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Abstract. The subject of this study was to explore the temperature dependence of spectral-
kinetic properties of gradient-activated crystals Er3+,Yb3+:LiNbO

3

and Er3+:LiNbO
3

with optical
concentration profiles of the impurities.

The algorithm of the registration mode: 1) set the initial wavelength registration (�
1

); 2) inclusion
of heating of a sample while running the check in automatic mode kinetic luminescence on the first
channel of the oscilloscope. Check the array temperature data is up to 150 °C; 3) displacement
monochromator for �

2

and repeat step 2) algorithm. This approach required repeated heating
and cooling of the sample, but allowed to save the time of the experiment. You can reduce the
number of heating cycles of the investigated sample by omitting stabilization of the parameters
(wavelength or temperature), because the assumed lifetime of the luminescence is much less than
the time of warm-up or rewinding of a monochromator. With this approach the registration
scheme includes three signal channels in the oscilloscope: the intensity, temperature and the
channel through which wavelength of the monochromator is transmitted. In this case, the number
of cycles of heating/cooling the sample in the experiments was within the order of a dozen.

It was found that the luminescence intensity increased by 15–20 % in the gradient-activated
crystals Er3+,Yb3+:LiNbO

3

in the temperature range from 25 °C to 150 °C and decreased in the
intensity of 1,5 µm luminescence 30 % in the gradient-activated crystals Er3+:LiNbO

3

in the same
temperature range.
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Кристаллы ниобата лития традиционно
являются базовыми материалами для разра-
ботки компонентов фотоники и оптоэлектро-
ники. Легирование кристаллов оптическими
центрами редкоземельных элементов Er3+ и
Yb3+ потенциально расширяют возможности
использования нелинейных кристаллов в об-
ласти инфокоммуникационных технологий
и систем как активных элементов, излучаю-
щих в области 1,5 мкм, с возможностью полу-
чения различных гармоник опорного сигна-
ла. Получение высокоэффективной полутаро-

микронной генерации в кристаллических сре-
дах является нетривиальной задачей, так как
требует решения сопутствующих проблем по
снижению степени тушения люминесценции
в полутаромикронной области спектра, обу-
словленных различными паразитными фак-
торами [1, 2]. В работах [3, 4] приводятся ре-
зультаты исследований по определению оп-
тимальных температурных режимов генера-
ционных процессов в кристаллах YAG:Yb,Er,
при которых тушение полутаромикронного
излучения минимизируется. Хотя кристаллы
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ниобата лития по теплопроводности, механи-
ческой прочности не могут конкурировать
с иттрий-алюминиевым гранатом, его нели-
нейные свойства и возможность широкого ис-
пользования в устройствах преобразования
оптического сигнала делают задачу исследо-
ваний оптимальных температурных режимов
в полутаромикронном диапазоне при усиле-
нии или генерации данных кристаллов весьма
интересной и важной.

Целью настоящего исследования яв-
лялось изучения температурной зависи-
мости спектрально-кинетических свойств
градиентно-активированных кристаллов
Er3+,Yb3+:LiNbO

3

и Er3+:LiNbO
3

с концен-
трационными профилями оптических приме-
сей [5,6]. Исследуемые образцы представляли
собой отполированные монокристаллические
пластины, толщиной 1–2 мм, вырезанные
вдоль оси роста С. Состав исследуемых кри-
сталлических образцов ниобата лития был
конгруэнтным (R = 0,94). Концентрация
оптических центров первой пластины изменя-
лась в пределах от 1,2 до 0,6 ат. % для ионов
Yb3+ и от 0 до 0,3 ат.% � для ионов Er3+;
во втором образце концентрации ионов Er3+
изменялась по длине пластины от 4 ат. % до
2,5 ат. %. Для анализа экспериментальных
результатов обрабатывались спектрально-
кинетические данные, полученные в точках
на поверхности исследуемых образцов, ха-
рактеризующиеся следующими значениями
концентраций оптических примесей: 1,1 ат. %
Yb3+ и 0,1 ат. % Er3+, а также 0,8 ат. % Yb3+

и 0,2 ат. % Er3+ (точка 1 и 2 соответственно
для кристалла Yb,Er:LiNbO

3

); 3,5 ат. % Er3+
и 2,8 ат. % Er3+ (точка 3 и 4 соответственно
для кристалла Er:LiNbO

3

).
Исследование температурной зависимости

скорости дезактивации электронного возбуж-
дения в области 1,5 мкм в градиентно-активи-
рованных кристаллах должно учитывать воз-
можность многоцентрового состава исследуе-
мых образцов, а также детализации кинети-
ческих параметров по спектральной области
(1 400–1 700 нм), температуре и составу (кон-
центрации оптических центров) кристаллов.
В [7] была предложена техника и методика
проведения таких экспериментов с детализа-
цией спектрально-кинетических параметров
исследуемых образцов. Однако в этом случае
в процессе проведения эксперимента тратится
большое количество времени на термостаби-
лизацию исследуемого образца или проведе-

ние дополнительных измерений, связанных с
регистрацией массива температурных кине-
тик люминесценции, в случае использования
ПЗС приемника.

В данной работе предлагается использо-
вать методику проведения эксперименталь-
ных исследований, при которой для монотон-
но меняющегося времени затухания по спек-
тру люминесценции не требуется температур-
ная стабилизация исследуемого кристалличе-
ского образца во время проведения измере-
ний, что существенно сокращает время про-
ведения всего эксперимента.

Экспериментальная схема включала в се-
бя следующие структурные элементы: 1) в
качестве лазера накачки использовался полу-
проводниковый лазер АТС-С4000-200-AMF-
975-5 с блоком питания LDD-10 и длиной вол-
ны излучения 975 нм, мощностью 200 мВт,
работающий в импульсном режиме с дли-
тельностью импульса 5 мс и периодом сле-
дования импульсов 50 мс; 2) в качестве ре-
гистрирующего устройства применялся де-
тектор PDA10C с полосой пропускания 100
МГц и монохроматор МДР-204; 3) для записи
и обработки сигнала фотодетектора приме-
нялся осциллограф Tektronix DPO5104; 4) в
качестве нагревателя образцов для измере-
ния использовался терморегулятор TRM101,
ограничивающий температуру разогрева, с
отключенной функцией термостабилизации

Алгоритм режима регистрации выглядел
следующим образом: 1) установка начальной
длины волны регистрации данных на моно-
хроматоре (�

1

); 2) включение нагрева образ-
ца с одновременным запуском регистрации
в автоматическом режиме кинетик люминес-
ценции на первом канале осциллографа. Ре-
гистрация массива температурных данных
происходит в двух направлениях: разогрев
от комнатной температуры до температуры
150 °С (длительность процесса 15–20 мин.,
что намного больше, чем люминесцентное
время жизни возбужденного состояния (по-
рядка мс)) и охлаждение образца. 3) смеще-
ние монохроматора на �

2

и повтор шага 2)
алгоритма. Подобный подход требовал мно-
гократного нагрева и охлаждения образца,
но позволил существенно сэкономить время
эксперимента. Шаг дискретизации по длине
волны составил 1 нм, шаг дискретизации по
времени регистрации кинетики люминесцен-
ции составил 0,5 мкс, средний шаг дискрети-
зации по температуре составил 0,5 °С. Можно
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Рис. 1. Спектр кинетик люминесценции образца 1 при T = 25 °С

сократить количество циклов нагрева иссле-
дуемого образца, если не стабилизировать ни
один из параметров (длину волны или тем-
пературу), поскольку предполагаемое время
жизни люминесценции много меньше време-
ни разогрева или перемотки монохромато-
ра. При таком подходе в схеме регистрации
присутствуют три сигнальных канала в ос-
циллографе: интенсивность, температура и
канал по которому передается длина волны
монохроматора. Таким образом, происходит
формирование массива данных: зависимость
интенсивности люминесценции от длины вол-
ны, температуры, время развертки кинетики
люминесценции. В этом случае число циклов
нагрева/охлаждения образца в эксперимен-
тах составляло порядка десятка.

На рис. 1 представлен эксперименталь-
ный спектр кинетик образца 1. Сечение дан-
ного спектра кинетик при сканировании по
параметру t (время регистрации кинетики
от начала лазерного импульса) представляет
собой спектр люминесценции, который полно-
стью соответствует традиционно измеренно-
му спектру люминесценции исследуемого об-
разца. Одной из особенностей ниобата лития
является наличие двух основных неэквива-
лентных кристаллографических позиций для
ряда ионов, например, таких как Cr3+, что
может приводить к появлению нескольких
типов люминесцентных центров с различным
люминесцентным временем жизни [7]. При
некоторых соотношениях концентраций Yb3+

и Er3+ (кристаллографический радиус Yb3+,
Er3+ много больше, чем у Cr3+ и Li+) в струк-
туре ниобата лития и происходит изменение
параметров кристаллической решетки и об-

разование одного типа центров люминесцен-
ции [8]. Однако при дополнительной соакти-
вации таких кристаллов ионами Mg2+ может
появляться дополнительная полоса в спек-
тре поглощения на 907 нм, ассоциируемая с
другим центром люминесценции [9]. Поэтому
для исследования вопроса о наличии несколь-
ких типов центров люминесценции данные
массивы спектра кинетик для каждого об-
разца были прологарифмированы и найдены
значения люминесцентного времени жизни
при данной температуре, которые были оди-
наковыми на протяжении всего спектра лю-
минесценции, что подтверждает гипотезу об
одном типе центров люминесценции в данных
кристаллах (рис. 2).

На рис. 2 представлена зависимость лю-
минесцентного времени жизни от температу-
ры на длине волны 1 550 нм. Люминесцент-
ное время жизни определялось средствами
программы Matlab, путем логарифмирования
массива I(�, T, t) и определением люминес-
центного времени жизни возбужденного со-
стояния на конечных участках кинетик зату-
хания люминесценции. Для образца ниобата
лития, активированного ионами Yb3+ и Er3+,
время жизни различно при изменении соотно-
шения концентрации активных ионов (рис. 2а,
2б). Кроме того, при изменении температуры
образцов от 25 °С до 150 °С прослеживается
слабый тренд на уменьшение времени люми-
несцентного времени жизни.

Для образца ниобата лития, активирован-
ного только ионами Er3+ (рис. 2в, 2г), следует
отметить зашумленность на высокотемпера-
турном участке графиков вследствие умень-
шения интенсивности люминесценции, а так-
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Рис. 2. Изменение люминесцентного времени жизни с температурой: а � точка 1, б � точка 2
(образец 1); в � точка 3, г � точка 4 (образец 2)

же отсутствие какого-либо выраженного трен-
да изменения люминесцентного времени жиз-
ни.

При выделении из полученных массивов
температурных спектров кинетик для различ-
ных образцов сечений вида I(T, t) на длине
волны 1550 нм получаются графики, пред-
ставленные на рис. 3. Для образца ниобата
лития, содержащего и доноры, и акцепто-
ры, при повышении температуры от 25 °С
до 150 °С наблюдается увеличение интенсив-
ности кинетик люминесценции (рис. 3а, 3б), а
для образца, активированного только ионами
Er3+, наблюдается снижение интенсивности
люминесценции в полутаромикронном диапа-
зоне при повышении температуры (рис. 3в,
3г). Это является одним из факторов увеличе-
ния ошибки при определении люминесцентно-
го времени жизни на высокотемпературном
участке на рис. 2в, 2г).

При анализе среза этих массивов темпе-
ратурных кинетик люминесценции в плос-
кости времени, проходящей через значение
9 мс от начала лазерного импульса накачки,
получаются кривые, отображенные маркера-
ми на рис. 4. Такой же результат получится
при формировании из массива температур-
ных спектров кинетик сечением по времени
трехмерного массива I(�, T ) и что также бу-
дет свидетельствовать о равномерном по спек-

тру нарастании или снижении интенсивности
люминесценции, и может подтверждать су-
ществование одного типа центров люминес-
ценции в исследуемых кристаллах.

Из рис. 4 (кривые 3, 4) видно, что для
образца, активированного ионами Er3+, с ро-
стом температуры характер изменения интен-
сивности люминесценции имеет одинаковый
вид и линейный тренд для точек с различной
концентрацией оптических центров. В то же
время, для образца ниобата лития, активиро-
ванного ионами Yb3+ и Er3+, линейные трен-
ды направлены на увеличение интенсивности
с ростом температуры и имеют некоторые
отличия между собой (рис. 4 (кривые 1, 2)).

Как видно из приведенных эксперимен-
тальных данных, спектрально-кинетические
свойства кристаллов Yb,Er:LiNbO

3

,
Er:LiNbO

3

в исследованном диапазоне тем-
ператур значительно отличаются друг от
друга. Тенденция уменьшения люминесцент-
ного времени жизни Er3+ в области 1,5 мкм
с ростом температуры может быть объяснена
сокращением времени жизни возбужденного
уровня 4I

11/2 иона Er3+ и увеличением ско-
рости безызлучательного переноса энергии
электронного возбуждения от Yb3+ к Er3+. В
пользу этого свидетельствует и анализ изме-
нения интенсивности люминесценции от тем-
пературы в полутаромикронном диапазоне
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а) б)

в) г)

Рис. 3. Температурный спектр кинетик люминесценции на длине волны 1 550 нм: а � точка 1, б �
точка 2 (образец 1); в � точка 3, г � точка 4 (образец 2)

(с увеличением температуры до 150 °С ин-
тенсивность увеличивается на 15–20 %). При
этом, анализ температурных спектров кине-
тик ниобата лития, активированного только
ионами Er3+ (кривые 3 и 4 на рис. 4), свиде-
тельствует о возрастании роли ап-конверсии
с повышением температуры кристалла и уве-
личением доли безызлучательных переходов.

Подобные выводы приводятся для двух
точек на поверхности пластин, вырезанных
из кристаллов Yb,Er:LiNbO

3

, Er:LiNbO
3

. Од-
нако наличие градиента ионов-активаторов
вдоль пластин позволяет формировать за
счет добавления канала позиционирования
по длине пластин (в данном случае по кон-
центрации оптических центров) массив тем-
пературных и концентрационных спектров
кинетик. Выделяя необходимую 3D, 2D или
1D проекцию из полученного таким образом
массива температурных и концентрационных
спектров кинетик, возможно найти оптималь-
ные температурные режимы работы и опти-
мальные соотношения концентраций ионов-
активаторов для усиления оптического сиг-
нала в полутаромикронном диапазоне.

Таким образом, на основе примененной ме-
тодики измерения температурных спектров
кинетик люминесценции обнаружено увели-
чение интенсивности люминесценции на 15–

20 % в градиентно-активированных кристал-
лах Er3+,Yb3+:LiNbO

3

в температурном ин-
тервале от 25 °С до 150 °С и снижение интен-
сивности полутаромикронной люминесцен-
ции на 30 % в градиентно-активированных
кристаллах Er3+:LiNbO

3

в том же темпера-
турном интервале. Предложенная методика
исследований температурных спектров ки-
нетик люминесценции позволила установить
различие в характере изменения интенсивно-
сти полутаромикронной люминесценции. Ока-
залось, что с ростом температуры (от 25 °С до
150 °С) интенсивность люминесценции увели-
чивается на 20 % при значении соотношения
концентраций оптических центров Yb3+/Er3+
равном 11 (точка 2 образца Yb,Er:LiNbO

3

) и
на 15 % при изменении значения соотноше-
ния ионов Yb3+/ Er3+ до 4 (точка 1 образца
Yb,Er:LiNbO

3

).
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