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记录方式对光致聚合物中全息光栅形成过程的影响

张韬，陶世荃，翟千里，宋伟
（北京工业大学 应用数理学院，北京１００１２４）

摘　要：根据光致聚合物记录机理，研究了不同记录方式对光栅衍射效率的影响．对已有的光致聚

合物光栅形成的一阶扩散模型进行简化，求解出全息曝光、暗增长、均匀后曝光过程对应的折射率

调制度的解析式．应用所得解析结果，对三种记录方式在不同光强下的折射率调制度动态进行数值

模拟．采用蓝敏光致聚合物，分别在４ｍＷ／ｃｍ２ 和２ｍＷ／ｃｍ２ 光强下应用不同方式记录光栅，结果

表明：如果曝光光强较高，暗增长的记录方式将获得相对高的饱和折射率调制度，而均匀后曝光会

加速达到饱和的进程．
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０　引言

光致聚合物是一种用于激光全息存储的新型材

料，具有良好的全息性能［１３］．与传统的光全息存储

材料相比，光致聚合物材料具有高感光灵敏度、高衍

射效率、高分辨率、高信噪比等优点，并可完全干法

处理及快速显影，产生的全息图像具有高的几何保

真度，可长期保存［４］．光致聚合物的制备工艺相对简

单，成本低廉，更适宜市场推广，是激光全息存储实

用化的理想材料．

光致聚合物是通过光化学反应的原理来存储信

息的，主要成份包括单体、成膜树脂、引发剂和光敏

剂［５］，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．其反应机理为：

全息曝光引发材料中单体的非均匀聚合，形成单体

的分布梯度，在分布梯度的作用下单体从“暗区”向

“明区”扩散，带来材料组份的重新分布，由于材料组

份折射率的差别，最终形成折射率调制度．通常对光

致聚合物全息性能的研究是采用全息曝光记录光

栅，研究其衍射效率的增长情况．但由于单体扩散机

制，在记录未饱和时结束曝光，单体由于分布梯度的

存在将继续扩散，使折射率调制度继续增长，即出现

所谓的暗增长现象．如果记录未饱和时采用均匀后

曝光，此时光致聚合物中仍然存在聚合与扩散两种

过程．一方面因聚合反应单体浓度的均值在继续降

低，另一方面由于前阶段相干光记录所形成的单体

分布梯度仍存在，所以单体的扩散仍在继续，这会使

折射率调制度仍有所增加．所以不同记录方式对光

栅的形成过程都有所影响，本文通过建立模型从理

论上分析这三种记录方式对光栅折射率调制度的影

响，并通过实验验证．

１　理论模型

以Ｚｈａｏ和 Ｍｏｕｒｏｕｌｉｓ提出的光致聚合物中光

栅形成的扩散模型［６］为研究基础，具体形式为

狌（狓，狋）

狋
＝


狓
犇（狓，狋）

狌（狓，狋）

［ ］狓
－

　犉（狓，狋）狌（狓，狋） （１）

式中，狌（狓，狋）为单体的浓度，犇（狓，狋）为扩散系数，

犉（狓，狋）为聚合率

犉（狓，狋）＝κ犐δ （２）

式中κ为聚合系数，δ为光反应数量级．在已有的模

型中对犇 与κ值的确定有不同的方法
［７９］，本文把

犇与κ设为常量，文献［７］中δ的取值通常为１／２；本

文所用材料的拟合结果约为０．５７
［８］．所以，计算中

将δ的值近似取为１／２．

式（１）表明光致聚合物中单体浓度的变化与单

体的聚合、扩散两个过程有关．根据光的干涉原理设

光强犐＝犐０（１＋犿ｃｏｓ犓狓），式中犓 为光栅矢量，犿

为干涉条纹的调制度，则（２）式可写为

犉（狓，狋）＝κ［犐０（１＋犿ｃｏｓ犓狓）］
１／２ （３）

设全息曝光下单体的浓度表示为

狌（狓，狋）＝狌０（狋）－狌１（狋）ｃｏｓ（犓狓） （４）

仿照Ｐｉａｚｚｏｌｌａ模型
［１０］的求解方法可得出单体浓度

分布的均值狌０（狋）、一阶项的幅值狌１（狋）以及折射率

调制度Δ狀（狋）的解析式

狌０（狋）＝犝ｅｘｐ（－犐
１／２
０ κ狋） （５）

狌１（狋）＝
１

２
κ犐

１／２
０ 犿犝τｅｘｐ（－犐

１／２
０ κ狋）－｛ 　
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ｅｘｐ －
（κ犐

１／２
０τ＋１）狋［ ］｝τ

（６）

Δ狀（狋）＝犆狀犿犝 －
１

２
ｅｘｐ（－犐

１／２
０ κ狋）＋｛ 　

　

　
κ犐

１／２
０τｅｘｐ －

（κ犐
１／２
０τ＋１）狋［ ］τ

＋１

２（κ犐
１／２
０τ＋１

烍

烌

烎）
（７）

式中犆狀 为比例系数，犝 为曝光初始单体的浓度，τ

为扩散时间常量，τ＝１／犇犓
２．

式（７）是全息曝光情况下折射率调制度的解析

表示．根据模型可以得出暗增长情况下单体浓度分

布和折射率调制度的变化．设狋＝狋犲时刻关闭记录光

源，并设狋犲时刻的单体平均浓度、单体浓度变化幅

值以及折射率调制度分别为狌０（狋犲）、狌１（狋犲）、Δ狀（狋犲）．

应用模型可以解出

狌０（狋）＝狌０（狋犲） （８）

狌１（狋）＝狌１（狋犲）ｅｘｐ［－
（狋－狋犲）

τ
］ （９）

Δ狀（狋）＝Δ狀（狋犲）＋犆狀狌１（狋犲）·

　 １－ｅｘｐ －
（狋－狋犲）［ ］｛ ｝τ

（１０）

由从式（８）可知，关闭光源后单体的均值狌０（狋）

不再变化，即单体不再发生聚合；式（９）说明在暗增

长过程中单体分布一阶项的幅值狌１（狋）仍在变化，并

且单体的分布梯度在减小，这是由于单体的扩散仍

在继续，扩散效应使浓度分布逐渐平滑；而式（１０）表

明折射率调制度Δ狀（狋）的增加来源于单体的扩散．

为避免强记录光所造成的折射率调制度在较低处达

到饱和，可利用单体的暗扩散导致的暗增长来提高

衍射效率．

根据光致聚合物光栅的形成机理，如果记录未

达饱和时采用均匀光作后曝光，可使衍射效率继续

增长到饱和．在此过程中，材料中单体浓度的变化仍

由聚合和扩散两个部分组成．所以仍用式（１）作为基

础方程描述单体浓度的变化．而此时曝光光强为犐＝

犐０，则式（２）变为

犉（狓，狋）＝κ犐０
１／２ （１１）

由于前阶段的全息曝光，单体浓度仍为周期分布，所

以仍采用式（４）描述单体浓度的空间分布．并设在狋ｅ

时刻采用均匀光照明，并设狋犲 时刻单体的浓度分布

的均值为狌０（狋犲），一阶项的幅值为狌１（狋犲），折射率调

制度为Δ狀（狋犲），对于任意狋＞狋犲 时刻，可根据模型求

解出

狌０（狋）＝狌０（狋犲）ｅｘｐ［－犐
１／２
０ κ（狋－狋犲）］ （１２）

狌１（狋）＝狌１（狋犲）ｅｘｐ －
（κ犐

１／２
０ ＋１）

τ
（狋－狋犲［ ］） （１３）

Δ狀（狋）＝Δ狀（狋犲）－犆狀狌１（狋犲）｛ｅｘｐ［－
（κ犐

１／２
０τ＋１）

τ
·

　（狋－狋犲）］－１｝／（κ犐
１／２
０τ＋１） （１４）

从式（１２）与式（１３）可以看出，在均匀光曝光下

单体的浓度分布的均值与幅值都在减小，这是由于

单体的聚合与扩散仍在继续．从式（１４）可以看出折

射率调制度在继续增加，折射率调制度的增加来源

于单体的扩散．虽然均匀光曝光过程中折射率调制

度仍有所增加，但由于单体消耗较快，所以折射率调

制度会很快饱和．

通过对三种记录方式的分析，可以看出记录方

式对全息光栅的形成过程有一定影响．分别对式

（７），（１０）和（１４）进行数值模拟，设在折射率调制度

达到０．０００２时改用暗增长和均匀后曝光的方式，

各参量取值为犆狀犝＝０．００１，犆狀狌１（狋犲）＝０．０００１，κ＝

０．０１ｓ－１ｍＷ－１／２ｃｍ，τ＝２０ｓ．

从图１的数值模拟可以看出，在全息记录中强

记录光会使折射率调制度在较低处达到饱和，而如

果在未饱和前采用暗增长方式，则可以提高饱和折

射率调制度．图１（ｂ）中，记录光强为１６ｍＷ／ｃｍ２，

在折射率调制度达到０．０００２时采用暗增长的方

式，此种情况暗增长要比全息记录获得更高的折射

率调制度饱和值．而均匀光照明由于单体全面聚合，

浓度降低较快，所以很快达到饱和，因此比前两种情

图１　不同光强下三种记录方式的折射率调制度动态

的数值模拟

Ｆｉｇ．１　Ｎｕｍｅｒｉｃａｌｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｏｆｋｉｎｅｔｉｃｓｏｆｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ

ｍｏｄｕｌａｔｉｏｎｆｏｒｔｈｒｅｅｒｅｃｏｒｄｉｎｇｍｏｄｅｓｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｅｘｐｏｓｕｒｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙ
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况的饱和折射率调制度都低，这也是采用均匀光作

光固定的原因．

２　实验

实验采用的记录材料为新型双固化型蓝绿敏光

致聚合物，其配方组成及制备方法参见文献［１１］，由

于该材料的敏感波段是蓝绿光，对红光不吸收，所以

实验采用４５７ｎｍ的蓝光作为记录光，两记录光束

夹角为３０°，记录倾斜光栅，采用６３３ｎｍ的红光作

为探针光来实时监测光栅的形成及变化．实验光路

如图２，图中 Ｍ１、Ｍ２、Ｍ３ 为反射镜，Ｓｈｕｔｔｅｒ１ 与

Ｓｈｕｔｔｅｒ２ 为快门，ＨＷＰ１ 与 ＨＷＰ２ 为半波片，ＰＢＳ

为偏振分束棱镜，Ｆ１ 与Ｆ２ 为物光路和参考光路的

扩束准直系统，并通过末端的光阑，在介质上形成直

径为３ｍｍ的光斑，Ｄ与Ｆ４分别为散射器和透镜（只

在均匀后曝光中用到），ＲＭ为振镜，通过透镜Ｆ３ 构

成１∶１成像系统（４Ｆ系统），实现红光对正在写入

的全息光栅在布拉格角附近的实时角度扫描读出．

ＰＭ为功率计，通过计算机采集探针光读出的衍射

光功率．

图２　实验光路

Ｆｉｇ．２　Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ

选择样品１为实验材料，实验在４ｍＷ／ｃｍ２ 下，

分别采用全息曝光和暗增长两种方式记录全息光

栅，其中暗增长的记录方式是在衍射效率增长到

０．１９时关闭的记录光源．实验得到两种记录方式的

衍射效率对比曲线如图３．

图３　衍射效率与时间狋的关系曲线

Ｆｉｇ．３　Ｔｈｅｃｕｒｖｅｓｏｆｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｖｅｒｓｕｓｔｉｍｅ

从实验曲线可以看出，对于此种材料来说，

４ｍＷ／ｃｍ２的曝光光强较高，采用暗增长的方式获

得了相对高的衍射效率饱和值，并且暗增长达到饱

和的过程相对稳定．

图４中箭头所示时刻为停止全息曝光的时刻，

此后为暗增长阶段．实验结果表明全息记录在衍射

效率达到较高位置停止，会获得相对高的衍射效率

饱和值，但在低位置处停止记录，暗增长效应更

明显．

图４　不同阶段暗增长实验曲线比较

Ｆｉｇ．４　Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｃｕｒｖｅｆｏｒｄａｒｋ

ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｈａｓｅ

均匀后曝光实验采用样品２为实验材料，由于

获得均匀光有一定困难，实验中采用关闭记录光中

的物光，将参考光改为均匀光的方法．为了克服相干

光照明引起相干噪声等负面影响，实验中在参考光

中加散射器（图２中的Ｄ）降低光的相干性，同时保

证光强达到２ｍＷ／ｃｍ２；为保证介质上的光斑直径

仍为３ｍｍ，需加入透镜（图２中的Ｆ４）．

为比较实验结果，在此样品上也进行了全息曝

光和暗增长实验，并把三种方式记录的衍射效率数

据标记在同一图中，如图５．

图５　三种记录方式下的折射率调制度曲线

Ｆｉｇ．５　Ｒｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｍｏｄｕｌａｔｉｏｎｖｓ．ｔｉｍｅｆｏｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅｃｏｒｄｉｎｇｍｏｄｅｓ

图５中的实验曲线是根据 Ｋｏｇｅｌｎｉｋ的耦合波

理论［１２］

η＝ｓｉｎ
２ πΔ狀（狋）犜
λｃｏｓ［ ］θ

把衍射效率转化为折射率调制度，便于曲线拟合．暗

增长曲线也是在衍射效率达到０．２左右关闭记录

光，可以看出对于此材料２ｍＷ／ｃｍ２ 的曝光光强适

１１２３
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宜，全息曝光的记录方式获得相对高的饱和衍射效

率．而均匀后曝光使衍射效率更快达到饱和．图５中

还同时绘出了应用式（９）、（１２）、（１６）拟合的曲线，拟

合结果为：犆狀犝＝０．０００９１，κ犐
１／２＝０．００７ｓ－１，τ＝

５９ｓ，犆狀狌１（狋犲）＝０．００００８１．

３　结论

通过对光致聚合物记录机理的研究，分析不同

记录方式对光栅全息性能的影响，并对已有的光致

聚合物光栅形成的扩散模型进行简化，求解出全息

曝光、暗增长、均匀后曝光过程中折射率调制度的解

析式．通过对所得理论结果的数值模拟可得，全息曝

光在记录光强适宜的情况下会获得较高的饱和衍射

效率，而暗增长的记录方式使衍射效率达到饱和的

过程相对稳定，均匀后曝光会加速衍射效率达到饱

和的过程．但如果曝光光强过高，则记录未饱和时采

用暗增长的方式会获得更高的衍射效率饱和值．实

验采用蓝敏光致聚合物材料，在不同光强下进行研

究，得出４ｍＷ／ｃｍ２ 曝光光强下，暗增长的记录方

式获得高的衍射效率饱和值；２ｍＷ／ｃｍ２ 曝光光强

下，全息曝光获得相对高的饱和衍射效率，而均匀后

曝光加速了达到饱和的进程．

致谢：感谢中科院理化所赵榆霞老师提供实验

中所用的光致聚合物材料．
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