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准速度匹配相位调制器钽酸锂晶体的
室温电场极化技术
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摘要 　利用准速度匹配技术可以实现大调制度的电光相位调制器 ,从而可以用来展宽激光频谱 ,它在光谱学、激光

变频以及改善激光均匀性等方面有重要应用。当大功率激光通过调制器时 ,要求晶体的通光面积越大越好 ,所以

大面积并且具有较大厚度的铁电晶体的室温极化技术成为准速度匹配实现的关键技术。详细研究了大面积并且

厚度达到 1 mm 的钽酸锂晶体的电场室温极化过程 ,针对在极化过程中外部施加高电压时产生的回流现象 ,采用了

改变极化时间来抑制 ,取得了较好的效果。利用热释电和化学腐蚀方法 ,成功地实现了钽酸锂晶体的大面积畴反

转。该种技术同样可以用于其他大面积铁电晶体的极化。
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Abstract 　Quasi2velocity2matching can be used to realize elect ron2optics phase modulator with high modulation

index , which has essential applications in spect roscopy , laser f requency conversion and improving laser beam

uniformity. When laser beam with high power propagates through the modulator , the larger aperture of the device is

necessary , so the poling technology on ferroelect ric crystal with large2area and high2thickness is essential for high

power quasi2velocity2matching. In this paper , the elect rical2poling process in room temperature on Li TaO3 crystal

with the thickness of 1mm is studied in detail. In order to rest rain back current during poling process , control of

elect rical poling time is adopted in the experiment s. large2area domain inversion of Li TaO3 is successfully realized

proved by thermoelect ric effect and chemist ry etching method. The proposed technology can be also employed in

other ferroelect ric crystal poling.
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1 　引　言

　　大调制度的电光相位调制器在很多领域有重要

应用。例如对连续激光进行高频相位调制时 ,输出

的频谱被显著地展宽[1 ] ,可以广泛用于光谱学、激光

变频[2 ]以及改善单色激光均匀性等方面。当调制器

的微波调制频率过高的时候 ,由于微波与光波在晶

体中的速度失配 ,无法实现深度调制。为了解决这
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个问题 ,国内外采用对晶体进行周期性畴反转 ,即将

晶体中调制度下降部分对应的晶体自发极化方向反

转 (畴反转) ,使此区域内电光系数改变符号 ,相应频

率下微波的相位得到补偿 ,达到微波和光波的准速

度匹配 ,以实现深度调制[1 ,3 ] 。由于极化钽酸锂主

要用于准相位匹配激光频率转换方面 ,其厚度往往

不会大于0. 5 mm ,极化的单畴面积也非常小[4 ] 。在

波导器件的表面实现极化也已有报道 ,但所涉及到

的钽酸锂厚度也仅仅是0. 5 mm[5 ] 。虽然国际上已经

有研究小组成功地实现了较大面积钽酸锂晶体的电

场极化 ,并研制出大调制度的准速度匹配相位调制

器 ,该调制器已经用在大功率激光装置上的光谱均

匀化[6 ,7 ] 。但他们报道的厚度仅有 0. 5 mm 与

0. 65 mm。众所周知 ,大功率激光束作用要求晶体的

通光面积越大越好 ,所以研究更厚钽酸锂晶体的室

温电场极化技术成为关键。另外随着晶体厚度的增

加 ,在所需的极化电压增加的同时 ,在极化时间末尾

也出现了比较特别的回流现象 ,这对制备高质量的

大面积极化晶体不利。

本文研究了大面积并且厚度达到1 mm的钽酸

锂晶体的电场室温极化过程 ,发现通过改变极化时

间可以很好地抑制电场极化时产生的回流。利用热

释电和化学腐蚀方法 ,证实了钽酸锂晶体的大面积

畴反转。

2 　准速度匹配和电场极化

　　在调制器中由于微波与光波在介质中的传播速

度不同 ,必然会造成速度失配。采用周期性畴反转

的目的是为了实现准速度匹配。当群速度为 v0 的

光在 t0 时刻入射晶体 ,微波频率为 f m ,微波在晶体

中的速度为 vm ,晶体对微波的折射率为 nm ,在 t0 +

( y/ v0 ) 时刻到达晶体中的 y 处 ,此时晶体的折射率

为

n( t0 +
y

v0
, y) = ne +

　　nmcos 2πf m t0 -
1
vm

-
1
v0

y , (1)

那么波长为λ的光到达 y 处的相位变化量为

θ=
2π
λ∫

y

0 nd y =θ0 +Δθcos (2πf m t0 - U) , (2)

其中θ0 =
2π
λne y , 　Δθ=

4L
λ nm sinU ,

U =πf m y
1
vm

-
1
v0

。

只有在 vm = v0 的情况下 ,调制度Δθ才与 y 成

比例增加。而一般情况下都是以 2L 为周期来增减 ,

L 为

L =
1
2

f m
1
vm

-
1
v0

。 (3)

　　当 f m 较大时 ,因为相互作用长度无法增加 ,很

难获得大调制度。

使晶体中调制度下降的那部分的晶轴反转 (畴

反转) 后 ,使此区域内的电光系数变化反向 ,此区域

的折射率变为

n1 = ne - nm cos 2πf m t0 -
1
vm

-
1
v0

y ,

(4)

则当光波再传播到 y 处时 ,光波的相位变化为

θ=
2π
λ∫

L

0 nd y +
2π
λ∫

2L

L
n1 d y + ⋯+

2π
λ∫

y

qL
( n , n1 ) d y =

θ0 +Δθcos (2πf m t0 + <) , (5)

则此时可实现的调制度为

Δθ=

2 nm

λf m (1/ vm - 1/ v0 )
q2 + (2q + 1) sin2 U ,

　　　　　q为偶数

2 nm

λf m (1/ vm - 1/ v0 )
q2 + (2q + 1) co s2 U ,

　　　　　q为奇数

(6)

图 1 相互作用长度与调制度的关系

Fig. 1 Relationship between interaction length and

modulation index

　　图 1 为速度匹配、速度失配和准速度匹配情况

下 ,相位调制度的比较。由于微波和光波存在速度

差别 ,所以图中的速度匹配曲线只存在理论上的意

义。以 2L 为周期进行畴反转后 ,微波和光波在晶

体中实现了准速度匹配 ,从图中可以看出 ,准速度匹

配可以大大提高相位调制度 ,而且随着晶体长度的

增加 ,调制度以近似线性关系增加。

外加电场极化法是将一定的电场加载在晶体的
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上下表面 ,以实现晶体内部电畴反转的方法。在制

备周期畴结构的各种技术中 ,外加电场极化法是目

前比较常用也比较行之有效的方法之一 ,能大大降

低畴反转极化的难度与成本 ,已经被广泛应用于各

类铁电晶体 ,如铌酸锂等的畴反转制备[8 ] 。实验过

程中完成极化反转所需要的电量主要由极化电流和

极化时间所决定[ 9 ]

Q =∫id t = 2 Ps A , (7)

式中 A 为极化区域的面积 , Ps 为晶体的自发极化强

度 , 对于钽酸锂晶体 , 它的自发极化率 Ps =

50μC/ cm2 , Q 由极化时间控制。根据具体条件来

确定高压脉冲的幅度、宽度与个数。

另外 ,当整个金属电极下的畴反转结束后 ,如果

再向晶体施加脉冲电压 ,畴反转很容易扩散到电极

以外的区域。

3 　实验装置及实验结果

　　实验中 ,用于高功率激光相位调制器的钽酸锂

晶体的厚度达到1 mm。考虑到镍的致密性 ,使用这

种金属作为溅射在晶体上的金属电极 ,如图 2 所示。

钽酸锂晶体表面单个电极的面积为14 mm ×5 mm。

图 3 为室温电场极化装置 ,实验中高压源采用了

T Ti T GA1241 任意信号波形产生器与 Trek ±

30 kV高电压放大系统 ,将信号波形产生器生成的

任何电压幅值放大 1500 倍。图中的电阻 R 起到分

压的作用。系统的正负电极与钽酸锂晶体上的金属

电极连接。由于钽酸锂具有比较高的矫顽场 (V c =

21 kV/ mm) ,所以在极化时外加的电压也比较高 ,

如果直接裸露在空气中的话会因为表面电场过强而

图 2 实验中的钽酸锂样品

Fig. 2 Li TaO3 sample in experiment

图 3 极化装置示意图

Fig. 3 Sketch of Li TaO3 polarization method

放电与打火。为了避免这种情况 ,在极化过程中需

要在晶体表面覆盖介电常数较大的物质 ,液体甚至

可以是固体。晶体厚度越大 ,极化所需的电压越高 ,

需要表面覆盖物质的绝缘性就越好。在实验中 ,将

晶体整体浸泡在绝缘硅油中。示波器的两端接在电

阻 Rs 的两侧 ,以检测电路中流过的电流变化。

任意信号发生器输出的电压曲线如图 4 所示。

电压值要在实验中进行调整 ,所以图示中纵坐标只

表示电压值的相对值 ,而并非实际值。

图 4 极化电压与时间的关系

Fig. 4 Relationship between voltage of

polarization and time

晶体上的上下金属电极可以等价于一个平板电

容 ,检测的实际上就是充放电电流。首先选择任意

信号发生器输出电压为10 V ,经过放大之后输出为

15 kV ,这个电压形成的电场强度还小于钽酸锂晶

体的矫顽场 (V c = 21 kV/ mm) 。这是为了检验系统

正负极与晶体上的金属电极是否接触完好 ,确认没

有短路。当刚把电压加到晶体上的时候 ,电流曲线

如图 5 (a)所示 ,此时出现了一次充电过程与两次放

电过程。充电所示箭头指向的充电电流为电压陡然

上升跳变时刻产生的 ,而放电 1 箭头指向的是电压

值由最高点陡降到平坦区时的一次放电 ;放电 2 箭

头指向的是由平坦区降到电压为零时的放电电流。

然后 ,从 10 V 开始把电压逐渐加上去 ,根据钽

酸锂的矫顽场值 ,1 mm厚度的晶体极化电压应该为

21 kV。折算到信号发生器的输出电压为14 V ,但考

虑到10 MΩ的电阻的分压作用 ,设置任意信号发生

器输出的电压比14 V略高。当晶体两面之间的电

压超过矫顽场的值的时候 ,晶体开始极化。如图 5

(b)所示 ,此时充电电流尖峰开始变宽 ,出现了极化

电流。其宽度在极化初始阶段随着施加的脉冲个数

增加而增大 ,最宽时可以达到20 ms。而在放电 2 箭

头所指的放电电流后面出现了一个向下的小尖峰 ,

对应的电流与充电电流方向相反 ,与放电电流方向

相同。经分析这是一段回流 ,回流的宽度一般在
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图 5 电流时间关系
(a) 未产生极化时 ; (b) 开始极化时 ;

(c) 极化时间延长后 ; (d) 极化完成

Fig. 5 Relationship between poling current and time

(a) wit hout domain inversion ;

(b) beginning of domain inversion ;

(c) extending poling time ; (d) completion of domain inversion

20 ms左右。回流产生是因为在极化过程中电场要

被削弱 ,而越靠近正极的区域电场越强 ,越靠近负极

的区域电场越弱。当晶体厚度较大时 ,若电压不够

高或者极化时间不够长。电场都无法抵达晶体的

- Z 面就折回来了 ,使极化无法成功实现。

从上面分析知道 ,抑制极化产生的回流可以通

过提高极化电压或者延长极化时间来实现。但是在

实验中发现单方面提高极化电压 ,可能会导致 + Z

面的电场过强 ,造成表面击穿而损伤晶体。所以没

有继续提高极化电压 ,而是维持在一定的值的同时 ,

通过延长极化的时间来抑制回流 ,如图 5 (c) 中所

示。当极化时间延长之后 ,对比图 5 ( b) 和 (c) ,极化

电流的宽度变化不大 ,但回流比图 5 (b) 中显得平缓

了许多 ,可见延长极化时间对抑制回流是有效的。

维持这样的极化时间不变 ,对晶体多次施加脉冲电

压。可以观察到极化电流的宽度逐渐变小 ,回流逐

渐趋于与横轴平行。当极化电流与回流都消失的时

候 ,如图 5 (d)所示 ,晶体的极性反转就完成了。

极化完成以后 ,通过铁电晶体的热释电效应在

晶体的 ±Z 面来检测电极区域的晶轴是否已经反

转。不论在晶体的 + Z还是 - Z面 ,金属电极区域热

释电产生的电流方向都与电极未覆盖处热释电产生

的电流方向相反 ,说明已经完全实现了畴反转。在

显微镜下清晰地看到了晶体的畴反转边界 ,如图 6

所示 ,可以肯定极化达到了预期的效果。

图 6 畴反转边界的光学显微镜照片

Fig. 6 Microscope picture of the inverted domain edge

4 　结　论

　　在制备大面积周期性畴反转钽酸锂晶体时利用

了室温外加电场极化法 ,针对厚度较大的晶体在实

验中出现的回流现象 ,提出了通过在维持一定电压

基础上延长极化时间的方法来抑制 ,并通过多脉冲

极化实现了大面积区域的畴反转。本方法适用于常

温下钽酸锂、铌酸锂、掺镁铌酸锂等铁电晶体 ,可以

采取类似的方法进行大面积极化 ,实验过程中采取

的参数将有所不同。本工作为研制用于高功率激光

装置上光谱均匀化的大调制度准速度匹配相位调制

器打下了良好的基础。
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