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摘要　单光束飞秒激光诱导的玻璃内部纳米光栅结构自发现以来就受到了广泛的关注,成为飞秒激光与物质相互

作用研究领域的一大热点.经过十几年的发展,这一研究方向在基础研究和应用探索方面均取得了很大的进步.

主要综述了飞秒激光诱导玻璃内部自组织纳米光栅的研究现状,围绕影响纳米光栅形成的关键参数、形成机理和

应用探索等方面,重点介绍了这一研究领域近五年来的进展,并对当前研究中存在的问题进行了总结和对未来发

展前景进行了展望.
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１　引　　言
飞秒激光脉冲的脉宽一般为几个到几百飞秒,如此短的脉宽可以使能量在时间上高度集中,产生很高的

峰值功率.例如,脉宽为１００fs、能量为１μJ的脉冲,其峰值功率高达１０７W.这一特性使得经过聚焦的飞

秒激光在与材料相互作用的过程中,可以创造超快超强的极端物理条件,从而观察到各种连续激光及长脉冲

激光实验不会出现的物理效应和实验现象.这些新发现极大地促进和丰富了人们对光与物质相互作用的认

识,并且发展了相关领域的先进技术.随着飞秒激光器制造和控制技术的成熟,相关应用研究领域如化学反

应优化[１]、量子相干控制[２]、激光手术[３]、功能微纳结构制备[４]等都得到了快速发展,特别是利用飞秒激光在

透明材料内部制备微纳光学元器件领域.通过精确控制各项加工参数,可以实现对辐照区域结构变化的预

设和调控,从而获得不同种类和性能的光学元器件.
一般而言,当飞秒脉冲聚焦到透明材料内部时,根据入射飞秒脉冲能量等级的不同,在辐照区域可以定

性地产生三种不同类型的结构变化:当脉冲能量处于较低水平时,辐照区域的材料折射率会出现各向同性的

增加,利用这一现象可以在玻璃内部直写低损耗光波导[５Ｇ６];当脉冲能量处于较高水平时,脉冲会在焦点附近

诱导等离子爆炸而形成微孔或裂纹,产生中心空心而外围密度较大的腔型结构[７],这类结构可用于三维光存

储技术[８];当脉冲能量处于这二者之间时,辐照区域会形成一种折射率呈亚波长周期分布的有序结构,并具

有明显的光学双折射效应,因而被称为纳米光栅[９Ｇ１１].２００３年,Shimotsuma等[１１]最早将纳米光栅这一名词

用于指代飞秒激光在玻璃中诱导的与激光偏振方向垂直的、具有类似于单轴晶体的双折射特性的自组装亚

波长周期条纹结构.这种纳米光栅结构表现出许多新奇的结构特征和光学性质,如光学各向异性[９Ｇ１０]、周期

性[１１]、腐蚀选择性[１２]、可擦除重写性[１３]等,在诸多领域有着广阔的应用前景.传统的纳米尺度光栅的加工

方法主要有电子束刻蚀法和相干刻蚀法,前者加工效率低,后者需要复杂的相干光路系统.而利用单束飞秒

激光直写技术不需要使用相位掩模板或者复杂的相干光路系统,只需辅以三维移动的平台就可实现大面积

亚波长周期结构的制备,具有很好的可重复性以及规模化开发的潜力.因此,这类结构逐渐成为超短脉冲微

纳加工领域的一个研究热点.
本文首先简要概述了单束飞秒激光诱导纳米光栅的研究历史和基本特性(部分可以在本课题组之前的

综述中找到[１４]),介绍了不同研究小组在实验现象、纳米光栅形成机理及其应用等方面取得的研究进展,并
指出了当前纳米光栅结构研究中存在的问题和未来的发展方向.

２　纳米光栅的研究历史和基本特性
２．１　飞秒激光诱导玻璃内部纳米光栅研究历史

１９９９年,Kazansky等[１５]在锗掺杂的石英玻璃里观察到飞秒激光辐照区域的各向异性散射现象,这是最

早关于飞秒激光诱导玻璃内部纳米光栅的研究报道.之后,Qiu等[１６Ｇ１７]发现这种现象也存在于石英玻璃等

材料中,且具有记忆性,并预测了辐照区域产生了与激光偏振有关的永久结构.２００３年,Shimotsuma等[１１]

通过扫描电镜(SEM)发现在辐照区域垂直于光传播方向的激光聚焦平面上,存在纳米尺度的光栅结构且其

排列方向与入射光的偏振方向垂直,如图１所示[１１],从而证实了Qiu的推断.从图１可以看出,辐照区域氧

元素浓度呈周期性分布,对应于窄条纹暗区的氧元素浓度较低,而硅元素的浓度变化不明显.氢氟酸对这种

结构的腐蚀顺序具有明显的区域选择性,氧元素浓度低的窄条纹区域优先被腐蚀,腐蚀后的表面形貌可以在

SEM下观察到[１２,１８Ｇ１９].
进一步的研究表明,纳米光栅形成区域在空间上呈胡萝卜形,如图２(a)所示[２０],其中E 为激光偏振方

向.这种结构形状被认为是自聚焦效应、球差效应和其他一些超短脉冲非线性传输效应共同作用的结

果[２１Ｇ２２].Bricchi等[２３]研究发现,纳米光栅形成区域的折射率沿激光偏振方向呈周期性排列,且氧缺陷浓度

高的窄区域(宽度为t１)对应较低的折射率,并提出了纳米光栅空间结构的模型图,如图２(b)所示[２３],其中n
为折射率,E 为飞秒激光偏振方向,k为激光传播方向.与未经过辐照的材料相比,t１ 层可以产生高达－０．１
的折射率变化[２４].最近的研究工作进一步揭示了纳米光栅精细结构[２５]:t１ 层实际上是一个纳米多孔玻璃

层,其折射率可以比基体玻璃低约０．２,这是纳米光栅具有很强双折射性的原因.这种纳米光栅结构的成因
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和基于纳米光栅结构的功能微器件的制备及其应用还有待进一步研究,未来有望在集成化光子器件的大批

量生产过程中利用这种纳米光栅结构来有效降低生产成本.

图１ 飞秒激光辐照区域抛光裸露后的(a)(b)SEM二次电子图像和(c)(d)背散射电子图像[１１]

Fig敭１  a  c Secondaryelectronimagesand b  d backscatteringelectronimagesofsilicaglasssurfacepolished

closetothedepthoffocalspot １１ 

图２ 纳米光栅结构.(a)沿入射光方向的SEM照片[２０];(b)空间结构示意图[２３]

Fig敭２ Nanogratingstructure敭 a SEMimagealongtheincidentlightdirection ２０   b schematicdiagramofthespatialstructure ２３ 

２．２　纳米光栅的结构特征

玻璃中纳米光栅独特的结构赋予了它许多不同寻常的特性:１)具有单轴双折射材料的双折射特性,这
一特性是判断超短脉冲激光辐照石英玻璃内部后聚焦区域是否产生纳米光栅结构的基本依据;２)反映纳米

光栅双折射特性的光程延迟值和光轴取向具有可调控性,通过改变激光脉冲能量、入射脉冲数量和重复频率

等可以获得不同数值的光程延迟值,通过改变入射激光的偏振方向可以控制光栅的光轴取向;３)石英玻璃

中的纳米光栅具有很好的耐热性,即使在接近玻璃化转变温度下放置一段时间,纳米光栅仍然能表现出一定

的双折射性[２３,２６];４)纳米光栅具有良好的可接续性,通过部分重叠的多次平行线扫描可以使新扫描区域内

的纳米光栅结构沿着前一次扫描形成的纳米光栅结构扩展排列,使相邻两次扫描形成的光栅保持一致的空

间规则性,无需考虑脉冲叠加的位置就可以方便地实现较大尺寸的基于纳米光栅的光学元器件加工[２７];５)
纳米光栅具有重写性,通过改变前后两次辐照的激光偏振方向和相对辐照时间,可以使初次辐照形成的纳米

光栅逐渐消失或在原位形成具有新的光轴取向的纳米光栅[１３],这种特性使得纳米光栅在光存储应用方面具

有独特的优势.

２．３　影响纳米光栅形成的几个因素

２．３．１　入射激光波长

研究表明,飞秒激光诱导的石英玻璃内部纳米光栅的周期与波长有关.在能量和数量合适的脉冲照射

下,纳米光栅的周期Λ 趋于一个与入射光波长λ成比例的稳定值,其对应关系基本满足Λ＝λ/(２n)(n为玻

璃的折射率).因此,通过改变波长可以调控纳米光栅的周期,如图３所示[２６].但是许多研究也表明,纳米

光栅的周期并不是仅由波长决定的,还与其他参数甚至玻璃的性质有关,是一个多因素综合作用的结果.
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图３ 纳米光栅的最小周期与入射光波长的关系曲线[２６]

Fig敭３ Relationshipbetweenminimalperiodofnanogratingsandincidentlaserwavelength ２６ 

２．３．２　脉冲能量

在不同聚焦条件和脉宽下,脉冲能量对玻璃中纳米光栅形成的影响通常以强度阈值的方式表现出来.
如前所述,当脉冲能量低于阈值时,只能使玻璃中照射区域的折射率均匀增加[６],当脉冲能量高于阈值时,会
形成孔洞或大裂纹[８],所以只有在合适的能量窗口才能形成性质均匀的纳米光栅.研究表明,在纳米光栅形

成范围内,辐照区域的光程延迟值先随脉冲能量的增大而增大直至饱和,再随脉冲能量的增大而减小[２６,２８].
出现这种规律的原因是,当能量小于一定阈值时,材料不发生击穿;随着脉冲能量的增大,聚焦区域的电离率

不断增加,激发出更大的自由电子态密度,从而在玻璃网格中储存更多的缺陷或激子,有效地增加了后续脉

冲引发的材料电离阈值,使得更多的孔洞被快速孵化出并进行自组织生长连接[２９Ｇ３０],促进了纳米光栅结构的

形成;当脉冲能量进一步增大后,材料发生烧蚀和熔化,又抑制了纳米光栅的形成.因此,在应用飞秒激光诱

导纳米光栅时,结合聚焦条件,脉冲能量是必须考量的一个参数.

２．３．３　脉冲宽度

脉冲宽度的增加可以使脉冲与材料的作用时间变长,从而增加能量的吸收效率,在一定范围内可以促进

纳米光栅的形成.但是,脉冲宽度的增加会使辐照区域的热效应变大,使辐照区域形成无序分布的微裂纹,
进而影响纳米光栅的性能.Hnatovsky等[２０,３１]研究发现,随着脉冲宽度的增加,纳米光栅形成所需要的强

度阈值降低,但可形成纳米光栅的能量窗口显著变窄;同时形成的纳米光栅的规整性变差,但这是否是热效

应的增加导致的还需要进一步的研究.

２．３．４　激光重复频率(脉冲间隔时间)
激光重复频率的增加会使相邻脉冲间隔时间变短.在多脉冲作用时,如果脉冲间隔时间接近或小于能

量扩散出焦点区域所需时间,会产生明显的热积累效应.热积累效应会使辐照区域温度显著上升,导致材料

熔化,难以形成各向异性的结构,从而阻碍了纳米光栅的形成.有研究表明,重复频率为２００kHz的飞秒激

光通过物镜聚焦到玻璃内部后,在脉冲能量高于一定值时,就可以发生热积累效应[３２].Richter等[３３]系统研

究了激光重复频率对石英玻璃中纳米光栅形成的影响,发现纳米光栅虽然可以在激光重复频率高达

９．４MHz的情况下形成,但实验同时表明,随着激光频率的增加,纳米光栅形成的窗口显著变窄,即可使用的

脉冲能量范围变小,如图４所示[３３].这是由于高重复频率脉冲的热积累效应使辐照区域熔化,此时的结构

变化呈现各向同性.

２．３．５　脉冲数量(密度)
研究表明,利用焦点相对样品移动的飞秒激光诱导纳米光栅,只有当脉冲密度达到一定值时才能形成结

构规则、性质均匀的纳米光栅.Richter等[３３]通过飞秒激光在石英玻璃内部进行线扫描的加工方式研究了

纳米光栅的生长孵化过程,并把其分为三个典型阶段:最初的几十个脉冲只能使激光扫描区域出现离散的、
具有一定长径比的亚微米量级孔洞和缺陷;随后的数十至数百个脉冲会使这些孔洞自组织连接生长和排列,
呈现一定的准周期性,但结构仍然很不规则;当入射脉冲数增加到几百至几千时,整个激光辐照区域都呈现

出规则的纳米光栅结构,周期也趋于一个稳定值,如图５所示[３３].辐照区域的光程延迟值也遵循同样的规

律[３４].最近的研究显示,脉冲数量的增加还能使纳米光栅的周期减半[３５].
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图４ 激光重复频率对石英玻璃内部材料改性的影响[３３]

Fig敭４ Influenceoflaserrepetitionrateonmaterialmodificationwithinfusedsilica ３３ 

图５ 入射脉冲数对纳米光栅生长过程的影响[３３]

Fig敭５ Influenceofincidentpulsenumberonnanogratinggrowth ３３ 

２．３．６　激光扫描方向

图６ 不同偏振飞秒激光在石英玻璃中扫描形成的线结构分析.(a)光学显微照片;

(b)偏光显微镜照片;(c)偏光显微镜下对应线条的透射光强;(d)线的横截面光学照片[３８]

Fig敭６ Analysisoflinesimprintedinfusedsilicabylaserpulseswithdifferentpolarizations敭

 a Opticalmicroscopephotograph  b polarizingmicroscopephotograph  c transmittedlightintensitycorrespondingto

linesunderpolarizingmicroscope  d crossＧsectionalphotographoflines ３８ 

早期的研究发现,由于脉冲强度前倾(PFT)的存在,激光焦点扫描方向的不同会使诱导的结构存在很大

差异[３６Ｇ３７].这一现象在实验上得到了验证,如图６所示[３８],其中θ为扫描方向与偏振方向的夹角,P１、P２ 分

别为两个正交偏振片的偏振方向.每个偏振对应的两条线的扫描方向相反.对于同一个偏振,相反的扫描

方向形成的双折射强度不同,如图６(b)、(c)所示,对应的激光改性区域大小也不一样[图６(d)].随着激光
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偏振方向与扫描方向夹角的增大,相反的两个扫描方向形成的结构差异性变小,如图６(d)所示.

３　不同玻璃中纳米光栅的形成
自２００３年Shimotsuma等[１１]利用SEM在石英玻璃中证实了纳米光栅形成后的近十年间,几乎所有的

研究都集中在(掺杂)石英玻璃材料上,除了在另外两种单轴晶体内部观察到纳米光栅外,其他玻璃材料中的

发现近乎空白[３９Ｇ４０].这与激光诱导的表面周期条纹结构几乎可以在所有固体材料上形成的现象大相径庭,
因此,开展关于其他玻璃中的纳米光栅形成的研究变得十分必要.随着实验经验的积累和理论的不断完善,
研究人员开始在不同的玻璃内部诱导出纳米光栅结构,为纳米光栅形成的物理机制的完善提供了更多更直接

的实验参考.

２０１３年,Richter等[４１]利用飞秒激光分别在三种不同的玻璃(型号分别为Borofloat３３,BK７和ULE)
中诱导出纳米光栅结构,从而将能形成纳米光栅的透明材料范围从单一组分材料扩展到多组分玻璃.研究

发现,在ULE玻璃中形成的纳米光栅周期符合λ/(２n)的规律,约为２５０nm;而Borofloat３３中形成的纳米

光栅周期仅为６０nm,远小于上述规律.在 ULE玻璃(TiO２ 质量分数约为７．５％,SiO２ 质量分数约为

９２．５％)中,诱导的纳米光栅结构呈现出与石英玻璃相当的光程延迟值,而在另外两种硼硅酸盐玻璃中(组分

中含有Na２O,B２O３,K２O等成分),光程延迟值特别小,如图７所示[４１].Richter等对这一现象给出的解释

是,这是硼硅酸盐玻璃中辐照区域形成的低密度光栅面上的微孔数量远少于 ULE和石英玻璃的结果.在

对Borofloat３３的进一步研究中发现,纳米光栅是由许多垂直于激光偏振方向、宽度在１０~２０nm之间、长
度约为４００nm的片状空腔沿着激光偏振方向排列形成的,周期约为６０nm[４２].该纳米光栅呈现的光程延

迟值比石英玻璃低一个数量级,这主要是因为上述片状腔的宽度和数量都远小于在石英玻璃中观察到的片

状腔的.而ULE玻璃中的光程延迟值与石英玻璃中的近似,这主要是因为ULE玻璃中形成的纳米光栅结

构的空间维度与石英玻璃中的十分接近[４３].

图７ 不同玻璃中纳米光栅对６３３nm光产生的光程延迟值随脉宽的变化[４１]

Fig敭７ Varianceofopticalpathretardationwithpulsedurationfornanogratingsindifferent

glassversuslightwithwavelengthof６３３nm ４１ 

Liao等[４４Ｇ４５]在组成约为９５．５SiO２４B２O３０．５Na２O(９５．５％、４％、０．５％分别指对应组分所占的质量分数)
的多孔玻璃中观察到纳米光栅的形成,该纳米光栅由一组中空的椭圆形纳米腔 (长轴与激光传播方向平行)
组成.在这一类玻璃中进行实验的好处是,在后期表征纳米光栅的形貌和特性时,不用进一步采用酸腐蚀等

破坏性方法,可以很好地保留结构的原始特征.调控脉冲能量至光损伤阈值附近,可实现宽度小于５０nm的单

个纳米腔的制备,如图８所示[４４],其中k为激光入射方向,E为偏振方向,S为写入方向.控制程序使激光偏振

方向始终垂直于样品移动方向,可以在多孔玻璃中制备单个纳米流体通道.另外,将多孔玻璃置于NaCl溶液

中,调控其电离环境,不仅可以显著降低纳米光栅的形成阈值,还可以减小纳米光栅的周期[４６].

２０１４年,Zhang等[４７Ｇ４８]报道了GeO２ 玻璃中飞秒激光诱导的纳米光栅,GeO２ 玻璃中形成的纳米光栅周

期为(２００±５０)nm,与石英玻璃中的接近.在其他条件优化的情况下,GeO２ 玻璃中形成的纳米光栅的双折

射信号达到最大值所需的脉冲能量远低于石英玻璃中的,但是所需的脉冲数要多于石英玻璃中的.Asai
等[４９]进一步研究了激光的重复频率和脉冲宽度对双折射强度的影响.在多脉冲入射情况下,当重复频率在
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图８ 长条形的纳米孔阵列随着入射激光强度的降低逐渐演变为单个纳米孔[４４]

Fig敭８ Evolutionfromnanoporearraytosinglenanoporewiththelaserintensitydecreasing ４４ 

一定范围内(１~２００kHz)时,光程延迟值随着重复频率的增加而增加;当重复频率大于２００kHz时,光程延

迟值趋于饱和.而脉冲宽度的增加会导致光程延迟值近似单调递减,这可能是脉冲宽度增加后峰值功率降

低,导致纳米光栅形成的过程更多地依赖于玻璃中的缺陷如非桥氧空穴中心的出现.通过聚焦离子束研磨

(FIB)的方法使纳米光栅栅面显露出来,观察栅面的SEM 精细结构,发现栅面上存在许多尺寸约为１０nm
的纳米介孔,如图９(a)、(b)所示[４９],其中激光偏振方向垂直于纸面,比例尺为１∶２００.由此认为正是这些含

有纳米介孔的条形区域的周期性排列导致了辐照区域折射率的周期性分布,从而形成双折射.双折射结构

在温度高于玻璃化转变温度１００K的环境中会由于氧缺陷和纳米介孔的消失而完全弛豫.GeO２ 玻璃中的

纳米光栅结构示意图如图９(c)所示,其中kw 和E 分别为波矢方向和激光偏振方向.

图９ 脉冲能量为(a)０．２μJ和(b)０．４μJ时GeO２ 玻璃中辐照区域剖开后的二次电子图像;

(c)GeO２ 玻璃中的纳米光栅结构示意图[４９]

Fig敭９ SecondaryelectronimagesofcleavedsamplesurfacesinthemodifiedregionsinGeO２glasscreatedby
femtosecondlaserpulsewithapulseenergyof a ０敭２μJand b ０敭４μJ  c schematicdiagramof

nanogratingstructureinGeO２glass ４９ 

Cao等[５０]在组成成分为３３Li２O３３Nb２O５３４SiO２(３３％、３３％、３４％分别指对应组成成分所占的浓度)的
锂铌硅酸盐玻璃中观察到一种不同寻常的双折射结构.通过聚焦离子束研磨的方法取出辐照区域的薄片,
再利用透射电镜(TEM)分析辐照区域的材料结构,结果发现照射区域形成了宽的晶相区域与窄的玻璃相

“墙”相间分布的结构,玻璃相“墙”的取向与激光偏振方向垂直,如图１０所示[５０].这种几何结构与石英玻璃

中的纳米光栅类似,因此提出了图１０(c)所示的机理来解释双折射的成因:折射率较低的玻璃相(蓝色)与折

射率较高的晶相(红色)呈交替周期性分布,形成与石英玻璃中纳米光栅类似的折射率分布拓扑结构.这种

结构可以同时控制双折射的取向和材料的非线性特性,有望用于非线性光学相关的纳米元器件的制备[５０].

Zimmermann等[５１]研究了Ge的掺杂浓度对石英玻璃中纳米光栅性能的影响,发现当激光重复频率不

高于５００kHz、脉冲能量较低时,光程延迟值随着Ge掺杂浓度的增加而增加;但随着激光重复频率的进一步

增加,Ge掺杂浓度高的玻璃光程延迟值下降得更快.这可能是Ge的高浓度掺杂使玻璃的密度增加,导致

玻璃的热扩散率变小,因而使高重复频率下的热积累效应更加明显,从而影响了光栅的形成.研究同时发
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图１０ 飞秒激光诱导区域的(a)TEM照片和(b)高分辨率SEM照片及衍射花样;(c)纳米结构示意图[５０]

Fig敭１０  a TEMimageand b highresolutionSEMimageanddiffractionpatternoffemtosecondlaserＧinduced

nanostructures  c schematicdiagramofnanostructures ５０ 

现,当玻璃中Ge的质量分数从０增加到１９％,形成的纳米光栅周期从约１６５nm减小到１２０nm,同时光栅

中低折射率层中的纳米量级孔的纵横比变大.玻璃分解得越严重,孔的数量就增加得越多,进而导致光栅的

排布更密集,这是光程延迟值增加的原因.当激光重复频率为５００kHz时,随着Ge掺杂浓度的提高,纳米

光栅的饱和光程延迟值显著降低.通过SEM 分析,确认了双折射强度降低的原因是纳米介孔的平均尺寸

和填充因子随着Ge的质量分数的增大而下降.

Fedotov等[５２]在一种商用的无碱铝硅酸盐玻璃中观察到了纳米光栅的形成,发现该玻璃中反映纳米光

栅特性的光程延迟值的增长速率要比石英玻璃中的低三个数量级,但饱和光程延迟值和石英玻璃中的相当.
这一特性赋予了该玻璃中纳米光栅实际应用的可能性.对AF３２、石英玻璃、BK７等玻璃中纳米光栅的形

成情况进行对比,结果表明在所有能形成纳米光栅的玻璃中,其形成的光强阈值均为１TW/cm２ 左右,如图

１１所示[５２].Fedotov等指出在多组分玻璃中形成纳米光栅需要大量脉冲的原因是,辐照过程中前期大部分

脉冲的主要功能是把辐照区域的碱金属离子和碱土金属离子等网络外体离子驱离辐照区域,使玻璃网络规

则化和致密化,从而促使纳米光栅的形成.

图１１ (a)玻璃AF３２中形成的纳米光栅SEM图;当激光扫描速度为３μm/s、重复频率为１００kHz时,(b)石英玻璃、

(c)AF３２玻璃和(d)Borofloat３３玻璃中光程延迟值与脉冲能量和脉宽之间的关系[５２]

Fig敭１１  a SEMimageofnanogratingformedinAF３２glasssurface distributionsoflightretardationvalues
in b silicaglass  c AF３２glass and d Borofloat３３glassversuspulseenergyanddurationunder

theconditionsof３μm slaserscanningspeedand１００kHzpulserepetitionrate ５２ 

从以上研究可以看出,材料的性能对纳米光栅的形成具有重要影响.材料组分越简单、玻璃网络结构越

紧致的玻璃,其形成纳米光栅的能力越强,如石英玻璃、ULE玻璃和GeO２ 玻璃等.随着玻璃组分的复杂化
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和网络外体离子如碱金属氧化物、碱土金属氧化物的引入,玻璃网络变得松散化,玻璃形成纳米光栅的能力

变差,这一点从多组分玻璃需要大量的脉冲辐照才能形成纳米光栅、光栅的规整性变差和双折射强度降低可

以看出来.因此,要将飞秒激光直写微纳光学元件的技术扩展到除石英玻璃以外的其他玻璃中,需要解决加

工速度和纳米光栅的光学性能等难题.

４　纳米光栅形成的物理机制研究
经过十几年的研究,对于玻璃中飞秒激光诱导纳米光栅的形成过程和各种参数的作用有了更加深入的

认识,如关于色心、激子等缺陷在纳米光栅形成过程中的桥梁作用的观点得到了普遍的认同.但是,由于纳

米光栅的生长和孵化过程仅发生在脉冲与物质相互作用的时间范围内,因此目前还缺乏有效手段对这个飞

秒量级的过程进行时间分辨的直接观测,无法对脉冲作用过程中物质的演化进行精确描绘.当前主要的分

析手段是依赖飞秒脉冲蕴含的时域、频域和空间特性之间的关联,通过观测飞秒脉冲与物质相互作用时光

子、电子、原子、声子四个层面发生的信息传递、能量转化和元素迁移等宏微观可表示的物理事件,推断材料

发生结构改性的内在机制和动力学过程.下面介绍几种关于玻璃内部纳米光栅形成物理机制的主流解释,
包括入射光与电子等离子体波干涉模型[１１],纳米等离子体各向异性生长及孵化模型[１９,２７],自陷激子辅助模

型[２６,３０,５３Ｇ５４],阐述近几年来不同研究小组在纳米光栅形成机制的研究中取得的新进展.

４．１　入射光与电子等离子体波干涉模型

Shimotsuma等[１１]首次利用背散射SEM 观察到纳米光栅的形成,对表面周期条纹形成理论进行了扩

展,提出了入射光与电子等离子体波干涉模型.在飞秒激光聚焦区域,非线性电离效应导致大量的电子等离

子体出现,在入射脉冲尾端光场的耦合作用下,电子等离子体随即发生共振吸收,导致入射光场与电子等离

子体波出现了相互干涉的现象.基于入射光场与电子等离子体波之间的相互干涉机制,电子等离子体密度

得到了周期性的调制,辐照区域的材料改性也呈现周期性变化,材料快速凝固后在焦点位置留下了永久性的

周期性结构.这一模型可以解释很多实验现象,如光栅的周期性和脉冲能量对光栅周期的影响.但是,根据

该模型,相干的发生对等离子体的温度和密度有很高的要求,这与后来在温度较低条件下观察到纳米光栅形

成的事实相矛盾[２７].为了解释这一矛盾,Misawa等[５５]提出了双等离子体激元衰减的概念,对干涉模型进

行了修正.双等离子体激元衰减是一个入射光子劈裂成两个等离子体激元(两束电子等离子体波)的参量过

程,与Shimotsuma等人的解释的区别主要在于只需一半的光子能量来激发两个等离子体激元,而且触发这

个参量过程的等离子体密度是发生等离子体波干涉所需密度的１/４.激发的两个等离子体激元具有相同的

频率和相反的传播方向,且满足Cherenkov动量守恒机理,它们之间的干涉可以产生亚波长的周期性调制.

４．２　纳米等离子体各向异性生长模型

Bhardwaj等[１９,２７]根据新的实验观测,利用纳米等离子体各向异性生长模型解释了纳米光栅的形成.这

一机理的主要内容如下.初始的几个飞秒激光脉冲先将玻璃中自然存在的、具有较低电离阈值的缺陷电离,
产生一些随机分布的电离中心,如图１２(a)中A所示[２７].这些电离中心在后续脉冲的作用下逐渐演变成球

形的纳米等离子激元,增加了所处区域的电离率;边界上的局域场增强效应会导致先前形成的球形纳米等离

子体沿垂直于激光偏振的方向不对称生长[见图１２(a)中B].当电子密度低于阈值时,纳米等离子体在两极

和赤道上的电场[分别为EP 和EE,如图１２(b)所示]满足EP＜EE,即赤道上的电场被增强,纳米等离子体

沿垂直于激光偏振的方向演化成纳米面[图１２(a)中C].这些纳米平面先随机分布在焦点区域,但随着入射

脉冲的积累,纳米平面中电子等离子体密度增大,使得激发的材料具有了类金属相,能够与入射光场发生相

干,使电子等离子体受到周期性调制[图１２(a)中D].k和E 分别表示激光的波矢方向和偏振方向,ε′为纳

米等离子体与玻璃基质之间的电容率比值.根据光强和等离子体密度的分布态势,这个过程最初发生在结

构变化的胡萝卜形最顶端,低阶模式的入射光场促进了纳米面到类金属相的演变,最终导致随机分布的纳米

平面自组织形成纳米光栅结构.该模型能很好地解释在纳米光栅结构形成早期,多个脉冲作用下纳米光栅

孵化和自组织生长的现象.然而,此模型预测形成的纳米光栅结构周期为Λ＝λ/(２n)(其中λ为波长,n为

折射率),与其他参数无关.这与近期的很多研究结果不符,且不适用于较高电子密度导致EP＞EE 的情况.
此外,等离子体的寿命远小于激光脉冲间隔时间,因此它无法解释纳米等离子体与后续脉冲的相互作用机制.
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图１２ (a)纳米等离子体进化成纳米平面的过程[２７];(b)纳米等离子体周围的局域场增强示意图[１９]

Fig敭１２  a EvolutionofnanoＧplasmaintonanoＧplane ２７   b schematicdiagramoflocalfield

enhancementaroundananoＧplasma １９ 

４．３　自陷激子辅助过程

由于纳米光栅的形成需要多个脉冲的协同作用来完成,而上述基于等离子体的机制模型中后续脉冲无

法与前一脉冲产生的等离子体作用(等离子体寿命远小于脉冲间隔时间).Richter等[２６,３０]通过实验观察,提
出了缺陷辅助的纳米光栅形成机理,即纳米光栅的形成过程根据脉冲时间间隔可以分为两种情况,如图１３
所示[２６]:１)当脉冲间隔时间为几百皮秒时,飞秒激光激发的自由电子被晶格捕获后形成的自陷激子(STE)
有利于增强对后续脉冲的吸收,同时处于自陷激子中的电子被激发到导带所需的能量降低,加速了纳米光栅

结构的形成;２)当脉冲时间间隔较大(大于５００ps)时,自陷激子通常会通过衰变形成半永久性的自由键点

缺陷,这些点缺陷的存在同样降低了电离能,促进了后续激光脉冲的耦合吸收,进而促进了纳米光栅的形成,
部分点缺陷也最终成为纳米光栅的组成部分.Buschlinger等[５３]的研究也确认了玻璃中随机分布的纳米尺

度不均匀性(缺陷、微孔等)会极大地促进该位置等离子体的形成和等离子体向纳米光栅特性进化.Beresna
等[５４]采用类似的观点,提出激子Ｇ偏振元相干的机制解释了纳米光栅沿激光传播方向存在周期性的现象.

图１３ 自陷激子形成和弛豫成半永久性点缺陷的示意图[２６]

Fig敭１３ SchematicdiagramofformingselfＧtrappedexcitonsanddecayingtosemiＧpermanentpointdefects ２６ 

４．４　纳米光栅形成机制研究新进展

Dai等[５６]在实验中观察到石英玻璃内部纳米光栅在三维空间上的可控旋转,这种三维旋转取决于脉冲

强度前倾(PFT)与激光偏振方向之间的夹角,提出了图１４所示的模型,其中E、p、k 分别代表激光脉冲的偏

振方向、坡印亭矢量和波矢.由于PFT,坡印亭矢量p 和波矢k 之间存在一个夹角,入射电场可以分解成垂

直和平行于激光传播方向的两个电场分量(E⊥和E∥);电场分量E⊥决定了垂直于激光传播方向的平面内

的纳米光栅的取向,而电场分量E∥则使纳米光栅在平行于激光传播方向的平面内旋转.根据该机制,可以

使用带有PFT的入射激光,仅仅通过改变入射光的偏振方向就能同时在两个正交平面上控制纳米光栅结构

的旋转,从而实现飞秒激光直写纳米光栅技术从二维平面到三维空间的跨越.随后Dai等[５７]发现,通过改

变激光扫描方向,可以对纳米光栅在横截面上的旋转进行调制,主要过程如下:１)样品沿着一个方向移动
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时,从一个脉冲到相邻脉冲的记忆效应对处于扫描前进方向的边缘的电子等离子体及相关的自陷激子具有

正反馈作用;２)大部分脉冲能量转化成光压,对电子等离子体进行挤压,使它们电场平面产生偏移;３)改变

扫描方向,使其与过程１)中的方向相反,由于扫描方向与PFT之间存在几何失配,因此难以产生足够的有

质动力使电场平面倾斜.

图１４ 用PFT飞秒激光实现纳米光栅三维旋转的示意图[５６]

Fig敭１４ SchematicdiagramofrealizingthreeＧdimensionalrotationofnanogratingsbyPFTfemtosecondpulses ５６ 

图１５ (a)多孔玻璃中激光修饰与未修饰区域界面表面等离子体波的激发概念图;

(b)表面等离子体波的周期计算值与电子密度之间的关系[５８]

Fig敭１５  a Conceptmapofexcitingsurfaceplasmawaveatinterfacebetweenlasermodifiedandunmodifiedareas

ofporousglass  b relationshipbetweencalculatedperiodofsurfaceplasmawaveandelectrondensity ５８ 

Liao等[５８]认为激光修饰和未修饰区域界面处激发的等离子体驻波在纳米光栅形成机制中扮演重要角

色.通过实验发现,自组织纳米光栅是从分布在激光修饰和未修饰区域界面的纳米孔逐渐发展形成的,利用

有限时域差分法(FDTD)对激光光场进行模拟,结果显示激光强度在纳米等离子体内部和垂直于激光偏振

方向的赤道均有明显的增强.由此,对纳米等离子体各向异性生长模型进行了拓展.当脉冲能量在烧蚀阈

值附近时,这种场增强效应会导致纳米等离子体附近非对称烧蚀,形成椭圆形的纳米等离子体.显著的场增

强随后发生在其顶部,进一步使椭圆形纳米等离子沿着主轴方向生长.随着入射脉冲的不断增加,这一效应

不断积累并最终导致亚波长裂纹的形成.当脉冲能量大于烧蚀阈值时,激光会在界面处激发等离子体驻波,
如图１５所示[５８],其中SP为表面等离子体,ε′为等离子体的相对介电常数,εm 为玻璃介质的相对介电常数.
此时界面处的电场会在空间上形成周期性的强度分布,从而在界面附近诱导出呈周期分布的缺陷,促进了后

续烧蚀过程的发生,形成周期分布的纳米孔洞.随后,每个纳米孔洞均可继续发展成亚波长裂纹,最终导致

纳米光栅的形成.这一理论与表面周期条纹的形成机理类似,很好地解释了飞秒激光诱导的玻璃内部纳米

光栅与表面亚波长周期条纹具有很多类似特征的原因.但是,最近研究发现的缺陷辅助局域场重组现象排

除了纳米光栅是入射激光与表面等离子体波干涉的结果[５９].Liao等[３５]发现在大量脉冲照射下,前期形成

的纳米光栅会使散射光发生干涉,在两个光栅面中间形成光强极大值,导致新的纳米光栅的形成,使原来的

光栅周期减半.这一劈裂过程可以重复发生,直至热效应使其终止.这一机理使飞秒激光诱导的纳米光栅

周期可以远小于纳米等离子体模型或干涉模型预测的周期,成功解释了许多实验中纳米光栅远小于理论预
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测的现象.

Rudenko等[６０]基于理论计算,对纳米光栅形成机理进行了理论研究,认为纳米光栅形成的基础是入射

激光与玻璃中随机分布的纳米尺度杂质产生的散射光之间的干涉.在同时考虑雪崩电离和复杂的Keldysh
光电离的情况下,求解了石英玻璃中存在随机分布杂质时的非线性麦克斯韦方程和多重比率的自由载流子

密度公式.计算结果显示,导带电子密度分布决定了从球形纳米杂质向周期分布的纳米面演化的过程,垂直

于激光偏振方向的纳米面的周期依赖于入射波长.纳米光栅的形成归因于多个物理过程间的相互作用,比
如入射光与散射光之间的干涉,多重散射,局域场增强效应和多光子电离驱动的积累过程.另外,强调了两

种类型的散射导致不同周期纳米光栅的形成:１)当杂质分布界面清晰时,入射光波与杂质散射光波之间的

干涉导致与入射波周期相近的周期结构的形成;２)当杂质在玻璃中分布均匀时,垂直于激光偏振方向的电

场分量诱导的近乎相连的杂质导致的多重散射光波之间发生干涉,进而导致亚波长高频纳米光栅的形成.

Zimmermann等[６１]研究了扫描方式下纳米光栅的形成过程,发现当入射脉冲在空间上不重合时,扫描

区域形成了分离的纳米孔洞.随着入射脉冲的逐渐叠加,这些纳米孔洞开始沿着扫描方向互相挤压变形,同
时孔周围的应力增加形成裂纹,再逐渐演变成自组织纳米光栅结构,如图１６(a)所示[６１].结合SEM照片和

小角X射线散射分析(SAXS),提出纳米光栅形成过程分为４个阶段的观点,如图１６(b)所示,其中E、v、w０

分别表示激光偏振方向、激光扫描方向和激光束腰半径.起始阶段,单个脉冲的作用导致分立的圆柱体孔洞

形成,孔洞的尺寸取决于激光强度和聚焦条件.这一过程是完全确定的,不涉及任何既存的种子或材料中杂

质的触发作用.当扫描激光焦点使脉冲足迹重叠时,由于后续脉冲产生的等离子体的快速膨胀作用力,这些

孔洞会在垂直于扫描路线的方向扁平化.孔洞周围的材料表现为受限制和压缩的材料晕轮,同时由于垂直

于扫描方向剪应力的存在,在变形的孔洞周围出现细小的裂纹和沿着扫描方向的大裂缝.上述两种裂纹在

纳米等离子体激发和缺陷形成的联合作用下,都可以成为纳米光栅组成部分的纳米面的形核.但是,此时由

于剪切裂纹被纵向的大裂纹代替[图１６(b)第三阶段],激光偏振方向平行和垂直于扫描方向两种情形下的

纳米光栅生长的对称性被打破,在垂直于扫描方向的偏振下纳米面的长轴与大裂纹取向一致,因此其生长更

易发生.当激光偏振方向与扫描方向成４５°时,因为两种裂纹方向都与最终形成的纳米面方向不同而不适

合当形核,因而这种情况下纳米面的生长速度最慢.当大量的纳米面已经形成时,腔状放大过程开始发生,
导致纳米面组装成垂直于激光偏振方向的周期平面,同时纳米面的数量也大量增加.在激光偏振方向平行

和垂直于扫描方向两种情况下,纳米光栅的品质相近,但当二者成４５°角时由于没有合适的形核而出现最低

的光程延迟值.根据这个理论,一些多组分玻璃中纳米光栅难以形成的原因是玻璃中难以形成孔洞,玻璃的

热力学性能如黏度和杨氏模量决定了纳米光栅形成的阈值.

图１６ 激光偏振方向平行(上)和垂直于扫描方向(下)两种情况下的(a)抛光和腐蚀后的SEM照片和

(b)纳米光栅形成过程的示意图[６１]

Fig敭１６  a SEMimageofnanogratingafterpolishingandetchingand b schematicdiagramofnanograting
formingprocessforparallelscanning upper orperpendicularscanning lower  ６１ 
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５　纳米光栅结构的应用
自飞秒激光诱导的自组织纳米光栅被发现以来,人们便一直在探索其应用潜能.在此前的相关综

述[１４,２７]里,学者们对纳米光栅在微流体通道、偏振元件、光存储方面的应用作了较为详细的介绍.下面主要

介绍近几年来纳米光栅在这三个方面新的研究成果.

５．１　微流体通道

微流体控制主要是指用微纳米尺度的元器件去实现液体样品的操控和分析,这项技术在单个生物分子

探测和生物芯片制备领域有巨大的市场需求.在微流体器件中,微流体通道是一个非常重要的部分,通过它

的连接,可以直接在集成化、小型化的芯片实验室里实现微量液体、气体的实时检测和在线分析[６２].由于飞

秒激光辐照过的区域在酸溶液中的腐蚀速率比基体玻璃大,且当辐照区形成纳米光栅时,腐蚀速率具有明显

的各向异性特征[１２,１８],因此,利用飞秒激光直写技术并辅以酸溶液腐蚀的方法可以方便快捷地制造微流体

通道,比传统的光刻方法更加高效省时.利用纳米光栅光轴的偏振依赖性,通过改变入射激光的偏振方向可

以控制玻璃内部微通道的化学腐蚀速率[１２,６３],该性质使得飞秒激光直写微流体通道技术在制作高纵横比的

微流体通道方面具有一定的技术优势,为三维集成微流体器件的小型化提供了一个很好的技术平台.

Liao等[４４Ｇ４５]在利用飞秒激光制造微纳流体通道方面作出了代表性的工作,他们通过调控脉冲能量至光

损伤阈值附近,实现了宽度小于５０nm的单个纳米通道的制备,如图１７(b)所示[４５].利用飞秒激光在玻璃

内部两条常规微流体通道间写入连接线,由于这些连接线形成了纳米光栅结构,因此在进行一定条件的酸腐

蚀后,纳米光栅结构中氧元素浓度较低的区域会被优先腐蚀,从而形成液体通道,而余下的部分形成了条形

障壁.图１７(c)、(d)为在连接线中制备的宽度分别为５０nm和２００nm的流体通道内填充了一种溶原性的

染色体序列溶液后的荧光图像照片,从中可以看出该染色体序列在纳米通道中得到了拉伸,同时它们的连续

流动和均匀伸展也证实了飞秒激光制备的纳米通道的连通性和可重复性.该研究意味着利用纳米光栅结构

制备微流体器件的研究促使相关技术从微米尺度成功迈入纳米尺度.

图１７ 纳米流体装置的(a)结构示意图和(b)光学照片;纳米通道阵列宽度为(c)５０nm和(d)２００nm的荧光照片[４５]

Fig敭１７  a Schematicdiagramand b photographofnanofluidicdevice fluorescentimagesof

nanochannelarrayswithwidthof c ５０nmand d ２００nm respectively ４５ 

５．２　光数据存储

纳米光栅结构具有的光学双折射现象使得其在光学数据存储方面具有独天得厚的优势.与常规的三维

光存储相比,纳米光栅的光延迟和光轴具有可调性,可以使光存储的维度从三维增加到五维.该方向的应用

研究主要集中于两类:一是利用其可擦除重写的效应来实现光学数据的更改和多次写入[１３,２７],二是利用其

光轴和光程延迟值的可控性来实现大容量数据的存储[３４].关于第一类研究,已在之前的综述中进行了介

绍[１４],近年来只有Zimmermann等[６４]研究了纳米光栅的重写过程,实际应用方面没有发现更多的研究.关

于第二类研究,自Shimotsuma等[３４]演示了在玻璃中进行多维的图像存储之后,２０１４年Kazansky课题组又

获得了实质性的突破[６５],成功实现了利用飞秒激光诱导的双折射点阵进行数码文件的多路复用存储和读

取.由于纳米光栅的光轴总是垂直于写入激光的偏振方向,通过在光路中加入液晶空间光调制器和由４个

二分之一波片组成的半波片阵列分别对激光的强度和偏振进行调制,实现了在单个双折射点编码三比特

(bit)的信息.利用一套基于光学显微镜和液晶偏振补偿器的双折射信号测量系统,可以轻松读取间隔为

２０μm的三层点阵的光程延迟值和光轴取向,随后进行归一化处理和二进制解码,完成数据的读取,如图１８
所示[６５],其中图１８(b)中不同颜色表示不同的直径方向.实验表明,这种读取方式的准确率高达９９．６％,并
且可以通过附加校正程序进一步提高.在当前实验条件下,获得的写入速度为６kb/s,在光盘(CD)尺寸的
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玻璃中利用６０层点阵可获得１８Gb的存储容量.但是该课题组经过计算宣称,通过加工条件的优化,可以

获得１２０Mb/s的存储速度和在CD尺寸的玻璃中实现３６０TB的超大容量.通过阿乌尼斯方程测算了室温

下纳米光栅的衰减时间为３×１０２０±１年,这意味着通过这一技术进行数据存储的寿命几乎是无限的.

图１８ 五维光存储技术的读取过程.(a)对记录在分离的三层点阵的数据进行双折射测量;(b)放大的５×５点阵的光轴取向;
(c)顶层数据的光程延迟值分布;(d)顶层数据的光轴取向分布;(e)放大的归一化光程延迟值矩阵;

(f)放大的归一化光轴矩阵;(g)从(e)中读取的二进制数据;(h)从(f)中读取的二进制数据[６５]

Fig敭１８ Readoutprocessin５Dopticalstorage敭 a Birefringencemeasurementofthedatarecordinthreeseparatelayers 

 b enlarged５×５dotarray  c retardancedistributionretrievedfromthetopdatalayer  d slowaxisdistribution
retrievedfromthetopdatalayer  e enlargednormalizedretardancematrix  f enlargednormalized

slowaxismatrix  g binarydataretrievedfrom e   h binarydataretrievedfrom f  ６５ 

当然,目前利用纳米光栅结构实现光学数据存储的研究还处于起步阶段,距离实际的应用还有很长的一

段路要走,但正如上文所述,五维光学数据存储技术本身具有巨大的优势,如存储速度快、容量大、寿命长等,
特别是把其与可擦除重写技术结合起来后的优势是其他类型的光学数据存储技术[６６Ｇ６７]所不具备的,因此具

有广阔的市场空间.

５．３　微光学元件

飞秒激光诱导的纳米光栅具有单轴晶体的双折射特性,这使其能实现各种功能的集成化光学元器件的

制备.在纳米光栅得到实验确证之前,Kazansky等[１０,６８]利用纳米光栅的双折射特性在石英玻璃中实现了

微型反射器和菲涅耳波带片的制作.其后,更多的偏振敏感光学元件被成功制备出来,包括四分之一波片、
二分之一波片[２６,６９]、光衰减器[３８]、计算机生成的全息图[７０]和其他复杂的波导器件[７１Ｇ７２]等.Beresna等[７３]通

过对纳米光栅的光轴进行周期性调制,在石英玻璃中制备了偏振衍射光栅,如图１９(a)所示[７３].光通过偏振

衍射光栅后的相位分布图如图１９(c)所示,其中黑色表示相位延迟,白色表示相位提前.偏振衍射光栅的衍

射效率取决于诱导的光程延迟值,当延迟值等于半波长时衍射效率最大,此时入射光的能量全部分布在±１
衍射级上.对于圆偏振光,这种光栅对其相位的调制取决于光的偏振手性,根据手性的不同,光束将衍射到

－１衍射级或±１衍射级上,如图１９(d)所示[７３].因此,这种偏振衍射光栅可以作为高效的圆偏振光束分离

器使用.当径向偏振或角偏振的漩涡光入射到这种光栅上时,它被解构成一个圆偏振的平面波和一个角动

量为l＝２的光漩涡,如图１９(e)所示[７４].
纳米光栅的另一个重要应用是制备偏振转换器[７５],其功能是将偏振态空间均匀分布的线偏振光和圆偏振

光转换成偏振态空间变化的径向偏振光或角偏振光,从而获得更好的聚焦效果,在高分辨成像方面具有重要的

应用.利用纳米光栅制备的四分之一波长和二分之一波长偏振转换器中纳米光栅的分布示意图分别如

图２０(a)、(b)所示.分别用于圆偏振和线偏振入射光的径向偏振转换器中的纳米光栅的光轴取向分布

图[７４]如图２０(c)、(d)所示,其中不同颜色表示不同的直径方向.对于四分之一波长径向偏振转换器,当对应圆

偏振光入射时,可以输出一个径向偏振的光漩涡,其形态由入射圆偏振光的手性决定.而二分之一波长偏振转

换器具有两种不同的功能:对于线偏振的入射光,其输出为径向偏振或角偏振的平面光;对于圆偏振入射光,其
输出为圆偏振的漩涡光.这两种偏振转换器均可应用于可见光和近红外光.Gecevǐcius等[７６]还进一步演示了
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图１９ (a)偏振衍射光栅的光轴取向分布图;(b)虚线位置量化的光栅慢轴取向及其对不同偏振入射光的相位调制;
(c)光通过偏振衍射光栅后的相位分布图;(d)不同偏振入射光通过光栅后的远场衍射光强和偏振分布;

(e)偏振衍射光栅对径向偏振和角偏振的光漩涡的分解[７３Ｇ７４]

Fig敭１９  a Distributionalongopticalaxialdirectionofpolarizationdiffractiongrating  b slowaxisorientation
andcorrespondingphasemodulationfortwocircularpolarizationsacrossthedashedlinein a   c phase

distributionforlightpassingthroughpolarizationdiffractiongrating  d farＧfieldintensityandpolarizationdistributions
fordifferentlypolarizedlightpassingthroughgratings  e radiallyorazimuthallypolarized

opticalvortexessplittedbypolarizationdiffractiongrating ７３Ｇ７４ 

图２０ (a)四分之一波片偏振转换器和(b)二分之一波片偏振转换器中纳米光栅的分布示意图;

用于(c)圆偏振和(d)线偏振入射光的径向偏振转换器的纳米光栅取向分布图[７４]

Fig敭２０ Schematicdiagramofnanogratingdistributionin a quarterＧand b halfＧwavepolarizationconverters 

femtosecondＧlaserＧwrittenradialpolarizationconvertersfor c circularand d linearincidentpolarizations ７４ 

利用这种偏振转化器制造单光束光漩涡镊子,可以实现对二氧化硅粒子进行速度可调的旋转操控.
此外,通过对由纳米光栅制备的偏振敏感元件进行结构设计来制造偏振敏感相机,以对处于可见光谱范

围内的斯托克斯矢量分布进行瞬态测量[７７];采用这种方法还可以制造瑞利光束转换器,用以产生一维和二

维的瑞利光束[７８].Drevinskas等[７９]发现,将飞秒激光诱导的石英玻璃内部的纳米光栅抛光,使其裸露于表

面,并辅以KOH溶液腐蚀,可以使光程延迟值增大为原来的三倍,如图２１所示[７９].利用这种方法除去纳
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米光栅中氧缺陷集中的条状区域,通过填充其他媒介的方式可以有效地控制结构对横磁(TM)波和横电

(TE)波的折射率.该方法有望用于色差波片和消色差波片的设计和制备.Desmarchelier等[８０]展示了在石

英玻璃中利用飞秒激光诱导的多层纳米光栅面集成的消色差偏振旋转器,这一器件对偏振面的旋转是通过

对多层堆叠的双折射层的光轴进行手性设计来实现的.实验中对波长处于６００~１６００nm范围的光的偏振

实现了(４６．０６±０．６)°和(９３±６)°的旋转,认为通过进一步增大光程延迟值,适用的光谱范围可以扩展到５μm
的中红外区域.这种双折射元件相比液晶偏振器或宽带晶体波片具有显著的优势,如接收角大、热稳定性和

损伤阈值高等.

图２１ (a)~(d)不同条件下制备的纳米光栅区域的光程延迟值随腐蚀时间的变化;

(e)不同时间腐蚀后光栅区域的光程延迟值的照片记录[７９]

Fig敭２１  a Ｇ d Variationofretardationvaluesinnanogratingswithetchingtimeunderdifferent

manufactureconditions  e imagesofretardationvaluesinnonagratingsaftercorrosionwithdifferenttime ７９ 

６　结　　论
飞秒激光诱导玻璃内部自组织纳米光栅结构的发现为超短脉冲激光与透明材料的相互作用开辟了新的

方向,纳米光栅结构的研究不仅能揭示光与物质作用的超快过程和物理效应,还能以这种制备工艺简单的纳

米周期结构为基础发展各种先进微纳器件的制备和集成技术以及超高容量的多维光存储技术等.因此,这
一方向具有广阔的发展前景.

经过十几年的研究,关于纳米光栅形成过程的各种细节被不断揭示出来,在此基础上,许多研究者对前

期提出的纳米光栅形成机制和模型进行了修正和整合.但是由于研究切入点的不同和知识的不完备,现有

的物理模型仍然存在偏离实验观察结果或条件设置互相矛盾的问题,还没有形成有机的理论体系,无法使纳

米光栅的形成机制得到彻底的解释.因此,需要更多的实验研究工作.
关于纳米光栅的应用,虽然一些小组分析了利用其组装多样化功能光学元器件的可能性和进行超大容

量多维光存储的潜力,但许多研究工作仍处于实验室阶段,技术仍不成熟,为推动其商业化发展,研究人员需

要付出更多的努力.目前,由于对纳米光栅产生机制的研究还不够透彻,还无法在纳米光栅的尺度与加工参

数之间建立精确的对应关系;而纳米光栅的加工面积受制于激光焦点光斑的尺寸,较难实现大面积的快速加

工.对于前一个问题,随着机理研究的不断深入,有望建立加工参数与纳米光栅尺度的对应关系,使对尺度

的控制满足大部分应用的要求;对于后一个问题,由于纳米光栅具有良好的可接续性,可以通过对光束进行

整形和并行加工,快速实现较大面积的纳米光栅加工.
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此外,由于光纤在激光和通信方面有广泛的应用,利用飞秒激光对光纤进行微加工、制备和集成各种功

能的光子元件将会成为纳米光栅应用上一个新的热点[８１Ｇ８５].理论上,如果能在光纤纤芯中形成连续的纳米

光栅,则有望将其用于制备光纤传感器和光纤光栅,并实现应用.
近年来,国内研究小组已取得了一些有特色的研究成果,但总体上相比国际前沿水平,仍处于跟踪研究

的阶段.因此仍然需要在前期研究成果的基础上,结合自身优势,开展具有鲜明特色的研究,为研发新型全

光集成器件提供一些有益的科研经验.
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 ７７ 　GecevǐciusM BeresnaM KazanskyPG敭Polarizationsensitivecamerabyfemtosecondlasernanostructuring J 敭

OpticsLetters ２０１３ ３８ ２０  ４０９６Ｇ４０９９敭
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