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单光束飞秒激光诱导微纳周期结构的现象与机理!

王! 丽! ! 丁! 婷! ! 邱建荣4

（浙江大学材料科学与工程系! 杭州! "’%%$&）

摘! 要! ! 飞秒激光具有超快和超强（聚焦后局域电场达到 ’%’% 5 6 27，相当于氢原子的库仑场强）的特点，因此它与

材料发生相互作用时会产生多光子吸收、多光子电离、自聚焦等非线性效应- 文章介绍最近发现的单光束飞秒激光在

物质内部诱导自组装纳米光栅，沿光束传播方向排列成行的纳米周期孔洞结构以及材料表面诱导纳米周期结构等新

现象，并对这些现象的机理作了阐述-
关键词! ! 光电功能材料，纳米周期结构，飞秒激光
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’! 引言

激光是 $% 世纪最伟大的发明之一，它的诞生改

变了人类历史发展的进程- 虽然 Y10713 首次实现

激光输出以来才 Z# 年，但激光已被广泛应用于各个

领域- 激光技术的发展也非常迅速- ’TR’ 年，美国贝

尔实验室的 [FK\ 等报道了脉冲碰撞锁模（P]Y）激

光器 的 实 验 结 果［’］，将 激 光 脉 冲 宽 度 推 进 到 GI
（’% S’^）量级，从此激光技术进入了飞秒时代-

关于飞秒激光的特点，在本刊中已有很多相关

的文章作过介绍，由于飞秒激光具有超短脉冲和超

高电场强度等特征，已在超大容量信息传输［$］、超

快实时光谱测量［"］、基因手术［Z］、光频精密测量［^］、

惯性约束核聚变［#］、激光引雷［&］、细胞成像［R］等信

息、环境、能源、医疗等领域大显身手- 因此，现在国

内外许多科学家都在从事飞秒激光的基础和应用方

面的研究-
由于飞秒激光所具有的与连续和长脉冲激光不

同的特点，飞秒激光与物质的相互作用很早就为人

们所关注- 如飞秒激光诱导折射率变化［T］、微爆炸

形成的微小孔洞［’%］和自聚焦成丝等现象，这些都是

早期大量理论研究成果所能预测到的- 本文重点介

绍最近观察到的全新的基于单光束飞秒激光诱导的

微纳周期结构现象［’’—’Z］，并对这些现象产生的机理

进行了阐述-

$! 单光束飞秒激光诱导玻璃内部自组

装纳米光栅
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.!)/0"1’/*［22］等观察到了单光束钛宝石飞秒激

光（23451、644,/）聚焦照射石英内部后形成的周期

性纳米结构& 这一发现基于我们观察到的飞秒激光

诱导的有记忆性的偏振依赖的发光现象［27］& 激光聚

焦照射后，在光学显微镜下观察到在激光焦点处有

微米级的亮斑，将样品抛光至诱导结构的中心，背反

射电子成像显示与激光偏振方向垂直的约 34 ,/ 宽

的条纹状周期结构（ 图 2）& 这是迄今为止由激光直

接雕入材料内部的最小周期结构& 这种自组装光栅

结构的周期可以通过脉冲能量和辐照脉冲数控制在

284—934 ,/&

图 2- 飞秒激光诱导的光“指纹”：同一表面的背散射成像（ 上图

和下图的放大率分别为 24444 : 和 94444 : ）

俄歇光谱分析表明，沿垂直于激光偏振方向排

列的条纹状周期性结构的暗区域的氧浓度偏低，而

.) 的浓度基本相同（ 图 3）& 周期结构由周期分布的

缺氧区域（.);3 < !）组成&
这个现象可解释为入射光光场与入射光诱导的

高密度等离子体的电场产生非线性相互作用，导致

玻璃内部等离子体密度产生周期性调制所致& 基于

理论的计算发现与实验观察到的结果基本一致& 发

图 3- 靠近聚焦点处同一硅酸盐玻璃表面氧（*）和硅（=）的俄歇

图谱和相应线的扫描

现此现象的重要性除了首次给出了光和电子密度波

的相互干涉的直接证据外，观察到的光“指纹”是迄

今为止光产生的最小的可用于光存储和光子晶体制

造的嵌入式结构&

9- 单光束飞秒激光诱导的沿激光传播

方向形成的周期性纳米孔洞结构

>*,?!)@* 等［23］用单光束飞秒激光照射硼硅酸

盐玻璃，发现沿光的传播方向形成了周期性排列的

纳米孔洞结构（图 9）& 图 9（*）为脉冲能量为 24 !A
的飞秒激光照射后，硼硅酸盐玻璃内部形成的微结

构的光学显微镜照片& 一个有趣的特征是位于玻璃

样品下表面以上约 B4 !/ 的区域中分布了周期性

排列的孔洞，在孔洞或聚焦点的周围没有观察到微

裂纹或灾变性的崩塌& 离玻璃样品下表面越近，相邻

空位的直径和间隔就越小，并且距底面距离接近极

限值（约为 B4 !/）& 也就是说，周期部分存在于距

底面约 B4!/ 的范围内& 周期部分的孔洞直径比聚

焦点的孔洞直径小得多，推测是由于自聚焦的作用&
实验发现用低数值孔径的物镜 CD［4& 87（34 : ）或

4& 9（24 : ）］不产生孔洞结构，因为在聚焦处能量

不足以发生介电击穿&
孔洞的周期、数目和孔洞结构的总长度可以通

过改变激光能量、脉冲数和聚焦点的位置来控制& 这

个发现可以用于透明块状材料内部三维周期纳米结
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图 "! （1）脉冲能量为 ’% !4 的单光束飞秒激光（’567 89）照射

’ : ; 9 后，%- < == 厚的硼硅酸盐玻璃的横截面的光学显微镜照

片（$>% 个脉冲聚焦于距入射面深 &>% != 处，激光脉冲由 ? 入

射至 @）；（A）周期性纳米孔洞结构的 BCD 照片

构的制造- 他们在硼硅酸盐玻璃内部制造了三维周

期结构- 这种技术有望在构堆三维光子晶体中得到

应用- 近来，我们在 E1F$ 晶体等材料也发现了类似

的现象，表明这种单光束飞秒激光诱导的周期纳米

孔洞结构是有普适性的［’#］- 但是，这个现象的解释

还存在许多问题，如我们最近观察到的周期结构的

形成并非从下表面开始形成- 这需要采用进一步的

实验验证和理论计算模拟-

;! 单光束飞秒激光诱导纳米平面列阵

最近，G- H- @(1IJ,1K［’"］等观察到 L0 蓝宝石飞

秒激光束聚焦照射后，在熔融石英内形成了宽度

7’% 3= 的平面列阵- 图 ;（1）是平面列阵的 ?FD 成

像，光栅平面间距不依赖于脉冲能量- 图 ;（A）是在

激光偏振方向与扫描方向成约 ;>M时得到的- 获得

的光栅平面是倾斜的，它们的法线与偏振方向一致-
光栅无法由圆形偏振光产生- 他们认为这种平面列

阵是由不均匀的介电击穿时导致的局部场强增强引

起的- 此 现 象 可 以 用 纳 米 等 离 子 体 模 型 予 以 解

释［’"］-

图 ;! 激光加工区域化学侵蚀（; =03，’N 6F）后的 ?FD 成像-

激光偏振方向与扫描方向成 %M（ 1），;>M（ A），与扫描方向一致

（2）（（1）和（A）的激光辐照波长为 O%% 3= ，而（ 2）的激光辐照

波长为 ;%% 3= ；激光能量在 O%% 3= 时为 "%% 34，在 ;%% 3= 时为

’>% 34）

>! 单光束飞秒激光诱导表面周期性纳

米波纹结构

最近，401［’;］等用单光束飞秒激光辐照 #6 P B0E
晶体，观察到在该晶体表面形成周期性纳米波纹状

结构和纳米颗粒- * 偏振的波长为 O%% 3= 的飞秒激

光得到的纳米波纹的周期为 ’>%3=，9 偏振的波长

为 ;%% 3= 的飞秒激光得到的纳米波纹的周期为 O%
3=-

图 >（1）为样品表面经 >%% 个连续的波长为 O%%
3=（; !4）的飞秒激光脉冲辐照后的 BCD 照片- 可

以观察到纳米波纹的周期为 ’>% 3=，方向与偏振方

向一致- 图 >（A）为经 >%% 个连续的波长为 ;%% 3=
（%- < !4）飞秒激光脉冲辐照后的 BCD 照片，可以看

到纳米波纹的周期为 O% 3=，比图 >（ 1）的小，且方

向与图 >（1）的垂直-
起初，401 等对纳米波纹的形成机理解释为入射

光引起的散射光和表面等离子体的相干引起的- 但

是，当他们用波长为 O%% 3= 和 ;%% 3= 的飞秒激光

同时辐照样品后，出现了他们预料之外的平行排列

的纳米点阵（ 图 #（ 1））- 图 #（ 1）是样品经波长为

;%% 3=（’- ’ !4）和 O%% 3=（$- ’ !4）的飞秒激光同

时辐照后的 BCD 照片- 尽管波长为 O%% 3= 的激光

·!"·
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图 .- （*）和（/）分别为样品表面经 .00 个连续的波长为 100 ,2

（3 !4）和 300 ,2（0& 5 !4）的飞秒激光脉冲辐照后的 678 照片

（偏振方向如图中箭头所示）

能量更大，但是图 9（ *）中纳米颗粒的排列方向与

300 ,2 的激光偏振方向几乎一致& 图 9（ *）中纳米

颗粒的直径约为 :30 ,2，与单独由圆形偏振的 100
,2 的飞秒激光诱导的纳米颗粒的直径大致相等

（见图 9（/））& 这两个现象与纳米结构是由入射光

引起的散射光的相干而诱导的机制相矛盾&
由于得到的纳米结构比波长 ! 短很多，与样品

的二次谐波的长度几乎相同，所以他们提出入射光

的二次谐波在纳米结构的形成过程中扮演了重要角

色& 通过实验证实了他们这个观点是正确的& 纳米结

构的排列方向随着波长为 300 ,2 的激光偏振方向

的旋转而旋转，而不是随着波长为 100 ,2 的激光&
单独由波长为 100 ,2 的激光诱导时，纳米结构的方

向是水平的& 当波长为 300 ,2 的激光能量增加时，

其方向随着旋转，表明入射光的二次谐波在纳米周

图 9- （*）样品经 300 ,2（:& : !4）和 100 ,2（;& : !4）的飞秒激

光同时辐照后的 678 照片；（/）样品经 .00 个圆形偏振的波长

为 100 ,2（< !4）的飞秒激光辐照后的 678 照片

期结构的形成中起到了重要作用&

.- 结束语与展望

本文综述了单光束飞秒激光在物质内部诱导周

期性纳米微结构的最新进展，介绍了飞秒激光在玻

璃内部诱导偏振依赖自组装纳米光栅，沿激光传播

方向形成的周期性纳米孔洞结构的现象，光致诱导

纳米平面列阵，和在晶体表面诱导周期性纳米波纹

结构的现象，并对产生这些微结构的机制作了阐述&
飞秒激光具有超快、超强的特点，它会在照射过程中

诱导各种非线性反应，引发复杂的物理化学现象& 这

些特殊的微纳结构有望赋予玻璃或晶体新的光功

能& 本文旨在抛砖引玉，引起人们对超短脉冲激光与
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物质相互作用的广泛兴趣- 我们相信，今后飞秒激光

诱导的新的微纳结构将不断出现，并在光电领域得

到广泛的应用-
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高温超导 $% 年

在高温超导发现 $% 周年之际，>20;32; 周刊发表了一组（三篇）纪念文章，分别聚焦于：（’）高温超导的发生

机理，（$）技术应用，（"）发现者 <;U356K 和 W.;//;6 的研究经历- 文章的作者都是专业记者（ ?(5 A，>;6V02; 8 4 以

及 ?/;6C Y ）- 他们作了广泛的调研，采访了众多的科学家，因此文章内容丰富-
尽管付出了 $% 年的艰苦努力，物理学家们仍然不能对高温超导作出（具有共识意义的）解释- 然而，他们或

许已经锁定了他们必须解决的难题- 关于超导材料，已有超出 ’%%%%% 篇文章发表- 对机理研究而言，并不缺乏实

验数据- 可是，各种理论往往相互冲突- 理论家 I0V;/D53 > 说，理论工作的难处在于：是对是错，没有一个显而易

见的判据- 他寄希望于“超冷原子 ^ 光学晶格”实验，因为有可能借此绘制出 P.NN16U 模型的相图- 诺贝尔奖得主

I;));6/; X 也对构建该实验系统充满信心- 不过，超冷原子实验并不涉及配对机制，并且模型与超导材料之间的关

联也只是一种理论假设- 在高温超导体中，超流电子被限制在 ?. ^ O 面内，配对态电子波函数呈“U 波”形式- 已

经提出的电子配对机制包括：磁涨落、8@<（由 A3U;6D53 B X 提出的共振价键理论）、声子，以及它们之间的某种

组合- 其他机制还有：“电荷条纹”和在每一个 ?. ^ O 四方单元内流动着的“环流”- 值得高兴的是：对高温超导的

研究努力已经获得了很好的回报- 它导致了新材料、新概念和新物质态的发现，促进了凝聚态物理实验技术的大发

展，并且开拓了一个全新的研究领域：强关联电子学-
’EF& 年人们对高温超导应用的憧憬达到了高潮：磁浮列车、超快计算机、各类敏感器、输电电缆，等等- 很快科

学家们便意识到，技术应用前景被高估了- 目前，若没有风险投资，超导公司很难赢利- 然而努力并没有停止，第

一代超导线（<>??O）已进入商业化阶段，第二代超导线（\<?O）也有了中试产品- 今年 & 月在纽约繁华街区的

地下，一条 "R% 米长的高温超导（<>??O）输电电缆已被接入电网，并且其中的 "% 米明年还将升级为第二代超导电

缆- 移动通信基站的高温超导滤波器被认为有赢利潜能，不过常规滤波器的不断改进，正在向前者提出挑战- 关于

<;U356K 和 W.;//;6，文章的作者认为，他们成功的关键在于：精深的知识，良好的直觉，严谨刻苦和团结合作-
（ 戴闻! 编译自 >20;32; $%%#，"’Q：’%&$，’%&R，’%&F ）!
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