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研究成果の概要（和文）：次世代の高出力光デバイスへの展開を目的に、希土類（Yb)添加透光性アルミナ多結
晶体の開発を行った。パルス通電加圧焼結装置を用いて短時間、低温焼結を行い、その光学特性、結晶構造、組
織観察を行った。その結果、Yb0.2%において他相の析出が無く、直線透過率55%の高品質Yb:Al2O3が得られた。
平均粒径は200nm程度であり、Ybイオンはアルミナ粒界に偏析していることがわかった。今後は粉体プロセスと
焼結条件を最適化し、添加濃度と光学品質のさらなる向上を実現してく予定である。

研究成果の概要（英文）：For next generation high power optical devises, we developed rare earth(Yb)
-doped transparent Al2O3 polycrystalline ceramics. Pulsed electric current sintering, which enables 
densification at lower temperature and shorter sintering time, was used for sintering, and the 
resultant optical properties, crystal structure, and microstructure were analyzed. From this study, 
we obtained high quality Yb(0.2 at.%):Al2O3 polycrystalline ceramics with in-line transmittance of 
55% without any second phases.  The average grain size was about 200 nm, and Yb elements were 
observed to segregate along the grain boundaries. On the basis of the present results, we will 
optimize the powder-processing methods and sintering conditions for obtaining further high doping 
concentrations and optical properties in the future. 

研究分野： レーザー工学、材料工学
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１．研究開始当初の背景 
透光性 YAG(イットリウム・アルミニウ

ム・ガーネット)多結晶体は、代表的なレーザ
ー材料の一つである。単結晶体と同等の熱特
性を有し、かつ大型化が可能なため、加工産
業、医療、高強度物理等を目的とした次世代
レーザー材料として幅広く使用されている。
しかし高出力レーザー動作時には、媒質内で
生じる様々な熱問題（波面歪，熱レンズ効果
や熱複屈折効果）がレーザー出力やビーム品
質に制限を与えている。そのため、高出力レ
ーザー開発において、YAG よりも熱特性が高
く、かつ透明化が可能な新材料の開発が重要
である。 
 
２．研究の目的 
本研究では、YAG よりも約 4 倍高い熱伝導

率を示す Al2O3と、優れた蛍光特性を有する
希土類（RE3+）イオンの組み合わせに着目し、
高出力光デバイス用蛍光体の創製とその特
性評価を目的とする。 
通常多結晶体でレーザー品質の高い透光

性を得るためには一般的に光学的等方性の
材料に限られているが、Al2O3 は六方晶系の
一軸性結晶であるため、従来の焼結法では透
明化が困難である。また RE3+と Al3+はイオ
ン半径の差が大きく、高濃度添加が難しい。 
 本研究ではパルス通電焼結法を用いて、①
アルミナの緻密透明化、②RE3+イオンの固溶、
③他相（ガーネット相等）析出の抑制の課題
に取り組む。 
 
３．研究の方法 
（１） 粉体混合 
 本研究では市販の高純度アルミナ粉体
(Al2O3)と高純度イッテルビウム酸化物粉体
(Yb2O3)を使用した。Yb の添加濃度が 0.2、
0.5、1.0 at.%となるように秤量し、ボールミ
ルで 6 時間混合処理を行った。さらに超音波
により分散処理を施した後、溶媒を乾燥させ
て初期粉体とした。 
  
（２）パルス通電加圧焼結による透明化 
本研究では、粉体の焼結にパルス通電加圧

焼結装置を用いた。パルス通電加圧焼結では
グラファイトの焼結型に粉を充填し、パンチ
を用いて一軸加圧をしながらパルス電流を
印加することによって機械的な加圧とパル
ス通電加熱とによって粉体の焼結を行う手
法である。本焼結法の特長は、大型試料合成
が可能であること、100℃/min 以上の高速昇
温が可能であること、低温・短時間焼結プロ
セスが可能であること等である。特に高速・
短時間焼結によって粒成長が抑制でき、微結
晶粒組織で構成される焼結体の作製が期待
できる。 
微結晶粒組織で緻密化が実現できれば、異

方性によるミー散乱が低減でき、透光性が得
られる。実際に希土類イオン（Tb3+）を添加
した透光性多結晶体の合成とその蛍光特性

についても報告がされている（E.H. Penilla, 
et al., Adv. Func. Mat. 23, 6036 (2013).）。 
本研究では、図 1に示すように、初期粉体

を内径φ10mm のグラファイト焼結型に充填
し、パンチを用いて１軸方向に 80 MPa で加
圧した。装置内を真空状態にし、焼結温度、
昇温速度等を変化させて焼結体の透過特性
と結晶構造に与える影響を調査した。 

 
図 1 パルス通電焼結部の構造 

 
４．研究成果 
図 2 に Yb 添加濃度 0.2at.%、焼結温度

1350℃、昇温速度 100℃/min の焼結体試料の
写真を示す。写真は紙面から試料を 1 cm 離
して撮影しており、紙面の文字が明瞭に見え
ることから高い直線透過率が得られている
ことが分かる。一方、試料の着色は酸素欠陥
やカーボン不純物による吸収が原因である
と考えられる。 

 

図 2 Yb:Al2O3焼結体の写真 
 
次に、Yb 添加濃度 0.2 at.%の粉体におい

て異なる昇温速度、温度で焼結を行い、その
結晶構造について調査した結果について報
告する。図 3 に以下の焼結条件で焼成した



Yb:Al2O3 の X線回折結果を示す：(a) 1385℃、
100℃/min、(b)1400℃、200℃/min、(c)1400℃、
500℃/min、(d)1405℃、50℃/min、(e)1430℃、
300℃/min。図 3 より、昇温速度に関わらず
焼結温度が 1400℃以上の試料においてガー
ネ ッ ト 相 の 回 折 ピ ー ク が 見 ら れ 、
Yb3Al5O12(YbAG)が析出していることがわかっ
た。 

 

図 3 Yb 添加濃度 0.2at.%粉体の様々な焼結
条件における X 線回折ピーク。(a) 1385℃、
100℃/min。(b)1400℃、200℃/min、(c)1400℃、
500℃/min、(d)1405℃、50℃/min、(e)1430℃、
300℃/min。 
 
図 3 で得られた知見から、焼結温度を

1350℃に固定し、Yb 添加濃度 0.2、0.5、1.0 
at.%の焼結を行った。図 4に焼結体の X線回
折結果を示す。0.2 at.%の焼結体では図 3で
示した 1385℃で焼結した試料と同様にガー
ネット相による回折ピークは生じなかった
が、0.5、1.0 at.%の焼結体では 1350℃の焼
結温度においてもガーネット相が析出して
いることがわかった。また添加濃度が大きい
方がガーネット相による回折ピークがより
顕著に現れることがわかった。 

 

図 4各 Yb 添加濃度における X線回折ピーク 

図5に1350℃で焼結したYb:Al2O3の透過ス
ペクトルを示す。添加濃度 0.2 at.%の焼結体
において最も高い透光性が得られており、レ
ーザー波長として想定している波長 1 m 帯
において 55%の直線透過率が得られた。また、
波長 975.6 nm に強い吸収ピークが見られた。
これはガーネット（Yb:YAG）や Yb2O3 の吸収
ピークとは異なるため、Yb:Al2O3 特有の吸収
の可能性がある。 
一方、添加濃度 0.5、1.0 at.%の焼結体に

おいても透光性が得られたが、吸収ピークの
位置が 0.2%試料と大きく異なった。この吸収
ピークは Yb:YAG の吸収ピークと一致するこ
とから、ガーネット相(YbAG)が形成されてい
ることがわかった。この結果は、図 4の X線
構造解析の結果と一致する。 

 

図 5 Yb 添加濃度における透過スペクトル 
 

 Yb(0.2%)：Al2O3に波長 976 nm の半導体レ
ーザーを照射し、その蛍光スペクトルの測定
を試みたが、蛍光が弱かった。Yb 系のレーザ
ー材料は蛍光の下準位が基底準位に近く、室
温では再吸収が生じるため蛍光が見えてい
ない可能性がある。今後は試料を冷凍機に設
置し、50K 間隔で冷却することによって蛍光
増大を試みる予定である。 
最後に、Yb(0.2%):Al2O3 に対して、組織観

察および Yb 元素分析を行ったのでその結果
を報告する。図 6 に Yb の元素分析結果を示
す。得られた組織から平均粒径は約 200 nm 

 
図 6 Yb(0.2%):Al2O3の Yb 元素分析結果 



であり、微結晶粒組織で構成されていること
がわかる。また大きな空孔は見られなかった。
一方、元素分析結果から Yb イオンが粒界に
偏析しており、粒内にはほとんど存在しない
ことがわかった。 
以上の結果より、本研究では粉体合成と焼

結条件を制御することで、透光性 Yb:Al2O3を
作製することに成功した。現在のところ、Yb
添加濃度 0.2at.%、焼結温度 1350℃において
最も透光性が高く、ガーネット相が析出しな
い Yb:Al2O3が作製できた。 
焼結温度が 1400℃以上になると、昇温速度

に関わらずガーネット相が析出することが
わかった。一方、Yb イオンはアルミナ粒界に
偏析していることが分かった。今後は蛍光体
としての応用を想定し、1 at.%以上の高濃度
化を図る予定である。高濃度化には結晶粒径
の細粒化による粒界体積率の増大が効果的
であると考えており、これを実現するための
粉体合成条件、焼結条件を探索する予定であ
る。 
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