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一、前言

由於目前在光儲存系統及光顯示系統中對於

藍、綠光半導體雷射的缺乏，並且藍光雷射只有氮

化鎵 (GaN) 可以做出，但是其專利被日商日亞公

司所壟斷，所以用倍頻產生的方式，不失為現階段

中的一種解決方法。二倍頻轉換主要應用在產生

350－550 nm 的小型光源。準相位匹配 (quasi phase

match, QPM) 頻率轉換的概念是於 1962 年由

Bloembergen 教授所提出，而完整的理論到 1970

年左右發展完備。非線性頻率轉換包括了倍頻、差

頻、和頻的方式，利用非線性材料中的二階非線性

係數 χ(2) 造成頻率轉換以達到異於原光場的輸出。

本文中將針對倍頻的部分加以討論。市售的共熔生

長 (congruent grown) 鈮酸鋰 (簡稱 CLN) 其矯頑電

場 (coercive field) 約為 21 kV/mm，在如此高的電

場作用下，容易造成反轉區域 (domain) 的側擴

散，導致反轉區域合併 (domain merge)，造成轉換

效率降低。本文中提出使用淺層區域反轉的方法抑

制側擴散的效應，並利用此方法製作出一維及二維

由於短波長及中遠紅外光半導體雷射的缺乏，使用非線性材料如鈮酸鋰⋯等，藉由非線性頻

率轉換的方式以產生上述波段的光源，在近年來已有蓬勃發展的趨勢。由於傳統市售的共熔

生長 (congruent grown) 的鈮酸鋰其矯頑電場 (coercive field) 相當高，接近 21 kV/mm，所以

容易造成反轉區域側擴散。利用高溫處理配合電場作用，可以有效製作出小週期的一維及二

維 PPLN。使用製作出的 PPLN 可以產生波長為 532 nm 的綠光雷射。

The use of a quasi-phase-matching (QPM) technique in nonlinear wave interactions has attracted
much attention to generate short wavelength and infrared lasers. Due to the domain merge by the
high coercive field (Ec ~ 21 kV/mm), the fabrication of short period (< 10 µm) periodically poling
lithium niobate (PPLN) become a difficult task. We solve the problem by using a two-step procedure
consisting of a high-temperature treatment followed by pulsed field poling. 1-D PPLN with 6.7 µm
period and 2-D PPLN with 6.8 and 13.2 µm were successfully produced. Using these PPLN, we can
generate QPM laser which wavelength is 532 nm.
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的週期性區域反轉結構，並利用製作出的元件產生

波長為 532 nm 的綠光雷射。

二、準相位匹配之原理

光場在非線性材料中之傳播可用下列波動方程

式來表示：

其中：

當考慮 χ (2)E 或其他高階作用時，就屬於非線性光

學的範疇。頻率轉換的發生主要是由於 χ (2) 的作

用，通常光學晶體的 χ(2) 數量級在 10–12 m/V，所以

必須在強光場作用下，非線性才會顯著。當考慮

ω3 = ω1 + ω2 之三道不同頻率的基頻光在非線性晶

體中沿 z 方向傳播的情形，並假設電場 E1、E2 及

E3具有下列之形式：

帶入 (1) 式，可得下列之耦合方程式：

其中：
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在倍頻轉換的情況中，ω = ω1 =ω2 = ω3 /2，若 E1、

E2 均為強場，則僅需考慮 (4c) 式，在非線性晶體

中作用 L長度後，可得：

定義每單位面積的能量為：

其中 A 表示光場作用的有效面積。由上面的式子

推得二倍頻之輸出功率為：

由上式可以發現，當 ∆k = 0 時，二倍頻的輸出功

率會隨著經過的晶體長度平方而遞增，即能量會不

斷由基頻轉為二倍頻 (在基頻為 undepleted 的情況

下)，此種情況稱為相位匹配 (phase-matching)，利用

此條件之滿足而達到頻率轉換的目的。

而準相位匹配 (quasi-phase-matching) 和相位匹

配 (phase-matching) 不同的是：它不是利用調整晶

體和入射光場之間的角度而達到相位匹配，而是將

晶體中的二階非線性係數 χ(2) 作週期性調變其正負

值，以達到補償因色散所造成的相位不匹配。一般

經過週期性調變的材料，經傅立葉轉換之後，其

χ(2)可寫成：

其中 km = 2πm/Λ，稱為光柵向量 (grating vector)。Gm

= 2/mπ，為第 m 階的傅立葉係數。則此種結構

下，

其提供了一個新的參數 km－光柵向量，由對材料
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進行之空間調變所決定，是人為所能控制的。由此

人為所控制的參數來達到 ∆k = 0 的目的，故稱之

為準相位匹配 (參考圖 1)。

準相位匹配和傳統的雙折射相位匹配 (birefrin-

gent phase matching) 相比較，有下列之優點。

(1) 相位匹配之要求有二：

1. ∆k = 0

2. ω3 = ω1 + ω2

在雙折射相位匹配中，對於倍頻產生的情況來

說，必須 n2ω = nω 才能達成，但對於大多數的介質

來說，由於色散效應 (dispersion)，故必須挑選適當

的 E1 與 E3 光場極化方向。因此在許多晶體中，此

侷限條件而不能使用最大的二階非線性係數 d33。

以鈮酸鋰為例，傳統相位匹配使用較小的 d31。而

在準相位匹配中，k3 – k1 – k2 可以不為零，這意味

著可以任意選擇二階非線性係數。以鈮酸鋰為例：

(倍頻產生)

雙折射相位匹配：

準相位匹配：

d deff  pm V= =2
21 633π

.

d deff  pm V= =31 5 9.

而倍頻產生的轉換效率和 deff 的平方成正比，故準

相位匹配的非線性轉換效率為雙折射相位匹配的

10 倍左右。

(2) 雙折射相位匹配的另一個問題是空間離散效應

(walk-off)，這會影響非線性轉換效率，由於它正

比於兩波的空間疊合積分，以鈮酸鋰為例，折射相

位匹配使用 d31，表示基頻光的極化方向為 x 方

向，二倍頻光的極化方向為 z 方向，故隨著光行進

的距離增加，其空間疊合積分會越來越少，影響轉

換效率。而準相位匹配使用 d33，表示基頻光和倍

頻光的極化方向都在 z 方向，避免了空間離散效

應。

Λ

deff

deff deff

deff

deff

deff

Pω

Ps

DAQ

+z

Rf

Rm

Ipol
off/on

TREK 20/20A

Infinium 54810A

L c

quasi-phase-matching

phase-mismatching

Distance
0         1         2         3         4         5         6

S
H

G
 ln

te
ns

ity

Ps Ps Ps Ps Ps

P2ω

圖 1.準相位匹配之示意圖及倍頻成長方式。

圖 2.

高電壓導致區域反轉架構圖。
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(3) 在可製作的透明區域範圍內，週期可任意定

義，所以原則上 QPM 有很大的設計彈性。

三、鈮酸鋰一維及二維週期性區域反
轉結構之製作

在鈮酸鋰上將二階非線性係數作週期性調製的

方法有許多種，如：鋰離子的外擴散法 (1)、質子交

換法 (2)、鈦的內擴散法 (3)、層狀結構長晶控制法、

電子束掃描法(4) 以及高電壓法。吾人使用的是高電

壓導致區域反轉的方法。其實驗架構圖如圖 2 所

示。由電腦產生設計之電壓波形送至 Trek 20/20 A

電壓放大器，將電壓加之於鈮酸鋰晶片上，其電路

中接有一個高電阻以限制反轉電流的大小，另外還

有一個取樣電阻，將反轉電流波形送至示波器以讀

取之。

利用高電壓製作 PPLN (periodically poled

lithium niobate) 所遇到的最大問題是：由於高電壓

之作用下而導致側擴散造成區域合併 (domain

merge) 的問題，因此導致小線寬 (< 10 µm) 的

PPLN 製作不易，為了克服此問題，許多專家提出

不同的方法如使用 NiCr 合金當作電極 (5) 以及區域

背轉 (backswitching) (6) 等方式來改善成核點

(nucleation site) 密度及控制區域成長的品質。圖 3

為介電層附近之切線方向的電場分佈圖，由圖中可

以看出：在介電層邊緣的電場相當大，因此造成電

流流向介電層以下的區域，使得介電層以下的區域

也形成反轉，導致區域合併的問題。雖然由模擬中

可以看出只有在深度為 0.25 (Λ = 20 µm) 之內的範

圍有影響，但是此切線方向的電場都指向介電層內

部，導致側擴散的情形發生。

為了解決這個問題，本實驗室提出了一個抑制

邊緣電場的方法。首先將 Z-cut 的鈮酸鋰晶片清洗

乾淨，接著利用蒸鍍的方法在鈮酸鋰晶片的 +z 面

鍍上鋁金屬。接著利用光學微影的技術將欲蝕刻的

部分定義出來，接著使用 H3PO4：H2O = 1：1 的蝕

刻液定義出鋁金屬電極。接著將定義出鋁金屬電極

的鈮酸鋰晶片送入高溫爐內將其高溫處理之。其條

件為：溫度是 1050 °C 經過 5 個小時的處理。在經

過高溫處理過的晶片會在原先鋁電極之間產生淺層

反轉的區域。經過高溫處理過的晶片之 –y 面經過

氫氟酸蝕刻過後的情形如圖 4 所示。圖中淺層反轉

區域的深度約為 5 µm。

此淺層反轉的區域可以有效的避免反轉區域側

擴散的效應。用直觀的想法可以這麼想：因為高溫

處理造成淺層反轉，造成在晶片中形成極化方向

head-to-head 的結構。

在此結構下，由於區域邊界存在著巨大的電荷

不連續量，使得在此區域不容易再繼續區域反轉。
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圖 3.切線方向電場 Ex 分佈情形對於晶體深度變化

情形。其中的小圖表示典型的 poling 電極架

構。其中包含了介電層、金屬電極以及鈮酸

鋰晶片。 圖 4.經過高溫處理後的淺層反轉區域圖。
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圖 6.將淺層反轉結構經過高電壓導致區域反轉後

的晶片 –y 面之照片，其週期為 20 µm，厚度

為 500 µm。圖中之黑色箭頭表示 domain 的

極化方向。
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圖 5.在有淺層反轉結構中，深度為 0.0025 Λ 之切
線方向電場分佈情形。其中黑色箭頭表示極

化方向保持原來方向的區域，白色箭頭表示

淺層反轉的區域。

而利用 Poisson 方程式可以算出在此結構中切線方

向電場的分佈情形，圖 5 為深度為 0.0025 Λ (Λ = 20

µm) 的情況。由圖 5 中可以明顯看出：在淺層反轉

區域中，離晶片表面很近的地方其切線方向的電場

已經被抑制得很低了，和圖 3 中的情況相比較，幾

乎小了一個數量級，並且在淺層反轉的區域切線方

向電場是朝向外部，這點和圖 3 的情況恰好相反，

這也表示了使用這種結構可以有效的抑制反轉區域

側擴散的效應。在圖 4 中亦可看出淺層反轉的深度

約為 0.25 Λ (5 µm)。圖 6 為使用如此結構所製作出

週期為 20 µm 的 PPLN 之 –y 面經過氫氟酸蝕刻後

的照片。

在圖 6 中顯示，反轉區域側擴散的情形幾乎沒

有發生，由此可見這個結果和理論預測的情形相當

一致。接著吾人利用此方法在 Z-cut 之鈮酸鋰晶片

上製作出一維及二維 PPLN 結構。圖 7 為厚度 500

µm、有效長度 2.3 mm、週期 6.7 µm 的 PPLN。

在製作出一維及二維的 PPLN 之後，接著要進

行高溫熱退火 (anneal) 的步驟，將因為高電壓而對

於二階非線性係數的破壞補償回來，吾人使用的條

件為 300 °C 維持 3 個小時。接著要進行端面的研

磨拋光，以便進行光學的量測實驗。

四、準相位匹配綠光雷射的產生

本實驗室使用之光學量測系統如圖 9 所示，在

這個實驗中，基頻光源使用波長為 1064 nm 的 CW

Nd-YAG 雷射。基頻光經過光斧 (chopper)，將基頻

光做週期性的調變。接著使用物鏡聚光，將基頻光

送入 PPLN 中產生二倍頻波長為 532 nm 的綠光輸

出。之後用物鏡收光，接著經過一對 45° 的 cold

mirror 及 0° 的 hot mirror 將基頻光與二倍頻光分

開，最後用矽光檢測器接收光訊號送入鎖相放大器

圖 7.週期為 6.7 µm 的 PPLN 之 –y 及 –z 面的照相

圖。

–y –z
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1D & 2D PPLN

TEC

Lock-in Amp.

Ref

Cold Minor

Chopper

Cold Minor Hot Mirror

(a) (b)
(c)

Objetive
Lens

Objetive
Lens

Si
Detector

Pumping
Laser
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圖 8.在 y 方向上的週期為 6.8 µm，x 方向上的週

期為 13.2 µm，厚度為 500 µm 之二維 PPLN

其 –z面照相圖。

圖 9. PPLN QPM SHG 光學量測實驗架設圖。

圖 10. 532  nm 的綠光雷射 (a) 正面拍攝，(b) 功率分

佈圖，(c) 側面拍攝。圖中白色部分為曝光過

度的結果。

(lock-in amplifier) 以讀取資料。其中， PPLN 必須

使用 TE cooler 調節其溫度，以便量測綠光雷射對

溫度的關係。附帶說明一點，因為鈮酸鋰的普極化

及非普極化折射率為溫度的函數，所以準相位匹配

的條件亦隨著溫度而有所變化，故二倍頻的輸出功

率亦為溫度的函數。圖 10 為週期 6.7 µm 的 PPLN

所產生的 532 nm 的綠光雷射照相圖及其功率分佈

圖。其二倍頻功率對於溫度的關係如圖 11。

由圖中可以看出，其最佳的準相位匹配溫度約

為 105 °C，由理論推得其有效長度為 2.3 mm。而

由二維的 PPLN 產生之陣列綠光雷射如圖 12。

此二維陣列綠光雷射輸出功率對於溫度的關係

圖如圖 13 所示。由圖 11 和 13 相比較，可以發

現，此 QPM 陣列雷射比傳統 QPM 雷射對於溫度

的變化有較大的容忍度，亦即當溫度有些微的改變

時，輸出光功率較傳統 QPM 雷射穩定。對於這個

現象，吾人的解釋為：因為輸入二維 PPLN 的基頻

光經過物鏡聚光，所以在 PPLN 中會散開，因此具

有許多不同方向的傳播向量 k，由於二維的結構，

在不同的傳播方向上也可能滿足 QPM 的條件，不

過等效的 QPM 週期略有不同，所以在不同溫度時

都能滿足某些 QPM 的條件，故對溫度較不敏感。

五、結語

在鈮酸鋰晶片上利用高溫熱處理造成淺層區域

反轉，可以有效的抑制高電壓導致區域反轉時造成

的反轉區域側擴散的效應，因而易於製作小週期的

PPLN。使用這種方法成功的製作出週期為 6.7 µm

的一維 PPLN 以及週期分別為 6.8 µm 及 13.2 µm

的二維 PPLN。而使用製作出的 PPLN 也可以得到

波長為 532 nm 的綠光 QPM 雷射。特別的是，

QPM 綠光陣列雷射對於溫度的影響較傳統的 QPM

雷射不敏感。
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圖 12. 532 nm 的綠光陣列雷射，(a) 正面拍攝，(b)

功率分佈圖。

圖 13.二倍頻陣列綠光雷射輸出功率對於溫度的關

係。
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圖 11.二倍頻功率對於溫度的關係。其實驗結果和

理論模擬相當吻合。
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