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論文内容の要旨

本論文は， フラックス法による非線形光学結晶 KTiOPO4 (KTP) の結晶育成，および種々の条件下で成長させた

結晶についての結晶性・光学的特性の評価による結晶性向上に関する研究をまとめたもので， 9 章から構成されてい

る。

第 1 章は序論であり， KTP 結晶の育成の現状と問題点，およびそれに対する本研究の目的と意義を明らかにして

いる。

第 2 章では， KTP 結晶の一般的特性として基礎物性および

レ一ザ一の二倍高調波発生素子としての有用性を明からにしている。

第 3 章では，種々のフラックスを用いた結晶育成と得られた結晶の評価について述べている o 非自己フラックスで

あるタングステン酸フラックスにより育成された結晶に観察されたストリエーションがタングステン不純物の偏析係

数の成長速度依存性によることを示すことで，非自己フラックスが高品位な KTP 結晶の育成に適さないことを明ら

かにしている。

第 4 章では，自己フラックスである K6P4013 (K 6 フラックス)で育成した KTP 結晶の評価について述べている。

平行光照射による脈理観察，第二高調波発生の面内変換効率分布測定，および干渉計を用いた屈折率分布測定といっ

た光学的な評価により KTP 結晶がセクタ構造を有する結晶であることを示し，光学的均質性の高い素子を得るには

一つの成長セクタから切り出す必要があることを明らかにしているo さらにシンクロトロン光源を用いた X線トポグ

ラフ撮影により KTP 結晶の転位の大半が溶液インクルージョンから発生していることを示し，インクルージョンの

発生を抑えることで結晶中の転位を極端に減少できることを明らかにしている o

第 5 章では， c 軸方向に80mm以上の長さを持つ大型結晶育成について述べている o シリコンオイルを用いた室温で

の溶液対流模擬実験により，大型結晶育成時に発生する溶液インクルージョンは溶液の撹祥不足による結晶の急成長

が原因であることを明らかにし，大型 KTP 結晶の育成における溶液インクルージョンの抑制法について提案してい

る。これを実証するために適当に制御された温度降下率を用いて大型結晶の育成を行い，溶液インクルージョンのな

い透明な大型結晶の育成に成功している。

第 6 章では，第 5 章の大型結晶を用いて行った，屈折率分布測定，および観測された屈折率不均一の原因解明につ

いて述べている。本測定により l つの成長セクタ内にも，結晶の成長に伴った屈折率変化が存在することを初めて見

-683-



い出している。この屈折率変化が溶液の組成比依存性に起因したものであることを示し， KTP 結晶が不定比性結晶

であることを明らかにしている。

第 7 章では， KTP 結晶の透過率の改善について述べている o 種々の雰囲気下での結晶育成および吸収係数の測定

により，育成雰囲気の酸素濃度を下げることで着色のない KTP 結晶が得られることを見い出している。また不純物

分析により，着色の原因が白金不純物であることを明らかにしているo

第 8 章では，得られた KTP 結晶の耐レーザー損傷性の評価について示している o Z 偏光のレーザ一光に対して観

測された異常に高い耐レーザー損傷性(関値400GW/cnf以上)の原因が後方誘導ラマン散乱によることを示し， z 

偏光のレーザーを使用する素子を設計する際にはダメージ関値だけではなく誘導ラマン散乱の影響を考慮に入れなけ

ればならないことを提案している o

第 9 章は結論であり，得られた研究成果をまとめ，本論文を総括している。

論文審査の結果の要旨

オプトエレクトロニクス， レーザー核融合及びレーザー加工やレーザー医療の分野において固体レーザーと非線形

光学素子を組み合わせた全国体短波長光源の要求が高まっており， これに用いるための高品質な非線形光学結晶の育

成技術の確立が重要，かっ必要不可欠な研究課題となっている。

本論文は，グリーン光発生用非線形光学材料として最も有望な KTP 結晶の高品質結晶の育成技術の確立を目的と

して行った、フラックス法による KTP 結晶の育成と評価に関する研究の結果をまとめたもので，その成果を要約す

ると次の通りである。

(1) 非自己フラックスであるタングステン酸フラックスを使用した KTP 結晶の育成ではタングステン不純物による

強いストリエーションが発生することを示し，不純物フラックスが屈折率均一性のよい結晶の育成に適さないこと

を初めて明らかにしている。

(2) 自己フラックスである K6 フラックスで育成した結晶に存在する屈折率不均ーとして，成長セクタバウンダリ，

および成長セクタ聞の屈折率変化の存在を示し，屈折率均一性のよい光学素子を得るには単一成長セクタから切り

出すべきであることを指摘しているo

(3) シンクロトロン光源を用いた X線トポグラフ撮影により KTP 結晶の転位源が主にインクルージョンであること

を示し，インクルージョンをなくすことで転位密度を極端に小さくできることを見い出している。

(4) 大型結晶育成で発生したインクルージョンが育成初期に不十分な溶液の撹持に起因した結晶の急成長によること

を明らかにし，これを考慮に入れて温度降下をコントロールすることで， c 軸方向に80mm以上の長さを持つ透明な

大型 KTP 単結晶の育成に初めて成功しているo

(5) 屈折率および、格子定数が育成溶液の組成比に依存することを示し， KTP 結晶に不定比性による屈折率不均ーが

存在することを見い出しているo

(6) 育成溶液のカリウム濃度を高くすることで KTP 結晶の不定比性を小さくできることを明らかにし， KTP 結晶の

不定比性がカリウム原子の欠損によることの可能性を示している o

(7) 窒素雰囲気での KTP 結晶の育成で，可視域に吸収のない結晶を得ることに初めて成功している。さらに酸素雰

囲気下で育成した KTP 結晶における可視域の吸収が白金不純物に起因していることを明らかにしている。

(8) KTP 結晶に Z 軸偏光で高い強度のレーザーを入射させた場合，誘電破壊ダメージが入る前に後方誘導ラマン散

乱が発生し，見掛け上異常に高い対レーザー損傷性を示すことを初めて示しているo

以上のように，本論文はフラックス法を用いて種々の条件下で KTP 結晶を育成し，評価することによって， KTP 

結晶の物性に関する知見を深め，不明瞭であった結品間での物性のばらつき，特に屈折率のばらつきの原因を解明し

ているo さらに世界最大級の大型結晶の育成，および可視域の透過率の改善に成功しているo これらの成果は，全国

体可視光源の構築，およびそれによるレーザーの科学技術，産業技術の応用の発展に寄与するところが大きし」よっ

て，本論文は博士論文として価値あるものと認める。
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