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�
ЗАГАЛЬНА ХАРАКТЕРИСТИКА РОБОТИ





	Актуальнiсть теми. Однiєю iз центральних проблем розвитку квантової електронiки i лазерної технiки є потреба у нових ефективних нелiнiйно-оптичних кристалах, прозорих в ультрафiолетовiй областi спектру i з високим оптичним порогом руйнування. Монокристали бета борату барiю (-ВаВ2О4 (ВВО) вiдкрили клас боратних кристалiв, якi дозволяють здiйснювати високоефективне перетворення частот лазерного випромiнювання вiд iнфрачервоного до далекого ультрафiолетового дiапазонiв спектру i мають дуже високу променеву стiйкiсть. Тому, в планi практичного застосування монокристалiв ВВО для генерацiї вищих оптичних гармонiк i технологiї їх вирощування досягнутi значнi успiхи.


	Незважаючи на великий iнтерес до практичного застосування, через їх обмежену доступнiсть, властивостi монокристалiв ВВО досi залишаються вивченими недостатньо. Монокристали ж �SYMBOL 97 \f "Symbol" \s 12��-ВаВ2О4  (АВО) досi майже не дослiджувались. В той же час, без глибоких дослiджень всiх оптико-фiзичних властивостей, важко зпрогнозувати шляхи подальшого прогресу в галузi практичного застосування монокристалiв борату барiю обох фаз. Через те комплекснi дослiдження широкого спектру властивостей монокристалiв ВВО i АВО актуальнi як з наукової, так i з практичної сторони. Такi дослiдження дозволяють пiдвищити ефективнiсть їх застосування в традицiйнiй сферi нелiнiйної оптики, а також поширити на iншi областi практичного застосування.





	Метою дисертацiйної роботи є вирощування та комплекснi дослiдження оптико-фiзичних властивостей монокристалiв борату барiю обох структурних фаз - низькотемпературної (ВВО) i високотемпературної (АВО). Для досягнення поставленої мети необхiдно було вирiшити такi завдання:


-	встановити оптимальнi вихiднi хiмреактиви i спосiб синтезу ростової шихти для вирощування монокристалiв АВО i ВВО;


-	дослiдити вплив технологiчних параметрiв вирощування монокристалiв на їх оптичну якiсть;


-	провести дослiдження механiчних i електрофiзичних властивостей в широкому температурному iнтервалi;


-	провести детальнi дослiдження п’єзооптичного та пружньооптичного ефектiв в монокристалах ВВО;


-	визначити коефiцiєнти акустооптичної якостi кристалiв ВВО;


-	дослiдити i порiвняти люмiнесцентнi властивостi монокристалiв обох фаз;


-	дослiдити пiросцинтиляцiйнi властивостi кристалiв ВВО;


-	на симетрiйному рiвнi вияснити природу переходу з (- в (-фазу.





	Наукова новизна:


-	встановлений оптимальний варiант синтезу вихiдної сировини для росту монокристалiв АВО i ВВО;


-	вирощенi монокристали ВВО безпосередньо iз переохолодженого розплаву стехiометричного складу методом безтигельної зонної плавки при нагрiваннi свiтловим пучком;


-	отриманi температурнi залежностi коефiцiєнтiв лiнiйного теплового розширення (КЛТР) i електропровiдностi монокристалiв ВВО i АВО в широкому iнтервалi температур (100-1070 К) i (293-900 К), вiдповiдно, проаналiзованi їх вiдмiнностi, пов’язанi з вiдмiнностями структури;


-	виявлена анiзотропiя мiкротвердостi та крихкостi монокристалiв ВВО;


-	вперше визначенi всi п’єзооптичнi i пружньооптичнi коефiцiєнти монокристалу ВВО, i на їх основi проаналiзовано параметри його акустооптичної якостi;


-	проведенi порiвняльнi дослiдження люмiнесцентних властивостей монокристалiв ВВО i АВО, вирощених з сировини, синтезованої з одних i тих же реактивiв. Дослiдженi спектри вказують на вiдмiнностi кристалiчної структури обох фаз;


-	дослiджена Х-променева люмiнесценцiя кристалiв АВО i показана перспективнiсть розробки на їх основi  детекторiв iонiзуючого випромiнювання;


-	вперше виявлена пiроелектрична сцинтиляцiя в монокристалах ВВО в широкому температурному iнтервалi (77-400 К);


-	на основi симетрiйного аналiзу показано, що у фазi з симетрiєю 3m кристали ВаВ2О4 є сегнетоелектриками, а у фазi з симетрiєю �EMBED Equation.2 \s \* MERGEFORMAT ���m - сегнетоеластиками, причому прафаза володiє симетрiєю m3m.  





	Практичне значення одержаних результатiв:


-	показана принципова можливiсть вирощування монокристалiв ВВО безпосередньо з переохолодженого стехiометричного розплаву методом безтигельної зонної плавки з нагрiванням свiтловими променями;


-	виявлений широкий максимум анiзотропiї КЛТР в iнтервалi температур 500-600 К дозволяє розробити оптимальний режим пiсляростового охолодження монокристалу ВВО для зменшення внутрiшнiх напружень; 


- врахування даних КЛТР дозволяє правильно пiдiбрати режими експлуатацiї нелiнiйнооптичних елементiв;


-	проведенi дослiдження мiкротвердостi i мiкрокрихкостi дозволяють правильно пiдiбрати режими рiзки i обробки вирощених монокристалiв;


-	розрахований за пружньооптичними коефiцiєнтами високий акустооптичний параметр М2 дозволяє пропонувати монокристали ВВО для застосування в акустооптичних пристроях;


-	високий свiтловий вихiд Х-променевої люмiнесценцiї монокристалiв АВО дозволяє запропонувати їх для детекторiв iонiзуючого випромiнювання.





	Особистий внесок дисертанта. Технологiчнi дослiдження синтезу та вирощування монокристалiв рiзними методами, дослiдження ростових дефектiв вирощених монокристалiв виконанi здобувачем особисто. Дослiдження електрофiзичних, механiчних, п’єзооптичних та люмiнесцентних властивостей проведено у спiвавторствi з спiвробiтниками Інституту фiзичної оптики та Львiвського держунiверситету. Обговорення та аналiз отриманих результатiв проводився разом з науковим керiвником.





	Апробацiя результатiв дисертацiї. Результати роботи доповiдались i обговорювались на:


-	VIII Всесоюзнiй конференцiї з росту кристалiв (Харкiв, 1992);


-	Ювiлейнiй науковiй конференцiї, присвяченiй 40-рiччю фiзичного факультету Львiвсьного державного унiверситету iм.  І. Франка (Львiв, 1993);


-	Звiтнiй науковiй конференцiї Львiвського державного унiверситету iм. І.Франка за 1998 рiк (Львiв, 1999);


-	9-тiй Європейськiй конференцiї з фiзики сегнетоелектрикiв (Чехiя, Прага, 1999);


-	Першiй Українськiй школi-семiнарi з фiзики сегнетоелектрикiв та спорiднених матерiалiв (Львiв, 1999).





	Зв’язок роботи з науковими програмами, планами та темами. Дисертацiйна робота виконувалась в рамках науково-дослiдної теми ІФО-12 "Нелiнiйно-оптичнi пристрої для потужного лазерного випромiнювання" (01.01.93 р. - 31.12.95 р.)





	Публiкацiї. Результати дисертацiйної роботи викладено в 10 публiкацiях у наукових виданнях, перелiк яких дається наприкiнцi автореферату.





	Структура i об’єм дисертацiї. Дисертацiйна робота складається з вступу, чотирьох роздiлiв, висновкiв, та списку лiтератури. Вона нараховує 149 сторiнок, в тому числi 42 рисунки, 18 таблиць та 168 бiблiографiчних назв.





ОСНОВНИЙ ЗМІСТ РОБОТИ





	У вступi обгрунтовано актуальнiсть теми, визначено мету роботи, її наукову i практичну цiннiсть.


	Перший роздiл має оглядовий характер. В ньому наведенi лiтературнi данi з вирощування оптично якiсних монокристалiв борату барiю обох фаз - ВВО i АВО, практичного застосування монокристалiв ВВО в нелiнiйнiй оптицi та результати попереднiх дослiджень їх оптичних властивостей.


	Незважаючи на те, що першi повiдомлення про монокристали ВаВ2О4 з’явились на початку 80-х рокiв, вирощування оптично чистих монокристалiв, особливо (-фази, залишається значною проблемою до теперiшнього часу. Зробленi спроби прискорити процес росту кристалiв ВВО шляхом переходу до вирощування прямим методом Чохральського з переохолодженого стехiометричного розплаву.


	Крiм цього дуже багато уваги в науковiй лiтературi придiлено дослiдженню нелiнiйнооптичних характеристик кристалiв ВВО i їх практичному застосуванню в рiзноманiтних схемах перетворення частот лазерного випромiнювання.


	Іншi оптико-фiзичнi властивостi кристалiв ВВО дослiдженi набагато менше, особливо слабо дослiдженi монокристали високотемпературної фази АВО. Навiть на феноменологiчному рiвнi не з’ясована природа переходу з (- в (-фазу.


	У другому роздiлi представленi результати технологiчних дослiджень вирощування монокристалiв обох модифiкацiй ВаВ2О4 - ВВО i АВО.


	Експериментально встановлено, що одним iз дуже важливих моментiв в технологiї вирощування оптично якiсних монокристалiв боратiв барiю обох модифiкацiй є вибiр вихiдних хiмреактивiв i процес синтезу ростової шихти. Найдоцiльнiшим виявилось використання для синтезу шихти карбонатiв (ВаСО3, Na2CO3) i борної кислоти (Н3ВО3). Синтез ростової шихти найкраще проводити багатоступiнчатим процесом нагрiвання майже до температури плавлення з чергуванням етапiв пiдвищення температури i зупинок при температурах 150(С,  250(С i 500(С для забезпечення повного розкладу Н3ВО3 i карбонатiв.


	Монокристали АВО дiаметром 25 мм i довжиною 20-25 мм вирощувались класичним методом Чохральського з стехiометричного розплаву ВаВ2О4.


	Монокристали ВВО дiаметром до 65 мм  i висотою до 15 мм вирощувались з розплаву-розчину складу 78% ВаВ2О4 i 22% Na2O (мольних) модифiкованим методом Чохральського. Вирощування кристалiв ВВО високої оптичної якостi проводилось на спецiально модифiкованiй заводськiй ростовiй установцi з максимальним забезпеченням температурної стабiльностi пiд час процесу росту.


	Представлено установку росту кристалiв методом безтигельної зонної плавки з нагрiванням свiтловим пучком i продемонстровано можливiсть вирощування на нiй монокристалiв ВВО з переохолодженого стехiометричного розплаву ВаВ2О4. Даним методом були вирощенi монокристали ВВО розмiрами 4 мм в дiаметрi i 10 мм довжиною.


	Типовими ростовими дефектами в кристалах ВВО є мiкропорожнини, бiльшiсть з яких мають внутрiшню огранку i можуть трактуватись, як вiд’ємнi кристали, заповненi залишками розплаву-розчину.


	Найкращi, за оптичною якiстю, монокристали АВО i ВВО отримуються при вирощуваннi на затравки, орiєнтованi в напрямку оптичної осi.


	У третьому роздiлi наведенi результати дослiджень теплових, механiчних i електрофiзичних властивостей монокристалiв обох фаз ВаВ2О4. КЛТР монокристалiв ВВО i АВО вимiрювались методом ємнiсного дилатометра. Мiкротвердiсть та крихкiсть кристалiв дослiджувались стандартним методом мiкроiндентування. Електро-провiднiсть монокристалiв обох фаз вимiрювалась у вакуумi 5(10-2 Тор при постiйному струмi.


	Температурнi залежностi КЛТР монокристалiв ВВО i АВО в iнтервалi 100-1070 К суттєво вiдрiзняються. Якщо для кристалiв АВО залежностi (11(Т) i (33(Т) мають майже лiнiйний характер,  то  для  кристалiв ВВО температурна залежнiсть коефiцiєнту (33 має куполоподiбний вигляд з максимумом при Т = 573 К. І, якщо показник анiзотропiї (( для АВО монотонно зростає з ростом температури, то в ВВО вiн має максимум при 573 К.


	Вiд’ємнi значення (11 для обох кристалiв пояснюються на основi їх псевдошаруватої структури, а вiдмiнностi в залежностях (33(Т) рiзницею фононних спектрiв для нецентросиметричної структури ВВО (3m) i центросиметричної структури АВО (�EMBED Equation.2 \s \* MERGEFORMAT ���m). 


	При кiмнатнiй температурi (11 = 4(10-6 К-1 i (33 = 46(10-6 К-1 для ВВО i (11 = 3.8(10-6 К-1 i (33 = 12(10-6 К-1 для АВО кристалiв. Для ВВО при 573 К (33 = 75(10-6 К-1. Наявнiсть такої сильної анiзотропiї КЛТР в кристалах ВВО необхiдно враховувати при їх пiсляростовому охолодженнi для мiнiмiзацiї впливу термонапружень на оптичнi параметри.


	Мiкротвердiсть i крихкiсть монокристалiв ВВО також проявляють значну анiзотропiю для основних кристалофiзичних площин - X i Z (площини перпендикулярнi вiдповiдно до осi X i Z). Так, для площини Z всi вiдбитки iндентора вiдповiдають найвищому балу крихкостi - V, а для площини X - балу ІІІ. Надмiрна крихкiсть дозволяє визначити тiльки нижню межу можливого значення мiкротвердостi для орiєнтацiї Z, яка становить 2 ҐПа. Для орiєнтацiї Х мiкротвердiсть змiнюється вiд 16 ҐПа до 2 ҐПа при збiльшеннi навантаження вiд 0.2 Н до 2.0 Н. Проведенi також склерометричнi дослiдження обох основних площин кристалу ВВО.


	Значно слабша анiзотропiя мiж напрямками Х i Z спостерiгається в температурних залежностях електропровiдностi обох кристалiв ВВО i АВО у всьому температурному iнтервалi 300-900 К. Пiроелектричний ефект в монокристалах ВВО заважає вимiрюванню температурної залежностi електропровiдностi нижче 580 К. Кривi ln( = ((103/T) для обох кристалiв нижче температури 720 К досить подiбнi i дозволяють видiлити кiлька прямолiнiйних дiлянок i розрахувати для них енергiї активацiї. Вище 720 К електропровiднiсть кристалiв ВВО стрiмко зростає, що може бути зумовлено iонами Na+, присутнiсть яких в ВВО спричинена використанням Na2O, як розчинника при вирощуваннi монокристалу. Результати досдiджень електропровiдностi приводять до висновку, що електропровiднiсть обох модифiкацiй ВаВ2О4 нижче 500 К має електронний характер, а при температурах вищих, нiж 700 К переважає iонна складова провiдностi. Значення електропровiдностi становлять: ( = 10-10 Ом-1м-1 для обох напрямкiв обидвох кристалiв при кiмнатнiй температурi; (11 ( 10-5 Ом-1м-1 i (33 ( 10-6 Ом-1м-1 для монокристалу АВО i ( ( 10-1 Ом-1м-1 для обох напрямкiв монокристалу ВВО при температурi 850 К.


	У четвертому роздiлi представленi результати дослiджень оптичних властивостей монокристалiв ВВО i АВО, зокрема показникiв заломлення, п’єзооптичного та пружньооптичного ефектiв i люмiнесцентних властивостей.


	Дослiджена дисперсiя показникiв заломлення має нормальний характер у видимiй областi спектру. 


	Вимiрювання п’єзооптичного ефекту проводились на спецiальнiй експериментальнiй установцi на базi iнтерферометра Маха-Цендера, котра дозволяла вимiрювати без змiни положення зразка абсолютнi п’єзооптичнi коефiцiєнти (im iнтерферометричним способом i п’єзооптичнi коефiцiєнти iндукованого двозаломлення (*km поляризацiйно-оптичним способом. Наявнiсть площини сколу в ВВО змушувала, при визначеннi ((ikm для деяких напрямкiв, проводити реєстрацiю iнтерполяцiйним методом фiксацiї зсуву iнтерферометричної картини. Вимiрювання ((оkm в поляризацiйно-оптичнiй схемi проводилось вiдомим методом Сенармона.


	При розрахунку головних i неголовних п’єзооптичних коефiцiєнтiв були проаналiзованi i максимально врахованi всi можливi похибки для всiх геометрiй вимiрювання. В результатi, для монокристалу ВВО були розрахованi всi 8 незалежних п’єзооптичних коефiцiєнтiв. В табл.1 наведенi усередненi значення розрахованих п’єзооптичних коефiцiєнтiв при постiйнiй iндукцiї (Dim та постiйному електричному полi (Еim i значення пружньооптичних коефiцiєнтiв рЕin.





Таблиця 1


Значення п’єзооптичних коефіцієнтів при постійній індукції та постійному електричному полі і розраховані значення пружньооптичних коефіцієнтів
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	Досить високi значення пружньооптичного коефiцiєнта в ВВО в сукупностi з малою густиною (( = 3.85 г/см3) i швидкiстю звуку поперечних хвиль (vxz = 811 м/с, vyz = 900 м/с) забезпечує йому високу акустооптичну якiсть. Розрахований коефiцiєнт акустооптичної якостi становить М2 ( 129.0(10-18 с3/г. Висока променева стiйкiсть моно-кристалiв ВВО (оптичний порiг руйнування ( 4 ҐВт/см2 при ( = 1.079 мкм) i добрi акустооптичнi властивостi дозволяють пропонувати цi кристали для виготовлення акустооптичних модуляторiв для лазерних пучкiв дуже великої потужностi.


	За результатами дослiджень Х-променевої люмiнесценцiї монокристалiв ВВО i АВО зроблено висновок про перспективнiсть застосування АВО, як детекторiв iонiзуючого випромiнювання, завдяки високому свiтловиходу. Вимiрянi спектри Х-променевої люмiнесценцiї, термостимульованої люмiнесценцiї, фотолюмiнесценцiї для обох кристалiв - ВВО i АВО - засвiдчили вплив особливостей кристалiчної структури на процеси виникнення та розпаду електронних збуджень та структуру поглинаючих i випромiнюючих центрiв в кристалах з тотожнiм хiмiчним складом i вирощених з iдентичних хiмреактивiв.


	Вперше виявлена в пiроелектричних кристалах ВВО пiросцинтиляцiя  у  всьому  дослiджуваному  iнтервалi  температур (80-400 К) свiдчить про виникнення сильних електричних полiв i розрядiв на поверхнi при змiнi температури.


	На основi симетрiйного аналiзу показано, що у фазi з точковою групою 3m кристали ВаВ2О4 є сегнетоелектриками, а у фазi з симетрiєю �EMBED Equation.2 \s \* MERGEFORMAT ���m - сегнетоеластиками, причому прафаза володiє симетрiєю m3m.





ОСНОВНІ РЕЗУЛЬТАТИ ТА ВИСНОВКИ





1.	Експериментально встановлено, що оптимальний синтез вихiдної шихти при ростi монокристалiв (-ВаВ2О4 i (-ВаВ2О4 вiдбувається при розкладi карбонатiв барiю, натрiю i борної кислоти, нагрiтих майже до температури плавлення. Реакцiя синтезу проходить при температурах нижчих, нiж температури розкладу окремих карбонатiв.





2.	Вирощенi монокристали (-ВаВ2О4 модифiкованим методом Чохральського з розплаву-розчину розмiрами - 65 мм  в дiаметрi  i 15 мм висотою та монокристали (-ВаВ2О4 класичним методом Чохральського дiаметром 25 мм i 23 мм висотою. Вперше отриманi монокристали (-ВаВ2О4 з переохолодженого стехiометричного розплаву методом безтигельної зонної плавки iз  свiтловим нагрiвом розмiрами - 4 мм в дiаметрi i 10 мм довжиною.





3.	Проведенi дослiдження мiкротвердостi, мiкрокрихкостi, коефiцiєнтiв лiнiйного теплового розширення та електропровiдностi монокристалiв (-ВаВ2О4 i (-ВаВ2О4. Показано, що у кристалах (-ВаВ2О4 iснує максимум анiзотропiї КЛТР в областi 500-600 К. Виявлено, що твердiсть площини перпендикулярної до осi Х кристалiв (-ВаВ2О4 є бiльшою, нiж площини перпендикулярної до осi Z. Показано, що при температурах вищих, нiж 700 К електропровідність (-ВаВ2О4 зростає набагато швидше, ніж в (-ВаВ2О4. При температурах ( 500 К для обох модифiкацiй кристалу електропровiднiсть має електронний характер,  а  при температурах ( 700 К переважає iонна складова провідності.





4.	У монокристалах (-ВаВ2О4 вперше визначенi значення всiх п’єзооптичних коефiцiєнтiв (im iнтерферометричним методом та коефiцiєнти iндукованого двозаломлення (*km поляризацiйно-оптичним методом. З врахуванням вторинної електрооптичної добавки до п’єзооптичних коефiцiєнтiв при постiйнiй електричнiй iндукцiї розрахованi знак i абсолютне значення всiх пружньо-оптичних коефiцiєнтiв при постiйному електричному полi для монокристалiв (-ВаВ2О4.





5.	Визначений коефiцiєнт акустооптичної якостi кристалiв (-ВаВ2О4, який становить М2 ( 129.0(10-18 с3/г. Показано, що кристали (-ВаВ2О4 є перспективним акустооптичним матерiалом.





6.	Проведенi порiвняльнi дослiдження люмiнесцентних властивостей монокристалiв (-ВаВ2О4 i (-ВаВ2О4, вирощених з тих самих вихiдних хiмреактивiв. Дослiдженi спектри термостимульованої люмiнесценцiї та фотолюмiнесценцiї, якi вказують на вiдмiнностi кристалiчної структури обох фаз. Виявлений значний свiтловихiд Х-променевої люмiнесценцiї монокристалiв (-ВаВ2О4. Показано перспективнiсть розробки на  основi кристалiв (-ВаВ2О4 детекторiв iонiзуючого випромiнювання.





7. Виявлена пiроелектрична сцинтиляцiя в кристалах (-ВаВ2О4 при змiнi температури в iнтервалi 77 - 400 К, що свiдчить про появу сильних електричних полiв i електричних розрядiв на поверхнi кристалу. На основi симетрiйного аналiзу показано, що у фазi з точковою групою 3m кристали ВаВ2О4 є сегнетоелектриками, а у фазi з симетрiєю �EMBED Equation.2 \s \* MERGEFORMAT ���m - сегнетоеластиками, причому прафаза володiє симетрiєю m3m.
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	Адамiв В.Т. Оптико-фiзичнi властивостi монокристалiв ВаВ2О4, вирощених у (- та (-фазах. - Рукопис.


	Дисертацiя на здобуття наукового ступеня кандидата фiзико-математичних наук за спецiальнiстю 01.04.05 - оптика, лазерна фiзика - Інститут фiзичної оптики Мiнiстерства освiти України, Львiв, 1999.


	Дисертацiя присвячена вирощуванню та комплексному дослiдженню оптико-фiзичних властивостей монокристалiв двох структурних фаз борату барiю - низькотемпературної (-ВаВ2О4 i високотемпературної - (-ВаВ2О4. Зокрема, проведенi технологiчнi дослiдження впливу умов росту на оптичну якiсть кристалiв. Вирощенi монокристали (-ВаВ2О4 модифiкованим методом Чохральського з розплаву-розчину i вперше отриманi з переохолодженого стехiометричного розплаву методом безтигельної зонної плавки iз свiтловим нагрiвом. Проведенi дослiдження мiкротвердостi, мiкрокрихкостi, коефiцiєнтiв лiнiйного теплового розширення та електропровiдностi монокристалiв (-ВаВ2О4 i (-ВаВ2О4. Отриманi значення всiх п’єзооптичних i пружньооптичних коефiцiєнтiв монокристалiв (-ВаВ2О4 i визначений його коефiцiєнт акустооптичної якостi - М2 ( 129.0(10-18 с3/г. Показано, що кристали (-ВаВ2О4 є перспективним акустооптичним матерiалом. Проведенi порiвняльнi дослiдження  люмiнесцентних  властивостей монокристалiв (-ВаВ2О4  i (-ВаВ2О4, вирощених з тих самих вихiдних хiмреактивiв. Виявлений значний свiтловихiд Х-променевої люмiнесценцiї монокристалiв (-ВаВ2О4. Показано перспективнiсть розробки на  основi кристалiв (-ВаВ2О4 детекторiв iонiзуючого випромiнювання. Виявлена пiроелектрична сцинтиляцiя в кристалах (-ВаВ2О4. На основi симетрiйного аналiзу показано, що у фазi з точковою групою cиметрiї 3m кристали ВаВ2О4 є сегнетоелектриками, а у фазi з симетрiєю �EMBED Equation.2 \s \* MERGEFORMAT ���m - сегнетоеластиками, причому прафаза володiє симетрiєю m3m.


	Ключовi слова: борат барiю, монокристал, п’єзооптика, акустооптика, люмiнесценцiя, пiроелектрик, мiкротвердiсть, теплове розширення.








	Адамив В.Т. Оптико-физические свойства монокристаллов ВаВ2О4, выращенных в (- и (-фазах. - Рукопись.


	Диссертация на соискание ученой степени кандидата физико-математических наук по специальности 01.04.05 - оптика, лазерная физика - Институт физической оптики Министерства образования Украины, Львив, 1999.


	Диссертация посвящена выращиванию и комплексному исследованию оптико-физических свойств монокристаллов двух структурных фаз бората бария - низкотемпературной (-ВаВ2О4 и высокотемпературной - (-ВаВ2О4. В частности, проведены технологические исследования влияния условий роста на оптическое качество кристаллов. Выращены монокристаллы (-ВаВ2О4 модифицированным методом Чохральского из раствора в расплаве и впервые получены из переохлажденного стехиометрического расплава методом бестигельной зонной плавки со световым нагревом. Проведены исследования микротвердости, хрупкости, температурных зависимостей коэффициентов теплового расширения и электро-проводимости монокристаллов (-ВаВ2О4 и (-ВаВ2О4. Определены все пъезооптические  и  упругооптические  коэффициенты  монокристалла  (-ВаВ2О4 и рассчитан его коэффициент акустооптического качества - М2 ( 129.0(10-18 с3/г. Установлено, что кристалл (-ВаВ2О4 является перспективным акустооптическим материаллом. Исследованы люминесцентные свойства монокристаллов обеих фаз, выращенных из одинаковых исходных химреактивов. Установлен значительный световыход Х-лучевой люминесценции монокристаллов (-ВаВ2О4. Показана перспективность разработки на основании кристаллов (-ВаВ2О4 детекторов ионизирующего излучения. Выявлена пироэлектрическая сцинтиляция в монокристаллах (-ВаВ2О4. На основании симметрийного анализа показано, что в фазе с точечной группой симметрии 3m кристаллы ВаВ2О4 являются  сегнетоэлектриками, а в фазе с симметрией �EMBED Equation.2 \s \* MERGEFORMAT ���m - сегнетоэластиками, причем прафаза владеет симметрией m3m.


	Ключевые слова: борат бария, монокристалл, пьезооптика, акустооптика, люминесценция, пироэлектрик, микротвердость, тепловое расширение.
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	The dissertation is devoted to growth and complex investigations of optical and physical properties of BaB2O4 single crystals for both structural phases - low-temperature noncentrosymmetrical (-BaB2O4 (BBO) and high-temperature centrosymmetrical (-BaB2O4 (ABO), devided by the phase transition at 925(C. The growth method for these crystals including all peculiarities of the process is studied in details.


	It is shown that the choise of  starting chemical agents and the synthesis process of growth mixture are very important moments for growth technology of optically qualitative BaB2O4 single crystals for both modifications. The most expedient reagents for synthesis are BaCO3, Na2CO3 and H3BO3. The synthesis of growth mixture by the method of solid-state reaction with graded heating process is fulfilled. The optically best BBO and ABO single crystals are obtained by the top-seeding in the optical axis direction. Microcavities are the typical defects for the crystals; the majority of them have internal cut and can be interpreted as negative crystals, filled up with remains of melt-solution.


	The results of investigations of mechanical, thermal and electrophysical properties for single crystals of both phases are presented. The considerable anisotropy between the main crystallophysical planes for microhardness and fragility of BBO crystals is determined. The excessive fragility gives the possibility do determine only the lower boundary of suitable value of microhardness for the plane perpendicular to c-axis, which equals 2 GPa. The knowledge of these values allows to elaborate a cutting technology and machining for single crystal samples with high optical quality. The temperature dependences of linear thermal expantion for BBO and ABO single crystals in temperature region 100 - 1070 K differ essentially. For ABO crystals the dependences (11(T) and (33(T) have almost linear character, while for BBO crystals the dependence (33(T) has cupola-like form. The negative values of (11 for both crystals are explained on the basis of their pseudolayered structure and the differences in (33(T) dependences are connected with differences in phonon spectra. With the aim of minimization of thermal stress influence on optical parameters and in the operation of nonlinear optical elements in correspondent devices it is nesessary to take into account the existence of so strong anisotropy of linear thermal expansion in BBO crystals in the process of postgrowth cooling. The temperature dependences of electroconductivity for both crystals in 300 - 900 K region are investigated. The conductivity mechanism is ascertained and the small difference between (11 and (33 coefficients is determined.


	The measurements of piezooptical effect in BBO crystal on the special experimental installation, which allows to measure all piezooptical coefficients (im without changes of the sample position by the interferometric method are fulfilled. The coefficients of induced birefringence ((km by polarisation-optical method are measured also. In result for BBO the eight independent piezooptical coefficients at constant induction and electric field and the magnitudes of elastooptical coefficients are calculated. Rather high values of elastooptical coefficients in BBO together with small density and sound velocity of transversal waves ensure its high acoustooptical quality (М2 ( 129.0(10-18 s3/g). High radiational stability of BBO single crystals (the optical damage threshold ~4 GW/cm2 at (=1.079 (m) and good acoustooptical characteristics allow to suggest these crystals for designing of acoustooptical modulators for powerful laser beams.


	The comparative investigations of luminescent properties of BBO and ABO single crystals which were grown from the same chemical agents are fulfilled. The conclusion about possible prospects for use of ABO detectors of ionised radiation is made over results of investigations, because the ligh efficiency of X-ray luminescence is high in comparison with known crystals.


	The pyroelectric scintillation in (-BaB2O4 crystals in 77-400 K temperature region, which shows the appearance of strong electric fields and electric discharges on the crystal surface, is ascertained.


	On the basis of symmetrical analysis it is shown, that in the phase with 3m symmetry point group the BaB2O4 crystals are ferroelectrics, and in �EMBED Equation.2 \s \* MERGEFORMAT ���m   symmetry phase - ferroelastics, moreover the parent phase possesses m3m  symmetry.           


	Key words: barium borate, single crystal, piezooptics, acoustooptics, luminescence, pyroelectric, microhardness, thermal expansion.  
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