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　　 レ
ー

ザ
ー

の 波長域 を深紫外 や 中赤外領域 な どに 拡 げ る方法 と して
， 非線形光学効果を 利用 した波 長変 換技 術

が 知 ら れ て い る．波長変換 の 基 礎 原 理 を理解す る た め に，第 2 高調波発生（SHG ：second −harmonic　generation）を

中心 に非線形分極 の 起源や 位相整合 につ い て 解説す る．
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1．2。1　 は じめ に

　 レ
ーザー

の 波長域 を深紫外や 中赤 外 領 域 な どに 拡 げ る 方

法 と して ，非線形 光 学効果 を 利用 した波 長 変 換 （frequency

conversion ）技術が知 られ て い る．特 に．赤外固体 レーザ ー

と非線形光学結晶 （nonlinear 　optical 　crystal ）を用 い た 全 固

体紫外光源 は，従来 の ガ ス レーザーに比 べ て ガ ス 交換 が 不

要 な た め長 寿命化 ， 低 コ ス ト化 が 実現 す る だ け で な く， 装

置サ イ ズも小 型化し，高繰 り返 し パ ル ス で 動作が可能で ，
ビーム 品質が 優れ て い る とい っ た利点を備えて い る．高繰

り返 しパ ル ス 動作 は 多層基板 な どの 微細孔加工 光源，半導

体 リ ソ グ ラ フ ィ 用 光学系 ・基板 ・マ ス ク な どの 検査光源 に

適 し て お り，波 長変換方式 の 光源 に期待 され る とこ ろ が 大

きい ．また
， 擬似位相整合 （QPM ：qUaSi−phaSe　matCh

’ing）素

子 を利用 し た 波長変換方式 の 緑色光源 は ，開発が 遅れ て い

る InGaN系緑色半導体 レーザ
ー

に先行 し，レ
ー

ザ
ー

デ ィ ス

プ レ イ，プ ロ ジ ェ ク タ な どへ 応川され始め て い る ．本章 で

は波長変換 の 基礎原理を理解す る た め に，最初 に 屈折率分

散，複屈新 な ど を 述 べ ，第 2 高調波 発 生 （SHG ： second −

harmonic　generation ）を中心 に 非線形分極 の 起源，屈折率

而，位相整合 （phase　matching ） に つ い て 解説す る．さ ら

に，和 周波 発 生 （SFG ：surrl −frequency　gcnerati 〔〕n ） を使 っ

た高 調 波 発 生 の 概 要 を説 明 し，非線 形 光学結品に 求め られ

る光 学 特 性 につ い て も述 べ る，

1．2．2　波長変換の基礎
屈折率

　近 赤外か ら紫外領域 の 光 は，光学媒質 （誘電体）中で 主

に構成原 r一の 外殻 篭 子 に 対 し て電 F分 極 を誘 起 す る．こ の

誘起 され た振動双極 r一が 放出す る 輻射波 と入射光の 「位相

を考慮 し た総 和 」 が ， 結 晶 中 を伝 搬 す る光 とな る．真空 中

の 光波速度 を媒質中の 光波速度 で 除 し た もの が 屈 折率 で あ

J．2　Ba，s’is　qf　Harmonic 　Generation　ir〃＞onlinear 　Optical　Crystat

YOSHJMURA 』Masashi 　and 　MORI ｝「us
’
uke

り，周 波 数が 高 くな る （波長が 短 くな る） と増大 し，共鳴

周 波 数 （吸 収 端 波 長 ） に 向か っ て発散 す る．波 長 変換 を考

え る上 で，こ の 屈 折 率 の 波 長 依 存性 （屈 折 率分 散，近似式

は セ ル マ イヤー方程式 と呼ば れ る）が 重要 とな る ．異方性

結 晶 で は 同
一

方向の 入 射光 に対 して も偏光方向 に よ っ て 屈

折率が異 なっ て お り，
こ れ を複屈折 （birefringence）と呼

ぶ ．光学主軸 κ
， y ，

　 x の 偏光方向に対す る屈折率 （主屈折

aj　nx ，　 ny ，　 nz ＞が 3 つ 異なる結晶を二 軸性結晶，2 つ が異

なる場合を
一

軸性結晶 と呼ぶ ．慣習的に 11： く ny く na と な

る よ うに 光学軸が 取 られ る．複屈折 を示 さ ない 入射方向

（光軸） が 二 軸性結晶で は xz 面内に 2 つ ，．
軸 性 結 晶 で は

z 軸方位 に 1 つ あ り，名称 の 由来 と な っ て い る ，構造 の 対

称性が 比較的高い
， 正方晶系 や 三 方晶系の 結晶 は 　軸 性結

品 と な る．一
軸性結晶 の 場合 ， 特 に 入射方位 に よ っ て 変化

しない 偏光成分（常光）の 屈折率 晦
＝

栴 を n 。 （常屈折率），

極座標表記 の 人射角 θ に依存 して変化す る偏光成分 （異常

光）の 屈折率を 組 の ，itz を ne （異常屈折率）と表記す る．

結晶 の 屈折率の 特性 （吸収端波長 ， 分散，複屈折） に よ っ

て 後述 の 位相整合条件が決まり，結晶が どの よ うな 波長変

換 に 利用 で きる か わ か る．異方性を理 解 す る た め に 屈 折 率

面や 屈折率楕円体が 用 い られ る が ，こ れ らは 位相整合の と

こ ろ で 説明す る．

非線形光学効果

　中心 対称性 の ない 結晶 （非線形光学結品）中で 誘起 さ れ

る 「非対称 に 変位す る電子分極波」 に は，印加光電界 （基

本波）と同 角 周波数 ω の 成分に 加え，2 倍 角 周 波 数 （第

2 高調波）2ω ，お よび 直流成分が 含まれ る こ とが フ
ー

リエ

解析 か らわ か る．レーザ ー
の よ うな 高強度電 場の 光を入射

す る と光霓界強度 の 2 乗 に比例 して こ の 第 2 高 調 波 成 分 が

発 生 し ， さ らに位相 整 合 を満 た す こ と で 成分が減衰 しない

α ω伽 酌 e −mai り oshi ＠ eei ．eng ．osaka −u．α cJt ）

239 ◎ 2σGg　The 　JapaD　Society　of 　Plasma

Science喉砧 コ最峅矗 瓢 価 鹸 互鯉
Servi 。



The Japan Society of Plasma Science and Nuclear Fusion Research

NII-Electronic Library Service

The 　Japan 　Sooiety 　of 　Plasma 　Soienoe 　and 　Nuolear 　Fusion 　Researoh

Journal　of 　Plasrna　and 　Fusion　Research　Vol．85，　No ．5　May 　2009

で 出力 さ れ る ．第 2 高調波の 分極 電 界 成分 と入 射 電 界 は

p 吻 Ld 伽 〕EC ・ ｝
ガ

・ 〕
（1）

の 関係で 表 さ れ，誘電分極 の 高次成分で ある こ とか ら 2 次

の 非線形光学効果 と呼ばれて い る．波長変換 の SHG ，
　 SFG

は こ の 2 次 の 非線形光学効果を用 い て 行われる ．分極 の 大

きさは係数 の 非線形光学定数 4 に依存 して お り，非対称構

造 で ，分極率 の 大 き な原 了
一
団 を 持つ 場合 に 値 が 大 きくな

る．各非線形光学結 晶に お い て ，d は 人射方位 ・偏光方向

（θ，　ep）に 依存す る テ ン ソ ル 量 で あ る が，こ れ ら の 方位依存

性 を考慮 した ス カ ラ 量 ，実効非線形 光 学定tWd、，， （0，　ep）が
一

般 に用 い られ る．結 晶の 屈折 率分 散か らあ る 波 長変換 の 位

相 整 合 方 位 お よ び d
，ffが 決 ま る ．こ こ で ト分 な 大 き さ の

d
，ffが 得 られ る か ど うかが，求 め ら れ る波長変換 に応用で

きるか ど うか の 鍵 に な る．

位相　合　第 2高調波発生1
　一

軸性結品 に お い て ，形式．Eno ＞ ne の 場合 を負，逆 を正

の
一

軸性結晶 と呼ぶ ．波面伝搬 方向を 原点か ら とっ た ベ ク

トル k で 表 し，2 つ の 直交 す る 偏光 方向の 屈折率 を原点 か

らの 距 離 で 表示 した 二 重 曲面 ，屈 折 率 面 （負 の
一

軸 性 結 晶 ，

xz 断面 ）は 図 1 の よ うに な る．　ltnは球 面，　 n （e｝は 回 転 楕 円

Ilに な り，そ れ ぞ れ 実線 と破線 で表現 して い る．ベ ク トル

k に垂 直で 紙面垂 直方向に振動する 偏 光 （常 光 ） に対応 す

る 屈折率 が no ，紙面内方向に 振動す る異常光 の 屈折率が

n （e ）（θ＝90
°

の 時 に 咒。）とな る．図 1 は角周 波 数 ω に対す

る 屈折率面で あ り，よ り高周波に な る と屈折率而 全体が 大

き くな る ．卜分 に 大 きな複 屈 折 ∠鴛
＝

恥
一

Tle を 持つ 非線形

光学結晶で は，角周波数 ω とそ の 第 2 高 調 波2ω の 屈 折率面

が 図 2 の よ うな 関 係 に な る場 合 が あ る．角度θpm に お い て，

ω の 常 光 と 2ω の 異 常 光 との 屈 折 率 が
一
致 す る こ とが わ か

る．こ の 角度 θp 。、 に 常光偏光で 基本波 ω を入射す る と，結

晶内で 生 じた 異常光成分の 第 2 高調波 2 ω は ω 光 と 同
一

速

度 で 媒質中 を伝搬す る．こ の 結果，結晶中 で 発生する 2ω

光 の 位 相 は す べ て 揃 い ，増 幅 を続 け な が ら伝搬す る ．他 の

角度 で は 2ω 信 号 は増 減 を周 期 的 に繰 り返 し，検 出 で きな

い 出力 レ ベ ル と な る．こ の

n2
°’
〔θ）＝婿 （2）

を， 第 2 高調 波発生 （SHG ）の タ イ プ 1 位相整 合 条件 と呼

ぶ ．また，

幽 θ）一
瑠

讐
ω
（θ）

（3）

と な る 条件 で も2ω 光 は 増幅 さ れ る ．こ れ を タ イプ 2 位相

整 合 と呼ぶ ．ω 光 の 波長が 短 くな る に つ れ ，よ り吸収端 に

近 い 2ω の 屈折率面が 大 き くな る た め ，角度 θpm は 90
°

に 近

づ く．複屈折は x 軸方位が最 大になる ため，角度9ぴ の 位相

整合条件が短波長側 の 限界波長 とな る．よ り短い 波長の 光

を発生 させ る に は，吸収端波長が短 く，複屈折が大 きい 結

晶で あ る こ とが 望 まれ る．こ こ まで は，　 般 的な教科書 で

も述べ られて お り，興味 の ある方 は参考い ただ きたい ［1−3］．

位相 整合 （和周波発生）

　 実 際 の 高 調 波 発 生 で は 第 3 高 調 波 （THGI 　third−harmonic

generation ）や 様 々 な SFG が使 わ れ て い る が，こ れ らの 位

相整合条件 に つ い て 記 述 され て い る教科書 は 見当 た らな

い ．そ こ で，本章で は もう少 し踏み 込 ん だ 説 明 を行 い た い ．

式（1）の 2次の非線形光学効果 は，角周波数 ω の 入射霓界

の 2乗 に比 例 して発生 して い る．波 長 の 異な る 2 つ の 入射

光電界の 積 か ら，第 3 の 光が 生 じる場合 も同様 に考える こ

とが で き，こ の 場合 を和周波発生 （SFG） と 呼 ぶ ．波長

Al，Az の 入射光の SFG に よ っ て ，踞 の 光が 得 られ る と考え

る．光 の エ ネル ギ
ー
保存則か ら 3 つ の 波長の 関係 は ，

　 　 1　　 11A

，靠

＝
兀

1
＋
A

，

（4）

とな る．各波長 の 屈 折率 を nl ，　 it2，713 で 表 す と，波 数

z

n0

x

図 1　 負の
一

軸性 結晶 の 屈 折率曲面 （角周波 数 ω ，xz 断面）．波面

　　 伝 搬 ベ ク トル k に 垂直 で紙面 垂直方 向に 振動 する 常光偏 光

　 　 に 対応 する 屈 折率 （球面 ）を実線 で，紙 面内方向 に振 動 す る

　 　 異 常光偏光 の 屈 折 率 （回転 楕円 面）を 破線 で 表現 し て い る，

図 2

　no

n

ω20
η

ω2e
η

負 の
一

軸 性 結 晶 の 第 2 高調 波発生 （タ イ プ 1 ）の 位相 整 合 時

の 屈折率の 関係．位相整合 角 θ
pm

の 時に n2e
’
〔e ）＝η9とな る．
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k ＝2nn1A を用 い て 光 の 運 動量保存則か ら

n3 ＝n
】

＋
1彑

λ3　　 λ1　　　　 A2
（5 ）

なる 関係が導かれる．こ れが和周波発生 に お け る位相整合

の 関係式で ある ．入射光 A1，22 の 偏光 が 平行 な 場合 を タイ

プ 1 ，直交す る 場合 を タイ プ 2 と呼ぶ ．上 で 述 べ た SHG

の 条件 は，2A3　・・　21 − A2 の SFG と考 え る こ と が で き る．

SFG は 組み 合 わ せ る 波長 に よ っ て SHG 限 界波長よ りも短

波長の 光 を 発 生 させ る こ とが で き る．例 と して ，ホ ウ 酸系

非線形 光学 結 晶 CsLiB6010 （CLBO ）［4］の 最 短 SHG 波 長 は

237nm で あ る が，　SFG に よ っ て Nd ：YAG レーザ ーの 基 本 波

ω （1064nm ）の 第 5 高調波 発 生 （ω ＋ 4 ω 羸5ω ）か ら 2］．3　nm

が 得 られ，Er添加 フ ァ イバ 増幅器 の 1547　nm 光を基本波と

して 8倍高調 波 発生 （ω ＋ 7ω
＝8ω ）に よ っ て 193　nm 光を得

る こ とが で きる．ω ＋ 2ω
＝3ω の SFG 出力は，基本波 か ら見

て 3 倍高調波 とな る た め 慣習的 に TIIG と呼ばれ て い る ．

THG の 場合の 位相整合条件 は 式 （5 ）か ら

3躍
3ω ；2n　2w ＋ n

の

（6）

と な る．第 4 高 調波発 生 （4HG ：fourth−harmonic 　genera−

tion）は ，基 本波 の レ
ーザー

に 対 して SHG を 2段階行 っ た

場合 を指す．

　 以 ヒの よ うに ，屈折率 の 異方性 と分散 を理 解 し，エ ネル

ギー
保存則 と運動量 保存則 を使 うこ とで ，SHG ，　 SFG の 位

相 整 合 条 件 が 求 ま る．差 周 波 発 生 （DFG ：difference−

frequency　generation ）は式 （4 ），（5）の 右 辺 が 減算の 場合

で あ る．波長 の 近 い 2 つ の 入射光か ら中赤外光，テ ラ ヘ ル

ッ 電磁 波 を発 生 す る こ とが で きる．以 ヒの こ とか ら，波 長

変 換 応 用 を 考え る 場 合 ，「1） あ る所 望 の 波 長 変換 に対 し，

候補材料 の 非線形光学 結晶 （
一

軸 性結 品） の 屈 折率 か ら位

相整合角 θpnl を導 く．2 ）実効非線形光学定数 d
。ff

　Cθpm ，　q ）

が 最大 に なる g を 選 ん だ 時に ，そ の 値が 十分 に 大きい か 検

討す る．」とい っ た手順 に なる．例えば ， 負の 軸 性結晶で

あ る CLBO は d
。itが

deff（type1 ，0，ψ ）＝d36　sin θ s正n 　2ρ （7）

とい う依存性 を持つ た め，θ が 大きくなる 短波長発生 に お

い て 有望 な結 晶 と わ か る ．op は 最大 値 と なる 4S
°

とす る ．

CLBO と 同 じ結 配r点群 に 属す る KH2POn （KDP ）は d
。ffの 方

位依 存性 が 同 じで あ り，dsa値が 異 な る．結品 に よ っ て は 最

短波 長 に近 づ くにつ れ て，d
。ffが ゼ ロ に な る 場 合 もあ る．非

線形光学結晶 の デ ータ，簡単な 理 論 は 文献 ［5］に ま と め ら

れ て い る ．また
，
AS −Photonics社 の Dr．　Arlee　Smithよ りブ

リ
ー

ソ フ トの SNLO が 開発 さ れ て お り， 非線形光 学 結晶の

データ
， 位 相 整 合 角の 計算等が で きる よ うに な っ て い る

［6］．

第 2高調波発生

　SHG （タイ プ 1） を例 に 高変換効率を得 る 諸条件 に つ い

て 考察す る．変換効率 は非 線 形 分 極項 を含 ん だ マ ク ス ウ ェ

ル 方程式か ら得 られ る．こ こ で ，基本波 の 角周 波 数 を ω ，

位相整 合時の 屈 折 率 を it，素子 長 を 1，実 効 非 線 形 光 学 定数

を d
。fi，ビ ー

ム 断面積 を A ，基 本 波 の 強 度 （パ ワ
ー）を

P。 ，Ak ＝k2°’− 2酬 と し，基 本 波 光 の 減 衰 を無 視 で き る と

仮定す る と，変 換 効率 ηSGII．1 は

・一 ÷ 撃 （
sin （∠lkt！2）
　　∠1kl12 ）

2
・

（8）

と得られ る．ε o は 真空 の 誘電率，c は 光の 速度で あ る．式中

の （sin （Ak 〃2）！（dh 〃2））
2

は sinc 関数 と呼 ばれ る 関数 で ，

Ak 　＝＝　O の 時 に 最 大値 1 を持 つ ．こ の rik− 0 を屈 折率 の 関係

で 示 した も の が式 （2）の 位相 整合 条件 と な る．高 い 変換効

率 を得 る た め に は
，
d。rfが 大 きい 結晶 を用 い ，素子長 1 を 長

く し ，
ビ ーム 強 度 P。　IA を高 くす る こ とが 考え ら れ る ．一

方 ， 現実 に は ω 光 と2ω 光 の エ ネル ギ
ー
伝搬方向に角度ずれ

（ウ ォ
ーク オ フ 角 ρ）が 存在 し，さ らに波長変換 に伴 う ω

光強度 の減衰 も生 じる ため．素子長 に対 して 12の 関係 で 変

換効率 が上昇 しない こ とが多い ．また，ビー
ム 強度を高め

るため に レ
ー

ザ
ー

光を集光す る と素子長方向で A が
一

定で

な くな る こ とか ら，A ，1，ρ との 関係 で 最適 な 集光条件が

存在す る こ とが 知 ら れ て い る ［7］．また ，位相整合条件 は ，

位相整合角か らの 角度ずれ，温度変化，波長変化に 対 し て

Ak　f　O とな る．　sinc 関数が 最大値 の 半分の 0．5に な る 角度ず

れ幅を許容幅 と呼ぶ．同様 に，温度許容幅，波長許容幅が

ある．広い 許容幅 の 波長変換素予は，光学調整が簡単で 出

力も安定す るた め 実際の 応用 に は 好ましい ．また，ウ t 一

ク オ フ 角が 小 さ い 場合，長 い 素子長が 有効利用で きる こ と

か ら変換効率 の 点で ，また ビー
ム 品質の 点 で 有利 で あ る．

基 本波の 共振器 の 内部 に 波長変換素子 を挿入 し，高強度基

本波 か ら 波 長 変換 を 行 う場 合 が あ る （内部 共振 器 型

SHG ，　 intracavity　SIIG＞，

　 こ こ で は，タ イ プ 1 の SHG を例 に取 り上 げた が，タ イ プ

2 や SFG，　 DFG につ い て も基 本的な 考え方 は 同 じで あ る，

ま た
， 波 長 可変 レーザ ーと して，光パ ラ メ トリ ッ ク発振器

（OPO ：optical 　parametric 　oscillator ）が 実現 して い るが ，こ

れ も非線形光学結 晶 を 用 い た 波 長変換 の 例 で ある．SFG

の 関係式 （4），（5 ）か ら次 の ように 考え る と理解 しや す

い ．波長 鳧 の 短波 長 光 を励起 光 と し て 川 い る．長波長 の

Al，あ の い ず れ か，あ る い は 両方に 対 して 構成 し た高反射

の 共振器 内 に波 長 変 換 素
一
r− （位 相 整 合 条件 が 必 須） を挿人

し，励起光 を入 射 す る，あ る し きい 値 強 度 以 上 の 励起 光 を

入射す る こ とで ，共振器内で ノ イ ズ か ら発 生 した 長波長光

Al あ る い は 鳧 は 共振器内を往復 し なが ら増幅 し，式 （4 ）

の 左辺か ら右辺へ の エ ネル ギー変換が レーザー
の よ うな発

振現象を伴 っ て 生 じる．こ れ を OPO と呼び ， 波 長 変 換素子

の 角度 を変化 させ る こ とで 位相整合条件 が 変化 し，出力 波

長 を チ ュ
ーニ ン グで きる よ う に な る．

擬 似 位 相 整合

　SHG を行 う際，複 屈 折 位相 整合 条 件 を 満足 しな い と 第 2

高調波 の 位相 は揃 わ ず，強度 は ある伝搬距離を周期 として

増減を繰 り返す ．強 度 の 増 減 周 期 に着 目 し，減少 に転 じる

部分の 非線形分極波 の 位相 （すなわ ち非線形光学定数 の 符
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号 ）を周 期 的 に 反 転 させ ，減 少 を抑 えて SHG 出 力 を得 る 方

法 が 実 現 し て い る．参 考 書 と して は，文 献 ［8］が よ くま と

ま っ て い る．強誘電体結晶 LiNbO3 （LN ）等 の 自発分極を外

部電界印加 に よ っ て 周期的 に反転 させ る方法 が・一
般 的で ，

こ の 波長変換 を 擬似位相 整 合 （QPM ：quasi−phase　lnatch −

ing） と呼ぶ．第 2 高調波強度 は コ ヒ
ー

レ ン ス 長

　 　 　 　 ／。、tc＝
　　4（ガ

ω一ガ つ
（9）

の 2 倍 の 長 さ を周 期 と し て 増 減 す る の で ，分 極 反 転 は lc

間 隔 で 行 う （分 極 反 転 周 期 は 21cと な る）．LN な ど の 結 晶 で

赤外光 を緑色光 に 変換す る場合 は t。＝3〜4ym ，青色光 を

得 る に は lc＝1．5〜25 μm と な る，　 QPM は 分 極反転 の 形成

が 卩r能で あ る な ら，「複屈折 の 小 さ い 材料 で で も利用 で き

る」「d の 最大 成分 を 利用 で き る」「透 明領域 内の 任意 の 波長

で位相整合が 可能に な る」 とい っ た 特徴 を有 して い る．大

き な d 値 が 使える の で 連続波 レーザ ーの シ ン グ ル パ ス で も

十 分 な 波艮変換 が 口f能 と な り，可 視光 や 近紫外領域 へ の 波

長 変 換 ，OPO な ど で 積 極 的 に 応 用 さ れ 始 め て い る．　LN

は最 大 成 分 d／
・
s3 を 用 い る こ と が で き る が ，こ の 場 合 は g 偏光

の 基 本 波 入 射に 対 し て
，
d
／
’
s3 を 介 し た 非線形光学効果 に

よ っ て z 偏光の 高調 波 が 発生 す る ．こ の よ うな 入 出射光 の

偏光が 全て 平行な 波 長 変換 を タイプ D と呼 び， QPM 素子

で実 現 で きる．ま た ， QPM は ウ ォ
ーク オ フ 角 が ゼ ロ に な る

た め，高効率変換，良好 な ビーム 品質を得 る こ とが で きる．

1．2．3　ま とめ

　非線形光学結晶 を用 い た 波長変換 を理 解す る た め に ， 光

学 の 基礎的な部分か ら始 め て 解説を行 っ た，実際の 非線彫

光学結晶 に は，卜記 の 光学特性 に加え ， 化学的に安定で 素

子加 工 しや す い こ と，レ
ー

ザ
ー

照射 に よ る損傷耐性 （誘電

破壊，カ ラ
ー

セ ン タ
ー，光誘起1出折率変化） に 優れて い る

こ とな どが 求め られ る．次稿 に お い て は，こ れ らの 基礎を

元 に 具体 的 な非線形光学結品の 紹介 や ，最新 の 波長変換の

例 に つ い て 解説す る ．
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