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摘要! 测量了一系列?E

! M摩尔分数#";<$J0<$在?E

! M

KCU17

!

#G.

!

$

&

晶体#?EKC1G$的室温偏振吸收光谱.

发射光谱- 为了揭示和消除辐射陷阱对?E

! M光谱性质的影响!分别测量了块状.粉末和稀释粉末样品的发射

光谱- 为了比较不同摩尔分数和不同方式辐射陷阱的影响!采用倒易法#04$和 3LRPOE@LQ:=2@UQAEL:D公式

#32$来计算发射截面- 实验结果表明"随着?E

! M离子摩尔分数的增加!辐射陷阱效应对发射光谱的影响越

来越严重- 在发射光谱中!随着?E

! M离子摩尔分数的增加!短波段发射变弱!长波段发射变强!因此!提出了

?EKC1G晶体中发射光谱的重心波长移动
#"

与 ?E

! M离子摩尔分数之间的经验关系来定量分析?E

! M离子摩

尔分数变化对辐射陷阱的影响%采用稀释法能够很好消除辐射陷阱对发射光谱的影响!而粉末法对于低?E

! M

浓度的样品能够比较好地消除辐射陷阱的影响!块状样品直接测量很难消除辐射陷阱的影响-

关#键#词! ?EKC1G晶体% 辐射陷阱% ?E

! M离子
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<#引##言

由于?E

! M离子的准三能级性质!?E

! M激光材

料的各种光谱和激光性质均不可避免地受到辐射

陷阱效应的影响&<!$'

- 辐射陷阱是这样一个过

程"由于材料中光吸收和发射都来源于相同的能

级对!?E

! M离子之间发生辐射能量传递!部分从

?E

! M离子上能级辐射跃迁到基态发射的光子被

介质中处于基态的其它?E

! M离子所吸收!?E

! M离

子重发射!再被其它 ?E

! M离子吸收!出现这种再

吸收和再发射的一系列过程&<'

- 而且!由于介质

的折射率一般大于空气的折射率!因此还有一部

分到达介质内表面的光被反射返回介质中!增加

再吸收的几率!从而进一步加重辐射陷阱效应-

这种现象&<!!!&'在 ':

! M离子的$

+
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&
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#`%& AS$.
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S$以及BS

! M离子的!

3

&

&

!

(
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+

S$等以第一激发态为上能级的荧光发射中也

存在-

辐射陷阱效应将导致 ?E

! M激光材料的发射

光谱变形- 在发射光谱的短波段处!发射光谱和

吸收光谱之间的重叠比长波段处更严重- 因此!

具有较短发射波长的光子!比如波长为 %>` AS的

发射光子!将比具有较长发射波长的光子更容易

被基态粒子所吸收- 这些基态粒子吸收光子后失

去一部分能量!然后在长波段处发射!导致测量的

发射光谱强度在短波段处变弱!长波段处变强-

,LSHU@和3@A 通过实验已经证明了辐射陷阱效

应会随样品尺寸!样品折射率以及发射光谱和吸

收光谱重叠度的增大而变得更加严重&<'

- 人们

一般采用前表面激发技术 #T:6AO=NL:T@RQ=Q[RHOHAD

OQRPAH_LQ$来测量低?E

! M浓度固体样品的发射光

谱&$! J g>'

- 通过比较其测量光谱和倒易法计算发

射光谱的谱形发现!测量光谱的变形仍然比较严

重- 这表明这种方法很难消除辐射陷阱效应的影

响&$'

- ,LSHU@等人&<'采用三明治结构#N@AUYHRP

NO:LROL:Q$来消除 ?EK?1C晶体的辐射陷阱效应

对荧光寿命测量的影响- ?EK?1C晶体夹在两块

未掺杂的?1C基质晶体中以消除晶体与空气间

的界面反射- 结果表明对 ?E

! M掺杂摩尔分数高
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于 ";< 的晶体!三明治结构也无法很好地消除辐

射陷阱的影响- 同样为了消除界面反射!

(QP7QA

&\'将切成立方体的 <;"c?EK?1C和J;"c

+:K?2H3

&

样品放在玻璃球体中!并注入折射率匹

配液!目的是更好抑制全反射和重吸收!从而达

到消除辐射陷阱作用- 与三明治结构测量

<;"c?EK?1C晶体的发光寿命#";%J< SN$

&<'相

比!测量得到的发光寿命#";%&\ % SN$相差不大-

对于三明治结构的测量方法!由于测量荧光寿命

的装置比较复杂!后来就很少采用-

WL]67等&$'采用粉末法测量发光寿命- 把$J g

`"

+

S颗粒度的 ?̂E#I.

&

$

$

#0 g$$粉末装入石

英小玻璃管中!并加入乙二醇#QOPV7QAQD7VR67简

写+C$#0 i<;J$$作为折射率匹配液!通过比较

稀释到不同?E

! M浓度样品的测量结果发现!在稀

释到 ";J$c#质量分数$以下时!测量到的 ?E

! M

发光寿命保持在 $""

+

N不变!即基本消除了辐射

陷阱效应- 这种方法也被用来测量 2H?E#4.

&

$

$

晶体&%'和?E

!

,E

J

.

<$

晶体&<"'的荧光寿命- 这种方

法的一个缺点是"由于液体的密度一般较小!如乙

二醇的密度为 <;<<! J DhRS

!

!而固体样品的密度

一般较大!如 ?̂E #I.

&

$

$

晶体密度为 >;̀ <

DhRS

! &<<'

!液体中的固体粉末将有不同程度的沉

淀现象!从而影响测量的效果-

本文将以一系列掺杂不同摩尔分数的 ?EK

C1G晶体来揭示?E

! M离子摩尔分数对辐射陷阱

的影响!并采用稀释法来消除辐射陷阱效应对发

射光谱的影响!这对于高浓度?E

! M激活材料作为

微片激光器具有一定指导意义-

$#实##验

由于C1G晶体属于不同成分熔融!采用顶部

籽晶法&<$'生长一系列不同 ?E 摩尔分数的 ?EK

C1G晶体#I

?E

i"8<$J!"8!!!"8J"%!"8>&!<8""$!

助熔剂是 ^

$

.=46.

!

=G

$

.

!

- 晶体中 ?E

! M离子摩

尔分数的测量采用电感耦合等离子体原子发射光

谱 # )'W=1+, $ 法- 采用 WQ:aHA=+7SQ:公司的

2@SEU@%"" 型分光光度计测量晶体样品的室温

偏振吸收光谱- 为了分析辐射陷阱效应对发光谱

的影响!我们除了测量不同浓度块状晶体偏振光

谱外!还采用粉末法来减弱样品与空气界面的反

射#界面反射使辐射陷阱效应变得更加严重$!测

量?EKC1G晶体粉末样品的非偏振光谱- 样品

制备过程为"将块状的晶体样品用玛瑙研钵研磨

后!得到 &" g>J

+

S大小的颗粒!然后将粉末颗

粒装入小玻璃试管中!再加入一氯化苯#S6A6=

RP76:6EQAkQAQ!折射率 0 i<;J$& "$充当折射率匹

配液以减小反射效应#这种方法为粉末法$- 为

了作对比!不同激活浓度 ?EKC1G粉末样品用纯

C1G晶体粉末稀释到相同的摩尔分数 ";""J!然

后装入小玻璃管并加入一氯化苯#这种方法为稀

释法$- 激发光源采用美国光谱物理公司#,9QR=

O:@=WPVNHRN$的46UQ7=!%""N型可调谐钛宝石激光

器!调谐波长为 >"" g< """ AS- 光信号经过分光

光度计#B:H@[JJ"!-6EHA=?Z6A$分光后由冷却的CQ

探测器#X,,=C"$JB!-6EHA=?Z6A$接收- 在此过程

中!光信号还须经过锁相放大器#0%$\!,O@AT6:U$

调制以提高测量的信噪比-

!#结果与讨论

L;9H吸收光谱

?EKC1G晶体的偏振吸收光谱如图 < 所示!

?EKC1G晶体也有 %&"!%>`!%\J!< "$& AS四个吸

收峰- 从吸收光谱还可以看到"相同激活浓度下!

)

偏振方向的吸收比
"

偏振方向的吸收强!这说

明?EKC1G晶体的各向异性比较明显- 图 < 还显
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图 <#掺杂不同摩尔分数?EKC1G晶体偏振吸收谱

3HD;< #W67@:HkQU @EN6:9OH6A N9QRO:@6T?EKC1GR:VNO@7N

U69QU YHOP UHTTQ:QAOS67T:@ROH6A 6T?E
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! M离子摩尔分数对?EKC1G晶体辐射陷阱的影响 <`%##

示晶体样品在 %>` AS附近有一个宽而强的吸收

带!这说明?EKC1G晶体能够被发射波长 %\" AS

附近的)AC@1N激光二极管有效泵浦- 偏振吸收

截面
)

)

!

"

@EN

#

"

$的计算

)

)

!

"

@EN

#

"

$ A

.

)

!

"

#

"

$

3

?E

#<$

其中
.

)

#

"

$ 和
.

"

#

"

$分别是在波长
"

处
)

和
"

偏振吸收系数!3

?E

是 ?E

! M在晶体中格位浓度

#H6AhRS

!

$-不同 ?E

! M摩尔分数的 ?EKC1G晶体

通过方程#<$计算得到吸收截面积相对偏差小于

q̀ c !这表明?EKC1G晶体中?E

! M离子周围结

构并没有随 ?E

! M离子摩尔分数的不同而发生

变化-

L;?H发射光谱

为了避免辐射陷阱影响!采用倒易法#04$

计算?E

! M离子受激发射截面&<!'

)

04!

,

!

"

QS

#

"

$A

)

)

!

"

@EN

#

"

$A

X

7

X

L

Q[9&#2

k7

D9/E

"

$EF8'

#$$

其中X

7

和 X

L

是下多重态和上多重态的配分函

数%2

k7

是零声子线能量!9 是普朗克常数%/是光

速! F是玻尔兹曼常数%8是绝对温度- 倒易法由

于只是通过室温吸收谱计算得到受激发射截面!

因此可以有效地避免辐射陷阱的影响!被普遍认

为真实的- 由于掺杂不同摩尔分数的 ?EKC1G

晶体吸收截面的相似使得通过方程#$$计算得到

发射截面也是相似的-

图 $ 显示!?E

! M离子摩尔分数是 ";!! 时的

?EKC1G晶体偏振吸收光谱与发射光谱- 从图中

可以发现!

,

偏振吸收和发射交叠面积是
"

偏振

的 > 倍- 由于辐射陷阱效应会随样品尺寸.样品

折射率以及发射光谱和吸收光谱重叠度的增大而

变得更加严重&<'

!可以预期该类晶体中常规实验

测量
,

偏振发射光谱受到辐射陷阱影响而导致

的变形比
"

偏振的更严重-

为了进一步分析辐射陷阱对不同掺杂浓度

?EKC1G发射光谱的影响!同时也可以用 3LRPO=

E@LQ:=2@UQAEL:D#3=2$公式&<&'计算发射截面"
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图 $#";!!?E

! M时! ?EKC1G晶体偏振吸收与发射截面谱

#04$

3HD;$ #W67@:HkQU @EN6:9OH6A @AU QSHNNH6A NQROH6A N9QRO:@

#04$ 6T?EKC1GR:VNO@7U69QU YHOP ";!!?E

! M

其中;

)

#

"

$ 和;

"

#

"

$分别是测量
)

和
"

偏振相

对发射强度!0

)

和 0

"

分别是单轴晶寻常光和非寻

常光折射率&<J'

! &

)

#

"

$和 &

"

#

"

$ 分别是
)

和
"

偏振发射光谱归一化线型函数- 图 ! 给出了

!!;"c?EKC1G块状晶体用两种方法计算的发射

光谱#04和 32$- 从图上可以看到
)

偏振发射

比
"

偏振发射强!测量得到发射截面#32$在短波

段强度减少!在长波段强度增加- 二者之间的不

同主要是由于辐射陷阱效应的影响- 图 $ 显示吸

收与发射光谱在短波长处交叠非常严重!因此在

短波段处发射光子比长波段处更容易重吸收!这

样净的结果导致发射光谱的变形-

辐射陷阱效应和测量得到发射光谱普遍会随

块状样品激发和探测的位置变化而变化!因此不

同浓度?EKC1G晶体的非偏振发射光谱采用粉

末法来测量并采用 32公式计算- 而本征非偏振

发射截面的计算为&<`'

)

LA967

QS

A#$

)

)

QS

K

)

"

QS

$E! #J$

其中
)

)

QS

和
)

"

QS

分别是
)

和
"

偏振发射截面

#04$- 从图 & 中很清楚看到"尽管折射率匹配

液在粉末法中可以减少颗粒间反射!但是测量发

射光谱或多或少受到辐射陷阱影响- 粉末法很难
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图 !#";!! ?E

! M掺杂的?EKC1G块状晶体偏振发射光谱

#04和32$
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图 &#不同摩尔分数掺杂 ?EKC1G晶体粉末的非偏振发

射光谱

3HD;&#/A967@:HkQU QSHNNH6A N9QRO:@6T?EKC1GR:VNO@7N

U69QU YHOP UHTTQ:QAO ?E

! M

R6ARQAO:@OH6AN HA

96YUQ:N@S97QN

消除高摩尔分数掺杂 ?EKC1G晶体的辐射陷阱

效应-

##从图 & 中可以看到"随着?E

! M离子摩尔分数

的增加!第一个峰#左边$的发射截面减小并发生

红移!第二个峰#右边$的发射截面增加- 因此!

可以采用测量与真实发射光谱重心波长移动

#

#"

A

"

$

D

"

<

$来作为辐射陷阱效应的评价标准-

其中
"

$

和
"

<

分别是测量#32$和真实#04$发射

光谱的重心波长- ?EKC1G晶体重心波长变化与

浓度的数据显示在表 <- 很显然!随着 ?E

! M离子

摩尔分数的增加!

#"

值也是增加- 这与 ?E

! M离

子摩尔分数的增加辐射陷阱效应增强是一致的-

通过表 < 的数据
#"

与 I

?E

之间得到经验关系"

#"

i&J;"&< mQ[9# mI

?E

h";J&\$'! 图 J 表明实

验与计算的结果基本上一致-

表 9H B̀=S!6晶体发射光谱重心波长变化与 B̀

L @离子

摩尔分数的数据
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图 J#?EKC1G晶体发射光谱重心波长的变化与 ?E

! M掺

杂摩尔分数关系
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在图 & 中的测量发射光谱显示"尤其高浓度

激活晶体!粉末法不能消除辐射陷阱对光谱影响-

因此稀释法被采用来测量发射光谱- 所有

?EKC1G晶体粉末样品都用相同颗粒大小纯 C1G

晶体粉末稀释到 ";""J- 发现?EKC1G晶体粉末

稀释到 ";""J#稀释法$得到所有发射光谱是相似

的- 图 ` 给出了平均非偏振发射光谱#32$- 为

了比较不同方法对辐射陷阱的消除情况! 图 ` 还

给出了以不同方式获得的 ";!!?EKC1G晶体非
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! M离子摩尔分数对?EKC1G晶体辐射陷阱的影响 <><##

偏振发射光谱的比较- 从图中可以看到稀释到

";""J 粉末样品的发射光谱#32$与真实发射光谱

#04$非常相似!这个结果显示稀释法能很好地

消除辐射陷阱! 块状样品受到辐射陷阱的影响最
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! M时?EKC1G晶体不同方式得到发射光谱

3HD;̀ #/A967@:HkQU QSHNNH6A N9QRO:@6T?EKC1GR:VNO@7
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! M
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! M

UH7LOQU 96YUQ:;

严重!其次是粉末法不能很好消除辐射陷阱-

&#结##论

通过测量不同摩尔分数激活的 ?EKC1G晶

体!采用块状.粉末和稀释粉末三种形式样品的发

射光谱- 比较测量的发射光谱与通过倒易法得到

的真实发射光谱发现"相同?E

! M摩尔分数的块状

样品!

,

偏振发射光谱受辐射陷阱效应的影响比

"

偏振的严重%块状和粉末样品的辐射陷阱效应

均随 ?E

! M摩尔分数增加而增强%在三种方法中!

稀释法可以有效地消除辐射陷阱效应对发射光谱

数据测量的影响!对于低 ?E

! M摩尔分数的样品!

粉末法也能比较好消除辐射陷阱效应的影响!块

状样品受辐射陷阱效应的影响最严重- 因此!

?EKC1G晶体中准确的光谱参数的测定必须充分

考虑辐射陷阱效应的影响!才能为进一步的激光

性能研究提供可靠光谱数据-
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