
  は じ め に

　近年，巨大な二次の非線形係数（数百 pm/V）をもつ有
機非線形結晶の開発が進んでいる．特に，4―N,N―dimeth-

ylamino―4―N―methyl―stilbazolium tosylate （DAST）1―4） や 

N―benzyl―2―methyl―4―nitroaniline（BNA）5―8）といった有
機非線形結晶は，超広帯域な周波数範囲のテラヘルツ波発
生に用いられており，テラヘルツギャップをほぼ埋め尽く
す結晶として注目が集まっている 9―14）．一方，大型単結晶
の育成はいまだ開発途中であり，結晶ごとにばらつきがあ
る．このため，利用にあたっては，個々の非線形係数を知
ることが重要となる．一般的に，非線形係数の評価はメー
カーフリンジ法 15）が代表的であるが，計測にはサンプル
の光入射面と裏面が高精度に平行となる加工を必要とす
る．このため，簡便なサンプル加工，または加工なしで，
迅速で正確に計測できる手法が求められている．
　これまでに，単色の波長 1.55 mmパルスレーザー光源を
用いた，ウェッジ型サンプルの非線形係数を定量的に計測

する装置を開発した 16）．これは，結晶面上で第二高調波
出力を広範囲に計測することで結晶の優れた箇所を明確化
し，適した場所を選んで非線形係数を評価することができ
る装置である．従来のメーカーフリンジ法に対して，サン
プル加工に高い精度を必要としないため，簡便で迅速な結
晶検査が可能である．一方で，サンプルには依然ウェッジ
構造が必要であり，さらに，ウェッジ角度には結晶の屈折
率によって，計測に必要な角度が存在する．また，微小変
化する曲面である場合には，第二高調波が理論通りに発生
せず，測定結果から非線形係数を導き出すことが難しい場
合もある．
　本論文では，波長可変光源を用いた非線形係数計測方法
を報告する．Table 1に本報告の波長可変光源を用いた計
測方法と，単色光源を用いた従来の方法の特徴を示す．波
長可変光源では微結晶のような微小範囲での計測が可能で
あり，計測の空間解像度が高い．また，一般的に連続光
（CW）を用いることで，パルス光源を用いたときよりも
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出力が安定であるため測定誤差が少なく，高精度な計測が
可能になる．計測可能なサンプル形状は，ウェッジ形状に
加え，平面や曲面のサンプルにも対応できる．このよう
に，波長掃引光源を用いることによって，サンプルの条件
に対して柔軟に対応可能な非線形係数計測が可能になる．

1.  計 測 手 法

　非線形波長変換による第二高調波の出力 P2w は，一般的
に次の式で表される17）．

  　　 （ 1）

　Lは結晶厚，w は基本波の角周波数，Pw は基本波の出
力，Aはビーム面積，D kは位相不整合量，dは非線形係
数，nw，n2w は基本波および第二高調波に対する屈折率で
ある．
　計測では波長を掃引するため，波長を変数に含む項を明
確に示すと，式（ 1）は次のようになる．

　　　　 

　　　　　　　　   （ 2）

　　　　　　   （ 3）

　l は基本波の波長，cは光速である．この式が示すよう
に，第二高調波の出力は，波長変化による屈折率変化に対
して正弦関数の二乗で増減する．この周期的な増減の振幅
値が，非線形係数の情報を含んでいる．このとき Lは定数
である．第二高調波出力の振幅値の計測のためには，正弦
関数の位相が，波長掃引の始まりと終わりの間でp 以上回
転すればよい．この関係を式で表すと次のようになる．
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　添え字の sは波長掃引の開始波長，eは波長掃引の終了
波長を表している．式（ 4）は式（ 5）のように整理される．

   （ 5）

　D nsは波長掃引開始波長に対する基本波と第二高調波の
屈折率の差，D neは波長掃引終了波長に対する基本波と第
二高調波の屈折率の差を表している．例として，LiNbO3

（LN）結晶の c軸方向の屈折率を用いて，左辺が 1となる
結晶厚を計算すると，Fig. 1のようになる．横軸は，1.5～
1.6 mmの範囲の，波長掃引の中心波長を表している．
　曲線に添えた数値は，波長掃引の可変幅を表している．
この図から，波長掃引の中心波長と波長可変幅に対して，
計測に必要なサンプル厚の最小値がわかる．このように，
波長掃引による非線形係数計測は，式（ 5）によりサンプ
ル厚 Lに依存している．そのため，Lが決定すれば，サン
プルの形状によらず計測が可能である．波長可変幅が広い
ほど，薄いサンプルを計測できる．また，基本波と第二高
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Table 1　Comparison of features of nonlinear coe¤cient measurement with tunable wavelength and 
monochromatic laser sources.

MonochromaticTunable wavelengthLaser type
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Fig. 1　Crystal thickness eliciting p -phase shifts in accor-
dance to equation（5）based on wavelength tuning, as a 
function of the center wavelength. The refractive index of 
LN（c-axis）was used in the calculation. The values of Dl 
are shown as the parameters of the tuning range alongside 
each of the plotted curves.



調波の屈折率差が大きいほど波長の掃引に対して位相の回
転が早くなるため，薄いサンプルや狭い波長可変幅に対応
できる．
　本論文では，はじめに開発した測定方法での非線形係数
評価の基準値を決めるため，十分開発され品質が安定して
いる無機結晶のMgO 5 mol％を添加した LiNbO3（LN）の
d33

LNを用いた第二高調波を計測する．同時に，計測手法
と装置性能を確認する．次に，非線形係数の計測対象とな
る，テラヘルツ波発生や電気光学検出において性能指数が
高く，近年注目が集まっている有機非線形結晶 DASTの
as grown結晶の d11

DASTを用いた計測を行う． また，d33
LNを

参照とした非線形係数の相対評価を行う．

2. CW波長可変 1.55 mm帯光源および実験系
　装置全体は，参考文献 16）ですでに示されたものとほぼ
同じであるが，変更した光源に関して次で詳しく述べる．
Fig. 2に装置全体の概要図を示す．計測に用いる基本波の
光源には，1.55 mm帯波長可変レーザー（TLB-6600, New 

Focus）を用いた．また，その出力は偏波保持 Er添加シン
グルモードファイバー増幅器（EDFA）で増大させた
（CEFA-C-PB-HP, KEOPSYS）．波長可変幅は 1.550 mmか
ら 1.565 mmの 15 nm，中心波長は 1.557 mmで，この範囲
での出力は� 　 0.6 mWであり，その出力を EDFAで増幅し
た．例として，波長 1.550 mmの入出力特性を Fig. 3に示
す．最大励起電流のとき最大出力が 586 mW，偏光比が 20 

dB得られた．Fig. 4は，EDFAの励起電流が 5 Aのときの
出力の波長依存性であり，5回計測したときの平均値を示
している．全波長領域で出力は 589±12 mW（±2.0％）で
あった．この出力安定性に対する計測への影響は 3.1節で
考察する．この波長依存性は，種光の微弱な出力変化や，
EDFA の増幅特性に依存しているものと推測される．次
に，波長 1.550 mm から 1.565 mm の範囲のスペクトルを
Fig. 5に示す．各中心波長において，半値全幅が 0.2 nm，
約 40 dBの信号ノイズ強度比をもつ良好な単色光が得られ
ている．
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Fig. 2　Experimental setup of nonlinear coe¤cient measurement system with wavelength tuning laser.
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Fig. 3　Output power of amplified ECDL emission 
as a function of pump current in an Er-doped fiber 
amplifier at a wavelength of 1.55 mm.
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　光源からの基本波は集光光学系を経由して，ビーム直径
約 23 mmで XYステージ上のサンプルに照射した．この
ビーム直径の大きさが計測エリアとなる．また，サンプル
下には偏光子（厚さ 0.2 mm）が挿入されている．入射
ビームの直線偏光の方向は固定であるため，計測したい非
線形係数に合わせて結晶と偏光子の置き方を調整する．サ
ンプルと偏光子の下部は，ステージ窓として BK7窓（厚
さ 1.0 mm）が取り付けられている．サンプルで発生した
第二高調波は計測ステージ下部の光電子増倍管（R928, 浜
松ホトニクス）によって検出され，オシロスコープでその
信号強度を電圧値として計測する．検出信号は 100 msの
計測時間で平均化し，高周波ノイズ成分を除去した．波長
可変光源とオシロスコープの制御はパソコンで行い，波長
ごとの信号強度を記録した．

3. 計測結果および考察
3. 1 LN結晶の計測と考察

　d33
LNに対する第二高調波を計測するため，基本波の偏

光方向と偏光子の透過方向を c軸方向に合わせた．
　Lが 4.15 mmで表裏がほぼ平行な LN結晶を用い，無作
為に選んだポイントに対して計測した．波長掃引に対する
第二高調波の信号強度を Fig. 6（a）に示す．曲線が計測
値，破線が正弦関数の 2乗によるフィッティング曲線であ
る．結果，波長掃引によって第二高調波の出力が増減し，
計測範囲内でほぼ同じ振幅値が得られた．その最大値は
0.19 Vであった．次に，この結果について考察を行う．
　まず，レイリー長が計測に与える影響について考察す
る．入射ビームのレイリー長は 2.8 mmで，LN結晶内では
屈折率 ncが 2.13であることの効果を考えると約半分の物
理長 1.31 mmである．このため，Lが 4.15 mmのときには
第二高調波出力の低下が起こると考えられる．そこで別の
サンプルとして，Lが 0.43 mmの LN結晶を計測した（Fig. 

6（b））．その振幅値は 0.37 Vであり，Lが 4.15 mmのとき
の振幅値 0.19 Vと比べると約 1.8倍大きかった．したがっ
て，Lが 4.15 mmのときの振幅値は，結晶長がレイリー長
よりも長いことから，本来の値より小さく計測されたと考
えられる．そのため，後の 3.3節の非線形係数評価で用い
る基準値としては，レイリー長より十分小さい 0.43 mmの
Lを用いたときの，0.37 Vを使用する．
　次に，Fig. 6の曲線上に重畳するフリンジについて考察
する．Lが 4.15 mmのとき（Fig. 6（a））の曲線上にみられ
るフリンジは明瞭でないが，BK7窓と LN結晶内で第二高
調波が多重反射し，それらが重なっているものと推測され
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Fig. 5　Output spectra from the amplified ECDL at di›erent 
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Fig. 6　Second harmonic output generated by the MgO-doped lithium niobate with a thickness of（a）4.15 mm 
and（b）0.43 mm. The gray solid curve shows the measured data. The black solid curve indicates the calibrated 
data using the pump’s input power. The curve plotted using the dotted line is the fitted curve based on the use 
of a square sinusoidal function.



る．一方，表面傾斜（0.3�）をもつ，Lが 0.43 mmのときの
結果（Fig. 6（b））ではフリンジが顕著に表れ，その自由
スペクトル領域（FSR＝ c/2nl，nは屈折率，lは厚さ）を
計測すると，値は� 　 0.1 THzであった．このとき nlは1.5×
10－3となり，1.55 mmの l に対する BK7窓の屈折率 1.50

と厚さ 1.0 mmから，フリンジは BK7窓内で第二高調波の
多重反射が起きた影響だと考えられる．この影響は，将来
的にBK7窓に ARコーティングを施すことで抑制できると
考えられる．一方，LN結晶内での多重反射によって現れ
る 0.14 THzの FSRはほとんどみられない．これは，Lが
0.43 mmの LN結晶がもつ表面傾斜（0.3�）によって，多重
反射が抑制されているためと考えられる．
　次にフィッティングの誤差について，最小二乗法の残差
に着目して考察する．フィッティングに対する残差の絶対
値の合計を Table 2に示す．Fig. 6（a）の計測値に対する
結果と，Fig. 4で波長 1.550 mmの平均出力を 1としたとき
の各波長の値の比をとり，その 2乗を計測値にかけた補正
値に対する結果を並べて示した．この結果から，厚さがあ
り，出力のピークが複数回現れる場合は残差が少なく，
フィッティングでより正確な振幅値が得られることがわかる．
　さらに，Fig. 4で示した光源出力の波長依存性が，第二
高調波発生に対して与える影響を考察する．Fig. 6におけ
る計測値と上述の補正値の間には顕著な差がなく，また
フィッティング曲線の振幅値も両者でほぼ一致する（Table 

2）．Lが 0.43 mmの場合でも同様の傾向が得られており，
基本波出力の波長依存性が振幅値の推測値に対して与える
影響は小さく，無視することができる．
3. 2 DAST結晶の計測と非線形係数相対評価

　次に，DAST結晶の d11
DASTを用いた計測について述べる．

今回用いたサンプルは，後に比較するために，単色光源を
用いて計測した 16）サンプルと同一の，厚さ 0.6 mmのもの
を使用した（Fig. 7）．d11

DASTを用いた第二高調波を計測す
るため，基本波の偏光方向と偏光子の透過方向を a軸方向
に合わせた．
　Fig. 8に，最も大きな振幅値が得られた計測箇所（Fig. 7
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Fig. 7　Measured DAST crystal. Left dot（a）
shows the measurement point of Fig. 8 and 
right dot（b）shows the measurement point 
of Fig. 9.
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Table 2　 Comparison of the fitted residuals and the maximum 
fitted values of the second harmonic using a least-squares method.

L＝ 0.43 mmL＝ 4.15 mm
LN d33 Calibrated 

data
Measured 

data
Calibrated 

data
Measured 

data

2.912.740.790.80
Sum of absolute 
residual error

0.369 V0.368 V0.191 V0.189 V
Maximum value 
of fitting curve



（a））での結果を示す．さらに，Fig. 9に平均的な振幅値が
得られた計測箇所（Fig. 7（b））での結果を示す．Fig. 8

は，後の Fig. 10 で示すDL が 7.0 mm のときの強度断面
図，Fig. 9は DLが 4.9 mmのときの強度断面図をそれぞれ
表す．これらの計測結果には，基本波入力の波長依存の補
正を行っている．結果，DAST結晶は LN結晶と比べて基
本波と第二高調波の屈折率差が大きく，かつ，より厚さが
あることから，同じ波長可変範囲で出力増減の回数が多く
なることがわかる．結果にみられる微細な波形のひずみ
は，3.1節で考察したように，BK7窓による影響と考えら
れる．一方，波長ごとの振幅値の大きさの違いは，結晶内
部の微小な不均一性か，使用した光学部品の波長特性の変
化による影響だと推測される．なお，式（ 2）の係数部分
の分母に屈折率があるため，振幅値は屈折率波長分散の影
響を受けるが，その変量は本計測の波長可変範囲内で十分
小さい．
　Fig. 10は，第二高調波出力強度を掃引波長とDASTの厚
さ変化量でマッピングした図である．縦軸はステージ 

上を一次元にスキャンしたときのDASTの厚さ変化量を表
しており，ステージの移動距離と DAST結晶の表面傾斜
（0.20�）から算出した．結果にみられる縞状の強度分布
は，結晶厚と波長掃引で現れる周期的な強度分布である．
縞状分布のピッチは基本波と第二高調波の屈折率差で決ま
り，屈折率差が大きいほどピッチが狭くなり，かつ縞のパ
ターンが水平に近づく．逆に屈折率差が小さい場合は，縞
のピッチは広く，またパターンは垂直に近づく．
　次に，非線形係数の相対評価について述べる．Fig. 8お
よび Fig. 9の破線は，それぞれ計測データを正弦関数の二

乗でフィッティングした結果を表している．結果として，
DLが 7.0 mmのときの振幅値は 2.21 V，DLが 4.9 mmのと
きの振幅値は 1.78 Vが得られる．
　振幅値から非線形係数の比を算出するには，式（ 2）か
ら導出した以下の式を用いる16）．　

    （ 6）
　
   （ 7）　
　ここで，dは評価対象とする d11

DAST，Vは第二高調波出
力の振幅値，添え字のRef.は基準を表す．本論文では相対
評価の基準値となる非線形係数を dRef.＝ d33

LNとし，その
値は以前 16）の計測で得られた d33

LN＝ 20.8 pm/Vとする．
VRef.は 3.1節で得られた 0.37 Vを用いる．屈折率は，それ
ぞれの結晶の，波長掃引範囲の中心波長 1.557 mmの値を
使用する．これらの値を用いて，透過率を考慮した非線形
係数の相対評価を行う．
　Table 3に d11

DASTを相対評価した結果を示す．このとき，
非線形係数の評価にはより大きい値の 2.21 Vを用いる．同
時に，比較のために単色光源による計測結果 16）も示す．
サンプルは同一のものを使用しており，計測範囲もほぼ同
じ領域を計測した．結果，単色光源を用いたときと比べ
て，大きい値が得られた．その差は，以前の計測では結晶
上の数 mm角の範囲で値が平均化されている16）ことに対
し，波長掃引による計測では，ビームサイズで決まる直
径� 　 23 mmの範囲での値を計測していることによるもの
と推測される．
　以上のように，波長掃引型の計測では，サンプル形状に
依存せず，特定の位置での非線形係数が計測できた．ま
た，マッピングをとることで，結晶内での分布が計測できた．

4.　ま　 と 　め
　本研究では CW波長可変 1.55 mm帯レーザー光源を用い
て，LN結晶を基準とした DAST結晶の非線形係数相対評
価を行った．結晶品質が安定した LN結晶の d33

LNに対す 

る振幅値は 0.37 Vであり，それを d33
LNが 20.8 pm/Vである

際の基準値としたとき，DAST結晶の非線形係数は最大で
360 pm/Vとなった．

×d
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n
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Fig. 10　Output mapping of a second harmonic signal along 
d11

DAST as a function of tuning wavelength and the di›erence 
of the sample thickness DL. The dotted line at DL＝ 7.0 mm 
and DL＝ 4.9 mm means cross sectional line of Fig. 8 and 
Fig. 9, respectively.

Table 3　Measured d11
DAST values in this experiment and compari-

son with previously reported values 16）. The value of d33
LN was 

used as a reference.

Previous work（pm/V）This work（pm/V）

303360
DAST d11

（DL＝ 7.0 mm）



　光源としてCW波長可変レーザーの出力をEDFAで増大
したものを用いることで，十分な第二高調波の出力が得ら
れ，さらに安定した計測が可能であることが示せた．ま
た，振幅値はフィッティングによる導出が適当であり，基
本波の波長依存性の影響はほぼ現れないことが示された．
さらに，振幅値はレイリー長とサンプルの光学厚さに影響
を受けることがわかった．より長いレイリー長の光学系を
構築することによって，計測対象となる結晶の多様な厚さ
に対応できると考えられる．また，波長可変光源の設計を
する際に重要な，波長可変幅に対するサンプル厚の下限値
の関係を示した．
　非線形係数計測装置の光源を単色光源と波長可変光源の
2種類を使い分けることによって，サンプルの形状や計測
範囲に対して自由度が高い非線形係数計測が可能である．
サンプル形状に関しては，表面傾斜があれば単色光源，曲
面や平面の場合は波長可変光源を用いればよい．計測の手
順は両者とも同様であり，さらに光源はオールファイバー
システムで切り替えが容易なため，簡便で迅速な計測が可
能である．
　本研究に助言いただいた熊野勝文氏（東北大），結晶成
長，加工にご協力いただいた齋藤美紀子氏（理研），庄司
鉄雄氏（理研），および当チーム研究員に深く感謝いたし
ます．本研究は，日本学術振興会科研費（16766870）の支
援を受けて行われました．
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