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内容梗概

本 論 文 は 、 著 者 が 大 阪 大 学 大 学 院工 学 研 究 科 電子 工 学 専 攻博 士 過 程 に在 学

中、 集 積 電 子 シ ス テ ム 工 学 講 座 集 積 光 電 子 工 学 領 域(西 原 研 究 室)に お い て

行 っ た"導 波 路 型 非 線 形 光 学 波 長 変 換 デ バ イ ス に関す る研 究"を ま とめ た も

の で、7章 か ら構 成 され て い る。 以 下 、 そ の各 章 につ い て 、 内 容 の梗 概 を述 べ

る。

第1章 序論

小 型 コヒー レ ン ト光 源 か ら得 られ る光 の波長 域 を拡 大 す る方法 として、導

波路 型非線 形光 学波長 変換 デバ イ スが そ の有力 な候補 であ ることを示 してい

る。 このデバ イ ス研究 の現状 を概 観 し、 この研 究 にお け る周期 的 強誘電 分極

反転構 造作 製 の重要性 を指摘 した上 で、本研究 の 目的 と課 題 を明 らかに して

いる。

第2章 高効率導波路型光 第2高 調波発生 デバ イスの理論設計

本章 では、導波路型擬似位相整合光 第2高 調波発生(QPM-SHG)デ バ イスの

特性 を、導 波光 モー ドプ ロフ ァイ ル及 び分極反 転構造 を数 式化 し、理論 的 に

解析 してい る。 デバ イ スの基 本構 成要素 であ る分極反 転構 造、光 導波路 がデ

バ イ ス特性 に与 える影 響 を明 らか に し、高効率 デバ イ ス実 現 に必 要 な条件 を

明 らかに している。

第3章 電 圧 印加 に よるLiNbO3分 極 反 転

本 章 で は 、LiNbO3上 へ の周 期 数 μm程 度 の分 極 反 転 グ レ ー テ イ ン グの電圧 印

加 に よ る作 製 方 法 を述 べ て い る。 結 晶 内 に誘 起 され る 電 界 強度 分 布 を理 論 解

析 し、 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ作 製 に有 効 な電 極 構 造 を明 らか に して い る。

ま た 、 種 々 の条 件 下 で の作 製 を試 み た結 果 得 ら れ た分 極 反 転 の特 性 を明 らか

に して い る。 さ ら に、 本研 究 に お い て は じめ て 可 能 に な っ た 、扇 形 分 極 反転

グ レー テ イ ング、 及 び周 期2Fmの 分 極 反 転 グ レー テ ィ ング の作 製 につ い て述 べ

て い る。 さ らに 、分 極 反 転 の メ カ ニ ズ ム に つ い て検 討 を行 っ て い る。 ま た、
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本 研 究 に お い て見 い だ され た 、分 極 反転 構 造 の検 査 法 につ い て も述 べ て い る。

第4章 緑 色/青 色 光 発 生用 導波 路 型 第2高 調 波 発 生 デバ イ ス の作 製 と評 価

本 章 で は、 第3章 で作 製 した分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を用 い た 、緑 色/青 色

光 発 生 用 のLiNbO3導 波 路 型QpM-sHGデ バ イ ス の作 製 と評 価 につ い て述 べ て

い る。Nd:YAGレ ーザ 光 を用 い た緑 色 光 発 生 実 験:、Ti:Al203レ ーザ 光 を用 い た

青 色 光 発 生 実験:、 及 び 半 導体 レー ザ 光 を用 い た 青色 光 発 生 実験 で 得 られ た結

果 を示 す と と もに、 得 られ た結 果 と理 論 値 との比 較 を行 っ てい る。

第5章 紫 外 光 発 生 用 導 波 路 型 第2高 調 波発 生 デ バ イス の作 製 と評 価

本 章 で は 、 これ まで ほ とん ど検 討 され て い なか っ た 、紫 外 光 発 生 用LiNbO3

導 波 路 型SHGデ バ イ ス につ い て検 討 し、 試作 ・評 価 を行 った結 果 につ い て 述

べ て い る 。 第2高 調 波 に吸 収損 失 が あ る 場 合 の デバ イ ス性 能 につ い て 理論 解 析

を行 な い 、 そ の特 性 を明 らか に して い る。 周 期6μm程 度 の分 極 反 転 グ レー テ ィ

ン グ を用 い た3次QPM-SHGに よ る紫 外 光 発 生 実験 、 及 び本 研 究 に お い て初 め

て作 製 に成 功 した周 期2μmの 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を 用 い た1次QPM-SHG

に よる紫 外 光 発 生 実 験 で得 られ た結 果 につ い て述 べ て い る。

第6章 分 極 反 転 グ レー テ ィン グ を用 い た導 波 路 型 光 第3高 調 波発 生 デ バ イス

本 章 で は、分 極 反 転 グ レー テ ィ ング を用 い た導 波 路 型光 第3高 調 波 発 生 デバ

イ ス を提 案 し、 理 論 的 ・実 験:的 に 行 な っ た検 討 につ い て述 べ て い る。提 案 す

るデ バ イス 構 成 を述 べ 、 デバ イ ス 性 能 を 理論 解 析 した 結 果 につ い て述 べ て い

る。 ま た、Nd:YAGレ ーザ 光 をポ ン プ光 と して用 い る場 合 の デバ イ ス設 計 を行

い 、作 製 した デバ イス を用 い た 第3高 調 波 発 生 実 験 で得 られ た結 果 につ い て述

べ て い る。 この結 果 か ら 高効 率 な導 波 路 型 光 第3高 調 波 発 生 デ バ イス の 実 現 可

能 性 を検 討 して い る。

第7章 結論

本 章 で は 、 本 研 究 で 得 られ た成 果 を総 括 し、 今 後 の 課 題 を 明 ら か にす る と

と もに、 将 来 展 望 に つ い て述 べ て い る。

(2)



目次

第1章 序論

1.1 研 究 の背 景 と現 状

1.1.1研 究 の背 景

1.1.2

1.1.3

1.2本 研 究 の 目 的 と 課 題

1.3本 論 文 の 構 成

位相整合技術の現状

非線形光学波長変換 デバ イス研 究 の問題点

1

1

1

2

4

5

5

第2章

2.1

高効 率導波路型光第2高 調波発生 デバ イスの理論設計

緒言

2.2変 換効 率 の 理論 式

2.3分 極 反 転構 造 依 存 性

2.4作 製 誤 差 依存 性

2.5 理想 的分極反転 グ レーテ イング作製の検 討

2.6結 言

7

7

7

10

13

16

17

第3章

3.1

電 圧 印 加 に よるLiNbO3分 極 反 転

緒言

3.2作 製 方 法

3.3 電圧印加 に よ り誘起 され る電界分布の理論解析

3.4分 極 反 転 の 特 性

3.4.1

3.4.2

3.4.3

3,4.4

3.5

電圧印加条件

試料雰囲気依存性

周期電極形状依存性

LiNbO3結 晶厚 さ依 存 性

扇 形 分極 反 転 グ レー テ イ ングの 作 製

3.6微 細 周 期 グ レー テ ィ ングの作 製

3.7熱 処理 に よる分極 反転構造の非破壊観察

19

19

19

21

24

24

25

27

29

31

32

33

(3)



3.8

3.9結 言

第4章

評 価

4.1緒 言

4.2

4.3

分極反転 メカニズムの検討

緑色/青 色光発生用導波路型 第2高 調波発 生 デバ イス の作製 と

34

35

デ バ イ ス 作 製

4.3.1

4.3.2

4.3.3

4.4理 論 値 との比 較

4.5

第5章

5.1

第2高 調波発生実験

結言

Nd:YAGレ ー ザ光 の 第2高 調 波 発 生

Ti:Al203レ ー ザ 光 の 第2高 調 波 発 生

半 導体 レーザ 光 の 第2高 調 波 発 生

紫外 光発生用導波路型第2高 調波発生 デバ イスの作 製 と評価

緒言

5.2吸 収 損 失 を考 慮 した デバ イス性 能 の 理論 解 析

5.3導 波 路 型3次 擬i似位 相 整 合 第2高 調 波 発 生 デバ イ ス

5.3.1

5.3.1

5.4.1

5.4.1

5.5結 言

第6章

6.1緒 言

6.2

6.3

デバ イス作 製

第2高 調波発生実験

5.4導 波 路 型1次 擬 似 位 相 整 合 第2高 調 波 発 生 デ バ イス

デバ イス作製

第2高 調波発生実験

分極反転 グ レーテ ィングを用 いた導波路型光第3高 調波 発生

デバ イ ス

37

37

37

40

40

42

48

51

53

・・55

55

55

57

57

58

61

61

62

66

デバ イス構成

デバ イス性 能の理論解 析 とデバ イス設計

(4)

68

68

68

70



6.4

6.5

6.6

第7章

謝辞

デバ イス作 製

第3高 調波発生実験

結言

結論

参考文献

関連発表論文

73

74

76

78

82

83

90

(5)



第1章 緒 論

1.1研 究 の 背 景 と現 状

1.1.1研 究 の 背 景

近 年 、小 型 コ ヒー レ ン ト光 源 と して 半 導 体 レ ーザ は 、光 デ ィス ク に代 表 さ

れ る 光 記 録 分 野 や、 光 情 報 処 理 分 野 、 光 通 信 分 野 、光 セ ン サ や 光 計 測 分 野 等

にお い て必 要 不 可 欠 な デバ イ ス と して使 用 され てい る 。 しか しな が ら現 在 利

用 可 能 な波 長 域 は、 赤 色 光 ～ 近 赤 外 光 領 域 に限 られ て い る 。 この 波 長 域 が拡

大 で きれ ば 、 上 記 の分 野 に お い て 一層 の 進 展 が もた ら され るだ け で な く、他

分 野 へ の波 及効 果 も期 待 で き る。 そ の た め小 型 コ ヒー レン ト光 源 か ら得 られ

る光 の 波 長 域 を 拡 大 す る こ と は 、 オ プ トエ レク トロニ クス 分 野 に お け る非 常

に重 要 な研 究 課 題 とな って い る。 特 に、 よ り短 波 長 光 で あ る緑 色 や 青 色 光 を

発 生 す る小 型 短 波 長 コ ヒー レ ン ト光 源 へ の 要 望 が 、 光 デ ィス クの 高 密 度 化 や

レーザ プ リ ン タの高 性 能化 等 の 実現 の ため 高 ま っ て い る。

小 型 短 波 長 コ ヒー レ ン ト光 源実 現 の た め の ア プ ロ ー チ と して、 緑 色 や 青色

光 を発 生 す る半 導 体 レ ー ザ の 研 究 が盛 ん に行 わ れ て お り1)一6)、現 在 まで にII-

VI族 で あ るZnSe系 材 料 を用 い 、 室温 連 続 発 振 で100時 間程 度 の 動作 時 間 が 報告

され て い る3)。 ま た 、III-V族 で あ るGaN系 材 料 を用 い た研 究 もご く最 近 に な

って活 発 化 して お り5)・6)、現在 まで に室 温 パ ル ス 発 振 が 報 告 さ れ て い る6)。 し

か し なが ら この 様 な半 導体 レー ザ の 実 用 化 に は 、室 温 連 続 発振 下 で の 長 寿命

化 、信 頼 性 の確 保 等 まだ 多 くの 課 題 を残 して い る。

一 方 、小 型 コ ヒー レ ン ト光 源 か ら得 ら れ る光 の波 長 域 を 拡 大 す る方 法 と し

て、 非 線 形 光 学効 果 、 特 に2次 非 線 形 光 学 効 果 を用 い て波 長 を変 換 す る 、非 線

形 光 学 波 長 変換 デバ イ ス を用 い る 方 法 が あ り、 現 在 最 も有 効 で実 用 化 に 近 い

方 法 と して考 え られ、 盛 ん に研 究 され て い る。 この様 な デバ イ ス には

1)周 波 数 ωの 入 力 光 か ら周 波 数2ω の 第2高 調 波 を発 生 させ る第2高 調 波 発 生

(SecondHarmonicGeneration:SHG)デ バ イス

2)周 波 数 ω1と ω2の2つ の入 力 光 か ら、周 波 数 ω=ω1+ω2の 光 を発 生 させ る和

周 波 数 発 生(SumFrequencyGeneration:SFG)デ バ イス や 、周 波 数

ω=iω1一ω21の光 を発 生 させ る差 周 波 数 発 生(DifferenceFrequency
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Generation:DFG)デ バ イ ス

3)周 波 数 ωの光 で励 起 して 、周 波 数 ω1の 信 号 光 を増 幅/発 振(同 時 に周 波

数 ω2=ω一ω1の 光 も発 生)す る光 パ ラ メ トリ ック増 幅/発 振(Optical

ParametricAmplification/0scillation:OPA/0PO)デ バ イス

等 が あ る7)・8)。特 にSHGデ バ イス は 、 近 赤 外 光 を半 分 の 波 長 の 緑 ～青 色 光 に

変 換 で き る た め 、小 型 コ ヒー レン ト光 源 の 短 波 長 化 へ の 強 い 要 望 か ら盛 ん に

研 究 され て い る。

2次 非 線 形 光 学波 長 変i換デバ イス に お い て高 い変 換 効 率 を達 成 す る た め に は

1)高 い ポ ン プ光 強度

2)長 い相 互作 用 長L

3)大 きな2次 非 線 形 光 学 定 数(SHG係 数)d

4)関 与 す る光 波 間 の位 相 整合 の 達 成

が 必 要 で あ る。1),2)の 条 件 は光波 を狭 い領 域 に閉 じ込 め た ま ま伝 搬 させ る こ

とが 可 能 な光 導 波 路 構 造9)を 用 い る こ と で達 成 で きる。3)の 条件 は使 用 す る材

料 に よ って 決 定 され る 。 高効 率 デ バ イ ス 実 現 の た め に 適 用 さ れ る 非 線 形 光 学

材 料 と して は 大 きなSHG係 数 を持 って い るだ けで な く、 関与 す る光 波 長 に お

い て 光 学 的 に透 明、 光 導 波 路 の作 製 が 可 能 等 の 条件 が あ る 。 これ まで に デ バ

イス化 が 検 討 さ れ て い る基 板 材 料 と して は、LiNbO310)}26)、LiTaO327)一32)、

KTioPo433)一35)等 の無 機 材 料 が あ る。 よ り大 きなsHG係 数 を もっ てい る有 機

材 料 を用 い た研 究 もな され て い る36)一38)が 、導 波 路 作 製技 術 が 未 確 立 で あ る等

の 多 くの課 題 が あ る。 従 っ てLiNbO3が 、上 記 の 無機 材 料 の 内 で 最 も大 きな

SHG係 数 を持 ち、 光 導 波 路作 製 技 術 もほ ぼ確 立 さ れ て い る た め 、最 も有 望 な

導 波 路 型 非 線 形 光 学 波 長 変 換 デバ イス用 の 基 板 材料 で あ る と考 え られ る 。 以

上 の 考 察 よ り、LiNbO3を 基 板 材 料 と して 用 い て導 波 路 型 非 線 形 光 学 波 長 変i換

デ バ イ ス を 作 製 し、位 相 整合 が 達 成 で き れ ば 、 高 効 率 デバ イス の 実 現 が 期 待

で きる。

1.1.2位 相 整 合 技 術 の 現 状

高 効率 な 導波 路型非 線形光 学波 長変i換デバ イス を実 現す るため には、前述

した ように関与 す る光 波 間の位相 整合 を達成す る ことが必 要であ る。位 相 整
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合 法 につ い て 、 こ こで は簡 略 化 の た めSHGの 場 合 に つ い て 述べ る。

ポ ンプ光 が 非 線 形 媒 質 中 を伝 搬 す る と、非 線 形 分 極 波 が発 生 し(伝 搬 定 数

2β1)、 これが も とに な っ て第2高 調 波 が発 生 し伝 搬 す る(伝 搬 定 数β2)。 第2高

調 波 出力 が 大 き くな る た め に は 、非 線 形 分 極 波 の位 相 と第2高 調 波 の 位 相 が 一

致 す る必 要 が あ り、 そ の条 件(位 相 整 合 条 件)は 、 そ れ ぞ れ の伝 搬 定 数 を用 い

て式(1.1)で 表 さ れ る。

臣}2-2β1=0 (1.1)

この 条件 は ポ ン プ光 と第2高 調 波 に 対 す る実 効 屈 折 率 が等 しい こ と と等 価 で あ

るが 、 一 般 に屈 折 率 の 波 長 分 散 の た め この 条 件 は満 た され な い。 そ こで 、 こ

れ まで に以 下 に示 す よ うな様 々 な位 相 整 合 法 が 検 討 され て い る 。

1)複 屈 折位 相 整 合 法10)・11):光 導 波 路 材 料 の複 屈 折 性 を利 用 して 、偏 光 の 異

な る導 波 モ ー ド問 で伝 搬 定 数 を一 致 させ る方 法 。

2)モ ー ド分 散 位 相 整 合 法12)・13):光 導 波 路 の実 効 屈 折 率 の モ ー ド分 散 を利用

して、 次 数 の 異 な る導 波 モ ー ド問 で伝 搬 定 数 を一致 させ る 方法 。

3)チ ェ レ ン コ フ放 射 型 位 相 整 合 法14)・15):導 波 モ ー ドの ポ ンプ光 と放 射 モ ー

ドの 第2高 調 波 光 との 問で 位 相 整 合 を達 成 させ る方法 。

4)擬 似 位 相 整 合 法7)・39):周 期構 造 を用 い て ポ ンプ光 と第2高 調 波 光 の 間の

位 相 不 整 合 を補 償 す る方 法 。

こ の 中で 擬 似 位 相 整 合 法(Quasi-Phase-Matching:QpM)は 他 の 方法 に比 べ 、(i)

導 波 路 材料 の方 位 や偏 光 方 向 ・波 長 に制 限 が な い 、(ii)SHGテ ン ソル に お け る

最 大 要 素 が 使 え る た め高 い変 換 効 率 が望 め る、(iii)導 波 モ ー ドの 第2高 調 波 が

得 ら れ る た め 出 射 光 の 平 行 ビ ー ム 化 ・集 光 が容 易 、等 の多 くの利 点 を有 し、

現 在 最 も有 効 な位 相 整 合 法 で あ る と考 え られ る。

QPM用 の周 期 構 造 と して は 、SHG係 数 の 符 号 を周 期 的 に反 転 した構 造 を用

い る こ とが 有 効 で あ る。LiNbO3の よ う な 強 誘 電体 で は、 そ の 強 誘電 分 極 の極

性 を周 期 的 に反 転 させ る こ と で達 成 で き る。 これ ま で にLiNbO3に お い て報 告

さ れ て い る分 極 反 転 法 を以 下 に示 す 。

1)Ti内 拡 散 法16)一18)・40):LiNbo3結 晶 の+z面 にTiを 熱 拡 散 す る と拡 散 層 内
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の 分 極 が 反 転 す る 。

2)Li20外 拡 散 法19):LiNbo3結 晶 をlloo℃ 付 近 まで加 熱 して急 冷 す る と、

+z面 のLi20が 結 晶 内部 よ り外 部 へ と拡 散 し、 拡 散 層 内の 分 極 が 反 転 す る。

3)sio2装 荷 熱 処 理 法20)・21):LiNbo3結 晶 の+z面 にsio2薄 膜 を堆 積 し1000.c

付 近 の熱 処 理 を行 う と、SiO2薄 膜 装 荷 部 分 の表 面 層 の分 極 が 反 転 す る。

4)電 子 ビー ム走査 法22)一24)・41)一44):LiNbO3結 晶 の+Z面 を接 地 し、一Z面 上

に収 束 電 子 ビー ム を走 査 して照 射 す る と、走 査 線 直 下 か ら結 晶裏 面 に達

す る垂 直 層 状 に分 極 が 反 転 す る。

5)電 圧 印 加 法25)・26)・45)一49):LiNbo3結 晶 の 自発 分極 の 方 向 と対 抗 す る方 向

に反 転 抗 電 界 以 上 の 電界 を印 加 す る と分極 が 反 転 す る。z板LiNbO3の 場

合 、結 晶表 面 か ら裏 面 に達 す る反 転 領 域 も得 られ る。

緑 色 や青 色 光 発 生用 のLiNbO3導 波 路 型SHGデ バ イ ス にお い て 必 要 と され る分

極 反 転 グ レー テ ィ ン グの 周期 は 、1次 グ レー テ イ ン グの 場合 数μm程 度 で あ る。

上 記 の分 極 反転 法 を用 い た グ レー テ ィ ン グ作 製 、 デ バ イス へ の 応 用 の 報 告 も

な さ れ て い るが 、 この よ うな微 細 周 期 の 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ング の 作 製 は非

常 に 困 難 で あ る ため 、 分 極 反 転 法 の基 礎 特 性 の 確 認 、 及 び デバ イ ス化 の 可 能

性 の 確 認 等 の基 礎 的段 階 に と ど ま って い る。 し たが っ て現 状 で は 、微 細 周 期

の 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グの 作 成 法 を確 立 す る 段 階 に は至 って お らず 、 そ の

デバ イスへ の応 用 につ い て も検 討 が 行 わ れ て い な い 。

1.1.3非 線 形 光 学 波 長 変 換 デ バ イ ス 研 究 の 問 題 点

目 的 とす る非 線 形 光 学 波 長 変 換 デバ イ ス を実 現 す る た め 種 々 の 検 討 を行 っ

た結 果 、 基 板 材 料 と してLiNbO3を 用 い 、擬 似 位 相 整 合 法 に よ り位 相 整合 を達

成 さ せ る光 導 波 路 型 の デ バ イ ス が 、 高効 率 デバ イ ス実 現 に対 して 最 も有 望 で

あ る と考 え られ る。 しか しな が ら、LiNbO3を 用 い た短 波 長 光 発 生用 導 波 路 型

非 線 形 光 学 波 長 変 換 デ バ イス を高 い変 換 効 率 で実 現 す る に は、 現 状 で は

1)高 効 率 を達成 す る た めの 理 論 設 計 が確 立 され てい な い、

2)分 極 反 転 グ レー テ ィ ング の作 成 法 が確 立 さ れ てい な い、

3)デ バ イス 化 の 可 能 性 と問題 点 が 明 らか に な っ て い な い 、

等 の 問 題 点 が あ り、解 決 が必 要 で あ る。
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1.2本 研 究 の 目的 と課 題

本 研 究 の 目的 は、 短 波 長 光 発 生 用 導 波 路 型 非 線 形 光 学波 長 変換 デ バ イ ス の

高効 率 化 を 図 り、 そ の 可 能 性 と問題 点 を 明 らか にす る こ とで あ る。

高 効 率 デ バ イ ス を実 現 す る た め に は 、 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ の作 製 が き

わめ て重 要 で あ る。 さ らに理 論 的 に高 効 率 が 可 能 な デ バ イ ス設 計 を行 う必 要

が あ る。 こ の よ うな要 求 を満 たす た め 、 本 研 究 を始 め る に あ た り、次 の よ う

な課 題 が あ っ た。

1)高 効 率 な導 波 路 型 非 線 形 光 学 波 長 変 換 デバ イ ス実 現 の た め の理 論 設 計 を

確 立 す る。

この 課 題 に対 し、 本研 究 で は導 波 路 型SHGデ バ イ ス に つ い て、 特 に分

極 反 転 グ レー テ ィ ング構 造 に着 目 して行 う(第2章)。

2)微 細周 期 の 分極 反 転 グ レー テ ィ ングが 作 製 可 能 な方 法 を探 求 し、確 立 す

る。

この 課 題 に対 し、 本研 究 で は電 圧 印 加 に よる分 極 反 転 法 につ い て その

特性 を 明 らか に し、微 細 周 期 グ レー テ ィ ン グの作 成 法 を確 立 す る(第3章)。

3)デ バ イス を試 作 ・評 価 し、実 用 化 へ の問 題 点 と可 能 性 を 明 らか にす る。

この課 題 に対 し、本 研 究 で は緑 色 、及 び青 色 光 発 生 用 導 波 路 型SHGデ

バ イ ス を試作 ・評 価 す る(第4章)。 さ らに これ まで ほ とん ど検 討 され て い

な い紫 外 光 発 生 用 デバ イ ス につ い て検 討 ・試 作 ・評 価 をお こな い、 実 用

化 へ の問 題 点 と可 能 性 を明 らか にす る(第5,6章)。

1.3本 論 文 の 構 成

図1.1に 本 論 文 の構 成 と各 章 の つ なが りを示 す ブ ロ ッ ク ダイ ヤ グ ラム を示 す 。

第2章 で は、 高 効 率 デ バ イ ス 実 現 の た め の 理 論 設 計 を、 導 波 路 型 光 第2高 調 波

発 生 デバ イス に つ い て行 っ た結 果 を述 べ る。 第3章 で は高 効 率 デ バ イス実 現 の

た め に不 可 欠 な 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ構 造 の 作 製 の た め 、本 研 究 で確 立 し

た電 圧 印加 に よ るLiNbO3分 極 反 転 につ い て述 べ る。 第4章 で は、緑 色 及 び青 色

光 発 生 用 の導 波 路 型 光 第2高 調 波 発 生 デ バ イス を試 作 し、評 価 を行 った結 果 を

述 べ る。 第5章 で は 、 これ まで検 討 さ れ てい なか っ た、 紫外 光発 生 用 の 導波 路

型 光 第2高 調 波 発 生 デ バ イ ス につ い て検 討 し、 試 作 、 評価 を行 っ た結 果 を述べ
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る。 第6章 で は、 本 研 究 で提 案 、 試 作 した分 極 反転 グ レー テ ィ ング を用 い た導

波 路 型 光 第3高 調 波 発 生 デバ イ ス につ い て 述 べ る。 第7章 で は、 本 研 究 に お い

て得 られ た成 果 を総 括 し、今 後 の課 題 につ い て述 べ る。

第1章 序論

◎

第2章 高効率導波路型光第2高調波発生デバイス
の理論設計

◎

第3章 電圧 印加 によるLINbO3分 極 反転

◎

第4章

緑色/青 色光発生用

導波路型第2高調波発生
デバイスの作製と評価

/
第5章

紫外光発生用

導波路型第2高調波発生

デバイスの作製と評価

＼

＼
第6章

分極反転 グレーテ ィングを

用いた導波路型

光第3高 調波発生デバイス

/
第7章 結論

図1.1本 論 文 の構 成
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第2章 高効率導波路型光第2高 調波発生デバ イスの理論設計

2.1緒 言

本 章 で は 、高 効 率 な 導 波 路 型 非 線 形 光 学 波 長 変換 デ バ イ ス 実現 に必 要 な理

論 設 計 を確 立 す る た め 、導 波 路 型SHGデ バ イス につ い て行 っ た理 論 解 析 結 果

に つ い て述 べ る 。既 に導 波 路 型QPM-SHGデ バ イス の 変 換 効 率 を与 え る一般 式

は報 告 され て い る39)。 本 研 究 で は 、 具体 的 に導波 光 の モ ー ドプ ロ フ ァイル 、

及 び 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ構 造 の フ ー リエ展 開 を用 い た 表 現 式 を導 出 した

後 、 これ ら を一般 式 に適 用 して 導波 路 型QPM-SHGデ バ イス の 特性 解 析 を行 い 、

高 効 率 デバ イス 実 現 に必 要 な デ バ イス構 造 を、 特 に分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ

構 造 に着 目 して 明 らか にす る 。 さ ら に、 解 析 に よ り明 らか に な っ た構 造 を作

製 す る方法 につ い て 、 これ まで の 報告 例 を も とに検 討 す る。

2.2変 換 効 率 の 理 論 式

[一 般 理論 式]

図2.1に 示 さ れ る よ う な均 一周 期 分極 反 転 グ レー テ ィ ン グ構 造 を持 つ チ ャネ

ル 導 波路 内 で の ポ ン プ光 と第2高 調 波 は、 次 の モ ー ド結 合 方 程 式 で 記 述 で き る。

A1(L)

A2(L)

図2.1均 一周 期 分極 反 転 グ レー テ ィ ング を持 つ 導 波 路 型QPM-SHGデ バ イス
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蓋Al(・ トj点 ・〔・)べ(・)exp(一j2疎)

法A・(・ トjK[A1(・)12・xp(+j2△ ・)

(2.1)

こ こで 、 導 波 光 の伝 搬 方 向 がx、 導 波 路 深 さ方 向がzで あ り、Al(x),A2(x)は ポ

ンプ光 と第2高 調 波 の電 界 振 幅 、Kは 非 線 形 結 合係 数 、 △は位 相 不 整合 量 で あ る。

Kと △はそ れ ぞ れ次 式 で表 され る。

1(2=
(2ω)2

2(N1)2N・ ε・傷㌦(畿il綜 γ (2.2)

2△ ニ62一(2β1+2π ハ)
(2.3)

こ こ で 、Fと ε0は真 空 中の 透磁 率 と誘 電 率 、ωは ポ ン プ光 の周 波 数 、Nは 導 波

モ ー ドの 実効 屈 折 率 、 βは伝 搬 定 数 、Eは 導 波 光 の電 界 モ ー ドプ ロ フ ァイ ル で

あ り、 添 え字1,2は そ れ ぞ れ ポ ンプ光 と第2高 調 波 を表 す 。N,β,Eは 光 導 波 路

の屈 折 率 分 布 に よっ て決 ま り、E1,E2は(y,z)の 関 数 で あ る。 ま た 、Aは 分 極 反

転 グ レ ー テ ィ ン グの 周 期 で あ り、dlは 伝 搬 方 向xに 対 し て周 期 的 に変 化 す る

SHG係 数 分 布 を フ ー リエ 展 開 した と きの 基 本 周 期 成 分 で 、 分 極 反 転 グ レー テ

ィ ング の構 造 に よっ て決 ま る(y,Z)の 関 数 で あ る。

式(2.1)の モ ー ド結 合 方 程 式 の解 は 、 ヤ コ ビの楕 円 関数snを 用 い て次 の よ う

に表 せ る。

lA・(L)i2 、K画L
η「

Al(・)12ニγsn西;γ

_2(2.4)

㍗〉爾+蜻

こ こ で 、PO=IA1(0)12は 入 射 ポ ン プ 光 パ ワ ー 、Lは 相 互 作 用 長 で あ る 。 特 に 、 変
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換 効 率 ηが あ ま り大 き く な く 、 ポ ン プ 光 パ ワ ー の 減 衰 が 小 さ い と き に は 、 式

(2.4)は 簡 単 化 さ れ 、 式(2.5)で 表 せ る 。

η=K2P・L2(・i・ 乱 岡2 (2.5)

式(2.5)よ り明 らか な よ うに 、変 換 効 率 ηは ポ ン プ光 パ ワーPOに 比例 して お り、

変 換 効 率 を ポ ンプ 光 パ ワ ー で割 っ た 値 η/Poは 各 デ バ イ ス の 固 有 の値 とな る の

で、 こ れ を 規格 化 変i換効 率 と呼 び 、 デ バ イ ス性 能 の 目安 と して 一 般 的 に 用 い

られ て い る。

以 上 よ り、均 一 周 期 の分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を持 つ デ バ イス の性 能 解 析

に は、 非 線 形 結 合係 数Kを 正 確 に求 め る こ とが重 要 で あ る こ とが わ か る。

[導 波 光 電 界 モ ー ドプ ロ フ ァイ ル]

式(2.2)を 用 い て非 線 形 結 合 係 数Kを 求 め るた め に は 、導 波 光 モ ー ドプ ロ フ ァ

イ ルEl,E2が 必 要 で あ る。 こ こで は 、LiNbo3のsHGテ ン ソル 中 で最 大 のd33

を用 い る こ との で き る、Z板 基 板 上 の幅W、 深 さTの ス テ ップ形 屈 折 率 分 布 を

持 っ た チ ャネル 導 波 路 にTM-like基 本 モ ー ドを励 振 した 場 合 を 求 め た 。 チ ャネ

ル光 導 波 路 内 の 電 界 モ ー ドプ ロ フ ァイ ル を正 確 に求 め る こ とは容 易 で は な い

が 、 図2.2に 示 す よ うな屈 折 率 分 布 の導 波 路 に対 して は 良 い近 似 を与 え る マ ー

カ ッテ ィ リの方 法50)を 用 い て電 界 分 布 を求 め た 。 マ ー カ ッテ ィ リの 方法 で は、

一
ロ ロ
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1

Channelwaveguide

図2.2ス テ ップ形 屈 折 率 分 布 を持 つ チ ャネ ル 導波 路 の 断 面構 造
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TM-1ike基 本 モ ー ドの 電 界Z方 向 成 分(導 波 路 深 さ 方 向)E、 は 、 図2.2の1～Vの

領 域 で は 式(2.6)で 表 せ る と仮 定 し、 そ れ 以 外 の 領 域 を 通 っ て 伝 搬 す る 光 エ ネ

ル ギ ー は 無 視 す る 。

咽繍 唯 一嚇咽

姻=周 唯 嚇噸 蝋 副

刷 綱 嚇噸 咽 副 一

咽=1謝 君 司刺 轍 鋤

嚇1一毒i鐙→刺 噸 勘

こ こ でkO=2π/λoは 真 空 中 の 光 波 の 波 数 ・ky・kz・ φ1・φ2・γz2・γz3・γy4は 固 有 値

方 程 式 を解 い て 得 ら れ る 値 で あ る。 式(2.6)よ り 求 ま る 電 界 モ ー ド プ ロ フ ァ イ

ル の 例 を 図2.3に 示 す 。 表2.1に 計 算 で 用 い た パ ラ メ ー タ を 示 す 。 各 波 長 の 導 波

路 屈 折 率nf1,nf2の 値 は プ ロ トン交i換 導 波 路51)一53)で の 屈 折 率 を 考 慮 し て 表2.1

の よ う に仮 定 し た 。

2.3分 極 反 転 構 造 依 存 性

非 線 形 結 合 係 数Kの 値 は式(2.2)か ら明 らか な よ う に分 極 反 転 グ レー テ ィ ング

構 造 に 依 存 す る。 した が っ て 図2.4に 示 す 断 面構 造 モ デ ル に対 して解 析 を行 っ

た 。分 極 反 転 構 造 は深 さがDで 、 反 転 領域 の 幅 の 周 期Aに 対 す る比(デ ュ ー テ

ィー比)がaの 矩 形 の 断 面構 造 で あ り、 導 波 路 の幅 方 向 に は 一様 な構 造 で あ る。
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図2.3TM-like基 本 モ ー ドの 電 界 プ ロ フ ァ イ ル

(W=2.6μm,T=1.6μm,λ1=0.886μm,λ2=0.443Fm)

表2.1計 算 に 用 い た パ ラ メ ー タ

Pumpwavelength λo=0.886μm

Indices ns1=2.167

ns2=2.287

nf1ニ2.179

nf2=2.337

Waveguidesize Wま2.6μm

T=1.6μm

雑
一会 　 ワertedregi・n

D

圏 脳 圏 幽 圏 圏 【iii舎,'T

▼

図2.4

Waveguide・

解 析 に用 い た分極 反 転 グ レー テ ィ ング の断 面構 造
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こ の よ う な構 造 の 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ は 式(2.7)の よ う に数 式 化 で き る 。

蝋㍉ 留)
(2.7)

図2.5に デ ュ ー テ ィ ー比a及 び 分 極 反 転 部 の深 さDに 対 す る非 線 形 結 合 係 数K

の依 存 性 を計算 した 結 果 を示 す 。 計 算 で は表2.1の パ ラ メ ー タ を用 い た。 縦 軸

は、理想 的 な分 極 反 転 構 造(分 極 反 転 部 の深 さが 無 限 大 で デ ュ ー テ ィー比aが

0.5)の と きの値 を用 い て規 格 化 した非 線 形 結 合係 数Kの2乗 の 値 で あ る。 な お 、

デ ュ ー テ ィー比aが0.5≦a≦1.0の 場 合 は、0.5≧(1-a)≧0の 値 と同 じとな る。

非 線 形 結 合係 数 は デ ュ ー テ ィ ー比 が 大 き くな る ほ ど増 加 し、aニ0.5の と き最

大 値 を取 る こ と、0.4≦a≦0.6で あ れ ばa=0.5の と きの90%以 上 の値 が得 られ る

こ とが わ か った 。 また 、分 極 反転 部 の 深 さが 深 くな る につ れ て非 線形 結 合 係

数 は大 き くな る こ とが わ か る。今 回行 っ た解 析 条 件 下 で は、分 極 反転 部 の 深
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壼
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寵

重巷

ξ1

§書
の ⊆
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DIT=◎o
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図2.5規 格 化 非 線形 結 合係 数 の デ ュ ー テ ィー比 依 存 性
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さDが 導 波 路 深 さTに 対 してD≧Tで あ れ ば 、深 さが無 限大 の と きの95%以 上 の

値 が 得 られ る が 、 分極 反 転 部 の深 さDが 小 さ くな る と非 線 形 結 合 係 数 の値 は 激

減 し、DIT=0.75の と きで も50%、D/T=0.5で は10%の 値 しか得 られ ない こ とが

わ か っ た。 なお 、 理 想 的 な分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グの と き には 、 非 線 形 結 合

係 数Kの 値 は、K=0.65W-112cm-1が 得 られ、 相 互 作 用 長3mmの デバ イ ス に お い

て規格 化 変換 効 率η/po=380%/Wが 期 待 で きる。 こ こで ・SHG係 数 の値 はd33=

47pm/V54)を 用 い た 。

この結 果 よ り、 高効 率 な導 波路 型QPM-SHGデ バ イ ス実 現 の た め には 、 デ ュ

ー テ ィー 比aの 値 が0 .4≦a≦0.6で あ り、 分 極 反 転 部 の 深 さDが 導 波 路 深 さTと 同

等 以 上 、屈 折 率 分 布 の 違 い に よる 導 波 光 モ ー ドプ ロ フ ァイ ル の違 い を考 慮 す

る と、 導波 路 深 さの 数 倍 の 深 さ を もつ 分 極 反 転 グ レー テ ィ ングが 必 要 で あ る

こ とが わ か っ た 。 なお 、 分極 反 転 構1造が 矩 形 で な い場 合 、 導 波 路 断 面 内 全体

に わた っ て、 デ ュ ー テ ィー 比aが0.4≦a≦0.6の と き に は性 能 劣 化 は少 な いが 、

そ れ以外 の 場 合 は効 率 が 劣 化 す る21)。

2.4作 製 誤 差 依 存 性

式(2.5)よ り明 らか な よ うに変 換効 率ηは、 式(2.3)で 表 され る位 相 不 整 合 量 △

に大 き く依 存 し、△=0の 時 最 大 値 と な る。 △=0と で きる分 極 反 転 グ レー テ ィ ン

グの周 期Aは 式(2.3)よ り

A二 坐1
(2.8)2

lN2-Nll

と表 され る。λoは ポ ン プ光 の 真 空 中 で の波 長 で あ る。N1,N2と してLiNbO3バ

ル ク結 晶 の屈 折 率 を用 い た と きの 分 極 反 転 グ レー テ ィ ング周 期Aの ポ ンプ光 波

長 依 存性 を図2.6に 示 す 。LiNbO3バ ル ク結 晶 の屈 折 率 は 、波 長400nm～3μmの

範 囲で 良 い近似 を与 え る以 下 の セ ル マ イ ヤ 方程 式 よ り求 め た。

。2二 生582+99210-2.194×10迅 λ2
sλ2 -210 .9

(2.9)

λはナ ノ メ ー トル で 表 した真 空 中で の波 長 で あ る。 屈 折 率 の波 長 分 散 性 の た め 、
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図2.6分 極 反 転 グ レーテ イ ング周 期 の ポ ンプ光 波 長 依 存 性

グ レー テ ィ ング周 期 と ポ ン プ光 波 長 は線 形 の 関係 で は ない こ とが わ か る。

図2.7に 青 色 光 発 生用SHGデ バ イス に単 一 波 長 の ポ ン プ光 を入 力 した と きの

変 換 効 率 の グ レ ー テ ィ ング周 期 依 存 性 を示 す 。 位 相 整 合 が グ レー テ ィ ン グ周

期Ao=3Fmで 達 成 され て い る場 合 の結 果 で あ る。式(2.5)で 示 され て い る よ うに

(sin(△L)/△L)2の 特 性 で あ り、 相 互作 用 長 が 長 くな る につ れ て 、急 激 に グ レー

テ ィ ング周 期 誤 差 の受 容 幅 が 小 さ くな る こ とが わ か る 。 こ れ よ り高 効 率 デ バ

イ ス実 現 の た め に は、mmオ ー ダの 相 互作 用 長 に わ た って 、 数μm周 期 の グ レー

テ ィ ン グをnmオ ー ダの精 度 で作 製 す る こ とが 必 要 で あ る こ とが わか る。

次 に 、位 相 整 合 波 長 の 光 導 波 路 幅 依 存 性 を計 算 した結 果 を 図2.8に 示 す 。 計

算 で は 簡 単化 の ため 、 導 波 路 屈 折 率nfと 基 板 屈 折 率nsの 差 は各 波 長 帯 で一 定 で

あ る(△n1=nfrnsl=0・Ol2・ △n2=nf2-ns2=0・05)と し た 。 導 波 路 幅 が 変 化 す る と ・

実 効 屈 折 率 も変 化 す る。 ポ ンプ光 と第2高 調 波 に対 す る実 効 屈 折 率 の変 化 量 は

等 し くない ため 、 位 相 整 合 波 長 が 図2.8に 示 す よ うに変 化 す る。 式(2.3),(2.5)

よ り求 め られ る位 相 整 合 波 長 の誤 差 受 容 幅 は、 相 互 作 用 長L=3mmの と きに0.2

nm程 度 で あ る。 従 って高 効 率 デ バ イ ス 実 現 の た め に は 伝 搬 方 向 に わ た っ て の

導 波 路 幅 誤 差 は10%以 下 にす る必 要 が あ る こ とが わ か った 。 なお 、 同様 の解 析

に よ り、導 波 路 深 さ方 向 に 対 して は5%以 下 の 精 度 で の作 製 が 要 求 され る こ と
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が わ か っ た 。
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図2.7変 換効 率 の 分極 反 転 グ レー テ ィ ング依 存 性(Ao=3即)
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図2.8位 相 整 合 波 長 の 光 導 波 路 幅 依 存 性

(T=1.6μm,A=2.7μm,△nl=0.012,△n2=0・05)
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2.5理 想 的 分 極 反 転 グ レ ー テ イ ン グ作 製 の 検 討

2.3の 解 析 結 果 に よ り、 高 効 率 な導 波 路 型QPM-SHGデ バ イ ス 実 現 の た め に

は 、 デ ュ ー テ ィー 比aの 値 が ほ ぼ0.5で あ り、 分 極 反 転 部 の深 さが 導 波 路 深 さ

と同 等 以 上 の矩 形 の分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グが 必 要 で あ る こ とが 明 らか とな

っ た 。 ま た2.4の 解 析 結 果 よ り、分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グはnmオ ー ダで の周

期 均 一性 をmmオ ー ダの 範 囲 にわ た って 実 現 す る必 要 が あ る こ とが 明 らか とな

った 。 この 様 な 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ を作 製 す る方 法 に つ い て これ ま で の

報告 例 を も とに検 討 す る

これ まで にLiNbO3に お い て報 告 さ れ て い る分 極 反 転 法 と して は、 第1章 で も

述 べ た よ うに①Ti内 拡 散 法16)一18)・40)、②Li20外 拡 散 法19)、 ③sio2装 荷 熱 処

理 法20)・21)、④ 電 子 ビー ム走査 法22)一24)・41)一44)、⑤ 電圧 印 加 法25)・26)・45)一49)

が あ る。

① ～③ の 方法 で作 製 さ れ た 分 極 反 転 部 は い ず れ も表 面 層 付 近 の 限 られ た構

造 で あ る。 表 面 層 付 近 の 限 ら れ た 構 造 で あ っ て も、 そ の構 造 が導 波 路 深 さ と

同等 の深 さ の矩 形構 造 で あ れ ば高 効 率 デ バ イ ス の 作 製 も期 待 で き るが 、 そ の

構 造 は 図2.9(a)に 示 す よ うな表 面 付 近 のV形 の構 造 で あ る。 この様 な分 極 反 転

グ レー テ ィ ング構 造 で は非 線 形 結合 係 数Kの 値 が 小 さ くな る ため 、① ～③ の方

法 で は高効 率 デバ イ ス の 実現 は期 待 で きな い。

④ の方 法 で作 製 した分 極 反 転構 造 は 、 図2.9(b)に 示 す よ うに 、反 転 部 が 結 晶

表 面 近 傍 か ら裏 面 に ま で 達 す る よ うな 、 結 晶厚 さ方 向 に は ほ ぼ 一 様 な理 想 に

近 い 構 造が 作 製 で きる 。 しか しな が ら、 この 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ は 点列

状 の構 造 に な り易 い傾 向 が あ り、 反転 幅 の 制御 が 困 難 で あ る。 さ らに この 方
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図2.9各 々 の分 極 反 転法 で得 られ る構 造
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法 で作 製 した分 極 反 転 グ レー テ ィ ング の周 期 均 一性 は明 らか で は ない 。

電 圧 印加 法 は ご く最 近 に な っ てSHGデ バ イ ス作 製 へ の応 用 が検 討 され 始 め

た25)方 法 で あ る。 強 誘 電体 に外 部 電 圧 を印加 す る と そ の 強 誘 電分 極 が 反転 す

る こ と は古 くか ら知 られ て い たが 、LiNbO3で は ほ とん ど検 討 され て い な か っ

た 。 この 方 法 に よ る分 極 反 転 で は 、 結 晶 表 面 か ら裏 面 に ま で達 す る領 域 の 反

転 層 の形 成 が 可 能 で あ る。従 っ て 周 期 構 造 を作 製 す る 方 法 が確 立 で きれ ば 、

理 想 に近 い 構 造 が作 製 で きる 可 能 性 が あ る。 ま た 、 こ の 方 法 で作 製 した 分 極

反 転 グ レー テ ィ ン グの 周 期 均 一性 は、 作 製 時 に使 用 す る電 極 の周 期 均 一 性 に

の み 依 存 す る と考 え ら れ る た め 、 周 期 均 一 性 の 高 い周 期 電 極 を使 用 す れ ば分

極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ の周 期 均 一 性 も高 くな る と考 え られ る。 さ ら に、 分 極

反 転 に は大 が か りな装 置 は必 要 とせ ず 、 将 来 的 に見 て 量 産 性 も高 い と考 え ら

れ る。

以 上 の考 察 よ り、電 圧 印 加 法 が 高効 率 デバ イ ス作 製 の た め の最 も有 力 な方

法 と して期 待 で き る。 しか し この 方 法 に よ る微 細 周 期 の分 極 反 転 グ レー テ ィ

ン グ の作 製 は現 在 の と こ ろ十 分 に は検 討 さ れ て お らず 、 そ の特 性 は ほ と ん ど

明 らか に な って い ない 。

2.6結 言

本 章 で は 、 導 波 路 型QPM-SHGデ バ イ ス の理 論 解 析 を行 い 、分 極 反転 構 造 、

及 び 光 導 波 路 構 造 が デ バ イス 特 性 に与 え る影 響 を明 ら か に した 。 解 析 結 果 よ

り、 高 効 率 デ バ イス 実 現 の ため に は 、 デ ュ ー テ ィー 比aが0.4≦a≦0.6で あ り、

導 波 光 モ ー ドと分 極 反 転 構 造 との 重 な りが 大 き くな る構 造 、 す な わ ち反 転 領

域 の 境 界 が 結 晶 表 面 に 垂 直 で 反 転 部 の深 さが 導 波 路 深 さ と 同等 以 上 の構 造 を

持 っ た分 極 反 転 グ レー テ ィン グ を作 製 す る こ とが必 要 で あ る こ とが わ か った。

さ ら に、 高 効 率 デ バ イ ス 実 現 の た め に は 、 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グに は ナ ノ

メ ー トル オ ー ダ の周 期 均 一性 が 、 光 導 波 路 には サ ブ ミ ク ロ ンオ ー ダの幅/深

さ均 一性 が必 要 で あ る こ とが わ か っ た。

高 効 率 デ バ イ ス実 現 の た め の 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ作 成 法 に つ い て 、現

在 ま で の報 告 例 を も と に検 討 し、 電 圧 印 加 法 が 高 効 率 デ バ イス 実 現 の た め の

有 力 な方 法 と して期 待 で き る こ とを示 した。
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本 章 で行 っ た計 算 は 単 一 縦 モ ー ドの ポ ンプ光 を用 い た場 合 を仮 定 して 行 っ

た 。 しか し なが ら、 ポ ン プ光 光 源 が 多 くの縦 モ ー ドで 発 振 し、 しか もす べ て

の 縦 モ ー ド波 長 がSHGデ バ イ ス の波 長 受 容 幅 内 に あ る場 合 に は、 理 論 的 に変

i換効 率 が 単 一 縦 モ ー ドの場 合 の2倍 に な る こ とが 報 告 さ れ て い る55)。 この こ と

は 、本 章 で 得 られ た理 論 値 と実 験値 を比 較 す る場合 に考 慮 す る必 要 が あ る。
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第3章 電 圧 印 加 に よ るLiNbO3分 極 反 転

3.1緒 言

強 誘 電体 は外 部 電 圧 の 印 加 に よ り、 そ の 強 誘 電 分極 の 極 性 反 転 が 可 能 で あ

る こ と は古 くか ら知 られ て い た。 しか しLiNbO3で は、 室 温 で の反 転 抗 電 界 強

度 と絶 縁 破 壊 電界 強 度 が 非 常 に近 く分 極 反転 構 造 の 形 成 が 困難 で あ っ た た め、

自発 分 極 の 測 定56)等 で 検 討 さ れ て い る程 度 で あ っ た。 最 近 、 結 晶 内不 純 物 の

減 少 や 結 晶 均 一 性 の 向 上 等 に よ り室 温 で の 電 圧 印加 に よる 分 極 反 転 が可 能 と

な り、周 期構 造 の作 製 も検 討 され は じめ た 。 導 波 路 型SHGデ バ イスへ の 適 用

も報 告 さ れ25)、 現 在 で は本 方 法 は著 者 らの研 究 グ ル ー プ を含 め 、 い くつ か の

研 究 グル ー プ に よ り検 討 さ れ て い る26)・45)}49)。 電 圧 印 加 に よ る分 極 反転 で は 、

反 転 領 域 が 結 晶 表 面 に 垂 直 で 、結 晶 表 面 か ら裏 面 に ま で達 す る よ うな深 い 反

転 層 の形 成 が可 能 で あ る 。従 っ て第2章 で 述 べ た よ う な高 効 率 デ バ イス用 の 理

想 的 な周 期 的分 極 反 転 構 造 も作 製 で き る可 能 性 が あ る。 ま た本 方 法 はLiTaO3

やKTioPo4へ の適 用 も検 討 さ れ て い る32)・57)一60)。

本 章 で は、 電圧 印 加 に よるLiNbO3分 極 反 転 につ い て 、 周 期 数 μm程 度 の微:細

周 期 グ レー テ ィ ング作 製 の た め に 調 べ た 特 性 に つ い て 述 べ る。 ま ず 、 電 圧 印

加 に よ り誘 起 さ れ る電 界 強 度 分 布 を理論 解 析 し、 分極 反 転 グ レー テ ィ ン グ作

製 に 有効 な 電 極 構 造 を 明 らか にす る。 次 に種 々 の 電極 構 造 と電 圧 印加 条 件 を

用 い て分 極 反 転 の特 性 を明 ら か に す る。 ま た、 本研 究 に お い て は じめ て 行 わ

れ た、 扇 形 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ、 及 び 最 短 周 期2脚 の分 極 反 転 グ レー テ ィ

ン グ の 作 製 に つ い て述 べ る。 さ ら に得 ら れ た結 果 を総 合 して 、分 極 反 転 の メ

カ ニ ズ ム に つ い て検 討 を行 う 。 ま た、 本 研 究 に お い て 見 い だ され た 、熱 処 理

に よるLiNbO3分 極 反 転 構 造 の検 査 法 につ い て も述 べ る。

3.2作 製 方 法

図3.1に 電 圧 印 加 に よ るLiNbO3分 極 反 転 の 模 式 図 を 示 す 。 両 面研 磨 のz板

LiNbO3の 片 面 に周 期 電 極 、 他 面 に一 様 電 極 を装 荷 し、 室 温 で この両 電 極 間 に

電 圧 を印 加 した。 電 圧 印 加 に よ る分 極 反 転 は、 結 晶 内 部 に誘 起 され る電 界 のZ

方 向成 分 の 強度 がLiNbO3の 反 転 抗 電界 強度Ec(～20kV/mm)を 越 え た場 合 に生
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じる 。 分極 反 転 が 起 こ る とそ れ に伴 い 電 圧 印 加 方 向 と順 方 向 に反 転 電 流 が 流

れ るた め 、 電 流 波 形 も し くは電 荷 量 を測 定 して分極 反 転 の有 無 を検 出 した。

図3.2に 検 討 した周 期 電 極 の 断 面構 造 を 示 す 。 これ ま で使 わ れ て い た梯 子 電

極(図3.2(a))25)と 、 本 研 究 で新 た に考 案 した波 板 電 極(図3.2(b))を 検 討 した。

波 板 電 極 で は、 基 板 上 に周 期 的 にパ タ ー ニ ング した絶 縁 体 を装 荷 し、 そ の 上

に金 属 を堆 積 さ せ る こ とで波 状 の 電 極 を形 成 し て い る 。金 属 が結 晶 と直 接 接

して い る部 分 で は結 晶 内 に 強 い電 界 が 印 加 さ れ るが 、 絶 縁 体 装 荷 部分 で は緩

和 さ れ るの で 周 期 的電 界 分 布 が形 成 され る。 波 板 電 極 で は 電 極 領 域全 面 に わ

た り金 属 電 極 で 覆 わ れ て い る 。従 っ て電 極 の電 気 抵 抗 は梯 子 電極 と比 較 して

小 さ くな り、 誘 起 され る周 期 的 電 界 分 布 が 電 極 領 域 下 の 各 部 分 で 同 一 な 分 布

に な り易 く、作 製 され る反転 形 状 も均 一 に な り易 い と考 え られ る。

、♪y
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図3.1電 圧 印 加 に よ るLiNbO3分 極 反 転
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3.3電 圧 印 加 に よ り誘 起 さ れ る電 界 分 布 の 理 論 解 析

分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ング作 製 に 関 す る 理論 的 な 目安 を得 る た め 、電 圧 印 加

に よ り結 晶 内部 に誘 起 され る電 界 のZ方 向成 分 の 強 度 分布 を計 算 した。図3.3(a)

に解 析 に用 い たモ デ ル を 示 す 。 計 算 の 簡 単化 の ため 、 電極 形 状 はy軸 方 向 に 一

様 で 厚 さ は 無 視 で きる と し、 分 極 反 転 が 起 こ る 前 の 分 布 を 求 め た 。 この 時 、

結 晶 内 の 電 位 φ(x,z)は 次 の二 次 元 ラ プ ラス 方程 式 を満 たす 。

,逃+、 逃=o
z∂

z2x∂x2
(3.1)

こ こ で εx,ε 。は そ れ ぞ れLiNbO3のx軸,z軸 方 向 の 比 誘 電 率 で あ り、 そ れ ぞ れ

84.6,29.1で あ る 。 電 位 φ(x,z)を 平 行 平 板 コ ン デ ン サ 内 に 誘 起 さ れ る 電 位 分 布

とそ こ か ら の 電 位 差 Ψ(x,z)を 用 い て φ(x,z)ニV(1+z/T)+Ψ(x,z)と 表 わ し た 後 、

z'=〉 砿 ・zと 座 標 変i換 す る こ と に よ り
、 式(3.1)は

亜+亜=o
∂X2 ∂z'2

(3.2)

と変 形 さ れ る 。 図3.3(b)の 格 子 点 を用 い て 差 分 近 似 す る と 各 格 子 点 で の 電 位 差

Ψ(x,z')は 式(3.3)の よ う に 表 さ れ る61)。

噛 訂 ・御 調+歳(副 (3.3)
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こ の 連 立1次 方 程 式 を 逐 次 加 速 緩 和(SuccessiveOver-Relaxation:SOR>法62)

を 用 い て 計 算 し て 電 位 差 分 布 Ψ(x,z')を 求 め た 後 、 電 界Z方 向 成 分 の 強 度 分 布

Ez=一 ∂φ/∂z=一Vπ 一 ～屠 ・∂Ψ1∂z'を 求 め た
。

梯 子 電極 を用 い た と きの 計 算 結 果 の 一例 を図3.4(a)に 示 す 。 電 圧V=10kV、

結 晶 厚 さT=0.5mm、 電 極 周 期A=3Fm・ 電 極 指 幅/周 期=WIA=0・5で ・ 試 料 雰 .

囲気 が真 空 の 時 の 結 果 で あ り、梯 子 電極 装 荷 面 近 傍 の電 界Z方 向 成 分 の1周 期

分 の分 布 を 示 して い る。 周 期 的分 極 反転 構 造 作 製 に は電 界Z方 向成 分 の 周 期 的

変調 度 が 大 き くな る電 極 構 造 が 望 ま しい と考 え られ る。 図3.4(a)よ り、 電界 分

布 の 周 期 的 変 調 度 は表 面 直 下 で 最 も大 き く、 結 晶 内 部 に な る に従 っ て 減 少 し、

数 μm程 度 内 部 で は非常 に小 さ くな る こ とが わ か っ た。 電 極 指 下 の 電 界 は電 極

ギ ャ ップ下 の 電 界 よ り大 きい の で 、 印 加 電 圧Vを 適 切 な値 に す れ ば 、 電極 指 下

の み の 電 界 が 反 転 抗 電 界 強 度Ecを 上 回 り、 電極 指 下 で分 極 反 転 が 起 こ り周 期

的分 極 反 転 構 造 が作 製 され る と予 想 で き る。 ま た 強電 界領 域 は電 極 指 幅 よ り

広 い 範 囲 に 分 布 して い るた め 、電 極 指 下 全 体 の 電 界 がEcを 越 え る よ うな 電 圧

を印 加 した 場 合 、電 極 指 幅 よ り広 い 範 囲 で 電 界 強度 がEcを 上 回 り反 転 幅 も電

極 指 幅 よ り大 き くな る傾 向 が 強 い こ と が わ か っ た。 第2章 で述 べ た よ うに高効

率 デ バ イス 実 現 の ため に は、 反 転 幅 は周 期 の 半 分 で あ る こ とが 必 要 で あ る。

解 析 の 結 果WIA～0.3の 梯 子 電 極 が 、 反 転 幅/周 期=0.5の 構 造 を作 製 す る た め

の 電 界 分 布 の誘 起 に最 適 で あ る こ とが わ か っ た。

波 板 電 極 を 用 い た 時 の 電 界 分 布 の 一 例 を 図3.4(b)に 示 す 。 絶 縁 体 の厚 さ

h=1.5Fm、 絶 縁 体 の 比 誘 電 率εr=3.0(PMMA)、 金 属 が 結 晶 に接 して い る部 分

の 幅 、 絶 縁 体 の 最 も厚 い部 分 の幅 が 周 期 に対 し て共 に0.2と し、 この 間の 電 極

部 分 の 形状 を余 弦 曲線 で表 わ した 時 の 結 果 で あ る。 波 板 電 極 で は 電 界 分 布 は

絶 縁 体 の 形 状 に 依 存 す るが 、 上記 の 条 件 で は最 適 な電 極 指 幅 の梯 子 電 極 を用

い た と き と 同様 の電 界 分 布 が 誘 起 さ れ る こ とが わ か っ た。 従 っ て 波 板 電 極 を

用 い た場 合 も、 最 適 な構 造 の 分極 反 転 グ レー テ ィン グ が 作 製 可 能 で あ る と予

想 で きる。 更 に この様 な電 極 構 造 を用 い た 方 が 電 界 強 度 の 周 期 的 変 調 度 も大

き くな っ て お り、周 期 構 造作 製 に有 利 で あ る こ と もわ か っ た 。

電界 分 布 の結 晶厚 さ依 存 性 を知 るた め 、 同様 の 計 算 を0.1≦T≦0.5mmの い く

つ か の厚 さ につ い て行 っ た 。 そ の結 果 、 印 加 電 圧 と厚 さの 比VITを 一 定 と した

一22一



と きの 表 面 近 傍 の 分 布 はTに ほ とん ど依 存 しない こ とが わ か っ た。従 っ て分 極

反 転 グ レー テ ィン グの作 製 は結 晶 厚 さ に関 わ らず 可 能 で あ る と予想 で きる。
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3.4分 極 反 転 の 特 性

LiNbo3の 分 極 反 転 構 造 を 直 接 観 察 す る こ と は で き な い 。LiNbo3は ふ っ酸 硝

酸 混 合 液(HF:HNO3ニ1:2)に よ り+Z(+Y)面 は エ ッチ ン グ さ れ な い が 、一Z(一Y)

面 は エ ッ チ ン グ さ れ る63)・64)。+Z面 上 に 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ が あ る 場 合

に は 、 反 転 領 域(一Z)の み が エ ッチ ン グ さ れ る た め 分 極 反 転 構二造 が 可 視 化 で き

る 。 従 っ て 、 作 製 した 分 極 反 転 構 造 はLiNbo3表 面 を50.c,lo～20分 間 エ ッ チ

ン グ し た 後 に 顕 微 鏡 観 察 及 びSEM観 察 す る こ と に よ り評 価 した 。

3.4.1電 圧 印 加 条 件

3.3で 明 ら か に な った様 に,Z方 向 電 界 分 布 は周 期 電 極 装 荷 面 の 表 面 直 下 で

の み 周 期 的変 調 度 が 大 きい。±Z面 で 分 極 反 転 の起 こ り易 さが 異 な る場 合 、作

製 さ れ る分 極 反 転構 造 も周 期 電極 装 荷 面 に依 存 す る と考 え られ る 。従 っ て、

周 期 電 極 の装 荷 面 に よ る違 い を検 討 し た。+Z面 に 周 期 電 極 を装荷 し た場 合 、

+Z面 で分 極 反転 グ レー テ ィン グ が 作 製 され て い る場 合 で も一Z面 で は ほ とん ど

分 極 反 転 して い ない構 造 も得 られ た 。 一Z面 に周 期 電 極 を 装荷 した 場 合 、 一Z面

に分 極 反転 グ レーテ ィ ン グが 作 製 され た時 に は+Z面 で は全 面 が 一 様 に反 転 し

た構 造 も得 られ た 。 以 上 よ り分 極 反 転 は+Z面 で 起 こ り一Z面 側 へ 進 む こ とが わ

か っ た。

直 流 電 圧 の 印 加 で は 、電 極 や結 晶 の 損 傷(絶 縁 破 壊 等)が 起 こ り易 い が 、

パ ルス 電 圧 を 印加 す れ ば 回避 で きる56)。 グ レー テ ィ ング作 製 に は0.2～40msec

幅 のパ ル ス電 圧 が有 効 で あ る事 が わ か っ た。 図3.5に 分 極 反転 時 の 電圧 ・電 流

波 形 の一 例 を示 す 。各 図 中の 上 側 が 電 流 波 形 、 下側 が 電圧 波 形 で あ る。 厚 さ

0.5mmのLiNbO3の+Z面 の 周 期 電 極 をア ー ス に して 一Z面 の 一様 電 極 にOkV→

一10kV→OkVの 方 形 波 パ ル ス 電 圧 を 印加 し た時 に は図3.5(a)の 様 な 波 形 に な っ

た。 こ れ は 図3.5(b)の よ う にバ イ ア ス 電圧 を用 い た一5kV→ 一10kV→ 一5kVの 方

形 波 パ ル ス 電圧 を印 加 す る こ とで 回避 で き る こ とが わか っ た。 図3.5(a)の 様 な

電 圧 ・電 流 波 形 に な っ た理 由 は3.8で 検 討 す る 。 図3.5(b)で はA点 ～C点 の パ

ル ス 幅 で 電圧 印 加 して い る 。A点 で充 電 電 流 が 流 れ た後 、B点 まで ほ ぼ一 定値

の 反 転 電 流 が 流 れ た後 、電 流 は停 止 し て い る こ とが わ か った 。 な おC点 の 電 流

は放 電 電 流 で あ る。 図3.5(b)の 電 圧 印加 の結 果 、分 極 反転 領 域 は無 制 限 に広 が

一24一



寄

∈0

=

・0 .5

0

5

0

0

L

≡、「 』… 一
一 【

1

L

ノ

ニIL「 氣

、
.

b

,

寄

且

τ0 .

ヌOヌ
xx　 　

r1・ 〉一1

TTT

ABC

(a)OkV→ 一10kV→OkVパ ル ス(b)一5kV→ 一10kV→ 一5kVパ ル ス

図3.5分 極 反 転 時 の 電 圧 ・電 流 波 形

る わ け で は な く電極 領 域 下 に 制 限 され る こ とが わ か っ た 。 種 々 の 電 圧 印 加 条

件 を 試 み た 結 果 、 グ レ ーテ ィ ン グ作 製 に お いて 最 も重 要 な こ と は 、電 圧 印加

中 に 結 晶 に 与 え る総 電 荷 量 を 正確 に制 御 す る こ とで あ る こ とが わ か った 。 本

研 究 で は、 図3.1に 示 す よ う な フ ィー ドバ ッ ク回路 を使 用 す る と と もに 、電 圧

印 加 シス テ ムの 配線 等 で 生 じ る浮 遊 容 量 や 電極 容 量 の た め に電 圧 印加 時 に流

れ る充 電 電荷 量 を、全 電荷 量 の 数%以 下 に抑 制 す る こ とで 、結 晶 に与 え る 総 電

荷 量 を5%以 下 の 誤差 で 制御 す る こ とが 可 能 に な っ'た。 また これ に よ り、作 製

の 再 現性 も向 上 で き た 。 そ して 電圧 印加 中 に結 晶 に与 え る総 電 荷 量 を、"2×

自発 分極P、(～70μC/cm2)56)× 目標 反転 面 積(=電 極 範 囲 面積 ×1/2)"の 値 と等 し

くな る よう に制 御 した と き、 周 期 電極 下 の全 体 にわ た って ほぼ均 一 に分 極 反

転 グ レー テ ィン グが作 製 で きる こ とが わ か っ た。

3.4.2試 料 雰 囲 気 依 存 性

周 期 電極 と して梯 子 電極 を用 い た場 合 の 電 圧 印加 時 の試 料 雰 囲 気 を検 討 し

た。 試料 雰 囲気 と して は沿面 放 電 等 の 異 常 放 電 を防 ぐ とと もに、 電界 の 周 期

的 変 調度 を 大 き くす る ため絶 縁 性 の高 い こ とが 望 ま しい 。 従 っ て 空気 の ほか

に乾燥 窒 素 ガス 、 フ ロ ン ガス 、 真 空(～10-5Torr)、 絶縁 性 オ イル を検 討 した。

なお 波板 電 極 の 場合 は 、 試料 表 面 は絶縁 体 か 金 属 電極 で 覆 わ れ て い る た め 、
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作 製 され る分 極 反 転 構 造 は試 料 雰 囲気 に影 響 し ない と考 え られ る。 従 っ て、

最 も絶 縁 性 の高 い絶 縁 性 オ イ ル と した。

試 料 雰 囲 気 が 空気 の 場 合 は 放 電 に よ り電 極 が 損 傷 し易 い 。空 気 、乾 燥 窒 素

ガ ス 、 フ ロ ン ガ ス 、絶 縁 性 オ イ ル が試 料 雰 囲気 の と き には 、電 極 ギ ャ ッ プ部

分 で も反 転 が 起 こ り易 く、非 反 転 部 が 点 列 状 パ ター ン とな る か 、 全 面 が 一様

に反 転 す る傾 向が 非 常 に強 い こ とが わ か っ た。 図3.6にWIA～0.5の 梯 子 電極 を

用 い て、 厚 さ0.5mmのLiNbO3結 晶 に10kV,幅20msecの パ ル ス電 圧 印加 で作 製

した 周 期3レmの 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ の+Z表 面 付 近 の構 造 を示 す 。 絶 縁 性

オ イ ル 中 で の作 製 で は 分 極 反 転 が 電 極 指 下 だ け で な く電 極 ギ ャ ッ プ部 分 で も

起 こ り、 白 く見 えて い る非 反 転 部 が 点列 状 と な って い る こ とが わ か る。 真 空

中 で の作 製 に よ り連 続 線 状 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グが 得 ら れ る こ とが わ か っ

た 。 しか し反 転 幅 は周 期 の 半 分 よ り も大 き く、 分極 反 転 が 電極 指 幅 よ り広 が

って起 こ る こ とが わ か っ た。 この こ とは3.3の 解 析 結 果 と一致 す る。

以 上 、梯 子 電 極 を用 い る場 合 、 試 料 雰 囲気 と して は真 空 が 最 も有 効 で あ る

こ とが わ か った 。試 料 雰 囲気 に よ り分 極 反転 構 造 が 異 な る原 因 は明 らか で は
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な い が 、 誘 電 率 や 導 電 率 等 の 違 い に よ り電 界 分 布 の 周 期 的 変 調度 が 変 化 す る

こ とが 予想 で き、 この こ とが 要 因 の 一 つ と考 え られ る。

3.4.3周 期 電 極 形 状 依 存 性

3.3で の解 析 結 果 及 び3.4.2で の実 験 結 果 で示 した よ う に、電 極 指 幅W/周

期Aが0.5近 傍 の梯 子 電 極 を用 い た場 合 、反 転 幅 は電 極 指 幅 よ り大 き くな り、

高効 率 デバ イス実 現 に必 要 な反 転 幅:非 反 転 幅=1:1の 構 造 は作 製 で きな い。 従

って3.3で の解 析 結 果 を基 に 、梯 子 電 極 の電 極 指 幅Wの 最 適 化 を検 討 す る と共

に、本 研 究 で提 案 した波 板 電 極 を検 討 した 。

梯 子 電 極 の電 極 指 幅Wを0.2≦WIA<0.5の い くつ か の値 で 実 験 した結 果 、得

られ た反 転 構 造 は 解 析 結 果 か ら予 想 さ れ る反 転 幅 よ り広 が り易 い傾 向が 強 く、

解 析 で最 適 と予 想 さ れ たW/A～0。3よ り細 い めのWIA～0.2近 傍 で最 良の 結 果 が

得 られ た。W/A～0.2の 梯 子 電 極 を用 い た と きの結 果 を 図3.7に 示 す 。 電 圧 印加

条 件 はWIA～0.5の 場 合 とほ ぼ 同 じ で も、 非 反 転 部 の 幅 が よ り大 きな構 造 が得

られ る こ とが わ か る。 真 空 中 で の電 圧 印 加 に よ り図3.7(b)の 様 に連続 線状 で 反
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転 部 と非 反 転 部 の 幅 が ほ ぼ等 しい 構 造 が 作 製 で きた。 しか しなが ら非 反 転 部

に は よ り微 細 な構 造 も見 られ 、 最 適構 造 とは な っ て い ない こ と もわか っ た。

次 に周 期 電極 と して 波板 電 極 を用 い て作 製 を 試 み た 。 絶 縁 体 は 加 工 の し易

い 電 子 ビー ム レジス ト(PMMA)を 用 い た。 図3.8に 作 製 した波板 電 極 の 断 面構

造 を示 す 。LiNbO3基 板 上 に厚 さが 滑 らか に変化 す る レジス ト(厚 さh=1.2Fm)、

そ の 上 にAl(500nm厚)が 堆積 され てお り設計 どお りの構 造 が作 製 で きて い る

こ とが わか る。 この様 な形状 の と き得 られ る電 界 分布 は、 解 析 結 果 よ り最 適

電極 指 幅 の梯 子 電極 で の 場合 と同様 とな る。 図3.9に この 様 な波 板 電極 を用 い

て 、厚 さ0.5mmのLiNbO3結 晶 に10kV,幅4msecの パ ルス 電 圧 印 加 で作 製 した

周期3μmの 分極 反 転 グ レー テ ィ ングの 構 造 を示 す 。 図3.9(a)は+Z表 面 で の構 造

で あ り、 図3.9(b)は グ レー テ ィ ング部 分 を切 断 、研 磨 し、再 度Y面 をエ ッ チ ン

グ して観 察 した 断 面 構 造 で あ る。 反 転 幅 が 周 期 の半 分 で 、 反 転 領 域 の境 界 が

結 晶 表 面 に 垂 直 で導 波 路 深 さ よ り も深 い 、 デバ イ ス に適 した分 極 反転 グ レー

テ ィ ン グが 作 製 で きて い る こ とが わ か る。

以 上 の結 果 、最 適 形 状 の波 板 電 極 を使 用 す る こ とで 、 反転 幅:非 反転 幅=1:1

の分 極 反転 グ レー テ ィ ン グ構 造 を作 製 す る こ とが 可 能 に な っ た。 しか し なが

ら こ の様 な デバ イ ス に適 した構 造 は周 期 電極 領 域 の 一 部分 で しか 作 製 で きず 、

均 一性 に問題 が あ る こ と もわ か っ た。

華拶ゴ
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図3.8波 板 電極 の 断 面構 造
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図3.9波 板 電 極 での3μm周 期 分 極 反 転構 造(エ ッチ ング後)

3.4.4LiNbO3結 晶 厚 さ 依 存 性

これ ま で の作 製 条 件 の検:討に よ り、 均 一 性 に問 題 が あ るが 、 反 転 幅:非 反 転

幅=1:1の 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ構 造 を作 製 す る こ とが 可 能 に な っ た 。 よ り

詳 し く分 極 反 転 の作 製 過 程 を 検 討 す る こ とで均 一 性 の 向上 を図 る ため 、 結 晶

内部 の構 造 を調 べ た。

図3.10(a)に 波 板 電 極 を用 い て厚 さ0.5mmのLiNbO3結 晶 に作 製 した周 期3Fm

の分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ング の 断 面 構 造 を示 す。 斜 め に走 っ て い る 白 い線 は端

面 研 磨 に よ り生 じた傷 で あ る 。 白 く見 え る反 転 部 が+Zか ら一Zへ 成 長 して い る

こ とが わ か るが 、 そ の 成 長 は 電 極 下 で 一 様 に な りに く く、 成 長 不 足 の部 分 や

成 長 しす ぎ の部 分 等 、 成 長 過 程 の 様 々 な 状 態 を 含 ん だ 構 造 にな り易 い こ とが

わ か っ た。 この よ うな 分 極 反 転 の 成 長 の 不 均 一 性 が 、 均 一 な グ レ ー テ ィ ング

構 造 作 製 を 困難 にす る 原 因 で あ る こ とが わ か っ た 。電 極 領 域 下 で の分 極 反 転

の成 長 の均 一性 はLiNbO3結 晶 の 厚 さ に依 存 し、結 晶厚 さが 薄 い ほ うが分 極 反

一29一 .



転 の 成 長 が 電極 領 域 の 各 部 分 で均 一 に な り易 い こ とが わ か った 。 さ ら に 、結

晶厚 さ を薄 くす る こ と は相 対 的 に周 期 を粗 くす る こ と に相 当 す る た め 、 周 期

構 造 の作 製 が よ り容 易 に な る と予 想 で き る。

図3.10(b)に 厚 さ0.15mmのLiNbO3結 晶 に波 板 電 極 を用 い て3kV,幅lmsecの

パ ルス 電 圧 印加 で作 製 した周 期3μmの 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グの断 面 構 造 を示
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図3.103Fm周 期 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ の 断 面 構 造(エ ッ チ ン グ後)

一30一



す。 反 転 部 の幅 が 周 期 の半 分 で反 転 領 域 の 境 界 が 結 晶 表 面 に垂 直 な デバ イス

に適 した反 転構 造 が 、 周 期 電 極 下 の 全 体 に わ た っ て ほ ぼ均 一 に結 晶 の厚 さ全

体 に わ た っ て得 られ た。

3.5扇 形 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ の 作 製

残留 位 相 整合 誤 差 補 償 導 波 路 型QPM-SHGデ バ イス17)の 作 製 に は扇 形 の分 極

反 転 グ レー テ ィ ング の作 製 が不 可 欠 で あ る。0.8Fm帯 半 導 体 レーザ を用 い た青

色 光 発 生 にお い て必 要 とな る、 ～3Fm周 期 の 扇 形 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グの作

製 結 果 を図3.11に 示 す 。パ ル ス 電 圧 は3kV,幅 ～0.2msecで あ っ た。中心付 近(図

3.11(a))で は反 転 幅/周 期 ～0.5の デバ イス に適 した構 造 が作 製 で きてい るが 、

端 付 近(図3.11(b))で は反 転 領 域:が広 が り、 反転 幅/周 期 ～0.7の 構 造 とな っ

て い る こ とが わか る。 この様 に な っ た原 因 は明 らか で は ない が 、

1)電 極構 造 が 扇 形 で あ る

2)電 極 指 の 方 向 が結 晶 軸(Y軸)と 平行 で ない(角 度:端 で±6.程 度)

の どち らか 、 あ るい は両 方 が 主 な原 因 で あ る と考 え られ る。
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図3.11～3μm周 期 扇 形 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ(エ ッチ ン グ 後)
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3.6微 細 周 期 グ レ ー テ ィ ン グ の 作 製

LiNbO3導 波 路 型QpM-SHGデ バ イス にお い て・ 高効 率 な紫外 光 発 生用 デ バ

イ ス を実現 す るた め に は、 これ まで検 討 した グ レー テ ィン グ(周 期3μm程 度)

よ り も微 細 周 期 の グ レー テ ィ ン グ(周 期2Fm程 度)が 必 要 で あ る。3.4と 同様

に して作 製 を試 み た結 果 、 反 転 部 の 幅 が 広 が る 影 響 が よ り顕 著 と な り、 グ レ

ー テ ィ ン グ構二造 は ほ と ん ど得 られ なか っ た 。 反 転 幅 の 拡 大 を抑 制 す るた め 、

波 板 電 極 の 構i造 を 図3.12に 示 す よ う に改 善 した。 改 善 し た波板 電極 は 、Alが

基 板 に接 触 して い る部 分 が狭 く(<0.5Fm)、 絶縁 体 厚 さが1Fm以 上 あ る よ うな、

深 くて鋭 利 な溝 断 面構 造 を持 って い る。 ま た、 電 圧 印 加 シ ス テ ム の イ ン ピー

ダ ン ス を更 に減 少 させ 、 よ り速 い 反応 速 度 と よ り大 き な電 流 量 が 得 られ る よ

う に 改 善 し た。 これ に よ り反 転 所 要 時 間 が50μsec程 度 と短 くな り、反 転 幅 の

拡 大 を抑 制 する こ とが で きた。 以 上 の改 善 を行 う こ と に よ り、2μm周 期 の分 極

反 転 グ レー テ ィ ング を作 製 す る こ とが 可能 にな った 。電 圧3.9kV,幅 ～50郎ec

の パ ル ス電 圧 印加 で作 製 した分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ構 造 を図3.13に 示 す 。

図3.13(a)は+Z表 面 で の構 造 で あ り、 図3.13(b)は+Z表 面 付 近 で の 断 面構=造 で

あ る。 反 転 幅 が 周 期 の 半 分 で 反 転 領 域 の 境 界 が 結 晶 表 面 に 垂 直 で 導 波路 深 さ

よ り も深 い 、 デ バ イ ス に適 した分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グが 得 られ てい る こ と

が わ か る。
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図3.122μm周 期 分極 反 転 グ レー テ イ ング作 製 用 波 板 電 極 の断 面 構 造
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図3.132μm周 期 分 極 反 転 構 造(エ ッチ ン グ 後)

3.7熱 処 理 に よ る分 極 反 転 構 造 の 非 破 壊 観 察

LiNbO3の 分 極 反 転構 造 は ふ っ酸 硝 酸 混 合 液 に よ るエ ッチ ン グ に よ り詳 細 な

構 造 を調べ る こ とが で き るが 、破 壊 的検 査 法 で あ る た め デ バ イス 化 は不 可 能

とな り有 効 な 方 法 で は な い 。本 研 究 にお い て、LiNbO3結 晶 に対 しloo.c程 度

の 加 熱 を行 う こ とで分 極 反転 構 造 が 可 視 化 で き、1時 間程 度 の 自然 冷却 後 に お

い て も観 察 で き る こ とが わ か っ た。 図3.14に 透 過 照 明 の 光 学 顕 微 鏡 で観 察 し

た結 果 を示 す 。 暗 く見 え る部 分 が 分極 反 転 領 域 で あ り、 反 転 ・非 反転 が 識 別

で き る。 こ の 反 転 ・非 反 転部 で の コ ン トラス トは、 更 に数 時 間程 度 経 過 した

後 に は観 察 で き なか っ た。 こ の コ ン トラ ス トが 生 じる原 因 は明 ら か に な って

い な い が 、 実験 結 果 よ り以 下 の よ う に考 察 で きる。LiNbO3結 晶 に 温度 変化 を

与 え る と焦 電気 効 果 に よ り表面 電荷 が 生 じる65)。 分 極 反 転 部 と非 反転 部 で は、

生 じ る表 面 電荷 は同 じ大 き さ で極 性 が 逆 で あ る ため 、 表 面 付 近 に局 所 電 界 が

発 生 す る。 この局 所 電界 の た め 電気 光 学効 果 に よ り屈 折 率 が 周期 的 に変 化 し、

一33一



mμ2

⊥

T
図3.14熱 処 理 に よる分極 反 転 構 造(周 期2腸m)の 確 認

視 覚 化 で き る と考 え られ る。 熱処 理 か ら数 時 間 経 過 後 で は 表 面 電 荷 が 中 和 さ

れ る た め 局 所 電 界 は消 え、屈 折 率 変 化 も な くな る た め 観 察 で きな くな る と考

え られ る。

な お 、 電 圧 印 加 に よ り分極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を作 製 し た直 後 の試 料 は、

ク ロス ニ コル観 察(低 倍 率)に よ りグ レー テ ィ ン グが 確 認 で きた。 これ は分 極

反 転 に よ り生 じ た結 晶 の僅 か な歪 み や結 晶 表 面 の僅 か な残 留 電 荷 が原 因 と考

え られ る。 こ れ は上 記 の 熱 処 理 後 に は消 失 した 。 この こ と は 同様 の結 晶 構 造

を持 つLiTaO3で の 報 告66)と 矛 盾 しな い。

3.8分 極 反 転 メ カ ニ ズ ム の 検 討

[メ カ ニズ ム]

電 圧 印加 に よるLiNbO3分 極 反 転 の メ カ ニ ズ ム は十分 には 明確 に され て い な

いが 、 前 述 した よ うな 様 々 な 検 討 を行 っ た結 果 、 以 下 の よ う に考 え る こ とが

で き る。 分 極 反 転 が 起 こ る よ うな電 圧 が 印加 さ れ る と、+Z面 上 の 電極 下 の 数

カ所 で分 極 反 転 の種(最 初 に分 極 反転 す る領 域)が 形 成 さ れ る。 この核 か ら

反 転 領 域 が 一Z方 向へ と急 速 に成 長 す る。 同 時 にZ軸 に垂 直 な方 向 へ の 成 長 も起

こ り、 主 に 結 晶 表 面 内 で電 極 指 に 沿 って 成 長 す る。 しか しそ の 速 度 は遅 く、

反 転 電 流 の 値 が 一 定値 で は な か っ た こ とか らこ の 速度 は一 定 で な い と考 え ら
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れ る 。 この 原 因 は明 ら か で は ない が 、 結 晶 内 の 不 純 物 の影 響 、 あ るい は結 晶

性 の 不 均 一 等 が 要 因 と考 え ら れ る 。 さ ら に分 極 反 転 は 非 常 に遅 い 速度 で はあ

る が 同時 に 電極 幅 方 向 に も成 長 す る。 これ らの 成 長 ス ピー ドを個 々 に制 御 す

る こ とは非 常 に 困難 で あ る た め 、 特 に微 細 周 期 の グ レ ー テ ィ ン グ を均 一 に作

製 す る こ と が 困難 と な る。 さ らに この 成 長 ス ピー ドの違 い が 、3.4.4で 述 べ

た分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グの 均 一 性 が 結 晶 厚 さ に依 存 す る こ との 原 因 で あ る

と考 え られ る。

[電 圧 印加 直 後 の 逆 方 向 電 流 の 原 因]

+Z面 の周 期 電 極 を ア ース に して一Z面 の 一様 電 極 にOkV→ 一10kV→OkVの 方 形

波 パ ル ス 電 圧 を 印 加 した時 に図3.5(a)の 様 な波形 に な った原 因 につ い て考 察 す

る。 方形 波 パ ル ス 印 加 中 に は 図3.5(b)と 同様 、 反転 電 流 が 流 れ て い るが 、 パ ル

ス 終 了 直 後 よ り、 逆 方 向 の電 流 が 流 れ て い る 。 この 波 形 は 再 現性 良 く得 られ 、

放 電 等 の 異 常 電 流 が 原 因 で は な い 。 この と き作 製 され た反 転構 造 は、 電 極 指

下 で は非 反 転 で 、 電 極 ギ ャ ッ プ部 で は 反 転 して い る逆 反 転 構 造 と な っ て い る

か 、 電極 指 端付 近 で の み反 転 した 構 造 と な っ て い た。 この よ うな構 造 が 形成

さ れ た メ カ ニズ ム は 明 らか で は な い が 、 一 つ の 可 能性 と し て、 電 圧 印 加 に よ

り一 旦 電 極 下 の 領 域 全 体 あ る い は 電 極 指 下 で 分 極 反 転 が 生 じたが 、 パ ル ス 終

了 後 強 制 的 に 電 極 間電 圧 をOVに した た め 電 極 指 下 で 再度 分 極 反 転 が 起 こ り、

分 極 の 極 性 が 元 に戻 っ た た め と考 え られ る。 こ の こ と は、 一 旦 分 極 反 転 が起

こ っ て も直 ち に そ の状 態 で分 極 構 造 が 安 定 す る わ けで は な く、 僅 か な間 は不

安 定 で あ る こ と を示 して い る と考 え られ る。 以 上 の よ うな 現 象 は 、 よ り粗 い

周 期 の分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ作 製 で の 報 告49)と 矛 盾 しな い。

3.9結 言

本 章 で は 、高 効 率 なLiNbO3導 波 路 型 非 線 形 光 学 波 長 変 換 デバ イス実 現 に要

求 さ れ る構 造 の 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ング を作 製 す る た め 、 電 圧 印 加 に よ る分

極 反 転 グ レー テ ィ ン グ作 製 につ い て詳 細 な検 討 を行 った。

電 圧 印加 に よ り誘 起 され る 電 界 分 布 の解 析 及 び実 験 的検 討 に よ り、分 極 反

転 グ レー テ ィ ン グ作 製 に有効 な周 期 電 極 構 造 を 明 らか に した 。電 極 指 幅 を最
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適 化 した梯 子 電 極(電 極 指 幅/周 期 ～0.2)を 用 い る こ とで 、分 極 反 転 幅/周 期

～0 .5の 構 造 も得 られ るが 、本 研 究 で考 案 した波 板 電 極 の使 用 が よ り有効 で あ

る こ とを示 した。

電 圧 印 加 に よ るLiNbO3分 極 反 転 が+z側 よ り起 こ る こ と、作 製 した分 極 反 転

グ レー テ ィ ング の均 一 性 がLiNbO3結 晶 厚 さ に依 存 す る こ とを明 らか に した 。

電 圧 印 加 中 に結 晶 に与 え る総 電荷 量 を正 確 に"2× 自発 分極Ps× 目標 反 転 面 積"

の 値 に制 御 す る こ とが 、 分極 反 転 グ レー テ ィ ン グ作 製 に お い て最 も重 要 で あ

る こ と を明 らか に した。本 研 究 で は フ ィー ドバ ッ ク 回路 の使 用 等 に よ り5%以

下 の 誤 差 で の制 御 を可 能 に し、作 製 の高 い再 現 性 を得 た。 さ ら に 、反 転 領 域

の幅 が 周 期 の半 分 に な る時 間 内 に 反 転 処 理 を完 了 させ る こ とが 、 グ レー テ ィ

ン グ作 製 に は重 要 で あ る こ とを初 め て見 い だ した。

以 上 、本 研 究 で の 詳 細 な検 討 の結 果 、 これ まで で 最 短 周 期 で あ る2μm周 期 の

分 極 反 転 グ レー テ ィン グ 、及 び扇 形 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を、 デ バ イ ス に

適 した構 造 で作 製 す る こ とに初 め て成 功 した。

また 、熱 処 理 に よ り分 極 反 転 構 造 が確 認 で き る こ と を示 した。
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第4章 緑色/青 色光発生用導波路型第2高 調波発生デバイスの作製 と

評価

4.1緒 言

本 章 で は、 第3章 で作 製 した分 極 反 転 グ レー テ ィン グ を用 い た、 緑色/青 色

光 発 生 用 のLiNbO3導 波 路 型QpM-SHGデ バ イ ス の作 製 とsHG実 験 結 果 につ い

て述 べ る。 デバ イス作 製 につ い て 述 べ た の ち 、波 長LO64μmのNd:YAGレ ー ザ

光 をポ ン プ光 と して用 い た緑色 光 発 生 実 験 、発 振 波 長 可 変 のTi:Al203レ ー ザ光

を ポ ンプ光 と して用 い た青 色 光 発 生 実 験 、及 び波 長0.8μm帯 半 導体 レー ザ光 を

ポ ン プ光 と して 用 い た 青色 光 発 生 実 験 で 得 られ た結 果 を示 す 。 さ ら に、 得 ら

れ た結 果 と理 論 値 との 比 較 を行 う。

4.2デ バ イ ス 作 製

相 互 作 用 長 が 数mmのQPM-SHGデ バ イス に お い て位 相 整 合 を達 成 させ る た

め に は 、 グ レー テ ィ ン グ周 期 をnmオ ー ダ で 制御 す る こ とが 必 要 で あ る。 しか

し、 そ の よ うな 精 度 で グ レー テ ィ ン グ周 期 を制 御 して 作 製 す る こ とは困 難 で

あ り、 作 製 誤 差 が 生 じ る。 また 、式(2.8)で 示 した よ う に 、 グ レ ー テ ィン グ周

期 は ポ ン プ光 と第2高 調 波 の 実 効 屈 折率 で 決 ま る。 しか し実効 屈 折 率 を正 確 に

見 積 もる こ とは 難 しい の で 、 位 相 整 合 の とれ る グ レー テ ィ ン グ周 期 に不 確 定

さが 残 る。 この 様 な こ とが 原 因 で 、QPM-SHGデ バ イス に は位 相 整 合 誤差 が残

留 す る。 この残 留 位 相 整 合 誤 差 を補 償 す る方 法 と して は、(i)デ バ イス温 度 を

制御 す る、(ii)ポ ンプ光 波 長 を変 化 させ る、 の2つ の 方 法 が考 え られ る。 しか

しなが ら、(i)に は新 た な装 置 が必 要 で あ り、(ii)は ポ ン プ 光 光 源 に よ り制 限 さ

れ る 。 一 方 、 残 留 位 相 整 合 誤 差 を補 償 して 高効 率 なSHGを 達 成 す る こ とが で

きるデ バ イス と して、 残 留 位 相 整 合 誤 差 補 償 導 波路 型QPM-SHGデ バ イス が提

案 さ れ て い る17)。 こ の デバ イ ス は扇 形 分 極 反転 グ レー テ ィン グ とチ ャ ネ ル 導

波 路 ア レイ を組 み合 わ せ た構 成 で あ る。 各 チ ャ ネル に お け る分極 反 転 グ レー

テ ィ ン グの 周期 は少 しず つ 異 な る た め 、 最 適 チ ャネ ル を選 択 して 導 波 光 を励

振 す る こ とに よ り、残 留 位 相 整 合 誤 差 を最 小 に抑 え る こ とが で きる。

SHG実 、験 で用 い る ポ ン プ光 光 源 に適 した デ バ イス構 造 と して、 以 下 の3種 類
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の デ バ イ ス を作 製 した 。表4.1に 各 デバ イス の パ ラ メ ー タを 、 図4.1に デバ イ ス

構 成 を示 す 。

1)扇 形 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ とチ ャネ ル 導 波 路 ア レイ で構 成 され る

残 留 位 相 整 合 誤 差 補 償 形 の緑 色 光発 生用 デ バ イス(図4.1(b))。

2)均 一周 期 の分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ とチ ャネル 導 波 路 で構 成 され る

青 色 光 発 生 用 デバ イ ス(図4.1(a))。

3)扇 形 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ とチ ャ ネル 導 波 路 ア レイ で構 成 され る

残 留 位 相 整 合 誤 差 補 償 形 の青 色 光 発 生用 デバ イ ス(図4.1(b))。

表4.1デ バ イ ス パ ラ メ ー タ

GreenSHGdevice
withfan-outgrating

BlueSHGdevice

withuniformgrating

BlueSHGdevice

withfan-outgrating

GratingPeriod 5.82～6.98μm 3μm,2.9μm 2.86-3.41μm

Differenceofperiod
betweenadjacent
channelS

7nm ■ 3nm

Numberof

channelwaveguides
166 lF 168

1nteractionlength 3mm 3mm,10mm 3mm

Proton-exchanged/annealedwaveguide

Pumpwavewave熈7
φ

〃z〃z彫 舘

LiNbO3substrate

SHwave

Proton-exchanged/annealedwaveguides

Pumpwave

φ

LiNbO3substrate

φ

SHwave

Domain-invertedgratingFan-outdomain-invertedgrating

(a)均 一 周 期 グ レー テ ィ ン グ を有 す る(b)残 留 位 相 整 合 誤 差 補 償 導 波 路 型

導 波 路 型QpM-sHGデ バ イ スQpM-sHGデ バ イ ス

図4.1デ バ イス 構 成
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まず 、LiNbO3基 板 上 に分 極 反 転 グ レー テ ィン グ を第3章 で 述 べ た方 法 で作 製 し

た。 次 に チ ャネ ル光 導 波 路 をプ ロ トン交 換/ア ニ ール 法51)一53)に よ り作 製 した。

光 導 波 路 作 製 工 程 を 図4.2に 示 す 。電 子 ビー ム 描 画 に よ り導 波 路 チ ャ ネル パ タ

ー ンを作 製 、厚 さ100nmのAl薄 膜 を真 空蒸 着 で堆 積 した後 、 リフ トオ フす る こ

とで 、 選 択 プ ロ トン交 換 用 の マ ス クパ ター ン(窓 幅:3ドm)を 作 製 した。 ガ ラ

ス チ ュ ー ブ オ ー ブ ン に て200.Cに 加 熱 され た溶 融 純 粋 安息 香 酸 液 中で 、20分 間

プ ロ トン交 換 した。Alマ ス ク を 除去 した後 、酸 素 雰 囲気 中で350℃,1時 間 の ア

ニ ー ル を行 い光 導 波路 を作 製 した 。 最 後 に光 導 波 路 の 入 出 力 端 面 を研 磨 に よ

り作 製 した 。

resistAi

LiNbO3

ウ

.reslstpatternIng

●Aldeposition

●Iift-off

ウ

一

繋
＼

・ウbenzoicacid

channelwaveguide

●Protonexchange

Li+〈 →H+

・Alremoving

●Annealing

図4.2プ ロ トン交 換/ア ニ ー ル法 に よ るチ ャネ ル 光 導波 路 作 製
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4.3第2高 調 波 発 生 実 験

4.3.1Nd:YAGレ ー ザ 光 の 第2高 調 波 発 生

波 長1.064μmのCW-Nd:YAGレ ー ザ を ポ ン プ光 源 と して用 い て 、残 留 位 相 整

合 誤 差 補 償 導 波 路 型QPM-SHGデ バ イス に よ る緑 色 光 発 生 実 験 を行 っ た 。 実験

光 学 系 を図4.3に 示 す 。 ポ ンプ光 は端 面 結合 しTM-like基 本 モ ー ドを励 振 した。

出射 光 は ハ ー モ ニ ッ クセ パ レー タで ポ ン プ光 と第2高 調 波 に分 離 し測定 した 。

図4.3に 示 す よ うに 、 デバ イ ス を光 軸 に対 して垂 直 方 向 に移 動 させ 、 ポ ン プ光

を励 振 す る導 波 路 を順 次 選択 した。周 期6.195μmの 分 極 反 転 グ レー テ ィン グ を

もつ 導 波 路 か ら位 相 整 合 した基 本 モ ー ドの 第2高 調 波(波 長0.532鉢m)が 得 られ

た。 図4.4に 得 られ た 第2高 調 波 の 近 視 野像 とそ の 強度 分 布 を 示 す 。 強度 分 布

の 半 値 全 幅 は導 波 路 幅 方 向 でL2ドm、 深 さ方 向 で0.8卿 で あ っ た。 ポ ン プ光 及

び第2高 調 波 のパ ワ ー は導 波 路 出 力 端 で測 定 した 。 図4.5にSHG変 換 効 率 の ポ

ンプ 光 パ ワー 依 存 性 を示 す 。SHG変 換 効 率 は理 論 どお りポ ン プ光 パ ワ ー に比

例 して お り、32mWの ポ ン プ 光 パ ワー に対 し1.4mWの 第2高 調 波 が 得 られ た 。

得 ら れ た最 大 のSHG変i換 効 率 は4%で あ り、 図4.5の 直 線 の 傾 きが 示 す 規 格 化

変i換効 率 と し て130%/Wが 得 られ た 。 また 、 実験 を行 っ たパ ワ ー範 囲 にお い て

は顕 著 な光 損 傷 は見 られず 安 定 な出力 が得 られ た。 次 に 、 ポ ンプ光 を励 振 す

Lens
合

HarmoniCIR.cut

Separatorfilter

Lens

CW

Nd:YAGlaser

SHGdeviceAtten
uator

Detector

咽(SHwave)

Aperture

Detector

(pumpwave)

図4.3緑 色 光 発 生SHG実 験 光 学 系
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⊥

下
0.8μm

一1ト
1.2μm

図4.4第2高 調 波 の 近 視 野 像(波 長0.532nm)
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図4.5Nd:YAGレ ー ザ を用 い たSHG実 験:で の

SHG変 換 効 率 の ポ ン プ 光 パ ワ ー 依 存 性
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る導 波 路 を順 次 移 動 して 、 第2高 調 波 パ ワ ーの グ レー テ ィ ング周 期 依 存 性 を測

定 した 。 最 適 導 波 路 付 近 で の 測 定 結 果 を図4.6に 示 す 。 グ レー テ ィ ング周 期 誤

差 に対 す る許 容 半値 全 幅 は12nmで あ り、 理論 値llnmと 良 く一 致 してい た。

冒

並1
工

お
∋

8.

碧

暑

奎o

λSH=532nm

乙=3mm

12nm

o
o

6.146.166.186.206.226.24

GratingperiodA[μm】

図4.6Nd:YAGレ ー ザ を 用 い たSHG実 験 で の

第2高 調 波 パ ワ ー の グ レ ー テ ィ ン グ 周 期 依 存 性

4.3.2Ti:Al203レ ー ザ 光 の 第2高 調 波 発 生

発 振 波 長 可 変 のTi:Al203レ ーザ を ポ ンプ光 源 と して用 い て、均 一 周期 の 分極

反 転 グ レー テ ィ ング を もつ デ バ イ ス に よ る青 色 光 発 生 実 験 を行 っ た。 実 験 光

学 系 を図4.7に 示 す 。 ポ ン プ光 は端 面 結 合 しTM-like基 本 モ ー ドを励 振 した。 グ

レー テ イン グ周 期3Fm,相 互作 用 長3mmの デバ イス で は、 ポ ンプ光 波 長864nm

の 時 、位 相 整合 した基 本 モ ー ドの 第2高 調 波(波 長432nm)が 得 られ た。 図4.8

に得 られ た第2高 調 波 の 近視 野像 とそ の 強 度 分布 を示 す 。 強度 分 布 の 半値 全 幅

は導 波 路 幅 方 向 で1.0μm、 深 さ 方 向 で0.8戸mで あ っ た。 図4.9にSHG変 換 効 率

の ポ ン プ光 パ ワー依 存 性 を示 す 。SHG変 換効 率 は理 論 どお りポ ンプ光 パ ワー
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Ti=Al203

1aser
Lens Lens

Detector

SHGdevice lR-cut

filter

図4.7青 色 光 発 生SHG実 験 光 学 系

⊥

T
O.8μm

一レ1ト ー

1.0μm

図4.8第2高 調 波 の 近 視 野 像(波 長0.432nm)

に比例 して お り、34mWの ポ ン プ光 パ ワー に対 し1.7mWの 第2高 調 波 が 得 られ

た 。得 ら れ た 最 大 のSHG変 換 効 率 は5%で あ り、 規 格 化 変 換 効 率 と して150

%/Wが 得 られ た 。 実 験 を行 っ たパ ワ ー範 囲 にお い て は安 定 な出 力 が 得 られ、

顕 著 な光 損 傷 は観 測 され なか っ た。 図4.10に 第2高 調 波 パ ワー の ポ ンプ光 波 長

依 存 性 を測 定 し た結 果 を示 す 。 ポ ン プ光 波 長 に対 す る受 容 半値 全 幅 は0.23nm

で あ り理 論 値0.25nmと 良 く一 致 して い た。 次 に単 一縦 モ ー ド発 振 のTi:Al203
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図4.9Ti:A豆203レ ー ザ を 用 い たsHG実 験:で のsHG変i換 効 率 の

ポ ン プ 光 パ ワ ー 依 存 性(相 互 作 用 長L=3mm)
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図4.10第2高 調 波 パ ワ ー の ポ ンプ光 波 長 依 存 性(相 互作 用 長L=3mm)
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レーザ を ポ ンプ光 光 源 と して用 い てSHG実 験 を行 っ た。 図4.11(a)にSHG変 換

効 率 の ポ ンプ光 パ ワー依 存 性 を、 図4.11(b)に 波 長 計 を用 い て 同 時測 定 した位

相 整 合 波 長 の ポ ン プ光 パ ワー依 存 性 を 示 す 。 相 互作 用 長3mmに 対 し、規 格 化

変i換効 率 と して80%/Wが 得 られ た 。 図4.9の 実、験 結 果 よ り規 格 化 変i換効 率 が小

さい原 因 は 、 図4.9の 実 験 で は ポ ン プ光 が縦 多 モ ー ドで あ る た め で あ る と考 え

られ る55)。 ま た 、位 相 整 合 波 長 が ポ ン プ 光パ ワ ー に依存 して お り、 ポ ンプ 光

パ ワ ーが 増 大 す る に つ れ て位 相 整 合 波 長 が ほ ぼ 線 形 に 増 加 して い る こ とが わ

か った。 位 相 整 合 波 長 が変 化 す る原 因 と して は、

1)ポ ンプ光 に よ るデバ イス温 度 の 上 昇

2)光 損 傷

が 考 え られ る。1)が 原 因 の 場合 、位 相 整 合 波 長 は長 波 長 側 に シ フ トす るた め実

験 結 果 と矛 盾 しな い。2)で は位 相 整合 波 長 が 変 化 す る方 向 、変 化 量 と も明 らか

で は な い が 、光 損 傷 は特 に第2高 調 波 パ ワ ーが 大 きい と きに顕 著 に起 こる現 象

で あ る。 従 って2)が 原 因 の 場 合 、 位相 整 合 波 長 の変 化 量 は ポ ンプ光 パ ワーが 増

大 す る につ れ て顕 著 に大 き くな る と考 え ら れ る。 図4.11の 実 験 結 果 にな っ た

原 因 は 明 らか で は ない が 、位 相 整 合 波 長 は ポ ン プ光 パ ワー にほ ぼ 比 例 して変

化 して い る ため 、 主 に1)が 原 因 で あ る と考 え られ る。1)の みが 原 因 で あ る と考

え る と、 導波 路付 近 の 温 度 は最 大 で15℃ 程 度 変 化 して い る と理 論 的 に見 積 も

られ る。

次 に グ レー テ ィ ン グ周 期2.9μm,相 互 作 用 長10mmの デバ イ ス でSHG実 験 を

行 った 。 ポ ン プ光 光 源 はTi:Al203レ ーザ で あ る。 ポ ンプ 光 波 長841nmの 時 、位

相 整合 した基 本 モ ー ドの 第2高 調 波(波 長420nm)が 得 られ た 。 図4.12にSHG

変 換 効 率 の ポ ン プ光 パ ワ ー 依 存 性 を 示 す 。SHG変 換 効 率 は ポ ン プ光 パ ワー に

比例 してお り、14mWの ポ ンプ光 パ ワー に対 し0.48mWの 第2高 調 波 が得 られ

た。 得 られ た 最 大 のSHG変 換 効 率 は3.4%で あ り、 規 格 化 変換 効 率 と して240

%/Wが 得 られ た 。 図4.13に 第2高 調 波 パ ワ ーの ポ ン プ光 波 長 依 存 性 を測 定 した

結 果 を 示 す 。 ポ ン プ光 波 長 に 対 す る 受 容 半 値 全 幅 は0.12nmで あ り、理 論 値

0.06nmよ りも大 きい値 とな って い る。 この 原 因 は明 らか で は な いが 、 ポ ンプ

光 の波 長 幅 が0.1nm(～40GHz)程 度 あ る こ とが 主 な原 因 の一 つ で あ る と考 え ら

れ る。
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図4.11単 一 縦 モ ー ドTi:A至203レ ー ザ を用 い た

SHG実 験 で の 結 果(相 互 作 用 長L=3mm)
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図4.12Ti:Al203レ ー ザ を用 い たsHG実 験 で のsHG変i換 効 率 の

ポ ン プ 光 パ ワ ー 依 存 性(相 互 作 用 長L=10mm)
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図4.13第2高 調 波 パ ワ ーの ポ ンプ光 波 長 依 存 性(相 互 作 用 長L=10mm)
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4.3.3半 導 体 レ ー ザ 光 の 第2高 調 波 発 生

波 長865nmの 半 導 体 レー ザ(Sanyo:SDL-7033)を ポ ンプ光 源 と して用 い て、

均 一周 期 の分 極 反 転 グ レー テ ィン グ を もつ デバ イ ス(グ レー テ ィ ン グ周 期3μm,

相 互 作 用 長3mm)に よ る青色 光 発 生 実 験 を行 っ た。 実 験 光 学系 を図4.14に 示 す 。

半 導 体 レ ーザ の 出射 光 を光 導 波 路 内 に効 率 良 くTM-like基 本 モ ー ドで入 力 す る

た め、 半 波 長 板 を用 い て偏 光 方 向 を90.回 転 させ て入 力 した 。位 相 整 合 は ペ ル

チ ェ素 子 を用 い て デ バ イ ス 温度 を制御 し て達 成 した 。 図4.15に 第2高 調 波 パ ワ

ー の デバ イ ス温 度 依 存 性 を示 す 。 デバ イ ス温 度 に対 す る許 容 半 値 全 幅 は3.2℃
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図4.14半 導 体 レーザ を用 い たSHG実 験 光 学 系
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で あ った 。 また この 実 験 結 果 よ り、実 験:で使 用 した デ バ イ ス の グ レー テ ィ ン

グ周 期 は 、 室温 で位 相 整 合 が 達 成 で き る デ バ イ ス の グ レー テ ィ ン グ周 期 に対

し、20nm程 度 の差 異 が あ っ た と理 論 的 に見 積 も られ る。

次 に デ バ イ ス 温 度 の 制 御 の 必 要 が な い 、 残 留 位 相 整 合 誤 差 補 償 導 波 路 型

QpM-SHGデ バ イス を用 い て実 験:を行 っ た。 まず ・Ti:Al203レ ーザ を 用 い て各

チ ャ ネ ル に お い て位 相 整 合 を達 成 す る波 長 を測 定 した。 図4.16に 位 相 整 合 波

長 の グ レ ー テ ィン グ周 期 依 存 性 を示 す 。 ポ ン プ光 波 長 が854～896nmの 範 囲 で

位 相 整 合 した第2高 調 波 が 得 られ てお り、 上 記 の 半 導体 レーザ を用 い た 場合 で

も位 相 整合 が 達 成 で き る ど予 想 で きる。 次 に室 温 で 半 導体 レーザ をポ ン プ光

光 源 と して用 い てSHG実 験 を行 った 。 デ バ イス を光 軸 に対 して垂 直 方 向 に移

動 させ 、 ポ ン プ光 を励 振 す る導 波 路 を順 次 選択 した 。周 期3.012μmの 分 極 反 転

グ レー テ ィ ン グ を もつ導 波 路 か ら位 相 整合 した基 本 モ ー ドの 第2高 調 波 が 得 ら

れ た 。 図4.17に 得 られ た 第2高 調 波 の 近視 野 像 とそ の 強度 分 布 を示 す 。 強度 分

布 の半 値 全 幅 は 導 波 路 幅 方 向 で1.叩m、 深 さ方 向 で0.8戸mで あ った。 図4.18に

SHG変 換 効 率 の ポ ン プ光 パ ワ ー依 存 性 を示 す 。SHG変 換 効 率 は ポ ン プ光 パ ワ

ー に比 例 して お り
、 規 格 化 変 換 効 率 と して70%/Wが 得 られ た。 規 格 化 変 換効

率 の値 が4.3.2の 結 果 よ りも小 さ い原 因 の一 つ は、3.5で 示 した よ うに分極 反
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転 グ レー テ ィ ン グの デ ュ ー テ ィー 比 が グ レーテ ィン グ の 一 部 分 で は最 適 化 さ

れ て い ない こ とで あ る と考 え られ る。 ま た 、 ポ ン プ光 を励 振 す る 導 波 路 を順

次 移 動 し て、 第2高 調 波 パ ワー の グ レー テ ィ ン グ周 期 依 存 性 を測 定 した 。 最 適

導 波 路 付 近 で の測 定 結 果 を 図4.19に 示 す 。 グ レー テ ィ ン グ周 期 誤 差 に 対 す る

許 容 半 値 全 幅 は2.8nmで あ り、理 論 値2.9nmと 良 く一致 してい た。
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図4.19半 導体 レーザ を用 い たSHG実 験 で の

第2高 調 波 パ ワ ーの グ レー テ ィ ング周 期 依 存 性

4.4理 論 値 との 比 較

第2章 で の解 析 で は導 波 路 伝 搬 損 失 を考 慮 して い な い が 、 実 際 に作 製 した デ

バ イ ス で は伝 搬 損 失 が 存 在 す る。 ポ ン プ光 と第2高 調 波 光 に対 す る伝 搬 損 失 α

が 等 し く、 位 相 整 合 が 完 全 に達 成 され て い る と仮 定 す る と 、 式(2.5)は 以 下 の

よ うに書 き直 され る。

η=K2P。e一 αL・[2/α ・(レ ・一αL/2)]2 (4.1)

また、第2章 で行 っ た解析 では光 導波路 の屈折率 分布 はス テ ップ形 を仮定 した
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が 、 実 験 に お い て プ ロ トン交 換/ア ニ ー ル 法 で 作 製 し た光 導 波 路 の屈 折 率 分

布 は グ レー デ ィ ッ ド形 で あ る 。 そ の た め 作 製 し た光 導 波 路 で の モ ー ドプ ロ フ

ァイル と第2章 の解 析 で用 い た モ ー ドプ ロ フ ァイ ル は完 全 には 一致 しない 。従

っ て こ こで の 理 論 計 算 で は モ ー ドプ ロ フ ァイ ル は ガ ウ シ ア ン関数 で近 似 し、

そ の 半値 全 幅 が 実 験 で の測 定 値 と 一 致 す る よ う に決 定 した 。 さ ら に分 極 反 転

グ レー テ ィ ン グの構 造 が 第2章 で 述べ た理想 的 な構 造 で あ る と仮 定 す る と、非

線 形 結 合 係 数Kは 式(4.2)で 表 され る39)。

κ=
(2切2

2(N嚇2ω εo
・(μ)

23璽塗

3げ

d、ガ ・(2/π)d

　
5げ=豆 ○

(Wの2+2団2
2ω

κ

(Wの2+2(wlり2
2ωw

y

(4.2)

こ こ でWx・Wyは モ ー ドプ ロ フ ァ イ ル の 導 波 路 幅 方 向 及 び 深 さ方 向 の1/e2全 幅

で あ る 。

計 算 で 用 い た パ ラ メ ー タ を 表4.2に 示 す 。 伝 搬 損 失 の 値 と して は 、 波 長0.78

興mのDFBレ ー ザ(シ ャ ー プ 製)を 用 い てFabry-Perot法67)で 測 定 した 値(α=1

dB/cm)を 使 用 し た 。SHG係 数 と し て 、 こ れ ま で の 報 告 で 最 も大 きい 値d33=

47pm/V54)を 使 用 す る と、 理 論 規 格 化 変 換 効 率η/Poは 緑 色 光 発 生 用 デ バ イ ス で

は90%/W(L=3mm)、 青 色 光 発 生 用 デ バ イ ス で は360%/W(L=3mm),3100%/W

(L=10mm)と 見 積 も ら れ る 。 こ こ で 、 実 験 値 は 透 過 ポ ン プ 光 パ ワ ー に対 す る 比

で 求 め た た め 、 比 較 す る 理 論 値 と し て は(η/PO)e2αLの 値 が よ り妥 当 で あ る 。

ま た 、 実 験 で 使 用 したNd:YAGレ ー ザ 及 びTi:Al203レ ー ザ は 縦 多 モ ー ド発 振 し

て い た こ と を 考 慮55)す る と 、 理 論 値 は 緑 色 光 発 生 用 デ バ イ ス で は210%/W

(L=3mm)、 青 色 光 発 生 用 デ バ イ ス で は820%/W(L=3mm),9800%/W(L=10mm)、

半 導 体 レ ー ザ 用 デ バ イ ス で は410%/W(L=3mm)と な る 。 な おSHG係 数 と し て

一52一



表4.2理 論 計算 で用 い たパ ラ メ ー タ

GreenSHGdevice BlueSHGdevice

modesize

pump
曜 3.7μm 2.7μm

曜 4.8μm 3.1μm

SH
鴎 ω 1.3μm 1.3μm

瞬 ω 2。0μm 1.7μm

modeindex
pump〈1ω 2.16 2.18

SH〈 ρω 2.25 2.31

E行ectivecross-sectionSθ ガ 20μm2 73μm2

最 近 報 告 さ れ て い る値25.2pm/V(λo=1.064鉢m)68)を 用 い て 理 論 値 を 求 め る と、

そ れ ぞ れ60%/W,240%/W,2900%/W,120%/Wと な る 。 一 方 、 実 験 値 は130

%/W,150%/W,240%/W,70%/Wで あ り、 相 互 作 用 長 が3mmの デ バ イ ス で は 実

験 値 は 理 論 値 と 同 程 度 で あ る こ とが わ か る。 相 互 作 用 長 が10mmの デ バ イ ズ で

は 実 験 値 は 理 論 値 よ り も一 桁 程 度 小 さ い 。 こ の 原 因 は 明 ら か で は な い が 、 考

え ら れ る原 因 と して は 、 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ や 導 波 路 の 均 一 性 が 低 い こ

と が あ げ ら れ る 。 よ り 正 確 に 理 論 値 と実 験 値 を 比 較 す る た め に は 、 導 波 光 モ

ー ドプ ロ フ ァ イ ル
、LiNbo3バ ル ク 結 晶 のsHG係 数 、sHG係 数 が プ ロ トン 交i換

/ア ニ ー ル に よ り減少 及 び 回復 す る現 象69)一74)、 導 波 路 伝 搬 損 失 等 を よ り正 確

に考 慮 す る必 要 が あ る。

4.5結 言

本 章 で は、 第3章 で作 製 した分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を用 い た 、緑 色/青 色

光 発 生 用 のLiNbO3導 波 路 型QpM-sHGデ バ イ ス を試 作 し、 そ の評 価 を行 った・

Nd:YAGレ ー ザ光 を用 い た緑 色 光 発 生 実 験 にお い て 、相 互作 用 長3mmに 対 して

規 格 化 変 換 効 率130%/wを 得 た。 ま たTi:Al203レ ー ザ光 を用 い た青色 光発 生 実

験 に お い て 、 相 互作 用 長3mmに 対 して 規 格 化 変 換 効 率150%/W、 相 互作 用 長

10mmに 対 して規 格 化 変 換 効 率240%/Wを 得 た。 これ ら の値 は、LiNbO3導 波 路
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型SHGデ バ イ ス に つ い て こ れ まで 報 告 され た値 の 中 で最 高 値 で あ る。 ま た 、

相 互 作 用 長3mmの デ バ イ ス で は 、 効 率 、 ポ ンプ 光 波 長 受 容 幅 、 グ レー テ ィ ン

グ周 期 誤 差 許容 幅 等 の 値 は理 論 値 と実 験 値 で 同 程 度 か あ る い は よ く一 致 して

お り、本 研 究 で 確 立 した 電圧 印 加 分極 反 転 法 が 高効 率 デ バ イス作 製 に適 して

い る こ とが 示 さ れ た 。 しか し なが ら、 相 互 作 用 長 が 長 い デ バ イス で は、 実 験

値 は 理 論 値 を大 き く下 回 っ て お り、 長 相 互 作 用 長 デ バ イス の 作 製 に お い て は

まだ 均 一性 に問 題 が あ る こ と も明 らか に な っ た 。 ま た 、 半 導 体 レ 「 ザ を 用 い

た青 色 光 発 生 実験 も行 い 、 相 互 作 用 長3mmに 対 して規 格 化 変i換効 率70%/Wが

得 ら れ た。 これ に よ り小 型 青 色 光 発 生 デ バ イ ス の 実 現 に対 す る見 通 しを得 た。

しか しなが ら出 力 パ ワ ー の安 定 性 に課 題 が あ り、実 用 化 の た め に は さ ら な る

検 討 が 必 要 で あ る こ と もわ か っ た。
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第5章 紫 外 光 発 生 用 導 波 路 型 第2高 調 波発 生 デバ イス の作 製 と評 価

5.1緒 言

LiNbO3導 波 路 型QpM-SHGデ バ イス を用 い て緑 色 や 青 色 光 を発 生 させ る こ

とが 高効 率 に行 え る こ と を第4章 で 述べ た 。 よ り短 波 長 の 光 で あ る紫 外 光 を高

効 率 で 発 生 させ る こ とが で き れ ば 、小 型 コ ヒー レン ト光 源 か ら得 られ る 波 長

域 を さ らに 拡 大 さ せ る こ とが 可 能 と な る。 さ らに紫 外 光 は 可 視 光 と比 較 して、

光 情 報 記 録 、 光 情 報 処 理 、 光 セ ンサ ー等 の 多 くの 分 野 で よ り一層 の利 点 を有

して い る。 しか しなが ら、 紫 外 光 発 生 デ バ イス は作 製 が 困 難 で あ る等 の 理 由

に よ りこ れ ま で ほ とん ど検 討 され て い ない 。

本 章 で は、 第3章 で得 ら れ た分 極 反転 グ レー テ ィン グ を用 い た紫 外 光 発 生用

LiNbO3導 波 路 型QpM-SHGデ バ イ ス を検 討 し・作 製 ・SHG実 験 を 行 っ た結 果

に つ い て 述 べ る。 まず 、 第2高 調 波 に吸 収損 失 が あ る 場 合 の デ バ イ ス性 能 につ

い て理 論 解 析 を行 っ た結 果 を述べ る。 次 に、周 期6晒m程 度 の 分極 反 転 グ レー テ

ィ ン グ を用 い た、3次QPM-SHGに よ る紫外 光 発 生 実 験 で 得 られ た結 果 に つ い

て述 べ る。 さ らに本研 究 にお い て初 め て作 製 に成 功 した周 期2μmの 分 極 反 転 グ

レー テ ィ ン グ を用 い た1次QPM-SHGに よ る紫 外 光 発 生 実 験 で 得 られ た結 果 に

つ い て述 べ る。

5.2吸 収 損 失 を考 慮 した デ バ イ ス 性 能 の 理 論 解 析

LiNbO3結 晶 は紫 外 光 領 域 の 光 に対 し て透 明 で は な く、 波 長 に応 じて光 を吸

収 す る。 図5.1にLiNbO3結 晶 の 吸 収係 数 の波 長 依 存 性 を示 す75)。 吸 収 係 数 は

波 長 の減 少 に伴 い指 数 関 数 的 に増 大 し て い る。 紫 外 光 発 生 デバ イ ス で は、 第2

高 調波 がLiNbO3結 晶 に よ り吸 収 さ れ る ため 、 デバ イ ス性 能 が 劣 化 す る と考 え

られ る。LiNbO3結 晶 に よる吸 収 の 影 響 を考 慮 し・導 波 路 型1次QpM-SHGデ バ

イス の特 性 を解 析 した。 解 析 で は 、 ポ ンプ光 と第2高 調 波 の 位 相 整 合 は完 全 に

達 成 して い る と仮 定 し、 吸 収 の 影 響 は 第2高 調 波 に対 す る伝 搬 損 失 と して取 り

扱 っ た 。 こ の と きポ ン プ 光 と第2高 調 波 を記 述 す るモ ー ド結 合 方 程 式 は 、 式

(2.1)に 伝 搬損 失 を表 す 項 を追 加 した式(5.1)で 表 され る。
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図5.1LiNbO3結 晶 の 吸 収 係 数 の 波 長 依 存 性75)

法A1(・)=一jK*A・(・)Al(・)*

蓋A・(・)+号A・(・)一jKA1(・)2

(5.1)

こ こで αは第2高 調 波 に対 す る伝 搬 損 失(=吸 収 係 数)で あ る。 この モ ー ド結合

方 程 式 の解 析解 は 明 らか で は な い た め 、4次 の ル ン ゲ ク ッタ法 を用 い て数 値解

析 した。SHG変i換 効 率 の 相 互作 用 長 依 存 性 を計 算 した結 果 を図5.2に 示 す 。 非

線 形 結 合 係 数Kの 値 は 、 第4章 で 述 べ た緑 色/青 色 光 発 生 用 デバ イス で 得 られ

て い る 、相 互 作 用 長L=3mmの と き規 格 化 変換 効 率 η/po=100%/Wが 得 られ る 値

K=3.3W-1/2cm-1で あ り、 入 射 ポ ンプ光 パ ワ ーPO=IA1(0)12=100mWの 時 の結 果

で あ る。 波 長 が 短 くな る に従 い 、 吸 収 損 失 が 大 き くな る た め得 ら れ る効 率 が

小 さ くな る こ と が わ か る。 ま た 、 相 互作 用 長 が 短 い と き に は吸 収 損 失 の 影響

は小 さい が 、相 互作 用 長 が 長 くな る に従 っ て影 響 が 大 き く な るた め 、吸 収 損

失 が な い と き と は異 な り、各 波 長 にお い て相 互 作 用 長 に最 適 値 が あ り、 そ の

と き効 率 が 最 大 に な る こ とが わ か る。例 え ば、 波 長360nmの 紫外 光 は相 互作 用

長8mmに お い て最 大 変i換効 率11%が 得 られ る こ とが わ か った 。
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図5.2SHG変i換 効 率 の相 互作 用 長依 存 性

次 に、 最 大 変 換効 率 及 び最 適 相 互 作 用 長 の非 線 形 結 合係 数 依存 性 を計 算 し

た。 図5.3に 入 射 ポ ンプ光 パ ワーPo=IA1(0)12ニ100mWで の 波 長360nmの 紫 外 光

発 生 の 場合 の 結 果 を示 す 。 非 線 形 結 合 係 数Kが 小 さい と きに は得 られ る効 率 が

小 さ く最 適 相 互 作 用 長 は長 い が 、非 線 形結 合 係 数Kが 大 き くな れ ば 、得 られ る

最 大 変 換効 率 は 大 き くな り最 適 相 互 作 用 長 は短 くな る こ とが わ か る。 非 線 形

結 合係 数Kが 大 きい場 合 に高 効 率 が得 ら れ る原 因 は、吸 収 損 失 の 影 響 が小 さい

短 相 互作 用 長 で の変 換 が 可 能 で あ るた め と考 え られ る。

以 上 の 結 果 、 吸 収 損 失 が あ る場 合 に は得 られ る効 率 は低 下 す る が 、 非 線 形

結 合係 数Kの 大 きな デ バ イ ス で は 高効 率 も達成 可 能 で あ り、 紫 外 光 発 生 用 デ バ

イ ス にお い て も高 効 率 デバ イス の実 現 が 可 能 で あ る こ とが わ か っ た。

5.3導 波 路 型3次 擬 似 位 相 整 合 第2高 調 波 発 生 デ バ イ ス

5.3.1デ バ イ ス 作 製

こ れ ま で 紫 外 光 発 生 デバ イ ス は ほ とん ど検 討 さ れ て お らず 、紫 外 領 域 で の

光 導 波 路 の 屈 折 率 も明 らか と は な っ て い な い た め 、分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ング

と発 生 波 長(位 相 整 合 波 長)の 関係 は明確 で は な い。 従 って予 備 検 討 の た め 、
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図5.3最 大SHG変i換 効 率及 び最適相互作用 長の非線形結合係数依存性

高 効 率 を期 待 す る こ とは で きな い が 、 作 製 の 容 易 な3次 グ レー テ ィ ン グ を用 い

た デバ イ ス を試 作 した。 紫 外 光 発 生 で 必 要 とな る3次 グ レー テ ィ ン グの周 期 は

6μm程 度 と見積 もられ る。第4章 での 緑色光発牛実 験 で用 い た扇形分極 反転 グ

レ ー テ ィ ン グ とチ ャ ネ ル 光 導 波 路 ア レイ で 構 成 され る デ バ イ ス は 、 周 期 が

5.83μm～6.97Fmで あ る た め、 紫 外 光 発 生 用 導 波 路 型3次QpM-SHGデ バ イス

と して機 能 す る。 従 っ て この デバ イ ス を用 い て紫 外 光発 生 実験 を行 っ た。

5.3.2第2高 調 波 発 生 実 験

実 験 光 学系 を図5.4に 示 す 。 発 振 波 長 可 変 のTi:Al203レ ーザ をポ ン プ光 源 と

して用 い た。 ポ ンプ光 は端 面 結 合 しTM-like基 本 モ ー ドを励 振 した 。 各 チ ャ ネ

ル に お い て位 相 整 合 を達 成 す る波 長 を入 力 す る こ とで3次QPM-SHGに よ る紫

外 光 の 第2高 調 波 が 得 られ た 。 図5.5に 第2高 調 波 波 長 の グ レー テ ィ ング周 期 依

存 性 を示 す 。5.83Fm～6.97Fmの グ レー テ ィ ング周 期 に応 じ、位 相 整 合 が とれ

て い る 波 長 が ほ ぼ 線 形 に変 化 し て お り、 波 長382nm～400nmの 紫 外 第2高 調 波

が 得 られ た 。波 長382nmの 紫 外 光 は これ までLiNbO3導 波 路 型QpM-SHGデ バ
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図5.5第2高 調 波 波 長 の グ レー テ ィ ン グ周 期 依 存 性

イス で得 ら れ て い る最短 波 長 の 光 で あ る。 図5.6にSHG変i換 効 率 の ポ ン プ光 パ

ワー 依 存 性 を示 す 。SHG変 換 効 率 は ポ ン プ光 パ ワ ー に比例 し て い る こ とが わ

か る 。 規 格 化 変 換 効 率 は位 相 整合 波 長 が 波 長400nmの 導 波 路 にお い て最 大 値

4.5%/Wが 得 られ た 。 よ り短 波 長 光 で位 相 整 合 す る導 波 路 で は得 られ た規格 化

変 換 効 率 は減 少 し、波 長382nmの 紫 外 光 を発 生 す る導 波 路 で は規格 化 変i換効 率

は1%/Wで あ っ た。 規 格 化 変 換 効 率 が 短 波 長 側 で小 さ くな る原 因 は明 らか に な
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図5.7第2高 調 波 パ ワ ー の 時 間 依 存 性

っ て い な い 。 作 製 し た 扇 形 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ の デ ュ ー テ ィ ー 比 は3.5で

述 べ た よ う に グ レ ー テ ィ ン グ 全 体 に わ た っ て は0.5で は な く、 反 転 幅 が 太 くな
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っ て い た 。3次 グ レー テ ィ ングで は グ レー テ ィン グ の デ ュ ー テ ィー 比 へ の 要 求

精 度 が1次 グ レー テ ィン グの 場 合 よ りも厳 しい ため 、 この こ とが効 率劣 化 の原

因 の一 つ で あ る と考 え られ る。 次 に、SHGの 時 間応 答 を調 べ た結 果 を図5.7に

示 す 。 時 間t=0で ポ ン プ 光 を入 力 し始 め てか ら1分 間程 度 の 第2高 調 波パ ワー の

時 間依 存性 を示 して お り、 第2高 調 波 パ ワー の 変動 が10%程 度 で あ る こ とが わ

か る 。 この こ とは光 損 傷 や 吸 収 に よ る影響 が ほ と ん どな く、安 定 なSHGが 得

られ て い る こ とを示 してい る と考 え られ る。 以 上 の 結 果 よ り、LiNbO3導 波 路

型QpM-SHGデ バ イス を用 い た紫外 光 発 生 の 有用 性 が 示 され た 。1次QpM-SHG

を用 い る こ とで よ り高効 率 な紫外 光発 生 が期 待 で き る。

5.4導 波 路 型1次 擬 似 位 相 整 合 第2高 調 波 発 生 デ バ イ ス

5.4.1デ バ イ ス 作 製

5.3で の3次QpM-SHG実 験 に よ り、 紫外 光 発 生 用LiNbo3導 波 路 型1次QpM-

SHGデ バ イス 実 現 に必 要 な分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ の周 期 は2μm程 度 で あ る

こ とが確 認 で きた。従 っ て紫外 光発 生用 導 波 路 型1次QPM-SHGデ バ イス と し

て、2μm程 度 の均 一周 期 の 分極 反 転 グ レーテ ィ ン グ を持 っ たデ バ イス を作 製 し

た。 表5.1に デ バ イス パ ラ メ ー タ を示 す 。 デバ イス作 製 方 法 は4.2で 述 べ た 方

法 と同様 で あ る。 まず 、LiNbO3基 板 上 に分 極 反 転 グ レー テ ィン グ を第3章 で述

表5.1紫 外 光 発 生 用1次QPM-SHGデ バ イ ス の パ ラ メ ー タ

Domain-invertedgrating

periodA2.0-2.2pm

interactionlengthL1-3mm

Channelwaveguide

・Protonexchangeinpurebenzoicacid

temperature200℃

time20min.

maskwidth3μm

・Annealingindryoxygen

temperature350℃

timelhour
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べ た 方法 で作 製 した。 次 に チ ャネ ル光 導 波 路 を純 粋 安 息 香 酸 を用 い た200.C
,

20分 間 の プ ロ トン交 換 と、 酸 素 雰 囲気 中 で の350℃,1時 間 の ア ニ ー ル に よ り

作 製 した。

5.4.2第2高 調 波 発 生 実 験

発 振 波 長 可変 のTi:Al203レ ー ザ をポ ンプ光 源 と して用 い た 。 ポ ン プ光 は端 面

結 合 しTM-like基 本 モ ー ドを励 振 した 。 グ レー テ ィ ン グ周 期2.0腸m,相 互 作 用

長lmmの デ バ イ ス で は 、 ポ ンプ 光 波 長766nmの 時 、位 相 整 合 した基 本 モ ー ド

の 第2高 調 波(波 長383nm)が 得 られ た。 得 られ た 第2高 調 波 の近 視 野像 とそ の

強 度 分 布 を図5.8に 示 す 。 強 度 分 布 の 半 値 全 幅 は導 波 路 幅 方 向、 深 さ方 向 共 に

1.0脚 で あ っ た。 図5.9にSHG変 換 効 率 の ポ ンプ光 パ ワー依 存性 を示 す 。SHG

変 換効 率 は ポ ンプ光 パ ワ ー に 比 例 してお り、 規 格 化 変 換 効 率 と して6%/Wが 得

られ た。 実 験 を 行 っ た パ ワ ー 範 囲 にお い て は安 定 な出 力 が 得 られ 、顕 著 な光

損 傷 は観 測 され なか っ た 。 図5.10に 第2高 調 波パ ワ ーの ポ ン プ光 波 長依 存 性 を

測 定 し た結 果 を示 す 。 ポ ン プ光 波 長 に対 す る受 容 半値 全 幅 は0.41nmで あ り、

理論 値0.39nmと 良 く一 致 してい た 。

1.0μ

1.0μm

図5.8第2高 調 波 の 近 視 野 像(波 長383nm)
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次 に グ レー テ ィ ン グ周 期2.2黙m,相 互 作 用 長3mmの デ バ イス でSHG実 験 を行

った。 ポ ン プ光 光源 はTi:Al203レ ーザ で あ る。 ポ ン プ 光波 長786nmの 時 、 位 相

整 合 した基 本 モ ー ドの 第2高 調 波(波 長393nm)が 得 られ た。 図5.llにSHG変

換 効 率 の ポ ン プ光 パ ワ ー依 存 性 を示 す 。SHG変 換 効 率 は ポ ンプ光 パ ワー に比

例 して お り、52mWの ポ ンプ 光 パ ワー に対 し1.9mWの 第2高 調 波 が 得 られ た。

得 られ た 最 大 のSHG変i換 効 率 は3.6%で あ り、 規 格 化 変 換 効 率 と して70%/Wが

得 られ た 。 この デバ イ ス に お い て も、 実験 を行 っ たパ ワー範 囲 にお い て 第2高

調 波 パ ワ ー は安 定 で あ り、顕 著 な光 損傷 は観 測 さ れ な か った 。 図5.12に 第2高

調 波 パ ワー の ポ ン プ光 波 長依 存 性 を測 定 した結 果 を示 す 。 ポ ン プ 光 波 長 に対

す る受 容 半 値 全 幅 は0.27nmで あ り、 理 論 値0.15nmよ り も大 き い値 とな っ て い

た。 この原 因 は明 らか で は な いが 、 ポ ンプ光 の波 長 幅 が0.lnm(～40GHz)程 度

あ る こ とが 主 な 原 因で あ る と考 え られ る 。 次 に 単 一 縦 モ ー ド発 振 の波 長 可 変

半 導 体 レーザ を ポ ン プ光 光 源 と して 用 いてSHG実 験 を行 った 。 実験 光 学 系 を

図5.13に 示 す 。 ポ ンプ 光 の 一部 をFabry-Perot干 渉 計 型 ス ペ ク トル ア ナ ラ イザ

(自 由 ス ペ ク トル 間 隔:10GHz)に 入 射 し、 レー ザが 常 に単 一 縦 モ ー ド発 振 し
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図5.13波 長 可 変 半 導 体 レ ー ザ ポ ン プSHG実 験 光 学 系

て い る こ と を確 認 し た。 図5.14にSHG変 換 効 率 の ポ ン プ光 パ ワー依 存 性 を示

す 。SHG変 換 効 率 はポ ン プ光 パ ワ ー に比 例 して お り、規 格 化 変 換 効 率 と して

40%!wが 得 られ た 。 規 格 化 変 換効 率 がTi:Al203レ ー ザ を用 い た 図5.11の 結 果
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よ り も小 さ い原 因 は、 ポ ン プ 光 と して用 い た波 長 可 変 半 導 体 レー ザ 光 は 単 一

縦 モ ー ドで あ るが 、Ti:Al203レ ーザ 光 は縦 多 モ ー ドで あ る ため で あ る と考 え ら

れ る55)。
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図5.14波 長 可 変 半 導 体 レーザ を用 い たSHG実 験 で の

SHG変 換 効 率 の ポ ンプ光 パ ワ ー依 存 性

5.5結 言

本 章 で は 、 これ まで ほ とん ど検 討 され て い な か っ た紫 外 光発 生用LiNbO3導

波 路 型QPM-SHGデ バ イス につ い て理論 的 ・実 験 的 な検 討 を行 っ た。

第2高 調 波 に吸 収 損 失 が あ る 場合 の デバ イ ス 性 能 を理 論 解 析 した結 果 、 相 互

作 用 長 に最 大 効 率 を与 え る最 適 値 が存 在 す る こ と、非 線 形 結 合係 数Kの 大 きな

デバ イ ス で は短 い相 互 作 用 長 で も比 較 的 高 効 率 変 換 が 達 成 で きる た め 、 吸 収

の 影響 を少 な くで きる こ と等 が わか っ た。

紫外 光 発 生用LiNbo3導 波 路 型1次QpM-sHGデ バ イス を ・ 電 圧 印加 法 で作 製

した分極 反 転 グ レー テ ィ ン グを用 い て 初 め て作 製 した。 周 期2.0μmの 分 極 反転

グ レー テ ィ ング を も つ デバ イ ス に お い て 、波 長383nmの 紫 外 第2高 調 波 が得 ら
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れ た。 この値 はLiNbO3導 波 路 型QpM-sHGデ バ イ ス にお い て得 られ て い る最

短 波 長 の 第2高 調 波 で あ る。 ま た、 相 互 作 用 長3mmの デバ イ ス にお い て規 格 化

変換 効 率 が70%/Wと い う高 い 値 が 得 ら れ た。 この値 は これ ま で に報 告 さ れ て

い る結 果18)を 大 き く上 回 る もの で あ る。 さ らに、 ポ ンプ光 波 長 受 容 幅 の値 は

理 論 値 と実 験 値 で 一致 して お り、 本 研 究 で 確 立 した電 圧 印 加 分 極 反 転 法 が 、

紫 外 光 発 生 用 デ バ イ ス にお い て も高効 率 デ バ イ ス 作 製 に適 して い る こ とが示

され た。
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第6章 分極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を用 い た 導 波路 型 光 第3高 調 波 発 生

デバ イス

6.1緒 言

光 第3高 調 波 発 生(ThirdHarmonicGeneration:THG)デ バ イス は、 ポ ン プ

光 を1/3の 波 長 の 光 に変 換 で き る 。従 っ て、 同一 波 長 の ポ ンプ光 か らSHGデ バ

イス よ りも短 波 長 光 が 得 られ 、発 生 波 長 の 短 波 長 化 に有 効 で あ る 。THGを 行

う方 法 と して は 、3次 非 線 形 光 学効 果 を用 い て ポ ン プ光 を 直接 第3高 調 波 に変

換 す る方 法(ω+ω+ω=3ω)と 、2次 非 線 形 光 学効 果 を2度 用 い る こ とで 間接 的 に

変i換す る方 法(ω+ω=2ω → ω+2ω=3ω)が 考 え られ る。現 状 で は、3次 非 線 形 光

学 定 数 は2次 非 線 形 光学 定 数 よ り も小 さ く研 究 も不 十 分 で あ る た め 、 後 者 の方

法 を用 い る場 合 の 方 が 高 い変 換 効 率 の達 成 が 可 能 で あ る8)。 ま た 、第3章 で述

べ た 電圧 印加 法 で作 製 し た分極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を 用 い れ ば 、2次 非 線 形 光

学 効 果 を用 い た 波 長 変換 を高効 率 で達 成 す る こ とが 可 能 で あ る こ とを 第4章 で

述 べ た 。従 っ て 第3章 で作 製 した 分 極 反 転 グ レー テ ィ ング を導 波 路 型THGデ バ

イス に適用 す れ ば、 高 効 率 デバ イス が実 現 で きる可 能 性 が あ る。

本 章 で は、 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を用 い た導 波 路 型 光 第3高 調波 発 生 デ バ

イス を提 案 し、 理 論 的 ・実 験 的 に行 っ た検 討 に つ い て 述 べ る。 ま ず 、提 案 す

る デ バ イ ス 構 成 を述 べ る。 次 に、 デバ イ ス性 能 を理 論 解 析 した結 果 につ い て

述 べ 、Nd:YAGレ ー ザ光 を ポ ン プ光 と して用 い る場 合 の デ バ イス 設 計 を行 っ た

結 果 を述 べ る。 次 に、作 製 した デバ イ ス を用 い た 第3高 調 波 発 生 実 験 で得 られ

た結 果 につ い て述 べ る。

6.2デ バ イ ス 構 成

図6.1に デ バ イ ス構 成 を示 す。 デ バ イス はチ ャ ネ ル光 導 波 路 と周 期 の 異 な る

2つ の分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を直列 に 連結 した構 造 で あ る。 ポ ン プ光 が 入力

す る と、 まず 一 つ 目の グ レー テ ィ ン グ に よ りQPM-SHGが お こ り、 ポ ンプ光 の

一 部 が 第2高 調 波 に変 換 す る 。 次 に ポ ン プ 光 と第2高 調 波 が 二 つ 目の グ レー テ

ィ ン グに入 力 す る と、擬 似 位 相 整 合和 周 波 数 発 生(QPM-SFG)が お こ り、 ポ ン

プ光 と第2高 調 波 の 和 周 波 数 の 光 で あ る第3高 調 波 が 発 生 す る。 図6.2に 各 高 調
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波 パ ワー の 伝 搬 方 向依 存 性 を示 す 。 入 力 端 よ り、 第2高 調 波 が パ ワ ー を ほぼ2

次 関 数 的 に増 加 させ な が ら伝 搬 し、SHG部 端 まで 到達 す る。SFG部 に入 る と、

第3高 調 波 が パ ワ ー を ほ ぼ2次 関 数 的 に 増 加 させ なが ら伝 搬 し、 出 力 す る。 一

方 第2高 調 波 パ ワ ー は、SFG部 で は第3高 調 波 へ 変 換 され るた め 減 衰 した 後 、

出 射 す る。

Domain-invertedgrating

図6・1LiNbo3導 波 路 型QpM-SHG-QpM-sFGデ バ イ ス

<← 一QPM-SHG-QPM-SFG一 →レ

r・1

⊇

色

δ
∋
o
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第2高調波
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0 LSHG

Positionx
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図6.2高 調 波 パ ワー の伝 搬 方 向依 存 性
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6.3デ バ イ ス 性 能 の 理 論 解 析 と デ バ イ ス 設 計

図6・1に 示 す よ う なLiNbo3導 波 路 型QpM-SHG-QpM-sFGデ バ イス の 特 性 を

理 論 解 析 した 。 解 析 で は 、SHG部 で は ポ ン プ 光 と第2高 調 波 が 、SFG部 で はポ

ン プ 光 、第2高 調 波 、 第3高 調 波 が 完 全 に位 相 整 合 して い る と仮 定 した 。 また

波 長1.064μmのNd:YAGレ ー ザ光 を ポ ン プ光 と して用 い る場 合 を;検討 す る ため 、

紫 外 光 で あ る第3高 調 波 のLiNbO3結 晶 に よる 吸 収 を考 慮 した 。吸 収 の 影 響 は

5.2と 同様 に、 第3高 調 波 に対 す る伝 搬 損 失 と し て取 り扱 っ た 。 こρ と きポ ン

プ光 、 第2高 調 波 、 第3高 調 波 を記 述 す るモ ー ド結 合 方 程 式 は 、式(6.1)で 表 さ

れ る。

SHG部(0≦ ・≦LSHG)

蓋Al(・ トjKIHGA・(・)A1(・)*

蓋A・(・ トjKsHGA1(・)2

SFG部(LSHG≦x≦LSHG+LSFG) (6.1)

法AI(・)=一j去Kl,GA・(・)*A・(・)

蓋A・(・)=一j号Kl,GA・(・)A1(・)*

蓋A3(・)+号A・(・ トjK,FGAω(・)A・ ω(・)

こ こ で 導 波 光 の 伝 搬 方 向 はxで あ り、A1(x),A2(x),A3(x)は そ れ ぞ れ ポ ン プ 光 、

第2高 調 波 、 第3高 調 波 の 電 界 振 幅 、 αは 第3高 調 波 に対 す る伝 搬 損 失(=吸 収 係

数)、KSHG,KSFGは そ れ ぞ れSHG部(0≦x≦LSHG)及 びSFG部(LSHG≦x≦

LSHG+LSFG)で の 非 線 形 結 合 係 数 で あ る 。SHG部 の モ ー ド結 合 方 程 式 は 第2章

で 位 相 整 合 して い る と き(△=0)の 方 程 式 と 同 一 で あ り、KSHGは 式(2.2)で 表 さ

れ る 。KSFGは 同 様 に し て 式(6.2)で 表 さ れ る 。
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轍 ・轟(砺 國綜 斗 陣 一

こ こ で 、 ωは ポ ン プ 光 の 周 波 数 、Ni,Ei(i=1,2,3)は そ れ ぞ れ 各 導 波 光 の 実 効

屈 折 率 、 電 界 モ ー ド分 布 を 表 す 。SHG部 の モ ー ド結 合 方 程 式 は 第2章 で 述 べ た

よ う に解 析 的 に 解 け 、SHG部(0≦x≦LSHG)で の ポ ン プ 光 と 第2高 調 波 の パ ワ ー

は そ れ ぞ れ 式(6.3)で 表 さ れ る。

P1(・)=IA1(・)12一 ・ech2(K・HGIA1(・)1・)・IA1(・)12

P・(・)=IA・(・)12=・ ・nh2(K・HGIA1(・)1・)・IAI(・)12
(6.3)

ここでPO=IA1(0)12は 入 力 ポ ンプ光 パ ワー で あ る。 一 方 、式(6.1)のSFG部 を記

述 す るモ ー ド結 合 方 程 式 の解 析 解 は 明 らか で は ない た め 、4次 の ル ン ゲ ク ッタ

法 を用 い て数 値 解 析 した 。 第3高 調 波 パ ワー の ポ ンプ光 パ ワー依 存 性 を計算 し

た結 果 を 図6.3に 示 す 。SHG部 の非 線 形 結 合 係 数KSHG及 び相 互作 用 長LSHGの

値 は 、 第4章 で 述 べ た緑 色 光 発 生 用SHGデ バ イ ス で得 られ て い る値KSHG=3.3

W}1/2cm-1,LSHG=3mmと した。SFG部 の非 線 形 結 合 係 数KSFGの 値 と して は、

第4章 で 述 べ たSHGデ バ イス で得 られ て い る結 果 を考 慮 す る と共 に、 高効 率 は

期 待 で き な いが 作 製 が 容 易 で実 現 可 能 性 が 高 い と考 え られ る2次 グ レー テ ィ ン

グ を仮 定 し て1(sFG=3.3W-1/2cm-1と した。 ま たSFG相 互作 用 長LsFGの 値 は 、

電 圧 印 加 法 で均 一 性 良 く作 製 で き るLSFG=3mmと した。 また 第3高 調 波 の 伝 搬

損 失 αの 値 は 、 波 長355nmに 対 す るLiNbO3結 晶 の 吸 収 係 数 の値 で あ るα=23

dB/cm75)と した。 上 記 のパ ラメ ー タの場 合 、 図6.3に 示 した ポ ン プ光 パ ワ ー の

範 囲 で は、 第3高 調 波 パ ワ ー は ポ ン プ光 パ ワーPOの3乗 に ほ ぼ比例 して増 加 す

る こ とが わ か っ た。 この結 果 は 、SHG変 換 効 率 及 びSFG変 換 効 率 が あ ま り大

き くな く、SHG部 で は ポ ンプ 光 の減 衰 が 、SFG部 で はポ ン プ 光 及 び第2高 調波

の減 衰 が 無 視 で きる と近 似 した と きの式(6.1)の 解 を表 わ す式(6.4)と 矛 盾 して
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図6.3第3高 調 波 パ ワー の ポ ン プ光 パ ワ ー依 存 性

い な い 。

P・H=A・(L・HG+L・FG)

2

長K・HGK・Fぴ ・HG〈1一即(一 弩L・FG)〉

2

iA1(・)16(6.4)

ま た 上 記 の パ ラ メ ー タの デ バ イス で は 、1mWの 第3高 調 波 が140mWの 入 力 ポ

ン プ 光 パ ワ ーで 得 られ る こ とが わ か っ た。 また 、吸 収 損 失 の ためSFG部 の 相

互作 用 長 に は最 適 値 が 存 在 し、 そ の と き最 大 変 換 効 率 が 得 られ る こ とが わか

っ た。 以 上 の 結 果 、mWオ ー ダ の 出力 パ ワー が得 られ る小 型 紫 外 光 源 が 実 現 可

能 で あ る こ とが わか っ た。 よ り高 効 率 な デ バ イス を実 現 す る た め に は、SHG

部 の 変 換効 率 を増 加 させ る(≦50%)と 共 に、吸 収 損 失 の 影 響 を少 な くす る た め

にSFG部 の 非 線 形 結 合 係 数 を 大 き く して短 い相 互 作 用 長 で の 変 換 を 可 能 にす

る こ とが 必 要 で あ る こ とが わ か った 。

次 に、 波 長1.064FmのNd:YAGレ ー ザ 光 をポ ンプ光 と して 用 い たLiNbO3導

波 路 型QpM-SHG-QpM-SFGデ バ イス の 実 現 に必 要 とな る分 極 反転 グ レー テ ィ
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図6.4SFG部 の 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ周 期 の ポ ン プ光 波 長依 存 性

ン グ の周 期 を 求 め た。QPM-SHG部 の 周 期 は第2章 で 求 め た よ う に6μm程 度 で

あ る 。QPM-SFG部 の グ レー テ ィ ン グ周 期 の ポ ン プ光 波 長依 存 性 を図6.4に 示

す 。 図6.4は 式(2.9)の セ ル マ イ ヤ ー 方程 式 で表 さ れ るLiNbO3の バ ル ク結 晶 の

屈 折率 を用 いて 計算 した結 果 で あ る。1次 、2次 、3次 の グ レー テ ィ ン グ周 期 を

示 して い る 。 プ ロ トン 交換/ア ニ ー ル法 で導 波 路 を作 製 した場 合 、各 導 波 光

の 実 効 屈 折 率 間 の差 は 大 き くな る た め 、 導 波 路 型 デバ イス に必 要 と なる グ レ

ー テ ィ ン グ周 期 は 図6 .4の 値 よ り1割 程 度 小 さ い値 と な る こ とが予 想 さ れ る。

従 って 、1次 グ レ ー テ ィ ン グ の場 合 は周 期1.6μm程 度 が 必 要 と な る こ とが わ か

った 。

6.4デ バ イ ス 作 製

位 相 整 合 を達 成 させ る ため に は 、 グ レー テ ィ ン グ周 期 をnmオ ー ダ で制 御 す

る こ とが必 要 で あ る。 しか し この よ うな 精 度 で の作 製 は非 常 に困 難 で あ り、

光 導波 路 の実 効 屈 折 率 も不 確 定 で あ る 。 さ ら に第3高 調 波 に対 す る光 導 波 路 の

屈 折 率 は 正 確 に は 明 らか で は な い た め 、2つ の グ レ ー テ ィ ン グの周 期 を正 確 に

制 御 して 、SHG部,SFG部 と もに位 相 整 合 を達 成 させ る こ とは非 常 に困難 で あ
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る。従 っ てSHG部,SFG部 と もに、 扇 形 分 極 反 転 グ レー テ ィ ング とチ ャネ ル光

導 波 路 ア レ イ を 組 み合 わせ た 残 留 位 相 整 合 誤 差 補償 デ バ イ ス の構 成 と し、 別

基 板 上 に作 製 した後 に 組 み合 わ せ る こ とで導 波 路 型THGデ バ イ ス を実 現 した。

SHG部 は第4章 で の緑 色 光 発 生 実 験 で用 い たデ バ イ ス を用 い た。SFG部 は 、高

効 率 を期 待 す る こ とは で きな い が作 製 の 容 易 な2次 グ レー テ ィ ン グ を用 い た 。

必 要 とな る2次 グ レー テ ィ ン グの周 期 は3.2晒m程 度 で あ る。 第4章 で の 半 導体 レ

ーザ を用 い た青 色 光 発 生 実 験 で使 用 し た残 留 位 相 整 合 誤 差 補 償 導波 路 型QPM-

SHGデ バ イ ス は 、周 期 が2.8印m～3.4取mで あ る上 、作 製 した分極 反 転 グ レー

テ ィ ン グ の デ ュ ー テ ィー 比 が 完 全 に は0.5で は な い た め 、 導 波 路 型2次QPM-

SFGデ バ イ ス と して 機 能 す る と考 え られ る 。従 って この デ バ イス を用 い て実

験:を行 った 。

6.5第3高 調 波 発 生 実 験

実 験 光 学系 を図6,5に 示 す 。波 長1.064晒mのNd:YAGレ ー ザ をポ ン プ光 源 と

して用 い た。QpM-SHG部 とQpM-SFG部 は両 基 板 の端 面 を直接 結 合 した 。 両

基 板 の 端 面 間 の距 離 は数 十 μmで あ り、SHG部 か らSFG部 へ の ポ ン プ光 と第2

高 調 波 のパ ワー移 行 効 率 は20%程 度 で あ っ た。 出射 光 は プ リズ ム を用 い て分 光

した 。 図6.5に 示 す よ う に、 デバ イ ス を光 軸 に対 して垂 直 方 向 に移 動 させ る こ

とで励 振 す る 導 波 路 を順 次 選 択 した 。QpM-SHG部 で は6.19即 、QpM-SFG部

で は3.31μmの グ レ ー テ ィ ン グ周 期 を持 つ 導波 路 に光 を励 振 す る こ と に よ り位

相 整 合 が 達 成 で き、基 本 モ ー ドの 第3高 調 波(波 長355nm)が 得 られ た 。波 長

Nd=YAG

laser'

Device

Lens合 合Lens

Prism

3ω2
ω

ω

Att.

図6.5第3高 調 波 発 生 実 験 光 学系
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355nmの 紫 外 光 は これ までLiNbO3導 波 路 型 波 長 変 換 デバ イ ス で得 られ て い る

最 短 波 長 の 光 で あ る。 得 られ た 第3高 調 波 の近 視 野 像 を 図6.6に 示 す 。 図 中で

一番 左 に あ るほ ぼ 円形 の ス ポ ッ トが 第3高 調 波 で あ り
、基 本 モ ー ドで得 られ て

い る こ とが 確 認 で きる。 図6 .6で は 、 透 過 して き た第2高 調 波 とポ ンプ光 も確

認 で きるが 、 出射 レ ンズ 等 の 波 長 分 散 の た め デ ィテ ク タ上 で集 光 して い な い。

図6.7に 第3高 調 波 パ ワー の透 過 ポ ン プ光 パ ワ ー依 存 性 を示 す 。 第3高 調 波 パ ワ

ー は ポ ンプ光 パ ワ ーP
Otの3乗 に ほ ぼ比 例 し て お り、透 過 ポ ンプ 光 パ ワ ーPOtが

30mWの 時 、0.36μ,Wの 第3高 調 波 が 得 られ た。 変 換効 率 が小 さ い 主 な原 因 は、

SFG部 の 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グの 線 幅 が 不 均 一 で あ り、2次 グ レー テ ィン グ

と し て最 適 化 さ れ て い な い こ とで あ る と考 え ら れ る。 ま た 、 出力 パ ワ ー の 時

間安 定性 は 良 くなか っ た。 この 原 因 は明 らか とは な っ て い な いが 、SHG部 と

SFG部 の 直 接 結 合 部 分 は固 定 して お らず 、 試料 台 等 の 不 安 定 さの た め にSFG

部 へ の パ ワ ー移 行 が 不 安 定 で あ っ た こ とが 原 因の 一 つ で あ る と考 え られ る。

3ω

＼

2ω ω

＼:灘＼籠

轟1㌔『
層噸 麟::門

図6.6第3高 調 波 の 近視 野像(波 長355nm)
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図6.7第3高 調 波 パ ワ ーの 透 過 ポ ン プ光 パ ワ ー依 存 性

6.6結 言

本 章 で は、 分 極 反 転 グ レ ー テ ィ ン グ を用 い た導 波 路 型THGデ バ イ ス につ い

て理 論 的 ・実験 的検 討 を行 った 。Nd:YAGレ ーザ 光 用 デバ イ ス につ い て 、SHG

デバ イス で得 られ て い る成 果 を もと に得 られ る性 能 を理 論 解 析 し、mWオ ー ダ

の 出 力 光 が得 られ るデ バ イス が 実現 可 能 で あ る こ と を示 した 。QPM-SHG部 と

QPM-SFG部 を別基 板 上 に作 製 した の ち 端 面 を直接 結 合 した デ バ イ ス を用 い て

光 学 実 験 を行 い 、 波 長355nmの 紫外 第3高 調 波 が得 られ た。 これ はLiNbO3導 波

路 型 波 長 変 換 デ バ イス にお い て、 これ まで得 られ て い る最 短 波 長 の 光 で あ る。

この 結 果 よ り、 分極 反 転 グ レー テ ィン グ を用 い たLiNbO3導 波 路 型THGデ バ

イス の 実 現 に対 す る見 通 しを得 た 。 さ ら な る高 効 率 化 と出 力 安 定 化 の た め に

は、QpM-SHG部 とQpM-sFG部 の集 積 化 が 必 要 で あ る と考 え られ る。SHGと

SFGと も に完 全 な位 相 整 合 を達 成 す る こ とは非 常 に 困難 で あ るが 、実 現 可 能

性 の高 い デバ イ ス構 成 と して 、 図6.8に 示 す よ う な残 留 位 相 整 合 誤 差 補 償 導 波

路 型QpM-SHG-QpM-sFGデ バ イ ス が考 え られ る 。 この デ バ イス で はデバ イス

温 度 の制 御 に よ りQPM-SHGで の残 留 位 相 整合 誤 差 を補 償 し、 チ ャ ネル光 導 波
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路 の選 択 に よ りQPM-SFGで の残 留 位 相 整 合 誤 差 を補 償 す る。 この よ うなデ バ

イス の実 現 が今 後 の検 討 課 題 で あ る と考 え られ る。

waveguides

Unif6rmgratirlgFan-outgrating

図6.8残 留 位 相 整 合 誤 差 補 償 導 波 路 型QpM-SHG-QpM-SFGデ バ イ ス
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第7章 結論

小 型 コ ヒ ー レ ン ト光 源 か ら得 ら れ る光 の 波 長 域 を拡 大 で きる デ バ イ ス と し

て、 導 波 路 型 非 線 形 光 学 波 長 変換 デ バ イ ス を取 り上 げ 、特 に緑 色 ～紫 外 光 領

域 の 短 波 長 光 の 発 生 が 可 能 な第2高 調 波 発 生 デバ イ ス お よ び 第3高 調 波発 生 デ

バ イ ス につ い て 、理 論 的 ・実 験 的 検 討 を 行 い 、 い くつ か の 成 果 を得 る こ とが

で き た。 本 研 究 にお い て得 られ た 結 果 お よび考 察 した 課 題 を以 下 に要 約 して

述 べ る と と もに将 来 展 望 も述 べ 、 本研 究 の結 論 とす る。

第2章 で は、 導 波 光 モ ー ドプ ロ フ ァ イル と分極 反 転 構 造 を数 式 化 す る こ とで 、

導波 路 型 第2高 調 波 発 生 デバ イ ス の特 性 を理論 的 に解 析 し、 分 極 反 転 構 造 及 び

光 導 波 路構 造 が デバ イ ス性 能 に与 え る影響 を明 らか に した 。

1)高 効 率 デバ イ ス実 現 に要 求 され る分極 反 転 グ レー テ ィ ン グ構 造 は、 デ ュ

ー テ ィー比 が0 .4～0.6で あ り、 反 転 領 域 の境 界 が結 晶 表 面 に垂 直 で 導 波 路

深 さ と同等 以 上 の 深 さ を もっ た構造 で あ る こ とが わ か っ た。 ま た 、 この

条 件 を満足 しない構 造 で は 、変 換 効 率 が顕 著 に減 少 す る こ とを 明 らか に

した。

2)高 効 率 デバ イ ス実 現 の ため に は、 デバ イ ス全 体 にわ た って 、 分極 反 転 グ

レー テ ィ ン グ には ナ ノ メ ー トル オ ー ダの周 期 均 一性 が 、 光 導 波 路 サ イズ

に はサ ブ ミ ク ロ ン オ ー ダの 均 一 性 が 要 求 され る こ とを明 らか に した。

第3章 で は 、 高効 率 なLiNbO3導 波 路 型 非 線 形 光 学 波 長 変 換 デバ イ ス実 現 に必

要 な 構 造 の 分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ を作 製 す る た め、 電 圧 印加 に よ る分 極 反

転 グ レーテ ィン グ作 製 に つ い て 理論 的 ・実 験 的検 討 を行 った 。

1)電 圧 印 加 に よ り結 晶 内 部 に誘 起 され る電 界 分 布 の解 析 を行 っ た。 周 期 的

電 界 分 布 は周 期 電 極 直 下 か ら数 μm程 度 内部 まで の 領 域 に しか 誘 起 され な

い こ と、 強電 界 領 域 は電極 指 幅 よ り広 範 囲 に分 布 してい る た め反 転 幅 も

電 極 指 幅 よ り大 き くな る傾 向が 強 い こ とが わ か っ た。 ま た 、電 極 指 幅/

周 期 ～0.3の 梯 子 電極 が 、 反転 幅/周 期=0.5の デバ イ ス に適 した構 造 作 製

に有効 で あ る こ とを 明 らか に した。 さ らに、 本 研 究 で新 た に提 案 した波

板 電極 を用 い た場 合 で も、 グ レー テ ィ ング作 製 が 可 能 で あ る こ とが わか
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っ た。

2)電 圧 印 加 に よるLiNbO3分 極 反転 が+z側 よ り起 こ る こ とが わ か っ た。 ま た、

分極 反 転 グ レー テ ィ ングの 均 一性 がLiNbO3結 晶厚 さ に依 存 し、 薄 い結 晶

を用 い た場 合 に、 よ り均 一 性 の高 い構 造 が作 製 可 能 で あ る こ とが わ か っ

た。

3)実 験 的検 討 に よ り、 デバ イ ス に適 した分 極 反転 構 造 の作 製 に は、 電極 指

幅 を最 適 化 した梯 子 電 極 よ りも、本 研 究 で提 案 した波 板 電極 の 方 が よ り

有 効 で あ る こ とが わ か っ た。

4)電 圧 印加 中 に結 晶 に与 え る総 電 荷 量 を正 確 に"2× 自発 分 極 ×目標 反 転 面

積"の 値 に制御 す る こ とが 、分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ作 製 にお い て 最 も

重 要 で あ る こ とを明 らか に した。 さ ら に、 反転 領 域 の 幅 が周 期 の半 分 に

な る時 間内 に分極 反 転 を完 了 させ る こ とが 、 グ レー テ ィ ン グ作 製 に は重

要 で あ る こ とが わ か っ た。

5)こ れ まで で 最 短 周 期 で あ る周 期2"mの 分 極 反転 グ レー テ ィ ン グ、 及 び 扇

形分 極 反 転 グ レー テ ィ ング を、 デバ イ ス に適 した構 造 で作 製 す る こ とが

可 能 で あ る こ とを示 した。

第4章 で は、 第3章 で 作 製 した分 極 反転 グ レー テ ィ ン グ を用 い た、緑 色 及 び

青 色 光 発 生 用 のLiNbO3導 波 路 型QpM-SHGデ バ イ ス を作 製 し・SHG実 験 に よ

る評価 を行 っ た。

1)波 長1.064μmのNd:YAGレ ーザ 光 を用 い た緑 色 光 発 生SHG実 験 にお い て 、

相 互作 用 長3mmの デバ イ ス にお い て規 格 化 変換 効 率130%/Wを 得 た。

2)発 振 波 長 可 変 のTi:Al203レ ーザ 光 を用 い た 青色 光発 生sHG実 験 にお い て 、

相 互作 用 長3mmの デバ イ ス にお い て規 格 化 変換 効 率150%/W、 相 互作 用 長

10mmの デバ イ ス で は規 格 化 変i換効 率240%/Wを 得 た。 これ らの値 は

LiNbO3導 波 路 型SHGデ バ イ ス で の 最高 値 で あ る。

3)波 長0.8Fm帯 の半 導 体 レー ザ を用 い た青 色 光発 生 実 験 にお いて 、相 互作

用 長3mmの デバ イ ス に お い て規 格 化 変換 効 率70%/Wが 得 られ た。

4)相 互 作 用 長3mmの デバ イ ス で は 、 変換 効 率 、 ポ ンプ光 波 長 受 容 幅 、 グ レ

ー テ ィ ング周 期 誤 差 許容 幅 の値 は理論 値 と実 験 値 で 同 程 度 で あ り、 第3章

で確 立 した電 圧 印加 分 極 反 転 法 が 高効 率 デ バ イス 作 製 に適 して い る こ と
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が わ か った。 しか しなが ら長相 互作 用 長 の デバ イ ス で は 、 まだ作 製 した

グ レー テ ィ ン グ構 造 の均 一性 に問 題 が あ る こ と もわ か った 。

第5章 で は 、 これ まで ほ とん ど検 討 さ れ て い な か っ た紫 外 光 発 生用LiNbO3導

波 路 型 第2高 調 波 発 生 デ バ イス につ い て、 理 論 的 ・実 験 的 な検 討 を行 っ た。

1)第2高 調 波 に吸 収 損 失 が あ る場合 の デバ イ ス性 能 を理論 解 析 した。相 互作

用 長 に最 適 値 が存 在 す る こ と、 非 線 形 結 合 係 数 の大 きなデ バ イス で は吸

収 の影 響 を少 な くで きる ため 高効 率 変 換 も可 能 で あ る こ とが わ か っ た。

2)導 波 路 型1次QpM-sHGデ バ イ ス を作 製 し、Ti:Al203レ ー ザ 光 を用 い た紫

外 光 発 生SHG実 験 を行 っ た結 果 、 周 期2.OFmの グ レー テ ィ ン グ を持 つ デ

バ イ ス よ り波 長383nmの 紫 外 光 が 得 られ た 。 これ はLiNbO3導 波 路 型QpM-

SHGデ バ イス で 得 られ て い る最 短 波 長 の 第2高 調 波 で あ る。 ま た 、相 互 作

用 長3mmの デバ イス に お い て規 格 化 変 換 効 率70%/Wが 得 られ た 。 この値

は、 紫 外 光 発 生 用LiNbO3導 波 路 型SHGデ バ イス と して は 良好 な値 で あ り、

本 研 究 で確 立 した電 圧 印加 分 極 反転 法 が 、 紫 外 光 発 生 用 デバ イ ス作 製 に

お い て も有 用 で あ る こ とが 示 され た 。

第6章 で は 、分 極 反 転 グ レー テ ィン グ を用 い た導 波 路 型 光 第3高 調 波 発 生 デ

バ イ ス を提 案 し、理 論 的 ・実 験 的 に行 っ た検 討 につ い て述 べ た 。

1)波 長1.064FmのNd:YAGレ ーザ 光 用 デバ イ ス につ い て 、SHGデ バ イス で

得 られ て い る成 果 を も とにそ の特 性 を理 論 解 析 した 。100mW程 度 の ポ ン

プ光 よ りmWオ ー ダの 第3高 調 波 が 得 られ るデバ イス が 実 現 可 能 で あ る こ

と を明 らか に した。

2)SHG部 とSFG部 を別 基 板 上 に作 製 した の ち 端 面 を直 接 結 合 して デバ イス

を作 製 し、Nd:YAGレ ーザ 光 を用 い たTHG実 験 を行 っ た結 果 、波 長355nm

の 紫 外 第3高 調 波 が 得 られ た 。 これ はLiNbO3導 波 路 型 波 長変 換 デ バ イス に

お い て、 これ まで得 られ て い る最 短波 長 の光 で あ る。

以 上 、 本研 究 で 得 られ た成 果 よ り、LiNbO3を 用 い た短 波 長 光 発 生用 導 波 路

型 非 線 形 光 学 波 長 変 換 デ バ イ ス に よる小 型 短 波 長 コ ヒ ー レ ン ト光 源 実 現 の見

通 しを得 る こ と が で き た。 しか し、 実 用 化 の た め に は まだ い くつ か の課 題 が

残 され て い る。 よ り高効 率 な デバ イス を実 現 す るた め に は、(1)電 圧 印加 分 極

一80一



反転 法 で作 製 し た分 極 反 転 グ レー テ ィ ン グ構 造 の長 い 相 互 作 用 長 で の均 一性

を改 善 す る、(2)光 導 波路 作 製 条件 を さ らに最 適 化 して導 波 路 伝 搬 損 失 を低 減

す る と と も に、 導波 光 モ ー ドプ ロ フ ァイ ル や導 波 モ ー ド間 の重 な りを改 善 す

る、 等 の課 題 が あ る 。 さ ら に プ ロ トン交換/ア ニ ー ル導 波 路 に お け るSHG係

数 の 低 減 や 光 損 傷 の 問 題 な どの検 討 課 題 もあ る 。 また 、 よ り安 定 動 作 可 能 な

デバ イ ス を 実現 す るた め に は 、 デ バ イス 温 度 の 制 御 や 光 源 の波 長 安 定 性 の改

善 を行 う必 要 が あ る 。特 に 、 導 波 路 型THGデ バ イ ス の高 効 率 化 と動 作 安 定 化

に は 、 デバ イス構 成 要 素 の 集積 化 が 最 重 要 課 題 で あ る。

本 研 究 で確 立 した 分 極 反 転 技 術 は 、SHGデ バ イ ス等 の 短 波 長 光 発 生 用 デバ

イ ス に限 らず 、2次 非 線 形 光 学波 長 変 換 デ バ イス で あ る 差 周 波 発 生 デバ イス や

光 パ ラ メ トリ ッ ク増 幅/発 振 デ バ イス へ の 応 用 も可 能 で あ り、 高 効 率 デ バ イ

ス の 実 現 も期 待 で き る 。 また 、 進 行 波 形 デバ イ ス で は 実 現 困難 な 超 高効 率 デ

バ イス の実 現 が期 待 で きる共振 器 導 波 路 型 デバ イス12)・76)へ の応用 も可 能 で あ

り、既 に基 礎 検 討 も行 わ れ て い る77)・78)。さ らに、 通 常 の コ ヒー レ ン ト状 態 の

光 と は異 な る量 子 状 態 を もつ 光 波 で あ るス ク イズ ド光 を、 導 波 路 型SHGデ バ

イ ス を用 い て発 生 させ る こ と も検 討 さ れ てお り79)・80)、本 研 究 で確 立 した技 術

を応 用 す る こ と で 、顕 著 な ス ク イ ジ ン グ が 可 能 な デバ イス を実 現 す る こ と も

期 待 で き る。 以 上 の よ うな非 線 形 光 学効 果 を利 用 した デ バ イス に 留 ま らず 、

電 気 光 学 効 果 を利 用 した デバ イス 等 へ の 応 用 も可 能 で あ り、 多 くの光 デ バ イ

ス にお い て 二層 の進 展 が期 待 で きる。
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