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研究成果の概要（和文）：　Dy3+のLD励起を実現するため、ErとDyを共添加したフッ化物ガラスを開発し、ダブ
ルクラッド光ファイバーを設計・作製した。これを使い、極めて広帯域（波長2.5～3.7 μm）な自然放射増幅光
源を実証した。この光源はファイバー結合が容易であるとともに、出力波長域に多くの分子吸収線が存在してお
り、ガスセンシングに有用である。
　上記の経緯から、開発した光源を搭載したセンサーの開発を行い、世界初のインライン型赤外式フッ化物光フ
ァイバーセンサーを実証した。更に、4 μm帯の量子カスケードレーザーをFe:ZnSeで増幅し、ガス吸収線よりも
狭い線幅とワット級出力を両立したセンシング光源の開発に成功した。

研究成果の概要（英文）：　To achieve diode pumping of Dy3+, Er/Dy co-doped fluoride glass was 
developed, and a double-clad optical fiber made of that material were designed and fabricated. Using
 this fiber, I have successfully demonstrated an extremely broadband (2.5 to 3.7 μm wavelength) 
amplified spontaneous emission (ASE) source. This ASE source is useful for gas sensing because of 
its easy fiber coupling and the presence of various molecular absorption lines in the output 
wavelength range.
　Based on the above, we developed a sensor equipped with the developed light source and 
demonstrated the first in-line type mid-infrared fluoride fiber-optic sensor. Furthermore, 4 μm 
band quantum cascade laser was amplified with Fe:ZnSe gain medium and succeeded in developing a 
sensing light source with both a line width narrower than gas absorption lines and a watt-class 
output.

研究分野： レーザー工学

キーワード： 中赤外レーザー　ASE光源　ガスセンシング　光ファイバーセンサー　フッ化物ガラス光ファイバー
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究では、まず希土類共添加の利得媒質を作製し、発光特性を評価することで、Dy系レーザーの欠点であっ
た汎用LD励起ができない問題を解決した。ErとDy共添加フッ化物ガラスにおけるエネルギー移動を詳細に解明し
たことは大きな学術的進歩であるとともに、DyのLD励起を可能にしたことで、レーザー装置開発を大きく前進さ
せた。
　また、上述の新規材料を使って開発した中赤外ASE光源は従来になく広帯域で、センシング光源として優位性
の高いものである。実際に、開発した光源を使った世界初のインライン型赤外式フッ化物光ファイバーセンサー
を実証しており、多用途に応用可能なことから関連分野に大きなインパクトを与えた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
赤外吸収分光を利用した成分検出は、微量分子の存在を直接的に観測するため、最も高感度で

高速なセンシング手法といえる。赤外吸収分光を利用した分子構造解析や環境モニタリング、危
険物の遠隔検出、生体計測、医療診断などは、学術分野のみならず社会的に重要なセンシング技
術と位置づけられる。光ファイバーをセンサー化した「光ファイバーセンサー」は、小型・軽量
で長距離伝送が容易なことから、過酷環境や狭小環境において遠隔性に優れた次世代センシン
グデバイスとして発展が期待されている。代表者は、赤外吸収分光と光ファイバーセンサーとを
組み合わせた「赤外光ファイバーセンサー」を構築することで、リアルタイム性と高感度を両立
した小型で安価な遠隔センシングデバイスの実現、延いては社会実装を目指している。 
一般的に普及している石英ガラスから成る光ファイバーは、赤外波長における材料吸収が大

きく、赤外吸収分光に使うことがでない。一方で、中空構造の光ファイバーを使った赤外吸収セ
ンシングが実用化されているが、伝送損失の制限から遠隔モニタリングには不向きである。そこ
で、代表者は、波長～5 μm の中赤外域で低損失なフッ化物ガラス光ファイバーを導波路とし
たセンサーデバイスを新たに提案している。このようなセンサーの開発には、光ファイバーとの
光結合効率が高く、高輝度な安定光源が不可欠である。しかしながら、この条件を満たす実用的
な赤外光源はこれまでに例が無く、そのことがデバイス開発の障壁となっていた。 
波長 3 ～4 μm で発振するレーザーはすでに複数のタイプのものが販売されている。近赤外

レーザーを基本とした波長変換レーザーはその一つであるが、非線形効果を用いるため出力安
定性に難があり、また、一般的にシステムが大掛かりで高価である。量子カスケードレーザーな
ど半導体ベースの中赤外光源は近年発展が著しく、4 μm でワット級出力が達成されているが、
単色性や輝度が低く、ppm 濃度の同位体検出は困難である。また、半導体は耐放射線性が低い
のも欠点である。一方、希土類金属の直接発振を利用した固体レーザーは、高効率・高出力で安
定性の高い発振が期待できる。例として 2 μm 帯の Tm や Ho 系、2.7~2.9 μm の Er 系、Er
の 3.5 μm 帯発振が挙げられるが、波長 3.0~3.4 μm はちょうど空白領域になっており、この
波長域で発振可能な希土類は今回着目するジスプロシウム（Dy）のみである。Dy は 3 μm 帯
のほか 4 μm 帯にも発光を呈する。4 μm 帯では、鉄イオンを添加した ZnS や ZnSe が高効率
な固体レーザー媒質として近年研究が盛んであり、今後さらなる高出力化も期待できるが、励起
に 3 μm 帯高出力レーザーが必要であること、発振動作にはレーザー媒質の低温冷却が不可欠
であること、結晶が極めて高価という問題がある。 
上記背景を鑑み、本研究では赤外センシング光源としての要件を満たす Dy 系レーザーを開発

する。現状（申請時）で、Dy 系 4 μm 帯レーザーの最高出力は 67 mW にとどまっており、高
出力な発振動作は得られていない。固体レーザーの出力を制限する要因として、熱伝導率やフォ
ノンエネルギーといった熱特性、発光断面積や蛍光寿命などの光学特性、励起手法や共振器設計
などが挙げられ、現状ではこれらの最適化がなされていない。本研究の核心をなす学術的「問い」
は、高出力な Dy 系レーザーの実現のための「①分光特性・熱特性に優れたレーザー媒質の探索」
と「②熱的・機械的・光学的に最適なレーザー装置の設計」である。さらには、「③希土類で最
も長波長の発光を示す Dy3+系の発振特性や波長特異性の理解、Er3+からのエネルギー移動現
象の解明」といった基礎的理解が問われている。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、「Dy 系レーザーの発振特性を理解し、LD 励起で高出力な 3 μm・4 μm 帯

Dy 系レーザーの室温動作を実証する」ことである。そのために、下記独創的な研究目標を設定
した。 
・Dy 添加酸化物及びフッ化物セラミックスの光学特性・熱特性を明らかにする 
・1.7 μmLD 励起 4 μm 帯 Dy 系セラミックレーザーでワット級の出力を得る 
・Er→Dy エネルギー移動現象を調査し、中赤外発光への寄与を明らかにする 

（最終目標）970 nmLD 励起の Er, Dy 共添加 3 μm 帯フッ化物ファイバーレーザーを実証 
 
３．研究の方法 
本研究では以下の項目について研究をおこなった。 
・希土類共添加フッ化物ガラスの材料開発 
・希土類共添加ファイバーと光源装置構築 
・中赤外 ASE 光源の出力特性の評価 
・メタンガスセンシングの実証 
 
４．研究成果 
(1) 希土類共添加フッ化物ガラスの材料開発 
最近、Dy 系の 3 μm 帯フッ化物ファイバーレーザーが発振しており、それに伴って、波長 2.6

～3.4 μm における広帯域な ASE 出力も可能であることが推測されるが未報告である。ジスプ
ロシウム系のファイバー発振器は、エルビウム系や他の希土類金属イオンと比較して波長 3 μm



における利得帯域が広いという利点を有するが、安価で高出力な半導体レーザー（LD）での励
起は困難である。励起光源には、長期安定性の乏しい波長 2.8 μm ファイバーレーザー等が用い
られるが、この波長はクラッディング材による光吸収が大きいため、繊細なコア励起が必須とな
り、ダブルクラッド型ファイバーを使用することができない。また、波長 1.1 μm、1.3 μm、1.7 
μm での励起もジスプロシウム系固体レーザーにおいて報告されているが、いずれも高出力で安
価な LD が存在しない波長である。 
上記背景を鑑み、本研究では、従来のジスプロシウム系レーザーでは不可能であった高出力半

導体レーザーによるクラッド層励起を可能にし、高出力で小型・安価な新規波長帯（3.0~3.4 μm）
ファイバー光源の実現を目指した。本技術において最も重要かつ独創的な設計上のポイントは、
Er と Dy を共添加したフッ化物光ファイバーを利得媒質に用いている点である。この特殊な光
ファイバーを作製するに当たり、著者はガラス材料の独自開発からスタートした。 
一般的な石英ファイバーは、波長が 2.4 μm よりも長い中赤外光を吸収するため、中赤外ファ

イバーレーザーや ASE 光源媒質に用いることができない。本技術では、ホストガラスにフッ化
ジルコニウム（ZrF4）系の ZBLAN ガラスを採用した。その理由として、波長 2.8 μm や 3.5 μm
で発振可能な Er:ZBLAN ファイバーレーザーの研究が世界的に進展しており、ZBLAN ガラス
光ファイバーの中赤外レーザー媒質としての実績が豊富であること、それに伴って ZBLAN フ
ァイバーの品質が年々向上していることが挙げられる。 
代表者は、Dy3+に加えて、LD 波長 976 nm で吸収の大きい Er3+を様々な濃度で共添加した

フッ化ジルコニウム（ZrF4）系の ZBLAN ガラスのバルク体を作製した（図 1）。この試料に波
長 976 nm の LD を照射して、波長 3 μm 近傍の発光スペクトルを測定し、濃度の最適化をおこ
なった。図 8 に得られた発光スペクトルを示す。まず、図 2(a),(b)中の黒線スペクトルで示され
た、Dy 単独添加試料では、976 nm 励起による発光は確認されなかった。これは、Dy3+が LD 波
長に吸収を持たないためである。一方、Er と Dy を共添加した試料では、中赤外域に広帯域な
発光が観測され、2.9 μm よりも短波長側の Er 由来の発光に加えて、3.0 μm よりも長波長側の
Dy 中心の発光も確認された。これは、波長 976 nm での励起によって、Er から Dy へのエネル
ギー移動が生じていることを意味している。(a)を見ると、Er 濃度 1mol%に対して、Dy を 1, 3, 
5mol%と濃くするにしたがって蛍光強度が低下しており、アクセプターである Dy に対してドナ
ーの Er が不足していることが推測される。(b)を見ると、Dy 濃度 1mol%に対して、Er を 1, 3, 
5mol%と濃くするにしたがって蛍光強度が増加しており、高効率なエネルギー移動が起こって
いることがわかる。Er が 1～3%では、Er 濃度にほぼ比例して蛍光強度が増加しているが、3～
5%の間で増加率が飽和しており、濃度消光もしくは Dy の不足が推測される。また、光ファイ
バー化の際には、5%以上の希土類添加で結晶化による失透の影響を考慮しなければならない。
以上の結果から、Er3%, Dy1%が最適な共添加濃度であることを導いた。 

  
図 1（左） 濃度最適化のために作製した Er/Dy 共添加 ZBLAN バルクガラス 

図 2（右） Er/Dy 共添加 ZBLAN ガラスの中赤外発光スペクトル（励起波長 976 nm） 
(a)Er 濃度 1%で Dy 濃度を変えたとき、(b)Dy 濃度 1%で Er 濃度を変えたとき 

下段は、Er単独ドープ、Dy 単独ドープ時（励起波長 1.7 μm）の発光スペクトル 

(2) 希土類共添加ファイバーと光源装置構築 
上述した最適添加濃度のコア材と非添加の第一クラッド層からなるダブルクラッド型

ZBLAN ファイバーを作製した。コア径が 15 μm、第一クラッド径 200 μm、樹脂からなる第 2
クラッドの直径は 400 μm であり、コア及び第一クラッドの開口数はそれぞれ 0.12 と 0.5 に設
計した。このとき、ASE モード（コアモード）はシングル横モードであり、カットオフ波長は
3.2 μm と求められる。本光源の高いビーム品質はこのファイバー構造設計に基づいている。励
起用マルチ横モード LD の出力モードフィールド径は 105 μm であり、ZBLAN ファイバーの第
一クラッドと容易に結合可能である。また、当該ファイバーのコア／第一クラッド直径比率にお
ける、波長 976 nm 励起光の吸収係数は 2.0dB/m であり、必要長、利得と発熱のバランスに優
れた適したファイバー設計となっている。この ZBLAN ファイバーを用いれば、励起パワー5 W
の運用で、メンテナンスフリーでの長期安定性を確保できる。 
 ファイバー長さと装置構成の最適化のため、励起光に対して前方の ASE 出力を得る装置構成
（図 3(a)）、並びに後方の ASE 出力を得る装置構成（図 3(b)）を様々なファイバー長において
観察した。図 4 に規格化した ASE スペクトルを示す。まず、(a)前方の ASE スペクトルを見る
と、ファイバーが長くなるにしたがって、波長 2.8 μm よりも長波長側の出力が低下した。これ
は、図中に破線で示した Dy の基底状態吸収スペクトルによる再吸収が原因と考えられる。励起
光の吸収長よりもファイバーが長いと、余長分のファイバーで反転分布が形成されず、基底吸収
の存在する長波長側では負の利得係数となる。複数のファイバー長さで検証した結果、励起パワ
ー5 W 時、0.5 m 前後が最適なファイバー長さであることが明らかとなった。(b)後方の ASE ス
ペクトルでは、ファイバー長さによる差異は見られるが、前方 ASE と比較すると顕著でない。
これは、利得ファイバーの励起入力近傍で生じた ASE 光もしくは蛍光が主成分であり、再吸収
の影響が小さいためである。このことは一方で、媒質長さによる十分な利得が期待できないこと
を意味しており、前方 ASE の長さ 0.5 m 時と比較して長波長側の ASE 強度が著しく低い結果
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となった。この検証結果から、広帯域で高出力な ASE 光を得るには、長さ 0.5 m のファイバー
を使用した前方 ASE 配置が最適であることがわかった。 

 
図 3 装置構成最適化試験の光学系の概略図 (a)前方 ASE 出力配置 (b)後方 ASE 出力配置 

 
図 4 様々なファイバー長さでの ASE スペクトル (a)前方 ASE 出力配置 (b)後方 ASE 出力配置 

(3) 中赤外 ASE 光源の出力特性 
構築した ASE 光源の規格化スペクトルを図 5 に示す。本応募書類に記載した赤外スペクトル

は、いずれも FT-IR 式赤外光スペクトラムアナライザーを用いて測定したものである。波長 2.7 
μm 近傍と 3.1 μm 近傍にそれぞれ Er と Dy を発光中心とした ASE 光が確認され（Er と Dy の
蛍光スペクトルは図 2 の下段を参照）、2.5～3.7 μm に亘って連続的な ASE 出力を得ることが
できた。励起パワーに依存してスペクトル形状が変化していることから、単なる自然放出光では
なく、誘導放出でよる増幅（ASE）であることが確認された。励起パワーの増加にしたがって、
3.0 μm よりも長波長側の Dy の利得が最も高い帯域において増幅が大きくなっているのがわか
る。特に励起パワーが強いとき、波長 3.1 μm 近傍において狭帯域で急峻なスペクトル構造が確
認できるが、これはレーザー発振しきい値に至る直前の兆候と考えられる。レーザー発振に至っ
た場合、一般的に ASE スペクトル中からスパイク状の狭線幅なピークが出現し、ASE は不安定
化する。しかし、本提案の励起パワーの範囲では、ASE スペクトルは極めて安定であった。図
6 は、励起パワーに対して ASE 出力をプロットしたグラフである。ASE 出力は最大で 3 mW で
あり、分光用途の ASE 光源では十分に高出力である。ASE スペクトルと全出力から算出したパ
ワースペクトルを図 7 に示した。励起パワー5 W のとき、ASE は波長 2515～3735 nm に亘っ
て出力しており（-10dBm/μm 基準）、スペクトル幅は 1220 nm に及んでいる。これは従来の
ASE 光源の常識を覆すほどの帯域幅であり、エネルギー幅に換算しても 1300 cm-1（0.16eV）
と極めて大きい結果となった。 
ビーム品質の指標となる M2（エムスクエア）因子の測定結果を図 8 に示す。測定には、マイ

クロボロメーター式赤外カメラを用いている。M2= 1.1～1.3 と極めて高ビーム品質であり、出
力 3 mW であることを考慮すると、非常に高輝度な ASE 光源といえる。この結果から、ほぼ光
損失なくシングルモード光ファイバーとの光結合が可能であることが示唆された。 

  
図 5 ASE スペクトルの励起パワー依存性、図 6 ASE 光源の入出力特性 
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図 7 ASE 光源のパワースペクトル、図 8 ビーム品質（M2）測定の結果とビームプロファイル 

(4) メタンガスセンシングの実証 
代表者は、本光源の波長優位性を示すため、メタンガスのセンシング検証を行った。開発した

ASE 光源を用い、図 9 のような自由空間結合の透過型配置にて、長さ 20 mm のセル中のメタ
ンガスを対象に吸収スペクトルを測定した。赤外吸収の無い窒素ガスをリファレンスとして、濃
度 1%と 5%のメタンガスを充填した際に得られたスペクトルを図 10(a)に示す。波長 2.5～3.7 
μm の範囲で光信号が得られ、全域にわたってセルの窓板の薄膜干渉信号が見られる。波長が 2.9 
μm よりも短い領域では、狭線幅な多数のディップが確認され、これは大気中の水蒸気や炭酸ガ
スの赤外吸収である。波長 3.1～3.5 μm の領域で、メタンガスの CH 伸縮振動及び回転振動に
起因した周期的な吸収線が観測された。リファレンススペクトルから算出した透過率スペクト
ルを図 10(b)に示した。メタンガスの当該波長域における回転振動吸収ピークを全てカバーでき
ているのがわかる。本光源は、メタンガスのほかにも、図 2 に示した代表的なガス分子、さらに
は、液体試料、固体試料を対象とした赤外吸収分光にも適用可能と考えられる。 

   
図 9（左） 開発した ASE 光源を用いたメタンガスセンシング検証の概略図 

図 10（右） メタンガスセンシング検証試験の結果(a)分光検出器にて得られたスペクトル、
(b)透過率スペクトル 

(5) 本成果の優位性と今後の展望 
本 ASE 光源技術の最大の優位点は、これまで LD 励起では得ることのできなかった Dy 起源

の ASE 光が、汎用的な 976 nm LD での励起で取得可能になったことである。励起波長が短く
クラッド層での励起光吸収が無くなったことで、より簡便でメンテナンス性に優れたクラッド
層励起が可能になり、繊細で不安定なコア to コア結合技術が不要となった。これによって、極
めて安価で小型、ロバストな装置構成で、Er 系 ASE 光源を遥かに凌駕するスペクトル特性の超
広帯域光源が実現した。 
また、光源性能上のアピール点として、①センシングに重要な波長帯において従来になく広帯

域であること、②出力・スペクトルが安定でビーム品質が高く光ファイバー結合が容易なこと、
③小型で安価なことが挙げられる。近年、LD の小型化・低価格化が進んでおり、本光源をパッ
ケージ化した場合、原価わずか～20 万円で、スマートフォンサイズまで小型化可能と見込まれ
る。本光源と波長特性・ビーム品質の類似した中赤外 SC 光源の市場価格は、500～1000 万円と
高額で、サイズもビデオデッキ程であることから考えると、本技術は赤外光源分野における大き
なブレークスルーといえる。 
本技術で提案する ASE 光源は波長特性とビーム品質に優れている。そのため、今後の展開と

して、応募者が開発を進めるフッ化物ガラス光ファイバーを用いた赤外センサーデバイスへの
搭載が最も有望と考えられる。図 2 の下段にも示したように、本光源の波長域には多くの分子
固有の赤外吸収線が存在する「指紋領域」であり、様々なガス分子の検出に対応できる。さらに、
波長 3～5 μm は、大気吸収の少ない「大気の窓」でもあるため、センシングに適した波長域と
いえる。窒素酸化物、硫黄酸化物、炭酸ガス等の温室効果ガスを監視する光ファイバーセンサー
が実現すれば、工場施設への敷設に適したデバイスとなる。微量なメタン及びブタン濃度を検量
するガス漏れ検知器、シックハウス症候群の原因であるホルムアルデヒド（波長 3.6 μm）のセ
ンシングへの応用も有力である。特に水蒸気（酸素、水素同位体を含む）や炭化水素は、プラズ
マ・核融合科学分野において重要なガス種であり、将来の核融合炉における燃料プロセスや監視
システムへの応用展開が期待できる。さらには、呼気診断装置などの医療分野への応用展開も想
定される。例えば、本技術を搭載した赤外光ファイバーセンサーを用いて、呼気中の一酸化窒素
濃度（波長 2.7 μm）を高感度でリアルタイムモニタリングすることで、コロナ患者の重症化リ
スクの迅速な可視化が可能になる。 
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