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Установлены условия для экспресс-регистрации спектров комбинационного рассеяния (КР) света
в монокристаллах ниобата и танталата лития, а также в керамике, синтезированной на основе этих
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продольных оптических мод в спектрах КР, зарегистрированных при двух ориентациях монокри-
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ВВЕДЕНИЕ
Кристаллы ниобата лития представляют собой

высокотемпературные сегнетоэлектрики, кото-
рые обладают высоким значением спонтанной по-
ляризации (Ps = 5 × 10–5 Кл/см2) при 20°С [1, 2]. Это
обуславливает большое значение напряженно-
сти внутреннего эффективного поля в монокри-
сталле. В случае танталата лития сегнетоэлектриче-
ский фазовый переход происходит при tС = 625°С.
Структура этого кристалла в пироэлектрической
фазе такая же, как и в ниобате лития (при t < tС).
Использование обсуждаемых кристаллов для гене-
рации оптических гармоник осуществляется бла-
годаря отсутствию центра инверсии в точечной
группе симметрии (C3v) и высоким значениям не-
линейно-оптических коэффициентов. Необходи-
мость детальных исследований спектров колебаний
кристаллической решетки [3–7] этих кристаллов и
керамик, создаваемых на их основе, обусловлена
эффективным применением этих веществ в каче-
стве нелинейно-оптических материалов.

Эксперименты по исследованию спектров ком-
бинационного рассеяния (КР) в этих кристаллах
выполнялись в работах [6–15]. Ранее исследования
спектров КР в кристаллах ниобата и танталата ли-

тия проводились с использованием двойного мо-
нохроматора и классической (90-градусной) гео-
метрии рассеяния. При этом регистрация спектра
КР осуществлялась в одноканальном режиме,
при непрерывной развертке спектра, что требова-
ло большой экспозиции для получения информа-
ции о полном спектре КР в широком диапазоне
частот колебательного спектра.

Как выяснилось в результате эксперименталь-
ных исследований, в реальных кристаллах ниоба-
та и танталата лития присутствуют вакансии и де-
фекты роста, зависящие от технологии выращи-
вания кристаллов. Особый интерес представляют
также керамики обсуждаемых соединений, коле-
бательные спектры которых могут существенным
образом зависеть от условий синтеза и присут-
ствия дефектов структуры, а также примесей.

В данной работе ставилась задача разработки
метода экспресс-регистрации спектров КР от мо-
нокристаллов и керамик ниобата и танталата ли-
тия для получения количественной информации
о колебательных спектрах этих веществ в зависи-
мости от условий роста и присутствия дефектов.

УДК 535.361
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МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА

На рис. 1 представлена схема эксперименталь-
ной установки для регистрации спектров КР. Ис-
точником излучения был выбран лазер (1) с дли-
ной волна λ = 785 нм и мощностью 200 мВт. Из-
лучение лазера далее вводилось в световод (2) и
зонд (3). Линза (5) применялась для фокусировки
излучения на образце (6), представляющем собой
поликристаллический порошок. Сигнал КР, воз-
никающий в образце, попадал на второй свето-
вод (8), фильтровался в рефокусаторе (9) с помо-
щью фотонного кристалла (11). Далее сигнал
попадал на вход миниспектрометра (13) с мно-
гоэлементным приемником. В качестве устрой-
ства цифровой обработки и накопления спектров
КР использовался компьютер (14). Спектральное
разрешение при записи спектров КР составляло
1 см−1. Используемый волоконно-оптический ме-
тод регистрации спектров КР позволил регистри-
ровать спектры КР от небольших количеств по-
ликристаллических образцов (менее 1 мг) за вре-
мя экспозиции от 1 до 10 с.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

На рис. 2 приведены зарегистрированные
спектры КР в монокристаллах ниобата лития
при 180-градусной геометрии рассеяния (рассе-
яние “назад”), соответствующей установкам:

 (рис. 2а) и  (рис. 2б).
На рис. 3 приведены спектры КР, зарегистри-
рованные в монокристаллах танталата лития
при 180-градусной геометрии рассеяния (рассе-
яние “назад”), соответствующей установкам:

 (рис. 3а) и  (рис. 3б).
В зарегистрированных спектрах КР монокри-
сталлов ниобата и танаталата лития (рис. 2 и 3),
согласно правилам отбора, проявляются попе-
речные (TO) и продольные (LO) полярные коле-
бания A1- и E-типов. Ранее [15] был проведен рас-
чет частот колебаний поперечных оптических
мод в кристаллах ниобата и танталата лития при
комнатной температуре. Частоты соответствую-
щих комбинационных спутников представлены в
табл. 1 и 2. Как видно из рис. 2 и 3, спектры состо-
ят из большого числа узких полос. Судя по приве-
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Рис. 1. Схема миниспектрометра с использованием
волоконно-оптического возбуждения спектров КР:
1 – лазер, 2 – световод, 3 – зонд, 4 – корпус, 5 – лин-
за, 6 – образец, 7 – подложка, 8 – световод, 9 – фoку-
сатор, 10 – линза, 11 – фотонный кристалл, 12 – лин-
за, 13 – миниспектрометр, 14 – компьютер; а – схема
для регистрации спектров КР монокристаллов при
геометрии рассеяния  б – схема для
регистрации спектров КР монокристаллов при гео-
метрии рассеяния  в – схема для реги-
страции спектров КР керамик.
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денным спектрограммам монокристаллов ниоба-
та и танталата лития, при геометрии рассеяния

 возбуждаются продольные опти-
ческие фононы типа А1(LО). В спектре монокри-
сталла ниобата лития (рис. 2а) наблюдается ин-
тенсивная полоса в области 878 см–1, соответству-

( ; ; )Z XX YY XY Z

ющая продольной моде 4А1(LО). При этом она
существенно сдвинута по частоте (878 см−1) отно-
сительно полос типа E(TO). В случае геометрии
рассеяния  (рис. 2б) в спектре наблю-
даются интенсивные полосы типа Е(TO), запре-
щенные правилами отбора при геометрии рассея-

( ; )X ZZ ZY X

Таблица 1. Значения частот невырожденных A1(Z) полярных колебаний кристаллической решетки кристаллов
ниобата и танталата лития

Номер и тип симметрии 
колебания

Поляризация 
колебания

ν, см–1

расчет [15] эксперимент расчет [15] эксперимент

LiNbO3 LiTaO3

1А1(Z) TO 239 251 209 208
1А1(Z) LO – 274 – 255
2А1(Z) TO 289 275 286 256
2А1(Z) LO – 332 – 355
3А1(Z) TO 353 333 376 358
3А1(Z) LO – 436 – 405
4А1(Z) TO 610 631 591 600
4А1(Z) LO – 878 – 864

Таблица 2. Значения частот двукратно вырожденных E1(X,Y) полярных колебаний кристаллической решетки
кристаллов ниобата и танталата лития

Номер и тип симметрии 
колебания

Поляризация 
колебания

ν, см–1

расчет [15] эксперимент расчет [15] эксперимент

LiNbO3 LiTaO3

1E(X,Y) TO 148 152 144 142
1E(X,Y) LO – 196 – 190
2E(X,Y) TO 216 238 199 208
2E(X,Y) LO – 251 – –
3E(X,Y) TO 262 265 253 256
3E(X,Y) LO – 275 – 279
4E(X,Y) TO 323 320 319 314
4E(X,Y) LO – 364 – –
5E(X,Y) TO 380 365 409 381
5E(X,Y) LO – 430 – 380
6E(X,Y) TO 391 431 420 381
6E(X,Y) LO – 475 – 453
7E(X,Y) TO 423 580 459 462
7E(X,Y) LO – 600 – –
8E(X,Y) TO 579 663 590 591
8E(X,Y) LO – 670 – 660
9E(X,Y) TO 667 739 669 661
9E(X,Y) LO – 878 – 864
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Рис. 2. Вид спектров КР в монокристаллах ниобата лития при 180-градусной геометрии рассеяния с использованием
волоконно-оптического возбуждения (см. рис. 1): а – при рассеянии вдоль оси Z (геометрия ), б – пер-
пендикулярно оси Z (геометрия ).
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ния X(ZZ)Y. Для монокристалла танталата лития
при геометрии рассеяния  (рис. 3а)
обнаруживаются интенсивные линии типа 2A1(LO)
и 4A1(LO). Отличие в спектрах КР монокристал-
лов для геометрий рассеяния  и

( ; ; )Z XX YY XY Z

( ; ; )Z XX YY XY Z

 связано с тем, что соответствующие
продольные и поперечные A1- и Е-моды имеют раз-
личные частоты.

На рис. 4 представлены спектры КР для кера-
мики ниобата и танталата лития, которые имеют

( ; )X ZZ ZY X

Рис. 3. Вид спектров КР в монокристаллах танталата лития при 180-градусной геометрии рассеяния с использованием
волоконно-оптического возбуждения (см. рис. 1): а – при рассеянии вдоль оси Z (геометрия ), б – пер-
пендикулярно оси Z (геометрия ).
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вид широких континуальных линий. Как видно
из рис. 4, в спектрах керамики ниобата и тантала-
та лития проявляются основные типы колебаний,
которые близки по частотам к спектрам монокри-
сталлов. Это свидетельствует о сохранении кри-
сталлической структуры в керамике.

На рис. 5 и 6 представлены спектры монокри-
сталлов ниобата и танталата лития в сравнении со
спектрами КР соответствующих керамик. Можно
наблюдать существенные отличия в колебатель-
ных спектрах керамик и монокристаллов. Конти-
нуальные линии в спектрах керамик ниобата и

Рис. 4. Вид спектров КР керамик ниобата лития (a) и танталата лития (б), зарегистрированных при комнатной темпе-
ратуре в диапазоне частот 50–1000 см–1.
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танталата лития имеют интенсивный характер.
Можно сказать, что уменьшение размеров кри-
сталлитов в объеме образца приводит к заметному
уширению некоторых фундаментальных линий
КР света в колебательном спектре керамик, что
свидетельствует о разупорядочении структуры.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Волоконно-оптическое возбуждение монокри-
сталлов и керамики ниобата и танталата лития
позволяет при небольшой экспозиции получить
полную информацию о колебательных спектрах
этих кристаллов. Показано, что при использова-

Рис. 5. Спектры КР монокристалла ниобата лития при геометрии рассеяния  (1) (a),  (1)
(б) и керамик ниобата лития (2), зарегистрированные при комнатной температуре в диапазоне частот 50–1000 см–1.
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нии миниспектрометра с волоконно-оптическим
возбуждением спектров КР при 180-градусной
геометрии рассеяния за 1–10 с можно получить
информацию о полных колебательных спектрах
монокристаллов ниобата и танталата лития и со-
ответствующих керамик. В спектрах КР керамик
ниобата и танталата лития проявляются основ-
ные типы колебаний, присутствующих в моно-
кристаллах. Это свидетельствует о сохранении

кристаллической структуры и сегнетоэлектриче-
ского фазового перехода в ниобате и танталате
лития при уменьшении размеров кристаллитов.
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Рис. 6. Спектры КР монокристалла танталата лития при геометрии рассеяния  (1) (a), 
(1) (б) и керамик танталата лития (2), зарегистрированные при комнатной температуре в диапазоне частот 50–1000 см–1.
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