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摘要　基于带输运模型建立双掺杂Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体双色全息存储的耦合微分方程组，在此基础上用数值求解

的方法讨论用锰多铁少型双掺杂铌酸锂晶体进行双色全息存储的时间动态过程，分析此种晶体氧化还原态对晶体

内建空间电荷场的影响。只有氧化的Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体能通过双色存储实现全息图的非破坏性读出，氧化的

Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体红光擦除后所保留的衍射效率随氧化而提高。在实验方面用同种杂质浓度的四种不同氧化还

原态的晶体，进行了还原晶体之间、氧化晶体之间二波耦合对比实验，实验结果和理论分析的结果一致，同时利用

实验曲线定量地计算了氧化晶体的全息动态范围参量犕／＃和各个晶体的记录灵敏度，得到了较大的犕／＃的值为

５．０３（非寻常光，激光波长，６３２ｎｍ），但是以较低的灵敏度为代价的。
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１　引　　言

随着信息化时代的进程日益加快，对大容量的数

据进行高速的存储和传输成为了人们迫切的需要，光

学全息存储被认为是一种海量快速存储数据的有效

方法得到各国研究者的广泛重视［１～３］。但是在很长

一段时间里，光学全息存储都因为缺乏一种合适的材

料而受到很大的制约。目前研究的记录材料主要分

为：光折变晶体和光敏聚合物材料两类。光折变晶体
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由于其具有稳定性、可重复记录性和大的动态范围仍

然是目前光全息存储的备选材料之一。

双掺杂的光折变晶体的双色固定法是Ｋ．Ｂｕｓｅ

等［４］率先提出的一种新型的光全息存储的方法，即

在ＬｉＮｂＯ３ 晶体中掺杂两种不同深度能级的离子

（铁和锰），同时用非相干的紫外光和调制的红光照

射晶体来记录。这种方法可以在缺少紫外光时读取

信息而不抹除所存储的信息，从而实现全系存储的

非破坏性读出。由于采用了全光学的方法，所以具

有简单易行的特点。

带输运模型［５］可以很好地解释由晶体的光折变

效应所记录得体全息图，现已有了包括扩散、漂移和

光伏打效应的解析解［６，７］。刘友文等［８］利用Ｋ．Ｂｕｓｅ

实验用的晶体的掺杂配比（掺杂质量分数为０．０１％的

ＭｎＯ，掺杂质量分数为０．０７５％的Ｆｅ２Ｏ３），数值求解

了双掺杂Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体进行光存储的动态发

展过程，预言了只有氧化的晶体才能达到非破坏性存

储的目的。近些年来，基于此种类型晶体已经进行了

广泛的研究，而对锰多铁少的晶体的全息存储性能分

析报道很少。

本文基于带输运模型，采用锰多铁少的晶体配

比参数（掺杂质量分数为０．１％的 ＭｎＯ，掺杂质量

分数为０．０３％的Ｆｅ２Ｏ３），数值求解不同氧化还原条

件下的双掺杂Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体进行全息存储

的动态发展过程，并据此给出理论预测。然后用此

种掺杂配比的不同氧化还原态的晶体进行二波耦合

对比实验，定量地对此种类型的晶体进行全息存储

特性分析研究，并对其存储机理进行解释说明。

２　双掺杂的光折变晶体的带输运模型

对于双掺杂的Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体，锰离子的能

级比铁离子能级深，只有紫外光能激发 Ｍｎ２＋离子的

图１ ＬｉＮｂＯ３∶Ｆｅ∶Ｍｎ晶体的二中心输运

模型的能带图

Ｆｉｇ．１ Ｅｎｅｒｙｂａｎｄｄｉａｇｒａｍｏｆｔｗｏｃｅｎｔｅｒｔｒａｎｓｐｏｒｔｍｏｄｅｌ

ｉｎＬｉＮｂＯ３∶Ｆｅ∶Ｍｎｃｒｙｓｔａｌ

电子进入导带，而紫外光和调制的红光都能从Ｆｅ２＋

上级发电子进入导带，它的能级结构如图１所示。

根据文献［１０］所采用的带输运模型，取其中的参

数为：犖１＝１．５×１０
２５ ｍ－３（相当于掺杂质量分数为

０．１％的 ＭｎＯ），犖２＝０．４×１０
２５ｍ－３（相当于掺杂质

量分数为０．０３％的Ｆｅ２Ｏ３），所使用的汞灯的光强

犐１＝３５０Ｗ·ｍ
－２，犛１＝３×１０

－５ｍ２·Ｗ－１·ｓ－１，

犛２１＝１×１０
－５ｍ２·Ｗ－１·ｓ－１，

犛２２＝３×１０
－６ｍ２·Ｗ－１·ｓ－１，

γ１＝γ２＝１×１０
－１５ｍ３·ｓ－１

［１０］，

μ＝１．１×１０
－６ｍ２·Ｖ－１·ｓ－１，犿＝０．５，犜＝３００Ｋ，

犈０＝０，ε＝２．５６８×１０
－１０Ａ·ｓ·Ｖ－１·ｍ－１，

κ２２＝１．４×１０
－１１Ａ·ｍ·Ｗ－１，犐２０＝５０００Ｗ·ｍ

－２，

犽＝１×１０７ｍ－１。

用汞灯发出的紫外光预照明，同时用均匀的紫

外光和调制的红光进行记录，对于我们给定的掺杂

浓度的晶体，晶体的氧化还原程度对信息的存储和

固定具有关键的作用。我们用狓＝（犖＋
１ ＋犖

＋
２）／犖２

定义晶体的氧化还原程度，当狓＞１时为氧化晶体，

狓＝１时为未经氧化还原处理的晶体，而狓＜１时则

对应于还原晶体。图２描绘了对于一定的掺杂杂质

的浓度（犖１＝１．５×１０
２５ ｍ－３，犖２＝０．４×１０

２５ ｍ－３）

三种不同的氧化还原程度（曲线犃为狓＝４，曲线犅

为狓＝１，曲线犆为狓＝０．５），其它条件不变时，空

间电场随时间的演化过程，从图２可以看出晶体的

记录灵敏度，所能达到的稳态的空间电荷场及最后

保留的锰离子光栅所产生的空间电荷场强烈的依赖

图２ 不同氧化还原程度狓＝４，１，０．５时，记录和固定

过程中空间电荷场随时间的变化

Ｆｉｇ．２ Ｆｏｒｔｈｒｅｅｏｘｉｄａｔｉｏｎｒｅｄｕｃｔｉｏｎｄｅｇｒｅｅｗｉｔｈ狓＝４，１，

０．５ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ，ｓｐａｃｅｃｈａｒｇｅｆｉｅｌｄｖｅｒｓｕｓｔｉｍｅｉｎ

　　　　　ｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄｆｉｘｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓｅｓ

于晶体的氧化还原程度。氧化程度越高，它记录过

程中的灵敏度就越低，所达到的稳态空间电荷场就越

小，所保留的空间电荷场却越大。相反还原程度越

高，记录过程中的灵敏度就越大，所达到的稳态空间

电荷场就越大，但所固定的空间电荷场就越小。对于

９２３３
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光存储材料来说，一方面需要材料具有较高的记录灵

敏度，另一方面希望最后存入的光栅具有较高的衍射

效率（即具有较大的空间电荷场）。对比图２的三条

曲线可以看出，对于锰多铁少的双掺杂的Ｆｅ∶Ｍｎ∶

ＬｉＮｂＯ３晶体来说，固定后的空间电场随氧化而增大，

光折变灵敏度随氧化而减少，高的衍射效率是以降低

光折变灵敏度为代价的。用双掺杂Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３

晶体进行实际的光全息存储时，可以根据不同的需要

在晶体生长后进行一定的氧化还原处理。

３　二波耦合实验结果与讨论

实验中所采用四块Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体都是

掺锰较多的晶体。这四块晶体掺杂浓度是一样的，

但经过了不同的氧化和还原处理，晶体的大小也有

差别。表１给出了实验用晶体的具体参数。

表１ 实验晶体的参数

Ｔａｂｌｅ１ Ｐａｒａｍｅｔｅｒｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｃｒｙｓｔａｌｓ

Ｎｕｍｂｅｒ
Ｓｉｚｅ

／（ｍｍ×ｍｍ×ｍｍ）

Ｄｏｐａｎｔｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ

／％
Ｏｘｉｄａｔｉｏｎｒｅｄｕｃｔｉｏｎ

１＃ ７．８×６．１×２．８ ０．０３Ｆｅ２Ｏ３０．１ＭｎＯ ＲｅｄｕｃｔｉｖｅｐｒｏｃｅｓｓｂｕｒｉｅｄｉｎＬｉ２Ｏ３ｆｏｒ１０ｈｗｉｔｈ５５０℃

２＃ ７．８×６．１×２．８ ０．０３Ｆｅ２Ｏ３０．１ＭｎＯ ＯｘｉｄａｔｉｖｅｐｒｏｃｅｓｓｉｎＯ２ｆｏｒ９ｈｗｉｔｈ１０００℃

３＃ ５．６×５．３×５．６ ０．０３Ｆｅ２Ｏ３０．１ＭｎＯ ＲｅｄｕｃｔｉｖｅｐｒｏｃｅｓｓｂｕｒｉｅｄｉｎＬｉ２Ｏ３ｆｏｒ１２ｈｗｉｔｈ５００℃

４＃ １０．４×１０．２×２．６ ０．０３Ｆｅ２Ｏ３０．１ＭｎＯ ＯｘｉｄａｔｉｖｅｐｒｏｃｅｓｓｉｎＯ２ｆｏｒ２０ｈｗｉｔｈ１０００℃

　　分别利用上述晶体进行全息存储实验研究，并

对各个不同晶体进行对比研究来说明用双掺杂的铌

酸锂晶体进行全息存储的性能特点。实验中选用

ＨｅＮｅ激光器作为记录光源，波长为６３２．８ｎｍ，采

用实验室用高压汞灯作为紫外光源，它的谱线为线

光谱，作为开光光源，它的功率很高，方向性也很好，

波长范围符合实验对紫外光的要求。

双掺杂Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３的双色二波耦合的衍

射效率测量的实验光路配置如图３所示。采用光强

为３５０Ｗ／ｍ２ 的高压汞灯作为开关光源，双光束对

称入射，单光束入射半角θ＝２１°。实验方法为每经

过一段时间挡住一束入射光（参考光），测量另一束

光（物光）的衍射光强，从而得到衍射效率随记录时

间的变化规律，当衍射效率达到最大值时，挡住物光

进行读出实验，观察衍射效率随时间的变化。图中

Ｌａｍｐ是高压汞灯，Ｌ为会聚透镜，Ｓ为光阑，ＢＳ为

分束镜，Ｃ代表晶体的Ｃ轴，最后由犡犢 记录仪来

记录实验结果曲线。

图３ 双色全息存储衍射效率测量的装置图

Ｆｉｇ．３ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎｏｆｔｗｏｃｏｌｏｒ

ｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｓｔｏｒａｇｅｆｏｒｍｅａｓｕｒｉｎｇｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

１）还原晶体的二波耦合衍射效率的测量对比

实验

首先对１＃还原晶体分别测量了单色光记录和

双色光记录时，二波耦合衍射效率的变化曲线及擦

除曲线。实验结果分别如图４（ａ），（ｂ）所示。再对

３＃还原晶体重复做同样的实验，实验结果分别如图

４（ｃ），（ｄ）所示。

图４曲线反映了在同一实验条件下，紫外灯关

闭和打开两种情况下的光栅的记录和读出过程，为

了更直观的表明实验对比的效果，图４（ｂ）和（ｄ）的

整个记录和读出过程由其上的小方框图表示。图４

（ａ）表明只用红光记录和读出的情况下光栅的衍射

效率以单ｅ指数形式上升，直至稳态的衍射效率

（犃０）
２＝７７．１％，时间常数τ狉 ＝７５ｓ。读出时，衍射

效率以单ｅ指数形式下降，随读出时间逐渐趋于零，

时间常数τｅ＝１６００ｓ，则晶体的记录灵敏度为

犛＝０．０８４ｃｍ／Ｊ。

图４（ｂ）表明在红光和紫外光一起记录的情况

下，光栅的记录过程与没有紫外灯时记录的趋势相

类似，光栅的衍射效率也是单ｅ指数形式上升，达到

稳态衍射效率（犃０）
２＝７１％，然后只用红光进行读

出，衍射效率同样随时间逐渐趋于零。记录时间常

量和擦除时间常量分别为τ狉 ＝５２ｓ，τｅ＝７７５０ｓ，晶

体的记录灵敏度为犛＝０．１１６ｃｍ／Ｊ。

同理可得，图４（ｃ）的稳态衍射效率（犃０）
２＝

４０％，τ狉＝２００ｓ，τｅ＝３６００ｓ，晶体的记录灵敏度为

犛＝０．０１１ｃｍ／Ｊ。图４（ｄ）的稳态衍射效率（犃０）
２＝

３９％，τ狉＝１３０ｓ，τｅ＝２０２８０ｓ，犛＝０．０１７ｃｍ／Ｊ。３＃

晶体记录的稳态衍射效率相比于１＃晶体较小是因

为它是一块较厚的晶体，由于光扇效应将使衍射光

的光强下降。

０３３３
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图４ 还原晶体单色与双色光全息存储的记录与读出曲线（ａ）１＃晶体单色光全息存储记录与读出曲线；（ｂ）１＃晶体双色光

全息存储的记录与读出曲线；（ｃ）３＃晶体单色光全息存储记录与读出曲线；（ｄ）３＃晶体双色光全息存储记录与读出

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　曲线

Ｆｉｇ．４ Ｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄｒｅａｄｏｕｔｃｕｒｖｅｓｏｆｓｉｎｇｌｅｃｏｌｏｒａｎｄｔｗｏｃｏｌｏｒｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｓｔｏｒａｇｅｆｏｒｄｅｏｘｉｄｉｚｅｄｃｒｙｓｔａｌｓ（ａ）ｓｉｎｇｌｅ

ｃｏｌｏｒｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄｒｅａｄｏｕｔｃｕｒｖｅｓｆｏｒｃｒｙｓｔａｌ１＃；（ｂ）ｔｗｏｃｏｌｏｒｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄｒｅａｄｏｕｔ

ｃｕｒｖｅｓｆｏｒｃｒｙｓｔａｌ１＃；（ｃ）ｓｉｎｇｌｅｃｏｌｏｒｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄｒｅａｄｏｕｔｃｕｒｖｅｓｆｏｒｃｒｙｓｔａｌ３＃；（ｄ）ｔｗｏｃｏｌｏｒ

　　　　　　　　　　　　ｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄｒｅａｄｏｕｔｃｕｒｖｅｓｆｏｒｃｒｙｓｔａｌ３＃

　　从这个对比实验可以看出，还原晶体无论是单

色还是双色全息存储都不能实现非破坏性的读出。

刘友文等已经在实验和理论上证明了铁多锰少的双

掺杂的还原铌酸锂晶体不能实现非破坏性读出，同

样我们所用的锰多铁少的双掺杂的还原铌酸锂晶体

也不能实现非破坏性读出。

２）氧化晶体的二波耦合衍射效率的测量对比实验

实验光路配置仍如图３所示，实验条件和还原

晶体双色存储实验一样，采用２＃和４＃氧化晶体进

行光双色全息存储对比实验。把２＃和４＃晶体用

紫外灯进行１ｈ的预照明，再用调制的红光和紫外

光一起记录，测量衍射效率随时间的变化。在读出

过程中先用红光读出，经过一段时间不再下降以后，

用红光和紫外光一起擦除，同样测量衍射效率随时

间的变化。实验结果分别如图５（ａ）和（ｂ）所示。从

图中可以很明显的看出氧化晶体的记录和擦除过程

是和前面所讨论的一致，即记录过程是单ｅ指数形

式，擦除过程是一个双ｅ指数行为，从图中的实验数

据计算可得：图５（ａ）稳态衍射效率为 （犃０）
２＝

３５．２％，τ狉＝２１７０ｓ，它的两个擦除时间常量分别为

τｅ２＝１３２６０ｓ，τｅ１＝４５８０ｓ，经过红光足够长时间读

出保留的衍射效率为（β犃 ０）
２＝２５．３％，晶体２＃的

记录灵敏度为 犛＝０．００１９５ｃｍ／Ｊ。同理可得：

图５（ｂ）的稳态衍射效率（犃０）
２＝２２．４％，τ狉 ＝２０８０ｓ，

τｅ２＝２５０００ｓ，τｅ１＝４６００ｓ，（β犃０）
２＝１７．５％，同理计算

晶体４＃的记录灵敏度为犛＝０．００１７３ｃｍ／Ｊ。这表明

晶体的记录灵敏度和稳态衍射效率随氧化程度的增

加而减少，尽管这种降低不是很明显。擦除时间常数

随氧化程度的增加而增加，而且可以看出随氧化程

度增加所固定的衍射效率就越高。可以从图５得出

结论，氧化的双掺杂Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体可以实现

光全息图像的非破坏性读出，这和我们由带输运模

型数值分析的结果一致。

３）不同氧化还原态二波耦合衍射效率的测量对

比实验

在前两个对比实验的基础上，对比图４和图５

来讨论不同的氧化还原态对Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体

衍射效率的影响。可以看出，还原晶体的稳态衍射

效率要大于氧化晶体的稳态衍射效率，还原晶体的

记录灵敏度也要大于氧化晶体的记录灵敏度。但氧

化晶体的衍射效率在经过红光的一段时间的读出

后，将得到固定的衍射效率，即可以实现非破坏性读

１３３３
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图５ 氧化晶体的双色光全息存储的记录与读出曲线（ａ）２＃晶体双色光全息存储的记录与读出曲线；（ｂ）４＃晶体双色光

全息存储的记录与读出曲线

Ｆｉｇ．５ Ｔｗｏｃｏｌｏｒｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄｒｅａｄｏｕｔｃｕｒｖｅｓｆｏｒｃｒｙｓｔａｌ４＃ （ａ）ｔｗｏｃｏｌｏｒｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄ

ｒｅａｄｏｕｔｃｕｒｖｅｓｆｏｒｃｒｙｓｔａｌ２＃；（ｂ）ｔｗｏｃｏｌｏｒｈｏｌｏｇｒａｐｈｉｃｒｅｃｏｒｄｉｎｇａｎｄｒｅａｄｏｕｔｃｕｒｖｅｓｆｏｒｃｒｙｓｔａｌ４＃

出，而还原的晶体的衍射效率将随时间的增加最终

减少到零，不能实现双光子固定，这和第二部分的理

论分析的结果吻合得很好。

下面将计算２＃和４＃氧化晶体的动态范围参

量 犕／＃。全 息 复 用 多 个 全 息 图 时，犕／＃ ＝

β犃０（τｅ２／τ狉），我们把上面得到的τｅ２、τ狉和β犃０的值代

入，得到２＃晶体的 犕／＃＝３．０６，４＃晶体的

犕／＃＝５．０３。基于这两块晶体的 Ｍ／＃，如果采用

双色全息存储的方法，并采用角度复用技术和顺序

曝光方案复用５００幅平面波全息图，当记录完所有

全息图后再用红光连续读出２ｈ，可以预期２＃和

４＃晶体中每个全息图的衍射效率分别为η ＝

（犕／＃／犕）
２
＝３．７×１０

－５ 和η＝ （犕／＃／犕）
２
＝

１．０１×１０
－４。可以看出氧化程度高的晶体的 犕／＃

越大，基于它的全息系统性能越好。即不仅复用相

同数目的全息图得到的每个全息图的衍射效率越

高，也可以在指定每个全息图衍射效率的基础上复

用更多的全息图。

４　结　　论

本文从理论和实验上对锰多铁少的双掺杂Ｆｅ∶

Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体进行全息存储和非破坏性读出的

机理进行了分析，可以得出以下结论：

１）不管是铁多锰少还是锰多铁少的双掺杂

Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体的记录灵敏度都随还原而增

加，随氧化而减少，加紫外光的晶体记录灵敏度高于

未加紫外光的记录灵敏度。而且氧化的晶体氧化程

度越强，所固定的衍射效率就越高。从实验中证明

了氧化晶体的擦除过程为一个双ｅ指数的过程，氧

化晶体的犕／＃值随氧化而提高，而犕／＃值的提高

是以牺牲晶体记录灵敏度为代价的。

２）这种锰多铁少的还原型Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体

在有无紫外光的情况下都不能实现全息图像的非破

坏性读出，而氧化的Ｆｅ∶Ｍｎ∶ＬｉＮｂＯ３晶体在有紫外光

记录的情况下能实现全息图像的非破坏性读出。

综上所述，用双掺杂晶体进行光双色全息存储

时，如果正确选择两个能及杂质及其数密度，以及氧

化还原态，就能够同时获得较高的记录灵敏度和较高

的固定衍射效率，因此这种方法可以根据实际情况灵

活设计，促进全息存储系统早日走向实用化领域。
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