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曝光剂量与体布喇格光栅衍射特性的研究

熊宝星,张桂菊,邹快盛
(苏州大学 物理与光电?能源学部,江苏 苏州215006)

摘 要:采用分振幅双光束干涉法和“二步法”热处理工艺,在光热敏折变微晶玻璃中制备了周期2.1μm
的透射型体布喇格光栅,研究了不同曝光剂量与光栅衍射效率和角度选择性之间的关系.当曝光剂量逐

渐增至为0.6J/m2时,光栅的衍射效率最高达80.02%;随着曝光剂量的继续增加,光栅的衍射效率逐渐

下降,并最终保持稳定.当曝光剂量达到1.5J/cm2及以上时,光栅对测试光的吸收变化小于5%,此时光

栅的衍射效率趋于稳定.曝光剂量的变化对光栅角度选择性没有明显的影响.分析结果表明随着曝光剂

量增大,光栅中的含银胶团对532nm测试光的吸收加剧,从而使透过的衍射光强减弱,出现衍射效率降

低的现象.
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InfluenceofUV-exposureontheDiffractionCharacteristics
ofVolumeBraggGrating

XIONGBao-xing,ZHANGGui-ju,ZOUKuai-sheng
(CollegeofPhysics,OptoelectronicsandEnergy,SoochowUniversity,Suzhou,Jiangsu215006,China)

Abstract:VolumeBragggratingwiththegratingperiod2.1μm wasrecordedinthephoto-thermo-
refractiveglasswithlaseramplitude-splitinterferenceand"two-step"heattreatmentprocess.The
diffractionefficiencyandangularselectivityofBragggratingareverymuchaffectedbythelaserdosage.
TheHe-CdlaserwithUVwavelength325nmisused.WiththeincreaseofUVdosage,thediffraction
efficiencyincreasesconstantly.WhentheUVdosageincreasesto0.6J/m2,thediffractionefficiencyof
thegratingreachesthemaximumvalueof80.02%.,TheefficiencywilldecreaseastheUVdosage
increasesmorethan0.6J/m2andremainastablevalueasthedosagereachesat1.5J/m2,whilethe
gratingabsorptionchangeislessthan5%.Thegratingangleselectivityremainsstableasthedosage
changes.TheexperimentresultsshowthattheincreaseofUVdosageenhancesthesilvercontaining
particlesabsorptionatworkwavelength532nm.Thetransmitteddiffractionlightwasattenuatedandthe
diffractionefficiencydecreased.
Keywords:VolumeBragggrating;UVdosage;Absorption;Diffractionefficiency;Angularselectivity
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0 引言

光热敏折变(Photo-Thermo-Refractive,PTR)玻璃是在传统的微晶玻璃体系中加入光敏因子(Ce3+)和
热敏因子(Sn4+/Sb3+),在紫外曝光和热处理之后玻璃会产生相变,曝光区玻璃的折射率发生改变,与未曝

光区存在几十至几百ppm的折射率差(Δn).PTR玻璃的光敏区为280~350nm,对400~2500nm的光波

则有很好的透过性;其损伤阈值可达20~30J/cm2(1064nm,8ns)和8~10J/cm2(1064nm,1ns).利用其

特性可以实现位相型体布喇格光栅(VolumeBraggGrating,VBG)的记录与制备[1].基于PTR玻璃的VBG
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衍射光学元件,通常被用来改善激光光束质量、降低激光系统体积等,在拍瓦激光脉冲的压缩与展宽、角选择

近场滤波、半导体激光输出光谱稳定以及激光输出模式选择[2-4]等高功率激光技术应用中,高衍射效率的体

布喇格光栅可以极大地提高激光器及其系统的性能,研究如何提高光栅的衍射效率,制备出高效的体布喇格

光栅有着重要的意义.体布喇格光栅的衍射效率受到光栅的折射率调制度、光栅厚度、PTR基础玻璃对曝光

波长的吸收特性、PTR玻璃的均匀性等参量的影响,而这些参量又与PTR玻璃本身的特性、曝光参量和热

处理参量等因素有关.
国际上,美国佛罗里达中央大学(UniversityofCentralFlorida,UCF)的Glebov通过优化PTR玻璃配

方,制备出了性能优异的PTR玻璃,并成功用于体Bragg光栅的制备[5],目前能够制备的 VBG口径可达

100mm.国内,苏州大学[6]从PTR玻璃组分、热处理工艺等方面对体光栅的制备特性进行了研究,于2012
年率先研制出PTR玻璃,并用于高效率体光栅的制作;2013年,北京工业大学[8]对体光栅的变波长读出特

性,激光辐照稳定性进行了研究;2015年,中国建筑材料科学研究总院[9]制备了PTR玻璃,获得了紫外曝光

剂量对折射率调制度的影响规律.
本文中,以Agm0作为晶核剂,NaF作为析晶晶相制备出了SiO2-Al2O3-ZnO-Na2O(F、Br)玻璃体系的

PTR玻璃.搭建了高度稳定性的单准直、滤波的分振幅光栅写入系统,借助于325nmHe-Cd激光器,以不同

的紫外曝光剂量在PTR玻璃中写入定周期(2.1μm)的干涉条纹,经过热处理产生永久性折射率变化,制备

出一系列体布喇格光栅.测量分析不同曝光剂量下光栅的衍射效率,研究剂量与光栅衍射效率之间的关系;
模拟计算不同剂量下光栅的角度选择特性,与实际制备光栅的角度选择性对比,研究曝光剂量对光栅角度选

择性的影响.

1 实验

1.1 玻璃样品准备

PTR玻璃的组分为:(65~73)SiO2·(11~16)Na2O·7(ZnO+Al2O3)·3(BaO+La2O3)·(5~8)

NaF·(0~3)KBr(mol%),同时掺杂有0.02SnO2、0.08Sb2O3、0.01AgNO3和0.02CeO2(mol%)等组分,样
品编号P28.将配比好的玻璃原料放入1L铂金坩埚,在1400℃电炉内高温熔融6h,期间按照特定熔制工艺

使用铂金叶浆对玻璃溶液进行搅拌.在均化和澄清后,出炉浇铸并使玻璃自然冷却至玻璃转变温度(Tg 点)
附近;在Tg 温度下退火4h后以0.5℃/h的速度冷却至室温.因PTR玻璃的紫外曝光是玻璃的光敏效应起

作用,所以为了排除玻璃热敏效应对实验的影响,同时又熔制了一批只含光敏剂CeO2、不含热敏剂Sb2O3和

SnO2的PTR玻璃,样品编号P00.
冷却后的玻璃样品选择无气泡、无条纹的玻璃,切割加工成平行度为15'、尺寸为20mm×20mm×

3mm的片状样品,两大面抛光处理,其余面细磨,光洁度为Ⅲ级,用于制备体布喇格光栅.
1.2 光栅的制备

选择便于观测记录的532nm波长作为光栅的测试读出波长.厚度及周期分别选取为3mm和2.1μm.
1.2.1 紫外曝光

采 用50mW的325nmHe-Cd激 光 器 进 行 光 栅 条 纹 的 写 入,条 纹 曝 光 剂 量 分 别 为0.1J/cm2、

图1 曝光记录体布喇格光栅光路图

Fig.1 BeampathsketchofrecordingVBGonPTRglassbydirectlaserinterferencepatterning
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0.3J/cm2、0.5J/cm2、0.6J/cm2、0.8J/cm2、1J/cm2、1.5J/cm2、2J/cm2.体布喇格光栅的制作采用分振幅双

光束干涉方法,实验光路如图1所示,光束经滤波、扩束及准直后分束,经平面镜反射后以相同角度入射

PTR玻璃样品,通过调整入射角度可以获得不同空间频率的干涉条纹,该干涉条纹直接曝光到PTR玻璃样

品上,然后通过热处理即可获得所需的体布喇格光栅.
  曝光后的体布喇格光栅经“两步法”工艺热处理

后,用波长532nm的连续YAG倍频激光来研究记

录在PTR玻璃中的体布喇格光栅的衍射特性,用功

率计(CoherentLabmaxTop)记录入射光光强II、
透射光光强IT、衍射光光强ID.图2为光栅的衍射

效率测试光路.不考虑光栅样品表面反射和光栅吸

收的影响,光栅相对衍射效率的计算公式为η=ID/

ID+IT,绝对衍射效率的计算公式为yD=ID/II.
1.2.2 晶化热处理工艺

图2 VBG衍射效率测量光路图

Fig.2 BeampathsketchofmeasurementoftheVBG's
diffractionefficiency

  写入PTR玻璃的体布喇格光栅条纹需经过进一步晶化热处理“固化”才能达到期望的折射率调制.晶化

工艺采用“两步法”,第一步在较低的温度下核化,以形成足够数量的晶核,第二步升温至较高的温度下晶化,
使晶体生长,达到一定的体积分数.光栅样品的热处理工艺为:核化温度为490℃,析晶温度为530℃;核化及

析晶的时间分别为1h和3h,热处理结束后在炉内自然降温.处理后的光栅样品重新抛光打磨,为下一步测

量做准备.

2 结果分析

2.1 曝光剂量对光栅衍射效率的影响

基于不同PTR玻璃制备的VBGs,在不同的曝光剂量下对应的绝对衍射效率如表1所示.

表1 不同的曝光剂量对应的光栅衍射效率

Table1 Dependenceofdiffractionefficiencyondosageat325nm

UV-dosage/(J·cm-2) 0.1 0.3 0.5 0.6 0.8 1.0 1.5 2.0
DiffractionefficiencyofP28/%
DiffractionefficiencyofP00/%

40.51
1.28

64.89
12.20

75.20
23.00

80.02
67.60

73.09
63.31

66.17
38.40

47.46
28.5

47.60
29.79

  衍射效率随紫外曝光剂量变化的趋势如图3.从
图中可以发现以含有热敏剂的PTR玻璃(P28)为
载体制备的 VBGs,其衍射效率随着紫外曝光剂量

的增大逐渐增加.当剂量为0.6J/cm2时,光栅的衍

射效率达到最大值80.02%.继续增大曝光剂量,光
栅的衍射效率并未随之持续增加,而是开始出现明

显下降.当曝光剂量增至1.5J/cm2时,光栅的衍射

效率开始停止下降,并随着曝光剂量的进一步增加,
最终保持稳定.因实验主要是利用PTR玻璃的光敏

性研究紫外曝光剂量对光栅衍射效率的影响,为了

排除热敏剂对实验的影响,同时制备了基于不含热

敏剂的 PTR 玻璃(P00)制备的 VBGs.实验结果

表明只在光敏性起作用的情况下,光栅的衍射效率

图3 不同紫外曝光剂量对应的光栅衍射效率

Fig.3 Dependenceofdiffractionefficiencyondosage
at325nm

随紫外曝光剂量的变化趋势与基于P28玻璃制备的VBGs一致.证明随着紫外曝光剂量的增加,体布喇格光

栅的衍射效率持续增加,在0.6J/cm2时衍射效率达到最大值;随后衍射效率开始下降到一低值,并最终保持

稳定.
根 据Kogelnik耦合波理论,对于无吸收无倾斜透射型体布喇格光栅(TVBG),光栅的衍射效率表示为[7]
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η=sin2
πΔnd

λbcosθb
æ

è
ç

ö

ø
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式中Δn 为折射率调制度(受曝光剂量和热处理工艺的影响),d 为光栅厚度,λb为布喇格波长,θb为布喇格

角.式(1)表明:光栅的衍射效率随着厚度d 和折射率调制度Δn 的增大而呈周期性变化,两者的乘积作为一

个整体直接决定着光栅的衍射效率.
当周期、厚度一定时,光栅的衍射效率只与它的折射率调制度有关.根据测量结果可以计算出光栅在不

同曝光剂量下的折射率调制度.忽略损耗的情况下,计算公式为

Δn=λbcosθb
arcsinη1

/2

πd
(2)

同时,为避免光栅的吸收损耗对效率计算的影响,这里η为光栅的相对衍射效率,表示为

η=ID/ID+IT( ) (3)

λb是光栅衍射的测试波长(532nm),θb为测试波长

对应的布喇格角(θb=7°10'),d 是光栅的厚度(d=
3mm).得到光栅的折射率调制度随曝光剂量的变

化如图4所示.
可以发现不同曝光剂量与光栅折射率调制度之

间的关系可以拟合成一个光滑的一阶导数不断减小

至零的指数函数曲线.在0.6J/cm2时Δn 有最大值

70ppm,并随剂量的增加保持基本稳定.根据光栅的

衍射效率公式可知,在其他条件不变时光栅的衍射

效率会随着Δn 变化而发生改变,所以当Δn 随着紫

外曝光剂量的增加而逐渐增大并达到稳定值时,光
栅的衍射效率也应随之增加到最大稳定值.但是表1
中实际测得的光栅衍射效率的变化却并非如此.

图4 不同紫外曝光剂量对应的光栅折射率调制度

Fig.4 Dependenceofrefractiveindexmodulationon
dosageat325nm

  根据对PTR玻璃光敏过程的研究,玻璃样品在近紫外光的照射下Ce3+释放出一个电子,释放的电子被

银离子捕获,银离子变为Ag0.Ag0在核化温度下热处理发生扩散、积聚形成微小的含银纳米簇群(胶体银颗

粒Ag0m).这些胶体银颗粒诱导NaF初晶相的析出并长大,实现折射率调制.将光栅衍射效率随曝光剂量的变

化分为三个阶段.第一阶段,随着剂量的增加,晶核、NaF晶体数量增多,折射率调制度变大,光栅衍射效率逐

渐提高;第二阶段,曝光剂量到一定值后玻璃内的Ag+完全转化为Ag0m,此时光栅内晶核数目最多,晶化后

光栅内的NaF晶体体积分数最高,故折射率调制最大,光栅的衍射效率最高;第三阶段,光栅衍射效率随曝

光剂量下降的过程.根据UniversityofCentralFlorida的JulienLumeau等的研究[5,10-11],在紫外曝光和热处

理后PTR玻璃中会同时产生含银胶团,对500nm
波长附近的光造成吸收,影响光栅对532nm波长光

的透过.
图5为VBG中含银胶团对532nm波长光的

吸收与曝光剂量的关系,当曝光剂量小于0.6J/cm2

时,光栅对532nm测试光有着良好的透过性(透过

率大于88%);当剂量大于0.6J/cm2时,随着剂量

的增大光栅对测试光的吸收加剧,此时经过光栅的

衍射光强(ID)和透射光强(IT)也会减弱变小,由光

栅衍射效率计算公式可知,在入射测试光不变的情

况下,光栅的衍射效率会随着曝光剂量的继续增加

而逐渐降低.最终当曝光剂量接近1.5J/cm2时,光
栅对532nm测试光的吸收趋于稳定,进一步加大

图5 不同紫外曝光剂量下光栅的透过及相对衍射效率

Fig.5 Dependenceofthesilvercontainingparticles
absorptionat532nmandrelativediffraction
efficiencyversusUV-dosageat325nm
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剂量,吸收的变化亦不太明显,此时光栅的衍射效率也趋于稳定.这种现象的原因可作如下解释:随着曝光剂

量的增加,光栅中银核颗粒密度逐渐增加,NaF的析晶量逐渐增加,从而引起折射率调制度的逐渐增加,导
致衍射效率的增加;随着曝光剂量增大到一定程度,光栅中相邻的尺寸较小的银核颗粒合并生长成更大的银

核颗粒,NaF的析晶量不再增加,从而使得曝光剂量的增加对衍射效率的提升再无贡献,相反由于银核颗粒

合并生长的作用会使得NaF的析晶量降低,使得衍射效率出现一定的下降.
在一定的热处理工艺下,随着曝光剂量的增加,光栅衍射效率并未出现周期性变化,该变化处于衍射效

率随Δn 变化的正弦曲线理论值单调上升阶段,说明曝光剂量的选择规律是合理的.后期衍射效率趋于稳定

主要是因为随着曝光剂量的增加,在固定的热处理工艺下,引起折射率变化的NaF析晶颗粒生长已趋于稳

定,导致折射率调制度保持不变.
2.2 曝光剂量对光栅角选择性的影响

测试读出波长为532nm,光栅厚度为3mm、周期为2.1μm的光栅.所采用的测试光束经过扩束、滤波

处理后,选取Φ3mm口径的光束用于测量,可以认为所选取的光束为“平行光”.测试时将光栅放置在高精密

转台(Newport公司生产,型号:M-UTR160,精度0.001°)上,使该“平行光”正入射到光栅上,然后转动转台,
找到衍射光,每间隔1',记录不同入射角时衍射光的能量,衍射光束能量最强时即为光栅衍射布喇格角,其它

入射角度都计算成偏离此Bragg入射角的位置.
VBG角度选择性曲线如图6所示.不同曝光剂量下光栅的中心衍射效率和旁瓣衍射效率会发生明显的

变化,其趋势与剂量对光栅绝对衍射效率的影响变化趋势一致都为先随剂量的增大而增加,在0.6J/cm2时
分别达到最大值,后随剂量的进一步增大而减小,并最终保持稳定.

图6 不同紫外曝光剂量下光栅的衍射效率与偏离Bragg角度之间的关系

Fig.6 DependenceofdiffractionefficiencyofgratingsatdifferentUV-dosageonthedeviationfromBraggangle

光栅布喇格选择曲线的零值位置没有发生明显的移动,且其布喇格选择性的零值宽度(HalfWidthat
FirstZeropoint,HWFZ)变化在10-2mrad范围内,并未随着曝光剂量的变化而发生明显改变,所以曝光剂

量的变化对光栅的布喇格角选择能力影响不明显.在光栅厚度和光栅周期不变时(限定条件),曝光剂量的变

化只会影响特定光束入射角时的衍射效率,但是不影响Bragg角的偏离程度(即角度选择性).
选取曝光剂量为0.6J/cm2的光栅样品,以最大衍射时所在的Bragg角为零值左右转动转台,每转动1'

记录下光栅的衍射效率及偏离角度.图7为光栅在偏离Bragg角后其衍射效率的变化情况,实测数据与理论

曲线基本吻合.故实际制备光栅的角度选择性与理论计算值相符.
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图7 剂量为0.6J/cm2时光栅的衍射效率与偏离Bragg角度之间的关系

Fig.7 Dependenceofdiffractionefficiencyofgratingsat0.6J/cm2onthedeviationfromBraggangle

3 结论

采用分振幅双光束干涉方法及“两步法”热处理工艺在两种不同的PTR玻璃中制备了体布喇格光栅,研
究了不同紫外曝光剂量对光栅衍射效率及角度选择性的影响.发现随着曝光剂量的增加,光栅的衍射效率也

随之增大.当剂量在0.6J/cm2时,光栅衍射效率最大.继续增加曝光剂量,光栅中的含银胶团对532nm测试

光的吸收也会随之加剧,导致透过光栅的衍射光强相对减弱,造成衍射效率不断下降.当曝光剂量达到1.5J/

cm2以上时,光栅对测试光的吸收趋于饱和,此时光栅的衍射效率趋于稳定.紫外曝光剂量的变化并不会改变

光栅的角度选择性,只会改变光栅的中心及旁瓣衍射效率.通过对体光栅衍射特性与紫外曝光剂量关系的研

究,对于制备高透高效的体光栅具有重要的指导意义.
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