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研究成果の概要（和文）：本研究では、超高出力（単一モード 10kW 級）ファイバレーザー、お
よび、超高効率ファイバアンプを目指して、希土類添加シリカガラスの発光効率およびフォト
ダークニングと仮想温度との相関を明らかにすることを目的とした。蛍光スペクトル、蛍光寿
命、吸収スペクトル、およびフォトダークニングが仮想温度に依存することを初めて明らかに
し、これらの光学特性がガラスの構造無秩序性の変化を如実に反映することを示した。 
 
研究成果の概要（英文）：It is important for realizing the high-power fiber laser and 
high-efficient fiber amplifier to clarify the relationship between the optical properties 
and fictive temperature in rare-earth doped silica glasses.  It was found that optical 
properties, such as, emission intensity, emission lifetime, photodarkening, strongly 
depend on the fictive temperature.  This fact is very informative to improve the 
performances of fiber laser and amplifier. 
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１．研究開始当初の背景 
  希土類イオンの光学特性は、遷移金属元素
などに比べてホスト材料の影響をあまり受
けないことが知られている。これは 4fn-1電子
に対する結晶場の影響を、5s2, 5p6の電子がク
ーロン遮蔽しているためである。しかしなが
ら、本来 4f-4f間の電気双極子遷移は禁制であ
り、反転対称性を持たない（パリティーが奇
の）結晶場の影響や格子振動などで禁制が一
部解かれることによってのみ電気双極子遷

移が起きる。この強制電気双極子遷移強度を
説明するJudd-Ofelt理論においては、イオン
の周りの配位子場および結合性を反映する
強度パラメーターΩt (t=2,4,6)が非対称性に
より変化することが示されている。また、実
際にガラス組成を変えて希土類イオン周辺
の局所構造の非対称性と電気双極子遷移確
率の相関を調べた研究で、特にΩ2が非対称
性の影響を大きく受けて変化することが明
らかになっている。 



 一方、シリカガラスの構造無秩序性は仮想
温度（～ガラスの凍結温度）を変えることに
より大きく変化し、その結果、光散乱や紫外
吸収端、光誘起欠陥生成などが仮想温度に依
存して変化する。同一組成のガラスにおいて
仮想温度のみを変化させて希土類イオンの
光学特性との相関を調べることは、組成を変
えて調べる従来の研究に比べて、より端的に
構造無秩序性と希土類イオンの強制電気双
極子遷移強度の相関を調べることができる。
しかしながら、このような実験を行う上で必
要不可欠な十分均質なガラスを作製するこ
とが難しいこともあり、従来の報告例はない。
また、現在、ファイバレーザーやファイバア
ンプにおいて大きな問題となっているフォ
トダークニング（増幅効率劣化を引き起こす
励起/発振光による欠陥吸収の増大）もガラス
の構造無秩序性と大きな相関があることが
予想されるが、やはり仮想温度との相関を調
べた研究例はない。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、超高出力（単一モード 10kW
級）ファイバレーザー、および、超高効率フ
ァイバアンプを目指して、希土類の発光効率
およびフォトダークニングと仮想温度との
相関を明らかにすることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
（１）構造無秩序性と光学特性の相関を明ら
かにする。：蛍光スペクトル、蛍光寿命、吸
収スペクトル等の仮想温度依存性を測定し、
構造無秩序性と希土類の光学特性の相関を
明らかにする。また、Al, B, P等の共添加物
の影響についても明らかにする。このため、
以下の研究を行った。 
①高品質希土類添加シリカガラスの作製 

 ②希土類添加シリカガラスにおける仮想
温度の決定 

 ③希土類添加シリカガラスにおける光学
特性と仮想温度の相関把握 

 ④ファイバにおける光学特性と仮想温度
の相関把握 

 ⑤ファイバ紡糸時のガラス形成過程制御 
（２）構造無秩序性とフォトダークニングの
相関を明らかにする。：フォトダークニング
の仮想温度依存性を測定し、構造無秩序性の
変化に伴うフォトダークニングの変化を明
らかにする。同時に、フォトダークニングに
より生成した欠陥種を同定して、フォトダー
クニングの原因解明を行う。具体的には以下
の研究を行った。 
 ①仮想温度とフォトダークニングの相関

を定量的に明らかにする。 
 ②欠陥構造とフォトダークニングの相関

を、定量的に明らかにする。 
 ③フォトダークニングで生成する欠陥種

の同定 
 ④フォトダークニング抑制効果の高いフ

ァイバの開発 
 
４．研究成果 

（１）高品質希土類添加シリカガラスの

作製：筆者らが開発した希土類添加装置

を付置したMCVD装置により、以下の高品

質な希土類(Yb, Er, Tm)添加シリカガラ

スを作製した。 

（２）希土類添加シリカガラスにおける

仮想温度の決定：作製条件および熱処理

条件を変えたシリカガラスを作製して、

赤外吸収ピーク位置より仮想温度を決定

した。 

（３）希土類添加シリカガラスにおける

光学特性と仮想温度の相関解明：仮想温

度を決定した試料において、蛍光スペク

トル、蛍光寿命、吸収スペクトル等の仮

想温度依存性を測定し、構造無秩序性と

希土類の光学特性の相関を明らかにした。 

測定例として、図1(a)(b)にYb添加シリカ

ガラスの吸収および蛍光スペクトルの仮

想温度依存性を示す。いずれも、仮想温

度が上昇するにつれて強度が増えている。

これは、構造無秩序性が増したために、

強制電気双極子遷移確率が増したことが

原因である。 

 

 

(a)

 

(b)

図1：Yb添加シリカガラスにおける吸収ス

ペクトル (a)および蛍光スペクトル

(b)の仮想温度依存性 
 



一方、Er添加シリカガラスでは、仮想温

度上昇に伴って増加する遷移と減少する

遷移があることが明らかとなった（図２

参照）。これは、Judd-Ofelt理論のΩ6パ

ラメータの影響が大きい遷移では、構造

無秩序性の影響よりか共有結合性の影響

が大きく、仮想温度の上昇とともにΩ6パ

ラメータが減少することを反映して遷移

強度が減少するからと考えられる(図３)。 
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図２：Er添加シリカガラスにおける吸収

スペクトルの仮想温度依存性 (a) 

4I15/2→4G15/2、
4I15/2→2H11/2 (b)4I15/

2→4G13/2. 
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図３：Er添加シリカガラスのJudd-Ofelt
   Ωパラメーターの仮想温度依存性 

（４）仮想温度とフォトダークニングの

相関解明：フォトダークニングの仮想温

度依存性を測定し、構造無秩序性の変化

に伴うフォトダークニングの変化を明ら

かにした。図４に示すように、ふとダー

クニングによる吸収増加量は、仮想温度

の低下とともに、減少する。これは、ガ

ラスの構造無秩序性が減少し、光誘起欠

陥生成が抑制されたからである。 
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図４：Yb添加シリカガラスにおけるフォ

トダークニングによる吸収増加の

仮想温度依存性 

 
(b) （５）フォトダークニングで生成する欠

陥種の同定：上記試料において、フォト

ダークニングで生成した欠陥種を同定し、

フォトダークニング発生要因を明らかに

した。図５は、その代表的な欠陥種であ

るAl-OHC（Al Oxygen Hole Center)のESR

スペクトルの仮想温度依存性を示す。 
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図５：Yb添加シリカガラスにおけるフォ

トダークニングによる欠陥生成： 

Al-OHCのESRスペクトルの仮想温

度依存性 

 

（６）フォトダークニング抑制効果の高

いファイバ開発：上記結果を基に、フォ

トダークニング抑制効果の高いファイバ

を開発に取り組み、フォトダークニング

抑制効果の高いガラス組成の１つを見出



した。 

 

（７）フォトブリーチングの照射光波長

依存性の測定：フォトブリーチングの発

生機構を明らかにするために、照射光波

長依存性を明らかにした。  
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