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摘要：f酸锂晶体是目前最重要的人工晶体之一，被誉为“光学硅”.f酸锂晶体薄膜是最有应用前景的集成光电 

子学基质材料之一.在过去几十年的研究中，f酸锂晶体在材料生长、基础研究和器件应用方面取得了巨大进展.利用 

f酸锂晶体畴工程制备的周期极化f酸锂、波导以及导电畴壁在光频率转换、光开关、光调制以及纳米电子器件等领域 

有重要应用.本文介绍了f酸锂微米尺寸和纳米尺寸畴结构的制备方法及7个表征方式，并从3个方面介绍了f酸锂 

畴工程的应用及其研究进展.
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f酸锂(LiNbOa)晶体是LDO-NbO系中 

被研究最多的化合物，以其优异的电光(尬= 

30. 9 pm/V)、声光以及非线性光学(必= 

41. 7 pm/V)等特质被称作“光学硅”，在光参量振 

荡器、电光布拉格调制器、非线性回音廊模式腔、 

全息存储以及频率转换等领域具有重要的应 

用卩巳f酸锂晶体薄膜除了保持了体材料的优 

异物理性质之外，还具有易于器件集成、体积小、 

响应快等特点，广泛用于光波导、光开关和声表面 

波等器件.f酸锂晶体薄膜制备技术的成熟，促 

进了f酸锂晶体薄膜在制备紧束缚光波导、电光 

调制器、回音廊模式光学微腔和微畴结构等方面 

的研究“初，使f酸锂薄膜成为光电子学和集成光 

学最重要的候选材料之一.这些特性使f酸锂有 

望成为下一代集成光电子芯片的核心基质材料.

1锭酸锂晶体基本结构

f酸锂晶体属于三方晶系，具有3m点群结 

构⑴.f酸锂晶体的原胞通常用六角原胞来表 

示，原胞中含有6个分子，三度对称轴为原胞的c 
轴，对应的晶格参量为：如=(0. 514 829 士 

0. 000 002) nm,CH=(1. 386 31士0. 000 04) nm. 

室温下，f酸锂晶体处于铁电相.晶体中的Li和 

Nb离子会分别偏离氧平面和氧八面体中心，沿 

晶体c轴产生一定的位移，产生沿c轴方向的电 

偶极矩，即岀现了自发极化.这时Li离子偏离氧 

八面体的公共面约0. 044 nm,Nb离子偏离氧八 

面体中心约0. 026 nm.当晶体温度高于居里温 

度时,f酸锂晶体转变成顺电相.这时，Li和Nb 

离子分别位于氧平面和氧八面体的中心位置，此 

时无自发极化.f酸锂晶体是目前已知居里点最 

高(Tc = 1 210 °C)和自发极化最大(P,〜0.70 C/ 

m?,室温)的铁电体.

2锭酸锂铁电畴工程

铁电材料中存在许多自发极化的小区域，每 

个极化方向相同的小区域称为铁电畴或电畴 

(Ferroelectric Domain)，不同电畴的边界称为畴 

壁(Domain Wall，DW).平衡状态下，f酸锂晶 

体的宏观极化强度为零.通过对单畴化的f酸锂 

晶体进行周期性极化反转即可制备岀周期极化f 

酸锂晶体(Periodically poled lithium niobate， 

PPLN). PPLN中由于非线性系数符号的周期性 

变化，可以满足准相位匹配(Quasi-phase mate- 

收稿日期2020-04-17：修改日期2020-06-23
基金项目国家自然科学基金项目(No. 61905123)；南开大学本科教育教学改革项目(No. NKJG2020023) 
作者简介王晓杰(1990 — ),男，山东临沂人，南开大学物理科学学院实验师，博士，主要从事非线性光 

学方面的研究以及物理实验教学.
通讯作者张国权(1971 — ),男，浙江诸暨人，南开大学物理科学学院教授，博士，主要从事非线性光学 

和量子光学方面的研究.E-mail：zhanggqPnankai. edu. cn



2 物理实验 第40卷

hing, QPM)的条件，使通光过程中基频光与倍频 

光保持相位不失配，以获得较高倍频效率的二次 

谐波⑴］.由于f酸锂晶体制备相对简单，成本低 

廉，而且可以通过掺入杂质离子精确调控各种效 

应,PPLN已成为目前使用比较广泛的准相位匹 

配材料，在光频率转换、光开关、光调制等领域有 

重要应用：2'5'11］.

PPLN成熟的制备技术使f酸锂晶体在非线 

性光学领域得到广泛应用.利用准相位匹配技 

术，周期在6〜20 gm的PPLN能够在较宽的红 

外光谱范围内(800〜3 000 nm)实现高效的光参 

量过程.主要的应用有可调谐相干光参量振荡 

器、倍频器，以及在光纤通信领域中使用的全光信 

号处理器件(包括宽带放大器以及频率转换器件 

等).短周期PPLN(1〜6 gm)可以在可见光及近 

紫外波段范围内实现非线性频率转换等应用.比 

如Takashi等人®〕在周期〜1. 2 gm的PPLN中 

实现了 330 nm倍频光的输岀.这些应用都是基 

于“共线传播”准相位匹配原理实现的，即泵浦光、 

信号光以及闲频光沿同一方向传播.

基于亚微米周期PPLN，泵浦光和信号光或 

者闲频光将可以沿着相反的方向传播，即实现基 

于“对向传播”的光参量相互作用过程.这一 

效应可以在无透镜光参量振荡器、全光开关器以 

及太赫兹波辐射等领域得到应用口'丄特别地，基 

于短周期PPLN能够制备尺寸更小的单元器件， 

有助于器件的小型化和集成化.

研究发现铁电材料中的铁电畴壁由于其特殊 

的结构，在电学、光学等方面表现岀不同于单畴结 

构的新颖物理特性，比如导电增强效应 、光生 

伏打增强效应 和磁耦合效应等.特别是 

在电学方面，比如在Pb(Zr,Ti)O3(PZT7\Ba- 

TiO3 (BTO7］、BiFe(O (BFO)］等材料中，原本 

绝缘的畴结构在畴壁处可以具有明显的导电特 

性.如图1所示购，图1(a)表示倾斜的“头对头” 

类型畴壁，图1(b)表示垂直的“头对头”畴壁，图1 

(c)表示倾斜的“尾对尾”类型畴壁，图1(d)表示 

垂直的“尾对尾”畴壁.在倾斜的畴壁处，为了保 

持电荷平衡必须存在相应的自由载流子口。“头 

对头”类型导电畴壁的自由载流子是电子，“尾对 

尾”类型导电畴壁的自由载流子是空穴，载流子电 

荷密度满足

a= 2P& sin 0， 

其中，p,为f酸锂的极化强度，为畴壁倾角0」. 

目前报道的畴壁导电能力相比于体畴最大增大 

13个数量级〔旳，并且利用导电畴壁可以制备非挥 

发性铁电存储器等器件吃.由于畴壁可以很容 

易地被移动、创建，因此被视作良好的可擦除导电 

回路及存储器件际此外，在有多畴结构的薄膜 

中，发现具有增强的光生伏打效应，可以测量到比 

单畴时更高的开路电压 ，有望进一步提高铁 

电材料的光电转换效率.铁电畴壁的这些特殊物 

理性能，因其纳米尺度、功能多样以及多场可控等 

优异特性而引起了研究人员的广泛关注.

图1铁电材料中导电畴壁示意图™

3锭酸锂畴结构制备技术

3.1微米尺寸畴结构制备

对于f酸锂晶体来说，传统的畴结构制备技 

术主要有电致畴反转技术、光辅助极化法以及光 

直写法.当然，还有Ti扩散两、电子束刚以及质 

子交换匸切等方法，由于篇幅的限制，这里不再赘 

述，有兴趣的读者可以参考相关文献.

1)电致畴反转技术(电场极化法)

电致畴反转技术的基本思想是在晶体极化方 

向的两端施加与自发极化方向相反的电场，当外 

加电场超过晶体的反转电场时，晶体的极化方向 

被改变，从而实现铁电畴的反转.f酸锂晶体中 

铁电畴的反转是一个内在动力学过程口辽 如图2 

所示〔⑷，一般认为，反转畴的形成分为以下4个 

阶段：畴核形成［图2(a)、纵向生长［图2(b)、横 

向扩张［图2(c)］以及融合稳定［图2(d)］.
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（c）畴的横向扩张过程

图2电致畴反转过程中反转畴的形成过程E

（d）畴结构融合稳定过程

■-金属电极

H -绝缘介质

口 -晶片
口 -圆环

(b)

f \ +压力

@)

（f）
口 -液体电极 陋-压模板

口-导电胶 口-电晕线

在电致畴反转技术中，常用的电极构造如图 

3所示，可以分为固体电极极化和液体电极极 

化.其中，（a）为利用光刻技术和湿法刻蚀技术在 

f酸锂晶体+z面覆盖周期金属电极，在一z面覆 

盖均匀金属电极；（b）为利用光刻技术在f酸锂 

晶体+z面覆盖周期光刻胶结构，并蒸镀1层金 

属电极，在+z和一％面使用饱和LiCl溶液液体 

电极1c）为利用光刻技术和湿法刻蚀技术在f酸 

锂晶体+ z面覆盖周期金属电极并覆盖1层光刻 

胶，在+z和一z面使用饱和LiCl溶液液体电极； 

（d）为利用光刻技术在f酸锂晶体+ z面覆盖周 

期光刻胶结构，在+z和一 z面使用饱和LiCl溶 

液液体电极；（e）为利用光刻技术和刻蚀技术在Si 

晶片表面制备“V”形凹槽并覆盖到f酸锂晶体 

+ z面上，在一 z面制备均匀金属电极；（f）为在晶 

体+ z面覆盖周期Ta金属，并抽成真空 

［10-，Torr（1 Torr 〜133. 322 Pa）］,距离晶体一 z 

面5 mm处放置一电晕线，利用电晕放电效应使 

铁电畴结构反转.本质上都是利用电极构造周期 

分布的电场使部分区域极化方向反转，进而实现 

f酸锂晶体中极化方向的周期性反转.

电致畴反转技术的优点是可以实现大面积的 

极化反转，实现PPLN的批量化制备.但是，该技 

术具有比较明显的不足E"5 ］：

1） 受晶体对称性的限制，畴结构的形状为六 

角形结构，因此难以制备岀任意形状的畴结构.

2） 受光刻技术限制及畴生长过程的展宽效 

应的影响，难以制备出亚微米周期的畴结构.

3） 较高反转电场易击穿晶体（击穿电压 

〜20.0 kV/mm）,在较厚晶体中不易制备PPLN.

图3电致畴反转技术实验中各种不同的 

电极设计示意图［用

3.2光辅助铁电畴反转以及光直写技术

由于电致畴反转技术的限制，人们开始寻找 

更有效的极化方法来克服电致畴反转技术的不 

足，其中最有效、最有潜力的方法之一是光辅助极 

化技术.

激光辐照能够降低晶体的反转电压首先是在 

钮酸锂晶体中发现的却.随后，在2003年,Fu- 

jimura等人〔切发现在f酸锂晶体中也存在类似 

的效应，在极化过程中引入激光可以有效降低晶 

体的极化反转电压.由于在极化过程中还需要有 

外加电场的存在，因此该技术被称为光辅助极化 

反转技术（Light-assisteddomain inversion）. 光 

辅助极化反转技术所使用的典型实验装置如图4 

所示口叫其中，L和L为透镜，P为偏振片，F 

为滤波片，HV为高压电源.实验中使用514 nm 

激光作为辐照光照，使用633 nm可见光作为监 

测光实时监测极化反转过程.

图4光辅助极化反转实验装置示意图冷；
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一般认为，激光可在晶体内产生与自发极化 

方向相反的空间电荷场，从而降低晶体的矫顽场. 

并且激光对矫顽场降低的程度依赖于所使用的晶 

体类型、激光波长以及激光的光强等因素°5 ].

光辅助极化反转技术最大的优点是不再需要 

较高的外加电场，从而避免了电场极化过程中的 

击穿效应.此外，采用光辅助极化反转技术所制 

备的畴结构不受晶体对称性的限制，可以制备任 

意形状的畴结构.

另外，实验发现若采用短波长的深紫外光为 

光源，将会岀现截然不同的实现现象.如果光照 

面是晶体的+ z面，在后续的电场极化过程中，紫 

外光照区域不会岀现畴结构的反转，这种效应被 

称为极化抑制(Poling inhibition)^""」.这主要是 

由于f酸锂晶体对深紫外激光的强烈吸收，因此 

在聚焦光斑处，晶体温度急剧上升，温度接近或者 

超过晶体的居里点或者熔点.此时，晶体中的锂 

离子在温度梯度作用下开始向外扩散，造成光照 

区域锂离子减少，从而引起此区域矫顽场的升高.

如果光照面是晶体的一z面，在不需要外加 

电场时就可以直接实现畴结构反转，这种效应被 

称为紫外光直写畴结构技术(Light direct writing 

domain engineering)或者全光极化技术(All-op- 

tical poling,AOP)"'」.这主要是由于f酸锂晶 

体对深紫外激光的强烈吸收，引起光照区域温度 

升高.关闭紫外光后，由于温度的急剧改变，晶体 

内会形成较强的热释电场，正是该电场引起了晶 

体极化方向的改变口5 ].

3.3纳米畴结构制备技术

对于现在已有的技术来说，传统的极化技术 

在制备纳米畴结构时相对比较困难.前面提 

到，外加电场极化制备畴结构的过程中存在展宽 

效应，在制备微/纳畴结构时将会导致畴结构的合 

并，这将严重影响频率转换效率.因此，要想制备 

岀理想的微/纳畴结构，首先需要克服畴结构生长 

过程中的展宽效应.其次，在非平衡反转条件下 

制备的畴结构具有不规则的形状.这种无序生长 

的畴结构将会导致畴壁的方向偏离晶轴方向，形 

成非规则的畴结构〔'辽 特别地，由于f酸锂晶体 

存在导电吸附表层或者存在导电畴壁，畴结构的 

生长将会不可控I .因此，要想制备岀周期

在微/纳米量级的PPLN结构，需要探索新的极 

化技术.

目前，纳米畴结构制备技术主要有以下几种:

1)脉冲激光直写技术

f酸锂晶体对紫外光和红外光有较强的吸 

收，因此脉冲激光直写技术通常使用红外〔词或紫 

外脉冲光口力作为光源.脉冲光聚焦到晶体表面 

时，会形成极大的温度梯度场，在晶体冷却过程中 

形成热释电场，从而引起晶体极化方向的改变 . 

由于该反转是在高度非平衡的条件下进行的，生 

长的畴结构具有随机性的特点，如图5所示〔词. 

实验过程采用偏光显微镜观测法实时监测.利用 

紫外光形成的畴结构为表面畴，宽度最小可以到 

80 nm,深度一般在2 gm左右口而利用红外光 

可以制备深度达到200 gm的纳米畴结构.

(a)成核过程 (b)畴核生长(c)畴结构分叉生长

图5利用脉冲激光((=1 064 nm)辐照f酸锂晶体 

形成畴结构的过程

2) 背向反转技术

背向反转技术最早由Shur等人〔怕于2000 

年提出.在电极极化过程中，如果所加脉冲电压 

的时间小于屏蔽电场的弛豫时间，当极化电压信 

号结束后，屏蔽电场还没有得到有效补偿,被外电 

场极化反转的畴结构就有可能在屏蔽电场的作用 

下发生背向反转，极化方向恢复到初始状态.一 

般情况下，背向反转从电极的边缘开始形成.因 

此，这种效应会导致新畴的劈裂，从而形成亚微米 

畴结构.利用该技术制备的纳米畴结构宽度在百 

纳米量级,深度可以到50〜100 gm,如图6所 

示〔旳.由于背向反转过程是自发进行的，制备的 

畴结构是准规则的畴结构阵列，非线性转换效率 

相对较低.

3) 多脉冲极化技术

电场极化技术的缺点之一是畴结构的展宽效 

应.为了抑制这一现象，Tomoya等人匚切通过实 

验发现，在极化过程中采用脉冲式电压信号可以 

有效抑制畴结构的展宽效应，利用该技术制备出 

的畴结构周期在2. 2〜2. 9 gm范围内，深度约为 

1.5 gm,实验结果如图7所示〔切.实验条件为电
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压脉冲宽度5 ms,间隔5 s,电压5 kV/400 gm, 

极化次数为5次.

(a)畴结构劈裂后使原周期减半

(b)畴结构劈裂后使原周期减半

(c)使周期变成原来的1/3

(d)使周期变成原来的1/3

图6背向反转过程使畴结构劈裂〔塚

图7利用多脉冲极化技术在掺镁摩尔分数为5%f 

酸锂晶体中制备的畴结构的Y切面图像「心

2003年,Mizuuchi等人閃利用多脉冲电场 

极化技术，在2 mm厚的掺镁f酸锂晶体中成功 

制备出了周期为1. 4 gm的PPLN结构，并得到 

了 341. 5 nm的倍频光，归一化的转换效率达到 

每瓦5. 4%.在2013年,Takashi研究组利用双 

极电压脉冲极化技术，在掺镁f酸锂晶体中制备 

出周期约为1 gm的PPLN结构.利用该技术 

制备的微/纳米畴结构的深度可以达到30 gm.

4)电子束曝光技术

电子束曝光的精度可达到nm量级，在微纳 

加工领域得到广泛应用.由于电子的存在在晶体 

表面会形成附加电场，当该电场超过晶体的反转 

电场时，引起极化方向的改变.形成的畴结构尺 

寸与电子束剂量成正比，如图8所示®］，其中，图

(a)和图(b)分别为Z面和Y面的畴结构，从左到

右电子束剂量变化范围为22〜28. 8nC.因此降 

低电子束的剂量可以获得较窄的畴结构，但带来 

的问题是畴结构的深度也会随之减小.目前，利 

用该技术在掺镁f酸锂晶体中制备的畴结构深度 

最大可以达到200 gm&1］.

(a) (b)

图8利用电子束曝光在f酸锂晶体中制备纳米畴结构^

5)利用镀膜技术辅助制备畴结构

2014年，Boes等人〔切报道了 一种全新的制 

备纳米畴结构的思路.在f酸锂晶体表面镀一层 

带有微结构的Cr膜,Cr膜对聚焦光((=532 nm, 

光斑直径6 gm)有强烈的吸收，而晶体对聚焦光 

的吸收可忽略.因此会实现晶体的局部加热，由 

于热释电场的形成引起该区域发生极化反转，实 

验结果如图9所示⑴］.这种方法类似于紫外光直 

写畴结构技术.光刻技术的精度可达到亚微米以 

下，因此畴结构的尺寸不受光斑大小的限制，从而 

可制备岀较小尺寸的畴结构.由于该技术利用的 

仍是热释电场，所以制备岀的畴结构仍为表面畴.

图9二维畴结构的SEM图像(周期100 nm)M

6)原子力显微镜针尖直写技术

扫描探针显微技术被认为是材料科学领域自 

1950年以来最重要的进展之一.为了研究导电 

性较差的样品体系中的表面结构，1986年IBM 

的Binnig和斯坦福大学的Quate等人在扫描 

隧道显微镜的基础上发明了第1台原子力显微 

镜.在此基础上发展起来的高压原子力显微镜
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（High-voltage atomic force microscope, 

HVAFM）在制备纳米尺寸铁电畴结构方面具有 

独特的优势.利用其极小的针尖，可以制备小于 

百纳米尺寸的畴结构，或者亚微米周期的 

PPLN .如图10所示〔呵，利用原子力显微镜

在f酸锂晶体薄膜中可以制备岀百纳米大小的畴 

结构.高压原子力显微镜的发展对于以铁电材料 

为基质的光学或光电子器件的发展具有重要的推 

动作用.

|im

图10利用原子力显微镜在f酸锂晶体薄膜中 

制备的畴结构

4 !酸锂畴结构表征技术

通过畴结构的观测技术可以检验畴结构的质 

量以及测量畴结构的尺寸等，对于畴结构的制备 

具有重要的指导意义〔⑷.本文简述了几种实验 

室常用的检测手段.

1） 染墨法

f酸锂是一种热释电材料，其自发极化强度 

受晶体温度影响（△»=/△[,其中，AP为自发极 

化矢量变化，AT为温度变化,为热电张量系 

数）.所以当晶体温度降低时，f酸锂晶体的自发 

极化强度增大.由于屏蔽电荷来不及补偿，晶体 

+ z面带正电荷，将吸附带负电的石墨.实验中 

将f酸锂加热至一定温度，再放入带负电的石墨 

溶液中，粘有石墨的端面即为+ z面.

2） 氢氟酸腐蚀法

氢氟酸（HF）是一种广泛使用的腐蚀剂.室 

温下，f酸锂晶体+z和一z面在氢氟酸中的腐蚀 

速度不同：一z面腐蚀速率大约为1 gm/h,而+z 

面的腐蚀速率几乎为0^5S].利用这种特性,f酸 

锂晶体中的畴结构在腐蚀后就可以显现岀来（如 

图11所示），利用光学显微镜、SEM或者AFM 

可以看清畴结构的形貌.这种方法具有较高的分 

辨率，是目前观测畴结构最常用的手段之一.但 

是腐蚀法会改变甚至破坏原始的畴结构®].

（a）腐蚀前 （b）腐蚀后

图11 f酸锂晶体腐蚀前后+ z和一 z面的变化示意图

3） 数字全息法

数字全息技术基于激光干涉原理，将晶体放 

置在光路中，由于反转畴与原生畴区域的折射率 

不同，因此当晶体发生极化反转时，岀现相位的改 

变，在CCD上的干涉条纹就会发生变化.通过进 

一步的处理，可以得到畴结构的图像w].但是 

该方法只有当畴结构的深度较大时，畴结构的信 

号才不会被噪声淹没.

4） 电光成像法

电光成像法是依据不同极化方向的区域中晶 

体电光系数符号的不同，在有外电场时，不同极化 

方向的区域产生不同的折射率变化.具体为：

An=-2^^„ E„,

其中，％表示o光的折射率，沧表示晶体的电光 

系数，E“表示外加场强.对于同成分f酸锂晶体 

来说，当晶体两端所加电场E<*为21 kV/mm, 

沧=&4 pm/V时，△“~9. 1X10'.折射率的改 

变将使探测光在畴壁处发生散射 .由于该方 

法可以实时观测畴结构的生长过程，是广泛使用 

的畴结构观测技术之一E-切.图12所示的实验 

装置匚祠为南开大学郑守君等人设计的类似共聚 

焦显微镜的实时观测系统，其中，L]〜L*为透镜, 

F为532 nm滤波片，PBS为分束镜,HVG为高压 

电源放大器，SG为信号发生器，F0I为光纤照明 

灯，S为f酸锂晶体，P为f酸锂晶体的极化方 

向.由于激光和探测光共用同一物镜，因此当在 

CCD上观测到晶体表面时，激光也同时聚焦到晶 

体表面上，从而实现了实时观测的目的.共聚焦 

显微镜具有较高的分辨率，该装置的精度可以达 

到微米量级，可以满足常规的实验需求.
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P
偏振片光阑

FOI
L3 l4s

F'

[r hvg

II
CCD

PBS532 nm

图12类共聚焦显微观测系统示意图

5）共焦拉曼显微技术

拉曼光谱是用于分析晶格以及分子的振动、 

转动模式的测试技术，对材料的晶格结构、内部的 

应力变化以及声子和电子之间的相互作用非常敏 

感.室温下，f酸锂晶体属于R3c空间群，共有 

13个活性拉曼振动模式.由于畴壁处存在巨大 

应力，将会导致拉曼振动峰积分面积、强度（如图 

13所示E］）、半高宽或频率的改变盼］.利用这 

一特点可以精确区分体畴和畴壁结构，从而实现 

畴结构的表征 .该技术具有较高的空间分辨 

率（到衍射极限）、可以实现三维观测以及无损观

（b） LiNbOs

图 13 LiTOs 和 LiNbOs 中 E（TO）S 和 A（TO）模式在

M心）配置下畴壁处拉曼光谱强度的变化〔怕

6）二次谐波扫描法

研究发现，f酸锂晶体的二阶非线性系数 

）在畴壁两侧由一厂＞ 变到+厂＞ 时，如果在 

畴壁处满足一定的相位匹配条件，就会发生明显 

的非线性切伦科夫辐射（Cerenkov-type second 

harmonic generation, CSHG））""」.这一特性使 

得在不破坏原有畴结构的基础上，能以非常高的 

空间分辨率和高对比度形成三维的畴结构图像 

（如图14所示〔旳），因此被广泛应用于畴结构表

征及导电畴壁的研究⑺旳

O
30 |im 3 p,m

（a）在sOy面内扫描得到的 （b）畴壁的三维图像

畴结构二维图像

（c）畴的尺寸随探测深度的 （d）在不同深度得到的

变化 畴壁图像

图14利用畴壁的非线性效应在掺镁摩尔分数为5% 

f酸锂晶体中实现畴结构的三维观测〔也

7）压电力显微镜分析技术

压电力显微镜（Piezoresponse force micros

copy, PFM） 分析技术是在原子力显微镜（AFM） 

技术基础上发展起来的一种表面分析技术.PFM 

是利用导电探针对材料表面施加外部激励电场时 

引起的电致形变.不同方向的畴形变不同，进而 

探测到畴结构.为了有效探测样品的形变，通常 

对探针施加某一固定频率（远低于探针共振频率） 

的激励信号.通过记录材料压电响应的振幅和相 

位就能获得畴和畴壁的空间分布.该技术可以在 

纳米尺度（10〜20 nm）上研究铁电材料的铁电特 

性，并对铁电畴结构进行反转和无损分析 L 
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f酸锂晶体具有较大的压电系数⑴，较小的徼励 

电压就可以引起明显的形变,PPLN晶体经常被 

用作PFM测试的标准样品.图15为利用PFM 

得到的f酸锂晶体薄膜中周期畴结构的相位图和 

振幅图衣］.

卅
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（a）相位

（b）振幅

图15 f酸锂晶体薄膜中畴结构的相位和振幅图（其

中菱形标记的区域为反转畴区域）辺

5锭酸锂畴工程的应用

5.1非线性光学

自从1960年第1台红宝石激光器诞生以来， 

传统激光器一般只能产生特定波长的激光厲］. 

利用非线性光学晶体实现激光频率转换成为了拓 

展激光波长的重要手段.但是利用非线性晶体实 

现激光频率转换必须满足相应的相位匹配条件. 

比如双折射相位匹配技术中，通过调整入射光与 

晶体光轴的角度从而达到相位匹配，实现倍频光 

的输岀.相位匹配虽然可以实现激光频率的转 

换，但是相位匹配条件限制了人们对f酸锂晶体 

的最大非线性系数的利用和输岀频率范围.

准相位匹配（QPM）概念是在1962年由 

Armstrong等人首次提岀的，通过在晶体通光 

方向上周期性地改变二阶非线性系数，在垂直于 

光轴方向上产生额外的倒格矢G.通过这个倒格 

矢G来补偿倍频光和基频光之间的相位失配，实 

现基频光和倍频光之间的单方向能量转移.如图 

16所示，当G满足K?—2K—G=0时，入射基频 

光与岀射倍频光满足准相位匹配条件，即可产生 

二次谐波，其中K和淫分别为基频光和倍频光 

的波矢.

卜A "I

图16周期极化f酸锂的准相位匹配

准相位匹配的特点是频率转换效率随着周期 

性结构长度的增加而增加〔呵.虽然在相同传播 

长度时，基于准相位匹配条件的非线性转换效率 

比完美相位匹配条件下的低，但由于准相位匹配 

不受相干长度的限制，可以通过增加晶体中周期 

结构的长度来弥补转换效率，得到较高的输岀光 

强.相对于双折射相位匹配，准相位匹配具有以 

下优点：

1） 可以制备期望的PPLN相位匹配周期，从 

而实现宽光谱范围内的非线性效应.

2） 在QPM中，不再需要具有正交偏振特性 

的基频波和谐波，这样就能够利用材料最大的非 

线性张量元，显著提高转换效率.对于LiNbOs 

晶体，使用晶体中最大的非线性张量元爲;，可以 

增加约20倍的非线性增益.

3） QPM技术属于非临界相位匹配，而且不 

存在光孔效应，因此可以使用聚焦光束进一步增 

加增益系数.

4） 可以通过改变PPLN的温度或者改变通 

光方向，甚至制作不同间隔的光栅等方法实现输 

岀光的调谐.

f酸锂晶体具有较宽的透明窗口（350 nm〜 

5 gm ）及较高的非线性系数（d阴= 

41. 7 pm/V）］,利用f酸锂晶体畴工程制备的 

PPLN已成为目前广泛使用的非线性光学材料， 
在倍频器辭"］、光参量振动器附呵等领域都有重 

要的应用.

除此之外，PPLN也可应用于纠缠光子源和 

艾利光束的产生等非线性过程 .

5.2集成光学

以光子作为信息载体的集成光学具有高速、
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大容量的信息传递和处理能力.把有源-无源光 

学元件甚至于将电学元件集成在一起，有利于制 

备体积小、性能稳定可靠、效率高、功耗低、使用方 

便的集成光学或光电子学系统，是集成光学的发 

展趋势.f酸锂光波导将f酸锂优秀的光学性能 

与光波导优良的传输特性相结合，提供了一种高 

效小型化的光学系统，一直被认为是实现集成光 

学回路的候选平台 .为了进一步提高调制器

和谐振器等光学器件的效率和紧凑性，通常的方 

法是使用脊形波导代替传统的扩散或质子交换波 

导.这种脊形波导微结构由于其和空气之间较大 

的折射率差异从而提供了更好的光学模式的横向 

限制「呵.通常可采用湿法刻蚀或通过诸如离子 

束研磨或等离子体刻蚀的干法刻蚀工艺来实现脊 

波导的制备 .当f酸锂畴工程与常规化学刻 

蚀技术结合起来时，可以方便地在晶体的表面和 

体内制备波导结构.利用f酸锂畴工程制备的脊 

波导具有更低的光学损耗和更高的转换效率少］.

5.3微纳电子学

f酸锂晶体禁带宽(室温下的带隙宽度约为 

4.0eV), —般情况下是典型的n型导电.在室温 

或者接近室温的环境中，未还原或者名义纯f酸 

锂晶体的电导率在10一"〜10一" O-1 - cm"1范围 

内〔呵.因此，受f酸锂晶体禁带宽、电导率低以 

及缺少稳定的p型电导限制，f酸锂晶体在电学 

方面未曾展示岀任何应用的前景，在有源器件方 

面的应用受到了限制.目前，通常的思路是通过 

掺杂手段在f酸锂晶体中引入杂质能级，改变其 

载流子输运特性.例如，在f酸锂中掺入Ar" , 

He*和Fe (Fe")等可以在一定程度上提高f 

酸锂的暗电导］.

近年来的研究发现，与体畴不同，f酸锂畴壁 

具有非常明显的导电能力.通过调控畴壁的倾 

角，f酸锂畴壁处电导可高达10" n-> - 

cm^25］,远高于体畴的导电能力.实验还发现， 

在紫外光辐照下畴壁比体畴区域具有更强的光电 

导能力皿丄这些效应的发现为进一步挖掘f酸 

锂在光电集成、存储等领域的应用提供了可 

能阴心切.由于f酸锂晶体薄膜技术的发展及其 

在集成光电子学领域的潜在应用,越来越多的研 

究者开始利用原子力显微镜在f酸锂晶体薄膜中 

制备铁电畴并研究畴壁的导电性〔55一5"

6总结与展望

基于f酸锂铁电畴工程的研究与应用极大地 

拓展了f酸锂在非线性光学和集成光学，甚至是 

微纳电子学领域的应用.随着集成光学的需求以 

及f酸锂晶体薄膜制备工艺的成熟，微纳米尺寸 

畴结构的制备成为研究的热点.研究对象由传统 

的块状材料转向薄膜材料，极化方式由传统的电 

场极化方式转向光辅助极化以及利用原子力显微 

镜针尖直写技术，表征方式由传统的腐蚀法、偏光 

法等转向具有更高空间分辨率的共焦拉曼显微技 

术、可3D显示的二次谐波扫描法以及具有纳米 

尺度空间分辨率的压电力显微镜表征技术.应用 

领域由传统的单个器件转向多器件集成，并促进 

f酸锂畴壁在电子学领域的应用.我们相信随着 

f酸锂铁电畴工程的深入研究，必将促使f酸锂 

在下一代集成芯片应用中扮演重要的角色.
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Fabrication and biomedical application of 
custom fluorescence microscope

ZHAI Jia-zhena, ZHANG Yuan-longb , KONG Lmg-jiea
(a. Depar tmen t of Precision Inst rumen t; b. Depar tmen t of Auto mation, 

Tinghua University, Beijing 100084, China)

Abstract: A simple fluorescence microscopewas fabricated with commercial opto-electrical parts, 

the structure was more compact using cage structure, and back-facing detection was adopted to facii- 

tate the imaging of small animals. The system performance was demonstratedby observing fluores

cence protein labelled brain slices with different objective lens of variousmagnifications. At the same

time, it was proved that it was necessary to make a compromise bet ween the field of view and the spa

tial resolution in practical imaging.

Key words: fluorescence microscope； bioimaging； field of view； resolution
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Ferroelectric domain engineering of lithium niobate and 
its applications

WANG Xiao-jie, ZHANG Guo-quan
(School of Physics, Nankai University, Tianjin 300071, China)

Abstract: Lithium niobate crystal is one of themost important artificial crystals at present, which 

is known as “siliconof photonics". Lithium niobate crystal thin film is regarded as one of the most 

promising int egra ted opt oelec tronic mat rix mat erials. In the pas t few decades, grea t progresses have 

been made in mat erial growth, basic research and device applica tions of lithium nioba te crys tals. Peri

odically poled lithiumniobate, waveguides, and conductive domain walls fabricated using domain engi

neering of lithium niobate have important applications in the fields of light frequency conversion, opti

cal switching, optical modulation and nano-electronic devices. In this paper, the fabrication technolo

gies, the charac teriza tion t echniques and the applica tion progresses of lit hiumnioba temicro - and nano

domain engineering were briefly reviewed.

Keywords： lithium niobate； ferroelectrie domain engineering； nonlinear optics； conductivedo- 

mainwal
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