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掺犆犲，犉犲系列犔犻犖犫犗３晶体光折变效应光存储特性
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摘要：　研究了系列Ｃｅ∶Ｆｅ掺杂以及不同后处理态（生长态、还原态和氧化态）铌酸锂晶体的透过率光谱和光折变

全息存储特性。实验结果表明单掺Ｃｅ铌酸锂晶体具有较好的图像存储质量和较宽的透过率光谱范围，二波耦合

增益相对较低；高掺杂铌酸锂样品的透过率光谱范围较窄，光折变二波耦合增益较低。晶体的后处理对铌酸锂样

品的光折变特性影响明显，双掺Ｃｅ∶Ｆｅ还原态铌酸锂晶体具有较高的二波耦合增益；氧化态样品具有较大的透过

率光谱范围；还原态样品具有较大的光折变二波耦合增益特性。实验结果还表明在同种样品中难于同时获得大的

二波耦合增益和图像存储质量。
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１　引　　言

ＬｉＮｂＯ３ 晶体具有优良的电光特性和较大的光

学非线性，在光存储、光放大、光开关、窄带滤波等方
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面有着广泛的应用前景［１～１１］。在光学全息存储领

域，目前ＬｉＮｂＯ３ 晶体是应用最广泛的晶体之一。

２０世纪９０年代，研究者在１ｃｍ３ 的掺Ｆｅ∶ＬｉＮｂＯ３

晶体中存储并再现了５００幅全息图；随后在同样的

ＬｉＮｂＯ３ 晶体中存储了１０００页数字数据并复制回

数字计算机的存储器。近年来研究者利用９０°的写

入光配置改善全息图的固定特性和信噪比；利用相

位共轭光改善光栅固定特性，提高记录速度［１２～１４］。

ＬｉＮｂＯ３ 晶体具有众多的优异性能，还表现在掺杂

改性方面，例如在波导、倍频、电光调制等方面，通过

掺 Ｍｇ和Ｚｎ等离子提高其抗光损伤能力；在固体激

光基质材料方面，通过掺入稀土离子，作为激活剂，

获得激光晶体；在光折变方面，通过掺入过渡金属离

子Ｆｅ（或Ｃｕ，Ｃｅ，Ｍｎ，Ｃｏ等，光折变敏感杂质）提高

光折变能力［９］。最近的研究结果表明，双掺 Ｍｇ和

Ｆｅ，Ｉｎ和Ｆｅ晶体全息光栅的写入和擦除的时间比

单掺Ｆｅ缩短约一个数量级
［８，１０］。这对未来光电子

技术的发展具有重要作用。

本文对几种 Ｃｅ和 Ｆｅ掺杂（单掺和双掺）

ＬｉＮｂＯ３ 晶体的光折变效应及光存储特性进行了研

究，对优选光折变材料提供实验依据。

２　样品制备及光谱特性

提高ＬｉＮｂＯ３ 晶体的性能，除了从生长工艺和

掺杂改性外，晶体的退火（氧化或还原）处理，对晶体

的性能有重大影响。两种氧化方法为：１）在富氧气

氛下进行退火；２）将晶体埋在Ｎｂ２Ｏ５ 粉末中进行高

温退火（１１５０℃，１０ｈ）。两种还原方法为：１）在真

空或缺氧气氛下进行退火；２）将晶体埋在Ｌｉ２ＣＯ３

粉末中进行高温退火（５００～５５０℃，２４ｈ）。退火过

程中通过改变温度和时间控制晶体氧化和还原程

度。氧化处理后的晶体，颜色一般变成浅黄色。还

原处理后的晶体，颜色一般变深，成红棕色。

表１为实验用ＬｉＮｂＯ３晶体样品参量。图１为

Ｃｅ，Ｆｅ系列掺杂光折变ＬｉＮｂＯ３ 晶体透过率光谱特

性。１０＃ 和 １２＃ 样品为研究较多的单掺 Ｆｅ的

ＬｉＮｂＯ３晶体，作为研究双掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体特性的

对照样品。

Ｔａｂｌｅ１ ＴｈｅｐａｒａｍｅｔｅｒｓｆｏｒｓｅｖｅｒａｌＬｉＮｂＯ３ｃｒｙｓｔａｌｓ

ＳａｍｐｌｅＮｏ． Ｃｒｙｓｔａｌｓｉｚｅ（ａ）×（ｂ）×（ｃ）／ｍｍ Ａｄｕｌｔｅｒａｎｔａｎｄｍａｓｓｆｒａｃｔｉｏｎ／（％） Ｓｔａｔｅ

１ ２．７×１０．０×１０．２ Ｃｅ：０．１； Ｒｅｄｕｃｅｄ

４ ３．８×５．７×７．７ Ｃｅ：０．１；Ｆｅ：０．１ Ａｓｇｒｏｗｎ

８ ２．２×９．８×１１．９ Ｃｅ：０．１；Ｆｅ：０．０６ Ｒｅｄｕｃｅｄ

９ ２．５×９．９×１２．０ Ｃｅ：０．１；Ｆｅ：０．０３ Ｏｘｉｄｉｚｅｄ

１０ ２．５×１１．０×１５．０ Ｆｅ：０．０６ Ｏｘｉｄｉｚｅｄ

１１ ２．１×９．８×１１．９ Ｃｅ：０．１；Ｆｅ：０．０６ Ａｓｇｒｏｗｎ

１２ ２．２×１１．０×１５．０ Ｆｅ：０．０６ Ａｓｇｒｏｗｎ

Ｆｉｇ．１ ＯｐｔｉｃａｌｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒａｉｎＬｉＮｂＯ３ｃｒｙｓｔａｌｓ

　　从图中可以看出，还原态单掺Ｃｅ样品（１＃）在

４００～８００ｎｍ之间都有较好的光谱透过率特性；掺

Ｆｅ离子浓度对晶体的透过率波段有明显的影响，具

体地讲，掺Ｆｅ离子浓度越高，透过率波段越窄，当

掺Ｆｅ离子浓度达到０．１％时，入射光波在５５０ｎｍ以

下的波段几乎全部被晶体吸收，在此波段使用的入

射光将很难获得理想的光折变特性。如４＃样品，在

６３２．８ｎｍ时的透过率也仅为２５．７％，从其透过率谱

可以预见，该晶体不适宜作为光折变晶体在常用的

激光波长下使用。１１＃ 和１２＃ 样品的透过波段较

宽，而且在５１４．５ｎｍ波长左右有吸收峰，预示着此

波段可能有较好的光折变性能。从图１还可以看

出，氧化态样品的透过率波段有明显增加，在

４００～１２００ｎｍ都没有强吸收；氧化处理使晶体的透

过率波段紫移，还原处理使晶体的透过率波段红移。

３　Ｃｅ，Ｆｅ掺杂ＬｉＮｂＯ３晶体光存储和

光放大实验特性

光放大和存储的实验配置如图２所示。光源为

ＨｅＮｅ激光器，输出光强为２０ｍＷ，波长为６３２．８ｎｍ。

光放大两入射光的光强比为犐ｓ∶犐ｐ＝１∶２．６×１０
４，图

像存储时，抽运光强不变，光强比为犐ｓ∶犐ｐ＝１∶１５０。

８４９　　　　　　　　　　　　　　　　　　光　　　学　　　学　　　报　　　　　　　　　　　　　　　　　　　２４卷　



两入射光夹角为３６°～４０°之间。图中犘λ／２为半波片；

ＰＢＳ为偏光器；Ｍ为全反镜；ＢＳ为半反镜；ＳＦ为扩束

器；Ｐ为光阑；Ｌ１，Ｌ２，Ｌ３ 为聚光透镜；Ｉ为图像；Ａ为

衰减片；ＰＤ为光电探测器；Ｓ为屏，虚线内部分用于

测量信号光强的变化，亦可以用接收屏代替，用于图

像的采集和观察；两入射光的夹角为２θ。

Ｆｉｇ．２ ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌａｒｒａｎｇｅｍｅｎｔｏｆｉｍａｇｅｍａｇｎｉｆｉｃａｔｉｏｎａｎｄｓｔｏｒａｇｅｉｎＬｉＮｂＯ３ｃｒｙｓｔａｌｓ．犘λ／２：ｈａｌｆｗａｖｅｐｌａｔｅ；ＰＢＳ：

ｐｏｌａｒｉｚｉｎｇｂｅａｍ ｓｐｌｉｔｔｅｒ；Ｍ：ｍｉｒｒｏｒｓ；ＢＳ：ｂｅａｍ ｓｐｌｉｔｔｅｒｓ；Ａ：ａｔｔｅｎｕａｔｏｒ；ＳＦ：ｃｏｌｌｉｍａｔｉｎｇｓｐａｔｉａｌｆｉｌｔｅｒ；

　　　　　　　　　Ｐ：ｐｉｎｈｏｌｅｓ；Ｉ：ｉｍａｇｅ；Ｌ：ｆｏｃｕｓｉｎｇｌｅｎｓ；ＰＤ：ｐｈｏｔｏｄｅｔｅｃｔｏｒ；Ｓ：ｓｃｒｅｅｎ

　　图３～图８为信号光图像放大与存储图像。其

中（ａ）为原始图像，（ａ）为加入晶体后，透过晶体的

信号光路的图像，（ｂ）为稳态时放大或存储的图像，

（ｃ）（ｄ）等为不同条件下抽运光读出图像。在此实验

条件下，４＃样品的光放大增益非常弱，难于发现增

益现象。没有获得图像放大和存储实验特性。

从图３和图４中可以看出，两种还原态样品

（１＃，８＃），图像存储质量差异较明显，单掺Ｃｅ１＃样

品存储图像质量最佳，噪声光较弱，而且有较大的读

出范围，读出光在晶体写入点以外狕＝３．０５ｍｍ时

仍然可以读出较好质量的存储图像。双掺Ｃｅ，Ｆｅ

的８＃样品存储质量最差，噪声也很强，晶体的光折

变光散射较严重，如图４。

Ｆｉｇ．３ Ｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｓｔｏｒａｇｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｉｎｒｅｄｕｃｅｄｓａｍｐｌｅｓ （Ｎｏ．１）．（ａ ）Ｐｒｉｍｏｒｄｉａｌｐｈｏｔｏｇｒａｐｈ，（ａ）ｐｒｉｍｏｒｄｉａｌ

ｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｔｈｒｏｕｇｈｓａｍｐｌｅｓ，（ｂ）ｔｈｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ，（ｃ）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔ

　　　　　　　　ｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０，（ｄ）狕＝１．７５ｍｍ，（ｅ）狕＝３．０５ｍｍ

Ｆｉｇ．４ Ｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｓｔｏｒａｇｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｉｎｒｅｄｕｃｅｄｓａｍｐｌｅｓ（Ｎｏ．８）．（ａ）Ｐｒｉｍｏｒｄｉａｌｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｔｈｒｏｕｇｈｓａｍｐｌｅｓ，（ｂ）ｔｈｅ

ｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ，（ｃ）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０，（ｄ）狕

＝１．０８ｍｍ，（ｅ）ｒｅｃｏｒｄｉｎｇｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓａｌｔｅｒｅｄｐｏｓｉｔｉｏｎａｎｄｄｅｇｒｅｅ，狋＝１ｍｉｎ，（ｆ）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈ

　　　　　　　　　　　　　ｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０．５ｍｍ，（ｇ）ａｌｔｅｒｅｄ狓ａｎｄ狔ｐｏｓｉｔｉｏｎ
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　　实验发现图像存储和读出质量最好的位置并不

是在写入位置，而是存在着位置偏移，最佳读出位置

的偏移量，不同的样品或不同的原始图像实验结果

有所差异。实验还发现，不论样品的狕方向是晶体

的＋ｃ还是－ｃ方向，读出光获得最佳存储图像的位

置总是向抽运光入射方向偏移。几种样品的实验结

果表现为ｚ方向是晶体＋ｃ方向时，读出图像光较

强，质量略好。这与另外几种较常用的光折变晶体

钛酸钡和钾钠铌酸锶钡有较大不同［１５～１７］。

图５和图６分别为氧化态的９＃和１０＃样品的

图像存储和读出的实验照片。从图中可以看出，两

种氧化态样品，图像存储质量差异不显著，单掺Ｆｅ

１０＃和双掺Ｃｅ，Ｆｅ９＃样品存储图像质量要好于双掺

Ｃｅ，Ｆｅ８＃还原态样品，而略逊于１＃还原样品。两种

氧化态样品的写入和读出的噪声光都较弱，尽管两

种样品的图像增益相对较弱，但读出时，比较能“全

真”再现。这也表现了氧化态样品的吸收少，光激发

少，漂移也小。与还原态样品的特点相类似，读出图

像质量最好的位置也不是在写入位置，同样存在着

位置偏移，读出光获得最佳存储图像的位置也是向

抽运光入射方向偏移。最佳读出位置的偏移量，不

同的样品和不同的图像有所差异。

Ｆｉｇ．５ Ｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｓｔｏｒａｇｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｉｎｏｘｉｄｉｚｅｄｓａｍｐｌｅｓ（Ｎｏ．９）．（ｂ１）Ｔｈｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅ

ｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ，（ｃ１）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０，（ｄ１）狕＝０．９ｍｍ，（ｅ１）狕＝２ｍｍ，（ｆ１）狕＝

－０．３５ｍｍ；（ｂ２）ｔｈｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅｓｔａｄｙｓｔａｔｅ，（ｃ２）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈ

　　　ｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０，（ｄ２）狕＝０．６８ｍｍ，（ｅ２）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｃｒｏｓｓｔａｌｋｐｈｏｔｏｇｒａｐｈ狕＝１．４５ｍｍ

Ｆｉｇ．６ Ｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｓｔｏｒａｇｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｉｎｏｘｉｄｉｚｅｄｓａｍｐｌｅｓ（Ｎｏ．１０）．（ａ１）Ｔｈｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅ

ｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ，（ｂ１）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０，（ｃ１）狕＝１．１５ｍｍ，（ｄ１）狕＝－０．５ｍｍ；（ａ２）

ｔｈｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ，（ｂ２）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０，

　　　　　　　（ｃ２）狕＝０．６５ｍｍ，（ｄ２）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｃｒｏｓｓｔａｌｋｐｈｏｔｏｇｒａｐｈａｌｔｅｒｅｄ狓ａｎｄ狔ｐｏｓｉｔｉｏｎ

　　图７和图８分别为生长态的１２
＃ 单掺Ｆｅ和

１１＃双掺Ｃｅ，Ｆｅ样品的图像存储和读出的实验照

片。实验结果表明，两种生长态样品，存储图像的衍

射强度较大，质量差异不显著。单掺Ｆｅ１２＃样品在

入射点的读出图像噪声光较强，双掺Ｃｅ，Ｆｅ１１＃样

品在入射点的读出图像噪声光较弱。双掺Ｃｅ，Ｆｅ

１１＃样品在－狕位置仍然可以读出质量较好存储图

像，如图８（ｆ）。

生长态样品与氧化还原态样品的比较一致的特

点是，读出图像质量最好的位置都不在写入位置，存

在着位置偏移，读出光获得最佳存储图像的位置表

现为向抽运光入射方向偏移。

比较相同掺杂离子和相同掺杂浓度，不同的晶

体后处理态的几种样品。如Ｃｅ∶Ｆｅ＝０．１∶０．０６的
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１１＃生长态（图８）和８＃还原态（图４），可以看出，生

长态样品的图像存储和图像读出的质量都优于８＃

还原态样品，生长态样品的光折变散射噪声光也相

对较弱。而从Ｆｅ（０．０６）的１２＃生长态（图７）和１０＃

氧化态（图６），可以看出，生长态样品和氧化态样品

的图像存储和图像读出的质量，差异显著。生长态

的样品光放大强度优于氧化态样品，有较强的光衍

射，相对而言，其光折变散射噪声光也相对较强。从

氧化态样品的实验结果来看，其图像存储和读出的

散射噪声较弱，信噪比相对要高。

Ｆｉｇ．７ Ｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｓｔｏｒａｇｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｉｎａｓｇｒｏｗｎｓａｍｐｌｅｓ（Ｎｏ．１２）．（ａ１）Ｐｒｉｍｏｒｄｉａｌｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｔｈｒｏｕｇｈｓａｍｐｌｅｓ，（ｂ１）

ｔｈｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ，（ｃ１）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０，

（ｄ１）狕＝１．２ｍｍ，（ｅ１）狕＝１．４ｍｍ，（ｆ１）狕＝３．６５ｍｍ，（ｇ１）狕＝－２．１ｍｍ；（ａ２）ｐｒｉｍｏｒｄｉａｌｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｔｈｒｏｕｇｈ

ｓａｍｐｌｅｓ，（ｂ２）ｔｈｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ，（ｃ２）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈｐｕｍｐｅｄ

　　　　　　　　　　　　　　　　　ｂｅａｍ，狕＝０，（ｄ２）狕＝０．８８ｍｍ

Ｆｉｇ．８ Ｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｓｔｏｒａｇｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｉｎａｓｇｒｏｗｎｓａｍｐｌｅｓ（Ｎｏ．１１）．（ａ）ｐｒｉｍｏｒｄｉａｌｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｔｈｒｏｕｇｈｓａｍｐｌｅｓ，（ｂ）

ｔｈｅｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓｍａｇｎｉｆｉｅｄｏｒｒｅｃｏｒｄｅｄｉｎｔｈｅｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ，（ｃ）ｒｅａｄｉｎｇｏｕｔｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｗｉｔｈｐｕｍｐｅｄｂｅａｍ，狕＝０，

　　　　　　　　　　　　　　（ｄ）狕＝１．２ｍｍ，（ｅ）狕＝２．４ｍｍ，（ｆ）狕＝－０．２ｍｍ

　　实验还发现，当写入角度不变时，改变入射点位

置进行图像的再写入时，可以同时读出前后两次写

入的图像；读出时，改变读出点狕和狔的值，可以选

择读出任意一个存储图像，或同时读出。同时读出

时，习惯称为图像串扰或图像关联（主要是读出光斑

的尺寸较大引起的，直径约２ｍｍ），在ＬｉＮｂＯ３ 晶体

中，都可以得到这一实验现象。这一实验现象一方

面说明该晶体的存储时间长，不易被擦除，另一方面

说明该晶体的全息存储较容易实现，读出条件降低，

只要读出光入射角度满足衍射条件，几乎在晶体的

任何位置都很容易读出存储的图像。

实验中，当改变入射角度进行两次不同图像的

再写入，读出时很难同时读出两次写入的不同图像，

这也说明光折变晶体全息存储对入射角度的敏感度

要大大强于对位置的敏感度，图像串扰不明显。

表２为ＬｉＮｂＯ３ 晶体的光放大增益和图像存储

特性。此处增益：犵＝（犐ｓ－′犐Ｎ）／犐ｓ０，′犐Ｎ 表示初始时

刻，仅有抽运光时的光散射噪声光强。从实验结果可

以看出，掺杂离子和掺杂浓度对ＬｉＮｂＯ３ 晶体的光放

大增益和图像存储特性有显著影响，晶体的氧化和还

原处理对改变晶体的相关特性有明显的作用。

Ｔａｂｌｅ２ Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｗｉｔｈｔｈｅｇａｉｎａｎｄｔｈｅｑｕａｌｉｔｙ

ｏｆｉｍａｇｅｓｆｏｒｓｅｖｅｒａｌＬｉＮｂＯ３ ｃｒｙｓｔａｌｓ，

　　　　　　２θ＝３６°

ＳａｍｐｌｅＮｏ． １ ８ ９ １０ １１ １２

Ｇａｉｎ犵
 ５０ ２１５４ ９ ９ １１２ ７８４

Ｔｈｅｑｕａｌｉｔｙｏｆ

ｉｍａｇｅｓｓｔｏｒａｇｅ
Ｂｅｓｔ ＷｏｒｓｅＢｅｔｔｅｒＢｅｔｔｅｒＢｅｔｔｅｒ Ｂａｄ

结论　掺Ｆｅ样品有较高的光放大增益，图像存储

和读出质量一般；而掺Ｃｅ样品却具有很好图像存

储和读出质量，光放大相对较低。

ＬｉＮｂＯ３ 晶体的还原处理较明显地提高了晶体

光放大增益和图像存储质量。而氧化处理可以改善

其图像存储质量，提高晶体的透过率波段范围，在可

见波段都具有较好光折变性能。

具有最大光放大增益的样品不一定具有最好的

图像存储特性，图像存储和读出质量好，则其光放大

增益低，反之亦然。这表明晶体的最佳光放大特性
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和最佳光存储特性较难以同时获取，需要某种平衡

或折中。
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