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研究成果の概要（和文）：本研究では、無機非線形光学結晶の性能をはるかに凌駕する可能性を秘めたテラヘル
ツ発生用有機非線形光学結晶のレーザー損傷メカニズムを解明する、熱レンズ計測法を開発した。有機非線形光
学結晶は一般に無機結晶に比べレーザー耐性が低く、高出力化が壁となっていた。本手法では、テラヘルツ光発
生時に励起光によって誘起される局所的な屈折率変化をプローブ光の焦点距離から定量的に測定を行った。さら
に、結晶中の局所的な屈折率変化に偏光依存性が示されたことは大きな知見である。本手法は、具体的な破壊要
因を特定できない既存の破壊検査とは一線を画し、非破壊・非接触で結晶品質を客観的に評価することが可能で
ある。

研究成果の概要（英文）：We investigated the local refractive index change i.e., thermal lens effect,
 in an organic crystal induced by the pump beam during terahertz (THz) wave generation by measuring 
the focal position change of the probe beam. The measurement system of the thermal lens effect is 
based on the tunable THz source under difference frequency generation. The change in the focal 
length of the probe beam incident on the crystal coaxially with the pump beam was measured with and 
without the pump beam as a function of the incident power. In the case of the DAST crystal, the 
thermal lens effect was observed only on the a-axis of the crystal regardless of the polarization 
direction of the pump beam. It is anticipated that results obtained from our measurement technique 
will enable the development of a non-destructive inspection of the laser damage threshold of an 
organic nonlinear crystal.

研究分野： 応用光学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
有機非線形光学結晶は分子間の水素結合からなるため、結晶欠陥・歪みなどが入りやすくレーザー照射耐性が無
機結晶に比べ低い。このため、潜在的に有する高い非線形性を十分に発揮できていないのが現状である。プロー
ブ光を用いて結晶内の局所的な屈折率変化を非破壊・非接触で直接観測できる本手法では、屈折率変化の面内分
布だけでなく、偏光依存性および時間分解が可能である。熱レンズ効果測定を用いることで、結晶品質を客観的
に評価し結晶育成技術の改善にフィードバックすることが期待できる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
テラヘルツ波発生用の非線形光学素子として有望である有機非線形光学結晶は、分子間の水

素結合からなるため結晶欠陥・歪みが入りやすく、レーザー照射耐性が無機結晶に比べて低い。
そのため、その潜在的に有する高い非線形性を十分に活用することが出来ず、テラヘルツ波発
生の高出力化が課題となっている。具体的な破壊要因を特定できない既存の破壊検査では、結
晶品質を客観的に評価して結晶育成技術の改善にフィードバックすることは難しい。本手法で
は、励起光と同軸に入射したプローブ光の焦点位置から局所的な屈折率変化を測定しており、
非接触・非破壊に加えテラヘルツ波を発生しながら計測できる利点がある。 
 
２．研究の目的 
テラヘルツ波発生時における、励起光吸収に伴う温度上昇と熱応力によって結晶内に誘起さ

れる二次関数的な屈折率変化すなわち局所的なレンズ効果を利用して、非線形光学結晶中のレ
ーザー照射耐性について定量評価することを、本課題の目的とした。 
 
３．研究の方法 
レーザー照射によって誘起される有機非線形光学結晶中の局所的な屈折率変化を、熱レンズ

効果を介して測定する。本課題で用いた実験光学系の概略図を図 1(a)に示す。これは、有機非
線形光学結晶を用いた周波数可変テラヘルツ光源をベースとしている。励起光である 1.5µm帯
の 2 波長光を結晶に集光し、その 2 つの周波数差がテラヘルツ波として発生する。この際、励
起光の入射によって有機非線形光学結晶中には局所的な温度変化に伴う屈折率変化が生じてい
る。この熱レンズ効果を測定するため、He-Ne レーザー(波長 632.8nm)をプローブ光として励
起光と同軸に測定対象の有機非線形結晶に入射する。結晶透過後のプローブ光をレンズにより
集光し、結晶内で生じた励起光由来の屈折率変化を合成焦点距離の変化として自動計測する。
本システムでのもう一つの特徴としては、実際にテラヘルツ波を発生させながら熱レンズ測定
が可能な点が挙げられる。励起光、テラヘルツ波、プローブ光の偏光状態の関係は図 1(b)に示
す通りである。発生したテラヘルツ波は放物面鏡を介して検出器へと導入される一方、プロー
ブ光は穴あき放物面鏡を通過する。ここでは、励起光のビーム直径～0.5mm(1/e2)に対して、プ
ローブ光をほぼ同等の～ 0.5mm(1/e2)に成形して測定を行った。試料として、DAST 
(4-N,N-dimethylamino-4’-N’-methylstilbazolium tosylate)結晶、OH1((2-(3-(4- Hydroxystyryl)-5, 
5-dimethylcyclohex-2-enylidene)malononitrile))結晶の 2 種類を用いた。さらに、標準試料とし
て ND フィルターによる測定も合わせて行った。 

 
４．研究成果 
 初めに、標準試料として用意した ND フィルターを用いて測定を行った。図 1(a)内に示す通
り、励起光有り無しでプローブ光の焦点位置変化が確認できた。さらに、励起光の入力パワー
に応じて 1/fthermal(熱レンズ効果後の焦点距離)が線形に変化したことから、励起光由来の局所的
な屈折率変化を反映した熱レンズ効果を、合成焦点距離距離の変化量と対応させて測定可能な
ことが示された。次に、DAST および OH1 の 2 つの有機非線形光学結晶を用いてテラヘルツ
波を発生させながら、熱レンズ効果測定を行った。この時、テラヘルツ波、励起光、プローブ
光は全て同じ偏光状態である。励起光入射による結晶の温度変化については、サーモカメラに
よる観測を併用した。2 つの結晶ともに励起光入力に対して 1/fthermalが線形に変化していること
がわかる(図 2)。しかし、励起パワーに対する 1/fthermalの変化量、すなわち傾きは OH1 結晶の
方が約 2 倍程度大きい事が観測された。これは、サーモカメラによる温度変化測定の結果(DAST
結晶に比べ OH1 の方が温度変化が 2.8 倍程度大きい)と矛盾が無く、励起パワーに対する温度
変化が局所的な屈折率変化として測定されたことを示すものである。破壊検査による耐レーザ
ー損傷閾値の結果でも、OH1 結晶の方が DAST 結晶に比べて低いことが知られており、相関の
ある結果が熱レンズ測定においても観測できた。 

図 1(a) 有機非線形光学結晶における局所的な屈折率変化測定装置 
(b)DAST 結晶における励起光・テラヘルツ波・プローブ光の偏光状態 



次に DAST 結晶を用いて、熱レンズ効果における偏光依存性について測定を行った。図 3(a)
は励起光の偏光を a 軸と平行とした場合(テラヘルツ波が発生)、これに対して(b)は励起光を a
軸と垂直(b 軸に平行としたためテラヘルツ波は発生しない)とした場合についての実験結果を
示している。プローブ光の偏光についても、それぞれ a および b 軸に対して平行な状態で測定
を行った。この場合、励起光の偏光方向(結晶主軸 a 軸と平行あるいは垂直)によらず、プロー
ブ光が結晶主軸 a 軸と平行な場合にのみ、屈折率変化に伴う熱レンズ効果が測定出来た。プロ
ーブ光を a 軸と垂直とした場合には、熱レンズ効果は励起光の偏光方向に関係なく測定できな
かった。並行して行ったサーモカメラによる温度変化測定では、図 3(a)および(b)どちらの場合
においても、つまり励起光と結晶軸の向きに関係なく、約 11K/W のスロープで励起パワーに対
して温度変化が生じた。これらの偏光依存性の結果から、有機非線形光学結晶内での局所的な
屈折率分布には、励起光入射による熱由来の屈折率変化たけでなく、誘電率の影響があること
が示唆された。DAST 結晶 a 軸の熱膨張率が b および c 軸に比べて極めて小さくその結合が非
常に大きいという報告とも相関が示された。非線形光学結晶内において局所的な屈折率変化に
偏光依存性が示されたことは大きな知見であり、結晶の破壊要因の解明に本手法は向いている。 

 
今後の課題は、比熱・熱伝導率などの物性値と比較検討を行い、計測を行った屈折率変化の

定量性を担保することである。本研究で提案した熱レンズ効果測定は、光損傷というイベント
を測定している破壊検査とは一線を画し、テラヘルツ波発生時における結晶内での局所的な結
晶歪や結晶欠陥を非接触・非破壊に直接観測することが十分に期待できる。 
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図 3 有機非線形光学結晶 DAST における熱レンズ効果の偏光依存性 
(a) 結晶 a 軸と励起光の偏光が平行、(b) 結晶 a 軸と励起光の偏光が垂直 

図 2 有機非線形光学結晶 DAST および OH1 における熱レンズ効果測定 
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