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双螺旋微结构的双光子聚合制备
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摘要　通过拉盖尔Ｇ高斯(LG)模式光束的等权重线性叠加,制备了焦斑形貌为双螺旋的光束.选择模式面内斜率

为３的直线上的５个模式进行叠加,增加了双螺旋焦斑的螺旋圈数,增强了手性并增加了谱宽,但是同时旁瓣光较

强,双光子聚合过程中双螺旋的两个主瓣会发生粘连.提出的紧聚焦下的双高斯函数和阶跃函数相结合的优化方

法,可明显抑制旁瓣光并制备出纯相位板.将符合要求的纯相位板加载到空间光调制器中,通过单次曝光聚合,最
终得到了高螺旋圈数且无粘连的双螺旋微结构.
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１　引　　言
螺旋超材料是一种由螺旋结构单元周期性排列而成的人工手性材料.相比于传统的利用起偏器和１/４

波片组合而成的圆起偏器,螺旋超材料具有工作范围宽和手性强等优点[１].由于其结构单元的特殊性,螺旋

超材料超出了电子束刻蚀(EBL)、聚焦离子束(FIB)刻蚀等传统二维加工方法的加工范围[２Ｇ３].目前主要通

过激光直写(DLW)[１,４Ｇ６]、聚焦离子束诱导沉积(FIBID)[７]、掠角沉积(GLAD)[８]等方法来实现螺旋超材料的

加工.FIBID和GLAD的实现方法复杂,价格昂贵.DLW 方法具有制备成本低、加工过程简单、制备出的

材料结构形貌灵活等优点,广泛应用于螺旋超材料的制备,但是这一方法的制备过程耗时长.因此需要发展
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一种新技术用于螺旋超材料的制备.本文通过拉盖尔Ｇ高斯(LG)光束的等权重线性叠加,直接产生一个焦

斑形貌为双螺旋的光束,经过单次曝光即可实现双螺旋微结构的双光子聚合制备,缩短了制备时间.但是,
这种双螺旋结构焦斑的轴向旋转速率很低,产生的螺旋结构圈数较少,手性较弱,谱宽较窄[９].为了增加谱

宽,必须增加双螺旋微结构的螺旋圈数,因此采用模式面内斜率更大的直线上的LG光束叠加,但是这会导

致旁瓣光较强,在聚合过程中双螺旋的两个主瓣会粘连在一起.本文提出了紧聚焦下的优化方法,在保持较

高螺旋圈数的同时可以明显抑制旁瓣光.通过优化得到了符合要求的纯相位板,将其加载到空间光调制器

(SLM)中,通过单次曝光就能制备高螺旋圈数且无粘连的双螺旋微结构.

２　双螺旋光束的优化
２．１　双螺旋焦斑的产生

采用特定直线上LG模式光束等权重线性叠加的方法,可以得到横截面光强形貌随轴向位置不变、只是

发生旋转或缩放的一类螺旋光束[１０Ｇ１１].LG模式光束的光场Unm(r)为

Unm(r)＝CnmG(ρ,z)Rnm(ρ,z)Φm(φ)Zn(z), (１)
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式中r为场点坐标向量,(ρ,φ,z)为其对应的柱坐标,m 为拓扑荷数(表示光束相位旋转一周相位从０到２π
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数,Φm(φ)为螺旋相位,ψ(z)为Gouy相位,z０＝πw２
０/λ为瑞利长度,w(z)＝w０[１＋(z/z０)２]１/２为传播距离

为z时的光束截面半径,w０ 为束腰宽度,L|m|(n－|m|)/２ 为缔合拉盖尔多项式,Zn(z)为传播相位.当LG模式光

束的n和m 均为０时,光场退化为高斯光束.
双螺旋光束是一类特殊的螺旋光束,可以通过选取LG模式平面内一条直线上的模式(m,n)等权重线

性叠加得到.如果选取斜率SLG＝Δn/Δm＝２的直线上的５个模式(１,１)、(３,５)、(５,９)、(７,１３)、(９,１７)叠
加,双螺旋焦场光强分布如图１(a)所示[１２Ｇ１３],其中x、y、z是以焦点为中心的笛卡尔坐标.由图１可知,焦场

光强轴向旋转速率较低,聚合制备所得结构手性较弱且谱宽较窄[９].一般可以通过增加螺旋结构螺旋圈数

来增强螺旋超材料手性并增加谱宽[１,１４],此时必须增大斜率SLG.选择斜率分别为３、４、５的直线上的５个

LG模式叠加,可以得到图１(b)~(d)所示双螺旋焦斑光强分布.可以看出,随着斜率SLG的增大,双螺旋焦

斑的轴向旋转速率增大,螺旋圈数也相应增加.但此时中心光强附近出现的旁瓣光的光强也在增大,且旁瓣

光的分布有逐渐向中心主瓣靠近的趋势.双光子聚合制备过程中,旁瓣光的存在会导致双螺旋结构的两支

主瓣产生严重粘连.因此在增加双螺旋结构圈数的同时,还需要进一步削弱旁瓣光光强,为此提出了相应的

优化方法.综合考虑螺旋圈数和旁瓣光的比例,选取了LG模式平面内斜率为３的直线上(m,n)分别为

(１,１)、(３,７)、(５,１３)、(７,１９)、(９,２５)的５个模式叠加来产生初始双螺旋光束,通过优化,保持较高螺旋圈数

的同时又可以明显抑制旁瓣光,进而通过单次曝光聚合得到双螺旋微结构.
如图１所示,通过改变斜率SLG可以改变螺旋光束轴向旋转速率,因此可以调节制备得到的双螺旋结构

的螺距.螺旋结构半径的调节可以通过改变LG模式光束的束腰宽度w０ 来实现.如图２所示,当w０ 分别

为３００,４００,５００,６００μm时,对应的螺旋结构的半径分别为１．６,１．２,０．９,０．７μm.选取w０＝４５０μm,对应的

０１０２００６Ｇ２
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图１ LG模式平面内不同斜率的直线上５个模式叠加产生的双螺旋焦斑光强分布图

Fig敭１ IntensitydistributionatfocalspotofdoubleＧhelixbeamssuperposedbyfivemodesalonglineswith
differentslopesinLGmodalplane

图２ 不同束腰宽度下双螺旋光束的焦面光强分布图

Fig敭２ IntensitydistributionatfocalspotofdoubleＧhelixbeamswithdifferentwaistwidths

螺旋结构半径为１μm.

２．２　双螺旋焦斑光强的优化

为了提高主瓣光强并改善其均匀性,李恒等[１２Ｇ１３]通过对LG模式平面的模式挑选、空间域和傅里叶域的

限制,实现了对双螺旋光束光强的优化.但是,该方法是通过菲涅耳积分来计算空间域的相位分布和对应的

激光焦点场,适用于弱聚焦情况.在双光子聚合制备过程中,使用高数值孔径物镜进行紧聚焦,光线的变迹

(即切趾)及像差等效应不能忽略,优化过程必须采用矢量德拜积分来计算焦点场分布.
利用矢量德拜积分计算紧聚焦下焦面附近光场的步骤主要包括[１５Ｇ１８]入射场E１(x１,y１)到物镜折射后

光场E′１(x１,y１)的投影操作P、光场E′１(x１,y１)到波矢空间场E′１(kx,ky)的映射操作 M、波矢空间场

E′１(kx,ky)到焦点场E２(x２,y２,z２)的快速傅里叶变换FFT三个过程,如图３所示,其中P－１、M－１、IFFT分

别为对应的逆操作.

图３ 基于矢量衍射理论的焦点场优化流程图

Fig敭３ Flowchartoffocalintensityoptimizationbasedonvectordiffractiontheory

经物镜折射后光场E′１(x１,y１)的计算公式为

０１０２００６Ｇ３
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式中A 为归一化系数;E１x,E１y,E１z 分别为E１(x１,y１)在x,y,z方向的分量;E′１x,E′１y,E′１z分别为E′１(x１,

y１)在x,y,z方向的分量;P 为投影矩阵,且
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式中θ为光线与光轴(z轴)的夹角;ϕ为方位角,表示入瞳上的点(x１,y１)与x 轴正方向的夹角.

E′１(x１,y１)到波矢空间场E′１(kx,ky)的映射关系为
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式中 (x１,y１)为物镜入瞳面上坐标,f 为物镜焦距,kt 为入射光波数,kx,ky,kz 分别对应x,y,z 方向的

波数.
最终,焦点场E２(x２,y２,z２)为

E２(x２,y２,z２)＝－
if
λ０k２t

FFT E′１(kx,ky)exp－ikzz( )/cosθ[ ] . (１０)

　　双螺旋焦斑光强优化要求光束沿传播方向各个面均满足特定的条件,优化过程中采用焦面附近多面联

合优化的方案,即每个面按顺序执行,通过多个面的联合作用得到达到要求的相位板.综合考虑优化效果及

程序运行时间,选取５个间距dz＝０．６μm的等间距面进行迭代优化.每个面的优化过程如图３所示,具体

操作步骤如下.１)实验中用于相位调制的空间光调制器仅能对x偏振方向的线偏光进行相位调制,因此选

取入射偏振态为x方向线偏振的入射场E１(x１,y１),以未优化模式叠加产生的双螺旋光束的相位为初始相

位,经过如上所述的投影、映射、傅里叶变换等操作后得到特定面光场 E２(x２,y２,z２).２)保持光场

E２(x２,y２,z２)相位不变,振幅乘以优化系数函数O得到优化场E′２(x２,y２,z２). 优化系数函数由双高斯函

数和阶跃函数共同组成,利用双高斯函数增强主瓣中心光强,并减弱中心附近的旁瓣光强,采用阶跃函数使

主瓣窗口外的旁瓣光大幅衰减.以焦平面(z２＝０)为例,优化系数函数为

O＝OGaussOstep, (１１)
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Ostep＝
１,　 x２－xA ≤wS∩ y２－yA ≤wS( ) ∪ x２－xB ≤wS∩ y２－yB ≤wS( )

γ,　else{ ,(１３)

式中OGauss 为双高斯函数;Ostep 为阶跃函数;wG 为高斯函数的束腰宽度;wS 为阶跃函数的窗口宽度;
(xA,yA)和(xB,yB)分别为双螺旋焦斑两主瓣强度最大值对应位置;γ为衰减系数(小于１),γ的数值越小,
旁瓣的衰减越明显,优化过程越不容易收敛,所以要权衡两方面的因素.３)优化场E′２(x２,y２,z２)经过傅里

叶逆变换、逆映射、逆投影操作后,提取光场x偏振方向的相位作为下一截面优化的入射光场相位,并进行下

一截面的优化,５个截面均完成优化就是一次循环.经过多次循环,可使５个平面的焦点中心光场光强达到

预定的条件.
通过上述优化方法,得到了图４所示相位板和双螺旋焦斑光场分布,可以看出优化过程既减弱了双螺旋

结构的旁瓣光强,同时又保持了较高的螺旋圈数.

０１０２００６Ｇ４
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图４ 优化效果.(a)(d)相位板;(b)(e)焦点光强分布;(c)(f)单次曝光聚合结构的SEM图;(上)优化前;(下)优化后

Fig敭４ Optimizationresults敭 a  d Phasemasks  b  e intensitydistributionsatfocalspot  c  f SEMimagesof

polymerizedstructurewithsingleＧexposure  upper beforeoptimization  down afteroptimization

３　双螺旋微结构的双光子聚合制备
图５为单次曝光双光子聚合实验装置示意图[９],整个实验系统由５部分组成:飞秒激光系统、三维精密

位移系统、光束传输及优化系统、实时监测系统和空间整形系统.飞秒激光系统(Mira９００,Coherent,美国)
输出脉冲的中心波长为８３０nm,脉冲宽度为１２０fs,脉冲重复频率为７８MHz.三维精密位移系统主要由三

维纳米位移平台(PＧ５２７．３CL,PI公司,美国)组成,可以实现激光焦点对样品的三维扫描.光束传输及优化

系统主要包含三个部分:第一部分由透镜RL１、RL２和针孔组成,可以将飞秒激光扩束至充满空间光调制器

工作区域,同时提高光斑质量;第二部分由透镜RL３和RL４组成的４f系统构成,将调制后的光束平行地传

递到物镜后焦面;第三部分为激光能量控制部分,由半波片和格兰棱镜组成,通过旋转半波片实现激光能量

控制.实时监测系统由白光冷光源、物镜(１００×,数值孔径为１．４)、透镜TL２以及电荷耦合器件(CCD)组
成.由物镜与TL２构成的显微镜系统可以将加工平面成像到CCD,由于加工时发生聚合的材料折射率会有

微小的变化,可以通过CCD监视聚合过程.空间整形系统为一个反射式空间光调制器(HSPDM５１２,BNS,
美国),对入射光空间上不同位置的相位进行调控,实现光束波前整形.

图５ 单次曝光双光子聚合实验装置示意图

Fig敭５ SchematicdiagramofexperimentalsetupfortwoＧphotonpolymerizationwithsingleexposure

将优化后的相位板加载到空间光调制器上,聚焦后在光刻胶(SZ２０８０,IESLＧFORTH,希腊)中产生双螺

旋焦场,单次曝光即可聚合得到所需的双螺旋微结构.图６(a)为制备周期为４μm的１０×１０双螺旋微结构
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阵列的扫描电子显微镜(SEM)图,单个微结构曝光时间为０．５s,速度比传统的激光直写方法快.图６(b)、
(c)分别为单个双螺旋微结构的顶视图和侧视图,可以看出双螺旋微结构的螺旋圈数较高,旁瓣光明显衰减,
聚合结构中不存在旁瓣光引起的两支螺旋粘连的情形.

图６ 聚合双螺旋微结构的SEM图.(a)双螺旋微结构阵列;单个双螺旋微结构的(b)顶视图和(c)侧视图

Fig敭６ SEMimagesofpolymerizeddoubleＧhelixmicrostructures敭 a DoubleＧhelixmicrostructurearray 

 b topand c sideviewofsingledoubleＧhelixmicrostructure

４　结　　论
通过双高斯函数和阶跃函数相结合的方法,对拉盖尔Ｇ高斯模式叠加形成的双螺旋光束进行了优化,在

保持高螺旋圈数的同时有效抑制了旁瓣光强.利用这种双螺旋光束,经过单次曝光就能聚合出无粘连且螺

旋圈数高的双螺旋微结构,并在此基础上制备出了周期为４μm的双螺旋微结构阵列.该方法有望用于螺

旋超材料的快速制备.
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