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 要  旨 

<背景> 
 Cr2+:ZnSe[1]は、波長 1.9~3.4 μm と非常に広帯域な蛍光スペクトルを有しており、室温動作

可能、低発振閾値、機械的安定性などに優れている。また Cr2+::ZnSe レーザーは、波長 1 μm
帯レーザーと比較し、ZnGeP2(ZGP)結晶を用いた光パラメトリック発振(OPO)[2]などによって

分子の指紋領域である 4~10 μm への非線形波長変換が行いやすい。こういった応用に向けて

高エネルギーで短パルスなレーザーが求められているため、本研究では音響光学変調器

(AOM)を用いた Q スイッチ Tm:YLF レーザーを励起光源として、利得スイッチ法による~mJ
かつ~ns の Cr:ZnSe レーザーの開発を目指した。 
 
<実験> 
本研究ではまず、AOM の挿入を考慮した Tm:YLF レーザーの開発を行った。Tm:YLF は結

晶長が 20 mm で c-cut の Tm:YLF を使用し、高出力な波長 792 nm のファイバー結合 LD で励

起した。さらにそれを励起光源として、Cr:ZnSe レーザーの実験を行った。 
 
<結果> 
AOM 挿入用 Tm:YLF レーザー実験において、出力鏡の透過率が 10%のとき、励起パワー28.3W
で最大出力 5.15 W、発振波長 1926 nm のレーザー発振を確認した。またこれを用いた Cr:ZnSe
レーザー実験においては、発振を確認したものの出力、スペクトルともに不安定であった。時間

波形についても測定したところ、セルフパルシングが確認でき、さらに Tm:YLF レーザーにお

いても、セルフパルシングが確認できた。Tm:YLF レーザーのセルフパルシングにおいては現

在考察中だが、AOM を挿入し、パルスを制御することができれば、安定した利得スイッチ

Cr:ZnSe レーザーの開発に繋がると考えている。 
 
 

[1] S.Vasilyev et.al., Opt.Express, 7, 2636 (2017) 
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第 1 章 序論
2-3 µmの中赤外線領域で直接レーザー発振が可能である Cr2+ : ZnSeは、波長 1.9∼3.4

µmと非常に広帯域な蛍光スペクトルを有しており、室温動作可能、低発振閾値、機械的安
定性に優れている。また 1.5∼2 µmに吸収を有していることから、Tm3+やEr3+レーザー
といった汎用的なレーザーでの励起が可能である。さらにCr2+ : ZnSeは、ZnGeP2(ZGP)
結晶を用いた光パラメトリック発振 (Optical Parametric Oscillator:OPO)[1][2]などによ
り、4∼10 µmへの非線形波長変換が行いやすい。この波長帯域は、分子の指紋領域 [3]と
呼ばれ、生体顕微鏡といった医療応用 [4]のほか、環境計測 [5]、中赤外分光 [3]など、様々
な応用分野での展開が期待されている。こういった応用に向けて、高エネルギーかつ短パ
ルスなレーザーが求められており、そのようなレーザーを得る手法の 1つとしてQスイッ
チ法 [6]がある。我々の研究室では、Qスイッチ法を用いてパルス幅が∼nsの Tm3+レー
ザーを開発を行ってきたが、Tm3+ 添加の利得媒質と比較し Cr2+ : ZnSeは蛍光寿命が 6
µsと非常に短く、Qスイッチ法では高エネルギーかつ短パルス化が困難である。
そこで本研究の目的として、蛍光寿命が短い利得媒質においても高エネルギーで短パル

スなレーザーを得ることが可能な、利得スイッチ法による、∼mJかつ∼nsのCr2+ : ZnSe
レーザーの開発を目指した。またそのための励起光源として Tm3+ : YLFレーザーをおよ
び Tm3+ : YAPレーザーの開発を目指した。

Tm3+レーザーは波長 2 µm帯で動作するレーザーであり、その大きな利点として、量子効
率 2に迫る高出力な 0.8 µm帯LDで励起可能であることが挙げられる。中でもTm3+ : YLF
は、熱レンズ効果が小さく、また蛍光寿命が 13 msと長いことから上準位へエネルギーが
蓄えやすい利点を有している。これにより Qスイッチ発振が行いやすい利得媒質であり、
利得スイッチ用の励起光源として適している。またTm3+ : YAPにおいては、他の代表的
なTm3+添加媒質であるTm3+ : YAGと同等の光学特性を持ちつつ、熱機械特性に優れる
利点を有している。
本研究では、まずは初めに Tm3+ : YLFおよび Tm3+ : YAPレーザーの開発を行った。

次に共振器の条件を変更し、Qスイッチ発振を可能にするための音響光学変調器 (Acousto-
optic Modulator:AOM)の挿入を考慮した Tm3+ : YLFレーザーを開発した。さらに、そ
れを用いて Cr2+ : ZnSeレーザーの実験まで行ったので詳細について報告する。
本論文の構成として、まず第 2章においてレーザーに関する基礎物理、本研究で用いた利

得媒質の特徴、パルス発生法および共振器を設計する上で基礎となる手法について述べる。
第 3章、第 4章ではTm3+ : YLFおよびTm3+ : YAPレーザー、第 5章でAOMの挿入を
考慮した Tm3+ : YLFレーザー、第 6章でそれを励起光源とした Cr2+ : ZnSeレーザーの
実験の手法および結果とその考察を述べた後、第 7章を結論とする。
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第 2 章 原理
本章では、2.1でレーザーの基礎原理、2.2で本研究で使用した利得媒質、2.3でパルス発

生法、2.4で共振器設計とそれに伴う光学原理および計算法について述べる。

2.1 レーザーの基礎
レーザー (LASER)とは「原子や分子による光の誘導放出を利用して光を増幅する」とい

う意味の英語 Light Amplification by Stimulated Emission of Radiationの頭文字である。
本節では、レーザーの基礎原理について述べる。

2.1.1 自然放出と誘導放出
レーザーを取り扱う上で原子遷移と電磁放射の吸収や放出の議論は必要不可欠である。

ここではまず初めに、自然放出と誘導放出の概念について説明する [7]。
以下の図 2.1に示されるような 2準位系のエネルギー状態を考える。

図 2.1: 自然放出 (a)と誘導放出 (b)の概略図

原子が 2つのエネルギー準位WU、WLの間で遷移するとき、上の準位WU にある原子
は光を放出し、下の準位WLにある原子は光を吸収する。下の準位にある原子による光の
吸収は、入射光の強さに比例するが、上の準位にある原子からの光の放出は、入射光がな
くても起こる。これを自然放出と呼ぶ。1個の原子が単位時間に放出する確率を Aとする
と、入射光のエネルギー密度がW (ω)であるときに上の準位の原子が光を放出する確率は
式 (2.1)で表される。

p(U → L) = AUL + BULW (ω) (2.1)
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2.1. レーザーの基礎

このとき式 (2.1)において、右辺の第 2項は入射光の強さに比例して起こる放出であり、
これを誘導放出と呼ぶ。下の準位にある原子が光を吸収する確率は式 (2.2)で表される。

p(L→ U) = BLU W (ω) (2.2)

上下準位がそれぞれ 1つの固有状態に対応するならば

BLU = BLU (2.3)

である。上の準位は gU 個の固有状態が縮重し、下の準位は gL個に縮重しているときは、
それぞれの固有状態の間の遷移については式 (2.3)が成り立つので、縮重した状態をひとま
とめにして遷移確率と考えると式 (2.4)となる。

gU BLU = gL (2.4)

式 (2.1)と式 (2.2)のAULおよびBULをそれぞれアインシュタインのA係数およびB係
数という。以下これをAおよびBと書くことにする。いま、下の準位にNL個の原子があ
るとすると、これらの原子が単位時間に吸収する光のエネルギー、すなわち吸収パワーは
式 (2.5)で表される。

Pabs = ℏωBW (ω)NL (2.5)

また、上の準位にあるNU 個の原子から単位時間に放出される光のエネルギー、すなわ
ち放出パワーは式 (2.6)で表される。

Pemi = ℏω{A + BW (ω)}NU (2.6)

2.1.2 光の吸収
図 2.2のように、厚さ zの物質に強度 Iinの光が入射している。物質を通過後に出射して

くる光の強度を Ioutとおく。

図 2.2: 物質を透過する光の吸収 [8]

3



2.1. レーザーの基礎

ここでは、光強度とは、単位時間あたりに単位面積を通過する光のエネルギーを指すこ
とにする。単位は [J/(s · m2) = W/m2]である。Iinと Ioutの関係は、吸収係数 αを用いて
式 (2.7)で表される [8]。

Iout = Iine−αz (2.7)

式 (2.7)より、実験的に Iin と Iout を測定することで吸収係数 αを見積もることができ
る。また一般的に、固体レーザーにおいて吸収係数 αは利得媒質の吸収断面積 σabsと添加
濃度N を用いて式 (2.8)で表される [9]。

α = σabs × N (2.8)

ここで添加濃度N はホスト材料の密度 ρ、分子量M、アボガドロ定数NA、原子パーセ
ント x、分子あたりの置換されるイオンの個数 yを用いて式 (2.9)で表される。

N = ρ

M
× NA × x

100
× y (2.9)

式 (2.8)と式 (2.9)より吸収係数 αは式 (2.10)で表される。

α = σabs × ρ

M
× NA × x

100
× y (2.10)

2.1.3 反転分布
レーザーに必要な条件は誘導放出であるが、これは自然に生じるものではない。ここで

は誘導放出を起こすために必要な反転分布について説明する。2.1.1でも述べたように、誘
導放出と吸収とは、媒質の原子が上下の準位に分布する限り同時に起こり、各準位の間の
誘導遷移の確率は上から下への順位とで等しい。普通の状態の媒質では、下の準位にある
原子数の方が上の準位にある原子数よりも多いので、自然には誘導放出は起こらないわけ
であるが、適当な方法で媒質を励起して、上の準位の原子数NU を下の準位の原子数NLよ
りも大きくすれば、媒質に入射した光は誘導放出によって増幅される。これがレーザー増
幅である [7]。熱平衡状態でNL < NU となる分布とは逆に、NU < NLの分布にすること
を反転分布という。多数の原子が温度 T で熱平衡状態になっていると、NLとNU はボル
ツマン分布の法則に従うので、式 (2.13)となる。

NU

NL
= exp(− ℏω

kBT
) (2.11)

ここに反転分布NL < NU を式 (2.13)に適用してみると

　　NU

NL
= exp(− ℏω

kBT
) > 0 (2.12)

つまり
　　 ℏω

kBT
< 0 (2.13)

となる。ここで ℏω
kB

> 0だから、反転分布は T < 0という負温度の状態であるという。反転
分布を作るには、媒質に適当な方法でエネルギーを加えて原子を励起し、下の準位の原子
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2.1. レーザーの基礎

数NLを減らし、上の準位の原子数NU を増やさなければならない。これはポンピングと
呼ばれる。光の周波数 ν では ℏν ≫ kBT であり、NU が非常に小さく、下の準位の原子数
を減らして反転分布を作る方法は使えない。そこで光の誘導放出を実現するためには、上
の準位の原子を増やすポンピングが必要である。光照射あるいは電子衝撃で 2 準位原子を
励起すると、上の準位の原子が増えていくが、それにつれて上の準位にせっかく励起され
た原子が入射光や電子の影響で下の準位に遷移する確率が増すので、いくら強く励起して
も反転分布は得られない。そこでレーザーでは、原子の 3つの準位、または 4つの準位を利
用してポンピングを行い、反転分布を作る。以下に 3準位レーザーおよび 4準位レーザー
の過程について説明する。

2.1.4 3準位レーザー
2.1.3でも述べたように、反転分布NU < NLを実現する方法の 1つとして、3つのエネ

ルギー準位を用いる方法があり、これを用いたレーザーを 3準位レーザーと呼ぶ。3準位
レーザーの代表例としてはルビーレーザーのほか、本研究で用いたTm3+レーザーがあり、
ここでは 3準位レーザーのスキームについて説明する。
まず初めにレーザー作用する原子の 3つの準位 1、2、3のエネルギーをそれぞれW1、W2、

W3、原子数をN1、N2、N3とする。図 2.3に示すようにW1 > W2 > W3とすると熱平衡
状態ではN1 > N2 > N3であるが、最下の準位が必ずしも原子の基底状態とは限らない。
適当なエネルギーの光、電子、または他の原子などが衝突すれば、準位 1の原子は準位 3に
励起される。何らかのポンピングによって原子が準位 1から準位 3へ単位時間に励起され
る確率を Γで表す [7]。レーザー媒質の温度を T とすれば、エネルギーの低いWLのような
準位から高い準位WU の準位に熱的に励起される確率 γLU と、その逆の γULには次のよう
な関係がある。熱平衡状態では

NU γUL = NLγLU (2.14)

NU = NL exp(−WU − WL

kBT
) (2.15)

であるから
γLU

γUL
= exp(−WU − WL

kBT
) (2.16)

である。この関係はNU とNLが熱平衡状態でなくても一般的に成り立つ。これらの確率
が、問題を取り扱う条件の下では一定であるとすれば、3準位原子をポンピングしたときの
各準位の原子数の時間変化を表すレート方程式は

dN1
dt

= −(Γ + γ12 + γ13)N1 + γ21N2 + γ31N3 (2.17)

dN2
dt

= γ12N1 − (γ21 + γ23)N2 + γ32N3 (2.18)

dN3
dt

= (Γ + γ13)N1 + γ23N2 − (γ31 + γ32)N3 (2.19)

となる。ここでN1 + N2 + N3 = const = N であって、N は 3準位原子の総数を表す。定
常状態を考えると、式 (2.17) (2.19)の左辺において、定常的にポンピングされているとき
の原子数分布を求めることができる。各準位の間隔が熱エネルギーの kBT よりも十分に大
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2.1. レーザーの基礎

きいと仮定する。すると、式 (2.17)により γ12 ≪ γ21, γ13 ≪ γ31, γ23 ≪ γ32 であるから、
γ12, γ13および γ23を式 (2.17) (2.19)で無視し、定常解として

N1 = γ21(γ31 + γ32)
γ21(γ31 + γ32) + (γ21 + γ32)Γ

N (2.20)

N2 = γ32Γ
γ21(γ31 + γ32) + (γ21 + γ32)Γ

N (2.21)

が得られる。そこで励起の強さが

Γ > γ21(1 + γ31
γ32

) (2.22)

になればN2 > N1となり、反転分布を生じることがわかる。なるべく弱い励起で反転分布
を作るには、上の条件でわかるように、γ21が小さいほど良く、また γ32は γ31に比べて大
きい方が良い。すなわち、レーザー遷移の上準位から下準位への緩和が遅いこと、最初に
励起される準位 3からレーザーの上準位 2への緩和が速いことが望ましい。励起の強さが
増すにつれて、反転分布∆N = N2 − N1 がどのようにして増していくかを調べると、式
(2.20)と式 (2.21)から式 (2.23)で表される。

∆N = γ32Γ − γ21(γ31 + γ32)
γ21(γ31 + γ32) + (γ21 + γ32)Γ

N (2.23)

励起が充分に強いときの反転分布は式 (2.24)で表される。

lim
Γ→∞

∆N = γ32N

γ21 + γ32
= N

1 + γ21
γ32

(2.24)

従って、やはり γ21が小さいほど良く、また γ32は γ31に比べて大きい方が良く、それだけ
強いレーザー作用が起こる。

図 2.3: 3準位系レーザーのエネルギー準位図 [7]
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2.1. レーザーの基礎

2.1.5 4準位レーザー
反転分布NU < NLを実現するレーザーにおいて、3準位レーザーの他に 4準位レーザー

がある。4準位レーザーの代表例には、Nd3+ : YAGレーザーのほかに、本研究で用いた
Cr2+ : ZnSeレーザーがある。ここでは 4準位レーザーのスキームについて説明する。
まず初めに 3準位レーザーとの違いについて、4準位レーザーの方が反転分布成形が容易

であることが挙げれれる。3準位レーザーでは、レーザー遷移の下準位が最もエネルギー
が低いために熱平衡状態では大部分の原子がこの準位にあり、反転分布を生じるためには、
強い励起を用いて下準位 1の原子数を半分以下にしなければならなかった。これに対して
4準位レーザーは、図 2.4に示すような 4準位を持つ原子を考えたとき、準位 2と準位 1の
間に反転分布を作るとすると、レーザー遷移の下準位 1が基底準位 0から kBT にくらべて
高いエネルギーにあれば、熱的に準位 1に励起される原子が少ないので、 上準位 2に比較
的少数の原子をポンピングしただけで反転分布ができる。3準位のレーザーと同様に、準
位 1、2、3の間隔は kBT よりもずっと大きいと仮定するが、準位 1は基底準位 0に比較的
近いので、多数の原子が存在する基底準位からの熱的励起 γ01N0は無視しないことにする。
そうすると各準位の原子数のレート方程式は

dN1
dt

= γ01N0 − γ01N1 + γ21N2 + γ31N3 (2.25)

dN2
dt

= −γ2N0 + γ32N3 (2.26)

dN3
dt

= ΓN0 − γ1N3 (2.27)

−dN0
dt

= dN1
dt

+ dN2
dt

+ dN3
dt

(2.28)

となる。各係数の意味は 3準位レーザーの場合と同じであるから、γ2 = γ20 + γ21、γ3 =
γ30 + γ31 + γ32とおいた。前と同様にして定常状態の解を求めると

N1 = (γ01
γ10

+ γ21γ32 + γ2γ31
γ10γ2γ3

)ΓN0 (2.29)

N2 = γ32Γ
γ2γ3

N0 (2.30)

N3 = Γ
γ3

N0 (2.31)

となる。N0 + N1 + N2 + N3 = N であるから、N0は

N0 = γ10γ2γ3N

(γ10 + γ01)γ2γ3 + γ32(γ21 + γ10)Γ + γ3(γ31 + γ01)Γ
(2.32)

と表される。上式の分子にある γ01は準位 0から準位 1への熱的励起確率であって、γ01 =
γ10 exp(− W1

kBT )からわかるように小さいので、反転分布を作るのに必要な励起 Γが小さい
値になる。なお、γ31 < γ3 = γ31 + γ30 + γ32、γ21 < γ2 = γ21γ20であるから、γ10 ≫ γ2な
らば、式 (2.31)は近似的に

Γ >
γ10γ2γ3
γ10γ32

= exp(− W1
kBT

)γ2(1 + γ31 + γ30
γ32

) (2.33)
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2.1. レーザーの基礎

と表される。これを 3準位レーザーの反転分布の式 (2.22)と比べてみると、exp(− W1
kBT )の

因子のほかはよく似ている。4準位レーザーでは、準位 1が基底準位 0から少なくとも kBT

と同程度以上高いエネルギーにあれば、著しく弱いポンピングで反転分布を作り得ること
が式 (2.33)からわかる。

図 2.4: 4準位系レーザーのエネルギー準位図 [7]

2.1.6 レーザー増幅
媒質に 2.1.3で述べたような反転分布を作ったとき、実際にどのようにレーザー増幅や

レーザー発振が起こるのかを説明する。[7]。熱平衡状態にある媒質中を光が進むとき、光
強度は式 2.7で表され、反転分布媒質ではNU > NLであり、吸収係数αは負となる。α < 0
とすると、e−αz は zはとともに減少しないで増加していくので、α < 0は吸収ではなく増
幅を表している。パワーは振幅の 2乗に比例するから、−2αをGと書けば、e−2αz = eGz

は長さ zの媒質によるパワー増幅度すなわち利得である。そこで、Gを利得定数、G/2を
増幅定数という。反転分布が∆ = N2 − N1となっている上準位 2と下準位 1とを持つレー
ザー媒質の利得定数は角周波数 ωの単色光に対する断面積 σ(ω)を用いて

G = ∆Nσ(ω) (2.34)

と書くことができる。反転分布媒質によるレーザー増幅は、通常の熱平衡媒質による吸収
と反対の作用である。通常の吸収では入射光が周波数と位相はそのままで減衰する。この
場合の時間を逆転じてみると、初めに弱い光が前とは逆向きに進んできて、周波数と位相
はそのままで振幅が増大していくようにみえる。これがレーザーにより増幅される光波の
様子を表している。
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2.1.7 レーザー発振の条件
増幅器に正のフィードバックをかけると増幅が大きくなるが、ある条件で不安定になっ

て発振状態に入る [7]。図 2.5に示すように、ある周波数の入力に対して増幅率Aをもつ増
幅器にフィードバックをかけ、出力電圧 V0のB(< 1)倍の入力電圧 Viに加えて増幅する。
β = 0ならばフィードバックがなく、V0 = AViである。β ̸= 0のフィードバックがあると、
入力電圧を Vi + βV0にして増幅するので

V0 = A(Vi + βV0) (2.35)

となる。したがってフィードバック増幅器の増幅率は
V0
Vi

= A

1 − βA
(2.36)

と表される。入出力電圧は交流理論の複素電圧を考えているので、Aも βは一般に複素数
であって位相の変化を含む。そこで｜ 1 − βA| < 1のときが正のフィードバック、逆が負
のフィードバックである。

図 2.5: フィードバック発振器 [7]

レーザーの定常的に安定な発振を考える。図 2.6をに示したような、反射鏡M1とM2の
間に反転分布のレーザー媒質があるファブリペロー発振器を考える。反射鏡のパワー反射
率をR1、R2とし、レーザー媒質の長さを l、利得媒質をGとする。光が 2枚の鏡の間を 1
往復するとき、レーザー媒質を 2回通るので、往復の増幅率をAとすると、往復の利得は

A2 = e2Gl (2.37)

となる。増幅出力振幅の√
R1R2倍がフィードバックされることになるので

β =
√

R1R2eiθ (2.38)

と表す。eiθをつけてあるのは、フィードバックされる光の位相と初めに増幅される光の位
相とは著しく異なり得るからである。光のように高周波で短波長では、この位相は周波数
が相対的に僅かに違っても著しく変わる。したがってレーザー増幅における位相のずれを
無視すると、θがほとんど 0になるような周波数で発振する。
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2.1. レーザーの基礎

図 2.6: ファブリペロー共振器レーザー [7]

そこで θ = 0とおいて、発振条件である βA = 1に式 (2.37)、式 (2.38)を代入すると

Gl + 1
2

ln R1R2 = 0 (2.39)

となる。実際のレーザー媒質では、2準位原子ではなく、他の準位にある原子や不純物原子
も含まれ、さらに固体では母体結晶、気体放電ではイオンや電子があって、これらがある
程度レーザー光を吸収する。反射鏡以外のいろいろの損失をひとまとめにして、1往復で
パワーがK 倍 (K < 1)になるとき、等価的パワー定数として

Leff = −1
2

ln K (2.40)

を用いる。このように表される余分の損失を含めると、レーザー発振の条件は

(G − Leff )l + 1
2

ln R1R2 = 0 (2.41)

G = − 1
2l

| ln R1R2| + Leff (2.42)

と表される。これらの式で、R1 < 1、R2 < 1であるから ln R1R2 < 0である。したがって
| ln R1R2|が小さいほど小さな利得でレーザー発振が可能である。そこで、なるべく反射率
が 1に近いようにする。R1、R2 ≃ 1の近似の下、式 (2.43)を書き換えれば、

G = −1 − R1R2
2l

+ Leff (2.43)

となる。左辺は利得、右辺は損失を表す係数であって、この式は利得と損失の釣り合いを意
味している。利得が損失より小さければ、光電場があっても指数関数的に減衰する。利得
が損失より大きければ熱放射などの光電場が種子になって指数関数的に発振が立ち上げる。
このときの増加率は利得と損失の差で与えられる。光電場が強くになるにつれてレーザー
媒質の上準位の原子数が減少し、利得が小さくなる。ところが損失の方は光が強くなって
もあまり変わらないので、光の強さが増すにつれて利得と損失の差が減少するので増加率
は小さくなり、最終的には利得と損失が釣り合う点に達する。そこで式 (2.43)は、レーザー
発振開始のための利得定数のしきい値を与えると同時に、定常的発振時の値を示している。
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2.1.8 最適出力鏡
2.1.8で述べたレーザー発振器の損失には、光共振器の内部パワーを外部に取り出すため

の出力鏡または結合鏡の透過率による結合損失 T と共振器内部での散乱や散乱および回折
損失などに基づく残留損失 Liに分類できる [10][11]。損失を低下させればレーザー発振閾
値は低下する。残留損失はレーザー出力として有効に利用されないため低く抑える必要が
あるが、出力鏡の透過率を下げれば外部に取り出されるパワーの割合は増大するが発振閾
値も増大する。すなわち、与えられた励起パワーに対して最大の出力を取り出せる最適透
過率を求めることが重要である。いま、共振器内を進行している光の強度を Icとおくと、
式 (2.36)は小信号利得G0、飽和光強度 Isを用いて

G = G0
1 + (2Ic/Is)

(2.44)

と書き直すことができる。[12]ここでは、定在波型共振器を仮定しているため、左右方向
の進行波による光強度 Icは 2倍にしてある。このとき、レーザー出力 P0は式 (2.45)で表
される。

P0 = IcST = IcST

2
{ 2g0

(Li + T )
− 1} (2.45)

ただし、Sはレーザー光のモード断面積、g0 = G0lは不飽和単行利得である。レーザー出
力を最大にする最適透過率 Toptは ∂P0/∂T = 0の条件より

Topt =
√

2g0Li − Li (2.46)

と求められる。また、これより最適結合条件におけるレーザーの出力は

Po,opt = IsS

2
(
√

2g0 −
√

Li)2 (2.47)

と与えられる。図 2.7にレーザー出力と内部パワーの出力鏡透過率による変化の例を示す
[13]。透過率が増大すると内部パワーは一様に減少するがレーザー出力には最大値があるこ
とがわかる。

図 2.7: レーザー出力と共振器内部パワーの出力鏡透過率特性の例 [13]
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2.1.9 スロープ効率と共振器内損失
レーザーの吸収励起パワーに対する出力パワーの割合を示すスロープ効率 ηslopeは、励

起量子効率 ηstokes、励起光吸収効率 ηabs、原子量子効率 ηquantum、モードマッチマッチン
グ効率 ηmodeを用いて式 (2.48)で表される [10][14]。

ηslope = ηstokes ηabs ηquantum ηmode
T

T + Li
(2.48)

このとき、左辺の全ての効率 η < 1なので、式 (2.48)は限界スロープ効率 η0を用いて

ηslope = η0
T

T + Li
(2.49)

と表せる [15]。またこの式を変形して
1

ηslope
= Li

η0

1
T

+ 1
η0

(2.50)

式 (2.50)より、図 2.8に示すように x軸に 1
T、y軸に 1

ηslope
をとることで、傾きと y切片か

ら共振器内損失を見積もることができる [16]。

図 2.8: レーザー透過率とスロープ効率の関係 [16]

2.2 利得媒質
本節では、本研究で使用した利得媒質について説明する。

2.2.1 希土類添加Tm3+レーザー
波長 2 µm帯で動作するレーザーの 1つに、Tm3+レーザーがある。Tm3+レーザーは、

他の 2 µm帯レーザーであるHo3+レーザーなどと比較し、波長 1.8∼2.1 µm帯に広帯域な
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利得を有する。励起光源は主に 0.8 µm帯と 1.5∼1.9 µm帯が用いられ、前者は 1つの光子
で 2つの光子を励起させることができる量子効率が 2に迫る動作が可能であり、後者は量
子欠損が少ない動作が可能である特徴を持つ。
まず初めに 2.2.1.1では Tm3+のレーザーのエネルギー準位について述べた後、Tm3+ :

YLFおよび Tm3+ : YAPの特徴について述べる。

2.2.1.1 Tm3+のエネルギー準位図

Tm3+ のエネルギー準位を図 2.9に示す。波長 2 µm帯 Tmレーザーでは 3F4 から 3H6

へ放射緩和が発生する。3F4への励起過程は一般的に (a)3H6→3H4と (b)3H6→3F4がある。
(a)では、0.8 µm帯の LDを用いて 3H6→3H4へイオンを励起したのち、3H4へ非放射緩和
される際に、隣接するTm3+へエネルギーが譲渡されること、基底準位にあるイオンが 3F4

へ励起される。このクロス緩和と呼ばれる励起過程により 1つの光子で 2つの光子を励起
することができ、量子効率が 2に迫り、ストークス効率も 80%と高効率な動作が可能にな
る。一方 (b)は、in-band励起と呼ばれ、波長 1.6 µmで 3H6→3F4に直接励起する。これに
より量子欠損の少ない高効率な動作が可能になる。しかし、市販されているものでは高出
力な光源が少なく、高出力化には装置が大型になってしまう問題がある。そこで本研究で
は前者を採用し、波長 0.8 µm帯の高出力な LDを用いてTm3+ : YLFおよびTm3+ : YAP
を励起し、高出力で高効率なレーザー動作を目指した。

図 2.9: Tm3+のエネルギー準位と励起過程

2.2.1.2 Tm3+ : YLF

[吸収スペクトル]

Tm3+ : YLF(yttrium lithium fluoride)は、化学式 LiYF4で表される一軸性結晶であり、
c軸に並行な π偏向および垂直な σ偏光が存在する。これに伴い結晶のカットの方法も 2
種類存在し、c軸に対し並行にカットする a-cut、垂直にカットする c-cutがある [17]。
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図 2.10に Tm3+ : YLFの、0.8 µm帯と 1.6 µm帯での各偏光ごとの吸収断面積を示す
[18]。

1.6 µm帯での励起 [19]の利点として、0.8 µm帯と比較し吸収ピークが大きく、2.2.1.1
に述べたように量子欠損の少ない動作が可能であることが挙げられる。
次に、0.8 µm帯の各偏光ごとの吸収断面積を比較すると、ピーク波長付近で吸収断面積

の変化の割合は右の σ偏向 (c-cut)の方が小さいことがわかる。そこで本研究では、LDの
熱による波長シフトの影響を考慮し、c-cutの Tm3+ : YLFを使用し実験を行った。

図 2.10: Tm3+ : YLF吸収断面積 [18]
(0.8 µm帯 (a) π偏光 (b)σ偏光)
(1.6 µm帯 (c)π偏光 (d)σ偏光)

[誘導放出断面積]

図 2.11にTm3+ : YLFの、0.8 µm帯と 1.6 µm帯での各偏光ごとの誘導放出断面積を示
す [18]。Tm3+ : YLFの発振波長は 1.8∼2.0 µmであり、2.2.2にも後述する Cr2+ : ZnSe
やHo3+添加の利得媒質の励起用光源として用いられる [20][21]。図 2.11に示すように、1
軸性結晶であるTm3+ : YLFは σおよび π偏光の 2つの発振線が存在し、それぞれピーク
波長は σ偏光で 1.907 µm、π偏光で 1.880 µm である [22]。
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図 2.11: Tm3+ : YLFの誘導放出断面積 [18] ((a)π偏向 (b)σ偏向)

[熱機械特性]

表 2.1に Tm3+ : YLFと他の代表的な Tm3+添加媒質の熱機械特性を示す。

表 2.1: Tm3+添加媒質の熱機械特性
[23][24][25][26] [27][28][29]

利得媒質 屈折率 熱伝導率 熱光学定数 dn
dT 上準位寿命 フォノン

　 　 　 　 　エネルギー
[Wm−1K−1] [10−6K−1] [ms] [cm−1]

Tm3+ : YLF ∼1.44 5.3||a 7.2||c -6.6||a -4.6||c 14 560
Tm3+ : YAP ∼1.92 14 8.5||a 8.1||b 12.8||c 5 570
Tm3+ : YAG ∼1.81 10∼14 9 10 850

Tm3+ : Lu2O3 ∼1.90 12.8 9.1 3.7 610

表 2.1に示すように、Tm3+ : YLF は屈折率が小さく、熱光学定数が負で、その絶対値
も他の Tm3+添加媒質と比較し小さいため、熱レンズ効果を抑制し、高出力なレーザー動
作に適している。また上準位寿命についても他の Tm3+添加媒質より比較的長いため、反
転分布量をある程度蓄える必要のある Qスイッチ発振などの動作に適している。さらに
Tm3+ : YLFは、Tm3+ : YAGと比較しフォノンエネルギーが小さく、励起準位のフォノン
緩和が小さくなり高い効率での発光が得られるため、高効率なレーザー発振が可能になる。

2.2.1.3 Tm3+ : YAP

[吸収スペクトル]

Tm3+ : YAP(yttrium aluminum perovskite)は、化学式YAlO3で表され、ペロブスカイ
ト構造をとる二軸性結晶である。つまり結晶軸として a軸、b軸、c軸の 3種類が存在し、そ
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2.2. 利得媒質

れに伴い、結晶のカットの方法も、a軸に対し平行にカットする a-cut、同様に b-cut、c-cut
が存在する [30]。本研究では c-cutの Tm3+ : YAPを、Tm3+ : YLF同様、0.8 µm帯の高
出力 LDで励起した。図 2.12にTm3+ : YAPの、添加濃度を変えた際の c-cutにおける 0.8
µm帯の吸収係数を示す [31]。

図 2.12: 0.8 µm帯の Tm3+ : YAPの c-cutにおける吸収係数 [31]

吸収のピーク波長は、どの添加濃度においても 793 nmであり、波長 793 nmの高出力な
LDでの励起が可能である。

[誘導放出断面積]

図 2.13にTm3+ : YAPの c-cutにおける誘導放出断面積を示す (青字)[32]。1.7∼2.0 µm
に、F4→3H6のエネルギー準位に対応する誘導放出断面積を有しており、Tm3+ : YLFと
同様に Cr2+ : ZnSeなどの利得媒質の励起用光源として用いられる [33]。
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2.2. 利得媒質

図 2.13: Tm3+ : YLFの c-cutにおける誘導放出断面積 [32]

[熱機械特性]

前節の Tm3+ : YLFに記載した表 2.1に示すように、Tm3+ : YAPは他の Tm3+添加媒
質と比較し熱伝導率に優れ、またTm3+ : YLFと同様にフォノンエネルギーが小さいため、
高効率なレーザー発振が可能になる。

2.2.2 遷移金属Cr2+レーザー
Cr2+ : ZnSe、Cr2+ : ZnSは「中赤外のチタンサファイア」と呼ばれ、中赤外領域に幅広

い誘導放出断面積を有することから、光パラメトリック発振 (Optical Parametric Oscilla-
tor:OPO)[1][2]などにより、分子の指紋領域 [3]である 4 ∼ 10 µmへの非線形波長変換が行
いやすく、生体顕微鏡やレーザー治療といった医療応用 [4]のほか、環境計測 [5]、中赤外
分光 [3]などにも応用が期待されている。
図 2.14に本研究で用いたCr2+ : ZnSeの吸収および誘導放出断面積を示す (実線)[34]。ま

た表 2.2に Ti3+ : Al2O3と比較した Cr2+ : ZnSeの物性的特徴を示す [34]。
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2.3. パルス発生法

図 2.14: Cr2+ : ZnSeの吸収断面積および誘導放出断面積 [34]

表 2.2: Cr2+ : ZnSeの熱機械特性 [34]

利得媒質 最大誘導放出断面積 熱伝導率 上準位寿命
[10−19cm2] [Wm−1K−1] [µs]

Cr2+ : ZnSe 13 27 6
Ti3+ : Al2O3 4 35 3

図 2.14に示すように Cr2+ : ZnSeは、1.9∼3.4 µmに幅広い誘導放出断面積を有し、吸
収断面積に関しても 1.6∼2.1 µmに幅広く有することから、本研究で用いた Tmレーザー
などによる励起が可能である。また、表 2.2に示すようにCr2+ : ZnSeは高い熱伝導率、さ
らに 4準位系であることから低発振閾値であるなど多くの利点を有する。しかし上準位寿
命が ∼ µsと短く、2.3.1で後述するような Qスイッチ発振などには不向きである。そこ
で本研究では 2.3.2で後述する利得スイッチ法 [35]によって、高エネルギーで短パルスな
Cr2+ : ZnSeレーザーの開発を目指した。

2.3 パルス発生法
本節では、本研究で用いたパルス発生法として 2.3.1でQスイッチ法、2.3.2で利得スイッ

チ法について述べる。

2.3.1 Qスイッチ法
Qスイッチ法 [6]とは、光共振器のQ値を急激に変動させることで高エネルギーな短パ

ルス光を得る手法である。図 2.15に Qスイッチ法における各パラメータの時間変化を示
す。Qスイッチ法では、まず初めに共振器内のQ値を小さくし、非発振状態で反転分布を
大きくする。その後共振器内のQ値を急激に大きくすることで、蓄えたエネルギーを短時
間に放出させる。このような動作によって高エネルギーで短パルスな光を得ることができ
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2.3. パルス発生法

る。またQスイッチレーザーのパルス幅は式 2.51で表せる [36]。

∆t = γη(γ)
[γ − 1 − ln (γ)]

τc (2.51)

ここで γは閾値に対して規格化された励起パワー、η(γ)はエネルギーの取り出し効率、τc

は共振器寿命である。Qスイッチを行う手法として回転鏡や電気光学変調器 (Electro-optic
modulator:EOM)や音響光学変調器 (Acousto-optic Modulator:AOM)、可飽和吸収体を用
いるものがある。次にAOMについての構造とそれを用いたQスイッチ機構についての構
造とそれを用いたQスイッチ機構について 2.3.1.1で述べる。

図 2.15: Qスイッチ法における各パラメータの時間変化の概図

2.3.1.1 AOM

AOMは媒質内に音響波を発生させることで、屈折率の波を作り出しそれによって入射光
を回折させる光学素子である。図 2.17に AOMの構造概要を示す。RF信号源から出力さ
れた信号によってトランスデューサーが振動し、音響波が発生する。その音響波が光学媒
質内に入ると回折格子のように作用する屈折率を持った波が生じる。 すなわち、AOMが
ONのときは光は損失を受けて回折し、OFFのときに光が透過する。

図 2.16: 音響光学変調器の構造
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2.4. 共振器設計

2.3.2 利得スイッチ法
利得スイッチ法とは、蛍光寿命が短い利得媒質などにおいて、高エネルギーな短パルス光

を得る手法である。図??に利得スイッチ法における各パラメータの時間変化を示す。利得
スイッチ法では、Qスイッチ法などで得られた短パルス光で利得媒質を励起することで、反
転分布の急激な変化を生み出すことができる。そのため、Qスイッチ法では困難な、∼ µs
の蛍光寿命の短い利得媒質においても短パルス光を得ることができる。

図 2.17: 利得スイッチ法における各パラメータの時間変化の概図

2.4 共振器設計
本節では、本研究で用いた L字型共振器を設計する上で必要となる光学原理、および計

算法について述べる。

2.4.1 開口数 (NA)

本研究で用いたファイバー結合 LDのビーム径を考える上で、NAは重要なパラメータ
である。2.18のような屈折率 n1、n2のコアと屈折率をもつ光ファイバーについて考える。
コアの端面に角度 αで入射した光のクラッドへの入射角 βは式（2.52）で表される。

n0 sin (α) = n1 sin (90 − β) (2.52)

光がコア・クラッドの境界面で全反射を起こしながらファイバーを伝搬するためには、(90−β)
が臨界角 arcsin n2/n1よりも大きくなる必要がある。このときコアの最大入射角 αに対す
る sin αMAX は式（2.53）で表される。

sin αMAX = n1
n2

√
1 − n22

n12 = 1
n0

√
n12 − n22 (2.53)

式（2.53)で表される、光ファイバーに伝搬可能な光を入射させることができる最大の入出
射角を開口数 (NA)[37]と呼ぶ。
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2.4. 共振器設計

図 2.18: 光ファイバーの断面図

2.4.2 ガウシアンビームの伝搬
ガウシアンビーム [8][38]とは、断面の強度分布がガウス関数で表せるものを指す。光の

進行方向を z軸とおいたとき、進行方向と垂直な xy平面内における光の強度分布 I(x, y)
は、定数 ωを用いて

I(x, y) ∝ e−2(x2+y2)/ω2 = e−2ρ2/ω2
, ρ2 = x2 + y2 (2.54)

と表せる。この ωをビーム半径、2ωをビーム径と定義し、スポットサイズ (1/e2強度半径)
と呼ぶことにする。ビーム径 ω(z)は伝搬距離 zに依存し、図 2.19のように広がる。この
とき、波数ベクトルが z軸の周りで放射状になっており、波面は湾曲している。この湾曲
した波面に対しては、zに依存する曲率半径を定義できる。伝搬距離 zに対するビーム径
ω(z)および曲率半径R(z)は式 (2.55)で表せる。

ω(z) = ω0

√
1 + ( λz

πω2
0n

)2, R(z) = z

√
1 + (πω2

0n

λz
)2 (2.55)

なお、λは波長、nは屈折率、ω0はビームウエストでのスポットサイズである。ここでビー
ムウエストとは、ビーム径が最小値をとる位置 (z = 0)を表す。また、ビームウエストの
スポットサイズが√

2倍、すなわち ω(z0) =
√

2ω0を満たす z0をレイリー長 [39]と呼び、
z0 = πω2

0n
λ で表せる。レイリー長は利得媒質を励起する際などにビームの広がりを表す重

要な指標である。

図 2.19: ガウシアンビームの伝搬
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2.4. 共振器設計

2.4.3 ビーム品質 (M2)

ビーム品質 (M2)[40]とは、実際のビームがTEM00からどの程度離れているかを示す数
値である。M2は式 (2.56)で定義される。

M2 = nπ

2λ
ω0θ (2.56)

レーザー加工や固体レーザー励起に利用される LDは、コア径が 10 µm以上のマルチモー
ドファイバー出力がほとんどであるため、基本ガウシアンビームにならない。光ファイバー
のM2は、開口数 (NA)およびコア径 aより

M2 = nπ

2λ
tan(arcsin (NA)) ≃ nπ(NA)

2λ
(2.57)

と表せる。また、M2を用いると高次横モードを含む一般的なレーザー光はM 倍のガウシ
アンビームとしてビーム伝搬を記述できる。さらに遠視野における拡がり角もM 倍にな
る。つまり、式 (2.55)左に示したビームスポット ω(z)はM2を用いて

ω(z) = ω0

√
1 + (M2λz

πω2
0n

)2 (2.58)

と表すことができる。M2の測定方法としてはカメラやナイフエッジ、スリット、蛍光薄膜
などを用いるものが存在しており、本論文では研究に用いたナイフエッジ法について 2.4.3.1
で後述する。

2.4.3.1 ナイフエッジ法

ナイフエッジ法 [40]とは、ナイフエッジによりビームウエストでのスポットサイズを求
める手法であり、その構成を図 2.20に示す。レーザービームの光軸に対して垂直に移動す
るナイフエッジでビームを遮り、その透過光量の変化を測定することでスポットサイズを
求めることができる。ここでナイフエッジによって x ≤ aの範囲でビームが遮断されると
すると、後ろに抜けてくる透過光量 P (a)は式 (2.59)で表される。∫ ∞

−∞

∫ ∞

a
I(x, y)dxdy (2.59)

ナイフエッジがない場合の全透過光量に対して、10%、90%になるナイフエッジの 2点間
の距離 δdとスポットサイズ径 ωsは、式 (2.59)より、次の関係が成り立つ。

ωs = 0.7803 × δd (2.60)

式 2.60より、光軸方向の透過光量が 10%、90%になる点を複数点測定することで、式 (2.58)
からビーム品質を求めることができる。
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2.4. 共振器設計

図 2.20: (左)ナイフエッジ法構成図
(右)ナイフエッジの位置と透過光量

2.4.4 自己無撞着法
共振器を設計する上で、まず初めに安定なモードが存在する安定条件を満たすことが必

要不可欠である。また任意の位置でのレーザー光のビーム半径を求めることも重要である。
ここでは自己無撞着法 [11]を用いる。すなわち、共振器の安定な固有モードにおいては、光
電磁界は共振器内を一周巡回したとき、元の分布に回帰していなけら版あらないという条
件を課す。共振器内の任意の位置に参照点を定め、その地点に対する定常複素ビームパラ
メータを qsと表す。ガウシアンビームの ABCD則を用いて、共振器を一周巡回するとき
の光線行列の要素をA、B、C、Dとすると

qs = Aqs + B

Cqs + D
(2.61)

という条件を課すことになる。光線の出発点と終着点は任意に選んだ参照面である。式
(2.61)を 1/qsについて解くと

1
qs

= (D − A) ±
√

(D − A)2 + 4BC

2B
(2.62)

共振器内の個々の部品に対する行列は、AD - BC = 1を満たすので、式 (2.62)は

1
qs

= D − A

2B
± i

√
1 − (D+A

2 )
B

= D − A

2B
+ i sin θ

B
(2.63)

と書き表すことができる。ただし

cos θ = D + A

2
, θ = ±| arccos (D + A

2
)| (2.64)

である。ガウシアンビームが閉じ込められるための条件はビームスポットサイズの平方 ω2

が有限の正数であることである。qと ωおよび曲率半径Rとの関係が
1
q

= 1
R

− i
λ

πω2n
(2.65)

であるので、この表現と式 (2.63)を比較することによって、ビームが閉じ込められる条件
は式 (2.64)の θが sin θ/B < 0、また

|D + A

2
| < 1 (2.66)
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でなければならない。この場合、定常状態のビームパラメータは

1
qs

= D − A

2B
− i

√
1 − (D+A

2 )
B

= D − A

2B
+ i sin θ

B
, θ < 0 (2.67)

式 (2.66)は、従って安定性条件の任意共振器への拡張とみることができる。式 (2.67)から、
参照面における曲率半径Rおよび ωが

R = 2B

D − A
(2.68)

ω = ( λ

πn
)

1
2

(|B|)
1
2

[1 − (D−A)
2

2
]

1
4 ]

(2.69)

と求まる。任意の面における複素ビームパラメータ q、したがってRおよび ωを求めるに
は qsにABCD則を適用すればよい。
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第 3 章 Tm3+ : YLF発振実験
本章では、2種類の Tm3+ : YLFの吸収特性および発振実験の実験構成、結果およびそ

の考察について述べる。

3.1 吸収特性
まず初めに Tm3+ : YLFの物性を評価するため、波長に対する透過率の測定および吸収

断面積の計算を行い、参考文献との比較をした。
透過率の測定には白色光源 (UV-3600 SHIMADZU)を用い、測定試料には表 3.1の 2種

類の Tm3+ : YLF(c-cut)を用いた。

表 3.1: 測定に用いた Tm3+ : YLFの物性

測定試料 C-1 C-2
Doping concentration [at.%] 3 3

Face dimension [mm2] 2×3 4×4
Length [mm] 8 20

[透過率]

C-1および C-2の透過率の波長依存性を図 2.10に示す。

図 3.1: Tm3+ : YLFの透過率の波長依存性 (a)C-1 (b)C-2

[吸収断面積]

図 2.10より、C-1、C-2における吸収断面積σabsを計算した。計算には式 (2.7)∼(2.10)をも
とに、式 (3.1)を用いた。ここで d[cm]は結晶長、T [%]は透過率、ρ[g/cm3]は密度 (3.95)[41]、
M [g/mol]は分子量 (171.8)[41]、NA[/mol]はアボガドロ定数 (6 02 × 1023)、x[at.%]は原子
パーセント、yは分子あたりの置換されるイオンの個数である。
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σabs = − M

d × ρ × x × y
× ln( T

100
) (3.1)

図 3.2に、C-1、C-2の吸収断面積の計算結果、および 2.2の図 2.10で示したTm3+ : YLF
の σ偏向での吸収断面積を示す。

図 3.2: (a)測定試料の吸収断面積
(b)Tm3+ : YLFの吸収断面積 (σ偏向)

C-1、C-2ともにピーク波長は 791 nmであった。また、図 2.10からわかるように、測定
試料とTm3+ : YLFの σ偏向での吸収断面積の形状がほぼ一致していることが確認できた。
このことから今回使用した 2種類の Tm3+ : YLFはどちらも、入射光に対して偏光依存性
がない c-cutの結晶であることが確認できた。

3.2 実験構成
Tm3+ : YLFレーザーの実験構成を 3.3に示す。

図 3.3: Tm3+ : YLFレーザー実験構成

共振器は 3枚のミラーで構成されるシンプルな L字型共振器である。励起光源には波長
792 nmファイバー結合 LD(最大出力:30 W、NA = 0.22、コア径:105 µm、M2:46)を使用
し、水冷で 18◦C程度に保った。また励起光の集光レンズ系には焦点距離が 50 mmと 200
mmのものを使用し、ダイクロイックミラー (DM)を通して利得媒質中でビーム半径約 210
µmに集光した。自己無撞着法により計算した共振器内のビーム半径を図 3.4 に示す。利得
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媒質内での共振器のビーム半径は約 250 µmであり、励起光とのモードマッチは十分に取
れると判断した。利得媒質は ARコーティングされた表 3.1の 2種類の Tm3+ : YLFを使
用し、銅製のホルダーに入れて 18◦に保ち、励起光に対して垂直に配置した。M1は曲率半
径が 200 mm(高反射コート@1850∼2100 nm)の凹面鏡で、出力鏡 (OC)は透過率が 1.5%、
5%、10%、20%、30%の 5種類を用いて実験を行った。それぞれの反射帯域を表 3.2に示す。

図 3.4: 共振器内ビーム半径 (a)C-1、(b)C-2
利得媒質内ビーム半径 (c)C-1、(d;)C-2

表 3.2: 使用した出力鏡の透過率および反射帯域

透過率 [%] 反射帯域 [nm]
1.5 1820∼2050
5 1820∼2050
10 1820∼2050
20 1700∼2700
30 1700∼2700
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3.3. 実験結果

3.3 実験結果
まず図 3.5に、C-1およびC-2の励起パワー依存性とスペクトルを示し、これらをまとめ

たものを表 3.3 、表 3.4に示す。

図 3.5: Tm3+ : YLFレーザーの励起パワー依存性とスペクトル
(上)C-1、(下)C-2

表 3.3: C-1での各出力鏡における出力特性

透過率 [%] スロープ効率 [%] 発振閾値 [W] 最大出力 [W] 中心波長 [nm]
1.5 20 1.28 5.78 1932
5 24 1.78 6.60 1910
10 24 2.13 6.73 1908
20 21 2.71 5.17 1886
30 19 3.78 4.14 1880
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3.3. 実験結果

表 3.4: C-2での各出力鏡における出力特性

透過率 [%] スロープ効率 [%] 発振閾値 [W] 最大出力 [W] 中心波長 [nm]
1.5 16 2.48 3.71 1937
5 29 2.82 6.28 1930
10 33 3.52 7.70 1925
20 31 4.22 6.00 1909
30 31 5.46 5.74 1908

[スロープ効率、最大出力、中心波長]

C-1について、出力鏡の透過率が 1.5%、5%、10%、20%、30%のとき、スロープ効率は
それぞれ 20%、24%、24%、21%、19%、最大出力はそれぞれ 5.78 W、6.60 W、6.73 W、
5.17 W、4.14 Wを得た。また、中心波長はそれぞれ 1932 nm、1910 nm、1908 nm、1886
nm、1880 nmを得た。

C-2についても同様に、スロープ効率はそれぞれ 16%、29%、33%、31%、31%、最大出
力はそれぞれ 3.71 W、6.28 W、7.70 W、6.00 W、5.74 Wを得た。また、中心波長はそれ
ぞれ 1937 nm、1930 nm、1925 nm、1909 nm、1908 nmを得た。

C-1、C-2の各出力鏡におけるスロープ効率および最大出力をグラフにしたものを図 3.6
に示す。

図 3.6: C-1、C-2の出力特性の比較 (a)スロープ効率 (b)最大出力

図 3.6(a)と (b)において、スロープ効率および最大出力を比較すると、C-2の方がどちら
も大きな値が得られた。これは C-2の方が結晶長が長く、励起光の吸収効率が高くなった
ためだと考えられる。またスロープ効率について、出力鏡が 1.5%のとき、C-2がスロープ
効率が小さいこと、さらに最大出力について、出力鏡が 1.5%、5%のとき、C-2が最大出力
が小さい理由については、結晶長が長く、かつ出力鏡の透過率が低い故に再吸収による損
失が大きく影響してしまったためだと考えられる。
次に C-1、C-2の各出力鏡における中心波長をグラフにしたものを図 3.7に示す。
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3.3. 実験結果

図 3.7: C-1、C-2の中心波長の比較

図 3.7において、結晶長が長いC-2の方が全体的に長波長側にシフトする傾向にあった。
これは C-2の方が結晶長が長いため、単位体積あたりの利得が小さく済み、レーザー発振
に必要な反転分布量が減少したことから、再吸収による短波長側の損失が増加したためだ
と考えられる [42]。さらに、出力鏡の透過率が小さくなるにつれ中心波長が長波長側にシ
フトしていることについても同様に、再吸収による影響だと考えれられる。
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第 4 章 Tm3+ : YAP発振実験
本章では、2種類の Tm3+ : YAPの吸収特性および発振実験の実験構成、結果およびそ

の考察について述べる。

4.1 吸収特性
まず初めにTm3+ : YLFと同様にTm3+ : YAP物性を評価するため、波長に対する透過

率の測定および吸収係数の計算を行い、参考文献との比較をした。
測定試料には表 4.1の Tm3+ : YAP(c-cut)を用いた。

表 4.1: Tm3+ : YAPの物性

Doping concentration [at.%] 4
Face dimension [mm2] 3(a-axis)×2(b-axis)

Length [mm] 12

[透過率]

Tm3+ : YAPの透過率の波長依存性を図 4.1 に示す。

図 4.1: Tm3+ : YAPの透過率の波長依存性

[吸収係数]

図 4.1より、Tm3+ : YAPの吸収係数 αを計算した。計算には式 (2.7)をもとに、式 4.1
を用いた。

α = −1
d

× ln( T

100
) (4.1)
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4.2. 実験構成

図 4.2に、Tm3+ : YAPの吸収係数の計算結果、および 2.2の図 2.13で示したTm3+ : YAP
の c-cutでの吸収係数を示す。

図 4.2: (a)測定試料の吸収係数
(b)Tm3+ : YAPの吸収係数 (c-cut)

測定試料のピーク波長は、793 nmであった。また、4.2(b)の 4.3%時の吸収係数と比較
すると、775 nm、793 nm、798 nm付近にピークを持つ点で、概ね形状は一致し、c-cutの
結晶であることが確認できた。

4.2 実験構成
Tm3+ : YAPレーザーの実験構成を 4.3に示す。

図 4.3: Tm3+ : YAPレーザー実験構成

共振器は Tm3+ : YLFレーザー実験時と同等である。図 4.4に共振器内ビーム半径を示
す。利得媒質中での励起光のビーム半径は約 210 µm、共振器のビーム半径約 250 µmであ
り、モードマッチは十分に取れると判断した。利得媒質はARコーティングされた表 4.1の
Tm3+ : YAPを使用し、励起光に対して垂直に配置した。また出力鏡は表 3.2の透過率が
1.5%、5%、10%の 3種類を用いて実験を行った。
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4.3. 実験結果

図 4.4: (a)共振器内ビーム半径 (b)利得媒質内ビーム半径

4.3 実験結果
まず Tm3+ : YAPの励起パワー依存性とスペクトルを図 4.5に示し、これらをまとめた

ものを表 4.2に示す。

図 4.5: Tm3+ : YAPレーザーの励起パワー依存性

表 4.2: Tm3+ : YAPの各出力鏡における出力特性

透過率 [%] スロープ効率 [%] 発振閾値 [W] 最大出力 [W] 中心波長 [nm]
1.5 19 5.58 0.81 1992
5 25 6.81 1.20 1984
10 17 7.69 0.66 1940

[スロープ効率、最大出力、中心波長]

Tm3+ : YAPについて、出力鏡の透過率が 1.5%、5%、10%のとき、スロープ効率はそれ
ぞれ 19%、25%、17%、最大出力はそれぞれ 0.81 W、1.20 W、0.60 W、発振波長はそれぞ
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4.3. 実験結果

れ 1992 nm、1984 nm、19940 nmを得た。また出力鏡の透過率が 1.5%、5%、10%のとき、
それぞれ 10.1 W、12.3 W、12.3 Wで出力が頭打ちになったため、そこで測定を中止した。
発振波長において、出力鏡の透過率が小さくなるにつれ中心波長が長波長側にシフトし

ていることについては、Tm3+ : YLFのレーザー実験時と同様に、再吸収による影響だと
考えれられる。
また実験途中、結晶の端面を確認したところ、図 4.6 のような亀裂を確認した。この原因

としては励起による熱の影響や、ホルダーの結晶への圧による影響の可能性が考えられる。

図 4.6: Tm3+ : YAPの亀裂
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第 5 章 AOM挿入用Tm3+ : YLF発振実験
本章では、AOMの挿入を考慮した発振実験の実験構成、結果および考察について述べ

る。また、利得媒質には、第 3章、第 4章の結果やレイリー長を考慮し、Tm3+ : YLFの
C-2の結晶のみを用いて実験を行った。

5.1 実験構成
共振器構成は 3.3とほぼ同様であるが、AOMの挿入を考慮し、M1を曲率半径 300 mm(高

反射コート@1850∼2100 nm)のものに変更した。このとき、レーザー出力を 5 W、AOM
の繰り返し周波数を 500 Hzと仮定したとき、取り出されるパルスエネルギーは 10 mJと
見積もられ、さらに目標パルス幅を 100 nsと仮定するとAOM付近の光強度は約 2.0×108

W/cm2であり、AOMの破壊閾値 5.0×108 W/cm2より小さいことを満たすことを確認し
た。また、AOMの特性上、共振器内に蓄積されたエネルギーを 100 ns毎に外部に取り出
すため、AOMを通過するパルスは 100 nsにつき 1回であり、熱による破壊はないとして
いる。またM1の変更に伴い、レーザー光と励起光のモードマッチを図るべく、集光レン
ズ系を焦点距離が 50 mmと 300 mmのものに変更し、励起光のビーム半径を 315 µmに集
光した。共振器内のビーム半径を図 5.1 に示す。出力鏡は第四章と同様のものを用いて実
験を行った。

図 5.1: (a)共振器内ビーム半径 (b)利得媒質内ビーム半径

5.2 実験結果
図 5.2に、実験系変更後の Tm3+ : YLFレーザーの励起パワー依存性とスペクトルを示

し、これらをまとめたものを表 5.1に示す。
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5.2. 実験結果

図 5.2: 実験系変更後の C-2の励起パワー依存性とスペクトル

表 5.1: 実験系変更後の C-2の各出力鏡における出力特性

透過率 [%] スロープ効率 [%] 発振閾値 [W] 最大出力 [W] 中心波長 [nm]
1.5 16 2.48 4.38 1942
5 22 2.82 4.86 1933
10 28 3.52 6.21 1926
20 25 4.22 7.72 1911
30 24 5.46 9.78 1909

[スロープ効率、最大出力、中心波長]

出力鏡の透過率が 1.5%、5%、10%、20%、30%のとき、スロープ効率はそれぞれ 16%、
22%、28%、25%、24%、最大出力はそれぞれ 3.83 W、4.45 W、5.15 W、3.86 W、3.05
W、中心波長はそれぞれ 1942 nm、1933 nm、1926 nm、1911 nm、1909 nmを得た。実
験系変更後も透過率が 10%のとき、スロープ効率が最大となった。
次に C-2において、実験系変更前と、表 3.3の各出力鏡におけるスロープ効率、最大出

力および中心波長をグラフにしたものを図 5.3に示す。

図 5.3: 実験系変更前と後の出力特性の比較 (a)スロープ効率 (b)最
大出力
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5.2. 実験結果

5.3において、実験系変更前と比較すると、変更後の方がスロープ効率、最大出力が小さ
な値を取ることが確認できた。これは、集光レンズ系を変更したことで単位体積あたりの
励起光強度が小さくなったためだと考えられる。
次に実験系変更前と後での中心波長を図 5.4に示す。

図 5.4: 実験系変更前と後の中心波長の比較

図 5.4において、中心波長においても変更後の方が長波長側にシフトしていることが確認
できた。これは、集光レンズを変更したことで共振器内の条件が変化したことで、発振に
必要な反転分布量が減少し、再吸収による短波長側の損失が増加したためだと考えられる。

[共振器内損失の見積り]

高効率なレーザー発振を実現させる上で共振器内損失を小さくすることは、重要なファ
クターの 1つである。そこで式 (2.50)を用いて共振器内損失を見積もった。C-1、C-2にお
いて、各出力鏡の透過率の逆数およびスロープ効率の逆数をとったグラフを図 5.5 に示す。

図 5.5: 共振器内損失 (a)変更前 (b)変更後

グラフの傾きと y切片から、共振器内損失 Liを見積もった結果、C-1とC-2でそれぞれ
Li = 4%、Li = 2%となった。ここで反転分布量の変化の割合が大きく、正確なスロープ
効率の測定が困難な透過率 20%、30%はフィッティングから除いて計算した。C-2の方が
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5.3. ビーム品質

共振器内損失が小さくなった理由としては、変更前と比べてレイリー長が長くなり、利得
媒質内の散乱損失が減少したためだと考えられる。

5.3 ビーム品質
次に、本章で開発した Tm3+ : YLFを用いて Cr2+ : ZnSeを励起するためにビーム品質

を測定した。第二章の 2.4.3.1で述べたナイフエッジ法を用いて測定したところ、得られ
たM2は 10であった。ビーム半径の結果を図 5.6に示す。フィッティングには第 2章の式
(2.58)を用いた。

図 5.6: ビーム品質
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第 6 章 Cr2+ : ZnSe発振実験
本章では、Cr2+ : ZnSeの発振実験の実験構成、結果およびその考察について述べる。

6.1 実験構成
Cr2+ : ZnSeレーザーの実験構成を 6.1に示す。

図 6.1: Cr2+ : ZnSeレーザー実験構成

共振器構成は Tm3+ : YLFレーザー実験時とほぼ同様であり、励起光源には第 5章で開
発した Tm3+ : YLFレーザーを用いた。集光レンズ系には焦点距離が 200 mmと 150 mm
のものを使用し、第 4章で測定したビーム品質を考慮した上で、利得媒質中でビーム半径
約 200 µmに集光した。このとき利得媒質内での共振器のビーム半径は約 250 µmであり、
励起光とのモードマッチは十分に取れると判断した。共振器内のビーム半径を図 6.2 に示
す。利得媒質は ARコーティングされた表 6.1の Cr2+ : ZnSeを使用し、銅製のホルダー
に入れて 10◦に保ち、励起光に対して垂直に配置した。M1は曲率半径が 200 mm(高反射
コート@2000∼2700 nm)の凹面鏡で、出力鏡 (OC)は透過率が 10%(反射帯域@1700∼2700
nm)のものを用いて実験を行った。

図 6.2: (a)共振器内ビーム半径 (b)利得媒質内ビーム半径
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6.2. 実験結果

表 6.1: Cr2+ : ZnSeの物性

concentration [1018 cm−3] 8.0
Face dimension [mm2] 10.1×10.1

Length [mm] 5.04

6.2 実験結果
図 6.3に、Cr2+ : ZnSeレーザーの励起パワー依存性とスペクトルを示す。

図 6.3: Cr2+ : ZnSeレーザーの励起パワー依存性とスペクトル

スロープ効率 15%、中心波長 2443 nmを得た。このとき、出力においては測定値の±20%
の揺れ、スペクトルにおいても入力が不安定である動作を確認したため、Cr2+ : ZnSeレー
ザーの時間波形の測定を行った。次にその結果を図 6.4に示す。

図 6.4: Cr2+ : ZnSeレーザーの時間波形
(出力 100 mW、励起パワー 960 mW)

図 6.4左に示すように、0∼2 µsの範囲でセルフパルシング、また 1本ごとのパルスを拡大
すると、図 6.4右のように緩和発振していることが確認できた。このとき、セルフパルシング
の間隔は約 200 µs、緩和発振の間隔は約 0.2 µsであった。この理由について、Tm3+ : YLF
レーザー自身がパルシングしていることを考え、Tm3+ : YLFレーザーの時間波形につい
ても測定した。測定結果を図 6.5に示す。
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6.2. 実験結果

図 6.5: Tm3+ : YLFレーザーの時間波形 (出力 100 mW)

図 6.5に示すように、Tm3+ : YLFレーザーもやはりセルフパルシングしていることが確
認できた。このときセルフパルシングのパルス幅は約 20 µs、間隔は約 100 µsであった。以
下、これらの現象について考察をする。まず初めに、Tm3+ : YLFレーザーのパルス幅 20 µs
に対し、Cr2+ : ZnSeの蛍光寿命は 6 µsであるため、Cr2+ : ZnSeは十分に励起可能である。
よって Tm3+ : YLFレーザーと Cr2+ : ZnSeレーザーのパルス出射の間隔は一致するはず
である。しかしそれぞれのレーザーのパルス出射の間隔がそれぞれ約 100 µs、200 µsと不一
致であった。この理由については、Tm3+ : YLFレーザーの時間波形測定時、Tm3+ : YLF
レーザーの出力が 100 mWであったのに対し、Cr2+ : ZnSeレーザーの時間波形測定時は、
Tm3+ : YLFレーザーの出力が 960 mWと、異なる環境下で測定してしまったためだと考
えられる。また、図 6.5より、Tm3+ : YLFレーザーのパルスに大小が存在していること
がわかる。そのためピークパワーが小さいときに利得が足りず、Cr2+ : ZnSeが発振できな
かったことも原因だと考えられる。この問題を解決するために、実際に Tm3+ : YLFレー
ザーに AOMを挿入し、Qスイッチ発振させることで、Tm3+ : YLFレーザーのパルス出
射時間を制御し、Cr2+ : ZnSeレーザーの安定化及びパルス化を目指そうと考えている。
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第 7 章 結論
本研究では、ZnGeP2(ZGP)結晶を用いた、OPOによる 4∼10 µmの中赤外光発生に向

け、ZGP励起用の利得スイッチ Cr2+ : ZnSeレーザーの開発を目指した。。そのために
Cr2+ : ZnSe励起用光源として Tm3+ : YLFレーザーおよび Tm3+ : YAPレーザーの開発
を行い、出力特性を評価した。次に共振器を変更し、Qスイッチ発振に向け、AOMの挿入
を考慮した Tm3+ : YLFレーザーを開発し、それを励起光源とした Cr2+ : ZnSeレーザー
の開発を行った。

Tm3+ : YLFレーザー実験において、結晶長が 8 mmで c-cutの Tm3+ : YLFでは、出
力鏡の透過率が 10%のときに 29.9W励起で、最大出力 6.73 W、スロープ効率 24%、中心
波長 1908 nmを得た。同様に c-cutの結晶長 20 mmでは、透過率 10%のときに 29.0W励
起で、最大出力 7.70 W、スロープ効率 33%、中心波長 1925 nmを得た。
また同じ共振器構成で結晶長 12 mの c-cutの Tm3+ : YAPを用いたレーザー実験も行
い、出力鏡の透過率 5%のときに 12.3 W励起で、最大出力 1.2 W、スロープ効率 25%、中
心波長 1984 nmを得た。
次に結晶長 20 mmの Tm3+ : YLFを用いた、AOM挿入用レーザー実験を行い、出力

鏡の透過率 10%のときに 28.3 W励起で、最大出力 5.15 W、スロープ効率 28%、中心波長
1926 nmを得た。
さらに、このAOM挿入用Tm3+ : YLFレーザーを励起用光源として用いてCr2+ : ZnSe
レーザー実験を行い、出力鏡の透過率 10%でスロープ効率 15%、中心波長 2443 nmを得
た。このときCr2+ : ZnSeレーザーの出力が 100 mW時 (励起パワー 960 mW)において時
間波形を測定した結果、セルフパルシングが確認でき、パルス出射間隔は約 200 µsであっ
た。この原因として、Tm3+ : YLFレーザー自身がパルシングしていることを考え、時間
波形を測定した結果、Tm3+ : YLFレーザーの出力が 100 mW時に、セルフパルシングが
確認でき、パルス出射間隔は約 100 µsであった。パルス出射間隔の差異が生じた理由とし
ては、Tm3+ : YLFレーザーの出力が異なる環境下で時間波形を測定してしまったことが
原因だと考えられる。また、Tm3+ : YLFレーザーのパルスのピークパワーに大小が存在
し、ピークパワーが小さい際に利得が足りず、Cr2+ : ZnSeが発振できなかった可能性があ
ると考えられる。
今後の展望としては、まず初めに Tm3+ : YLFレーザーのパルス出射間隔を制御するた
め、AOMを挿入し、Qスイッチ Tm3+ : YLFレーザーの開発を目指す。次にそれを励起
光源とした利得スイッチ Cr2+ : ZnSeレーザーを開発を開発し、さらにそれを励起光源と
したOPOによる ZGP結晶を用いた中赤外への波長変換によって、∼10 µJの 4∼10 µmの
波長可変レーザーの開発に繋がると考えている。
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