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要"金纳米颗粒掺杂光致聚合物在全息曝光过程中!光产物周期分布会形成折射率调制相位

型主光栅!同时金纳米颗粒周期分布形成由局域表面等离子体共振引起强吸收的振幅型辅助光

栅#研究基于耦合波理论的一种混合光栅模型!分析了光栅的体全息光学特性#结果表明!混合

光栅中的折射率光栅和吸收光栅都能够提升体光栅的衍射效率$体光栅的角度选择性也可以得

到明显的改善#

关键词"信息光学$体全息$光栅$衍射效率$光致聚合物$金纳米颗粒
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引言

体全息技术由于独特的布拉格选择性具备强

大的数据存储和数据操作能力$在数据存储)三维

显示以及全息光学元件设计等方面有着巨大应用

前景*

&>!

+

%然而$体全息技术在实际应用中却受限

于缺乏理想的体全息材料%传统全息材料如卤化

银乳胶和重铬酸盐干板$尽管在全息技术发展中

做出了巨大贡献$但由于其后期湿化学处理方法

复杂)噪声明显及受环境影响大等缺点已经不能

满足体全息技术的发展需要%无机光折变材料如

铌酸锂晶体)钛酸钡晶体等具有利用电荷密度差

形成折射率调制以记录全息图的能力$但是其也

有着记录光强阈值高)成本相对较高)光擦除和后

续热固定等特点$也并非理想的体全息材料%有
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机光折变聚合物与无机光折变聚合物类似$相对

具有成本较低)加工方便)设计灵活的优点$但需

要额外施加高压$一般厚度为
&%%

"

E

#

!%%

"

E

%

色变材料等也因具有光擦除效果$热稳定性和抗

疲劳性低等缺陷$目前还无法实现大范围体全息

技术应用%光热敏玻璃具有优异的光学特性是较

为理想的体全息材料$其制造和加工成本远高于

其他材料%而光致聚合物具有成本低)设计灵活)

使用方便)操作简单)稳定性好等优点$成为最具

有潜力的体全息材料之一%尽管当前光致聚合物

存在有高收缩率和记录的光栅衍射效率低的缺

点$但是这些缺点正在通过不同的配方和掺杂技

术来逐步克服$光致聚合物是一种非常有应用前

景的体全息材料%

$%%%

年$美国空军实验室在光致聚合物中掺

杂金纳米颗粒$获得了金纳米颗粒在光致聚合物

中周期排布的电镜图像*

A

+

%随后$日本电气通信

大学
^:I)E26-

课题组先后对掺杂了二氧化钛)

二氧化硅和超支化有机纳米粒子的光致聚合物进

行实验探究$获得了能够记录具有较高衍射效率

体光栅及比较理想的体全息材料*

#>@

+

%

$%%?

年$德

国波茨坦大学)德国弗劳恩霍夫应用聚合物研究

所和乌克兰国家科学院联合探究了二氧化钛)二

氧化硅纳米粒子表面修饰对掺杂聚合物的影

响*

?

+

%

$%%'

年$德国波茨坦大学)乌克兰国家科学

院又联合美国纽约大学对金纳米颗粒掺杂光致聚

合物复合材料进行了较为深入的探究$其实验结

果显示$尽管金纳米颗粒掺杂能够提升光致聚合

物材料在记录光栅衍射效率方面的表现$但在特

定浓度下材料的光反应速率也会受到抑制$这可

能是金纳米颗粒表面局域等离子体共振产生电子

云影响光引发剂活性的缘故*

'

+

%与此同时$国内

研究机构也开展了相关探究%河南大学黄明举教

授课题组先后探究了二氧化钛)二氧化硅)四氧化

三铁和三氧化二铝在光致聚合物中掺杂的影响$

并对部分纳米颗粒的纳米粒子粒径)表面修饰)浓

度等参数进行了大量的实验探究*

">&!

+

$并在后续研

究中报道了三氧化二铝纳米颗粒掺杂丙烯酰胺光

致聚合物的优越性能*

&A

+

%国内其他机构如北京理

工大学等也对丙烯酰胺和聚甲基丙烯酸甲酯中的

各种类型引发剂做了深入探索*

&#>&"

+

%

但掺杂技术能够提升光致聚合物衍射效率的

机理依然不够明确%爱尔兰都柏林大学的
(:I:

<G3+24-,

教授课题组在光致聚合物的全系动力学

方面做了深入研究*

$%

+

$构建了光致聚合物多维度

非局域扩散模型$揭示了聚合物在光栅记录过程

中$由于不同空间聚合物速率导致单体空间上存

在浓度差$从而在化学势驱使下的迁移现象%针

对金纳米颗粒掺杂光致聚合物$随着全息干涉条

纹照射$较亮区域会产生较多的活性光引发剂$进

而光聚合反应比较强烈$消耗更多单体的同时$也

会在该区域产生更多的光产物%在单体空间浓度

差的驱使下$单体会从浓度较高的暗区迁移扩散

到浓度较低的亮区$金纳米颗粒也会出现相反的

迁移现象*

$&

+

%

如图
&

所示$纳米颗粒用非球状表示$以示区

别%全息曝光后$会形成光产物和金纳米颗粒的

相间周期排布%光产物的周期排布会形成折射率

调制主光栅$即纯光致聚合物记录信息的折射率

调制光栅#金纳米颗粒的周期排布由于金纳米颗

粒独特的局域等离子体共振引起的强吸收现象会

形成一个振幅型吸收光栅*

$$>$A

+

%本论文对这种材

料中双重光栅的现象依据基于
O)

H

3.,2[

耦合波理

论的一种混合光栅模型$分析了光栅的体全息光

学特性*

$#

+

$以揭示金纳米颗粒掺杂光致聚合物衍

射效率提升机理$并进一步分析折射率光栅和吸

收光栅对角度选择性的影响%

图
&

!

体全息光栅记录中多组分迁移示意图

</

+

=&

!

>0*)(-4/02/-

+

,-(%?('&4/30%(

.

%5)54(/

+

,-4/%5

/5@%&'()*%&%

+

,-

.

*/0

+

,-4/5

+

,)0%,2/5

+

A

!

混合光栅模型

为简化模型$本文仅讨论金纳米颗粒掺杂光

致聚合物中的非倾斜体全息光栅$即参考光和信

号光对称于材料平面法线时记录的体光栅%光栅

条纹平行于材料平面法线$光栅矢量与材料平行%

如图
$

所示$忽略垂直入射面方向!

!

轴"对材料折

射率和吸收的影响%材料中由周期性光产物分布

形成的折射率光栅可表示为

,

'%?

,
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式中&

!

&

为折射率光栅调制深度#

!

%

为平均折射

率#

!

表示实际折射率#

!

"

表示光栅矢量#

"

表示
#

轴方向%

由空间周期排布的金纳米颗粒形成的吸收光

栅可表示为
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式中&

"

&

为吸收光栅调制深度#

"

%

为平均透射率#

"

表示实际透射率#

!

"

表示光栅矢量$与!

&

"式中相

同$代表两个光栅矢量方向平行#

"

表示
#

轴方向#

#

表示吸收光栅与折射率光栅的相位差%两个光

栅关系如图
$

所示%

图
$

!

折射率调制#吸收调制及背景吸收同时存在的

混合光栅示意图
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光栅标量波动方程
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为电磁波电场复振幅分布#传播常数
%

与折射率调

制和吸收调制关系为
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式中
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为真空中的光速%将!
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其中相位光栅平均传播常数
&

和振幅光栅的平均

吸收常数
'
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分别为
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为光在真空中的波长%

两个光栅的之间的耦合常数定义为
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耦合常数
(

表示了两个光波之间的耦合程度$是耦

合波理论的关键参数%当
(

_%

时$可以认为两个

光波之间没有耦合$不会发生衍射%对于体光栅$

可以利用耦合波理论近似条件$其折射率调制度

和吸收调制度可分别表示为
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根据金纳米颗粒掺杂光致聚合物多组分动力

学模型$金纳米颗粒与光致聚合物的相间空间周

期分布$两个光栅之间相位差为
$

%则耦合常数可

写为
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只考虑一级衍射和复振幅沿
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轴方向能量变

化$材料中的总电场包括透射场和衍射场两部分&
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分别为读取光和衍射光的波矢量并

有关系&
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"式代入前文提到的标量波动方程

经过化简可得
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其中
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分别为读取光光波矢量和衍射光光

波矢量在
!

轴方向分量%忽略!
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"式中二次求导

项$可得耦合波方程&
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为介质中读取光波方向#
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为定义的布拉格

失配量#

#

(

&和#

*

&分别代表透射光和衍射光在
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方

向的导数#该方程通解为
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式中&

'

%

为材料的平均吸收常数#

!

为与波矢
%

%

相

关的相位参量#体全息光栅的有效厚度为
3

#布拉

格角为
+

%

#角度失配量为
%+

%因此$通过公式
.

_

**

&可推导得到衍射效率表达式为
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式中&

+

%

为背景吸收系数#

/

-

和
+

&

分别为材料的

折射率调制和吸收调制系数#定义吸收调制深度

为
+

5

_

'

&

'

'

%

%

C

!

混合光栅衍射效率及角度选择性

分析

C6A

!

折射率调制和吸收调制对衍射效率影响

在读取材料中记录的混合体光栅过程中$由

!

&?

"式可知$对于同一读取入射角
+

$其一级衍射

效率主要受到体光栅记录后的折射率调制深度

%

'

)吸收调制程度
'

&

和背景吸收
'

%

影响%为方便

讨论和计算$直接计算乘以常数系数后的折射率

调制系数
/

-

)吸收调制系数
+

&

和背景吸收系数
+

%

对衍射光衍射效率的影响%根据混合光栅模型$

一级衍射光衍射效率
.

随折射率调制系数
/

-

变化

趋势如图
!

!

-

"所示%在初始阶段$即
/

-

+$

'

$

$衍

射效率会随着折射率调制系数增加而增加%在到

达一定程度后$即
/

-

,$

'

$

$折射率调制系数继续

增加$衍射效率反而会下降$处于光栅过曝状态%

这可能是光致聚合物中记录光栅的衍射效率会随

时间变化先增加后减小的原因$也证明了光栅实

时监测系统在光栅记录中的必要性*

$@

+

%本文讨论

的体光栅均处于弱光栅调制情况$其折射率调制

系数小于
$

'

$

%图
!

!

Q

"为在一定弱光栅调制情况

下$衍射效率与吸收调制参数之间的关系%吸收

调制产生包括前文定义的背景吸收
+

%

)吸收调制

系数
+

&

和吸收调制深度
+

5

%对于单个实线$衍

射效率随吸收调制深度增加先上升后下降%对于

实线之间差异$衍射效率随吸收调制深度增加明

显上升%背景吸收对衍射效率的影响随吸收调制

深度的不同而不同$例如$当吸收调制深度为
$

时$

衍射效率也会随着平均吸收的增大而升高$如图
!

!

Q

"中虚线所示%通过虚线之间的差异$背景吸收

增大$会使衍射效率降低%因此$提高折射率调制

度和吸收调制深度均可提高材料衍射效率$背景

吸收却对衍射效率呈负增益效果%

图
!

!

混合光栅模型中的衍射效率
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C6C

!

折射率调制和吸收调制对角度选择性影响

体光栅具有独特的布拉格选择性$即当参考

光改变读取光栅入射角时$衍射效率会发生急剧

变化%当参考光角度改变量大于或等于
%+

时$衍

射效率近似为零%此时$可在该入射角记录另一

个光栅$实现在同一位置记录多个光栅$即体全息

角度复用%该技术是体全息技术最重要的优势之

一$角度选择性也是体光栅的重要性能之一%

根据同相混合光栅模型$本文讨论折射率调制

光栅和吸收调制光栅对体全息角度选择性的影响%

设定体光栅厚度为
&EE

$两光束入射角均为
&#7

%

当背景吸收为
+

%

_%6#

$无吸收调制$即
+

&

_%

$衍

射效率与角度失配量之间的关系如图
A

!

-

"所示%

由图可知$当折射率调制度增加$角度选择性曲线的

宽度有所变窄$即角度选择性略有提升#但角度选择

性提升极为有限$且旁瓣衍射效率明显提升%旁瓣

较高的衍射效率明显会影响复用光栅$降低被复用

光栅的信噪比$实际上减弱了材料的角度选择性%

当折射率调制系数为
/

-

_

$

'

$

$不同吸收调制系数条

件下$衍射效率与角度失配量之间的关系如
A

!

Q

"所

示%随着吸收调制系数
+

&

增加$角度选择性半高

全宽有所增加$但其旁瓣衍射效率得到明显抑制$在

实际中增加了材料的角度选择性能力%

图
A

!

混合光栅的角度选择性

</

+

=A

!

95

+

'&-,6)&)04/@/4

7

/5(/1)23

+

,-4/5

+

6(%2)&

D

!

结论

本文依据基于耦合波理论的混合光栅模型$

分析了金纳米颗粒掺杂光致聚合物材料性能优于

无掺杂光致聚合物现象的机理%掺杂光致聚合物

的光栅衍射效率曾经被简单认为是折射率调制度

提升的结果$吸收会降低衍射效率%实际上$在金

纳米颗粒掺杂光致聚合物中$增大折射率调制度

和吸收调制度$均有可能提升材料中记录光栅的

衍射效率%同时还可以发现$增大吸收调制度即

提升衍射效率的同时$对衍射效率角度选择性曲

线的旁瓣起到抑制作用$提升了光栅的综合性能%

混合光栅模型的构建为今后的掺杂聚合物性能改

善提供了参考依据$有助于开发高性能的体全息

光学材料和制备性能优异的体全息光栅器件%
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