




拙著「レーザー基礎の基礎（オプトロニクス社）」を1999年に世に出して，

レーザーに親しみを覚えていただけたと思っています。これからレーザーや

光学に関する仕事や研究に従事しようとする人，すでにレーザー関連の技術

者として仕事をしているが，レーザーの基礎についてかっちりと勉強したこ

とがない人，あらためてレーザーについて勉強を始めてみたい人，などにレ

ーザーを身近に感じていただけたと思っています。今回，同じ視点から，非

線形光学に関する本を書くことになりました。時には，数式を使うこともあ

りますが，できるだけ平易な文章でお話ししようと思っています。少なくと

も，中学程度の知識でも読み進めるように。ちょっとでも，レーザー並びに

非線形光学に親近感を持っていただくために。物理の知識をお持ちの読者は，

ところどころ読み飛ばしていただいて結構です。

「光」は電磁波の仲間です。「電波」も電磁波の仲間です。電波と光は波長

あるいは周波数の範囲で呼び名が違うだけです。電磁波を波長ないしは周波

数で区分すると，図1のようになります。波長が長い「電波」の世界では，

もっぱら「周波数」が使われます。例えば，NHK第一放送で利用している

電波の周波数は540 kHz（キロ，103，ヘルツ），FM放送は77 MHz（メガ，

106），携帯電話で使っているのは1.5 G（ギガ，109）Hzのマイクロ波と言

う具合です。光も電波も同じ仲間ですが，光の周波数が高すぎて，周波数で

区別するよりも波長で言う方が便利です。例えば，波長が1 mm（マイクロ，

10-6，メートル）の赤外光，緑の光は500 nm（ナノ，10-9，メートル）の光

と言うように。ちなみに，1 mmの波長の光の周波数は3×1014Hzに相当し

ます。目に見える光の波長範囲は 0.7～ 0.4 mmです。波長が長い方から

「赤橙黄緑青藍紫」の七色の順番の色に相当します。太陽の光をプリズムを通

してみると，この七色に分かれて見えます。プリズムの屈折率が波長によっ
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図1 電磁波の波長と周波数
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図2 代表的なレーザーと発振波長



て変化する性質を利用して，光を波長によって分解する道具がプリズムです。

光が空気中を伝搬するときは「波」としての性質を持っていますが，非線

形光学効果を考える際には，少し異なった考え方をしなければなりません。

物質は多数の原子から構成されています。光が物質の中の原子に入ると，原

子を構成している電子に力を及ぼし変位させます。

電子は光電界と同じ周波数で往復振動します。一方，原子核は重いので動

きません。その結果，原子から入射光と同じ周波数を持つ光が放射されます。

入射光の電界が強い場合，電子の振動振幅が大きくなり過ぎて対称振動が出

来なくなり，非対称な運動をします。この非対称振動には入射光と同じ周波

数成分とともに異なる周波数成分が含まれています。後者が非線形光学効果

の源点です。このような原子と光の視点から物質と光を考えなければなりま

せん。

レーザーは光の中でも特殊な部類に入ります。が，非常に役に立っている

光です。レーザーも物質と光の相互作用の結果，現われる光です。レーザー

のお陰で，光の時代が到来したといっても過言ではありません。代表的なレ

ーザーを列挙したのが図2です。発振波長を横軸にとって描いてあります。

全てのレーザーを記入しているわけではありません。また，半導体レーザー

の種類は多いので，これも記入してありません。図から分かるように，レー

ザーの発振波長は，波長の全範囲にわたって存在している訳ではありません。

言葉を換えて言えば，欲しい波長のレーザー光が手に入るわけではありませ

ん。レーザー光として発振する波長は飛び飛びの値しか存在しません。これ

がレーザーの特徴でもあり欠点でもあります。この欠点を補う技術が，これ

からお話しする「非線形光学」です。非線形光学は，技術として非常に役に

立つだけではありません。物理的に奥深いものがあります。これを知ってい

ただくのがこの本の目的です。

2008年5月

黒澤　宏
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はじめに

まず，非線形光学効果について，簡単に説明をしたいと思います。光の電

界が原子の中の電子に力を及ぼして変位させ，その結果物質中に分極が生じ

ます。分極の振動が新しい光の発生源となります。物質に光を入れると，新

しい光の中に元の光の周波数と異なる成分が含まれることがあります。これ

が非線形光学効果です。ここでは，「分極」の概念を導入して，二次非線形光

学効果と三次非線形光学効果の中から，代表的ないくつかの例についてざっ

とお話しします。

レーザー光の性質

レーザーの発達は1961年にアメリカのメイマンがルビーレーザーの発振に

成功したことに始まります。しかし，その基礎理論は40年以上も前の1916

年にアインシュタインが発表していたのです。詳しいことは「レーザー基礎

の基礎」1)を見ていただくことにして，レーザーの特徴を簡単に挙げると，図

1.1に描いてあるように，指向性，干渉性，集光性，そして単色性です。指
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向性とは，光がほとんど広がらずに真っ直ぐ進むことを言います。干渉性と

は，光の位相（波の山と谷）が揃っているため，狭いスリットを通すと，光

第１章　非線形光学事始め
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図1.1 （a）レーザーの特徴：指向性，干渉性，集光性，単色性，制御性

（b）レーザーの欠点である単色性を補う方法：非線形光学素子



の強弱の縞模様が鮮明に見えることを言います。高輝度とは，指向性がよい

ので単位面積あたりの光強度が強いことですが，レンズで集光すれば，太陽

光の何百倍ものパワーを得ることが可能です。すなわち，エネルギーを一点

に集中することが可能なのです。単色性とは，レーザー光にいろいろな光が

混じり合わずに純粋な一つの色（波長，周波数）の光であることを言います。

逆に言うと，普通の光はほとんどあらゆる波長の光の集合と言えるでしょう。

レーザー光は図1.1に描いてあるように，正弦関数（sin関数）で書くこと

が出来る光ですので，外部から信号を加えることによってその振幅や位相を

変えることができます。これを「制御性」が高いと言います。

レーザーは原子の中の電子のエネルギー状態の変化を利用しますので，発

振できる光の波長（周波数）は利用する原子の種類によって決まってしまい

ます。レーザーとして利用できる原子の種類には限りがありますので，まえ

がきの図2に描いてあるように，レーザー光として手に入れることができる

波長には限りがあることになります。横軸に波長を取って，現在発振してい

る代表的なレーザーを書いてみると，ほんとうに飛び飛びというか，空白部

分が多いことに驚かされます。すなわち，単色性がレーザーの最大の欠点に

もなっているのです。ある特定の波長のレーザー光を使いたいとしても，見

あたらない場合が多いのです。でも，レーザー光の性質を持った任意の色の

光を使いたい場合が多いことは想像に難くありません。そこで登場するのが

「非線形光学」です。すなわち，非線形光学効果を利用することによって，レ

ーザー光から波長の異なったレーザー光を作ることができるのです。これか

らこの「非線形光学」の仕組みに入っていくことにしましょう。

非線形光学とは

非線形光学をやさしく解説することが本書の主な目的です。非線形光学効

果は，物理現象そのものの応用範囲を格段に広げています。レーザー光の波
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長を変えるだけでなく，物理の測定や通信にも応用されています。非線形光

学効果を幅広くとらえて，できるだけ全体像をお話ししたいと思っています。

図1.2に描いてあるように，好みの波長のレーザー光を作るのが非線形光

学効果です。レーザーに限りませんが，非線形効果は非常に便利で幅広く応

用されている現象です。レーザーの発明と同じく，非線形光学そのものは古

くからありました。しかしながら，何と言っても非線形光学効果の，特に実

験的研究が進んだのはレーザーの発明があってからでした。1961年に

第１章　非線形光学事始め
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Franken ら2）がルビーレーザーから得られたω＝694 nmの波長の赤色光を水

晶の結晶に照射したとき，波長が半分の2ω＝347 nmの紫外光を観測した

のが，「第二高調波」の最初です。このときの実験配置を図1.3に描いてあり

ます。この波長変換の代表例を図1.4に挙げてあります。Frankenらの最初

の実験にある，元のレーザー光の半分の波長（二倍の周波数）のレーザー光

を作るのが「第二高調波発生」です。例えば，1.06 µmのNd；YAGレーザー

光から，0.53 µmの緑色のレーザー光を作ることができます。二つの異なる

波長のレーザー光からちょうど波長の和に等しい光を作るのが「和周波発生」

です。YAGレーザー光とその第二高調波である 0.53 µmの光を使って，

0.35 µmの紫外光を発生させることができます。周波数で足し算しますの

で，1／1.06 µm＋1／0.53 µm＝1／0.35 µmと計算します。差の周波数

の光を作るのが「差周波発生」です。周波数で引き算しますので，波長で言

えば長い光を作ることができ，可視域のレーザー光から赤外や遠赤外波長範

囲のレーザー光を作る際に利用されます。一つの光を二つの周波数の光に分

解するのが「光パラメトリック効果」です。温度や角度を変えることによっ

て，発生する波長を自由に変えることができますので，大変便利な道具にな
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図1.4 いろいろな非線形光学現象の例



っています。

これら以外にもたくさんありますが，レーザー光の波長変換にはもっぱら

この四種類の効果が利用されています。さらに，波長変換に利用されている

代表的な非線形光学結晶を図1.5に列挙してあります。これ以外にも非常に

たくさんの結晶が利用されています。このような非線形光学効果の基となる

物理現象については次章以降に回すことにして，まず，はじめに非線形光学

効果が生じる原因についてお話ししましょう。

物質と光

光は「電磁波」の一種です。ある波長範囲にある電磁波を光と呼んでいま

す。電磁波とは，読んで字のごとく，電界と磁界の波のことです。光が原子

に入射すると，もっぱら光の中の電界が作用します。図1.6（a）に描いてあ

るように，原子はその中心に（（正）プラスの電荷を持つ）原子核があって，

その周りに（（負）マイナスの電荷を持つ）電子が雲のように存在していま

す。簡単のために，電子は球形に分布しているとしましょう。光を構成して

いる電界が原子の中の電子に力を及ぼします。原子核にも力を及ぼすのです

第１章　非線形光学事始め
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が，電子に比べて格段に重い原子核は動きません。動くのはもっぱら電子で

す。電子はマイナス電荷ですから，電界と逆方向に（電子の電荷）×（電界

の強さ）に相当する力を受けます。すると，電子は力を受けて元の位置から

少しずれた位置に移動します。図1.6（b）の上の図では，－で示す電子は＋

で示す原子核に比べて下の方向に移動しています。時間がたって，電界の方

向が逆になれば電子に働く力の方向も逆になり，先ほどとは逆の方向に移動

します。このときの様子は図1.6（b）の下の図に相当します。光の電界は，

1秒間に周波数に相当する1014回以上向きを変えますので，電子もこれと一

緒になって行ったり来たりの運動をすることになります。このような電子の

振動運動は，電磁波を発生します。電磁波の周波数は電子の運動周期と同じ

ですので，ここで発生した電磁波はもとの電磁波の周波数と同じ周波数をも
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図1.6 原子と光



っていることになります。このように，物質と光の関係を理解するためには，

原子の構造，電子と電荷，電子に働く力，電界，磁界などの知識が必要にな

ってきます。中学か高校を思い出してください。（このような言葉は後で，詳

しくお話ししましょう。このような言葉に慣れ親しんでいる人は，その節を

飛ばしていただいて結構です。でも，今一度復習の意味合いで読んでいただ

ければ幸いです。）

物質を細かく見ると，原子の集団です。結晶では，原子が規則正しく配置

されています。その原子を一個取り出してみましょう。光の中の電界が一個

一個の原子に作用して，原子の中の電子に力を及ぼします。原子の集合であ

る固体（結晶）の場合，固体に入射した光が，固体を作っている原子の中の

電子に振動運動を誘起することによって，もとの電磁波と同じ周波数の電磁

波が固体から出てくることになります。個々の電子の運動に注視しないでお

くと，この現象はあたかも固体に入射した電磁波が透過したように見えます。

固体に吸収のない場合は，このとおりの現象が起こっており，何事もなかっ

第１章　非線形光学事始め
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たように，電磁波の透過が起こります。このことを絵に描いたのが図1.7で

す。物質に入った光と同じ周波数の光が出てくるのですが，光の電界→電子

の振動→光の発生，の一連の動作が物質内で起こるのには，ちょっと時間が

かかります。そのために，物質の中に入った光の伝わる速さは，空気中より

遅くなります。この光の速度の比が「屈折率」です。空気中での光の速度を

屈折率で割った値が，物質中での光の進む速さです（図1.8）。光の電界によ

る電子の運動が，周囲の影響を受けず，しかもどの方向にも制限を受けるこ

となく，移動距離が力に比例する範囲にある場合は，単に光の透過現象が生

じるだけですが，電子の運動が不規則になったり，制限を受けたりする場合

があります。大なり小なり，影響を受けつつ運動をしていると言っても過言

ではありません。この不規則性が非線形光学効果の源です。

電子の非線形振動

電磁波の電界強度が強く，電子を大きく振動させる場合，その運動がある
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程度制限されることが起こります。図1.9のように，天井から球をぶら下げ

たものを考えましょう。この球に下向きの力を加え，引っ張って振らせます。

力が小さい間は，加えた力に比例した振幅で振動します。力が大きくなり，

球を大きく振らせた場合を想像してみてください。振らせる振幅が大きすぎ

た場合は，力を加えたわりには，その振動振幅が大きくならないことがある

でしょう。図1.9のように振幅が加えた力に比例しなくなる現象を総称して

第１章　非線形光学事始め

― 10 ―

振動運動 力 

力が大きくなると，玉の変位 
が力に比例しなくなる 

変位 

0

力 

変  

位 
図1.9 非線形振動

入射光の電界 電子の振動

光の電界

E

E

電
子
の
移
動

図1.10 原子内の電子の非線形振動



「非線形効果」と呼んでいます。原子内の電子についても同じことが起こりま

す。原子の中の電子に光の電界で力を加えた場合を詳しく見てみましょう。

図1.10は，一個の原子に光の電界が作用した状態を描いてあります。原子

の中の電子が電界による力を受けて，原子核から離れる方向に移動します。

電界の方向が逆になれば，電子の移動方向も逆になります。ところで，物質

の中の全ての原子が同じ状態にあるとは限りません。周囲に存在する原子の

種類や配置によっては，原子内の電子に同じ力が加わったとしても，電子の

振動はあらゆる方向に同じとは限りません。さらに，電子といえども無限の

振り幅で振らせることはできません。加えた力と振動振幅が比例しなくなる

現象が生じます。更には，図1.10に描いてあるように，ある方向には線形振

動をしたとしても，逆の方向には振動に制限が加わって線形振動からずれる

ことがあります。光の電界が正弦波のように変化したとすると，電子の振動

は正弦波からずれることになります。正弦波（sin関数）からずれるという

ことは，異なる周波数を持つ正弦波の和から合成された波に相当します。こ

うなると，固体から出てくる電磁波も，元の電磁波と同じ周波数成分だけで

はなくなります。これが「非線形光学効果」です。結晶の中の原子の配列や

原子の配置によって，通常は，二次，三次の項を含むようになります。この

詳しい話は，多少とも数学的表現を使わなくてはなりません。

分極と光の発生

光が物質中を通過するとき，光の電界成分が物質を構成している原子の中

の電子に力を及ぼし，移動させます。図1.11には，電界の中にある原子の中

の様子が書いてあります。外から電界が働かない場合，正電荷を持つ原子核

と負電荷を持つ電子は，その中心位置が同じところにあり，外から見たとき

正負の電荷が打ち消しあって中性になっています。そこに電界Eが働いた場

合，原子核も電子も電界から力を受けて，お互いに逆方向に動きそうですが，
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原子核は非常に重いので，ほとんど動きません。一方，電子は軽いので，電

界の力（F＝ eE）によって移動します。図には電子の中心位置が rだけ移動

した絵が書いてあります。すると，正電荷の原子核と負電荷eの電子が，相

対的にrだけ距離を置いて存在することになります。このとき，p＝erの「電

第１章　非線形光学事始め
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気双極子」ができたと言います。方向としては，負電荷から正電荷に向かう

向きを正とします。図1.12のように，物質の中には無数の原子，すなわち電

気双極子が存在しています。そこで，単位体積あたりの電気双極子を「分極」

と呼ぶことにします。すなわち，分極とは電気双極子密度のことなのです。

光の電界による力を受けて電子が変位した場合，光の電界は1秒間に1014

回振動していますので，電気双極子もこれと同じ回数だけその向きを逆転さ

せることになります。すなわち，電気双極子，言い換えれば分極が光の振動

数で振動するのです。振動する分極は電磁波を発生します。（この点について

は，次章で詳しくみてみることにします。ここでは，振動分極が電磁波を発

生するとだけ理解しておいてください。）

一個の電気双極子は，原子一個の話ですから，極めて小さいものですが，

分極となると，目に見える話になってきます。電子の移動する距離は電界の

大きさによって変わりますから，電気双極子，すなわち分極の大きさも電界

によって変わることを意味します。これを式で書いたのが式（1.1）です。通

常，分極の大きさPは，電界の強さEに比例します。式で書くと，

P＝ε0 χ
（1）E （1.1）

となります。ε0は「誘電率」と呼ばれる量で，物質の電気的性質を表します。

χ（1）は「電気感受率」を呼ばれる量で，電界をかけたときにどれ位分極するか

を表す量です。

電界の強さが小さくて，電子の変位量も小さい間は，電界に追随して電子

が動くことになります。一方，電界が強くなってくると，電子の動きも電界

に追随できなくなってきます。電界として，光の電界を考えましょう。光の

電界は周期的に変化する波として表すことができますので，そのときの分極

も波として書くことができます。この様子を描いたのが図1.13（a）です。電

界が小さい範囲では，分極の大きさは電界に比例しますので，電界と分極は

同じ周波数で変化する波として描くことができます。式（1.1）を描いたもの
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がこの図です。一方，光が強くなることは，電界が大きくなることを意味し

ています。電界が大きくなると，図1.13（b）に描いてあるように，分極の

波は電界の波と形が変わってきており，ひずんだ波になります。分極の方向

によって，大きさが異なることを意味しています。このときの分極の波は，

第１章　非線形光学事始め
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図に描いてあるように，電界と同じ周波数で変化する成分と電界の2倍で変

化する成分の和になっています。このときの様子を式で表すと，

P＝ε0（χ（1）E＋χ（2）EE）＝PL＋PNL

（2） （1.2）

と書くことができます。電界Eの二乗の項が二倍の周波数を表しています。

波を式で書くと，

E＝E0 sin（ωt） （1.3）

と書くことができますので，第二項は

EE＝E0
2sin2（ωt）

＝　 E0
2｛1－cos（2ωt）｝

（1.4）

となり，2ωを含む項が現れてきます。χ（2）は，χ（1）の2×107分の一程度の大

きさしかありません。電界が大きくならなければ，χ（2）の効果が目に見えるよ

うにならないのはこのためです。このχ（2）が，（二次の）非線形光学効果の原

因なのです。これによる分極をP
NL

（2）と書くこともあります。このPNL

（2）は二

次の非線形光学効果を現しています。当然のことですが，P
Lは線形光学効果

の項です。通常の光であれば，これだけが観測できます。

一般的に，分極の波が大きくひずむと，（2ωt）だけでなく（3ωt）やもっ

と高次の項が無視できない大きさになってきます。このときの様子を式で書

いたのが式（1.5）です。すなわち，分極Pと光の電界Eの関係を一般的な式

で書くと

P＝ε0（χ（1）E＋χ（2）EE＋χ（3）EEE＋…）
（1.5）

＝P
L
＋P

NL

（2）＋P
NL

（3）＋…
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です。χ（1），χ（2），χ（3）…はそれぞれ，線形感受率，二次非線形感受率，三次非

線形感受率です。χ（3）の大きさは，χ（2）の2×107分の一程度ですから，二次

の場合よりも大きな電界，すなわち強い光の場合に現れてきます。χ（2）がEE

の比例定数で，これから（2ωt）の項を導き出しましたので，χ（3）はEEEの

項，すなわち（3ωt）の項をもたらすことが容易に推測できます。ところで，

χ（2）に比例する二次非線形光学効果の項の大きさがχ（1）の線形効果と同じ大き

さになるためには，E≒2×107  V/cmの大きさの電界が必要になります。この

電界を光の強度に直すと，W≒～1013～14  W/cm2となります。この光の強度

を実感することは難しいのですが，地表における太陽光の強さは0.135 W/cm2

です。これで上の値がどれほど大きいか想像できるでしょうか。こんな強い

光もレーザーなら簡単に実現できるのです。

二次非線形光学効果

この節では，二次の非線形感受率χ（2）によって生じる非線形光学効果のい

くつかの例についてお話しします。

7.1 第二高調波発生（Second Harmonic Generation）

電界Eが，前の例にならい

E＝E0 sin（ωt） （1.3）

と書くとしましょう。（波を三角関数を使って sin（ωt）と書く代わりに，指

数関数を使ってe－ iωt（＝ cos（ωt）＋ i sin（ωt））と書くことがよくあります。

指数関数の方が計算は楽です。ただし，指数関数は虚数部を含んでいますが，

現実の世界には虚数の世界はありません。指数関数の実部のみが意味を持っ
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ていることに注意する必要があります。）分極の式（1.2）を使って，χ（2）を含

む項にはsin2（ωt）が現れます。三角関数の公式から，この項には2ωの周波

数で変化する成分が含まれていることがわかります。この二次の非線形分極

が，物質に入ってきた光の2倍の周波数の光を作り出します。これが「第二

高調波発生」です。

現時点では，加工や医療などに最も広く使われているNd：YAGレーザー

は，ネオジウムイオン（Nd＋2）をYAG（イットリウム－アルミニウム－ガ

ーネット）結晶の中にばらまいたもので，ネオジウムイオンが発光するレー

ザーですが，赤外波長域の1.06 µmで発振するレーザーです。このレーザー光

を，χ（2）がゼロでない結晶（第二高調波結晶）の中に通すことによって，二倍

の周波数，すなわち二分の一の波長である0.53 µmの緑色のレーザー光を作り

出すことができます。この緑色光はもとの赤外光と波長が異なる点を除けば，

全く同じ性質を持ったレーザー光です。条件を整えてやれば，ほぼ100％の

赤外光を緑色光に変換することも可能です。赤外と緑色に限りません。緑色

のレーザー光からは，紫外光を作り出すことも可能です。第二高調波発生は，

結晶一個で効率よくレーザー光の波長を変えることができますので，広く使

われている方法です。緑色のレーザーポインターにも使われています。緑色

の波長域で発振するレーザーを作ることは容易ではないことから，第二高調

波発生を利用したものが広く使われています。

ところで，周波数（厳密に言えば，角周波数＝2 π×周波数）がωの光は

（－hω）のエネルギーを持っています。（－hは，プランクの定数と呼ばれる量で，

周波数をエネルギーに単位変換する定数です。さらに，波と粒子の性質を結

びつける定数でもあります。）光は波の性質と粒子の性質の両方を持っていま

すが，波長は波としての性質を表す量，エネルギーは粒子としての性質を表

す量です。すなわち，光の粒子は（－hω）のエネルギーを持っているのです。
－hを省略してωのエネルギーを持つ光と表現することもあります。エネルギ

ーを縦軸にとって，上に行くほど高いエネルギーを表すとしましょう。図1.14

には，結晶中にωの光が入ってくると，結晶の中にはωの光とωの光と2ω
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の3種類の光が存在することが描いてあります。3種類の光のエネルギーの関

係は，当然

2ω＝ω＋ω （1.6）

ですので，結晶からは，ωのエネルギーを持つ光と同時に2ωの光も出てくる

ことを意味しています。これが，光を粒子と見たときの第二高調波発生です。

7.2 和周波発生（Sum Frequency Generation）
と差周波発生（Difference Frequency Generation）

χ（2）を持つ非線形光学結晶の中に，ω1とω2の二種類の波長（エネルギー）

の光が入射した場合を考えてみましょう。入射する光の電界を

E＝E1sin（ω1t）＋E2sin（ω2t） （1.7）

と書くことにしましょう（単純な足し算ではなくベクトルの和ですので，大
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図1.14 第二高調波発生の幾何学配置とエネルギー関係



きさと向きを考慮に入れなければならないことに注意して下さい）。二次非線

形分極P
NL

（2）は

PNL

（2）＝ε0 χ（2）E 2 （1.8）

ですので，

sin2（ω1t），sin2（ω2t），sin（ω1t）sin（ω2t） （1.9）

などの項が現れます。三角関数の公式を使って，積の項を分解すると

2ω1，2ω2，ω1＋ω2，ω1－ω2 （1.10）

となり，これらの周波数で変化する項が含まれていることがわかります。す

なわち，二種類の異なる周波数の光を結晶に入れた場合，第一項と第二項は

第二高調波発生（Second Harmonic Generation；SHG），第三項は和周波

発生（ Sum Frequency Generation； SFG），第四項は差周波発生

（Difference Frequency Generation；DFG）になることがわかります。い

ずれの場合も，非線形光学結晶の中には三種類の光波が共存しており，第二

高調波発生も和・差周波発生も同じ種類の現象であることがわかります。し

かしながら，波長の異なる光が同時に出てくることはありません。結晶の方

位と光の電界の向き（偏光）の条件が満たされたものだけが強調されて出て

きます。これは「位相整合」と呼ばれるもので，粒子の場合の運動量に相当

する量です。すなわち，非線形光学現象では，エネルギーと運動量が保存さ

れたものだけが許されるのです。まるで，二つの球が衝突する現象と同じこ

とです。

図1.15に和周波発生の場合を，図1.16に差周波発生の場合のエネルギー図

を描いてあります。和周波発生では，周波数が高くなります（ω1＋ω2＞ω1，

ω2）ので，可視波長域の固定周波数のレーザーと周波数可変のレーザーを使
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って，周波数可変の紫外レーザー光を作ることに利用されています。一方，

差周波発生の場合は，和周波発生と逆で（ω1－ω2＜ω1，ω2），波長が長い赤

外レーザー光を作るのに便利です。

図1.17に，複数の非線形光学結晶を使って，1.543 µmの赤外レーザー光

から，0.193 µm（＝193 nm）の紫外レーザー光を作る配置が描いてあります。

第１章　非線形光学事始め
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図1.15 和周波発生の配置とエネルギー関係

1ω
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2ω
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3ω

2ω

3ω ＝ － χ（2） 

図1.16 差周波発生の配置とエネルギー関係



まず，半導体レーザーとエルビウムドープの光ファイバー増幅器で1.547 µm

の強い赤外光を発生させます。これをBBO（ベータ－バリウム－ボレート；

β- BaB2O4）非線形光学結晶による第二高調波発生によって0.774 µm（ω→

2ω）の光を発生させます。この光の中には，ここで発生した2ω光と元のω

光が含まれています。次に，二番目のBBO非線形光学結晶を使った和周波発

生（ω＋2ω→3ω）によって0.516 µm光を発生させます。この結晶から出

てきた光には，ω，2ω，3ωの三種類の異なる周波数が含まれています。この

光をω，2ω，3ωの三つに分けて，そのうちの2ωからLBO（リチウム－ボレ

ート；LiB3O5）非線形光学結晶による第二高調波発生によって4ω光（0.387

µm）を作ります。次に，BBO非線形光学結晶による和周波発生によって，

3ω＋4ω→7ω（0.221 µm）光を作ります。最後に，この7ω光と最初のω光を
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図1.17 第二高調波発生と和周波発生を利用して紫外レーザー光を作る方法3）：

DFB＝半導体レーザー，EDFA＝光ファイバー増幅器，BBO，LBO，

CLBO＝非線形光学結晶



CLBO（セシウム－リチウム－ボレート；CsLiB5O10）非線形光学結晶中で

混合して，ω＋7ω→8ω（0.193 µm）の紫外光を発生させます。0.193 µm

といえば，半導体集積回路を作るのに使われ始めているArFエキシマレーザ

ーの発振波長です。エキシマレーザーのビームの質が良くないので，ここで

お話ししたような固体レーザーから得られる高品質の光を元に，波長変換技

術を駆使して，その種光を作るのです。この種光を元にして，エキシマレー

ザーで増幅すると，高品質で高出力の紫外レーザー光が得られるのです。波

長変換によって，もとのレーザー光の強度からみれば，大幅にダウンしてい

ますが，出力よりも品質が重要な場合には大変有効な方法であるといえるで

しょう（非線形光学結晶については，第４章を見て下さい）。

この例に見られるように，差周波発生は長波長へのレーザー光の波長変換，

特にレーザー発振が難しい赤外波長域におけるレーザー光発生に威力を発揮

しています。

7.3 光パラメトリック発振

差周波発生には，第二高調波発生や和周波発生とは，本質的に異なるふる

まいが現れます。すなわち，差周波発生（図1.16）において，原子はω1の周

波数の光を吸収して，上のエネルギー状態に上がり，そこで持っているエネ

ルギーを放出して異なる波長ω2の光を放出します。これはω3の存在がない

場合でも起こります。これを別名「パラメトリック蛍光」と呼ぶ場合もあり

ます。結晶に紫外光を照射すると，その紫外光とは異なる波長の可視ないし

は赤外の波長の光を出す現象です。しかしながら，ω3の光が存在する場合，

それに刺激を受けて，強い発光が起こります。すなわち，入力光のω2はω1

→ω2＋ω3の過程によって増幅されるのです。

図1.18のように，非線形媒質にω1の強いポンプ光とω2の信号光を入射す

ると，差周波発生過程によって信号光が増幅されると同時にω3（＝ωp－ωS）

の光（アイドラ光と呼んでいます）が発生し，増幅されていきます。このよ
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うな過程を「光パラメトリック増幅」と呼んでいます。前節でお話ししまし

たように，パラメトリック蛍光と呼ばれる過程では，信号光ω2を外から入れ

ない場合でもω2とω3が発生します。ω2の光に対してのみ高い反射率を持つ

鏡を使って作った共振器の中に非線形媒質をおいて，強いポンプ光を入射さ

せた場合，媒質の中で起こるパラメトリック蛍光によって発生したω2だけ

が，共振器の中で増幅を受けて強く成長し，共振器の外へ取り出すことがで

きます。これが「光パラメトリック発振」です。共振器を作っている鏡の特

性をω2とω3の両方に高い反射率を持つようにすれば，二種類の波長の光を

取り出すことも可能です。ここで疑問が生じるはずです。ω1の光がω1＝ω2＋
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図1.18 光パラメトリック発振
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図1.19 光パラメトリック発生と差周波発生を利用した赤外波長可変レーザー4）

M＝ミラー，R＝反射鏡，OPO＝光パラメトリック発振器（非線形光学結晶）



ω3にしたがって二つの光に分解されるのはわかるのですが，ω2とω3はどう

やって決まるのでしょうか？　それは7.2節でお話しした「位相整合条件」に

よって決まります。位相整合の詳しいおはなしは次章（4節）に出てきます。

その値は，非線形光学結晶の中での光の方向や温度によって変化します。逆

に言えば，結晶の方位や温度を制御することによって，得られる波長を変え

ることができるのです。すなわち，光パラメトリック発振器は，赤外からテ

ラヘルツ波に至る広い長波長領域における波長可変光源となるのです。

図1.19に，光パラメトリック発振器を利用して5～12 µmの赤外光を発

生させる方法を描いてあります。Nd：YAGレーザーの1.06 µm光を二つに分

けて，二つの非線形光学結晶に入れます。一つで1.6 µmの波長の光を発生

させ，残る方で1.84～2.35 µmの波長可変光を作ります。この二つの光を

AgGaS2結晶に入れて差周波発生を行わせます。この結晶の温度を20℃から

160℃の間で変えることによって，5 µmから12 µmのレーザー光を発生さ

せています。この波長範囲において直接発振させるのは難しいのですが，光

パラメトリック発振を利用すれば，広い波長範囲にわたって波長可変の光源

を作ることができるのです。

三次非線形光学効果

次に，式（1.5）の中のχ（3）によって現れる現象のいくつかを見てみましょ

う。

8.1 第三高調波発生

χ（3）はχ（2）の2×107分の一，χ（1）の4×1014分の一程度の非常に小さい量

ですが，レーザー光を集光した場合のように，非常に強い光の場合には観測

可能な量になってきます。式（1.3）の電界を持つ光を非線形光学結晶に入れ
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た場合，χ（3）によって

PNL

（3）＝ε 0 χ（3）E3
0 sin3ωt

＝ε 0 χ（3）E3
0 { 3―4 sinωt－ 1―4 sin3ωt}

（1.11）

となり，3ωとωを含む項が現れます。前者を「第三高調波発生」と呼んでい

ます。図1.20にその様子を描いてあります。赤外光から紫外光を発生させる

場合などに使われますが，効率は非常に低いことは仕方がありません。

8.2 強度依存屈折率

式（1.11）において，3ωの項に加えてωの項が現れています。ωの項は，

周波数ωの光によって屈折率が変化することを意味しています。このような

非線形性は

n＝n 0＋n 2I
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図1.20 第三高調波発生



と書くことができます。n 0は，光の強さに関係しない屈折率です。例えば，

ガラスですと1.46程度の値ですが，波長によって異なる値を示します。普通

はこの項だけが現れます。Iは光の強度です。光の強度が強くなると，その強

度によって変化する成分が加わることを意味しています。n 2が屈折率の非線

形性を表す項で，χ（3）に比例する量です。光は屈折率の高い方に集まる傾向

を持っています。したがいまして，n
2（＞0）の非線形媒質の中に，円形の断

面を持ち，図1.21のような強度分布を持つ光を入れた場合を考えてみましょ

う。光の中心部が強いので，媒質の中では中心部に近い方が，円周部よりも

高い屈折率を示します。その結果，非線形媒質中では光が円形の中央に集ま

ることになります。まるで，凸レンズを通った光が焦点に集光するのと同じ

です。

強度分布が一様でない強いレーザー光が厚さのある物質の中に入ると，非

線形屈折率の影響によって，物質の内部に集光されてそこの光強度が極端に

上がる結果，物質の破壊が起こることになります。レーザーが強くなればな

るほど，このような影響が出やすくなりますので，物質が透明であっても，

油断はできません。レーザー光の強度分布や物質のχ（3）の大きさなどをあら
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図1.21 自己集光



かじめ調べておく必要があります。なお，χ（2）は物質によってはゼロのもの

もありますが，χ（3）はあらゆる物質（気体，液体，固体を問わず）に存在す

ることも，このような自己集光では注意が必要です。

8.3 四波混合

三次の非線形光学効果の例として，第三高調波発生と自己集光についてお

話ししました。最後に，一般的な三次効果についてまとめておきましょう。

ただし，他にも異なる現象があることはご注意ください。

二次の非線形光学効果では，物質中には常に三つの波が存在していました。

この延長で考えると，三次効果では四つの波が存在していることになるでし

ょう。一般的に，

E＝E1sinω1t＋E2sinω2t＋E3sinω3t （1.12）

と書ける光波が，χ（3）を持つ物質に入射した場合を考えましょう。χ（3）の項

はE3を含んでいますので，式（1.12）を三乗すると，

{ ω1，ω2，ω3}，{ 3ω1，3ω2，3ω3}，（ω1＋ω2＋ω3），（ω1＋ω2－ω3），

（ω1－ω2＋ω3），（－ω1＋ω2＋ω3），（2ω1±ω2），（2ω1±ω3），（2ω2±ω3），

（2ω2±ω1），（2ω3±ω1），（2ω3±ω2）

の項が現れます。最初の三つは，強度に依存する屈折率に，次の三つは第三

高調波発生に相当します。では，その次の二つの場合（下線部）について考

えてみましょう。すなわち，三つの入力が一つの出力となる場合を図に描い

てみましょう。図1.22の上は，（ω1＋ω2＋ω3）のケース，下は（ω1＋ω2－

ω3）のケースを描いてあります。いずれの場合も，物質中には四つの波が共

存していることになり，一般的には四波混合と呼ばれています。いずれのケ

ースが実施起こっているのかについては，位相整合条件によって決まること
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は，他の場合と同様です。

第１章　非線形光学事始め
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図1.22 四波混合（3入力波＋1出力波）の二つのケース



おわりに

非線形光学効果をわかりやすくお話するのがこの本の目的です。ですが，

時には数式を使わなくてはなりません。数学は，現象の理解を助けるために

使われますので，いやがらずにおつきあい下さい。ここでは，三角関数が出

てきました。数式を自分で検算してみる必要はありません。「そんなものか」

とホンワリと理解するのも読みやすくなる手です。また，別の章を読み返す

必要が無いように，重複する場合もあります。その章だけを読んでも理解で

きるように心がけました。

本章は，二次と三次の非線形光学効果を定性的にお話ししました。非線形

光学効果の現象と例を理解していただけたものと思っています。まだまだ異

なる現象もありますが，一応ここらであらましのお話を終えることにしまし

ょう。
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