
书书书

第３４卷　第４期 光　学　学　报 Ｖｏｌ．３４，Ｎｏ．４

２０１４年４月 犃犆犜犃犗犘犜犐犆犃犛犐犖犐犆犃 犃狆狉犻犾，２０１４

飞秒激光诱导自组织纳米光栅偏振散射特性研究

薛　军１　杨　勇２　李　晨２　李冬娟２
１ 中国人民武装警察部队工程大学理学院，陕西 西安７１００８６

２ 中国科学院西安光学精密机械研究所瞬态光学与光子技术国家重点实验室，陕西 西安（ ）
７１０１１９

摘要　实验证实飞秒激光在透明材料内部诱导的周期性纳米条纹具有特殊的光学特性。采用时域有限差分方法

（ＦＤＴＤ）分别对单元纳米光栅和纳米光栅阵列的散射特性进行研究，分析结果显示纳米光栅的散射对入射激光的

偏振方向敏感；散射强度与入射激光波长相关，波长越长、散射越弱。对于纳米光栅阵列，平行于纳米光栅的散射

强度比垂直于纳米光栅的散射强度小两万倍。最后从理论上验证了Ⅱ类波导和纳米光栅偏振导光是由纳米光栅

的散射引起的而不是双折射效应。
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１　引　　言

飞秒激光与物质相互作用过程中伴随各种复杂

的非线性效应，这与飞秒激光的特性有关，也与材料

本身的特性有关，这些综合因素会产生复杂而有趣

的飞秒现象。当近红外飞秒激光聚焦在石英玻璃内

部时，在较低的激光能量水平下，会使石英分子结构

体系产生改变，形成各向同性的折射率增加，可以形

成低损耗光波导；当飞秒激光脉冲宽度较宽或者脉

０４３２００１１
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冲能量较大时，会产生与激光波长和偏振相关的纳

米光栅，由于纳米光栅的双折射效应，它的有效折射

率低于基底材料；当脉冲能量继续增加时，会在石英

内部极小的范围内诱导微爆炸，产生中心空心外围

密度增加的腔型结构。虽然飞秒激光诱导的纳米光

栅的形成机制尚在研究当中，但随着研究的深入，人

们开始逐步了解到更多纳米光栅的结构特征和光学

性质。１９９９年，Ｓｕｄｒｉｅ等
［１］第一次报道了石英玻璃

中较高能量飞秒激光写入的一种轨迹具有双折射特

性；２００２年，Ｍｉｌｌｓ等
［２］说明了这种双折射可能由垂

直于写入激光偏振方向的周期性纳米光栅产生；

２００３年，Ｓｈｉｍｏｔｓｕｍａ等
［３］首次采用透射式扫描电

镜（ＳＥＭ）观察到纳米光栅的详细结构特征，它由较

低折射率的各向同性窄层和较高折射率各向同性宽

层交替组成，窄层的宽度约为１０ｎｍ左右，折射率

为１．１左右，宽层的折射率比基质略高，周期为λ／２狀

（λ为写入激光的波长，狀为石英玻璃的折射率）；

２００６年，Ｂｈａｒｄｗａｊ等
［４］借助酸刻蚀，观察到更清晰

的结构，实验还得到了比较准确的双折射大小，依据

纳米光栅的双折射特性，一些有价值的应用也被广

泛尝试，如波导相位延迟片、径向偏振光产生器等。

２００９年，Ｃｈｅｎｇ等
［５］首次观察到纳米光栅的偏振散

射特性；利用偏振散射特性，可以制作低损耗单偏振

波导器件。国内对于光刻纳米技术的机理与应用也

展开了广泛的研究［６－７］，然而，对于此类光刻纳米光

栅的偏振散射机理未能明确解释。简单地根据散射

体尺寸判断，纳米光栅小于入射波长，该类散射应该

属于瑞利散射的范畴，而目前的理论体系很少涉及非

轴对称物体的散射，也未曾涉及散射体的偏振效应。

为了更清晰地研究分析纳米光栅偏振依赖散射

机理，本文首先从实验上进一步完善了偏振散射的

测试手段，理论上对纳米光栅进行三维建模，然后用

时域有限差分方法（ＦＤＴＤ）计算了纳米光栅的散射

强度和散射截面，理论分析结果证实了纳米光栅的

偏振散射来源于纳米光栅的非对称散射。该结果有

助于优化Ⅱ类波导器件以及基于纳米光栅偏振散射

特性器件的性能。

２　实验和结果

实验中光源是掺钛蓝宝石飞秒激光放大系统产

生的８００ｎｍ 光脉冲，脉宽为３５０ｆｓ，重复频率为

１００ｋＨｚ。抛光的熔融石英样品（Ｃｏｒｎｉｎｇ，５ｍｍ×

１５ｍｍ×３０ｍｍ）装在犡犢犣位移平台上，位移平台

能够沿着平行或者垂直于激光束传播方向平移。使

用长工作距离（Ｍｉｔｕｔｏｙｏ）显微镜物镜（２０×，工作距

离２２ｍｍ，数值孔径０．４２）把激光束聚焦到样品里

面，距离表面２００μｍ。采用纵向写入的方式使得制

作的光波导具有圆对称性，即样品平移方向平行于

激光束方向。为了分析纳米条纹，在写入Ⅱ类波导

后，切掉５００μｍ，之后使用石英粉末对样品进行抛

光，用氢氟酸（ＨＦ）对样品进行蚀刻，然后在表面镀

上一层导电金膜，最后在扫描电镜下成像。实验中

为了避免氧化铈和二氧化硅产生微弱的化学反应使

扫描电镜照片质量下降，未采用常规抛光粉氧化铈进

行抛光；另外，为了得到规则性好且填充区域大的纳

米光，将激光脉冲宽度调至３５０ｆｓ；为了使散射更加明

显，用光束旋转的方法，写入了一个长１．５ｍｍ的管

状结构，外围直径为２８μｍ，图１为整个管状结构横

截面的ＳＥＭ图片和局部的ＳＥＭ 图片，纳米光栅的

结构尺寸与过去的文献报道的参数一致，条纹方向

与激光偏振垂直。这种纳米光栅表现出形序双折射

特性，类似于负单轴晶体，光轴垂直于纳米层［８－１０］。

图１ （ａ）飞秒激光在石英玻璃内部写入的管状波导横截面自组织纳米条纹ＳＥＭ图；（ｂ）图（ａ）右侧框线局部放大图

Ｆｉｇ．１ （ａ）ＳＥＭｉｍａｇｅｏｆｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎａｌｏｆｓｅｌｆｏｒｇａｎｉｚｉｎｇｎａｎｏｓｔｒｉｐｅｓｉｎｑｕａｒｔｚｇｌａｓｓｔｕｂｕｌａｒｗａｖｅｇｕｉｄｅｗｒｉｔｔｅｎ

ｂｙｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ；（ｂ）ｐａｒｔｉａｌｅｎｌａｒｇｅｄｖｉｅｗｏｆｔｈｅｒｉｇｈｔｓｉｄｅｏｆＦｉｇ．（ａ）

０４３２００１２



薛　军等：　飞秒激光诱导自组织纳米光栅偏振散射特性研究

　　为了进一步观察偏振散射现象，将单模 ＨｅＮｅ

激光（波长６３２．８ｎｍ）注入到管状结构的中心，发现

电场方向平行于纳米光栅的偏振光能够低损耗通过，

相反，垂直于纳米条纹的偏振光将遭受到高损耗。

在关于光刻纳米光栅的偏振导光机理的研究

中［７］，已明确证实纳米光栅散射方向和耦合光偏振

方向保持正交，考虑到纳米光栅与写入光束偏振方

向的关系，对于纳米光栅的散射强度与注入光束的

偏振方向进行了实验研究。实验中在管状波导的侧

面用物镜、ＣＣＤ探测散射光的强弱。实验结果表明

对于垂直于纳米平面方向的散射，耦合光偏振平行

于纳米平面时比耦合光垂直于纳米平面时更强，如

图２所示。波导由１０ｍＷ，水平偏振，１ｋＨｚ激光

脉冲在１μｍ／ｓ速度下写入，波导长度为１．５ｍｍ。

图２（ａ）是利用相位对比显微镜（ＰＣＭ）观察到的管状

波导侧面的透射显微照片，由于是弧形，两侧部分图

片不在焦平面上；图２（ｂ）是水平偏振光注入时整个

波导长度的散射强度图；不改变注入条件，用λ／２波

片旋转注入光偏振方向到垂直，散射强度如图２（ｃ）所

示，可以看出，图２（ｃ）的强度明显小于图２（ｂ）的强

度；图２（ｄ）显示了散射强度随狕的变化，字母ＨＨ表

示写入方向和耦合偏振方向均为水平方向，ＨＶ表示

写入方向为水平方向，耦合方向为垂直方向。

图２ 在垂直方向探测到的ＩＩ类波导的偏振依赖

散射强度

Ｆｉｇ．２ Ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｅｐｅｎｄｅｎｔｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｉｎｔｅｎｓｉｔｙｍａｐｓ

ｏｆｔｙｐｅＩＩｗａｖｅｇｕｉｄｅｓｄｅｔｅｃｔｅｄｉｎｔｈｅｖｅｒｔｉｃａｌｄｉｒｅｃｔｉｏｎ

对于平行于纳米平面方向的散射，耦合光偏振垂

直于纳米平面时比耦合光平行于纳米平面时更强，如

图３所示，所用波导参数与图２相同。图３（ａ）表示ＩＩ

类波导的ＰＣＭ顶视图；图３（ｂ）是水平偏振光注入波

导后的散射强度图；同样地，不改变注入条件，用λ／２

波片旋转注入光偏振方向到垂直，散射强度如图３（ｃ）

所示，可以看出，图３（ｃ）的强度明显小于图３（ｂ）的

强度 ；图３（ｄ）显示了散射强度随狕的变化，字母

ＶＨ表示写入方向为垂直方向，耦合偏振方向为水

平方向，ＶＶ 表示写入方向和耦合方向均为垂直

方向。

图３ 在垂直方向探测到的ＩＩ类波导的偏振依赖

散射强度

Ｆｉｇ．３ Ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｅｐｅｎｄｅｎｔｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｉｎｔｅｎｓｉｔｙｍａｐｓ

ｏｆｔｙｐｅＩＩｗａｖｅｇｕｉｄｅｓｄｅｔｅｃｔｅｄｉｎｔｈｅｖｅｒｔｉｃａｌｄｉｒｅｃｔｉｏｎ

３　理论分析

将纳米光栅看作由许多嵌入的纳米粒子构成，

这些纳米粒子沿着垂直于写入激光电场方向排布。

单粒子被考虑成扁平的立方体，这与实际情况比较

接近。使用软件ＦＤＴＤＳｏｌｕｔｉｏｎｓ（ｖｅｒｓｉｏｎ６．５）来

进行三维ＦＤＴＤ模拟
［１１］。在ＦＤＴＤ模拟中，使用

的是平面波总场散射场（ＴＦＳＦ）源。中间方框表面

为ＴＦＳＦ边界，在方框内只能获取总场，而在方框外

只能获得散射场，在最大方框表面上放置６个功率

监视器来测量散射场，而在最小方框表面上放置６

个功率监视器来测量总场。散射截面定义为［１２－１６］

σｓｃａｔ（ω）＝犘ｓｃａｔ（ω）／犐ｓｏｕｒｃｅ（ω），

式中犘ｓｃａｔ（ω）为总的散射功率，犐ｓｏｕｒｃｅ（ω）为入射光强。

模拟中，立方体折射率为１．１，并且假定在７５０～

８５０ｎｍ之间无色散，背景折射率为１．４５。狓狔平面内

散射截面如图４所示。

散射模拟与瑞利散射理论相一致，散射强度随着

波长的增加而减弱。对于所有的波长，入射光偏振方
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图４ 采用ＦＤＴＤ方法计算出的单个扁平立方体粒子的

散射截面随波长的变化关系

Ｆｉｇ．４ Ｔｏｔａｌｓｃａｔｔｅｒｉｎｇｃｒｏｓｓｓｅｃｔｉｏｎｏｆａｎｏｂｌａｔｅｃｕｂｏｉｄ

ａｓ ａ ｆｕｎｃｔｉｏｎ ｏｆ ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ ｂｙ ｔｈｅ ＦＤＴＤ

　　　　　　　　　　ｍｅｔｈｏｄ

向垂直于纳米平面时的散射比入射光偏振方向平行

于纳米平面时的散射更强。８００ｎｍ处的散射截面

分别为３．１８２５３ｎｍ２ 和１．８０７４２ｎｍ２。单粒子散射

贡献于纳米光栅的总散射。单粒子散射的方向性与

实验观察到的纳米光栅的散射方向性相一致。由于

实验装置限制，不能测量纳米光栅的总散射，但是通

过以下的模拟结果可以间接得出偏振垂直于纳米光

栅的光相对于偏振平行于纳米光栅的光散射更强。

将纳米光栅看作均匀的长方体，同样使用上述

方法来模拟由１０个周期纳米光栅组成的阵列，其中

纳米光栅的周期为２５０ｍｍ。在ＦＤＴＤ模拟中，基

底材料选择石英玻璃，立方体的折射率为１．１，厚度

１０ｎｍ，长度１５００ｎｍ，入射光波长８００ｎｍ。

从图５可以看出，对于垂直于纳米平面方向上

的散射，入射光偏振方向平行于纳米平面时比入射

光偏振方向垂直于纳米平面时更强。对于平行于纳

米平面方向上的散射，入射光偏振方向垂直于纳米

平面时比入射光偏振方向平行于纳米平面时更强，

这与之前的实验结果吻合。

图５ 采用ＦＤＴＤ法测试立方体的散射场强度。（ａ）俯视图；（ｂ）立体图

Ｆｉｇ．５ ＳｃａｔｔｅｒｉｎｇｆｉｅｌｄｓｔｒｅｎｇｔｈｏｆｃｕｂｅｓｂｙＦＤＴＤ．（ａ）Ｔｏｐｖｉｅｗｏｆｃｕｂｅｓ；（ｂ）ｐｅｒｓｐｅｃｔｉｖｅｖｉｅｗｏｆｃｕｂｅｓ

　　为了更进一步探究纳米光栅的偏振导光机理，

对纳米光栅中光束偏振方向与其垂直和平行的光的

折射率的大小进行了模拟测试，模拟中设定纳米光

栅平行于犢犗犣面，如图６所示，其中图６（ａ）表示偏

振方向垂直于纳米光栅中光的折射率，图６（ｂ）表示

偏振方向平行于纳米光栅中光的折射率。

模拟结果显示，在纳米光栅中，偏振方向垂直于

纳米光栅的光相比于偏振方向平行于纳米光栅的光

折射率更小，也就是说在纳米光栅中，偏振方向垂直

于纳米光栅的光相对于偏振方向平行于纳米光栅的

光更容易导通，损耗更小。

为了更进一步验证纳米光栅的偏振导光特性与

光束偏振方向的关系，验证了纳米光栅中坡印亭矢

量与光束偏振方向之间的关系。

模拟结果如图７所示，纳米光栅平行于犢犗犣平

面，图７（ａ）为光束偏振方向垂直于犡犗犣面，也就是

光束偏振方向平行于光栅面的模拟结果，可以看出

坡印亭矢量的最大值为０．００４，图７（ｂ）为光束偏振

方向平行于犡犗犣面，也就是光束偏振方向垂直于

光栅面的模拟结果显示，其坡印亭矢量的最大值为

９６５，远远大于光束偏振方向平行于光栅面的结果。

上述模拟结果都证实了纳米光栅具有偏振依赖

散射性，光束偏振方向垂直于纳米光栅面的散射强

度要远远大于平行与纳米光栅平面的方向上。在进

行上述模拟之后对纳米光栅的波导进行了平面波散

射场（ＴＦＳＦ）分析，所用模型与图５相同，模拟结果

如图８所示。
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图６ 采用ＦＤＴＤ方法计算出的纳米光栅中的光的折射率大小。（ａ）偏振方向垂直于纳米平面；

（ｂ）偏振方向平行于纳米平面

Ｆｉｇ．６ ＣａｌｃｕｌａｔｉｎｇｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅｉｎｄｅｘｉｎｎａｎｏｇｒａｔｉｎｇｂｙＦＤＴＤ．（ａ）Ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｉｒｅｃｔｉｏｎｐｅｒｐｅｎｄｉｃｕｌａｒｔｏｎａｎｏｐｌａｎｅ；

（ｂ）ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｉｒｅｃｔｉｏｎｐａｒａｌｌｅｌｔｏｎａｎｏｐｌａｎｅ

图７ 采用ＦＤＴＤ方法计算出的纳米光栅中坡印廷矢量的大小。（ａ）偏振方向垂直于纳米平面；

（ｂ）偏振方向平行于纳米平面

Ｆｉｇ．７ ＣａｌｃｕｌａｔｉｎｇｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅＰｏｙｎｔｉｎｇｖｅｃｔｏｒｉｎｎａｎｏｇｒａｔｉｎｇｂｙＦＤＴＤ．（ａ）Ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｉｒｅｃｔｉｏｎｐｅｒｐｅｎｄｉｃｕｌａｒｔｏ

ｎａｎｏｐｌａｎｅ；（ｂ）ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｉｒｅｃｔｉｏｎｐａｒａｌｌｅｌｔｏｎａｎｏｐｌａｎｅ

图８ 采用ＦＤＴＤ方法计算出的含纳米光栅的波导出射端的３．８μｍ范围内的电场分布。（ａ）偏振方向

平行于纳米平面；（ｂ）偏振方向垂直于纳米平面

Ｆｉｇ．８ Ｃａｌｃｕｌａｔｉｎｇｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｗｉｔｈｎａｎｏｇｒａｔｉｎｇａｔｔｈｅｅｘｉｔｅｎｄｏｆｔｈｅ３．８μｍｒａｎｇｅｂｙＦＤＴＤ．

（ａ）Ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｉｒｅｃｔｉｏｎｐｅｒｐｅｎｄｉｃｕｌａｒｔｏｎａｎｏｐｌａｎｅ；（ｂ）ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｉｒｅｃｔｉｏｎｐａｒａｌｌｅｌｔｏｎａｎｏｐｌａｎｅ

　　图８（ａ）为光束偏振方向平行于光栅面的模拟

结果，可以看出纳米平面横截面出射端中心处电场

的最大值为１．３５，图８（ｂ）为光束偏振方向垂直于光

栅面的模拟结果，其波导出射端中心处电场的最大
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值为４３０，远远大于平行于光栅面的结果。

综合上述模拟结果可见，光束偏振方向垂直于

纳米光栅的光相对于偏振方向平行于纳米光栅的光

散射更强，而光束偏振方向平行于纳米光栅的光相

对于偏振方向平行于纳米光栅的光散射要弱，也就

说明飞秒激光在石英玻璃内产生的自组织纳米光栅

的偏振导光是由纳米光栅的散射所引起的，这与图

２的观察结果以及参考文献［５］中实验结果一致。

４　结　　论

在实验中观察到纳米光栅的偏振依赖导光现象

之后，重点从理论上分析了纳米光栅的偏振导光机

理，采用ＦＤＴＤ方法研究了飞秒激光在石英玻璃内

诱导自组织纳米光栅的偏振散射机理，发现纳米光

栅的偏振依赖导光性是由纳米光栅的偏振依赖散射

引起的；激光偏振方向垂直于纳米平面的光散射强，

而平行于纳米平面的散射弱；模拟结果与目前观察

到的多种散射结果完全一致。该模拟结果能够很好

地解释飞秒光刻Ⅱ类波导的偏振导光特性，以及单

偏振波导的工作原理，同时有助于对微小物体瑞利

散射偏振特性研究的理解。
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