
１．はじめに

可視領域における高品質・高効率なレーザー

光源や光増幅素子は，計測，加工，車載用通信

分野等における応用が期待される。Tb３＋を使

ったグリーンレーザーは１９７０年前後に２，３例

パルスレーザー発振が報告されているが，連続

発振（CW（Continuous Wave）発振）は報告

されていない�―�。Tb３＋添加石英ファイバの光

学特性も調べられているが，レーザー光を入射

するとフォトダークニングが起こり損失特性が

劣化することが知られている�。我々は，０．５４

μm帯に輻射遷移を有するTb３＋イオンに注目

し，種々のガラス導波路材料中でのTb３＋の光

増幅およびレーザー媒質としての可能性を研究

し，緑色の波長領域である０．５４μm帯におい

て世界ではじめてTb３＋を用いた光信号増幅お

よびCWレーザー発振に成功した。ここでは，

その概要を述べる。

２．Tb３＋の光学特性

図１にガラス中のTb３＋の Judd―Ofelt（J―O）

解析および発光特性測定により求めたグリーン

の遷移である５D４→７F５遷移の特性をまとめ

た�。また，図１にフッ化物ガラス中のTb３＋イ

オンの発光寿命の濃度依存性を示すように，５

wt％まで寿命の低下は見られずTb３＋のグリー

ンの発光は濃度消光の起き難い遷移といえ

る�。また，どのガラス中においても５D４準位の

理論的な蛍光寿命と測定値とはほぼ一致

し，９０％以上の量子効率を持ち，５D４準位の非

輻射緩和は殆ど起こらないことがわかった。増

幅媒体の性能指標となる σemτmes 値もフッ化物
ガラスで２．８×１０―２４cm２sec であり，他の希土類

イオン（Tm３＋，Pr３＋等）のレーザー遷移と遜

色ない値を示していることがわかった。この事

情は，他のガラスについても同様である。この

ように，５D４→７F５遷移自体は，レーザー発振遷
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図１ ZBLAN中 Tb３＋の発光寿命の濃度依存性
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移として適した遷移といえる。

３．Tb３＋添加光ファイバの光増幅およびレー
ザー発振特性

図２にTb３＋イオンのエネルギー準位図を示

す�。光増幅やレーザー発振には，光増幅を起

こす誘導放出遷移だけでなく，他の遷移が特性

に大きく関与することがある。Tb３＋の場合，

光増幅特性を理解するには励起状態吸収を考慮

する必要がある。これは，Tb３＋の５ d準位が

比較的低エネルギーに位置していると考えられ

ているためである。たとえば，４８８nmの光で
５D４準位を直接励起すると，５D４準位から５d準

位への励起状態吸収が起こる可能性がある。ま

た，５４０nm帯の信号光やレーザー発振光によ

る励起状態吸収も起こりえる。

５d準位は，フッ化物等のハライド物質中で

は，酸化物中より上位に位置していることが知

られている。これを考慮しTb３＋のホストとし

てフッ化物ファイバ（ZrF４―BaF２―LaF３―AlF３―

NaF（ZBLAN））を用いた。

光増幅実験は，Tb３＋添加フッ化物ファイバ

（∆n＝０．５４％，コア径＝２．３μm，カットオフ
波長＝０．４７μm，損失＝０．０５dB/m（波長０．５４

μm），長さ１０m）をAr＋レーザー（励起波長：

４８８nm）で励起し，He―Ne レーザー（信号光

波長：５４３．５nm，信号強度―３０dBm）からの

光を信号光として行った。また，同ファイバの

両端にファイバ・ブラック・グレーティング

（反射率９９％と１９％，反射波長５４２．８nm）を

接続してファイバレーザーを構成し，レーザー

発振実験を行った。

図３に光増幅実験の結果を示す�。信号光と

励起光とを同一方向から入射した前方励起の場

合，励起光量が１１５mWのとき，５．２dBの信

表１ 希土類添加ガラスの σemτmes 積の比較

図２ Tb３＋のエネルギー準位図と光学遷移
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号利得を確認でき，実際にTb３＋の５D４→７F５遷移

による利得が生じることをはじめて明らかにし

た。しかし，励起光量の増加に対して信号利得

は飽和する傾向を示すこともわかった。前方励

起の場合におけるTb３＋添加フッ化物ファイバ

の利得特性シミュレーションを，励起光および

信号光の励起状態吸収および cooperative up-

conversion（共同エネルギー移動）を考慮して

行った。結果は図３中の実線に示すように，励

起準位である５D４準位からの励起光の励起状態

吸収を考慮した場合に，実験結果の利得飽和特

性をよく再現する結果が得られた。このシミュ

レーションにより励起状態吸収の吸収断面積

σ３６は９．２６×１０―２２cm２であり，７F６→５D４遷移に対

する吸収断面積 σ１３の１．０３×１０―２２cm２に対して

約９倍もの大きさであることがわかった。また

信号光の励起状態吸収や共同エネルギー移動に

よる利得特性の劣化は問題にならないと考えら

れる。

励起光の励起状態吸収の遷移確率は励起光パ

ワーの２乗に比例するため，前方励起よりも励

起光パワー密度が低くなっている双方向励起と

２段カスケード双方向励起の場合にはこの励起

状態吸収が抑制されて，信号利得が増加すると

考えられる。そこで，双方向励起および２段カ

スケード双方向励起実験を行った。図３でわか

るように，光ファイバの両端から励起光を入射

した双方向励起の場合には，励起光量が１３０

mWのとき８．３dBの利得が得られ，前方励起

の場合よりも信号利得が向上することがわかっ

た。また，２段カスケード双方向励起の場合，

最大で１５．５dBの利得が得られ，さらに信号利

得が向上することがわかった。これらの結果か

ら，４８８nm励起の場合，励起光の励起状態吸

収が５D４→７F５遷移の利得を低下させる大きな要

因となっていると結論できる。

図４にTb３＋添加フッ化物ファイバによるフ

ァイバレーザーの出力特性を示す�，�。Tb３＋イ

オンによる波長５４２．８nmでの連続レーザー発

振に初めて成功した。４８８nm励起で発振閾値

が６０mW，スロープ効率は４．１％であった。

レーザー出力特性は，ファイバ長等のパラメー

タの最適化や励起法の改善により，更なる向上

が期待できると考えられる。

４．Tb３＋―Yb３＋間エネルギー移動を利用した
励起法の検討

以上のようにTb３＋イオンによる０．５４μm帯

図３ Tb３＋添加フッ化物ファイバの０．５４μmの利得の
励起光強度依存性（実線は計算値）

図４ Tb３＋添加フッ化物ファイバのレーザー発振特性
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のレーザー発振に成功し，光増幅の基本機構を

解明した。その結果，励起光の励起状態吸収が

増幅特性を制限していることを明らかにし，励

起効率の劣化回避法として励起法の検討が有効

であることを示した。さらに，もし励起波長を

変えて長くできれば，励起状態吸収を抑えるこ

ともでき，励起効率の向上が期待できる。４８８

nmによる５D４準位の直接励起ではなく，他の

波長での励起の可能性を検討した。

一つの手法としてTb３＋と Yb３＋を共添加する

手法が考えられる。図５に示したYb３＋から

Tb３＋への無輻射でおこるエネルギー移動が利

用できれば，０．９８μm帯 LDによる励起が可能

となる�。特に，０．９８μm帯 LDは光ファイバ

増幅器の励起光源として高出力のものが開発さ

れており，０．９８μm帯励起は実用面からも重

要な励起法といえる。Tb３＋と Yb３＋が共添加さ

れたガラスや結晶で，０．９８μm帯の励起光源

によるTb３＋の５D４準位からグリーン発光が観測

されている。しかし，この励起手法が光増幅や

レーザー発振に用いられるかどうかは明らかに

されていない。さらに，Tb３＋，Yb３＋間のエネ

ルギー移動の機構が十分に解析されているかと

いうとそれもなされていないのが現状である。

そこで，Tb３＋，Yb３＋間のエネルギー移動の解

析をおこなった。

Tb３＋―Yb３＋のホストして，SiO２―B２O３―Na２O―

Al２O３―CaO―ZrO２系（SBNACZ）ボロシリケー

トガラスを用いた。このガラスではTb３＋，Yb３＋

の添加濃度範囲０．５～３０wt％のTb３＋，Yb３＋の

添加が可能であることを見出し，Tb３＋―Yb３＋間

エネルギー移動の解析に適していると考えられ

るので採用した。Tb３＋―Yb３＋間のエネルギー移

動をレート方程式でモデル化した。

試料として，SBNACZボロシリケートガラ

スにTb３＋と Yb３＋を共添加したガラスを溶融急

冷法により作製した。図６に９７４nm励起時の

Tb３＋―Yb３＋共添加ガラス（Tb３＋イオン濃度：

図５ Tb３＋－Yb３＋のエネルギー準位図とエネルギー移動

図６ Tb３＋－Yb３＋共添加ガラス０．９８μm帯励起による
アップコンヴァージョン
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１．０７×１０２１ions/cm３，Yb３＋イオン濃度：９．８×

１０１９ions/cm３）の蛍光スペクトルを示す。Tb３＋

の５D４→７F５遷移による緑色蛍光（ピーク波長５４４

nm）が観測できた�。図７はTb３＋：５D４準位の

蛍光寿命に関するYb３＋添加濃度依存性を示

す。Yb３＋添加濃度の増加に伴いTb３＋：５D４準位

の蛍光寿命は短くなることがわかった。さら

に，Tb３＋：５D４準位を直接励起する４８８nm励

起の蛍光寿命は，９７４nm励起の場合よりも長

くなることがわかった。これらの結果は，試料

にはYb３＋へのエネルギー移動に関与しない

Tb３＋が存在することを示唆するものと考えら

れる。

図５にTb３＋―Yb３＋のエネルギー準位図ととも

に，Tb３＋―Yb３＋間のエネルギー移動に関する遷

移を示す。ここでは，Tb３＋―Yb３＋間のエネル

ギー移動として，次の４つを考慮した�。

i）協同エネルギー移動（２Yb３＋：２F５／２→２F７／２；

Tb３＋：７F６→５D４），

ii）項換交差エネルギー移動（Tb３＋：５D４→７F６；

２Yb３＋：２F７／２→２F５／２），

iii）フォノン放出を伴うTb３＋から Yb３＋へのエ

ネルギー移動（Tb３＋：５D４→７F０；Yb３＋：２F７／２

→２F５／２），

iv）フォノン放出を伴うYb３＋から Tb３＋へのエ

ネルギー移動（Yb３＋：２F５／２→２F７／２；Tb３＋：７F６

→７F０）

iv）は，Yb３＋：２F５／２準位の非輻射緩和の一要

因として取り扱った。さらに，互いにエネル

ギー移動を起こさないTb３＋と Yb３＋の存在も考

慮した。これらを考慮するとTb３＋―Yb３＋間のエ

ネルギー移動を解析するためのレート方程式は

�１から�６となる。

dny２/dt=RYbny１－（WYb,r+WYb,nr）ny２－2 Cfn２y２nt１

+2 Cbn２y１nt２+Cpnt２ny１, �１
dny１／dt=－RYbny１－（WYb,r+WYb,nr）ny２， �２
dnt２/dt=－WTb,rnt２+Cfn２y２nt１－Cbn２y１nt２－Cpnt２ny１，�３
dnt１/dt=－Cfn２y２nt１+WTb,rnt２, �４
ny２=fp,YbNYb－ny１, �５
nt２=fp,TbNTb－nt１, �６

ここで，Cf，Cb，及び Cp はそれぞれ，協同エ

ネルギー移動，項換交差エネルギー移動及びフ

ォノン放出を伴うTb３＋から Yb３＋へのエネル

ギー移動に関するエネルギー移動係数を表す。

ま た，RYb は Yb３＋の ポ ン プ レ ー ト，WYb，r は

Yb３＋：２F５／２の輻射緩和率，WYb，nr は Yb３＋：２F５／２，

の非輻射緩和率，WTb，r は Tb３＋：５D４準位の輻

射緩和率を表す。ny１，ny２，nt１及び nt２はそれぞ

れ，Yb３＋：２F７／２，準 位，Yb３＋：２F５／２準 位，

Tb３＋：７F６準位，及びTb３＋：５D４準位のイオン

数密度を表す。NTb と NYb はそれぞれ試料中の

Yb３＋と Tb３＋のイオン数密度を示し，fTb と fYb

はそれらのうちエネルギー移動に関与する

図７ Tb３＋－Yb３＋共添加ガラスにおけるTb３＋の５D４準位
の寿命のYb３＋濃度依存性。励起波長は４８８nmお
よび９７４nm。

図８ Tb３＋の５D４→７F５発光の減衰特性
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Yb３＋と Tb３＋の割合を示している。エネルギー

移動係数は，�１から�６式を励起条件下で解き，
実験結果にフィッティングさせることで求める

ことができる。

図８に，実験により得たTb３＋：５D４→７F５遷移

とYb３＋：２F５／２→２F７／２遷移の蛍光強度変化および

こられに対するフィッティング結果を示す�。

エネルギー移動に関与するイオン数を考慮しな

い場合，フィッティング結果は実験結果と一致

させることはできなかった。一方，fp，Tb と fp，Yb

をそれぞれ０．０３，０．２とした場合，実験結果を

よく再現することができた。このことは，この

ガラス中でYb３＋からエネルギー移動を受ける

Tb３＋は添加したTb３＋イオンの一部であること

を強く示唆している。溶融法で作製できる粘性

の低いガラス中であっても希土類イオンは必ず

しも均一に分散しているわけではないことが示

唆される。エネルギー移動係数Cf，Cb 及び Cp

はそれぞれ，９．１６×１０３４cm６／s，２．１２×１０３７cm６

／s および４．８×１０１８cm３／s であった。これらエ

ネルギー移動係数が求められたのは，この

Tb３＋―Yb３＋共添加系では初めてであり，これを

用いて０．９８μm帯励起の可能性を検討した。

これらのパラメータを用いて，９７４nm励起

によるTb３＋―Yb３＋共添加ボロシリケートファイ

バの利得特性を数値計算により求めた。その結

果，１００mW励起で２０dB以上の利得が得られ

ることが分かった。つまり，Yb３＋から Tb３＋の

協同エネルギー移動による９７４nm励起を用い

て，Tb３＋：５D４→７F５遷移による０．５４μm帯の利

得は得られると考えられる。Tb３＋から Yb３＋へ

のエネルギー移動効率を高めるためには，

Tb３＋と Yb３＋の添加濃度を高くすることが有効

であると考えられる。

このようにTb３＋―Yb３＋共添加により０．９８μm

帯励起も十分可能性であることも明らかにで

き，０．５４μm帯の光増幅器のみならず高出力

グリーンレーザー開発も可能であると考えられ

る。

５．まとめ

Tb３＋の５D４→７F５遷移による０．５４μm帯の光

増幅およびCWレーザー発振に世界で初めて

成功した。５D４準位励起を用いたTb３＋の５D４→７

F５遷移による光増幅およびCWレーザー発振

を制限している要因は励起光の励起状態吸収で

あることを解明した。この励起状態吸収による

特性劣化は，ホスト材料の選定，具体的には

Tb３＋が高い５d準位を取るホスト，励起光分布

を空間的により均一励起に近づけることにより

抑えられることを示した。また，Tb３＋―Yb３＋共

添加により０．９８μm帯励起も十分可能性であ

ることも明らかにした。
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