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‣ Energie permesse per le 
componenti del sistema 

‣ Livelli a diverse energie 
interagiscono a diverse 
lunghezze d’ onda 

‣ Non si possono spostare

Transizioni ottiche
Interazioni tra radiazione ed un sistema fisico

Assorbimento Emissione 
spontanea
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‣ Elementi dal lantanio 
(57) al lutezio (71) 

‣ Usati come droganti in 
materiali trasparenti
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Ioni trivalenti di terre rare
Tante transizioni accessibili nel visibile, nell’UV e nell’IR
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Ioni trivalenti di terre rare
Tante transizioni accessibili nel visibile, nell’UV e nell’IR

22

1 
µ

m
 

4 
µ

m
 

3 
µ

m
 

2 
µ

m
 

1.
8 
µ

m
 

3 
µ

m
 

1 
µ

m
 

U
V

 

10
 3 c

m
-1

 

4 µm 
 

E
ne
rg
y



Alberto Sottile Pregi e problemi dei materiali drogati con terre rare: ricerca, esperimenti ed applicazioni nella fotonica 2

Laser a stato solido
Sorgenti di luce coerente e ad alta intensità

‣ Basati sui livelli di ioni 
trivalenti di terre rare 

‣ Richiedono inversione di 
popolazione tra due livelli

3

Emissione stimolata
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Laser a stato solido
Schema di pompaggio ottico e decadimento fononico
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pompa

laser?

pompa

laser
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Laser a praseodimio (Pr)
Possibili transizioni laser in tutto il visibile

5

‣ Assorbimento adatto per 
diodi laser blu 

‣ Sorgente di pompa per la 
metrologia a Sr 

‣ Svuotamento del livello 
laser superiore 

‣ Sensibile al materiale in 
cui gli ioni Pr sono inseriti



Alberto Sottile Pregi e problemi dei materiali drogati con terre rare: ricerca, esperimenti ed applicazioni nella fotonica

Fluoruri monocristallini
Eccellenti materiali per applicazioni ottiche e laser

✓ Trasparenti dall’IR all’UV 

✓ Non igroscopici e stabili 

✓ Fononi di bassa energia

✘ Estremamente sensibili  
alla presenza di acqua 

✘ Difficili da produrre
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es. LiYF4, BaY2F8, KY3F10
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Fluoruri monocristallini
Eccellenti materiali per applicazioni ottiche e laser

✓ Trasparenti dall’IR all’UV 

✓ Non igroscopici e stabili 

✓ Fononi di bassa energia

✘ Estremamente sensibili  
alla presenza di acqua 

✘ Difficili da produrre
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es. LiYF4, BaY2F8, KY3F10
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Apparato di crescita
Il metodo Czochralski

‣ Produce dei monocristalli 
‣ I materiali sono tenuti in  

una fase sottoraffreddata 
‣ Rotazione e tiraggio 

simultanei del cristallo 
in crescita lenta
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Apparato di crescita
Disegnato per crescere efficientemente i fluoruri
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Apparato di crescita
Disegnato per crescere efficientemente i fluoruri
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Apparato di crescita
Disegnato per crescere efficientemente i fluoruri
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‣ Sistema di vuoto e 
riempimento con gas inerte 

‣ Lunghi tempi di preparazione 
‣ Crescita lenta (0.5 mm/h) 
‣ Controllo delle operazioni 

locale e remoto
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Laser Pr – risultati
Ottenuta emissione laser su tutte le righe visibili

9



Alberto Sottile Pregi e problemi dei materiali drogati con terre rare: ricerca, esperimenti ed applicazioni nella fotonica 2

Laser Pr – risultati
Ottenuta emissione laser su tutte le righe visibili
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Laser Pr – risultati
Ottenuta emissione laser su tutte le righe visibili
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9.2 Laser experiments with Pr3+-doped fluoride crystals

Figure 9.8:Wavelength dependent output powers of the wavelength tunable praseodymium lasers at maximum
pump power. The powers given for Pr3+:KYF remark q-cw values. Areas marked with blue stripes indicate
wavelength regions where continuous tuning was observed but the major part of the output power was delivered
by a second emission peak at a fixed wavelength.
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Credits: P. W. Metz
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Laser Dy-Tb
Sorgente di pompa per la metrologia ad Yb
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Raffreddamento ottico
Usare i fotoni per assorbire energia termica dal cristallo
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‣ L’ emissione ottica è in media ad 
energia più alta dell’ assorbimento 

‣ Impiegabile per refrigeratori 
senza parti in movimento
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Raffreddamento ottico
Livelli dell’ itterbio come base per un refrigeratore

13

Yb3+

‣ Grande sovrapposizione tra 
emissione e assorbimento 

‣ Assenza di livelli superiori 
‣ Grande separazione tra i  

due livelli del sistema
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Raffreddamento ottico
Non tutti i sistemi che riemettono luce raffreddano
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‣ Servono efficienze 
maggiori del 97% 

‣ Richiesta purezza al 
livello delle 10 ppm 

‣ Determinare le 
impurezze nel cristallo
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Raffreddamento ottico
Isolamento termico tra il cristallo e l’ambiente
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Raffreddamento ottico
Isolamento termico tra il cristallo e l’ambiente
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Cooling Yb – risultati
Raggiunti i 99 K - record di salto termico di 194 K
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Rivelatori a conteggio quantistico per la fisica di frontiera 
 A. Volpi, A. Di Lieto, M. Tonelli 

Esperimento DORELAS—In collaborazione con C. Braggio, A. Borghesani, G. Carugno  (INFN Padova) 

La disponibilità di monocristalli a base di fluoro di elevatissima qualita`ottica drogati con ioni trivalenti di terre rare apre la strada allo 
sviluppo di innovativi rivelatori a stato solido ad alta sensibilita` nella regione di energia tra 10meV e 0.5eV, basati sul principio della doppia 
risonanza ottica. In questa regione, la sensibilita` prevista e`notevolmente superiore a quella dei rivelatori esistenti, e questo permettera`di 
operare in regioni di energia fino ad oggi inesplorate.  Oltre a processi ben noti che coinvolgono rilascio di basse energie nella materia di cui 
si vorrebbe scendere in soglia (rivelazione di neutroni veloci e raggi X molli), attualmente vi e`particolare interesse  per lo studio di processi 
rari, quali interazione di  neutrini con la materia e materia oscura  (WIMP o Assioni), caratterizzati dal rilascio di energie ben al di sotto del 
KeV.  
Questi rivelatori si basano sulla possibilita`di particelle cariche o neutre di eccitare i livelli a bassa energia di ioni trivalenti di terre rare 
ospitati in cristalli con bassa energia fononica. La popolazione di tali livelli puo`essere osservata con il metodo della doppia risonanza [1] 
utilizzando una sorgente laser sonda opportunamente sintonizzata per eccitare gli ioni eccitati a livelli vicini al fondamentale dalle particelle 
incidenti a energie di diversi eV con conseguente emissione nel visibile o vicino infrarosso.  
L’idea alla base di questa proposta e` ispirata ad un lavoro del 1959 di Bloembergen [2], premio Nobel per al fisica nel 1981,  in cui veniva 
proposto un contatore di fotoni nell’infrarosso basato sul pompaggio ottico in ioni trivalenti di tere rare, che presentano livelli energetici 
prossimi allo stato fondamentale (10-100meV). 

crystal structure: MONOCLINIC 
space group: C1 2/m 

x Melting point: 995oC 
x Pulling rate: 0.5mm/h 
x Rotation rate: 5rpm 
x Doping density: 1.8at.%Nd3+ 

DOUBLE RESONANCE EXPERIMENTAL APPARATUS (Pisa) 

A: Pump @ 808nm 
B: Emission @ 1300nm 
C: Emission @ 1050nm 
D1, D2: Pump @ 1030nm 

Nd3+ 

DOUBLE RESONANCE SPECTRUM 
Pump: 4I11/2        4F3/2 (930nm) 
Emission: 4F3/2       4I11/2  (1050nm) 

DOUBLE RESONANCE SPECTRUM 
Pump: 4I11/2        4F3/2 (930nm) 
Emission: 4F3/2       4I13/2  (1300nm) 

Prima evidenza di doppia risonanza ottica in monocristalli di fluoruri drogati con ioni Nd3+ per rivelazione di particelle. Le fluorescenze @ 
1050nm e 1300nm permettono di rivelare particelle con energie di 0.5eV e 0.25eV tramite eccitazione sonda a 930nm del cristallo. 

REFERENCES  
[1]J. Brossel , F. Bitter, Phys. Rev. 86, 308 (1952). 
[2] N. Bloembergen, Phys. Rev, Lett 2, (1959) 

FLUORIDE CRYSTALS 

visible-NIR emission 
Laser  
pump 

10-1-10-2 eV particles   

x Low phonon energy: 300-500cm-1  
x Transparency window from UV to NIR (0.2-7µm) 
x Good hardness: 3-5Mohs 
x Good thermal conductivity: 5-8 W/mK 

Attualmente sono in corso presso i laboratori INFN di  
Padova studi su monocristalli drogati con Er per ridurre 
ulteriormente l’energia delle particelle rilevabili, al di 
sotto dei meV. 

Er3+ 

Rare earth energy levels in fluorides 

Fig: Following excitation of the ion (transition e4→e5), thermalization takes 
place within the manifold via absorption of lattice phonons. Emission of pho-
tons with higher energy than the pumping ones occurs. The cooling effect is 
produced by absorption of thermal phonons, which provides a removal of 
heat from the material. 

The optical cooling can be defined as a process by which a physical system cools down upon interaction with laser light. Laser light is  
used to directly lower the energy contained in a given internal degree of freedom of the system. 

LASER COOLING OF MONOCRYSTAL 

April, 3 2015 NEW RECORD 

Azzurra Volpi, Giovanni Cittadino, Alberto Di Lieto, Mauro Tonelli  

Extraction of the fluorescence from the sample is critical,  

because it contains the energy removed by the cooling cycle, 

but also because a hypothetical reabsorption will cause a tem-

perature increase 

Cooling  apparatus in order to carry out the cooling efficiency: 

Fig: Results of cooling efficiency measurements for the  
sample YLF:Yb-Tm and several samples of YLF:Yb   

Fig: YLF boule doped with ytterbium grown in our  

laboratories and  cooling sample cutted according to Brewster angle 

 

It was able to achieve cooling to an absolute temperature of  

114 ± 1 K, starting from the room temperature and attest to the cor-

rectness of the low gMAT prediction 

It was able to achieve to an absolute temperature of  99 K and  a  

temperature difference of ΔT=-195 K starting from room tempera-

ture using a sample of YLF:5%Yb-0.0016%Tm. 

Cooling Efficiency: 

2

Poster session

Crescita di cristalli per applicazioni fotoniche
A. Sottile*, D. Parisi, E. Favilla, S. Veronesi, Z. Zhang, A. Di Lieto and M. Tonelli
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Extra
La fornace Czochralski del laboratorio di Pisa

2 m

mirror

laser diode

CCD camera

crystal

melt
meniscus

Sistema di controllo del diametro
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Extra
Diffrattometria tramite back-scattering di raggi X

x-ray source

sensor plate

crystal

lead screen
back-scattering

Scheme of the system Acquired diffractometry
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Extra
Cavità emisferica del laser a Pr
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Extra
Bilancio dell’ entropia nel raffreddamento ottico

PF, TF

PC

TS

�� =
3)
7)

� 3&
76

> �The entropy must increase, thus the entropy flux

Energy conservation Cooling efficiency

The entropy of the laser is negligible (TL → ∞)  

This causes a limitation on the fluorescence temperature

which corresponds to a minimum divergence δ > 20 mrad

3) = �DEV 3/ + 3& 3& = �F �DEV 3/

7) <
�+ �F

�F
76 � �����.
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Extra
Bilancio dell’ entropia nel raffreddamento ottico

Q̄ =
��

� K F�
3

� $�� sin� (�)

N% 7) =
Q̄ K F/�

(�+ Q̄) log (�+ Q̄) � Q̄ log Q̄

PL

PF, TF

PC

TS

�� =
3)
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� 3&
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�F
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The flux temperature of the fluorescence radiation is

with

The temperature of the fluorescence in real systems is ~1600 K

which corresponds to a minimum divergence δ > 20 mrad

λ ~ 1000 nm - ∆λ ~ 60 nm
P ~ 1 W - A ~ 120 mm2
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Extra
Misura di fluorescenza per individuare le impurità
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Extra
Misura di fluorescenza per individuare le impurità

6DPSOH�QR���� 6DPSOH�QR�����
(OHPHQW &RQF� �SSP� &RQF� �SSP�
(UELXP �.�� ± �.�� �.� ± �.�
+ROPLXP �.�� ± �.�� �.�� ± �.��
7KXOLXP �.� ± �.� �.� ± �.�

*UHHQ ,QIUDUHG (OHPHQWDO
(UELXP ��� ��� �.� ± �
+ROPLXP ��� ��� �.� ± �.�
7KXOLXP Q�D� ��� �.� ± �.�

Mass spectrometry

Peak and amount ratios

Ho

Er

Green emission

Infrared emission

Ho

ErTm


