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lont-iontova interakce

» Koncentrace dopantli v matricich pevnolatkovych laserli se pohybuje mezi ~ 0
a 100 % (stoichiometrické laserové materialy)

» Od urcité koncentrace uz nemohou byt ionty pfimeési povazovany za nezavisla a
izolovana opticky aktivni centra, ale musi byt uvaZena jejich vzajemna interakce

» Jsou pozorovany jevy jako koncentra&ni zhaseni fluorescence (u Nd3* a Er3* pro
koncentrace na Grovni 1%, pro Yb3+t od cca 10 %)

> U nékterych materiald jsou jevy spojené s iont-iontovou interakci patrné od velmi
malych koncetraci (Tm:CaF, — dochazi k parovani iont()

» Kombinace vysoké koncentrace aktivniho iontdl (Yb3*) a stopové koncentrace
necistot (Er3*, Tm3+) se projevi zhagenim fluorescence

» Sila interakce zaleZi na vzdalenosti interaguijici iontl

» Velikost koncentrace, ktera se projevi iont-iontovou interakci zalezi na tom, jestli
ionty jsou
» statisticky nahodné rozlozené
» jestli existuje tendence ke korelované distribuci (tvorba pard, klastrd, linni. . .)



lont-iontova interakce

» Existuji tfi typy interakce, které se liSi dosahem
1. P¥i silné vazbé vznikne nové optické centrum, které se liSi svymi vlastnostmi od
pavodnich iontll (pary Yb3+ a jejich kooperativni emise v zelené oblasti)
2. P¥i slabé vazbé si ionty zachovaji své plvodni vlastnosti, ale pfenos energie nastava
prostfednictvim nezafivych procest (multipblova interakce)
3. lonty nejsou pfimo vazané a energii si vyménuji zafivé (reabsorbce fluorescence)

» Se vzristajici koncentraci se efekty ¢asto kombinuji



lont-iontova interakce — silna vazba

» Opticky aktivni ionty jsou vzajemné silné Coulombovsky vazané.

» lonty nelze popisovat jako nezavislé — vinové funkce a energie vazanych iontd
se silné [isi.

» Orbitaly interagujicich iontdl se ¢astecné prekryvaji

» Pro nalezeni pfislusnych vinovych funkci a energii je tfeba diagonalizovat novy
hamiltonian soustavy

Hosr = Fiu + Fo + Al kde Hiy' = —

ﬁél . éz
kde S jsou operéatory spinu a K je vazebni konstanta

» V prvnim pfiblizeni vede k dalSimu Stépeni hladin. Velikost Stépeni tmérna K
(m0ze byt kladné i zaporné).

» St&peni miiZe ovlivnit jen nékteré hladiny (zavisi na iontovém poloméru dané
konfigurace)

» Pocet pard roste s kvadratem koncentrace iontll = spektroskopické vlastnosti
(napf. intenzita pfechodl) zavisi na kvadratu koncentrace



lont-iontova interakce — zafivy pfenos energie
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» Zafivy prenos energie nevyzaduje specialni fyzikalni postupy

» Nastava v mnoha systémech a mlize vyznamné ovlivnit spektroskopické
vlastnosti (tvar emisnich spekter, doby doznivani fluorescence)

» Nastava mezi rliznymi ionty — dilezity je pfekryv emisnich a absorpénich
spekter

» Prodluzovani doby doznivani fluorescence v diisledku zachytu fotond (radiative
trapping)



lont-iontova interakce — slaba vazba
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» Vazba neovliviiuje konfigurace a energetické hladiny zCiéastné&nich iontd
» Ma vliv na obsazeni hladin

» PrFenos energie na principu rezonance, ktery Ize popsat jak emisi a absorpci
néjakeé virtualni ¢astice (fonon, foton, exciton, Frenkelllv exciton — siln& vazany
par elektron-dira, Wanierlv exiton — slabé vazany par elektron-dira umoziiujici
vétsi delokalizaci)

» Zasadni mlze byt viiv teploty (GEast fonon()

» Muze probihat v jednom nebo ve vice krocich

» Elektricka dipolova interakce ma dosah desitky A

» Elektricka multipolova interakce ma dosah jednotky A



lont-iontova interakce — nezafivy pfenos energie

» Pfenos v jednom kroku Senzitizer (Donor) — Aktivator (Akceptor)
(Forster-Dexter process)
» Elektromageneticka interkace — multip6lovy rozvoj
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» Rychlost pfenosu energie S — A pfi dip6l-dipblové interakci
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kde Rgs je vzdalenost A-S, Ry je kriticka |nterakcn’| vzdalenost a
Co = (4/37R3) ! je kriticka koncentrace
» pii dipbl-kvadrup6lové interakci:

f
WER w2 (2

+ ...

2
) WEDD
sa
» pfi kvadrup6l-kvadrupdlové interakci:

f A\
WERR Q A ) \wEPD
<fD Rsa 2

kde X prlimérna vinova délka pfechodl a fp g jsou sily oscilatord v dipolové a
kvadrupolové aproximaci



lont-iontova interakce — nezafivy pfenos energie

» Pro lanthanoidy se da vyuZzit vysledkd Judd-Ofeltovy teorie:

EOD — 1 22r
Wsa (2\]5 + 1)(2\]:’:1 + 1) 3 h <R3 > /gS ga(l/)dl/

(ZQO\S (Js[|U A)”Js ) (ZQ(Aa JaHU()\ (194 >| )

kde Q(xs,a) jsOU pFislusné J-O koeficienty, (Ja,s||U™||34s) jsou maticovée
elementy redukovanych unitarnich operéatortl pro za¢astnéné hladiny a gs ()
jsou tvary spektralnich ¢ar pfislusnych prechod(

» Ve skute€nosti je Rsa hdhodna veli€ina a je tfeba stanovit efektivni rychlost
pfenosu energie, ktera zavisi na tom, jak moc nahodné rozlozeni iontl v
aktivnim prostredi je

» V pfipadé& nahodného rozmisténi s hustotou N5 po vybuzeni v ase t = 0:

27%/2 R8N,
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3 Tsot

» Testovani je mozné provadét mérenim priibéhu fluorescence a srovnanim s
FeSenim rychlostni rovnice



lont-iontova interakce — nezafivy prenos energie za (casti fonond

» Pokud nejsou energetické hladiny
sensitizéru a aktivatoru v rezonanci, mdze
chybéjici/pfebyte€nou energii
doplnit/odnést fonon

» Tvary spektralnich ¢ar v pfekryvovém
integrall mohou byt rozsifeny fononové
asistovanou emisi/absropci = pfenos
energie silné zavisly na teploté

» Interak&ni hamiltonian se doplini o
elktron/ion-fononovy interakéni €len

hyet> —H

lyp>

—

A J
AES&
+ -— ly, *>
A VAVAVAVAVE
whA
S e [, >

» PTi interakci je dilezity i vztah mezi vzdalenosti interaguijicich iontli a vinovou
délkou zGc€astnéného fononu (tedy rozdilem energie AEsa)

» Pokud je kpn - Rsa > 1, interakce prakticky nezavisi na separaci S-A, pokud je
kon - Rsa < 1, interakce zprostfedkovana fofhony je ,koherentni* a hrozi, Ze
fonon bude modulovat oba ionty — pravdépodobnost pfenosu energie roste s R2,

» PFenosu energie se miiZe Géastnit vic neZ jeden fonon — rychlost pfenosu
energie je pak ale silné (exponnecielné) zavisla na teploté (ochlazeni mize

pfenos omezit)



lont-iontova interakce — migrace energie
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» Migrace energie (migrace Frenkelova excitonu)
» Prenos energie = migrace + zachyt
» DifGze, ndhodna prochézka, simulace Monte-Carlo. . .

W2 ~ 47DR;Ca

kde D je difuzni koeficient, Rt je efektivni vzdalenost pro zachyt a C, je
koncentrace pasti (aktivatort)




lont-iontova interakce — ,,upkonverze*
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Cooperative Luminescence Cooperatwe Energy Transfer APTE Energy Transfer

» Kooperativni fluorescence
» Kooperativni upkonverze
» Upkonverze v disledku kfizové relaxace
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iont 1 iont 2
Krizova relaxace

iont 1 iont 2
Kooperativni upkonverze



lont-iontova interakce — kodopace
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» Buzeni procesem Senzitizér — Aktivator (CTH:YAG)



Spektroskopické vlastnosti aktivniho prostfedi ve vztahu k ¢innosti

laseru

» Ctyrhladinové aktivni prostfedi — rychlostni rovnice:

dn n

= = FM™ 566 (Ng — n) — F™0emn — = — an’?,

dt T

Cerpani, stimulovana a spontanni emise, up-konverze s makroparametrem ca.

dF las c = las
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stimulovan& emisi, ztraty, ESA.
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Spektroskopické vlastnosti aktivniho prostfedi ve vztahu k ¢innosti

laseru

» Up-konverze a redukce doby Zivota aktivniho iontu s teplotou sice vede ke
zvyseni prahu generace, ale nem4 vliv na diferencialni G€innost laseru

» Aby bylo mozné sniZit ztraty zplisobené up-konverzi na minimum (any7) < 1,
je potfeba co mozna nejvice snizit celkové ztraty T + L, aby doslo ke sniZeni
prahové inverze populace hladin

» Ztraty L a ESA maji vliv jak na prah generace, tak na diferencialni G¢innost
laseru. Nicméné, ESA na vinové délce Cerpaciho zafeni ma v pfipadé
Ctyfarovinového aktivniho prostfedi pouze zanedbatelny vliv, nebot ny, < Nt a
jeji vliv mlize byt dale sniZen snizenim ztrat, respektive prahu generace

» Vliv reabsorpce na vlastnosti generace laseru je nejednoznacny

> PFfimym dlsledkem reabsorpce je prodlouzeni doby Zivota a to v prvni aproximaci
vede k efektivnimu sniZeni prahu €innosti laseru.

» Reabsorpce zvySuje pravdépodobnost pfenosu energie, a to zvlasté v pripadé
up-konverze. V laserovych systémech, kde up-konverze predstavuje ztratovy
mechanismus pak reabsorpce pfedstavuje ztraty.

» V laserovych systémech, které vyuziji up-konverzni erpani (napfiklad Er-lasery
pracujici na vinové délce 3 um), reabsorpce ve svém dusledku vede k zlep3eni
Gcinnosti.



Dosazeni prahu generace

» Naméfena luminiscencni doba Zivota = sestava z Cisté zafivych, ale i
nezéafivych, slozek:
1 1 1

T Trad Thr

» Zafiva doba Zivota (doba Zivota za kterou nesou odpovédnost zafivé prfechody)
Sirokopasmového pfechodu:

1 2 [ oem(A)dA 2 1 AX
=A=38 Tem\ A=A ~ 8 Xo) = =2
Trad en / >\4 o Jem( 0))\8 >\0

tj. obecné je doba Zivota nepfimo Umérna Sifce emisni Cary.
» Prahova absorbované €erpaci intenzita:
apss v 1 1 Axn? T oa(vPimP)
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» Faktor \* v jmenovateli efektivné se sniZuje prah generace pro prechody s delsi
vinovou délkou

» Kvalitni material & FOM > 100



» Procesy ion-iontové interakce
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probihaji v Sirokém rozsahu koncetraci na rlizné vzdalenosti

probihaji za G€asti rliznych realnych a virtualnich ¢astic

Silna interakce vede obecné ke vzniku novych energetickych hladin

Slaba interakce modifikuje obsazeni hladin (doby Zivota)

Zafivy prenos energie funguje na velké vzdalenosti

Obecné mohou byt teplotné zavislé

Obecné se kombinuji rlizné procesy soucasné

Pokud je jejich plisobeni neZzadouci, je tfeba snizit koncetraci dopantd a necistot
(pasti) a populaci hladin (prah laseru)

Jejich efekt je ¢asto i Zzadouci (pfenos energie z prvkl s Sirokymi absorpénimi pasy s
velkou absorpci, depopulace vybranych energetickych hladin)
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