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В исследовании впервые изучено распределение немостиковых кислородно-дырочных центров окраски

NBOHC внутри двулучепреломляющих микротреков в плавленом кварце и проведено его сопоставление с

их пространственной структурой. Выявлена полоса фотолюминесценции с пиком на длине волны 650 nm,

соответствующая формированию центров NBOHC, и определена зависимость ее интеграла от координаты

вдоль микротрека. По сигналу фотолюминесценции этих центров обнаружена микронная структура в сечении

микротрека. Установлена зависимость величины двулучепреломления микротреков (1n ∼ 10−3) от плот-

ности энергии импульса. По спектрам комбинационного рассеяния установлены механизмы модификации

плавленого кварца.
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Введение

В настоящее время активно исследуется и разрабаты-

вается технология лазерной записи микротреков в объ-

ёме прозрачных твёрдых диэлектриков с применением

ультракоротких импульсов. Отличительной чертой та-

ких микротреков является эффект двулучепреломления.

Двулучепреломляющие микротреки представляют собой

стабильные изменения в материале, которые формиру-

ются вдоль оси распространения излучения [1]. Данный
эффект обусловлен наличием упорядоченной субмик-

ронной подструктуры с периодом меньше длины волны

индуцирующего лазерного излучения [2–5]. Подструкту-

ра образована областями уплотнения и разуплотнения

материала, с сопутствующим формированием центров

окраски [6,7].

Метод лазерной записи двулучепреломляющих мик-

роструктур лежит в основе разработки оптической па-

мяти [8–10], создания оптических элементов, таких как

поляризационные компоненты [11], волновые фазовые

пластины [12], микрофильтры [13], фотонные компонен-

ты и устройства [14–17]. Однако при формировании дву-

лучепреломляющих микроструктур в плавленом кварце

возникает проблема — появление центров окраски, что

снижает прозрачность полученной структуры [18]. Это
существенно ограничивает возможности практического

применения данных технологий.

В рамках настоящей работы было проведено исследо-

вание распределения немостиковых кислородных дыроч-

ных центров вдоль двулучепреломляющих микротреков

в зависимости от плотности энергии индуцирующего

лазерного излучения. Полученные результаты были со-

поставлены с субволновой подструктурой микротреков,

визуализированной при помощи сканирующей электрон-

ной микроскопии. Фотолюминесценция NBOHC-центров

показала наличие микронной структуры вдоль волнового

вектора индуцирующего излучения.

Эксперимент

В основе экспериментальной установки (рис. 1), ко-
торая использовалась для записи двулучепреломляющих

структур, лежит лазерная система Satsuma. Её основой

является волоконный иттербиевый лазер с длиной волны

1030 nm. В рамках эксперимента использовалось лазер-

ное излучение, которое фокусировалось при помощи

микрообъектива с числовой апертурой NA= 0.45 в

1030 nm

Mirror

Mirror

Laser

Fused silica

Рис. 1. Схема экспериментальной установки.
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Рис. 2. (a) Спектры фотолюминесценции и КР двулучепреломляющих микротреков в плавленом кварце (3 = 1030 nm, 100 kHz,

τ = 0.3 ps). (b) Зависимость интеграла полосы 600−750 nm спектра фотолюминесценции от координаты вдоль микротрека.

фокальное пятно с радиусом по уровню энергии 1/e2

примерно w0 ∼ 2µm и длиной Рэлея ZR ≈ 12µm.

Излучение фокусировалось в объёме образца из

плавленого кварца на глубине 100 µm. Образец имел

форму параллелепипеда размером 20× 10× 2mm3 и

был закреплён на трёхкоординатной моторизированной

платформе. Эксперимент проводился со следующими

параметрами: частота импульсов — 100 kHz, скорость

перемещения образца 300 µm/s. Длительность импуль-

сов составляла 0.3 и 0.6 ps, а энергия варьировалась от

0.1 до 3µJ.

Анализ характеристик двулучепреломления в записан-

ных областях проводился с применением поляриметри-

ческой системы Thorlabs, работающей на длине волны

633 nm [19]. Чтобы сравнить параметры двулучепрелом-

ления со сформированной подструктурой микротреков,

были проведены структурные исследования.

Образец с записанными областями двулучепреломля-

ющих микротреков был разрезан поперёк для визуали-

зации микротреков в сечении. Для этого использовалась

алмазная дисковая пила DAD 3220 (DISCO), а затем

полировка на машине PM5 (Logitech) с использованием

абразивов из корунда размером 3−10µm и наночастиц

оксида кремния размером 25 nm.

Для визуализации микротреков применялся сканиру-

ющий электронный микроскоп Tescan Vega 3. Конфо-

кальный лазерный сканирующий микроскоп с лазерным

источником на длине волны 532 nm использовался для

изучения фотолюминесценции и комбинационного рас-

сеяния.

Результаты

Были сняты спектры фотолюминесценции в области

формирования двулучепреломляющих микротреков, за-

писанных импульсами с длительностью 0.3 и 0.6 ps и

энергиями 0.7 и 0.9µJ соответственно, при возбужде-

нии лазером на длине волны 532 nm (рис. 2, a). На

вставке увеличен фрагмент спектра с характерными

для плавленого кварца пиками комбинационного рас-

сеяния D1 (495 cm−1, 546 nm), D2 (606 cm−1, 549 nm)
и D3 (805 cm−1, 556 nm), отвечающими за мостиковые

связи Si-O-Si. Относительные интенсивности пиков КР

отражают уплотнение или разуплотнение плавленого

кварца [20]. Как видно из графиков фотолюминесценции

в модифицированной и немодифицированной области, в

области формирования двулучепреломляющих микрот-

реков возрастает интенсивность сигнала фотолюминес-

ценции на длине волны 650 nm, причем интенсивность

сигнала для более длинных импульсов почти в 2 раза

выше, несмотря на практически одинаковую энергию

(рис. 2, а). Это может быть связано с формированием

немостиковых кислородно-дырочных центров (=Si-O′,

NBOHC) — лазерно-индуцированных центров окрас-

ки [6,7].

Для сопоставления пространственной подструктуры

двулучепреломляющего микротрека с наведенной раз-

ницей показателей преломления была получена зависи-

мость интеграла полосы 600−750 nm фотолюминесцен-

ции от координаты вдоль микротрека (рис. 2, a). Вы-

бор данного спектрального диапазона был обусловлен

используемой в спектрометре дифракционной решеткой.

Из графиков интеграла сигнала люминесценции от ко-

ординаты можно оценить, как происходит структурная

модификация (формирование центров окраски NBOHC)
вдоль двулучепреломляющего микротрека, которая, в

свою очередь, отвечает за наведение анизотропного эф-

фекта, т. е. эффекта двулучепреломления. Так, с ростом

энергии импульса индуцирующего излучения происхо-

дит переопределение интенсивности фотолюминесцен-
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ции центров окраски вдоль микротрека, при этом цен-

тры окраски NBOHC распределены неоднородно вдоль

микротрека.

Визуализация сечений микротреков была выполнена

с использованием сканирующей электронной микроско-

пии (СЭМ) и конфокального сканирующего лазерного

микроскопа. Изображения, полученные методом СЭМ,

демонстрируют наличие субмикронной подструктуры

двулучепреломляющих микротреков с периодами вдоль

волнового вектора 3k и вдоль вектора напряжённости

3E индуцирующего лазерного излучения. Конфокальная

микроскопия позволяет выявить распределение центров

окраски в микротреках. Для микротреков максимум

сигнала приходится на предфокальную область, а по

мере удаления от фокальной плоскости интенсивность

фотолюминесценции центров уменьшается, что связано

с формированием сложной продольно-поперечной про-

странственной субволновой подструктуры вдоль микро-

трека (рис. 3, a).
В рамках исследования была изучена зависимость

между светимостью фотолюминесценции S =
∫ L
0

I pl(l)dl
и величиной двулучепреломления 1n = Ŵ/L, где Ŵ — оп-
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тическая разность хода, пересчитанная из фазового сдви-

га. В рамках исследования была проведена оценка длины

микротрека L в зависимости от плотности энергии ла-

зерного импульса. Для этого использовался сигнал фото-

люминесценции по полувысоте от координаты (рис. 2, b).
В результате было обнаружено, что при превышении

пороговой плотности энергии в 15 µJ/cm2 наблюдается

спад светимости фотолюминесценции (рис. 3, b). Это

указывает на то, что с увеличением плотности энер-

гии выше определённого порога происходит уменьше-

ние светимости фотолюминесценции центров окраски

NBOHC. Кроме того, было установлено, что величина

двулучепреломления плавно увеличивается с ростом

пороговой плотности энергии импульса, индуцирующего

двулучепреломляющие структуры. Этот результат сви-

детельствует о том, что увеличение плотности энергии

приводит к формированию более выраженных двулуче-

преломляющих структур.

Были проанализированы периоды подструктуры мик-

ротреков вдоль волнового вектора 3k (рис. 4) и вдоль

вектора напряжённости 3E (рис. 5) индуцирующего

электрического поля в зависимости от энергии в им-

пульсе [21]. В процессе исследования было выявлено,

что период двулучепреломляющих микротреков, ори-

ентированных вдоль волнового вектора, не является

постоянным. Это наблюдение может быть связано с

неоднородным распределением плотности плазмы в ма-

териале, которая вносит отрицательный вклад в ди-
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электрическую проницаемость вещества [22,23]. Приме-

чательно, что обнаруженные периоды практически не

зависят от энергии импульса индуцирующего лазерного

излучения и находятся в субмикронном диапазоне. Этот

факт указывает на то, что процесс формирования мик-

ротреков и их характеристики определяются не только

энергией лазерного импульса, но и другими факторами,

такими как распределение плотности плазмы и свойства

материала.

Были получены псевдоцветовые карты сечения фо-

толюминесценции центров окраски NBOHC интеграла

полосы фотолюминесценции 600−750 nm, в которых

наблюдается формирование микронных периодов вдоль

волнового вектора (рис. 6). При визуализации с по-

мощью сканирующей электронной микроскопии пери-

од структур составляет менее микрона и находится

в субмикронном диапазоне. При визуализации двулу-

чепреломляющих микротреков в сечении с помощью

конфокального микроскопа-спектрометра формируется

структура с микронным периодом вдоль направления

волнового вектора.

Данный эффект не может быть связан с самофо-

кусировкой и дефокусировкой вдоль распространения

лазерного излучения в плавленом кварце, которую

ранее интерпретировали моделью движущихся фоку-

сов [24,25], при превышении критической мощности

самофокусировки (P > Pcr) [26]. Для плавленого квар-

ца при наших условиях её значение, полученное из

выражения Pcr = 3.77× λ2/(8πn0n2) [24,25], составляет
2.8MW. Периодическая структура формируется вдоль

распространения излучения при мощности ниже кри-

тических мощностей самофокусировки; минимальное

значение мощности составляло 0.83MW, хотя стоит

учитывать, что теории самофокусировки для остросфо-

кусированных импульсов так и не были разработаны, в

уравнении для критической мощности самофокусировки

не учтено влияние числовой апертуры [27]. В ниобате

лития ранее наблюдали сверхкритическую электронно-

дырочную плазму в филаментах. Она вызывает воз-

буждение плазмон-поляритонов на границе с невозбуж-

дённым диэлектриком, что приводит к наноплазмон-

ной модуляции плотности плазмы. Соответствующие

материальные брэгговские решётки были отпечатаны в

кристаллическом ниобате лития [28].

Заключение

В рамках исследования впервые было изучено распре-

деление центров окраски NBOHC внутри микротреков.

В области формирования двулучепреломляющих микро-

треков выявлена полоса фотолюминесценции с пиком на

длине волны 650 nm, которая связана с формированием

не мостиковых кислородно-дырочных центров (=Si-O′,

NBOHC). Также была сопоставлена пространственная

структура двулучепреломляющих микротреков, которые

были записаны в объёме плавленого кварца в режиме

жёсткой фокусировки ультракороткими лазерными им-

пульсами с длиной волны 1030 nm и длительностью 0.3 и

0.6 ps при варьируемой энергии импульсов. В результате

получена зависимость интеграла спектра фотолюми-

несценции от координаты вдоль микротрека, которая

отражает структурные изменения вдоль него. Кроме

того, обнаружена микронная структура вдоль волнового

вектора при визуализации центров окраски NBOHC в

сечении микротрека, которая формируется ниже крити-

ческой мощности самофокусировки. В рамках исследова-

ния была определена зависимость величины двулучепре-

ломления микротреков от плотности энергии импульса,

которая составляет порядка 1n ∼ 10−3 . По спектрам

комбинационного рассеяния установлены физические

механизмы модификации плавленого кварца в области

формирования двулучепреломляющих микротреков и их

субволновой подструктуры, выявлены трансформации

пиков D1 (495 cm−1, 546 nm), D2 (606 cm−1, 549 nm)
и D3 (805 cm−1, 556 nm), отвечающие за мостиковые

связи Si-O-Si.
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