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Введение

Эффективность преобразования частоты лазерного из-

лучения в нелинейно-оптических кристаллах зависит от

согласования фаз взаимодействующих волн, которое в

случае генерации второй гармоники с первым типом

взаимодействия определяется равенством показателей

преломления. Нарушение его происходит, в частности,

при изменении средней температуры и возникновении

продольных и поперечных температурных градиентов в

кристалле. Как правило, в рабочем диапазоне длин волн

лазерного излучения нелинейно-оптические кристаллы

имеют небольшие коэффициенты поглощения. Однако

в случае преобразования высоких мощностей лазерного

излучения даже небольшое оптическое поглощение кри-

сталлов может приводить к значительному неоднород-

ному разогреву и, как следствие, к снижению эффектив-

ности преобразования. В настоящее время мощность во-

локонных одномодовых иттербиевых лазеров достигает

20 kW в непрерывном режиме генерации [1]. При воздей-

ствии на кристаллы лазерного излучения киловаттного

уровня мощности возможно образование локальных де-

фектов, деградация и даже оптическое разрушение кри-

сталлов. Образование локальных микродефектов пред-

шествует оптическому разрушению кристалла. Поэтому

задетектировав формирование микродефектов, можно

определить припороговые значения интенсивности, при

которых происходит разрушения кристалла.

В настоящее время для преобразования лазерного

излучения высокой интенсивности широко используются

нелинейно-оптические кристаллы группы боратов β-

BaB2O4 (BBO) и LiB3O5 (LBO), которые были синте-

зированы в 1980-х гг. [2,3]. Несмотря на сравнительно

небольшие коэффициенты квадратичной нелинейности

(d22 = 2.2 · 10−12 m/V у BBO и d32 = 0.85 · 10−12 m/V у

LBO), они имеют очень высокую лучевую прочность [4].
Кроме того, край фундаментального оптического погло-

щения данных кристаллов сильно смещен в УФ область

спектра (кристаллы LBO и BBO прозрачны в диапазонах

от 0.16 до 2.3µm и от 0.2 до 2.6µm соответственно) [4].

Объектом исследования в настоящей работе являлся

кристалл LBO, который широко применяется для гене-

рации гармоник мощного лазерного излучения в види-

мой и УФ частях спектра. Кристаллы LBO отличаются

низким линейным коэффициентом оптического поглоще-

ния [4,5] и высоким порогом оптического разрушения

(для излучения с длиной волны 1.064µm и длитель-

ностью импульса 1.3 ns он составляет 24.6 J/cm2) [4,6].
На сегодняшний день в кристаллах LBO были получены

700 и 160W выходной мощности на длинах волн вто-

рой (532 nm) и третьей (355 nm) гармоник излучения

иттербиевого лазера с эффективностями 70% и 30%

соответственно [7].

Несмотря на многообразие исследований различных

свойств кристаллов LBO, влияние ионной проводимо-

сти на их оптические свойства на сегодняшний день

практически не изучено. Известно, что для кристал-

лов LBO характерна ярко выраженная анизотропная

ионная проводимость, обусловленная движением ионов

лития Li+ по свободным вакансиям [8,9]. Наибольшая

ионная проводимость LBO наблюдается вдоль кристал-

лографической оси c, ее величина сильно зависит от
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температуры и частоты внешнего электрического поля.

Температурная зависимость ионной проводимости σ

описывается феноменологическим законом Аррениуса:

σ (T) =
A
T

exp

(

−
Ea

kBT

)

, (1)

где T — температура образца, Ea — энергия активации

подвижных ионов, kB — постоянная Больцмана, A —

некоторый не зависящий от температуры множитель,

определяемый концентрацией носителей заряда, рассто-

янием между вакансиями, частотой ионных прыжков.

Зависимость ионной проводимости от частоты f внеш-

него электрического поля определяется мнимой частью

диэлектрической проницаемости ε′′ . Связь между σ и f
описывается выражением [11]

σ ( f ) = σ (0) + f ε0ε
′′( f ), (2)

где σ (0) — проводимость при постоянном электриче-

ском поле, ε0 — диэлектрическая проницаемость вакуу-

ма.

В работе [9] для кристаллов LBO было получено,

что при температуре 373K и частоте внешнего элек-

трического поля 50 kHz значение проводимости вдоль

оси c составляет σc ≈ 10−6 (Ohm · cm)−1. Это значение

в три раза больше величины ионной проводимости вдоль

оси a, которая составляет σa ≈ 3 · 10−7 (Ohm · cm)−1.

В работах [11,12], были выдвинуты гипотезы о влия-

нии ионной проводимости на оптические свойства кри-

сталла LBO, такие как порог оптического разрушения

и коэффициент оптического поглощения. В работе [11]
для трех длин волн импульсного излучения (1064, 532
и 355 nm) наблюдалась ярко выраженная анизотропия

порога оптического разрушения кристалла LBO в зави-

симости от направления поляризации. Причем на длине

волны 1064 nm значение пороговой интенсивности опти-

ческого разрушения для поляризации излучения, парал-

лельной оси c кристалла более чем в три раза, превосхо-

дило значение порога для ортогональной поляризации.

Авторами работы было сделано предположение, что

в первом случае подвижные ионы лития способству-

ют уменьшению времени жизни формируемых центров

окраски, что приводит к увеличению порога оптического

разрушения кристалла LBO.

В работе [12] исследовались оптические свойства двух
типов кристаллов LBO c ионной проводимостью (LBO-
1) и с подавленной ионной проводимостью (LBO-2).
Было показано, что время начала деградации при взаи-

модействии с импульсным излучением на длине волны

266 nm для кристаллов LBO-2 примерно в два раза

превосходит значение, характерное для LBO-1. Однако

на длине волны 1064 nm коэффициенты оптического

поглощения кристалла LBO-2, измеренные для ортого-

нальных поляризаций лазерного излучения, отличаются

в 4 раза. В случае кристаллов LBO-1 значения коэффи-

циентов оптического поглощения для двух ортогональ-

ных направлений поляризации излучения практически

совпадают. Также в этой работе было показано влияние

ионной проводимости на форму линии пьезоэлектриче-

ских резонансов, возбуждаемых в кристаллах внешним

радиочастотным электрическим полем. В кристаллах с

подавленной ионной проводимостью добротность пьезо-

электрических резонансов не изменялась при разогреве.

В кристаллах, где ионная проводимость не была подав-

лена, наблюдалось экспоненциальное уширение формы

линии резонансов вплоть до их полного исчезновения.

Предположительно, это обусловлено ростом величи-

ны ионной проводимости с температурой. Зависимость

ширины линии W пьезоэлектрического резонанса от

температуры в этом случае хорошо описывается выра-

жением [12]:

W(T) = W0 + Bσ (T), (3)

где W0 — ширина линии резонанса при низких темпера-

турах (T ∼ 100K), B — коэффициент пропорционально-

сти, не зависящий от температуры.

Целью настоящей работы являлось исследование вли-

яния ионной проводимости нелинейно-оптических кри-

сталлов LBO на коэффициент оптического поглощения

при воздействии непрерывного излучения высокой ин-

тенсивности методом пьезорезонансной лазерной кало-

риметрии (ПРЛК). Для этого были предложены экс-

перименты по определению зависимости коэффициента

оптического поглощения и коэффициента теплообмена

кристалла трибората лития от интенсивности непре-

рывного одномодового неполяризованного лазерного из-

лучения на длине волны 1070 nm в диапазоне от 10

до 100MW/cm2. Стоит отметить, что для импульсного

излучения малой и средней мощности оптическое по-

глощение кристаллов LBO на данной длине волны было

исследовано ранее в работах [12]. Особенностью на-

стоящей работы является использование непрерывного

лазерного излучения с высокой мощностью, при которой

и величина разогрева, и значение ионной проводимости

в исследуемых кристаллах LBO могут значительно воз-

растать.

Теоретическая часть

Существуют различные методики измерения коэф-

фициентов оптического поглощения диэлектрических

материалов [13]. Международным стандартизованным

методом измерения малых коэффициентов оптического

поглощения является лазерная калориметрия [14]. В ее

основе лежит поиск соответствия экспериментально

измеренной кинетики разогрева исследуемого образ-

ца лазерным излучением с решением нестационарного

уравнения теплопроводности

ρcs p
∂T
∂t

= ∇(κ∇T) + q, (4)

где ρ — плотность, cs p — удельная теплоемкость, κ —

коэффициент теплопроводности (параметры образца),
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T — температура, q — функция, описывающая распре-

деление источников тепла.

При решении уравнения, как правило, применяют

граничные условия третьего рода (задача Робена), также
известные как закон Ньютона-Рихмана [15]. На прак-

тике часто используют упрощенную модель разогрева,

рассматривая уравнение теплового баланса [15]. В этом

случае при воздействии лазерного излучения изменение

температуры кристалла 1Tc может быть описано следу-

ющим образом:

1Tc(t) =































0, t ≤ t1,

αlP
γmcs p

(1− e−γ(t−t1)), t1 < t < t2,

αlP
γmcs p

(e−γ(t−t2) − e−γ(t−t1)), t ≥ t2,

(5)
где α — коэффициент оптического поглощения, P —

мощность лазерного излучения, m — масса образца,

l — длина образца, γ = (hTS)/(mcs p) — коэффициент

температурных потерь, hT — коэффициент теплообмена,

S— площадь поверхности кристалла, t1 — время начала

облучения, t2 — время завершения облучения. Изме-

рив экспериментально кинетику разогрева исследуемого

кристалла лазерным излучением и аппроксимировав

ее экспоненциальной функцией (5), можно определить

коэффициенты оптического поглощения α и теплообме-

на hT .

В методе лазерной калориметрии температура об-

разца обычно измеряется с помощью внешних термо-

датчиков (термопара, терморезистор и др.). Основной

недостаток такого подхода заключается в том, что рас-

сеянное излучение приводит к дополнительному нагреву

термодатчика, который в случае воздействия излучения

высокой интенсивности может быть очень существен-

ным.

Метод ПРЛК основан на использовании концепции эк-

вивалентной температуры, подробно описанной в рабо-

тах [16,17]. При воздействии лазерного излучения мощ-

ностью P эквивалентная температура θeq нелинейно-

оптических кристаллов, обладающих пьезоэлектриче-

скими свойствами, определяется напрямую по измере-

нию индуцированного сдвига частот 1R f n(P) пьезоэлек-
трических резонансов, калиброванных по температуре в

условиях однородного разогрева:

1θeq(P) =
1R f n(P)

Kprt
n

, (6)

где пьезорезонансный термический коэффициент

Kprt
n = dR fn/dT данной моды находится на основе

предварительной калибровки зависимостей резонансных

частот от температуры при однородном разогреве,

которые в первом приближении линейны.

Таким образом, измерение кинетики резонансной ча-

стоты выбранной моды при разогреве кристалла ла-

зерным излучением заданной интенсивности определяет

1
2

3

4
5

6

XY

Z

R

Рис. 1. Блок-схема экспериментальной установки для из-

мерения малых коэффициентов оптического поглощения

нелинейно-оптических кристаллов методом ПРЛК: 1 — иссле-

дуемый кристалл LBO, 2 — измеритель мощности оптического

излучения, 3 — синхронный детектор, 4 — источник лазерного

излучения, 5 — металлические электроды, 6 — радиочастот-

ный генератор.

кинетику эквивалентной температуры в соответствии с

выражением (6). Коэффициенты оптического поглоще-

ния α и теплообмена hT определяются из решения си-

стемы (5) заменой термодинамической температуры Tc

на эквивалентную θeq.

На практике при малых значениях коэффициентов оп-

тического поглощения вполне достаточно использовать

начальный участок (5−10 s) кинетики разогрева кристал-
ла, так как, исходя из вида решения (5), на начальном

участке экспоненту можно разложить в ряд Тейлора

с учетом малости экспоненциального показателя [18].
В этом случае температура кристалла будет линейно

зависеть от времени с наклоном, прямо пропорциональ-

ным коэффициенту оптического поглощения:

1Tc(t) =
αlP
mcs p

(t − t1). (7)

После замены термодинамической температуры Tc

на эквивалентную θeq, определяемую по формуле (6),
коэффициент оптического поглощения определяется из

выражения:

α =
mcs pkn

lPKprt
n

, (8)

где kn = dR fn/dt соответствует углу наклона начально-

го участка измеренной кинетики резонансной частоты.

Экспериментальная установка

Упрощенная блок-схема экспериментальной установ-

ки для измерения малых коэффициентов оптического

поглощения методом ПРЛК представлена на риc. 1.

В настоящей работе исследовался образец кристал-

ла LBO в форме прямоугольного параллелепипеда с

размерами 3× 3.3× 20mm. Кристалл вырезан по кри-

сталлографическим осям (кристаллографическая ось c
направлена вдоль оси Y, размер кристалла вдоль оси Y
составляет 3.3mm). Исследуемый образец помещался

в конденсатор, образованный электродами из медной

Оптика и спектроскопия, 2020, том 128, вып. 9
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проволоки диаметром 200µm; проволока продевалась

через отверстия в двух вертикальных тонких пластинах,

изготовленных из плавленого кварца. Такая конфигура-

ция позволяет минимизировать разогрев окружающего

кристалл пространства, обусловленный поглощением

рассеянного излучения. Напряжение с радиочастотного

(РЧ) генератора подавалось в цепь, содержащую по-

следовательно соединенные конденсатор с кристаллом

и нагрузочное сопротивление R. Напряжение на нагру-

зочном резисторе измерялось синхронным детектором.

На опорный вход синхронного детектора с выхода ге-

нератора подавался РЧ сигнал той же частоты. При

фиксированной амплитуде напряжения РЧ генератора

для каждого значения частоты f синхронным детекто-

ром измерялась амплитуда |UR| и фаза ϕ напряжения на

нагрузочном сопротивлении R.
Источником непрерывного неполяризованного излу-

чения является волоконный одномодовый иттербиевый

лазер с длиной волны излучения λ = 1070 nm, выходной

мощностью излучения до 500W и параметром качества

пучка M2 = 1.05. Лазерный пучок фокусировался линзой

в центр кристалла LBO. Диаметр перетяжки состав-

лял 35µm, диаметр пучка на торцах кристалла 0.43mm.

Максимальная интенсивность излучения в перетяжке

при максимальной мощности лазерного излучения по-

рядка 100MW/cm2.

Экспериментальные результаты

В ходе эксперимента в диапазоне частот от 0.5

до 1.5MHz была измерена спектральная зависимость от-

клика (по амплитуде и фазе напряжения на нагрузочном

резисторе R) кристалла LBO на воздействие внешнего

радиочастотного поля. Для определения коэффициента

оптического поглощения α методом ПРЛК был вы-

бран резонанс на частоте 1074.5 kHz (при температуре

T1 = 25◦C). Резонансной частотой R f можно считать

частоту, при которой достигается минимальное значение

фазы измеряемого сигнала.

Температурная калибровка частоты выбранного пье-

зоэлектрического резонанса производилась в условиях

однородного разогрева. Конденсатор с кристаллом был

помещен в термостат. Температура образца изменя-

лась в диапазоне от 25 до 50◦С. На рис. 2 при-

ведены спектральные зависимости фазы напряжения,

измеренного вблизи пьезоэлектрического резонанса при

температурах T1 = 25◦C и T2 = 35◦C. Видно, что при

разогреве резонансная линия существенно уширяется,

что, согласно результатам работы [12] и приведенному

выражению (3), обусловлено ростом величины ионной

проводимости кристалла LBO при разогреве. На рис. 3

представлена зависимость сдвига резонансной частоты

от температуры при однородном разогреве кристал-

ла. Из линейной аппроксимации данной зависимости

с использованием формулы (6) был определен пьезо-
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Рис. 2. Спектральная зависимость фазы измеряемого напря-

жения вблизи частоты пьезоэлектрического резонанса кристал-

ла LBO при разных температурах: 1 — 25◦C, 2 — 35◦C.
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Рис. 3. Зависимость сдвига частоты пьезоэлектрического

резонанса кристалла LBO от температуры при однородном

разогреве.

резонансный термический коэффициент данной моды

Kprt = (0.42± 0.02) kHz/◦C.

Была измерена величина разогрева кристалла LBO

в зависимости от интенсивности лазерного излучения.

Максимальное изменение эквивалентной температуры

кристалла 1θmax
eq для каждого значения интенсивности

лазерного излучения фиксировалось при достижении

стационарного режима. Полученная зависимость пред-

ставлена на рис. 4. Оптотермический коэффициент, рас-

считанный из линейной аппроксимации, составил (при
пересчете в единицы ◦C/kW) β = (26± 4)◦C/kW.

Коэффициент теплообмена исследуемого кристалла

определялся на основе аппроксимации эксперименталь-

но измеренной кинетики разогрева кристалла по форму-

ле (5), в которой термодинамическая температура была

заменена эквивалентной. Зависимость величины коэф-
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фициента теплообмена исследуемого кристалла LBO

от интенсивности лазерного излучения представлена на

рис. 5. Усредненное значение коэффициента теплообме-

на составило hT = (33± 8)W/(m2 ◦C).

Коэффициент оптического поглощения кристалла

LBO на длине волны λ = 1070 nm был измерен

в диапазоне интенсивностей лазерного излучения

10−100MW/cm2. На рис. 6 приведены начальные участ-

ки кинетики резонансной частоты, измеренные при

воздействии лазерного излучения с интенсивностью

I 1 = 10MW/cm2, I 2 = 20MW/cm2 и I 3 = 100MW/cm2

соответственно.

Для всех значений интенсивности лазерного излуче-

ния коэффициент оптического поглощения α определял-

ся с использованием формулы (8). Результаты расчетов

представлены на рис. 7. Величина коэффициента опти-

ческого поглощения кристалла LBO на длине волны
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Рис. 4. Зависимость изменения эквивалентной температуры

кристалла LBO от интенсивности лазерного излучения на

длине волны 1070 nm.

Рис. 5. Зависимость коэффициента теплообмена кристалла

LBO от интенсивности лазерного излучения на длине волны

1070 nm.
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Рис. 6. Начальные участки кинетики резонансной частоты

кристалла LBO при воздействии лазерного излучения различ-

ных интенсивностей: 1 — 10, 2 — 20, 3 — 100MW/cm2 .
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Рис. 7. Зависимость коэффициента оптического поглощения

кристалла LBO от интенсивности лазерного излучения на

длине волны 1070 nm.

λ = 1070 nm не зависит от интенсивности лазерного

излучения в данном диапазоне, среднее значение соста-

вило α = (2.9± 0.7) · 10−4 cm−1.

Выводы

Полученные в настоящей работе результаты показы-

вают, что коэффициент оптического поглощения кри-

сталла LBO при воздействии непрерывного лазерно-

го излучения на длине волны 1070 nm в диапазоне

интенсивностей 10−100MW/cm2 остается постоянным

и имеет значение α = (2.9± 0.7) · 10−4 cm−1. Ранее

в радиочастотном диапазоне было обнаружено суще-

ственное влияние ионной проводимости LBO на форму

линии пьезоэлектрических резонансов при разогреве.

Однако влияние ионной проводимости на коэффициент
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оптического поглощения кристалла LBO в диапазоне ин-

тенсивностей 10−100MW/cm2 непрерывного лазерного

излучения на длине волны 1070 nm не было выявлено.

Было продемонстрировано, что метод ПРКЛ позволяет

корректно измерять коэффициенты оптического погло-

щения нелинейно-оптических кристаллов в широком

диапазоне интенсивностей лазерного излучения.
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