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Manipulation of self-assembled form birefringence in GeO2 glass by femtosecond pulse 
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【はじめに】 

フェムト秒レーザーを石英ガラス内部に集光照射すると、その集光部にナノ周期構造が形成し、等方

性材料であるガラス内部に空間選択的に複屈折を発現させることが可能である[1]。これを応用することに

より5次元（XYZ+偏光+位相）光メモリやリアルタイムで偏光状態を計測可能な偏光イメージングセンサー

への応用が期待される。今回、GeO2ガラスを溶融急冷法で作製し、そのガラス内部にフェムト秒レーザー

を集光照射し、その焦点近傍にナノ周期構造が形成するかを評価した。 

【実験】 

PtルツボにてGeO2 (99.999 ％)を1600 ℃で3時間溶融し、その後、室温まで急冷してGeO2ガラスを作

製した。結晶の析出がないことを XRDで確認した。作製したガラス内部に50倍の対物レンズ（NA=0.80）

を通してフェムト秒レーザーパルスを集光照射した。照射レーザー条件は、繰り返し周波数250 kHz、照

射時間 1 s、パルスエネルギー80 ～ 2400 nJで行った。焦点近傍を顕微ラマン分光測定や偏光顕微鏡

を用いて評価した。 

【結果と考察】 

XRD 測定の結果、作製した試料はガラスであ

ることを確認した。レーザー照射後の焦点近傍

を顕微ラマン分光により評価した。415 cm
-1、

525 cm
-1にそれぞれ Ge–O–Ge の対称伸縮振

動、(GeO)3の平面三員環(D2)によるピーク（Fig. 

1a）、850 cm
-1、950 cm

-1に非対称伸縮振動に

よる TO-LO 分裂 によるピークが検出された。

415 cm
-1および525 cm

-1のピーク強度は、パル

スエネルギーの増加に伴い減少するが、1555 

cm
-1のピーク強度は反対に増加した。また、O2によるものと考えられる

1555 cm
-1付近にピークが観察され、パルスエネルギーの増加に伴い

ピーク強度は増加し、Juodkazis らの結果とよく一致した（Fig. 1b） [2]。

なお、80 nJの場合においても、わずかに O2に由来したピークが観察

された。このことから、照射部は、金属 Ge と O2ガス分子に分解すると

考えられ、その傾向は、照射パルスエネルギーの増加に伴って顕著

になる。偏光顕微鏡による観察結果（Fig. 2）から、2.4 J の場合、照

射部中央は Ge と O2に分離し、その周辺は粘性が低下して熱膨張し

た領域、さらにその外側に粘度が高く、応力が緩和されていないこと

に由来した境界が観測された[3]。一方、200 nJ の場合、集光部には、

照射レーザーの偏光に垂直な方向に複屈折の遅軸が見られ、石英

ガラスで見られた構造性複屈折と同様の現象が誘起されていると考

えられる。以上の結果から、GeO2ガラスの場合、集光照射エネルギー

に応じて、その集光部の構造は、GeとO2に分解したり、ナノ周期構造

が形成したりすることを見出した。また、ナノ周期構造は、酸素欠陥形

成を通り越して、Ge-Oが解離した Geから構成されると示唆される。 
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