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Исследованы спектральные и кинетические характеристики ионов Er3+ в сильно легированных смешан-

ных кристаллах BaY1.8Lu0.2F8 . Зарегистрированы спектры поглощения и люминесценции для кристаллов

BaY1.8Lu0.2F8 с концентрациями ионов Er3+ 20.0 и 30.0 at.%. Также исследованы кинетические зависимости

затухания люминесценции в инфракрасном диапазоне. Построена модель населенностей уровней ионов

Er3+ на основе трехуровневой схемы при накачке состояния 4I11/2 на длине волны 970 nm без учета ап-

конверсионных процессов. Оценен коэффициент усиления кристаллов BaY1.8Lu0.2F8 с концентрациями ионов

Er3+ 20.0 и 30.0 at.% при разной мощности накачки.
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Введение

Ионы эрбия позволяют достичь эффективного ла-

зерного излучения в диапазоне длин волн около 1.5

и 2.7µm [1,2]. В свою очередь лазеры, излучающие

в инфракрасном диапазоне, являются основой для созда-

ния лазерных газоанализаторов, используемых в диффе-

ренциальной оптической абсорбционной спектроскопии

для определения парниковых газов и воды. Преиму-

ществом использования фторидов в качестве активной

лазерной среды среди других кристаллических матриц

является их прозрачность от ультрафиолетовой (УФ) до

инфракрасной (ИК) областей спектра и низкая энергия

фононов, которая приводит к большому времени жизни

электронных состояний из-за уменьшения вероятности

безызлучательных переходов [3–5]. Включение в состав

катионов матрицы ионов Lu3+ и выращивание смешан-

ных кристаллов BaY1−xLuxF8 рассматривается как один

из способов уширить спектральные линии переходов [6].

По данным работы [7] из спектра сечения излучения для

кристалла BaY2F8 : Ho
3+ можно оценить ширину линии

перехода 5I7 →5 I8 на уровне 20% от высоты пика,

она составила примерно 140.5 nm. В то же время для

кристалла с добавлением ионов Lu3+BaY1−xLuxF8 : Ho

из спектра излучения в работе [8] ширина линии этого

же перехода на уровне 20% от высоты пика оценена

примерно в 177 nm.

Важной характеристикой активной среды является

полоса усиления. Для многих областей применения

необходима широкая полоса усиления, которая поз-

воляет перестраивать длину волны или генерировать

сверхкороткие лазерные импульсы.

Целью данной работы является исследование спект-

рально-кинетических характеристик смешанных кри-

сталлов BaY1.8Lu0.2F8:Er, легированных ионами Er3+

в большой концентрации, и моделирование коэффици-

ента усиления этой активной среды в ИК диапазоне

спектра без учета ап-конверсионных процессов.

Экспериментальная часть

Образцы кристаллов BaY1.8Lu0.2F8:Er с концентраци-

ей ионов Er3+ 20 и 30 at.% были выращены методом

Бриджмена в вакууме в графитовых тиглях и с графи-

товым резистивным нагревателем на кафедре квантовой

электроники и радиоспектроскопии Института физики

КФУ. Исходные компоненты были взяты из коммерче-

ски доступных источников и имели чистоту 99.999%.

Скорость роста составляла 1.2mm/hour. В результате

были выращены монокристаллы диаметром 8mm и

длиной 30mm. Диски были отполированы до толщины
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20.0 at.% 30.0 at.%

Рис. 1. Фото образцов кристаллов BaY1.8Lu0.2F8 :Er с концен-

трациями Er3+ 20 и 30 at.%.

2mm (образец с концентрацией Er3+ 20 at.%) и 1mm

(образец с концентрацией Er3+ 30 at.%). Фотография

монокристаллических дисков показана на рис. 1.

Спектры люминесценции в диапазоне длин волн

850−2900 nm при комнатной температуре регистриро-

вались на широкодиапазонном ИК фурье-спектрометре

Bruker IFS125HR со спектральным разрешением лучше,

чем 0.2 nm, и лазерным возбуждением на длине волны

525 nm, плотность мощности на образце составляла

50mW/cm2. В качестве светоделителя использовался

CaF2, в качестве детектора — охлаждаемый азотом InSb.

Зарегистрированные спектры люминесценции нормиро-

вались на спектральную чувствительность прибора. Для

уменьшения влияния перепоглощения в объеме образца

свет люминесценции собирался сферическим зеркалом

с поверхности, на которую падал луч возбуждения. Спек-

тры поглощения в диапазоне длин волн 350−1650 nm

регистрировали при комнатной температуре на спектро-

фотометре Shimadzu UV-3600. Измерения проводились

в неполяризованных схемах, так как форма спектров

поглощения в ИК диапазоне не меняется значительно

для различных схем ориентации [9].
Кинетики люминесценции исследовались при возбуж-

дении лазерным диодом на длине волны 970 nm с ис-

пользованием монохроматора МДР-23, фотодетектора-

ми служили фотоумножитель ФЭУ-62 для ближнего ИК

диапазона и детектор на основе лавинного фотодиода

PD24 для ИК диапазона.

Спектры поглощения и люминесценции,
кинетики люминесценции

На основе зарегистрированных спектров поглощения

монокристаллов BaY1.8Lu0.2F8:Er с концентрацией ионов

Er3+ 20 и 30 at.% были рассчитаны значения сечения

поглощения (рис. 2) по формуле

σabs = αabs/NEr. (1)
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Рис. 2. Спектры сечения поглощения кристаллов

BaY1.8Lu0.2F8 :Er с концентрациями 20.0 и 30.0 at.%.

Здесь NEr — концентрация ионов Er3+, αabs —

коэффициент поглощения. Спектры поглощения ионов

Er3+ в образцах обусловлены переходами из основного

состояния 4I15/2 в возбужденные состояния 4G7/2,
4G9/2,

4G11/2, 2H9/2,
4F5/2,

4F7/2,
2H11/2,

4S3/2,
4F9/2,

4I9/2,
4I11/2,4I13/2 и соответствуют литературным данным [10,

11]. Форма спектров не отличалась по локализации

спектральных линий, количеству пиков и характеру

уширения с увеличением содержания Er3+, но имела

некоторые изменения, определяющие различие вероят-

ностей переходов. Последнее может быть обусловлено

отличиями локальной структуры кристаллического поля

около примесного центра Er3+, вклад в которые может

также иметь распределение ионов Lu3+ в кристалли-
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Рис. 3. Кинетики люминесценции состояния 4I11/2, λex = 970 nm, λem = 1000 nm для (a) всех образцов BaY1.8Lu0.2F8:Er; (b-f) 1, 5,

10, 20 и 30 at.% Er3+ в кристаллах BaY1.8Lu0.2F8 :Er. На вставках представлены соответствующие функции невязки.
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Рис. 4. Кинетики люминесценции состояния 4I13/2 , λex = 970 nm, λem = 1598 nm для (a) всех образцов BaY1.8Lu0.2F8 :Er; (b-e) 1, 5,
10, 20 и 30 at.% Er3+ в кристаллах BaY1.8Lu0.2F8 :Er. На вставках представлены соответствующие функции невязки.

ческой решетке. Это требует дальнейших исследований

для серии кристаллов с различным соотношением Y:Lu.

Кинетики люминесценции кристаллов BaY1.8Lu0.2F8
с концентрацией ионов Er3+ 1, 5, 10 , 20 и 30 at.%

были зарегистрированы на длине волны 1000 nm

(4I11/2 → 4I15/2) и 1598 nm (4I13/2 → 4I15/2) при возбуж-

дении на длине волны 970 nm при комнатной темпера-

туре (рис. 3, 4).
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Рис. 5. Спектры вынужденного излучения кристаллов BaY1.8Lu0.2F8 :Er с концентрацией Er3+ 20 и 30 at.%.

Кривые затухания люминесценции аппроксимирова-

лись одноэкспоненциальным законом, время затуха-

ния для состояния 4I11/2 составило 5.68 ± 0.07 и

5.0± 0.2ms для 20 и 30 at.% Er3+ соответственно. Для

состояния 4I13/2 время затухания люминесценции равно

5.2± 0.1 и 3.4± 0.3ms для концентраций ионов Er3+ 20

и 30 at.% соответственно. С увеличением концентрации

ионов Er3+ в образцах BaY1.8Lu0.2F8:Er наблюдается

концентрационное тушение. Важным является то, что

время жизни состояния 4I11/2, которое является верхним
лазерным для генерации около 2.7 µm, оказывается боль-

ше, чем время жизни состояния 4I13/2, которое является

нижним лазерным.

Сечения вынужденного излучения были оценены для

переходов 4I11/2 → 4I15/2, 4I13/2 → 4I15/2 и 4I11/2 → 4I13/2
из спектра люминесценции с использованием формулы

Фюхтбауэра−Ладенбурга [1, 12]:

σem
(

λ
)

=
λ5

8πn2τradc

Wem

(

λ
)

∫

λWem

(

λ
)

dλ
. (2)

Здесь Wem(λ) — интенсивность люминесценции с по-

правкой на чувствительность измерительной системы,

τrad — радиационное время жизни, n — показатель

преломления образца, c — скорость света в вакууме.

Спектры ИК люминесценции кристаллических об-

разцов BaY1.8Lu0.2F8 с концентрацией ионов Er3+ 20

и 30 at.% были зарегистрированы при комнатной тем-

пературе при возбуждении на длине волны 525 nm.

Радиационное время жизни τrad рассчитывалось из экспе-

риментальных данных кинетик затухания люминесцен-

ции в низкоконцентрированных образцах BaY1.8Lu0.2F8
с концентрацией ионов Er3+ 1 at.% на длине волны

1000 nm и 5 at.% на длине волны 1598 nm.

Неполяризованные спектры сечения вынужденного

излучения переходов 4I11/2 → 4I15/2, 4I13/2 → 4I15/2
и 4I11/2 → 4I13/2 для образцов кристаллов

BaY1.8Lu0.2F8 : Er с концентрацией Er3+ 20 и 30 at.%

показаны на рис. 5. Из рис. 5 видно, что для образцов
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Рис. 6. Энергетическая схема уровней ионов Er3+.

BaY1.8Lu0.2F8:Er с концентрацией ионов Er3+ 20 и

30 at.% форма линий спектра сечения вынужденного

излучения существенно не меняется.

Моделирование усиления

Рассмотрим трехуровневую схему лазера, показанную

на рис. 6. Уровень 4I11/2 непрерывно накачивается на

длине волны 970 nm. Далее населенность с непрерывно

накачиваемого уровня 4I11/2 релаксирует в основное

состояние 4I15/2 и с излучением на нижний лазерный

уровень 4I13/2 с коэффициентом ветвления β32. Скорост-

ные уравнения для трехуровневой схемы могут быть

записаны как

dn1

dt
= −n1σ13I +

n2

τ2
+

n3β31

τ3
, (3)

dn2

dt
=

n3β32

τ3
−

n2

τ2
, (4)

dn3

dt
= n1σ13I −

n3β32

τ3
−

n3β31

τ3
, (5)
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где ni — число ионов на объем на уровне i , σ13 —

сечение поглощения перехода 4I15/2 → 4I11/2, I — интен-

сивность накачки в cm−1s−1, β32 и β31 — коэффициенты

ветвления люминесценции, τi — время жизни уровня i .
С использованием экспериментально полученных зна-

чений времен жизни возбужденных состояний иона Er3+

и коэффициентов ветвления люминесценции (β32 = 0.23,

β31 = 0.77 для образца с концентрацией Er3+ 20.0 at.%

и β32 = 0.15, β31 = 0.84 для образца с концентрацией

Er3+ 30.0 at.%), система дифференциальных уравнений

(3)−(5) была решена численно, в результате чего были

получены распределения населенностей по состояниям.

Показано, что между состояниями 4I11/2 и 4I13/2 при

непрерывной накачке разной мощности – от 550mW

до 50W — достигается инверсия населенностей. На

рис. 7 продемонстрировано распределение населенно-

стей уровней иона Er3+ для образца BaY1.8Lu0.2F8 с кон-

центрацией активной примеси 30.0 at.% при непрерыв-

ной накачке мощностью 50W. Из рис. 7 видно, что меж-

ду верхним лазерным уровнем 4I11/2 и нижним лазерным

уровнем 4I13/2 при непрерывной накачке достигается

инверсия населенностей.

С помощью данной модели был оценен коэффициент

усиления активной среды на кристаллах BaY1.8Lu0.2F8:Er

с концентрациями Er3+ 20 и 30 at.% (рис. 8). Рисунок 8

демонстрирует линейную зависимость коэффициента

усиления активной среды от мощности накачки. При

этом образец с концентрацией Er3+ 30 at.% обладает

более высоким коэффициентом усиления по сравнению

с образцом с концентрацией Er3+ 20 at.%.

На рис. 9 представлены рассчитанные в результате

решения скоростных уравнений спектры усиления об-

разцов BaY1.8Lu0.2F8:Er с концентрациями Er3+ 20 и

30 at.% при различных мощностях накачки. На вставках

изображены спектры при низких мощностях — 1W и

550mW. Из рис. 9,a и 9,b видно, что форма спектров не

меняется значительно для кристаллов с концентрацией
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Рис. 8. График зависимости коэффициента усиления кристал-

лов BaY1.8Lu0.2F8 :Er с концентрациями Er3+ 20.0 и 30.0 at.% от

мощности непрерывной накачки. Красные прямые — линейная

аппроксимация.

ионов Er3+ 20 и 30 at.%. При этом спектры насыщены

линиями переходов между штарковскими состояниями и

потенциально обусловливают перестройку длины волны

в широком диапазоне около 2.7µm.

Заключение

В настоящей работе были исследованы спектры погло-

щения и люминесценции, а также кинетики затухания

люминесценции в ИК области перспективных активных

сред ИК диапазона BaY1.8Lu0.2F8, активированных иона-

ми Er3+ с концентрациями от 1 до 30 at.%.

Показано, что для кристаллов Er:BaY1.8Lu0.2F8 с боль-

шой концентрацией Er3+ (более 20 at.%) время жизни со-

стояния 4I13/2 становится меньше времени жизни состо-

яния 4I11/2, следовательно, на этих кристаллах возможно

достижение высокой эффективности лазерной генерации

на длине волны около 2.7 µm (переход 4I11/2 → 4I13/2).
С помощью моделирования населенностей на лазерных

состояниях иона Er3+ для генерации около 2.7 µm было

показано, что между состояниями 4I11/2 и 4I13/2 при

непрерывной накачке разной мощности — от 550mW

до 50W — достигается инверсия населенностей. Оценка

коэффициента усиления, проведенная по результатам

моделирования, показала, что образец с концентрацией

Er3+ 30 at.% обладает более высоким коэффициентом

усиления по сравнению с образцом с концентрацией

Er3+ 20 at.%. При этом спектры усиления насыщены

линиями переходов между штарковскими состояниями и

потенциально обусловливают перестройку длины волны

в широком диапазоне около 2.7 µm, что определяет

перспективность активной среды для перестраиваемой

по длине волны лазерной генерации и укорочению

длительности импульса.
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