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研究成果の概要（和文）：CaF2とKBBFの界面を拡散接合法で接着し、プリズムカップルKBBF素子の開発を行い、これを
用いた7eV光源では超高分解能光電子分光による超伝導体の研究、8eV光源では 角度分解光電子分光による２次元ブリ
ルアンゾーンの電子状態の測定に供した。高効率大口径透過型グレーティングを開発し、グレーティングの湾曲による
回折波面のひずみの解析を行った。このグレーティングを用いて、フェムト多波長レーザーを開発し、1kHzの繰り返し
で基本波（800nm）において0,5　TW、２倍波において0.1　TWの出力を得た。またこのレーザーに二重広帯域波長変換
法を適用し、４倍波で90 μJ(45 fs)の出力を得た。

研究成果の概要（英文）：Prism-coupled　KBBF devices were developed by the tight optical contact of the 
boundary between CaF2 and KBBF with diffusion bonding. The light sources at 7 eV and 8 eV with these 
devices were supplied respectively to ultra high-resolution photoelectron spectroscopy of superconductive 
materials and to angle-resolved photoelectron spectroscopy measuring electronic states at 2-dimensional 
Brillouin zone. High-efficiency, large scale transmission gratings were developed and the wavefront 
distortion of the diffracted beam due to the bending of the grating were analyzed. A femtosecnd 
multi-color laser was developed by using these gratings for harmonic generation, resulting in the output 
powers of 0.5 TW at the fundamental (800nm) and 0.1 TW at the second harmonic respectively at a 
repetition rate of 1 kHz.. By applying dual broad band frequency doubling to this system, the output 
energy of 90μJ (45 fs) was obtained at the forth harmonic (220nm) .

研究分野： 量子エレクトロニクス、非線形光学
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１．研究開始当初の背景 
真空紫外（VUV）・極端紫外（EUV）域で

のレーザー光源として、（１）高次高調波、
（２） プラズマ励起レーザー、（３） 加速
器による自由電子レーザーがある。いずれも
特徴があるが、高次高調波は高い周波数領域
のコヒーレンスのため、超短パルスやその対
極の狭帯域等を自由に制御できるうえに、小
型で高繰り返し化が可能である。しかしなが
ら欠点は出力が低いことと、データ蓄積のた
めの長期安定性の欠如であった。これまで高
次高調波の研究は主にその発生機構の物理
やアト秒パルス発生の媒体としてなされて
きた。しかし最近高調波の特徴を生かした画
期的な研究が生まれ始めた。 

VUV 域では KBBF という画期的な非線型
結晶が中国科学アカデミーの Chen 教授によ
って発明された。当初厚みが 1mm 以下で、z 
軸（厚み方向）に対し位相整合角でカットで
きないため、VUV 域への波長変換ができな
かった。2003 年、研究代表者は Chen 教授と
の共同研究により、プリズムで両側から
KBBF を挟み、界面を光学接着する技術を日
本で開発し、VUV への展開を可能にした。
物性研の辛研究室との共同研究により
Nd:YVO４レーザーの６倍波（177 nm: 7 eV、
繰り返し 80 MHz）を用いて当初 350μeV, そ
の後 100 μeV の分解能が得られ、数々の新規
超伝導体の電子状態の研究に使われた。 

EUV 域では気体による高調波を使うこと
になる。この領域でも新しい芽が出つつある。
代表者の提供した 60 eV 光源を用いて物性
研辛研究室ではポンプ・プローブ法により、
TaS2 の光誘起相転移の時間分解分光を行っ
た。ドイツの自由電子レーザー（FLASH）
を用いた TaS2 の研究ではジッターのため高
調波で得られるデータの精度に遠く及ばな
い。この分野では内殻励起可能な媒質を増や
すため短波長化とデータ取得時間の短縮の
ため高出力化が求められる。 
 
２．研究の目的 
真空紫外・極端紫外域の強力なレーザー光

源は光電子分光を通して、固体相においては
超高分解能光電子分光、時間分解光電子分光、
気体相においては非線型光学、分子制御など
の分野にとって魅力的である。高調波光源は
他の光源と比べ多くの面で優れているが、出
力が十分でない欠点がある。この研究ではこ
の波長域で高繰り返し、高出力光源を開発し、
光電子を観測することにより、高分解能分光、
時間分解分光や非線型分光への展開を計る
ことを目的とする。これまでにない高出力真
空紫外・極端紫外高調波光源を用いてレーザ
ー光電子分光の確立を目指す。 

 
３．研究の方法 
拡散接着法により、プリズムカップル

KBBF 素子の高性能化を計り、8eV の準 CW
光源を開発する。1ｋHz、ＴＷ級チタンサフ

ァイアレーザーに広帯域波長変換法を適用
し、２倍波（3.1 eV）と４倍波（6.2 eV）を
発生する。6.2 eV では KBBF 素子を用いて、
新しく考案した２重広帯域波長変換法によ
り、20 fs 以下のパルス幅で１Ｗ級出力を得
る。ピコ秒モード同期チタンサファイアレー
ザーの５倍波によりサブｍＷ級 8 eV 光源を
開発し角度分解光電子分光に供する。２倍波
及び４倍波を励起源として、100 eV 以下の
極端紫外域で高出力級高調波を発生する。こ
の光源を用いて、50 eV 以上の未踏領域で、
非線型分光を展開する。また長期安定性を持
つポンプ・プローブ電子分光法を確立し、気
体相、固体相のダイナミックスの研究を行う。 

 
４．研究成果 
（１）プリズムカップル KBBF 素子の開発 
KBBF結晶は z軸方向に厚みが数mmしかな
く、z-cut ができない。そのため２個の直角
プリズムで KBBF 結晶をはさみ、界面を光学
接着する。素子の性能は界面によって決まる
ため、まず研磨精度を上げた。次に KBBF と
プリズム表面に予めフッ化物を蒸着し、高温
で接合する拡散接合（diffusion bonding）を
行った。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
この方法で界面の損傷閾値が２倍に上がり、
変換効率も向上した。 
プリズム頂角（ほぼ位相整合角）としては 7eV
用で６９度、8eV 用で４８度の２種類を使っ
た。7eV 光源は物性研ですでに３セットが稼
働中であり、超高分解能光電子分光を用いて
新規超伝導体の研究が行われている。 
 角度分解光電子分光を用いて２次元ブリ
ルアンゾーン全体の電子状態を測定するた
めには、7eV では不十分である。そこで
8eV(153nm)光源を開発した。KBBF の吸収
端ぎりぎりであったが１μW の平均出力が得
られ、実際鉄系超伝度体の２次元ブリルアン
ゾーンの電子状態の測定が可能となった。 
 
（２）高効率大口径透過型グレーティングの
開発 
 透過型グレーティングは金コートした反
射形グレーティングに比べ寿命が長く、多層
膜反射形グレーティングと比べ使用スペク
トル幅が広い。しかしながら、大型化が難し
かった。この研究では従来の電子ビーム加工

 
 



法に対し光リソグラフィー法を用いて大口
径化を可能とした。10×10 mm の基本セルを
6×18 個、相互の位置合せ精度 nm で並べる
製法で、半導体製造用の露光装置を使って行
った。図２は金属枠に固定したグレーティン
グの写真である。図３に回折効率の波長依存
性を示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
入射角は各々リトロー角である。制作した

グレーティングは 1740 本/mm と 1250 本
/mm の 2 種類であったが、非常に広い波長域
で 90％以上の効率が得られ、最高 97%に達
した。 
 グレーティングをフェムト秒レーザーシ
ステムに使う場合、自己位相変調を避けるた
め、厚さを薄くしなければならない。ここで
使用した基板は 1mm 厚の合成石英であった。 
 この場合湾曲が問題となる。まず 3 点サポ
ートにより、保持による曲がりを抑えた。ま
た溝の反対面の反射防止膜の曲がりは多層
膜の媒質を選ぶことにより防いだ。わずかに
残る曲がりはリトロー角で入射する時、回折
波面に影響を与えないことを証明した。また
スペクトル幅が広く中心波長のリトロー角
からはずれる成分に対してもパルス圧縮器
の配置により波面歪みやパルス幅の広がり
が起きないことを証明した。このような解析
は透過形グレーティングでは例がなく、高い
評価を受けた。 
 
（３）二重広帯域波長変換法を用いたフェム
ト秒紫外パルスの発生 
 一般に超短パルスを非線形結晶で波長変
換すると帯域が狭まり、パルス幅は増大する。
波長毎に位相整合角が決まり、中心波長に合

わせると、両端が変換されないからである。
そこでグレーティングで波長毎に角度分散
を与えると、すべての波長で位相整合を満た
すことができる。これを広帯域波長変換法と
いう。更に短い４倍波で同様なことを行うと
２段の変換法を重ねることになるが、その場
合グレーティングが４個必要であり、出力は
大幅に減少する。そこで途中のグレーティン
グ２個を省き、同様なことを行う二重広帯域
波長変換法を新しく考案した。この方法を図
４に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
最初の論文では２番目の結晶として KBBF
を用いて 200 nm のフェムト秒紫外光を得、
その後 BBO を用いてより高出力（90μJ）の
220 nm の紫外パルスを得た。 
 パルス幅は CaF2 の２光子吸収によって生
成した自己束縛励起子の発光による単一シ
ョット自己相関法を用いた。図５上が中央で
衝突したパルスのイメージ、下がそれを数値
化したものである。発光は紫外域のため、紫
外用の CCD を用いた。 
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