Индуцированная вторая оптическая гармоника электрическим полем ТГц импульса в сегнетоэлектрической тонкой пленке BaSrTiO3
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Сегнетоэлектрические материалы широко распространены в электронных устройствах, таких как запоминающие устройства, конденсаторы и пьезоэлектрические актюаторы. Возможность управлять сегнетоэлектрическим параметром порядка на сверхбыстрых временах долгое время являлось недостижимой целью для исследователей. Техники измерения, основанные на электрическом контакте, обычно ограничены частотой несколько мегагерц и не позволяют достичь необходимого временного разрешения. Преодолеть этот предел возможно с использованием субпикосекундных электромагнитных импульсов (ТГц импульсов). 
Гетероэпитаксиальные сегнетоэлектрические пленки (Ba0,8Sr0,2)TiO3 (BST) (TC= 80°C), содержит 180-градусные домены, которые не скомпенсированы из-за поверхностных напряжений и формируют встроенную поляризацию в Z-направлении [1,2].
Для их возбуждения были использованы ТГц импульсы длительностью около 1 пс и амплитудой электрического поля до 360 кВ/см [3]. Для зондирования ТГц-индуцированных изменений в образце, были использовали оптические импульсы с длиной волны 1240 нм и длительностью около 100 фс. Прошедшее излучение регистрировалось фотоэлектронным умножителем на удвоенной частоте.
В эксперименте были измерены зависимости интенсивности ГВГ для двух фиксированных положений анализатора – Pout (ось пропускания совпадает с направлением [100]) и Sout (с направлением [010]) как функция угла поворота плоскости поляризации зондирующего (
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) и ТГц (
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) импульсов (Рис. 1a – без приложения поля, 1b и 1c – нулевая задержка между ТГц накачкой и оптическим зондированием, соответственно).
В нецентросимметричных кристаллах присутствует ненулевой электродипольный вклад 
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. Когда электрическое поле приложено в плоскости образца, часть доменов выстраивается вдоль поля. По аналогии с [4], это можно представить как объемная доля доменов, ориентированных вдоль [100] и [010] направлений с соответствующими весовыми коэффициентами. Таким образом, интенсивность ВГ гармоники при приложении электрического поля ТГц импульса, ориентированного вдоль произвольного направления в плоскости пленки, запишется как: 
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, где 
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 – поляризация без ТГц, 
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 и 
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 – проекции наведенной электрическим полем ТГц импульса поляризация на выбранные направления, 
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- весовые коэффициенты.

Результаты, полученные в данной модели, демонстрируют хорошее согласие с экспериментом (рис.1). В частности, из совместной аппроксимации были получены соотношения для ненулевых компонент тензора нелинейной восприимчивости 
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 (по сравнению с 
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 для BaTiO3 на длине волны 1058 нм [5]).
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Рис.1. Поляризационные зависимости интенсивности ГВГ: (а) - вращение поляризации оптического излучения при отсутствии ТГц накачки; (b) – вращение поляризации оптического излучения при фиксированном направлении ТГц поля (вдоль [001]); (c) – вращение направления ТГц поля при фиксированной поляризации оптического импульса (параллельно [001]). Ось пропускания анализатора выбиралась Pout и Sout, соответственно. 
Возможно ли появление доменов, ориентированных перпендикулярно плоскости пленки, за счет электрического поля, приложенным в плоскости? В классическом сегнетоэлектрике Pb(Zr0.4Ti0.6)O3 время зарождения доменной стенки под действием электрического поля 200 кВ/см составило 0.47 пс [6]. Эти два параметра, напряженность электрического поля и время зарождения очень близки по амплитуде и длительности ТГц поля, использованного в экспериментах. Таким образом, имеет место переключение 90-градусных электрических доменов и вклад в параметр порядка от компоненты в плоскости образца может достигать 6% (из результатов аппроксимации) от общего значения.
Работа выполнена при финансовой поддержке РНФ (16-12-10520).
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