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第1章 序 訟珊1

 1950年代末に発明されたレーザーは、単色、高輝度、嵩指向性という従来の光源に老いすぐ

れた特性をもつため、以後の物理学・工学の発展に大きな寄与をしたばかりでなく、新らしい研究

分野も開拓してきた。非線形光学はその一つであるが、最初は水晶を媒質とするルビーレザー光の

第2高調波の発生から発展し始めた。初期には電気的な絶縁体が媒質として用いられていたが第2

高調波の発生には媒質中の価電子が重要な寄与をする事が明らかにされた。その後間もなく、固体

中の伝導電子も非線形光学効果を生じる可能性がある1＝とが指摘され、半導体結晶がこの効果を観

測する媒質として注目され始めた。その理由は、半導体結晶は禁制帯幅以下のフォトンエネル

ギーをもつ光に対して透明であり、また、伝導電子密度を1014～1Oi6㎝一3という非線形光学効果

を観測するのに最適在値に整えることが可能なためである。半導体結晶を媒質として用いて、伝導

電子によるラマン散舌‘1）、多光子混42）、遠赤外光の発出苧）、自己収束効棄4）の研究が行宏われ

ている‘5）

 一カ、この非線形光李効果を利用して、電界あるいは磁界に対して同調可能な散乱光を得ようと

する研究も行なわれ始めた。その一つに強磁場を印加した半導体申の伝導電子によるラマニノ散乱が

ある。この場合には磁場によって散乱光周波数を連続的に変化できるという特徴がある。以下磁場

中の伝導電子によるラマン散乱の研究の歴史を振り返ってみる。

 磁場中での伝導電子によるラマン散乱ば1966年M I TのWo1ffにより最初に予言され瑠彼

は伝導体のmnparabol ic i tyに基づく非調和効果が存在すると、ランダウ準位間での伝導電子

のラマン散乱が可能になることを示した。また、彼はInSbのよう在禁制帯幅の小さい半導体てば

伝導電子の有効質量が小さく、伝導電子のn㎝para鮎1icityが大きいため、ラマン散乱断面積が

大きくなることも指摘した。

 その後、BeH研究所のYafetはゼーマン副準位間でのスピン反転を伴うラマン散乱（Spin

F l ip Raman散乱：S F R散乱）の可能性を指摘したJ7）これらの過程の実験的な確認は、1967

年にBe11研究所のS1usherらによって最初に行宏われ、n－InSbを媒質としC02レーザー光

を励起光源とするゼーマン準位間のS F R散…L光及びランダウ準位間のラマン散乱光が観測された紗

1969年、Heriot－Watt大学のWherrettらはSFR散乱の散乱断面積は、散乱に寄与する電子

の初期状態と終状態の分布差に依存することを指摘し、散乱に寄与する伝導電子がすべて初期状態

に分布するようになる時、散乱強度が最も強くなることを理論的に指摘した49）この散乱強度が最

大となる条件のもとで、1970年にBe11研究所のPateIとShawぱQスイッチC021ノーザiを

励起光源とするn－InSb SFRlノーザーの発振に成功し、同時にSFR峠の発振線幅が非常に狭

く、励起光からSFR峠光への変換効率も1％程度と高い事を明らかにした。

 その氏1971年にM I TのAgga岬a1らはTEA C021ノーザーを励起光源とする、最大出

力1kW以上の大出力S F Rレーザーを発振させた。⑩ 彼らは共振器の光励起領域を大きくする
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ことによって大出力を得ることに成功した。

 以上述べてきたS F Rレーザーは、いずれもパルス発振であったが、1971年にはM I Tの

M。。radi anらが最初のS F Rレーザーの連続発振に成功した。⑫ 彼らは励起光源としてC Oレ

ーザーを用い、励起光のフォトンエネルギーをラマン媒質の禁制帯幅に近づけたときにラマン利得

が共鳴的に増加する効果（共鳴ラマン効果）を活用した。

 このような、S F Rレーザー開発の流れの中で近年波長10μm領域で動作するS F Rレーザーの

開発が活発に行庄われている。このiノーザーの実現のためには波長10μm領域のすぐれた光源であ

るC021ノーザー光に対して共鳴ラマン効果を期待できる材料をラマン媒質として使用する事が不可

欠である。この要求を満たし得る材料にはHgl＿xCdxTeやPb1＿xSnxTe等の三元混晶半導体

がある。現在すでにS at t lerらによってHgCdTeを共振器としたSFR1ノーザーで連続発振が実

現されて為パ争PbSnT、にも連続発振に必要な共鳴効果が存在することがYa、口daらによって

確認されている禦これらの材料は単にC0，iノーザー光に対して共鳴効果があるだけで安く、SFR

共振器として用いた場合には伝導電子の有効g値がInSbに比して大きいため、単位磁場当りの散

乱光の波長変化の大きさがInSbより大きくなるという利点もある。また、これらの材料は組成比

を変える事により禁制帯幅を変化できるためC02レーザー光よりも長波長の励起光に対しても共鳴

効果を活用し、S F Rレーザーを構成できると考えられ、今後さらに発展が期待される。

 S F Rレーザーの可変波長範囲ぱn－InSbとC0レーザーの組合せでは5．2～6．2μmの範囲で㈹

また、n－InSbとC0，レーザーの組合せでは9μm㍗14．6μm⑩程度となっている。但し、後者に

は散乱光が再び励起光として作用することにより励起光からゼーマン準位間隔の2倍のエネルギー

ツフトをうけて散乱される出力光も含んでいろ。S F R1ノーザーの可変波長範囲を拡大するため励

起光源として他のレーザーを使用する試みも行なわれている。この例としてはC02レーザー光によ

って励起したNH、ガスレーザーを励起光源として使用した例があり、⑯可変波長範囲は14…16．8

μmと報告されている。今後、励起に用いる光源の開発と発展に伴い、S F Rレーザーの波長可変

範囲はさらに拡大されると予想でき乱

 一方、InSb S囲レーザーの発振線幅はC021ノーザーのハルス励起の場合、単一縦モード発振では、

O．05㎝■1以下と報告されている。⑩ しかし、発振しきい値を十分超える励起光強度のもとでは

2本ないしは3本の縦モードが同時に発振するため実効的に発振線幅が広がって観測される。これ

は共振器の電子密度が10先ゴ3程度と高いため、電子が伝導帯のnonparabo1ici tyを反映して

ラマン遷移を行う結果、ラマン利得のスペクトル幅が広がることによる。しかし、C0レーザー励

起の場合には、共鳴効果を利用することによって、ラマン利得の増大をはかれるため、共振器申の

電子密度を減少することが可能となり発振線幅を大きく低減できる。実際1X加乱一3の電子密度の共

振器を用いた場合、発振線幅は1kHz以下と報告されている。⑰また、連続発振のS F Rレーザー

では共振器に印加する磁場を精密に制御し、出力の周波数ゆらぎを30kHz以下にする試みも行な

われている。⑱S F Rレーザーを一定波長で発振させる時には、このよう宏安定性が実現できるが
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発振波長を掃引する場合には共振器の縦モードとラマン利得幅の相互作用によって発振波長に非連続

な跳び（mode j口mp）が生じる。⑲ しかし、表面に無反射コーティングを施したn－InSb結晶

をラマン利得領域とし、サーボ制御系によって結晶外部に設置した反射鏡間隔を可変としたS F R

レーザー和モードの跳びを完全に防止できたという報告がある戸

 励起光からS F Rレーザー出力（ストークス光）へのパワー変換効率はC02レーザー励起の場合

最大で5％程度、または最大出力は1kW程度である。ω しかし、共鳴効果を活用した連続発振では

変換効率は約80％にも達し、出力も2川3W程度と報告されている。⑳最近CO，レー“一励起の

n－InSb S F Rレーザーで非線形な光吸収が発生することが指摘されている。S F R1ノーザーの

発振出力は励起光強度が発振しきい値を超えると急激に増加しピークに達するが、その後ば励起強

度の増加と共に出力はかえって減少するようになる。また、出力の時間的な変化は励起光バ〃スと

相似な変化を示さず励起光強度がピークとなる時にはかえって減少することが見出されている押鶴

この現象が生じる原因は励起光によって価電子帯から伝導体に電子が励起され、その結果生じた正

孔によって励起光が吸収されるためであることが明らかになった押

 SFRlノーザーは以上に述べた特性をもった光源であるが、このレーザーの波長可変範囲に

は従来強力在光源がなかったため、このレーザーの分光学的な応用や光化学反応用光源としての応

用に興味がもたれている。どれまでに行なわれたS F Rレーザーによる分光実験には水蒸気のラム

くぼみ幅の測定⑳や大気中のNO、やO，等公害ガス濃度の長時間測定⑳等の例がある。また、光化

学反応への応用としてはNH3iノーザーを励起光源とするS F RレーザーをUr6の同位体分離に用い

る事が提案されている押  その他、S F Rレーザーの出力光と励起光を光混合し、これら二つ

の差周波光として遠赤外光を取り出す試みも行宏われている㌘ この場合、励起光としてC0主1ノー

ザーを用いると遠赤外光の可変波長範囲は85μm山105μm程度となることが報告されている押

 以上述べたようなS F Rレーザーの研究経過の中で、筆者は主としてC021ノーザーを励起光源と

しn－I nSb及びn－PbSnTeを共振器とするS F Rレーザーの基礎発振特性を明らかにし、きら

にその特性をもとにSFRレーザーを高分解能スペクトロスコピーに応用することを目的として研

究を行ってきた。本論文第2章では、n－I pSb S F Rレーザーの基礎発振特性についそ述べる。

このレーザー出力の磁場による変化は従来厳密に解析されていなかったが、実験結果がS F R利得

と共振器内部の光損失を考慮した解析とよく一致する事を示す。第3章では、波長10μm領域で連

続発振が期待できるn－PbSnTe SFRレーザーをはじめて開発して碍だ基礎発振特性について述

べる。この1ノーザーには連続発振を実現するため必要な共鳴効果が存在することを実験的に明らか

にし、計算値と対比する。第4章では、n－InSb S F R1ノーザーの出力及び透過光波形の時間的

在変化について述べ、これらを決定する要素として励起光によって生成される正孔の寄与を論じる。

第・5章では、n－InSb SFRレーザーの応用としてNH3ガス吸収スペクトルを測定した結果につい

て述べる。第6章では、2章から5章までの結論を述べ本論文を終結する。
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第2章。－loSbスピン・フリッフラマン（SrR）レーザー

§2．1 緒   言

 波長10μm領域で動作するC02レーザー励起n－InSb SFRレーザーは、Pate1らによって最

初に実現されたよ1）このSFRレ半の可変波長領域には従来強力在出力をもつ光源が数少宏かった

反面、公害のもととなる各種のガスをはじめ、多くのガス分子の特徴的な吸収スペクト〃帯（Fin

ger Print帯）が存在することから、このレーザーをこれからガス分子の吸収スペクトル測定等

あスペクトロスコピー用の光源として利用することが注目されてきた。また、この1ノーザーの出力

はハルス発振となるが、そのピーク出力は共振器中の励起体積を大きくする事により容易に増大す

ることが可能で、1kW以上に達する大出力も得られているJ2×3） このように大出力化が可能底こ

とから、最近では光化学反応用光源としての応用も注目されはじめ、レーザー同位体分離用の光源

の有力候補の1つとされているJ4）S F Rレーザーの発振開始磁場及び出力は共振器中に含まれる

伝導電子密度によって影響されるが、近年、結晶成長技術の進歩により、n－InSbの電子密度の

制御が可能と盾りS F Rレーザー共振器として最適な結晶が得やすくなったことから、このレーザ

ーの実用性は急速に高まっている。

 本章では横励起（T E）C02レーザーで励起したn－InSb S FRレーザーの基礎発振特性につい

て述べる。2．2節ではSFRレーザーの原理として、特にその利得機構に影響を及ぼす諸要素を考察す

る。2．3節ではS F Rレーザーの実験条件について述べ、2．4，Z5節では基礎発振特性の測定か

ら得られた発振出力の励起光強度依存性、出力の可変波長範囲、発振出力の磁場による変化につ

いセ述べる。

 以上、本実験で得られたS F Rレーザーの発振出力がどのよう衣要素により影響をうけるかを考

察し、C02iノーザー励起S F Rlノーザーの基礎発振特性を明らかにする。

§2．2 S F R lノーザーの原理

 n形半導体に磁場を印加すると伝導電子は磁場に垂直な面内でサイクロトロン運動を行宏う。こ

の時、磁場に垂直在ヵ向の運動に対する運動エネ〃ギーは磁場が存在しない時のような準連続値と

は異な火サイクロトロンエネルギー先．ωCごとの飛び飛びの値となる。また、磁場の存在は伝導

電子がもつスピンに関する2重の縮退を解き、 分裂した2つのエネルギー状態 （ゼーマン 副・

準位）を出現させる。 このため、各々のサイクロトロンエネ〃ギー角ωCで量子rヒされたエネルギ

ー準位はそれぞれ2つづつの副準位（以下ではスピン準位とよぶ）に分裂することになる。磁場

中での伝導電子のエネルギーは磁場方向をZ軸にえらぷと

       れ2k三   1    1
  E＝E・十万十（4＋丁）拘ω・㌃19＊1．μ・’B

（2．Z1）
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と表わされる！5）ここで、・。は磁場が存在し榊時の禁制帯幅、。・は伝導電子の有効質量、・、

は電子波数の磁場方向成分、4ばランダウ準位の量子数でOを含む正整数、9＊ぱ伝導電子の有効9

値、μBはボーア磯子、Bは磁場を表わす。また、一符号は磁場に平行なスピンに対応する準位

（↑ヌピン準位）に、十符号は反平行なスピンに対応する準位（↓スピン準位）にそれぞれ対応す

る。また、この式から磁場中で電子がもつエネルギーは磁場方向の波数kzとランーダウ準位量子数

4及びスピンの向きによって指定されることがわか糺

 S F Rレーザーは通常a＝Oのランダウ準位に付属一

するゼーマン準位間、柵ち↑スピン準位と↓スピ    ……一t〉

ン準位の間での電子のラマン遷移に伴って放出される

散乱光を利用帆ラマン遷移をスト’クス光を例と似   w佃戸
して説明すると、図一2．2－1に示すように初期状態

1il〉で表わされる↑スピン準位に存在する電子は励                    1f〉

起光光子エネルギーれωoを吸収することにより、中間

状態1t〉に遷移し、この中間状態から終状態1｛＞                    い〉

で表わされる↓スピン準位に遷移する時散乱光として

光子エネルギー面ωSをもつストークス光を放出する。
                          図一2．2、王ストークスラマン散乱の機構
この初期状態と終状態のエネルギー差を佑ωRとすると

    汽ωR＝19＊1μB・B                    （2－2－2）

であり、励起光光子エネルギーれωoと散乱光光子エネルギー角ωSとの間には

    向ω〇一角ωs＝わω                   （2．2．3）

で表わされる関係が成立する。（2．2．2）式で表わされる周波数ωRは磁場によって変化できるた

め、散乱光の周波数は磁場により連続的に制御可能と看る。 InSおでは禁制帯幅が小さく、スピ

ン軌道相互作用が非常に大きいことにより、伝導電子のもつ有効g値は大きい。このため散乱光の

単位磁場当りの周波数シフトも大きく看飢S F Rレーザーではストークス光の他に励起光より

ωRだけ周波数の高い散乱光も観測される。この散乱光は反ストークス光とよばれ光子エネルギー

をゆASで表わすと

    れωO一れωAS＝一先ωR            （肌4）
の関係が成立する。反ストークス光はストークス光発生に伴って電子が遷移した1｛〉状態からス

トークス光発生と逆の過程で電子がl i＞状態に遷移する時に放出される散乱光である。

 ラマン散乱は3次の非線形光学効果であるが、ストークス光の利得gsは以下のように非線形

分極を含む非線形マクスウェルヵ程式を解く事により得られる。励起光とストークス光の

電界ベクトルをE。，亙、で表わすと；ストークス光周波数ω、をもつ非線形分極理Lは3次の非線形

感受率ZRにより
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    P，NL・一Zパ1亙。12・万、         （舳・）

と表わされる。ストークス光の電界はこの非線形分極を駆動項としてもつ非線形マクスウェル方程

式

    ・…瓦・音祭一千∂群   （…）

により表わされる。この（2．2．6）．式の一次元解として

    万、（t．Z）＝”、・exp｛iに・Z一ω、t）｝            （2．2．7）

を仮定する。ここでκsはストークス光波動ヘクト〃であ瓦 （2・2・6）と（2・2・7）式からK、

は
        2
       ωs      4π
    κ一7・ε。〔・・一Z．1万。12〕     （…）
        C        ε                S

と表わされる。この式はストークス光の分散関係を表わす。また、加は複素数と在り

    z亙＝z占一iz生・

と表わされるが、S F R散乱では負の虚数値となる。（つ （2．2．8）式の第2項は一般に小さいこと

によりκ。は

       ω    ．2πω
    K、一ユ・。一1 s1亙。12κ皇宇     （…）
        C－   C n。

と表わせる。これを（2．2．7）」式に代入することにより、ストークス光の電界は

                    l1
                  2π才Rω。1万。12

    κ、（t・Z）＝具…｛    ・Z｝
                     Cn。

                  ω
            …Pli（ユ・、・・一⑭、t）1   （・・川
                  C

と表わされる。（2，2．10）式の指数第1項は正数であり、ヌトークス光電界は伝搬するにつれて

増幅されることを示している。

ストークス光の単位長当りの利得gsは（2．2．1O）式から

          1ト
       4πZ Rω。
    9、＝      1万012
         n．C

       8π2・ω。バ
      一   I。         （… 1）
        C2・n．n。

と表わされる。ここで工。は励起光強度、noは励起光周波数での媒質の屈折率を表わす。SFR散乱

では励起光と散乱光に対する媒質の屈折率の変化が小さいため、nS皇noと表わす。
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 ストークス光の利得9、は感受率κ生を用いて表わすよりも媒質中の散乱体が辛つ微分散乱断面積

積を用いて表わすほうが実用上便利である。Denn i sらは媒質単位体積内に含まれた伝導電子に
                                 l1
対する単位立体角あたりの散乱断面積（ω／ω）tは感受率の虚数項へにより

    dσ   11ωs 伍r ns
   （一）＝Z（一）4一一・          （Z阯2）    dg t     C   2 no

と表わされる事を示している！8）但し、（・… ）式では感受率＾がトレンッ形の周波数依

存性をもつと仮定し、そのピーク値をル・をその半値幅とした。（・… ）により…利得

9。は

        16π2C2  dσ  Io

    9・＝れω二．、ξ（一）・丁      （22’3）

と表わされる。「は自発ラマン散乱の線幅として観測され、ラマン利得の広がりを表わす。S F R

散乱てば「は媒質のキャリア密度、散乱方向と磁場の配置及び磁場強度により大きく変化する（ε）⑩ω

  I口Sbに対する波長10μm領域でのストークス光利毎gsは1・7×10一も皿一ソW・㎝・2程度

と報告されている。この値は可視光領域でのCS2のもつラマン利得より103程度大きな値である。

InSbとCS2の自発ラマン散乱の線幅rは同程度であり、散乱断面積（dσ／ω）tはCS2の方

が大きいから、 工nSbの利得が大きい理由は利得g、が散乱光周波数ωsの3乗に逆比例するため

赤外域のS F R散乱てば可視域の散乱の場合よりも利得が増加するためであるよ9）⑫S F R利得は

後に述べる共鳴効果による散乱断面積の増加を利用して、さらに増大させることが可能で、共鳴条

件下でのラマン利得は、9×10－4㎝ツW’㎝’2程度にも達することが報告されている押

 次に、S F R散乱の散乱断面積について述べる。S F R散乱の散乱断面積は、散乱に寄与する伝

導電子の分布状態及び電子のS F R遷移行列要素によって影響をうけるが、ストークス散乱に対して

    dσ  ・2  ω。
    H一（1）2・（■）・m2・Σ1・12・（・一・4↓（・・）・）・4↑（・9
    dg t  mc   ωo    4，k2

                                       （Z2．14）

と表わされる禦ここで、・4↓（・。），f4↑（・。）は量子数4のランダウ準位に付属した1スピン準

位」、↑スピン準位の電子の占有確率を表わす。また、RはS F R散乱の遷移行列要素、mは電子の

質量、eはその電荷を表わす。S F R散乱の遷移行列要素Rは

        ＜f lε吉・V l t＞くt lεo・Vl i〉  ＜｛1εo・v l i×t lε吉・Vli＞

   R＝2｛         一         ｝
      t  妃ω。一（瓦rEi）  角ω。十（ErEi）
                                       （肌15）
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と表わされる。ここでl t＞はラマン遷移の中間状態を表わし、 l i＞、 lt＞ぱラマン遷移の初

期状態と終状態を表わす。また、εs，εoはストークス光と励起光の偏光ヘクト〃、Vは速度演算子

である。初期状態と終状態はランダウ準位量子数と磁場方向の波数k z及びスピンの向きによって指

定され紅ストークヌ光の発生過程では電子は伝導帯のl a・k2，↑〉準位から中間状態である

価電子帯の状態1v〉に遷移し、次にl v＞から伝導帯のla，k z，↓〉準位に遷移すると考えられ

る。しかし、この過程では価電子帯の状帯1v＞は空状態でなければ定らない。n一形半導体は低

温ではこのような条件が満たされないため、むしろ正孔が初期状態14，k2，↓〉から中間状態，

l v〉に励起され、さらに．l v〉から終状態1a，k z，す〉に遷移すると考えた方が都合がよい。

したがって、S F R遷移の生じる確率は価電子帯に電子が存在する確率f v（kz）と14，k z，↑〉

状態に電子が存在する確率f4↑（k、）とさらに14・k、・↓＞状態が空である確率（1一㌦↓（k、））

との積に比例することになる。しかし、価電子帯には常に電子が存在するためf v（k、）＝1と表わ

すことができるため（ZZ14）式では、このことが考慮されている。磁場中ではk哲＝0で電子の

状態密度が最大となるため大部分の遷移がkz＝O付近で生じると考えられる。従って、遷移行列要

素のkzによる変化を無視できる。このことは遷移行列要素に対するエネルギー帯めnonparabo1icity

による変化を無視することに相当する。この時、遷移行列要素を（2．2．14）式の2の外に取出し

て散乱断面積を

dσ   ・2 ω。
（需㌧＝（一）2．ぐ瓦）’m2州二こ（卜fハ（㌧））W （ZZ16）

と表わすことができる。また、この仮定のもとでは（2．2．16）式の2の前の項をk呂＝Oで1つの

電子がもつ散乱断面積1FlOバ2を用いて表わすことが可能とをり

dσ
（一）一1則1リ（1－14↓（k。））f4↑（・、）
千い    4・・、

（Z・2．17）

と表わすことができる。⑮

                  dσ
ストクス光の利得g・は散乱断面積（万）。の磁場鮮性を通じて磁場と共に変化す糺散乱

断面積の磁場依存性を決定する要素は電子の占有確率と遷移行列要素であるが、共鳴効果による遷

移行列要素の増大を考慮する必要のない場合には前者の磁場依存性が支配的である。以下では、は

じめに電子占有確率の磁場依存性を考察し、次に遷移行列要素を考察する。

 電子の占有確率の磁場による変化は（2217）式の右辺第2項を通じて考察できる。以後、簡

単化のために温度丁＝O Kを仮定し、電子の占有確率（フェ〃ミ分布関数）f4↑，↓（kz）がOま

たば1と表わされる状態を考える。（2，2．17）式の右辺第2項は伝導帯のすべての↑スピン準位
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に存在する電子数N↓とすべての↓スピン準位に存在する電子数N↓の差（N↓一N↓）を表わす。

磁場を増加すると各スピン準位の電子縮退度が増加するため、電子はエネルギーの低い↑スピン準

位に多く収容されるようになる。このため、↑スピン準位と↓スピン準位の電子数の差は磁場と共

に増加し、すべての電子が↑スピン準位に収容される時、電子の分布差は最大となり、その後ば磁

場が増加しても分布差は一定となる。この電子の分布差の磁場による変化は、全電子数が一定とい

う条件からフェルミ準位の磁場による変化を考慮することによって推定できる。以下ではフェ〃ミ

準位の磁場依存性について、まず磁場が強くすべての電子が4＝Oの↑スピン準位に存在する場合

について述べ、その後、磁場の弱い場合を考える。

 磁場が強く、すべての伝導電子がランダウ準位量子数4＝Oの↑スピン準位以下（O，↑）と表わ

すことにする）に存在するとき、すなわちフェルミ準位田Fが（O，↑）準位と（O，↓）準位の

問に存在するとき、電子の分布差（N↑一N↓）ぱ最大とをり、S F R散乱に寄与する電子数は最

も多く宏る。この状態を図一2・2・21a〕に示す。

卜1
↑

↓

 』O↑

↓

に1

；＝0

EF（8）

図一2．Z2 フェルミ準位とランダウ準位の変化

このような状態では、フェルミ単位は磁場の関数として

   恥（・）一・1へ÷鵠・   （・…）

1表わ舳！1帆一（・・州はサ／クロ1一一周蹴舳一（弘ん）
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                     2
であり、恥⑩）＝（炉／2m＊）・（3㎡・No）3は磁場が存在しないときのフェルミ準位を表わ

す。このような状態では、電子の分布差は磁場によって変化し在いため、利得里の磁場依存性は遷

移行列要素の磁場依存性によって決定される。

 次に、このよう浸状態から磁場を弱くしてゆき、フェルミ準位恥がランダウ準位量子数4＝1

の↑ヌピン準位と4＝Oの↓スピン準位の間に存在するようになると（（0，↑）＜廻F⑮）＜（1，↓））

電子の分布差（N↑一N↓）は減少し、S F R散乱に寄与する電子数も減少する。この状態を図一

2．2．21b）に示す。この時、フェルミ準位は磁場の関数として

壮払・ぎ賂・ン綜1；・ （肌19）

と表わされる。また、↓スピン準位に存在する電子数は

・！一（2・ ?q）小、÷1ω。
（ZZ20）

と表わされ、分布差は全電子数をNとすると

    N↑一N↓＝N－2N↓

と表わされる。この状態ではフェルミ準位は磁場の減少と共に、（1，↑）準位に接近し、電子分

布差はほぼ磁場の3乗に比例して減少する。このため、ストークス光に対する利得g。も磁場の3

乗に比例して減少するようになる。

 また、さらに磁場が減少するとフェルミ準位は順次ランダウ準位量子数の大きい↓スピン↑スピ

ン準位と交差してゆくが、そのたびに分布差は複雑に変化しながら減少するため、利得gSも磁場

の減少と共に減少するぷ6）

 次に、散乱断面積（2．2．16）式の申の遷移行列要素について考察する。この行列要素を磁場印加のも

とでの状態関数を用いて取扱うことは非常に複雑であるの剣8）磁場が存在し在いときの状態関数

を用いて近似することにする。しか一し、得られる結果はS F R散乱の特性をよく表わす。遷移行列

要素（2．2．15）式の中のい＞，I f〉ば伝導帯のブロッホ関数とし、 1γO＞と表わす。ここ

でOは電子波数k：Oを表わすものとする。また、中問状態，t〉は、価電子帯にとり1δO〉と

表わし、エネルギーの高い伝導帯は含めない。この中間状態として作用レ写る状態は、1γ0〉とのスピ

ン関数の直交性によって軽い正孔帯とスピン軌道分裂したエネルギー帯の二つだけである。

 速度演算子Vとしてスピンを考慮した

  P   免
V＝τ十4m・、・（σx g・・d v）

を用い、また、ωo二ωsと近似すると遷移行列要素（2・2・15）式は
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・一

､Iド＜γoIv－loξ等；…等。lv■δo〉＜δo■v1γo＞ε・1

X（εγrεδ。）

  ε芳〈γolvlδo×δolv1γo〉ε、一ε杳＜γolvlδo〉＜δolvlγo＞ε。

十｛                  ｝
       （ε縦一εδ。）2一（れω。）2

      ・1刈

    一1（、≠ギ仏）川÷÷（l！ε・）1｛（讐高。）・）

      。（旦L。）（σ．（ε吉。ε、）11    （・…）

         2        」

と表わされる。但し、電子有効質量は

（土）一1、レ・三・1＜γOlπlIδO＞＜δO■πlIγO〉

m＊〃      mδ     εγ0iεδO

（μ，レ＝x，y，z座標）  （2．2．22）

有効g値ば

・1一・
I÷・・（ll＜γ01ξ一1111δo一π1γo〉）／（一）

また、

        1
   π＝P＋   （σ×9・・dv）＝mV
       4mc2

と表わされることを用いた≦5）遷移行列要素（2，Z21）式でスピンの反転に寄与する項ば第2項

である。この項からs F R散乱の遷移行列要素は、1α＞，Iα■＞を2つのスピン関数として、

       1  Fg’れω0  2 19＊1
   ぼ1＝｛隻一（1ω。〕・）（τ．’）2（＜α1σ’戦1αI〉）2

                                       （2．2．24）

と表わされる四 この遷移行列要素は励起光光子エネルギーれω。が禁制帯幅Egに近づくと共鳴的

に増大する項を含む。このためわωo二Egでは散乱断面積の増加によってS F R利得gsは増加する。

                     一13一



（共鳴効果）。n－InSbではこの条件は励起光としてC Oレーザー（発振波長～5μm）を用い

た場合に実現され、ごめ条件下でのS F R散乱を共鳴S F R散乱とよぶ押また（2，2．24）式第

2項

。一｛れω・’E・．｝・

   Eg2一（向ω。）2
（2．2．25）

を特に共鳴係数とよび、共鳴効果の大きさを見積る目安として用いる。

 （2．2．24）式からS F R散乱の遷移行列要素は伝導電子の有効g値と共に増加することがわか

る。InSbの伝導帯端はS軌道類似であり、価電子帯はP軌道類似で価電子帯端に存在するP旦
                                            2

の準位とスピン軌道相互作用によって価電子帯端から」90－9e V分裂したPユの準位から成立っ
                                    2

ているため、（2．2．23）式で表わされる伝導電子有効g値は

      m     2∠
9＊9・一 黷R。。2∠）
          9

（ZZ26）

となり、その値も一50程度となる。このように大きなg値は、禁制帯幅が小さいことと、スピン

軌道相互作用によるP1準位の分裂大きいことにより生じているS6）また、スピン軌道相互作用に
          2

よる価電子帯の分裂が存在しないときには∠＝Oであり、有効g値は2となる。この時、遷移行列

要素（2．2．24）式は雲となる。このことはS F R散乱がラマン媒質のスピン軌道相互作用にもと

づく効果であることを示している。

 ここでは磁場が存在しない場合の遷移行列要素を考察したが、この考えヵを拡張して、磁場中で

の遷移行列要素を定性的に論じる事ができる。磁場の存在は（2．2．1）式のれωc／2の項の寄与

を通じて禁制帯幅を増加させる。その結果遷移行列要素（2．2．24）式は第2項と有効g値の減少

により、磁場の増加と共に減少することになる。De㎜i sらはエネルギー帯のno皿parabo1ici ty

及び磁場中でのランダウ準位の変化を考慮した遷移行列要素の詳細な計算を行ない、高磁場（1oo

k G以上）ではランダウ準位量子数4＝1の準位も申聞状態として作用し得る事を指摘しているよ8）
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§2．3 実験装置及び実験カ法

 本実験で使用し

た装置のブロ．ック

に示す。ラマン共
            H．”．
振器として用いた

          リSERn－I皿Sb単結晶 ?
は電子密度2．3x

1O1毛バ3（77K）  TR1G鰯

で、その形状は図

一2．a1㈲に示して

いる。S F R共振

器の仕上り平行度

は12秒程度共振

器表面の平担度は

λ／5（λばN・のD

線）程度である。

この共振器は光学   図一2・3・1

測定用超電導マグ

8．S

50ヒG S．C．M
         S．FR．C＾MτY

図を図’2・3・1（a〕ノ‘ ・E・o，μ艶R 、・O・一・ ロ 一一Cトー

            MONOCH・
      IB     恥

 Au：G●

   畿転 一

  ○

OuAl－8I…＾M◎SOLuユ

  8◎X C＾R        RECORD目R

  ㎜榊朋       10

   ω）

                  5

I nSb S F Rレーザー実験装置1a）

ラマン共振器㈲

m m

cム）

ネット（最大磁場50k G）のコールドフィンガーに取付け、実験中は温度10Kに冷却した。励

起光源として使用したTEC02レーザーの発振波長は共振器の1端面を構成する回折格子により単r波

長を選択することカ河能である。このC02トザーのピーク出力は約400kW（10．59㈹）で、バ〃ス繰返しは約

3p．p．sである。また、NaC1製のブリュスター窓を取付けることによって、直線偏光した出力光が得られ

る。C02レーザー出力はSi製ビームスプリッターによりその一部を取出し、ラマン共振藷に入射す

る光強度をモニターした。散乱光は、励起光光軸と同一光軸上で取出した。これら二つの光軸は共

に磁場に垂直である。励起光は焦点距離15㎝のK R S－5裂のiノンズを用いて集光し、BaF2製

のマグネット窓を通してラマン共振器端面上に照射した。一カ、散乱光はマグネット窓を通して取

出し、焦点距離46c固のBaF2裂レンズを用いて分光器に導入し、励起光の共振器透過光を除去し

た後、光検出器に導入した。S F R散乱光の検出は小型冷凍機によって、温度30Kに冷郵した聴

ト㌧プGeの光導電セルによって行なった。この検出器の10．59μm光バ〃スに対する検出限界は

1OμWκ孟程度である。光検出器を出たS F R信号は2現象シンク月スコープで励起光と同時にモ

ニターを行ない、ボックスカー積分器で平均化した後、1ノコーダーに記録した。

§2．4 S F Rレーザー出力の励起強度依存性

 S F R1ノーザー出力は励起光強度が発振しきい値を超す．と急激に増加する。図一2．4．1は励起光

偏向方向を磁場と垂直（亙。⊥B）としたときの磁場45kGにおけるSF R光出力の励起光強度依存
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（MW・cnゴ2）

性である。励起光波長は10・59μmであり、試料上で励起

光ビーム直径が約200μmとなるように集光を行なった。

図一2．4．1からわかるように、S亙R出力は励起光入力が

約42kW（励起強度約0．5MW・㎝．2）以上に彦ると急激に

増加する。また、出力増加後のS F R光の指向性は極めて

鋭く、出力光の広がり角は約5・7分である。このような

励起強度に対する出力の急激な増加と、鋭い指向性は出

力光がレーザー発振を行なっていることを示している。1ノ

ーザー発振のしきい値は後に§2・52で述べるように共

振器長等の実験条件によク異宏るため、一概に比較するこ

とはでき在いが・ここで得た値はAgga1wa1らが報告し

た値0．4MW・㎝‘2とほぼ一致しているS2） また、励起

光強度2MW・c皿一2付近で生ずる出力の飽和はこれまで励

起領域申のストークス光発生に寄一与する電子が欠乏するた

め生ずると考えられてきたが、むしろこの現象は後に4章

で示すように強い励起光によって共振器内部に正孔が生成

され、この正孔によって励起光及びストークス光が強く吸

収されるため共振器内の損失が増加して生じると考えられ

100

 10

…；

区
1』』

峯
。
0一

ω

隻1
ε

ω

・1

10

05  1  2  4

色。8

  1        10

    1NPuT POWl…R・（kW）

図一2・4・1 ストークス出力の
      励起強度依存性

る。このように出力が飽和することから励起強度を増大させるだけではS F Rレーザー出力を増大で

き在いことがわかる。実際、この実験では励起光の集光直径を約4㎜程度（励起強度約0舳W・㎝一2）

と大きくし、共振器の励起体積を壊加した時に、最大のS F R出力約1．2kWが得られた。（図一2．5－3）

§2．5 S F Rレーザー出力の磁場依存性

 2－5．1 同調特性

  S F Rレーザ’出力の同調特性を図一2，5．1に示す。S F R lノーザーの発振周波数ω1ば磁場に

より変化し、励起光周波数をωoとすると

    ω1＝ω。±19＊1・μB・B／佑                 （2．5，1）

である。この実験では励起光波長を10．59μmとし、励起光偏光方向を磁場と平行とした時、スト

ークヌ光は磁場29kGから50kGの範囲で観測可能で、その波長は11．38μ㎜から11．75μmま

で変化した。一方、反ストークス光ば、磁場30kGから50kGの範囲で994μmから9－6μmまで

変化した。（2．馬）式からわかるようにS F Rレーザーの発振波長は単に磁場を変化させるばか

 りでなく励起光周波数を変化することによっても粗く変化できる。図一2．5．1には励起光として、

 10．53μmと10．67μm光を用いた場合のヌトークヌ光出力の変化を同時に示しているが、これらの
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励起光を用いるとストークス光の波長可変範

囲は11・26μmから11．90μmまで拡大できる

ことがわかる。しかし哀がら、励起光波長を

10・33μmより短波長とした場合には、励起

密度を発振しきい値を十分超えると考えられ

る0・8MW・cゴ2程度としてもストークス光出

力を観測できなかった。短波長の励起光に対

してストークス光の発振が抑制される原因に

ついてはストークス光の利得そのものが急激

に減少するとは考えられ安いため、共振器内

部の光損失が増加することによると考えられ

る。このような励起光波長に依存する損失と

しては、後に4章で述べるように、励起光波

長が短くなると共に2光子吸収が発生し、価

電子帯に正孔が作られるようにをるため、正

孔の価電子帯間の遷移が可能となり励起光及

びヌトークス光の正孔による吸収損失が増加する

1050
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＝
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S F Rレーザー出力の同調特性

ことが考えられる。ま仁この損失機構は励起強度と共に増加するため、図’2，4．1でも示したようr

励起波長10，59μmでも2MW・c㎜一2以上と高い励起強度てばS F R出力の飽和を引き拾こす原因と

なると考えられる。
                   一仏
 この実験から得られたストークヌ光
                  ⑭’
                  コの単位磁場当りの周波数シフトは約2 一
                  雲
。ガ㌔kG一旦である祇この値律伝導電子 1
                  ◎i
有効9値が磁場と共に減少するため磁 ⊆イ3
                  0
場の増加と共に減少する。この実験か 』
                  t’
ら得られた伝導電子有効g一値の磁場 2

                  Φ
依存性を図一2．5．2に示す。磁場の増
                  ’o                  Φ斗2
加と共に伝導電子の有効9値が減少 一
                  ω
する原因は・磁場の増加と共に禁制 ’ミ1

帯幅が増加するため、伝導帯と価電子 2
                  句
帯との相互作用が弱められることによ U
                   －41
ると考えられる。すをわち（2．2．23）式

で表わされる有効g一値の分母が磁場

と共に増大することによると考えられ

る。

30

一17一
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o

9

o

  35   40   45   50

 Ma－gnetic fidd（kG）

図一2．5．2 伝導電子有効g値の磁場依存性



2．5．2 出力光の磁場依存性

励起光（1059μm）め偏光ベクトルEoを磁場と平行（Eo畑）とした時のストークス光出力の
2000

磁場による変化を図一2・5・3に示す。図中に示

した実線は実験値を、破線は次節で述べる方法に

よる計算値を示している。ストークス光出力は

磁場約．28kGから観測され始め、磁場の増加

と共にいくつかの極小値をもち宏がら増大し、

磁場約45kGで最大となった後・急激に減少

する。磁場45kGで、励起光強度O．8MW・

c皿・2（集光直径約4㎜）に拾けるニトークス光

出力のピーク値は約1．2kWに達した。この最大

出力が得られる励起条件での励起光からストー

クス光に変換される光パワーの変換効率は約

1，2％である。この変換効率はPate1の報告し

た値約1茄とほぼ一致しているS9）

 励起光偏光ベクトル犯Oを磁場と垂直（叫）

とし、同様宏励起密度及び集光条件で観測した

ストークス光強度の磁場による変化を図一2，5，

4に示す。図中の実線拾よび破線はそれぞれ実

験値拾よび理論値を示している。この配置の場

合、ストクス光出力は磁場33kG付近から観測一

され始め、磁場45kGでピークとなり、その後

減少した。

 Eo〃B配置と亙。⊥B配置で得られた結果を

比較すると、後者では出力を確認できる最低磁

場が5kG程度高磁場側にシフトし、また、最

大出力も前者の10％程度に減少することがわ

かる。このよう在励起光偏光方向による出力の

変化は、正：o⊥B配置に対して共振器内部の光吸

収損失が特に増加するとは考えられないため、

Eo⊥B配置の場合に、Eo〃Bよりもストークス

光利得そのものが小さくなることが原因と考え

1500

…＝

o＝

山1000
≧

o
o一

ω
山
と
。
←
ω 500

E。蝸

       5ω。
    6ω・．．↓．

    （C02〕．   ．’’

     ■      ’

    ↓拠舳。l
      l1

  6叫    ・ ’
       ’  ↓       ●      I
      ．   ◎      I

5ω。戦。’ ･・ノ

1ザ

  3ω。刊。

一、1仇
 ’、 ↓

 ◎、

 25    30   35 ．  40    45   50    55

     MAGNETlC FIELD ‘kG）
図一Z5．3 ストークヌ光出力の磁場依存性
     （励起光偏光方向を磁場と平行と

      した時，．励起強度O．8MW・cバ2）
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図一2．5．4 ストークス光の磁場依存性
     （励起光偏光方向を磁場と垂
      直とした時）

55

られる。Yafetはこの実験で用いたのと同様な配置に対する遷移行列要素の大きさを計算し、叫B

配置では皿。畑配置よりも遷移行列要素が小さくなることを示している押 このことは、瓦。⊥一B配
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置に対する出力の減少と対応している。

 図一2．5．3と図一Z5．4に示したストークス光出力でみられるいくつかの極小は、これらが生じ

る磁場付近で、ストークス周波数ωs及  1500

び励起光周波数ωCが、高次のサイクロ

トロン周波数nω、（n：整数）⑳及び               5出、ω、

                                 ’6ω。  ’これに縦光学フォノン周波数が加わった；i。。。  帆 ・ζ！
                   ど        ωs
周波数（nωc＋ωLO）に一致するた 圧        ノ    、。・・   一、一2～、。

                   山
め（図一2・5・5）、ストークス出力及び 呈…     ／’     、一一
                   享     ’’・て・  一毛阯、   2ω．
励起光が共振器内部で高次のサィクロト こ；500  、・、・’
                   ＞        ’’    ’’
ロン共鳴により共鳴吸収されて生じたと葦 、芝11”

                      イ“
考えられる。図一2・5．3と図一2・5．4に

はこれら周波数が一致する磁場を矢印で   OO  10 20 30 40 50 60  フ0
                           MAGNETlC FlELD （1－G〕
示し・同時にその周波数を記してい糺   図一2．55 高次のサイクロトロン周波数（皿ωc）

                          及びこれに縦光学フォノン周波数が加

ニニニ∵㍗幾．」二幾  鵜蹴隙鮒款クス
少在いため、遠赤外光を弔いた測定結果⑳⑳をもとにここで得た結果を検討する。その結果によると

共鳴吸収は磁場と垂直なヵ向（田⊥B）の光に対して顕著となると報告されている。ここで行った

実験てば、出力光中に含まれた磁場と垂直在ヵ向の偏光成分と、それ以外の偏光成分を識別して測

定していないが、既に報告されている自発ラマン散乱の測定結果鋤から推定すると、ここで用いた

励起条件すなわち亙。／B及びEo⊥Bに対して、ラマン利得は磁場と平行及び垂直（皿s〃B，

E s⊥B）に偏光した成分のみが特に大きく、レーザー発振を生じ得ると考えられる。従って、ス

トークス光出力の極小が生じる磁場てば、E s⊥Bの出力光のみが吸収をうけるため、出力光中の

二つの偏光成分すなわちE s〃BとE s上Bの強度比がそれ以外の磁場と異在る可能性がある。図

一2．5．3で6ωc（C02）と記した出力の極小値は励起光周波数が6倍のサイクロトロン周波数と

一致するため、共鳴吸収されて生じたと考えられるが、それ以外の周波数及び励起光偏光方向で検

出できなかった理由は明らかでは安い。

 励起光及ぴストークス光出力がサイクロトロン共鳴吸収をうけるためには、

   ωsあるいはωo巳nωcあるいはnωc＋ωLO。          （2，5．3）

の条件が成立する～＝とが必要である。この条件は励起光の周波数ωOを固定すると、特定の磁場に

拾いて満される。図一2．5．7に示すように、10．53μm光ではストークス光と高次のサイクロト

ロン周波数及ぴ縦光学フォノンが加わった周波数が一致する磁場が高磁場側にシフトする。従うて

周波数の異なる励起光に対しでは共鳴吸収の発生する磁場が変ることに看る。励起光として10．67

μm及び10．53μm光を用いた場合の出力強慶の磁場による変化を図一2．5－6に示す。この結果
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から10．53μm光てば吸収

の発生する磁場が高磁場側に

シフトすることがわかる。

2・5・3 出力の磁場依存性の

   解析

前項で述べたストークス光

出力の磁場による変化はラマ

ン利得及び損失の磁場依存性

を考慮することにより説明で
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ストークス光出力の磁場依存性

きる。ストークス光利得はすでに2．2節

に述べた（2．2．13）式で与えられ    1500

   16π2C2  dσ  I o

・・＝ R、ホ）tT（254）
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と表わざ仏ス1一クス光利得9・は署’．
                  Z
（2・2・17）式の散乱断面積（d舳Ω）t 聖

                  く500の磁場依存性を通して磁場と共に変化す 事

る。散乱断面積（dσ／dΩ）tは
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図一2．57 異なる励起光波長に対するストークス光
周波数と高次サイクロトロン周波数の磁
場による変化

で表わされる。ここで、量子数aのランダウ準位に付属する磁場と平行なスピン（4，↑）状態の

電子存在確率をf4↑で・反平行念スピン（4・↓）状態の電子存在確率をf4↓で表わしねま

た、磁場カ向の波数k2＝Oでの1電子当りの散乱断面積を1則O〕12で表わした。（Z5．5）式に示
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したように散乱断面積は（a，↓）状態の空状態数と（4，↑）状態の電子数に比例する。従って

フェルミ準位の磁場依存性から散乱断面積の磁場依存性を評価できる。

 本実験で用いた工nSb共振器（電子密度n e：23×1016cm－3）について、フェルミ準位の

磁場による変化を（2，2．18）式及び（2．2．19）式によって計算し、図一2．5．8に示す結果を得

れ但し、電子有効質量は・電子密度101もバ3程度   2150
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のn－I皿S也について報告された値m＊＝αOユ56m⑳，

電子有効g値は図一2．5．2で示したこの実験で得た

値を使用し、温度はT：0Kを仮定したが、実験温

度10Kでも電子の分布はほとんど変化がないと考え

られる。図一2．5．8から磁場が20kGから45kG

の範囲ではフェルミ準位は（1，↑）状態と（O，

↓）状態の間にあり、磁場の増大と共に（0，↓）

状態に接近するため（0，↑）状態と（0，↓）状

態の電子の分布差は大きくなり散乱断面積は増大す

る。また、磁場が45k Gを超えるとフェルミ準位

は（O，↓）状態と（O，↑）状態の間に入るため

（O，↑）状態と（O，↓）状態の電子差は最大と

なり、変化はなくなる。この磁場以上では、散乱断

面積で電子分布差に依存する項は変化し在くなるが

1電子当りの散乱断面積1F⑩）12が遷移行列要素

の減少によって磁場と共に減少するため、散乱断面

積（dσ／dΩ）tは磁場と共にゆるやかに減少する。
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図一Z5．8。フェルミ準位の磁場
      依存性

図一2・5・9に（2．5・4）式と（2・5．5）式から

計算したストークス光利得g Sの磁場による変

化を示してい糺但し・この計算では正味の励

起光密度Ioば共振器端面での反射損失を考慮

し、510kW・cバ2とした。また、ストークス光

局波数での共振器屈折率としてns939、自発ス

トークス線幅r二2㎝一1（9）を用いた。また、

散乱断面積に含まれた遷移行列要素はDemis（8）

の計算結果を使用した。な拾、図・2．5，9に示

した利得g sには、図一2．5．3に点線で示した

励起光周波数が6倍のサイクロトロン周波数と

一致した時に生じる励起光共鳴吸収による利得
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の減少を考慮している。

一ヵ、ストークス光あ損失としては、次の3種類の損失機構が考えられる。

1）共振器端面での反射損失

2〕共振器内の伝導電子による光吸収損失、α｛

3）高次のサイクロトロン周波数及び、これに縦光学フォノンが加わった周波数で発生する共鳴吸

  収損失、α。

1）と2）の機構はこの実験で使用した磁場範囲では、磁場に関して大きく変化しないが、3）のサイク

ロトロン共鳴に関係した損失は、図一2．5．5で示した特定の磁場のみで発生する。高次のサイクロ

トロン共鳴吸収の吸収係数に関して、これまであまり詳細な実験及び計算は行宏われていないが、

赤外サイクロトロン共鳴の実験結果⑳⑳⑳の外挿から拾よその値を推定できる。図一2．5，9には上

記3種の損失機構を考慮した損失係数αf＋αc－1皿R／4を示している。ここでRは共振器端

面での反射率でR二〇．36である。また、4は共振器長で、4：O．5㎝とした。

 ストークス光利得g sと損失αf＋αc－1n R／4からストークス光出力を計算することがで

き糺S F Rレーザーが発振するためには

    R exP｛a（9、一αf－d、）｝〉1                 （2，5・6）

の条件が満足されることが必要である日この条件は

9s〉αf＋αc一・一n R／4 （肌7）

と変形できるが、左辺のストークス光利得g s拾よび右辺の損失係数αf＋αc－1n R／4の磁

場による変化をそれぞれ独立に図一2．5．9に示している。ストークス光利得の損失に対する割合を

    P＝9、／（αf＋α、一h・R／a）             （2・5・8）

で定義すると、ハルス励起中に生じる電子のスピン準位間の緩和を無碑し、励起光強度の空間分布

をガウス分布で近似できる時にはストークス光出力は

            1
J＝neれω、πγ切（1・・十万・一1） （肌9）

で与えられる禦㈲ ここでn、は共振器内の電子密度、γは励起光ビーム半径でγ＝0．2㎝である。

図一2．5．9に示したストークス光利得g sと損失係数を用い（2．5．9）式によって計算した出力J

を図一2．53に示している。この図からわかるように励起光偏光ベクトルを磁場と平行（亙。〃B）

とした時、計算結果は実験値とよく一致する。一九励起光偏光ベクトルと磁場が垂直な配置

（瓦。⊥B）に対する計算結果を図一2，5．4に破線で示している。この場合には、遷移行列要素と

して・・…の⑲計算結果を用いた以外は（瓦。〃・）の場合と同様在計算を行在った。叫・配置1

では計算値と実験値との定量的な一致はよく在いが、計算値は実験値の拾拾よその傾向を反映する。
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ことがわかる。

§2．6 結   言

ITEC02レーザー励起n－InSbスピン・フリップラマンレ・ザiの製作と、基礎発振特性の測定

を行在い以下の結論を得た。

1〕SFRレーザーは、 30kGから50kGの磁場範囲で発振する。その磁場範囲に拾いてストー

  クス光については11．26μmから11－90μmまで、また、反ストークス光についてはq94

  μmからa60μmまでの範囲で発振波長を同調することが可能である。

2）ストークス光がレーザー発振を生じるしきい値の励起強度は0．5MW・㎝．2である。また励起

  光強度が2MW・㎝’2を超えるようになると、ストークス光出力は飽和するようになる。

3）ストークス光光刀の最大値は磁場45kGの時得られL2kWであった。この時、励起光からストー

  クヌ光への変換効率は約エ．2％と宏つれ

4）ストークス光出力は、磁場の増加と共にいくつかの極値を伴いながら増加し、磁場45k Gで最

  大に達した後、減少する。磁場の増加に伴う出力の増大は、ラマン遷移の始状態と終状態の電

  子分布差が大きくなることを通じて利得が増大する結果生じる。また、出力の極小値及び高磁

  場での減少は商次のサイクロトロン共鳴吸収が発生することにより、共振器内部の光吸収損失

  が増大するため生じる。

5）ストークス光利得と共振器内光吸収損失の磁場依存性を考慮して、ストークス光出力を計算し

  た結果、発振磁場範囲で実験との間によい一致が得られた。
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第3章 n－Pbα88S町121’eS円レーザー

§3．1 緒   言

 波長10μm領域で動作するI n S b S F Rレーザーはハルス発振として実現されているが、こ

の波長領域で連続発振可能なS F Rレーザーを構成するためには励起C02iノーザー光に対して共鳴

効果を期待できる材料を共振器として使用することが不可欠である。共鳴S F R効果は励起光光子

エネルギーをラマン媒質とする半導体結晶の禁制帯幅に近づけると価電子帯上端普匡が伝導電子のラ

マン遷移の中間状態として有効に作用するように底るために生じ、この状態のもとではラマン遷移

の発生する確率が増大する。また、共鳴効果が表われるようになるとラマン遷移確率の増大を通じ

て、ラマン利得も増大するように在る。共鳴ラマン効果を利用するとS F Rレーザーの発振に必要

な励起しきい値強度の低減カ可能となるため、。連続発振の1ノーザーを励起光源とした連続発振S F R

レーザーを実現できる。

 波長10μm領域の有力な光源であるC02レーザー光に対して共鳴ラマン効果を期待できる材料

としてはH g C d T e及びP b S n T e混晶がある。これらの混晶はH gとC d及びP bとS nの

組成比を変化することにより禁制帯幅を変化できるため‘1）共鳴効果を活用できる波長範囲を1Oμm

領域からさらに広範囲に拡張できる可能性がある。また、これらの混晶は伝導電子の有効g値

が大きいためS F Rレーザー出力光の単位磁場当りの周波数シフトも大きくなる利点がある。

・一H・卜、・・、・・（・一α・・）混晶を用いた・HレーザーはS1・舳ら（2〕により報告され、

連続発振も実現されているが、二一・・。．、・皿、・・（・一α・・）については著者らが（3）一1・ス動作

ではあるが発振に成功し連続発振の基礎となる共鳴効果の存在を確認した。

 本章てば、T E C021ノーザーを励起光源とした日一PbSnTeSFR1ノーザーの基礎発振特性につ

いて述べる。3．2節では共鳴ラマン散乱を概説し、3．3節で共振器作成法及び実験ヵ法を述べた後

3．4節以下で本実験から得られたn－PbSnTeSFR1ノーザーの基礎発振特性として、ストークス光

出力の励起光強度依存性、励起光周波数依存性及び磁場依存性について述べる。

§3．2 共鳴S F R散乱の原理

 すでに2章で述べたように、S F R散乱では励起光の光子エネルギーが共振器結晶の禁制帯幅に

近づくに、価電子帯上端郡がラマン遷移の中間状態として有効に作用」ラマン遷移の生じる確率

が増大する。S F R散乱の遷移行列要素は（2．2．24）式で示したように

1峠（崇粉）（1等1寸 （舳1）

と表わされる。励起光の光子エネルギーが禁制帯幅に近づくと発散する項をWで表わすと
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    れω。・Eg
W＝（     ）2
   E．2一（れω。）2

（舳2）

となるが、これを共鳴係数と呼ぶこ．とにする。この共鳴係数は励起光波長及び禁制帯幅に依存し、

磁場と共に変化する。共鳴ラマン散乱ではこの共鳴係数の変イビを考慮するため（2．2．16）及び

（2・2・17）式で表わしたS FR散乱断面積を改めて

    （・σ／・Ω）t一同・バ2・W・Σ（・一・ハ（・・））f41（・・）  （舳。）
                 4，kz

と表わすことにする。ここで1・’（・〕12は（・…）で表わした・、一・での・電子散乱断面積か一

ら共鳴係数を除いた残り。の因子を表わす。また、Σの中はS F R散乱に寄与する有効電子数であり

  、
2章2節で述べたように磁場と共に大きく変化する。従って、共鳴効果が存在する状態ではSFR

利得gs（2．2。王3）式は共鳴係数Wの磁場及び励起光波長依存性とラマン遷移に寄与できる有効

電子数の磁場依存性によって決定される。

§3，3 実験装置及び実験方法

 a3，1 S F R共振器

  S F R共振器として使用したn－PbO．88SnO．12Te単結晶は電子密度n、＝101もバ3（77K）

寸法ぱ5×4×3m益である。5×4皿㎡の2面をO．3μmのアルミナ研磨材で鏡面研磨し、平行度

約12分に仕上げた。P b S n T e結晶は非常に柔らかいため、平行平面に研磨するのが困難で

ある。そこで研磨用のヤトイとして結晶と同じ厚みをもつアルミ製円板を使用し、結晶を円板中

央部の穴にばめこんで研磨を行った。 研磨中は数回He－Neレーザーを用いて端面の平行

度を測定し、修正を加えながら平行慶を高めた。研磨終了後、沸騰したアセトン中で洗浄した。

洗浄後は、直ちに超伝導マグネットのゴールドフィンガーに取付け実験終了時まで真空中（1O－5

～10一 `mHg）に保存した。研磨終了後1年程度乾燥空気中に保存した共振器てばS F R散乱光は

観測できなかった。これは共振器表面に酸化膜が形成されるか、あるいはガス吸着を生じ、こ

れらが励起光や散乱光を吸収するためでは在いかと推定され乱

33，2 実験条件

 Pb卜xSnxTeは一PbとSnの組成比及び温度に依存して禁制帯幅が大きく変化することが知ら

れているJ1）この結晶の禁制帯幅は磁場が存在しないとき

  E。（・・T）＝㎝8・十孔8・・10’4T一α・43・十㎝2・2   （・V）（舳1）

と表わされる≦7）どこで、xはSn組成、Tは絶対温度である。この式から実験温度10K

での禁制帯幅は122meVと計算できる。磁場は結晶の〈100〉軸方向に印加し、
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散乱光は図一3・3・1に示

したように励起光光軸方向と！1・Ψ・田

同一方向（CO11 inear）に

取出した。散乱光拾よび励起
                POWER
光の光軸は共に磁場と垂直で  SuPPLV

ある。この実験で使用した装   ηM1NG
                NETWORK

置は第2章で述べた装置と大

                 η1GGER
部分が同’であるので、詳細

定説明を省略し異なる点のみ

を述べることにする。励起002

                図一3．3．Ilノーザーは重水素サイラトロ

ンにより放電の制御を行ない

8EAM
SPL1TTER

冊一
臓ξ

Go1加
［1三TECTOR

 ηK

 ○

50kGSCM
     n－PbShT官SFR CAV1TY lOH

Du＾L日EAM
CRT

BOX C＾R

lNTE6R＾10R

  一一一一一一葉畠鱗

↓目的弓

DETECTOR
 30K

RECOR旺R

n＿pbS皿Te SFRレーザー実験装置

・｛ルスごとの出力の変動及び雑音を減少させた。また、散乱光を分光器に導入する際、アルミ蒸着の

球面反射鏡（f＝55cm）を使用し、散乱光の波長変化に伴う集光条件の変化を防止した。

§3．4 S F Rレーザー出力の励起強度依存性

 磁場16k Gで励起光（1O．54μm）強度を変化させた時のストークス光出力の変化を図一3．

4．1に示す。ストークス光出力は励起光強度O．6MW・㎝■2  10，

から観測され始め、励起光強度の増加と共に出力は急激に増

加する。この時、出力光の広がり角ぱ7分程度であろた。こ

のよう宏出力の励起光強度の増加に伴う急激宏変化と高い指   102

                             ．…
向性は出力光が1ノーザーとなっている事を示している。ま仁共振器  月

                             ○
平田麹…18分程度の場合にはストクス光勒を観測できなか
                             竃
ったが、これは共振器Qの低下によると考えられる。ストー  書10
                             ＝
クス光出力の最大値は磁場16k Gで励起光強度7MW’㎝一2  記
                             告
                             ○の時得られ、約6－6mWであった。この最大出力時に拾ける  ㎝

                             き
入射光からストークス光へのパワー変換効率は3×1O－6％で  缶一1り

ある。このように変換効率が低い原因としては共振器平行度

が12分程度と低いこと及び共振器内の電子密度が1O晃皿．3

と高いため励起光やストークス光の伝導電子による吸収損失   α10j  σ51り  帥10
                                CO豊山白RlNτENS1WlW仁㎡2〕
が大きいことカ拷えられる。しかし底がら、I n S b共振器では

共振器平行度が12分程度と低い場合には1ノーザー発振を観  図・3・“ ヌト間クス出力の
                                   励起光強度依存性
測でき安かったことから推察すると皿一P b S n T eのラマ

ン利得は2章で述べたn－I n S bの利得よりも共鳴効果によって大きくなっていると
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                              W州ELENGTH｝m〕
考えられるが、これについては3．5節で再び  15  11j2  11jO  札08
                           PuMP WMELENGTH
述べる。                    lO．59岬
磁場。。。。でのストークス光出力のスペクト ㈹rlcF吉ま一→・←

ルを図一3．4．2に示す。この図に示したスペクト コ       1．55o市1
                        ｛lO
ル幅は測定系の分解能R（～1cガ1）によって制限 3

されて拾り、実際のスペクトル幅はこれよりさら ；
                        要
に狭いと考えられる。            8

                        記5
                        き
§3．5 S F Rlノーザー出力の磁場依存性    あ

 3．5－1 同調特性

  ストクス波長の磁場による変化を図一 8。。 。。。・。。。 。。、

 ＆5－1に示す。図中には第2章で述べたn－      W～E則MBERk㎡1〕

 I n S b共振器に対するストークス光波長の変

 化を比較のために示している。ストークス光出
                         図一3．4．2 ストークス光スペクト〃

 力ば磁場8k Gから41k Gの範囲で観測さ札

 その波長ぱ1O．82μmから11．78μmまで変化

 する。ストークス光の同調率は磁場の

 増加と共に徐々に減少するが、これば                       12．o

 第2章で述べたように伝導電子の有効  1oo

 g値が磁場の増加と共に減少するため
                                          11．5
 生じる。ストークス光の磁場20k G
                    E              l．Sb
 に拾ける同調率はZ65㎝．1・kG－1で  ど     P享舛τo             ε
                     50       炬Oj2                         コ」

 ある。この値はm－I n S b共振器で  仁                    11．O
                    ：＝                               工
 の同調率2㎝・1・kG’1より大きい。こ ω                  さ
                                            Z
                    ＞ のように同調率が大きい理由は    三                    出
                    I・・                 呈

r・・α・…α・…の伝導電子有蕎。一Pu舳5リm〕    α・葦

 効g値が60～50とInSbより大き 圧

 いことによる。励起光周波数ωoとス

  トークス光周波数ω1から共振器として
                                          10．O

使用した・一・・α…α・…の伝導 O J0。。。。…芋I。。1。ご9㈹4050

 電子有効g値を次式によって計算し

 た結果を図一3．5．2に示す。        図’3．5．1 ストークス光の同調特性
                            （励起光波長10．54μm）
       拘
  19＊1：    （ωo一ω1）    （3．51）
     μB’B
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図一a5・2 伝導電子有効g値の
      磁場依存性

 本実験では磁場を＜1O O〉軸方向に印加し

たがP b S皿T eの有効9値はS nの組成比及

ぴ磁場と＜111〉軸とのなす角度によっセ変化

することが知られている。P b S n T eの伝導

帯は多谷構造で、ブ”ユアン帯のL点と等価

在位置に4つの極小値を持ち、等エネ〃キニ面は

＜111〉軸と等価な方向に長軸をもつ回転随

旧体と在っている。（9）⑩このため＜111〉軸

カ向に磁場を印加した時には（B〃＜111＞）

等エネルギー面の＜111＞軸に垂直な面上をサ

イクロトロン運動をする電子が表われる。この状

態にある伝導電子のサイクロトロン質量は最も小

さくなパカ単位磁場当りのサイクロトロン周波数

は最も大きくなる。従って、この状態での電子の全

磁気モーメントは最大となり、（2．2．23）式で示し

た関係により伝導電子の有効g値は最大となる

ことがわかる。また、以上述べたことから、逆に＜11r＞軸と垂直カ向に磁場を印加した時

（B⊥＜111〉）一、最も小さ在g値が表われることがわかる。また、L点と等価な位置に

4つの伝導帯谷があるため＜1王1〉軸に平行あるいは垂直なカ向に磁場を印加した時には2

つのg値が観測されるρ一カ、本実験のように＜100〉軸方向に磁場を印加した場合には4つ

の等エネルギー面上をサイクロトロン運動する電子の軌道がすべて等価となるため観測されるg値

はただ1つとなる。以上述べたことから、ストークス光同調率は磁場ブラ向を＜111〉軸カ向、

（B〃〈111〉）とした時にはさらに増大できると考えられる。Greev（5）の報告した電子有効

g値の結晶軸依存性をもと尺本実験で用いた結晶をB〃＜111＞として用いた時に期待できる有

効g値を計算すると90程度となり、ストークヌ光の同調率は4－2㎝一1kG・1になると考えられる。

 図一3．5．2に示した結果から有効g値は磁場10k Gから41k Gの範囲で59から51まで

変化することがわかる。このように磁場の増加と共に有効g値が減少する原因は2章でInSbにつ

いて述べたと同じ機構によると考えられる。また、実験で得た有効g値の値を電磁場まで外挿する

と6L7となる。この値はこれまで報告されている磁場中での再結合発光（4）（5〕及びN．M．Rの測定（7）

結果から推定した値ときわめてよく一致している。

3．5．2 出力の磁場依存性

共鳴S F R散乱の利得gsぱ既に述べたように、共鳴係数WとS F R散乱に寄与する有効電子数

の変化に支配される。以下では、この実験で用いた結晶について、利得gSに影響を与える有効竜
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子数及び共鳴係数の磁場による変化について述べる。

 2章で述べたようにS F R散乱に寄与しうる電子数の磁場変化はフェルミ準位の磁場依

存性から考察できる。実験中の共振器温度は約10Kであるが、温度OKを仮定し各ゼー

マン準位に対する電子占有確率（フェル

ミ分布関数）をOまたは1で表わしても実験

条件との問に大きな相違は生じないと考えら

れる。図一3・5，3に温度O Kを仮定して計算

したフェルミ準位の磁場による変化を示す。

但し、この図てばエネルギーの原点を価電子

帯上端にとった。また、計算では伝導電子

サイクロトロン有効質量mc＊をB〃＜1OO〉

の時の報告されている値mc＊＝O・0278mとし

た≦5×7）さらに、等エネルギー面の短軸ヵ向

の有効質量m⊥ぱGreevらの提案した関係
式（5）⑭

m⊥＝α146F。（・V）m （舳2）

により計算し、m⊥＝0．0178mとした。

一ヵ、等エネルギー面の長軸方向の有効質量

m とm の間には
 〃  ⊥
  m ／m  二11     （3．5．3）
   〃  ⊥

1300

ε

u1200

一
山
）
山
一

Σ1100
0＝

山
L

1000

984
  ，EG

OO

図一a5－3

〔3↓〕  ｛3↑〕  ｛2↓，

｛2f〕   o↓〕

EF側

｛1↑〕

｛o↓〕

｛o↑〕

10     20     30     40     50

 yAGNETlC FlELD （kG〕

フェルミ準位の磁場依存性

の関係が成立つことが報告されて拾わ（5）㈹これに従って・ヅα…mとした。以上皿〃とm⊥

から状態密度有効質量mdはmd＝0．0396mと計算できる。磁場中のフェルミ準位の計算

には磁場と平行なヵ向に対する有効質量mBが必要であるがm⊥とm⊥から計算してm官＝

O．114mとした。さらにフェルミ準位を計算するのに必要宏電子有効g値はこの実験から値た

20k Gでの値56．8牟用へ電子はブリリユアン帯端の等価は4つの谷に等しく分布していると

仮定し、エネルギー帯のnonparabo1icityは無視した。 この計算から電磁場でのフェル

ミ準位は伝導帯底から7－89m・V（6－3．6㎝一1）上に存在するこ．とになる。

 図一3・a3からフェルミ準位は磁場8k Gξ22k Gでそれぞれランダウ準位量子数4＝1及び

○の準位に付属した↓スピン準位と交差することがわかる。これらの磁場では↑スピン準位の

電子数と↓スピン準位の電子数の差が極大．となるため、ストークス光利得は極大値となる。この

図から↑スピン準位と↓スピン準位に存在する電子数の差は磁場と共に図一3．5．4に表すように変

化することが計算できる。図一3，5．4に示した規格化した電子分布差Sは次式によって定義される。

    。一u」    （。。。）
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図一3，5・4 電子．分布差の磁場依存性

但し・N↑とN↓ぱそれぞれすべての伝導帯↑

スピン準位と↓スピン準位に存在する電子密度

を表わす。また、Nは全伝導電子密度を表わし

N＝N↑十N↓である。（3．4．5）式で定義し

たSはヌトークス光発生に寄与しうる電子数の

全伝導電子数に対する割合を表わす。この図か

ら22k Gより高磁場ではS＝1であり、すべ

ての伝導電子は↑スピン準位に存在することが

わかる。

一方、磁場が22kGより小さい場合、電子

分布差の示す変化はこれまでInSb（OK）

について報告されている結果⑭と大きくこ

となるようになる。n－InSbでは、フェル

ミ準位が（1，↑）スピン準位と（i，↓）

スピン準位の間に存在する時、分布差Sは磁場の変化につれて急激な変化を示すが⑭⑯⑯

PbO．88Sno．12Teてば、フェルミ準位がこれらの準位間に存在する磁場範囲（9kG－16kG）で

は分布差Sは比較的ゆるやかに変化する。InSbとPbSnTeでこのような相違が生じる原因

は PbSnTeはInSbより大きな電子有効質量と有効g値をもつことによると考えられる。

 一ヵ、共鳴係数Wは、励起光光子エネルギーが共振器禁制帯幅に近づくにつれて急激に

増大する。しかし、励起光波長を固定すると共振器禁制帯幅は磁場と共に増加するため、

共鳴係数は磁場の増加と共

に次第に減少するように在

る。この実験で用いた励起

光周波数に対する共鳴係数

Wの磁場による変化を図一

3．5．5に示す。

 ストークス光利得gSは

上記の2つの要素電子分布

と共鳴係数を通じて磁場依

存性をもつが、出力光がレ

ーザーとなるためには

     1
9S二αS＋71n R
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が成立することが必要である。ここでαSはストークス光の吸収損失係数を表わす。この発振条件

に影響を与える要素には励起光及びストークス光に対する共振器内部での吸収損失がある。この損

失としてはI n S b共振器の場合と同様に自由電子による吸収、及び高次のサイクロトロン周波数

及びこれに光学フォノン周波数が加わった周波数で発生する共鳴吸収損失が考えられる。励起光に

対するこれら吸収損失はストースク光季1鰐に影響を与える帆共鳴条件を満たすために励起光光子エネル

ギーをバンドギャップに接近させた場合には吸収端及びUrbach－tai1による吸収が増加すること

も考慮し安ければならない。また、この励起光の吸収損失も磁場と共に変化する。以上述べたこと

から共鳴条件下でのストークス光出力は、非共鳴の場合よりも励起光波長と磁場により敏感に影響

されることが予測でさる。

（ストークス光出力の励起光周波数依存性）

 前項で述べたことから磁場を固定するとストークス光利得に影響を与える要素は共鳴係数Wの励

起光周波数による変化のみになることがわかる。励起光周波数を10．67μmから10．33μmま

で変化した時のストークス出力の変化を図一3．5。

6に示丸図中には共鳴係数Wの      puMp WAVEしENG硝（岬）
                 （    10，8     10－6     10．4      102      100
変化も同時に示している。この図  520                   200

帖111遼。。繁多べ篠・
ついても同様に励起光周波数の増 旨     、｛  。            芝

加につれて増大することがわかる。二 一一夕’    1…鮒一妻
                曼          16kG1 竃
しかし、励起周波数が950㎝一1 2                   …  o＝
                ω 0                   0
より高く底ると出力はかえって減少   920   940   960   980   10Co
                       p∪MP FREQUENCY （c『I．「I）
するようになる狐その減少の度合

は磁場の増加と共に小さくなる。しか

レ共鳴係数Wが図一35・6に示した   図一3．5．6 ストークス光出力（実測値）の励起光

                        周波数依存性と共鳴係数（計算値）の
ように励起光周波数と共倒勧口するこ
                        励起光周波数依存性

とから励起周波数950cバI以下の

領域で観測される励起周波数の増カ脈伴ったストークス光出力の増加は共鳴効果により利得gsが

増加するために生じると考えられる。一カ、励起周波数がg50㎝■1を超えた場合の出力の減少

は励起周波数が吸収端に接近することにより、共振器内部での励起光吸収損失が増加するため（図

一3．5．10）生じると考えられる。今のところ950㎝一1以上の励起光周波数領域で生じるストー

クヌ非出力の変化を共鳴効果と励起光吸収損失の変化のみで説明できるとは断言できないが

図一35．7に示すように、励起光の共振器透過光が磁場と共に増加することから吸収端による励
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起光の吸収損失は磁場の増加に伴って減少するこ

とがわかる。この吸収損失の減少は図一3・5・5－

6に示した共鳴係数の減少よりも支配的にストー

クス光出力に影響を与えるため、図一3．56に示

した960㎝■1以上でのストークス光出力の減少

が高磁場となるにつれて小さくなると考えられる。

次節で励起光の吸収損失の増加を考慮した時のス

トークス光出力を見積るが、そ。結果からもその推

定が定性的には正当であることが示される。宏拾、

図一3．57に示す励起光の共振光の共振器透

過光は磁場30k G以上の領域で飽和する。この

飽和は励起光周波数が高次のサイクロトロン周波

孕。
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共振器透過光の磁場依存性

40     50

数と一致し共鳴吸収損失が発生するためとも考えられるがその原因は今のところ明らかで看い。

（出力の磁場依存性）

 ストークス光出力は励起光周波数と磁場

に依存する。図一3．5．8に励起光周波

線練工業㌫簑鶯。
ストークス光出力はi5kGから18kG村

1111111111111111王1

でに述べたように共鳴効果によって利得が

増加するためと考えられる。一つの励起光

波長に着目すると出力は15kG付近でゆる

やかなピークを示す。この場合ストー

 20

；       榊舳E帥
1∵＼三ミ三……買

三11／  ＼

1・∠二《
 00  10  ～0  30  ．O
        MAGNETIC FIEしD ｛kG〕

 図一3．58 ストークス光出力の磁場依存性

50

クス光利得の磁場依存性に影響を与える要素としては電子分布差、共鳴係数及び励起光の

共振器内部での吸収損失の3つが考えられる。電子分布差はストークス出力がピークとをる磁場付

一近ではフェルミ準位が図一3．5．3に示一したように（1，↑）準位と交差するため、図一3．5－4に示し

たように変化する。図一3．5．4に示した分布差の磁場依存性は温度丁＝0Kについての計算である

が実験温度10Kではこの仮定から少しずれて磁場と共にゆるやかに増加するようにな’っている可

能性もある禦 ストークス光出力のピークよりも低磁場側で磁場の増加と共に出力が増加する

理由は今のところ明確ではないが、電子分布差が増大することも考慮する必要がある。
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 他力、ストークス光出力のピークよりも高磁場側で磁場の増加と共に出力が減少する原

因は図一3．54に示した分布差の変化からは説明できない。 ストークス光出力が16k Gより

高磁場で減少する原因としては図一3．5．5に示した共鳴係数が磁場と共に減少しストークス光利得

を減少させること及び磁場と共にストークス光波長が増加し、ストークス光に対する共振器内都で

の自由キャリアによる吸収損失が増加すること⑱、さらに高磁場と底るにつれストークス光及び励

起光に対する高次のサイクロトロン共鳴吸収損失⑰が増加すること、等が考えられるが、今のとこ

ろ明らかではない。

                          図一3．59に励起光波長を工O・5・3ψm
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図一3・59 ストークス出力の磁場依存性

より短波長側に変化した時のストークメ

先出力の磁場による変化を示す。 励

起光周波数を増加するにつれストークス

光出力が観測される磁場が高磁場側にシ

フトすることがわかる。このシフトの

原因は低磁場では励起光周波数の増

加と共に吸収端の影響で励起光に対する

吸収損失が増加し （図一3－5．10）共

鳴効果による利得の増加を上回るように

な火ヌトークス光の発振が抑制される

ためと考えられる。しかし、励起光に対

する吸収損失は磁場が増加するにつれ減

少するように在る。この時、共鳴係数も減少するが、共鳴係数の磁場依存性は吸収損失の変化より

はゆるやかであるため磁場の増加と共に、ストークス光の発振が可能になると考えられる。以上の

理由により励起周波数の増加と共に発振開始磁場が高磁場側にシフトすると考えられる。

3・5．3 出力の磁場依存性の解析

光共振器内で励起光が基礎吸収によって吸収される時、利得も共振器内で空聞的に変化する、そ

の時、共振器内部でのストークス光強度ISは位置の関数となり

   dI。（・）
       ＝ （9s e一αox一αs）I s（x）               （3．5．6）
    d x

で与えられる。ここでxは辛振器の励起側端面からの距離、gsはx：0でのストークス光の利得で

あり（2．Z13）式で尊えられる。この実験で断u得は共鳴効果の大きさに依存して急激に変化する項を含

むため（2．Z13）式のgsから共鳴効果によって変化する項（共鳴係数W）を取出しgs：9oW
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と表わすことにする。また、αoは励起光の共振器内部での基礎吸収による吸収係数を表わし、αS

はストークス光に苅す左吸収係数である。共振器長を4とすると共振器励起側端面から距離a進ん

だ後のストークス光強度I S吻は

・炸…岬 ~（・一町ψ1 （舳7）

と表わされる。共振器端面での反射率をRとするとストークス光がiノーザー発振を開始するために

は、ストークス光が共振器内部で1往復した時

・…… 閨i・一・小仏1帖1・・（州

となる。

この発振条件は

          1．

・・二 （舳9）

と変形できるが、この式は励起光の吸収を考慮しない場合のレーザー発振条件（2．5．7）に対応す

私利得が損失を超える割合Pを

9、（ト・一α・4）

P＝ （肌10）

によって定義すると、1ノーザー出力Isは2章で述べたように、励起中のスピン準位間の電子の緩

和を無視し、励起光強度分布をガウス分布で近似すると

           1
   Is＝A（1nP＋．一1）                     （3，5－11）
           P                                    PHOTON E NERGソ 一而8｝，

で表わされる。

 実験温度13Kでの励起光に対する共振器

吸収係数を図一3・5・10に示す。但し、この

値は電磁場での値である。磁場中では図一3・

5・7に示したように励起光の共振器透過強度

は磁場と共に増加するようになるが、励起光

吸収係数そのものは磁場によってほとんど減

少しない。そのため（3．5．1O）の計算に零

｛O

唱

＝

産1♂

………

9
ヒ
ミ≡≡

詔

｛

 10

116       118       120       112

Eg

  920         9‘0         960         980         1000

      FREOuENCV   ‘on〒一〕

 図一3．5．1O 卜Pb088S皿O．12Teの吸収係数
        の変化
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磁場での吸収係数を用いても大きな誤差は生じないと考えられる。また、ストークス光に対する吸

収係数αs及び共振器端面での反射率Rをスト■クヌ光の波長変化に対して一定と仮定すると、

（3，5－10）は図一3．5－1Oよりe xp（一αo4）く1、であるから

・一 a）二・軌、器、、州 （帆12）

と表わされる。ストーイス光利得が共振器内の全損失を超える割合Pは励起光周波数が共振器禁制

帯幅に接近するにつれて増大する共鳴係数W（図一3．5－6）と励起光吸収係数αo（図一3．5．10）

の大きさにより変化することになる。（3．5・12）で表わされるPを用いて（3，5・11）から計算

したストークヌ光出力の励起光周波数依存性を図一3．5－11に示す。但し、この計算ではAとPを

パラメータとし、ストークス光出力Isを励起光周波数950cバ1（10．53μm）及び944cバ1（10．59

μm）の時の実験値と一致するようにした。 図一3・

5．11に示したように計算値と実験値との定量的な

一致はあまり良くないが、定性的には励起光周波数

が増加し、吸収端に接近するようになると励起光の

吸収損失が増加し、共鳴効果による利得の増大を上

回るようになるためストークス光出力の減少が生じ

ることがわる。

 図一3．5－11には励起光の吸収損失が存在しない

時のストークス光出力の計算値も同時に示している。

励起光の吸収損失が存在しない時にはストークヌ光

出力は実験値よりも1桁程度上昇すると考えられる

が、共鳴効果による出力の急激な増加は励起光周波

数が共振器禁制帯幅に接近した場合に生じることが

わかる。

 以上述べたことから図一3．5－11に示したストー

クス光出力が励起光周波数950cゴ1以上で減少す

る原因は励起光の吸収が増加」共鳴効果による利

得の増大を上回るため生じた可能性が強い事が結論

づけられる。
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§3．6 今後の問題点

以上、本実験を通じて得られたn－Pbo．88SnO．i2Te．S F Rレ■ザーの基礎発振特性を述べた。

この1ノーザーは現時点では共振器用の良質な結晶作製が困難であるため十分在実用性があるとは言

いがたいが、今後、結晶成長技術が進歩するにつれ実用性が増加すると考えられる。また、共振器

キャリア密度低減化や平行度改善により連続発振も実現可能と考えられる。

 波長10μ一m領域の連続発振S F R lノーザーとしては現在H g C d T e三元混晶が用いられるが

この材料と比較してP b S n T eば以下に述べるS F R共振器としての長所を持つため将来は重要

な共振器材料として活用されると考えられる。

1）P b S n T e混晶系のP bの組成が多い結晶では伝導帯と価電子帯の構造は低温に於て禁制帯

  中央に対して対称的と云り、伝導電子と正孔は共に等しい有効質量と有効g値をもつ≦4×5）こ

  のため、本実験で得たと同様な大きいストークス光の同調率がP形材料についても期待できる。

  従って、共振器としてInSbやHgCdTeのようにn形材料のみに制限されない。

2〕P b S n T eの有効g値は磁場と＜111〉軸のなす角度によって変化するため、出力光の波

  長変化は磁場の大きさの変化だけでなく、磁場と＜111＞軸との在す角度を変化することに

  よっても行うことができる。従って、PbSnTe共振器では磁場源として永久磁石を使用レ、

  磁場と＜111〉軸との角度を変えることによっても出力光の波長を変化できるため、S F R

  レーザー装置の小型化が可能にな私

§詠7 緕   言

 TEC02レーザー励起nリbo，88SnO．12Te S F Rレーザーの発振に初めて成功し、以下の基

礎発振特性を得た。

1）ストークス光のレーザー発振励起しきい値強度は磁場i6kGに歩いてO．6MW・㎝i2である。

  また、最大出力は磁場16kGで得’られ、約6．6mWとなった。この時励起光からストークス光

  へのパワー変換効率は約3x1O－6弘であらたが、そのように効率が低い原因は共振器平行度

  が低い事、及び共振器内の伝導電子密度が1O1もゴ3と高いことにより自由キャリアによる光吸

  収損失が大きいことが考えられる。

2）励起光として10．54μmを用い、磁場を＜1OO〉軸方向に印加した時、磁場8kGから41kGの範囲

  でストークス光が観測さ札波長は10．82μmから11－78μmまで変化する。この瞭単位磁場当りの

  ストークス光同調率は2．65㎝一1・kG－1となり、n’I m S bの約1．3倍と云った。この同調率

  は磁場を〈111＞軸方向に印加した場合にはさらに増加し、約4．2㎝一1・kG・I1に達するも

  のと見積られ札

3）ストークス光出力は励起光周波数を940c皿■1から950㎝i1と増加するにつれて増大する。こ

  の出力の増加は共鳴効果により利得が増大するため生じると考えられる。一方、励起光周波数

  を950cバ1以上とした場合には出力の減少が生じる。この出力の減少は励起光周波数が共振器

  禁制帯幅に接近するため励起光の吸収損失が急激に増大し、共鳴効果による利得の増大を上回
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  るため生じると考えられる。

4〕ストークス光出力は磁場の増加と共に増大し、磁場16k G付近でピークとなる。この出力の

  増大は磁場と共にストークス光発生に寄与する電子の数が増加するためと考えられる。また、

  磁場16k G以上で生じるストークス光出力の減少は共鳴係数の減少によりストークス光利得

  が減少する1＝と及びストークス光に封ずる高次のサイクロトロン共鳴吸収損失の発生によって

  生じる可能性が強い。

5）ストークス光出力の励起光周波数による変化は励起光吸収係数と共鳴係数の変化を考慮するこ

  とにより定性的に説明できる。
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第4章 o－l oSb S印レーザー出力及び励起光透過波形
      の時間的変化

§41 緒   言

 n－InSbSFRiノーザー出力はすでに2章（図二2．4．1）で述べたように励起光強度約2MW

C皿一2で飽和する傾向を示す。励起強度をさらに増加すると出力はかえって減少するようになり、励

起光がストークス光に変換される効薬すなわちパワー変換効率は励起強度の増加と共に減少するよ

うに底る≦1）また、変換効率が低下する高励起時にはストークス光出力波形拾よび坤起光の共振器

透過光波形（以下透過光と略記する）は励起光波形と相似とはならず、励起光波形のピークではか

えって減少する現象を示す坤

 このよう宏S F R lノーザー出力及び透過光の減少が生じる原因として、これまで提案されたモテ

〃を簡単にまとめると次のように宏る。

1〕I n S bの正孔は波長1．Oμm付近の赤外光を吸収して価電子帯間で遷移するため伝導電子と

  比較して大きな光吸収断面積（215倍、77K）をもつJ2）S F Rレーザーの励起時のよう

  な強い入射光のもとでは2光子励起によって、価電子帯から伝導帯に電子が励起されるように

  浸り、価電子帯に正孔が生成される。その結果、励起光は正孔に強く吸収されるようになり、

  透過光やストークス光に非線形な減少が生じるS3）μ）

2）伝導電子が励起光を多光子吸収し、伝導帯の高エネ〃ギー状態に励起される。（ホットエレク

  トロンになる） この電子がエネルギー緩和過程で価電子を衝突電離する。この結果伝導電子

  数が過渡的に増加し、励起光を吸収する‘5）

3 励起光電界で加速された伝導電子が衝突電離によって価電子を伝導帯に励起する。この時、価

  電子帯に生成された正孔が励起光を吸収するS6）（7）

 これら3つの機構ではいずれも励起光によって伝導電子及び正孔が生成される事を前提としている。

しかレこれまでS F Rレーザーの動作温度（約i O K）のような低温で、波長10．6μm帯の励

起光によりキャリアカ珪成される事実は直接確認されて拾らず、さらに入射光に対するこの温度での

正子しの吸収断面積も測定されていなかった。そのため先に述べた光吸収機構の実験的な裏付けはな

かった。一方、S F R1ノーザーの高効率・高出力化といった実用上の観点からは、1ノーザー共振器

中に生じる非線形な光吸収の発生機構を解明し、これを防止することが重要である。

 このような観点から本章ではS F Rlノーザー出力の減少や透過光強度の減少機構の解明を目的と

して行なったこれら光信号の時間的変化の測定について述べ、さらに正孔の吸収断面積の測定

結果及ぴ励起光入射時の光電導慶の測定結果から光吸収機構を論じる。
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§4．2 S F Rレーザー出力及び励起光透過特性の時間的変化

 4・2・1 実験装置及び実験方法

 本実験で使用したn－InSbSFR共振器は電子密度2．3x1O■cr3（77K）で寸法は8x5×9．5

皿㎡である。8×5c㎡の2面は平行度12秒以内平面度λ／5（λはNa・D線波長589nm）に研磨

しS F R共振器は50kG超電導マグネット内部に取付け実験中は約10Kに冷却した。

 実験装置のブロック図を図一4．2，1に示す。図中には後に4．3節で述べる光電導

度測定で用いた皿一InSb結
                            CRyOST＾τ
品の形状や実験装置も同時に             ・舳G SCM  InSbSAMPLE lb－13K

示！帆 @ 海・舳…へ十〇一・一一。一一一、
装置の大部分はすでに・  舳ミ／仙・ユ 1

                            ・      G・lH3㎝l

llllllllll11篶1二／。酋
箇所についてのみ述べるこ          。
                      HH／

と舳 @   し㌧丙」㈹TDuAL帥SCILLα
 S F R共振器に入射する          m

C02レーザー光バルヌ波形及   図一4・2・1実験装置

びピーク強度ぱ77Kに冷却したAuドープGe光導電素子によってモニターした。 また、S F

R1ノーザー出力及び透過光の変化は30Kに冷却したHgドープGe光導電素子によって検i出した。

これら二つの検出器の出力は2現象オシロスコープにより同時に観測した。

 Ge：A口及びGe：Hg検出器のC02レー

ザーハルスに対する応答特性を図一4．2．2

                    GEl＾U
周したHg：Ge検出器はC02iノーザーのモ

がわかる。一方・Ge：A凹検出器は応答速

                     GE：HG
度に制限されてモードロックハルス波形の

飽結線に相当する信号を示す。これらの特
                                         100nS．
性の相違は後の測定に全く支障はない。
                        図一4．2．2 Ge：Ao，此：Hξ光検出器の
 な拾、次節に示す透過光波形は分光器ス
                              応答特性
リットにより減衰させて測定を行在い、

Ge：Hg検出器の飽和を避けた。
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4．2．2 実験結果と検討

励起Cqレーザー（10．5－9μm）ハルスの波形とストークス光出力波形をそれぞれ図一4．2．3の上

段及び下段に示している。この図

から励起強度が発振しきい値を超

えると同時にストークス光出力が
急激に増加する事がわかる。しかCO1L＾SER

し、その出力は励起強度がさらに

増加すると減少し始め、励起強度

がピークを過ぎた後では、励起強

度がまだ発振しきい値を十分超えSTOKES SFR

ているにもかかわらず、出力はほ

とんど観測できない程度まで減少

                                            一
：二二簑幾幾二㌘図一肌3夢難脇ザ鵡繍波形とスト

ークス光出力もストークス光出力と同様な変化を示す。

 このようにストークス光出力と反ストークス光出力が同様な振舞を示す享は、S F R lノーザー

出力が励起強度ピークでかえって減少する現象がストークス光発生に伴って電子分布差が過渡的

に減少するために生じるのではないという事を示している。

 一ヵ、同様な実験条件では、図一4．2．4に示すように透過光も励起光強度の増加に伴って減少す

るように在る。この図からSF R

少とは同時に発生する事がわか糺C02LASER

さらに、 S F Rレーザー出力が

生じない電磁場でも図一4・2・4

と同程度の入射光弾慶に対しては
                                          5㎜V／div，
               TRANS固ITTED LI GHT
同様な非線形効果による透過光強

度の減少が観測される。この事は

図一4・2・4に示した透過光の減少

は励起光がストークス光の発振の

                 図一4．2．4 励起C02レーザー波形とその共振器透過
ために消費されて生じるのでは      光波形

衣いことを示している。また、

S F Rレーザーのパワー変換効率からも、励起光がS F R出力に消費されたとは考えられない。
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 図一4．5．2は入射光波長10．67

μmに拾いて測定したピーク入射

光強度に対する透過光強度の変化

を示してい私この測定で使用し

たrhSbの電子密度ぱ4×
101も皿一3（77K）で結晶長は．9－9㎜

である。また、測定温度はS F R

レーザー動作温度とほぼ等しい13

Kである。この図から透過光強度

は入射光強度がMMW・㎝一2を超

えると減少し始め、この入射光強

度以上では結晶内部に非線形な光

吸収機構が発生し、入射光を吸収

するようになることカ…わカニる。 こ

の入射光強度は図一412．3及び図

一4，2，4に示した透過光やストー

 10
言

6
き8
）
←
工6
望

十

！二4

Σ
ω
Zく〔2
Q＝

ト
  O

■

T＝13K

■  ●

●

●   ●     ■

●

0      2

■

・■

・、…ld5・㎡3（…

 10・67岬．
SAMPLE LENGTト1

 9，gmm

■         ■

4      6

C02LASER 1NTENSlTY（MVψCn†2）．

図一4，2．5 n－InSbに締る透過光強度の
      入射光強度依存性
     （入射光波長10．67μm，温度13K）

クス光の異常が生じる入射光弾慶とほぼ一致している。

 以上述べてきた非線形な光吸収の発生機構を考察するためには、緒言でも触れたように入射光に

よって、価電子帯に正孔が生成された時の光吸収に対する影響を正確に見積ることが必要と考えら

れる。なぜならば、以前から正孔は低温では重い価電子帯から軽い価電子帯に遷移することによっ

て波長10μm付近の赤外光を強く吸収するようになることが指摘されて拾り、（2）入射光によって

生成された正孔は、その密度は小さくともその後入射光を吸収して非線形現象をもたらすことが考

えられるからである。しかし、正孔の光吸収断面積は温度300Kから77Kの範囲で測定されて．

いるだけであり、この実験を行った温度（13K）での値は不明であった。

 測定試料としては正孔密度np1．2×10晃一（13K）のp－InSb単結晶を用い、波長10．67μm光

に対する透過強度から吸収係数αを求狐性np・σpの関係から正孔ユつ当りの吸収師面積σpを算出し

た。但し、入射光強度は1kW／c㎡であり、この入射光強度では透過光噂鱗形凌吸収は観測されをい事を確認

した。この測定から温度13Kでは正孔の吸収断面積σpは伝導電子のもつ値より1400倍程度大き

／、σ。一・・…’’4・㎡であることが明らかになった禦低温で正孔の吸収断面積が大きくなる理由

は、価電子帯内での遷移に際してフォノンにより散乱される割合が減少するためと考えられる。

 このように正孔の吸収断面積が大きい事からS F R l／一ザーの動作温度では共振器中にわずかな

数の正孔が発生しただけでも励起光はこの正孔によって吸収され得る事がわかる。
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7

 図一4．2．6はp－InSb   6

に入射する10・67μm光の

入射光強度と透過米強度の関  ’；5

               6

係を示している。p－InSb  曽
               ）4

1111篶11㌧
このことはp－InSbでもn｛総b』
               一一2
               Σ
で観測されたと同様看非線形  ω
               Z
な光吸収が存在する事を示し 葦1

               ←
ている。

。。。 @ ～，・・、1・1・。バ・【舳

   。。       lO．6〃m

       。一。SA帆EしEN舳

   o o       350μm
   ！     。 。。
   o

／      o    o

                  o o
                  ，
             o                 o
             o oooo           o
 o
 o

0      1      2
   C02LASER lNfEI，IS1TV

図一4Z6 ポI n S b結晶に拾ける透過光強度
      の入射光強度依存性
      （入射光波長10・67μm・T＝13K）

§4．3 C02レーザー光による光電導特性

 前節では非線形な光吸収を示唆するS F Rレーザー出力及び透過光の時間的変化について述べ、

 励起光によって生成された正孔が関与する可能性について論じた。しかしながら、励起光によっ

て正職姓戒されるという直接的凌確認及び正FLの自誠過程についての実験的な考察は行なってい衣かった。

この節では、励起．C02レーザー光に対するn－I n S bの光電導度の測定結果について述べ、この

測定結果から正孔の生成過程についての考察を行宏い、さらに非線形な光吸収機構について述べる。

4．3．1 実験装置及び実験ヵ法

 C02レーザー光による光電導慶測定の試料として用いたザInSb単結晶は電子密度1，8x1O嘔

。㎜一3 i77K）である。この結晶はC021ノーザー光入射端面を鏡面に研磨した後、図一4．2－1に

示したようにコの字形に加；［し、．Inを合金してホーム性電極を形成した。実験中電極部分はアル

ミ板で拾券い、わずかに整流性が残る際に入射光によって生成された少数キャリアが電極部に注

入されて光起電力を発生するのを防止した。

 試料は光学測定用クライオスタットのコールドフィンガーに取付け実験中は13Kに冷却した。

試料には直流電流を印加し励起光入射時に試料両端に生じる電圧変化を検出した。この光電導度

信号とGe：Hg検出器で測定した励起光波形は2現象オシロスコープにより、同時に波形観測を行なっ

た。な拾、励起光として用いたCqiノーザー光波長は前節と同様’1O・59μm及び1O・67μmである。
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4．3．2 実験結果と検討

 図一4．a1（a，．b）に2種の   C02リSER

時間スケールで観測した入射002

レ・ザ’光波形（同図一上段）

と・II・Sbが射光電導波形10111μm
（同図一下段）を示している。

図に示した入射光ば10・67μm

である。この図に示した光電導PHOTO，CONDUCユエV工TY S工GNA工■

度信号は入射光によって結晶中

にキャリアが生成されて、電極

間の抵抗が低下するため生じて                （a）

拾り、励起光によってS F R共

振器中にキャリア（電子L正孔

対）が生成される事を直接裏付   C02｝SER

けている。また。結晶中には同数の

電子と正子伐畦成される狐InSb
では正孔の移動度は伝導電子のユ0・67μm

1S／d■v．

5％以下であるため、この光電

よって成立つと考えられる。
                                         10舳／d1v．
 図一4．a1から光電導度は入

射光強度ピークと一致して最大                （b）

と在り、その後はゆるやかに減   図一43．1 n－I nSbの光電導特性

衰することがわかる。この減衰

の時定数はピーク入射光強度6MW・㎝・2以下では入射光強度の増加と共に短くなる傾向を示し、

1・3μsからO・4μsまで変化する。この時定弊はFossomらが77Kで測定した値730n sとほぼ一

致しているS8〕減衰時定数が入射光弾薩によって変化する理由は生成されたキャリアの再結合機構

が2分子再結合であるためと考えられる。Foss凹mらは2光子励起が強く生じる波長9．6μm

の入射光では入射光強度を増加し生成キャリア数を増加させるとキャリアの緩和過程が1分子再結

合過程から2分子再結合過程に移行する事を指摘しているが（8）本実験からはその事を明確に確認で

きなかった。

 光電導度の測定結果と電子移動度から入射光によって生成されるキャリア数を求め多事

が可能である。ホール効果から求めた電子移動度を用いて、図一4．3．2に入射光波長

10．67μmと10．59μmについて測定した生成キャリア密度の入射光強度による変

化を示している。図中には後に述べる計算値を同時に実線で示している。また、、図中
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縦軸に示したキャリア密度

は結晶長についての平均値

である。

この図から、生成キャリア

密度の増加は光子エネルギ

ーの大きい10．59μmの

カが10．67μm光より急

激である事がわかる。この

ような生成キャリア密度の

入射光波長依存性はキャリ

アの生成機構が2光子励起

である事を示すものと考え

られる。なぜならば、他の

キャリア生成機構として提

案されている入射光の多光

子吸収、あるいは電界加速

によ匂ホットエレクトロシ
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 6     8
（MW・c㎡・2）

生成キャリア密度の入射光強度依存性

（T＝13K）
実線は計算値を示す

と在った伝導電子の衝突電離過程では生成されたキ

ャリア密度はこのような顕著底入射光波長依存性を示さないと考えられるためである。

 前節で述べた正孔による入射光吸収と2光子励起によるキャリアの生成を仮定すると、結晶の入

射端面からの距離Xの位置で生成されるキャリア密度∠nと入射光強度Iの変化は次の1ノート方程

式によって記述できる。

d（∠n）  K2I2

d t 2れω。
一〔・一メg∠・2 （4．a1）

 d I

一一＝K・I＋K・I2＋＾（σ・十σ。）I
 d x

（孔3．2）

ここで、hωoは入射光光子エネ〃ギr K1とK2はそれぞれ1光子と2光子吸収の吸収係数、γと

βはそれぞれ1分子と2分子再結合係数である。しかし、∠nとIは時間t及び入射端面からの距

離Xの関数であるため連立微分ヵ程式を解いて∠nとIの解を直接求める事は困難である。そこで

次の仮定を行ない近似解を求める。

 図一4．3．1に示した入射光と光電導度信号の波形から入射光ハルス幅ハの間のキャリアの再結

合は無視できると仮定し入射光ハルスを幅ハの矩形波で近似する。このとさ、生成キャリア密度

∠nは（43．1）式から
                      ■48一



    K．I2
∠n g      ∠t
   2角ω。

と表わすことができる。

 また、（4．3．2）式で正孔の吸収断面積σpは電子の断面積σnよりも3桁程度大きい事からσn

を無視する。このようにして端面からの距離Xでのキャリア密度と入射光の強度として

峠糾篶1…“

叶与・・十

（帆3）

143．4）

を得る。但し、Ioは入射端面での光強度である。これらの式から入射光によって生成されるキャリア

密度は入射光が正孔によって生成されるため端面から離れるにつれて小さくなる事及び入射光強度

はXに対して指数関数的な減衰を示さないことがわかる。

 （4．3．3）式で得られるキャリア密度を結晶長4で平均する事により光電導度の測定から得たキ

ャリア密度∠Nと対応づけることができ糺

 この時、∠Nは

州一
O∫二川・〕・・

一・ ?i㌣㍗）十『 （帆5）

また、透過光の強度は（4・3・5）から

・・〕一
mK；烏；t州1一差

（4a6）

で表わされる。（43．5）式で表わされるキャリア密度」Nは入射光強度の増加に対して明白宏飽

和特性を示さないが、光電導度の測定から得た結果に対してK2とσpの値をパラメーターとして適

合させる事ができる。

 10．67μm光に対してK2の値を1．1×1ザ3c皿・MW－1，1O，59μm光に対して2，3×10－2㎝Mr1

としσpを4・2×1O－15cバ2とした時、図一4・3・2に実線で示した最良の一致が得られた。但し、結

晶長4は8㎜㌧入射光バ〃ス幅を100nS、光子エネルギーれωoを、117meV（10．59μm）

                     →9一



116meV（王O．67μm）とした。

 この計算から得られる正孔の吸収断面積σpは前節で述べた吸収係数から得た値（3・4×10－1毛並2）

より1桁程度小さい値となる。この相違は計算上生成キャリア緩和を無視した事により入射端面付

近の正孔数を実際より多く見積りすぎるようになり生じたものと考えられる。しかし、この値は、

Kmn1，kが77Kの正孔の断面積として報告した値5×10一千5㎝2（2）と同程度であり、ここで行った

近似の程度から考えて得られた値として妥当凌ものと考えられる。⑫

 一ヵ二K2の値については、これまで報告されている300Kから77Kまでの温度領域での測定

値i5㎝刈W－1～0．02c皿’MW・1よりは、はるかに小さい。（9）⑩⑩これは300Kではバンドギャ

ップ幅はO．17eVであるが、この測定を行なった温度10Kでは0．23eVとなるため2光子励起の

発生する確率が小さく看るためと考えられる。

 この計算から得たK2及びσpを用いて（4．a6）式から透過光強度の入射光強度による変化を計

算できる。しかし、その結果では透過光強度は入射光強度2MW・cバ2以十でゆるやかな飽和を示

し、図一42．5でみられるよう在高入射光強度領域での透過強度の減少は説明できない。またこの

結果はσpとして吸収係数の測定から得た値を用いた場合も月様である。

このような実験結果と簡単なモデルに基く計算結果の相違の原因としては次のような事柄が考えられる。

i）入射光強度2MW・㎝一2以上では2光子励起以外の過程、例えば、衝突電離によるキャリアの

  生成が発生するように在り入射光の吸収損失が急激に増大する。

五）2光子励起によって生成された正孔の光吸収により結晶の温度が過渡的に上昇し、禁制帯幅の

  減少が生じる。・この結果、2光子励起によるキャリアの生成が高入射光領域てば急激に増大す

  る。

i）支たはii）の過程が発生する場合でも入射光によって数多くのキーヤリアが生成され、それ．らキ

ャリアによって入射光の吸収損失が生じるのは結晶の表面付近の微小幅の領域のみで、結晶の内部

では光強度は弱い励起強度の時と比較してあまり変化せず、一従って、生成されるキャリア密度もほ

とんど増加しないと考えられる。そのため、図一4．3．1に示したように光電導度から得たキャリア

密度はほとんど増加しなく庇った可能性がある。i）または血）のいずれの過程が発生しているか

をここで行った実験の範囲から判別する事はでき在い。しかし、血）に述べた機構は入射光として

ピコ秒パルスを用い、1バルヌ当りのエネルギーを減少させ、パルス入射申に生じる結晶温度の上

昇を無視できる状態で透過光を測定する事により判定可能と考え．られる。透過光強度は図一4．2．5

に示したように1．4MW・cバ2程度の入射光弾匿から減少し始める。この事は減少を引き拾こす過程

が明確なしきい値をもって発生する事を示している。i）で述べた過程ばしきい値をもっと考えら

れるため、ii一）で述べた過程よりはi）の過程カ発生する可能性が強いと考えられる。

§44 結  言

n一工n S b S F Rレーザー出力及び励起C02レーザー光の共振器透過光の時間的な変化を測定

・50一



し、以下のことが明らかになった。

1〕励起光強度1．4MW・㎝‘2以上では、透過光波形及びS F Rレーザー出力波形に非線形な減少

  が生じる。

2）正孔の光吸収断面積は温度13K、波長10・67μmにおいて3・4x1O一皿。㎡（伝導電子の

  1400倍程度）の吸収断面積をもつ。

3）励起C02レーザー光によりrInSb共振器中に過剰の正孔が生成されることを光電導度の測定

  から確認した。また、光電導度の励起光強度依存性は2光子励起によって生成された正孔によ

  る励起光吸収を考慮することにより説明できる。

4）励起光の共振器透過光及びS F R出力波形でみられる非線形在減少は2光子励起により生成さ

  れた正孔が、励起光を吸収するために生じると考えられる。しかし、高励起領域てば、2光子

  励起のみならず、しきい値をもつ他の励起過程によっても正孔が生成されていると思われる。
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第5章 ミrRレーザーのガス分析への応用

§a1 緒   言

 波長2μmから20μmの赤外領域には多くのガス分子に固有の振動・回転準位に対応した赤外吸

収帯が存在することはよく知られて春りs1）この領域の高分解スペクトロスコピーは分子構造の解

明やガス分析手段としてきわめて重要である。周波数可変レーザーの開発以前にはこの波長領域の単

色光源として熱輻射を分光器によって単色化する方法が広く用いられてきた。しかし、この方法で

得られる単色光は輝度が低く、また、スペクトル幅が広いため、分解能を高めるため高性能の

分光器や高感度の光検出器を必要としたため、容易に高分解スペクトロスコピーを行うことはでき

なかった。

 このような状況にあって、1966年にゼーマン同調法によるHe－Nelノーザーを用いてガス分

子の振動スペクトルを検出する実験が行なわれJ2）周波数可変レーザーが高分解スペクトロスコピ

ー用の光源としてすぐれた応用性をもつことが示された。しかし在がらこの1ノーザーは周波

数可変範囲がO．2cゴ1程度と小さいため適用できる範囲が狭いという欠点があった。この欠点を克

服した比較的広い周波数可変範囲をもつレーザーによる分光実験が1970年に浸ってから本格化

し、ダイオードレーザー（3）及びS F Rレーザーによる分光実験（4）が相次いで実現され、現在では光

混合（5）あるいは高圧ガス1ノーザ」6）等の周波数可変光源によって実験が行左われるようになった。

これらの周波数可変レーザーは指向性がよくコヒーレントで高輝度であり、非常に発振線幅が狭いという特徴が

あるため、これまでは不可能であった長距離光路慨嚇術を用いる分光も可能となり、従来からの分光技術

そのものにも変革を与え始めている。また、S a t口rat i㎝ spec t roscopy（7）のようにレーザ

ー出現以前には不可能であった測定も可能となってきた。

 この章では2章で述べたC02レーザー励起n－I n S b S FRlノーザーによるNH3ガス分子の吸

収スペクトル測定について述べ、この1ノ’ザーのもつ発振線幅等の実用上の諸問題を検討する。

                                     S．C．M．
                                     Cu覗ENT
§5－2 実験方法                          伽㎜し固

                           ○      一
㎝．3 i77K）である。励起光源及び超        制L岨       巧
                       目1GG調
電導マグネットはすでに2章で述べた装
                         80肌胴    WREOO日D田
置と同じであるため説明を省略する。分      1HτE舳㎜  V    貫

光器によって励起光を除いた後のS F R

1ノーザー光はS iビームスプリッターによ 図一5．2．1 ガス吸収スペクトル測定装置
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り参照光と透過測定光に分離し、Hg：Ge光電導セルによってそれぞれの光を検出した。また、信

号検出器D1からの信号ぽポクスカー積分器によって平均した後、X YコーダーのY軸に入れ、超電

導マグネットの磁場掃引信号をX軸として、磁場を連続的に変化しながら記録を行なった。

 吸収スペクトル測定用試料として用いたN目3ガスは市販のボンベ封入のものを用い、ガス圧力の

較正はHgマノメーター及びオイルマノメーターによって行在った。

§53 実験結果と検討

 赤外域の殴収スペクトルが詳細に

調べられているガスの一つにNH3ガ

スがある。SF Rレーザーのガス分

析への応用として、種々の回転振動準位

の吸収スペクトルを測定した結果を

図一a3・1～3に示す。図中に示し

た吸収線の同定は分解能0，i c一

回格格子分光器によって測定さ

れた吸収のピーク位置を示していメ§）

図一53・1に示したs P（5・2）線

とs P（50）線は約O．2cゴI離れ

ていることが知られているが、実験

結果では各々のピークを分離して検

出できないことがわかる。まれ

a P－4線の吸収スペクト〃をガス

圧力20torrから200torrまで
変化し七測定した結果を図一5．3．4

に示す。但し、この図ではガ

；い．．二上L

．＝干＝こ二「一H

＋・一仕≡二・十i’Tl

        i一．1二・」！．

 ．．1ω
÷」二値一・十

     1・1．；・。．l l l

f1」一一 u一一1」’’’一皿

二、］1二・・l  I・一i

一11

866    067     ε68    ・ε69     870      aフ1

     ＝WAV印WBE昨寸．〕． ・：

図一5．3．1 N㎜3ガスsP－5線吸収スペクトル

スセル中を真空（10－3㎜Hg）とした時の透過光強度を基準として％値を算出した。この実験で

用いたガス圧力の範囲では吸収線幅はガス分子間の衝突による広がりが支配的であり圧力に比例し

て線幅も増加することが知られている。これまで報告されているNH3ガスについての吸収線幅の測

定結果（9）とAndersonの理論式⑩からaP一｛4，3）線は5舳皿z／torrの圧力広がり率をもつこ

とが計算できる。ガス圧力を70torrから10to【rまで変化させて～＝の線幅の変化を測定した結

果を図一3．5・3に示す。図中の実線は理論値を表わしている。この図から、ガス圧力を減少しても測

定された吸収線幅は約O．3cガ1セー定となり、圧力減少に伴う線幅の減少は観測できなかった。この

よう宏結果の生じた原因は、SFRi／一ザーの発振線幅がO．3cガ1程度の広がりをもつことによる

と考えられる。
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S F R1ノーザー出力光の線幅が広が

る原因としては

1）複数の縦モードが同時に発振する

2）波長sweep申に縦モード間で発

  振周波数のとびが生じる等の原因

  が考えられる。

2〕の現象が生じるためには共振器縦モ

ード間隔∠．rCがラマン利得幅rSよりも

広く左くてはならない。SFR利得幅

rSは自発ラマン線幅として測定され、

1O晃一程度の伝導電子密度をもつ共1

振器では約2c皿■1程度と報告されてい．

るρ本実験で、平行平面に研磨したSi

ウエハーの示す干渉効果を利用して測

定したストークス光のスペクトルでは
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共振器縦モード間隔O．13c㎜■1（共振器長8㎜）に対応した二つのピークが観測される。（図一5－

3．6）一カ共振器モード間隔は約0，25cバ1であるため発振線幅の広がりの原因としては2はりはむ

しろ1）の原因が考えられる。
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 以上述べた事からS F Rレーザーの発振線幅を狭くするためには、ラマン利得幅rsを減少させ

ることが必要にをるが、ラマン利得幅はこの実験で使用した磁場と光軸の配置では伝導帯のnon－

parabo1ic i tyによって制限され、共振器の伝導電子密度の減少と共に狭くなることが知られて

いる押従って、ラマン利得幅を減少させるためには伝導電子密度を減少させればよいことに在る

が、ラマン利得は電子密度に比例するため、利得は電子密度の減少に伴って減少するようになる。

実際に、伝導電子密度6×101もバ3の共振器ではrsはO．16cゴ1程度になることが報告されている

が、共振器長5㎜程度では利得が小さいため、波長10μ皿領域で1ノ■ザー発振を実現することは

困難と考えられる。㈱従って、低電子密度の共振器を用いた時には共振器長を少くとも1O皿m以上

と長くする必要があると考えられる。

 一方、共鳴効果による利得の増大を活用できる場合には伝導電子密度を減少させることが可能で

ある。実際、C Oレーザー励起のn－I n S b S F R1ノーザーでは1015cm－3の電子密度をもつ共

振器で1kH、以下の発振器線幅が実現されている押

 以上述べたように、この実験で用いたような伝導電子密度1016cm■3程度の共振器では発振線幅

が広く在るため、ガス分子等の超高分解能分光用光源としては適当で安いと考えられる。しかし、

このレーザーではユk肌も達する大き在ピーク出力が得られるので大出力を必要とする分野への応

用が期待できる。このような分野としては、レーザー同位体分離がある。その一例として、U F6

は波長16μm領域に赤外光吸収帯をもつ事が知られているが、この波長領域は光励起NH3ガスレ

ーザーによってS F Rレーザーを励起することによりカバーし得ることが示されている禦 また、

SFRレーザーの高出力と同調性とを利用してN日3ガスの特定の準位を励起し、遠赤外光を発生する事

も可能と考えられる。

§5．4 結   言

1）C02レーザー励起のローI n S b S F R lノーザーにより 周波数854㎝I1から874c皿■1の

  間に存在するNH3ガスの吸収スペクトルを測定した。

2〕S F Rレーザーの発振線幅は約O・3cゴ1である。この発振線幅の広がりはS F R利得幅が広い

  ため、2つ以上の共振器縦モードが同時に発振するため生じると考えられる。この1ノーザーの

  単一縦モード発振は共振器の伝導電子密度を減少することにより実現できると考えられる。し

  かし、ラマン利得は伝導電子密度の減少と共に小さく在るため、同時に1ノーザーの共振器長を

  長くすることが必要と考えられる。

3）伝導電子密度10騎。㎜一3程度のInSbで構成したバ〃ヌ発振SFRlノーザーではピーク出力は1kW

  にも達する。従って、このレーザーは狭い発振線幅を必要とする分野よりはむしろ大出力を必

  妻とする分野へ応用することが適当と考えられる。
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第6章 結  論

 S F Rレーザーの開発を日的とし、丁皿C02レーザーを励起光源とするn－InSb及びn－PbO．88

Sno．12Te S F Rレーザーの発振特性とn－InSb S F Rレーザー出力の時間変化の測定を行ない、

その結果について考察を行在った。また、皿一InSb S F Rレーザーの応用を調べるためN民ガスの

吸収スペクトルを測定し、このレーザーの性能と問題点を明らかにした。以下で第2章から第5章

までの結果を総括し、本論文の結論とする。

1）n－I皿Sb S F Rレーザーの発振開始励起しきい値強度は約α5MW・㎝一2であり、ピーク出力は

  約1－2kWである。また、単位磁場当りの周波数同調率は約2c皿一1’kG’1である。

2）n－InSb S F Rレーザーのストークス光出力は磁場約30kGから観測され始め、磁場の増加と

  共にいくつかのピークを伴いながら増大し、45kGで最大となった後減少する。ラマン遷移の

  始状態と終状態の間の電子分布差の磁場依存性と高次サイクロトロン共鳴吸収による吸収損失

  の磁場依存性を考慮することによって、実験結果を説明した。

3）n－Pb0．88SnO．12Te S F Rレーザーを初めて実現し、その発振特性を調べた。ヌトークス光

  出力の発振開始励起しきい値は、約O．6MW’㎝一2であり、ピーク出力は約a6mWである。

  また、単位磁場当りの同調率は約2．65㎝一1kGであり、n－InSbの約1．3倍である。

4）皿一PbO．88SnO，12Te S F Rレーザー出力の励起光周波数依存性を調べ、共鳴効果による利得

  の増大が存在する事を確めた。また、ストークス光出力の励起光波長依存性は励起光吸収係数

  と共鳴係数の変化を考慮することにより定性的に説明できる。

5）n－Pbo．88SnO．12Te S F Rlノーザーではストークス光出力は磁場5kGから観測され、16kG

  でピークとなる。この出力の増大はラマン遷移の始状態と終状態間の電子分布差の増加によっ

  て生じると考えられる。また、磁場16kG以上での出力の減少は共鳴係数の減少による利得の

  低下及び高次のサイクロトロン共鳴吸収の発生による光吸収損失の増加によると思われる。

6）n－InSb S F R iノーザー出力及び励起光の共振器透過光にみられる過渡的な吸収を励起波長及

  び磁場の関数として調べ、正孔の吸収断面積が電子に比べ非常に大きい事実と、光電導度の測

  定結果を考え合わせることにより、この吸収は励起光が共振器中に生成した正孔によって自ら

  が吸収されて生じることがわかった。

7）p－InSbを用いて温度10Kで正孔が波長10μm領域の光に対して持つ吸収断面積を初め

  て測定し、吸収断面積が3．4×10－14㎝2で、伝導電子の1400倍程度であることを明らか

  にした。
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8）C02レーザー光入射時にn－I n S bが示す光電導度を温度10Kで測定し、2光子励起過程

  によってキャリアの励起が生じることを指摘したb

9）n－I n S b S F Rレーザーを用いてNH3ガスの吸収スペクトルを測定し、 NH3ガス吸収ス

  ヘクトル線幅のガス圧力依存性の測定から、S F Rレーザー線幅はO．3㎝．1程度に広がって

  いることがわかった。 この線幅の広がりは2本程度の擬モードが同時に発振することによ

  り生じている。

10）丁亙C021ノーザー励起n－InSb・S F Rレーザーは狭い発振線幅を必要とする高分解能分光より

  はむしろ大出力を必要とする分野へ応用することが適当と考えられる。
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