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室温全息光谱烧孔：实现路径与研究展望

付申成， 刘益春*

（东北师范大学  紫外光发射材料与技术教育部重点实验室， 吉林  长春　130024）

摘要： 光谱烧孔型全息存储因高密度、抗干扰、低能耗的特点而具备了海量“冷数据”存储潜力。本文结合作

者的科研经历，首先简要回顾了光谱烧孔的发展历程和存在瓶颈；随后基于等离激元光谱烧孔的基本原理，阐

述了过渡金属氧化物/贵金属功能基元室温全息光谱烧孔的新思想；继而展示了作者在大面积全息盘片研制

和小型化全息存储器开发方面的最新成果；最后对未来利用功能基元空间序构实现高密度频域全息光谱烧孔

进行了展望。作者所在团队的系列工作开辟了高密度光存储的新方向，同时为发展过渡金属氧化物基高集成

光电器件提供了有益的思路。
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Room-temperature Holographic Spectral Hole-burning: 
Implementation Path and Research Prospect
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Abstract： Spectral hole-burning holographic storage has the characteristics of high-density， anti-interference and 
low-energy-consumption， and has potential ability of storing massive “cold data”.  Based on our own research experi‐
ence， we briefly review the development process and existing bottlenecks of spectral hole-burning.  We propose a new 
idea to achieve room-temperature holographic spectral hole-burning in a functional unit of transition-metal-oxide/no‐
ble-metal， which is based on the principle of plasmatic spectral hole-burning.  Then we present the latest achieve‐
ments in large-area holographic discs and compact-type holographic memory devices.  We also have a prospect for fu‐
ture work on high-density holographic spectral hole-burning in frequency domain via orderly arrangement of function‐
al units.  A series of work of the authors group open up a new direction for high-density optical storage， and provide a 
useful idea for the development of transition-metal-oxide-based optoelectronic devices with high-integration.
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1　引　　言

人类已进入信息爆炸式增长的大数据时代，

其显著特征为数据体量巨大且类型繁多 [1]。如今

全球每年产生的数据总量已达到 ZB 量级，预计

2025 年将超过 163 ZB（1 630 亿 TB）[2]。面对复杂

环境，访问频次低但容量占比高的“冷数据”丢失

风险愈来愈大，信息存储与处理面临巨大挑战。

在这样的背景下，发展大容量、长寿命、低能耗的

冷数据存储迫在眉睫。光谱烧孔是频率选择的
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光存储，是一种高密度数据存储技术。在稀土离

子掺杂的晶体、有机分子或金属纳米团簇中，格

位环境完全相同的激活中心（或吸收中心）光谱

宽度被称为“均匀线宽”，是很窄的谱带线型；当

离子、分子或纳米团簇所处环境不同时，各激活

中心的频率会有微小移动，整体叠加出的包络线

宽度被称为“非均匀线宽”。在使用带宽小于非

均匀线宽的激光激发时，只有对应共振频率的吸

收中心发生光物理或光化学变化，再通过可调谐

激光扫描整个吸收谱带，共振的激活中心吸收出

现饱和，而非共振的激活中心仍有正常的吸收，

这样就会在原来的吸收线型上出现凹陷，也就是

光谱线型上的“孔”，整个过程被定义为“光谱烧

孔”。其存储密度的理论极限值 Г=Гih/Гh，其中，Гih
为光谱非均匀线宽，Гh 是光谱均匀线宽。光谱烧

孔现象由前苏联科学家彼尔索诺夫在 1974 年研

究激光辐照有机分子吸收光谱时首次发现 [3]，随

后 IBM 论证了其高密度光存储的可行性 [4]。传统

光谱烧孔技术是采用不同频率的单束激光来存

储数据；而全息技术作为新一代光学记录手段，

以双光束干涉条纹形式存储光学振幅、相位、偏

振、轨道角动量等维度信息，可以实现单点（尺寸

大小约在 μm 量级）KB 级以上的“立体画面式”存

储 [5]。将光谱烧孔技术与全息技术相结合，在单

一点位改变记录光频率，实现多重全息图存储，

在吸收谱带上仍可观测到吸收线型上的“孔”，这

样的记录过程可被称为“全息光谱烧孔”。基于

该技术，在相同物理条件下，存储容量可提升 3~6
个数量级，完全满足海量信息存储需求。 1993
年，瑞士联邦理工学院 Wild 研究组在 Y2SiO5∶Pr3+ 
晶体中探讨了“全息光谱烧孔”存储的可行性 [6]；

在有机二氢卟啉材料中低温光谱烧孔存储了    
12 000 幅全息图 [7]。2000 年，美国国家天文台开

发了波长高度敏感的图像探测器，在液氦温度下

存储太阳 3D 图像并对其读取再现 [8]。然而，传统

光谱烧孔存储会随着环境温度的升高而出现光谱

均匀线宽超线性增长问题，信息存储密度急剧降

低 [9]。1988 年，中国科学院长春物理研究所虞家

琪研究团队提出在 BaFCl 中引入 Br-离子、增加非

均匀线宽从而提高烧孔温度的新思想；在 1989 年

成功制备出 BaFCl0. 5Br0. 5∶Sm2+混晶材料，将光谱

烧孔温度从液氦（4. 2 K）提高到液氮（77 K）[10]。

1991年，虞家琪研究团队进一步在 Sr0. 5Ba0. 5FCl0. 5‐

Br0. 5∶Sm2+中进行光谱烧孔测试，部分信息在环境

温度 320 K 时仍可保存，这一工作对高密度频域

光存储应用起到了推动作用 [11]。然而，如何进一

步突破低温工作局限、实现室温稳定的高密度光

谱烧孔存储仍然是该领域公认的科学难题。

自 2008 年以来，本研究团队设计并构建了

“ZnO（TiO2, Ta2O5, …）∶Ag（Au）”系列微观结构单

元（即功能基元），探究了该体系室温光谱烧孔和

高密度全息存储的可行性；提出利用叠层氧化物

空间序构拓展等离激元光谱非均匀线宽的新思

想；分析了过渡金属氧化物的功函数、半导体类型

对光谱烧孔的影响。特别在近期利用“过渡金属

氧化物/贵金属”功能基元实现了多维高密度全息

存储，构筑了抗射线破坏的全息盘片，研制了小型

全息存储器，为过渡金属氧化物的高密度光存储

从基础走向应用提供了有效途径。

2　局 域 等 离 激 元 光 谱 烧 孔 原 理 与

实验

贵金属纳米粒子可展示出非常艳丽的颜色，

当金属颗粒尺寸比环境介质中的光波长小很多

时，光场电矢量激发金属颗粒自由电子产生相对

于金属离子晶格的空间位移，同时表面正负电荷

在颗粒体内形成局域恢复电场，由此出现自由电

子的集体振荡，振荡频率通常由颗粒形状、周围

介电环境和金属种类所决定 [12]。所处环境相同的

全同金属颗粒可被看作是一个吸收中心，形成等

离激元均匀线宽 Гh；当不同尺寸和形状的金属颗

粒集合在一起时，由于等离激元吸收线型中心位

置随着颗粒尺寸、形状和环境折射率变化而移

动，整体亦会叠加出新的包络线型，可称为等离

激元非均匀线宽 Гih。若选用某一频率的激光辐

照该金属颗粒混合体，则只有对应共振频率的金

属颗粒自由电子产生集体振荡。当共振频率激

光诱导金属颗粒发生光物理或光化学变化，使其

固有的吸收中心减弱甚至消失，则整个吸收谱带

在共振频率处会出现一凹陷，可称为“等离激元

光谱孔”（Plasmonic spectral hole），如图 1 所示。

这里提到的光物理变化可利用高能脉冲激光的

光热效应，使贵金属颗粒熔化、形变；而光化学变

化则需要考虑纳米异质界面的光氧化还原反应。

过渡金属氧化物（简称 MOx，如 ZnO、TiO2、Ta2O5、
Nb2O5 等）通常具有较宽的带隙，在近紫外至可见
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区透明，是可见光激励贵金属氧化还原反应的优

异载体。当金属功函数大于半导体功函数时，即

Фm>Ф s，贵金属颗粒与过渡金属氧化物半导体结

合形成纳尺度“肖特基界面”，并产生耗尽层（即

空间电荷区）。若可见光激发等离激元热电子

的跳跃能量大于或接近肖特基势垒能量高度

qФB0 =q（Фm-Х )，其中 Х 为半导体的电子亲和势，

q 为单位电荷电量，自由电子会在内建电场力

（方向从金属指向半导体）作用下漂移至氧化物

导带，实现金属离子化，并完成光氧化过程；若

功函数 Фm< Ф s，内建电场力方向与前者相反，同

时在异质界面处形成电子陷阱，即使有可见光

场激励也很难发生等离激元热电子转移和金属

离子化过程。以上两种情况的能带结构如图 2
所示，由于金属离子化会使等离激元吸收中心

减弱甚至消失，故选择合适功函数材料后，“过

（a） （b）
Inhomogeneous
line width

Homogeneous
line width

Resonance
frequency laser

Frequency Frequency
图 1　局域等离激元光谱烧孔示意图。  （a）均匀加宽与非均匀加宽线型；（b）吸收中心消失引起的光谱烧孔。

Fig.1　Schematic of localized plasmon spectral hole-burning. （a）Homogeneous and inhomogeneous line width. （b）Spectral hole-

burning caused by the disappearance of absorption centers.
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图 2　功函数 Фm >Фs时，接触前（a）和接触后（b）的“过渡金属氧化物/贵金属”能带图；功函数 Фm<Фs时，接触前（c）和接触

后（d）的“过渡金属氧化物/贵金属”能带图。

Fig.2　When Фm > Фs， diagram of energy band for transition-metal-oxide/noble-metal before（a） and after（b） contacting with 
each other. When Фm < Фs， diagram of energy band for transition-metal-oxide/noble-metal before（c） and after（d） contact‐
ing with each other.
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渡金属氧化物 /贵金属”可作为理想的光谱烧孔

功能基元。

我们基于以上原理进行了实验验证。选定样

品测试点，确定激光辐照位置与吸收谱仪探测位

置相重合。使用 Perkin-Elmer Lambda 900 分光光

度计在 350~1 200 nm 范围内测量 MOx∶Ag（Au）的

紫外-可见吸收光谱，并监测光谱形状随激发时间

的变化，如图 3（a）所示。以初始时刻的吸收谱带

为参照曲线，获得差分吸收光谱。全息记录的光

学设置如图 3（b）所示，写入光源采用可见区单纵

模激光器（如 403. 4，473，532，589 nm 等），利用分

束器获得两束功率密度近乎相同（~70 mW/cm2，

线 /圆偏振）的写入光，光束夹角 θ 固定为 5. 5°。
选择红色激光器（671 nm，7 mW/cm2，s 偏振）作为

读出光源，垂直入射于样品表面，监测全息光栅

一阶衍射信号的实时动力学过程。考虑菲涅耳

损耗，全息光栅衍射效率定义为一阶衍射光强与

透过样品的探测光强之比。此外，将其中一束写

入光通过空间滤波器和扩束器进行准直，并利用

掩膜版调制形成物光，最终聚焦在 MOx∶Ag（Au）
纳米复合膜上，与参考光束汇聚至同一点。通过

CMOS 摄像机收集自衍射图像数据，以此监测全

息重构过程。实验中的温度为 300 K，相对湿度

为 25%。

进一步分析 MOx∶Ag（Au）功能单元的光谱

烧孔性能，利用物理溅射法或化学热还原法在

氧化物基质中获得 Ag（Au）纳米粒子，颗粒尺寸

分布一般在 1~50 nm 之间，光谱非均匀线宽可

覆盖近紫外-可见-近红外区域（约 400~900 nm）[13]。

以 ZnO∶Ag 为例，因 ZnO 基质的光吸收范围恰与

Ag 等离激元共振吸收范围相分离，当可见 -近

红 外 区 的 窄 线 宽 激 光 辐 照 ZnO∶Ag 复 合 薄 膜

时，只有特定尺寸和形状的 Ag 纳米颗粒受到光

激励作用而产生等离激元热电子。如图 4（a）
所示，由于 ZnO 天然的 N 型导电特性，其与纳米

Ag 接触后易形成纳尺度“肖特基界面”，且界面

电场力对热电子的作用方向是从金属指向半导

体，在光场、等离激元、肖特基界面的协同作用

下，热电子向氧化物转移，与环境中的 O2 结合

形成氧离子；同时纳米 Ag 离子化，生成 Ag2O，

使得共振频率处的吸光度降低，形成等离激元

光谱烧孔，如图 4（b）所示。通过高分辨电镜可

以清晰地观测到纳米银颗粒与过渡金属氧化物

半导体的异质界面，如图 4（c）、（d）所示。值得

注意的是，贵金属等离激元的谐振能量（eV 量

级）远高于室温热激活能（KBT ≈ 0. 026 eV）；同

时，ZnO 导带电子由于肖特基势垒作用不能还

原金属离子，因而环境温度对 ZnO∶Ag 光学性

质不产生明显影响，这一特性使得 ZnO∶Ag 具

有优异的室温光谱烧孔能力。此外，我们对氧

化物（MOx）半导体类型在等离激元光谱烧孔中

的 作 用 也 进 行 了 比 对 分 析 。 当 选 用 TiO2、
Nb2O5、WO3 等 N 型衬底时，可以观测到与 ZnO
基质调制过程类似的光谱烧孔现象；而当换成

P 型衬底 NiO 时，光谱烧孔被完全抑制，此时的

金属 /半导体界面形成了电子陷阱，氧化物半导

体的电子传输过程受限，无法实现贵金属纳米

颗粒的光氧化反应；选用 SiO2 衬底同样无法实

现光谱烧孔，这与氧化物带隙过大有关。这一

系列实验证实了改变过渡金属氧化物的功函数

和禁带宽度能够有效调节贵金属等离激元光谱

烧孔过程 [14]。

（a） （b） Probe beam（671 nm）Writing beams
（403.4 nm, 473 nm,532 nm and 589 nm）Laser
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图 3　（a）等离激元光谱烧孔测试示意图；（b）全息存储与再现光路。

Fig.3　（a）Schematic of plasmonic spectral hole-burning test. （b）Optical setup for holographic data storage and reconstruction.
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3　讨论与展望

光谱烧孔的孔宽、孔深、不同孔间的相互串扰

直接影响全息存储密度和存储效率。对于 MOx∶

Ag（Au）纳米复合体系，可从氧化物半导体物性调

控、局域表面等离激元共振角度出发，增强光谱烧

孔存储性能。在信息存储密度方面，考虑氧化物

介电环境对纳米 Ag 局域态电子振荡频率的调制

作用，设计“过渡金属氧化物/贵金属”功能基元的

空间序构，如构建“…Ag/MOx/SiO2/Ag/MOx…”或

“…Ag/MOx/SiO2/Au/MOx…”叠层结构，氧化物的

物理空间间隔以及 Ag、Au 颗粒的交错排布能够

有效屏蔽 Ag 纳米颗粒的相互融合，从而抑制不同

共振频率处的光谱烧孔串扰。此外，还可形成 Ag
包裹 Au 的核壳结构，利用 Ag 纳米颗粒在可见区、

Au 纳米棒在红外区的光学特性拓展等离激元可

见 -近红外全谱带的共振吸收能力；利用 MOx 与

SiO2 介电常数的差异性，进一步拓展光谱非均匀

线宽。基于以上考虑，单一空间点位烧孔数量会

明显增加，存储密度将提高 1~2 个数量级（图 5）。

此外，Ag纳米颗粒具有尺寸依赖的费米能级（氧化-

还原电位），这会影响 Ag纳米颗粒光化学溶解的热
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图 5　基于 MOx∶Ag（Au）功能基元空间序构的光谱烧孔存储密度提升策略

Fig.5　Strategy for improving the density of spectral hole-burning storage based on orderly arrangement of functional units of MOx∶Ag 
（Au）
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图 4　（a）ZnO∶Ag 纳尺度肖特基界面电子转移；（b）ZnO∶Ag 纳米复合膜的光谱烧孔动力学曲线［14］； ZnO∶Ag 纳尺度异质界

面 TEM 图（c）及高分辨 TEM 图（d）［15］。

Fig.4　（a）Electron transfer at nanoscale Schottky interface of ZnO∶Ag. （b）Spectral hole-burning dynamics of ZnO∶Ag nanocom‐
posite films［14］. TEM（c） and high-resolution TEM（d） images of ZnO∶Ag nanoscale heterogeneous interfaces［15］.

1127



第  44 卷发 光 学 报

力学与动力学过程，表现为光谱烧孔速度的变化。

肖特基界面势垒高度随着颗粒尺寸的减小呈现出非

线性下降的趋势，几个纳米尺寸的Ag颗粒会被更快

速地氧化，表现为电子供体特性；而超过 10 nm的大

尺寸Ag颗粒接收电子能力逐渐增强，烧孔和存储速

度变慢。为此，我们发展了氧化物衬底原位化学热

还原法，获得了尺寸小于 5 nm、分布均一的Ag颗粒，

为快速全息存储提供了新途径[16]。

同时，我们也发现，TiO2作为间接带隙半导体

具有更为优异的等离激元热电子传递能力，故氧

化物半导体的能带结构及相关电子 -空穴复合过

程也会对光谱烧孔效率产生影响。针对紫外线辐

照下 MOx∶Ag 体系的光信息擦除问题，我们设计

并构筑了“MOx/受主分子/Ag”多界面复合膜，成功

阻断了贵金属离子的还原路径，发展出抗紫外线、

抗 X 射线擦除的新型高密度永久全息存储体

系 [17]。进一步地，基于等离激元对光场电矢量和

波长的依赖特性，实现了波长、偏振和轨道角动量

调制的多维复用高密度全息存储 [13,18-19]。为了推

进光谱烧孔型全息存储的实用化，我们通过优化

丝网印刷技术和退火工艺，制备了外径 8 cm 的等

离激元全息存储光盘（图 6（a）），其数据读取速度

可达 1 GB/s，存储密度达到 50 GB/cm2，单片存储

容量 5 TB，是普通 DVD 的 1 000 倍，最高容量接近

PB 量级。通过活化等离激元记录层和功能化修

饰，存储效率和全息图读取稳定性得到了大幅提

升，全息信号的空间波动率降低至 3% 以下，实现

了良好的空间点位寻址和全息存取 [20]。在此基础

上，我们开发了与光谱烧孔型全息光盘适配的小

型化全息存储器 [21]。在 50 cm×40 cm×10 cm 空间

内，建立了可见区（400~720 nm）多频同轴全息记

录模块、X⁃Y 平移/旋转可调谐的电控机械寻址模

块和全息图实时采集模块（图 6（b）、（c））。该系

统与国外同类产品相比，具有更为优异的多波长

全息存储和读取能力，为真三维、全彩色全息数据

处理提供了优异平台。

4　结　　论

本文针对传统光谱烧孔中的低温工作局限，

提出并实现了“过渡金属氧化物 /贵金属”功能基

元的室温稳定光谱烧孔。系统阐述了局域等离

激元光谱烧孔的形成原理和影响因素，特别提出

（a） （b）

（c）

0.5 mm

图 6　（a）光谱烧孔型全息光盘原型；（b）小型化全息存储器；（c）红光读取下的全息图再现。

Fig.6　（a）Prototype of spectral hole-burning holographic disc. （b）Compact-type holographic memory device. （c）Hologram re‐
construction read by a red laser light.
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通过构建“MOx∶Ag（Au）”功能基元序构拓展光谱

非均匀线宽、提高存储密度的新思想。同时也介

绍了我们近期在大面积光谱烧孔型全息光盘和

小型化全息存储器方面的工作进展。本文回顾

并展示的系列工作拓展了过渡金属氧化物功能

薄膜的应用领域，为宽禁带半导体的光发射——

光存储集成微纳器件研制提供了工作基础和发

展思路。

本文专家审稿意见及作者回复内容的下载地址：

http://cjl. lightpublishing. cn/thesisDetails#10. 37188/
CJL. 20230086.
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