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Исследовано формирование нанодоменных структур в монокристаллах конгруэнтного ниобата лития после

импульсного нагрева инфракрасным лазером. Непосредственная визуализация эволюции доменной структуры

позволила выявить образование изолированных доменов на краю облученной области и последующий рост

доменных лучей к ее центру. Полученные результаты представляют значительный интерес для создания

периодической доменной структуры.

Исследование выполнено с использованием оборудования УЦКП
”
Современные нанотехнологии“ УрФУ

за счет гранта Российского научного фонда (проект 14-12-00826) и при финансовой поддержке государства в

лице ФЦП
”
Исследования и разработки по приоритетным направлениям развития научно-технологического

комплекса России на 2014−2020 годы“ (уникальный идентификатор RFMEFI59414X0011).

1. Введение

Изготовление регулярных доменных структур (РДС)
с субмикронными и нано- метровыми периодами (на-
нодоменная инженерия) представляет значительный ин-

терес для развития телекоммуникационных технологий

и создания оптических компонентов с улучшенными

характеристиками, таких как брэгговские отражатели,

электрооптические модуляторы и узкополосные филь-

тры [1–3]. Для получения генерации второй гармоники

в обратном направлении, когда излучения накачки и

второй гармоники распространяются в противополож-

ных направлениях [4,5], необходимо изготовление РДС

с субмикронными периодами, воспроизводимыми с на-

норазмерной точностью.

Нелинейно-оптические сегнетоэлектрики семейства

ниобата лития LiNbO3 (LN) являются наиболее по-

пулярными материалами для микро- и нанодоменной

инженерии [6,7]. LN с РДС используются для эффектив-

ного преобразования длины волны лазерного излучения

благодаря эффекту квазифазового синхронизма [8–11].
РДС обычно изготавливают приложением электрическо-

го поля с помощью системы полосовых электродов,

полученных фотолитографией [12]. Рост доменов за

пределы электродов не позволяет использовать этот

метод для создания прецизионных доменных структур

с периодом менее 2µm [13–15].

В качестве альтернативного метода создания ста-

бильных квазирегулярных нанодоменных структур в

кристаллах конгруэнтного LN (CLN) рассматривается

переключение в сильнонеравновесных условиях, созда-

ваемых импульсным лазерным облучением [16–20]. Фор-

мирование доменной структуры, состоящей из домен-

ных лучей, глубиной несколько микрон было проде-

монстрировано после импульсного облучения полярной

грани пластин CLN с помощью ультрафиолетового

лазера [21–23]. Также было показано, что облучение

инфракрасным (ИК) лазером (λ = 10.6µm) приводит

к формированию под действием пироэлектрического

поля доменной структуры, состоящей из доменных лу-

чей шириной порядка сотен нанометров и глубиной

до 200µm [24]. Было экспериментально показано, что

домены образуются при охлаждении после окончания

лазерного нагрева [25]. Повышение температуры пла-

стины перед облучением приводит к уменьшению плот-

ности доменной структуры и увеличению анизотропии

роста доменных лучей [26]. Моделирование зависимо-

сти пироэлектрического поля от времени при цикле

нагрев-охлаждение с учетом температурной зависимо-

сти проводимости и порогового поля переключения

позволило выявить температурный гистерезис пиро-

электрического поля и объяснить наблюдаемые эффек-

ты [25–27].
В данной работе приводятся результаты эксперимен-

тального исследования формирования самоорганизован-

ной нанодоменной структуры в CLN после импульсного

нагрева инфракрасным лазером для разных длительно-

стей нагрева. Для объяснения эволюции доменной струк-

туры проводилось измерение зависимости от времени

температуры, измеренной в цикле нагрев-охлаждение.

2. Эксперимент

Исследовались монодоменные пластины конгруэнт-

ного CLN (SIPAT Co., China) толщиной 0.5mm, вы-

резанные перпендикулярно полярной оси. Импульсный
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Рис. 1. Схема экспериментальной установки для одновремен-

ной визуализации эволюции доменной структуры и измерения

температуры облученной области.

нагрев проводился с помощью CO2 лазера с длиной вол-

ны 10.6µm. Распределение плотности энергии в пучке

близко к гауссовому. Длительность импульса изменялась

от 2 до 8ms, при постоянной плотности мощности

излучения 22W/mm2. Лазерный луч фокусировался на

Z+-полярную поверхность пластины с помощью ZnSe

линзы с фокусным расстоянием 51mm. Диаметр облу-

ченной области составлял 1.5mm.

Для визуализации эволюции доменной структуры с

одновременным измерением температуры облученной

области поверхность образца была покрыта полосо-

выми металлическими аппликациями из хрома толщи-

ной 80 nm, шириной 1.5µm и периодом 5µm. Наблю-

дение эволюции доменной структуры осуществлялось

с противоположной стороны с помощью скоростной

CCD-камеры (FastVision LLC) с разрешением по време-

ни 2ms (рис. 1). Измерение температуры в центральной

части облученной области проводилось с помощью ско-

ростного инфракрасного пирометра Klaiber KGA 740-LO

с разрешением по времени 6µs в спектральном диа-

пазоне 1.5−2µm и температурном интервале от 473

до 1273K [28]. Регистрировалась температура металли-

ческих аппликаций, нанесенных на облучаемую поверх-

ность образца, поскольку LN не излучает в необходимом

для измерения температуры спектральном диапазоне.

Статическая доменная структура, полученная в ре-

зультате облучения, была выявлена с помощью селек-

тивного химического травления в плавиковой кислоте

(HF). Типичное время травления составляло 2.5min [29].
Визуализация рельефа поверхности, соответствующего

доменной структуре, проводилась с помощью опти-

ческого микроскопа Olympus BX51 и сканирующего

зондового микроскопа MFP-3D SA Asylum Research в

контактной моде. Для определения параметров анизо-

тропии роста доменных лучей и периода доменных

структур проводился статистический анализ полученных

изображений.

3. Доменная структура в CLN,
формирующаяся после
лазерного нагрева

Ранее было показано, что после лазерного нагрева

в облученной области образуется сеть нанодоменных

цепей и доменных лучей субмикронной ширины, так

Рис. 2. Доменная структура в CLN после импульсного нагрева

одиночным ИК импульсом длительностью 2ms.

Рис. 3. Зависимости (a) радиуса области, занимаемой до-

менной структурой R, и (b) среднего расстояния между

доменными лучами d от длительности импульса 1t, аппрок-
симированные функциями (1) и (2).
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Рис. 4. Зависимость анизотропии роста доменных лучей LY /L
от расстояния до центра облученной области.

называемый
”
эффект штрихования“ (рис. 2) [25]. Ана-

логичные доменные структуры наблюдались в CLN,

легированном оксидом магния (MgO), после быстрого

нагрева пропусканием тока через металлический элек-

трод, нанесенный на полярную поверхность [27].
Измерены зависимости радиуса области, занимаемой

доменной структурой R (рис. 3, a), и среднего рас-

стояния между доменными лучами d (рис. 3, b) от

длительности лазерного импульса 1t при фиксированной

плотности мощности. Учитывая тот факт, что суммарная

длина доменных лучей L не зависит от длительности

импульса (L = 25mm), полученные зависимости были

аппроксимированы степенными функциями (рис. 3).

R(1t) = AR · 1t2b (1)

d(1t) = Ad · 1tb, (2)

где AR и Ad — коэффициенты.

Величина показателя степени b составляет 0.32.

Для количественного анализа анизотропии роста до-

менных лучей (рис. 2) использовался программный па-

кет SIAMS Photolab. Изображение доменной структуры в

анализируемой области разбивалось на концентрические

кольцевые зоны равной ширины. Для каждой зоны

рассчитывалась функция распределения локальной ори-

ентации доменных лучей. Анизотропия роста доменных

лучей характеризовалась нормированной длиной лучей,

ориентированных в Y направлении (LY /L). Было показа-

но, что анизотропия не изменяется в центральной части

облученной области и уменьшается на краю (рис. 4).

4. Эволюция доменной структуры CLN
в процессе охлаждения
после импульсного
лазерного нагрева

Для объяснения полученных результатов в центре

облученной области были проведены измерения зависи-

мости от времени температуры аппликаций, нанесенных

на поверхность пластин CLN, во время импульсного

нагрева и последующего охлаждения (рис. 5, a). Было
показано, что скорость нагрева и охлаждения могла

достигать 105 K/s. Удлинение импульса приводило к уве-

личению максимальной температуры нагрева в центре

облученной области. Полученная зависимость макси-

мальной температуры от длительности импульса была

аппроксимирована степенной функцией (рис. 5, b)

Tmax(1t) = AT · 1tb, (3)

где b = 0.32.

Одновременно с измерением температуры регистри-

ровалась последовательность мгновенных доменных

конфигураций (эволюция доменной структуры) (рис. 6).
Соответствующие моменты времени отмечены на зави-

симости температуры от времени в центре облученной

области (рис. 7).
Показано, что формирование доменной структуры

начинается при охлаждении после окончания лазерного

Рис. 5. (a) Зависимости от времени температуры в цен-

тральной части облученной области для разных длительностей

лазерного импульса и (b) зависимость максимальной темпера-

туры от длительности импульса.
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Рис. 6. Изображения доменной структуры для различных моментов времени при охлаждении после импульсного лазерного

нагрева CLN с аппликациями. Длительность импульса 8ms. Моменты времени от начала импульса: a) 10ms, b) 14ms, c) 18ms,

d) 30ms.

Рис. 7. Зависимость температуры от времени в центральной

части облученной области. Отмечены моменты времени, соот-

ветствующие изображениям на рис. 6.

импульса. Для длительности лазерного импульса 8ms

переключение поляризации начинается через 4ms после

окончания импульса при температуре около 600K и

скорости охлаждения около 2 · 104 K/s (рис. 7). Форми-

рование доменной структуры начинается с появления

изолированных доменов и последующего роста домен-

ных лучей вдоль периодических аппликаций, которые

ориентированы вдоль одного из Y направлений. Изо-

лированные домены образуются в основном на рассто-

янии около 500µm от центра облученной области, а

доменные лучи растут по направлению к центру. Полное

время формирования доменной структуры составляет

около 90ms. Переключение прекращается при средней

температуре центральной части облученной области

ниже 473K.

5. Обсуждение результатов

Появление нанодоменной структуры в результате им-

пульсного облучения инфракрасным лазером можно от-

нести за счет переключения поляризации под действием

пироэлектрического поля Epyr(t) [25,30]. В проводимых

исследованиях отсутствует внешняя цепь, поэтому при

переключении возможна только сравнительно медлен-

ная компенсация изменения деполяризующего поля за

счет объемного экранирования [31]. При таком неэффек-

тивном экранировании реализуются сильно неравновес-

ные условия переключения, при которых формируются

метастабильные нанодоменные структуры и наблюда-

ется анизотропный рост доменных лучей [33]. Элек-

тростатическое взаимодействие затрудняет сближение

растущих доменов.

Переключение поляризации происходит, когда величи-

на Epyr(T ) превышает пороговое значение Eth(T )

Epyr (T (t)) = Edep (T (t)) − Escr (T (t), τ (T )) > Eth(T ).
(4)

Нужный для переключения поляризации знак Epyr(T )
приобретает при охлаждении поверхностного слоя по-

сле окончания импульсного нагрева. Запаздывание объ-

емного экранирования приводит к тому, что Epyr(T )

Рис. 8. Зависимость скорости охлаждения центральной ча-

сти облученной области в температурном интервале от 650

до 550K от длительности импульса.
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увеличивается при увеличении скорости охлаждения

dT/dt . В рамках такого подхода можно объяснить все

наблюдаемые результаты.

Увеличение длительности лазерного импульса приво-

дит к увеличению максимальной температуры нагретой

области и, в свою очередь, области, занимаемой домен-

ной структурой, в которой Epyr(T ) > Eth(T ), вместе с

тем Epyr(T ) уменьшается за счет уменьшения скорости

охлаждения (рис. 8), что приводит к увеличению средне-

го расстояния между доменными лучами.

Ранее нами было показано, что анизотропия роста до-

менных лучей уменьшается с увеличением Epyr(T ) [33].
Поэтому увеличение Epyr(T ) при увеличении скорости

охлаждения подтверждается уменьшением анизотропии

роста доменных лучей при приближении к краю облу-

ченной области, в котором скорость охлаждения макси-

мальна (рис. 4).
Таким образом, при охлаждении изолированные доме-

ны появляются на краю облученной области, а доменные

лучи растут к ее центру. Преобладающий рост лучей

вдоль направления Y , обусловлен анизотропией объем-

ного экранирования остаточного деполяризующего по-

ля [32]. Рост Eth(T ) при уменьшении температуры приво-

дит к прекращению переключения при Epyr(T ) < Eth(T ).

6. Заключение

Исследовано формирование доменной структуры в

пластинах конгруэнтного ниобата лития, индуцирован-

ное нагревом импульсным инфракрасным лазером. Из-

мерены зависимости параметров доменной структуры

от длительности импульса. Одновременная визуализация

доменной структуры и измерение температуры в центре

облученной области показали, что при охлаждении на

краю облученной области появляются изолированные

домены, и доменные лучи растут к центру вдоль Y
направлений. Полученные результаты отнесены за счет

переключения поляризации под действием пироэлектри-

ческого поля. Полученная под действием пироэлектри-

ческого поля стабильная микро- и нано-доменная струк-

тура представляет интерес для доменной инженерии.

Импульсный лазерный нагрев может быть использован

для создания периодически поляризованных кристаллов

с субмикронными периодами.
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