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1.は  じ  め  に

最近,CD用 の光源,あ るいはレーザプリンター用の

光源としてのコヒーレントで安定な短波長の光に対する

需要が急速に高まってきている.短 波長の光を得る最も

簡易な方法は,結 晶に光を通してその光の1/2の波長の

光を得る第二高調波発生 (SHG)を 用いる方法である。

ニオブ酸リチウム,タ ンタル酸リチウム,KTP等 の誘

電体光学結晶は,第 二高調波発生用素子として広く研究

されつつある1)'2).

第二高調波発生効率をあげるうえで,最 も大きな障害

となるのは,パ ワー密度の大きい光の入射により,屈 折

率が変化する現象,す なわち光損傷 (photorёfractive

effect)の問題である。この現象により,基 本波がある

パワー以上になるとSHGの 効率が減少してしまうこと

になる。

ニオブ酸 リチ ウム結 晶,KTP(potassium titanyl

phOsphate)結晶は, 2次 の非線形光学定数が大きいた

め SHG素 子の材料 として適している。また,導 波路型

SHG素 子は光の閉じ込めがよいので,効 率を上げるの

に有効である.ニ オブ酸リチウム,KTP結 晶は,そ れ

ぞれプロトン交換法,イ オン交換法により簡単に光導波

路を形成できるという利点があるが,そ の光導波路の光

損傷の定量的な測定はほとんど行われていない.

そこでわれわれは,SHG素 子の代表的な材料である

ニオブ酸リチウム (MgOド ープ結晶およびノンドープ

結晶)の プロトン交換導波路,お よび光損傷に強いこと

で注目されているKTP結 晶のイオン交換導波路の光損

傷感度を定量的に測定し,比 較した.
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2 .試 料 の 作 製

(1)プロトン交換によるニオブ酸リチウム光導波路の

作製

z―cutニオブ酸リチウム結晶およびz cutMgOド ープ

ニオブ酸リチウム結晶にプロトン交換法により光導波路

を作製した.

プロトン交換は,図 1の ような炉の中で,一 定の交換

図 1 プ ロトン交換法

表 1 プ ロトン交換導波路の作製条件

プロトン交換ニオブ酸リチウム光導波路および

イオン交換 KTP光 導波路の光損傷耐性
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温度に保った安息香酸中に結晶を浸して行った.交 換温

度は200℃～230℃で,時 間は20分～5時間である.プ ロ

トン交換後,大 気中,350℃で数時間アニールを行った。

アニールの条件を表 1に示す。

(2)イオン交換 KTP導 波路の作製

z_cutKTP結 晶を320℃程度の温度に保ったRbN03溶

融塩中につけて一定の温度に保つと,結 晶中のK十ィォ

ンとRb+イ オンとが交換されて,イ オン交換による光

導波路が形成される.

イオン交換の際にRbN03中 にBa(N03)2を 混ぜると,

塩の融点が下が り,ま た,Ba2+ィ ォンの働 きにより,

Rb+イ オンを結晶中により深く拡散することができる3).

KTP結 晶をRbN03と Ba(N03)2の 溶融塩につけ,

320℃に保って,イ オン交換法により平面導波路を作製

した。(図2参照)KTP光 導波路の作製条件を表 2に示

図2 Rbイ オン交換 KTP光 導波路の作製法

表 2 Rbイ オン交換 KTP導 波路の作製
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す。

3.光 損傷の測定法

光損傷の測定には,ホ ログラフイックグレーティング

法を用いた。

図 3に 示すようにArレ ーザ (514.5nm)を ハーフ

ミラーで2光東に分け, レンズで絞った後,ル チルプリ

ズムに入射して導波路内で干渉させる.

光損傷が起こって屈折率変化が生じると,干 渉により,

屈折率変調型のグレーテイングが形成される.

このグレーティングに対するHe Neレ ーザの回折効

率を測定し,次 式より光損傷による屈折率変化 ムnを 求

めることができる4).

ただし,Lは 干渉長 (4mm),θ はプラッグ角,λ はヘ

リウムネオンレーザの波長 (632.8nm)で ある.

η=(sina△nL/OcOsの ))2.………………………………・・(1)

4 .測 定 結 果

Arレ ーザの照射時間に対するHe―Neレ ーザの回折

効率の変化を図4～ 図8に示す.

図4は ,ノ ンドープのニオブ酸リチウム上に作製した

プロトン交換導波路について,回 折効率を測定したもの

である.プ ロトン交換層をアニールした試料の光損傷に

よる屈折率変化は,図 中に示すようなエネルギー密度の

光を試料Bl,B2,B3に それぞれ10秒程度,照 射すると

飽和値 (あるいは最大値)に 達することがわかる。これ

に対 し,プ ロ トン交換層をアニールしていない試料

(A)は ,エ ネルギー密度1.3×104(w/cm2)の 光を約

700秒照射したとき,飽 和値に達する.(図 5参照)

図 6は ,MgOド ープニオブ酸リチウム結晶上に作製

したプロトン交換導波路の回折効率を測定したものであ

る.プ ロトン交換層をアニールした試料Ml,M2の 光損

傷による屈折率変化が,図 中に示すエネルギー密度の光

の照射により,20秒 程度で飽和するのに対し,ア ニール

なしの試料MOに おいては,エ ネルギー密度1.8×104

1w/cm2)の 光を800秒照射 したとき飽和値に達する.

(図7参照)

KIIP crystal

Diffuslon

TeElperature
t i n e

Ba(N03)2/RbN03

■ol%

Kl

K2

320℃

320℃

4 5 m i n

1 0 E l i  n

3 %

1 5 %

Ar ion Laser I  aser

wavegu i  de

図3 実 験系



45巻 5号 (1993.5)

照射時間(s)

図4 プ ロトン交換 LN光 導波路の回折効率
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図6 プ ロトン交換MgOド ープLN光 導波路の回折効率

以上より,MgOド ープの有無にかかわらず,ア ニー

ルなしの試料はアニールした試料に比べて光損傷を受け

にくく,高 密度の光を当てないと光損傷を起こさないこ

とがわかる.

図 8に 作製条件の異なるRbイ オン交換 KTP光 導波

路について,回 折効率を測定した結果を示す。

また,図 4～ 図8の グラフから求めた光損傷感度の測

定結果を表 3に 示す.た だし,光 損傷感度 Sは ,導 波

路内のエネルギー密度をEと すると,
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図7 プ ロトン交換 MgOド ープLN(MO)の 回折効率
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図8 Rbイ オン交換 KTP光 導波路の回折効率

S=△ n/E

で定義される.

アニールなしのプロトン交換導波路 (拡散深さηml

の光損傷感度は,ノ ンドープの場合もMgOド ープの場

合 も10~11～10~12(cm2/」)で ぁったが,350℃で数時

間のアニールすることにより10T9～10~8(cm2/J)に増

加 し,光 損傷に対 して10~2～10-3倍弱 くなった。この

ようにプロトン交換層をアニールする時間が増加するに

つれて,導 波路の光損傷耐性が減少する。

Rbイ オン交換 KTP光 導波路の光損傷感度は,導 波

路の作製条件によりやや異なるが,10~9～ 10~1°程度で

あった。

5 .結   論

ニオブ酸リチウム (MgOド ープ結晶およびノンドー

プ結晶)の プロトン交換導波路,KTP結 晶のRbイ オ

ン交換導波路の光損傷感度を定量的に測定した9'°.

光スイッチ,光 変調器等によく利用されているニオブ

酸リチウムのTi拡散導波路の光損傷感度はノンドープ

の結晶を用いた場合,10~7(cm2/」)の オーダーである
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表3 プ ロトン交換ニオブ酸リチウム光導波路およびKTP

イオン交換光導波路の光損傷感度

ことが報告されている7).ニォブ酸リチウムのプロトン

交換導波路は,ア ニール無 しの場合,Ti拡 散導波路よ

りも約104倍強いが,ア ニールにより,光 損傷に対する

耐性は減少する。

ニオブ酸リチウムはプロトン交換すると,結 晶の構造

が変化し結晶の対称性がよくなるため,電 気光学定数が

減少する
8).ァニ_ル によリプロトンが勤 中に拡散さ

れると,結 晶構造がもとの結晶に近づくため,電 気光学

定数が回復する9)'10

光損傷は電気光学効果を介して起こる減少なので,プ

ロトン交換層の形成により著しく向上した光損傷耐性が,

アニールにより劣化するのは,プ ロトン交換導波路の電

気光学定数がアニールによって回復することの'1のに主

な原因があると考えられる.

MgOを ドープしたニオブ酸リチウム結晶はノンドー

プの結晶に比べて光損傷に強いことが知られている。し

かし,こ の二種類の結晶にプロトン交換法で光導波路を

形成し,プ ロトン交換層の光損傷感度を測定,比 較した

場合,MgOド ープの効果によるプロトン交換層の光損

傷耐性の向上はとくにみられなかった.ア ニールした場

合ついても,両 者は光損傷に関してほぼ同様の特性を示

した。

KTPの イオン交換光導波路は,光 損傷に対 し,実 用

上よく用いられる条件でアニールしたプロトン交換光導

波路とほぼ同程度,あ るいはやや大きめの耐性をもつこ

とがわかった。上記の結果は,硝 酸バリウム添加量等の

作製条件を選ぶことにより光損傷に対 して強いものを作

製することが可能なことを示唆 してお り,こ の点で

KTPイ オン交換導波路はSHG素 子の有望な材料であ

ると思われる.
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