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1. はじめに 

 定比組成 LiNbO3（SLN），LiTaO3（SLT）は高品

質結晶が作製可能になり，従来の一致溶融組成

LiNbO3（CLN），LiTaO3（CLT）に比べ吸収端が短

いことや，分極反転に必要な印加電圧が 5 分の 1 以

下であるなど優れた性能が複数報告されていること

から波長変換材料として研究が活発に行われている．

SLN，SLT は電気光学定数や非線形光学定数が大き

いが，光損傷も大きくなる．光損傷とは入射した光

の空間的強度分布に応じて結晶内に屈折率変化が誘

起される現象のことであるが，Mg-doped により耐

光損傷耐性が向上される． 

波長変換デバイスを設計するためには，屈折率を

高い精度で得ることが不可欠である．波長変換デバ

イスを作製するにあたり屈折率は 1×10-4以下の精度

が必要であり，10-3 程度の測定精度でのデバイス作

製では最適効率の 4 割程度となってしまう事もある．

しかしながら，これまで SLN，SLT の屈折率はプリ

ズムカップラー法によって測定された 10-3 程度の精

度でしか報告されていなかった[1,2]．本研究では過

去に，温度 23 ℃の条件で無添加及びMg添加SLN，

SLT の屈折率を波長 399 -1545 nm の範囲で 1×10-4の

精度で直接測定し，その範囲で有効な Sellmeier 方程

式を導出している． 

さらにSLN，SLTは光パラメトリック発振（OPO）

などにも期待されている．OPO による波長変換では，

波長変換材料の温度を変化させ，屈折率を変化させ

ることで，出力波長を連続的に変化させることがで

きるが，SLN と SLT の屈折率温度依存性は直接測定

されていなかった．そこで，本研究では無添加及び

Mg 添加 SLN，SLT の屈折率温度依存性の直接測定

を目的とする． 

 

2. 測定試料 

測定試料として，オキサイド社製の無添加 SLN，

1.3 mol% Mg 添加 SLN，無添加 SLT，1.0 mol% Mg

添加 SLTを用いた．試料はそれぞれ，頂角約 30 °，

側面約 10 mm×10 mm の二等辺三角形の形状を持つ

プリズムである．SLN，SLT とも一軸結晶であるの

で，p 偏光として常光線屈折率 no，s 偏光として異常

光線屈折率 ne両方を測定可能にするため，図 2.2 の

ように光軸（Z 軸）を二等辺三角形の面と垂直に取

った．作製した結晶の軸のずれは無添加 SLN，1.3 

mol% Mg 添加 SLN，無添加 SLT，1.0 mol% Mg 添加

SLT において Z 軸と Y 軸ともに 6 分以下である．光

軸のずれによる屈折率の誤差率は±1×10-6 以下であ

った． 

また，測定用光源には，Nd:YVO4 レーザの基本波

(1064 nm)と第 2 高調波発生(532 nm)，Hg ランプ(436, 

546, 577, 579 nm)，He-Ne レーザ(633 nm)，近赤外半

導体レーザ(671, 782, 818, 981, 1311, 1545 nm)を用い

た．可視光は肉眼で，赤外光は IR ビューアを使用す

ることによって屈折光を観測した． 

 

 図 2.1 測定用プリズム 

 



3. 測定方法 

 本研究では屈折率の絶対値を最も高い精度で得ら

れる最小偏角法で測定した．測定にはデジタル精密

分光計（島津デバイス製造，GM-1D）を使用し，組み

込まれているロータリーエンコーダにより±1 秒の

精度で角度測定が可能となっている． 

最小偏角法の原理を図 3.1 に示す．プリズムの側

面から，コリメータを通した測定光源の光を入射し，

反対側の側面から出射した光をテレメータで観測す

る．ここで入射角 θ1 と出射角 θ2 が同じ角度になっ

たとき，偏角 δ は最小値 δmin をとる．空気の屈折率

を nairとすると，プリズムの屈折率を n は（3.1）式で

示される．従って，屈折率の精度はプリズムの頂角

と最小偏角の精度で決定する．本研究では，空気の

屈折率は 1.00027 として計算している． 

𝑛 = 𝑛𝑎𝑖𝑟 ×
sin{(𝛼+𝛿𝑚𝑖𝑛/2)}

sin(𝛼/2)
       (3.1) 

 

図 3.1 最小偏角法の原理 

 

4. 屈折率温度依存性の測定 

 屈折率温度依存性を測定するためには，結晶の温度

を測定したい温度で均一に保つために結晶から外気へ

熱が逃げることを防ぐ必要がある．そこで，本研究では

図 3.1 に示すアルミニウム製の結晶ホルダーを用いて

屈折率温度依存性の測定を行った．温度センサ①でア

ルミニウムに差し込み，ホルダーの温度を観測し，温度

センサ②はホルダー上部の穴からホルダー内に吊るし，

ホルダー内部の空気の温度を観測する．ホルダー側面

にペルチェ素子を固定し，温度センサ①を観測しなが

らホルダーの温度を調節する．ホルダーの温度を制御

することでホルダー内部の空気の温度を制御し，温度

センサ②が表示する温度が測定温度になるように調節

する．測定光源からの光は，ホルダーの側面にある幅 2 

mmのスリットを通して測定を行う． 

測定温度は 23 -70 ℃の範囲で，±0.1 ℃の精度で制

御した．また，最小偏角法による屈折率の測定では結

晶の頂角の値が重要であるが，結晶の温度を変化させ

ることによって熱膨張し頂角が変化することも考えられる．

しかし SLN，SLTの熱膨張率が光軸に垂直な方向に一

定であることから本研究においては無視できるものであ

ると考えられる．実際に 23 ℃と 70 ℃で頂角を測定し

たが，その差は±1×10-5 以下であり，測定機器による誤

差の範囲内であったことから本研究では温度による膨

張は無視している． 

 

 

図 4.1 温度依存性測定用ホルダー 

 

5. 過去の報告値との比較とSellmeier方程式の

導出 

 過去に無添加 SLT の異常光線屈折率 neについては

Bruner ら[3]に，1.0 mol% Mg 添加 SLT の異常光線屈

折率 ne については Lim ら[4]によってそれぞれ温度

依存性を含む Sellmeier 方程式が報告されている．過

去の報告値と本研究の測定値の比較を行った．例と

して 1.0 mol% Mg 添加 SLT の異常光線屈折率の波

長 532 nm と 981 nm と 1545 nm における比較をそれ

ぞれ図 5.1 -図 5.3 に示す．532 nm，1545 nm ともに本

研究の値の方が過去の報告値よりも屈折率の絶対値

は大きく，温度係数も大きかった．これは本研究で

測定した他の波長の比較においても同様の結果であ

り，無添加 SLT においても，本研究の測定値の方が

屈折率の絶対値は大きく，温度係数も大きかった．

また，長波長になるにつれて過去の報告値では温度



係数が 0 に減衰していくのに対し，本研究の測定値

では長波長においても 10‐5 K-1程度の有していた．

そこで，本研究では過去の報告では含まれなかった

Sellmeier 方程式の長波側への寄与である右辺第 3 項

にも温度依存性を加えて最小 2 乗 fitting を行った．

その式を(5.1)式に示す. ここで，λは波長(µm)，T は

温度(℃)を表す． 

𝒏𝟐(𝝀, 𝑻) = 𝑨 +
𝑩+𝒃(𝑻)

𝝀𝟐−[𝑪+𝒄(𝑻)]𝟐
+

𝑬+𝒆(𝑻)

𝝀𝟐−[𝑭+𝒇(𝑻)]𝟐
+𝑫𝝀𝟐  (5.1) 

本研究の測定値を元に温度依存性を含む Sellmeier

方程式の導出を行ったところほとんどの波長と温度

において 1×10‐4 の制度で測定値と一致させること

に成功した．例として，1.0 mol%Mg 添加 SLT の測

定値と導出した Sellmeier 方程式の理論値との比較

を図 5.4 に示す．グラフには見づらくなるのを防ぐ

ため 0.05 ずつオフセットをかけている． 

一方で，本研究の測定値と過去の報告値で基本波

波長を 1064nm とした第 2 高調波発生におけるコヒ

ーレンス長の比較を行ったところ，無添加 SLT，1.0 

mol% Mg 添加 SLT ともにコヒーレンス長が 0.5%以

内で一致した．過去の報告では波長変換実験を元に

コヒーレンス長つまり屈折率の差を求めており、そ

こから屈折率波長分散式を導出していた．また，波

長分散式の初期値にはプリズムカップラー法によっ

て求められた±1×10-3 以下の精度のデータを用いて

いた[1,2]．そのため屈折率の差は正しく求まるが、

屈折率の絶対値と温度依存性は正しくない可能性が

あった．それに対し，本研究では最小偏角法を用い

て屈折率の絶対値を直接測定しているため，屈折率

の絶対値および温度依存性が正しく求まり，屈折率

の差も正しく求まったと考えられる．コヒーレンス

長がよく一致していたことを利用して，本研究では

(5.2)式を用いて無添加 SLT，1.0 mol% Mg 添加 SLT

の長波長(無添加 SLTは 3600 -4100 nm，1.0 mol% Mg

添加 SLT は 3400 -3600 nm)における異常光線屈折率

neを求め，長波長域にも対応するSellmeier方程式の導

出をした． 

𝐿 =
1

2{
𝑛𝑒
𝑝𝑢𝑚𝑝

𝜆𝑝
−(

𝑛𝑒
𝑠𝑖𝑔𝑛𝑎𝑙

𝜆𝑠
+
𝑛𝑒
𝑖𝑑𝑙𝑒𝑟

𝜆𝑖
)}

         (5.2) 

 

 

図 5.1 1.0 mol% Mg 添加 SLT の波長 532 nm に 

おける異常光線屈折率 neの比較 

 

図 5.2 1.0 mol% Mg 添加 SLT の波長 981 nm に 

おける異常光線屈折率 neの比較 

 

図 5.3 1.0 mol% Mg添加 SLTの波長 1545 nmに 

おける異常光線屈折率 neの比較 

  

 

図 5.4 1.0 mol% Mg添加 SLTの異常光線屈折率 neの 

比較 
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6. 総括 

 本研究では，無添加及び 1.3 mol% Mg 添加 SLN，

無添加及び 1.0 mol% Mg 添加 SLT について温度 23 

– 70 ℃の範囲で最小偏角法を用いた屈折率の絶対値

の直接測定をした．測定用光源には，Nd:YVO4 レー

ザの基本波(1064 nm)と第 2 高調波発生(532 nm)，Hg

ランプ(436, 546, 577, 579 nm)，He-Ne レーザ(633 nm)，

近赤外半導体レーザ(671, 782, 818, 981, 1311, 1545 

nm)を使用した．本研究で測定した値と過去に報告

された屈折率分散式から求めた屈折率を比較した結

果，絶対値および温度係数はすべての波長において

いずれも本研究の方が大きくなり，一致しなかった．

その一方で基本波波長を 1064 nm としたときの第 2

高調波発生におけるコヒーレンス長での比較では

0.5％以内で一致するという結果になった．過去の報

告では波長変換実験の結果からコヒーレンス長つま

り屈折率の差を求めており，その値を元に間接的に

屈折率を求めている．そのため屈折率の差は正しく

求まっているが屈折率の絶対値は正しくない可能性

があった．それに対して本研究では最小偏角法によ

って屈折率の絶対値を直接測定しているため屈折率

の絶対値，温度係数，コヒーレンス長が正しく求ま

ったと考えられる．以上のことより本研究では無添

加及び 1.3 mol% Mg 添加 SLN，無添加及び 1.0 mol% 

Mg 添加 SLT の屈折率温度依存性を正しく測定でき

た．また，コヒーレンス長がよく一致したことを利

用して過去に報告されたコヒーレンス長と本研究の

測定値から無添加 SLT と 1.0 mol%Mg添加 SLTの長

波長域の異常光線屈折率を算出した．そして本研究

で測定した値を元にして温度依存性をも含む

Sellmeier 方程式の導出を行い，ほとんどの波長と温

度において測定値と 1×10-4の精度で一致させること

に成功した． 

 今回，無添加 SLT と 1.0 mol%Mg 添加 SLT の長波

長域の異常光線屈折率は実測値から算出した間接的

な値である．また，無添加SLNと 1.3 mol%Mg添加SLN

の常光線屈折率と異常光線屈折率，無添加 SLT と 1.0 

mol%Mg添加 SLTの常光線屈折率の直接測定はでき

ていない．そこで，長波長域の屈折率の直接測定が今

後の課題である． 
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