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研究成果の概要： 材料内で細かい極性（電気的プラスマイナス）構造を制御すると高機能なデ

バイスが実現できる。細かく制御して均一な周期構造を得るためには、核生成（初期の発生）

過程の制御が重要であり高い密度が要求される。本研究では周期 10μｍ相当の微細構造を実現

する、高密度発生条件が得られている。周期 18μｍのデバイスで、波長 532nm の緑色レーザ

ーを波長 266nm の紫外光に変換することに成功した。極性制御による波長変換としては最短

波長の記録であり、分野横断的に波及する可能性がでてきた。 
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１．研究開始当初の背景 

 誘電体における極性構造の制御は新しい
高次構造を生み出し新規機能を発現させる。
高電界印加による周期的な分極反転構造を
もつ非線形光学材料は、既に高効率擬似位相
整合（ＱＰＭ）波長変換に適用されている。
高電界印加の手法は自発分極をもつ強誘電
体にしか適用できないため、波長領域を拡張
するために強誘電体以外の材料では拡散接
合や反転結晶成長による周期構造の導入が
試みられてきた。これらの手法では光学損失
が大きい、素子の長尺化・大面積化が難しい

などの問題があり、波長変換時に困難を伴う。
一方水晶、BaB2O4（BBO）、LiB4O7（LBO）な
どは紫外 200nm 程度まで透明領域をもち、
LiNbO3 や KTiOPO4 に比べて損傷しきい値が
高いため、紫外光発生もしくは高出力の可視
光発生において従来材料の限界を打破する
材料になりうる。しかし分域（ツイン）の制
御方法が存在しないためＱＰＭの検討対象
とされてこなかった。強誘電体以外の材料に
おいてツインの制御技術が確立されれば、新
たな非線形光学材料においても極性構造導
入が可能になり、第二高調波発生（SHG）や
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光パラメトリック発振（OPO）の波長範囲を
拡げるだけでなく、新たな光ＩＣへも可能性
が拡がる。またツイン制御技術が確立するこ
とで圧電素子としても新たな自由度が獲得
でき、高周波発振素子や温度無依存高周波フ
ィルター等への展開も見通せる。従来我々が
開発してきた強誘電体の手法とは全く異な
る独創的な着想であり、エレクトロニクスデ
バイスへの波及効果も大きいことから大き
な意義がある。またツインの発展過程は極性
領域の揺らぎに起因する核発生現象から始
まるものと考えられ、学術的にも核生成の物
理に実験的知見を与える。 
 レーザーや非線形光学の分野において水
晶は広く標準試料として用いられており、熱
的にも化学的にも安定な材料であることが
実証されている。屈折率分散や屈折率の温度
係数が小さいことから波長変動、温度変動に
対 す る 許 容 度 も 大 き く 、 BBO や
CsLiB6O10(CLBO)などの潮解性結晶しかなか
った紫外領域では出力安定性や長期信頼性
の問題を解決できるブレークスルーになり
うる。非線形光学定数の大きい QPM-KTP、
QPM-LN では損傷により数Ｗ程度に出力が制
限されており、比較的損傷閾値の高い LBO で
も変換効率の長期务化が観測されるため一
定時間後に照射位置を移動させる必要があ
る。損傷閾値の高い（>400MW/cm2@1064nm, 
10ns pulse）水晶ではさらなる高出力・長寿
命が望め、メンテナンスフリーな真空紫外レ
ーザーシステムを実現できる可能性がある。
また CW レーザーで高い波長変換効率を得よ
うとすれば共振器が必要であるが、共振器構
成では光学損失が最も重要であり、可視光の
領域でも光学損失の小さい水晶は波長変換
デバイスとして適している。 
 基礎物理からみた核発生・成長のプロセス
は、分域の制御のみ成らず宇宙創生期のビッ
グバンとの類似点が語られており、密度揺ら
ぎに起因する核発生現象が実験室の中で再
現できる可能性もある。同様に微細周期ツイ
ンを実現する際に重要なのは、ツイン発生の
際の高い核生成密度である。十分に高い核生
成密度が得られなければツインの発生基点
の数が不足し、微細な周期構造は得られない。
一般に高温では高い核生成密度が得られる
が、ツインウォールの移動速度が高くなるた
め、制御は困難になる。核生成条件の評価を
行、微細構造を得られるパラメータ領域を見
極めていく。 
 
２．研究の目的 

 応力印加による微細周期ツインの基礎特
性評価およびＱＰＭ波長変換による特性評
価を行う。水晶基板に垂直応力を印加して水
晶のツイン形成特性を各作製パラメータに
おいて評価し、精密制御に適した応力印加条
件を探索していく。特に温度、印加時間、印
加パルス波形は重要なパラメータであり、核
生成密度やツインの異方性成長に与える影
響の詳細な依存性を明らかにする。強誘電分
域と同様に、ツインは微細周期になると制御
が困難になる。特に深さ方向の拡がり（波長
変換デバイスとしての実効的な開口を決定
する）を確保しつつ、短周期化を進めること
は容易ではない。ツインは深さ方向の伸張に
伴い横方向に拡がり、多くの場合隣接するツ
インと接触して周期構造が破壊される。この
ためツインの形状自体に高いアスペクト比
（深さ／幅）を実現する方法を検討する。 

 

３．研究の方法 

 周期極性反転構造の作製には基板上に周
期状に外力を印加する必要がある。垂直応力
印加法において高いアスペクト比(ツインの
深さ／幅)が得られるため、周期ツインの形成
には水晶表面に周期的段差を形成し垂直応
力を印加する方法をとる。段差構造はフォト
リソグラフィおよび反応性イオンエッチン
グを用いて形成される｡段差構造を形成した
後、応力印加装置を用いて部分的に応力を印
加した(図１)。応力印加装置は二つのヒータ
ーブロックから成り、油圧もしくは空気圧を
利用して応力を電気的に制御している。段差
面温度 325-375°として、上面のみ選択的に
ツイン発生させ周期構造を形成している。水
晶のＸ面に LED 光を入射し、直交偏光子に
よる複屈折観察によりツイン形成過程の実
時間観察を実現している。実時間観察系によ
りここではツインがＹ軸方向に成長するこ
とがわかったため高いアスペクト比を実現
すべく結晶軸を選択している。微細ツインの
振る舞いを観察し基本特性の評価を行った。 
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図１ 極性反転のための高温下応力印加法 



 

 

 バルク光学デバイスに適した周期ツイン
構造を得るために、応力印加条件・基板温
度・基板形状を検討対象として、以下の評価
を行った。水晶基板に各温度において垂直応
力を印加して水晶のツイン形成過程を実時
間観察する。従来の微細ツインの制御条件を
突破口として周期 10μｍのパラメータの探
索を行いその振る舞いを調査した。ツイン形
成のプロセスは強誘電体の分極反転と同様
に四段階の過程を経る（図２）。これは a)核
生成、b)Ｙ軸方向伸張、c)面内成長、d)安定
化の過程として知られている。均一な周期構
造を得るために、a)における核生成プロセス
が重要であり高い密度が必要である。バルク
の光デバイスを実現するためには b)におい
て高いアスペクト比（深さ／幅）が要求され
る。ツイン同士の結合を抑制して周期構造を
破壊しないためには、c)のプロセスの面内成
長を精密に制御することが重要になる。周期
構造の応力解放後のバックスイッチを抑制
するために、d)の安定化のプロセスも検討し
なければならない。 

 

４．研究成果 
 
 微細周期構造の制御を目的として高速応
力印加装置を用いて短パルスを印加し核生
成過程を実時間で評価した。核生成過程は応
力・温度の強い関数であり、適切な制御を行
う必要がある。実時間法を用いて各温度にお
いて核密度の評価を行い、極性反転の周期に
対して要求される温度を求めたのが図３で
ある。短周期に進むに連れて高い核密度を与
える高温側に条件が移行することがわかる。
目標とする周期 10μｍの微細周期ツインに
対応する核生成密度が得られ、実時間画像に
て周期構造が確認できた（図４）。高いアス
ペクト比が同時に得られていることがわか
る。 

 得られた微細な周期構造の評価には、第二
高調波発生（ＳＨＧ）における効率評価を用
いた。ここでは波長可変チタンサファイアレ
ーザー、温度スキャニングシステムおよび２
次元スキャニングシステムを用いて計算値

から推測されるＳＨＧの波長・温度プロファ
イルと実測値の比較対照を行った。波長許容
幅から見積もられる相互作用長は約 2mm で
あり、実時間観察の結果よりも短い。これは
実時間観察で確認できた構造の一部が応力
解放時にバックスイッチしたものと考えら
れ d)安定化の条件にあっていなかったもの
と思われる。強誘電体のドメインウォールと
同様に、応力印加時に極性領域の境界に弾性
エネルギーが蓄積される可能性があり、これ
がバックスイッチを誘発するトリガーとも
考えられる。試料の境界条件に変更を加える
ことで、弾性エネルギーを解放するなど、極
性反転構造の安定化にさらなる研究が必要
である。 

 また応力印加の際に下側ヒーターブロッ
クの温度を制御しすることでツインのアス
ペクト比（深さ／幅）を制御できることがわ
かり、微細な極性反転構造を制御するための
基本的な知見を構築することができた。 

 安定的に得られた周期 18μｍの極性反転
構造を用いて、第二高調波発生により波長
532nm の緑色光から紫外 266nm を得ること
に成功し、相互作用長として約 2mm である
ことを確認している（図５）。 

  

 

 

図２ ツイン形成の四過程 

図３ 各周期における反転温度 

a)核生成 b)Ｙ軸方向伸張

c)面内成長 d)安定化

応力

応力

水晶

ツイン

295

300

305

310

315

320

325

0 5 10 15 20

period (um)

t'
1
 t

e
m

pe
ra

tu
re

 (
℃

)

Y

Z +X

1
 m

m

図４ 微細周期ツイン用高核生成密度の実現 
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