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研究成果の概要：現在高出力のレーザーにおいて、レーザー光の短波長領域への効率の良い波

長変換が求められている。そこで、波長変換素子として有名なＫＤＰ結晶に不純物として染料

を加え、色素増感により光学特性の向上を図ることを目的とした。また、同様に、金属イオン

の添加結晶を作成し、その偏光度を調べ、光学特性を評価した。

交付額
（金額単位：円） 

直接経費 間接経費 合 計

2006年度 1,100,000 0 1,100,000

2007年度 1,600,000 0 1,600,000

2008年度 800,000 240,000 1,040,000

総 計 3,500,000 240,000 3,740,000

研究分野：

科研費の分科・細目：化学工学

キーワード：非線形光学結晶、偏光度、波長変換素子

１．研究開始当初の背景
現在、核融合レーザー材料として、
KDP(KH2PO4)結晶が考えられている。超高温の
プラズマを閉じ込めるために、その条件とし
て、熱破壊に強く、レーザーを誘導、放出す
るための大きな断面積、優れた透過特性を持
つなどがあげられる。しかし、これらの要求
を満たすには、厳しい品質の条件（純度、結
晶形状、硬度、保存性など）が必要である。
特に、結晶内不純物は熱破壊の原因となる熱
歪を引き起こし、さらに、表面に吸着してい
る不純物とともにレーザー波長変換の不安
定要素となる。しかし、結晶内への不純物の
取り込み機構に関して未だに不明な点が多
い。また、溶液内の不純物は結晶表面に吸着
し、成長速度(1x10-8m オーダー)を減少させ、

結晶の大型化（径 10cm 以上）に対して、大
きなマイナス要因となる。そこで、より高品
質な結晶を高効率に作成するために、結晶の
成長速度、結晶内純度分布を求め、不純物の
固液界面での移動現象を解明する。

２．研究の目的
現在、核融合レーザー材料として、
KDP(KH2PO4)結晶は、レーザー光は高強度で
照射され、短波長であるため、優れた波長変
換光学結晶が要求される。しかし、KDP 等の
無機光学非線形結晶は出し尽くされている。
そこで、様々な操作条件で作成したレーザー
波長変換材料を作成し、レーザーによる光学
特性（偏光度）を検討する。同時に、数値解
析によって KDP 結晶に関する添加物分配機
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構について検討する。

３．研究の方法
偏光度測定装置を製作し、様々な条件で作
成した結晶（着色、金属イオン添加）に対し
て、光学特性の測定を行った。
今回、結晶の光学特性の高機能化を目指し、
有機物である染料と金属イオンの分配のメ
カニズムを分子軌道法により解析した。

４．研究成果
Fig.1 に結晶内染料濃度と偏光度の関係を
示す。いずれの染料場合も、結晶内の染料濃
度が増加すると、偏光度は増加した。また、
着色した(101)面は、(100)面より分配、吸着が
多く、転移・欠陥の存在割合が多いため、高
い偏光度を示すと考えられる。つまり、分子
軌道法によると、染料の最大径は KDP の格
子間距離の約 4～7 倍もあり、染料が吸着、
分配した後に格子ひずみが生じ、その複屈折
現象により、全体の屈折率が変化したためだ
と考えられる。

次に、金属イオンを吸着した結晶を作成し、
その偏光度を測定した。Fig.2に金属イオンが
吸着した(100)面の(a)水平方向、(b)垂直方向の

結果を示す。転移は(100)面に対して、水平
に引き起こすと考えられ、水平方向の偏光度
は小さくなったと考えられる。また、金属イ
オンの濃度とともに偏光度は増加した。これ
は吸着の量が増加し、転移が引き起こされた
と考えられる。

これらの実験結果を考察するため、添加物
の吸着現象を分子軌道法により解析した。ま
ず、KDP 結晶構造を計算した。KDP 結晶は
(100),(101)面から構成され、光学的に異方性
が存在する。また、今回用いた添加剤（金属
イオンと染料）に関して、分子軌道法から静
電ポテンシャル (ESP: Electrostatic potential 
distribution)を計算した。この静電ポテンシャ
ルの定量的な意味は、プロトンがその分子周
囲に配置された時の引力と反発力を意味す
る。その静電ポテンシャル Fig.3-5に示す。ま
ず、結晶の ESP 分布では、(100)面、(101)面は
それぞれ負、正の分布を示す。一方、金属イ
オンは正の分布を示す。これは、正の電荷を
持つ金属イオンなどの添加剤が(100)面に吸
着し、成長速度を抑制する実験結果と一致す
る。一方、染料の ESP は、負の分布を示す。
これは、正の分布を示す(101)面に染料が吸
着・着色する結果と一致する。
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Fig.1 偏光度と KDP内染料濃度の関係
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Fig.2 偏光度と金属イオン濃度の関係
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Fig. 3 静電ポテンシャル分布
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Fig. 4金属イオンの静電ポテンシャル分布
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Fig. 5染料の静電ポテンシャル分布
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