空紫外サブピコ
秒パルスの増幅． 
中空ファイバー中で発生させたプラズマ

増幅器内部で，波長変換した超短パルス真空
紫外シード光を増幅させる実験を行った． 

 
○短波長光源による光物質プロセスの基礎
過程の観測 
波長 126 nm の真空紫外光源を気相物質に

照射することにより，光分解物質を質量分析
器で測定する装置を新たに開発した．これに
より各種光エネルギーに対する物質の脱離，
解離，分解等の基礎過程が明らかになった．
これらの成果は上記による開発されたレー
ザー光源と組み合わされる予定である． 
 
４．研究成果 
図 1 に本研究で用いた実験装置図を示す．

実験装置は，励起光源としてのフェムト秒チ
タンサファイアレーザーシステム，アルゴン
プラズマを生成する高圧容器，真空紫外光を
フィードバックするための光学素子，真空紫
外光検出装置から構成されている． 
 励起レーザーは波長 800 nm，パルスエネル
ギー 1 mJ，パルス幅 100 fs，繰り返し周波数
1 kHz で動作させた．これを 2 枚の鏡を介し
てレンズによりアルゴン高圧容器内に設置
された中空ファイバー（長さ 10 cm）の入力
端に集光照射した．最大集光強度 1015 Wcm-2

であり，この集光強度で光電界電離を起こし，
ファイバー内に低温のアルゴン 1 価プラズマ
を生成した．   
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１ 実験装置概略図 
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ゴンエキシマ発光のうち，左側に設置された

Ar

VUV Spectrometer

MCP

Lens 
f = 40 cm

VUV reflector

MgF2
window

BK7 
window

MCP ControllerComputer

Ti:S laser CPA system 

= 800 nm, E = 1 mJ, 
= 100 fs, f = 100Hz

Gas chamber 
(~11 atm)

CCD  
camera

R = 80%@126 nm 
r = 30 cm

Hollow fiber
L = 10 cm

= 250 m



 

 

反射鏡の方向に伝搬する光はこの鏡により
反射され，ファイバー内に再通過させた．プ
ラズマの寿命は数十 ns と光線伝搬に対して
十分長いことからプラズマは利得媒質とし
て働き，内部を通過する反射光は光増幅を受
けた．この真空紫外光の時間積分スペクトル
ならびに強度は，分光器に取り付けた蛍光板
付マイクロチャネルプレート（MCP）により
検出した．時間積分データは A/D 変換された
後，コンピュータに転送され，専用ソフトウ
ェアによりデータ処理を行った．プラズマの
観測のために CCD カメラにより可視光プラ
ズマの空間計測を行った． 

図 2 に中空ファイバーの有無での波長
126nmの真空紫外光の増幅率のアルゴン圧力
依存性を示す． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 中空ファイバーの有無での増幅率の 

圧力依存性 

 
 

中空ファイバーを用いて利得媒質を空間的
に限定することにより，ファイバー無しの場
合と比較して高い増幅率が得られた．研究期
間を通じて中空ファイバーを用いずに自由
空間でのプラズマ生成も行い，増幅率を測定
した．自由空間中でのプラズマ生成では，非
線形効果によりプラズマのチャネリングが
発生し，フィードバックされた真空紫外光と
プラズマとの結合率が必ずしもよくなかっ
た．圧力が上がりプラズマ長ならびに数密度
が増加しているにもかかわらず，●で示され
るように増幅率の増加はほとんど見られな
い．これに対して，中空ファイバーの使用に
より，増幅領域が空間的に限定され，プラズ
マ中でのフィードバックがより効果的に行
われるようになった．また，アルゴン数密度
の増加とともに増幅率も増加している．プラ
ズマ長を 10 cm と仮定したときの小信号利得
係数は圧力 10 atm において 0.7 cm-1となり，
ファイバー無しの場合とほぼ同じとなった．
このことは，プラズマ内でのエキシマ生成に
はかわりがないことを表している．加えて，
自由空間でのプラズマ生成では，反射鏡によ

り検出器における立体角が集光され，「誤っ
た利得」が発生する可能性があった．●のデ
ータでは，光線追跡法により真空紫外光の広
がりを計算し，実験データを補正している．
中空ファイバーを用いることで，この補正の
あいまいさについても低減することができ
た． 

図 1 に準じた装置構成でサブピコ秒真空紫
外パルス発生を行った．この実験では励起レ
ーザーの波長を 882 nm に設定し，その第 7
高調波の波長が前述のアルゴンエキシマ増
幅器の波長 126 nm に一致するようにした．
レーザーのパルスエネルギーとパルス幅は
それぞれ 1 mJ と 170 fs であり，繰り返し周
波数は 1 kHz であった．非線形媒質として低
圧の希ガスを用いた．媒質中に励起レーザー
を 1013 Wcm-2程度に集光照射することにより，
励起レーザーと同軸上に発生する真空紫外
高調波を検出した．検出系は図 1 のそれと同
じである． 
図 3 に各種希ガス中での第 7 高調波（波長

126 nm）の圧力依存性を表す．いずれの場合
も圧力の増加とともに非線形媒質の数密度
が増加することで信号も増加した．高圧にな
ると位相整合条件が満たされなくなり信号
強度は低下する．この圧力依存性は，低次の
非線形光学から導かれる定性的な関係式

)exp( 244 PffPI  と一致する．ここで f
は集光レンズの焦点距離で相互作用長に関
係し，P は媒質の圧力である．発光強度は分
極率の大きさ，すなわち希ガスの原子番号の
大きさに比例して大きくなることが予想さ
れたが．Kr では強度が低下した．これは位相
整合の分散式で求められるように，Kr 原子の
波長 123 nm 近傍における共鳴線の影響によ
る位相整合条件のミスマッチによるものと
考えられる． 
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図 3 異なる媒質における第 7高調波の 

圧力依存性 
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 図 4 にキセノンを最適圧力 1.2 Torr とした
ときの第 7 高調波と媒質内のイオン電流の励
起レーザー集光強度依存性を示す．イオン電
流はチャンバー内に設置されたファラデー
カップにより測定された．グラフ中には典型
的な高調波スペクトルも示している．第 7 高
調波のスペクトル帯域（1.5 nm）はアルゴン
エキシマ増幅器の帯域（約 10 nm）に比べて
著しく狭いことから効率のよい増幅が可能
となる．分散光学素子を用いるとアルゴンエ
キシマ増幅器中での波長可変も可能となる．
高調波強度は励起レーザー強度の 7 次のべき
乗に比例して増加しており，古典的な非線形
光学に従っている．高いレーザー強度で高調
波強度が飽和してくることとイオン信号の
発生との間には相関があることから媒質の
電離により高調波強度の増加が制限されて
いることがわかる．原因としては非線形媒質
数密度の減少ならびに自由電子の発生によ
る位相整合条件のミスマッチが考えられる．
最大発光強度を定量的に見積もると 1 nJ の
オーダーであり，基本波からの変換効率は
10-6 程度であった．この強度での応用は限ら
れることから増幅の必要性が生じた．また，
パルス幅測定のための真空中で動作するこ
とができる自己相関器を作製したが，これを
用いての自己相関信号の検出には至らなか
った．理論的には 1 nJ/200 fs のパルスで二光
子吸収を固体結晶中に誘起することは可能
であるので，今後の課題としたい．分散等を
考慮した理論的な真空紫外高調波のパルス
幅は励起レーザーのパルス幅に準ずる
180-200 fs（半値幅）と見積もられている． 
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図 4 第７高調波強度とイオン信号強度の 

励起レーザー強度依存性 

 
 

 最適化されたサブピコ秒の波長 126 nm の
高調波のエネルギーはそれのみでは低すぎ
ることから，光電界電離で生成されたアルゴ
ン増幅器で増幅させた．この装置図を図 5 に
示す．波長 882 nm の励起レーザーを 2 本に
分割し，左から入射させるレーザー光で高圧
アルゴン中に光電界電離プラズマを生成し，
アルゴン増幅器とした．時間遅延を付けた右
から入射するレーザー光は低圧キセノン中
で集光され，高調波を発生させた．アルゴン
プラズマ生成に必要な時間約 10 ns 後に高調
波が増幅器に入射するように調整されてい
る．高調波は装置内のレンズで再集光され，
増幅器へと導入された．光学素子は真空中で
制御する必要があることから各光学素子の
配置はあらかじめ光線追跡により求めた．増
幅器と発振器とを一台の励起レーザーで生
成することができ，時間的調整が平易となり，
また対抗する同軸配置としたことから，空間
的調整にも利点があるシステムとなってい
る． 

 

 
図 5 超短パルス真空紫外光増幅実験装置概略図 

 
 
 図 6 に増幅前後の発光スペクトルを示す．
二点鎖線の赤線が帯域 1 nm の高調波スペク
トルであり，一点鎖線の青線がアルゴンエキ
シマ増幅器から観測されたスペクトルであ
る．高調波を入射したときの出力スペクトル
は黒色の実線のように観測された．元のスペ
クトル強度（赤線）と比較してその信号強度
は約 40 倍に増加した．また，増幅されたス
ペクトルには中心波長付近に元のアルゴン
エキシマスペクトルには見られないスペク
トルのピーク（変調）が見られる．高調波ス
ペクトルがそのまま増大されたとしたとき
のスペクトルを赤色の細線で示すと，スペク
トルのピークのひとつと一致する．増幅後の
スペクトルは単に一点鎖線で示したアルゴ
ンエキシマスペクトルの増大では無いと考
えられるが，細線で示したようなスペクトル
成分が存在することを判断することはこの
データからは難しい．今後もこの真空紫外光
増幅器の研究を継続していく予定である．  



 

 

 

 

図 6 増幅前後のスペクトル形状と強度の変化 

 
真空紫外光による光物質プロセスの基礎

過程を理解するために， 3 種類の真空紫外ラ
ンプ光源（波長 126 nm, 147 nm, 172 nm）をベ
ンゼン（78 amu）に照射し，光分解過程の観
察を行った．光分解物質は四重極質量分析計
を用いて同定した．ランプ強度はいずれも 
4～9 mW/cm2 であった．真空紫外光照射によ
り主に質量数 2, 26, 28 amu の光分解種が生成
していることが観察された．これらの質量信
号とベンゼンの親ピークの光分解の時間変
化を図 7 に示す．左から波長 126 nm, 147 nm, 
172 nm の光源に対応している．光照射開始と
共にベンゼンの親ピークである質量数 78 
amu の減少が始まり，質量数 2, 26, 28 amu な
どのピークが増加し，その後試料の枯渇，真
空排気に伴って減少することが観察された．
波長 172 nm の光源の場合，質量数 2 amu 以
外のピークはほとんど生成されておらず，特
徴的な傾向を示した．ベンゼンは波長 172 nm
近傍に共鳴吸収を有していることから，特定
の波長に強い吸収を有する試料の光分解に
おいては，光分解後に生成する質量信号はご
く限られたものになることが示唆された．こ
れに対して，弱い吸収を持つ波長域では，物
質は光分解後の最終生成物にいたるまでに
中間生成物を経るため，波長 126 nm, 147 nm
のランプでは質量数 26, 28 amu のような光分
解種が生成されたと考えることができる．特
定の波長の光による物質の脱離の時間変化
を観察する際に，脱離種の種類を解析するこ
とで，表面に付着した化学種の判別ができる
可能性が示された． 
 

 

 
図 7 異なる波長の真空紫外光照射による 

種々の光分解物質の時間依存性 

 
 
 以上 3 年間の研究により，これまで有用な
レーザーが存在しなかった真空紫外域，特に
波長 126 nm の短波長域において有効な増幅
器を開発することに成功した．また，短波長
性に加えて超短パルス性を付与することを
高調波発生により克服した．この微弱な真空
紫外波長変換光を増幅することにより高強
度のサブピコ秒真空紫外レーザーを完成す
る道筋を作った．これまでにない光源開発と
並行して，簡便なランプ光源を用いることに
より，有機物質の光分解プロセスを理解する
ための基礎過程の一部を明らかにした．光源
開発と応用開発という両輪の発展によりこ
れらの研究は次のステップに進んでいく予
定である． 
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