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論文内容の要旨

本論文では、筆者が大阪大学大学院工学研究科電気工学専攻と堺化学工業株式会社中央研究所において実施した、

希土類・カルシウム・オキシボレート結晶の育成とその産業応用として目指した紫外光発生用光学素子および弾性表

面波素子に関する研究成果をまとめたものである。論文は、以下の 5 章から構成される。

第 l 章は序論であり、本論文に関連する研究分野について概観し、本研究の背景と目的を明らかにした。

第 2 章では、本研究で取り上げる希土類・カルシウム・オキシボレート結晶: (ReCOB) (Re は希土類元素)の

育成についてまとめた。希土類サイトが単成分系である YCOB、 GdCOB、 NdCOB、 DyCOB 結晶、および、 2 成

分系結晶である GdYCOB、 LaGdCOB、 LuYCOB をチョクラルスキー法にて育成し、その評価を行った。特に

GdYCOB 結晶については、結晶中の Gd の組成変動と結晶育成条件との関係、目的組成の結晶育成に必要な

GdCOB-YCOB 系の相図を明らかにし、さらに新たな置換型結晶の探索について述べた。

第 3 章では、 Gd と Yの固溶比率により複屈折を制御できる GdYCOB 結晶による非臨界位相整合条件下での青色

光 (430nm) および近紫外光 (355nm) の発生について述べた。また、高出力な近紫外光の発生を行った際、発生し

た光により光損傷と結晶の自己加熱による位相不整合が生じ、近紫外レーザー出力が飽和することが分かった。さら

にその改善方法に関する知見についてまとめた。特に、光損傷は結晶中の欠陥と関係があると考え、電子スピン共鳴

(ESR) を用いて結晶の育成条件と欠陥との関係について検討した。

第 4 章では、 ReCOB 結晶の弾性表面波素子用圧電材料としての可能性について述べた。本結晶系について、同種

の報告はなく本報告が初めてである。具体的には、希土類元素の異なった単成分系結晶 (YCOB、 GdCOB、 NdCO

B、 DyCOB) の X，Y ，Z 面カット基板上に櫛形電極を形成することにより弾性表面波フィルタを作製し、その特性を

評価した。

第 5 章では、研究全体の統括を行い、結論とした。

論文審査の結果の要旨

希土類・カルシウム・オキシボレート結晶は、結晶構造に対称中心がなく、非水溶性で水晶とほぼ同等の機械的特
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性を有するため、赤外の固体レーザーを紫外光に変換する波長変換用非線形光学結晶として注目され、実用化を目指

した研究が行われている。また、本結晶系は圧電性も有するため、弾性表面波素子としての応用も期待できる。

本論文は、希土類・カルシウム・オキシボレート結晶の育成とその波長変換特性の向上、および弾性表面波特性を

明らかにすることを目的として行った研究成果をまとめている。新しい知見を以下に要約する。

(1)希土類サイトが単成分系の結晶の育成を試み、 GdCOB および YCOB 結晶に加えて、これまで育成されていな

かった NdCOB および DyCOB 結晶の育成に成功している。また、それらの透過スペクトルおよび融点を測定し

ている。

(2)希土類サイトが 2 成分系の結晶の育成を試み、 GdxYI-xCOB 結晶に加えて、新たに LaxGdl・xCOB 結晶および L

UxYはCOB 結晶を育成に成功しており、それらの透過スペクトルおよび波長変換特性を測定している。また、 Gdx
YはCOB 結晶については、結晶中の Gd の組成変動と育成条件との関係および結晶の相図を明らかにしている。

(3)Gdx YI-xCOB 結晶を用いて、非臨界位相整合条件下での青色光 (430nrn) および近紫外光 (355nrn) を発生させ

るとともに、高出力な紫外光発生時に観測される出力低下の原因が発生した紫外光による結晶の自己加熱による位

相不整合と光損傷によるものであることを明らかにしている。さらに、結晶の自己加熱による位相不整合は Gd 濃

度勾配の大きな GdxYI-xCOB 結晶を用いることで低減することができ、光損傷は結品の加熱により低減できるこ

とを明らかにしている。またその結果、従来用いられているリチウムボレート (LBO) 結晶と同等の出力が得ら

れることを明らかにしている。

(4)光損傷は結晶中の酸素欠陥と関係があることを明らかにするとともに、酸素欠陥を低減する方法として大気中で

結晶育成すること、または原料作製プロセスを改善することにより、光損傷のしきい値を従来の方法に比べて約 3

倍程度向上させることに成功している o

(5)希土類・カルシウム・オキシボレート結晶の圧電性に着目し、単成分系結晶 (YCOB、 GdCOB、 NdCOB、

DyCOB) について弾性表面波特性の評価を行い、特に NdCOB 結晶は現在使われている LiTa03結晶と競合し得

る特性を有していることを明らかにしている。

以上のように、本論文は種々の希土類・カルシウム・オキシボレート結晶を育成しその諸物性を明らかにし、紫外

光発生用光学素子としての実用化を考える上で重要な高出力化時の問題点の原因と具体的な解決法を与えているo 本

研究の成果によって、この結晶はレーザーメーカーから注目され、既に低出力領域においては、新しい全国体紫外光

源として製品化済みであり、さらなる高出力化へ向けての開発が進んでいる。また、初めて希土類・カルシウム・オ

キシボレート結晶の弾性表面波素子への応用を考え、その特性を明らかにしており、本研究の成果は非線形光学だけ

でなく弾性表面波工学の発展にも貢献するところが大きい。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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