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研究成果の概要（和文）：ナノメートルサイズからマイクロメートルサイズの付加的構造を有するガラス微小球
レーザーを作製した。透明ナノ結晶化ガラスやファラデー回転ガラスからなるガラス微小球をレーザー局所加熱
法により作製した。これによりレーザー局所加熱法が様々なガラス組成において真球が作製可能であることがわ
かった。また、欠陥構造を付与したガラス微小球の光共振特性を電磁界解析によるシミュレーションにより解析
し、欠陥構造の導入により球内部の電場分布が変化し、光共振波長の広帯域化と指向性発振が実現されることが
明らかになった。

研究成果の概要（英文）：Nanometer-size or micrometer-size additional structures were fabricated on 
glass microspheres. Glass microsphere lasers were made from transparent glass-ceramics containing 
nano-sized crystals or Faraday rotation glasses by using the Localized-Laser Heating method. Optical
 resonant properties of microsphere with defects like bubble or grating were analyzed by using 
electromagnetic simulations such as finite element and finite-differential time-domain methods.

研究分野：ガラス材料，応用光学
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１．研究開始当初の背景 
 ガラス微小球は、球界面で全反射を繰り返
すことで内部に光が閉じ込められ、
Whispering Gallery Mode (WGM)と呼ばれ
る光共振を示す。現在広く利用されている
Fabry-Pérot（FP）型光共振器に比べて、
WGM型光共振器は高い効率で光を閉じ込め
ることで、レーザー発振や非線形光学効果と
いった現象を低い閾値で発現できる。これに
より、微小レーザー光源、波長フィルタ、光
スイッチ、光遅延回路および化学/バイオセ
ンサといった多様な素子への応用が期待され
ている [1]。高い効率で光を閉じ込める微小
球型光共振器の実用化への課題は、光を閉じ
込める構造に如何にして光を導入し取り出す
かにある。現在最も光結合効率が高いのは、
直径1µmのテーパーファイバを微小球界面か
ら数百nmの近傍（エバネッセント光が染み
出す距離）まで近づける手法である。しかし
ながら、高い光閉じ込め効率と高い光結合効
率を安定して得るために、球と極細のファイ
バの間隔を数百nmの距離に常に保たなけれ
ばならない。より簡便な直接照射による微小
球への光の導入・取出し方法として、球に付
加的な構造を形成し、散乱 [2]や回折 [3]によ
り微小球との光結合を促す手法が提案されて
おり、ナノ微粒子やナノ回折格子による励起
効率の向上や指向性発振が確認されている。 
	 我々はこれまでに、ガラス微小球を基板上
で安定して作製する「レーザー局所加熱
(Localized Laser Heating: LLH)法」を開発し
てきた。さらに、微小球にテラスまたは気泡
行ったマイクロメートルサイズの構造を付与
し、そこに励起光を直接照射することで、低
閾値レーザーやラマンレーザー発振が可能で
あることを実証した。その中で、気泡含有ガ
ラス微小球は、通常の WGM 光共振器とは異
なった特性を有し、光共振器と伝搬光を直接
結合させ、高い効率で励起、閉じ込め、発振を
達成可能であることが示唆された。また、そ
の励起スペクトルが波長にも偏光にも依存し
ないという事実は、この光共振器が自然光や
LED でも励起できることを示しており、太陽
光励起レーザーのような新たな用途への発展
も期待される。 
 
２．研究の目的 
	 本研究では、付加構造を有する微小球レー
ザーを作製し、その発振特性を明らかにする
ことを目的とした。気泡構造が球内部のモー
ドに及ぼす影響を明らかにするために、電磁
界解析シミュレーションを行った。また、フ
ォトリソグラフィを基にした微細加工技術に
より、球面のガラスに光の波長程度の周期構
造を形成し、その光機能を評価した。さらに、
高屈折率・高分散・高 Verdet 定数などの高い
光機能を有する TeO2 系透明結晶化ガラスや
Bi2O3系ガラスのガラスに対して LLH 法を適
用し、レーザー発振可能な微小球の作製を試
みた。 

 
３．研究の方法 
（1）レーザー局所加熱法によるガラス微小球
の作製と光機能	
	 これまでに用いてきた K2O-WO3-TeO2 ガラス
に加えて、新たに K2O–Nb2O5–TeO2ガラスおよび
Bi2O3–ZnO–B2O3 ガラスを用いた微小球の作製
を行った。前者は、ナノメートルサイズの非
線形光学結晶が析出し透明ガラスセラミック
スが得られ、後者は大きなファラデー回転を
示すガラスが得られる。どちらも酸化物ガラ
スの中で高い屈折率を有している。これらの
ガラスに光吸収剤および発光中心として Nd3+

または Yb3+を添加したガラスを通常の溶融急
冷法で作製した。作製したガラスを粉砕・ふ
るい分けにより数十 µm の微粉とし、シリカガ
ラス基板上に分散させた。波長 806nm または
980nm の CW レーザーを基板上のガラス微粉に
集光照射し、ガラス微粉のみを局所的に加熱
することで真球状のガラスを基板上に形成し
た。得られたガラス微小球の発光特性を、顕
微鏡と分光器を組み合わせた微小領域分光計
測装置により測定した。	
（2）ガラス微小球へのナノ構造付与	
	 テルライトガラスに対する電子線描画とエ
ッチングによる加工条件を最適化するため、
まず、テルライトガラス平面基板での回折格
子の作製を試みた。ポジ型レジストを基板に
塗布し、線幅 0.8μm のラインアンドスペース
を電子線描画し、その後現像して電子線を照
射した部分を洗い流した。その後、Kr ガスに
よるドライエッチングを行い、Kr ガス流量、
ガス圧、RF パワーを変更し、エッチング条件
を最適化した。波長806	nmのCW-Ti:	Sapphire
レーザーをガラス微粉に照射し、LLH 法によ
り直径 65μm の微小球を作製した。このテル
ライトガラス微小球が波長 1064	 nm において
レーザー発振をすることを確認した後、上記
と同様の Kr プラズマエッチング実験を行っ
た。	
（3）気泡含有ガラス微小球の光共振モード	
	 ガラス微小球内部の空洞が光共振特性に与
える影響を理解するために有限要素法（FEM:	
Finite	Element	Method）によるモード解析を
行った．モデルには，半径 10µm，屈折率 2.0
の球に，直径 1.6µm の中空リングを赤道面に
導入した軸対称構造を用いた．	
	
４．研究成果	
(1)レーザー局所加熱法によるガラス微小球
の作製	
	 図 1 は、直径 25μm の K2O-Nb2O5-TeO2ガラス
微小球の熱処理前と 410ºC で 105 分間熱処理
した後の発光スペクトルと光学顕微鏡で微小
球を上から観察した結果である。X 線回折に
より熱処理後のガラスには非線形光学結晶で
ある K[Nb1/3Te2/3]2O4.8 が析出していることが
わかった。蛍光スペクトル測定により、ガラ
ス微小球からはレーザー発振が確認され、発
振閾値は 14mW であった。熱処理後は、発振閾



値は増大した。閾値の増加はナノ結晶の析出
による光散乱の増大により微小球の Q 値が低
下し、発振閾値が増大したためと考えられる。
また、熱処理後は共振波長が変化しており、
K2O-Nb2O5-TeO2 系ガラスの内部にナノ結晶が
析出することで屈折率が変化し、微小球の共
振モードが変化したものと考えられる。残念
ながら、これまでにこの微小球レーザーから
の SHG 発現は確認できていないが、高い真球
性と透明性を有し、基本波である 1μm 帯の光
がレーザー発振し、内部に SHG 変換性能を有
する K[Nb1/3Te2/3]2O4.8 ナノ結晶が析出したガ
ラスセラミックス微小球を作製できることを
実証した。今後、微小球内部で SHG を発現す
るような高いフォトン密度を実現させること
により、SHG レーザー用微小球として機能す
ることが期待できる。	 また、Yb3+添加 Bi2O3-
ZnO-B2O3 ガラスについても同様にレーザー発
振することを確認しており、非線形光学効果
や磁気光学効果が光共振特性に及ぼす影響に
ついて調査を進めている。	

図 1.	 Yb3+添加 K2O-Nb2O5-TeO2ガラス微小球の
熱処理前（左）および 410ºC で 105 分間熱処
理後のレーザー発振スペクトル。挿入図は試
料の光学顕微鏡写真。	
	
(2)ガラス微小球へのナノ回折格子の付与	
	 直径 65µm の Nd3+添加 K2O-WO3-TeO2ガラス微
小球レーザーに対し、Kr プラズマエッチング
を施した試料表面の SEM 像を図２に示す。球
表面に 1.6μm ピッチの回折格子が付与され
ていることが分かる。同様に平面基板上に形
成した周期構造が透過型回折格子として機能
することを確認しており、球面に対しても回
折格子が形成可能であるといえる。この微小
球ではレーザー発振が確認できなかったが、
加工面積、周期および深さなどの微細構造を
調整することで、	微小球の高い Q 値を保持し
たまま光取り出し構造として機能する回折格
子が形成できるものと考えている。	

図 2.	 テルライトガラス微小球表面に形成し
た周期構造の SEM 像。	

	
また、同様の周期を付与したガラス微小球の
発 光 方 向 を Finite-differential	 time-
domain	(FDTD)法により解析した結果、回折条
件を満たす方向のみに染み出すことを確認し
ており、回折格子を微小球に付与することで、
所望の指向性を得られることが明らかになっ
た。	
	
	(3)欠陥含有ガラス微小球のモード解析	
	図 3 に FEM による共振モード解析で得られ
た球の断面の電場分布を示す。中空リングを
導入した微小球では WGM に比べて電界分布が
歪んでおり、特に球の内側に電界が広がって
いる n=2 のモードは n=1 のモードに比べて中
空リングの影響を強く受けている。また，同
じ n でも赤道面に強い電場強度を持つモード
（l-m+1	=	1）の方が中空リングの有無による
電界分布の違いが大きい。	

図 3.	通常の微小球（左列,l=148）と中空リン
グ欠陥を含む微小球（右列,	l=140）の赤道面
近傍における電場分布。	
	
	 図 4 に、モード解析で得られた共振波長を
モード指数 m に対してプロットした図を示す。
モード次数は n	=	2	(TE，l	=	140)である。
欠陥を導入していない球では m によらず同一
の共振波長だが、中空リングを導入した球で
は，m が増加するにつれて共振波長が短波長
側へシフトし、m が大きいほど波長シフト量
は大きくなった。また，m が l に近い値をとる
場合，赤道面に強い電場強度を持つ l-m+1 が
奇数のモードの方が l-m+1 が偶数のモードに
比べてシフト量が大きい。以上より、内部空
洞を導入したガラス微小球ではモード指数 m
に応じて電場分布と空洞の相互作用が異なり、
WGMの縮退が解かれることが明らかになった。
このように，真球に対して内部空洞を形成し、
励起モードの縮退を解くことで、低閾値・広
帯域励起のレーザー発振が実現できると考え
られる。	



図 4.	 通常の微小球及び中空リング含有ガラ
ス微小球の TEl,m,2 モードの光共振波長のシミ
ュレーション結果。	
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