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ПРЯМЫЕ ИЗМЕРЕНИЯ КВАНТОВОГО ВЫХОДА ЛЮМИНЕСЦЕНЦИИ 
С МЕТАСТАБИЛЬНОГО СОСТОЯНИЯ ‘/'’-Лй34 В КРИСТАЛЛАХ

Y3A15O12

Ион Nd3+ является наиболее распространенным активатором активных 
сред твердотельных лазеров, однако результаты измерений различных ав­
торов таких его важных характеристик, как квантовый выход люминес­
ценции с метастабильного состояния ц и сечения генерационного перехода 
Пр противоречивы. Подтверждением этого служат имеющиеся в литерату­
ре данные для признанного лидера среди указанного класса материалов — 
кристалла Y3A15O12—Nd3+ (1_9), приведенные в табл. 1. Анализ этих ре­
зультатов, а также результатов (10-12) показывает, что известные механиз­
мы безызлучательных релаксаций в нашем конкретном случае не эффек­
тивны и не могут приводить к падению квантового выхода, т. е. напрашива­
ется вывод, что величина ц с метастабильного состояния Nd3+ в кристаллах 
УзАПОи должна быть близка к 1. Однако необходимо подчеркнуть, что все 
приведенные результаты получены косвенным путем. Исключение состав­
ляет работа (8), в которой на одних и тех же образцах использованных ра­
нее в (3), выполнены косвенные и прямые измерения ц, который оказался 
значительно меньше 1 (см. табл. 1). Из изложенного выше следует, что 
правильное определение оР и ц для кристалла Y3A15O12—Nd3+ имеет не 
только утилитарное значение, но и должно ответить на вопрос о справед­
ливости существующих представлений о механизмах безызлучательных 
релаксаций.

Таблица 1

Ц римечания. 1) Методика измерения в (7) требовала знания величины т|, которая 
■была взята из (3). Таким образом, результаты этих работ нельзя считать независимыми и под­
тверждающими друг друга. 2) В работе (6) указано, что квантовый выход не может быть 
меньше, чем 0,8, гю наиболее вероятная его величина 0,98. 3) Работа (8) является единственной, 
в которой измерения ц выполнены прямым путем. Точность измерения составляла 20%.

Источник ар->
10-19 см2 л То, мксек Источник 10-19 см2 п То, мксек

2,7 0,47 490 (6) ~ 1
(3) 8,8 ~1 230 (7) 8,8 — —
(4) — ~1 255+5 (8) 4,6 0,56 411
(5) 5,6 0,64 360 Наши

данные
7,7+0,6 '"'1 255+5

В настоящей работе нами проведены прямые измерения р с метаста­
бильного состояния 4Ез/. иона Nd3+ в кристалле Y3A15O12 методом интегри­
рующей сферы, описанным в (13). Схема эксперимента приведена на рис. 1. 
Принципиальное отличие метода от обычных схем с интегрирующей сфе­
рой состоит в том, что при измерениях не требуется разделения непогло­
щенной части возбуждающего излучения и излучения люминесценции, что 
весьма существенно, особенно при резонансном возбуждении. Определе­
ние Т] основано на измерении разбаланса между интенсивностью возбуж­
дающего излучения 70 и суммарной интенсивностью трех световых потоков: 

64



прошедшего через образец света Р10, отраженного от образца 7?/0 и люмине­
сценции 7Л, интенсивность которой при стационарном возбуждении по оп­
ределению

7Л= (1—P—R) (1)

Величина разбаланса ол определяется как отношение двух непосредст­
венно измеряемых величин: ол=(Х1/ао

a^klhPSnT+HRSnT+H (i-P-R) SLx] ],
0SRT, (2)

Рис. 1. Схема интегрирующей
О - образец, Э — отражающий 

П— приемник

сферы:
экран,

где к — коэффициент пропорциональности, включающий в себя потери 
света в фотометрической сфере и коэффициенты преобразования в прием­
ном тракте *;  SR и SL — чувствитель­
ность фотоприемника к возбуждаю­
щему излучению и люминесценции 
соответственно; Т = 0,99 — коэффи­
циент диффузионного отражения эк­
рана Э (рис. 1), преграждающего 
прямой световой поток на приемник. 
Величина at — это сигнал с фотопри- 
емнпка при введенном образце О в 
сколлимпрованный световой поток 
возбуждающего света, а0 — сигнал с 
фотоприемника при выведенном из 
светового потока образце (рис. 1). 
Между образцом и фотоприемником 
устанавливается диффузно отражаю­
щий экран Э, который рассеивает про­

* Выражение (2) соответствует случаю, когда френелевское отражение от образ­
ца не выводится из сферы. Иногда бывает целесообразным вывести френелевское от­
ражение из сферы, в таких случаях величина R в числителе (3) опускается.

** Появление параметра Т в (2) п (3) связано с тем, что па экране световой по­
ток претерпевает дополнительные потери по сравнению с потоком люминесценции, 
который рассеивается по всем направлениям.

5 ДАН, т. 224, К» 1

шедший через образец свет при измерении ощ и возбуждающий 
измерении а0- Из (2) следует, что **.

Sr Gg—P—R 
SL i-P-R ■

свет при

(3)

Коэффициент пропускания определяется при выведенном из светового 
пучка диффузно отражающем экране Э. Поправка на отражение R вычис­
ляется как

_ (п-1)2
(га+1)2

(4)

где г — коэффициент зеркального отражения, п — показатель преломления 
образца на длине волны возбуждающего света.

Необходимо заметить, что если приемник пзлученпя неселективен в об­
ласти спектра люминесценции и возбуждающего света, SR=SL, а кванто­
вый выход близок к 1, то изложенная методика является балансной 
(cti^ao) и обеспечивает точность определения т]~1 %; при этом не требу­
ется детального знания спектра люминесценции. Высокая точность обеспе­
чивается тем, что при выполнении названных условий a.-.— l и ошибка в 
определении Р и R становится мало существенной (см. выражение (3) 
в (13)).
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а — от-

Таблица 2

ч

X, А
а б

8910 0,96 1.05
8855 0,98 1.02

1,028755 0,99
8690 0,96 0,96

6 — отражение 
сфере, X — длина 
буждения.

Примечание.
ражение выведено из сферы, 
' оставлено в

волны воз-

Возможен также динамический вариант этого метода, когда осущест­
вляется сканирование возбуждающего света. При сканировании по полосе 
поглощения измеряемого образца и если квантовый выход отличен от еди­
ницы, будет наблюдаться уменьшение сигнала с приемника излучения. 
Величина отклонения связана с безызлучательными потерями возбужде­

ния с метастабильного состояния.
Описанная выше идеальная ситуация 

(«1 — ссо) была реализована при измерении кван­
тового выхода в кристаллах рубина (13). В на­
шем случае положение несколько сложнее. 
Спектр люминесценции Nd3+ состоит из четырех 
полос, соответствующих переходам 4F=;,-»-4Zo/2 
(0,88 мкм), 47б/2 —47п/2 (1,06 мкм), 4.А,-+4/1!/г 
(1,35 мкм), 4F%->-4/«/2 (1,8 мкм). В полосе 
/•’ ->- '7»/. высвечивается менее 1% полной энер­

гии люминесценции. В полосах 4F=/2-^4K/2, 
4F-/2->'7II/2 и высвечивается 0.30; 0,56 и
0,14 от полного количества высвечивающихся 
квантов соответственно. Используемый нами 
приемник ФЭУ-28 существенно селективен в 

нас области спектра. Поэтому мы определяли среднюю чув- 
приемника, приведенную к полному спектру люминесцен-

интересующей 
ствительность 
ции;

SL =j£ J 5(Z)i(Z)dX JJ.L(X)dZ, (5)

где S (А) — спектральное распределение квантовой чувствительности 
ФЭУ-28, 7(Х) — квантовое распределение спектра излучения образца.

Относительная ошибка в определении 5(Х) составляла 1%. 7(7) опре­
деляли аналогично (4), причем результаты настоящей работы совпали 
с (4); точность определения L(X) не хуже 5%. Для монохроматизации воз­
буждающего излучения применяли светосильный монохроматор МДР-2. 
При измерении г) использовали как статический, так и динамический ва­
рианты методики. Диаметр сферы, все внутренние части которой были по­
крыты окисью магния, составлял 26 см. Анализ описанной методики при­
менительно к нашему случаю показал, что ошибка в измерении т] опреде­
ляется точностью определения £(%) (5%) •

Квантовый выход измеряли на образцах диаметром 7 мм и длиной 10, 
25 и 40 мм. Концентрация активатора составляла 0,5 ат.%. Результаты 
представлены в табл. 2. Измерения проводили как при оставлении отра­
женного света в сфере, так и при его выведении. Возбуждение осуществля­
лось в различные области резонансной полосы поглощения. Величина ц с 
точностью 5% оказывается равной 1. Следует отметить, что в нашем конк­
ретном случае значительная реабсорбция люминесценции и использование 
селективного приемника типа ФЭУ-28 может привести к занижению изме­
ряемых значений ц. Это занижение связано с тем, что реальный вклад 
полосы излучения 0,85 мкм (47У~*7» /2), к которому наиболее чувствителен 
приемник, будет меньше рассчитанного по формуле (8) и соответственно 
реальная чувствительность SL окажется также меньше, чем используемая 
при вычислении ц по (3). Такой эффект мы наблюдали на образце длиной 
40 мм и в меньшей степени на образце длиной 25 мм при возбуждении в 
максимумы полос поглощения. При отстройке от этих максимумов значе­
ния г) приближались к 1. Таким образом, эффект реабсорбции пе сказы­
вался на результатах, приведенных в табл. 2.

Коснемся возможных причин, которые привели к различию результа­
тов наших измерений и прямых измерений (8) (т]=0,56). Авторы (8) ис­
пользовали метод сравнения интенсивности люминесценции кристалла 
Y3A15O,12; непосредственно установленного перед входной щелью монохро­
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матора, с интенсивностью излучения эталонной лампы. В (8) подробно из­
ложена методика измерений, однако нет упоминаний об учете пространст­
венной индикатрисы излучения образца. При возбуждении люминесценции 
в кристаллической пластинке с большим показателем преломления инди­
катриса излучения должна быть неоднородной даже при изотропном излу­
чении внутри кристалла. Методика эксперимента, используемая авторами 
(8) без учета индикатрисы излучения, по-видимому, должна приводить к. 
ошибкам в измерении ц. Это критическое замечание усиливается также' 
тем, что в более ранних исследованиях того же образца получепо значение 
ц=1 (3). Необходимо также заметить, что утверждеппе авторов (8) со 
ссылкой на свою неопубликованную работу о том, что при малых концен­
трациях Nd3+ измеряемое время жизни возбужденного состояния возрас­
тает до 411 мксек., является, по-видимому, ошибочным. Различными авто­
рами (см., например, (4, 12) и ссылки в них) показано, что при понижепии 
концентрации Nd3+ мепее 1 ат.% время жизни возбужденного состояния 
не увеличивается и составляет ~250 мксек.

Таким образом, результаты прямых измерений р, выполненных в на­
стоящей работе, а также результаты работы (4) показывают, что в кри­
сталле Y3A15O12 квантовый выход ц=1 (точность определения 5%) и под­
тверждают, что радиационная продолжительность жизни возбужденного 
состояния /1/, Nd:+ То=255±5 мксек.; ор= (7,7±0,6) • 10-1' см2, что пол­
ностью согласуется с существующими представлениями о механизмах без­
ызлучательных релаксаций.

В заключение заметим, что незначительное отличие значения оР от 
результатов (3,7) связано с тем, что в (3,7) использована величина т0= 
=230 мксек., тогда как измерения продолжительности жизни при малых 
концентрациях показывают, что т0=255±5 мксек (4, 12).

Авторы выражают благодарность Т. Т. Басиеву, А. А. Каминскому и 
В. В. Осико за обсуждение результатов работы.
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