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激光诱导掺铪同成分铌酸锂晶体优先畴成核
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摘要　研究了５１４ｎｍ可见激光诱导掺铪摩尔分数为３％同成分铌酸锂晶体优先畴成核。利用数字全息干涉术实

时记录监测激光诱导优先畴成核过程，再现了该过程中晶体内诱导区域相位分布的变化，通过测量证实成核场随

诱导光强的增强呈指数减小。在实验基础上提出诱导过程中出现的沿犣方向的空间电荷场对激光诱导优先畴成

核有着非常重要的影响，并给出了激光诱导铌酸锂晶体优先畴成核定性的物理模型。不仅能够为激光诱导晶体铁

电畴工程的优化提供重要信息，而且能够为激光诱导铌酸锂晶体优先畴成核机制的研究提供重要实验依据。
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１　引　　言

激光诱导铁电畴工程通过激光和铁电晶体之间

复杂的相互作用，实现了在较低的均匀外电场下通

过激光辐照使晶体特定区域发生可控畴反转。激光

诱导畴反转不但能够为进一步制作较大纵向厚度和

更小周期的周期反转畴提供新的途径，而且有可能

发展成为畴反转的主导技术，从而广泛应用于准相

位匹配非线性光学［１～３］和新型光学器件［４，５］等诸多

重要领域，是具有发展潜力和应用前景的一项新技

术。目前激光诱导铌酸锂晶体畴反转已经取得较大

进展：Ｃ．Ｄｉｅｒｏｌｆ
［６］和Ｃ．Ｓａｎｄｍａｎｎ

［７］等在非掺杂铌

酸锂晶体中用聚焦的可见光直接制备表面畴结构；

Ｃ．Ｌ．Ｓｏｎｅｓ等
［８］聚焦的可见光诱导掺镁的铌酸锂

晶体能降低畴反转所需的成核场；Ｍ．Ｃ．Ｗｅｎｇｌｅｒ
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等［１０，１１］研究了紫外光对非掺杂和掺镁铌酸锂晶体

极化特点的影响；Ｙ．Ｎ．Ｚｈｉ等
［１２］在掺镁的同成分

铌酸锂晶体中近紫外 近红外激光诱导畴反转的系

统研究；Ｗ．Ｊ．Ｗａｎｇ
［１３］和Ｅ．Ｐ．Ｋｏｋａｎｙａｎ

［１４］等在

掺锆的同成分铌酸锂晶体中实现激光诱导畴反转。

掺镁铌酸锂晶体是目前最常用的畴反转材

料［１５］，但是掺镁铌酸锂晶体很难生长出具有高光学

质量和大尺寸的样品。因此，研究新的离子掺杂的

铌酸锂晶体是非常重要的。已有文献报道掺铪可以

非常有效地降低铌酸锂晶体的光折变效应［１６～１８］。

掺铪铌酸锂晶体的光学特性，使其在未来有可能代

替掺镁铌酸锂晶体，成为制备周期畴结构的良好铁

电晶体材料。

本文研究了激光诱导掺铪同成分铌酸锂晶体优

先畴成核。利用数字全息干涉术［１９～２２］得到了激光

诱导优先畴成核过程中晶体内诱导区域的相位分

布，证实成核场随诱导光强的增强呈指数减小，提出

激光诱导优先畴成核与犣方向空间电荷场的形成

有关，给出了激光诱导优先畴成核定性的物理模型。

２　实验设置、结果和分析

２．１　实验设置

实验采用犣切、双面抛光、掺铪同成分铌酸锂

晶体（１５ｍｍ×１５ｍｍ×０．５ｍｍ）样品。铪的掺杂

摩尔分数为３％。实验装置示意图如图１所示。石

英液体电极提供沿犣方向均匀的外加电场，并允许

在加电场的同时进行激光辐照。为防止外加电场突

增损坏晶体，采取逐渐升高电压的方法，电压升高速

率约为１０Ｖ／ｓ。从氩离子激光器输出波长为５１４ｎｍ

的连续可见光作为诱导光，经过扩束、滤波和准直后，

用透镜聚焦在晶体的犣表面。实验采用两种诱导方

式：一种是在晶体的＋犣面聚焦；另一种是在晶体的

－犣面聚焦。焦点处的激光光斑直径约为５０μｍ。

图１ 实验装置示意图

Ｆｉｇ．１ Ｔｈｅｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ

　　为了得到优先畴成核过程中相位分布的空间和

时间变化，极化装置被耦合进马赫 曾德尔干涉光路

的一支。ＨｅＮｅ激光器输出的波长为６３３ｎｍ的光

波被分成两束，一束作为参考光波，一束作为探测光

波；探测光波经过耦合后与诱导光同轴，沿着晶体的

犣方向透射形成物光波。经过晶体后诱导光被滤波

片滤除，只允许物光波通过。物光波和参考光在

ＣＣＤ表面干涉。ＣＣＤ的分辨率为９．４μｍ×９．４μｍ，

像素为７２０ｐｉｘｅｌ×５７６ｐｉｘｅｌ，成像系统１０倍放大，成

像分辨率为０．９４μｍ×０．９４μｍ。激光诱导优先畴

成核过程中，ＣＣＤ以１５ｆｒａｍｅ／ｓ记录干涉图像的变

化，通过数字全息干涉术数值重建可以得到诱导优

先畴成核过程中的相位变化，实现对激光诱导优先

畴成核过程的定量和定性分析。

２．２　实验结果和分析

图２给出了应用数字全息术重建的激光诱导优

先畴成核过程中连续二维相位分布，８幅图描述了

不同时刻的优先畴成核过程，相邻两幅图之间的时

间间隔约为５ｓ，成核点用虚线和箭头标出。图３给

出了应用数字全息术重建的激光诱导优先畴成核过

程中连续三维相位分布，相邻两幅图之间的时间间

隔约为１０ｓ，成核点的位置由箭头标出，畴核的相位

分布为圆锥形，畴核直径大约为３０μｍ。颜色代表

重建的相位值，深度代表相位符号。从图２和图３

中的相位分布可以得到如下重要的观察现象和分析

结果。首先，在掺铪同成分铌酸锂晶体中观察到激

６５３２
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光诱导优先畴成核的过程，可以确定激光诱导优先

畴成核过程中包括成核场、畴核的直径和形状等重

要信息。其次，激光诱导优先畴成核过程最初阶段

如图２（ａ）～（ｄ），畴核的相对相位分布大致沿晶体

犡轴呈对称分布，符号相反。随着畴核的增长，由

于相位叠加的影响使得这种对称分布逐渐减弱最后

消失如图２（ｅ）～（ｈ）。图３给出了畴核的相位分布

呈圆锥形，圆锥的形状受轴对称的相位的分布和叠

加影响。第三，畴核周围的相位大致分布是对称的，

沿对称轴符号相反，临近畴核周围的相位符号与畴

核的相位符号相反，如图３（ａ）～（ｄ）。

图２ 应用数字全息术重建的激光诱导优先畴成核过程中连续二维相位分布（成核点位置用虚线和箭头标出）

Ｆｉｇ．２ Ｔｈｅｓｅｌｅｃｔｅｄｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｔｗｏｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌｗａｖｅｆｉｅｌｄｐｈａｓｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｄｕｒｉｎｇｔｈｅｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄｏｍａｉｎ

ｎｕｃｌｅａｔｉｏｎｉｎＬｉＮｂＯ３（ｔｈｅｓｉｔｅｏｆｇｅｎｅｒａｔｅｄｎｕｃｌｅｕｓｉｓｃｉｒｃｌｅｄｂｙｔｈｅｄａｓｈｅｄｌｉｎｅａｎｄｉｎｄｉｃａｔｅｄｂｙｔｈｅａｒｒｏｗ）

图３ 应用数字全息术重建的激光诱导优先畴成核过程中连续三维相位分布（成核点位置由箭头标出）

Ｆｉｇ．３ Ｔｈｅｓｅｌｅｃｔｅｄｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｔｈｒｅｅｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌｗａｖｅｆｉｅｌｄｐｈａｓｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｄｕｒｉｎｇｔｈｅｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄ

ｄｏｍａｉｎｎｕｃｌｅａｔｉｏｎｉｎＬｉＮｂＯ３（ｔｈｅｇｅｎｅｒａｔｅｄｎｕｃｌｅｉａｒｅｉｎｄｉｃａｔｅｄｂｙｔｈｅａｒｒｏｗｓ）

　　在进行激光诱导优先畴成核之前，首先测量掺

铪同成分铌酸锂晶体在无任何激光辐照时的矫顽场

犈狀（犐＝０），取多次测量的平均值。通过监测诱导过

程中的相位变化，确认首次发现畴体成核时对应的

外电场定义为成核场。图４的曲线给出了５１４ｎｍ

可见激光诱导在两种诱导方式下成核场犈狀（犐）随光

强犐变化情况。曲线表明成核场随诱导光强犐的增

强呈指数减小，减小比例Δ犈狀（犐）／犈狀（犐＝０）在光强

足够强的情况下达到饱和，高于此诱导光强饱和值

时成核场不会继续减小，两种诱导方式在高光强下

饱和值相同。在低于饱和值的相同光强下第二种方

式成核场减小比例高于第一种，这表明诱导成核场

变化依赖于诱导方式。诱导光强存在阈值，低于阈

值情况下无法实现有效的诱导畴反转。由于晶体本

７５３２
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身的不均匀性，不同位置的阈值存在细微的差别。

图４ ５１４ｎｍ激光在晶体－犣和＋犣面两种方式诱导的

成核场减小比例与诱导光强的关系曲线

Ｆｉｇ．４ ＲｅｄｕｃｔｉｏｎｐｒｏｐｏｒｔｉｏｎｏｆｎｕｃｌｅａｔｉｏｎｆｉｅｌｄΔ犈狀（犐）／

犈狀（犐＝０）ｖｅｒｓｕｓｔｈｅｉｎｃｉｄｅｎｔｉｎｔｅｎｓｉｔｙ犐ｗｉｔｈａ

ｆｏｃｕｓｅｄｂｅａｍ ｏｆ５１４ｎｍ Ａｒｉｏｎｌａｓｅｒｏｎ －犣

　　　　ｓｕｒｆａｃｅａｎｄｔｈｅ＋犣ｓｕｒｆａｃｅ

图５ 激光诱导畴体成核的定性的物理模型

Ｆｉｇ．５ Ｐｈｙｓｉｃａｌｍｏｄｅｌｏｆｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄ

ｄｏｍａｉｎｎｕｃｌｅａｔｉｏｎ

３　讨　　论

目前，激光诱导优先畴成核现象的物理机制还

没有统一的解释。把激光诱导优先畴成核现象归结

为晶体内空间电荷场的形成，光生伏打电流产生的

空间电荷场对诱导优先畴成核过程中的相位分布变

化有着重要影响［２３］。图５给出了激光诱导优先畴

成核的定性的物理模型。图中犘Ｓ－Ｒ为反转畴的自

发极化；犘Ｓ－Ｖ为未反转畴的自发极化；犈ｅｘｔ为沿－犣

方向施加的均匀的电场；犈ＳＣ为空间电荷场。以最简

单的例子进行说明：仅考虑在犢－犣面分布的入射

光，均具有竖直偏振，其光生伏打电流可表示为

犼
ｐｈｖ
１ ＝０， （１）

犼
ｐｈｖ
２ ≠０， （２）

犼
ｐｈｖ
３ ＝ （β３１犐２＋β３３犐３）犽， （３）

犼
ｐｈｖ
犻 为在犻（犻＝１，２，３）方向的光生伏打电流，β犻犼为光

生伏打张量元，犽为犣轴的单位矢量。犼ｐ
ｈｖ
３ 为沿－犣

方向的光生伏打电流，大小正比于光强。犐犻 为犻方

向的强度分布。根据欧姆定理得到沿－犣方向的空

间电荷场可以表示为

犈ＳＣ（犣）＝
犼
ｐｈｖ
３

σｐｈ（犣）＋σｄ（犣）
＝
（β３１犐２＋β３３犐３）犽

σｐｈ（犣）＋σｄ（犣）
，（４）

式中σｐｈ（犣）和σｄ（狕）分别表示光强沿犣方向均匀分

布时有光照和无光照时的电导率。因为空间电荷场

反平行于电极上电荷的重新分布引起的屏蔽场，畴

反转的外电场随屏蔽场减小而减小，所以诱导光可

以激发优先畴成核。因为光生伏打电子运动尺度为

纳米量级，所以成核在诱导光的聚焦点处出现。入

射光犼
ｐｈｖ
１ 和犼

ｐｈｖ
２ 分量决定相位在犡犢 平面的分布，

犼
ｐｈｖ
３ 分量决定空间电荷场沿犣方向的分布，犣方向

空间电荷场的形成决定优先畴成核，在图２和图３

中观察到畴核的形状为圆锥形。由于畴核位置极化

方向已经反转，所以通常畴核附近相位分布与畴核

的相位符号相反（如图２所示）。依据空间电荷场的

模型，空间电荷场决定激光诱导优先畴成核的成核

场。空间电荷场与光强存在线性关系，随着光强的

增加，空间电荷场增强，所以成核场随光强增加而线

性地减小。但是随光强逐渐增强，空间电荷场达到

指数饱和，在光强足够强时，成核场减小比例也出现

饱和（如图４所示）。空间电荷场的建立过程决定优

先畴成核过程，沿晶体犣轴方向的空间电荷场随诱

导时间增加逐渐增强。高光强和短波长能够在晶体

中产生更强的空间电荷场，因此也有利于激光诱导

优先畴成核。上述分析表明，采用光生伏打场理论

分析可以得到与实验中观察到的实际相位分布相一

致的结论。

利用数字全息干涉术检测激光诱导优先畴成核

具有重要的意义。一方面，对激光诱导优先畴成核

的实时相位测量可以为未来激光诱导畴工程的优化

提供畴体成核过程的重要信息，实现对激光诱导优

先畴成核的准确控制。另一方面，对激光诱导优先

畴成核的实时相位测量可以为研究激光诱导铌酸锂

晶体优先畴成核机制提供新的实验依据。对于激光

诱导优先畴成核目前已经提出了许多不同的物理解

释［６～１３］。在非掺杂铌酸锂晶体中，Ｃ．Ｌ．Ｓｏｎｅｓ

等［８］提出可见激光的诱导降低晶体缺陷钉扎中心的

钉扎力量，促进了畴壁的运动，从而降低成核场。

Ｍ．Ｃ．Ｗｅｎｇｌｅｒ等
［１０，１１］提出３０５ｎｍ的紫外激光被

掺镁铌酸锂晶体吸收后改变了晶体的电导率，并没

有直接改变掺镁铌酸锂晶体的矫顽电场，而是改变

８５３２
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了晶体内部的电场分布。Ｖ．Ｄｉｅｒｏｌｆ等
［６，７］排除了

热效应作为主导作用的可能性，提出铌酸锂晶体矫

顽场的降低是由于晶体内部产生了与外电场方向一

致的空间电荷场，而这种空间电荷场是由于杂质缺

陷（比如Ｆｅ２＋）的光致电离和光电子的漂移引起的。

Ｙ．Ｎ．Ｚｈｉ等
［１２］提出激光诱导掺镁铌酸锂晶体畴反

转过程中产生的缺陷可以降低成核场。但是目前尚

未提出统一的物理解释，也缺乏足够的实验依据。

本文提出激光诱导优先畴成核是由光生伏打效应产

生的犣方向的空间电荷场引起的，并给出了相应的

实验依据。

空间电荷场的系统理论分析和模拟，包括波长、

偏振、强度、脉冲宽度和掺杂类型等因素的影响还没

有研究。掺杂类型和浓度对于激光诱导优先畴成核

具有深远的意义已经得到证明。铪掺杂对光生伏打

电流没有影响，但增加了光电导［２４］。尽管掺铪的铌

酸锂晶体降低了光折变现象，但是如果光强足够强，

光生伏打现象产生的空间电荷场可以达到ｋＶ／ｍｍ

量级［１８］。本文测量掺铪同成分铌酸锂晶体沿犣方

向的矫顽场和成核场阈值之间的空间电荷场相差大

约为１．５ｋＶ／ｍｍ。然而由于掺镁和掺铪均是抗光

折变的，空间电荷场的光生伏打理论还不能解释激

光诱导使掺镁铌酸锂晶体反转场降低一个数量级［８］

的原因。由于晶体参数和晶体内光的不均匀分布，

光生伏打张量元不仅与偏振和诱导光波长有关，而

且与掺杂的杂质类型和浓度有很大关系，因此很难

计算出与实验结果对应的具体的空间电荷场。实验

观察到两种诱导方式的优先畴成核均出现在－犣

面，当诱导光聚焦在＋犣面时透过晶体入射到－犣

面的光强密度会下降，因此相同的入射光强下两种

诱导方式会产生明显的成核场差异。目前对于诱导

过程中空间电荷场的变化，以及两种诱导方式中空

间电荷场的差异还不能给出准确的分析，无法利用

空间电荷场模型对此做出详尽的解释，进一步的理

论和实验的分析有待继续进行。所以，本文仅根据

光生伏打理论给出定性的物理模型。目前空间电荷

场只能被视为是激光诱导畴反转的重要机制，真正

全面的物理机制是非常复杂的需要进一步研究。

４　结　　论

研究了５１４ｎｍ可见激光诱导掺铪同成分铌酸

锂晶体优先畴成核的现象。利用数字全息干涉术得

到了激光诱导优先畴成核过程中实时相位分布，测

得成核场与诱导光强的关系，提出犣方向空间电荷

场的形成是影响激光诱导铌酸锂晶体优先畴成核的

重要因素，并给出了定性的物理模型。该研究对于

激光诱导铌酸锂晶体畴工程以及激光诱导铌酸锂晶

体优先畴成核机制的研究具有重要的意义。
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