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提要

研究了室温下 NdP5014 晶体中 Nd3+ 的 4F3/2 态的荧光寿命。 观察到高泵浦强

度下影响光学增益的荧光双指数衰减 曲 线。 从能量传递过程进行理论分析。 简单描

述了脉冲若丹明 6G 激光器选择泵浦的 τ 计。

一、引

NdP5014 材料的特点在于其 Nd3+掺杂

浓度比 YAG 中高 30 倍而荧光猝灭远弱于

YAG。 在 YAG，当浓度从1.4 X 1020 厘

米-3 上升到 4 X 1021 厘米-8时，可推算出荧光

寿命从 240微秒下降到 7 微秒。但在 NdP5014
晶体中 Nd 离子浓度是 4 X 1021 厘米-3 时，荧

光寿命仍有 120 微秒。此外由于其浓度高 30

倍，单位长度上的吸收系数也可大 30 倍，吸

收深度只有 70 微米(在 λ=0.58 微米的吸收

峰处)，很小的材料具有高的增益，因而

NdP5014 晶体确实是一种团体激光器小型化

的好材料。

在研究晶体的荧光特性方面， A. A. l{a-

MllHCKll苗等曾观察到 OaF2 中 Nd3+ 的 4F3/2
态荧光寿命的双指数现象【1J 他们把荧光光

谱和电子顺磁共振谱对比后， 认为这是由于

Nd3+ 离子位于两种不同晶格场(四角和斜

方)的原因。 M. Blätte[2J也提到这种双指数

现象。

我们研究了 NdP:;014 晶体中 Nd3+ 的
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4F3/2 态的荧光特性，当泵浦强度很低时，荧

光寿命~120 微秒，根据长春应化所测 量 的

红外吸收光谱(见图 1) ，在 2800........3700 厘

米-1 之间有较高的透过率，没有观察到。一

直和 P-O--H 键，此结果与 [5J报导一致。当

泵浦强度增强时，看到了双指数衰减现象，从

能量传递过程分析了产生的原因，导出双指

数衰减表示式，并计算了 NdPlj014 晶体中交

叉弛豫跃迁几率比 0，从而简化了表示式，该

式与实验曲线在 10% 精度内相符。从实验

曲线得出不同泵浦强度号子时的复合弛豫
跃迁几率比 R， 利用实验曲线的指数率得出

不同泵浦强度下荧光寿命缩短的变化曲线。
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图 1 NdP5ÜH 品片的红外吸收光谱

收稿日期 1979 年 4 月 24 日.



因而可认为荧光的双指数衰减现象是由正比

于激发态上粒子数的复合弛豫产生的。 并可

推理出:这类高浓度晶体作为连续激光器的

工作物质，其泵浦强度应限制在 10% 以下。

二、能量传递

NdP5014 晶体是一种高浓度材料，当泵

浦到 Nd3+的 4F3/2 能级上的粒子数相当高
时，荧光寿命显著下降，荧光衰减曲线出现双

指数现象。

我们着重分析了交叉弛豫和激发态上离

子间的复合弛豫。 NdP5014 晶体 300K 的能

级结构[3J 不满足条件 E皿口 (4F3/2→411(;/2) < 
E rn in (419/ 2• 4115/ 2 ) ，因而为交叉弛豫提供了

条件。同样 E(4F3/2→411山)但E(4F3/2→
2G9/ 2 ) ， 处于 4F3/2 态上的一个激发态离子发
出 1.051 微米的辐射，被另一个相邻激发态

离子吸收，产生一个 2G9/2 态上的激发离子，
这个激发离子无辐射跃迁到 4F3/勾结果
是 4F3/2 态上损失了一个激发态离子。这种

过程随激发态上离子数的增长而加快，使荧

光衰减过程的起始部分快于曲线的后部，因

而出现双指数衰减现象。

交叉弛豫出现在 419/2→4115/2 和 4F3/2

→4115/2 能级对之间

N4 2GO/2 

N3 4Ji马/2

N2 4hs/2 

N, ~~1l/2 
1-一---419/2

图 2 能级示意图

图 3 交叉

弛豫示意图

图 4 复合

弛豫示意图

dN3 _ 0 
一一= 一一一几几 (1) 

dt NO~ 

其中 ωCR=Oω。

复合弛豫出现在 4F3/2→2比/2 能级之间

dN3 R 
ëlt - 一一~ N~ (2 ) t NOτ 

其中 ωR= Rω。

自发辐射跃迁产生 N3 上粒子数的变化

dNR 1 
一一= 一~ N 3 (3) 
dt τ 

集合式 (1) 、 (2) 、 (3) 得到 4F3/2 态上总

的粒子数变化方程

dN3 1 
-一= 一-=-N~ - 一';-N3N1 -一~N~dt τ 3 NOτ 1 NOτ 

(4) 

其中 Nh N3 分别是 419/2 和 4F3/2 态上的粒

子数。

τ 是泵浦强度较低时不出现双指数衰减

时的荧光寿命;

R =ωR/ω。是复合弛豫跃迁几率与自发

辐射跃迁几率之际

0=ωCR/ω。是交叉弛豫跃迁几率与自发

辐射跃迁几率之际

NO 是晶体中 Nd3+ 离子浓度。

式 (4) 的解

N N30 、-
3- rr- 节 ， (R-O \ N 30 1 ~ (1 :;.U)t ( β-0\N301 

LL iT\ 1:王O)万;;J~ 一口工歹/万~J

(5) 

其中 N3 是 4F3/2 态上的粒子数;

N30 是一个激光脉冲光泵后 4F3/2 态上

的起始粒子数;

号子是泵浦强度。
根据 Forster 近场电偶极子相互作用可

以估算交叉弛豫跃迁几率比。

Wr"， =~πγσ2NÕ r" 
C 一---一一一一-R- 3(牛jWO

(6) 

其中 γ = [叫 ~:rrl
是产生交叉弛豫的两对能级间的重迭系数。
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L1v 是线宽， ðv 是二对跃迁线之间的频率差5

σ2 是 419/2→4115/2 的吸收截面:
No 是敏离子浓度;

仰是晶体折射率;

λ 是二个跃迁线的平均波长;

ω。是自发辐射跃迁几率。

根据 NdP5Û14 晶体的能级结构可得到

ωcn=6 x 10-4JNÕω。 (7)

NdP5Û1叠晶体中铁离子浓度 Ñ0 = 3 .96 X 1021 

厘米气因而

ωcn= O .lω。 (8)

即式 (5) 中 0 = 0 .1。 可认为 NdP5Û14 中交叉

弛豫引起的荧光猝灭是弱的。 从而式(5) 简

化为

Na =(「 盯气30 "hT 1" (9) 
~11 +R好 le寺-R苛j

三、实验研究

采用脉冲激光选择泵浦的荧光 τ 计观察

4Fs/2 态荧光寿命随泵浦强度的变化。实验装

置示于图 6。脉冲泵浦源是直管缸灯泵浦的

若丹明 6G 染料激光器，其输出波长用色散棱

镜调谐在和 NdP5Û14 吸收峰相匹配的 5810

埃，半强度全宽 1 微秒，输出能量几个毫焦耳，

泵浦光经焦距 10 厘米的透镜聚在晶体上，调

整光斑尺寸以获得适当泵浦强度。采用横向

接收，用 GDB-28 光电倍增管检测，示波器

记录。光电倍增管前面必须加 30 分贝的

5810 埃滤光片，调整 GDB-28 的工作电压，

保证荧光衰减曲线不失真，测量精度优于

10% 。

当泵浦脉冲宽度《荧光寿命时，光泵强

度

N 30 4E 
NO πNohvpd2Z 

(10) 

E 是光泵脉冲能量;

hvp 是泵浦光一个量子的能量;
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米;

5 

日-固
图 5 脉冲激光光泵的 τ 计简图

1一染料激光器 2、 3-5810 埃 45。 全

反镜 4一焦距 100 毫米的聚焦透镜;
5-NdP5ÜJ.，晶体; 6一滤 5810 埃的滤光

片 7一光电倍增管 8.一示波器

d 是晶体上泵浦光斑直径， 现d=125微

1 是 NdP5Û1叠晶体对 λ=5810 埃激光

的有效吸收深度，现 Z~70 微米。

在泵浦光路中插入不同透过率的衰减片

以得到不同泵浦强度。

图 6 是七种不同泵浦强度下的荧光衰减

曲线。图 6 中的每张照片分别相当于

N 30 

NO 

=0 .45、0.32、0.25、0.15、0.10、0.07、0 .045。

从图中看出当

号子 = 1川切
时已处于弱双指数范围，当

号子<10%
后处在纯单指数范围。前三张的起始双曲部

分在 1。如精度内可用式(9)描述。由此可得

到 R 值，见表 1。可以认为在泵浦强度超过

10% 时出现的双指数衰减是由上述复合弛

豫引起的。

从曲线 4 的双指数率获得荧光寿命值，

表 1 复合跃迁几率比随泵浦强度的变化

N 30/No 0.25 

R 2.5 
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图 6 的12 态的荧光寿命曲线，号子表示泵滔强度

图 7 是 h甏随τ 的变化曲线P 图 7 是荧
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图 8 NdP5014 晶体荧光寿命

随泵j甫强度的变化

τz一强烈依赖于泵浦强度之寿命

τ2一泵浦强度很弱时的寿命

光寿命随泵浦强度的变化， τ1 是由复合弛豫

缩短的寿命， τ2 是上能级粒子数下降到相当

于低泵浦强度时的荧光寿命。从图 8 看出 ，

只在泵浦强度低于 10% 时荧光寿命的缩短

才被消除。
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四、结论

(1) 用复合弛豫解释这种双指数现象是

满意的。

(2) 在高浓度材料中测量荧光寿命应注

意泵浦强度，不然易造成测量错误。

(3) 在连续光泵运转时泵浦强度应限制

在 10%No 以下，超过 1。如No 时光学增益不
会提高，器件效率将显著下降。
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Effect of population of 4F3/2 excited state Nd3十 。n fluorescence 

Iifetime in NdP5014 crystals 

He Huijuα11. Lu Guoæiarn 

(Shanghai Institute of Optics and Fine Mechanics, Academia Sinica) 

Abstract 

Fluorescencelifetime of Nd3 +4F3/ 2 state in NdPõ0 14 crystals at room temperature was in

vestigated. Fluorescence two-exponential decay which limits the optical gain of NdPG0 14 at 

high exci幅古ion intensity was observed. The phenomenon is analyzed theore悦。ally with en

ergy 七ransfer process. Aτ-meter for selected pumping of a pulsed rh-6G laser is briefly 

described. 
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