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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　旋光性を有する単結晶の非線形光学結晶を備える波長変換素子に波長λ且つ周波数ωの
基本入射波を入射し、前記波長変換素子から出射される周波数２ωの第二高調波を得るこ
とで波長変換する方法であって、
　所定の方向に極性方向を有する複数の第１の領域と、前記所定の方向とは反対の方向に
極性方向を有する複数の第２の領域とを有するとともに、前記複数の第１及び第２の領域
は以下の式（３）、式（４）、式（５）または式（６）で表されるｄと実質的に等しい周
期で交互に配置されるよう形成されている前記波長変換素子を用意する工程と、
　前記所定の方向に対して実質的に垂直な方向から前記基本入射波を前記波長変換素子に
楕円偏光で入射して前記第二高調波を得る工程と、を備えることを特徴とする波長変換方
法。
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【数１】

　ただし、ｎ１およびｎ２は前記非線形光学結晶の光線方向における直交する２つの固有
偏光の屈折率をあらわし、ｎ１（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折
率、ｎ１（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対する屈折率、ｎ２（２ω）は前記
非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折率、ｎ２（ω）は前記非線形光学結晶の基本入
射波に対する屈折率であり、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。
【請求項２】
　旋光性を有する単結晶の非線形光学結晶を備える波長変換素子であって、
　前記非線形光学結晶は、所定の方向に極性方向を有する複数の第１の領域と、前記所定
の方向とは反対の方向に極性方向を有する複数の第２の領域と、波長λ且つ周波数ωの基
本入射波が前記所定の方向に対して実質的に垂直な方向から楕円偏光で入射する入射面と
、結晶内で発生した周波数２ωの第二高調波が出射する出射面と、を有し、
　前記複数の第１及び第２の領域は、前記入射面と前記出射面との間で、以下の式（３）
、式（４）、式（５）または式（６）で表されるｄと実質的に等しい周期で交互に配置さ
れるよう形成されていることを特徴とする波長変換素子。
【数２】

　ただし、ｎ１およびｎ２は前記非線形光学結晶の光線方向における直交する２つの固有
偏光の屈折率をあらわし、ｎ１（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折
率、ｎ１（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対する屈折率、ｎ２（２ω）は前記
非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折率、ｎ２（ω）は前記非線形光学結晶の基本入
射波に対する屈折率であり、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。
【請求項３】
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　前記非線形光学結晶が水晶であることを特徴とする請求項２に記載の波長変換素子。
【請求項４】
　１／４波長板をさらに備え、
　前記１／４波長板は、当該１／４波長板を通過した前記基本入射波が前記入射面に入射
されるように配置されていることを特徴とする請求項２又は３に記載の波長変換素子。
【請求項５】
　１／２波長板を更に備え、
　前記１／４波長板と前記１／２波長板は、当該１／４波長板と前記１／２波長板を通過
した前記基本入射波が前記入射面に入射されるように配置されていることを特徴とする請
求項４に記載の波長変換素子。
【請求項６】
　レーザー光源と、波長変換素子とを有してなり、前記波長変換素子により前記レーザー
光源より放出されるレーザー光の第二光高調波を発生させて放出する光源装置において、
前記波長変換素子が請求項２～５のうちいずれか１項に記載の波長変換素子であることを
特徴とする光源装置。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、波長変換素子、波長変換方法、位相整合方法、及び光源装置に関するもので
ある。
【背景技術】
【０００２】
　非線形光学結晶に対し、二次の非線形光学効果を利用して第二高調波を発生（Secondha
rmonic generation；ＳＨＧ）させる波長変換素子として使う方法が知られている。非線
形光学効果とは、物質の分極応答の非線形性による効果のことで、物質中にレーザー光の
ような強い光を入射した場合、入射光の電界に対して分極の応答が比例しなくなることに
より、入射光の一部が波長変換される現象をいう。
【０００３】
　実際に発生する第二高調波は、結晶の分散特性のため入射光の波長の１／２よりも若干
短い波長になってしまう。そのため、第二高調波同士の位相は序々にずれてしまい、その
結果、第二高調波同士の打ち消し合いが生じてしまう。この場合、十分な光量の第二高調
波を発生させることは難しくなってしまう。
【０００４】
　そこで、十分な光量の第二高調波を得るため、位相整合を行うことが提案されている（
例えば、非特許文献１）。擬似位相整合とは、第二高調波同士の電場の打ち消し合いを回
避すべく、結晶中において極性反転構造を作り、電場が打ち消し合わない向きに極性を変
えてやることにより擬似的に位相を整合させて第二高調波を発生させることを可能にする
方法をいう。
【先行技術文献】
【非特許文献】
【０００５】
【非特許文献１】Valentin G. Dmitriev, Gagik G.Gurzadyan, David N. Nikogosyan著、
「Handbook of NonlinearOptical Crystals（second, revised and updated edition)」
、Springer-Verlag出版）、1997年、p.３―１４
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００６】
　ところで、旋光性を有する非線形光学結晶による位相整合では、新たな問題が発生して
しまう。旋光性という現象は、例えば水晶等の非線形光学結晶内を進む直線偏光が、直線



(4) JP 5729618 B2 2015.6.3

10

20

30

40

50

偏光のままでその光の振動面（正確には光の電界振動面、以下振動面と表記）が回転して
しまう、というような現れ方をする。回転する角度は、結晶内を進む距離（光路長）に比
例し、また可視光から紫外域の波長領域では、波長が短いほど回転角が大きくなる。この
とき、水晶内で右回りに回転するか左回りに回転するかは、水晶が右水晶であるか左水晶
であるかによって決まる。
【０００７】
　旋光性は、結晶における本質的な現象であり、その効果の大きさは個々の物質によって
異なるものの、存在の有無、存在する場合の挙動の異方性は結晶構造の対称性から一義的
に決まる現象である。
【０００８】
　旋光性を有する非線形光学結晶中ではこのように、同位相でありながら電界の方向が異
なる第二高調波が、素子の長さに応じて再生産されてしまう。旋光性が存在しない位相整
合であれば、これらの第二高調波群の電界の方向がそろい、重ね合わせの結果強め合う関
係を形成することができる。しかしながら、旋光性を有する非線形光学結晶の位相整合に
おいては、同位相でありながら電界の方向が異なってしまうため単純な加算は成り立たな
い。
【０００９】
　本発明はこのような事情に鑑みてなされたものであり、基本波から第二高調波を効率良
く発生することができる波長変換素子、波長変換方法、及び光源装置を提供することを課
題とする。
【課題を解決するための手段】
【００１０】
　本発明に係る波長変換素子は、点群３２又は点群３に属する単結晶の非線形光学結晶を
備える波長変換素子であって、前記非線形光学結晶は、所定の方向に極性方向を有する複
数の第１の領域と、前記所定の方向とは反対の方向に極性方向を有する複数の第２の領域
と、波長λ且つ周波数ωの基本入射波が前記所定の方向に対して実質的に垂直な方向で入
射する入射面と、結晶内で発生した周波数２ωの第二高調波が出射する出射面と、を有し
、前記複数の第１及び第２の領域は、前記入射面と前記出射面との間で結晶のＺ軸方向に
沿って、以下の（１）式又は（２）式で表されるｄと実質的に等しい周期で交互に配置さ
れるよう形成されていることを特徴とする。
【数１】

 
　ただし、ｎ＋（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対するＺ軸方向における右
回り円偏光の屈折率、ｎ＋（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対するＺ軸方向に
おける右回り円偏光の屈折率、ｎ－（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対する
Ｚ軸方向における左回り円偏光の屈折率、ｎ－（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波
に対するＺ軸方向における左回り円偏光の屈折率、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で
自然数である。
【００１１】
　本明細書において、ｄと実質的に等しい周期とは、ｄに対して－２％以上＋２％以下の
ずれを有する範囲にある値となる周期、すなわち０．９８×ｄ以上１．０２×ｄ以下の周
期をいう。また、本明細書において、極性方向に対して実質的に垂直な方向に基本入射波
を入射するとは、極性方向に対して垂直な方向から３°以内のずれ、より好ましくは２°
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【００１２】
　この場合、非線形光学結晶が水晶であってもよい。また、１／４波長板をさらに備え、
前記１／４波長板は、当該１／４波長板を通過した前記基本入射波が前記入射面に入射さ
れるように配置されていてもよい。
【００１３】
　本発明に係る波長変換方法は、点群３２又は点群３に属する単結晶の非線形光学結晶を
備える波長変換素子に波長λ且つ周波数ωの基本入射波を入射し、前記波長変換素子から
出射される周波数２ωの第二高調波を得ることで波長変換する方法であって、所定の方向
に極性方向を有する複数の第１の領域と、前記所定の方向とは反対の方向に極性方向を有
する複数の第２の領域とを有するとともに、前記複数の第１及び第２の領域は結晶のＺ軸
方向に沿って以下の（１）式又は（２）式で表されるｄと実質的に等しい周期で交互に配
置されるように形成されている前記波長変換素子を用意する工程と、前記所定の方向に対
して実質的に垂直な方向から前記基本入射波を円偏光で前記波長変換素子に入射して前記
第二高調波を得る工程と、を備えることを特徴とする。
【数２】

 
　ただし、ｎ＋（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対するＺ軸方向における右
回り円偏光の屈折率、ｎ＋（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対するＺ軸方向に
おける右回り円偏光の屈折率、ｎ－（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対する
Ｚ軸方向における左回り円偏光の屈折率、ｎ－（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波
に対するＺ軸方向における左回り円偏光の屈折率、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で
自然数である。
【００１４】
　本発明に係る波長変換素子は、旋光性を有する単結晶の非線形光学結晶を備える波長変
換素子であって、前記非線形光学結晶は、所定の方向に極性方向を有する複数の第１の領
域と、前記所定の方向とは反対の方向に極性方向を有する複数の第２の領域と、波長λ且
つ周波数ωの基本入射波が前記所定の方向に対して実質的に垂直な方向で入射する入射面
と、結晶内で発生した周波数２ωの第二高調波が出射する出射面と、を有し、前記複数の
第１及び第２の領域は、前記入射面と前記出射面との間で、以下の式（３）、式（４）、
式（５）または式（６）で表されるｄと実質的に等しい周期で交互に配置されるよう形成
されていることを特徴とする。
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【数３】

 
　ただし、ｎ１およびｎ２は前記非線形光学結晶の光線方向における直交する２つの固有
偏光の屈折率をあらわし、ｎ１（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折
率、ｎ１（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対する屈折率、ｎ２（２ω）は前記
非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折率、ｎ２（ω）は前記非線形光学結晶の基本入
射波に対する屈折率であり、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。
【００１５】
　この場合、非線形光学結晶が水晶であってもよい。また、１／４波長板をさらに備え、
前記１／４波長板は、当該１／４波長板を通過した前記基本入射波が前記入射面に入射さ
れるように配置されていてもよい。
【００１６】
　本発明に係る波長変換方法は、旋光性を有する単結晶の非線形光学結晶を備える波長変
換素子に波長λ且つ周波数ωの基本入射波を入射し、前記波長変換素子から出射される周
波数２ωの第二高調波を得ることで波長変換する方法であって、所定の方向に極性方向を
有する複数の第１の領域と、前記所定の方向とは反対の方向に極性方向を有する複数の第
２の領域とを有するとともに、前記複数の第１及び第２の領域は以下の式（３）、式（４
）、式（５）または式（６）で表されるｄと実質的に等しい周期で交互に配置されるよう
形成されている前記波長変換素子を用意する工程と、前記所定の方向に対して実質的に垂
直な方向であって且つ結晶の固有偏光の楕円率γがγ＜0.1となる結晶方位から前記基本
入射波を前記波長変換素子に入射して前記第二高調波を得る工程と、を備えることを特徴
とする。
【数４】
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　ただし、ｎ１およびｎ２は前記非線形光学結晶の光線方向における直交する２つの固有
偏光の屈折率をあらわし、ｎ１（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折
率、ｎ１（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対する屈折率、ｎ２（２ω）は前記
非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折率、ｎ２（ω）は前記非線形光学結晶の基本入
射波に対する屈折率であり、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。
【００１７】
　本発明に係る波長変換方法は、旋光性を有する単結晶の非線形光学結晶を備える波長変
換素子に波長λ且つ周波数ωの基本入射波を入射し、前記波長変換素子から出射される周
波数２ωの第二高調波を得ることで波長変換する方法であって、
　所定の方向に極性方向を有する複数の第１の領域と、前記所定の方向とは反対の方向に
極性方向を有する複数の第２の領域とを有するとともに、前記複数の第１及び第２の領域
は以下の式（３）、式（４）、式（５）または式（６）で表されるｄと実質的に等しい周
期で交互に配置されるよう形成されている前記波長変換素子を用意する工程と、前記所定
の方向に対して実質的に垂直な方向から前記基本入射波を前記波長変換素子に楕円偏光で
入射して前記第二高調波を得る工程と、を備えることを特徴とする。
【数５】

 
　ただし、ｎ１およびｎ２は前記非線形光学結晶の光線方向における直交する２つの固有
偏光の屈折率をあらわし、ｎ１（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折
率、ｎ１（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対する屈折率、ｎ２（２ω）は前記
非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折率、ｎ２（ω）は前記非線形光学結晶の基本入
射波に対する屈折率であり、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。
【００１８】
　本発明に係る波長変換素子は、旋光性を有する単結晶の非線形光学結晶を備える波長変
換素子であって、前記非線形光学結晶は、所定の方向に極性方向を有する複数の第１の領
域と、前記所定の方向とは反対の方向に極性方向を有する複数の第２の領域と、波長λ且
つ周波数ωの基本入射波が前記所定の方向に対して実質的に垂直な方向で入射する入射面
と、結晶内で発生した周波数２ωの第二高調波が出射する出射面と、を有し、前記複数の
第１及び第２の領域は、前記入射面と前記出射面との間に、以下の式（７）、式（８）、
式（９）又は式（１０）で表されるｄと実質的に等しい周期で交互に配置されるよう形成
されていることを特徴とする。
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【数６】

 
　ただし、ｎ１Ｇ＝０およびｎ２Ｇ＝０は前記非線形光学結晶の実質的にＧ＝０となる結
晶方位における直交する２つの固有偏光の屈折率をあらわし、ｎ１Ｇ＝０（２ω）は前記
非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折率、ｎ１Ｇ＝０（ω）は前記非線形光学結晶の
基本入射波に対する屈折率、ｎ２Ｇ＝０（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対
する屈折率、ｎ２Ｇ＝０（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対する屈折率であり
、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。
【００１９】
　また、Ｇは以下のような量である。
【数７】

 
　ここでｇｉｊは対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルのｉｊ成分であり、ａｉ、ａ

ｊは基本入射波の波面法線ベクトルの成分である。本明細書において、Ｇ＝０と実質的に
等しい範囲とは、０≦Ｇ≦１．１３５×１０－４の範囲に対応する。
【００２０】
　この場合、非線形光学結晶が水晶であってもよい。また、１／４波長板をさらに備え、
前記１／４波長板は、当該１／４波長板を通過した前記基本入射波が前記入射面に入射さ
れるように配置されていてもよい。
【００２１】
　本発明に係る波長変換方法は、旋光性を有する単結晶の非線形光学結晶を備える波長変
換素子に波長λ且つ周波数ωの基本入射波を入射し、前記波長変換素子から出射される周
波数２ωの第二高調波を得ることで波長変換する方法であって、所定の方向に極性方向を
有する複数の第１の領域と、前記所定の方向とは反対の方向に極性方向を有する複数の第
２の領域とを有するとともに、前記複数の第１及び第２の領域が以下の式（７）、式（８
）、式（９）又は式（１０）で表されるｄと実質的に等しい周期で交互に配置されるよう
形成されている前記波長変換素子を用意する工程と、前記所定の方向に対して実質的に垂
直な方向であって、且つ実質的にＧ=０の条件を満たす結晶方位から前記基本入射波を前
記波長変換素子に楕円偏光で入射して前記第二高調波を得る工程と、を備えることを特徴
とする。
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【数８】

 
　ただし、ｎ１Ｇ＝０およびｎ２Ｇ＝０は前記非線形光学結晶の実質的にＧ＝０となる結
晶方位における直交する２つの固有偏光の屈折率をあらわし、ｎ１Ｇ＝０（２ω）は前記
非線形光学結晶の第二高調波に対する屈折率、ｎ１Ｇ＝０（ω）は前記非線形光学結晶の
基本入射波に対する屈折率、ｎ２Ｇ＝０（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波に対
する屈折率、ｎ２Ｇ＝０（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波に対する屈折率であり
、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。
【００２２】
　また、Ｇは以下のような量である。
【数９】

 
　ここでｇｉｊは対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルのｉｊ成分であり、ａｉ、ａ

ｊは基本入射波の波面法線ベクトルの成分である。
【００２３】
　本発明に係る波長変換素子は、水晶単結晶の非線形光学結晶を備える波長変換素子であ
って、前記非線形光学結晶は、所定の方向に極性方向を有する複数の第１の領域と、前記
所定の方向とは反対の方向に極性方向を有する複数の第２の領域と、波長λ且つ周波数ω
の基本入射波が前記所定の方向に対して実質的に垂直な方向であって且つ実質的にＧ=０
の条件を満たす結晶方位から入射する入射面と、結晶内で発生した周波数２ωの第二高調
波が出射する出射面と、を有し、前記複数の第１及び第２の領域は、前記入射面と前記出
射面との間に、以下の（１１）式又は（１２）式で表されるｄと実質的に等しい周期で交
互に配置されるよう形成されていることを特徴とする。
【数１０】
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　ただし、ｎｅ（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波の異常光線に対する屈折率、
ｎｏ（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波の常光線に対する屈折率、ｎｏ（２ω）は
前記非線形光学結晶の第二高調波の常光線に対する屈折率、ｎθ（２ω）は、第二高調波
に対して、θを入射する基本入射波の波面法線ベクトルのｃ軸（あるいはＺ軸）からの傾
き角として、
【数１１】

 
（ｎｅ（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波の異常光線の屈折率）で表される数値
であり、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。又、Ｇ＝０のとき、前記非
線形光学結晶に入射する基本入射波の波面法線ベクトルのｃ軸（あるいはＺ軸）からの傾
き角θは、以下の式を満たす。

【数１２】

 
　ここでｇｉｊは対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルのｉｊ成分であり、ａｉ、ａ

ｊは入射する基本波の波面法線ベクトルの成分である。
【００２４】
　本発明に係る波長変換方法は、水晶単結晶の非線形光学結晶を備える波長変換素子に波
長λ且つ周波数ωの基本入射波を入射し、前記波長変換素子から出射される周波数２ωの
第二高調波を得ることで波長変換する方法であって、所定の方向に極性方向を有する複数
の第１の領域と、前記所定の方向とは反対の方向に極性方向を有する複数の第２の領域と
を有するとともに、前記複数の第１及び第２の領域が以下の（１１）式又は（１２）式で
表されるｄと実質的に等しい周期で交互に配置されるよう形成されている前記波長変換素
子を用意する工程と、前記所定の方向に対して実質的に垂直な方向であって、且つ実質的
にＧ=０の条件を満たす結晶方位から前記基本入射波を前記波長変換素子に楕円偏光で入
射して前記第二高調波を得る工程と、を備えることを特徴とする。

【数１３】

 
　ただし、ｎｅ（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波の異常光線に対する屈折率、
ｎｏ（ω）は前記非線形光学結晶の基本入射波の常光線に対する屈折率、ｎｏ（２ω）は
前記非線形光学結晶の第二高調波の常光線に対する屈折率、ｎθ（２ω）は、第二高調波
に対して、θを入射する基本入射波の波面法線ベクトルのｃ軸（あるいはＺ軸）からの傾
き角として、
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【数１４】

 
（ｎｅ（２ω）は前記非線形光学結晶の第二高調波の異常光線の屈折率）で表される数値
であり、ｍはＱＰＭ（擬似位相整合）の次数で自然数である。又、Ｇ＝０のとき、前記非
線形光学結晶に入射する基本入射波の波面法線ベクトルのｃ軸（あるいはＺ軸）からの傾
き角θは、以下の式を満たす。

【数１５】

 
　ここでｇｉｊは対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルのｉｊ成分であり、ａｉ、ａ

ｊは入射する基本波の波面法線ベクトルの成分である。
【００２５】
　本発明に係る光源装置は、レーザー光源と、波長変換素子とを有してなり、前記波長変
換素子により前記レーザー光源より放出されるレーザー光の第二光高調波を発生させて放
出する光源装置において、波長変換素子が上記の波長変換素子であることを特徴とする。
【００２６】
　一方、前記課題を解決するための第１の手段は、点群３２又は点群３に属する非線形光
学結晶であり、所定の方向に正の極性を有する単結晶内に、以下の（１）式又は（２）式
で表される幅（ｄ）で、Ｚ軸方向に周期的に正負の極性が交番する周期的極性反転構造が
形成され、入射光の入射方向が前記極性方向に対して垂直な方向とされている波長変換素
子である。

【数１６】

 
　ただし、λは基本波の波長、ｎ＋（２ω）は第二高調波のＺ軸方向における右回り円偏
光の屈折率、ｎ＋（ω）は基本波のＺ軸方向における右回り円偏光の屈折率、ｎ－（２ω
）は第二高調波のＺ軸方向における左回り円偏光の屈折率、ｎ－（ω）は基本波のＺ軸方
向における左回り円偏光の屈折率、ｍはＱＰＭの次数で自然数である。
【００２７】
　前記課題を解決するための第２の手段は、前記第１の手段であって、前記非線形光学結
晶が水晶であることを特徴とするものである。
【００２８】
　前記課題を解決するための第３の手段は、前記第１の手段又は第２の手段である波長変
換素子に、入射基本波を、前記極性方向に対して垂直な方向から円偏光で入射させ、第二
高調波を出力することを特徴とする位相整合方法である。
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　前記課題を解決するための第４の手段は、旋光性を有する非線形光学結晶に対して、結
晶の固有偏光の楕円率γがγ＜0.1となる結晶方位から入射基本波を入射することを特徴
とする位相整合方法である。ただし、楕円率γは、固有楕円偏光の楕円の長軸に対する短
軸の比率を示す量であり、γ=１は円偏光、γ=０は直線偏光を表す。
【００３０】
　前記課題を解決するための第５の手段は、旋光性を有する非線形光学結晶であって、所
定の方向に正の極性を有する単結晶内に、式（３）、式（４）、式（５）または式（６）
で表される幅（ｄ）で周期的に正負の極性が交番する周期的極性反転構造が形成され、入
射光の入射方向が前記極性方向に対して垂直な方向とされていることを特徴とする波長変
換素子である。
【数１７】

 
　ただし、λは基本波の波長、ｎ１およびｎ２は光線方向における直交する２つの固有偏
光の屈折率をあらわし、ｎ１（２ω）は第二高調波の屈折率、ｎ１（ω）は基本波の屈折
率、ｎ２（２ω）は第二高調波の屈折率、ｎ２（ω）は基本波の屈折率であり、ｍはＱＰ
Ｍの次数で自然数である。特に結晶が一軸性光学結晶の場合、ｎ１は常光の屈折率ｎｏで
あり、ｎ２は光線方向における異常光の屈折率である。
【００３１】
　前記課題を解決するための第６の手段は、前記第５の手段であって、前記非線形光学結
晶が水晶であることを特徴とするものである。
【００３２】
　前記課題を解決するための第７の手段は、前記第５の手段又は第６の手段である波長変
換素子に、結晶の固有偏光の楕円率γがγ＜0.1となる結晶方位から入射基本波を入射す
ることを特徴とする位相整合方法である。
【００３３】
　前記課題を解決するための第８の手段は、前記第５の手段又は第６の手段である波長変
換素子に、入射光を楕円偏光で入射することを特徴とする位相整合方法である。
【００３４】
　前記課題を解決するための第９の手段は、旋光性を有する非線形光学結晶であって、所
定の方向に正の極性を有する単結晶内に、式（７）、式（８）、式（９）または式（１０
）で表される幅（ｄ）で周期的に正負の極性が交番する周期的極性反転構造が形成され、
入射光の入射方向が前記極性方向に対して垂直な方向とされていることを特徴とする波長
変換素子。
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　ただし、λは基本波の波長、ｎ１Ｇ＝０およびｎ２Ｇ＝０はＧ＝０となる結晶方位にお
ける直交する２つの固有偏光の屈折率をあらわし、ｎ１Ｇ＝０（２ω）は第二高調波の屈
折率、ｎ１Ｇ＝０（ω）は基本波の屈折率、ｎ２Ｇ＝０（２ω）は第二高調波の屈折率、
ｎ２Ｇ＝０（ω）は基本波の屈折率であり、ｍはＱＰＭの次数で自然数である。特に結晶
が一軸性光学結晶の場合、ｎ１Ｇ＝０は常光の屈折率ｎｏであり、ｎ２Ｇ＝０はＧ＝０と
なる結晶方位における異常光の屈折率である。
【００３５】
　また、Ｇは以下のような量である。
【数１９】

 
　ここでｇｉｊは対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルのｉｊ成分であり、ａｉ、ａ

ｊは基本波の波面法線ベクトルの成分である。
【００３６】
　前記課題を解決するための第１０の手段は、前記第９の手段であって、前記非線形光学
結晶が水晶であることを特徴とするものである。
【００３７】
　前記課題を解決するための第１１の手段は、前記第９の手段又は第１０の手段である波
長変換素子に、入射基本波をＧ=０の条件を満たす結晶方位から入射することを特徴とす
る位相整合方法である。
【００３８】
　前記課題を解決するための第１２の手段は、所定の方向に正の極性を有する水晶単結晶
内に、以下の（１１）式又は（１２）式で表される幅（ｄ）で、周期的に正負の極性が交
番する周期的極性反転構造が形成され、入射光の入射方向が前記極性方向に対して垂直な
方向とされている波長変換素子である。
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【数２０】

 
　ただし、λは基本波の波長、ｎｅ（２ω）は第二高調波の異常光線の屈折率、ｎｏ（ω
）は基本波の常光線の屈折率、ｎｏ（２ω）は第二高調波の常光線の屈折率、ｎθ（２ω
）は、第二高調波に対して、θを入射する基本波の波面法線ベクトルのｃ軸（あるいはＺ
軸）からの傾き角として、
【数２１】

 
（ｎｅ（２ω）は第二高調波の異常光線の屈折率）で表される数値であり、ｍはＱＰＭの
次数で自然数である。又、Ｇは以下のような量である。

【数２２】

 
　ここでｇｉｊは対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルのｉｊ成分であり、ａｉ、ａ

ｊは入射する基本波の波面法線ベクトルの成分である。
【００３９】
　前記課題を解決するための第１３の手段は、前記第１２の手段である波長変換素子に、
入射基本波をＧ=０の条件を満たす結晶方位から入射することを特徴とする位相整合方法
である。
【００４０】
　前記課題を解決するための第１４の手段は、旋光性を有する非線形光学結晶に対して、
入射光を楕円偏光で入射することを特徴とする位相整合方法である。
【００４１】
　前記課題を解決するための第１５の手段は、レーザー光源と、波長変換素子とを有して
なり、前記波長変換素子により前記レーザー光源より放出されるレーザー光の第二光高調
波を発生させて放出する光源装置において、前記波長変換素子が前記第１、第２、第５、
第６、第９、第１０、第１２のいずれかの波長変換素子であることを特徴とする光源装置
である。
【発明の効果】
【００４２】
　本発明によれば、基本波から第二高調波を効率良く発生することができる波長変換素子
及び、これを利用した位相整合方法、光源装置を提供することができる。
【図面の簡単な説明】
【００４３】
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【図１】水晶のＺ軸方向に進む基本波（ω）の電界Ｅωと、それにより発生する分極の２
次の非線形成分Ｐ２ωを示す図である。
【図２】ＱＰＭ水晶における第二高調波発生と位相整合の様子を示す図である。
【図３】同位相の第二高調波の発生の様子を示す図である。
【図４】右回り円偏光と左回り円偏光を示す図である。
【図５】Ｚ軸方向に伝搬する直線偏光の見かけ上の回転を示す図である。
【図６】一つの周期構造により２つの振動方向で同時に位相を整合することができること
を示す図である。
【図７】左回り円偏光による基本波から、Ｐ２ωの右回り回転を発生させ、右回り円偏光
の第二高調波が発生する様子を示す図である。
【図８】図７を、Ｘ成分Ｙ成分のそれぞれで見たものを示す図である。
【図９】点群３に属する結晶においても、同様の円偏光位相整合が可能であることを説明
するための図である。
【図１０】第１の実施の形態の実験例において使用した素子の概要を示す図である。
【図１１】第１の実施の形態の実験例において使用した実験装置の概要を示す図である。
【図１２】第２の実施の形態の実験例において使用した素子の概要を示す図である。
【図１３】第２の実施の形態の実験例において使用した実験装置の概要を示す図である。
【図１４】第３の実施の形態の実験例において使用した素子の概要を示す図である。
【図１５】第３の実施の形態の実験例において使用した実験装置の概要を示す図である。
【図１６】第３の実施の形態の実験例において、基本波側で1/２波長板のみを単独で回転
させた場合の実験結果を示す図である。
【発明を実施するための形態】
【００４４】
　以下、本発明の実施の形態の例を、図を参照しながら説明する。以下の説明において、
前述の記載で定義されている記号等については、特にことわらない限り同じ意味に使用す
るものとする。
【００４５】
　（第１の実施の形態）
　発明者等は鋭意研究の結果、ＱＰＭ水晶に代表される点群３２に属する非線形光学結晶
及び点群３に属する非線形光学結晶を利用した擬似位相整合素子において、基本波を右又
は左回りの円偏光で入射することにより、Ｚ軸方向における第二高調波発生の位相整合が
可能であることを見出した。この場合第二高調波は、基本波が右回り円偏光であれば左回
り円偏光となり、基本波が左回り円偏光の場合には右回り円偏光となる。
【００４６】
　このような結果が得られる理論的背景について述べる。点群３２及び点群３に属する結
晶では、旋光テンソルの対称性が等しいことから、両者の旋光性の現れ方の結晶方位異方
性は等しい。共にＺ軸方向に伝搬する光は、直線偏光の場合、伝搬する過程で直線偏光の
まま振動面が回転する。この旋光性の挙動は共に、屈折率の異なる左右２つの円偏光の合
成波としての直線偏光の挙動と考えると説明ができる。右回り円偏光と左回り円偏光を図
４に示す。図４は光線の進む方向であるＺ軸方向から眺めたもので、Ｚ＝０のＸＹ面内（
参照面内）における電界ベクトルの運動（挙動）を示している。光線は＋Ｚ方向に伝搬す
る。このとき、図４（ａ）に示すように、右回り円偏光では電界ベクトルの先端の軌跡は
右回り回転の円を、また図４（ｂ）に示すように、左回り円偏光では電界ベクトルの先端
の軌跡は左回り回転の円を描く。それぞれの時間ｔ＝０の時の電界ベクトルの方向が＋Ｘ
方向で、大きさをＥ０、右回り円偏光の屈折率をｎ＋、左回り円偏光の屈折率をｎ－とす
ると、図４（ａ）に示す右回り円偏光は、
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【数２３】

 
図４（ｂ）に示す左回り円偏光は
【数２４】

 
で表現される。ここで、ｚｎ＋は、光路長（ｌ）×右回り屈折率（ｎ＋）を表し、ｚｎ－

は、光路長（ｌ）×左回り屈折率（ｎ－）を表す。
結晶にＺ軸方向へ入射された直線偏光の挙動は、この２つの円偏光の和として表現され

【数２５】

 
よって
【数２６】

 
ここで、旋光能ρと平均屈折率ｎを以下のように定義すると
【数２７】
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結晶中をＺ軸方向に伝搬する直線偏光は
【数２８】

 
と、表現することができる。これはＺ=０においては、Ｅy成分が０であることからＸ軸方
向を振動する振幅２Ｅ０の直線偏光と考えることができる。しかし、図５に示すように、
Ｚが増加つまり光線の伝搬方向に進むにつれ、ρ＞０の場合、Ｅｙ成分がsinカーブで増
加する一方Ｅｘ成分はcosカーブで減少することから、振動面は直線偏光のまま見かけ上
Ｘ軸から右回りに回転していくように見える。つまり、Ｚ軸方向に伝搬する直線偏光は、
その状態を保存することができず、伝搬とともに直線偏光のまま振動面を右に回転させて
いくという挙動を示すことになる（図５）。図５では、光線は＋Ｚ方向に伝搬する。図５
は、ρ＜０（右旋光）の場合の参照面における電界ベクトルの挙動を示す。具体的には、
図５（ａ）はρＺ＝０の場合を、図５（ｂ）は０＜ρＺ＜π／４の場合を、図５（ｃ）は
ρＺ＝π／４の場合を、図５（ｄ）π／４＜ρＺ＜π／２の場合を、図５（ｅ）はρＺ＝
π／２の場合を、それぞれ示す。
【００４７】
　図５（ａ）に示されるように、ρＺ＝０の場合に電界ベクトルのＸ成分は２Ｅ０でＹ成
分は０となる。図５（ｃ）に示されるように、ρＺ＝π／４の場合に電界ベクトルのＸ成
分は√２Ｅ０でＹ成分は－√２Ｅ０となる。図５（ｅ）に示されるように、ρＺ＝π／２
の場合に電界ベクトルのＸ成分は０でＹ成分は－２Ｅ０となる。
【００４８】
　この現象を詳細に考察する過程で、発明者等はある事実に着目した。まず、上述の式か
ら、結晶内を伝搬する光が円偏光であるならば、それはｎ＋、又はｎ－のどちらか一方の
屈折率にのみ支配されることになり、その偏光状態は結晶中をＺ軸方向に伝搬する過程で
保存されるということに着目した。つづいて、円偏光という状態が、屈折率と振幅が等し
く互いに直交する位相差π／２の直線偏光の組として表現できるということに着目した。
【００４９】
　つまり、入射基本波が円偏光であると同時に、それによって発生する第二高調波も円偏
光になるという条件が満たされれば旋光性があっても位相整合が成立する可能性がある。
これは基本波の状態が保存されることで第二高調波発生の条件が保存されることと、発生
した第二高調波自体の状態が保存されることの両方が満たされることで初めて、第二高調
波の位相が整合しうるからである。そしてこの場合、直交する２つの振動方向において、
直線偏光状態が保存されることになり、従来の位相整合の考え方を導入することが可能と
なる。
【００５０】
　しかも両振動方向において発生する第二高調波の位相ズレは、入射円偏光と第二高調波
の円偏光の屈折率差により一つに決まることから、一つの周期構造により２つの振動方向
で同時に位相を整合することができる。そしてこれを可能にせしむるか否かにおいて、対
象とする非線形光学結晶における非線形光学定数のテンソルの対称性が大きな意味を持っ
てくる。
【００５１】
　鋭意研究の結果、発明者等は水晶でこれらの条件を満たすことが可能であることを見つ
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理論的背景を述べる。図６（ａ）に示すように、Ｚ軸方向に進む振幅Ｅ０、屈折率ｎ－の
左回り円偏光であると考えると、それは以下のように位相差π／２の関係にあるＸ方向の
直線偏光とＹ方向の直線偏光を成分としてもつ偏光として記述される。
【数２９】

 
また、水晶の属する点群３２における非線形光学定数のテンソルは、結晶の対称性より以
下のように記述される。

【数３０】

 
したがって、第二高調波発生の基となる非線形分極Ｐ２ωは
【数３１】

 
よって
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となる。これを作図すると図６（ｂ）に示すように、Ｚ＝０におけるＸＹ面（参照面）内
でのＰ２ωの挙動は、大きさが一定（ε０ｄ１１Ｅ０

２）のベクトルが右回りに回転する
というものであることが分かる。すなわち、分極（２ω）は、２倍の速度で右回り回転の
円運動を行う。つまり点群３２に属する水晶では基本波の左回り円偏光による入射は、図
７に示すように、Ｐ２ωの右回り回転を発生させ、ここからは右回り円偏光の第二高調波
が発生することになる。図７は、左回り円偏光による基本波から、Ｐ２ωの右回り回転を
発生させ、発生した右回り円偏光の第二高調波の挙動を示す。図７のグラフＧ１は左回り
円偏光の入射基本波の参照面内の挙動を表し、グラフＧ２は左回り円偏光の入射基本波の
挙動を表し、グラフＧ３は参照面内の分極（２ω）の回転から発生した第二高調波（右回
り円偏光）の参照面内の挙動を表し、グラフＧ４は参照面内の分極（２ω）の回転から発
生した第二高調波（右回り円偏光）の挙動を表す。
【００５２】
　このとき、左回り円偏光である基本波は屈折率ｎ－（ω）にのみ支配され、偏光の状態
は保存されたまま結晶中を伝搬するが、同様に、その結果発生する非線形分極Ｐ２ωも屈
折率ｎ－（ω）に支配された周期構造をもつことが式より分かる。ところが分極Ｐ２ωか
ら発生する第二高調波自体は周波数２ωの右回りの円偏光であるから、基本波の屈折率ｎ
－（ω）とは異なる屈折率ｎ＋（２ω）に支配され、左円偏光成分を含まない純粋な右円
偏光であることから、偏光の状態は保存されたまま結晶中を伝搬する。したがって、基本
波の屈折率ｎ－（ω）のタイミングで発生する屈折率ｎ＋（２ω）の第二高調波は、伝搬
に伴い一定の割合で位相がずれていく（位相差Ｄ１）ことになる。これは通常の直線偏光
の位相整合の際に問題になる位相差と同様のものである。旋光性の無い結晶では、状態が
保存される直線偏光同士の屈折率の差で一義的に決定される位相差が、旋光性を有する水
晶では、状態が保存される円偏光同士の屈折率差という形で一義的に決定されるという性
質をもつことが分かった。
【００５３】
　図７を、Ｘ成分Ｙ成分のそれぞれで見たものが図８である。図８（ａ）はＸ方向の振動
成分を表し、図８（ｂ）はＹ方向の振動成分を表す。図８（ａ）のグラフＧ５は基本波の
Ｘ方向の振動成分を表し、グラフＧ６は第二高調波のＸ方向の振動成分を表す。図８（ｂ
）のグラフＧ７は基本波のＹ方向の振動成分を表し、グラフＧ８は第二高調波のＹ方向の
振動成分を表す。図８（ａ）に示す基本波のＸ成分は、以下の式で表される。
【数３３】

 
　図８（ａ）に示す第二高調波のＸ成分は、以下の式で表される。
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【数３４】

 
　図８（ｂ）に示す基本波のＹ成分は、以下の式で表される。

【数３５】

 
　図８（ｂ）に示す第二高調波のＹ成分は、以下の式で表される。

【数３６】

 
　すなわち、グラフＧ５は＋cosカーブを、グラフＧ６は＋cosカーブを、グラフＧ７は＋
sinカーブを、グラフＧ８は－sinカーブをそれぞれ描く。図８（ａ）において、グラフＧ
５の一周期２πに相当するＺ方向の長さは基本波の波長に、グラフＧ６の一周期２πに相
当するＺ方向の長さは第二高調波の波長に相当する。図８（ｂ）において、グラフＧ７の
一周期２πに相当するＺ方向の長さは基本波の波長に、グラフＧ８の一周期２πに相当す
るＺ方向の長さは第二高調波の波長に相当する。図８（ａ）において、グラフＧ５、Ｇ６
が位相０の状態から、基本波（Ｇ５）が一周期を示したＺ方向の位置と第二高調波（Ｇ６
）が二周期を示したＺ方向の位置との差によって、第二高調波と基本波の位相差が示され
る。図８（ｂ）において、グラフＧ７、Ｇ８が位相０の状態から、基本波（Ｇ７）が一周
期を示したＺ方向の位置と第二高調波（Ｇ８）が二周期を示したＺ方向の位置との差によ
って、第二高調波と基本波の位相差が示される。
【００５４】
　円偏光とは位相差π／２の直交する直線偏光の合成であることから、基本波も第二高調
波も、Ｘ成分がcosカーブであるならばＹ成分はsinカーブとなる。ただし左円偏光である
基本波はＹ成分において＋sinカーブになっているのに対し、右円偏光である第二高調波
のＹ成分は－sinカーブになっている。この際、第二高調波と基本波の位相差、つまり基
本波のタイミングで発生する各第二高調波間の位相差は、Ｘ成分においてもＹ成分におい
ても、ともにｎ＋（２ω）とｎ－（ω）の差という一組の屈折率差によって支配されるこ
とに注意する必要がある。さらにここで重要なことは、各成分の基になっている円偏光の
状態が結晶中を伝搬する過程で保存されていることであり、結果、その成分であるこれら
Ｘ、Ｙ各成分の直線偏光も、上述の関係を保ったまま保存されているということである。
したがって、ここにｎ＋（２ω）とｎ－（ω）という一組の屈折率差に基づくＱＰＭ周期
構造を造り込めば、Ｘ、Ｙ各成分においては従来の直線偏光による位相整合の概念が成立
することになり、第二高調波発生が可能ということになる。
【００５５】
　以上から、旋光性を有する水晶のＺ軸方向においては、ｎ＋（２ω）とｎ－（ω）の屈
折率差に基づくＱＰＭ周期構造を造り込み、そこに左円偏光による基本波の入射を行うこ
とで、右円偏光による第二高調波の位相整合が可能となる。同様に、ｎ－（２ω）とｎ＋
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（ω）の屈折率差に基づくＱＰＭ周期構造を造り込み、右円偏光による基本波の入射を行
えば、左円偏光による第二高調波の位相整合も可能となる。このようなことが成立する背
景には、前述した点群３２の非線形光学定数のテンソル成分の対称性が決定的な役割を果
たしている。
【００５６】
　したがって以上述べてきたことは、水晶においてのみ成立するものではなく、水晶と同
じ点群３２に属する全ての結晶において成立するものである。
【００５７】
　また、点群３に属する結晶においても、同様の円偏光位相整合が可能であることを次に
述べる。ここでも基本波を、図９に示すように左回り円偏光の形で入射する場合を例にと
って、その理論的背景を述べる。Ｚ軸方向に進む振幅Ｅ０、屈折率ｎ－の左回り円偏光で
あると考えると、それは以下のように位相差π／２の関係にあるＸ方向の直線偏光とＹ方
向の直線偏光を成分としてもつ偏光として記述される。
【数３７】

 
また、点群３における非線形光学定数のテンソルは、対称性より以下のように記述される
。
【数３８】

 
したがって、第二高調波発生の基となる非線形分極Ｐ２ωは
【数３９】
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よって
【数４０】

 
となる。上記式は、図９（ａ）で示されるｄ１１成分に着目した場合の非線形分極Ｐ２ω
【数４１】

 
と、上記式は、図９（ｂ）で示されるｄ２２成分に着目した場合の非線形分極Ｐ２ω
【数４２】

 
との和によって得られる。
【００５８】
　このとき、ｄ１１成分にのみ着目すると、Ｚ＝０におけるＸＹ面内でのＰ２ωの挙動は
大きさ一定（ε０ｄ１１Ｅ０

２）のベクトルの右回り回転運動であり、他方ｄ２２成分に
着目すると、大きさε０ｄ２２Ｅ０

２のベクトルの右回り回転運動となっている。両者の
間にはπ／２の位相差が存在しており、全体の挙動はこの２種類の右回り回転の合成とい
うことになる。図９（ａ）はｄ１１成分に着目した場合の非線形分極Ｐ２ωを表し、図９
（ｂ）はｄ２２成分に着目した場合の非線形分極Ｐ２ωを表す。図９（ａ）の円の半径は
ε０ｄ１１Ｅ０

２であり、図９（ｂ）の円の半径はε０ｄ２２Ｅ０
２である。したがって

、図９（ａ）で示されるｄ１１成分に着目した場合の非線形分極Ｐ２ω及び図９（ｂ）で
示されるｄ２２成分に着目した場合の非線形分極Ｐ２ωは上記の式で表される。
【００５９】
　具体的な挙動はｄ１１とｄ２２の値に依存するが、右回り回転運動であることには変わ
りない。つまり点群３に属する結晶では基本波の左回り円偏光による入射は、Ｐ２ωの右
回り回転を発生させ、ここからは右回り円偏光の第二高調波が発生することになる。
【００６０】
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　ここから先の理論は点群３２の場合と同様である。左回り円偏光である基本波は屈折率
ｎ－（ω）にのみ支配され、偏光の状態は保存されたまま結晶中を伝搬するが、同様に、
その結果発生する非線形分極Ｐ２ωも屈折率ｎ－（ω）に支配された周期構造をもつこと
が式より分かる。ところが分極Ｐ２ωから発生する第二高調波自体は周波数２ωの右回り
の円偏光であるから、基本波の屈折率ｎ－（ω）とは異なる屈折率ｎ＋（２ω）に支配さ
れ、左円偏光成分を含まない純粋な右円偏光であることから、偏光の状態は保存されたま
ま結晶中を伝搬する。したがって、基本波の屈折率ｎ－（ω）のタイミングで発生する屈
折率ｎ＋（２ω）の第二高調波は、伝搬に伴い一定の割合で位相がずれていくことになる
。これは通常の直線偏光の位相整合の際に問題になる位相差と同様のものである。
【００６１】
　円偏光とは位相差π／２の直交する直線偏光の合成である。この際、それぞれの直線偏
光成分において、第二高調波と基本波の位相差、つまり基本波のタイミングで発生する各
第二高調波間の位相差は、Ｘ成分においてもＹ成分においても、ともにｎ＋（２ω）とｎ
－（ω）の差という一組の屈折率差によって支配される。基になっている円偏光の状態は
結晶中を伝搬する過程で保存されていることから、その成分であるＸ、Ｙ各成分の直線偏
光も、上述の関係を保ったまま保存される。したがって、ここにｎ＋（２ω）とｎ－（ω
）という一組の屈折率差に基づくＱＰＭ周期構造を造り込めば、Ｘ、Ｙ各成分においては
従来の直線偏光による位相整合の概念が成立することになり、第二高調波発生が可能とい
うことになる。
【００６２】
　以上から、旋光性を有する点群３の結晶のＺ軸方向においては、ｎ＋（２ω）とｎ－（
ω）の屈折率差に基づくＱＰＭ周期構造を造り込み、そこに左円偏光による基本波の入射
を行うことで、右円偏光による第二高調波の位相整合が可能となる。同様に、ｎ－（２ω
）とｎ＋（ω）の屈折率差に基づくＱＰＭ周期構造を造り込み、右円偏光による基本波の
入射を行えば、左円偏光による第二高調波の位相整合も可能となる。
【００６３】
　すなわち、前述の（１）式又は（２）式で表されるｄと実質的に等しい周期で、Ｚ軸方
向に周期的に正負の極性が交番する周期的極性反転構造を作り込み、入射基本波を、極性
方向に対して実質的に垂直な方向から円偏光で入射させれば、第二高調波を効率良く発生
させることができる。
【００６４】
　このような非線形光学結晶は、材料加工から半導体分野におけるリソグラフィー用の光
源、さらに物質の表面改質や医用分野において幅広く応用され、さらなる応用の期待が近
年高まっている紫外～真空紫外領域の短波長レーザー光の欲求に対しても好適である。す
なわち、現在利用されている短波長のレーザー光源は、希ガスハライドを用いたガスレー
ザーであるエキシマレーザーが中心である。しかし、エキシマレーザーは大がかりな装置
であり、またハライド系のガスを利用することから取り扱いに注意が必要である上、特性
劣化が早く寿命も短いためメンテナンスに手間がかかる上に、ランニングコストも極めて
大きなものとなる。
【００６５】
　これに対し、結晶や半導体を用いた固体レーザーは小型安全でメンテナンスも楽である
という利点をもつものの、発生波長は赤外を中心とした長波長よりにあり、短波長の発生
は極めて困難である。特に真空紫外領域の発生で実用レベルになっているものはない。
【００６６】
　そこで、エキシマレーザーの持つ欠点を回避する方法として、近年では非線形光学結晶
を利用することで、固体レーザーの波長を短波長に変換して使う方法が一般的に用いられ
ている。非線形光学効果とは、物質の分極応答の非線形性による効果のことで、物質中に
レーザー光のような強い光を入射した場合、入射光の電界に対して分極の応答が比例しな
くなることにより、入射光の一部が波長変換される現象である。特に、二次の非線形光学
効果を利用して、入射光の半分の波長の光を取り出す第二高調波発生（ＳＨＧ）は、レー
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ザー光の短波長への波長変換方法としては最も一般的なものであり、変換効率も高く、構
成も比較的単純である。例えば、Ｎｄ：ＹＡＧレーザーの波長1064nmを、非線形光学結晶
を利用することで、半分の532nmに、さらにもう一段非線形光学結晶を使って1/4の266nm
にするという使い方ができる。
【００６７】
　しかし、この方法も限界があり、どこまで短波長に変換できるかは、その非線形光学材
料の持つ材料的特性によって制限されることとなる。どの程度短波長まで第二高調波が発
生させられるか、つまり最短ＳＨＧ波長は、その材料の持つ吸収端波長と、位相整合の能
力によって決定される。吸収端波長は、その物質の透過させることのできる光の最短波長
を決めるものであり、これより短い波長の第二高調波発生は、発生すべき全ての光が吸収
されてしまうため不可能である。しかし、たとえ第二高調波の波長が吸収端波長以上であ
っても、非線形光学材料中で、第二高調波の位相が揃わないかぎり、つまり位相整合しな
い限り、第二高調波発生はできない。
【００６８】
　ところで、固体材料には全て屈折率の分散があり、固体中の屈折率は波長により異なる
ことになる。特に短波長側では、一般に波長が短いほど屈折率が大きくなるという傾向が
ある。さて、非線形光学結晶における第二高調波発生とは、正確に言うと入射光（基本波
）の振動数の二倍の振動数の光を発生するものである。これは、真空中で、ちょうど半分
の波長の光を発生することに相当する。しかし、波長変換が行われる非線形光学結晶中で
は分散があるため、結晶中の第二高調波の波長は、結晶中の入射光（基本波）の波長に対
し正確に1/2にはならないという事態が発生する。例えば、一般的な、波長が短いほど屈
折率が大きくなる材料では、結晶中では第二高調波の波長は入射光の波長の1/2よりも若
干短くなる。
【００６９】
　非線形光学結晶では、結晶中を基本波が進むにつれて随時第二高調波が発生し続けるが
、その発生のタイミングは結晶中における入射光の位相に支配されることになる。もしこ
こで、発生する第二高調波の波長が正確に入射光の波長の1/2になっていれば、随時発生
する第二高調波同士の位相は正確に一致することになる。この条件が満たされることを位
相整合と言う。ところが、実際に発生する第二高調波は、分散のため入射光の波長の1/2
よりも若干短い波長になっている。そのため、第二高調波同士の位相は序々にずれていく
ことになる。この場合、第二高調波同士の位相差がπになったところから打ち消し合いが
始まり、結果的に十分な光量の第二高調波を発生させることはできない。これが位相整合
条件が満たされていない状態である。
【００７０】
　位相整合を行うため、通常は結晶の複屈折が利用される。複屈折は、結晶中を伝搬する
光において、進行方向が同じ光であっても電界振動面の結晶方位によって屈折率が異なる
という現象である。そこで、偏光を利用して電界振動面の結晶方位を選ぶことで、一つの
波長に対して、とりうる屈折率の大きさにある程度の幅（この幅が複屈折の大きさに相当
する）を持たせることが可能になる。この性質をうまく利用することで、結晶中における
第二高調波波長が基本波波長の正確に1/2になる条件を見つけることができれば位相整合
が可能となり、第二高調波発生が実現できる。実際の非線形光学結晶の利用では、このよ
うな条件を満たす結晶方位を見つけ、その方位に基本波を入射することで波長変換を行う
。
【００７１】
　しかし、分散という性質は一般に波長が短くなり吸収短波長に近づくにつれて増加して
いく傾向があるため、求める第二高調波の波長が短くなるにつれ、位相整合に必要な複屈
折の大きさが大きくなり、いずれその結晶のもつ複屈折最大値を超えてしまう。従って、
第二高調波発生の位相整合が可能な最短の波長（最短SHG波長）は、その非線形光学結晶
の複屈折の特性に左右されるものであり、複屈折率の小さい結晶では吸収短波長よりもは
るかに長い波長までしか第二高調波発生ができないことになる。
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【００７２】
　この、非線形光学結晶の位相整合の問題を解決する方法として、疑似位相整合という方
法が提案されており、一部の結晶で既に実用化されている。これは第二高調波発生の際に
、発生する光の位相が結晶の極性方向によって決まるという特性を応用したものである。
上述の説明で、位相整合条件を満たしていない場合、第二高調波同士の位相が序々にずれ
ていくことを述べたが、最初に発生した第二高調波に対し、位相のずれがπになったとこ
ろから、第二高調波の打ち消し合いが始まることになる。従って、もしこの打ち消し合い
が始まるタイミングで、第二高調波の位相を反転（つまりπずらす）させてやることがで
きれば、第二高調波同士の打ち消し合いを回避することが可能となる。つまり、このタイ
ミングで結晶の極性方向が反転するような構造を造りこんでやればよい。そして、次の打
ち消し合いが始まるところで再び極性方向が反転しているような構造になっていれば、第
二高調波はさらに打ち消し合うことなく結晶中を進むことが可能となる。これを永続的に
実現するためには、非線形光学結晶中に、第二高調波が打ち消し合いを始める距離を考慮
した周期的な極性反転構造を造り込めばよい。これにより第二高調波同士の打ち消し合い
を回避し、第二高調波発生を可能にする方法が擬似位相整合である。
【００７３】
　疑似位相整合という方法には、複屈折を利用した通常の位相整合に比べて様々なメリッ
トがある。まず、周期構造を短くすることでその物質の吸収端波長まで第二高調波発生が
できるようになる。これは複屈折による位相整合の問題を回避できるものである。さらに
擬似位相整合では、複屈折を利用した位相整合で言うところの「非臨界角位相整合」とい
う条件を満たしていることに相当するため、以下のようなメリットが発生する。まず、位
相整合条件がゆるくなり、温度の変動や素子の物理的なズレに極めて強く、実用上安定性
が極めて高い波長変換が可能となる。また複屈折による、基本波と第二高調波の進行方向
のずれ（ウォークオフ）が発生しないため、波長変換にともなうビームプロファイルの変
形も回避できる。またウォークオフが無いことから、素子長を大きくとることにより容易
に変換効率の向上を図ることができる。
【００７４】
　擬似位相整合の実現には、結晶の極性が周期的に反転している構造が必要であり、現状
薄く研磨した結晶の張り合わせや、単結晶内部に極性の反転したドメインを造り込む方法
がとられている。紫外光等の短波長発生のためには、細かい周期構造の形成が必要である
ため、後者の極性反転ドメインの形成を行うのが一般的であるが、現状では、これは一部
の結晶にのみ応用が可能な技術である。そのほとんどは外部からの電界印加により自発分
極の反転が可能な強誘電体であり、主要な材料としてはニオブ酸リチウム、ニオブ酸タン
タル等がある。しかし、強誘電体であるニオブ酸リチウム、ニオブ酸タンタルは、吸収端
波長がせいぜい300nm程度であるため、それ以下の波長、特に真空紫外域と言われるよう
な200nm以下の第二高調波発生は不可能である。したがって、強誘電体においてのみしか
擬似位相整合が実現できなかったごく最近までは、200nm以下の第二高調波発生は、擬似
位相整合技術においても実現は不可能であった。
【００７５】
　200nm以下の真空紫外波長領域の第二高調波発生が可能な波長変換素子として、近年、
水晶を利用した擬似位相整合素子（以下ＱＰＭ水晶と表記することがある）が着目されて
いる。ＱＰＭ水晶は吸収端波長が150nm以下の非線形光学結晶であることから、擬似位相
整合による200nm以下の第二高調波発生、特にＡｒFエキシマレーザー波長に相当する193n
mやＦ２エキシマレーザー波長に相当する157nmの発生ができる素子として期待されている
。ただし、水晶は強誘電体ではないことから、周期的極性反転構造を有する擬似位相整合
素子の作製には、従来の電界印加分極反転は利用できない。そのため、応力印加によるド
フィーネ双晶の形成という、水晶ならではの特性を利用した素子作製を行っている。
【００７６】
　水晶の擬似位相整合素子では、ＱＰＭ水晶における双晶形成の結晶としての制約上、周
期構造はＺ軸方向に向かって形成される。言い換えれば、互いに極性が反転している関係
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にあるドメイン同士は、Ｚ軸に垂直な面（｛0001｝面）を境界面としてＺ軸方向にスタッ
クするような配列の仕方を採らざるを得ない。したがって、ＱＰＭ水晶における位相整合
では、Ｚ軸方向での位相整合、つまりＺ軸方向からの基本波入射、Ｚ軸方向への第二高調
波発生が基本である。
【００７７】
　ところが、水晶による位相整合では、これまでの位相整合では経験のない問題が発生す
る。それは旋光性という結晶光学上の現象に起因するもので、旋光性は水晶の特にそのＺ
軸方向で顕著な現象である。旋光性という現象は、例えば水晶のＺ軸方向に向かって結晶
内を進む直線偏光が、直線偏光のままでその光の振動面（正確には光の電界振動面、以下
振動面と表記）が回転してしまう、というような現れ方をする。回転する角度は、結晶内
を進む距離（光路長）に比例し、また可視光から紫外域の波長領域では、波長が短いほど
回転角が大きくなる。このとき、水晶内で右回りに回転するか左回りに回転するかは、水
晶が右水晶であるか左水晶であるかによって決まる。水晶は点群３２に属する結晶である
が、空間群で考えた場合、Ｚ軸方向に右回り３回らせん軸を有するＰ３１２１と、左回り
３回らせん軸を有するＰ３２２１の２種類が存在する。これは水晶のＺ軸周りの原子配列
が螺旋状になっていることに由来し、螺旋の回転方向に応じて右水晶、左水晶の２種類の
原子配列の水晶が存在する。
【００７８】
　旋光性は、結晶における本質的な現象であり、その効果の大きさは個々の物質によって
異なるものの、存在の有無、存在する場合の挙動の異方性は結晶構造の対称性から一義的
に決まる現象である。例えば、非線形光学結晶として一般的なＬＢＯ（点群ｍｍ２）やＢ
ＢＯ（点群３ｍ）、擬似位相整合素子として一般的なニオブ酸リチウムやニオブ酸タンタ
ル（共に点群３ｍ）では、結晶の対称性から旋光性の存在自体が無い。他方ＣＬＢＯ（点
群－４ｍ２）には旋光性が存在するが、問題になるほどの大きさであることは報告されて
おらず、また、位相整合の関係で、旋光が顕著な問題になるＺ軸方向で使われることはま
ずない。これに対し、水晶の属する点群３２は旋光性が存在する対称性であり、その効果
は擬似位相整合の際に利用するＺ軸方向で最大であり、旋光性の極めて大きい物質のひと
つである。
【００７９】
　水晶における旋光性の存在は、従来の位相整合による波長変換の考え方を根本的に揺さ
ぶるものであり、特に大きな旋光性を持つ場合には、従来の位相整合は実質無力化してし
まう。旋光性の存在する結晶において位相整合を行う際の問題について以下に具体的に示
す。
【００８０】
　従来の位相整合とは、基本波を直線偏光で入射することにより直線偏光である第二高調
波を発生するという手法を用いている。この場合、入射直線偏光も発生する第二高調波の
直線偏光も、非線形光学結晶の固有偏光に相当する結晶方位に振動面をもつよう調整する
。その理由は、旋光性の存在しない結晶、あるいは旋光性が存在しても無視できるような
場合は、結晶中を進む光というものが、その結晶の固有偏光に相当する直線偏光である場
合に限って、結晶中を進む過程で変化することなく保存されることによる。この条件を満
たさない場合には、結晶中を進む光というものはその結晶の固有偏光に相当する直線偏光
のペアに分解され、結晶中を伝搬する過程で両者の間に発生する位相の差により、偏光状
態が時間と共に変化してしまう。このように伝搬する光の偏光状態が変化してしまう状態
では、位相整合という考え方は成立しない。したがって、位相整合を行うためには、結晶
中での偏光状態が時間的に変化しない固有偏光に相当する直線偏光を利用できることが前
提となっている。
【００８１】
　これに対し、水晶のような旋光性が存在する結晶では、特殊な結晶方位を除いては、結
晶中を進む直線偏光は保存されることはなく変化し、直線偏光を前提に成り立っている従
来の位相整合の考え方は成立しなくなってしまう。水晶の場合、それが最も顕著なのはＺ
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２つの円偏光の合成として表現され、結晶内を伝搬する過程で振動面が回転するという挙
動を示す。
【００８２】
　旋光性の大きさを、一定の光路長内で発生する直線偏光の回転角に相当する旋光能ρで
評価すると、ρが小さい結晶で、例えば素子長分の結晶中で数度の回転しかないような結
晶においては、旋光性を無視することもできる。しかし水晶では、一般的な１cm程度の素
子長で、可視光領域で360°前後の回転があるため、後述する通り位相整合上極めて深刻
な問題が発生する。しかもρは波長が短くなるほど顕著であり、193nm程度の真空紫外領
域では１cmの素子長で振動面が10周程度も回転するものと思われ、この波長領域の位相整
合は直線偏光を前提にした従来の位相整合は全く通用しない。
【００８３】
　水晶のＺ軸方向で、従来の直線偏光による位相整合（擬似位相整合）を試みた場合の問
題について具体的に示す。図１は、水晶のＺ軸方向に進む周波数ωの基本波Ｌ１の電界Ｅ
ωと、それにより発生する分極の２次の非線形成分Ｐ２ωを示している。図１において、
基本波Ｌ１の矢印の向きは、光線の方向を示している。以下の説明において、数式中、た
とえばベクトルＥωを、Ｅω、その各軸方向成分をＥｘ

ω、Ｅ１
ωのようにして表すこと

にする。ここで水晶のＸ軸を基準にして、ＥωベクトルのＸ軸からの角度をφ、Ｐ２ωベ
クトルのＸ軸からの角度をψとして、ＥωとＰ２ωの関係を考える。Ｅωを列ベクトルの
形で以下のように表現すると
【数４３】

 
これによって誘起されるＰ2ωは、水晶が点群３２という対称性を有することから、非線
形光学定数のテンソルを乗することで、

【数４４】

 
となる。ただし、ε０は、真空の誘電率、Ｅ０は定数（電界ベクトルの大きさ）である。
この関係から、Ｐ２ωの大きさと方向を計算すると、
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【数４５】

 
つまり、Ｐ２ωは、結晶内の基本波の振動方向φが一周する間に、大きさはφによらず一
定のままで、逆方向に２倍の速さで回転することが分かる。
【００８４】
　これを基に、ＱＰＭ水晶における第二高調波発生と位相整合の様子を図示したものが図
２である。図２では基本波のＥωは水晶入射時にはＸ軸方向に平行であり、このとき、発
生するＰ２ω起因の第二高調波Ｅ２ω０もこれと平行な方向である（図２（ａ））。図２
（ａ）は、観測位置が入り口付近であるＰｈａｓｅ０の場合を示す。すなわち、図２（ａ
）は、水晶の入り口付近での第二高調波発生を示す。図２（ａ）では、光線はＺ方向に伝
搬しており、基本波の電界の方向は＋Ｘ方向とする。図２（ａ）では、Ｅ２ω１はＰ２ω
１から発生した第二高調波の電界成分を表す。
【００８５】
　図２（ｂ）は、最初の擬似位相整合が起こるときの様子を示している。図２（ｂ）は、
観測位置が最初の反転位置であるＰｈａｓｅ１の場合を示す。基本波はコヒーレンス長分
進み、入り口付近の第二高調波と同位相である第二高調波第１号が発生する。しかしその
間、基本波は右回りにφω，１回転し、第二高調波発生はＸ軸の逆側－２φω，１の方向
に発生する。その間に入射直後の第二高調波は右回りにφ２ω０，１だけ回転してしまっ
ている。
【００８６】
　図２（ｃ）は、２回目の擬似位相整合を示している。図２（ｃ）は、観測位置が２度目
の反転位置であるＰｈａｓｅ２の場合を示す。基本波がコヒーレンス長の２倍進み、入り
口付近と同位相の第二高調波第２号が発生する。しかし基本波は既に右回りにφω，２回
転しており、第二高調波発生はＸ軸の逆側－２φω，２の方向に発生し、その間に入射直
後の第二高調波は右回りに大きく回転しており、Ｅ２ω１もその後を追うように回転する
。このとき、同一波面上に、同位相で振動方向の異なる３つの第二高調波Ｅ２ω０、Ｅ２
ω１、Ｅ２ω２が存在する。
【００８７】
　ＱＰＭ水晶中ではこのように、同位相でありながら電界の方向が異なる第二高調波が、
素子の長さに応じて再生産されることになる。旋光性が存在しないこれまでの擬似位相整
合であれば、これらの第二高調波群は全て電界の方向がそろっており、重ね合わせの結果
かならず強め合う関係にある。しかし旋光性を有する水晶の擬似位相整合においては、同
位相でありながら電界の方向が異なるため単純な加算は成り立たず、回転が顕著な場合は
電界方向が逆であるような第二高調波のペアができてしまい、これらは完全に打ち消し合
うことになる。したがって、旋光能ρの大きさと素子長に応じてこの問題の程度は大きく
変わってくる。
【００８８】
　例えば１cmの素子長のＱＰＭ水晶で386nmから193nmの第二高調波発生を行う場合、386n
m光が約50°/mm程度、193nm光は約300°/mm程度の旋光能を持つと考えると、基本波は右
に1.５周程度、第二高調波の発生時の電界方向は左に３周程度、入り口で発生した第二高
調波は出口までに右に10周近く回転する。また、この場合のコヒーレンス長（Ｌｃ）が２
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づつ傾けた関係で発生しつづけることになり、これが一周360°分あれば、ほぼ完全に打
ち消し合うことになる。図３は、観測位置が最初の反転位置であるＰｈａｓｅ１の場合を
示す。図３に示されているように、第二高調波Ｅ２ω０と第二高調波Ｅ２ω１とのなす角
度が略０．８°である。
【００８９】
　したがって、一周分の打ち消し合いが完了する１mm程度の光路長を周期として、第二高
調波の発生量は周期的に増減し、第二高調波発生量が増加するのは1/2周以下の領域に相
当する0.5mm以下程度ということになる。つまりＱＰＭ水晶中による193nmの第二高調波発
生において、有効な光路長は0.5mm程度ということになる。第二高調波発生の効率が媒体
中の有効光路長の二乗で決まることを考えると、波長変換機能はほとんど有効に機能して
いないことになる。
【００９０】
　こうした要望に対し、本実施形態では、基本波から第二高調波を効率良く発生すること
ができる波長変換素子、波長変換方法、及び光源装置を提供することが可能である。
【００９１】
　（第１の実施の形態の実験例）
　ＱＰＭ水晶において円偏光による位相整合を行うため、1064nmから532nmの波長変換を
、基本波を左円偏光で入射し右円偏光の第二高調波を発生させるための素子Ｃ１を作製し
、波長変換実験を行った。素子Ｃ１は図１０に示すように、Ｚ軸方向に周期構造を持ち、
Ｘ軸方向の極性が周期的に反転し（図１０では極性方向を矢印で示す）、極性の異なるド
メイン間の境界はＺ軸方向に垂直（すなわち｛0001｝面）である。素子Ｃ１はＺ方向に８
mm、Ｘ方向に３mm、Ｙ方向に１mmの板状である。左円偏光の基本波Ｌ１の入射と右円偏光
の第二高調波Ｌ２の射出が行われるＺ軸方向の端面は光学研磨されており、入射端面Ｃ１
ａには1064nm光用の反射防止膜が施されていて、出射端面Ｃ１ｂには1064nm光と532nm光
の２波長用の反射防止膜が施されている。入射端面Ｃ１ａは所定の波長（ここでは、1064
nm）且つ所定の周波数の基本波Ｌ１を受光し、出射端面Ｃ１ｂからは第二高調波Ｌ２が出
射される。
【００９２】
　素子Ｃ１は、＋Ｘ軸方向に極性方向Ｐ１を有する複数の第１の領域Ｃ１１と、＋Ｘ方向
とは反対の－Ｘ方向に極性方向Ｐ２を有する複数の第２の領域Ｃ１２とを有する。複数の
第１及び第２の領域Ｃ１１、Ｃ１２は、入射端面Ｃ１ａと出射端面Ｃ１ｂとの間で結晶の
Ｚ軸方向に沿って交互に周期ｄ１で配置されるように形成されている。
【００９３】
　基本波Ｌ１の光路中で随時発生する第二高調波Ｌ２間の位相差がπになる、つまり第二
高調波の打ち消し合いが始まる距離であるコヒーレンス長（Ｌｃ）は、本実験条件では以
下の通りである。基本波Ｌ１の波長λと基本波Ｌ１の左円偏光の屈折率ｎ－（ω）、第二
高調波の右回り円偏光の屈折率ｎ＋（２ω）とすると
【数４６】

 
また、周期構造の反転周期ｄ１は、以下の式で表されるｄと実質的に等しい。
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【数４７】

 
ここでｍはＱＰＭの次数を表す数で自然数である。本実験では一次の擬似位相整合を行っ
ており、ｄは42μmで作製している。ただし厳密な位相整合は、基本波の入射方向を僅か
に傾けることで、調整している。
【００９４】
　素子Ｃ１の作製は、空気圧プレス装置を用いた応力印加による水晶内部の双晶形成現象
を利用して行った。水晶は強誘電体ではないため、従来のＱＰＭ素子のように電界印加に
よる極性反転はできない。そこで、応力印加にともなう水晶内のギブス自由エネルギー変
化を利用して極性反転を行う。印加応力の結晶に対する方位と、水晶内に蓄積されるギブ
スエネルギーの量の関係を計算し、Ｘ軸方向の極性反転を伴う双晶形成が起こった方がエ
ネルギー的に有利であるような結晶方位から応力を印可する。
【００９５】
　このとき、双晶形成が起こる領域と起こらない領域がＺ方向に周期的に並ぶように、周
期的応力印可を行う。周期的応力印可のためには、水晶の被応圧面に、目的の周期をもつ
周期的凹凸構造を形成しておいたうえで一様の応力印可を行う。応力が印可される凸部で
は双晶形成に伴う極性反転が起こり、応力がかからない凹部の極性は変わらないままでい
る。Ｘ軸方向の極性反転が必要なのは、この極性が、第二高調波発生の極性を支配するか
らである。双晶境界、つまり極性の異なるドメイン間の境界は、双晶自身の結晶学的安定
性から、自然にＺ軸に垂直な｛0001｝面が選択される。素子Ｃ１では、第１及び第２の領
域Ｃ１１、Ｃ１２が、入射端面Ｃ１ａと出射端面Ｃ１ｂとの間に、上記の式で表されるｄ
と実質的に等しい周期ｄ１で交互に配置されるように形成されている。
【００９６】
　実験装置のセットアップを図１１に示す。基本波光源１１にはＮｄ：ＹＡＧレーザー（
波長1064nm）を利用した。λ／４板（１／４波長板）１２を用いて基本波Ｌ１を直線偏光
から左回り円偏光に変えた後、極性方向に対して実質的に垂直な方向に基本波Ｌ１をＱＰ
Ｍ水晶素子Ｃ１に入射させた。波長変換により発生した右回り円偏光の第二高調波（５３
２ｎｍ）Ｌ２は第二高調波用のλ／４板１４により直線偏光に変換される。他方、波長変
換に使われなかった残りの左回り円偏光の基本波Ｌ３は、第二高調波用のλ／４板１４に
より左回りの楕円偏光に変換される。第二高調波Ｌ２と基本波Ｌ３はプリズム１３により
分離された後、検出器１６、１７により出力を測定される。このとき、発生した第二高調
波が予想通り右回り円偏光になっている場合にはλ／４板により縦振動の直線偏光になる
ようにλ／４板１４を配置し、検出器１６でのみ信号が確認されるようにセットアップす
る。この場合、第二高調波Ｌ２が左回り円偏光であればλ／４板１４により横振動の直線
偏光となり検出器１７でのみ信号が確認され、楕円偏光の場合にはλ／４板１４により楕
円偏光になることから、検出器１６と１７の両方で信号が確認される。
【００９７】
　実験の結果、パルスレーザー平均出力3.1Ｗ、繰り返し周波数30kHz、パルス時間幅8.8n
sec、ビーム直径200μmの入射基本波に対し検出器１６で第二高調波105mＷの信号が確認
され、円偏光位相整合による1064nmから532nmの波長変換が実現できていることが確認で
きた。また、検出器１７で検出される出力は常に、入射基本波の出力に依らず、検出器１
６の１％以下であり、第二高調波が右回り円偏光であることが確認された。
【００９８】
　（第２の実施の形態）
　旋光性と言う現象は、結晶方位による異方性が極めて高い現象である。その結果、旋光
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性が現れない結晶方位というものも現れる。この方位では、たとえ旋光性の存在する結晶
であっても、従来の位相整合技術による第二高調波発生が可能となる。そこで対象となる
非線形光学結晶において旋光性の存在しない結晶方位を見つけることで、旋光現象による
効率低下を回避した第二高調波発生が可能となる。
【００９９】
　旋光性の結晶方位依存性をはかる量の一つに楕円率というものがある。旋光性の存在し
ない結晶中では、入射光は固有偏光と呼ばれる２つの直線偏光のペアに分解される。固有
偏光同士は電界の振動面が互いに直交する関係にあり、その振動面は、入射光の結晶方位
により一義的に決まる。結晶中を進む光は、この固有偏光のペアの重ね合わせとして表現
されるが、一般的に２つの固有偏光は屈折率が異なるため、結晶中を伝搬する過程で両者
の間には位相差が発生し、結果、結晶中を進む光の偏光状態は伝搬に伴って変化していく
。つまり偏光状態は保存されない。唯一、結晶中を進む光が、固有偏光に相当する直線偏
光である場合に限って、結晶中を進む過程で変化することなく保存されることによる。
【０１００】
　位相整合では、この固有偏光に相当する直線偏光を利用する。その理由は、基本波が結
晶中を伝搬する過程で随時発生する第二高調波の位相を整合させるという位相整合の考え
方が、第二高調波の発生状態を決定する基本波の直線偏光の状態が結晶中を伝搬する過程
で保存されていること、さらには発生する第二高調波自体の直線偏光状態が保存されてい
ることを前提に成立する考え方だからである。
【０１０１】
　しかし、旋光性を有する結晶においては、この前提条件が成立しない。旋光性を有する
結晶中における直線偏光とは、あくまでも屈折率が異なる右回り楕円偏光と左回り楕円偏
光の重ね合わせの状態に過ぎない。しかし、この楕円偏光の楕円率、すなわち楕円の長径
に対する短径の比率は結晶方位によって異なり、ある特殊な条件下では楕円率が０になる
場合がある。楕円率が０とは直線偏光であるということであり、すなわちこの方向に限っ
ては結晶中を伝搬する光が屈折率の異なる直線偏光の重ね合わせとして表現されることに
なり、旋光性の存在しない結晶と全く同じ挙動を示すことになる。
【０１０２】
　旋光性を有する結晶において、楕円率が０になる結晶方位は、後述する旋光テンソルＧ
が０になる方位である。したがって、実質的にＧ=０となる結晶方位で位相整合を行う場
合については、直線偏光による位相整合が可能となり、それは全ての旋光性結晶の位相整
合において成立する。
【０１０３】
　ただし、より具体的な、位相整合を擬似位相整合で行うための周期構造については、用
いる結晶の対称性や位相整合の仕方により異なる。それら全てを網羅する形で表現すると
以下の形式になる。
【数４８】
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　ここで、λは基本波の波長、ｎ１Ｇ＝０およびｎ２Ｇ＝０は実質的にＧ＝０となる結晶
方位における直交する２つの固有偏光の屈折率をあらわし、ｎ１Ｇ＝０（２ω）は第二高
調波の屈折率、ｎ１Ｇ＝０（ω）は基本波の屈折率、ｎ２Ｇ＝０（２ω）は第二高調波の
屈折率、ｎ２Ｇ＝０（ω）は基本波の屈折率であり、ｍはＱＰＭの次数で自然数である。
屈折率楕円体の主値が３つとも異なる二軸性光学結晶においては、ｎ１Ｇ＝０およびｎ２

Ｇ＝０は、そのまま素直に実質的にＧ＝０となる結晶方位における直交する２つの固有偏
光の屈折率であると考えれば良い。この値は、用いる結晶の実質的にＧ=０となる結晶方
位を後述の例で示すような方法で決定した後は、その結晶の屈折率楕円体から容易に計算
することができる。基本波の偏光と高調波の偏光が平行なるような位相整合では式（７）
または式（１０）を、基本波の偏光と高調波の偏光が直交するような位相整合では式（８
）または式（９）を利用する。
【０１０４】
　また、屈折率楕円体の３つの主値のうち１つだけが異なる一軸性光学結晶の場合には、
ｎ１Ｇ＝０は常光の屈折率ｎｏであり、ｎ２Ｇ＝０は実質的にＧ＝０となる結晶方位にお
ける異常光の屈折率であると考えればよい。一軸性光学結晶における常光とは、全ての結
晶方位で一定の屈折率値を持つ性質の光であることから、ｎ１Ｇ＝０は結晶方位に寄らな
い一定の値ｎｏとなる。他方、実質的にＧ＝０となる結晶方位における異常光の屈折率は
、実質的にＧ＝０となる結晶方位が屈折率楕円体の光学軸からの角度θで表される場合、
【数４９】

 
と読み替えた式で表すことができる。ここでは光学軸と直交する方位における異常光の屈
折率である。
【０１０５】
　したがって、例えば旋光性を有する非線形光学結晶で、かつ一軸性光学結晶である点群
32の結晶で、d12の非線形光学効果を利用した擬似位相整合を行う場合には、入射基本波
は異常光であるのに対し、発生する高調波は常光となるため、周期構造は式（９）を、ｎ

１Ｇ＝０＝ｎｏ、
【数５０】

 
と読み替えた式
【数５１】
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で表現することができる。特に、d11の非線形光学効果を利用した擬似位相整合を行う場
合には、入射基本波と発生する高調波は共に常光となるため、周期構造は式（７）をｎ１

Ｇ＝０＝ｎｏと読みかえた式
【数５２】

 
となり、実質的にＧ＝０となる結晶方位で素子が作製されてさえいれば、周期構造自体は
、結晶方位による屈折率の異方性を考慮しなくてすむ。後述の第２の実施の形態の実験例
では、この条件に相当する、水晶のd11の非線形光学効果を利用した擬似位相整合の例を
示す。
【０１０６】
　旋光性を有する結晶点群を光学的等方体、一軸性光学結晶、二軸性光学結晶の３つに分
類すると以下のようになる。
（ただし、以下の表記では本来数字の上に－が入るべき回反軸の表記を、ワープロの都合
で数字の前に－を表記している。例：-4、-42m等。）
　光学的等方体：点群23、点群432
　一軸性光学結晶：点群3、点群32、点群6、点群622、点群4、点群422、
　　　　　　　　　点群-4、点群-42m、
　二軸性光学結晶：点群1、点群2、点群m、点群mm2、点群222
他方、非線形光学効果を有する結晶点群は、
　一軸性光学結晶：点群3、点群32、点群3m、点群6、点群-6、点群6mm、
　　　　　　　　　点群-6m2、点群4、点群-4、点群4mm、点群-42m、
　二軸性光学結晶：点群1、点群2、点群m、点群mm2、点群222
よって、本課題の対象となる、旋光性を有する非線形光学結晶とは、
　一軸性光学結晶：点群3、点群32、点群6、点群4、点群-4、点群-42m、
　二軸性光学結晶：点群1、点群2、点群m、点群mm2、点群222
となる。ここに表記された全ての結晶点群に属する結晶において、第２の実施の形態に示
す方法は有効である。またその際、擬似位相整合の周期は、一軸性光学結晶、二軸性光学
結晶のそれぞれについて、前述の式により表現することができる。
【０１０７】
　ところで、第２の実施の形態に示す直線偏光による位相整合は、厳密にはＧ＝０が成立
する結晶方位でのみ成立する現象であるが、実際に利用可能な結晶方位はかなりの幅を持
つことが予想される。それは、旋光性結晶における固有偏光の楕円率が０に近い値を示す
方位がＧ＝０の方位の周辺で広く存在することによる。固有偏光が、正確な直線偏光でな
くても、楕円率が非常に小さい領域では、ほとんど直線偏光と見なしても、位相整合上は
差し支えないからである。波長変換効率の観点から考察した結果、そのような領域は、楕
円率γが0.1以下の範囲の結晶方位である。したがって、本実施の形態は、Ｇ＝０の結晶
方位を中心に楕円率γが0.1以下の範囲、好ましくは０．０５以下の範囲では有効である
と見なすことができる。ここで、γが０．０５以下の範囲とは、０≦Ｇ≦１．１３５×１
０－４の範囲に対応する。
【０１０８】
　その場合の周期構造は
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【数５３】

 
　ただし、λは基本波の波長、ｎ１およびｎ２は光線方向における直交する２つの固有偏
光の屈折率をあらわし、ｎ１（２ω）は第二高調波の屈折率、ｎ１（ω）は基本波の屈折
率、ｎ２（２ω）は第二高調波の屈折率、ｎ２（ω）は基本波の屈折率であり、ｍはＱＰ
Ｍの次数で自然数である。屈折率楕円体の主値が３つとも異なる二軸性光学結晶において
は、ｎ１およびｎ２は、そのまま素直に位相整合を行う結晶方位（光線方位）における直
交する２つの固有偏光の屈折率であると考えれば良い。この値は、用いる結晶の結晶方位
を決定した後は、その結晶の屈折率楕円体から容易に計算することができる。基本波の偏
光と高調波の偏光が平行なるような位相整合では式（３）または式（６）を、基本波の偏
光と高調波の偏光が直交するような位相整合では式（４）または式（５）を利用する。
【０１０９】
　また、屈折率楕円体の３つの主値のうち１つだけが異なる一軸性光学結晶の場合には、
ｎ１は常光の屈折率ｎｏであり、ｎ２は実質的にＧ＝０となる結晶方位における異常光の
屈折率であると考えればよい。一軸性光学結晶における常光とは、全ての結晶方位で一定
の屈折率値を持つ性質の光であることから、ｎ１は結晶方位に寄らない一定の値ｎｏとな
る。他方、異常光の屈折率は、位相整合を行う、つまり光線が進む結晶方位、この場合、
楕円率γが0.1以下になるような方位が屈折率楕円体の光学軸からの角度θで表される場
合、
【数５４】

 
で表すことができる。ここでｎｅは光学軸と直交する方位における異常光の屈折率である
。
【０１１０】
　したがって、例えば旋光性を有する非線形光学結晶で、かつ一軸性光学結晶である点群
32の結晶で、d12の非線形光学効果を利用した擬似位相整合を行う場合には、入射基本波
は異常光であるのに対し、発生する高調波は常光となるため、周期構造は式（５）をｎ１

＝ｎｏ、
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【数５５】

 
と読みかえた式

【数５６】

 
で表現することができる。特に、d11の非線形光学効果を利用した擬似位相整合を行う場
合には、入射基本波と発生する高調波は共に常光となるため、周期構造は式（３）をｎ１

＝ｎｏと読みかえた式
【数５７】

 
となり、周期構造自体は結晶方位による屈折率の異方性を考慮しなくてすむ。また、この
位相整合方法は、擬似位相整合に限らず、当然、通常の複屈折を利用した位相整合におい
ても成立するものである。
【０１１１】
　旋光性結晶における楕円率γは以下のように示すことができる。
【数５８】

 
ただし、
【数５９】

 
ここでｇｉｊは対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルのｉｊ成分であり、ａｉ、ａｊ

は基本波の波面法線ベクトルの成分である。ｎ１、ｎ２は旋光性が無いとしたときの結晶
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【０１１２】
　γの具体的な式の形を知るには、対象とする媒体の旋回テンソルと屈折率楕円体が分か
らなければならない。このとき、結晶の属する点群が分かれば、定数は変数のままで式を
立てることはできる。例えば水晶の属する点群３２の場合であれば、旋回テンソルは
【数６０】

 
屈折率楕円体は

【数６１】

 
であり、ともにＺ軸を軸に回転対称の挙動を示すことが分かる。ここでｇ１１は対象とな
る非線形光学結晶の旋回テンソルの１１成分であり、ｇ３３は対象となる非線形光学結晶
の旋回テンソルの３３成分、ｎｏは旋光性を考慮しないいわゆる水晶の常光の屈折率（屈
折率楕円体のＺ軸に垂直な方向の値）、ｎｅは旋光性を考慮しないいわゆる水晶の異常光
の屈折率（屈折率楕円体のＺ軸に平行方向の値）であり、旋光性が無いとしたときの水晶
の屈折率である。旋回テンソルと屈折率楕円体がともにＺ軸まわりに対称であることから
、基本波の入射方向についても、Ｚ軸からの傾斜角だけ考えればよい。したがって基本波
の波面法線ベクトルは、θを基本波の波面法線ベクトルのｃ軸（あるいはＺ軸）からの傾
き角として、

【数６２】

 
となり、よって
【数６３】

 
また、屈折率楕円体を波面法線方向をＺ軸にした座標系に変換すると
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【数６４】

 
であるから、波面法線方向から見たときの屈折率のペアは、マトリックスの１行１列目の
値の平方根の逆数ｎｅ、及び２行2列目の値の平方根の逆数

【数６５】

 
となる。以上から、楕円率γは
【数６６】

 
となる。前述の通り、ｇ１１は対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルの１１成分であ
り、ｇ３３は対象となる非線形光学結晶の旋回テンソルの３３成分。θは基本波の波面法
線ベクトルのｃ軸（あるいはＺ軸）からの傾き角、ｎｏは旋光性を考慮しないいわゆる水
晶の常光の屈折率（屈折率楕円体のＺ軸に垂直な方向の値）、ｎｅは旋光性を考慮しない
いわゆる水晶の異常光の屈折率（屈折率楕円体のＺ軸に平行な方向の値）で、旋光性が無
いとしたときの水晶の屈折率である。
【０１１３】
　ここでγ=０を満たす条件は、Ｇ=０、すなわち水晶のような点群３２に属する結晶であ
れば、



(38) JP 5729618 B2 2015.6.3

10

20

30

40

50

【数６７】

 
つまり、Ｚ軸から

【数６８】

 
傾斜した方向では旋光性の影響を考える必要がなく、従来のように直線偏光による位相整
合が可能となる。その際に考えるべき固有偏光のペアはＺ軸に垂直な電界振動面を有する
直線偏光と、それに垂直な、Ｚ軸を含む電界振動面を有する直線偏光からなる。両者の屈
折率はそれぞれ、

【数６９】

 
である。後者をｎθと定義する。ＱＰＭ水晶の場合であれば、このどちらか一方に平行な
直線偏光の状態で基本波を入射し、Ｚ軸に垂直な電界振動面を有する直線偏光の状態で第
二高調波を取り出すことができる。
【０１１４】
　すなわち、前述の（３）式、（４）式によって決まるｄと実質的に等しい周期で、前述
のＧが実質的に０となる方向に周期的に正負の極性が交番する周期的極性反転構造を形成
し、入射基本波を、極性方向に対して実質的に垂直な方向で、かつ、実質的にＧ=０の条
件を満たす結晶方位から直線偏光として入射させれば、効率良く第二高調波を出力させる
ことができる。
【０１１５】
　ただし、この場合は図１２に示すとおり、光の進行方向は周期構造の周期境界に対して
大きく傾いた方向になることは避けられない。これは水晶の双晶境界が結晶学的な理由か
らＺ軸に垂直な｛0001｝面にならざるを得ないことによる。図１２は、周期構造を持ち、
Ｘ軸方向の極性が周期的に反転し（図１２では極性方向を矢印で示す）、極性の異なるド
メイン間の境界はＺ軸方向に垂直（すなわち｛0001｝面）な水晶Ｃ２を示す。図１２では
、直線偏光の基本波Ｌ１が入射端面Ｃ２ａに入射し、直線偏光の第二高調波Ｌ２が出射端
面Ｃ２ｂから出射される。この場合、第二高調波のビーム内で位相ズレが発生してしまう
という問題がある。したがって、周期境界に対して垂直な方向で第二高調波発生が可能な
Ｚ軸方向での位相整合の方が望ましい。なお、図１２では、基本波は実質的にＧ＝０の方
向から入射される。
【０１１６】
　（第２の実施の形態の実験例）
　この実験例ではＱＰＭ水晶による楕円率０の結晶方位での位相整合を示す。このときの
ＱＰＭ水晶素子は図１２に示す通りである。光線方向とＺ軸の角度は56°であり、楕円率
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がほぼ０になる結晶方位である。
【０１１７】
　ＱＰＭ水晶による直線偏光での位相整合を行うため、1064nmから532nmの波長変換を、
直線偏光の基本波をＸ軸に平行な常光で入射し同じく直線偏光の第二高調波をＸ軸に平行
な常光として発生させるための素子Ｃ２を作製し、波長変換実験を行った。素子Ｃ２は図
１２に示すように、Ｘ軸方向の極性が周期的に反転している。極性の異なるドメイン間の
境界はＺ軸方向に垂直（すなわち｛0001｝面）である。素子Ｃ２は光線の進む長さ方向に
８mm、幅方向であるＸ方向に３mm、厚さ方向に１mmの板状である。基本波Ｌ１の入射と第
二高調波Ｌ２の射出が行われる端面は光学研磨されており、入射端面Ｃ２ａには1064nm光
用の反射防止膜が施されていて、出射端面Ｃ２ｂには1064nm光と532nm光の２波長用の反
射防止膜が施されている。入射端面Ｃ２ａは所定の波長（ここでは、1064nm）且つ所定の
周波数の基本波Ｌ１を受光し、出射端面Ｃ２ｂからは第二高調波Ｌ２が出射される。
【０１１８】
　素子Ｃ２は、＋Ｘ軸方向に極性方向を有する複数の第１の領域Ｃ２１と、＋Ｘ方向とは
反対の－Ｘ方向に極性方向を有する複数の第２の領域Ｃ２２とを有する。複数の第１及び
第２の領域Ｃ２１、Ｃ２２は、入射端面Ｃ２ａと出射端面Ｃ２ｂとの間に、交互に周期ｄ
２で配置されるように形成されている。
【０１１９】
　基本波Ｌ１の光路中で随時発生する第二高調波間の位相差がπになる、つまり第二高調
波の打ち消し合いが始まる距離であるコヒーレンス長（Ｌｃ）は、本実験条件では以下の
通りである。基本波Ｌ１の波長λと基本波Ｌ１の常光の屈折率ｎｏ（ω）、第二高調波の
屈折率ｎｏ（２ω）とすると
【数７０】

 
また、周期構造の反転周期ｄ２は、以下の式で表されるｄと実質的に等しい。

【数７１】

 
ここでｍはＱＰＭの次数を表す数で自然数である。本実験では一次の擬似位相整合を行っ
ており、ｄは42μmで作製している。ただし厳密な位相整合は、基本波の入射方向を僅か
に傾けることで、調整している。
【０１２０】
　素子Ｃ２の作製は、実施例１と同様に空気圧プレス装置を用いた応力印加による水晶内
部の双晶形成現象を利用して行った。この際、応力印加される水晶基板において、周期的
凹凸構造を持つ被押圧面はＹ軸からＺ軸の方向に56°傾いた面であり、基本波Ｌ１の入射
端面方向が楕円率０の結晶方位になるように作られている。この場合も、双晶境界、つま
り極性の異なるドメイン間の境界は、双晶自身の結晶学的安定性から、自然にＺ軸に垂直
な｛0001｝面が選択される。したがって、素子構造は図１２に示すような、光線に対して
周期境界が斜めに並ぶような構造になっている。素子Ｃ２では、入射端面Ｃ２ａと出射端
面Ｃ２ｂとの間に、周期的に正負の極性が交番する周期的極性反転構造が上記の式で表さ
れるｄと実質的に等しい周期で形成される。



(40) JP 5729618 B2 2015.6.3

10

20

30

40

50

【０１２１】
　実験装置のセットアップを図１３に示す。基本波光源１１にはＮｄ：ＹＡＧレーザー（
波長1064nm）を利用している。基本波Ｌ１を水晶のＸ軸に平行な直線偏光の状態であって
、且つ極性方向に対して実質的に垂直な入射方向でＱＰＭ水晶素子Ｃ２に入射し、波長変
換により発生した第二高調波（532nm）Ｌ２は、基本波同様Ｘ軸に平行な直線偏光として
出力される。他方、波長変換に使われなかった残りの基本波Ｌ３は、そのままＸ軸に平行
な直線偏光として出力される。第二高調波Ｌ２と基本波Ｌ３はプリズムにより分離された
後、検出器１６、１７により出力を測定される。
【０１２２】
　このとき、発生した第二高調波Ｌ２が予想通りＸ軸に平行な直線偏光になっている場合
には検出器１６でのみ信号が確認されるようにセットアップする。この場合、第二高調波
Ｌ２がＸ軸に垂直な直線偏光であれば検出器１７でのみ信号が確認され、楕円偏光や、振
動面がＸ軸から傾いた直線偏光であれば、検出器１６と検出器１７の両方で信号が確認さ
れる。
【０１２３】
　実験の結果、パルスレーザー平均出力3.1Ｗ、繰り返し周波数30kHz、パルス時間幅8.8n
sec、ビーム直径200μmの入射基本波Ｌ１に対し検出器１６で第二高調波108mＷの信号が
確認され、直線偏光位相整合による1064nmから532nmの波長変換が実現できていることが
確認できた。信号は、ほぼ検出器１６でのみ検出され、第二高調波Ｌ２がＸ軸に平行な直
線偏光であることが確認された。
【０１２４】
（第３の実施の形態）
　第１の実施の形態では、円偏光という偏光状態が結晶中で保存されるＺ軸方向において
、円偏光を利用した新しい位相整合方法を提案した。また、第２の実施の形態では、従来
の位相整合同様に、直線偏光の状態が結晶中で保存される特別な結晶方位を利用した位相
整合の方法について提案した。それでは、その間に位置する結晶方位についてはどのよう
に考えれば良いのかについて説明する。
【０１２５】
　先に述べたように、旋光性を有する結晶中における直線偏光とは、あくまでも屈折率が
異なる右回り楕円偏光と左回り楕円偏光の重ね合わせの状態に過ぎない。そして、その楕
円率は結晶方位によって決まる量である。そのような結晶方位では円偏光による位相整合
も直線偏光による位相整合も完全ではない。たとえば、楕円率が０に近い結晶方位では、
直線偏光による位相整合が概ね成立する。概ねという意味は、一部旋光性により有効に波
長変換されないことにより、結晶本来の非線形光学効果が100％有効に活用できないと言
う意味である。また、楕円率が１に近い結晶方位では、円偏光による位相整合が概ね成立
する。しかし楕円率が０でも１でもないような中間的な値をとる領域では、その結晶方位
に相応しい偏光状態で基本波の入力を行う必要がある。
【０１２６】
　そこで、1/2波長板と1/4波長板を利用することにより、基本波を任意の偏光状態で入射
することができ、最適な位相整合条件を実現することができる。1/2波長板は、直線偏光
を直線偏光のまま、振動方向だけを回転させることができる。この場合、入射直線偏光は
1/2波長板の進相軸を挟んで反対側に直線偏光のまま移されることになる。したがって、1
/2波長板を回転させることで入射直線偏光に対する進相軸方向を変えてゆけば任意の振動
方向の直線偏光を得ることが可能である。また、1/4波長板は直線偏光を楕円偏光に変え
ることができる。この場合の楕円率は、直線偏光の振動方向と1/4波長板の進相軸のなす
角度を選ぶことで任意の値を得ることができる。
【０１２７】
　例えば入射直線偏光の振動方向と1/4波長板の進相軸のなす角度が０°であれば楕円率
０の直線偏光のまま、また90°であれば楕円率１の円偏光を得ることができる。したがっ
て、1/4波長板を回転させることで入射直線偏光に対する進相軸方向を変えてゆけば任意
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の楕円率の楕円偏光を得ることが可能である。ただしこの場合、楕円の主軸方向も入射直
線偏光の振動方向と1/4波長板の進相軸のなす角度で一義的決まってしまうため、主軸方
向については自由に選ぶことができない。そこで、1/2波長板と1/4波長板をうまく組み合
わることにより、任意の主軸方向を持った任意の楕円率の楕円偏光をつくりだすことが可
能となる。これにより、基本波を任意の偏光状態にすることができ、最適な位相整合条件
を探し出すことが可能となる。また、1/2波長板と1/4波長板の組み合わせはバビネソレイ
ユ位相補償板等で代用することも可能である。
【０１２８】
　ただし、この場合は図１４に示すとおり、光の進行方向は周期構造の周期境界に対して
大きく傾いた方向になることは避けられない。これは水晶の双晶境界が結晶学的な理由か
らＺ軸に垂直な｛0001｝面にならざるを得ないことによる。図１４は、Ｚ軸方向に周期構
造を持ち、Ｘ軸方向の極性が周期的に反転し（図１４では極性方向を矢印で示す）、極性
の異なるドメイン間の境界はＺ軸方向に垂直（すなわち｛0001｝面）な水晶Ｃ３を示す。
図１４では、直線偏光の基本波Ｌ１が入射端面Ｃ３ａに入射し、直線偏光の第二高調波Ｌ
２が出射端面Ｃ３ｂから出射される。この場合、第二高調波のビーム内で位相ズレが発生
してしまうという問題がある。したがって、周期境界に対して垂直な方向で第二高調波発
生が可能なＺ軸方向での位相整合の方が望ましい。なお、図１４では、基本波はＧ≠０の
方向から入射される。
【０１２９】
　旋光性を有する全ての結晶において、楕円率が０になる結晶方位（旋光テンソルＧが０
になる方位）と楕円率が１になる方位（固有偏光が円偏光になる方位）以外の方位では、
固有偏光はかならず楕円偏光になる。したがって、本実施の形態は、旋光性を有する全て
の結晶において成立する手法である。
【０１３０】
　ただし、より具体的な、位相整合を擬似位相整合で行うための周期構造については、用
いる結晶の対称性や位相整合の仕方により異なる。それら全てを網羅する形で表現すると
以下の形式になる。
【数７２】

 
　ただし、λは基本波の波長、ｎ１およびｎ２は光線方向における直交する２つの固有偏
光の屈折率をあらわし、ｎ１（２ω）は第二高調波の屈折率、ｎ１（ω）は基本波の屈折
率、ｎ２（２ω）は第二高調波の屈折率、ｎ２（ω）は基本波の屈折率であり、ｍはＱＰ
Ｍの次数で自然数である。
【０１３１】
　屈折率楕円体の主値が３つとも異なる二軸性光学結晶においては、ｎ１およびｎ２は、
そのまま素直に位相整合を行う結晶方位（光線方位）における直交する２つの固有偏光の
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屈折率であると考えれば良い。この値は、用いる結晶の結晶方位を決定した後は、その結
晶の屈折率楕円体から容易に計算することができる。基本波の偏光と高調波の偏光が平行
なるような位相整合では式（３）または式（６）を、基本波の偏光と高調波の偏光が直交
するような位相整合では式（４）または式（５）を利用する。
【０１３２】
　また、屈折率楕円体の３つの主値のうち１つだけが異なる一軸性光学結晶の場合には、
ｎ１は常光の屈折率ｎｏであり、ｎ２は実質的にＧ＝０となる結晶方位における異常光の
屈折率であると考えればよい。一軸性光学結晶における常光とは、全ての結晶方位で一定
の屈折率値を持つ性質の光であることから、ｎ１は結晶方位に寄らない一定の値ｎ０とな
る。他方、異常光の屈折率は、位相整合を行う、つまり光線が進む結晶方位が屈折率楕円
体の光学軸からの角度θで表される場合、
【数７３】

 
で表すことができる。ここで は光学軸と直交する方位における異常光の屈折率である。
【０１３３】
　したがって、例えば旋光性を有する非線形光学結晶で、かつ一軸性光学結晶である点群
32の結晶で、d12の非線形光学効果を利用した擬似位相整合を行う場合には、入射基本波
は異常光であるのに対し、発生する高調波は常光となるため、周期構造は式（５）を、ｎ

１＝ｎｏ、
【数７４】

 
と読み替えた式、
【数７５】

 
で表現することができる。特に、d11の非線形光学効果を利用した擬似位相整合を行う場
合には、入射基本波と発生する高調波は共に常光となるため、周期構造は式（３）をｎ１

=ｎｏと読みかえた式、

【数７６】
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の実施の形態の実験例では、この条件に相当する、水晶のd11の非線形光学効果を利用し
た擬似位相整合の例を示す。
【０１３４】
　旋光性を有する結晶点群を光学的等方体、一軸性光学結晶、二軸性光学結晶の３つに分
類すると以下のようになる。
（ただし、以下の表記では本来数字の上に－が入るべき回反軸の表記を、ワープロの都合
で数字の前に－を表記している。例：-4、-42m等。）
　光学的等方体：点群23、点群432
　一軸性光学結晶：点群3、点群32、点群6、点群622、点群4、点群422、
　　　　　　　　　点群-4、点群-42m、
　二軸性光学結晶：点群1、点群2、点群m、点群mm2、点群222
他方、非線形光学効果を有する結晶点群は、
　一軸性光学結晶：点群3、点群32、点群3m、点群6、点群-6、点群6mm、
　　　　　　　　　点群-6m2、点群4、点群-4、点群4mm、点群-42m、
　二軸性光学結晶：点群1、点群2、点群m、点群mm2、点群222
よって、本課題の対象となる、旋光性を有する非線形光学結晶とは、
　一軸性光学結晶：点群3、点群32、点群6、点群4、点群-4、点群-42m、
　二軸性光学結晶：点群1、点群2、点群m、点群mm2、点群222
となる。ここに表記された全ての結晶点群に属する結晶において、第３の実施の形態の実
験例に示す方法は有効である。またその際、擬似位相整合の周期は、一軸性光学結晶、二
軸性光学結晶のそれぞれについて、前述の式により表現することができる。
【０１３５】
　また、この位相整合方法は、擬似位相整合に限らず、当然、通常の複屈折を利用した位
相整合においても成立するものである。
【０１３６】
（第３の実施の形態の実験例）
　第３の実施の形態の実験例ではＱＰＭ水晶による楕円率が概ね0.5の結晶方位での位相
整合を示す。このときのＱＰＭ水晶素子は図１４に示す素子Ｃ３の通りである。光線方向
とＺ軸の角度は5°であり、楕円率は計算上0.47程度になる結晶方位である。1064nmから5
32nmの波長変換を、行うための素子Ｃ３を作製し、波長変換実験を行った。素子Ｃ３は図
１４に示すように、Ｘ軸方向の極性が周期的に反転している。極性の異なるドメイン間の
境界はＺ軸方向に垂直（すなわち｛0001｝面）である。素子Ｃ３は光線Ｌ１の進む長さ方
向に８mm、幅方向であるＸ方向に３mm、厚さ方向に１mmの板状である。直線偏光の基本波
Ｌ１の入射と直線偏光の第二高調波Ｌ２の射出が行われる端面は光学研磨されており、入
射端面Ｃ３ａには1064nm光用の反射防止膜が施されていて、出射端面Ｃ３ｂには1064nm光
と532nm光の２波長用の反射防止膜が施されている。入射端面Ｃ３ａは基本波Ｌ１を受光
し、出射端面Ｃ３ｂからは第二高調波Ｌ２が出射される。
【０１３７】
　素子Ｃ３は、＋Ｘ軸方向に極性方向を有する複数の第１の領域Ｃ３１と、＋Ｘ方向とは
反対の－Ｘ方向に極性方向を有する複数の第２の領域Ｃ３２とを有する。複数の第１及び
第２の領域Ｃ３１、Ｃ３２は、入射端面Ｃ３ａと出射端面Ｃ３ｂとの間で交互に周期ｄ３
で配置されるように形成されている。
【０１３８】
　基本波Ｌ１の光路中で随時発生する第二高調波間の位相差がπになる、つまり第二高調
波の打ち消し合いが始まる距離であるコヒーレンス長（Ｌｃ）は、本実験条件では以下の
通りである。基本波Ｌ１の波長λと基本波の常光の屈折率をｎｏ（ω）、第二高調波Ｌ２
の屈折率をｎｏ（２ω）とすると、
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【数７７】

 
また、周期構造の反転周期ｄ３は、以下の式で表されるｄと実質的に等しい。

【数７８】

 
ここでｍはＱＰＭの次数を表す数で自然数である。本実施例では一次の擬似位相整合を行
っており、ｄは42μmで作製している。本実施例の場合、直線偏光による位相整合ではな
いことから、厳密なことを言えばｎｏ（ω）、ｎｏ（２ω）といった量は、正確には本実
施例に必要な物理量にはなっていない。ただし厳密な位相整合は、基本波の入射方向を僅
かに傾けることで調整可能であることから、ここではｎｏ（ω）、ｎｏ（２ω）の量で周
期構造を作製することにする。
【０１３９】
　素子Ｃ３の作製は、第１の実施の形態の実験例、第２の実施の形態の実験例と同様に空
気圧プレス装置を用いた応力印加による水晶内部の双晶形成現象を利用して行った。この
際、応力印加される水晶基板において、周期的凹凸構造を持つ被押圧面はＹ軸からＺ軸の
方向に5°傾いた面であり、基本波の入射端面方向が概ね楕円率0.5の結晶方位になるよう
に作られている。この場合も、双晶境界、つまり極性の異なるドメイン間の境界は、双晶
自身の結晶学的安定性から、自然にＺ軸に垂直な｛0001｝面が選択される。したがって、
素子構造は図１４に示すような、光線に対して周期境界が幾分斜めに並ぶような構造にな
っている。素子Ｃ３では、第１及び第２の領域Ｃ３１、Ｃ３２が、入射端面Ｃ３ａと出射
端面Ｃ３ｂとの間に、上記の式で表されるｄと実質的に等しい周期ｄ３で交互に配置され
るように形成されている。
【０１４０】
　実験のセットアップを図１５に示す。基本波光源１１にはＮｄ：ＹＡＧレーザー（波長
1064nm）を利用した。軸を所望の方向に変更する1/2波長板１８と1/4波長板１２を用いて
直線偏光の基本波Ｌ１を任意の楕円偏光に変えた後、ＱＰＭ水晶素子Ｃ３に極性方向に対
して実質的に垂直な入射方向で入射させた。波長変換により発生した楕円偏光の第二高調
波（532nm）Ｌ２は、プリズムにより楕円偏光の基本波Ｌ３と分離された後、第二高調波
用の1/2波長板１９と1/4波長板１４を用いて直線偏光に変換され、検出器１６、１７によ
り出力を測定される。このとき、まず入射基本波側の1/2波長板１８と1/4波長板１２のみ
を回転しながら、出力の最大になる条件を探索する。このとき、第二高調波側の1/2波長
板１９と1/4波長板１４は調整しないので、出力は検出器１６と検出器１７の合計で考え
る。そこで出力が最大になる条件を見つけてから、第二高調波側の1/2波長板１９と1/4波
長板１４を調整することで、検出器１６、１７のどちらか一方の出力が０になる条件を探
すことができれば、第二高調波を直線偏光として得ることができる。
【０１４１】
　基本波側で1/２波長板１８のみを単独で回転させた場合の実験結果について図１６に示
す。図１６のグラフは１／２波長板の回転角度とＳＨＧ出力との関係を表すグラフであり
、横軸が波長板角度（deg）を示し、縦軸がSHG出力（ｍW）を示す。図中fastの位置が、
入射直線偏光の振動面と1/２波長板１８の進相軸が平行になる方向であり、slowの位置が
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波Ｌ１を直線偏光の状態で入射したことに相当する。1/4波長板１２への入射直線偏光側
から見て、波長板を右に回した場合を正、左に回した場合を負とする。実験はパルスレー
ザー平均出力0.5Ｗ、繰り返し周波数32kHz、パルス時間幅8.8nsec、ビーム直径50μmの入
射基本波に対し、検出器１６と検出器１７の出力合計をもって第二高調波の出力とした。
その結果、1/4波長板の遅相軸と入射直線偏光の振動面が平行な場合、つまり基本波が直
線偏光のままＱＰＭ水晶に入射したときの第二高調波出力が4.05mWであったのに対し、波
長板の回転角がfastの位置から+48°、すなわち左回り楕円偏光の状態で入射したときに
、第二高調波出力は極大値7.85mWを示した。
【０１４２】
　以上説明したように、本発明により、旋光性を有する非線形光学結晶においても、位相
整合が可能となり、効率的な波長変換ができるようになった。
【０１４３】
　点群32及び点群３に属する結晶であれば、これまで旋光性の影響で不可能であったＺ軸
方向における位相整合（擬似位相整合）が可能となった。これにより、Ｚ軸方向での高調
波発生において、物質の持つその方位の非線形光学効果100％活用した波長変換がはじめ
て可能となった。また、Ｚ軸から傾斜した方向での位相整合においても、旋光性による効
率の低下を回避することが可能となり、効率的な波長変換が実現できるようになった。
【０１４４】
　本発明は、特に旋光性の大きい水晶のような非線形光学結晶において有効であり、また
、旋光能がより大きくなる紫外域において極めて大きな効果をもつ。例えば、水晶のＺ軸
方向において、水晶の非線形光学効果のポテンシャルを100％引き出すことが可能となり
、特に従来の位相整合がほとんど機能しなくなる紫外域においても高調波発生が実現可能
となった。
【０１４５】
　しかも本発明では、求められるＱＰＭ素子構造自体は従来の考え方の延長線上にあるた
め、素子作製上の困難さが要求されないという実用上の大きなメリットがある。
【０１４６】
　ＱＰＭ水晶素子における本発明の応用では、ＳＨＧによる200nm以下の真空紫外の波長
を有する高効率のコヒーレント光の発生が可能になる。その結果、193nm波長では、エキ
シマレーザーの欠点である危険性やランニングコストの問題から解放され、小型でアライ
メントやメンテナンスの容易な稼働性の高い固体レーザーを実現することが可能となる。
またエキシマレーザーよりも高繰り返しでエキシマレーザーでは不可能であった連続波発
振が可能となる。さらに、これまで実用レベルでは不可能であったＹＡＧ６倍波（177nm
）の第二高調波発生等、真空紫外域における高効率コヒーレント光源を容易に得ることが
可能となる。
【０１４７】
　しかも、本発明では擬似位相整合を利用することから、位相整合は常に非臨界角位相整
合となり、調整が容易で温度変化や振動に強い安定した波長変換が実現できるとともに、
素子長次第で高効率化も容易である。また、ウォークオフが発生しないことから、200nm
以下で初めて、変換によるビームプロファイルの変形がない波長変換を実現することがで
きる。
【符号の説明】
【０１４８】
　１１…光源。
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