
第49卷
 

第10期/2022年5月/中国激光 特邀综述·亮点文章

飞秒激光永久光存储的发展及挑战
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摘要 面向大数据存储,总结当前冷数据存储的主要方式及特点,针对长寿命和高容量的需求,介绍飞秒激光永久

光存储的概念和基本存储内涵;围绕透明介质材料体内改性的类型,依次介绍三维光存储和五维光存储的历史发

展过程;阐述了当前具有双折射特性的存储单元形成机制,超百层的高密度存储技术,225
 

kB/s单通道、潜在 MB/s
多通道的快速直写机制;并从纳米区域的电场连续性边界条件和光学衍射极限出发,展望飞秒激光永久光存储在

存储容量和写入速度方面的挑战。
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1 引  言

信息存储一直都是人类生产活动中的重要环节。
在人类探索世界的过程中,信息不断积累、代代传递,
构成了人类的历史和文明。进入21世纪后,人工智

能、大数据、物联网等数字信息技术的突飞猛进,在促

进经济和社会快速发展的同时,也产生了爆炸式增长

的数据量[1-3]。数据按照被访问频次可分为热数据、
温数据和冷数据,其中冷数据约占总量的10%~
15%,包含了人类所创造的文化、历史、科学研究成

果,以及不经常访问、但很重要的沉淀信息等[4]。本

文针对冷数据的长寿命、高容量存储的需求,比较了

当前存储介质的不同特点,与飞秒激光永久光存储的

技术方案进行了详细比较;从飞秒激光与物质相互作

用的机理出发,依次介绍了三维、五维光存储的发展

历程、结构的形成机制、超百层高密度存储、快速直写

等工作,并展望了飞秒激光永久光存储的未来挑战。

2 大数据时代冷数据存储的需求:高
密度+低能耗+长寿命

  随着人类社会进入大数据时代,全球数据量呈

指数式增长,据国际数据公司(IDC)
 

2018年发布的

报告,如图1(a)、(b)所示,到2025年全球数据总量

将达到175
 

ZB(1
 

ZB=109
 

TB),数据中心数量也以

每两年翻一番的趋势增加[5-6]。为存储数据,人们发

展了基于磁、电、光等不同原理的0、1二进制存储技

术:利用电磁感应装置调控磁性物质表面微区磁畴

的不同状态,发展了磁性存储,如磁带(tape)和机械

硬盘(HDD);基于激光对感光染料分子价键或极性

改变发展了光学存储,例如CD、DVD和BD;基于浮

栅晶体管的高低电压值发展了 U 盘、固态硬盘

(SSD)等电学存储方式;基于即时电压控制场效应

晶体管(CMOS)或者忆阻器的两个开关状态而发展

出非易失性存储设备(NVM)。
存储媒介根据其本身的材料属性、存储速度等,

分别适用于热、温、冷数据的存储,在存储规模和存

储市场上也占据不同的分量。其中 HDD具有很高

的数据读写能力[图1(a)],数据存储规模占比甚至

一度达到80%以上,随着其他替代技术的发展,其
占比也一直保持在40%以上[图1(c)],特别是对于

个人文件来说,约75%的娱乐、教育、工作等数据用
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HDD存储[3];近几年来,具有容量大、读写速度较

快、兼容性高的SSD的应用逐渐广泛,如图1(b)所
示,逐渐成为当前数据中心的重要存储介质[3],占总

体存储规模的20%以上。然而,HDD和SSD的缺

点也很明显,需要恒温防震等,且存在消磁、漏电、可

篡改等安全风险,需要每3~5年进行一次数据迁移

来防止数据丢失[3],特别地,基于HDD/SSD的数据

中心需要耗费巨大的电能[7],导致其在长期数据存

储方面性价比较低,也基于相同的原因,HDD/SSD
主要用来存储访问较为频繁的热数据和温数据。

图1 大数据存储的现状及飞秒激光永久光存储时间胶囊。(a)全球数据量年度增长[5];(b)不同存储方法的占比[3];

(c)全球大数据中心数量[21];(d)由飞秒激光制备的永久光存储时间胶囊实物图[36]
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  利用激光在盘面上刻出凹凸不平的小坑表示

0和1的光盘存储于20世纪80年代就得到开发,

10年前的存储容量占比甚至达到30%左右。然而,
由于光盘不好分层、最小记录位受限于光的衍射特

性被限制在一半波长,存储容量无法突破GB量级,
难以满足企业的冷数据存储的需求,被存储的数据

总量近10年来基本无变化[1,8-10]。近些年发展起来

的较为完善的光盘库装备是当前冷数据存储的一个

主要媒介,在中国、日本等国家得到了一定的应用,
欧美国家的企业也开始转向光盘开发,但单盘较低

的存储容量导致光盘库中呈几何级数增加的光盘数

量,在系统集成、性价比方面的优势没有特别突出,
其数据总量占比逐年下降,甚至低于10%。

冷数据存储的另一主要媒介是磁带存储,它是

迄今为止成本最低的数据存储介质,具有离线、节
能、长寿命、错误率比硬盘低4~5个数量级等优势,
且在其他存储介质接近极限时,其存储容量依然多

年保持约33%的年增长率,市场占比接近20%,是
冷数据存储的有效解决方案[1,11]。但是,磁带的可

扩展性受到格式的限制,需要将数据更新到新格式

以实现后向兼容,且带盘随着时间的推移会逐渐磨

损,大多数磁带盒在完美条件下的额定存储寿命为

20~30年,特别地,为保证磁带在正常读取时不粘

连,湿度、温度等条件需要维持在较高水平[12-13]。
表1所示为不同存储介质的比较。

据统计,2018年全球数据中心能耗达到205太

瓦时(TW·h),约占全球电力消耗的1%,这与2010
年相比增加了6%[21]。而全球数据中心的数量仅

2010年到2018年就增加了近6倍[21][图1(b)]。
在这种情况下,为解决海量数据的存储问题,下一代

数据存储技术不仅应具有大容量和快速响应能力,
还应具有极低的能耗,并通过降低频繁迁移数据的

成本、提高存储设备的寿命,实现长期数据保存的

“绿色数据中心”。在光数据存储领域,过去50年里

进行了许多尝试来将全息数据存储商业化,但记录

材料的性能和成本却是阻碍其商业化的瓶颈[22-23]。
与此同时,研究者们已将目光转向金纳米棒[24]、氧
化 石墨烯[25]、半导体量子点[26]和稀土掺杂纳米晶
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表1 不同存储介质的比较

Table
 

1 Comparison
 

of
 

different
 

storage
 

media

Media Lifetime
 

/a Storage
 

capacity Advantage Disadvantage Ref.

SSD 2--5 32
 

GB--5
 

TB Fast
 

reading/writing,
 

high
 

compatibility,
 

and
 

shock-resistance
High

 

costs,
 

low
 

capacity,
 

and
 

short
 

lifecycle
[14]

HDD 3--5 64
 

GB--20
 

TB Fast
 

reading/writing,
 

high
 

capacity,
 

and
 

high
 

compatibility
High

 

environmental
 

standards
 

and
 

high
 

power
 

consumption
[15-16]

BD 30--50 25--200
 

GB Low
 

consumption,
 

long-term
 

storage,
 

and
 

portability Capacity
 

<1
 

TB,
 

scratched
 

disk [12,17]

Tape 20--30 300
 

GB--330
 

TB
(201

 

Gbit/in2)
Low

 

consumption,
 

cost-effective,
 

dependability,
 

and
 

simple
 

replication
Limit

 

scalability
 

and
 

potential
 

media
 

issues
[13,18]

Glass >1000 up
 

to
 

360
 

TB
Permanent

 

storage,
 

low
 

power
 

consumption,
 

security,
 

and
 

high
 

capacity
Low

 

writing
 

speed [19-20]

体[27]等可作为存储介质的材料。金纳米棒在其表

面等离子体振荡的激发下对激光束的偏振和波长具

有依赖性,可实现基于波长和偏振的五维编码,通过

光束的轨道角动量可进一步实现六维编码[28-30]。而

利用激光使氧化石墨烯高温脱氧,导致石墨烯的结

构恢复能力和荧光强度降低,可在亚波长范围内提

供鲜明的对比度,用于记录和读取数据[31-32]。
不同于这些技术,飞秒激光永久光存储则是将

玻璃作为存储介质,当飞秒激光紧密聚焦在材料内

时,在适当强度下,可以在亚微米尺度产生局部结构

变化,改变折射率,形成稳定的比特体积元。该过程

通过写入多个平面来记录三维信息,利用双折射的

慢轴取向(第四维)和延迟强度(第五维)进行信息编

码,慢轴方向和延迟强度分别由飞秒激光束的偏振

和光强/脉冲数独立控制,能实现五维超高密度光存

储[8,33-34]。飞秒激光永久光存储具有超高存储密

度、超长寿命、低能耗等特点[35]。如图1(d)所示,通
过控制飞秒激光的偏振方向和脉冲数进行十六进制

编码,制作出五维永久存储的时间胶囊,分别将吉林

大学校史、清华大学校史、吉林省省史省情写入到正

方形边长和圆形直径都为25.4
 

mm的石英玻璃样

品中,理论存储容量能够达到100
 

TB,并能够实现

数据的无耗损读出[36]。

3 飞秒激光永久光存储

3.1 飞秒激光与硬质透明物质作用的机理

飞秒激光具有超短的脉冲宽度(几十到几百飞

秒)和极高的峰值功率,与透明材料相互作用时会产

生一系列非线性效应,包括多光子电离、雪崩电离、
自聚焦等[37-38]。当激光强度达到多光子电离阈值

时,价带电子同时吸收多个光子的能量而被电离出

来,在此过程中,N 个光子吸收的能量与激光强度

的N 次方成正比(N=1,2,…)。当种子电子的动

能大于束缚电子的电离势时,种子电子会挣脱原子的

束缚并与其他原子发生碰撞电离,产生两个较低动能

的自由电子,这一过程重复发生将导致雪崩电离,使
自由电子的数量呈指数形式增长[39-42][图2(a)]。飞

秒激光聚焦后的能量密度非常高,一般可达1012~
1014

 

W/cm2,此时多光子电离和雪崩电离共同作

用,在透明材料内产生极高密度的等离子体,当等离

子体的频率达到或接近于激光频率时,可能会在激

光脉冲后沿发生特别短暂的逆轫致辐射和单光子吸

收[43-44]。由于飞秒激光脉冲宽度远小于电子-声子

耦合时间,在飞秒激光作用的时间范围内仅发生能

量吸收,电子来不及将能量转移,在电子碰撞并与声

子相互作用的过程中,由于没有持续的光吸收来补

充能量,热量的生成和扩散有限,因此飞秒激光加工

与纳秒激光、皮秒激光相比,热作用区域较弱,也被

称为“冷加工”[45-46]。
在飞秒激光与透明材料的相互作用过程中,通

过多光子吸收机制和能量传递过程,能量会在透明

材料中均匀沉积[47],当能量达到某一阈值,就会使

材料化学键发生不可逆的改变,引起微观、纳观的相

变以及宏观的折射率、颜色等改变。飞秒激光诱导

透明材料内部改性由激光能量、波长、脉冲持续时间

和脉冲密度等参数决定。如图2(b)所示,受到脉冲

能量大小与脉冲持续时间的综合影响,
 

当飞秒激光

脉冲的光强高于多光子电离阈值,但低于自聚焦阈

值时[48],区域1产生光滑的材料改性,材料折射率

呈均匀的正变化,通常被认为是Type
 

Ⅰ型改性,其
形成机制现在还没有统一的解释,一般认为与材料

致密化、黏 流 化、色 心 形 成、离 子 重 新 分 布 等 有

关[44,49-51];而在较高功率时,激光光强超过材料光损

伤阈值,在聚焦区域产生高温、高压的等离子体,这
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图2 飞秒激光与物质作用的机理。(a)多光子电离与雪崩电离过程;(b)使用 NA=0.65的显微镜物镜,根据脉冲能量

与脉冲持续时间的关系定义材料改性的三个阶段[52]

Fig 
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些等离子体被约束在极小的体积内,当压力超过材

料所能承受的强度值时会出现微爆炸,形成周围被

致密材料包围的微孔洞(Type
 

Ⅲ)或裂缝(Type
 

Ⅳ)[53-55],与图2(b)区域3的部分结构一样,会形成

复杂的永久破坏性损伤[52]。介于折射率变化和微

孔洞之间还存在一种特殊结构———纳米光栅(Type
 

Ⅱ),如图2(b)的区域2所示,产生的周期性纳米光

栅表现出单轴双折射的光学特性,同时它具有长程

有序、热稳定性极强等特点,在新型光存储领域拥有

巨大的应用潜力[19,56-57]。在这些结构之间,不同的

能量和脉冲还可能诱导出其他纳米微结构[58-59],都
是由超快激光与物质的相互作用所致,需要根据材

料和激光条件进行具体分析。

3.2 飞秒激光三维光存储

利用飞秒激光在透明材料内部进行改性研究,

20多年前就已有报道。如1994年,三泽弘明等利

用超短脉冲激光照射玻璃内部时,发现有空间选择

性的折射率变化,并以此提出制造三维光存储器的

技术方案[60]。1996年,Davis等[61]利用超短脉冲激

光在玻璃内部产生10-2~10-3 量级的折射率变化

[图3(a)],使得在大块玻璃中制作光波导成为可

能。1997年,Hirao研究小组成功地在二氧化硅、硼
硅酸盐、氟化物和硫系玻璃内部写入永久性光波

导[50]。飞秒激光直写避开了传统物理气相沉积和

离子交换等技术制备光波导的难点,可以在二氧化

硅[62]、硼硅酸盐[63]、氟化物[64]和硫系玻璃[50]等内

部写入各种波导、光学器件,并以其加工速度快、质
量高、可三维加工等优点,为集成光学、三维光学电

路、量子领域制备光波导开辟了道路[65]。然而,

Type
 

Ⅰ型结构难以实现高的透过或反射衬度,且改

性区域较大,不利于数据阵列的密集排布。
在 Type

 

Ⅰ型 结 构 被 发 现 的 同 时,1996年,

Glezer等[66]利用数值孔径为0.65的物镜将飞秒激

光聚焦于熔融二氧化硅中,产生了具有高折射率对

比度的亚微米小孔结构(Type
 

Ⅲ),微孔洞及其基体

之间有很大的折射率差值,这可以用于记录三维的

二进制数据,并以此实现了点间距和层间距分别为

2
 

μm和15
 

μm的10层信息存储[图3(b)]。随后

又在熔融石英、蓝宝石和其他透明材料中诱导出同

样的微孔,孔径仅为200
 

~
 

250
 

nm[53]。2001年,

Sun等[67]提出,将这些具有径向折射率分布的“体
素”以晶体中原子的排列方式进行排列,折射率的变

化会产生光的周期性调制,可成为光子晶体。图3(c)
显示了掺Ge二氧化硅中的光子晶格平面,空的

 

Y
 

型区域由缺失的“体素”组成,可用作微集成光波导。

2006年,Juodkazis等[68-69]对这种小孔进行了更为

详细的研究,发现纳米小孔的形成是由光学击穿所

产生的超高温和高压所致,并通过驱动周围材料产

生巨大的冲击波及稀疏波[图3(e)]。Cheng等[70]

演示了在熔融的二氧化硅内用400
 

nJ、200
 

fs的超

短脉冲实现了层间距离为2
 

μm的比特点阵,理论

存储密度达到500
 

Gbit/cm3
 

[图3(d)]。
相比于使用粉体、有机聚合物等“软”材料作为

存储介质的磁存储和光盘,使用石英玻璃、蓝宝石等

硬质材料的飞秒激光永久光存储在高温高压、强辐

射、酸碱、潮湿等严酷环境中具有天然的优势,是战

争、灾变、航天等场景里存储关键及海量数据的绝佳

物理介质。2012年,日立公司实现了在熔融石英玻

璃中永久存储数据[图3(f)][71],2
 

h、1000
 

℃的加速

耐温试验表明,存储时间可以达到数亿年之久,存储
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图3 基于体光损伤的飞秒激光光存储的发展。(a)激光损伤使折射率发生改变[61];(b)将二进制数据存储在熔融二氧化硅

内[66];(c)
 

Ge
 

掺杂二氧化硅中的光子晶格平面[67];(d)写在熔融二氧化硅内部的光学图像[70];(e)在蓝宝石中产生的

  纳米孔洞图案[68];(f)
 

100个点的同步多位记录、读取、信号增强[71];(g)可保持3亿年的熔融石英版画[72]
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密度超过CD的记录密度,进一步将这项技术推向

实际应用后,在2014年,通过隼鸟2号火箭将可保

存3亿年、具有图像和人类信息的熔融石英玻璃版

画发射到太空中[图3(g)][72]。然而,利用微孔的存

储虽然在单层上信号比较强,由于多层的散射信号

太强,无法对层间串扰信号进行有效去除,很难实现

更高容量的数据存储。

3.3 飞秒激光诱导纳米光栅双折射的五维光存储

纳米光栅具有独特的单轴双折射性质。1999
年,在Ge掺杂的石英玻璃中观察到各向异性光散

射现象[图4(a)][73]。2000年,Qiu等[74]观察到具

有记忆性的偏振依赖光散射,并认为这是由超短脉

冲激光引起的、与偏振相关的永久微结构造成的。

2001年Sudrie等[75]报道了通过飞秒激光脉冲在石

英玻璃中获得具有双折射效应的永久性损伤,如
图4(b)所示,左、右两图分别是在非偏振光和正交

偏振光照射下损伤轨迹的照片,随着激光功率增加,
当功率大于从 Type

 

Ⅰ到 Type
 

Ⅱ的转变阈值P2

时,所得到的结构有明显的双折射信号。

2002年 Mills等[78]提出飞秒激光诱导的双折

射很可能是由垂直于激光偏振方向的周期性纳米光

栅引起的。而真正在实验上观察到纳米光栅的存在

是在2003年[76],日本京都大学学者通过背散射电

子图像,发现在与光传播方向垂直的平面上存在着

与激光偏振方向垂直排列的纳米光栅结构[图4(c)]。
在图4(d)所示的俄歇电子谱中,条纹暗区内氧的俄

歇信号偏低,在暗区之间的区域信号更强,而硅信号

强度在整个成像区域内是不变的,说明在照射后氧
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图4 纳米光栅的发现历程。(a)具有4个不同偏振方向的激光在样品内聚焦的示意图[73];(b)通过非偏振光透射观察熔融

石英内部损伤轨迹(左图)和通过正交偏振光透射观察熔融石英内部损伤轨迹(右图),箭头表示Type
 

Ⅰ和Type
 

Ⅱ的

两个阈值[75];
 

(c)背散射电子成像[76];(d)在同一硅玻璃上氧和硅的俄歇光谱图和相应的线扫描结果[76];(e)熔融石

  英玻璃内部纳米光栅的侧面图[56];(f)自组织纳米光栅双折射原理图[77]
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元素浓度被周期性调制了,从而产生了周期性的纳

米条纹。在平行于光的传播方向上,纳米光栅呈“胡
萝卜”形[52],如图4(e)所示,当激光偏振方向垂直于

激光 扫 描 方 向 时,纳 米 光 栅 平 面 沿 扫 描 方 向 延

展[56]。纳米光栅可以抽象成一种交替排列的折射率

为n1、n2,厚度为t1、t2 的层状三维结构[图4(f)]。
激光偏振方向与光栅平面相互垂直,只要改变激光

偏振方向,就可以直接调控纳米光栅平面的方向。
纳米光栅的双折射主要取决于n1、n2 的差,且只有

结构顶部tb 区域对双折射有贡献[77]。光栅周期对

激光的波长具有依赖性,研究表明,纳米光栅周期近

似满足 Λ=λ/2n
 

(λ 为激光波长,n 为材料折射

率)[52,56,79-80]。
纳米光栅具有可重复擦除和重写特性,这允许

数据在需要时被纠正或更新。图5(a)~(d)展示了

光栅重写的演化过程[80]:首先用4000个脉冲分别

对4个区进行辐射,然后将偏振方向旋转45°,分别

用3、30、300、4000个脉冲进行辐射。从图5(a)~
(d)可以看出,新的纳米光栅生长在旧的结构上,经

4000次脉冲辐射后,旧结构消失,新的纳米光栅完

全形成,同时这些纳米光栅可重写1000次,而结构

质量几乎没有退化。其形成过程在当时被认为是材

料经飞秒激光辐射后,辐射区的元素在激光的调控

下再次进行周期性分布。
作为存储设备,使用寿命是必须考虑的因素。

对于几乎所有的光致变色分子来说,读取和擦除的

吸收带非常接近,导致重复读取后存储的信息被擦

除[81]。对纳米光栅的热稳定性研究表明[82-83],即使

在1150
 

℃的高温下,纳米光栅的双折射效应也不会

完 全消失,信号强度仍然是初始的13%。2014年,
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图5 纳米光栅的特性。(a)~(d)纳米光栅体素的重写[80];(e)
 

5D光存储读出(左)和纳米光栅衰减速率的阿伦尼乌斯图

(右)[19];(f)用飞秒激光诱导纳米光栅制作的伪彩世界地图[84]
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南安普敦大学的Zhang等[19]评估了纳米光栅在室

温下的稳定性,结果如图5(e)所示,在室温(303
 

K)
下,纳米光栅的寿命为3.0×1020±1 年,即使在673

 

K
的高温下,也能存储8800年。他们利用三个空间坐

标轴和双折射的慢轴方向、相位延迟进行五维数据

编码,在熔融石英内部进行打点,每个点可以实现

0~7任一状态,实现每点3
 

bit二进制数据,随后对3
个双折射层的数据进行读取,结果在所记录的1164
位数据中,仅42位错误,且大多数误差可以通过额外

校准程序消除。2010年,京都大学的Shimotsuma
等[84]利用偏振方向和光程延迟分别作为第四、第五

维,制作的一幅尺寸为3.4
 

mm×1.8
 

mm的世界地

图[图5(f)],存储密度达到300
 

Gbit/cm3。

3.4 飞秒激光诱导纳米光栅形成的机制

在纳米光栅形成机制的研究中形成了许多种模

型,如等离子体干涉模型[76,85-86]、纳米等离子体各向

异性生长理论模型[52,56,87]、自陷激子(STEs)辅助演

化模型[82,88-89]等。等离子体干涉模型认为,材料通

过非线性吸收产生具有一定体积的等离子体,入射

光与等离子体密度波相互干涉,导致等离子体浓度

的周期性调制和材料结构的变化。这一模型为低氧

浓度条纹的形成给出了合适解释,但认为纳米光栅

的周期对施加的脉冲数量具有显著依赖性与实际

不符[86]。
对纳米等离子体各向异性生长理论来说,当超

短脉冲聚焦到透明介质中时,由于介质中缺陷处的

局部 非 均 匀 电 离 产 生 随 机 分 布 的 电 离 中 心

[图6(a)],在相继的多个脉冲后电离中心进化成球

形纳米等离子体[图6(b)]。一旦纳米等离子体形

成,其后续进化仅由其密度决定。对于低密度纳米

等离子体(电子等离子密度Ne 小于临界密度Ncr),
局部场在垂直于偏振的赤道平面内增强,而在两极

受到抑制[90],纳米等离子体在局部场增强的方向上

加速 生 长 [图 6(e)],形 成 椭 球 形 等 离 子 体

[图6(c)]。当 Ne 接近 Ncr 时,等离子体的非对称

生长加速,椭球形纳米等离子体进一步进化为纳米

平面[图6(d)],这些纳米平面的电子密度随脉冲的

积累而不断增大,当电子密度超过临界值时,纳米平

面具有类金属相的性质,开始影响光的传播,导致散

射光与入射光之间相互干涉,最终形成自组织的纳

米光栅。
形成均匀纳米光栅需要大量脉冲的贡献,但在

熔融石英中等离子体寿命约为150
 

fs[91],当脉冲间

隔时间较长时,为实现脉冲累积效果,需要依靠材料

结构缺陷的“记忆特性”。Richter等[82]发现辐照后

形成的STEs会影响纳米光栅的形成,当非线性吸

收所产生的自由电子被畸变晶格捕获时便形成了

STEs,即使在最初没有缺陷的晶格位置,自由电子

也可能会陷入无序的晶格场而形成STEs,这些快

速过程发生在大约150
 

fs
 

的时间尺度上[61,92-94]。

STEs会增加对后续脉冲的吸收,因此更多的能量

可用于促进纳米光栅的形成。室温下,STEs以非
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图6 纳米光栅形成机制。(a)~(d)纳米等离子体进化成纳米平面[86];(e)纳米等离子体的不对称增强效应[52];(f)STEs
的形成和弛豫过程[82]
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辐射方式衰变并形成(半)永久点缺陷[图6(f)]。

Wang等[95]验证了局部记忆效应可以产生正反馈以

促进纳米条纹的形成。
超短脉冲激光在透明材料内诱导纳米光栅的

形成过程仍然是激烈争论的对象。Liao等[96]提出

飞秒激光激发的局域场增强效应是纳米光栅周期

减半的主要原因;Zimmermann等[97]则认为纳米光

栅的形成和随后的周期数量减少是通过纳米空隙

和裂纹的增加和相互重新排列实现的;Rudenko
等[98]结合麦克斯韦方程组、流体力学模型、热力学

模型,利用初期形成的散射中心模拟计算了纳米

光栅的形成过程。目前对于纳米光栅的形成机理

没有统一和明确的阐述,依然需要进行广泛和深

入的研究。

4 永久光存储的挑战

飞秒激光永久光存储能进行多维高容量、永久的

信息存储,在冷数据存储领域无疑具有诱人前景。但

是,从实验室走向实际应用,还面临若干关键科学与

技术问题,近年来,在本领域也取得了相关的进展。

4.1 多层(>100层)永久光存储

光与物质的非线性相互作用,导致纳米光栅

与其他类型的结构混合出现,从而导致散射明显

增强,透过率降低,特别是在紫外区,损耗十分严

重,这在一定程度上限制了纳米光栅在光学器件

上的应用。2020年Sakakura等[99]报道了一种用

飞秒激光在石英玻璃内部诱导产生的新型改性结

构———Type
 

X[图7(a)],它由随机分布的垂直于

偏振方向的细长纳米孔组成,在产生双折射的同

时,避免了微孔等具有大散射效应结构的出现,保

证了高透过率。
如图7(b)所示,相比于Type

 

Ⅱ,Type
 

X的透

光率在可见光范围内高达99%,在330
 

nm以下波

长范围内透光率达到90%以上。Type
 

X是介于

Type
 

Ⅰ和Type
 

Ⅱ之间的结构,脉冲能量、脉冲密

度、脉 冲 持 续 时 间 是 形 成 Type
 

X 结 构 的 关 键,
图7(c)、(d)所示分别为脉冲密度和脉冲持续时间

对透过率和延迟的影响,随着脉冲持续时间的增大,
激光辐射的改性区域由 Type

 

Ⅰ到 Type
 

X再到

Type
 

Ⅱ依次演变[图7(d)],同时如图7(c)所示,延
迟随脉冲密度的增大而急剧变化,表明Type

 

X和

Type
 

Ⅱ之间并没有其他结构存在。Type
 

X结构中

随机分布的细小纳米孔能有效降低米氏散射[100],
这是该结构具有高透过率的主要原因,而高透过率

能够实现数百层甚至上千层的数据写入,提高了存

储容量和数据读取精度,开启了高密度五维存储的

新方向。

4.2 高速飞秒激光永久光存储

受限于单个存储单元需要的脉冲数是固定的,
提高激光器重复频率是一种提升光存储写入速度的

有效方式。然而,高重复频率带来的热积累效应对

加工 的 影 响 也 不 容 小 觑。南 安 普 敦 大 学 的 Lei
等[101]分析了结构形成中的近场增强过程,采用脉

冲能量调制的方式极大降低了热效应的影响,成功

实现了在10
 

MHz重复频率下,单通道约225
 

kB/s
的高速写入。如图8(a)所示,随着重复频率的不断

提高,写入区域出现了强应力的修改,双折射被破

坏。Lei等将前2个脉冲作为种子脉冲(高于阈值

32
 

nJ),后 8 个 脉 冲 作 为 写 入 脉 冲 (亚 阈 值 为

14.4nJ),种子脉冲先在石英玻璃中产生纳米空隙,
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图7 通过Type
 

X
 

结构实现高透过率[99]。(a)被Type
 

Ⅱ(左)和Type
 

X(右)修饰的石英玻璃板照片;(b)Type
 

Ⅱ(红虚线)

和Type
 

X(蓝实线)双折射结构的透射光谱;(c)不同脉冲密度下的双折射结构的延迟(蓝)和透射(红)图像;(d)不同

  脉冲持续时间下的双折射结构的延迟(蓝)和透射(红)图像

Fig 
 

7 High
 

transmittance
 

through
 

Type
 

X
 

structure 99  
 

 a 
 

Photo
 

of
 

quartz
 

glass
 

plate
 

modified
 

with
 

Type
 

Ⅱ
 

 left 
 

and
 

Type
 

X
 

 right  
 

 b 
 

transmission
 

spectra
 

of
 

birefringent
 

structures
 

of
 

Type
 

Ⅱ
 

 red
 

dashed
 

line 
 

and
 

Type
 

X
 

 blue
 

solid
 

line  
 

 c 
 

retardance
 

 blue 
 

and
 

transmission
 

 red 
 

images
 

of
 

birefringent
 

structures
 

written
 

at
 

different
 

pulse
 

densities 
 

 d 
 

retardance
 

 blue 
 

and
 

transmission
 

 red 
 

images
 

of
 

birefringent
 

structures
 

written
 

at
 

different
 

pulse
 

durations

图8 通过脉冲能量调制实现双折射结构的高速写入[101]。(a)不同重复频率(1
 

MHz、5
 

MHz、10
 

MHz)下写入结构的慢轴方位

角图像;(b)不同直径的纳米体周围的光强分布模拟;(c)调制能量前后写入双折射结构的对比;(d)焦点中心的温度演变模拟

Fig 
 

8 High-speed
 

writing
 

of
 

birefringent
 

structure
 

through
 

pulse
 

energy
 

modulation 101  
 

 a 
 

Slow
 

axis
 

azimuth
 

images
 

of
 

the
 

writing
 

structure
 

at
 

different
 

repetition
 

rates
 

 1
 

MHz 
 

5
 

MHz 
 

and
 

10
 

MHz  
 

 b 
 

simulation
 

of
 

light
 

intensity
 

distribution
 

around
 

nanobodies
 

with
 

different
 

diameters 
 

 c 
 

contrast
 

of
 

writing
 

birefringent
 

structure
 

before
 

and
 

  after
 

modulating
 

energy 
 

 d 
 

simulation
 

of
 

temperature
 

evolution
 

of
 

focal
 

center
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在激光脉冲的照射过程中,光学近场出现在纳米空

隙的边缘。如图8(b)所示,增强的光场可以诱导局

部电离,导致各向异性纳米结构的形成,在随后的写

入脉冲中,纳米空隙逐渐演变成纳米片状结构。在

10
 

MHz重复频率下,实现了精准可读的双折射图

案[图8(c)]。与此同时,热效应也因为这种能量调

制策略而大大降低[图8(d)],从而实现了单通道

225
 

kB/s,潜在 MB/s量级的写入速度。

4.3 飞秒激光多维永久光存储的瓶颈

从应用的角度来看,飞秒激光多维永久光存储

在存储密度、写入速度、读取速度及准确度方面还存

在瓶颈。

1)存储密度较低。一张存储盘能存储的信息与

存储单元的点间隔、层间隔和单点多比特个数如

表2所示。点间隔每降低1/2,存储容量提高约4
倍;层间隔每降低1/2,存储容量提高1倍;单点存

储的比特信息也影响存储容量,从1比特/点增加到

2比特/点,容量增加一倍。要想提高存储密度,就
意味着一方面在保证光折变性能的前提下,需要降

低比特体积元的纵向和横向尺寸;另一方面,需要缩

小比特体积元的点间距和层间距,这是制约存储密

度进一步提高的关键。
表2 在直径为120

 

mm、厚度为2
 

mm的样品中点间距、层间距、单点比特数与存储容量的关系

Table
 

2 Relationship
 

between
 

dot
 

spacing,
 

layer
 

spacing,
 

and
 

bit
 

number
 

per
 

dot
 

and
 

capacity
 

in
 

a
 

sample
 

with
diameter

 

of
 

120
 

mm
 

and
 

thickness
 

of
 

2
 

mm

Dot
 

spacing
 

/μm Layer
 

spacing
 

/μm Number
 

of
 

layers Bit
 

number
 

per
 

dot Capacity
 

/TB

1.0 20 96 1 0.13

0.5 20 191 1 0.53

0.5 10 191 1 1.05

0.5 10 191 2 2.11
 

0.2 5 381 8 100
 

0.1 2 951 8 1000
 

  2)写入速度较低。纳米光栅的生长需要种子结

构的辅助,形成过程所需要的脉冲数过多,这大大限

制了其直写速度[102]。最大存储速度与形成每个记

录点所需的脉冲数负相关,单点脉冲数越少,写入速

度就越快,如在激光器重复频率为10
 

MHz的前提

下,将单点所需脉冲数由100个降低到10个,单点

比特数 由1提 高 到4,可 将 单 通 道 写 入 速 度 由

12.5
 

kB/s提升到500
 

kB/s,10通道速度可提升到

5
 

MB/s,特别地,如果用2个脉冲数来写结构,就可

以将写入速度提高到50
 

MB/s(表3)。
表3 激光器重复频率为10

 

MHz时最高写入速度与单点脉冲数、单点比特数、并行写入通道数的关系

Table
 

3 Relationship
 

among
 

writing
 

speed,
 

pulse
 

number
 

per
 

dot,
 

bit
 

number
 

per
 

dot,
 

and
 

channels
 

when
 

laser
repetition

 

rate
 

is
 

10
 

MHz

Pulse
 

number
 

per
 

dot Bit
 

number
 

per
 

dot Max
 

speed 10
 

channels’
 

speed
 

100 1 12.5
 

kB/s 125
 

kB/s

50 4 100
 

kB/s 1
 

MB/s

10 4 500
 

kB/s 5
 

MB/s

2 8 5
 

MB/s 50
 

MB/s

  3)读取速度和准确率较低。数据读取基本上是

逐点采集,当读取大量数据时,单点读取难以满足要

求。在提高存储密度时,过小的点间距和层间距会

造成数据读出时的串扰。此外,纳米光栅的产生还

伴随着其他效应的产生,不可避免地引入Type
 

Ⅰ
型、Type

 

Ⅲ型结构,影响读取准确率。
特别地,虽然双折射信号相较于飞秒激光诱导

微米孔的散射信号要更为强烈,且比反射光强信号

更为精确和不易失真,从理论上克服了数百层甚至

上千层的信号采集问题,但目前还没有较成熟的商

用快速双折射显微镜系统。一般的系统装置如

图9(a)所示,通过液晶相位延迟片的4~5次转动,
计算得到相位延迟量和慢轴方位角,虽然此装置通

过面读提高了读出效率,但在配套伺服系统等方面

还没有发展起来,多次液晶延迟也损失了读出效率;
在读出数据处理方面,由于层内和层间的信号串扰,
需要对采集到的信息进行除噪处理、识别。图9(b)
展示了以“吉林大学”为例的编码方式及读出效果。
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图9 飞秒激光永久光存储的读出方式。(a)双折射显微镜的装置图[103];
 

(b)光存储的编码方式、数据读出图像及解码

示例[37]

Fig 
 

9 Readout
 

schematic
 

for
 

permanent
 

optical
 

storage
 

by
 

femtosecond
 

laser
 

direct
 

writing 
 

 a 
 

Diagram
 

of
 

the
 

setup
 

of
 

a
 

birefringent
 

microscope 103  
 

 b 
 

optical
 

storage
 

encoding
 

method 
 

data
 

readout
 

image and
 

decoding
 

method 37 

  优化以上过程来实现理论的百TB容量快速存

储,其根本是加深对飞秒激光与材料相互作用机制

的认识:1)
 

理解纳米光栅形成机制,实现超衍射加

工,将比特体积元尺寸降低到200
 

nm甚至100
 

nm,
解决多层加工的光场畸变,实现几十到几百层的三

维多层存储,甚至可以参考利用纳米光栅倾斜调控,
实现六维甚至更多维光存储[104];2)

 

如何以更少的

脉冲数实现结构改性,同时保证对已形成结构不会

形成串扰,提高加工速度,考虑采用时空光场调控技

术,提升其写入效率和分辨率[105-106];3)
 

提高双折射

信号处理能力,通过面/体扫描等方式,实现数据的

快速、准确读出等。
4.4 飞秒激光永久光存储的发展潜力

飞秒激光永久光存储的容量和写入速度的理论

瓶颈在于其超衍射加工的能力。在微纳加工领域,
传统的聚焦离子束(FIB)技术虽有纳米级精度,但
需要在真空条件下才能工作[107]。2020年,Li等[108]

报道了一种允许在空气中直接加工的光学远场诱导

近场击穿(O-FIB)技术,如图10(a)所示,纳米小孔

作为近场增强的种子,当激光对亚波长孔径的纳米

孔作用时,两边界上渐逝场的强相互作用增强了纳

米孔内部的光强,随着脉冲能量的增加,纳米孔不断

伸长,并最终变成哑铃坑或凹槽。近场光强随纳米

孔尺寸的增加而减少,能让随机排列、随机形状的种

子形成均匀的亚波长阵列[图10(b)],纳米凹槽内

脉冲能量的强近场定位,可以有效消除相邻凹槽之

间的串扰,实现400~50
 

nm衍射极限的纳米凹槽

分离[图10(c)]。
相比于FIB,O-FIB不仅提高了空间分辨率,还

降低了纳米级烧蚀所需要的光强,能实现几乎适用

于任何固体材料的大气远场纳米制造。在这种情况

下,利用直径为50
 

nm的存储点、100
 

nm的点间距

来实现1000
 

TB(PB)的光盘在未来是有可能的;通
过利用1个脉冲写种子结构,1个脉冲写数据,只用

2个脉冲的快速写入在物理机制上也是可行的。以

此推算,可以实现0.5
 

MB/s、重复频率为1
 

MHz和

至少20
 

MB/s、重复频率为40
 

MHz的单通道写入速

度,这与U盘等的拷贝数据速度处于同一量级。通

过多通道写入技术,用百 MB/s甚至GB/s量级的写

入速度,花几小时到1天时间写入10~100
 

TB无刷
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图10 O-FIB理论的示意[108]。(a)O-FIB的理论与实验验证;
 

(b)O-FIB的自我调节;(c)O-FIB
 

的曲率和分离控制

Fig 
 

10 Diagram
 

of
 

O-FIB 108  
 

 a 
 

Theoretical
 

and
 

experimental
 

verification 
 

 b 
 

self-regulation
 

of
 

O-FIB 
 

 c 
 

curvature
 

and
 

separation
 

control
 

of
 

O-FIB

新可永久保存的光盘在某种程度上是可以接受的。

5 结  论

在大数据、人工智能等技术的加持下,数据呈爆

炸式增长,对高存储密度、低能耗、长寿命的存储媒

介提出了重要需求,尤其是在冷数据存储中,如何实

现TB、百TB量级的长期存储成为当前的挑战。为

此,本文综述了飞秒激光永久光存储的发展历程及

当前研究面临的难题:从飞秒激光与透明材料的相

互作用机制开始,介绍了飞秒激光在透明材料内诱

导出的不同结构类型和以此为基础发展出的三维光

存储和五维光存储技术,阐述了当前双折射纳米结

构的形成机制和飞秒激光永久光存储的读出方式,
并就存储容量、写入速度等具体问题进行了分析;同
时列举了飞秒激光永久光存储目前遇到的瓶颈,提
出了光学远场控制、近场击穿的理论指导模型,突破

了百TB甚至PB存储容量理论瓶颈。相信在不远

的将来,这项技术必将支撑起人们生活的方方面面,
给社会带来巨大的经济效益。
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Abstract

Significance Nowadays the
 

using
 

of
 

big
 

data
 

is
 

reshaping
 

our
 

lives
 

via
 

artificial
 

intelligence
 

 AI 
 

and
 

internet
 

of
 

things
 

 IoT 
 

by
 

penetrating
 

education
 

medical
 

care 
 

business 
 

entertainment 
 

and
 

so
 

on 
 

Industrial
 

companies
 

around
 

the
 

world
 

are
 

sparing
 

no
 

effort
 

to
 

collect
 

much
 

data
 

to
 

obtain
 

market
 

conditions 
 

competitors 
 

and
 

logistics
 

information
 

for
 

profits
 

and
 

have
 

long
 

created
 

TB-
 

or
 

even
 

PB-scale
 

information 
 

Meanwhile 
 

consumers
 

are
 

integrating
 

social
 

media 
 

entertainment 
 

and
 

real-time
 

personalized
 

services
 

on
 

mobile
 

devices
 

to
 

connect
 

with
 

friends
 

and
 

shop
 

online 
 

According
 

to
 

the
 

International
 

Data
 

Corporation
 

 IDC  
 

there
 

is
 

an
 

explosive
 

growth
 

in
 

global
 

data 
 

which
 

is
 

estimated
 

to
 

reach
 

175
 

zettabytes
 

 ZBs 
 

by
 

2025 
 

However 
 

the
 

disparity
 

between
 

the
 

amount
 

of
 

digital
 

data
 

and
 

the
 

available
 

storage
 

capacities
 

is
 

enlarging 
 

Most
 

importantly 
 

data
 

storage
 

accounts
 

for
 

1%
 

of
 

global
 

electricity
 

consumption
 

and
 

exert
 

enormous
 

pressure
 

on
 

resources
 

and
 

environments 
 

However 
 

none
 

of
 

the
 

current
 

medium
 

is
 

capable
 

to
 

meet
 

the
 

requirements 
 

In
 

especial 
 

the
 

cold
 

data
 

storage
 

that
 

is
 

for
 

culture 
 

history 
 

scientific
 

research
 

and
 

these
 

important
 

but
 

infrequently
 

used
 

data
 

is
 

urgently
 

calling
 

for
 

long-term
 

and
 

high
 

capacity
 

medium 
Therefore 

 

we
 

are
 

challenged
 

with
 

the
 

arduous
 

task
 

of
 

developing
 

next-generation
 

data
 

storage
 

technologies 
 

where
 

femtosecond
 

laser
 

direct
 

writing
 

for
 

eternal
 

data
 

storage
 

offers
 

a
 

practical
 

solution
 

with
 

low
 

energy
 

consumption 
 

long
 

lifetime 
 

and
 

high
 

capacity 
 

With
 

multiplexing
 

degrees
 

of
 

freedom 
 

this
 

technology􀆶s
 

achievable
 

limit
 

capacity
 

could
 

reach
 

360
 

TB disc 
 

Furthermore 
 

accelerated
 

aging
 

measurements
 

show
 

that
 

nanograting
 

has
 

unprecedentedly
 

high
 

stability 
 

including
 

thermal
 

stability
 

up
 

to
 

1000
 

℃
 

and
 

a
 

practically
 

unlimited
 

lifetime 

Progress We
 

reviewed
 

the
 

research
 

progress
 

of
 

femtosecond
 

laser
 

direct
 

writing
 

for
 

eternal
 

data
 

storage 
 

At
 

first 
 

we
 

introduce
 

the
 

interaction
 

between
 

femtosecond
 

laser
 

and
 

materials
 

by
 

reviewing
 

three
 

types
 

of
 

modification 
 

On
 

this
 

basis 
 

the
 

concept
 

and
 

basic
 

physical
 

mechanism
 

of
 

femtosecond
 

laser
 

permanent
 

optical
 

storage
 

were
 

introduced 
 

Then 
 

we
 

reviewed
 

the
 

development
 

of
 

3D
 

optical
 

storage
 

and
 

5D
 

optical
 

storage 
 

as
 

well
 

as
 

the
 

structure
 

formation
 

mechanism
 

in
 

detail 
 

Next 
 

we
 

introduced
 

the
 

high-density
 

storage
 

of
 

over
 

100
 

layers
 

and
 

fast
 

data
 

recording
 

at
 

a
 

speed
 

of
 

100
 

kB s
 

via
 

a
 

single
 

channel
 

 potential
 

MB s
 

via
 

multichannel  
 

At
 

the
 

final 
 

based
 

on
 

electronic
 

field
 

continuity
 

conditions
 

at
 

the
 

nanoscale 
 

we
 

calculated
 

the
 

theoretical
 

bottleneck
 

and
 

physical
 

limit
 

of
 

optical
 

storage
 

by
 

femtosecond
 

laser
 

direct
 

writing 
 

Conclusion
 

and
 

Prospect Femtosecond
 

laser
 

direct
 

writing
 

inside
 

hard
 

materials
 

for
 

permanent
 

optical
 

storage
 

provides
 

an
 

unexceptionable
 

solution
 

for
 

cold
 

data
 

storage
 

to
 

meet
 

the
 

demands
 

of
 

big
 

data
 

era 
 

However 
 

there
 

are
 

still
 

some
 

significant
 

scientific
 

and
 

technical
 

problems
 

that
 

must
 

be
 

addressed
 

between
 

the
 

laboratory
 

and
 

the
 

industrial
 

application 
 

For
 

instance 
 

volumes
 

of
 

nanograting
 

must
 

be
 

minimized 
 

and
 

the
 

dot
 

and
 

layer
 

spacing
 

must
 

be
 

reduced
 

to
 

increase
 

the
 

storage
 

density 
 

Moreover 
 

fast
 

writing
 

with
 

fewer
 

pulses
 

and
 

new
 

data
 

readout
 

algorithms
 

for
 

accurate
 

and
 

fast
 

data
 

readout
 

are
 

required 
 

We
 

firmly
 

believe
 

this
 

technology
 

will
 

support
 

every
 

aspect
 

of
 

our
 

lives
 

and
 

bring
 

huge
 

economic
 

benefits
 

to
 

society
 

in
 

the
 

future 

Key
 

words photoelectric
 

device
 

processing 
 

femtosecond
 

laser 
 

laser
 

materials
 

processing 
 

laser-matter
 

interactions 
 

optical
 

storage 
 

nanograting

1002504-17


