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研究成果の概要：フェムト秒（fs）パルスの際立った二つの特徴を最大限に活用した「単一

パルス干渉露光法」を用いて，透明材料であるフッ化リチウム（LiF）結晶へのサブミクロ

ン間隔のグレーティングの直接書き込みと同時に同じ材料中に形成されるレーザー利得を

有するカラーセンターからのルミネッセンスとを併用した室温での二波長（緑，赤色）可

視域，パルス動作分布帰還型（DFB）カラーセンターレーザーを実現した． 
 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 
2006 年度 6,700,000 2,010,000 8,710,000 

2007 年度 3,500,000 1,050,000 4,550,000 

2008 年度 3,500,000 1,050,000 4,550,000 

年度  

  年度  

総 計 13,700,000 4,110,000 17,810,000 

 
 
研究分野：工学 

科研費の分科・細目：材料工学・無機材料・物性 

キーワード：フェムト秒レーザー，分布帰還型，点欠陥，フッ化リチウム，レーザープロセッシング 
 
１．研究開始当初の背景 

これまでイオン結晶への各種点欠陥（カラ

ーセンター）の導入法として，X 線，γ線，電

子線等の放射線照射が一般的に用いられて

きた．特に本研究で用いたＬｉＦ材料は，イオ

ン結晶の着色法で良く用いられる付加着色

（母結晶とアルカリ金属を封入し，アルカリ金

属の蒸気圧を制御して融点直下付近の高温

度で加熱することによる着色法）の適用は困

難であり，さらに，唯一着色可能な放射線照

射では一様な着色は可能でも，その欠陥に

様々な機能を任意の場所に付加することは

困難である．また，このLiF材料は他のアルカ

リハライド材料に比較して，～１４ eVと格段に

広いバンドギャップのため，この材料に通常

の光源を用いて各種機能を付加した新たな

デバイスの開発は皆無であった． 
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このような状況のもと，本研究の初期の着

想は，東工大･応用セラミックス研究所（細野

秀雄教授）との共同研究によるものである．筆

者はそれまで超短パルスカラーセンターレー

ザー（CCL）の開発に従事してきており，細野

グループで開発されていたｆｓ光パルスによる

「単一パルス干渉露光法」による微細加工

を CCL に導入することにより，小型で新規な

レーザー開発に繋がらないかという着想から

共同研究を開始した． 

 
２．研究の目的 

本研究では，近赤外で発振するｆｓレーザーか

らの干渉した光パルスを用いて典型的な透明材

料であるバルク LiF 結晶中にレーザー活性なカ

ラーセンターを創出させると同時に，その欠陥に

種々の機能的付加価値を持たせ，新たな光電

子デバイスを開発することを目的とした．  

 
３．研究の方法 

バルクLiFのF3
+センターに基づく緑色スペクト

ル領域ならびにF2センターに基づく赤色スペクト

ル領域でのDFB CCLの室温同時発振の開発

を最終目標として研究を進めてきた．そのため，

DFBレーザーで必要となるピッチの広いF2セン

ターに基づく赤色スペクトル領域での発振を

2006 年度に，さらにF3
+センターに基づく緑色ス

ペクトル領域での発振を 2007 年度に終了し，最

終年度には，これまで別々の工程で実現してき

た二波長領域でのDFB発振を一連の工程で実

現する新たな方法の提案と実証を試みた．具体

的な工程および研究方法は以下の通りである． 

① 干渉したfsレーザーからの基本波(780 nm)お

よび第２高調波（390 nm），パルス幅 130 fsのパ

ルスをそれぞれの波長領域でブラッグ条件を満

たす間隔の周期構造をLiF （大きさ 15×10×2 

mm3）の結晶表面下 100μm，長さ 15 mmに亘り

書き込んだ． 

② 大阪府立大学・放射線総合科学研究センタ

ーの協力の下，上記手法で書き込んだ周期構

造を有するサンプルを 200 Kに冷却しながらエ

ネルギー500 keVの電子線照射を行い，レーザ

ー発振に十分な濃度 1017  個/cm3程度のF3
+セ

ンターだけを，競合するF2センターを抑圧しなが

ら形成した． 

③ 緑色スペクトル領域で発振するF3
+センター

DFBレーザー発振はこのままの状態で④の工程

を実施した．一方，赤色スペクトル領域で発振す

るF2センターDFBレーザー発振は，引き続き 473 

Kで 30 分間の異なる熱処理を経てF3
+ からF2セ

ンターへのセンター変換を行った． 

④ OPO (Optical Parametric Oscillator) レーザ

ーからのナノ秒パルス（波長 460 nm，繰り返し周

波数 1 Hz，エネルギー1 mJ 程度）で両者のサン

プルを横励起配置で線状に集光してレーザー

発振を実現した． 

 
４．研究成果 

干渉した fsパルスを用いて透明材料のLiF結

晶にサブミクロン間隔の周期構造を書き込むと

同時にカラーセンターからのルミネッセンスを併

用することで緑，赤色可視領域で狭帯域な DFB 

カラーセンターレーザー発振を世界で初めて実

現できた． 

① 干渉したfsパルス照射によりLiF結晶中に周

期構造と同時にレーザー活性なF3
+センターの

導入は可能であるが，その照射だけではレーザ

ー発振に必要な高濃度のカラーセンター導入

は不可能であった．そのため，F3
+センターに基

づく緑色領域でのDFBレーザー発振では干渉fs

パルスで適当な間隔の周期構造を書き込んだ

後，さらに低温での電子線照射が必要であっ

た． 

② F2センターに基づく赤色領域でのDFBレー

ザー発振は，本稿で述べた作製手順以外に，

周期構造を書き込んだ試料に室温でγ線，X線



などを照射することで高い濃度のF2センターを

形成できる．そして，この試料を 445 nm光で励

起することで容易にDFBレーザー発振が得られ

る． 

③ 室温でLiF結晶にfsパルス照射で形成され

たカラーセンターと低温 (～200 K) の電子線照

射で導入されたカラーセンターは共にF3
+ センタ

ーであった．このことは室温でのfsパルス照射と

低温での電子線照射において同様な形成機構

でカラーセンターの導入が起っていることを示し

ている． 

④ ここで用いたLiF結晶中のF3
+ やF2センター

は他のアルカリハライド材料のカラーセンターに

比較すれば室温で熱的，光学的に安定なカラ

ーセンターであるが，長時間安定なレーザー発

振は困難であった．今後，本研究で確立した干

渉fsパルスによる三次元サブミクロン間隔グレー

ティング書き込み手法を希土類添加ファイバー

に適用することにより，コンパクトで高効率，高性

能な新たな可視光ファイバーレーザーの実現を

目指している． 

以上の結果をまとめると，下記の性能を有す

るDFBカラーセンターレーザーが実現できた．F2

センターに基づく二種類の間隔～502，510 nm

の周期構造を書き込んだサンプルからの赤色

DFBレーザー発振（発振波長 698.0，710.6 nm，

スペクトル幅～0.1 nm）と一種類の間隔～380 

nm の周期構造を書き込んだサンプルからのF3
+ 

センターに基づく緑色DFBレーザー発振（発振

波長 536.6 nm，スペクトル幅～0.5 nm）の室温

DFB発振を実現した［図１参照］．傾斜効率は赤

色発振で～10 %，緑色で～4 %，ビ－ム発散角～

20 mradが得られた．励起閾値エネルギーは緑，

赤色領域のDFBレーザー発振においてほぼ同

じ 0.8 mJであった［図２参照］． 

 
 
 

図１ 二波長 DFB レーザー発振のスペクトル． 
 
 
 

図２ 二波長 DFB レーザー発振の写真． 
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