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摘要：近红外飞秒激光诱导铁电畴反转技术是三维非线性光子晶体制备领域的重要手段，基于其制备的样品已在

光学频率变换和非线性波前整形领域取得了一系列重要研究成果。目前，已报道的激光诱导铁电畴反转过程均在

常温下进行，然而铁电体在升温时会逐步趋近居里点，其矫顽场等与铁电畴反转特性相关的物理性质均会随温度

升高而发生改变，但目前关于温度对飞秒激光诱导铁电畴反转过程的影响规律尚不明确。本文选取居里温度约

70~80 ℃的铌酸锶钡铁电晶体作为加工基质，在温度 25~65 ℃下利用近红外飞秒激光诱导了反转铁电畴结构，通过

观测结构的二次谐波光场分布推测铁电畴反转情况，获得了不同温度下畴反转所需的激光阈值功率，并对影响规

律的产生原因进行了推测。
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Abstract： The near-infrared femtosecond laser induced ferroelectric domain inversion in an important method in 3D 

nonlinear photonic crystal fabrication.  Using structures produced by this technique， a series of attractive results have 

been achieved in optical frequency conversion and nonlinear wavefront shaping.  At present， the reported laser induced 

domain inversion were all implemented at room temperature.  For ferroelectric crystals， it would reach the Curie point 

during heating， and many characterizations such as coercive field which relate to domain inversion may change serious‐

ly.  However， the effect of crystal temperature on femtosecond laser induced domain inversion is undefined.  In this 

work， the strontium barium niobate （SrxBa1-xNbO3） ferroelectric crystal with the Curie point of about 70-80 ℃ depends 

on component proportion of Sr and Ba was used for domain inversion.  Direct near-infrared femtosecond laser writing 

was implemented at the temperature of 25-65 ℃.  The domain inversion condition was judged based on the second-har‐

monic pattern in the far field.  The variation tendency of threshold laser power for domain inversion depends on tempera‐

ture was tested and possible reason was predicted.
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引言

非线性光子晶体是非线性光学领域的重要材

料，其内部二阶非线性光学系数呈周期分布且折射

率均匀，可提供倒格矢实现准相位匹配过程，在光

学频率变换、非线性波前调制和集成光子芯片等领

域具有重要研究价值和应用前景［1］。在实验及实际

应用中，利用铁电晶体中 180°畴壁两侧二阶非线性

系数符号相反的性质，非线性光子晶体往往是具有

反向平行铁电畴结构的铁电晶体材料［2］。根据铁电

畴的空间分布情况进行区分，非线性光子晶体可分

为一维、二维和三维三种［3］，其中三维非线性光子晶

体可为非线性光学过程提供最丰富的调制自由度，

已在光学频率变换及波前整形领域取得了一系列

代表性研究成果［4-10］。

在铁电晶体中制备反转畴结构的常用方法是

电场极化法，利用其加工的非线性光子晶体已在商

业激光器中获得应用。然而，电场极化技术无法在

材料深度方向上实现铁电畴调控，因此不能用于制

备三维非线性光子晶体。2018年，三维非线性光子

晶体通过飞秒激光直写法制备成功［4， 5］，该方法无需

图案化电极及高压电源，具有操作简单、安全性高

等技术优势，很快即发展为重要的非线性光子晶体

制备技术。目前，通过飞秒激光直写制备三维非线

性光子晶体有三维铁电畴反转［4］及二阶非线性系数

（χ（2））擦除［5］两个主要技术路线，其中三维铁电畴反

转理论上可实现的光学频率变换效率更高，因为铁

电畴反转带来的是二阶非线性系数符号的改变，对

应更高的傅里叶变换系数；χ（2）擦除法可在常用材料

中实现三维非线性光子晶体的制备［11］，但材料改性

带来的光反射和散射损耗会增加［3］。近期，激光诱

导三维铁电结构领域取得了重大突破，实现了纳米

级的非线性光子晶体结构及高密度非线性全息

图［12， 13］，证明飞秒激光直写铁电晶体是目前三维非

线性光子晶体制备领域的最优方法，研究和应用价

值显著。

对于铁电晶体而言，其铁电性质具有极强的温

度相关性，例如：铁电晶体存在居里温度，当晶体温

度高于此温度时呈现顺电相，低于该温度时为铁电

相。当晶体由铁电相升温至接近居里温度，其铁电

性质将发生剧烈变化，自发极化强度逐渐减弱［14］。

因此，温度是铁电畴加工中的重要参数，利用电场

极化制备反转铁电畴的过程中也常通过升高晶体

温度进行辅助加工。然而，目前报道的激光诱导铁

电畴反转均在室温下进行，温度对光致铁电畴反转

过程的影响规律尚不明确。

本文研究了铌酸锶钡铁电晶体中温度对飞秒

激光诱导铁电畴反转过程的影响，主要探索了实现

铁电畴反转所需激光功率阈值随温度的变化关系。

结果表明，铌酸锶钡铁电畴反转所需激光功率随温

度上升而升高，单纯通过升温接近居里点的方法并

不能促进铌酸锶钡晶体铁电畴反转。本文的实验

过程及结论是对目前飞秒激光诱导铁电畴反转相

关研究的重要补充，可为进一步优化激光直写反转

铁电畴结构的制备方法、加工高质量非线性光子晶

体提供参考。

1 实验过程 

飞秒激光诱导铁电畴反转的实验过程利用相

干公司Chameleon Ultra II钛宝石激光器作为加工光

源（工作波长 680~1 080 nm、脉宽 180 fs、重复频率

76 MHz）。激光直写装置如图 1所示，激光首先经过

电控机械快门控制光路开闭，然后经过偏振片和半

波片组合控制照射晶体的激光功率；通过放大倍率

为 50倍（数值孔径 0. 65）的显微物镜将激光聚焦在

铁电晶体表面或内部。为方便在激光直写过程中

控制晶体温度，采用加热控温装置，可在室温至

200 ℃范围内对晶体温度进行控制，控制精度为

0. 5 ℃；为便于激光加工及实时观测，控温装置中心

有直径为2. 5 mm的小孔，加工时将晶体待加工区域

置于小孔上，并将晶体边缘通过导热胶与控温装置

相连接。温控夹具固定在三轴电控位移平台上，利

用计算机控制位移台及快门协同运动，即可实现光

斑在晶体表面及内部的扫描照射，进行激光直写。

在晶体下部采用 LED 光源（532 nm）对样品进行透

射式照明，并通过CCD及成像系统在加工过程中对

图1　飞秒激光直写铁电畴反转实验装置示意图

Fig.  1　Schematic diagram of experimental setup for femto‐

second laser induced ferroelectric domain inversion
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样品进行实时观测。图 1 中标识的分束器（beam 
splitter）镀有短波透射长波反射的分光薄膜，透射与

反射截止边为 680 nm，可有效实现对加工和照明光

的分束效果。采用的加工基质为 z 切铌酸锶钡

（SBN，Sr0. 61Ba0. 39NbO3）铁电晶体，尺寸 5×5×1 mm3，两

个 5×5 mm2的晶体表面抛光至光学级以提高激光透

过率。

为探索 SBN 晶体在不同温度下实现铁电畴反

转所需的激光功率，实验中分别在晶体温度 25 ℃
（室温）、35 ℃、45 ℃、55 ℃和 65 ℃下进行铁电畴加

工。采取加工激光波长为 850 nm，加工深度为表

面下 20 μm。根据前期工作［15］，加工波长为 850 nm
时，SBN晶体在室温下实现铁电畴反转所需的激光

功率约为 200 mW，因此本工作中在每个温度条件

下加工功率范围为 150~300 mW，以保证覆盖畴反

转所需功率阈值区域；加工功率间隔设置 10 mW
以确保对畴反转阈值研究的精确性。实验中在每

个加工条件下制备 10×10的二维正方点阵结构，周

期为 10 μm，加工时激光焦点在选取位置照射

0. 5 s。
结构加工完成后，利用近红外飞秒激光对加工

区域进行照射，通过探测点阵结构产生的二次谐波

信号以判断畴反转情况。所采取的倍频探测光路

如图 2 所示，基频光源为波长 1560 nm 的飞秒光纤

激光器，其脉宽为 150 fs，重复频率为 100 MHz。基

频光采用数值孔径为 NA 0. 1 的物镜聚焦，通过

LED光源进行透射照明确定光斑位置，确保其照射

在所加工结构上。半透明光屏固定在晶体后方约

10 mm 处以接收远场倍频光斑，通过低通滤光片滤

过基频光，利用 CCD 对所产生的倍频光斑进行

记录。

2 结果与讨论 

2. 1　倍频光斑分析　

当基频光沿 z 轴正入射 SBN 晶体时，晶体中的

反向平行畴结构可提供在 x-y 面内分布的倒格矢，

调制产生 2k1+G=k2所表示的横向相位匹配过程，其

中 k1和 k2分别为基频和倍频波矢，G为倒格矢。图 3
（a）为横向相位匹配示意图，满足相位匹配的条件是

从 2k1末端出发做倒格矢 G，且其末端在倍频 Ewald
球上或很接近该球面，倍频 Ewald 球与倒格矢所在

平面的交线如图 3（a）中蓝色圆环所示，蓝色圆环即

为横向相位匹配可调制产生的切伦科夫型倍频

信号。

本实验采用的加工基质材料为自然生长的 z切
铌酸锶钡铁电晶体，其内部存在反向平行的自发随

机畴结构［16］。当基频光沿 z 轴入射时，自发畴可提

供在 x-y面内大小和方向随机分布的倒格矢（如图 3
（b）黑色和灰色箭头所示），其中只有极少数（图 3
（b）中灰色箭头所示）可用于有效的倍频调制。图 3
（b）中蓝色透明圆环为随机畴调制产生的弥散型圆

环状切伦科夫倍频信号［16， 17］，由于只有极少数随机

倒格矢参与调制，实验中该倍频信号很微弱（如图 3
（d）所示）。

在激光直写后，若飞秒激光成功在照射区域诱

导产生了反转畴结构，其可为相位匹配过程提供额

外的横向倒格矢。图 3（c）为正方点阵结构调制的

相位匹配过程示意图，其中橙色圆点代表正方点阵

结构的倒空间格点，其中Gx和Gy为点阵所提供的倒

格基矢，从原点（基频波矢投影位置）出发至任意倒

空间格点位置即为一个高阶倒格矢。由于反转铁

电畴不改变材料的折射率，因此倍频 Ewald 球保持

不变，如图 3（c）所示，当格点位于或接近倍频Ewald
球上时，即可实现某一倍频信号输出，图中从原点

出发的黑色箭头为参与相位匹配的倒格矢。因此

正方点阵结构调制的倍频信号位置与随机畴产生

的弥散切伦科夫环相重合，由于其结构周期性，实

现的倍频效率更高，如图 3（e）所示，实验上表现为

在随机切伦科夫环上分布的离散倍频亮点。基于

此原理，通过观测不同加工区域的倍频光斑形貌，

即可判断飞秒激光是否成功诱导了铁电畴反转

结构。

2. 2　铁电畴反转阈值随温度的变化关系　

实验过程中，在特定加工温度下，随着激光功

率的提高，对应的倍频光斑形貌将从如图 3（d）所示

图2　二次谐波观测实验装置示意图

Fig.  2　Schematic diagram of experimental setup for second-

harmonic generation observation
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变化为如图 3（e）所示，产生离散倍频点所对应的最

低加工功率即为此温度下铁电畴反转所需的阈值

功率。图 3（e）中散点组成的倍频圆环与随机畴调

制的倍频光斑不完全重合，可能原因在于晶体切向

与 z 轴间存在微小误差，导致随机畴和激光诱导畴

结构所提供的倒格矢不完全在一个平面内。由于

实现畴反转的前提是晶体处于铁电相，为保证不因

温度过高发生相变，同时考虑到 SBN晶体的弛豫铁

电特性［14］，实验中最高加工温度设置为 65 ℃。本工

作测得的铁电畴反转阈值随温度的变化规律如图 4
所示。

可见随着温度的升高，SBN 晶体实现畴反转所

需的激光功率阈值呈微弱上升趋势。分析产生此

规律的可能原因应从近红外飞秒激光诱导铁电畴

反转的机理出发，如图 5（a）所示，自然生长的铌酸

锶钡晶体内部存在尺寸和位置随机的反向平行铁

电畴结构。本实验中，激光聚焦位置位于表面附

近，因此在光斑焦点附近距离焦点越远，激光能量

密度越低，故焦点处的非线性吸收效应最强、温度

最高，激光焦点附近的温度梯度如图 5（b）所示，其

中箭头代表了温度梯度诱发产生的热电场在晶体

极化方向的投影（即实现铁电畴反转所需的有效热

电场），可见中心处的有效热电场强度最大，当其超

过晶体矫顽场时即可调制实现铁电畴反转；图 5（b）

图 3　（a）横向倒格矢调制的切伦科夫型二次谐波产生相位匹配示意图，随机畴（b）和激光加工的正方点阵反转畴（c）调制切

伦科夫型二次谐波产生过程中的倒格矢分布及参与情况（（b）中箭头代表倒格矢，黑色箭头代表参与相位匹配的有效倒格矢，

灰色箭头代表偏离相位匹配条件的随机倒格矢），随机畴（d）和激光加工的正方点阵反转畴（e）调制产生的典型远场倍频光斑

（为便于观察，倍频光斑颜色为人工处理添加）

Fig.  3　（a） Schematic diagram of Cerenkov-type second-harmonic generation modulated by transverse reciprocal lattice vector， 

（b） and （c） distribution and participation of reciprocal lattice vectors in Cerenkov-type second-harmonic generation modulated by 

random domains （b） and square lattice constitute by laser induced domains （c） （the arrows in （b） represent random reciprocal lat‐

tice vectors， black arrows are reciprocal lattice vectors contribute to phase match process， gray arrows are reciprocal lattice vectors 

which have no contribution in phase match process）， （d） and （e） typical frequency doubled patterns in far field generated by spon‐

taneous domains （d） and square lattice constitute by laser induced domains （e） （the color is artificial for better visualization）

图 4　飞秒激光诱导铁电畴反转所需激光阈值随晶体温度

的变化关系

Fig.  4　Threshold power of femtosecond laser for domain in‐

version depends on crystal temperature
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中以红色箭头表示中心处大于矫顽场的热电场分

布，白色箭头代表外围小于矫顽场的热电场分布。

当激光焦点在晶体不同位置诱导产生铁电畴反转

后，即构成非线性光子晶体，如图 5（c）所示，其中红

色方框表示飞秒激光诱导的反转铁电畴。

SBN 晶体的矫顽场在接近居里点时缓慢减小，

因此，造成畴反转所需激光功率阈值随温度升高而

升高的可能原因有如下三点：（1）SBN铁电晶体的塞

贝克系数可能随温度升高而降低。材料热电效应

的强弱由塞贝克系数描述，塞贝克系数越大，在温

差相同的情况下高低温区间产生的热电压越大。

据文献报道，在退火过程中轻微还原的 SBN晶体沿

z 方向（结晶学 c 方向）的塞贝克系数随温度升高至

接近居里点而降低［18］。本文中使用的 SBN 晶体为

自然生长后空气气氛退火样品，在 25~65 ℃温度范

围内，加工激光功率相同的情况下，其通过热电效

应产生的电压随温度升高而减小。（2）在 25~65 ℃范

围内，SBN晶体的非线性吸收系数可能随温度升高

而降低。虽在文献中，Nd掺杂的 SBN晶体在居里点

处（约 75 ℃）的非线性吸收系数高于室温［19］，但由于

铁电晶体的物理性质在居里点附近剧烈变化，实验

中最高加工温度比居里点低 5 ℃以上，因此非线性

吸收系数有可能在 25~65 ℃范围内随温度升高降

低，而在温度很接近居里温度时增大，即 SBN 晶体

的非线性吸收系数不随温度单调变化。（3）由于晶

体温度升高，导致激光聚焦处的温度梯度减小。以

上三者均可导致温度梯度激发产生的热电场减小，

从而使高温下光致畴反转需要更高的激光功率。

由于对变温过程中 SBN 晶体的非线性吸收系数和

实际使用晶体的塞贝克系数缺少详细的实验数据

支撑，因此该分析仅为根据实验现象的推断，后续

研究过程中将通过更加全面的表征测试以阐明该

现象深层次的理论机制。

3 结论 

本文研究了温度变化对铌酸锶钡晶体中近红

外飞秒激光诱导铁电畴反转过程的影响规律。在

由 25 ℃（室温）至 65 ℃（接近居里温度）的范围内利

用近红外飞秒激光在 z切铌酸锶钡晶体中进行了激

光直写，所加工结构为周期 10 μm的二维正方点阵

结构，通过探测加工区域的二次谐波信号可判断铁

电畴的反转情况。结果表明，随着温度的升高，实

现铌酸锶钡铁电畴反转所需的激光功率阈值逐渐

升高，并基于现有相关数据和理论对产生实验结果

的原因进行了推断性解释。该结论对深入理解激

光诱导铁电畴反转过程，优化现有的铁电畴结构制

备技术及探索复杂条件下的非线性光子晶体的制

备方法具有重要参考价值。
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