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В работе представлены результаты исследования сверхбыстрого нелинейно-оп-
тического отклика тонкой пленки (Ba0.8Sr0.2)TiO3 (001) на импульс электромагнит-
ного поля терагерцовой частоты, длительностью, равной периоду колебаний такого 
импульса, и амплитудой до 500 кВ/см. Нелинейно-оптический отклик являлся мерой 
сегнетоэлектрической поляризации. Начальная поляризация пленок перпендикуляр-
на их плоскости, терагерцовое поле ориентировано в плоскости пленки. Показано, что 
во время действия импульса сегнетоэлектрическая поляризация следует за приложен-
ным полем во времени и переключается вдоль направления поля. После окончания 
действия терагерцового импульса наблюдались долгоживущие (>20 пс) осцилляции, 
частота которых совпадает с частотой мягкой моды в этом материале. Микроскопиче-
ское описание нелинейной восприимчивости объясняет резонансное поведение нели-
нейно-оптического отклика в терагерцовом диапазоне.

Ключевые слова: терагерцовое излучение, сегнетоэлектрик, переключение по-
ляризации, генерация второй оптической гармоники.
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The paper presents the results of an investigation of the ultrafast nonlinear-optical 
response of a thin film (Ba0.8Sr0.2)TiO3(001) to a  terahertz frequency electromagnetic 
field pulse with duration near 1ps and electric field up to 500 kV/cm. Nonlinear optical 
response was a method to detect the ferroelectric polarization. The initial spontaneous 
polarization was perpendicular to the film, terahertz electric field was in-plane of the film. 
We demonstrated that ferroelectric polarization repeats the profile of the THz pulse during 
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its impact and switches along the field direction. After the end of the THz pulse, the long-
live (>20ps) oscillations were observed. The frequency of these oscillations correspond 
to the frequency of the soft mode in this material. Microscopic discription of nonlinear 
susceptibility explains the resonant behavior of nonlinear-optical response in THz range.

Keywords: terahertz radiation, ferroelectric, polarization switching, second harmonic 
generation.

Введение

Сверхбыстрое управление параметром порядка (электрической поляризацией или 
намагниченностью) в ферроиках является важной проблемой, понимание кото-

рой может иметь большое значение для дальнейшего прогресса в области технологий 
обработки информации. В последние десятилетия значительные достижения получе-
ны в области сверхбыстрого оптического управления спинами в магнитоупорядочен-
ных материалах и полностью оптической магнитной записи. Продемонстрирована воз-
можность сверхбыстрого когерентного управления параметрами магнитного фазового 
перехода при помощи возбуждения мягкой моды ультракоротким оптическим импуль-
сом [1, 2] и переключение намагниченности через сильно неравновесное состояние [3]. 
Термодинамические описания критического поведения электрической поляризации и 
намагниченности очень похожи [4]. Тем не менее, о возможности переключения элек-
трической поляризации сверхкороткими лазерными импульсами до сих пор не сообща-
лось. Это вызывает большой интерес к проблеме сверхбыстрого оптического управле-
ния электрической поляризацией в сегнетоэлектрических материалах.

Несмотря на большое количество экспериментов по оптическому управлению спи-
нами, в литературе существует крайне мало исследований сверхбыстрой динамики 
электрической поляризации [5–10]. Очевидно, что «традиционные» методики измере-
ний, основанные на электрических контактах, не в состоянии обеспечить необходимое 
временное разрешение. В работе [11] для обнаружения параметра порядка в сегнетоэ-
лектриках предложено оригинальное решение, основанное на дифракции рентгенов-
ских лучей с временным разрешением. Однако этот метод является весьма сложным, и, 
кроме того, он доступен очень немногим лабораториям мира. Нелинейная оптическая 
методика генерации второй гармоники (ГВГ) при очень высокой чувствительности к 
параметру порядка в сегнетоэлектриках [12–14] − гораздо менее сложная, чем иссле-
дования в рентгеновском диапазоне спектра. Несмотря на этот факт, практически ни-
чего не известно о сверхбыстром нелинейно-оптическом отклике сегнетоэлектриков. 
Указанный пробел в значительной степени затрудняет оптимизацию и интерпретацию 
экспериментов, в которых процессы сверхбыстрой динамики в ферроиках исследуются 
с помощью генерации второй гармоники (ГВГ) и видимого света.

В представленной статье обобщены результаты экспериментальных исследова-
ний сверхбыстрого нелинейного оптического отклика сегнетоэлектрических тонких 
пленок Bа0.8Sr0.2TiO3 (BST), находящихся в сегнетофазе, на приложение пикосекундных 
импульсов электрического поля с амплитудой, превышающей коэрцитивное поле. В ка-
честве меры сегнетоэлектрической поляризации использован нелинейно-оптический 
отклик на частоте второй оптической гармоники. 
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Экспериментальная часть

 Твердые растворы Bа0.8Sr0.2TiO3 (BST) принадлежат к семейству сегнетоэлектри-
ческих перовскитов. В параэлектрической фазе они обладают кубической симметри-
ей (пространственная группа Pm3m). В сегнетоэлектрической фазе ниже температуры 
Кюри (Тс = 80ºС) пленки обладают тетрагональной решеткой (пространственная груп-
па P4mm, точечная группа 4mm). При комнатной температуре параметры мягкой моды 
следующие: Ω = 70 см-1 (2.1 ТГц), ΔΩ = 50 см-1 (1.5 ТГц) [15, 16]. Значительная ширина 
мягкой моды по сравнению с объемными кристаллами связана с ограниченностью тол-
щины и эпитаксиальными напряжениями. Выращенные пленки содержат 180-градус-
ные домены, которые не компенсируются благодаря напряжениям на границах раздела 
и формируют встроенную z-ориентированную поляризацию. Средний размер доменов 
составляет около 500 нм. Гетероэпитаксиальные пленки BST толщиной 500 мкм нано-
сили на кубическую (001) монокристаллическую подложку оксида магния методом 
высокочастотного распыления стехиометрических поликристаллических мишеней1. 
Детали методики изготовления приведены в работе [17]. 

Для исследования динамики переключения использовали метод ТГц-возбужде-
ния−оптического зондирования2. Методика получения однопериодного терагерцового 
импульса высокой мощности описана в [18]. В методе ТГц-возбуждения−оптического 
зондирования свободно распространяющийся терагерцовый однопериодный импульс 
возбуждает сегнетоэлектрическую пленку BST, а оптический фемтосекундный импульс 
зондирует отклик системы на длине волны ГВГ. ТГц-поле возбуждается в кристалле-ге-
нераторе OH1 фемтосекундным лазерным импульсом на длине волны 1.24 мкм. Время 
задержки τd между передним фронтом терагерцового импульса и оптическим импуль-
сом регулируется при помощи оптической линии задержки. 

Схема установки представлена на рис. 1. 

1Образец BST предоставлен В.М. Мухортовым.
2Экспериментальные исследования с использованием методики ТГц-возбуждения−оптического зондирования 
частично выполнены на оборудовании Объединенного института высоких температур РАН.

Рис. 1. Схема установки для проведения эксперимента.

После образца излучение проходило через монохроматор, который служил в качестве 
фильтра для выделения длины волны ГВГ 620 нм, и регистрировалось фотоэлектрон-
ным умножителем (ФЭУ). Угол падения ТГц излучения на поверхность образца равен 
нулю, угол падения зондирующего излучения – 23 град. Ось [001] образца ориентирована 
параллельно оси х (горизонтально в выбранной лабораторной системе координат).
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Частота повторения импульсов, задаваемая фемтосекундным лазером, составляла 
10 Гц. В силу малой длительности импульса с ФЭУ (скважность порядка 1013) регистра-
ция амплитуды сигнала ГВГ в зависимости от времени задержки τd между импульсами 
производилась с использованием высокоскоростного аналого-цифрового преобразова-
теля с частотой дискретизации 2.5 Gs/s и большим количеством усреднений.

Направление поляризации регистрируемого сигнала ГВГ выбиралось призмой Глана, 
расположенной перед ФЭУ, и совпадало с направлением поляризации зондирующего пучка.

На рис. 2 представлены временная форма (рис. 2а), полученная как автокорреляци-
онная функция с помощью ячейки Голея [19], и спектр терагерцового импульса (рис. 2б). 
Максимум спектра приходится на частоту 1.2 ТГц и имеет ширину порядка 1.5 ТГц. Погло-
щение на частоте 1.7 ТГц (рис. 2б) обусловлено наличием паров воды в воздухе [20].

а б
Рис. 2. Автокорреляционная функция (а) и спектр (б) терагерцового излучения.

Рис. 3. Зависимость интенсивности ГВГ от времени задержки между терагерцовым и зондирующим 
оптическим импульсом в пленке BST (красная линия) и GaAs (фиолетовая линия) и временная 

зависимость амплитуды ТГц-импульса (синяя линия) (а); спектр ГВГ в пленке BST: 
за весь временной интервал – красная кривая; за интервал времени (2 пс < τd < 20 пс) – черная кривая (б).

На рис. 3а приведена зависимость интенсивности ГВГ в пленке BST от времени за-
держки между терагерцовым и зондирующим оптическим импульсами. Во время дей-
ствия ТГц-импульса сигнал ГВГ имеет максимум в точке максимума амплитуды ТГц 
поля (τd = 0) и минимумы, совпадающие по времени задержки с минимумами ТГц-поля 
(τd = ±0.5пс). После окончания действия ТГц импульса (τd > 2 пс) во временной зависи-
мости наблюдаются биения достаточно высокой амплитуды.
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Для сравнения аналогичные измерения интенсивности второй гармоники от вре-
мени задержки между ТГц и оптическим импульсами проведены в кристалле GaAs. Этот 
кристалл, не обладающий сегнетоэлектрическими свойствами, выбран в силу сравни-
мой по величине квадратичной восприимчивости [21]. Как видно из рис. 3а, в GaAs не 
наблюдается модуляция оптического сигнала терагерцовым полем. 

Спектр излучения ГВГ пленки BST, модулированного ТГц-импульсами, представлен 
на рис. 3б. Качественно он аналогичен спектру падающего излучения, однако имеет 
некоторые особенности. Прежде всего, необходимо отметить сдвиг максимума в более 
высокочастотную область и отсутствие провала на частоте 1.7 ТГц. Это может свиде-
тельствовать о том, что существенную роль в нелинейно-оптическом отклике играют 
собственные колебания, возбужденные в образце ТГц-импульсом и существующие по-
сле его окончания. Для проверки этого предположения проведено Фурье-преобразова-
ние временной зависимости интенсивности ГВГ для времени после окончания импуль-
са (2 пс < τd < 20 пс). Полученная спектральная зависимость имеет четко выраженный 
максимум на частоте 1.9 ТГц.

Результаты и их обсуждение

Процесс генерации второй гармоники под действием квазистатического или низко-
частотного электрического поля Е0, называемый в англоязычной литературе electric field 
induced second harmonic (EFISH), широко исследовался в центросимметричных материалах 
[22]. Совсем недавно этот эффект обнаружен и под действием терагерцового поля [23].

Поле EFISH вызвано нарушением центральной симметрии вдоль оси, совпадающей с 
направлением поля, и имеет электродипольную природу:

.					                                                (1)

где − кубичная нелинейная восприимчивость.
В нецентросимметричных материалах поле  накладывается на значитель-

ный кристаллографический вклад, имеющий электродипольную природу:

,	                              (2)

где  − квадратичная восприимчивость.
Выражение (2) представляет собой разложение падающей волны в ряд Тейлора по 

степеням электрического поля, в котором каждый последующий член разложения в 
нерезонансном случае меньше предыдущего в α раз, где (E – поле падающего 
оптического импульса, Еат – атомное поле) [24]. В наших экспериментах α ~ 105. Таким 
образом, . 

Следует отметить, что действительно, в литературе нет упоминаний о наблюдении эф-
фекта EFISH в нецентросимметричных средах в условиях квазистатического электрическо-
го поля. Отсутствие эффекта EFISH в ТГц-поле подтверждается и исследованиями для GaAs.

	 До сих пор речь шла о материалах, в которых нелинейная восприимчивость   
является электронной, то есть обусловлена нелинейностью электрона, находящегося в 
непараболической потенциальной яме.
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В сегнетоэлектриках, однако, для всех оптических эффектов важную роль играет 
не только электронная, но и ионная поляризуемость [25]. Под действием квазистатиче-
ского или низкочастотного электрического поля происходит смещение ионов, приво-
дящее к возникновению диэлектрической поляризации. 

Кроме того, в неполяризованном сегнетоэлектрике  за счет того, что в 
соседних доменах диэлектрическая поляризация направлена в противоположные сто-
роны. Отличие от нуля всегда означает нескомпенсированность 180-градусных доменов, 
причины которой могут быть самыми разными. В этом случае, несмотря на нецентросим-
метричность среды, электроиндуцированный вклад может быть значительным.

Рассмотрим более подробно нелинейную восприимчивость , ответственную за 
электроиндуцированную генерацию второй гармоники в сегнетоэлектрическом кри-
сталле. Прежде всего, необходимо отметить, что излучаемая волна является второй 
гармоникой лишь приблизительно, поскольку имеет место процесс сложения частот 

 в силу выполнения соотношения Ω << ω . Такой процесс описывается соот-
ношением

 				                                                          (3)

Нелинейная восприимчивость описывается выражением [24]:

	                                                                        (4)

где − дипольный матричный элемент, − вероятность заселенности основно-
го состояния, − частотный (резонансный) фактор.

Частотный фактор определяется близостью волн, участвующих в процессе сло-
жения частот, к резонансным частотам исследуемого материала, которые опреде-
ляются возможными электронными и, в общем случае, также и ионными переходами.

Рис. 4. Схема энергетических уровней и оптических переходов при взаимодействии 
терагерцового (с частотой Ω) и оптического (с частотой ω) излучения с пленкой 

BST и GaAs. Ωaσ,ion= ΩSM – резонансная частота, совпадающая с частотой мягкой моды; 
ωbg,el– частота электронного перехода через запрещенную зону. Толстые серые линии 
указывают на значительную ширину терагерцового спектра падающего излучения 

и значительную ширину мягкой моды.

Энергетическая диаграмма сегнетоэлектрического кристалла представлена на рис. 
4. В этой схеме учитывается, что излучение оптической накачки и вторая гармоника 
попадают в область прозрачности BST, а также, что частота, соответствующая мягкой 
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моде, попадает (с учетом ширины) в спектр ТГц-излучения. Тогда значимые резо-
нансные вклады в частотный фактор могут быть записаны в виде:

                                            (5)

Очевидно, что частотный множитель достигает максимальных значений при со-
впадении частоты одной из падающих волн (терагерцовой волны) с собственной мо-
дой пленки (мягкой модой). Резонанса на частоте оптических волн не достигается, по-
скольку они попадают в область прозрачности. 

Таким образом, рассматриваемая нелинейная восприимчивость является ионной и 
связана с колебаниями кристаллической решетки. В рассматриваемой области частот 
находится только одна мода колебаний – мягкая мода. Это значит, что рассматривае-
мые колебания являются полярными, и в каждый момент времени состояние решетки 
можно описывать мгновенной (транзиентной) диэлектрической поляризацией. 

Резонансное возбуждение полярных колебаний терагерцовым импульсом под-
тверждено методом рентгеноструктурного анализа при помощи синхронной регистра-
ции положения атомов при их возбуждении терагерцовым импульсом [11].

Наши исследования показывают, что такие колебания не затухают мгновенно по 
окончании импульса, а продолжаются вплоть до нескольких десятков пикосекунд. Тем 
самым ТГц-импульс приводит к возбуждению когерентной мягкой моды, аналогично 
тому, как это происходит под действием сверхкороткого оптического импульса. Однако 
в данном случае имеет место прямое возбуждение когерентного фонона, тогда как в 
случае сверхкороткого оптического импульса возбуждение когерентного фонона про-
исходит посредством процесса импульсного стимулированного рамановского рассея-
ния через электронную подсистему [26].

В кристалле GaAs, выбранном нами для сравнения, ширина запрещенной зоны со-
ставляет 1.42 эВ (соответствует длине волны 840 нм). В этом случае нелинейная вос-
приимчивость (5) также является резонансной, но уже на оптической частоте (частоте 
второй гармоники 2ω). Сама же нелинейная восприимчивость при этом является элек-
тронной. Отсутствие регистрируемой модуляции электрическим полем связано со зна-
чительной величиной кристаллографического вклада. 

Процесс генерации электроиндуцированной второй гармоники в сегнетоэлектриках 
можно описывать, не прибегая к микроскопической модели. Поле на частоте второй гар-
моники связано со статической диэлектрической поляризацией PS феноменологическим 
соотношением [27]:

.

В свою очередь, поляризация PS зависит от приложенного поля [28]:
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,

где  – число зависящих от поля элементарных единиц кристалла (элементар-
ных ячеек или доменов), поляризованных в положительном (+) или отрицатель-
ном (-) направлении;

 p± – поляризация соответствующей единицы. 
Ранее нам удалось показать [18], что в пленке BST происходит 90-градусное пе-

реключение поляризации: если в исходной пленке поляризация направлена вдоль 
оси [001], то при воздействии ТГц-поля часть ячеек переключается, и поляризация 
становится параллельной плоскости пленки. Доля элементарных ячеек с преиму-
щественной поляризацией в плоскости пленки составляет до 6% от полной поля-
ризации образца (остальные 94% приходятся на элементарные ячейки, поляризо-
ванные перпендикулярно плоскости пленки, то есть параллельно оси [001]).

Заключение

В работе показано, что нелинейно-оптический отклик сегнетоэлектрика на 
терагерцовый импульс электрического поля может быть описан как результат не-
линейно-оптического сложения частот оптической и терагерцовой накачек, одна 
из которых попадает в область мягкой моды сегнетоэлектрика. Такой процесс яв-
ляется резонансным и хорошо проявляется на фоне кристаллографического вкла-
да. Поскольку при этом возбуждается полярное колебание (мягкая мода), то такой 
процесс приводит к транзиентному переключению диэлектрической поляризации. 
Проведенные эксперименты фактически впервые показали прямое переключение 
диэлектрической поляризации однопериодным терагерцовым импульсом.

Работа выполнена в рамках выполнения Госзаданий (№ 16.4699.2017/ВУ и № 3.1923.2017/ПЧ).
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