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OTRZYMYWANIE I BADANIE WELASNOSCI
OPTYCZNYCH I LASEROWYCH MONOKRYSZTALOW
YAG DOMIESZKOWANYCH Er** 1 Yb*

Zygmunt Mierczyk", Krzysztof Kopczynski', Andrzej Gietka",
Zygmunt Frukacz?, Tadeusz Lukasiewicz”, Jarostaw Kisielewski?

W ostatnich latach wzrasta zainteresowanie laserami generujacymi impulsy promie-
niowania o wysokich mocach szczytowych o dtugosci fali 1,55 um. Lasery te znaj-
duja praktyczne zastosowanie w uktadach dalmierzy oraz w telekomunikacji. Pro-
mieniowanie o dtugosci fali 1,55 pm jest promieniowaniem bezpiecznym dla oka, gdyz
nie wnika do wngtrza oka i nie powoduje uszkodzenia siatkowki.

W pracy przedstawiono wyniki badan warunkow wzrostu oraz wiasno$ci optycz-
nych i spektroskopowych krysztalow granatu itrowo-aluminiowego domieszkowa-
nego jonami Er’" 1 Yb’ - potencjalnego osrodka aktywnego laserow bezpiecznych
dla oka. Monokrysztaly YAG:Er'" i YAG:Er’",Yb' otrzymywane byly metoda Czo-
chralskiego. Badanie jako$ci optycznej otrzymanych krysztatow przeprowadzono
metoda elastoskopowa i interferometryczna. Wyznaczono widma absorpcji w zakre-
sie spektralnym od 190 do 5000 nm. Badano rowniez widma luminescencji wzbudzo-
nej promieniowaniem emitowanym przez diodg laserowa 970 nm oraz wyznaczono
czasy zycia jonow Er'" na gornym poziomie laserowym ('l , ).

1. WSTEP

Zakres spektralny bezpiecznego dla oka promieniowania laserowego wynika z
charakterystyk optycznych oka [1]. Promieniowanie o dtugosciach fal ponizej
400 nm i powyzej 1400 nm jest silnie absorbowane przez tkanki, dlatego nie wnika do
wngtrza oka i nie powoduje uszkodzenia siatkowki. Dhugos¢ fali 1,5 pm jest uwazana
za bezpieczng do bezposredniego patrzenia w wiazkg przy gestosciach energii 100
razy wigkszych niz dla 10,6 pm (laser CO,) oraz 2 x 10° razy wigkszych niz dla
dhugosci fali 1,06 um (laser Nd:YAG) [2].
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Otrzymywanie... monokrysztalow YAG

W pierwszych ukladach laserowych generujacych promieniowanie bezpieczne
dla oka stosowano przesuwnik ramanowski w postaci komorki metanowej, w ktorej
zachodzita konwersja promieniowania generowanego przez YAG:Nd** (A=1064 nm) do
dhugosci fali 1,54 um. Konkurencyjne w stosunku do wysokoci$nieniowych gazowych
komorek metanowych sa krysztaty molekularne (np. Ba(NO,),, CaCO, lub CaSO,), w
ktorych wystgpuje efekt wymuszonego rozpraszania Ramana. Efektywno$¢ tego pro-
cesu nie jest jednak wysoka, dlatego uktady te nie znalazly praktycznych zastosowan [3].

Zastosowanie krysztalow nieliniowych do generacji parametrycznej w zakresie
1,5 um rowniez nie zostato praktycznie wykorzystane. Glowna bariera w tym przypad-
ku sa trudnosci w uzyskaniu stabilnej pracy lasera w szerokim przedziale temperatur
[4].

Na poczatku lat dziewigédziesiatych po raz pierwszy zastosowano do generacji
promieniowania laserowego o dtugosci fali 1,5 um szkto fosforanowe erbowo-iterbo-
we [5]. Uklady laserowe z tym materialem aktywnym znalazly szereg praktycznych
zastosowan [6-7]. Wada szkta fosforanowego jest niska odpornos¢ termiczna i mecha-
niczna, dlatego trwaja poszukiwania nowych, bardziej odpornych matryc szklanych, a
takze osrodkow krystalicznych [8]. W przypadku krysztatow stosowanych w uktadach
generacji promieniowania bezpiecznego dla oka, najczgsciej stosowanymi domiesz-
kami aktywnymi sa jony Er** oraz Cr* [9-11]. Jony Yb*" stosowane sa w osrodkach
krystalicznych domieszkowanych Er** w celu zwigkszenia efektywnosci pobudzania,
szczegodlnie w uktadach pompowanych diodami potprzewodnikowymi.

Celem pracy bylo opracowanie warunkéw wzrostu krysztatdéw granatu itrowo-
glinowego domieszkowanych jonami Er** i Yb* (YAG:Er*, YAG:Er*",Yb’"). Badania
tych krysztatow o roznej koncentracji domieszek przeprowadzono w aspekcie wyko-
rzystania ich jako osrodki czynne laserow generujacych promieniowanie bezpieczne
dla oka.

2. MONOKRYSTALIZACJA

Krysztaly otrzymywano metoda Czochralskiego przy uzyciu tygla irydowego o
wymiarach zewnetrznych ¢ 50x50x1,5 mm. Obudowa izolacyjna tygla byta wykonana
z ceramiki alundowej oraz granulowanej ceramiki cyrkonowej stabilizowanej hafnem
(ZrO,:HfO,), ktora wypelniata przestrzen pomigdzy tyglem a rurg i podstawka alundowa.

Procesy krystalizacji prowadzono w atmosferze azotu z niewielka (utamek procen-
tu) iloscia tlenu. Jako materialy wyjsciowe uzyte zostaly tlenki wysokiej czystosci:
Y,0, (5N) i ALO, (5N) J.M.a PROD,, Er,0, i Yb,0, (SN) ALDRICH.

Uzyskano krysztaty o srednicy ~25 mm i dhugosci 60 mm o nastgpujacych sktla-
dach: YAG:Er* (1,5% Er*)

YAG:Er*,Yb* (0,9% Er*", 9% Yb*"),
YAG:Er*',Yb* (0,5% Er**, 5% Yb*).
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We wszystkich otrzymanych krysztatach stwierdzono wystgpowanie obszaru rdze-
nia fasetowego o charakterystycznej trzykrotnej symetrii. Rdzen ma wyrazne ostre
granice 1 obejmuje obszar o srednicy ~2 mm. Na podstawie przeprowadzonych badan
w uktadzie interferometru Macha-Zehndera stwierdzono, ze w obszarze rdzenia krysz-
taly wykazuja niejednorodnos¢ wspotczynnika zatamania, co $wiadczy o zdefektowa-
niu tego obszaru i wystgpujacych w nim napre¢zeniach. Poza obszarem rdzenia wszyst-
kie krysztaly byly jednorodne optycznie. Charakterystyczne interferogramy uzyskane
dla krysztalu YAG:Er** pokazano na Rys.1.

Badano roéwniez stan napr¢zen w krysztatach metoda elastoskopowa, rejestru-
jac obraz uzyskany dla badanego krysztalu umieszczonego migdzy skrzyzowanymi
polaryzatorami. Na Rys.2 przedstawiono wyniki tych badan dla YAG:Er*".

Rys. 1. Interferogramy uzyskane dla krysztalu YAG:Er' nr | o dlugosci 60 mm; (a - zerowe
tto interferometru, b - tlo prazkowe).

Fig. 1. Interferograms obtained for YAG:Er'" crystal No.l of a length of 60 mm; (a) zero-frin-
ger order, (b) multi-fringers field.

Rys. 2. Obraz elastoskopowy uzyskany
dla krysztatu YAG:Er* nr 1 o dtugosci
60 mm.
Fig. 2. Elastoscopic picture obtained for
YAG:Er" crystal No.l of a length of
60 mm.
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Na podstawie przeprowadzonych badan interferometrycznych i elastoskopowych
wyznaczono obszary cigcia krysztalow w celu wykonania elementoéw optycznych do
badan charakterystyk spektroskopowych.

3. BADANIA SPEKTROSKOPOWE

Z otrzymanych krysztaldow wycinano, szlifowano i polerowano ptasko-réwnolegte
plytki o grubosci ~ 1 mm do pomiaréw charakterystyk spektralnych. W celu wyzna-
czenia zaleznosci wspotczynnika absorpcji od dtugosci fali k(A) dla badanych probek,
przeprowadzono pomiary transmisji w funkcji dtugosci fali.

W zakresie widmowym od 200 do 1100 nm (AA=1 nm) pomiary wykonano za
pomoca spektrofotometru LAMBDA?2 firmy PERKIN ELMER, w zakresie od 1100
do 1500 nm (AA=1 nm) za pomocg spektrofotometru ACTA MVII firmy BECKMAN,
natomiast w zakresie od 1500 do 25000 nm (A1/A=1 cm™') za pomoca fourierowskiego
spektrofotometru 1725-X FTIR firmy PERKIN ELMER.

Na podstawie pomiaréw transmisji probek T(A) obliczano wspotczynnik absorpcji,
uwzgledniajac wielokrotne odbicia promieniowania wewnatrz probki:

1

r

k(L) = %ln

gdzie:

‘/(l—rf y*+4-62 T ~(-1;)?

(2)

P )=
r 2-T(L)- rf2

T(A) - zmierzona warto$¢ transmisji probki,
I - fresnelowski wspotczynnik odbicia,
d - grubos¢ probki.

Na Rys.3 pokazano krzywe spektralne wspofczynnika absorpcji uzyskane dla ba-
danych krysztatow YAG domieszkowanych Er** i Yb*.

Pomiary widma luminescencji przeprowadzono w ukladzie przedstawionym na
Rys.4. W torze wzbudzenia zastosowano laser potprzewodnikowy 970 nm.
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Rys. 3. Widma ab-
sorpcji  krysztatow
YAG domieszkowa-
nych Er** i Yb*:

a) YAG:Er* (1.5 at.%
Er*),

b) YAG:Er*,Yb* (0.9
at% Er*, 9 at%
Yb*),

¢) YAG:Er*,Yb* (0.5
at.% Er*, 5 at%
Yb*).

Fig. 3. Absorption
spectra of erbium and
ytterbium doped
YAG crystals:

a) YAG:Er* (1.5 at.%
Er’),

b) YAG:Er*,Yb* (0.9
at.% Er*, 9 at%
Yb3+)’

¢) YAG:Er*,Yb* (0.5
at% Er*, 5 at%
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Monochromator
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Rys. 4. Schemat ukfadu pomiarowego z monochromatorem H20 FIR do wyznaczania widm lu-
minescencji badanych krysztatow.

Fig. 4. Scheme of measuring system with H20 FIR monochromator used for determination of lu-
minescence spectra of the examined crystals.

Luminescencja wzbudzona promieniowaniem laserowym po rozdzieleniu widmo-
wym w monochromatorze L20 (JOBIN YVON), rejestrowana byta za pomoca uktadu
LOCK-IN (STANFORD RESEARCH SR510) z detektorem InGaAs chlodzonym
termoelektrycznie. Krzywe luminescencji przedstawiono na Rys.5.

Pomiary czasu zycia jonéw Er’* na gérnym poziomie laserowym (I , ,) dla probek
krysztatow YAG domieszkowanych Er** i Yb*" przeprowadzono metoda bezposrednia
z wykorzystaniem wzbudzenia impulsowego. W metodzie tej badany osrodek wzbu-
dzany jest impulsem promieniowania o czasie opadania znacznie krotszym od czasu T
zycia na poziomie wzbudzonym. Nastgpujacy po wzbudzeniu zanik obsadzenia, ktore-
g0 przejawem jest zanik natgzenia fluorescencji, mozna oglada¢ bezposrednio na oscy-
loskopie.

Zrodtem impulsow diagnostycznych o dhigosci fali 970 nm (wzbudzenie jonow
Er’") byt laser potprzewodnikowy POLAROID 4300. Lasery zasilane byly z zasilacza
SDL800 sterowanego generatorem impulséw i generowaly impulsy o czasie trwania
~ 8 us 1 czgstotliwosci ~0,66 kHz.

W torze detekcji, prostopadtym do toru wzbudzenia, zastosowano fotodiod¢ ger-
manowa, natomiast charakterystyki czasowe zaniku fluorescencji rejestrowano z wy-
korzystaniem oscyloskopu cyfrowego LeCROY 9350AM (500 MHz).
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Rys. 5. Widma luminescencji krysztalow YAG domieszkowanych Er** i Yb* wzbudzonej dio-
da laserowa CW POLAROID 4300 (970 nm, 1 W):

a) YAG:Er** (1.5% Er*)

b) YAG:Er**,Yb* (0.9% Er*, 9% Yb*)

¢) YAG:Er**,Yb* (0.5% Er*, 5% Yb*).

Fig. 5. Luminescence spectra of erbium and ytterbium doped YAG crystals:

a) YAG:Er** (1.5% Er*)

b) YAG:Er**,Yb* (0.9% Er**, 9% Yb*)

¢) YAG:Er**,Yb* (0.5% Er*, 5% Yb*").
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Uzyskane wyniki pomiarowe zaleznosci intensywnosci fluorescencji (I) w funkcji
czasu (t) aproksymowano numerycznie funkcja:

I=1I, exp(—%] 3)

gdzie: I - intensywno$¢ poczatkowa,
T - stala czasowa.
Stata czasowa T (czas zaniku fluorescencji) odpowiada czasowi, po ktorym inten-
sywnos$¢ fluorescencji I osiagnie wartos¢ I /e.

Wyniki pomiaréw czasu zaniku fluorescencji w badanych probkach zestawiono w
Tab.1.
Tabela 1. Wyniki pomiaréw czasu zaniku fluorescencji z poziomu *I ,, w badanych probkach
krysztalow YAG:Er** oraz YAG:Er*',Yb*".
Table 1. Results of measurements of fluorescence decay time (level ‘I
ples of YAG:Er** and YAG:Er*, Yb* crystals.

32

,3») in the investigated sam-

L.p. Krysztat T [ms] AT [ms]

1. YAG:Er* 5.6 +0.1
(1.5% Er’")

93 YAG:Er*",Yb* 4.3 +0.1
(0.9% Er’*, 9% Yb*")

3. YAG:Er’",Yb*" 3.5 +0.1
(0.5% Er’", 5% Yb*")

4. OMOWIENIE WYNIKOW

W widmach absorpcji badanych krysztalow (Rys. 3) mozna wyro6zni¢ charaktery-
styczne dla jonéw Er** i Yb** grupy pasm, przy czym widmo absorpcji jonow Er** jest
znacznie bogatsze, gdyz wystepuja w nim pasma absorpcji zarowno w obszarze wi-
dzialnym (360 nm, 380 nm, 405 nm, 450 nm, 485 nm, 520 nm, 650 nm i 790 nm), jak
i w podczerwieni (965 nm i 1530 nm). W widmie absorpcji jonow Yb** wystgpuje tylko
jedna grupa pasm w obszarze podczerwieni (maksima 914 nm, 941 nm i 968 nm).
Zarejestrowanym pasmom absorpcji mozna przyporzadkowaé nastgpujace przejscia
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kwantowe jonu Er'+ z poziomu podstawowego *I ., do pozioméw wzbudzonych: ‘G
i °G,, (360 nm), *H,, (380 nm), *F_, i *F, (405 nm), *F_, (450 nm), *H,, , (485 nm),
‘S,, (520 nm), *F,, (650 nm), *I,, (790 nm), “I, , (965 nm), I ,, (1530 nm) oraz
przejscia kwantowe jonu Yb’* z poziomu podstawowego *F ., do poziomu wzbudzone-
go °F, ,. Stosunki intensywnosci poszczegolnych pasm absorpcji jonéw Er’* i Yb** w
badanych krysztalach sa state, natomiast bezwzgledne wartosci zaleza od koncentracji
wprowadzonych domieszek.

Pasma absorpcji jondw Er’* w obszarze widzialnym umozliwiaja wzbudzanie
YAG:Er* lampa wyladowcza, natomiast pasma absorpcji jonéw Yb** w obszarze od
940 do 970 nm zapewniaja wzrost efektywnosci pompowania YAG:Er*',Yb** dioda
laserowa.

Interesujace z punktu widzenia generacji promieniowania laserowego bezpieczne-
go dla oka pasma w widmie luminescencji jonéw Er** w zakresie od 1450 do 1650
nm (Rys. 5) sa zwiazane z przejSciami kwantowymi ‘I, ,—*1 ; , (maksimum 1530 nm)
i °S, -l , (maksimum 1620 nm). Wprowadzenie jonow Yb*" powoduje wzrost in-
tensywnosci luminescencji YAG:Er*",Yb* w pasmie 1530 nm (Rys. 5b).

Pomiary czasu zaniku fluorescencji jonow Er’' na gornym poziomie laserowym
(*I,,,) przeprowadzone dla probek krysztaltdow YAG domieszkowanych Er’ i Yb*
wykazaty, ze ze wzrostem koncentracji jonéw Er** od 0.5% at. do 1.5% at. wzrasta
czas zycia jonow Er'” od 3.5 ms do 5.6 ms. Wyniki te potwierdzaja wczesniej zaobser-
wowang prawidtowo$¢ dla innych krysztatdéw domieszkowanych Er** [12-14].

1172

S. PODSUMOWANIE

Opracowano warunki wzrostu monokrysztatow YAG:Er'* i YAG:Er*",Yb*" o roz-
nych koncentracjach domieszek. Przeprowadzone badania wtasnosci optycznych i spek-
troskopowych uzyskanych krysztatow, wykazaty dobra ich jako$¢ optyczna umozliwia-
jaca zastosowanie w uktadach laserowych.

Korzystne parametry spektroskopowe krysztatow YAG:Er'*® i YAG:Er*',Yb* oraz
charakterystyczna dla granatow wysoka odpornos¢ termiczna i mechaniczna powodu-
je, ze krysztaly te moga znalez¢é szerokie zastosowanie w technice laserowej jako
material aktywny laserow generujacych promieniowanie hezpieczne dla oka.

Badania zostaly wykonane dzieki czesciowemu dofinansowaniu przez Komi-
tet Badan Naukowvch w ramach grantu Nr 160/T00/97/13.
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CRYSTAL GROWTH AND INVESTIGATIONS OF OPTICAL AND LASING
PROPERTIES OF Er** AND Yb* DOPED YAG CRYSTALS

Summary

Considerable interest in compact pulsed high-peak power laser sources emitting at
wavelengths near 1.55 um is observed. Rangefinders and other applications with free
space propagation could be strong benefit of such devices. The wavelength of ~1.55
pm is in the eyesafe regime where significantly higher pulse energies can be used
without damage of human eyes.

Erbium and ytterbium doped YAG single crystals were obtained by the Czochral-
ski method. Fundamental conditions of growth of the obtained crystals and the results
of optical homogenity measurements are presented. Absorption spectra of Er’* and
Yb* - doped YAG crystals were measured in a spectral range of 190+5000 nm at
room temperature. Excitation and luminescence spectra were also recorded at room
temperature with a JOBIN-YVON spectrofluorometer using a diode laser 970 nm as
an excitation source. Measurements of lifetime of Er'" ions in the upper laser level

(*I,,,) of the samples were made by a direct method with pulse excitation.
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