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Структуры, обеспечивающие квазисинхронизм при генерации второй
гармоники в BaTiO3 : Fe
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Генерация второй световой гармоники в кристалле BaTiO3 с примесью железа происходит преимуществен-
но под углом около 7◦ к падающему излучению λ = 1.06 µm. В работе показано, что квазисинхронизм
обеспечивается 90-градусной доменной структурой с пространственным волновым вектором q ‖ [011] и
пространственным периодом около 3µm. Результат может служить основой для объяснения аномального
усиления генерации второй гармоники в области фазового перехода.

В работах [1,2] было замечено, что получаемое
в титанате бария после удвоения частоты излучение
(0.532µm) имеет характерное распределение по углам
рассеяния. Максимум излучения получается не в напра-
влении падающего излучения kω , а под небольшим углом
к этому направлению.

Кроме того, было обнаружено существенное увеличе-
ние эффективности генерации второй гармоники (ГВГ)
при нагревании через фазовый переход в кубическую
фазу и еще более существенное (в несколько раз) — при
обратном ходе, т. е. при охлаждении через переход. ГВГ в
титанате бария обусловлена наличием спонтанной поля-
ризации Ps и, казалось бы, с уменьшением Ps при прибли-
жении к переходу интенсивность второй гармоники I 2ω

должна убывать, поэтому обнаруженную температурную
зависимость следует считать аномальной [3].

Известно [4], что на длине волны АИГ-лазера показа-
тели преломления BaTiO3 (на комнатной температуре —
одноосный кристалл симметрии 4mm = C4v) и модули
волнового вектора имеют значения, указанные в таблице.

Так что естественного направления волнового синхро-
низма в BaTiO3 нет. Поэтому еще в 1964 г. Miller [5] пред-
ложил использовать искусственно создаваемые электри-
ческим полем периодические структуры из антипарал-
лельных доменов.

В последующем для сегнетоэлектриков был найден
ряд естественных (существующих без приложения по-
ля) структур, обеспечивающих сохранение импульса
k2ω = 2kω + q, где q — волновой вектор таких струк-
тур [6–10]. Титанат бария — сегнетоэлектрик со слож-
ным доменным рисунком. Задачей данной работы было
выяснение того, какая именно структура обеспечивает
квазисинхронизм. В сообщении показывается, что ГВГ
достаточно большой интенсивности в кристаллах BaTiO3

с примесью железа происходит за счет естественной
структуры с 90-градусными стенками.

Кристаллические пластинки выращивались методом
Ремейка и содержали примесь Fe (1 весовой процент
в шихте при выращивании). Они вырезались в соот-
ветствии с кристаллографическими направлениями ти-
па [100] в кубической фазе и имели толщину 0.2 mm.

Образец освещался несфокусированными импульсами от
АИГ-лазера (λ = 1.064µm). Длительность импульсов
равнялась 18 ns, энергия в одном импульсе была в пре-
делах 40 mJ с нестабильностью порядка 10%. Диаметр
пучка — порядка 3 mm. Электрическое поле к кристаллу
не прикладывалось.

На рис. 1 показано распределение интенсивности
второй гармоники I2ω от углов ϕ и θ, полученное в
результате компьютерной обработки сигнала при скани-
ровании перемещающимся детектором. Во всех случаях
диаграмма направленности содержала два максимума,
расположенные вдоль направления, которое на рис. 2
условно обозначено через Q, под углами (7 ± 1)◦ к
направлению падающего излучения kω . При повороте
кристалла вокруг падающего луча угловое распределе-
ние I2ω(ϕ, θ) меняется так, что линия Q, соединяющая
горбы, поворачивается вместе с кристаллами на тот же
угол. Высота максимумов в случае b примерно в 2 раза
больше, чем в случае a. При малом повороте кристалла
вокруг оси 1 (рис. 2, a) один из максимумов уменьшает-
ся, а другой растет.

При рассеянии слабого непрерывного излучения ча-
стоты 2ω (т. е. без преобразования ω → 2ω) на экране
получается полоса, параллельная Q. Никаких максиму-
мов при углах 5−10◦ на ней не наблюдается.

Свет лазера был поляризован, направление колебаний
электрического вектора показано на рис. 2. Оказалось,
что поляризация второй гармоники в случаях a и b
параллельна линии Q, соединяющей горбы, а при пово-
роте кристалла на угол, отличный от 90◦, излучение 2ω
поляризовано эллиптически.

Для интерпретации существенна симметрия тензора
оптической нелинейности di jk в уравнении для амплиту-

Показатели преломления и значения волновых векторов для
BaTiO3 при комнатной температуре

λ, µm n0 ne k0, µm−1 ke, µm−1

1.064 2.3379 2.2970 13.81± 0.01 13.56
0.532 2.4760 2.4128 29.24 28.50
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Рис. 1. Распределение интенсивности второй гармоники по углам рассеяния. Угловое расстояние между максимумами около
14−15◦.

Рис. 2. Геометрия опытов по исследованию углового распределения I 2ω при различных ориентациях кристалла по отношению к
падающему лучу.
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Рис. 3. Сохранение импульса при ГВГ.

ды поля второй гармоники

E2ω
i ∼ di jkEω

j Eω
k . (1)

Тензор di jk аналогичен тензору пьезоэффекта и после
свертывания значков имеет для симметрии 4 mm отлич-
ными от нуля только элементы d15 = d24, d31 = d32 и d33.
Направление 3 выбирается параллельно оптической оси.
Согласно [4], для титаната бария в тетрагональной фазе
d31 = −19.33 · 10−12 m/V, d33 = −7.79 · 1012 m/V
и d15 = 17.85 · 10−12 m/V. На рис. 2 показаны соот-
ветствующие геометрии при направлении спонтанной
поляризации Ps (одновременно оптической оси), перпен-
дикулярном падающему лучу kω . Случай Ps ‖ kω не
рассматривается, так как при этом E2ω не возникает по
симметрии.

Направление оптической оси (Ps) можно определить
из того факта, что d31 примерно в 2 раза больше d33.
Поскольку эффективность генерации в случае b на
рис. 2 больше, спонтанная поляризация направлена все-
гда вдоль Q.

Рис. 4. Наиболее вероятная доменная структура, обеспечивающая квазисинхронизм в кристаллах BaTiO3 : Fe.

Таким образом, геометрия a на рис. 2 соответствует
случаю, когда необыкновенный луч второй гармоники (e)

рождается за счет необыкновенного луча (ee) первой
гармоники и соответсвует коэффициенту d333(d33). Две
другие геометрии соответствуют схемам (oo) → e (d31)

и (oe) → o (d15). В последнем случае работают также
составляющие Eω по осям 1 и 3, т. е. коэффициенты d31

и d33, что ведет к эллиптической поляризации генериру-
емого луча.

Преимущественное рассеяние на угол 7◦ (в веще-
стве — на 7◦/n ≈ 3◦) означает участие в процессе
вектора q (в соответствии с рис. 3). Угол ψ может быть
найден из соотношения

ψ = arctg
k2ω − 2kω

2kωϕ
. (2)

При использовании приведенных выше данных для гео-
метрии a на рис. 2 получается ψ ≈ 41◦, а для геоме-
трии b — ψ ≈ 54◦ . Вероятно, расхождение связано с
погрешностью эксперимента и неточностью данных для
nω и n2ω . Так что, по-видимому, вектор структуры q
направлен под углом к поверхности кристалла, близким
к 45◦. Скорее всего, это структура связана с периодиче-
ским (и с большой пространственной частотой) располо-
жением 90-градусных стенок (рис. 4). Такая структура
в титанате бария часто встречается. Острые клинья
в a-доменной пластине с нормальной к поверхности
поляризацией зарождаются обычно у поверхности под
действием всегда существующего там электрического
поля. Из рис. 3 можно видеть, что период этой структуры
Λ = 2π/q = 2π/[(k2ω − 2kω)

√
2] ≈ 2− 3µm.

Судя по размытости пиков на рис. 1, разброс по q до-
статочно велик и спектр q почти сплошной, однако меха-
низм ГВГ автоматически выбирает ту пространственную
фурье-компоненту из доменной структуры типа рис. 4,
которая нужна для квазисинхронизма, хотя частично
использует и близкие к ней компоненты.
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Естествен вопрос: является ли эта структура ста-
ционарной или она образуется только под действием
сильного поля лазерного импульса? Вообще говоря, в
сегнетоэлектриках наведенные лазерным светом струк-
туры наблюдаются (см. [11], а также серию недавних
работ [12,13]). Чтобы ответить на поставленный во-
прос, мы предприняли специальные опыты с изменением
амплитуды Eω . Уменьшение Eω до порога генерации
второй гармоники, а также варьирование общей дозы
облучения (числа световых импульсов, направляемых в
одну область кристалла) не дало никаких новых резуль-
татов, что говорит о стационарности этой структуры при
комнатной температуре. При повышенных температурах
это, по-видимому, не так, что как-то связано с аномально
большой величиной I 2ω вблизи фазового перехода. Одна-
ко этот вопрос еще не полностью изучен.

Авторы признательны В.В. Маслову, В.В. Рычгорскому
и А.А. Лещеву за обсуждение результатов.

Работа поддержана РФФИ (грант № 98-02-17934),
которому авторы приносят благодарность.
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