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3光波パラメトリック過程の位相整合法に関する一提案

三島　瑛人＊　　桜庭　一郎＊

　　（H召＄日55年6月30Ei受理）

Proposed　Methods　for　Phase　Matching　in　Three－Optical－Wave

　　　　　　　　　　　Parametric　Processes

Teruhito　MISHIMA　and　lchiro　SAKURABA

　　　　　（Received　June　30，　1980）

Abstraet

　　In　order　to　reduce　the　angles　between　the　ray　directions　and　to　optimize　efficiency，　a　new

phase－matching　rnethod　is　proposed　in　three－optical－wave　parametric　interaction　using　crysals．

It　is　shown　that　the　interactiQn　length　in　this　manner　is　longer　than　that　in　the　conventional

collinear　phase－matching　method．　The　relation　between　three　wavelengths　is　also　considered　in

pesitive　and　negative　crystals．　Calculated　resu｝ts　for　the　angles　between　the　ray　directions　of

parametric　devices　using　a－HgS　and　Ag3AsS3　are　presented．

1．緒 言

　　レーザの出現により，強度が大きく，コヒーレンスの良い光が得られるようになると光領域

においてもさまざまな非線形現象が観測されるようになった。物質の2次の非線形効果を利用し

た光パラメトリック過程もその一例である。この三下作用に基づく光パラメトリック周波数変換

および光パラメトリック発振は光領域での周波数変換の手段として：重要である。又，光パラメト

リック周波数変換は赤外線の映像を可視光あるいは近赤外の映像に変換するパラメトリック映像

変換の基礎技術としても重要である11。これらの光パラメトリック相互作用が有効に行われるた

めには，消滅光子と生成光子との間にエネルギー保存の法則および運動量保存の法則が成立する

必要がある。特に，運動量保存の法則は，光波帯では非常に厳しい条件となるのが普通である。そ

れは，一般には，相互作用の行われる領域の長さが光の波長より非常に大きいためである。この

運動量保存の法則は位相整合の条件と呼ばれることが多いので，今後は後者を使用することとす

る。

　　位相整合条件を満足させるため，2次の非線形性を利用するパラメトリック相互作用の場合

には，結晶の複屈折が用いられる。すなわち，異常光線の伝搬速度が進行方向により異なること

を利用して位相整合条件を満足させるわけである2）。ところが，異常光線においては波面法線方向

と光線方向とが異なるため相互作用領域の長さが制限されることとなる。非線形効果を有効に利

用するため，レンズ等により光ビームの断面積を小さくして電力密度を高めることが良く行われ
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るが，そのような断面積の小さな光ビーム同志の相互作用においては複屈折角（波面法線方向と

光線方向との角度差）の影響が強く現われ相互作用領域が非常に短くなるという不利を生ずる。

したがって相互作用領域を長くするため，3つの光波の光線方向を一致させる位相整合法が望ま

しい。このような光線方向を一致させる位相整合法として90．位相整合法が実用されている3）。こ

の方法は，結晶の光学軸に垂直な方向で複屈折角が零になることを利用している。しかし結晶の

温度に制限があるため，限られた波長帯でのみ有効である。

　　この論文では，3つの光波の光線方向の角度差を滅少させ相互作用領域をより長くするため

の新しい位相整合法（光線方向差低減のための位相整合法と呼ぶことにする〉を提案し，計算例

を示し検討する。この新しい位相整合法は，ある条件のもとでは90．位相整合法に帰着する。

2．光線方向差低減のための位相整合法

　　3つの光波が単軸結晶内部でパラメトリック相互作用する場合を考える。このとき，次の2

式，

すなわちエネルギー保存の法則：

　　　　a）i＋a）2＝　cv3　（！）および位相整合の条件：

　　　　　k，十k，＝k，　（2）が成立することが必要である。ただし，COj（グ＝1，2，3）は光波の角周波数島σ＝1，2，

3）は光波の波動ベクトルである。波動ベクトル島の大きさは，光波の自由空間波長んおよび結

晶の屈折率場と次の関係がある。

　　　　1島i＝＝　2rr　nj／ん＝nj　tUj／c。　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3）

ここに。。は自由空間における光速度である。

　　一般に式（Dが満足されると，武（2）は結晶の分散特性のため満足されない。したがっで常光線

と異常光線とを組み合わせて用いることが必要となる。ここで提案する位相整合はnon－collinear

な位相整合法＊の一種であるが，後述するようにcollinearな位相整合法＊＊から大きくは離れない

ので，ほぼcoliinearな位相整合法における常光線と異常光線との組み合せに従うものと考て良

い。co工linearな位相整合が可能となる組み合せを表！に示しておく4）。

表1　collinearな位相整合が可能となる常光線と異常光線の組み合せ

正結晶（nE〉ηo） 負結晶（〆＜ηo）

ブ罵3の光波 O E

戸2の光波 E O E O　　　　O 露

ブ＝1の光波 E E 0 O E O

位相整合のtype 1 II 亙 H

O：常光線 E：異常光線

　2．1　正結晶の場合

　　図！に正結晶におけるこの新しい位相整合法の概念函を示す。波動ベクトル島は実線で，異

常光線の光線方向の単位ベクトルtjは破線で示してある。あが傷となす角（複屈折角）ρjは次式
j

・non・collinearな位相整合法：3つの波動ベクトルがすべて平行ではないような位相整合法。

・・coilinearな位相整合法：3っの波動ベクトルがすべて平行であるような位相整合法。



3 3光波パラメトリック過程の位相整合法に関する一提案 11

より求められる5）。
　　　　　　　　｛（n，E・　）2一（n，O・　）2｝tan　0；・

　　　　tanρゴ＝　　　　　　　　　（ηダ）2一ト（η9tanθ分2

ただし常光線の場合にはtjと島の方向が一

致するので，ρj＝0とする。ここで，琢およ

びη9はλjの波に対する非線形光学結晶の

主屈折率，θ、’は非線形光学結晶内部での波動

ベクトル島が光学軸となす角である。正結晶

ではπタ〉％9なので0．s；　0；・　f｛　90．の場合ρ5≧

0となり，ちの方向は島と光学軸との中間と

なる。

　　後述するように，ここで提案する位相整

合法はk・の大きさと，k，またはk・のいずれ

か一方の大きさとがほぼ等しいときにのみ有

効なので

OPTIC　AXIS

pl

ノ

θ3

　　，　ik3
儀一

　　X／．　lk2

x
x
x

（4）

くP馬碑レ当一
　　Ikl

図1　正結晶における光線方向差低減のための位相
　　整合法の概念図　（t，　／／　k，の場合）

1k31　elk21　＞＞lkil （5）

と仮定する。したがってこの位相整合法は透過帯域の広い結晶に対して有効である。この位相整

合法では波動ベクトルの大きさがほぼ等しい2つの光波を同じ偏光とする。従って表1より，正

結晶においてはλ3の波とλ、の波とを常光線，λ1の波を異常光線としなければならない。このよう

にして位相整合条件を満足させると，縫、iがlk，1および1　k，1に比較して非’常にノj・さいため，

k2の方向とk・の方向はほぼ一致する。よってt2（k2の方向と一致）とt3（k，の方向と一致）もほ

ぼ一致する。k，の方向は，　tiがt2またはt3と一致するようにとる。ここでは簡単のため，　tiをt3

の方向にとるものとする。これは最適な条件ではないと思われるが，式（5）の条件下では大きな差

異はない。すなわち

　　　　01－p，　＝e5　uOS　（6）
とする。このようにすると，tiとt3とは一致しtiとt2とはほぼ一致する。故に，すべての光線方

向がほぼ一致し，相互作用断面積の小さなパラメトリック相互作用においても，相互作用長がよ

り長くなると考えられる。

　　なお，このとき次の関係がある（図1参照）。

・i・i　（θ1一θ甕）」た X1ρ1 （7）

　　3つの光線方向の角度差のうち最大のものを光線方向の最大角度差と呼ぶことにすると，こ

の場合，光線方向の最大角度差はt3とt2とのなす角（すなわちk，とk，とのなす角）θ3’一θ2「と

なる。この角は，第2高調波発生（SHG）の場合のwalk　off角に相当する。通常のcollinearな

位相整合の場合にはk，，k2およびk，の方向がすべて一致するので，光線方向の最大角度差は異常

光線であるλ，波の複屈折角ρ1となる。ρ1は通常の非線形結晶の場合，最大でも数度程度であり，

θ、ノ＝0．あるいはθlt＝90．のとき零となる。θ，’　＝0．では位相整合条件を満足させることはできな

いが，θ，’・・gooでは可能となる場合がある。このときρ、＝0。となるためθ，ノ・　e2’　・＝　03’　＝90。とな

り，90．位相整合と一致する。
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　　この新しい位相整合法は本来non－collinearな位相整合法であるが，式（6）より，k・とk，とのな

す角およびk・と砺とのなす角はともに複堀折角ρ、の程度である。実用に供されている非線形結

晶ではρjが小さいのでcoilinearと近似すると，式（1）～（3＞より次式が必要条件となる。

　　　　（n20－n30）“＝｛ne”（01）一n30｝（wi／ca2）＝O　（8）
ここでη9は常光線の屈折率，ηダ（θノ）は異常光線の屈折率を示す。正常分散を仮定すると左辺

第1項は負となるので，第2項は正とならねばならない。すなわちη貿θD＞認とならねばな

らない。このことは分散による屈折率の変化分より複屈折による屈折率の変化分が大きくなけれ

ばならないことを示している。更に式（5）よりω1／ω2《1となるから，左辺が零となるためには

nF（θ｛）一η9が正の大きな値：でなければならない。collinearな位相整合法では式（5）の条件がなく，

従って，これとは逆にω、／ω2》1とすれば比較的容易に位相整合が可能である。換言すると，この

位相整合法は分散が小さくかつ複屈折の大きな結晶でのみ実現可能となる。

　2．2　負結晶の場合

　　図2に負結晶におけるこの新しい位相整合

法の概念図を示す。負結晶においてはηダ〈η9

なので0．〈θj’〈90．の場合，式（4）よりρ5≦一〇と

なり，鳥がちと光学軸との間にある。

　　負結晶の場合にも，式（5）の条件が成立する

ときのみこの位相整合法が有効なので式（5＞を仮

定する。負結晶の場合にはλ3の波とλ，の波を

異常光線，λ，の波を常光線とする。式（5）より

lk・1が小さいのでk・の方向とk2の方向とはほ

ぼ一致する。ρjはんおよびθ∫のゆるやかな関

数なので，ρ3とρ2とはほぼ一致し，故にt3と

t2とはほぼ一致する。従ってt・（k，の方向と一

OPTIC　AXIS

　　　　　　　lk2
　　　ノ

x

x

N

lki

lk3

図2　負結晶における光線方向差低減のための位相

　　整合法の概念図（t3　／／　k，の場合）

致）をt2またはt3と一致させると，すべての光線方向がほぼ一致する。ここでは，　tlをt3の方向

にとることとする。すなわち

　　　　0｛＝05－p，　：OS－p，　（9）
となる。このとき位相整合条件が満足されると次の関係式

　　　　　　　　　　　　lki1　sin　p3
　　　　tan（　05一　Oi）＝　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（le）　　　　　　　　　　lk31－lkilcos　p3

が成立する（図2参照）。

　　この場合，光線方向の最大角度差はlt・とt、のなす角θ1L（θ、Lρ2）となる。通常のcoliinear

な位相整合の場合にはti，　t2およびt3は三者三様の方向を示すが，それらの角度差のうちで最大

のものを光線方向の最：大角度差とする。

　　θ，’・＝90’の場合には，式（9）および（2）よりθ、■罵θ2〆＝90．となる。したがってρ2＝ρ3＝0．，すな

わち，正結晶の場合と同様に90．位相整合に帰着する。

　　正結晶の場合と同様にcollinearな位相整合で近似すると式（8）に対応するのは次式である。

｛nS（0’）一ng（0’）｝十｛n9－ng（0’）｝（toi／w2）＝O
（11）
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ここでθ1’＝θ2■＝θ3’＝θ’としてある。正常分散を仮定すると左辺第1項が負であり，よって第2

項は正とならねばならない。更にω1／ω2《1　であるからn9一ηぎ（θノ）は正の大きな値になら

ねばならない。すなわち，負結贔の場合にも，分散が小さくかつ複屈折の大きな結晶でのみこの

位相整合法が実現可能となる。
　　　　　　　　　　　　　　　　　3。　数イ直計算f　ij

　　ここで提案した位相整合法は原理上，パラメトリック周波数変換，光パラメトリック増輻お

よび発振のいずれにも適用可能であるが，ここでは正結晶α一HgSおよび負結晶Ag3AsS3を用い

る光パラメトリック増幅についての数値計算例を示す。光パラメトリック増幅においてはポンピ

ング波長をλ3とするとエネルギー保存則と位相整合条件とを同時に満たす波長λ，とλ2の光波

が増幅される。もし光パラメトリック増幅器に適当な光共振器を付加しポンピング電力があるし

きい値を越えると発振に到る6）。これは光パラメトリック発振と呼ばれ，光領域での周波数可変発

振器として重要である7）。

3．　1　a－HgS

　　α一Hgsは正結晶なので，式（1）～（4），（6）および（7）を連立させて得た結果を図3に示す。α一HgS

の分散式はG．C．　Bhar8）によった。　A3すなわちポンピング光の波長はユ．0642μmとした。実線が

ここで提案した位相整合法の場合の光線方向の最大角度：差である。比較のためcollinearな位相整

合による場合の光線方向の最大角度差を破線で示した。λ1＞11μmの領域はα一HgSの吸収帯と

なるので省いてある。

　　図3よりλ1が大きくλ2が小さい場合にはこの位相整合法の効果が大きく，collinearな位相

整合法に比較して光線方向の最大角度差が小さくなることがわかる。これは式⑤の条件が満足さ

れるためである。式（5）の条件が満足されないλ，＝λ2＝2．1284μmでも，この位相整合法による光

線方向の最大角度差はcollinearのそれに比較してわずかに大きくなるだけである。式（6）の代わり

に最適な条件を仮定すれば，この角は更に減少するものと思われる。図3の左端でcollinearな位

相整合法による光線方向の最大角度差が急激に減少しているのは，ほぼgoo位相整合となるため

である。

　　　　　　　　　　　　　　　　　Xi　（AM）

　　　　　　　121Q　8　6　5　4　3　2．5　2．1284　　60

光
丘

駈
葵

農

差2。

Oo

　／

／

／

i
i
l

／一

多6継1
1ki

ノ　　　ノ
θ3一θ2

o，A．鉱一θダk・

赴1

翫1

1k　2

o〈一Hg　S

X3＝1．064M　m

f．1　1．2　1．4　1．6　1．8　2．0　2．1284
　　　　　　　　　　　　×2　（M　M）

　　図3　a－HgSを帯いた光パラメトリック増幅における光線方向の最大角度差
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　3．　2　Ag3AsS3

　　負結晶の例としてAg3AsS3（ブルースタイト）を用い，λ，＝！．0642μmでポンピングしたパ

ラメトリック増幅の数値計算結果を図4に示す。数値計算は式（1）一一（4），（9）および（10）を連立させて

解いた。Ag3AsS3の分散式はM．　V．　Hobden7）によった。

　　　　　　　　　　　　　　　　　Xi（NM）
　　　　ofr！2”9ve？mSIO　8654　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　3　2．5　2．1284

光
努

募・’

夕

曇

差2。

o
o

QA．

／

／

／

l
i

　　ikk　一．：IP：，，“．一一

　　　　　　　　　．一一一一一一t

少尋し／

／

t／3／

／

鋲t（ej－B｝
O．A．

　　　　　lk3
el〈Qi－P，）

　t2
旨，lk1

Ag　3　As　S　3

！3＝1．0642Mm

lk2

M　1．2　1．4　1．6　1．8　2．0　2．1284
　　　　　　　　　　N2（Mm）

図4　Ag3AsS3を用いた光バラメトiJック増幅における光線方向の最大角度差

　　この新しい位相整合法による光線方向の最大角度差θi’一（θ2Lρ2）を実線で示した。collinear

な位相整合においてはtiとt3のなす角ρ3の絶対値が最大であったので，それを破線で示した。

　　図4より，正結晶のときと同様に，λ1が大きくλ2が小さいとき，すなわち式（5）の条件が満足

されるとき，この新しい位相整合法の効果が大きいことがわかる。また，式（5）の条件が満足され

ないλ1＝λ2＝2．1284μmの場合にもcollinearな位相整合法よりわずかに光線方向の最：大角度差

が増す程度である。式（9）の代わりに最適な条件を仮定すれば，この角は更に小さくなると推察さ

れる。λ、＝　10　，　5019　xt　m，λ，＝1．1842μmでは，この新しい位相整合法およびcollinearな位相整合

法はともに90．位相整合となるため光線方向の最：大角度差はいずれの位相整合法によっても零と

なる。

4．結 論

　　パラメトリック相互作用におけるnon－collinearな位相整合法の一種である光線方向差低減

のための位相整合法を提案し，数値例を示した。それらについて検討した結果を以下にまとめる。

（1）この位相整合法は，非線形結晶の透過波長帯域が広く，分散が小さく，かつ複屈折が大き

　　　い場合，例えばa－HgSやAg3AsS3に対して有効である。

（2）この位相整合法は，相互作用する3つの光波のうちの1つの波長が，他の2つの波長に比

　　　較して非常に長いときに有効である。

（3）この位相整合法は3つの光波のビーム径が小さいときに，相互作用長を増加させるために

　　　効果がある。
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　　以上，光線方向差低減のための位相整合法について述べたが，この位相整合法はnon－collinear

な位相整合のため，光共振器を付加する場合には工夫が必要と思われる。この問題は今後の課題

としたい。おわりに資料整理に助力された庄司由利事務官に感謝する。
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