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超快速可调谐有机非线性光子晶体!

———饶毓泰基础光学二等奖介绍
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摘! 要! ! 光子晶体是一种新型的光子学材料，具有独特的光子带隙特性，能有效地控制光子的传输状态-可调谐光
子晶体的光子带隙的位置和宽度能够随着外部参数的变化而改变，是实现集成光子器件的重要基础- 文章介绍了基
于有机共轭聚合物材料的非线性光子晶体的超快速可调谐特性-
关键词! ! 光子晶体，非线性光学，聚苯乙烯，超快速时间响应
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5! 光子晶体

光子晶体是由两种或者两种以上的介电材料在

空间周期性排列所形成的一种新型的光子学材料-
光子晶体的概念是由 ;1L/939F0)(［5］和 =9(3［$］在
5Z&# 年提出来的，他们指出，介电函数在空间周期
性变化的材料能够调制电磁波的传输状态和模式-
对于半导体材料，当电子在其中传播时，由于受到原

子周期性排列所形成的周期性势场的调制作用而出

现导带和禁带-类似地，对于介电函数在空间周期性
变化的材料，当电磁波在其中传播时，周期性介电函

数对电磁波的调制作用同样会产生导带和禁带- 光
子晶体的禁带又称为光子带隙（ *(9)9302 L13M<1*，
BTA）-利用光子晶体的光子带隙特性，能够实现对

电磁波的传输状态进行人工操控-
如果入射电磁波的频率落入光子带隙内，由于

光子晶体的强烈的布拉格散射效应，电磁波将被光

子晶体全部反射回来而不能在光子晶体中传播- 光
子晶体的光子带隙出现在布里渊区的边界上，它不

仅与光子的能量有关，还与光子的传播方向有关-如
果光子晶体在空间的所有传播方向上都有带隙，并

且每个方向上的带隙都能相互重叠，则称这种光子

晶体是完全带隙光子晶体- 如果光子晶体只在特定
的传播方向上具有带隙，则称之为不完全带隙光子

晶体-半导体材料的缺陷和掺杂特性会影响其能带
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结构&向纯净的半导体材料中掺入少量杂质，会在禁
带中出现相应的缺陷能级&类似地，可以在光子晶体
中引入缺陷，缺陷的引入同样会在光子带隙中产生

相应的缺陷态，从而影响光子晶体的能带结构&当缺
陷是由引入额外的高介电材料所致时，其特性就类

似于半导体掺杂中的施主原子，缺陷能级将起始于

空气带（即高频带，又称短波带）的底部，并且随着

缺陷尺寸的增大而移向介电带（即低频带，又称长

波带）；当缺陷是由移去部分的高介电材料所致时，

其特性就类似于半导体掺杂中的受主原子，缺陷能

级将起始于介电带的顶部，并且随着缺陷尺寸的增

大而移向空气带［.］&
光子晶体按照空间周期性可以分为一维光子晶

体、二维光子晶体和三维光子晶体&光子晶体的晶格
尺寸必须与光波的波长相当& 广泛应用的布拉格多
层介质膜结构就是一种一维光子晶体& 对于二维和
三维光子晶体，要获得光电子工业所需的可见光和

近红外波段的光子带隙，晶格常数必须在微米、亚微

米的量级&二维光子晶体的制备主要采用聚焦粒子
束刻蚀、电子束刻蚀等微加工技术来实现［3］，除此

之外，人们还发展了纳米压印和多光束干涉等技术

来制备二维光子晶体［4，5］& 三维光子晶体的制备方
法主要有：胶体颗粒的自组织生长法［/］、激光全息

法［2］和激光直写法［6］等等&

0- 可调谐光子晶体

光子带隙是由空间周期性变化的介电函数对入

射电磁波的调制作用而产生的& 基于光子带隙对空
间周期性介电函数的依赖关系，7)89"), 等人于 :662
年提出了可调谐光子晶体的概念［:1］&如果光子带隙
的位置和宽度能够随着外部参数的变化而改变，那

么这种光子晶体就称为可调谐光子晶体& 普通光子
晶体在制备完成后，其光子带隙的位置和宽度是确

定的&而可调谐光子晶体的光子带隙是可调控的&因
此，可调谐光子晶体不仅扩展了光子晶体的应用领

域，而且还成为发展新型光子学器件的重要基础&
可调谐光子晶体的两个重要指标是光子带隙的

可调范围和超快速的时间响应& 可调谐光子晶体的
实现，主要是以三阶非线性光学材料为基础来构造

非线性光子晶体，通过调节外部温度、磁场、电场或

者强激光场的作用，基于三阶非线性光学效应使材

料折射率发生变化，改变光子晶体的周期性介电分

布，使光子带隙的位置和宽度发生变化&调谐方法可

以通过磁场来调节铁磁材料［::］，通过电场（或者温

度）来调节铁电材料［:0］、液晶材料［:.，:3］或者半导体

材料［:4，:5］，使这些材料的折射率随外部磁场、电场

（或者温度）的变化而改变，从而实现可调谐光子晶

体&另外，;)<等人提出，利用应力场调节压电材料，
可以使二维光子晶体的晶格对称结构发生连续变

化，也可以实现光子带隙的连续调谐［:/］& =)<* 等人
则利用表面声波调节一维光子晶体微腔，使其谐振

模式发生改变，实现了对光子晶体散射光强的连续

控制［:2］&
不同的调节方式，其时间响应特性也有很大的

差别&以温度调节方式来实现可调谐光子晶体时，光
子晶体的时间响应只有秒至毫秒的量级，而电场调

节的方式可以实现微秒量级的时间响应［:6，01］&利用
短脉冲激光激发的方式来调节非线性材料，可以获

得更快的时间响应& =>9,*?@ 等人将自由载流子注入
二维硅基光子晶体，利用飞秒激光脉冲激发光子晶

体，使可调谐光子晶体的时间响应达到了飞秒量

级［0:］&

.- 超快速可调谐有机非线性光子晶体

超快速可调谐光子晶体在快速信息处理和光通

信等领域都具有非常重要的应用前景&我们提出，利
用全光激发有机非线性光学材料可以实现超快速可

调谐光子晶体& 依据三阶非线性光学 ;>?? 效应，三
阶非线性光学材料的折射率与抽运光强成正比关

系，材料的折射率随抽运光强的变化而改变& 因此，
光子带隙的可调范围主要取决于材料的三阶非线性

系数的大小，而时间响应则取决于材料的非线性时

间响应特性&有机共轭聚合物的三阶非线性光学效
应来源于共轭 !电子的离域极化，因此具有较大的
三阶非线性系数和飞秒量级的非线性时间响应［00］&
聚苯乙烯是一种典型的有机共轭非线性材料，我们

以聚苯乙烯作为非线性材料来实现超快速可调谐光

子晶体&

!& "# 可调谐三维聚苯乙烯光子晶体［$$］

我们采用直径为 001,< 的聚苯乙烯小球，利用
自组织生长法来制备三维聚苯乙烯胶体光子晶体，

光子带隙的中心波长位于 441,<& 利用皮秒抽运 A
探测方法来研究光子晶体的可调谐特性&选择 BCD
激光器（型号为 4/:EF:1，美国 E9,"),’’< 公司研
制）发出的 :153,<的激光（脉冲宽度 .4#G，重复频
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率 4%56 7 8）作为抽运激光- 光学参量放大器（9:;）
（型号为 9:;<#’%，中国科学院研制）发出的激光
（脉冲宽度 "=*8，重复频率 4%56 7 8）作为探测激光，
调节探测光的波长分别位于光子带隙的短波带边缘

（=’%3>）和长波带边缘（=&%3>），用于测量光子带
隙的变化情况-
光子晶体的时间响应特性的研究：测得的探测

光透过率随时间延迟的变化曲线如图 4 所示- 零时
间延迟表示探测激光脉冲和抽运激光脉冲在时间上

完全重合- 两条信号曲线的半高宽大约都是 "%*8，
非常接近于抽运激光的脉冲宽度 "=*8；而且，两条
信号曲线都以零时间延迟为中心呈对称分布- 由此
说明，光子晶体的时间响应远远快于实验系统的时

间分辨率-因此，受抽运激光脉冲宽度的限制，光子
晶体的时间响应为 "=*8-

图 4 探测光的透过率随时间延迟的变化曲线! （ 1）探测光波长

=’%3>，抽运光强 4’- ’?@ 7 2>$；（A）探测光波长 =&%3>，抽运光

强 ’%- ’?@ 7 2>$

图 4 也反映出在抽运光作用下光子带隙的迁移
方向-波长为 =’%3> 的探测光，位于光子带隙的短
波带边缘，其透过率在零时间延迟的位置达到最大

值；而波长为 =&%3> 的探测光，位于光子带隙的长
波带边缘，其透过率在零时间延迟的位置达到最小

值-由此说明，光子带隙向长波方向移动- 其原因在
于聚苯乙烯具有正的三阶非线性极化率，在抽运光

的作用下，聚苯乙烯的折射率增加，导致光子晶体的

有效折射率变大，从而使光子带隙向长波方向移动-

光子带隙的可调谐特性的研究：通过测量波长

为 =&%3>的探测光透过率随抽运光强的变化情况，
获得了光子晶体长波带边的迁移量随抽运光强的变

化曲线，如图 $ 所示-光子晶体长波带边的迁移量随
着抽运光强的增加而增大- 依据三阶非线性光学
BCDD效应，聚苯乙烯的折射率与抽运光强成正比-由
于聚苯乙烯具有正的三阶非线性极化率，随着抽运

光强的增加，聚苯乙烯的折射率也随之增加，导致光

子带隙向长波方向移动- 当抽运光强为 ’%- ’?@ 7
2>$ 时，光子带隙向长波方向移动了 4"- #3>-

图 $! 光子晶体长波带边的迁移量随抽运光强的变化曲线（点

是实验值，线是理论计算值）

为了从理论上验证实验结果，我们利用多重散

射方法［$"］计算了光子晶体的透过谱随抽运光强的

变化曲线，发现当抽运光强为 ’%- ’?@ 7 2>$ 时，光子

带隙移动了 4"3>，这与我们的实验结果相符合- 理
论模拟结果还表明，光子带隙的宽度也随着抽运光

强的增加而增大-当抽运光强为 ’%- ’?@ 7 2>$ 时，光

子带隙的宽度比抽运光强为零时增加了 $- 43>-
E21/FD1指出，光子带隙的宽度与构成光子晶体的两
种介质的折射率对比成线性关系，折射率对比越大，

光子带隙的宽度就越宽［$’］- 随着抽运光强的增加，
聚苯乙烯的折射率不断增大，导致聚苯乙烯与水的

折射率的对比增加，从而使光子带隙加宽-理论模拟
结果还表明，虽然长波带边和短波带边都向长波方

向移动，但是，它们的迁移情况有所不同- 当抽运光
强低于 44- #?@ 7 2>$ 时，在同样的抽运光强作用下，

长波带边和短波带边的迁移量基本相同- 而当抽运
光强高于 44- #?@ 7 2>$ 时，长波带边的迁移量要远

远大于短波带边-这与长波带和短波带中的不同空
间电磁场分布有关- 按照电磁变分（ C/C2)DF>1G3C)02
H1D01)0F31/）理论［$$］，电磁波在光子晶体中传播时，高
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频电磁场模式主要把能量集中在低介电函数区，而

低频电磁场模式主要把能量集中在高介电函数区&
这样，长波带中的电磁场主要在高折射率材料中传

输，短波带中的电磁场主要在低折射率材料中传输&
所以，长波带对于高介电材料的折射率变化更敏感&
当抽运光强增大时，长波带边的迁移量更大&

!& "# 可调谐二维聚苯乙烯光子晶体［"$］

瑞士 4(’5* 6!78)7 公司采用分子量为 2，111，
111 的高聚合度聚苯乙烯作为非线性光学材料& 将
聚苯乙烯和甲苯按照 9：:1 的重量比配置成溶液，利
用旋涂法在石英基片上制备出厚度为 .11,8 的聚
苯乙烯薄膜&利用聚焦离子束刻蚀技术制备二维聚
苯乙烯光子晶体&光子晶体由聚苯乙烯薄膜上刻蚀
正方晶格周期性空气孔所构成，空气孔的直径为

921,8，晶格常数 001,8，整个刻蚀区域的尺寸为
.!8 ;911!8&光子晶体的两侧与聚苯乙烯薄膜波
导相连&采用皮秒抽运 <探测方法测量光子晶体的
可调谐特性& =>? 激光器（型号为 @A093.B，以色
列 C5D#(* 公司研制）发出的 91E3,8 的激光（脉冲
宽度 0F#D，重复频率 91GH I D）作为抽运激光&光学参
量放大器发出的激光（脉冲宽度 91#D，重复频率
91GH I D）作为探测激光，利用棱镜耦合的方法将探
测激光耦合到聚苯乙烯波导中，探测激光沿 ! ! "
方向通过光子晶体& 测量发现光子带隙位于 F90,8
到 E.1,8之间，光子晶体导带的透过率大于 2FJ，
光子带隙的透过率小于 01J，表明光子晶体具有较
高的品质&
光子晶体时间响应特性的研究：图 . 是测得的

波长为 F9:,8 的探测光的透过率随时间延迟的变
化曲线，抽运光强为 9E& /?K I +80 &信号曲线呈现出
方波的形状& 在“抽运打开”的区域，抽运光脉冲和
探测光脉冲在时间上完全重合，抽运光的作用使聚

苯乙烯的折射率发生改变，光子带隙发生迁移，探测

光的透过率达到最大值，即 2FJ & 在“抽运关闭”的
区域，探测光脉冲在时间上远离抽运光脉冲，光子带

隙不发生改变，探测光的透过率维持最小值，即

01J &探测光透过率从最大值到最小值的瞬态的变
化过程接近 91#D，这个瞬态过程反映了光子晶体的
时间响应特性&因此，可调谐光子晶体的时间响应为
91#D&
光子带隙的调谐特性的研究：我们测量了光子

晶体的长波带隙边缘和短波带隙边缘随抽运光强的

迁移特性，如图 3 所示& 在同样的抽运光强作用下，

图 .- 波长为 F9:,8的探测光的透过率随时间延迟的变化曲线

（抽运光的强度为 9E& /?K I +80）

长波带边的迁移量要远远大于短波带边，其原因在

于低频电磁波模式主要把能量集中在高介电函数区

所致&在 9E& /?K I +80 的抽运光强作用下，光子带隙

向长波方向迁移了 99,8&实验结果与理论模拟的结
果相符&

图 3- 二维光子晶体长波带边和短波带边的迁移量随抽运光强

的变化曲线（点是实验值，线是理论计算值）

!& !# 可调谐二维光子带隙微腔［"%］

在光子晶体中引入缺陷，就会在光子带隙中出

现相应的缺陷模式& 以掺杂香豆素染料的聚苯乙烯
构成的复合材料作为非线性光学材料，利用聚焦离

子束刻蚀技术来制备二维光子带隙微腔& 光子带隙
微腔是在二维正方晶格的掺杂的聚苯乙烯光子晶体

中引入线缺陷所构成，光子晶体的晶格常数为

..1,8，空气孔直径为 031,8，线缺陷的宽度为
331,8&利用飞秒抽运 <探测的方法来测量光子带
隙微腔共振模式的可调谐特性& 将飞秒激光系统
（型号为 L)M* :11，美国相干公司产品）发出的激光

·$!"·
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（脉冲宽度 4$%56，重复频率 #789:）分为两束，一束
作为抽运光，另一束作为探测光-抽运光的频率通过
一 ;;<晶体进行倍频-利用棱镜耦合方法将探测激
光耦合到光子晶体中- 探测光沿垂直于线缺陷的方
向通过光子晶体-测量发现光子带隙微腔的共振波
长位于 #&&3=，微腔的透过率达到 >7?，微腔品质
因数为 "’$，线宽为 $- "3=，这表明光子带隙微腔具
有较高的质量-
光子带隙微腔可调谐特性的研究：图 @ 是测得

的光子带隙微腔共振模式的透过谱随抽运光强的变

化曲线-抽运激光的波长为 ’%%3=- 可以看出，随着
抽运光强的增加，微腔共振模式在光子带隙中的位

置逐渐向长波方向移动-这是因为，在抽运光的作用
下，有机复合材料的折射率增加，使得光子晶体的有

效折射率增大，光子带隙向长波方向移动，相应地，

位于光子带隙内的缺陷模式也向长波方向移动- 在
%- 48A B 2=$ 的抽运光作用下，微腔共振模式向长波

方向移动了 "- #3=，这与理论模拟的结果相符-

图 @! 二维光子带隙微腔共振模式的可调谐特性

可调谐光子带隙微腔可用来实现光开关效应-选
择探测光的波长位于光子带隙微腔模式的中心波长，

开始时探测光能够通过光子晶体，光开关处于“开”的

状态-在抽运光的作用下，光子带隙微腔模式发生移
动，探测光的波长落入光子带隙内，探测光就不能通

过光子晶体，光开关处于“关”的状态-光开关效应的
测量结果如图 7 所示-在近共振抽运的条件下，有机
复合材料的三阶非线性光学系数被大大增强，在

%- 48AB 2=$的低抽运光强作用下，探测光的透过率对

比达到了 &%?，获得了较高的开关效率-将光子晶体
光开关的抽运功率降低了 ’ 个数量级，同时，利用染
料分子和聚苯乙烯分子之间的快速电荷转移过程，使

得光开关的时间响应达到了4- $*6-

图 7! 利用二维光子带隙微腔模式迁移实现光开关效应（CD 是

基态能级，EFD是最低激发态能级）

’! 结束语

我们介绍了有机非线性光子晶体光子带隙的可

调谐特性和时间响应特性，这些结果不仅扩展了可

调谐光子晶体的研究领域，而且对基于可调谐光子

晶体的超快速集成光子器件的研究也将具有重要的

意义-
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