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第 1章 序論

1.1 はじめに

来るべき高度情報化社会においては従来のエレクトロニクス技術を質的及び

量的に凌駕するような新たな技術が必要で、あり、その役割を担うのが光技術す

なわちフォトニクスであると言われるようになって久しい。

1960年に Maimanがルビーレーザーの発振に成功して以来、人類は制御され

た光を手にすることが出来るようになり、その後レーザー技術を中心にして

様々な光技術が発展してきた。光のもつ高速性、高密度性、並列性などを利用

することにより光情報処理、さらには光コンピュータの実現が期待されている

が、そのためにはまだまだ越えねばならないハードルがある。そのーっとして

あげられるのが大きな非線形光学効果を示す材料の作製である。フォトニクス

技術を現実のものとするためには大きな非線形光学効果を示す材料が必要であ

り、これまで、長年に渡って研究が進められてきた。そのためのアプローチとし

て大きな非線形感受率を持つ物質の探索あるいは作製というものが主流である。

例えば半導体超格子や半導体量子ドットなどのように物質中の電子の波動関数

を制御することで大きな非線形感受率を持つ物質を作製したり、種々の有機材

料の合成などにより大きな非線形感受率を持つ材料の開発が各方面で、進められ

ている。

本研究においてはそれとは異なるアプローチによって大きな非線形光学効果

を実現することを試みた。それは光を微小領域に局在させることで電場強度を

増強しこれを利用して非線形光学効果を実効的に増強させるというものである。

この目的のために本研究では 1次元フォトニッククリスタル構造を用いたO こ

れにより具体的には低出力のレーザーにおいても位相共役光の発生が可能とな

るような技術の開発が本研究の目的である。この 1次元フォトニッククリスタ

ルによる非線形光学効果の増強について実験的、および理論的に考察した。

本論文の構成は以下の通りである。まず、第 1章第 2節では研究の背景につ

いて述べ、第 2章で 1次元フォトニッククリスタルの一般論を、第 3章ではフ

ーリエ分光によって観測した 1次元フォトニッククリスタルのバンド構造につ

いて述べる。ここまでは 1次元フォトニッククリスタルの線形的な光学特性に



関する議論であるが これ以降では非線形光学効果について論ずる。第 4章で

は吸収飽和について、第 5章で、は縮退四光波混合光の発生効率の増強について

述べる。これらを踏まえて第 6章では位相共役波の発生について述べ、第 7章

で以上をまとめる。
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1.2 背景

人類の科学探究の歴史において光の本性、物質の本性というものは非常に重

要な位置を占めてきた。20世紀になって Einsteinが光量子説を唱え、光には波

動性と粒子性の二重性があることが明らかになったO 一方、電子などの物質粒

子についても deBroglieによってその波動性が明らかにされ、光と同様に波動

と粒子の二重性が存在することが量子力学から結論された。以上から粒子とし

て従う統計的性質は異なるものの、光も電子も波動としては同様な物理法則に

従うことが予想される。光の挙動を記述する Maxwell方程式を式(1.1)に、電子

の挙動を記述する Schrodinger方程式を式(1.2)にそれぞれ示す[1，2]0

い-(ω2/C2~蜘ct(r)ド(r)=(ω2/C2レoE{r) 、 (1・1)

いやが/作(r)作(r)= (2m. /h2 )Dp{r) (1・2)

ここで式(1.1)における ωは光の角振動数、 E(r)は電場を表わし、誘電率は

&=f1:J+会闘は(r)としてε蜘ぷr)は誘電率の空間変調成分を表わすO また式(1.2)におけ

る¥!'(r)は電子の波動関数、 m.は電子の有効質量、 V(r)はポテンシャルをそれぞ、

れ表す。この両者を比較すると形式的には同様の波動方程式となっている。両

者の対応関係から電子の波動関数¥!'(r)に対応するのは光の電場 E(r)であり、ま

たポテンシャル門r)に対応するのは誘電率の空間変調成分8strucρ)で、ある。この

形式的類似性が意味することは光と電子の問に現象的な類似性が存在するとい

うことである[3，4]0

結品中の電子の運動において、状態の許容されるエネルギーバンドと禁止さ

れるギャップが形成されるのは電子の波動性によるものである。バンド構造が

形成されるのは構成原子の作る電子の deBroglie波長程度の周期的ポテンシャ

ルの影響によるもので式(1.1)においてはポテンシャルに空間的に周期性を持つ

関数を導入することで理解される。結品中の電子波はこの周期的ポテンシヤル

によってプラッグ反射されるが、これがエネルギーギャップのできる理由であ

る[5]。また結晶に乱れがある場合、それは電子の伝導を阻害し、ある範囲のエ

ネルギーに対して電子波動関数は空間的に局在する。この現象は波動の干渉に

3 



起因するものである。今日のエレクトロニクス技術は、このような半導体中の

電子の波動的な振る舞いがその基礎となっている。光と電子の現象的類似性に

着目すると光の場合もその波動性を利用して真空中とは異なった振る舞いを見

せる新しい媒質が考えられる。結品中の周期的ポテンシヤルの場合と同様に媒

質の誘電率が光の波長程度の大きさで周期的に変動しているならば、光がこの

媒質を伝搬する時、光の取りうるエネルギーも電子の場合のようなバンド構造

を示すことが予想される。この考えに基づいて 1987年に Yablonovitchは媒質の

誘電率が光の波長程度の大きさで周期的に変調されているような媒質、フォト

ニッククリスタルを提唱した[6]0

このフォトニッククリスタル構造中においては光の取りうる状態は真空中や

通常の一様媒質とは大きく異なる。そのなかでも最も特徴的な、ことはフォトニ

ックバンドギャップの概念である。半導体や絶縁体における電子のエネルギー

バンドギャップ同様にフォトニッククリスタルにおいては"光の"バンドギャッ

プ(フォトニックバンドギャップ)が出現する場合があり、それに対応する周

波数帯において光はフォトニッククリスタル中に存在することができなくなる。

また、半導体中に異種原子を添加することでバンドギャップ中に電子の不純物

準位が作られたように、フォトニッククリスタル構造中に誘電率の周期的変調

を乱すような構造欠陥を導入することでフォトニックバンドギャップ中に欠陥

による光の局在準位を作ることができる[7，8]0

このフォトニッククリスタノレは基礎研究の立場からも、あるいはデバイスへ

の応用という立場からも非常に興味深いものである。例えばフォトニッククリ

スタル中にある電子系が置かれていたとしよう。電子系のある遷移の確率

$W$は良く知られた Fenniの黄金律で次のように表わされる[9]0

W4V|2pO) (1.3) 

ここで Yは遷移の行列要素であり、バめはエネルギー Eの光の単位エネルギー

あたりの状態密度である。フォトニッククリスタノレにおいてはこのバめが真空

中や通常の一様媒質とは大きく異なっているのでその遷移、例えば自然放出確

率を抑制したり増大させたりすることができる。この事を利用してしきい値 O

の半導体レーザーなどが考案されている。これはフォトニッククリスタルの欠
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陥による局在準位とレーザーの発振モードを一致させることで実現できる[6]。

また、欠陥近傍においては光が局在するために光の電場強度が大きくなる。そ

のため欠陥近傍に置かれた物質の光学的非線形性は大きくなることが予想され

る。この事を利用して高効率の非線形光学デ、パイスというものも考えられる。

本研究においてはまさにこの非線形光学効果の増強を目指しているわけで、ある。

このようにフォトニッククリスタルにはいろいろな可能性があるが、図l.1

に示すように誘電率を変調する次元によってその特:性も目的も様々なフォトニ

ッククリスタル構造を考えることができる[10]。

(a) lDPC (b)2DPC (c)3DPC 

図1.1:様々な次元のフォトニッククリスタルの模式図(a)l次元フォトニックク

リスタル(b)2次元フォトニッククリスタル(c)3次元フォトニッククリスタル

図1.1(a)は変調方向が 1次元の 1次元フォトニッククリスタノレ[11・18]、図1.1(b) 

は 2次元フォトニッククリスタル[19・21]、そして図1.1(c)は 3次元フォトニツ

ククリスタルである[22-24]0自然放出の制御のためには 3次元的なし、かなる方

向にも光が伝搬できないようなフォトニックバンドギャップを持つ 3次元のフ

ォトニッククリスタルが望ましい。一方、レーザーのような平面波に近い光線

の制御を考える場合には、その光線の伝搬方向にのみ誘電率が変調されている

ような 1次元フォトニッククリスタルで十分で、ある。さらに、欠陥における光

強度の増強を利用した非線形光学効果の増強のためには 1次元フォトニックク

リスタルが望ましい[25]0それは 1次元構造においては2次元、 3次元の場合と

比べて、入射するレーザー光線をより有効に閉じこめることができるからであ
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る。また可視光領域におけるフォトニックク リスタルは誘電率の変調を可視光

の波長程度の周期で行なわなければならないが、その様な微細加工を 3次元的

に行なうことは現在の技術でも容易ではない。このために 3次元フォトニック

クリスタル構造の実現は未だ困難で、ある。それに対して 1次元フォトニックク

リスタル構造は例えば図1.1(a)に示すような誘電体多層膜のような系で実現す

ることができるので作製も比較的容易で、あると言えよう。以上のような理由の

ために非線形光学効果の増強のために本研究では l次元フォトニッククリスタ

ル構造を作製した。

非線形光学効果の増強という試みに対して本研究においては欠陥を有する 1

次元フォトニッククリスタル構造を用いるわけで、あるが、これと類似の系とし

て非線形Fabry-Perotエタロン[26，27]や半導体微小共振器[28]などが挙げられる。

これらは 2枚の鏡で非線形光学媒質をはさみ込むという構造をとっており本研

究における構造と類似の点も多い。非線形 Fabry-Perotエタロンにおいてこれま

でに行われてきた主な研究としては光双安定性が挙げられる[29，30]。この場合、

屈折率の非線形性を用いているものが主流である。また半導体微小共振器によ

って縮退四光波混合光の発生効率の増強を試みている研究もあるが[31，32]、定

量的に解析研究された例はない。これらのことを鑑みて本研究における 1次元

フォトニッククリスタル構造を利用した非線形光学効果の増強、特に縮退四光

波混合光の発生効率の増大という試みはこれまで確認されておらず、更にこの

様な系において画像処理を行った例は筆者の知る限り未だ皆無といえる。また、

フォトニッククリスタルという概念にはこれらのように単に共振器構造を利用

するということ以上のものを含んでいる。本節の始めで述べたようにフォトニ

ッククリスタルとは通常の結晶における電子の役割を光子で置き換えるという

概念によるものである。そしてそれは半導体中における電子の挙動を制御して

現在のエレクトロニクスが発達したのと同様にフォトニッククリスタル中の光

の挙動を制御して新しいフォトニクスを実現させるという夢をも含んだものな

のである。
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第 2章 1次元フォトニッククリス

タル構造

2.1 特性行列による理論解析

本研究においては 1次元フォトニッククリスタノレ構造として屈折率の異なる

2種類の誘電体薄膜を交互に積層させた多層膜を用いる。この多層膜に垂直に

光を入射した場合の光の伝搬は一方向に限定されるので、 l次元の周期構造に

対する光の挙動を観測することになる。またこの系は電子の場合のKronig-Penny

モデ、ルに対応している。このような誘電体多層膜の透過スベクトルや反射スペ

クトルは特性行列による手法によって理論的に計算できる[33]0、

Ef)ヲぽ)
‘h JIIII""" 

Er)ラKr)
44且一一一一
司司

A 

EFヲば)
一一砂

E2)ラkg)

‘一ー
]J 

図2.1:A層と B層の界面

図 2.1に示すような 2種類の透明媒質の聞の界面を考える。ここで屈折率が nA

の層を A層、 nsの層を B層とする。矢印は光の伝搬方向を示している。A層内

での光の電場は

EA=Ei)肉体i)・x-ω)}+Ei2) 以p{i(k~).x-ω)} (2.1) 

と表わされ、 B層内の電場も同様に表わされる。光が垂直に入射した場合を考

えると、 A層と B層の境界面における境界条件から次式を得る。
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便利のため

とすると、式(2.2)は

ただし

E~) + E12) =ぽ)+E2)
nA (E~) ー E12 ) )= nB (見)ー E~2 ) )

E+=E(l)+E(2)， 

E = E(l) -E(2) 
一

(::)=T北)

TBA = (~ム)

(2.2) 

(2.3) 

(2.4) 

(2.5) 

TBAは、 A層と B層の界面を Aから Bへ横切る伝搬を表わす。一方、 A層内の

光の伝搬は

( COS O A -sin O A i 
TA = I n. I 
t-. '-sinoA COSOA ) 

δA = nAkdA (2.6) 

ここで kは波数、 dAはA層の厚さを示す。B層内の光伝搬も同様に表わされる

[34]0多層膜全体の光伝搬は上述の特性行列 TBA、TAB、TAそしてらの積とし

て表わされる。例としてABAと並ぶ3層の場合は全体の特性行列MはM==TATAB

TBTBATAとなる。

8 



E2) 
hh 
........-

明
↓

da 
a唱
司司

E3 

図2.2:試料と光電場の関係

図 2.2に示すように入射側の光電場と出射側の光霞場を定義した場合、それぞ

れ Em(l)が入射光電場、 Ef)が反射光電場、 E側 (1)が透過光電場、そして出力側か

ら入ってくる光はないので Eof)=0となる。これらの光と多層膜の特性行列 M

の間の関係は一般に

¥
1
1
1
1
1
1
1ノ

B

D

 

A

C

 

/
(
|
|
-
¥
 

M
 

(2.7) 

とすると

(::::)=(:挺:J (2.8) 

のようになる。ただし、図 2.2の A、B、Cそして Dは多層膜全体の特性行列

のそれぞれの行列要素を意味する。式(2.8)を計算すると

{(A+D)+i(B+C)}E~~ = 2(AD-BC)Ei~) (2.9) 

となる。ここで特性行列の行列式は阿=AD-BC=1となる。式(2.9)の関係から

多層膜の透過率と入射光と透過光の聞の位相差が計算できる。振幅透過率は

E32  

召了一(A+D)+i(B-C)
(2.10) 

となるので、透過率は

T= -
(A+Dy +(B-C) 

と表わされる。また、入射光と透過光の聞の位相差を5とすると

(2.11 ) 
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であるから

41=Ei)exp(iの
2((A+D)+i(c-B))E11) 

A+D'f +(B-C'fー

(2.12) 

δ=a以(A+B)+本-B)} (2.13) 

となる。この位相差は入射光の周波数によって異なっており、周波数に対して

プロットしたものを位相スベクトルと呼ぶ。

ここで位相スベクトルについて説明する。ある周波数ωを持つ光が媒質を透

過する場合を考える。図 2.3(a)に示すような場合、光が入る時の位相を Oとす

ると出てくる時に位相はπ進むO ωよりもわずかに高し、周波数針δωの光の場合

は図 2.3(b)に示すように位相はπよりも大きいπ+αだけ進Uoまたωよりもわず

かに低い周波数併δωの光の場合は図 2.3(c)に示すように位相はπよりも小さい

π-αだけ進む。以上のことをまとめると図 2.4の位相スベクトルを描くことが

できる。ただし、媒質には分散がないとする。このように周波数の変化に対す

る位相差の変化を連続的につなげたものが位相スペクトルである。

...仰 回.... 凶時k

{a} (b) (c) 

図 2.3:光周波数と位相の関係(a)光周波数がω、入射光と透過光との位相差がπ

の場合(b)光周波数が針伽、位相差はπ+α(c)光周波数がかδω、位相差はπーα

10 
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図2.4:位相スペクトル

本研究においては 1種類の欠陥のない完全結晶である 1次元フォトニックク

リスタルと 3種類の欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタルを実際に作製

したが、この特性行列の手法によりこれらの透過スベクトルと位相スベクトル

を計算した。まず、欠陥のない完全結品である 1次元フォトニッククリスタル

は図 2.5に示すように、 A層として屈折率が nA=1.46の Si02、B層として屈折

率が nB=2.35のTi02の、光学膜厚 600nml4の薄膜を交互に全部で 21層となる

ようにガラス基板に積層させたものである。この欠陥のない 1次元フォトニツ

ククリスタルの透過スベクトルと位相スペクトルの理論計算の結果を図 2.6に

示す。
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図2.5:欠陥のない完全結品である 1次元フォトニッククリスタルの模式図
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図2.6:欠陥のない完全結晶である 1次元フォトニッククリスタルの

(a)透過スペクトルと(b)位相スベクトル
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図 2.6(a)は透過スベク トルで、縦軸が周波数、横軸が透過率となっている。ま

た図 2.6(b)は位相スペクトルで縦軸は周波数、横軸は位相をπで、害IJったものであ

る。波数を k、試料の厚みを dとすると位相併kdであるから縦軸を波数と見な

すことができ図 2.6(b)はいわば試料中の光の分散関係を表わしていることにな

る。これによると 500THz、つまり 600nmを中心に約 430THz(700nm)から約

570THz(500nm)の領域に光が透過できない部分、すなわちフォトニックバンド

ギャップが存在する。分散関係を見るとこの部分に.おいては光のモードが無い

ために不連続になるはずで、あるが、試料の層数が 21層と少ないためにフォト

ニックバンドギャップにおける透過率は完全には 0でなく、垂直に近い傾きで

連続的につながっている。もし、無限に周期系が続いているならば完全に不連

続になる。なお、この計算においては材料である Si02と Ti02、の分散の効果は

取り入れていない。

次に欠陥を有する l次元フォトニッククリスタルについて述べる。半導体中

に不純物を添加することでバンドギャップ中に不純物準位を作ることができる

ことは良く知られているが 同様にフォトニッククリスタルの周期性を乱すよ

うな構造欠陥を導入することでフォトニックバンドギャップ中に欠陥による光

の局在準位を作ることができる。本研究では 3種類の欠陥を有する 1次元フォ

トニッククリスタル試料を設計、作製した。

第 1のの試料は図 2.7のような構造である。図 2.5の構造を基本構造として

中央の A層を元の物質より屈折率が高い物質に置き換えた。この試料において

は中央層の物質である Si02を、実際の膜厚はそのままでB層に用いている Ti02

に換えた。図2.7における Xという層がそれである。
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••• ••• A: nAdA→X: nBdA 

¥AB x 

図2.7: ドナー準位をもっ 1次元フォトニッククリスタルの模式図

このような方法で欠陥を導入すると局在するモードのエネルギーが下がり、高

周波数側のバンドからモードがはがれて半導体におけるドナーレベルに対応す

るような局在準位が形成される。このドナー型の欠陥を有する 1次元フォトニ

ッククリスタルの透過スベクトルと位相スベクトルの理論計算の結果を図 2.9

に示す。
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図2.8: ドナーレベルをもっ 1次元フォトニッククリスタルの

(a)透過スペクトルと(b)位相スベクトル

計算した透過スベクトルからフォトニックバンドギャップの中央より高周波数

側の 568百-Iz(528nm)の位置に鋭い透過ピークが出現していることがわかる。ま

た位相スペクトル(分散関係)からこの透過ピークの位置において位相がπ進

んでいる様子がわかる。これはバンドギャップのこの位置にモードが一つでき

たことを意味している。
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二つ目の試料は図 2.9のような構造である。図 2.5の構造においてまず A層

とB層を入れ替え、さらに中央の物質を元の物質より屈折率が低い物質に置き

換えた。この試料においては中央層の物質である Ti02を、実際の膜厚はそのま

まで A層に用いている Si02に代えた。図 2.9における Yという層がそれであ

る。このような方法で欠陥を導入すると局在するモードのエネノレギーが上がり、

低周波数側のバンドからモードがはがれて半導体におけるアクセプタレベルに

対応するような局在準イ立が形成される。このアクセプタ型の欠陥を有する 1次

元フォトニッククリスタルの透過スペクトルと位相スベクトルの理論計算の結

果を図 2.10に示す。

••• ••• B: nBdB→Y: nAdB 

¥BA Y 

図2.9:アクセプタ準イ立をもっ 1次元フォトニッククリスタルの模式図
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図2.10:アクセプタレベルをもっ 1次元フォトニッククリスタルの

(a)透過スペクトルと(b){立相スペクトル

計算した透過スベクトルからフォトニックバンドギャップの中央より低周波数

側の 449百包(668nm)の位置に鋭い透過ピークが出現していることがわかる。ま

た位相スペクトル(分散関係)からこの透過ピークの位置において位相がπ進

んでいる様子がわかる。これはバンドギャップのこの位置にモードが一つでき

たことを意味している。

三つ自の試料は図 2.11のような構造である。図 2.5の構造を基本構造として

中央の物質を削除した。
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図2.11:ミッドギャップ準位をもっ 1次元フォトニッククリスタルの模式図

この場合、中央のA層を削除すると両隣のB層が並ぶことになるのでその光学

膜厚は 600nmJ2となる。600nmの波長の光に対してはこの並んだ 2層の特性行

列は単位行列となるので透過率や反射率に影響を与えない層(不在層)となる。

そこでこの2層並んだB層がないものと考えると、その隣のA層が 2層並ぶこ

とになりこれも同様に不在層となる。このようにして次々に不在層を削除して

いくと最終的にはすべての層を削除することになるので、波長 600nmの光は全

透過する。つまりフォトニックバンドギャップの中央に透過ピークが出現する

ことが予想されるのであるが、このようなミッドギャップ型の欠陥を有する 1

次元フォトニッククリスタルの透過スペクトルと位相スペクトルの理論計算の

結果を図 2.12に示す。
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図2.12: ミッドギャップレベルをもっ 1次元フォトニッククリスタルの

(a)透過スベクトルと(b)位相スベクトル

計算した透過スベクトルからフォトニックバンドギャップ中において予想通り

500耳Iz(600nm)の位置に鋭い透過ピークが出現していることがわかる。また位

相スベクトル(分散関係)から透過ピークの位置に.おいて位相がπ進んで、いる

様子がわかる。これはバンドギャップ中のこの位置にモードが一つできたこと

を意味している。

以上、欠陥のない完全結晶である 1次元フォトニッククリスタルと 3種類の

欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタルの透過スペクトルと位相スベクト

ル(分散関係)を特性行列の手法により計算した。

19 



2.2 透過スペクトル
前節で設計した 4種類の 1次元フォトニッククリスタルを実際に作製し、そ

の透過スペクトルを測定した。本研究で用いた 1次元フォトニッククリスタル

は、屈折率の異なる 2種類の誘電体薄膜を交互に積層した多層膜である。これ

らの多層膜は A層として屈折率が1.46である Si02、B層として屈折率が 2.35

である Ti02の、薄膜をそれぞれ光学膜厚が nd=600nml4となるようにガラス基板

(厚さ 1mm) にそれぞれの設計にしたがって真空蒸着したものである。それぞ

れの 1次元フォトニッククリスタルの全層数は 21層である(ミッドギャップ

レベルを持つ 1次元フォトニッククリスタルのみ 20層)。欠陥がある場合はそ

の欠陥の種類に応じて、完全結晶の場合と異なる材質と膜厚を持った薄膜をそ

の欠陥の場所に同様に蒸着した。試料は日本板硝子株式会社の荻野氏に委託し

作製していただいたものである。以下で試料の作製法を述べる。真空蒸着とは

蒸着槽を約 10~To汀程度に排気した後に槽内に装着した材料を加熱し、蒸発し

た材料の粒子を基板上において凝縮させる方法である。薄膜を蒸着する過程で

それぞれの膜厚を監視し調整する必要がある。本研究においては光学監視法に

より膜厚を監視した。光学監視法とは最も高い反射率を持たせたい波長入(本

試料ではλ=600nm)で薄膜からの反射光をモニターしながら蒸着を行う方法で

ある。光を垂直に入射した場合、薄膜の膜厚がλ/4に達した時に薄膜の表面と

裏面からの反射光の光路差が入/2となるので反射率は極大値あるいは極小値を

とる。つまり反射率が極値に達した時に成膜を終了させることで正確にν4の
膜厚を持った薄膜を得ることができる。今回、蒸着槽中に試料のみならずモニ

ター用の基板をも装着し反射光をモニターしながら蒸着を行い、 1層成膜する

ごとにモニター用基板を取り替えて本試料を作製した。

作製した 1次元フォトニッククリスタルの透過スベクトルを図 2.13に示す光

学系によって測定した。欠陥のない 1次元フォトニッククリスタノレ、 ドナーレ

ベルを持つもの、アクセプタレベルを持つもの、そしてミッドギャップレベル

を持つもの透過スベクトルをそれぞれ図 2.14、図 2.15、図 2.16、そして図 2.17

に示す。第 2章第 1節で計算した透過スベクトルと比較すると非常に良く一致

しており、ほぽ設計通りに 1次元 PhotonicCrystalが作製できたことがわかる。
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図2.13:透過スペクトル測定のための光学系
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図2.14:欠陥のない完全結晶である 1次元フォトニッククリスタルの

透過スペクトル
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図2.15: ドナーレベルをもっ 1次元フォトニッククリスタルの透過スペクトル
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図2.16:アクセプタレベルをもっ 1次元フォトニッククリスタルの

透過スベクトル
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図2.17:ミッドギャップレベルをもっ 1次元ブオトニッククリスタル

の透過スベクトル
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第3章 白色光マイケルソン干渉計

によるフーリエ分光

3.1白色光マイケルソン干渉計による高時間分解分光

3.1.1理論

1次元フォトニッククリスタルにおける光パルスの時間軸上における透過特

性を位相情報をも含めて高時間分解能で測定するため白色光マイケルソン干渉

計を用いた。近年の Tiサファイアレーザーをはじめとする超短パルスレーザー

技術の進歩によりフェムト秒オーダーの時間分解能を有する超高速分光が比較

的安定かっ容易に行えるようになってきた[35，36]。しかし現時点では、それら

は多くの研究者が気軽に使うことの出来る実験装置とはなり得ていないのが現

状である。本研究で用いた白色光マイケルソン干渉計は図 3.1に示すような装

置であり、光源としては広いスベクトル幅を持つ連続発光白熱灯を用いている。

この装置を用いて超高速分光を行う原理について以下で述べる。

(2) 

(1) 

図3.1:マイケルソン干渉計
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この白色光マイケルソン干渉計で2種類の干渉波形を測定する。 1つは光源

からの入射白色光の自己相関 CA(ので、もう 1つは入射光と試料透過光の相互

相関 Cc(τ)で、ある。この相互相関 Cc(のはマイケノレソン干渉計の二つある光路の

片方に試料を挿入することで測定できる。図 3.1においては(2)の位置に試料を

挿入する。このときdま光路 1に対する光路2の遅延時間である。

ここで入射光の自己相関 CA(のは

CA(τ) = (Ein (t )Ei: (t +τり

=!思去にEin(t )Ei: (t +τ)dt 
一方、入射光と試料透過光の聞の相互相関Cc(のは

Ccヤ)= (Ein (t )E:ut (t +τ》

=!皿去に日見t(t+似
となる。

(3.1) 

(3.2) 

線形応答理論によると入射光電場 Eぷt)と試料透過光電場 E州 (t)の問には次の

Eout(t)= fι∞dt' h刈(t一f巾淳X弘i白in(t' (3.3) 

ような関係があるO ここでh(t)は試料のインパルス応答関数で、ある。

この関係を用いると自己相関 CA(のと相互相関 Cc(ピ)の関係は

Cc(r) =にの，h(r-τ乍A(r') (3.4) 

となる。式(3.3)と(3.4)を比較すると全く同じ形になっている。このことに着目

すると入射光電場Ein(t)は白色光の自己相関 CA(のに、透過光電場Eω(t)は相互相

関Cc(のにそれぞれ対応している。すなわち自己相関と同じ波形の光パルスが試

料に入射したときの透過光電場の波形が相互相関と同じ形になる、ということ

を意味している。

Wiener-Khintchineの定理によると自己相関と強度スペクトルはフーリエ変換

対になっている[37]0 このことは強度スベクトルの周波数幅が広くなればなる

ほどその光の自己相関の時間幅は狭くなるということを意味している。そこで

スペクトル幅の広い白色光源を用いることで超短パルスレーザーを用いること
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なく非常に短いパルス幅の入射光に対する試料の応答を観測することが出来る

のである。
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3.1.2実験およびその結果

本研究で用いた白色光マイケルソン干渉計を図 3.2，こ示す[14，38，39]0
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図3.2:白色光マイケルソン干渉計

白色光源としてスライドプロジェクター用のハロゲンランプ (LPL社ピンスポ

ットライト PSL・2000) を用いた。光源から出た光はレンズで集光されマルチ

モードファイパーに入射する O 熱によるファイパーのダメージを避けるため、
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熱吸収フィルターを光ファイバーの前に挿入する。ファイバーから出てきた光

をレンズで集光し、 100μmのピンホールを通した後にレンズを用いて平行光線

にする。ピンホールを通すことにより光の空間的コヒーレンスを良くしている。

その光を無偏光キューブビームスプリッタによって 2つの光路に分割し、それ

ぞれをコーナーキューブプリズムで反射させ再び干渉させる。この干渉光を光

電子増倍管(浜松ホトニクス R955)で検出する。測定における SIN比を改善す

るため、一方の光路 (pass1 )のコーナーキューブプリズムをピエゾ素子によ

って周波数 20kHz、振幅約 250nmで振動させることによって位相変調をかけ

る[40]。もう一方の光路 (pass2 )はステッピングモータで駆動する超微動ステ

ージ(駿河精機 R10・80L)によってコーナーキューブプリズムを平行移動させ

ることで pass1との遅延時間を変化させる。ステッピングモι タの 1ステップ

に対応する光路差は 44nm、遅延時間は 0.1466fsである。passlの光路長を変

化させながらロックインアンプによって位相変調周波数の信号を測定する。光

路長の較正のために白色光に平行に波長 633nmの He-Neレーザー光を干渉計

に入射し、インターブエログラムを同時に測定している。

入射白色光の自己相関を測定する時は2つの光路に何も入れないで測定する。

試料透過光と入射光の相互相関を測定する時は一方の光路に試料を、もう一方

の光路にガラス基板の分散の効果を補正するため試料の基板と同じ厚みのガラ

スを、それぞれ光線に対して垂直になるように挿入して測定する。測定は第2

章で述べた4種類の 1次元フォトニッククリスタルについて行った。

白色光マイケルソン干渉計によって測定した入射白色光の自己相関を図 3.3

に示す。横軸は自己相関の中心を時間原点としたときの遅延時間、縦軸は規格

化した干渉光強度である。この自己相関の半値幅はがJ6fsであるから相互相関

はこの半値幅 6fsの光パルスが試料に入射したときの透過光波形と見なすこと

が出来る。現在、世界で最も短いレーザーパルスにおいては 4.5fsという値が

得られている[36]。この値は光パルスの強度の半値全幅で、あり、本研究の値と

単純に比較はできないが、この様な超短光パルスに匹敵する時間分解能を有し

ていることがいえる。

この自己相関をフーリエ変換して得た白色光の強度スベクトルを図 3.4に示

す。これによると本実験においては光の周波数で中心約 470耳Iz、半値幅約

130百Iz、波長では中心約 640nm、半値幅 170nmの光を用いていることになる

28 



が、これは主に検出器の感度によって決まっている。よって検出出来る波長幅

が広い検出器を用いるか、あるいは複数の検出器を併用することでさらに広い

波長域を検出できる。そうすれば自己相関においてさらに短い半値幅を得るこ

とが出来、より高い時間分解分光が可能となる。
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図3.4:白色光の強度スベクトル
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図 3.5に1次元フォトニッククリスタル試料透過光と入射光の相互相関の測

定結果を示す。

(d) d.cceptcTr type 

(a) p erlect crystal 

Autocorrelation 

of White :Light 

(b) midgap type 

(c) donor type 

1

0
寸

1

0
寸

1

0
寸

1

0
寸

1

0
寸

(ω
判
官
コ

.4'HC)kgE22

200 100 
delay (fs) 

O 

図3.5: 1次元フォトニッククリスタル試料透過光と入射光の相互相関
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(a)、(b)、(c)、そして(d)はそれぞれ欠陥のない 1次元フォトニッククリスタル、

ミッドギャップ型の欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタル、 ドナー型の

欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタル、そしてアクセプタ型の欠陥を有

する 1次元フォトニッククリスタルの相互相関である。図 3.5の(b)、(c)、そし

て(d)に示す欠陥準位に対応する透過ピークを持つ 1次元フォトニッククリスタ

ルにおいては、 (a)に示す欠陥のない 1次元フォトニッククリスタルと比較して

相互相関の減衰時間が大きく、長く裾を引いている。ここで欠陥の両側にある

周期的多層膜の部分を鏡であると考えると、欠陥を有する 1次元フォトニック

クリスタル構造を微小共振器で、あると見なすことが出来る。欠陥準イ立に対応す

る波長の光はフォトニッククリスタル構造中で共振するためなかなか外に出て

くることが出来ない。そのため、他の波長成分と比較して透過するのに時間が

かかる。これが欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタルにおいて相関波形

の裾が長くなる理由である。

白色光マイケルソン干渉計を用いることで超短ノミノレスレーザーを用いること

なく数フェムト秒の幅を持つ入射光パルスの透過特性を、その位相情報まで含

めて得ることが出来る。これは Schrodinger方程式と Maxwell方程式の対応関

係からいえば、波動関数の時間波形そのものを観測しているといえる。
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3.2フーリエ分光

3.2.1理論

1次元フォトニッククリスタルのバンド構造を観測するため白色光マイケル

ソン干渉計によるフーリエ分光を行った。これは第 3章第 1節で得られた相関

関数をフーリエ変換することによって行われる。一般にフーリエ分光は主に赤

外領域の分光において発達し、現在多くのフーリエ変換赤外分光計が市販され

ている。これは図 3.1の(1)の位置に試料を挿入し、試料透過光の自己相関を測

定し、これをフーリエ変換することで試料透過光の強度スペクトルを得るもの

である。試料を挿入しないときの入射光の自己相関のフーリエ変換、すなわち

入射光の強度スペクトルとの比を取ることで試料の透過率を得ることが出来る。

しかし、本研究で、行ったフーリエ分光は、前述の一般的なフーリエ分光とは

2つの点で異なっている。 1つは分光する波長域が赤外領域ではなく可視光領

域であるという点である。もう 1つは測定する相関関数は試料透過光の自己相

関ではなく、入射光と試料透過光の相互相関であるという点である。これは第

3章第 1節で述べたように図 3.1の(2)の位置に試料を挿入することによって測

定できる。この測定した相互相関をフーリエ変換することで試料の複素透過係

数を得ることが出来る。この方法により試料の透過率のみならず透過の際の光

の位相変化をも得ることが出来る。この位相変化とは第2章第 1節で述べた位

相スペクトルのことであり、すなわち試料中の光の分散関係を求めることに相

当する[14]。これによって 1次元フォトニッククリスタルのバンド構造を観測

した。

入射光電場 Ein(t)、透過光電場 E州 (t)、そして試料のインパルス応答関数 h(t)

のフーリエ変換をそれぞれ Ein(ω)、E。ω(ω)そして H(ω)とすると式(3.3)の関係、か

ら

久ut~ω)=H~ω). Ein ~ω) (3.5) 

という関係が成り立つO ここで H(ω)を伝達関数という。また複素透過係数 Kω)

は
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Eout(ω) t(ω)= ~:u 
Ein(ω) 

(3.6) 

と定義されるから、この伝達関数H(ω)は複素透過係数t(ω)そのものである。

第 3章第 1節において式(3.3)と式(3.4)が同じ形で表されることについて述べ

たが、フーリエ変換したものも同様の関係が成り立つ。自己相関 CA(のおよび

相互相関 Cc(r)のフーリエ変換をそれぞれ CA(ω)および Cc(ω)とすれば式(3.4)か

ら

Cc(ω)=H(Iω).CA(ω) (3.7) 

という関係が成り立つO よって白色光マイケルソン干渉計で測定した自己相関

CA(r)と相互相関 Cc(のをフーリエ変換してその比をとることで、試料の伝達関

数 H(ω，)t(ω)、すなわち試料の複素透過係数 Kω)を得ることが出来るのである。

t(，ω)= It(ω~exp{iØ(ω)} (3.8) 

複素透過係数Kω)は

と表される。ここでIt(ω')1は振幅透過率、依ω)は入射光と透過光の間の位相差で

ある。ここで得られる位相は 2πの整数倍の不定性を持つので図3.6のように連

続的につながるように修正した。
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a""" 
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O 

図3.6:位相スベクトルの修正法
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3ム2実験結果

図3.5に示した相互相関をフーリエ変換すると試料の複素透過係数が求まる。

この振幅部分である振幅透過率を自乗した透過率スベクトルと位相部分である

位相スベクトルを図 3.7、図 3.8、図 3.9そして図 3.10に示す。それぞれ欠陥の

ドナー型の欠陥を持つ 1次元フォトニツない 1次元フォトニッククリスタル、

ククリスタル、アクセプタ型の欠陥を持つ 1次元フォトニッククリスタノレ、

ッドギャップ型の欠陥を持つ 1次元フォトニッククリスタルである。また(a)が

透過スベクトノレ、 (b)が位相スペクトルである。縦軸は左傾.rJが周波数、右側が波

長で、横軸は(a)が透過率、 (b)が位相をπで、害IJったものである。また(a)において

実線はフーリエ分光による結果、破線は分光器による測定の結果である。(b)に

おいて実線はフーリエ分光による結果、破線は理論計算の結果である。
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(a)透過スベクトル(実線はフーリエ分光、破線は分光器による測定の結果)

と(b){立相スペクトル(実線はフーリエ分光、破線は理論計算の結果)
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通常の分光測定によって得られた透過スペクトルと比較して、フーリエ分光

によって得られた透過スペクトルにおいてはフォトニックバンドギャップの位

置やギャップ中にある欠陥準位の波長などおおむね一致している。また、位相

スペクトルにおいてはフォトニックバンドギャップにおいて位相が不連続的に

なることや透過ピークにおいて位相がπ進むことなど理論計算によるものとほ

ぼ一致している。これらのことから白色光マイケノレソン干渉計によるフーリエ

分光によって実験的に 1次元フォトニッククリスタルのバンド構造を観測する

ことができた。
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第4章 1次元フォトニッククリスタ

ル構造における光強度の増強

4.1光強度の増強

これまでの章において 1次元フォトニッククリスタルの線形的な光学特性に

ついて述べてきた。この章以降では 1次元フォトニッククリスタルの非線形光

学特性について述べる。欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタルがし、わゆ

る微小共振器と見なせることは第 2章、第 3章において述べたが、欠陥準位に

対応する波長の光を入射させた場合の 1次元フォトニッククリスタル中におけ

る光電場パターンは特性行列の手法により計算すると図 4.1のようになる。
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図4.1:欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタル中の電場ノ《ターン

これによると多重反射により欠陥層近傍において光が局在するために電場が増

強されていることがわかる。光強度は電場の 2乗に比例して増強されるので、

もし欠陥層媒質が光学的非線形性を持つならばこの増強された光強度に起因し

て非線形光学効果が大きく増強されることが期待される。そこで本節において

はこの光強度の増強について考察する。
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これまでの章においては l次元フォトニッククリスタル構造中の各層はすべ

て透明な媒質であるとしてきたが、本章以降においては欠陥層に吸収がある場

合を考える。まず、欠陥層に吸収があった場合に欠陥準位に対応する透過ピー

クの透過率がどのように変化するかについて述べる[25]0

欠陥を有する l次元フォトニッククリスタル構造中の各位置における電場を

図4.2のように定義する。

Eih|AB 

Glass S ubstrate 

E(り・・…争
三O

2N layers 

B …BA 

2N layers 

Defect layer 

E;) 

図4.2:欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタルの模式図

この模式図においては両側の周期的多層膜の部分と欠陥層の 3つに 1次元フ

ォトニッククリスタル構造を分けて考える。周期的多層膜部分は屈折率引、厚

さdAのA層と屈折率的、厚さ dBのB層が交互にN周期積層したものである。

また、周期的部分の外側は屈折率ngのガラス基板であるとする。

であるとする。

no >n B "，  I.A 

また、各層の光学膜厚は

nA dA =nBdB =λ/4 
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ここで

(4.1) 

(4.2) 



とする。欠陥層部分は吸収がある場合を考慮して媒質の複素屈折率を nx+iKと

する。ここで nxは屈折率、Idま消衰係数である。欠陥層の光学膜厚は

nx dx =λ/2 (4.3) 

とする。このような条件で 1次元フォトニッククリスタルを作製した場合、欠

陥による局在準イ立が形成され、透過ピークがフォトニックバンドギャップの中

央に出現する。これは第 2章第 1節において述べたミッドギャップ型の 1次元

フォトニッククリスタルである。ここで透過ピークの波長λの光を 1次元フォ

トニッククリスタルに入射する場合を考える。式(2.6)で述べた A層、 B層中に

おける光伝搬を表す特性行列 TA、TB は

(4.4) 

であり、ここで入射光波長はλであるから

I

U
一λ

，M
λ

一4・

円。

π
一2一
一 (4.5) 

となる。よって式(4.4)は

日=(~ ~lJ (4.6) 

となる。また欠陥層中における光伝搬を表す特性行列 Txは

( cosδv ーSlnδv¥
Tv =1 ^ 1 
l sindx cosδx ) 

(4.7) 

となり、ここで

41 



δ= (nx + iK}i. k 

= (nx +iK)ム21
Lnx A 

=π(l+i去) (4.8) 

である。よって式(4.7)は

一|刊で)isi凶(す)
¥ 

(4.9) 

となる。また、欠陥層と B層の界面における特性行列は

¥
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(4.11 ) 

(4.12) 

とかける。よって吸収層を含む試料全体の特性行列Mは

M=M2TxMl (4.13) 

となる。第2章第 1節の式(2.11)を用いて欠陥準位に対応する透過ピークにおけ

る透過率を計算すると
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4 

叫(ごトSI凶(ご){~g{ごとへ
(4.14 ) 

となる。この式により欠陥層における透過ピークの透過率を求めることができ

る。

また、欠陥層の部分を 2等分し、それぞれの部分の特性行列を TXJ2とすると

( cosδV今一sindv門 1

となる。

Tvn = I ，̂，，， I 
“いlnδXJ2 cosδ'X12 ) 

一叫(去)-COSh(去)
c吋去)→SI凶(去)

(4.15) 

ここで Ein(l)、Ein(2)、そして EoJl)はそれぞれ入射光電場、反射光電場そして透

過光電場であり、出口側からの光の入射はないのでえf)=0とする。また、欠

陥層中央における+z方向の電場をん、ーz方向の電場を bmとする。すると入射

側、透過側、および欠陥層中央でのそれぞれの電場と特性行列との関係は

などとなる。ただし

(;::)=叫(え)
(え)=TxaM{ミ)
( ;え2目叶:;引廿Jシド)トド=M.叫M}町叫l:ん仙T弘m

=ベ2)
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( 4.17) 

(4.18) 



E;=ん+bm ' 

EA=ん-bm (4.19) 

とする。入射光電場に対して中央の欠陥層における電場がどのようになってい

るかについて述べる。式(4.16)から

(::)=Wl(;::) ( 4.20) 

となる。ここで

(:::)=(::)(2) 
=(~l お)(Z) (4.21 ) 

であるから式(4.20)は

( ~D = _ ，( m: i .，( 7rK i rnn8/nAyN  ny + iK 1 
仇 h(て)-叶::J{ n，にどブN+示ごJDNj
t刊号)いA川村Cベ去)ふいB川 fA ")")¥ 

cベ去J-nA/nBJ +Sinh(去)ム.(-nB/F1AY i 1-/  

となる。この式により入射光電場と欠陥層中央における電場との比がわかる。

ここで、欠陥層における光強度の入射光強度に対する増強度Gを

GgJ-jjごIE(z)12dx /同)12
.....x 

( 4.23) 

と定義する。これは欠陥層における光強度の空間平均と入射光強度の比を取っ

たものである。図 4.3に示すように層に垂直な方向を z方向とし、欠陥層の中

央を z軸の原点にとると欠陥層中の位置zにおける電場gJ)(z)、F)2)(Z)と欠陥層
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(4.24) ;おは;:)
中央における電場Fm、Emとの聞には

(;Jj:j=(::;: 

(4.25) 

という関係がある。ただし、

E+(z)=EがE(l)(七z)+EがE(2伊ω2幻怜)
E-(zω)= E(l)(Z)_ E(2)(Z) 

である。

E(l~(Z) 

→令

‘ー-E(均(z)

+dx/2Z 

孔12
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図4.3:1次元フォトニッククリスタル構造の欠陥層
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ここで
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( 4.26) 

である。欠陥層中の位置 Zにおける光強度

IE(z~2 = IE吋かE(2)(z~2 

= IE+(z ~2 

=1∞58 E; -5ωE~r (4.27) 

を式(4.23)に代入して計算すると

G=近刊ご)
×イCOSh(で)iM/nf+〈(i;:7叫 (4.28) 

となる。これが吸収を持つ欠陥層を有する 1次元フォトニッククリスタル構造

における光強度の増強度を表す式である。ここで

仇/nA)N>>1 (4.29) 

を満たすような場合、透過ピークの透過率を示す式(4..14)と欠陥層における光強

度の増強度を示す式(4.27)は以下のように近似できる。
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( 4.30) 

ここで

nx>> K ( 4.31) 

と仮定している。本研究においては A層として Si02、B層として Ti02を用い

ており、 nA=1.46、nB=2.35である。この場合、この近似は

Nと3 (4.32) 

のときに十分正しい。この事を踏まえて以下、本研究においてはこれらの式に

おいて N=5とする。透過ピークの透過率 T、および欠陥層における光強度の増

強度 Gの計算結果を消衰係数Kの関数としてプロットすると図 4.4、 4.5のよう

になる。図 4.4の縦軸は透過ピークの透過率久横軸は欠陥層媒質の消衰係数

である。また、図 4.5縦軸は光強度の増強度 G、横軸は消衰係数で、ある。
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図4.4:透過ピークの消衰係数依存性
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図4.5:1次元フォトニッククリスタル構造の欠陥層における

光強度増強度の消衰係数依存性
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図 4.4に示すように消衰係数が 0、すなわち吸収がないとき透過ピークの透過

率Tは 1となるが、欠陥層媒質の吸収が大きくなるにつれて透過率 Tは急激に

小さくなる。

また図 4.5に示すように吸収が全くない場合、強度の増強度は 50倍にも達す

るが、吸収が大きくなるにつれて増強度 Gは小さくなる。このため、欠陥層に

おける十分な光強度の増強を得るためには欠陥層の吸収の大きさに注意しなけ

ればならない。
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4.2試料作製法

本研究においては非線形光学媒質を欠陥層とする 1次元フォトニッククリス

タルを実際に作製し、非線形光学効果の増強が起こっていることを実験的に確

認した。欠陥層媒質としては有機色素分子を単分散させたポリビニルアルコー

ル(PVA)フィルムを用いた。有機色素分子は可飽和吸収性を示すものとして良

く知られており、本研究においてはこの吸収性の非線形光学効果を対象として

いる。前章までの実験においては単なる Si02と Ti02の多層膜であったが、本

章以降において実際に作製した 1次元フォトニッククリスタルは図 4.6に示す

ように有機色素分子を単分散させたPVA薄膜を両側から 5周期のSi02層と Ti02

層からなる周期的多層膜ではさんだような構造となっている。

Glass 
substrate 

AB AB  

N=5 

B X B BABA 

N=5 

Glass 

substrate 

図4.6:有機色素分子を単分散させたPVAフィルムを欠陥層とする

1次元フォトニッククリスタル構造

試料の作製法について述べる。まず 5周期の Si02層と Ti02層からなる周期的

多層膜を 2つ用意する。そしてそれぞれの多層膜の表面に有機色素分子を単分

散させた PVA薄膜をスピンコート法によって成膜し、その 2つの PVA薄膜側

を向かい合わせて張り合わせる。こうして張り合わせた多層膜の両側から圧力

をかけることで欠陥層を有する 1次元フォトニッククリスタルを 1つ作製する

ことができる。この方法の場合、欠陥による局在準位に対応した透過ピークの

波長は PVA薄膜、すなわち欠陥層の厚さを変化させることで変えることができ
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る。この PVA薄膜の厚さはス ピンコートをする前の PVA水溶液の粘性やス ピ

ンコー トにおける回転速度などを変えることで調整することができる。またピ

ークの透過率はPVA中に単分散させた色素の種類や濃度を変えることで自由自

在に変化させることができる。用いた色素は行なう実験の状況に応じて様々で

ある。この方法は安価にしかも簡便に試料が自由自在に作製できるというメリ

ットがある。しかし、実際にこのように作製した場合に欠陥層である PVA薄膜

層と多層膜部分との界面で接触が不完全になりやすい。これはレーザー光を入

射した場合に散乱の原因となるため、実験が困難なものとなるデメリットもあ

る。このため試料作製は非常に困難で、あったが、試行錯誤の末に光学実験の使

用に耐えられる 1次元フォトニッククリスタル試料の作製に成功した。
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4.3吸収飽和実験
4ふ1読料

理論的に予想される光強度の増強を確かめるために試料透過率の入射光強度

依存性を調べた。光強度の増強が起こっているならば欠陥層中の色素による吸

収の飽和が低い入射光強度で起こり始めることが期待できる。この実験で用い

た色素はオキサジン 1(Oxazine 1 )で、ある。オキサジン 1の構造式を図4.7に示す。

分子量は423.90である。

H SC2 -N +O"'" 

C2Hs 
O 

Cl.O; 

図4.7:有機色素分子オキサジン 1の構造式

y-C品
C2Hs 

またオキサジン 1分子を単分散させた PVAフィルムの吸収スベクトルは図 4.8

のようになっており波長 650nm付近に吸収の極大がある。
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図4.8:オキサジン lを単分散させた PVAフィルムの吸収スペクトル

このオキサジン 1を単分散させた PVA薄膜を欠陥層とする 1次元フォトニツ

ククリスタルを第4章第2節で述べた方法によって作製した。このとき PVAに

対するオキサジン 1の濃度は 2.5x 10・3moVlであった。この 1次元フォトニック

クリスタルの透過スベクトルは図 4.9のようになる。この時両側の周期的多層

膜部分の各層の膜厚は 640nmJ4である。波長 620nmの透過ピークは欠陥準位に

よるものである。また、透過ピークの透過率はオキサジン 1分子の吸収のため

に約 50%となっている。吸収のために光強度の増強効果は抑制されるが、図 4.4

から透過ピークの透過率が 50%となるのは消衰係数.te==O.0033の場合であり、図

4.5からこの場合、約 30倍の光強度の増強度が期待される。また本実験におい

ては比較のために、オキサジン 1を単分散させた単なる裸の PVAキャストフィ

ルムも作製し同様の実験も行っている。この裸の PVAフィルムの波長 620nm

における透過率は 50%で、これは 1次元フォトニッククリスタルにおける透過

ピークの透過率とまったく同じである。
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図4.9:オキサジン 1を単分散させたPVA薄膜を欠陥層とする

1次元フォトニッククリスタルの透過スペクトル
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4ふ2実験系

試料透過率の入射光強度依存性の実験における光学系を図 4.10に示す。

Q-switch 12ω 
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図4.10:試料透過率の入射光強度依存性の実験における光学系
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光源は Qスイッチ YAGレーザーの第二高調波で励起した色素レーザーを用い

た。用いたレーザー色素はローダミン 640で入射光波長は透過ピーク波長であ

る 620nmとした。パルス幅は 6ns、繰り返し周波数は 1.5Hzである。NDフィ

ルターと可変 NDフィルターによって強度を変化させたレーザー光を 2つに分

け一方をレンズによって集光し試料に照射した。この時の入射光のビーム径は

直径約 100μmである。2つに分けたもう一方は入射光強度のモニターとして用

いた。試料を透過した光とモニターしている入射光を PINSiフォトダイオード

(浜松フォトニクス S1190)によって検出し、 gatedintegraterによって信号処理

した後に AID変換器を通して、コンヒ。ュータに取り込んだ。また本実験は室温

で、行った。
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4.4実験結果
透過ピークにおける透過率の入射光強度依存性の測定結果を図 4.11に示す
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図4.11:試料透過率の入射光強度依存性

縦軸は微弱な入射光の時の透過率で規格化した透過率、横軸は入射光強度であ

る。また実線は l次元フォトニッククリスタル、破線は比較のため用いた同じ

透過率をもっ裸のPVAフィルムにおける実験結果である。共に入射光強度が大

きくなるにつれて吸収飽和が起こり、透過率が高くなってし、く様子が分かる。
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図4.12:試料透過率の入射光強度依存性のブイッティング

図4.12はこの実験結果をフィッティングしたものである。ここで縦軸は透過率、

横軸は入射光強度である。この時色素のエネルギー準位を便宜的に 2準位で近

似した[42]0ブイツティングに用いた式は

T = A.T
o
1
+九/1， (4.32) 

である。ここで九は線形の透過率、九、んはそれぞれ入射光強度、飽和強度で

ある。また通常の 2準位系におけるフィッティングではん→∞の極限で T→1

となるが実験的には散乱や表面反射のため T=lとはならないので、損失がある

として全体に係数 A(くりを掛けた。このフィッティングによると 1次元フォト

ニッククリスタルにおける飽和強度 1sは 700W/cm2で、裸のフィルムの飽和強

度 14000W/cm2の約 1120である。つまり約 1120の低い入射光強度で吸収の飽和

が起こっているということである。すなわち欠陥層において約 20倍光強度が

増強しており、裸のフィルム中の色素分子より 1次元フォトニッククリスタル

構造の欠陥層中の色素分子が 20倍の強し、光を感じていることに他ならない。

これは理論的予想である 30倍という値とオーダー的にはほぼ一致しており、

確かに欠陥層において光強度の増強が起こっていることが確認できた。
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第5章 l次元フォトニッククリスタ

ル構造の縮退四光波混合

5.1縮退四光波混合

欠陥層における光強度の増強を利用して縮退四光波混合光の発生効率を増大

させることを試みた。3次の非線形光学効果の一種である縮退四光波混合は、

位相共役光の発生や光演算等に利用される。よってこの効率を高めることは将

来のフォトニクス技術の実現のための大きな課題の一つで、ある。

四光波混合とは一般には 3次の非線形感受率ぷ勺こ基づく 4つの光の混合過程

である[43]。相互作用する光の周波数条件や非線形媒質との共鳴条件、あるい

は光学的配置などにより多様な現象が現れる。縮退四光波混合としづ場合は 4

つの光の周波数が全て等しいことを意味する。この縮退四光波混合において強

い信号光を得るためには一般に大きな 3次の非線形感受率i3)を持つ媒質が必要

であるが、フォトニクスデバイスとして実用に耐えられるようなものは未だ見

出されていないといっても過言ではない。

波数ベクトル k1、九そして k3をもっ周波数ωの3つの光が入射した場合、非

線形媒質中に作られる 3次の非線形分極のうちこの過程に関与しているものは

一般にし、くつもの異なる波数ベクトル成分を持つが これら 3つの光全てが関

与している 3次の非線形分極は式(5.1)のように 3つの波数ベクトル成分を持つO

ここで

p;3)~ω)=PJ3)仇 +k 2 -k 3 ， ω)

+PJ3)(kl-K2+匙3，aJ)+ pP)(一k1+k2 +k3，ω) (5.1) 

叫3)体1+k2 -k3 ，aJ)= 1'(3) : E1(kJE2(k2)E;(k3)， 

PJ3)仇-k2+k3 ，aJ)= 1'(3) :E1(k1}E;札}E3札)，

PJ3)十k1+匙2+k3 ，aJ)= 1'(3) :E;仇):2札)E3札) (5.2) 

である。 E1(k1 ) 、 Ei~)そして El民)は 3 つの入射光電場である。 これらの 3 次

の非線形分極から放射されるのが縮退四光波混合光である。この過程は以下の
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ような物理的描像で理解できる。

媒質に共鳴した 3つの異なる波数ベクトルを持つ光を入射した場合、 3つの

入射光の中の 2つの光が干渉し、それに伴いエネルギー準位の分布密度格子が

形成される。このとき、媒質の吸収係数は周期的に変調されており、この分布

密度格子によって残りの 1つの光が回折されたものが縮退四光波混合光である、

としづ描像である。このとき k1と九の波数ベクトルを持つ光が形成する分布

密度格子で k3 方向の光が回折されて~ =k3 + (k1 -k2)方向に縮退四光波混合光

が発生する。 同様に~ =k1 + (~ -k3) 方向および~ =k2 +(k3一k1)方向に縮退四
光波混合光が発生する。 すなわち 3 つの異なる方向~ =k1 +k2 -k3 、 ~=k1 -~ +k3 
そして ~ =-k1 +~ +k3に縮退四光波混合光が発生することが期待される。しか

し一般にはI~ Iはω~々/c と等しくならず位相整合条件を満たきないために放射

されない。したがって縮退四光波混合光を発生させるためには 3つの入射光の

方向を位相整合条件を満たすように適当に配置する必要がある。位相整合条件

を満たすことの出来るような配置として図 5.1に示す Box圃cars型[44，45]と位相

共役型が通常よく用いられている。

Signal 

Sample 

図5.1:Box-cars型配置
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Box-cars型配置について述べる。図 5.1に示すように入射する k
l
，k
2そして

k3方向の 3つの光は正四角錐の 3つの稜を形成するように配置する。縮退四光

波混合光はこの場合、残りの 1 つの稜の方向、すなわち~ =k1 -k2 +k3方向に伝

搬する。本章における縮退四光波混合実験はこの配置で、行った。もう一つの配

置である位相共役型配置については第7章において述べる。
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5.2理論
この縮退四光波混合光の発生効率を単なる裸のフィルムの場合と比較して増

大させることが目的であるが、本研究においては 2種類の比較を行った。第 1

に図 5.2に示すような欠陥層と同じ厚さ、同じ色素濃度のフィルムとの比較で

ある。

N==5 N==5 Glass Glass 

lD-PC ]¥Taked 

図5.2:同じ厚さ、同じ色素濃度の裸のフィルムと

1次元フォトニッククリスタルの比較

これはすなわち、欠陥層としている PVA層そのものとの比較である。ここで裸

のフィルムの場合の透過率とそのフィルムを欠陥層とする 1次元フォトニック

クリスタルの透過ピークの透過率の関係は図 5.3のようになる。
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T峨 ed

図5.3:1次元フォトニッククリスタルの透過率と裸のフィルムの透過率の関係

横軸は裸のフィルムの透過率、縦軸はそのフィルムを欠陥層とした l次元フォ

トニッククリスタルの透過ピークにおける透過率で、ある。裸のフィルムの透過

率が吸収のために変化すると 1次元フォトニッククリスタルの透過率も変化す

るが、その変化の度合いは大きく異なっている様子が分かる。例えば、裸のフ

ィルムの透過率が 90%になった場合、それを欠陥層とする 1次元フォトニック

クリスタルの透過率は 10%にも下がる。これは多重反射の効果により吸収層を

何度も透過することで、裸のフィルムの場合よりも光が多く吸収されるためで

ある。

第 2に図 5.4に示すような第 4章の吸収飽和の実験のときと同様、透過ピー

クにおける透過率と同じ透過率を持つ裸のフィルムとの比較である。
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図 5.4:同じ透過率の裸のフィルムと 1次元フォトニッククリスタルの比較

この場合、欠陥層の膜厚が同じだとすると同じ透過率にするためには両者の

欠陥層中の色素分子数は異なる。色素分子の吸収断面積は同じであり、また 1

次元フォトニッククリスタルの欠陥層において光強度が入射光強度の G倍であ

ることを考慮すると、 1次元フォトニッククリスタル欠陥層中の全色素分子数

は裸のフィルムの場合の1/G倍となる。これら 2種類の比較について理論的考

察をした。
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5.2.1媒質に吸収がない場合における増強度の見積もり

これら 2種類の比較について簡単なオーダーエスティメーションを行った。

このエスティメーションにおいては媒質の吸収による光強度の減衰効果を考慮

していなし、。

最初に欠陥層と同じ厚さ、同じ色素濃度のフィルムとの比較について述べる。

単なる裸のフィルムの場合、入射光電場を Einとすると媒質中に作られる 3次

の非線形分極P叫吋(勺ま

pj;;dぽ x(吋(Ein (5.3) 

となる。ここでi3)は3次の非線形感受率である。この 3次の分極から放射され
る縮退四光波混合光強度らnωは

IOPJ2 
・nakedCだ一一」ニ.EO-n此。I( U-Utl"'-

使。pJ3dJ了÷十
θt V

.l.O-n此剖 (5.4) 

となる。両辺を自乗すると

使 Ip~edr
ぽ /X(3)(Ein y / (5.5) 

となり、 3次の分極の2乗に比例している。

ここでは 1次元フォトニッククリスタルの場合、欠陥層中の色素分子数は裸

のフィルム中の色素分子数と同じであるから、 3次の非線形感受率は裸のフィ

ルムの場合と変わらない。欠陥層において作られる 3次の非線形分極PlD陀
(3)は

PJSLc£Z(3KEd-bty (5.6) 

となる。ここで Ed也知は欠陥層における励起光強度である。 1次元フォトニック
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クリスタルの欠陥層における光強度の増強度を Gとすると欠陥層における光電

場Ed伽 tは

Edebt=JEEin 

であるから 3次の非線形分極P
lD陀
(3)は

叫んぽ Z(3)、fG3(E
in
)3 

となる。この3次の分極から放射される縮退四光波混合光強度1D-lDPCは

1.... ，… θPゐ ι'"' 'T""IO."'" α: ー一一ー一~.þ〓 -
I.rlUr~ dt υ-mslOe 

。IP，<!~ r-一一一
oc ----~'-・ _11- . dt ，， -υ・lsSloe

~D(3) 

ぽ守主.JG.1 D-lDPC 

(5.7) 

(5.8) 

(5.9) 

となる。ここで ED-inside、1D-insideは 1次元フォトニッククリスタル中における縮退

四光波混合光の電場および強度である。これを解くと

1D-lD陀ぼ IPl~~12G

ぽ Z(3)布3Ml2G (5.10) 

となる。

よって裸のフィルムの場合の縮退四光波混合光強度を用いてあらわすと

1D・lDPCCに1D-n比吋・G4 (5.11) 

となり、裸のフィルムの場合のCY倍となることがわかる。例えば、欠陥層にお

いて強度が 10倍になった場合縮退四光波混合光の発生効率は 10000倍にもな

り得るのである。

次に同じ透過率の裸のフィルムとの比較について述べる。1次元フォトニツ

ククリスタル欠陥層中の色素分子数がlIG倍なので、 1次元フォトニッククリ
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スタルの 3次の非線形感受率f)ID陀と裸のフィルムの 3次の非線形感受率i3)叫吋
との関係は

(3 ) 
(3) _ %l'DPC 
%~ω=-5一 (5.12)

となる。よって 1次元フォトニッククリスタルにおける 3次の非線形分極p(3)lD陀

は

RSLc£xJL(Edebty 
ぽZL-G-lJ53(AY

ぽ1'~~ed(Ein).JG (5.13) 

となる。この 3次の分極から放射される縮退四光波混合光強度 lOoID陀は同様の

計算により

1 D-IDPC CにlD・n此吋・G
2 (5.14) 

となり、裸のフィルムの場合のG2倍となることがわかる。例えば、欠陥層にお

いて強度が 10倍になった場合縮退四光波混合光の発生効率は 100倍となる。

このようにそれぞれ違いはあるが 2種類の比較においていずれも縮退四光波混

合光の発生効率の増強の可能性が期待できる。
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5.2.2媒質に吸収がある場合の縮退四光波混合光の発生効率

次に吸収を考慮した場合の縮退四光波混合光の発生効率について考察する

[25]0ここで z軸は層面に垂直な方向であるとして、欠陥層中での位置 zにお

ける光強度は

l(z) = 2Glin CO代πz/dx) (5.15) 

と近似することができる。ここで

-dx/2 < z <dx/2 (5.16) 

である。欠陥層媒質中の各位置における光強度が異なるために吸収の飽和の度

合いもまた位置によって異なる。よって吸収飽和によって変化する消衰係数は

位置 Zに依存し、

K(z)=K0 
l+I(z)/ls 

(5.17) 

とし、う関数で、表されるとする。ここで人は欠陥層媒質の飽和強度である。よっ

て実効的な消衰係数は

ここで

一 jf:~ご:::fツツK刈K刈作-(ο仰(z
f仁;2fbル

=K2(~1+ p -1) 
o pJI万

p三2ωin/Is

(5.18) 

(5.19) 

である。入射光強度が変化した場合にこの実効的な消衰係数がどう変化するか

を求めると、
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となる。この消衰係数の変化、すなわち吸収の変化に起因して 1次元フォトニ

ッククリスタルの透過率は変化する O 透過率の変化は

dT dT die 

dfln drdfin 

/¥4NI  /¥2NT5 

1 241rK( nn) 1_ 1rK( rln ) 
=一一一一I~I 12+:'::::"1':~1 I (5.21) 
1 s nx '-n A ) I nx '-11 A ) 

と表される。

この透過率の変化から縮退四光波混合光強度を算出する。強いレーザー光を

媒質に入射したとき 3次の非線形光学過程によって透過光電場は

E側 =E~{ + E~~~ (5.22) 

で表される。つまり、線形透過光の電場 EM(l)と3次の非線形分極から放射され

る光電場 EJ3)との和で表され、それらが干渉することで線形の場合とは異なる

透過率となる。

媒質に単一のレーザー光が入射した場合の透過光強度 Ioutは

Iω=CElEoJ2 

= C& {E~~12 + 21制 !11} (5.23) 

となり、透過率は

人一
I
T
 

(5.24) 

となる。ここで、 Einは入射光電場、九は線形の透過率であり、

出=、庶民n (5.25) 
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となる。式(5.24)を微分すると

互=2..fi:~1豆;J
dlin • V dlin I Ein 

(5.26) 

である。んが小さいとき、 Eout(l)jEinはんに比例するので

IE~~l/ =キ手Einl
2叫Todlin 

となる。ここで縮退四光波混合光強度は式(5.27)の両辺を自乗して

(5.27) 

11DFWMI =去(去)2Iin (5.28) 

となる。この式は縮退四光波混合光強度と透過率の変化の大きさを結び付ける

一般的な式である。

ここで、規格化した縮退四光波混合光発生効率を

W三 1DFWM1; /li! (5.29) 

と定義すると、 1次元フォトニッククリスタルの場合は

同町《三rT3(1-JTY (5.30) 

であり、裸のフィルムの場合は

、‘，，
FT
 
hu、
T
 

1

一4ω
 
wn 

(5.31) 

と、それぞれ透過率の関数として表される。この式(5.30)、(5.31)を用いて、 l

次元フォトニッククリスタルと裸のフィルムの縮退四光波混合光発生効率の比

較を行うことができる。まず、図 5.2のような同じ厚さ、同じ色素濃度の裸の

フィルムとの比較について述べる。 2種類の試料において媒質の消衰係数は同
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じであるので式(5.30)、(5.31)を消衰係数の関数で表し両者の比を取れば、これ

らの発生効率の比を求めることができる。nB/nA=1.6、N=5の場合についてこれ

をプロットすると図 5.5のようになる。
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図5.5:縮退四光波混合光発生効率の比

:同じ厚さ、同じ色素濃度の裸のフィルムとの比較

例えば、消衰係数Kが 0.02程度のとき 1次元フォトニッククリスタルで、は裸の

フィルムの 1000倍の縮退四光波混合光強度が期待される。これは 1次元フォ

トニッククリスタルの欠陥による透過ピークの透過率が 10%の場合であり、以

下の実験における条件と一致している。

また、同じ透過率の場合の比較は式(5.30)、(5.31)が共に透過率の関数である

からこれらの比をとることによって求めることができる。nB/nA=1.6、N=5の場

合についてこれをプロットすると図 5.6のようになる。1次元フォトニックク

リスタルの欠陥による透過ピークの透過率が 10%の場合、約 200倍の発生効率
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図5.6:縮退四光波混合光発生効率の比:同じ透過率の裸のフィルムとの比較
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5.3実験その 1:同じ厚さ、同じ濃度の色素フィルムと

1次元フォトニッククリスタルの比較

1次元フォトニッククリスタルにおける縮退四光波混合光の発生効率の増大

を確かめるために実験を行った。本節においては欠陥層に用いた色素フィルム

と同じ厚さ、同じ色素濃度の裸のPVAフィルムとの比較について述べる。

5ふ1i式料:キサンテン系色素エオシンY
用いた色素分子はキサンテン系の色素、エオシン Yである[46]。エオシン Y

の構造式を図 5.7に示す。分子量は691.86である。

B 
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ね
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図5.7:有機色素分子エオシンYの構造式
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またエオシンY分子を単分散させたPVAフィルムの吸収スペクトルは図 5.8の

ようになっており波長 530nm付近に吸収の極大がある。
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図5.8:エオシンYを単分散させたPVAフィノレムの吸収スペクトル

このエオシン Yを単分散させた PVA薄膜を欠陥層とする 1次元フォトニック

クリスタルを第4章第2節で述べた方法によって作製した。このとき PVAに対

するエオシン Yの濃度は 3.5x 10・2molllであった。この 1次元フォトニックク

リスタルの透過スペクトルを分光光度計(沢JSCOU.-best550)で測定したもの

は図 5.9のようになる。
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図5.9:エオシンYを単分散させたPVA薄膜を欠陥層とする

1次元フォトニッククリスタルの透過スペクトル

フォトニックバンドギャップ中の透過ピークはそれぞれ欠陥準位に対応してい

るが欠陥層の光学膜厚が))2以上であるため何本も出現している。この時両側

の周期的多層膜部分の各層の膜厚は 488nm14である。透過スベクトルから算出

した欠陥層の光学膜厚は 5λ程度である。本実験において入射光は Q スイッチ

YAGレーザーの第二高調波を用いているので、波長 532nmの透過ピークのみ

を考えればよい。この波長 532nmに出現している透過ピークの透過率は弱い Q

スイッチ YAGレーザーの第二高調波を入射させて測定したところ約 10%であ

る。また本実験においては比較のために、エオシン Yを単分散させた単なる裸

のPVAキャストフィルムも作製し同様の実験も行った。この裸の試料は多層膜

ではなく 2つのガラス基板に 1次元フォトニッククリスタルの時と同様な条件

で成膜し、それらを張り合わせ圧力をかけて作製した。1次元フォトニックク

リスタルの透過ピークが 10%の場合、図 4.4によると媒質の消衰係数は1r-U.02

程度である。この時、裸の試料の透過率は90%程度となる。

この様な比較の場合、図 5.5に示すように理論的には約 1000倍の発生効率の

増大が期待できる。
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5.3.2実験

縮退四光波混合の実験における光学系を図 5.10に示す。

Sample 

Signal 

k1・k2+k3

Jd鴨，'k3

'Q-switch 
~Nd:YAG 

Laser 

refererlce 

図5.10:縮退四光波混合の実験における光学系
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縮退四光波混合の実験は第 6章第 1節において述べた Box-cars型の配置で、行っ

た。入射光はQスイッチ YAGレーザーの第二高調波である。パルス幅は 6ns、

繰り返し周波数は 1.5Hzである。3つに分けた入射レーザー光を試料に集光し

て発生した縮退四光波混合光を P別 Siフォトダイオード(浜松フォトニクス

S 1190) によって検出し、 gated-integraterによって信号処理した後にん0変換器

を通して、コンピュータに取り込んだ。また、 3本のビームの光路長はすべて

等しくなるように調整した。このとき入射光強度を変化させて縮退四光波混合

光の強度の変化を観測した。このとき、入射光強度を同様にモニターしている。

また本実験は室温で、行った。
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5ふ3実験結果

縮退四光波混合の実験結果を図 5.11に示す。横軸は入射光強度、縦軸は発生

した縮退四光波混合光強度である。
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図5.11:1次元フォトニッククリスタルによる縮退四光波混合光強度

また、黒丸は 1次元フォトニッククリスタル、白抜き丸は単なる裸のフィルム

における結果である。図 5.11の直線は実験結果をフィッティングしたものであ

り、それぞれの傾きは 1次元フォトニッククリスタルにおいては 2.4、裸のフ

ィルムにおいては 2.9となる。縮退四光波混合は 3次の非線形過程であるから

入射光強度を増加させると信号光強度は入射光強度の 3乗に比例して増加する

が、裸のフィルムにおける結果は信号が飽和するまではそのようになっている。
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一方、 1次元フォトニッククリスタルの傾きがやや小さいが、これは試料の光

学的不均一性に起因した入射光の散乱をも同じに検出してしまっているためだ

と考えられる。これは試料の作製法等を改善することで改良できると思われる。

これによると 1次元フォトニッククリスタルの方が同じ入射光強度で約 300倍

信号強度が大きいものと考えられる。これは縮退四光波混合光の発生効率が約

300倍増大したことを意味しており、理論的な予想である 1000倍とほぼ一致し

た結果が得られた。
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5.4実験その2:同じ透過率の色素フィルムと

1次元フォトニッククリスタルの比較

1次元フォトニッククリスタルにおける縮退四光波混合光の発生効率の増大

を確かめるために実験を行った。本節においては同じ透過率の裸の色素フィル

ムとの比較について述べる。

5.4.1読料:アゾ系色素メチルオレンジ

用いた色素分子はアゾ系の色素、メチルオレンジである[47-49]0メチルオレ

ンジの構造式を図 5.12に示す。分子量は 327.34である。

N==N 

Na+・03S

N 

CHJ 
/ 

¥ 
CH~ 

図5.12:有機色素分子メチルオレンジの構造式
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またメチルオレンジ分子を単分散させた PVAフィルムの吸収スペクトルは図

5.13のようになっており波長450nm付近に吸収の極大がある。
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図5.13:メチルオレンジを単分散させたPVAフィノレムの吸収スベクトル

このメチルオレンジを単分散させた PVA薄膜を欠陥層とする 1次元フォトニツ

ククリスタルを第4章第2節で述べた方法によって作製した。このとき PVAに

対するメチルオレンジの濃度は 7.2x 10・2mol/lであった。分光光度計(只JSCO

U-best550)で測定したこの 1次元フォトニッククリスタルの透過スペクトルを

図5.14に示す。この時両側の周期的多層膜部分の各層の膜厚は488nm14である。
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図5.13:メチルオレンジを単分散させた PVA薄膜を欠陥層とする

1次元フォトニッククリスタルの透過スペクトル

この透過スペクトルから算出した欠陥層の光学膜厚は 3λ程度である。本実験に

おいて入射光はアルゴ、ンレーザーの 514.5nm発援線を用いており、波長 514.5nm

の透過ピークのみを考えればよい。この波長 514.5nnGの透過率は弱いアルゴン

レーザーを入射させて測定したところ約 12%である。また本実験においては比

較のために、メチルオレンジを単分散させた単なる裸の PVAキャストフィルム

も作製し同様の実験も行っている。この裸の PVAフィルムは波長 514.5nmにお

ける透過率が 1次元フォトニッククリスタルの場合と同じ約 12%のものであり、

キャスト法によって作製した。透過率 12%の場合、図 5.6に示すように理論的

には約 200倍の発生効率の増大が期待できる。
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5.4.2実験

縮退四光波混合の光学配置は前節同様 Box-cars型である。ただし、光源はア

ルゴンレーザーであり、入射光の波長は 514.5nmで、ある。

メチルオレンジのようなアゾ系の色素分子をポリマー中に単分散させたフィ

ルムに光を照射した場合、分子は光を吸収してトランス型からシス型に光異性

化することが知られている[47]。一般にトランス型とシス型の分子では吸収や

屈折率が異なる。縮退四光波混合の場合はこの事により分布密度格子が形成さ

れる。メチルオレンジを単分散させた PVAフィルムにおける縮退四光波混合の

実験結果を図 5.15に示す。
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図5.15:メチルオレンジを単分散させた PVAフィルムの縮退四光波混合

縦軸は縮退四光波混合光強度、横軸は光の照射時間である。これによると光を

当て続けると光異性化が進むために分布密度格子が成長し、それにしたがって

信号強度も増加する様子が分かる。これは入射強度に依存しており、入射光が

強くなればそれだけ光異性化は速く進むので信号強度の成長速度もそれに応じ

て速くなる。そして、光を入射し続けると分布密度格子の成長が平衡状態に達

し、信号強度も飽和する。

83 



5.4.3実験結果

1次元フォトニッククリスタルと裸の PVAフィルムの縮退四光波混合の実験

結果を図 5.16に示す。縦軸は縮退四光波混合光強度、横軸は光の照射時間であ

また、黒四角は 1次元フォトニッククリ スタル、白抜き四角は単なる裸の

フィルムにおける結果である。
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図5.16:1次元フォトニッククリスタルによる縮退四光波混合光強度

それぞれ光を照射し続けると信号強度が増加していく様子が分かるが、 1次元

フォトニッククリスタルの方が飽和するまでの問、裸のフィルムと比較して約

20倍の発生効率の増大が観測された。理論的考察から期待される 200倍の発生

効率は見られなかったが、これは作製した試料の不完全性によるものであると

考えられる。以上より 1次元フォトニッククリスタルにおいて縮退四光波混合

光の発生効率を増大させることに成功した。
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第6章 1次元フォトニッククリスタ

ル構造による位相共役光の発生

前章までに、1次元フォトニッククリスタル構造における非線形光学効果の

増強が実験的に確認できた。本研究で用いている 1次元フォトニッククリスタ

ル構造はファブリー・ ペローエタロンと類似の構造であるが、通常の非線形エ

タロンの場合[29Jと異なり欠陥層の光学膜厚が非常に小さい。そのため、多重

反射を利用しているにもかかわらず、画像処理にも適している。以下で画像処

理の一例として縮退四光波混合による位相共役画像の発生について述べる。

6.1位相共役光

まず、位相共役光について述べる。式(6.1)で表される k方向に伝搬するよう

な周波数ωの単色平面波を考える。この光の位相共役光は式(6.2)に示すように

式(6.1)の空間的位相項の複素共役をとった形となり、元の光波と逆方向 (-k

方向)に進む光波となる。

Ein (r， t) = A(r )exp{i(1ωt -k. r )}+ A. (r )exp{-iCωt -k . r )} . (6. 1 ) 

E陀(r，t) = A. (r )exp{i(1ωt + k. r )}+ A(r )exp{-i(1ωt + k . r)} (6.2) 

また

E陀 (r，t)ocEin(r，-t) (6.3) 

とかけることから、位相共役光は時間反転波ともいわれる。このように位相共

役光にはもと来た光路を正確に逆行する性質がある。また、例えばすりガラス

のような媒質を通過して波面が乱れた波の位相共役光が同じ媒質を逆向きに通

過すると、波面の乱れは打ち消されて完全な入射光波面が再生される、というよ

うに位相補正作用がある[42]。

この位相共役光を発生させる方法は様々であるが最も一般的な方法として縮

退四光波混合によるものがあげられる。
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E1 

.". 
-"" 

χ(3)~一一 E2 

~〆 E4: Phase conjugated wave 

図6.1:位相共役型配置

図6.1に示すように互いに逆向きに伝搬するポンプ光Eぃ E
2とプロープ光E3を

非線形媒質に入射した場合、縮退四光波混合光 E4が発生する。ここで El、E
2

そして E3は全て同じ周波数の光であるとし、

のように表す。

E1(r，t)= Al(r)eXp{i~ωIt-k 1 .r)}+c: .c 
E2 (r， t) = A2 (r )exp{i(，ω-k2・r)}+c.c 
E3 (r， t) = A3 (r )eXp{i~ωIt-k 3 .r)}+c . c (6.4) 

このときこれら 3つの入射光によって生じる 3次の非線形分極のある成分は

pp)(r，t)= X(3)AJ~A; exp[i{ωIt-(k
1 
+k
2 
-k
3
).r}]+c.c. (6.5) 

と表される。ここで、 EJとE
2は互いに逆向きであることから

となり

k1 = -k2 

k4=k1+k2-k3 

= -k3 

となる。よってこの 3次の非線形分極は
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PS(3)(r， t) oc %(3) A; {r )exp{iCω-k4 . lr)} + C.C 
使 %(3)A; (r )exp{iCω+k3・r)}+ C.c. (6.8) 

となる。このときんおよびんは定数とした。縮退四光波混合光電場 E4はこの

非線形分極に比例するので

E4{r，t)ぽ%(刈r)A;exp{iCω+k3・r)}+ C.c. (6.9) 

となる。これはプロープ光 E3の位相共役光に他ならない。以上、縮退四光波混

合により位相共役光を発生することができることを述べたが、第 5章で述べた

ように 1次元フォトニッククリスタル構造を用いることによりこの発生効率を

増大させることが出来る。また、プロープ光として単なる平面波を考えたが、

一般に任意の形の波面を持つ波は平面波の重ね合わせで、あると考えることが出

来るので、上述の議論によって任意の形の波面を持った波の位相共役光を縮退

四光波混合によって発生させることが出来る。本章の実験においてはプローブ

光は単なるレーザー光線ではなく画像情報を含むような光波とした。

このように位相共役光は位相補正作用や時間反転性などの特異な性質をもっ

ていることから光計測や光情報処理などへのさまざま応用が考えられる。しか

し、現時点においてはその発生効率や応答速度の面で実用的なものとは言い難

い。しかし、 1次元フォトニッククリスタノレ構造を用いることによって非線形

光学効果が増強できるので位相共役光の発生効率を増大させることが可能とな

り、実用化のための有用な技術となり得ると思われる。

87 



6.2実験
位相共役光発生実験においては、 1次元フォトニッククリスタルの欠陥層媒

質として第 6章第 4節でも述べたアゾ系色素である MethylOrange(MO)を単分

散させた PVAフィルムを用いた。このとき PVAに対する MOのモル濃度は1.85

X 10-1 mol/l、重量比は 200:1である。作製した 1次元フォトニッククリスタル

の透過スペクトルを図 6.2に示す。この時両側の周期的多層膜部分の各層の膜

厚は 488nmJ4である。
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図6.2:1次元フォトニッククリスタルの透過スペクトル
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次に位相共役光発生のための実験系を図 6.3に示す。

Ar+ laser 
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図6.3:位相共役光発生実験配置図
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CWアルゴンレーザーの波長 514.5nmの光を入射光として用いた。レーザー光

はAノ2波長板によってレーザ一光の偏光面を回転させた後に偏光ビームスプリ

ツタによってポンプ光とプローブ光に分割した。このとき、ポンプ光は縦偏光、

プロープ光は横偏光とした。このとき発生する位相共役光の偏光はプロープ光

と同じ横偏光である。ポンプ光ねとプロープ光の間の角度は約 150 である。

また、この実験では位相共役画像を発生させることを目的としているためプロ

ープ光のビーム径を凹レンズで大きくした。そして、試料に照射する前に文字

パターンのフィルムを挿入した。そして画像情報を含むプロープ光を凸レンズ

によって集光し、 1次元フォトニッククリスタル試料に照射した。発生した位

相共役画像はビームスプリッタで反射しデ、ジタルカメラで撮影した。このとき、

偏光板をカメラの前面におくことによって縦偏光であるポンプ光の散乱をカッ

トした。ポンプ光#1、ポンプ光#2そしてプローブ光のパワーはそれぞれ5.4mW、

4.7mWそして 2.4mWであった。また試料上でのスポットサイズはそれぞれ直

径2.2mm、2.2mmそして 1.2mmであった。
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6.3実験結果

l次元フォトニツククリスタル構造による位相共役画像の発生実験の結果を

図 6.4、図 6.5に示す。

図6.4:位相共役画像 1

図6.5:位相共役画像 2
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カメラの前に NDフィルターを置いて位相共役光強度を調整したため図 6.4と

図 6.5とは明るさが異なっている。試料の不完全性などのために画像はやや不

鮮明ではあるが、文字ノミターン"lDPC"の位相共役画像が発生したことが分かる。
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第 7章 まとめ

本論文において 1次元フォトニッククリスタル構造により非線形光学効果が

増強できることを示したが、以下にこれをまとめる。

はじめに、この研究の背景としてフォトニッククリスタルの概念について述

べた。従来のエレクトロニクスにおいて中心的役割を果たしてきた半導体と同

様の、あるいはそれ以上の役割を、今後実現が期待されるフォトニクスにおい

てフォトニッククリスタルが担うであろうことが期待されている。本研究にお

いてはフォトニッククリスタノレの様々な特徴の中で、構造欠陥近傍において光

が局在するとしづ特徴に着目した。そして 1次元のフォトニッククリスタル構

造において非線形光学効果を増強することが可能で、あるとし、う提案を行った。

その 1次元フォトニッククリスタル構造はよく知られた誘電体多層膜のよう

な系で実現することができ、その線形の光学的性質を特性行列を用いた手法に

より理論的に解析した。そしてこの理論解析に基づいて各種の l次元フォトニ

ッククリスタルを設計し、それを実際に作製した。これらの作製した 1次元フ

ォトニッククリスタルの透過スベクトルの測定により、設計した通りのものが

できていることが分かつた。さらに、独自に開発した白色光マイケノレソン干渉

計を用いて超短光パルスの時間的な透過特性を観測した。またこの白色光マイ

ケルソン干渉計を用いたフーリエ分光により各種の 1次元フォトニッククリス

タルのバンド構造を実際に観測することができた。これらの線形的な光学測定

の結果、 1次元フォトニッククリスタルにおいてフォトニックバンドギャップ

ができ得ること、欠陥を有する 1次元フォトニッククリスタルにおいてフォト

ニックバンドギャップ中に欠陥による光の局在準位ができること、そして欠陥

を有する 1次元フォトニッククリスタル中の欠陥近傍において光が局在してい

ることが間接的にわかった。これはすなわち欠陥層において光強度が増強して

いることを意味しており、非線形光学効果の増強が可能であることを示唆して

いる。

そこで、有機色素分子を単分散させたポリマーフイノレムを欠陥層とした 1次

元フォトニッククリスタルを実際に作製して非線形光学効果の増強を試みたO

まず、欠陥に起因した光の局在準位に対応する透過ピークにおける透過率の入
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射光強度依存性の測定により、同じ透過率 50%の単なる裸のポリマーフィルム

よりも約1/20の低い入射光強度で吸収飽和が起こっていることが観測できた。

このことは欠陥層中の色素分子が約 20倍の光強度を感じているためであり 、

確かに欠陥層において光が局在し光強度が増強している事が分かつた。特性行

列を用いた手法による理論解析によると、本実験の条件においては約 30倍の

光強度の増強が期待されており、ほぽ一致した結果が得られた。

さらに、低出力レーザーを用いた位相共役光の発生を目指し縮退四光波混合

光の発生効率を増大することを試みた。この実験においては 2種類の比較を行

った。1つは欠陥層媒質と同じ厚さ、同じ色素濃度の裸のフィルムとの比較で

ある。この時の実験条件においては理論解析で約 10100倍の発生効率の増大が

期待されていたが、実験においては約 300倍の増大が観測でき・た。もう 1つの

比較は 1次元フォトニッククリスタルの欠陥準位に対応した透過ピークの透過

率と同じ透過率を持つ裸のフィルムとの比較である。この時の実験条件におい

ては理論的には約 200倍の発生効率の増大が期待されていたが、実験において

は約 20倍の増大が観測できた。

これらの縮退四光波混合光発生効率の増大は、 1次元フォトニッククリスタ

ルの欠陥層中の色素の種類や濃度、全体の層数などいろいろなパラメータによ

って異なる。本研究においてはこれらのパラメータを変化させていろいろな種

類の 1次元フォトニッククリスタルを作製し実験を行ったが、このように多数

の試料を作製できたのは欠陥層媒質として色素分子を単分散させたポリマーフ

ィルムを用いた点に依るところが大きい。作製法としては周期的誘電体多層膜

表面にスピンコート法によって水溶性のポリマーを成膜するという手法を取っ

たが、試料の出来によっては洗浄するだけで何度もその誘電体多層膜が使用で

き、本研究において試料は安価にかっ大量に作製することができた。この様な

メリットはあったものの、この手法にもデメリットがあった。それは欠陥層で

あるポリマー薄膜と誘電体多層膜との界面において接触が十分でなく、不整合

が生じてしまうという点である。この結果、入射レーザー光が乱反射し散乱が

多くなり、縮退四光波混合光の測定が非常に困難なものとなった。また、この

ことは発生効率の増大において、理論的に期待された通りのものが得られなか

った一因にもなっていると思われる。この点においては今後改善の余地が残さ

れている。いずれにせよ、非線形光学効果の増強が 1次元フォトニッククリス
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タルにおいて可能で、あることがわかった。今後は更に信頼性の高い試料を用い

ることで本研究においては行えなかった発生効率の増強度の定量的な議論が可

能となるであろう O

最後に、このような 1次元フォトニッククリスタルを用いて位相共役画像の

発生に成功した。この方法を用いることにより縮退四光波混合光の発生が低出

カレーザー光でも実現できることから光演算や光画像処理などためのフォトニ

クスデ、パイスとして大きな可能性を秘めていることが言える。

本研究においては主に欠陥層媒質として有機色素分子を単分散させた高分子

薄膜を用いたが、その他の媒質においても同様の過程が可能である。例えば非

線形媒質として大きな非線形感受率を有する半導体量子ドットなどがあげられ

る。また今回は吸収性の非線形光学媒質を用いたが、これは欠陥層における光

強度の増強を抑制することになり本来好ましくない。そこで分散性の非線形光

学媒質を欠陥層とする 1次元 PC構造により更に大きな光強度の増強が期待で

きる。分散性非線形光学媒質の持つ高速応答性をも加味すれば超高速非線形光

学デ、パイスとしての大きな可能性も秘めているであろう。
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