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4.8 Ybドーブ新レーザー結晶の曹成

Developl阻entsofNew Laser Cη凶alsDoped with Yb Ions 
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In the development of laser crystal suitable for the ultra high peak power CPA (Chirped Pulse 

Amplific倒的川 lasersystem wIth a compact sizeヲ fluorideγLFlaser crystals doped with Yb3+ rare 

earth ion have been grown by a vertiιal Bridgmann method. T，の preventopaque crystal growth， one 

of growth mater匂ls，YF3and PbF2 as a scavenger were mixed and heated twice in the vacuum 

fumace to get rid of YOF. We also adjusted the temperature gradient at the crystal growth surface 

and a mixing rate of the initial materials of LiF and YF3・Asa result， Yb doped YLF crystal w出

successfully grown with the optimum temperature gradient of 30 ~ 40
o
C/cm， and the rate of 60 : 40 

for LiF: YF3 in mol・%.

Keywords: CPA， Fluoride Crystal， YLF， Yb:YLF 

1.はじめに

我々は次世代超高ピーク出力CPAレーザー用の発振媒体の開発として、年之類元素のYb(イ

ッテルピウム)3価イオンをドープしたレーザー結晶の育成研究を行なっている。今回は、

フッ化物 Yb:YLF結晶の育成を行った。 YLF結晶は、ほとんどの場合チョクラルスキー法

によって育成されているが 1-3、ブリッジマン法はチョクラルスキー法に比べて、大型結品

が得られやすいことや熱対流による成長縞を低減できる等の利点があることから、我々は

ブリッジマン法による育成を試みた。結品育成には、カーボンヒーター抵抗加熱炉を真空

雰囲気にて用いた。結晶の育成に必要なホットゾーンの温度分布及び温度勾配について形
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状の異なる炉構造で測定を行ない、温度勾配が 15"-' 1 20oC/ c mの範囲で、育成を行った。その

結果、育成した結晶は白濁化し熱膨張係数の違し、から小片に割れてしまった。そこで、白濁

化を抑え、かつ割れのない透明な結晶を育成する条件を見つけるために、 PbF2 (フッ化鉛)

を用いた原料処理法の確立、原料組成比の最適化及び温度勾配の最適化を行ない、直径 34

mm直胴部長さ 40rnrnの透明な割れのないYLF結晶の育成を実現した。さらに、YbF3を添加

して 5-60at・%Yb濃度の Yb:YLF結晶を育成することができたので報告する。

2. YLF結晶の白濁の抑制

YLF結晶は、化学式LiYF4のフッ化物単結晶であり、

その結晶構造は CaW04と同様なシーライト構造である。

Fig. 1に示すLiF-YF3の状態平衡図から明らかなように

YLFは包晶点 8190C(YF3: 49mol免)において分解溶融型

を示しているのまた、 69S
0C (YF3: 19mol出)に共品点を

有するのYLF結品は一軸性結品であり、屈折率の視度変

化が負であるため熱レンズ効果が小さくできる光学的

に優位な特徴をもっている。
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Figure 1状態平衡図

分解溶融型YLF結晶を育成するにあたり、 LiFと YF3のmol%混合比が 50:50、51:49、

52: 48及び 54: 46の4種類について育成そ行ない結晶の縦断面を観察したところ、全て

の結晶が白濁していたs しかしながち、 LiF• YFs=51 . 49 .bえび 52:48の結晶が最も割れ

が少なく、若手で、あるが透明度が高かった。この白濁の原闘を誠べるために翠PMA制定を

行った結果、出濁部は風聞と比較してY及びOが多いことが確認、きれたのこのことから白

濁部は層状に析出した YOFが散乱体となって生じたもの左推測され忍。ぞこで、結品の透

明化を幽るために、 YOF除去について検討を行った。 YOF混入の原因は、涼料及び育成

プロセスからの揖入が考えられるが、プリッ

ジマン1去の場合、結晶育成陪 1加0.4"-'1附0.3噌Paの

圧力下で

中でで、行われることから主に混入は原料プロセ

スにおいて生じると考えられるむ与?とで、原

料についての XRD分析を行ったところ、 LiF

原料からは LiFのみが検出されたが、 YF3原

料中にはYF3とYOFが検出された。そこで、

YF3原料について PbF2をスカベンジャーと

した処理を行なった。この方法により不純物
Figure 2 PbF2添加量の違いによる YOFの

のYOFは、以下の反応式により除去される ピーク値変化
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と考えられる 4

YOF +PbF2→ YF3 + PbO↑ 

YF3原料に対して 0.5、1.0、3.0、5.0及び1O.0wt-%のPbF2を添加し原料処理を行った

結果を Fig.2に示す。PbF2添加量の増加に伴い、 YOF不純物は低下した。更に、連続して同

様の処理を 2回行うことにより不純物量をパックグランド以下に抑制することが可能とな

った。

3. YLF結晶の割れの抑制

YOF除去による結晶の透明化については可能となったが、得られた結品は Fig.3 (a)に示

すように無数の割れを有していた。この割れの原因として、熱応力と結品の多結晶化が考え

られる。大きな熱応力の発生は結晶成長界面での大きな温度勾配によって生じる。育成中に

析出した YOFの除去を目的として、 100"-'120
o
C/ c mの大きな温度勾配を設定していたが、

主たる YOF析出は原料プロセスで生じることから、炉体構造を変更し再度、祖度勾配を緩

めることで熱応力による横割れの抑制を試みた。また、縦割れの蝋闘となる多結品化は原料

混合比の不整合によって生じると考えられる。融点の低いLiFの蒸発によって YF3の析出が

生じ安くなるので¥蒸発最を見込んだ原料混合比を併せて検討した。その結果、 Fig.3(b)に

示すように、割れが少ない透明な YLF結晶を育成することが可能になっ

F机19肝u
温j度支勾画配己:1凶00"-'120"C/じm

LiF : YF、3=52: 48 (mo叫1-%)

4. Yb:YLF結品の育成

Figure 3 (b) YLF結晶

温度勾配:30~40oC/ c m 

LiF : YF::lニ60: 40 (mol-%) 

ブリッジマン法におけるこれまでの YLF結晶の育成法をもとに Ybを添加した結晶の育成
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を試みた。育成条件を Table.1に、 Yb添加量 lOat-覧育成時の濃度変動を Fig.4に各々 示す。

図より、濃度の変動は 0.15at-%程度と小さいことがわかる。

Table 1 Yb:YLF結晶の育成条件

LiF : 4N 
使用原料及ぴ純度 YbF3:4N 

YF3: 4N 

PbFz (5.0wもー%)2同処理
YF3原料処理 処理組度:1148

0

C 

保持時間 5時間

るつぼ 内径 34mmカーボ、ン

るつぼ降下速度 l.Omm/h 

制御方法 電流制御

雰囲気 10・4----10呼 a

温度勾配 30~40 oC/ c m 

原料混合比加01-%) y: (YF3叫昨
yb添加量 (at-%) 5 ~ 60 

5.結論
垂高ブリッジマンj告によって YLF

結晶の育成を行ったν育成後の結晶

見られる臼濁が結晶j原料 YF3に含 SampA 

まれる YOFであることそ XRD分析に Samp.3 

よって確認し、 PbF2をスカベシグャ Samp.2 

」ーとした真空加熱処理を 2団施す Sarr早 l

ことでパックグランバ以下に抑制

することが出来た。また、温度勾配

を30----40
0

C/c mに下Jず、かつLiF

10 

LY018 (10 at ‘Yb doped) 

j:1 
9f，:-，-，-，-，-~，-，-， 

固化E事例)

各紙料採取位置における yb濃肢

Figure 4 10at-% yb添加YLF結晶の濃度変動

の蒸発に伴う YFの析聞を抑えるために原料混合比をLiリッチピ設定した結果、害IJれのな

い結晶を育成することが出来t-: o さらに、との育成手法をち左 I~ Ybを添加した Yb:YLF結晶

を育成し、添加濃度の変動を測定した結果変動率を1.5%以下に出来ることが明らかとなっ

た。今後は、結晶のうモ営特性について測定を行なう予定である。
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