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自由基聚合型光致聚合物中全息图像质量的
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摘要　用实验方法研究了光致聚合物中全息存储再现图像质量的动态特性，以信噪比损失作为图像质量变化的衡

量指标，进行了暗增长和均匀后曝光过程监测图像实验。实验结果表明，在暗增长和均匀后曝光过程中，再现图像

强度和质量经历先增长后下降的动态过程。以噪声光栅的形成和发展对实验结果进行了初步的解释。以信噪比

损失不大于３ｄＢ为判据考察了全息图对暗反应和均匀后曝光过程的宽容程度，对于不同的记录条件确定了暗反

应和均匀后曝光过程的特征时间。在特征时间内，再现图像的质量和强度都是可以接受的。在复用记录时，为保

证所有全息图有均衡的衍射效率和良好的图像质量，必须考虑再现图像质量和强度的动态变化因素。
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１　引　　言

用于全息存储的光致聚合物材料具有高灵敏

度、高衍射效率、低成本、易于制作和不需要后期处

理等优点，被认为是最有潜力的海量高速光学信息

存储的材料［１］。

光致聚合物主要成份包括活性单体（单功能性

１２０９００１１
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或多功能性单体）、引发剂（自由基类或阴／阳离子

类）、光敏剂（必要时加入链转移剂）、成膜树脂以及

增塑剂等［２～４］。光致聚合物的全息记录机理是基于

光诱导产生的聚合反应，其基本聚合方式可分为自

由基聚合和阳离子聚合，本文所用材料为自由基聚

合型。其反应过程一般描述为，物光、参考光在聚合

物材料中干涉形成明暗条纹，明区发生光化学反应

生成活性种子（自由基或阴／阳离子），这些活性种子

引发单体聚合。光聚合有链锁反应的链增长过程，

聚合成链生成高分子聚合物。聚合过程使活性单体

浓度降低，明暗区域形成单体浓度梯度，单体从暗区

向明区扩散。随着光聚合反应的持续进行，明区单体

浓度大于暗区，而成膜树脂和单体之间的折射率差就

形成了折射率调制度，成为体积位相型全息光栅［５］。

光致聚合物中单体聚合和扩散过程的不断进

行，使全息光栅的形成呈现复杂的动态过程。一般

情况下，即使全息曝光停止，光栅衍射效率也会继续

增长，即存在“暗增长”或暗反应现象。为了消除暗

反应，使记录的全息光栅稳定，通常需要采用“光定

影”，即用均匀光进行后续曝光，使残余单体进一步

聚合。

已有的研究表明，暗反应和均匀后曝光（ＵＰＥ）

过程中光栅衍射效率都会有不同程度的增长［６～８］。

这些效应对于大规模复用的全息存储尤为重要，因

为若在同一位置复用记录多个全息图（单点复用），

后续的全息曝光对于前面已经记录的全息图而言，

相当于均匀后曝光；而在部分重叠的全息复用（例如

位移复用）中，已经记录的全息图将承受暗反应和均

匀后曝光两种过程。充分考虑到这两种过程对全息

图衍射效率的增长效应，已经为单一单体的光致聚

合物材料设计了复用全息图等衍射效率曝光时序，

使复用的全息图最终获得均衡的衍射效率［８］。

虽然暗反应和均匀后曝光对全息图衍射效率的

影响已经得到较为深入的研究，但在这些过程中全

息图再现质量的演变还鲜有研究报道。高质量的存

储才能读出有效信息，从全息存储材料中成功读取

有效信息才能体现全息存储的潜力，因此有必要研

究光致聚合物中暗增长和均匀后曝光过程对全息存

储图像质量的影响。

在一种自由基聚合型的双单体光致聚合物材

料［９］中研究了暗增长和均匀后曝光过程对全息存储

图像质量的影响。本文给出了基于自由基聚合原理

的双单体光致聚合物中暗增长和均匀后曝光的理论

模型及其数值模拟，给出了衍射光强度和再现图像

质量的实验监测结果。将实验结果和理论模型对照

后发现，光致聚合物材料在持续光照后产生的噪声

是不可忽视的因素。

图１ 暗增长过程衍射效率的动态演变

Ｆｉｇ．１ Ｄｙｎａｍｉｃｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｇｒａｔｉｎｇｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

ｄｕｒｉｎｇｄａｒｋｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔ

２　双单体光致聚合物材料全息存储的

暗增长和均匀后曝光效应

２．１　暗增长

暗增长是光致聚合物材料在全息记录中普遍存

在的现象，就是在对记录介质进行全息曝光过程中，

在尚未达到饱和折射率调制度（即尚未消耗掉全部

单体）时停止曝光，而折射率调制度仍然继续上升，

直至饱和的现象。其原因在于单体的扩散机制在结

束曝光后仍然存在，因而折射率调制度会继续增长。

只有在亮条纹区域与暗条纹区域中的单体浓度重新

平衡后，暗反应才会结束。

若全息记录时间为狋ｗ，此时关闭物光和参考

光，在狋＞狋ｗ 时进入暗增长过程。利用聚合物材料

中全息光栅简化扩散模型，暗增长过程中全息光栅

折射率调制度随时间狋的演变为
［１０］

Δ狀（狋）＝Δ狀（狋ｗ）＋犃１ １－ｅｘｐ
狋ｗ－狋

τ犇（ ）［ ］
１

＋

犃２ １－ｅｘｐ
狋ｗ－狋

τ犇（ ）［ ］
２

， （１）

式中Δｎ（狋ｗ）为狋ｗ时刻已记录光栅的折射率调制度，

τ犇１和τ犇２分别为两种单体的扩散时间常数，犃１和犃２

分别是与狋ｗ时刻两种单体浓度有关的量。从折射率

调制度可以计算出光栅的衍射效率为［１１］

η＝ｓｉｎ
２ π犱Δ狀

λ（ｃｏｓθｒｃｏｓθｓ）
１／［ ］２ ， （２）

式中犱为聚合物材料厚度，λ为全息记录波长，θｒ和

θｓ分别为读出光和衍射光与材料表面法线之间的夹

角。图１为典型的暗反应过程拟合曲线，拟合参数

１２０９００１２
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通过对材料性能的一系列测试得到，文献［１０］给出

了具体的测试方法。得到的所需参数为：狋ｗ＝１２ｓ，

τ犇１＝１８．７６ｓ，τ犇２＝３１９．３２ｓ，Δ狀（狋ｗ）＝７．１３×１０
－５，

犃１＝１．８８×１０
－５，犃２＝３．５１×１０

－５，犱＝５００μｍ，λ＝

５３２ｎｍ，θｒ＝２８．４°，θｓ＝７．８°。由图１中曲线变化趋

势可知，暗增长从光栅记录结束时刻狋ｗ 开始，光栅

衍射效率不断增长直至饱和。

２．２　均匀后曝光效应

在均匀光照射下，光致聚合物中已记录的全息

图的衍射效率继续增长的效应称为均匀后曝光效

应。在均匀后曝光过程中，单体的扩散和聚合持续

进行，记录光栅的折射率调制度不断增长，直到照明

区域全部单体耗尽为止。

若全息记录时间为狋ｗ，此时关闭记录光，在狋＞

狋ｗ 时用一束均匀光照射记录区域，即进入均匀后曝

光过程。利用聚合物材料中全息光栅简化扩散模

型，双单体光致聚合物中全息图在均匀后曝光过程

中折射率调制度随时间的变化为［１０］

Δ狀（狋）＝Δ狀（狋ｗ）＋

犆１ １－ｅｘｐ－
１

τ狆１
＋
１

τ犇（ ）
１

（狋－狋ｗ［ ］｛ ｝） ＋

犆２ １－ｅｘｐ－
１

τ狆２
＋
１

τ犇（ ）
２

（狋－狋ｗ［ ］｛ ｝） ，（３）

式中τ犘１和τ犘２分别为两种单体的聚合时间常数，犆１、犆２

是与狋ｗ 时刻两种单体浓度有关的量。相应衍射效率也

可结合（２）式计算得到。图２为典型的均匀后曝光过程

拟合曲线，使用的参数为：τ犘１ ＝４４．１５，τ犘２＝９５．１５，

犆１＝１．８８×１０
－５，犆２＝３．５１×１０

－５，其余参数［狋ｗ、τ犇１、

τ犇２、Δ狀（狋ｗ）、犱、λ、θｒ和θｓ］与图１相同。由图２可知，均

匀后曝光过程从单光栅记录结束时刻狋ｗ 开始，光栅衍

射效率不断增长直至饱和。

图２ 均匀后曝光过程衍射效率的动态演变

Ｆｉｇ．２ Ｄｙｎａｍｉｃｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｇｒａｔｉｎｇｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｄｕｒｉｎｇ

ｕｎｉｆｏｒｍｐｏｓｔｅｘｐｏｓｕｒｅ

３　双单体光致聚合物材料全息图像质

量实验

３．１　实验条件与过程

实验所采用的光致聚合物材料是一种自由基聚

合型的双单体光致聚合物［９］。两种单体分别为固态

单体Ｎ 乙烯咔唑（ＮＶＣ）和液态单体２ 苯氧基乙

基丙烯酸酯（ＰＯＥＡ），这两种单体匹配后其共聚合

能力大于各自的自聚合能力，提高了材料的光响应

速度，增大了聚合物与成膜树脂之间的折射率差，提

高了材料的全息性能。

记录材料若在曝光后发生收缩，会引起布拉格

偏移，使原位读出时衍射光强显著下降，图像质量恶

化。已有研究表明本实验所用材料的体积收缩率小

于０．５％
［９，１２］，对记录图像位移扫描读出的实验结

果也表明读出最大图像强度位置即记录原位置，说

明本材料的收缩效应可以忽略。

实验光路如图３所示。波长为４５７ｎｍ的激光

图３ 实验光路示意图

Ｆｉｇ．３ Ｓｃｈｅｍｅｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ
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束经过分束器ＢＳ１分为两束，并分别经过扩束和准

直；一路将散射器Ｄ１（平均颗粒尺寸为５μｍ）成像

到样片上作为参考光，另一路经ＢＳ２又分为两束，

其中一束受到分辨率板（ＲＴ）调制成为物光束，与参

考光在记录材料中干涉记录傅里叶变换全息图；另

一路经过散射器Ｄ２（平均颗粒尺寸为５０μｍ）调制

后照射到材料的同一区域上，作为均匀照明光。全

息记录的总光强为１５μＷ／ｍｍ
２，物光、参考光与均

匀光三光束的光强比为１∶２∶２。物光垂直入射到记

录材料表面，参考光和均匀光与物光夹角都为４５°。

进行暗增长监测读出图像实验时，物光、参考光

首先在材料上记录一段时间狋ｗ，然后关闭记录光，

每隔５ｓ用参考光读出一次图像。进行均匀后曝光

监测读出图像实验时，也是在全息记录时间狋ｗ 后关

闭记录光，然后打开均匀光持续照射记录区域，每隔

５ｓ用参考光读出一次图像。

３．２　实验数据处理

实验中用ＣＣＤ采集图像数据。在实验进行过

程中，ＣＣＤ已经关闭自动增益控制与背景光自动调

整功能，故只要小心避免图像的过饱和，图像的平

均灰度值犌便可以反映图像强度变化。令监测过程

狋＝０时刻，即狋ｗ 时长的全息记录结束时，读出图像

平均灰度值为犌０，计算出其他图像平均灰度犌狀 与

犌０ 的比值犐狀，得到以记录结束时的图像强度进行归

一化的图像强度曲线犐狀 为

犐狀 ＝
犌狀
犌０
． （４）

图像质量用信噪比来评价。二值图像的信噪比定义

为［１３］

犚ＳＮ ＝
犐１－犐０

σ
２
１＋σ槡

２
０

， （５）

式中犐１ 和犐０ 分别是图像中“１”（亮）像素和“０”（暗）

像素的平均光强，σ１和σ０分别是“１”像素和“０”像素

的标准差，如图４所示。选取相同面积的亮区和暗

区，分别计算像素灰度的平均值和标准差，即可依

（５）式计算出图像的信噪比。

图４ 信噪比计算方法示意图

Ｆｉｇ．４ ＭｅｔｈｏｄｏｆＳＮＲｃａｌｃｕｌａｔｉｏｎ

评价一系列图像的质量变化，可以采用信噪比

损失系数犚ＬＳＮ进行描述。犚ＬＳＮ定义为
［１４］

犚ＬＳＮ ＝１０×ｌｇ
犚ＳＮ

０

犚ＳＮ
（ ）

犿

， （６）

式中犚ＳＮ０为初始图像的信噪比，犚ＳＮ犿为系列中第犿

幅图像的信噪比。在本实验中犚ＳＮ０就是全息记录刚

结束时再现图像的信噪比；犚ＳＮ犿是在后续的第犿 次

采集到的图像的信噪比。犚ＬＳＮ的值越大，表明图像

信噪比恶化越严重，而若犚ＬＳＮ＜０表明系列中图像

的信噪比有所改善。

３．３　实验结果

分别用狋ｗ＝６ｓ和１２ｓ进行了全息图像记录，

随后对每个全息图进行了暗增长或均匀后曝光过

程，监测再现图像的质量。再现图像系列表现出相

同的特征，即图像的强度和信噪比均呈现明显的先

增长后下降的变化趋势，图５为一组典型的图像。

图５（ａ）为记录狋ｗ ＝１２ｓ刚完成时的再现像，

图５（ｂ）、（ｃ）、（ｄ）分别为均匀后曝光３０、７５、１５５ｓ后

的读出图像。

图５狋ｗ＝１２ｓ，经过不同时间均匀后曝光的图像。（ａ）０ｓ，犚ＬＳＮ＝０；（ｂ）３０ｓ，犚ＬＳＮ＝－３．１４；

（ｃ）７５ｓ，犚ＬＳＮ＝０．１８；（ｄ）１５５ｓ，犚ＬＳＮ＝６．６３

Ｆｉｇ．５ Ｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｉｍａｇｅｉｎｕｎｉｆｏｒｍｐｏｓｔｅｘｐｏｓｕｒｅｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｘｐｏｓｕｒｅｔｉｍｅｉｎｔｈｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｔｈａｔ狋ｗ＝１２ｓ．（ａ）０ｓ，

犚ＬＳＮ＝０；（ｂ）３０ｓ，犚ＬＳＮ＝－３．１４；（ｃ）７５ｓ，犚ＬＳＮ＝０．１８；（ｄ）１５５ｓ，犚ＬＳＮ＝６．６３

１２０９００１４



宋　伟等：　自由基聚合型光致聚合物中全息图像质量的动态特性研究

　　均匀后曝光监测和暗反应监测的数据处理结果

分别如图６和图７所示。为了易于比较，将监测到的

在同一记录条件下，光栅在某一过程中的衍射强度和

信噪比损失随时间的变化放在同一张图中。

图６ 均匀后曝光监测读出图像归一化光强度与信噪比损失动态变化情况。（ａ）狋ｗ＝６ｓ；（ｂ）狋ｗ＝１２ｓ

Ｆｉｇ．６ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｌｏｓｓｏｆｓｉｇｎａｌｔｏｎｏｉｓｅｒａｔｉｏｏｆｔｈｅｒｅａｄｏｕｔｉｍａｇｅｓｉｎｕｎｉｆｏｒｍｐｏｓｔｅｘｐｏｓｕｒｅ．

（ａ）狋ｗ＝６ｓ；（ｂ）狋ｗ＝１２ｓ

图７ 暗增长过程监测读出图像归一化光强度与信噪比损失动态变化情况。（ａ）狋ｗ＝６ｓ；（ｂ）狋ｗ＝１２ｓ

Ｆｉｇ．７ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｌｏｓｓｏｆｓｉｇｎａｌｔｏｎｏｉｓｅｒａｔｉｏｏｆｔｈｅｒｅａｄｏｕｔｉｍａｇｅｓｉｎｄａｒｋｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔ．（ａ）狋ｗ＝６ｓ；

（ｂ）狋ｗ＝１２ｓ

　　图６所示的均匀后曝光过程表现出以下特点：

１）再现图像的强度和信噪比同步发生变化，在全息

记录１２ｓ条件下，均匀后曝光约３０ｓ，得到了读出强

度、质量同时达到最好的图像，即犚ＬＳＮ狀＝－３．１４，归

一化强度值犐狀＝１．０５，而在全息记录６ｓ条件下，均

匀后曝光曝光３５ｓ，读出强度、质量同时达到最好的

图像犚ＬＳＮ狀＝－２．０６，犐狀＝１．７９；２）读出图像强度和

信噪比达到最优后，图像强度并未趋于饱和而是逐

渐下降，图像质量亦同步变差；３）全息记录时间较短

时，这种动态变化过程较为缓慢。

暗增长过程中再现图像的动态变化与均匀后曝

光大体相同，如图７所示，只是图像强度增长接近最

大值时，上升与下降都比较缓慢。

３．４　实验结果讨论

衍射效率定义为衍射光强度与入射光强度的比

值，实验中保持入射光强基本恒定，因此衍射光强与

衍射效率成正比。在暗增长和均匀后曝光过程中，

衍射光强（表现为图６和图７中的读出图像强度）并

未如理论预期那样单调上升并趋于饱和（如图１和

图２所示），而是经历先增长后下降的动态过程。对

此可以用噪声光栅的形成和发展进行初步解释。

以往的研究表明［１５］，即使光致聚合物样片仅被

一束相干光持续照明，材料中也会逐渐产生噪声光

栅，其结果使得入射光被噪声光栅散射，偏离预定的

入射方向。噪声光栅与光敏剂（染料）的光致漂白作

用的共同结果，使得直透光的强度呈现先略有上升

后逐渐下降的复杂动态过程。这就很好地解释了均

匀后曝光过程中衍射效率的下降，主要是因为散射

噪声使得参与衍射的光强减小，导致衍射光强下降。

暗反应过程中虽然没有光照，但单体浓度梯度引起
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的单体扩散具有随机的性质，也会在一定程度上引

入随机噪声。在衍射光强降低噪声增强的双重效应

下，图像的犚ＬＳＮ增大，图像质量逐渐恶化。

可以用犚ＬＳＮ＜３ｄＢ（即图像信噪比不低于初始

值的一半）作为判据，考察光致聚合物中全息光栅对

暗反应和均匀后曝光过程的宽容程度。分别用

Δ狋ＵＰＥ和Δ狋Ｄａｒｋ表示均匀后曝光和暗反应过程中犚ＬＳＮ

增加到３ｄＢ对应的时间，并把这段时间称为均匀后

曝光和暗反应过程的特征时间。根据图６和图７的

结果，在不同记录条件下的特征时间列于表１中。

同时在表２中列出了经历特征时间后，即当犚ＬＳＮ＝

３ｄＢ时，均匀后曝光和暗反应过程再现图像的归一

化强度值，分别用犐（Δ狋ＵＰＥ）和犐（Δ狋Ｄａｒｋ）表示。

表１ 均匀后曝光和暗增长过程中图像质量的特征时间

Ｔａｂｌｅ１ ＣｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｔｉｍｅｏｆｉｍａｇｅｑｕａｌｉｔｙｄｕｒｉｎｇＵＰＥ

ａｎｄｄａｒｋｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅｃｏｒｄｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

Δ狋ＵＰＥ／ｓ Δ狋Ｄａｒｋ／ｓ

狋ｗ＝６ｓ １４０ ２６０

狋ｗ＝１２ｓ １１０ １３０

表２ 再现图像归一化强度在特征时间的值

Ｔａｂｌｅ２ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｉｍａｇｅａｔｔｈｅ

ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｔｉｍｅｏｆＵＰＥａｎｄｄａｒｋｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｆｏｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅｃｏｒｄｉｎｇｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

犐（Δ狋ＵＰＥ）（ａ．ｕ．） 犐（Δ狋Ｄａｒｋ）（ａ．ｕ．）

狋ｗ＝６ｓ ０．９２ ０．８４

狋ｗ＝１２ｓ ０．８５ ０．８７

　　由表１可知，对于图像质量而言，暗反应过程比

均匀后曝光过程有更好的宽容程度，这也与上文中

关于噪声的讨论一致，即均匀光的长时间照射会引

入可观的噪声。全息记录条件对特征时间也有明显

的影响，这是因为在初始记录的全息图较弱（狋ｗ较

短）的情况下，作为“种子”的噪声光栅也较弱且增长

较慢，同时留给后续过程的衍射效率增长余地更大。

由表２可知经历特征时间后再现图像的归一化

强度是它们各自相对于初始值的强度，当犚ＬＳＮ＝

３ｄＢ时，暗增长和均匀后曝光过程再现图像强度下

降不大，都不到２０％。

在特征时间内，暗反应与均匀后曝光过程中再

现图像质量将下降一半，图像强度下降不是很多。

可以认为在此期间内，再现图像的强度和质量都是

可以接受的。

４　结　　论

实验结果表明，在暗增长和均匀后曝光过程中，

衍射效率（表现为读出图像强度）并未如理论预期那

样单调上升并趋于饱和，再现图像的强度和质量经

历先增长后下降的动态过程。对此可以用噪声光栅

的形成和发展进行初步的解释。均匀后曝光过程中

散射噪声使得参与衍射的光强减小，导致衍射光强

下降；暗反应过程中，衍射光强降低及噪声增强双重

作用，使得再现图像的犚ＬＳＮ增大，图像质量逐渐恶

化。用犚ＬＳＮ＜３ｄＢ作为判据，考察全息光栅对暗反

应和均匀后曝光过程宽容度的特征时间，发现在特

征时间内图像强度下降不大，图像的强度与质量都

是可以接受的。

在设计复用记录的存储方案时，为了保证所有

全息图有均衡的衍射效率和良好的图像质量，必须

考虑再现图像质量和强度的动态变化因素。对于单

点复用，要使总曝光时间不大于均匀后曝光过程特

征时间；对于部分重叠的复用，要保证每一区域曝光

时间不大于均匀后曝光过程特征时间，同时总曝光

时间不大于暗反应特征时间，使得存储完成后能够

读出有效信息。
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