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Quasi-phase matching has been extending effective nonlinear coefficients and optical functions in
 

nonlinear optical devices,being spread into various application fields.Recent progress in QPM
 

wavelength converters will be reviewed,while discussing criteria for choosing optimum material
 

and device.Bulk and waveguide devices mainly based on LiNbO (LN),and LiTaO (LT),are
 

applied to nonlinear interactions such as optical-parametric oscillation/generation, second-

harmonic generation,and difference-frequency generation,exhibiting high efficiency at desired
 

wavelengths.The topical devices are mid-infrared emitters with bulk Mg :SLN and Mg :SLT
 

devices, a telecommunication-channel converter and a twin-photon generator in Mg :CLN
 

waveguides,telecommunication ultrashort-pulse wavelength converters in Mg :CLN and KNbO ,

and a high power green light generator in bulk Mg :SLT.Future directions of these devices are
 

also discussed in the body.
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過去1 年の間に，バルクおよび導波路波長変換デバイ

スは大きな進歩を遂げ変革期を迎えている．レーザー光の

波長変換デバイスは，使用するレーザーや目的とする出射

波長に合わせて設計できる柔軟な方式が登場し，近年大き

く応用範囲を広げつつある．特性指数も向上し連続発振

（CW）レーザーを用いても高い効率が得られるようにな

った．入射光と出射光の屈折率分散を補償するために周期

的な非線形光学定数の反転構造を導入する方法（擬似位相

整合，QPM:quasi-phase matching) （図1）では，結晶

の透過領域内で位相整合点を自由に設定できるため，高非

線形性，高熱伝導性，高耐損傷性，低分散性など要求され

る特性に適した材料が選択可能である．また，結晶内の一

部を局所的に位相整合させることができるため，導波路な

どの光回路技術とも親和性が高い（図1(b)）．最近では

その特性に対する理解もすすみ，位相やスペクトラムの加

工も提案されるようになってきている．本稿では，周期反

転構造を用いたQPM 波長変換デバイスを紹介し，さまざ

まな波長域における最近の展開を概観していきたい．

1. 材料の選択

バルクおよび導波路の波長変換では，特性を決定する重

要な要素がいくつかある．低強度では実効非線形光学定数

d ，高強度では損傷閾値や熱伝導率，超短パルスでは低

分散性などが重視される．例えば低強度の第二高調波発生

（SHG:second-harmonic generation）の場合には，変換効

率ηはバルク，導波路デバイスに対して式(1)，(2)の

ように記述され，(d )P に比例する．このため入力パ

ワー P が小さい場合には d が材料選択の重要な指標で

ある．

η ＝
P
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ただしλ は真空中の基本波波長，ωは基本波の角振動
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数，n ，n は基本波，第二高調波の屈折率，N ，N は

基本波，第二高調波の実効屈折率，εは真空中の誘電率，

μは真空中の透磁率，cは真空中の光速，Lはデバイス

長，S は導波路の実効断面積，h(B,ξ)は集光できまる

パラメーターである．バルクデバイスの最適集光の際に

は h(B, ξ)＝1.08となる．QPM 波長変換では，従来の

複屈折を利用した位相整合（BPM:birefringent phase
 

matching）と異なり，非線形光学定数の選択に制限がな

い．このためLNの対角成分 d のような大きな非線形

定数の利用が可能になり，d の値が大きく変わった．

QPM が非線形光学を変えたといわれる最大の理由がここ

にある（QPM では d ＝(2/π)d となる）．表1は波長

16 nmを52nmに変換するSHGの場合の特性比較を

行ったものである．QPM の d はKTPやLBOといっ

たBPM 材料のそれを大きく凌駕している．大きな d は

CW レーザーや低出力パルスレーザーにおいても高い効率

を可能にし，小型高効率波長変換レーザーが現実のものと

なってきた．異なる長さ，入力パワーのデバイスを比較す

る際には規格化変換効率η が用いられ，バルク，導波

路それぞれについて式(3)，(4)のように定義されてい

る．

η ＝
η
p L

%/W/cm (3)

η ＝
η

p L
%/W/cm (4)

波長1μm帯連続発振レーザーによる緑色発生の場合に

は，バルクで1～2%/W/cm，導波路で10～10%/W/

cm 程度の値が得られる（ただし，レーザー光の品質に強

く依存するので注意を要する ）．

d および材料の入手性に着目すると，中心となる材料

はLN，LT，KTPである．ただしここでは，LN/LT系材

料を一致溶融組成LN/LT（CLN/CLT: congruent LN/

LT），および定比組成LN/LT（SLN/SLT:stoichiome-

tric LN/LT）として区別する．これらの材料は強誘電体

であるため，周期パターンをもつ電極に高電界を印加して

周期分極反転構造を作製する．19 年代まで一般的であ

ったCLN/CLTは，長く室温で分極反転できない「凍結

した強誘電体」といわれてきたが，外部からの高い電界

（約2 kV/mm）によって自発分極を反転させうることが

19 年に報告され注目を集めた ．ただし，この高い電

界のため，長らく素子の厚みは0.5～1.0mmが一般的

で，レーザーを集光することによる光損傷で出力が制限さ

れていた．波長変換の出力向上には損傷を避けられる大開

口デバイスが要求されるため，1 年以上前から低抗電界

（分極反転に必要とされる電界が低い）材料の探索がなさ

れてきている．19 年にはMg :CLN（4.5kV/mm）が

従来のCLN（2 kV/mm）に比べ5倍程度抗電界が低い

ことがわかり ，これを契機として19 年にはSLTで

1.7kV/mmが報告された ．KTPは19 年に低抗電界

2kV/mmが報告されている．なお，周期分極反転した

（periodically poled）LNはPPLN（ピーピーエルエヌま

たはピプリン）と呼ばれる場合があるが，QPM LN

（quasi-phase-matched LN）を意味している．

2. 中赤外波長帯への波長変換

中赤外領域のコヒーレント光源はガスセンシング，歯科
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図1 擬似位相整合波長変換デバイス．(a）バルク型，(b）導

波路型．

表1 代表的な非線形光学材料の特性 (第二高調波発生1064nm→532nmの場合)

位相整合法 材 料
実効非線形光学定数

(pm/V)

温度許容幅

(C°cm)

熱伝導率

(W/mK)

損傷閾値

(GW/cm)
位相整合タイプ

QPM  Mg :LN 16 2.1 4.6(0%Mg) 0.3 Type0d

QPM  Mg :SLT 10 2.5 8.4(0.5%Mg) 0.57 Type0d

QPM  KTP 11 4.7 3.3(c),2(a) 0.3～3 Type0d

QPM α-Quartz 0.19 108 11.7(c),6.5(a) 400 Type0d ,d

BPM  KTP 2.4 25 3.3(c),2(a) 0.3～3 Type II XY d

BPM  LBO 0.63 ～6 3.5 19 Type I XY d

BPM  LBO 0.83 6.2 3.5 19 Type II XY d

1064nmから532nmを発生させる第二高調波発生の場合．

熱伝導率の(a)，(c)はそれぞれ結晶の a軸方向，c軸方向の熱伝導率を示す．

波長1064nm，パルス幅10nsを仮定．

入射偏光と変換された出射偏光が平行な直線偏光である場合を type0と定義．



治療，分子分光など多くの応用が提案されているものの，

小型高効率な光源がなく高効率波長変換デバイスの登場が

待ち望まれていた．最近量子カスケードレーザーの開発も

進められているが，出力や波長可変幅の点では非線形波長

変換への期待が高い．中赤外領域は関連する光の振動数が

低いため高い効率を得ることが困難であったが，QPM の

登場で状況が大きく改善された．周期2～3 μm程度の

比較的大きな分極反転構造を形成すると，波長1μm帯の

固体レーザーを中赤外域へ波長変換でき波長可変光源を実

現できる ．通常は共振器構造を用いて光パラメトリック

発振（OPO:optical parametric oscillation）（図2）を行

うが，高い d により発振閾値が大きく低下してきてお

り，低出力レーザーでも発振させることが可能になった．

20 年ごろからフォトリフラクティブ光損傷 のない

Mg :CLN，Mg :SLTを用いて厚手基板による波長変換

デバイスが報告されてきている．中赤外発生用デバイスと

して厚さ2～5mmの基板が用いられているが ，厚く

なるにつれて分域の貫通性制御が困難になり，実効開口

（波長変換特性で最大値の9%を維持できる領域と定義）

は1～1.4mm程度となっている．Mg :SLTデバイスの

入射面内で低強度のポンプ光を走査し効率の分布を測定し

た結果が図3である．開口内の分極反転の均一性が電界印

加の条件によることがわかる．マルチパルスの電界印加に

より作製したデバイス（図3(a)）は，シングルパルスで

作製したデバイス（図3(b)）よりも高い均一性を示す．

効率分布はポンプ光強度の上昇とともに改善されるため，

ビーム品質を重視する場合にはポンプ光強度を高く設定

するほうが有利である（図4) ．波長可変性の例として

Mg :SLTの光パラメトリック発振による波長可変特性を

示す．メタンや二酸化窒素の吸収線 を含む1.50～1.8

図2 光パラメトリック発振（OPO）波長変換．

(a) (b)

図3 QPM OPO波長変換デバイスの実効開口．(a)マルチ

パルス電界によるデバイス，(b)シングルパルス電界による

デバイス．

フォトリフラクティブ効果により屈折率が変化し変換効率を低下させる現象．従来光損傷と呼ばれてきたが，実は可逆の現象である．Mg :
CLNやMg :SLT ではMg添加によりすでに抑圧されている．誘電破壊による不可逆な損傷とは異なる．なお誘電破壊による損傷閾値は

LNで0.3GW/cm とされている（16 nm，1 nsパルス）．

図4 実効開口の励起パワー依存性．(a)マルチパルス電界によるデバイス，(b)シングルパルス電界によるデバイス．

(巻頭カラー口絵参照)
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μmおよび2.54～3.6 μm領域が高効率で発生できてい

る（図5) ．Mg :SLTはパルス幅10fs領域では波長

1μm励起OPO /OPG（optical-parametric generation）

で高出力が実現されており，高い熱伝導率が有利に働いて

いる．最近では，Mg:CLNのOPOと差周波発生（diffe-

rence frequency generation）を組み合わせることで波長6

μmの発生も確認されている ．

QPM が空間的ウォークオフを生じないことを利用し

て，長さ7 mmのMg :SLN中赤外波長変換デバイスが

報告されている（図6) ．単位長さあたりの許容幅が狭

い短波長への波長変換では，7 mmの相互作用長は波長

許容幅や温度許容幅を極端に狭くするため効率化にはつな

がらないが，長波長領域では長尺化で大きな効果が得られ

る．ナノ秒パルス小型レーザー励起でシングルパス波長変

換が低閾値（I :1 MW/cm）で実現されている ．

より長波長の赤外光実現には，極性反転したGaAs結

晶が用いられる．GaAs基板上にGeをパターニングして

MBE（molecular beam epitaxy）成長することにより周

期的な極性反転構造を作製することができる ．このデ

バイスを用いて，差周波発生により波長7～9μmへの波

長変換が実現されている ．

3. 光通信波長帯での波長変換

光通信の領域では一般に連続発振の低出力レーザーが用

いられるため，大きな d 材料に導波路構造をとること

が望ましい．導波路化にはチタン拡散 ，プロトン交換 ，

接着/接合 などの手法が用いられるが，近年接着リッジ

導波路（ARW:adhered ridge waveguide）の効率向上が

めざましい（図7(a)）．ARW ではデバイス作製に高度な

技術を要するものの，モードプロファイルの良好な閉じ込

めの強い導波路が実現できるため（図7(b)），高い規格化

変換効率が得られる ．高温真空下の分極反転により接着

ウェハーに周期1 μmの分極反転を行うと，プロトン交換

導波路デバイスの約3倍となる規格化SHG変換効率

40%/W/cm が実現できる ．絶縁層をはさんだ接着ウ

ェハーは分極反転が困難であるが，閉じ込めが強く低損失

（0.4dB/cm）の導波路が可能である．長さ3 mmのデバ

イスではSHG効率は1 mW 入力換算で4%（40%/

W）に達している（図8(a)）．CバンドとLバンドのチャ

ネル変換実験では，3 mW の励起光に対して7%（－1.6

dB）の変換効率が得られている（図8(b)）．

通信帯の高効率デバイスは，新しい領域へも進出を開始

している．量子暗号通信の世界では，盗聴を検知するため

に単一光子源が通信手段に利用される．この光源を実現す

るために直交偏光をもつ光子対の発生が重要であるが，

ARW の高効率を生かして d による光パラメトリック発

生でタイプⅡ光子対発生が報告されている ．

他方バルクデバイスでは，LNの d やKNの d を

用いて光通信波長帯で群速度整合を実現するデバイスが登

(a) (b)

図5 Mg :SLTを用いたQPM OPO波長変換デバイスの波長変換特性．(a)3μm帯の波長可変特性，

(b)室温での入出力特性．

図6 Mg :SLNを用いたQPM 波長変換デバイスの分極反

転比分布．写真は7 mm長デバイスの＋Z 面写真．
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場している．これは屈折率分散から決定される群速度整合

波長に，周期分極反転による位相速度整合波長をあわせこ

んだデバイスであり，10fs領域の超短パルスの波長変換

が実現されている．デバイス長1 mmにおいても広帯域

な波長許容幅（LNの d では5 nm，KNの d では3

nm）を有し，カスケード効果による超短パルスの圧縮に

も有効であることが実証されている ．

4. 可視波長帯への波長変換

Mg :CLNやMg :SLTを用いた波長変換デバイスが，

特に半導体レーザーで得られない緑色，および純青色領域

で実現されている．ここへきてレーザーリアプロテレビな

どの潜在的需要が喚起されてきて，テレビやプロジェクタ

ーに搭載できる小型な高出力緑色レーザーに期待が集まっ

てきた．1μm帯に品質のよいレーザーが市販されている

こともあり，SHGによる緑色発生が多く報告されホット

な研究領域となっている．Mg :CLNでは20 年に周期

6.8μmのデバイスから3W 出力（CW 動作）が報告され

ている ．Mg :SLTは20 年に周期8μmの緑色発生デ

バイスが実現され ，平均4.4W 出力（パルス動作）が

報告されている（図9(a)) ．無添加SLTでは，20 年

に周期8μmのデバイスにおいて，平均5W 出力（パル

ス動作）の10 時間安定動作が確認されている ．20

年にはMg :SLTでCW の7W 出力が報告され（図1

(a)) ，高熱伝導材料であるMg :SLTの安定性に注目が

集まっている．パルスおよびCW ではデバイスの設計思

想や集光パラメーターが大きく異なるため，それぞれで最

適化を行う必要がある．例えばピークパワーの高いパルス

動作では，効率は容易に7%程度の飽和値が得られる

（図9(b)）．しかし高い出力を得るためには，光損傷・非

線形吸収を避けるため，ビーム径を大きくし強度を低下さ

せる必要がある．このため，高出力には実効開口の大きな

デバイスが要求される（図9(a)）．他方，CW 動作では

高効率を得ること自体が困難であるため，より高い規格化

変換効率を与える高品質デバイスおよび高品質レーザーが

求められる．一般にQPM デバイスでは可視光発生で位相

整合の波長許容幅，温度許容幅が狭く，これはデバイス長

に反比例して狭くなる．長いデバイスが必要なCW レー

ザーの場合にはデバイスの許容幅が狭いため，レーザー光

源の線幅増大とともに規格化変換効率は低下する（図1

(b)）．また可視領域では材料の二光子吸収が存在し，出

力上昇に伴う熱位相不整合の問題が顕著になる．シミュレ

ーションによって熱伝導率の高いSLTが安定した高出力

発生に有利であることが示されている ．またパルス

SHGにおいて緑色光強度～2 MW/cm でも室温で安定

に動作していることから（図9(b)），Mg :SLTでは緑色

光励起のOPO /OPCPA も試みられている．面発光型

半導体レーザーと組み合わせて内部共振により小型高効率

(a) (b)

図7 Mg :CLNを用いた接着リッジQPM 波長変換デバイス．(a)デバイス形態，

(b)導波光のモードプロファイル．(巻頭カラー口絵参照)

(a) (b)

図8 ARW QPM-DFG波長変換デバイスの波長変換特性．(a)SHG特性，(b)DFG特性（L band→

C bandチャネル変換）．

( )6  6 23 光 学



レーザーをめざす動きもあり ，今後の動向を注視したい．

5. 紫外波長帯への波長変換

強誘電体QPM 材料の吸収端が25～30nmであるこ

とから，紫外30nm以下におけるQPM デバイスによる

安定的な波長変換は困難といわれている．19 年にCLT

により紫外35nm発生が行われているが，光損傷が発生

し動作温度は高温域に限られた ．20 年にはCLTによ

り紫外35nm発生が行われており ，20 年にはMg :

CLNを用いた周期1.4μmのデバイスから波長30nm

が得られている ．フォトリフラクティブ光損傷によるビ

ーム品質劣化の有無および出力安定性の確認が今後必要と

いえる．また，さらなる短波長領域となる深紫外領域で

は，水晶を基板とした波長変換デバイスが提案され

（吸収端10nm），紫外30nm以下におけるQPM デバ

イスとして期待がもたれている ．20nm台の紫外領域

はリソグラフィーや眼科治療などのさまざまな応用分野が

あるにもかかわらず ，QPM 波長変換技術が適用できな

い領域であった．水晶が強誘電体ではないために，ここで

は強誘電体の電界の代わりに応力を外力として印加し，ツ

イン（双晶）を誘起することで周期反転構造を得ている．

詳細は本特集号の原田氏の解説に譲る．

6. デバイスの未来

QPM 波長変換デバイスは，その反転構造に変調をかけ

ることで，位相整合曲線の波長特性 や出射パルスの時

間波形 を加工することができる．分極反転周期の空間

周波数ベクトルは一次元である場合が多いが，一次元自由

度を加えた二次元分極反転構造は非線形フォトニック結晶

と呼ばれ ，高い波長分散性など新しい機能を実現してい

る ．フォトニック結晶では屈折率分散や光閉じ込めが制

御できるのに対し，非線形フォトニック結晶では波長変換

や電気光学変調などの機能が実現でき，χ とχ の変調

構造を共存させることで飛躍的な特性改善が期待できる．

分極反転型高速変調器 との集積化 や分極反転型偏

向器との集積化も試みられており，拡張性の高さは特筆に

(a) (b)

図9 Mg :SLTを用いたSHGデバイスのパルスレーザー波長変換特性．(a)高平均出力セットアップ，(b)

高効率セットアップ．

(a) (b)

図1 Mg :SLTを用いたSHGデバイスのCW 波長変換特性．(a)入出力特性，(b)規格化変換効率のレー

ザー線幅依存性．
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値する．BPM 結晶と異なり，異なるQPM 条件の位相整

合領域を空間的に配置できることは，多機能光集積回路な

どへの発展を予感させる．

擬似位相整合波長変換デバイスの基本的な特性を紹介

し，材料・デバイス選択のガイドラインおよび最新のトピ

ックスを概観した．対象となる波長域は中赤外から深紫外

まで広がってきており，非線形光学を活性化しつつある．

QPM に適した新しい材料の研究開発も行われ，従来の特

性が格段に改善されるだけでなく，BPM で不可能であっ

たデバイス形態も実現されている．今後，特性改善に加え

て，新規な応用分野の開拓も期待される．

本論文の内容は以下の方々のご協力をいただいておりま

す．早稲田大学中島啓幾教授，物質・材料研究機構北村健

二博士，竹川俊二博士，中村優博士，Yu Nan Ei博士，

Liu Youwen博士，Sergey Tovstonog博士，東京大学黒

田和男教授，志村努教授，東京農工大学芦原聡博士，プサ

ン国立大Cha Myoungsik助教授，ニデック社山田毅氏，

足立宗之博士，林健一氏，ニコン社原田昌樹氏，村松健一

氏，早稲田大学丸山真幸君，加藤祐嗣君，薄井佑介君，日

本大学井上修一郎助教授，本谷将之君，住友大阪セメント

市川潤一郎氏に深く感謝いたします．また本研究の一部は

情報通信研究機構の委託研究で行われており感謝いたしま

す．
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