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飞秒脉冲激光的时空变换影响纳米光栅直写
过程的研究进展
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摘要　超短脉冲的时空特性已经展示了对材料改性的重要影响,在过去十几年迅速成为飞秒激光微加工领域的研

究热点.为此,简要从飞秒脉冲时空耦合的基本概念出发,回顾了实验中观察到的时空耦合效应及基于时空耦合

的时空聚焦技术,介绍了时空聚焦技术在加工领域的应用,重点讨论了时空耦合对透明材料内部的非互逆性直写

及不对称纳米光栅结构的影响.
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１　引　　言

飞秒脉冲激光与长脉冲(τ＞１０ps)或连续激光

相比,在光与材料相互作用领域具有能量吸收快、热
影响区小和加工精度高等显著优势,引起了业界极

大的兴趣[１Ｇ１２].特别是其在玻璃等透明材料中展现

出强大的三维(３D)微纳加工能力[１３Ｇ１５],如光波导、
微流体通道、微光学元件、高密度数据存储[１６Ｇ２０]等.
许多研究表明,透明材料的结构改性是入射激光脉

冲波长、能量、持续时间和脉冲数等共同作用的结

果.以飞秒脉冲辐照石英玻璃为例,诱导结构的种

类主要取决于激光强度的级别,通常定性地分为三

种类型[２１Ｇ２５],即在低强度下诱导材料的折射率改变,
可形成光波导结构[２１Ｇ２２];在高强度下焦点区域的材

料电离成超高密度等离子体,甚至引起相位爆炸,产
生孔洞和裂缝[２３];中等强度的辐照条件下,焦点区

域的材料先形成等离子体膨胀,随后稀化收缩成纳

米孔洞[１５,２４Ｇ２５],而且在多脉冲连续辐照下能够在熔

融石英内产生周期尺度小于２０nm的高度有序纳

米光栅,这是一种可直接光调控的自组织嵌入式功
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能结构.这类纳米光栅具有特殊的各向异性光学性

质,因此除了三个空间坐标维度外,还具有慢轴取向

(第４维,由偏振方向控制)和光程延迟量(第５维,
由脉冲强度控制)两个自由度,可用于光学信息的５
维编码,极大地提升了单位体积内信息存储容量.
除了偏振依赖性外,纳米光栅还具有出色的热稳定

性,可以承受１０００°C以上的温度而不发生明显的

结构衰变[２６].根据 Arrhenius模型,在室温下,纳
米光栅的寿命估计为３００亿亿年[２０],因此在作为未

来的云信息存储技术方面具有巨大的潜力.最近微

软公司与英国南安普敦大学Kazansky教授实验室

之间的合作项目ProjectSilica,通过纳米光栅直写

技术对经典故事片«超人»进行数字编码后存储在

７５mm×７５mm×２mm尺寸的石英玻璃内,这为

该技术应用于下一代云存储提供了案例验证.
对于诸如写入光波导和制造微通道的许多应

用,传统聚焦(CF)飞秒激光直写技术中由于像

差[２７]、克尔自聚焦和等离子散焦[２８]等效应,降低了

纵向分辨率,因此需要发展提升三维各向同性分辨

率的技术.此外对于纳米光栅来说,提升其写入效

率也是一个亟待解决的问题,根据其多脉冲辐照形

成的特点,如何有效提升单个脉冲的电离率是当前

关注的焦点.目前研究来看,通过时空聚焦技术对

飞秒脉冲进行调控是解决上述两问题的有效手段.
例如,Oron等[２９Ｇ３０]于２００５年为了改善多光子显微

镜成像提出基于时空耦合的聚焦技术,He等[３１]首

次将时空聚焦(SSTF)技术用于微加工,抑制自聚焦

自散焦等非线性效应,将能量限制在焦点区域,有效

的提升写入区域的电离率,实现单光束３D各向同

性分辨率.但是,当前人们对时空耦合飞秒脉冲直

写透明材料内部的作用机制的理解仍然不清晰.其

代表性的难题是如何理解非互逆性直写现象和玻璃

材料的光敏各向异性[３２Ｇ３４],这种现象被认为源于时

空耦合脉冲中存在的脉冲前沿倾斜(PFT)[３５Ｇ３９],但
其产生及作用的过程还有待深入调查.此外另一类

常见的脉冲时空耦合效应称为波前旋转(WFR),它
表现为脉冲波前在光束传播时不断进行旋转[４０],因
此可用于高次谐波的产生,以及在激光等离子体中

实现连续阿秒脉冲的角度分离[４１Ｇ４３].近期发现通过

对时空耦合脉冲并行直写加工透明材料[４４],可以明

显地提升写入速率和加工效果,控制飞行焦点也大

大地增加了纵向加工距离[４５],因此对时空耦合的调

控在未来产业化加工中具有广泛研究意义和应用

前景.

本文介绍了飞秒脉冲时空耦合现象和时空聚焦

在微加工领域的应用,然后介绍了近年来一些研究

小组用其在非互逆直写、非对称纳米光栅形成以及

相关理论机制的解释等方面的进展,并进一步分析

了该课题面临的挑战.

２　飞秒激光时空耦合介绍

２．１　时空耦合定义

超快光学的一个主要假设:时间和空间是非耦

合变量,这意味着超短脉冲可以描述为时间相关的

脉冲形状与空间相关的光束轮廓的乘积[４６].理论

上,脉冲形状在空间中的每个点都处处相同,因此简

化了描述脉冲的方式.但这种假设通常是不准确

的,例如,未对准的棱镜或光栅压缩器或畸变的光学

系统可以扭曲脉冲时空[４７],从而导致时间和空间变

量之间产生耦合.此外,随着越来越短的脉冲可用

于实验,这种耦合变得越来越难以避免.超快激光

具有一定的谱带宽度,其脉冲相位容易受到色散介

质 或 自 相 位 调 制 的 干 扰,引 入 了 群 延 迟 色 散

(GDD),导致脉冲强度的明显变化.因此,超短脉

冲表现出空间和时间坐标的相互依赖关系,被称为

时空耦合.传统的入射脉冲在透镜后电场分布

如下[４０]
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式中:w 是光束半径;R 是光束前曲率(最初R＝
∞);k是波矢;τ 是脉宽;β 是时间啁啾.当该脉冲

经过像光栅对那样的色散元件时,可以引入如空间

啁啾(SC)或角色散(AD)这样的时空特征变化量,
这将极大地改变电场分布.然后,在时间和空间之

间具有耦合项的电场表达式为[４０]
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(２)
式中:p 是耦合项,它是一个复数,实部表示脉冲前

沿倾斜,虚部表示波前旋转[４０].

２．２　角色散、时空啁啾和脉冲前沿倾斜

牛顿在１７０４年首次观察到材料对光的分散性.
他观察到白光经过棱镜传播,导致构成白光的不同

频率成分以不同的角度离开棱镜.介质的折射率取

决于波长,因此使得由Snell定律控制的折射角在

每个界面处基于波长而变化.通过棱镜、光栅或其
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他色散介质的光以不同波长分量的角度分离的量度

被称为角色散.AD等于相对于波长变化的偏离角

的变化率,表示为

φAD＝
dθ
dω
. (３)

　　如图１(b)所示,经过角度色散的光束在垂直于

传播方向的空间中进行了频率分离,导致所谓的空

间啁啾,反平行排列的第二棱镜或光栅则消除了角

色散,但仍然存在显著的SC[４８Ｇ４９].SC可由两种方

式定义,第一种是测量激光脉冲的每个空间切片的

中心频率ω０,这产生了位置相关的频率函数ω０(x).
所述 函 数 相 对 于 位 置 的 斜 率 称 为 频 率 梯 度

(FRG)[４８Ｇ４９].另一种定义是找到每个频率分量的

波束中心位置x０,产生函数x０(ω),该函数的斜率

将 为 SC 提 供 有 效 的 度 量,称 为 空 间 色 散

(SD)[４８,４９],分别表示为

vFRG＝
dω０

dx
, (４)

ζSD＝
dx０

dω
. (５)

图１ 引入角色散和空间啁啾.(a)棱镜;(b)光栅

Fig敭１ IntroductionofADandSC敭 a Prism  b grating

　　当光束通过色散介质传播时,某些分量将比其

他分量传播得更快,导致脉冲宽度发生变化,称为时

间啁啾(TC).TC定义了其瞬时频率的时间依赖

性,可以在时域或频域中表征.在时域中,频率啁啾

(FCH)是瞬时频率相对于时间的导数[４８].在频域

中,GDD是群延迟相对于频率的导数[４８].一般意

义上,它是脉冲被拉伸多少的度量,其中符号表示脉

冲的高频部分或低频部分是否正在引导(图２).

φFCH＝－
dω０

dt
, (６)

φGDD＝
dt０
dω
. (７)

图２ 时间啁啾

Fig敭２ Temporalchirp

　　激光脉冲中的AD和SC可导致强度前沿相对

于相 位 前 沿 的 倾 斜,这 种 现 象 称 为 脉 冲 前 沿 倾

斜[３３,４９].PFT通常来自时空耦合,而超快激光中的

时空操作有相当大的控制度[４７,４９Ｇ５０].如图３所示,
在下列两种情况下会产生PFT,最常见的是AD,因
为它来自于使用棱镜或光栅,这些棱镜或光栅用于大

多数超快激光实验.当光行进通过色散介质时,光束

的不同频率分量将以不同的角度传播.这可以通过

使用平行棱镜或光栅对来减轻,但是如果仍然存在任

何未对准或光束发散,则剩余的PFT和AD将保留.
此外,当没有AD的空间啁啾脉冲进入色散介质时,
由于介质中的群速度色散,同样可以导致PFT.因

此,PFT可以量化为两部分之和[４９],表示为

TPFT＝(vFRGφGDD)＋(φADk０). (８)

图３ 脉冲前沿倾斜的两个来源.(a)角色散;

(b)空间和时间啁啾的组合[４９]

Fig敭３TwosourcesofpulseＧfronttilt敭 a Angular
dispersion  b combination of spatial and

　　　　　　　temporalchirp ４９ 

　　另一种常见的时空耦合 WFR则描述了时间与

角度的关系,即随时间旋转的波前[４０].当光束具有

PFT并被发送到聚焦光学元件时,倾斜的前沿将使
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脉冲的一侧先于另一侧到达聚焦光学元件,这导致

光束的初始相交部分比后者先到达焦点,这意味着

光扫过焦点的方向,导致了时间上的旋转.对于SC
光束,激光脉冲的中心频率在光束中增加或减少,这
导致相位沿横轴演化得更快或更慢,导致波前随时

间推移而旋转.基于SC和PFT的结合,WFR可

以被量化[４０].这些时空耦合现象表明激光场的空

间和时间光谱之间是相互依赖、不可分离的,并且情

况会随着光束传播而发展,变得更加复杂.特别是

当激光束通过物镜聚焦时,由于几何限束效应会使

得这种动力学更加明显.

２．３　基于时空耦合的聚焦技术

在飞秒激光微加工领域,需要特别注意控制脉

冲的相位,这可能受到色散介质或自相位调制的干

扰,并导致脉冲强度的显著降低,通常被视为负面影

响.然而,一种称为啁啾脉冲放大的方法清楚地表

明,可以利用对光谱成分的操纵,通过在增益介质之

前临时拉伸一个脉冲,减轻增益介质因瞬时高功率

而受损的问题.然后将放大的脉冲以与其拉伸相同

的方式再压缩回原始脉冲宽度,使激光从太瓦提升到

拍瓦强度[５１].人们发现,通过调节时空耦合特性后

的激光脉冲,可以实现在达到焦点附近的临界功率时

克服非线性副作用,减小能量在传播过程中的损失.
空间和时间共聚焦的技术最初是为了多光子显微镜

成像而提出[２９,３０].该技术的原理是在聚焦激光脉冲

之前,入射激光的频谱分量在空间中分离,形成准直

的空间啁啾光束(图４),并增加了脉宽.在聚焦时,随
着空间分量开始重叠,整个带宽被逐渐恢复,压缩回

初始脉宽,因此脉冲可实现的最大强度仅在焦点处得

到满足,将所有激光与材料的非线性相互作用限制在

焦点体 积 上.近 年 来,SSTF技 术 不 仅 在 材 料 修

饰[３１,５２],还在显微术、组织消融[５３Ｇ５４]和大气传播[５５]等

方面显示出在达到聚焦附近临界功率时克服非线性

副作用的影响.此外时空共聚焦后的脉冲在焦点有

很强的PFT,可达到１０４fs/mm[３３],其在传统的飞秒

激光系统中是十分罕见的.

图４ 飞秒激光时空聚焦技术的原理[５６]

Fig敭４ PrincipleoffemtosecondlaserSSTFtechnology ５６ 

３　飞秒激光时空聚焦技术在微加工中
应用

３．１　抑制加工过程中的非线性效应

在微加工领域中,超快激光诱导材料改性的关

键参数之一是聚焦条件.根据应用选择正确的数值

孔径(NA)是十分重要的.然而,当使用低 NA或

高脉冲能量时,如自聚焦、丝化或超连续谱等非线性

现象导致的副作用会极大地降低改性质量[５７Ｇ５９].如

图５(a)所示,传统聚焦(NA为０．０５)条件下,６０fs、

５０μJ的飞秒激光由于自聚焦等非线性效应,在石

英玻璃中传输时形成了超连续谱[２８].相反,通过飞

秒激光时空聚焦,在相同的脉冲能量、持续时间和焦

斑大小的情况下,能够选择性地烧蚀样品的背面,并
且脉冲在传输的过程中不与材料发生非线性作用,
如图５(b)所示,时空聚焦技术可以将非线性效应有

的效抑制在焦区,使得能量更加集中,从而具有更高

的电离效率.

图５ 传统聚焦和时空聚焦条件下飞秒脉冲的非线性效应作用区域对比.(a)在没有空间啁啾脉冲的

情况下,自聚焦和超连续谱的产生导致了聚焦强度的损失;(b)利用空间啁啾脉冲,自聚焦和连续谱产生被抑制[２８]

Fig敭５ComparisonofnonlineareffectatdifferentareasbetweencommonfocusingandspatioＧtemporalfocusingconditions敭

 a Withoutspatiallychirpedpulses selfＧfocusingandsupercontinuumgenerationresultinalossofintensityatthe

　　　focus  b withspatiallychirpedpulses selfＧfocusingandcontinuumgenerationaresuppressed ２８ 
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３．２　３D打印技术上的探索改进

激光的３D打印技术是当前的一项技术热点.
实现高精度激光３D打印普遍思路是:利用激光将

光敏胶逐层曝光固化,层层叠加后成为一个整体.
显然,这种方式制备的工件分辨率与每层的胶体厚

度有关,结构的精细程度上有一定的限制.基于双

光子聚合的３D打印方式可以制备出更精细的结

构,但需要使用高数值孔径的物镜达到一定的加工

精度,由于高数值孔径会限制焦点位置的深度,这种

方法 加 工 的 工 件 尺 寸 通 常 小 于 毫 米 尺 度.Chu
等[６０]提出了一种双光子聚合方式下利用飞秒激光

脉冲时空聚焦制造高精细的三维结构的想法.他们

利用飞秒激光时空聚集,分别制作了高度在毫米和

厘米级别的三维结构,图６是高度为２mm狮子的

实物图,可以很清晰地看到狮子的表面细微结构.
通过SSTF技术可以提高双光子聚合３D打印

的精度和打印尺寸.飞秒脉冲传输过程中在空间上

和时间上同时聚焦,在焦点上可以同时达到最短的

脉冲宽度和最高的峰值光强,远离焦点位置的峰值

强度迅速下降,避免了聚焦前的非线性自聚焦,从而

提高了分辨率.而且在时空聚焦方案下,即使是低

倍率物镜也能有合适的轴向分辨率,摆脱尺寸的限

制.此外,通过调节入射激光的光强可以实现打印

分辨率的连续调节,适用于不同结构的需要.

图６ ２mm高的狮子雕塑图像.(a)雕塑正面的SEM图像;(b)原始模型的前视图;(c)制作的狮头SEM图像;

(d)原始模型的头部从相同的视角展示[６０]

Fig敭６Imageof２mmheightlionsculpture敭 a SEMimageinthefrontviewofsculpture  b frontviewoftheoriginal
model  c SEMimageoftheheadoffabricatedlion  d headoftheoriginalmodelexhibitedfromthesameangle

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ofview ６０ 

３．３　SSTF的并行化直写技术

多焦点并行化直写已经是使用传统聚焦以提高

诸如多光子显微镜和激光制造等技术处理速度的一

种有效手段.当生成这种复杂的焦点分布时,连续

的强度分布通常显示出较差的轴向分辨率,但是通

过对脉冲频谱分散后对光进行全息整形[４４],可以限

制焦点处的轴向位置.如图７(a)所示,通过空间光

调制器(SLM)调制所有光谱分量的相位,并且每个

光谱分量都会被调制到固定的微小区域,沿着几个

不同的光束路径传播到焦点区域,每个焦点都包含

所有的频率分量,可以创建如图７(b)所示的SSTF
光斑的二维和三维阵列.此外,在这种配置中使用

全息 图 可 提 供 对 光 场 更 高 维 度 的 控 制,结 合 与

SSTF点相关的PFT特性来重叠相邻的焦点,以使

单个脉冲的多个点在空间上重叠,但在时间上是分

开的.因此,这项技术可以同时控制四个维度上的

强度分布:三个空间和一个时间,来克服传统技术中

由于相互干扰而导致的全息光点间距的限制,例如

基于SSTF中产生的PFT来生成均匀的“平顶”强
度扩展线聚焦[４４].

４　时空耦合飞秒脉冲激光对纳米光栅
结构的影响

４．１　非互逆性直写现象

近年来,研究人员在飞秒激光直写透明材料的

研究中,观察到辐照材料的改性过程依赖于光束书
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图７ 四维光场整形光路示意图.(a)实验光路系统;(b)常规聚焦与SSTF、单聚焦与全息３D复用之间的关系[４４]

Fig敭７ SchematicoffourＧdimensionalopticalshaping敭 a Opticalexperimentalsetup  b relationshipbetween

conventionalfocusandSSTF aswellassinglefocusandholographic３Dmultiplexed ４４ 

写方向,这类现象被称为非互逆性直写.一般来说,
在各向同性均匀介质中,反转激光写入方向不应影响

材料加工结构.然而,２００７年Kazansky等[３２]在熔融

石英玻璃中通过扫描方式直写纳米光栅时发现,其结

构及周期依赖于飞秒激光扫描方向.从图８(a)中可

以看出,当扫描方向垂直于偏振方向时,纳米光栅的

双折射强度出现明显的不同,即在一个方向上具有明

显的双折射信号,而且纳米结构是平滑的,在相反的

方向几乎观察不到双折射信号,并产生粗糙的纳米结

构纹理,这种差异可以从书写结构横截面的SEM图

像清楚看到.这种非互逆性直写现象归因于脉冲时

空畸变产生的PFT的存在,导致激光束的对称性破

坏,因此,PFT被认为是飞秒微加工技术中一个新的

自由度,并在许多后继的研究中被证实[３２Ｇ３９].

图８ 非互逆性直写现象.(a)用正交偏振法书写直线的正交偏振和差分干涉图像;(b)书写方向垂直于

偏振的横截面的SEM图像[３２]

Fig敭８Nonreciprocaldirectwritingphenomenon敭 a Orthogonalpolarizationanddifferentialinterferenceimagesofthe
lineswrittenwithorthogonalpolarizations  b SEMimagesofcrosssectionsoflineswrittenwithpolarization

　　　　　　　　　　　　　　　　perpendiculartowritingdirection ３２ 

　　PFT源于脉冲前沿强度分布的倾斜,因此强度

梯度被认为提供了对所激发的自由载流子的有质动

力,即非均匀振荡电磁场对带电粒子上的非线性力.
这种强度梯度力沿着倾斜前沿方向将自由电子从高

强度区域排出,并进一步沿着运动方向捕获和移动

电子[３２].这个过程无疑会影响辐照区域等离子体

的形成,从而使得光束的正反向移动形成不同特征

的纳米光栅.
美国科罗拉多矿业大学 Vitek等[３３]用一组光

栅对改变飞秒脉冲的SC,在焦点处得到了接近

１６０００fs/mm的PFT数值.他们利用带有PFT的

激光通过低数值孔径(NA为０．０３)物镜聚焦在玻璃

内部,实验结果如图９所示,在不同偏振态下改变扫

描方向得到不同改性效果.当扫描方向平行于

PFT方向时[图９(b)和(c)],在不同偏振态下正反

写都存在明显的非对称差异,这种差异在偏振方向

平行于扫描方向时更加明显;当扫描方向垂直于

PFT的方向时[图９(d)],这种书写方向引起的双折

射信号随扫描方向改变的依赖现象消失.该小组认

为改变脉冲的PFT特性,可以实现在牙齿和骨头等

生物材料上精准切割和打孔[３３].

４．２　非对称的纳米光栅结构

２０１２年Dai等[６１Ｇ６２]发现单光束的飞秒脉冲激

光可以诱导纳米光栅的三维旋转.经典的理论表

明,飞秒激光诱导的纳米光栅其方位面仅取决于入

射光的偏振方向,但是使用具有PFT特征的脉冲入

射熔融石英玻璃,然后通过在光路中调节偏振方位

角θ从１０°到１９０°旋转,发现诱导的纳米光栅能实现

３D旋转,如图１０所示.引起这种现象的原因是入

射脉冲的时空畸变使电场平面从相位前沿转变到强

度前沿,这样原先二维的电场因为具有了纵向的分

量,使得形成的纳米光栅在纵向横截面中旋转.
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图９ PFT影响下的玻璃改性.(a)脉冲前沿在焦平面上的倾斜方向(虚线);蓝色箭头表示书写方向,E表示偏振方向,

分别在图(b)~(d)中标出,每组反平行线用明场(上)和正交偏振照明(下)成像;标度尺为５０μm
[３３]

Fig敭９GlassmodificationundertheinfluenceofPFT敭 a Orientationofthepulsefronttiltatthefocalplane dashedline  
bluearrowisthewritingdirection Eisthepolarizationdirection inFig敭 b Ｇ d  eachsetofantiＧparallellineswas

　　　　imagedwithbrightfield top andcrossＧpolarizedillumination bottom  scalebaris５０μm ３３ 

图１０ 飞秒激光的PFT对纳米光栅空间取向的影响.(a)旋转入射脉冲偏振方向的纳米光栅的SEM图像(红色曲线突出了

纳米光栅纵向长度的变化趋势);(b)具有两个相反扫描方向的纳米光栅SEM图像;(c)纳米光栅的三维旋转示意图[６２]

Fig敭１０DependenceoforientationofinducednanogatingonPFToffemtosecondlaser敭 a SEMimagesofselfＧorganizednanogratings
intransversalcrossＧsectionofthewrittenlineswithvariedpolarizationplaneazimuth redcurvehighlightsthevaryingtrendfor
thelongitudinallength of nanogratings   b SEM images of the written nanogratingsin the transversal

　　　　　crossＧsectionwithtwooppositescandirections  c schematicof３Drotationofnanogratings ６２ 

　　此外,选取了偏振方向分别为１０°,９０°和１７０°的三

个横截面图像.当沿着PFT方向扫描时,观察电镜可

以看到纳米光栅的３D旋转,而沿着相反方向扫描时,
则光栅取向维持原先的特征,该现象具有明显的书写

方向依赖性.我们推测该现象是由于前序脉冲扫描时

在前沿处诱导了一定密度的低电离阈值的自陷激子

(STE)或晶格缺陷,沿着PFT扫描可以在辐照区域的

前沿不断累积缺陷,使得后序脉冲能激发出更高密度

的等离子体.而且由于用于材料电离的能量消耗减

少,更多的脉冲能量可转化为有质动力,压迫纳米光栅

产生旋转.如果沿相反的方向书写,则缺乏STE或者

缺陷的积累效应,电离出的等离子体不产生受迫形变,
从而恢复原始取向.该过程提供了新路径来控制纳米

光栅从二维(２D)到３D空间的转换.
时空耦合不仅在诱导纳米光栅３D旋转起到重

要作用,同样在诱导其他微纳结构上起到一定的调

控作用.Wang等[６３]使用泵浦Ｇ探测阴影成像技术

观察由SSTF脉冲引起的瞬态等离子体轨迹时,发
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现在焦点区域形成的等离子体明显弯曲,这种现象

归因于沿 PFT 平面的不对称载流子密度分布.

Guan等[６４]通过三次谐波产生显微镜观察飞秒激光

直写波导的横截面,发现了折射率变化区域是弯曲

的,这和诱导的等离子体弯曲具有十分类似的机制.
最近,我们通过分别调节飞秒脉冲的SC和TC,

进一步探索了PFT对非互逆性直写现象的影响,并
对其调控微纳结构倾斜方向提出了解释[３９].从图１１
(a)的实验结果来看,A是飞秒脉冲传统聚焦诱导的

微纳结构,可以看出,整体结构沿着入射方向的,而在

时空耦合的飞秒脉冲入射状态下,当扫描方向垂直于

激光的SC方向时,通过观察书写线的横截面,发现了

具有头部倾斜的弯曲结构.在保持SC方向不变的情

况下,通过调节TC改变PFT的大小和方向,仅能改

变纳米结构的倾斜角度,而不改变倾斜方向,但是在

加入道威棱镜翻转SC方向后,倾斜结构发生了翻转,
这有可能意味着在控制PFT的两个变量中,SC的方

向是决定纳米结构倾斜方向的主要因素.同时,还分

析了诱导结构的倾斜角对入射脉冲GDD的依赖性,
发现即使物镜前的PFT符号随着引入的GDD的增

加而翻转,倾斜方向仍保持不变,而且数值模拟结果

还表明,焦点处的PFT不受初始PFT的影响[３９].

图１１ 空间啁啾脉冲在石英玻璃内诱导的非对称微结构.(a)(c)入射激光脉冲诱导的倾斜微结构的横截面

光学图像;对应加工示意图(b)没有道威棱镜和(d)有道威棱镜[３９]

Fig敭１１Asymmetricmicrostructuresinducedbyspatiallychirpedpulseinfusedsilica敭 a  c Opticalimagesoftransverse
sectionsoftheasymmetricmicrostructureswithtiltedheadsinducedbythelaserpulses correspondingtothe

　　　　　　　　　processingdiagram b withoutaDoveprismand d withaDoveprism ３９ 

　　已有的实验充分证实,时空耦合脉冲可以在材

料中诱导非对称的微纳结构,因此一些小组也试图

从理论方面解释这有趣的现象.Zhukov等[６５]基于

非线性麦克斯韦方程,并辅以自由电子等离子体的

流体动力学方程,提出了飞秒脉冲在熔融石英内焦

点区域的２D能流分布模型.该入射光场表达式为

Ex(z＝０)＝E０exp[－ １
w２＋

ik
２R

æ

è
ç

ö

ø
÷x２－

(t－pRex－ipImx)２

τ２ ＋iβt２ ], (９)

式中:pRe和pIm是描述时空分布关系的xＧt域中时

空耦合的实部和虚部,pRe表征z＝０(样本表面位

置)处的脉冲前沿的斜率,pIm表示波前旋转;β是脉

冲的TC(瞬时角频率相对于时间t的导数).该模

型基于常用的实验方案计算了pRe和pIm参数,将

GDD作为可调参数,然后脉冲通过一个平行光栅

对,产生一个SC的椭圆光束,没有残余的角色散.
图１２展示了不同耦合条件入射脉冲焦点区域的激

光能流分布.计算的结果展示了一个重要的现象:
焦点区域材料吸收能量呈现出不对称的分布.根据

图１２ 不同耦合条件下焦点区域的能流分布图.(a)(c)(e)耦合参数分别为p＝(１４＋０．７i)fs/μm,

p＝(０．２＋２i)fs/μm,p＝(－１３．８－３．７i)fs/μm;(b)(d)(f)相应的参照组[６７]

Fig敭１２Differentlaserfluencedistributionsatthefocuswithvariedcouplingparameters敭 a  c  e Couplingparameter 
respectivelyp ＝ １４＋０敭７i fs μm p ＝ ０敭２＋２i fs μm and p ＝ －１３敭８－３敭７i fs μm 

　　　　　　　　　　　　　　　　　 b  d  f correspondingcontrolgroup ５２ 
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模拟条件,实验中观察到的材料改性后的非对称结

构应该归因于PFT的存在.

４．３　飞秒激光时空耦合诱导特殊结构的应用探讨

尽管飞秒激光的表征技术已经得到了一定的发

展[６６Ｇ６８],但是缺乏对纳米光栅形成过程的直接观察

手段.到目前为止,非互逆性直写效应和非对称纳

米光栅形成背后的物理图像并没有统一的定论,多
为定性研究,但是已在多个实验中证实其与PFT的

直接联系.因此需要在理论上,考虑PFT、WFR等

时空耦合效应,并考虑到等离子体吸收、等离子体散

焦以及多光子吸收等非线性效应,建立理论模型进

行计算.
在激光微加工产业中,应避免非互易性直写现

象和非对称纳米光栅结构的产生对精密三维加工造

成负面影响.但是,PFT作为一种新的调控方式为

提高材料电离率和加工维度提供了新的思路,我们

预计,通过调节PFT实现对光线的控制,可以促进

材料处理、光学操纵和数据存储的进步.操纵飞秒

脉冲时空耦合在各向同性材料(熔融石英玻璃)中产

生的“各向异性纳米光栅”,用来生产传感器、偏振

器、光学隔离器和滤光器等光学器件,在纳米光栅５
维编码存储的基础上[２０],实现６维编码(第６维,纳
米光栅倾斜调控),进一步提升纳米光栅存储能力.
相信,随着对飞秒激光时空变换技术控制能力的提

升和研究的深入,非互逆性直写效应和非对称纳米

光栅形成背后的物理图像会得到完善,其在激光微

加工产业中将会得到广泛的应用.

５　结束语

本文对飞秒脉冲时空耦合效应用于微加工的研

究进行了回顾,重点介绍了其对石英玻璃内纳米光

栅结构的影响.通过研究非互逆性直写和纳米光栅

３D旋转等现象,证明了脉冲的PFT是决定非对称

纳米结构的主要因素.调节飞秒脉冲时空啁啾可以

实现对PFT的主动控制,研究内容包括探索PFT
对焦点区域材料非线性电离、非对称光场和受激等

离子体耦合调制过程,以及有质动力场与等离子体

之间的强相互作用等物理机制.综上所述,PFT可

作为一个新的调控自由度去促进纳米光栅快速生

长,为提升三维光存储写入速度和快速制作偏振光

学波片提供高效的解决方案.
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