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1. Введение

На сегодняшний день прямая генерация лазерного из-
лучения осуществляется в узких диапазонах длин волн. 
Получение лазерного излучения на новых длинах волн 
возможно за счет нелинейных процессов преобразования 
частоты лазерного изучения в нелинейно-оптических 
кристаллах. Впервые генерация удвоенной частоты ла-
зерного излучения была экспериментально продемонстри-
рована в 1961 г. в кристалле кварца [1]. Эффективность ге-
нерации была чрезвычайно низкой из-за невыполнения 
условий фазового синхронизма [2] и малой величины ко-
эффициента нелинейной восприимчивости кварца. С тех 
пор круг материалов, используемых для нелинейно-опти
ческого преобразования, существенно увеличился и про-
должает расти по сей день. На заре нелинейной оптики 
коэффициенты поглощения используемых кристаллов бы
ли достаточно высокими. Например, кристаллы дигид
рофосфата калия (KH2PO4, KDP) имели на длине волны 
1064 нм коэффициенты поглощения больше 10–2 см–1 [3], 
что тогда считалось довольно хорошим качеством. Не
прерывное развитие и совершенствование методик выра-
щивания и подготовки оптических элементов для приклад-
ных задач лазерной физики в последующие десятилетия 
позволили существенно повысить оптическое качество 
нелинейно-оптических материалов. Так, например, нели
нейно-оптические кристаллы трибората лития (LiB3O5, 

LBO), которые являются объектом исследования в насто-
ящей работе, имеют в видимом и ближнем ИК диапазонах 
коэффициенты оптического поглощения порядка 10–5 – 
10–4 см–1 [4]. Наряду с высоким порогом оптического раз-
рушения этих кристаллов, это одна из причин, по кото-
рой они в настоящее время широко применяются для ге-
нерации излучения высокой интенсивности. С использова-
нием кристаллов LBO в качестве преобразователей были 
получены выходные мощности 700, 160 и 3.3 Вт на длинах 
волн второй (532  нм), третьей (355  нм) и четвертой 
(266 нм) гармоник излучения иттербиевого лазера с эф-
фективностью преобразования 70 %, 30 % и 14 % соответ-
ственно [5, 6].

При нелинейном преобразовании излучения высокой 
интенсивности малость коэффициентов оптического по-
глощения критична, т. к. из-за неоднородного разогрева 
кристаллов, обусловленного поглощением лазерного из-
лучения на основной и преобразованных длинах волн, 
возможно нарушение условий фазового синхронизма и, 
как следствие, снижение эффективности преобразования. 
Наряду с поглощением лазерного излучения дополнитель-
ным механизмом потерь в нелинейно-оптических кристал-
лах является рассеяние [7]. Важно отметить, что при фик-
сированной длине волны величина коэффициента рас
сеяния может превышать величину коэффициента погло-
щения в материале [8] из-за оптической неоднородности 
образца.

Для диагностики качества оптических материалов, в 
частности для измерения малых коэффициентов оптиче-
ского поглощения на уровне 10–6 – 10–4 см–1, к настоящему 
времени разработаны различные прецизионные методи-
ки [9]. Наиболее часто для этих целей используются ме
тоды лазерной калориметрии [10], фотоакустики [11], фо-
тотермального отклонения [12] и фототермической од
нолучевой интерферометрии (Phototermal Common-path 
Interferometry technique (PCI)) [13]. 

Цель настоящей работы – измерение в кристалле LBO 
зависимостей коэффициентов оптического поглощения и 
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рассеяния лазерного излучения на длинах волн 1070 и 
532 нм от его мощности и направления поляризации. Для 
этого был применен метод пьезорезонансной лазерной ка
лориметрии (ПРЛК) [14 – 16], являющийся усовершенство-
ванной модификацией метода лазерной калориметрии.

Как химическое соединение триборат лития был впер-
вые синтезирован в 1926 г. [17], а возможность его приме-
нения в нелинейной оптике впервые продемонстрирова-
на в конце 80-х гг. 20 в. [18]. Кристаллы LBO являются 
двухосными и наряду с малым оптическим поглощением 
обладают анизотропией коэффициентов теплового рас-
ширения, теплопроводности и показателя преломления 
[19]. Необходимо отметить, что в кристаллах LBO наблю-
дается ионная проводимость, для которой характерна су-
щественная пространственная анизотропия [20]. Величина 
проводимости s зависит от частоты приложенного внеш-
него электрического поля и растет при повышении темпе-
ратуры кристалла. Значение s вдоль кристаллографиче-
ских осей a и b кристалла LBO составляет 3 ́  10–7 (Ом×см)–1, 
вдоль оси c – 10–6 (Ом×см)–1 при температуре 373 K и ча-
стоте внешнего электрического поля 50  кГц [21]. Ранее 
было обнаружено влияние ионной проводимости на доб
ротность пьезоэлектрических резонансов кристаллов 
LBO [22]. В образцах с подавленной ионной проводимо-
стью добротность резонансов практически не изменялась 
при нагреве. В образцах, где ионная проводимость не 
была подавлена, при нагреве наблюдалось экспоненци-
альное уширение формы линии резонансов вплоть до их 
полного исчезновения. Предположительно, это явление 
было связано с ростом s при повышении температуры. 
Дополнительно авторы работы [22] отметили, что в ус
ловиях взаимодействия с лазерным излучением ресурс 
работы выше у кристаллов LBO с подавленной ионной 
проводимостью. Так, при воздействии на кристалл им-
пульсным лазерным излучением на длине волны 266 нм 
(длительность импульса 5 нс, частота следования 100 кГц, 
энергия в импульсе 1.2 мкДж) время начала деградации 
для кристаллов с подавленной ионной проводимостью 
было в два раза больше аналогичного времени, характер-
ного для кристаллов с неподавленной ионной проводи-
мостью.

Как уже упоминалось ранее, применение кристаллов 
LBO для генерации гармоник мощного лазерного излуче-
ния обусловлено, в частности, высоким порогом оптиче-
ского разрушения, величина которого зависит от направ-
ления распространения и направления поляризации ла-
зерного излучения относительно кристаллографических 
осей. Было показано, что при распространении вдоль оси 
кристалла а излучения на длине волны 1064 нм (длитель-
ность импульса 6 нс, частота следования 10 Гц, диаметр 
перетяжки 25 мкм), поляризованного вдоль оси c, поро-
говая плотность энергии оптического разрушения в слу-
чае одноимпульсного воздействия (метод 1-оn-1 [23]) в 3.2 
раза выше, чем в случае поляризации вдоль оси b [24]. 
Авторы работы [24] предположили, что такое расхожде-
ние связано с влиянием анизотропии ионной проводимо-
сти на порог оптического разрушения.

В этой связи исследования зависимости коэффициен-
тов оптического поглощения и рассеяния при разном на-
правлении поляризации лазерного излучения относитель-
но кристаллографических осей LBO является актуальной 
задачей. Ранее в работе [25] были представлены результа-
ты по измерению зависимости коэффициента оптического 
поглощения в кристалле LBO от интенсивности неполя-

ризованного лазерного излучения (длина волны 1070 нм, 
интенсивность излучения I = 10 – 100 МВт/см2). В настоя-
щей работе приводятся результаты измерений методом 
ПРЛК зависимостей коэффициентов оптического погло-
щения a и рассеяния m в кристаллах LBO при воздействии 
непрерывного поляризованного одномодового лазерно-
го излучения на l1 = 1070 нм мощностью 50 – 300 Вт (диа-
метр перетяжки составляет 30 мкм) и импульсного поля-
ризованного одномодового лазерного излучения на l2 = 
532  нм (длительность импульса 1.3  нс, частота следова-
ния 1 MГц, максимальная энергия в импульсе 50 мкДж) 
средней мощностью 5 – 50 Вт (диаметр перетяжки – 6 мкм) 
при направлении поляризации лазерного излучения вдоль 
кристаллографических осей b и c кристалла LBO (излуче-
ние распространялось вдоль оси a). Проведено сравнение 
измеренных значений коэффициентов рассеяния с резуль-
татами, полученными методом интегрирующих сфер.

2. Теоретическая часть

Лазерная калориметрия является международным 
стандартизованным методом измерения малых коэффи-
циентов оптического поглощения диэлектриков [10]. В ее 
основе лежит поиск соответствия между эксперименталь-
но измеренной кинетикой температуры образца при ра-
зогреве лазерным излучением с решением нестационар-
ного уравнения теплопроводности
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где r – плотность; csp – удельная теплоемкость; k – коэф-
фициент теплопроводности; T(x, y, z, t) – распределение 
температуры; q – объемная плотность мощности источ-
ников и потерь тепла в образце.

Для определения малых коэффициентов оптического 
поглощения из решения уравнения (1) применяют гра-
ничные условия третьего рода (задача Робена или закон 
Ньютона – Рихмана). На практике чаще всего используют 
упрощение однородности разогрева образца лазерным 
излучением [26]. В этом случае изменение температуры 
образца DT определяется выражением
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Здесь a – коэффициент оптического поглощения на за-
данной длине волны; P – мощность лазерного излучения; 
m – масса образца; l – длина образца; g = (hTS)/(mcsp) – ко-
эффициент температурных потерь; hT – коэффициент те-
плообмена между исследуемым образцом и окружающим 
воздухом; S – площадь поверхности образца; t1 и t2 – вре-
мя начала и завершения облучения.

В методе лазерной калориметрии температуру образ-
ца чаще всего измеряют при помощи внешних термодат-
чиков (термопара, терморезистор и др.). При таком под-
ходе необходимо использовать сравнительно невысокие 
мощности лазерного излучения (порядка единиц – десят-
ков милливатт) для уменьшения дополнительного разо-
грева термодатчиков, индуцированного рассеянным из-
лучением, которое неизбежно присутствует из-за оптиче-
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ской неоднородности образцов. Однако этот диапазон не 
соответствует рабочему диапазону мощностей, при кото-
рых используют нелинейно-оптические кристаллы.

Метод ПРЛК основан на импедансной спектроскопии 
[27], пьезоэлектрическом эффекте [28, 29] и концепции эк-
вивалентной температуры [30]. Все нелинейно-оптические 
кристаллы обладают пьезоэлектрическими свойствами. 
При приложении внешнего радиочастотного (РЧ) элек-
трического поля в кристалле возбуждаются механические 
колебания за счет обратного пьезоэлектрического эффек-
та. Пьезоэлектрические резонансы, возникающие при со-
впадении частоты РЧ поля с частотами собственных аку-
стических мод кристалла, отличаются высокой доброт-
ностью, в силу чего их частоты могут быть измерены с 
высокой точностью.

Частоты пьезоэлектрических резонансов Rfn (n – но-
мер акустической моды кристалла) чувствительны к 
температуре кристалла Tc. При однородном разогреве в 
первом приближении температурные зависимости час
тот пьезоэлектрических резонансов линейны: Rfn(Tc) = 
Rfn(T0) + ( )K T Tprt

cn 0- , где K prtn  – пьезорезонансный тер-
мический коэффициент n-ой моды. Тогда изменение тер-
модинамической температуры кристалла DTс при разо-
греве лазерным излучением с заданной мощностью P 
отождествляется с изменением его эквивалентной темпе-
ратуры Dqeq:
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Таким образом, кинетика температуры образца изме-
ряется напрямую по кинетике резонансной частоты при 
воздействии на образец лазерного излучения мощностью 
P. Разогрев кристалла можно считать однородным, т. к. 
неоднородность распределения температуры, из-за боль-
шой теплопроводности и малых значений коэффициен-
тов поглощения, на несколько порядков меньше, чем из-
менение температуры кристалла, вызванное поглощени-
ем лазерного излучения.

На практике при малых значениях коэффициентов 
оптического поглощения для их определения вполне до-
статочно использовать начальный участок (5 – 10 с) кине-
тики разогрева кристалла. Преимуществами такого под-
хода являются малое время проведения эксперимента и 
отсутствие существенного теплообмена кристалла с воз-
духом. На начальном участке экспоненту в выражении (2) 
можно разложить в ряд Тейлора с учетом малости экспо-
ненциального показателя [31]. В этом случае зависимость 
температуры кристалла от времени будет линейной с на-
клоном, прямо пропорциональным коэффициенту опти-
ческого поглощения: 

( , ) ( ) .P t mc
lP t teq
sp
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Тогда коэффициент оптического поглощения a опре-
деляется выражением

,
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где kn = dRfn/dt соответствует тангенсу угла наклона на-
чального участка изменения частоты Rfn.

Для измерения коэффициентов рассеяния на боковые 
поверхности исследуемого образца наносится тонкий 
слой поглощающего покрытия, за счет которого индуци-
руется дополнительной нагрев образца, обусловленный 
поглощением рассеянного излучения. После нанесения 
покрытия проводятся измерения кинетики лазерного ра-
зогрева образца, из которой определяется коэффициент 
оптических потерь b, представляющий собой сумму коэф-
фициентов оптического поглощения a и рассеяния m.

Для измерения коэффициентов оптического рассея-
ния, как правило, применяются интегрирующие сферы со 
встроенным фотодетектором [32]. Излучение лазерного 
источника вводится в сферу и выводится из нее через не-
большие отверстия. Для проведения калибровки одно из 
отверстий закрывается тонким, сильно рассеивающим 
материалом, обеспечивающим равномерную засветку 
внутренней поверхности сферы. Далее материал удаляет-
ся, а образец устанавливается в одно из трех положений 
(внутри сферы, перед входным отверстием или после вы-
ходного отверстия) для измерения интегрального рас
сеяния, рассеяния вперед или назад соответственно. Из
лучение лазерного источника модулируется на некоторой 
частоте, на которой измеряется сигнал с фотодетектора, 
пропорциональный мощности рассеянного лазерного из-
лучения. Величина коэффициента рассеяния определяет-
ся на основании предварительной калибровки фотоде-
тектора.

3. Экспериментальная установка

Блок-схема экспериментальной установки для измере-
ния малых коэффициентов оптического поглощения и 
рассеяния методом ПРЛК приведена на риc.1,а.

В работе исследовался образец кристалла LBO в фор-
ме прямоугольного параллелепипеда (размеры 3.0 ́  3.3 ́  
20.0 мм соответствуют осям b, c и a; рис.1,б). Вектор поля-
ризации лазерного излучения eb параллелен оси b (анало-
гично вектор ec параллелен оси c). Гармоническое напря-
жение подавалось с РЧ генератора в цепь, содержащую 
конденсатор, в который помещался исследуемый кри-
сталл LBO, и нагрузочный резистор R. Амплитуда и фаза 
напряжения на нагрузочном резисторе измерялись при 
помощи синхронного детектора. Электроды конденсато-
ра представляют собой тонкие медные пластины (толщи-
на 200 мкм), что позволяет минимизировать их разогрев 
за счет поглощения рассеянного излучения. 

Источниками излучения служили:
1. Волоконный иттербиевый лазер с непрерывным ли-

нейно поляризованным одномодовым излучением на l = 
1070 нм с выходной мощностью 50 – 300 Вт, параметром 
качества пучка М2 = 1.05 и диаметром перетяжки 30 мкм.

2. Лазер с импульсным линейно поляризованным од-
номодовым излучением на l = 532  нм со средней вы
ходной мощностью 5 – 50  Вт, длительностью импульсов 
1.3 нс, частотой следования 1 MГц, максимальной энер-
гией в импульсе 50  мкДж, параметром качества пучка 
М2 = 1.5 и диаметром перетяжки 6 мкм. 

4. Измерение коэффициентов оптического 
поглощения и рассеяния методом ПРЛК

В ходе эксперимента в РЧ диапазоне от 0.5 до 1.5 MГц 
была измерена спектральная зависимость отклика (по 
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амплитуде и фазе напряжения на нагрузочном резисторе 
R) кристалла LBO на воздействие внешнего РЧ поля. Для 
определения коэффициента оптического поглощения a 
методом ПРЛК был выбран резонанс на частоте Rf1 = 
1068 кГц (при температуре T = 25 °C).

Температурная калибровка частоты Rf1 выбранного 
пьезоэлектрического резонанса проводилась в условиях 
однородного разогрева. Конденсатор с кристаллом был 
помещен в термостат; температура образца изменялась в 
диапазоне от 25 до 50 °C. Из линейной аппроксимации 
данной зависимости был определен пьезорезонансный 
термический коэффициент данной моды: K prt1  = – (0.39 ± 
0.02) кГц/ °C. 

На рис.2 представлены зависимости коэффициентов 
оптического поглощения на длинах волн l1 и l2 для по
ляризации лазерного излучения вдоль кристаллографи-
ческих осей b и c от мощности лазерного излучения. При 
фиксированных длине волны, мощности и поляризации 
лазерного излучения коэффициент оптического погло
щения a определялся по формуле (5). Из рис.2 следует, 
что коэффициенты оптического поглощения в кристалле 
LBO на рассматриваемых длинах волн остаются посто-

янными для двух направлений поляризации лазерного 
излучения; их средние значения составляют (2.1 ± 0.2) ́  
10–4 см–1 и (11.9 ± 1.2) ́  10–4 см–1 для длин волн l1 и l2 со
ответственно.

На рис.3 приведены зависимости коэффициентов оп
тического рассеяния на длинах волн l1 и l2 для поляриза-
ции лазерного излучения вдоль кристаллографических 
осей b и c от мощности лазерного излучения. При фикси-
рованных длине волны, мощности и поляризации лазер-
ного излучения коэффициент оптического рассеяния m 
определялся как разность коэффициентов оптических по-
терь b и оптического поглощения a. Видно, что коэффи-
циенты рассеяния в кристалле LBO на рассматриваемых 
длинах волн остаются постоянными для двух направле-
ний поляризации лазерного излучения. Средние значения 
m составляют (9 ± 2) ́  10–4 см–1 и (240 ± 20) ́  10–4 см–1 для 
длин волн l1 и l2 соответственно.

По результатам измерений интегрирующими сферами 
на длинах волн l1 и l2 коэффициенты рассеяния состави-
ли (10 ± 1) ́  10–4 см–1 и (200 ± 10) ́  10–4 см–1, что находит-
ся в хорошем согласии с данными, полученными методом 
ПРЛК.

Рис.1.  Упрощенная блок-схема экспериментальной установки для измерения малых коэффициентов оптического поглощения и рассея-
ния методом ПРЛК (1 – источник лазерного излучения на длине волны 1070 либо 532 нм, 2 – синхронный детектор, 3 – РЧ генератор, 4 – 
нагрузочный резистор R, 5 – измеритель оптической мощности, 6 – исследуемый образец LBO, помещенный в термостат, 7 – обкладки 
конденсатора) (а); направления вектора напряженности ERF зондирующего РЧ поля и векторов поляризации eb, ec излучения, распростра-
няющегося вдоль оси a (б).

Рис.2.  Зависимости коэффициентов оптического поглощения кристалла LBO на l1 = 1070 нм (а) и l2 = 532 нм (б) от мощности лазерного 
излучения для двух направлений поляризации.
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5. Заключение

Полученные в настоящей работе результаты демон-
стрируют, что коэффициенты оптического поглощения и 
рассеяния в кристалле LBO остаются постоянными для 
двух ортогональных направлений поляризаций излучения 
(вдоль осей b и c) при распространении вдоль кристалло-
графической оси а непрерывного линейно поляризован-
ного лазерного излучения на l1 = 1070 нм (диапазон мощ-
ностей 50 – 300 Вт) и линейно поляризованного импульс-
ного лазерного излучения на длине волны l2 = 532 нм (ди-
апазон мощностей 5 – 50  Вт, длительность импульсов 
1.3 нс, частота следования 1 MГц, максимальная энергия 
в импульсе 50 мкДж). Значения коэффициентов рассеяния 
находятся в хорошем согласии со значениями, получен-
ными с использованием интегрирующих сфер.

Различие коэффициентов рассеяния на длинах волн 
l1 и l2 нельзя объяснить, используя общепринятые меха-
низмы, такие, например, как рассеяние Рэлея, интенсив-
ность которого пропорциональна l–4. Это различие может 
быть обусловлено оптической неоднородностью исследу-
емого кристалла LBO, рассеянием на торцах кристалла, а 
также новыми механизмами рассеяния лазерного излуче-
ния в нелинейно-оптических кристаллах, обладающих 
ярко выраженной ионной проводимостью.
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