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摘 要：利用双折射显微镜和光学显微镜研究了飞秒激光石英材料内部诱导的双折射效应。结果表

明，双折射的光学延迟量随脉冲数的增加而增加，并出现两种双折射结构。其中 Type X结构需要至少

20个脉冲，单脉冲能量不高于 854 nJ，脉冲宽度不低于 300 fs 且不高于 600 fs。此外，以“光子学报”等汉

字为例，阐述了激光诱导双折射的数据存储过程，制备了包涵吉林省省史省情、吉林大学校史、清华大

学校史的数据存储时间胶囊样品。
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Abstract：Femtosecond laser-induced birefringent voxels were explored by using birefringent microscope
and optical microscope. It shows that the retardance increases as the pulse number increases. Two types of
structures are found. Type X structures require at least 20 pulses and single pulse energy no more than 854 nJ.
More，the pulse duration must limited between 300 fs and 600 fs. Additionally，the data storage process is
presented by taking Chinese characters of "Acta Photonica Sinica" as example. Time capsules containing
the history of Jilin Province，the history of Jilin University，and the history of Tsinghua University are
prepared.
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光盘、大数据中心等数字化存储方式的演变［1］。其中，采用二进制存储数据的光盘（optical Compact Discs，
CDs）的发明是数字化信息存储领域的一个重大进步，它将数据存储容量提高到了 650~700 MB，存储寿命

延长至 2~10年［2］。随后，DVD的发明进一步将存储容量提高至 4.7 GB/层，存储寿命可达 20年。近十年

来，随着物联网、云计算、人工智能为代表的关键技术的发展，人们需要存储的数据正呈现爆炸式增长［3-4］。

研究表明，到 2025年全球数据量将会从 2018年的 33 ZB 上升至 175 ZB［5］。PB（Peta Byte，千万亿字节，拍字

节）甚至 EB（Exa Byte，百亿亿字节，艾字节）容量的大数据中心纷纷建立，耗电量达到了全球发电量的 1%~
1.5%，每 5~10年的数据刷新也在呈指数级增长。由此可见，传统的数据存储方式已经难以满足人们存储

大量数据的需求。发展新型的高存储容量、长寿命存储媒介已经成为大数据存储方式的迫切需求［6］。

从二维到三维、从有机材料到无机材料，是实现上述目标的重要途径。1976年，人们利用染料激光器首

次实现了飞秒激光脉冲输出［7］，飞秒激光由于其脉冲宽度极短，可以达到极高的峰值功率，因此在其与物质

相互作用时，非热效应占据主导地位，可以实现真正的“冷加工”［8］。与传统的激光加工方式相比，飞秒激光

加工具有精度高、热扩散范围小等优势，因此能够实现超高精度的微米级、纳米级三维加工［9-15］。

飞秒激光加工技术的发展使永久光存储技术成为可能。利用飞秒激光诱导透明介质内部产生纳米光

栅［16-20］，通过调节不同的激光偏振方向、脉冲能量等参数可以实现多维的数据编码［21］，即多维永久光存

储［22-24］。与传统的光存储技术相比，飞秒激光光存储具有存储密度高（理论上可以达到 300 TB）、对环境承

受能力高等优势。然而，飞秒激光诱导的纳米光栅由于其周期性的波动，所以具有透过率低的缺点［25-26］，这

将导致它具有一定的散射损耗，这将对光存储中数据的写入和无损读出产生不利影响。

当飞秒激光聚焦到石英玻璃内部使其发生改性时，通过调控激光脉冲能量，可以获得三种不同类型的

结构：1）当脉冲能量较低时，飞秒激光聚焦区域产生热作用，当热作用消失时材料会快速冷却，发生收缩，这

会导致激光作用区域中心发生材料的致密化，会导致材料的折射率上升，进而产生一种各向同性改性

（Type Ⅰ 结构）。Type Ⅰ 结构产生的同时伴随着折射率的改变，通常其该变量约为 10-3量级，因此也经常

被应用于飞秒激光直写光波导，或是折射/衍射元件等领域。2）当脉冲能量较高时，可以产生一种高损耗的

各向异性改性（Type Ⅱ 结构），即纳米光栅；纳米光栅周期通常远小于入射激光波长且光栅取向垂直于偏

振，根据等效介质理论，其具有一个形式双折射，因此可以视为一种飞秒激光在石英内部产生的各向异性改

性，但是因为通常制备的 Type Ⅱ结构形貌质量都较差，其对光的散射也较强，因此不利于制备高效率的光

学元件。3）当脉冲能量介于两者之间时，可以产生一种低损耗的各向异性改性（Type X结构）［27］；这种Type
X结构，表现为在激光聚焦区域随机分布，但略微沿着垂直于偏振方向拉伸的纳米孔的集合。每个纳米孔的

尺寸非常小，满足瑞利散射定律，因此具有非常小的损耗。将这种超低损耗的Type X 结构代替纳米光栅应

用到飞秒激光多维光存储技术中，可以显著改善上文提到的散射损耗的问题，有利于提高数据读取精度和

存储密度。

本文系统地研究了Type X结构形成过程中的影响因素，探究了Type X结构和Type Ⅱ结构各自的产生

条件，并成功地将 Type X结构应用于五维光存储，制作了一些基于飞秒激光诱导双折射效应的时间胶囊

样品。

1 实验装置和方法

实验所用光源是飞秒激光器（Amplitude Systems 33600 Pessac France Satsuma HP2），它可以产生中心

波长为 1 030 nm、重复频率为 500 kHz的高斯激光脉冲序列。图 1为实验装置示意图，激光器输出的飞秒激

光经扩束后，首先通过二分之一波片，变为偏振角度确定的偏振光，然后经格兰棱镜选偏得到线偏振光，再

依次通过普克尔盒和四分之一波片，实现对激光偏振方向的实时调控，得到特定偏振方向的线偏振光，并由

数值孔径NA=0.16的物镜聚焦到样品内部，实现对样品的改性。

实验中使用的样品为 25.4 mm×25.4 mm×2 mm的石英玻璃片，样品固定在 Aerotech三维电动位移平

台上，通过计算机软件控制平台的移动，实验过程中，通过电荷耦合器件 CCD实时观察加工情况。
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2 Type X结构的产生条件

激光的参数和所用物镜的参数会影响 Type X结构的形成。为此，分别改变入射激光的单脉冲能量、脉

冲数以及脉冲宽度，得到了不同种类的结构，利用光学显微镜及双折射显微镜表征了结构的双折射效应，探

索了Type X 结构的形成条件。

2.1 Type X结构随单脉冲能量、脉冲数的演变情况

利用数值孔径NA=0.16的物镜，脉冲宽度为 500 fs的激光，改变脉冲激光的单脉冲能量和脉冲数，在石

英玻璃内部深度为 200 μm处制作了不同类型的纳米孔结构。得到的纳米孔结构在双折射显微镜下观察到

的图像如图 2所示，其中，每 16个点为一组，沿着横向将单脉冲能量从 470 nJ增加到 1 010 nJ，沿着纵向将激

光脉冲数从 10增加到 300，图中不同颜色对应不同的慢轴方向，即激光偏振方向，不同亮度对应不同的光学

延迟量（retardance）。

从图 2可以看出，激光的脉冲数越多，结构的 retardance越大，单脉冲能量越高，结构的 retardance越大，

且激光偏振方向不同，所产生纳米孔的 retardance大小也不相同。当单脉冲能量为 470 nJ时，产生Type X结

构所需的最低脉冲数为 50，而当单脉冲能量达到 930 nJ以上时，脉冲数为 20以上就可以产生 Type X结构。

图 1 实验装置示意图

Fig.1 Schematic of the experiment setup

图 2 Type X结构随单脉冲能量、脉冲数的演变（双折射显微镜）

Fig.2 Evolution of Type X structure with pulse energy and pulse number（birefringence microscope）
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脉冲数较低时，每个纳米孔的尺寸较小，随着脉冲数的增加，纳米孔尺寸变大，各纳米孔之间会发生串扰，此

外，随着单脉冲能量增加，也会出现这种串扰情况，当单脉冲能量增加到 930 nJ时，纳米孔之间会发生严重

串扰，此时几乎没有Type X结构出现。

Type X结构和 Type Ⅱ结构都具有双折射效应，所以在双折射显微镜下二者都能观察到，而 Type X结

构的透过率远高于Type Ⅱ结构，故在光学显微镜下能够观察到Type Ⅱ结构，但观察不到Type X结构。我

们可以利用这种特性来区分Type X结构和Type Ⅱ结构。将同一结构的双折射显微镜图像（图 2）与其光学

显微镜图像（图 3）作对比，划分出 Type X结构和 Type Ⅱ结构的范围，图 3中白色虚线右侧为 Type Ⅱ结构，

而虚线左侧的结构在双折射显微镜下能看到，在光学显微镜下看不到，为Type X结构。

测得了纳米孔结构的 retardance随激光单脉冲能量及脉冲数的定量变化关系如图 4所示，单脉冲能量越

大，结构的 retardance越大；脉冲数越多，结构的 retardance也越大。图 4中绿色阴影区域为Type Ⅱ结构。单

脉冲能量 470 nJ时，retardance随脉冲数的增加呈缓慢增长，变化较为平缓，此时脉冲数为 50到 300对应的都

是 TypeX结构。当单脉冲能量增加到 526 nJ以上，随着脉冲数的增加，结构的 retardance显著增大，双折射

效应显著增强，将有Type Ⅱ结构产生。其中，单脉冲能量为 526 nJ，脉冲数为 210时的测量结果与整体趋势

相差较大，推测是由于样品表面有污垢、双折射显微镜的背景噪声去除不彻底等因素导致了测量误差。

从图中可以看出 Type X结构最高的 retardance约为 40 nm，由物镜的参数可以估算出焦点的长度 L约

为 50 µm，根据 retardance=Δn×L，可估算出Type X的最大的双折射约为 8×10-4。一旦双折射大于这一数

值，材料本身的属性即会改变为 Type II的纳米光栅结构，这将大大加深对飞秒激光诱导的双折射现象的

认识。

图 3 Type X结构随单脉冲能量、脉冲数的演变（光学显微镜）

Fig.3 Evolution of Type X structure with pulse energy and pulse number（optical microscope）

图 4 Retardance随单脉冲能量及脉冲数的演变

Fig.4 Evolution of retardance with pulse energy and pulse number
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2.2 Type X 结构随脉冲宽度的演变情况

除了单脉冲能量、脉冲数以外，激光的脉冲宽度也会影响 Type X结构的形成。分别在激光脉冲宽度为

400 fs、450 fs、500 fs的条件下重复 2.1节中的实验，得出不同脉冲宽度下 Type X和 Type Ⅱ结构的分布情

况，如图 5所示。脉冲宽度为 400 fs时，单脉冲能量为 712 nJ以上才会出现 Type Ⅱ结构，而 450 fs和 500 fs
时，单脉冲能量为 646 nJ就会有 Type Ⅱ结构产生。400 fs下，脉冲数为 50以上才会产生 Type X结构，而

450 fs和 500 fs下，脉冲数为 20即可产生 Type X结构。从实验结果可以得出，450 fs和 500 fs时能够产生

Type X结构的脉冲数和单脉冲能量范围明显大于 400 fs，但产生Type X结构的范围大小与脉冲宽度之间并

非简单的单调函数关系，在某一特定的脉冲宽度下，能够产生 Type X结构的脉冲数和单脉冲能量范围达到

最大。

在前期的研究中认为，Type X结构是由随机分布的拉伸的纳米孔组成的［27］，我们目前认为这些纳米孔

本质为石英玻璃在经过激光加热后局部随机产生的“气泡”。我们在实验中发现的 Type X结构对脉冲宽度

的依赖效应是因为飞秒激光对材料的热效应本身就对脉宽有明显的依赖。一般来说，Type Ⅰ型结构是由

于飞秒激光的热作用和超快速冷却共同作用形成的。当飞秒激光聚焦到石英玻璃内部时产生热作用，热作

用结束时，材料会快速冷却，发生收缩，这会导致激光作用区域中心发生材料的致密化，因此会导致材料的

折射率上升，进而产生 Type Ⅰ型结构。而 Type Ⅱ型结构的形成涉及更多的非线性过程，根据以往文献报

道，在此能量区间内，材料的电子会通过非线性光电离而被大量地激发到导带，其浓度可达到价电子浓度的

0.87%以上，可以产生温等离子体［28］，并支持某些特殊的电子振荡模式。目前认为其结构的产生是由于，激

光和等离子（Surface Plasmon Polaritons，SPP）波干涉［29］，或者是 SPP波之间发生干涉［30］导致的。在我们的

实验中，Type X结构的参数介于Type Ⅰ和Type Ⅱ之间，因此我们猜测，Type X结构本质上是Type Ⅰ结构

到Type Ⅱ结构的过渡。初始的随机分布纳米孔的形成是与飞秒激光对材料的热作用紧密相关的，但是，一

旦纳米孔产生完毕，其定向的拉伸效应（严格垂直于偏振）则是局域电场增强作用的结果［9］。

3 基于 Type X结构的时间胶囊制备

Type X结构高透过率的特性有利于提高数据的存储密度和读取精度，可以为多层数据光存储技术带来

显著进步。图 6为制作的基于 Type X结构的时间胶囊（time capsule）样品。该时间胶囊可以实现数据的多

维永久存储，且可以无损读出。

本文制备的时间胶囊的数据编码规则如表 1所示，利用两种脉冲数、8种偏振角度对数据进行编码，得到

16进制的编码，故数据存储容量为 4 bits/点。将想要存储的文本转换成对应的 ASCII码，再将十进制的

ASCII码转为十六进制数字，最后按照表 1的编码规则将表示数据的点打在石英玻璃内部。图 6为本文制备

的时间胶囊的数据读取示例，图 6（a）中的 16种点对应 0到 15的编码，写入的数据点如图 6（b）所示，写入的

图 5 不同脉冲宽度下Type X和Type Ⅱ结构的分布

Fig.5 Distribution of Type X and Type II structure under different pulse duration
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文本已在图 6（b）左侧标出。其中，整篇文本开头的编码为 0 0 0 2，每段末尾为 0 0 0 13，整篇末尾为 0 0 0 3，
每四个点对应一个汉字，可以根据数据点的双折射显微镜图像准确无误地读出所存文本。例如，将图 6（a）
中红色框内的前四个点与参比数据比较，可以读出其对应的十六进制编码为 5 1 4 9，将其转为十进制编码为

2 0 8 0 9，该ASCII码对应的汉字为“光”。

图 7为制备的不同图案的时间胶囊小样实物图，其中正方形样品边长为 25.4 mm，圆形样品直径为 25.4 mm。

分别将吉林省省史省情、吉林大学校史、清华大学校史等文件按上述编码方式写入各图上的小方块中。其

存储容量能够达到 100 TB。

图 6 时间胶囊示例

Fig.6 Example of time capsule

表 1 数据编码规则

Table 1 Data coding rules

Coding
Pulse number

Polarization angle
Coding

Pulse number
Polarization angle

0
80
0°
8
80
90°

1
180
0°
9
180
90°

2
80
22.5°
10
80
112.5°

3
180
22.5°
11
180
112.5°

4
80
45°
12
80
135°

5
180
45°
13
180
135°

6
80
67.5°
14
80
167.5°

7
180
67.5°
15
180
167.5°
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4 结论

本文确定了飞秒激光在石英玻璃内部诱导的一种低损耗各向异性改性（Type X结构）产生时对应的激

光单脉冲能量、脉冲数、脉冲宽度范围，并制备了基于 Type X结构的五维永久光存储时间胶囊小样，数据存

储容量为 4 bits/点，能够实现数据的无损读出。与飞秒激光诱导纳米光栅的多维光存储相比，本文制备的时

间胶囊具有高透过率、低散射损耗的优势，有望增大数据写入深度、增加数据层数、提高数据读取精确度。
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