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Ytterbium-doped ceramic laser materials are promising candidates for a high-power laser or a
 

high-power ultra-short-pulse laser,because they have several advantages,such as broad emission
 

spectrum,highly quantum efficiency,scalability,and so on. In this paper, the optical and laser
 

properties of Yb-doped garnet ceramics and sesquioxide ceramics were reviewed.
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固体レーザー材料には，高い熱伝導率や機械的性質，光

学的均一性などの基本物性もさることながら，レーザーの

さらなる高出力・高効率化，高品質化のため，結晶の大型

化やコンポジット化などの材料技術も要求されている．こ

れらの観点から，既存の単結晶もしくはレーザーガラスに

代わる素材として，非溶融の焼結法による透明 (多結晶)

セラミックレーザー材料が近年注目を集め ，すでに実用

材料として認知されつつある．セラミックレーザー材料の

開発は，当初レーザー発振の容易さからNd系材料，とり

わけNd:YAGを中心に進められてきたが ，最近では

YAGのみならず，同じガーネット系ディスオーダー結晶

であるYSAG (Y ScAlO )や ，高融点材料であるため

既存の単結晶製造技術では良質の大型結晶を作製すること

が困難な sesquioxide (Y O , LuO)セラミックス な

ど，結晶構造が立方晶系に限定されてはいるが，新規なセ

ラミックレーザー材料ならびにそれらのレーザー特性が多

数報告されている．

一方，Yb系固体レーザー材料は，従来広く用いられて

いるNd系材料と比較して，(1)量子効率が高い，(2)発

光・吸収スペクトルがブロードである，(3)蛍光寿命が長

くアップコンバージョンがない，などの特徴を有してい

る．Yb系レーザーは準三準位系であるため，その発振に

は高密度な強励起を必要とするが，近年励起用半導体レー

ザー (laser diode:LD)の高輝度化技術の進歩に伴い，単

に研究用のみならず産業応用を目指した光源開発が盛んに

行われるようになってきた ．

Yb添加セラミックレーザー材料としては，これまでに

YAG ，YSAG ，sesquioxide ，yttrium lanthanum
 

oxide ((Y La )O) などが開発され，すぐれたレー

ザー特性が報告されている．本稿では，これらセラミック

ス材料の製法と特徴を解説し，高出力化，超短パルス化を

目指したセラミックレーザー開発の現状について紹介す

る．

1. Yb添加セラミックレーザー材料

1.1 セラミックレーザー材料の製法

従来，セラミックスは不透明であると考えられていた

が，これはセラミックス内部に気孔や異相，結晶粒界部の

偏析層といった光散乱源が存在するためである．したがっ

て，これら光散乱源を極限まで低減することにより，レー

ザーグレードの光学品質を有する (透明)セラミックレー

ザー材料の作製が可能となる．これまでにセラミックレー

ザー材料の作製方法は多数報告されているが，本質的には

使用する原料粉末の状態により異なり，固相反応法と湿式
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合成法の2つに分類される．ここでは，代表的なセラミッ

クレーザー材料であるYAGセラミックスを例にその概略

を紹介する．

1.1.1 固相反応法

固相反応法 によるセラミックス製造プロセスの概略を

図1に示す．出発原料としては，YAGを構成する単純酸

化物である酸化イットリウム (Y O)と酸化アルミニウム

(AlO)を用いる．これらの単純酸化物同士を分散剤やバ

インダーとともにボールミル混合した後，スプレードライ

ヤーを用いてハンドリング性のよい50μm程度の顆粒と

し，冷間静水圧プレス (CIP)法により成形した後，最終

的に真空焼結を行うことでYAGセラミックスが作製され

る．本手法では，焼結と同時にYAG化合物への反応も進

めており，この反応を促進するためにY O の超微粉末を

用いているが，YAG単一相とするため，比較的高温で長

時間焼結する必要が生じる．そのため，セラミックスを構

成する個々の結晶 (グレイン)サイズは，20～50μmと比

較的大きなものとなることが特徴として挙げられる．きわ

めて簡便な手法であることと新規材料開発への応用が容易

に可能であるため，同様の手法により，YSAG ，

yttrium lanthanum oxide セラミックスなどの開発例が

多数報告されている．

1.1.2 湿式合成法

湿式合成法では ，YAG組成の原料微粉末を予め湿式

化学的手法により作製しておくことを特徴とする．図2に

は，筆者らが用いている一連の製造プロセスを示す．具体

的には，まず塩化イットリウムおよび塩化アルミニウム水

溶液をYAG組成に混合し，この溶液を重炭酸アンモニウ

ム (NH HCO)水溶液に添加して沈殿物を生成させ，ろ

過，水洗を数回繰り返した後，200°Cで約2日間乾燥する

ことでYAG前駆体を作製する．この湿式反応によりY，

Alイオンは原子レベルでの均一混合が可能となり，得ら

れる前駆体は粒径の揃ったナノ粒子となる．この前駆体を

大気中約1200°Cで仮焼することで，YAG単一相原料粉

末が得られる．得られたYAG原料粉末は，分散媒，そし

て分散剤やバインダーとともにボールミル混合され，スラ

リー (泥漿，スリップともよばれる)とした後，多孔質成

形型に流し込まれる．スラリー中の水分は多孔体に吸水さ

れるため，乾燥後は固形分のみの成形体となる．鋳込成形

(スリップキャスト)法とよばれるこの手法では，スラリ

ー内の粒子は毛管力と重力によって再配列され成形体とな

るため，一般的なプレス成形と比較して高密度で均質な成

形体の作製が可能となる．最後にこの成形体を熱処理によ

る脱脂後，真空中 (＜10 Torr)約 1700°Cにて数時間焼

成を行うことで，透光性YAGセラミックスが作製され

る．図3には，本手法により作成された大口径(φ110mm)

Yb:YAGセラミックスを示す．また，同様の手法によ

り，高融点材料であるため従来の結晶育成技術では大型か

つ良質結晶を作製することが困難であった，Y O，LuO，

ScO セラミックレーザー材料も作製可能となっている．

原料粉末として易焼結性YAG単一相微粉末を用いる本

手法では，緻密化さえ完結すればよいことから，比較的小

さなグレインサイズ (数μm)からなるセラミックスの製

造が可能となる．

1.2 Yb添加セラミックス材料の特性

これまでに報告されているYb添加セラミックス材料の

各種パラメーターを表1に示す．なおyttrium lanthanum
 

oxideセラミックスに関しては ，Y O とほぼ同等であ

るためここでは割愛した．また，図4にはYb添加YAG

および sesquioxide(Y O，LuO，ScO)セラミックス

( )

ス．
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図1 固相反応法によるYAGセラミックス製造プロセ

セラ図2 湿式合成法によるYAG 造プミックス製 セスロ ．
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の室温での吸収・発光スペクトルを示す．

一般的にレーザー材料には，その高出力高効率化のため

高い熱伝導率が要求されている．代表的なYb添加レーザ

ー材料としては，KYW，YVO，S-FAP，YLFおよび

YAGが挙げられ，これらの熱伝導率はそれぞれ，3.3，

5.2，2.0，6.2，10Wm K 程度である ．sesquioxide

セラミックスは，YAGよりもさらに高い熱伝導率を有す

る材料であり，とりわけLuO は，Yb添加による熱伝導

率低下の影響がきわめて少ないため ，高出力レーザー材

料として今後の発展が期待されている．また，sesquioxide

セラミックスは，高い屈折率および非線形屈折率もその特

徴のひとつとして挙げられる．この高い非線形性は，例え

ば核融合ドライバーのような大口径大出力レーザーにはビ

ーム自己収束による問題のため不適であるが，モード同期

レーザーにおいては，高い非線形屈折率は自己位相変調に

よる発振波長の広帯域化が可能となり，カーレンズ効果が

起こりやすくなるため，超短パルスレーザー材料としては

有利な特性である．

分光特性としては，Yb イオンは940nm付近に広帯域

な吸収を有しており，例えばYAGおよびYSAGの吸収

幅はそれぞれ20nm，22nmである．この値はNd:YAG

の吸収幅 (1.2nm)の15倍以上であり，励起用LDの波

長変動抑制のための温度制御が不要となる．一方，

sesquioxideの場合，976nm付近に強い吸収ピーク (ゼロ

フォノン線)を有しているが，その吸収幅は1.8～3.1nm

と狭く，この吸収ピークをLD励起する場合にはその温度

図3 大口径Yb:YAGセラミックス (φ110mm)．

図4 Yb添加セラミックス材料の吸収・発光スペクトル．

(a)吸収スペクトル，(b)発光スペクトル．

表1 Yb添加セラミックス材料の物性値．

YAG  Y O LuO ScO YSAG

融点 (°C) 1930 2430 2450 2430 ―

熱伝導率 (Wm K ) 11 14 12 17 ―

発光ピーク波長 (nm) 1030 1031 1032 1041 1031

蛍光幅 (nm) 8 15 13 11.5 12.5

誘導放出断面積 (10 cm) 2.1 1 0.93 1.3 1.4

吸収ピーク波長 (nm) 941 976 976 975 942

吸収幅 (nm) 20 3.1 3 1.8 22

吸収断面積 (10 cm) 0.7 3.5 3.2 8.3 0.67

屈折率 (＠532nm) 1.83 1.92 1.93 2.01 ―

非線形屈折率 2.49±0.70 5.79±1.45 3.96±1.77 5.32±1.33 ―

undoped material.YSAG:Y ScAlO .

38巻1号（209） ( )35 35



調節が必要となる．しかしながら，940nm帯よりも数倍

大きな吸収であるため，976nm励起では，940nm励起よ

りも弱い励起強度で吸収を飽和させることが可能であり，

理論上は94%以上の高い量子効率，高効率動作も可能と

なる．

Yb系材料のレーザー発振波長はおおむね1030nmであ

り，吸収特性同様広帯域な発光特性を有している．例えば

Yb:YAGの蛍光幅は，Nd:YAGのそれと比較して約10

倍程度広く，さらにYb:Y O ではYAGの約2倍の蛍光

幅を有している．そのため，超短パルスレーザーへの応

用以外にも，例えば波長可変動作への応用が期待され，

sesquioxideセラミックスの波長可変特性がすでに報告さ

れている ．

2. Yb添加セラミックレーザー

2.1 Yb:YAGセラミックス

Yb:YAGレーザーは，励起波長が940nmに対し発振

波長が1030nmであるためその量子効率は91.4%とな

り，理論上Nd:YAGと比較して高効率レーザーの実現

が可能となる．そのため1991年のFanらによる室温での

発振報告 以降盛んに開発が行われ ，高性能励起用LD

の普及も相まって現在では基礎研究用のみならず一般産業

用レーザーにまで広く応用されている．一方，Yb:YAG

セラミックレーザーは，2003年高市らが1%Yb:YAGセ

ラミックスを用いたレーザー発振試験を行い，レーザー出

力345mW，スロープ効率26% をはじめて報告してい

る．これ以後，高出力・高効率化を目指したYb:YAGセ

ラミックレーザー開発が現在まで盛んに行われている．

Dongらは，9.8% Yb:YAGセラミックスを用いたマ

イクロチップレーザーを報告している ．詳細は以下の通

りである．セラミック試料 (試料厚み 1mm)の片面には

AR＠940/HR＠1030 nm，反対面にはARコートを施し，

透過率10%のO.Cにて共振器を構成した．励起源には

fiber coupled LD (＠940 nm，コア径100μm，NA0.22)

を用い，焦点距離8mmのレンズ2枚によりセラミック

端面に励起光を集光した．その結果，最大1.73W (M ～

1.1)のCW 出力がスロープ効率約79%の高効率で実現

された．これは，空冷式室温発振としては非常に良好な結

果であり，Yb:YAGセラミックスのポテンシャルの高さ

を示唆している．

現在盛んに開発が行われているYb:YAGを用いた

thin-diskレーザーの高出力・高効率化のためには，励起

光を十分吸収させると同時に発生する熱を排除するためレ

ーザー媒質をできるだけ薄くする必要がある．Yb:YAG

の場合，Yb のイオン半径がY のそれと近いため，Nd

添加の場合とは異なり理論上は100%置換したYbAGの

製造も可能であり，さらにYb の高濃度添加による濃度

消光が起こりにくい．しかしながら，現実には光学特性に

すぐれた良質の高濃度Yb添加YAG単結晶を作製するこ

とは容易ではないため，高濃度Yb添加YAGセラミック

スの開発が強く求められている．

これまでに20% Yb:YAGセラミックスが試作され，

thin-disk laserによるレーザー特性が報告されている ．

厚さ100μmで研磨・コーティングを施した20% Yb:

YAGセラミックスに波長940nmのfiber coupled LD (コ

ア径400μm，NA0.22) で励起 (spot size 800μm，24

pump passes)した場合のレーザー特性を図5に示す．約

10W のレーザー出力が60%以上の高いスロープ効率で

実現されている．一方，比較のため高濃度Yb(16.5%):

YAG単結晶を用いた発振試験では，最大で38.1%のス

ロープ効率しか得られておらず，セラミックスの優位性が

実証されている．

高濃度Yb添加セラミックスと単結晶のレーザー特性の

差については今後詳細な検討が必要ではあるが，単結晶は

融液を急冷して育成されていることと関連しているものと

考えている．ごく最近，筆者らは10% Yb:YAG単結晶

数本を真空下，1800°Cに加熱する機会を得た．加熱後の

単結晶は，その程度は異なるが，すべての結晶内部に光散

乱源が発生し，失透していた．この原因に関しては，今後

詳細に検討を行いたいと考えている．

高ピークパワー化を目指した自己Qスイッチレーザー

用としては，これまでにCr :YAG/Yb:YAGコンポジ

ットセラミックスが開発され，ピーク出力0.7MW が

M ＜1.09の高ビーム品質で実現されている ．コンポジ

ット化はセラミックスの特徴のひとつでもあり，エッジ励

図5 20% Yb:YAGセラミックスの thin-disk laser発振特性．
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起マイクロチップレーザー用にYAG/Yb:YAGコンポジ

ットセラミックスなども開発され，そのすぐれたレーザー

特性が報告されている ．

ところで，YAG以外のガーネット系材料として，YAG

のAlの一部をScに置換したYb:YSAG (Y AlScO )

セラミックスも開発されている ．いわゆるdisordered

(混合系)結晶とよばれるものであり，その組成比により

吸収・発光スペクトルを調整することが可能である．齋川

らは，Ti:sapphireレーザーを励起源として用いたYb:

YSAGセラミックレーザー発振試験を行い，最大出力600

mW，スロープ効率72%を報告している．また同時に，

モード同期発振試験も行われ，最短パルス幅380fsの短

パルスレーザーが報告されている．

2.2 sesquioxideセラミックス

sesquioxide結晶はYAGをしのぐ高い熱伝導率を有す

るため，ハイパワーレーザー結晶として古くから注目され

ているが，その融点が2400°C以上ときわめて高温である

ため，良質かつ大型単結晶を作製することは困難であっ

た．一方，セラミックスは，融点以下の低温で焼結するこ

とにより作製されるため，近年の透明セラミックス製造技

術の進歩により，実用的な sesquioxideセラミックレーザ

ー材料およびその特性が多数報告されている．

Yb系セラミックレーザーとしては，Yb:Y O セラミ

ックレーザーおよびその特性が，2002年Luらによりはじ

めて報告されている ．当初400mW 程度であったレー

ザー出力も次第に向上し，厚さ3mmの8% Yb:Y O セ

ラミックスを用いた室温でのLD励起 (＠937nm)発振試

験では，9.2W のレーザー出力が41%のスロープ効率で

実現されている ．同様に，Yb:LuO ，Yb:ScO

セラミックスにおいても，そのレーザー発振がすでに報告

されている．特にYb:LuO セラミックレーザーでは，

Yb添加濃度が3%と比較的低濃度であるにもかかわら

ず，室温LD励起 (＠976nm)にて50%以上のスロープ

効率を達成している．

これらのセラミックレーザーはまだ開発の途についたば

かりであり，今後セラミックス材料のさらなる高品質化，

レーザー設計の最適化などによる高出力化が期待される．

2.3 超短パルスセラミックレーザー

2003年，白川らによるLDおよび半導体可飽和吸収ミ

ラー (SESAM)を用いたYb:Y O セラミック超短パル

スレーザーの報告以降 ，Yb添加セラミックレーザー材

料の超短パルスレーザーへの応用研究が盛んに行われるよ

うになってきた．特に sesquioxideセラミックスは，その

結晶場の特徴からスペクトルのエネルギーシフト，分裂が

大きいという特徴をもっており，既存のYb:YAGの数分

の1の超短パルスを発生しうる能力を有している ．また

さらに，セラミックスは単結晶と比較して強励起に耐えう

る機械的性質を有しているため，高輝度LDの技術的進歩

に伴い，LDで直接励起可能な高平均出力フェムト秒セラ

ミックレーザー光源の開発が期待されている．

SESAM を用いたモード同期超短パルスセラミックレ

ーザーとしては，Yb:Y O およびYb:LuO セラミッ

クスにより，パルス幅ならびに最大出力がそれぞれ，188

fs・220mW，357fs・357mW の超短パルス化がこれま

でに実証されている ．

また最近では，さらなる超短パルス発生を目指して，カ

ーレンズモード同期 によるセラミックレーザーの開発

も進められている ．この手法は，レーザー媒質中のレ

ーザー光強度が大きくなるとレーザー光の自己収束が生じ

るという，光カーレンズ効果を利用したものであり，非常

に高い応答速度と緩和時間をもち，より短パルス化が可能

となる．そのため，LD直接励起で100fs以下の超短パル

スセラミックレーザーがすでに実現されている ．

図6は，2.5% Yb:ScO セラミックス (厚さ3mm)

によるカーレンズモード同期発振試験の構成を示す ．共

振器は超短パルスレーザー発振器としては典型的なZ型

構成とし，励起源には発振波長976nmのLDを用いた．

セラミックス試料は，曲率100mmのミラーM1，M2の

間にブルースター角で配置した．ビームはミラーM3 (曲

率400mm)を介してHRミラーに集光(180×230μm)さ

れている．フェムト秒発生のためSF10ブルースタープリ

ズム対(P)を70cm間隔で配置し，OCは透過率5%のも

のを使用した．その結果，最大3.89W 励起時，波長1042

nmで850mW の平均出力が，パルス幅92fs，光-光効率

21.9%で得られた．図7には，モード同期発振パルスお

よびレーザー入出力特性を示す．この結果は，Yb添加超

短パルス固体レーザーとしてこれまでに報告されている

図6 カーレンズモード同期Yb:ScO セラミックレーザー

の実験配置図．
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KYW，YVO，KluW，CaGdAlO などの結晶を用いた

ものと比較しても，きわめて良好な特性である．

また，低出力ながらYb:LuO セラミックスとnon-

doped Y O セラミックスを張り合わせた複合利得媒質で

は65fsの短パルス化にも成功しており ，今後セラミッ

クスを用いたLD直接励起光源の高出力・超短パルス化に

向けた開発が進むものと期待される．

本稿では，これまでに報告されている内容を中心にYb

添加セラミックレーザー材料の特性と，それらを用いた光

源開発の現状を紹介した．セラミックレーザー材料は，そ

の大型化・複合化が比較的容易であるため，一般産業用光

源としてのみならず，例えばレーザー核融合用など大出力

レーザーへの応用も世界各国で検討が行われはじめた ．

セラミックレーザーは日本発の世界に誇るすぐれた技術で

あり，今後さらなる発展が期待されている．

本解説で紹介した内容は，電気通信大学レーザー新世代

研究センターの植田憲一教授をはじめ，白川晃氏，戸倉川

正樹氏，高市和則氏，J.Dong氏，Susanne T. Fredrich-

Thorntonら植田研究室メンバーとの協同研究の成果であ

り，ここに深く感謝致します．
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