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双掺杂犔犻犖犫犗３微观光学参量对衍射效率的影响

任立勇　刘立人　刘德安
（中国科学院上海光学精密机械研究所，上海２０１８００）

摘要：　通过联立两中心带输运物质方程和双光束耦合波方程，建立了双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体采用双色光（紫外敏化

光和 ＨｅＮｅ记录光）实现非挥发性全息存储的动力学模型。理论上分析了深、浅两杂质中心的微观光学参量（包括

敏化光的深中心和浅中心光激发系数、记录光的浅中心光激发系数以及深中心和浅中心的电子复合系数）对记录

饱和衍射效率和固定衍射效率的影响。数值计算表明，在双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体的非挥发性全息存储中，为了得到高

的固定衍射效率，应该选择复合系数较大、记录光激发系数较高、敏化光激发系数较低的浅杂质中心以及敏化光激

发系数较高、复合系数最佳的深杂质中心。
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１　引　　言

ＬｉＮｂＯ３（ＬＮ）晶体具有易于生长和掺杂修饰、

尺寸大、物理化学性能稳定、光折变效应强等优点，

有望被应用于高密度体全息光数据存储［１］、窄带滤

波［２］和光学集成［３］。过渡金属如Ｆｅ、Ｍｎ、Ｃｅ、Ｃｕ等

掺入ＬｉＮｂＯ３ 晶体后可以增强光折变效应和提高全

息记录的灵敏度［４］。为了克服光折变晶体中体全息

光信息再现时的读出破坏效应（即挥发性），除了先
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前的热固定［５］和电固定［６］方案外，近年来，Ｂｕｓｅ

等［７］提出了一种在双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体中采用双色

光实现非挥发性全息存储的光固定方案。其核心思

想为：在ＬｉＮｂＯ３ 晶体中同时掺入 Ｍｎ和Ｆｅ分别作

为深杂质中心和浅杂质中心，采用长波长光（如

６３３ｎｍＨｅＮｅ红光）和短波长光（如３６５ｎｍ紫外

光）分别作为记录光和敏化光。记录阶段采用调制

的双红光记录，同时加均匀紫外光敏化；读出阶段仅

选择其中一束红光读出。经过充分读出后，浅中心

的电子被转移到深中心，由于深陷阱中的电子对红

光不敏感，从而实现了电子光栅被固定在深陷阱中

的非挥发性全息存储。该技术以其原理简单、易于

实现、全光性、实时实地性等优点迅速得到了研究者

的广泛关注［８～１５］。

在光折变晶体中，双光束（参考光和信号光）写

光栅的同时又被实时实地的光栅自衍射，形成干涉

光场的重新分布，该光场模式又会影响后继光栅的

写入；在全息读出时，读出光和衍射光也会相互耦合

而再次写入光栅。因而所记录的光栅是一种动态非

均匀体相位光栅。１９７９年，Ｋｕｋｈｔａｒｅｖ
［１６］建立了研

究光折变效应的带输运模型，并对本征ＬｉＮｂＯ３ 晶

体的动态光折变特性给出了很好的描述。借助该模

型，研究者已建立了双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体的物质方

程，并对ＬｉＮｂＯ３∶Ｆｅ∶Ｍｎ晶体的光折变特性及其非

挥发性全息存储的掺杂配方、氧化还原处理和实验

条件等进行了优化研究［９，１２］。需要说明的是，在双

掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体光折变研究中，以往的研究者都

忽略了晶体内的双光束耦合，假定所记录的光栅是

均匀光栅，从而只需单独求解粒子的物质方程。这

种近似只有在相位光栅较弱和晶体厚度较小时是允

许的。

采用更一般的方法，本文同时考虑两中心物质

方程和双光束耦合波方程，建立了研究双掺杂

ＬｉＮｂＯ３ 晶体动态体全息的理论模型。值得一提的

是，类似于非均匀光栅衍射［１７］，在该模型中衍射效

率是通过求解动态非均匀体光栅的复振幅耦合波方

程直接得到的，而不像以往理论中是采用均匀体光

栅的Ｋｏｇｅｌｎｉｋ
［１８］衍射公式计算出来的，所以更加具

有普适性。采用该模型，我们理论上分析了双掺杂

ＬｉＮｂＯ３ 晶体中深、浅两杂质中心的微观光学参量

（包括敏化光的深中心和浅中心光激发系数、记录光

的浅中心光激发系数、以及深中心和浅中心的电子

复合系数）对记录饱衍射效率和固定衍射效率的影

响，为生长新的双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体提供理论指导。

２　理论模型

双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体非挥发性全息存储研究中

所涉及的物理量比较多，为了行文方便，有关物理量

的含义及其取值专门给出在表１中。

Ｔａｂｌｅ１ Ｄｅｓｃｒｉｐｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐａｒａｍｅｔｅｒｓｕｓｅｄｉｎｔｈｅｅｑｕａｔｉｏｎｓ

Ｎｏｔａｔｉｏｎ Ｄｅｓｃｒｉｐｔｉｏｎ Ｖａｌｕｅ

γ１３／（ｍ／Ｖ） Ｅｌｅｃｔｒｏｏｐｔｉｃｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆ６３３ｎｍｌｉｇｈｔ １．０９×１０－１１

ε Ｄｉｅｌｅｃｔｒｉｃｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ２８

μ／（ｍ
２／Ｖｓ） Ｅｌｅｃｔｒｏｎｍｏｂｉｌｉｔｙｉｎｔｈｅｃｏｎｄｕｃｔｉｏｎｂａｎｄ ７．４×１０－５

狀ｏ Ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｆｏｒｏｒｄｉｎａｒｉｌｙｐｏｌａｒｉｚｅｄ６３３ｎｍｌｉｇｈｔ ２．２８６

犱／ｍ Ｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆｃｒｙｓｔａｌ ５×１０－４

θ／（°） Ｉｎｃｉｄｅｎｔａｎｇｌｅｉｎｓｉｄｅｔｈｅｃｒｙｓｔａｌ ６．５

犓／ｍ－１ Ｓｐａｔｉａｌｆｒｅｑｕｅｎｃｙｏｆｉｎｔｅｒｆｅｒｅｎｃｅｐａｔｔｅｒｎ ５．１４×１０６

犖Ｄ／ｍ
－３ Ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆｄｅｅｐｃｅｎｔｅｒ ３．９×１０２４

犖Ｓ／ｍ
－３ Ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒ ２．６×１０２５

犖－
Ｄ０（０）／ｍ

－３ Ｉｎｉｔｉａｌｅｌｅｃｔｒｏｎｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆｄｅｅｐｃｅｎｔｅｒ ２．１×１０２４

犖－
Ｓ０（０）／ｍ

－３ Ｉｎｉｔｉａｌｅｌｅｃｔｒｏｎｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒ ２．３×１０２３

犐Ｈ／（Ｗ／ｍ
２） ＩｎｉｔｉａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆＵＶｌｉｇｈｔ ２００

犐Ｌ０／（Ｗ／ｍ
２） Ｉｎｉｔｉａｌｔｏｔａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｒｅｄｌｉｇｈｔ ５０００

κＤ，Ｈ／（ｍ
３／Ｖ） ＰｈｏｔｏｖｏｌｔａｉｃｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｄｅｅｐｃｅｎｔｅｒｆｏｒＵＶｌｉｇｈｔ －１．１×１０－３２

κＳ，Ｌ／（ｍ
３／Ｖ） Ｐｈｏｔｏｖｏｌｔａｉｃｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒｆｏｒｒｅｄｌｉｇｈｔ －７×１０－３４

κＳ，Ｈ／（ｍ
３／Ｖ） ＰｈｏｔｏｖｏｌｔａｉｃｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒｆｏｒＵＶｌｉｇｈｔ －１．４×１０－３２

γＤ／（ｍ
３／ｓ） Ｅｌｅｃｔｒｏｎｒｅｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｄｅｅｐｃｅｎｔｅｒ ２．４×１０－１３

γＳ／（ｍ
３／ｓ） Ｅｌｅｃｔｒｏｎｒｅｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒ １．６５×１０－１４

犛Ｄ，Ｈ／（ｍ
２／Ｊ） ＰｈｏｔｏｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｄｅｅｐｃｅｎｔｅｒｆｏｒＵＶｌｉｇｈｔ ３．６×１０－５
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续表

Ｎｏｔａｔｉｏｎ Ｄｅｓｃｒｉｐｔｉｏｎ Ｖａｌｕｅ

犛Ｓ，Ｈ／（ｍ
２／Ｊ） ＰｈｏｔｏｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒｆｏｒＵＶｌｉｇｈｔ ３．８×１０－５

犛Ｓ，Ｌ／（ｍ
２／Ｊ） Ｐｈｏｔｏｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒｆｏｒｒｅｄｌｉｇｈｔ ３．３×１０－６

犖ｅ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆｃｏｎｄｕｃｔｉｏｎｂａｎｄ ｖａｒｉａｂｌｅ

犿 Ｌｉｇｈｔｍｏｄｕｌａｔｉｏｎｄｅｐｔｈｏｆｒｅｄｌｉｇｈｔ ｖａｒｉａｂｌｅ

犈ｓｃ／（Ｖ／ｍ） Ｓｐａｃｅｃｈａｒｇｅｆｉｅｌｄ ｖａｒｉａｂｌｅ

η Ｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｖａｒｉａｂｌｅ

／（°） Ｓｐａｔｉａｌｐｈａｓｅｓｈｉｆｔ ｖａｒｉａｂｌｅ

狀１ Ａｍｐｌｉｔｕｄｅｏｆｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘｇｒａｔｉｎｇ ｖａｒｉａｂｌｅ

２．１　两中心带输运物质方程

能带结构如图１所示。

Ｆｉｇ．１ ＥｎｅｒｇｙｂａｎｄｄｉａｇｒａｍｆｏｒｄｏｕｂｌｙｄｏｐｅｄＬｉＮｂＯ３

ｃｒｙｓｔａｌｓ．ＣＢａｎｄＶＢ，ｃｏｎｄｕｃｔｉｏｎｂａｎｄａｎｄｖａｌａｎｃｅ

　　　　　ｂａｎｄｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

为了实现非挥发性全息存储，人们在ＬｉＮｂＯ３

晶体中同时掺入了两种不同的杂质粒子，相对于导

带而言，它们分别形成了深、浅两个杂质中心（分别

用脚标Ｄ和Ｓ表示）。实验上采用双色光来记录全

息，即采用长波长（低频）的相干双红光作为记录光，

短波长（高频）的均匀紫外光作为敏化光（分别用脚

标Ｌ和 Ｈ表示），红光只能从浅中心激发出电子到

导带，而紫外光却能从深、浅两中心激发出电子。在

漂移、扩散和光生伏特效应三种电荷输运机制作用

下，电子在导带中迁移而后又被深、浅陷阱俘获，经

过反复的激发－迁移－俘获后形成了电荷的重新分

布，即产生了空间电荷场或电子相位光栅。与已有

的理论相似［９，１２］，我们采用一次谐波近似，即将每一

个与光强有关的物理量都近似为其直流分量和基频

分量之和（分别用脚标０和１表示），这样双掺杂

ＬｉＮｂＯ３ 晶体的动力学过程可表示为０级方程
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和１级方程
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犲μ犖犲０
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式中犵Ｄ ＝ 犛Ｄ，Ｈ犐Ｈ，犵Ｓ ＝ 犛Ｓ，Ｌ犐Ｌ０ ＋犛Ｓ，Ｈ犐Ｈ，κＤ ＝

κＤ，Ｈ犐Ｈ，κＳ ＝κＳ，Ｌ犐Ｌ０＋κＳ，Ｈ犐Ｈ；犲，ε０，犓Ｂ，犜 分别为电

子电荷，真空中的介电常量，波尔兹曼常量，绝对

温度。

根据线性电光效应，折射率光栅狀１ 可表示为

狀１ ＝狀
３
ｏγ１３ 犈ＳＣ ／２， （３）

式中狀ｏ为ｏ光的折射率，γ１３为电光张量，犈ＳＣ为空间

电荷场可表示为

犈ＳＣ ＝－ｉ
犲

εε０犓
（犖－

Ｄ１＋犖
－
Ｓ１＋犖犲１）． （４）

２．２　耦合波方程

不管是在双光束全息记录阶段，还是在单光束

全息读出阶段，光折变晶体中始终存在着相互耦合

的两个相干光波，记录阶段为两个写入光波，读出阶
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段为读出光波和衍射光波。它们可表示为

犈犼 ＝犃犼ｅｘｐ［ｉ（ω狋－犽犼·狉）］，犼＝１，２ （５）

式中犃犼和犽犼分别为光波的复振幅和波矢，ω为角频

率。假设上述两束光波为ｓ偏振光，并且对称入射到

晶体上，则晶体内干涉光场的光强可表示为

犐Ｌ ＝犐Ｌ０＋
１

２
犐Ｌ０［犿ｅｘｐ（－ｉ犓·狉）＋ｃ．ｃ．］，（６）

式中犓＝犽１－犽２为光栅波矢，ｃ．ｃ．表示复共轭。平均

光强犐Ｌ０ 和复调制度犿可分别表示为

犐Ｌ０ ＝犃１犃

１ ＋犃２犃


２ ， （７）

犿＝２犃１犃

２／犐Ｌ０． （８

烅
烄

烆 ）

　　假定上述双光束在狓狕平面内传播，在对称入射

的透射型光栅配置下，通常使得狓方向平行于光栅

波矢及光轴，狕方向沿晶体法线方向。为了看清衍射

效率随掺杂粒子光学参量变化规律的物理本质，不

失一般性，本文忽略了晶体对紫外光和红光的吸收，

因此晶体中双光束的耦合波方程可表示为［１８］

ｄ犃１
ｄ狕
ｃｏｓθ＝－

ｉπ狀１

λ
ｅｘｐ（ｉ犈

ＳＣ
）犃２， （９ａ）

ｄ犃２
ｄ狕
ｃｏｓθ＝－

ｉπ狀１

λ
ｅｘｐ（－ｉ犈

ＳＣ
）犃１， （９ｂ

烅

烄

烆
）

式中λ为相干光波的波长，θ为晶体中的入射角。

３　 数值计算

与以往处理方法相似［１２］，将晶体沿厚度方向

（狕）分成薄层（薄层厚度约为０．０１ｍｍ），采用四阶

龙格 库塔方法数值求解，耦合波方程的边界（狕＝

０）条件为：记录阶段犃１（０）＝犃２（０）≠０［假定两束

记录光光强相等，即初始调制度犿（０）＝１］；读出阶

段犃１（０）≠０，犃２（０）＝０［初始调制度犿（０）＝０］。

在任意时刻，求得了晶体内的空间电荷场和折射率

光栅分布后，采用弱光［边界条件为犃１（０）＝１，

犃２（０）＝０］作为探测光，再次单独求解耦合波方程

就可得到衍射效率η＝犃２（犱）犃

２ （犱），式中犱为晶体

的厚度。计算中我们是以ＬｉＮｂＯ３∶Ｆｅ∶Ｍｎ晶体的

参量为基础［１２］，在没有特别指出的情况下，各个参

量取表１中的值。

需要说明的是，在双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体的光折变

过程中，由于敏化紫外光和记录红光共同作用，通过

光激发和复合实现了电子在深、浅两杂质中心的重新

分布，即分别在深、浅两中心形成了空间电荷场和折

射率光栅。由于深、浅两中心的空间电荷场之间存在

π的相位差
［１２］，所以当大部分电子移向一个杂质中心

时，总的空间电荷场将较大，从而折射率光栅将较强，

衍射效率也将较高；而当两杂质中心的电子占有相当

时，总的空间电荷场将较小，从而折射率光栅将较弱，

衍射效率也将较低。有了这些认识后，我们就不难理

解饱和及固定衍射效率随各个微观光学参量的变化

规律。在本文中，饱和衍射效率对应于全息记录结束

时记录光栅的最大衍射效率，而固定衍射效率对应于

充分读出后非挥发性光栅的衍射效率。

饱和及固定衍射效率随紫外光的深、浅中心光

激发系数犛Ｄ，Ｈ和犛Ｓ，Ｈ的变化如图２所示。可以看出

紫外光对深中心光激发系数犛Ｄ，Ｈ越大，饱和及固定

衍射效率越高。这主要是由于犛Ｄ，Ｈ越大，浅中心电

子数就越多，越有利于双红光记录电子光栅，从而记

录饱和及固定的光栅越强；当犛Ｄ，Ｈ较小时，紫外光

的浅中心光激发系数犛Ｓ，Ｈ越大，饱和及固定衍射效

率越大。这种情况下电子光栅主要记录在深中心；当

犛Ｄ，Ｈ较大时，犛Ｓ，Ｈ越大，饱和及固定衍射效率越小，这

主要是由于随着犛Ｓ，Ｈ的增大，记录的空间电荷场逐渐

从主要存在于浅中心向并存于两中心转化，从而总的

空间电荷场减小，光栅减弱。

Ｆｉｇ．２ Ｖａｒｉａｔｉｏｎｓｏｆ（ａ）ｓａｔｕｒａｔｉｏｎｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ，ａｎｄ（ｂ）ｆｉｘｅｄｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｗｉｔｈｔｈｅｐｈｏｔｏｅｘｃｉｔａｔｉｏｎ

ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｓｏｆｄｅｅｐａｎｄｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒｓｆｏｒＵＶｌｉｇｈｔ犛Ｄ，Ｈａｎｄ犛Ｓ，Ｈ
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　　图３给出了饱和及固定衍射效率随深、浅中心

电子复合系数γＤ 和γＳ的变化。图３表明浅中心电

子复合系数γＳ越大，饱和及固定衍射效率越大。深

中心电子复合系数γＤ 越大，饱和衍射效率越小。可

见，在记录阶段，设法使电子转向浅中心，并维持浅

中心在较长时间内有足够的电子是形成强的饱和电

子光栅（或大的饱和空间电荷场）的基础。在单红光

读出时，电子浓度大的位置激发到导带的电子多，电

子浓度小的位置激发到导带的电子少，经过深中心

的电子复合，浅中心的电子光栅被拷贝到深中心中。

因此，获得强的固定电子光栅的先决条件是先要记

录一个强的饱和电子光栅。从图３（ｂ）可知，给定

γＳ，固定衍射效率存在最佳的γＤ。我们还发现：如

果γＤ 很大，大部分电子将始终存在于深中心中，浅

中心中只有少数的电子参与全息记录，因而浅中心

内形成了较弱的电子光栅，最终经读出而转移到深

中心的电子光栅也较弱；如果γＤ 很小，大部分电子

将存在于浅中心中，这样在浅中心中记录了很强的

饱和电子光栅［如图３（ａ）所示］，但在全息读出时，

由于浅中心中的电子较难转移到深中心去，经过长

时间读出后，电子光栅最终被部分平均掉了，因而固

定的电子光栅将较弱。

Ｆｉｇ．３ Ｖａｒｉａｔｉｏｎｓｏｆ（ａ）ｓａｔｕｒａｔｉｏｎｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ，ａｎｄ（ｂ）ｆｉｘｅｄｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙｗｉｔｈｔｈｅｅｌｅｃｔｒｏｎ

ｒｅｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｓｏｆｄｅｅｐａｎｄｓｈａｌｌｏｗｃｅｎｔｅｒｓγＤａｎｄγＳ

　　对于浅中心的两个光激发系数犛Ｓ，Ｈ和犛Ｓ，Ｌ，理

论计算还表明，红光的浅中心激发系数犛Ｓ，Ｌ对衍射

效率的影响占主导地位。犛Ｓ，Ｌ越大，饱和及固定衍

射效率越低。在犛Ｓ，Ｌ较小时，衍射效率随犛Ｓ，Ｈ的增

大而减小；随着犛Ｓ，Ｌ的增大，犛Ｓ，Ｈ对衍射效率的影响

越来越小。

结论　通过联立两中心带输运物质方程和双光束耦

合波方程，建立了双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体采用双色光

实现非挥发性全息存储的动力学模型。理论上分析

了深、浅两杂质中心的微观光学参量对记录饱和及

读出固定衍射效率的影响。数值计算表明，饱和及

固定衍射效率均随敏化光的深中心光激发系数和浅

中心电子复合系数的增加而增加、随记录光的浅中

心光激发系数的增加而减小、随敏化光的浅中心光

激发系数存在最佳值；饱和衍射效率随深中心电子

复合系数的增加而减小，而固定衍射效率存在最佳

的深中心电子复合系数。研究表明：在记录阶段，设

法使电子转向浅中心，并维持浅中心在较长时间内

有足够的电子是形成强的饱和电子光栅的基础，也

是得到高的固定衍射效率的关键。所以在双掺杂

ＬｉＮｂＯ３ 晶体的非挥发性全息存储中，为了得到高

的固定衍射效率，我们应该选择复合系数较大、记录

光激发系数较高、敏化光激发系数较低的浅杂质中

心；选择敏化光激发系数较高、复合系数最佳的深杂

质中心。
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