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摘要　通过选择甲醇、乙醇、乙二醇和二甲亚砜四种不同折射率液体作为溶剂溶解分散掺杂有尺寸为１００ｎｍ的

ＡｌＮ纳米粒子的罗丹明６Ｇ（Ｒｈ６Ｇ）激光染料，制备出了不同折射率溶剂的Ｒｈ６Ｇ随机激光体系。分别测量了这些

体系的随机激光光谱和阈值，研究了在溶剂的折射率不同的随机激光体系中光谱、阈值特性与溶剂折射率的关系。

对于光谱特性，发现随溶剂的变化，随机激光峰值位置发生明显变化，这主要是由溶剂的吸收位置不同所导致的；

在阈值特性方面，观察到阈值随着溶剂折射率的增大而增大。通过引入米氏散射理论，解释了产生这种阈值变化

特征的原因是溶剂折射率增大会使随机激光体系的散射强度减小、传输自由程增大。
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１　引　　言

随机激光是光波在随机增益介质中的受激辐射

现象，其相干反馈是通过光波的多重散射形成环形

微 腔 来 实 现 的。 早 在 ２０ 世 纪 ６０ 年 代

Ａｍｂａｒｔｓｕｍｙａｎ等
［１］就在理论上提出了随机介质中

的激光辐射的概念，但是却未能受到人们重视；直到

１９９４年 Ｌａｗａｎｄｙ等
［２］在掺杂有 ＴｉＯ２ 的罗丹明

（Ｒｈ）溶液中观察到了激光辐射现象，文献［１］开创

性的工作才重新受到关注，同时也掀起了对随机激

光的研究热潮。２００８年Ｔüｒｅｃｉ等
［３］从理论上解释

了随机激光的光谱和场分散等特性，极大地推动了

随机激光的研究。国内在随机激光领域也开展了大
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量的研究，何本桥等［４］研究了液晶体系随机激光，李

志全等［５］进行了氧化锌随机激光器脊状波导外延层

的设计研究，李欣等［６］则研究了含随机介质的光子

晶体波导特性，刘大禾等［７］设计了极弱散射结构中

的随机激光器。迄今为止，在多种随机介质与系统

中都发现了随机激光现象，如掺杂有散射颗粒的激

光染料液体［２，８］、光纤［９］、半导体材料［１０］以及掺杂有

纳米散射颗粒的高分子薄膜［１１］。因为结构简单、成

本低廉、出光容易，随机激光在图像处理、光输出甚

至医药学上都有潜在的应用价值。

掺杂散射粒子的激光染料溶液是一种典型的液

体随机激光介质。影响这种介质的随机激光光谱的

因素很多，人们已经详细研究了散射粒子尺寸、染料

浓度等因素［８，１２］，但是另一个重要的影响因素———

溶剂的折射率却鲜被研究。本文从实验及理论两方

面研究了溶剂折射率对掺杂散射粒子液体随机介质

的激发光谱的影响。通过选择甲醇等四种不同折射

率的液体作为溶剂溶解分散掺杂有 ＡｌＮ纳米粒子

的罗丹明６Ｇ（Ｒｈ６Ｇ）激光染料，制备出了不同折射

率溶剂的Ｒｈ６Ｇ随机激光体系。测量了这些体系的

随机激光光谱与阈值，研究了在不同随机激光器体

系中光谱、阈值特性与溶剂的关系。对于光谱特性，

发现随着溶剂折射率的变化，随机激光峰值位置发

生明显变化，这主要是由溶剂的吸收位置不同所导

致的；在阈值特性方面，观察到阈值随着溶剂折射率

的增大而增大，这是因为溶剂折射率增大会使随机

激光体系的散射强度减小，使传输自由程增大。

２　样品制备及激光测试

实验中选择甲醇（ＭｅＯＨ，狀＝１．３３）、乙醇

（ＥｔＯＨ，狀＝１．３６）、乙二醇（ＭＥＧ，狀＝１．４３）和二甲

亚砜（ＤＭＳＯ，狀＝１．４７）作为溶剂来分散掺杂有ＡｌＮ

（狀＝２．１）散射粒子的Ｒｈ６Ｇ激光染料。散射粒子的

平均尺寸为１００ｎｍ。散射粒子与Ｒｈ６Ｇ的浓度分

别为２×１０１３ｃｍ－３、１．５×１０－３ｍｏｌ／Ｌ。

每一个样品都分别装在厚度为１０ｍｍ的比色皿

中，选用中心波长为５３２ｎｍ的光参变振荡激光器

（ＩＮＮＯＬＡＳ）对其进行抽运。抽运激光脉宽为７ｎｓ，

频率为１０Ｈｚ。抽运光束经过一个焦距为７ｃｍ的透

镜聚焦于比色皿中，光斑的直径约为０．１ｍｍ２。随机

激光光谱是利用光栅光谱仪（ＰｒｉｎｃｅｔｏｎＩｎｓｔｒｕｍｅｎｔ

ＳＰ２７５０）测试的。如图１所示，采用了反射式的测试

方法，即在抽运激光入射的表面测试样品的荧光激发

谱，相似的方法在文献［１３］中有所报道。图中能量计

是用来检测抽运激光输出能量的稳定性的。为了避

免纳米散射颗粒的团聚与沉淀，在每一次测试实验前

都将样品进行超声振荡０．５ｈ。

图１ 样品随机激光光谱测试系统

Ｆｉｇ．１ Ｒａｎｄｏｍｌａｓｅｒｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓｙｓｔｅｍ

３　实验结果及讨论

３．１　随机激光光谱特性

图２显示的是用不同溶液分散的混合有ＡｌＮ散

射粒子的Ｒｈ６Ｇ染料的随机激光激发谱（其抽运激光

波长为５３２ｎｍ），图２各子图所对应的溶剂分别为甲

醇、乙醇、乙二醇与二甲亚砜。可以看出，这是典型的

随机激发谱。例如ＡｌＮＲｈ６ＧＭｅＯＨ［图２（ａ）］，当

抽运激光能量较低时（０．０１２ｍＪ／ｐｕｌｓｅ），只能观察

到 Ｒｈ６Ｇ 较 宽 的 荧 光 谱；当 抽 运 能 量 在 阈 值

（０．２８３ｍＪ／ｐｕｌｓｅ）附近时，在５８５ｎｍ附近出现一个

半峰全宽（ＦＷＨＭ）较窄（约为７ｎｍ）的激发峰，这

是光多次散射后形成的随机激光输出；当抽运光能

量继续增大时，５８５ｎｍ处的尖峰越来越强，ＦＷＨＭ

几乎 不 再 变 化；当 抽 运 光 能 量 远 大 于 阈 值

（３．７ｍＪ／ｐｕｌｓｅ）时，随着抽运激光能量的继续增加，

峰值强度几乎不再变化，这是由于反转粒子数达到

最大值，随机激光达到饱和。值得注意的是，在整个

激发过程中都没有出现如文献［１４］所报道的超窄

（ＦＷＨＭ小于等于１ｎｍ）的一系列尖峰，可以用抽

运激光的脉宽来解释这个现象。实验中所用抽运激

光的脉宽为７ｎｓ，而文献［１４］中的为２５ｐｓ。在７ｎｓ

的脉冲时间内，光能传播２．１ｍ的距离，已经可以

充分完成模式竞争，故最后出现一个在模式竞争中

胜出的主峰；而对于２５ｐｓ的脉冲时间，光波的传播

距离约为７．５ｍｍ，在这么短的距离内还不足以充

分地完成模式竞争，从而出现多个不同纵模的超窄

小尖峰。文献［１５］中报道了相似的实验现象。
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图２ 在不同溶液中分散的混合有ＡｌＮ散射粒子的Ｒｈ６Ｇ染料的随机激光激发谱

Ｆｉｇ．２ ＲａｎｄｏｍｌａｓｅｒｅｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒａｏｆＲｈ６ＧｗｉｔｈＡｌＮｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓｄｉｓｐｅｒｓｅｄｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｏｌｖｅｎｔｓ

　　如图３（ａ）所示，通过对比不同溶剂分散Ｒｈ６Ｇ

样品的随机激发光谱，可以发现随机激光峰的位置

随着溶液的不同而发生了明显的变化。当抽运激光

的能量为２．５ｍＪ／ｐｕｌｓｅ时，不同溶剂 ＭｅＯＨ（绿色

曲线）、ＥｔＯＨ（蓝色曲线）、ＭＥＧ（红色曲线）和

ＤＭＳＯ（黑色曲线）所对应的Ｒｈ６Ｇ的随机激光峰值

图３ 不同溶剂样品的（ａ）随机激光峰值位置

与（ｂ）透射光谱的对比

Ｆｉｇ．３ （ａ）Ｐｅａｋｐｏｓｉｔｉｏｎｓａｎｄ（ｂ）ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒａ

ｏｆｒａｎｄｏｍｌａｓｅｒｓｂａｓｅｄｏｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｏｌｖｅｎｔｓ

位置分别为５７０、５７８、５８３、５８９ｎｍ。经过分析，可以

发现是样品的光吸收特性造成了这种现象。图３

（ｂ）所展示的是溶解在不同溶剂中的分散有ＡｌＮ的

Ｒｈ６Ｇ染料样品的透射光谱。将样品的随机激光峰

值位置与透射光谱中相应的位置做了详细的对比，

能够明显地看出峰值位置的变化与样品透射率的变

化是相关的。样品对Ｒｈ６Ｇ荧光的再吸收会减弱形

成激光的反馈，样品吸收比较强的波长位置不容易

形成足够的反馈而输出随机激光。因此在Ｒｈ６Ｇ的

荧光最大值附近，ＭｅＯＨ 样品的吸收波长最短，随

机激射峰的位置也更靠近短波长；随着 ＥｔＯＨ、

ＭＥＧ、ＤＭＳＯ样品的吸收波长的红移，随机激射峰

的位置更靠近长波长。

图４ ＡｌＮＲｈ６ＧＤＭＳＯ随机激光系统的激射ＦＷＨＭ

与峰值强度随抽运激光能量的变化曲线

Ｆｉｇ．４ Ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ ｏｆ ＦＷＨＭ ａｎｄ ｐｅａｋｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ａｓ

ｆｕｎｃｔｉｏｎｓｏｆｐｕｍｐｅｎｅｒｇｙｆｏｒＡｌＮＲｈ６ＧＤＭＳＯ

　　　　　　ｒａｎｄｏｍｌａｓｅｒｓｙｓｔｅｍ

３．２　随机激光阈值特性

阈值变化是随机激光的另一个重要特性。随机

激光的阈值定义为ＦＷＨＭ迅速下降到一个稳定值

时［８］，或激射峰的峰值强度迅速上升时的抽运激光

能量。图４所示为混合有 ＡｌＮ纳米颗粒的 Ｒｈ６Ｇ

溶解于ＤＭＳＯ溶液（ＡｌＮＲｈ６ＧＤＭＳＯ）形成的随
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机激光系统的ＦＷＨＭ与峰值强度随抽运激光能量

的变化。从ＦＷＨＭ 的角度考虑，当抽运能量较小

时，ＦＷＨＭ 约为４０ｎｍ；随着抽运能量逐渐增大，

ＦＷＨＭ出现一个迅速减小的过程，当抽运能量为

０．５８ｍＪ／ｐｕｌｓｅ时，ＦＷＨＭ 达到最小值７ｎｍ，最后

稳定在这附近（即使抽运能量进一步增大也不再有

较大变化）。从峰值强度可以看出，样品出现了激射

的特性，在抽运能量达到一定值时，峰值强度不随抽

运能量的增加而继续增加，出现了增益饱和的情况。

这是由于抽运的体积有限，增益介质的增益也是固

定的，粒子数反转达到了最大值。

为了研究不同溶液对Ｒｈ６Ｇ随机激光阈值的影

响，测试了不同溶液条件下的随机激光阈值。

图５（ａ）为溶解在不同溶液中 Ｒｈ６Ｇ 随机激光的

ＦＷＨＭ随抽运激光强度的变化，图５（ｂ）则是峰值

强度随抽运强度的变化（由于在不同溶液中的

Ｒｈ６Ｇ随机激射峰值相差较大，故对其进行了归一

化处理）。从图中可以看出，在不同的溶液中的

ＦＷＨＭ与峰值强度的变化趋势是基本一致的，但

是出现拐点的位置却不同，即阈值不同。ＡｌＮ

Ｒｈ６ＧＭｅＯＨ／ＥｔＯＨ／ＭＥＧ／ＤＭＳＯ的阈值分别为

０．５８、０．４９、０．３１、０．２５ｍＪ／ｐｕｌｓｅ。经过分析，将这

种激射阈值的不同归因于溶剂的折射率不同。

图５ 不同溶剂条件下的Ｒｈ６Ｇ随机激光系统的（ａ）ＦＷＨＭ与（ｂ）峰值强度随抽运激光能量的变化曲线

Ｆｉｇ．５ Ｖａｒｉａｔｉｏｎｓｏｆ（ａ）ＦＷＨＭａｎｄ（ｂ）ｐｅａｋｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｓｆｕｎｃｔｉｏｎｓｏｆｐｕｍｐｅｎｅｒｇｙｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒａｎｄｏｍｌａｓｅｒｓｙｓｔｅｍｓ

　　随机激光的产生机制是光波在具有高增益、强

散射的介质中传播并被散射颗粒多次散射放大，形

成一个闭合回路或者闭合环，这种闭合回路或者闭

合环类似于激光器的谐振腔，可以提供反馈从而实

现激光输出［１６］。可见，光波的散射是形成随机激光

的重要条件也是影响随机激光输出的一个重要因

素。由于激射光波波长为５８０ｎｍ左右，散射颗粒

尺寸为１００ｎｍ，这两者的尺寸可比拟（无远大于或

远小于），故属于米氏散射。因此，可以利用米氏散

射理论计算出平均散射自由程：

犾ｓ＝
１

σｓｃａρ
， （１）

式中ρ为散射粒子的浓度，σｓｃａ是散射截面积。散射截

面积可以利用下面的过程来计算。对于球形粒子，其

散射截面积由贝塞尔方程的解Ψ犻（狆）与ξ犻（狆）决定：

Ψ犻（狆）＝狆犼犻（狆）， （２）

ξ犻（狆）＝狆犺
（１）
犻 （狆）， （３）

式中犼犻（狆）与犺
（１）
犻 （狆）分别为球形贝塞尔方程的第

一项与第三项，犻取正整数。那么米氏散射的散射系

数犪犻与犫犻可以由如下的计算公式求得：

犪犻＝
犿Ψ犻（犿狓）Ψ′犻（狓）－Ψ犻（狓）Ψ′犻（犿狓）

犿Ψ犻（犿狓）ξ′犻（狓）－ξ犻（狓）Ψ′犻（犿狓）
， （４）

犫犻＝
Ψ犻（犿狓）Ψ′犻（狓）－犿Ψ犻（狓）Ψ′犻（犿狓）

Ψ犻（犿狓）ξ′犻（狓）－犿ξ犻（狓）Ψ′犻（犿狓）
， （５）

式中犿表示周围环境折射率狀ｓｕｒ（即溶剂的折射率

狀ｓｏｌ）与散射颗粒折射率狀ｓｃａ 之间的比值，即犿 ＝

狀ｓｃａ／狀ｓｕｒ；狓为尺寸参数，狓＝犽犪，犽为入射光波数，犪

为散射粒子的半径。

利用米氏散射理论，可以得到散射截面积：

σｓｃａ＝
２π
犽２∑

!

犻＝１

（２犻＋１）（犪犻
２
＋ 犫犻

２）． （６）

　　对于随机激光阈值的描述，光子传输平均自由

程犾ｔ是一个重要的参数，其定义为一个光子在其运

动方向被随机化之前所迁移的平均距离。光子迁移

平均自由程是影响随机激光阈值的一个重要参

数［１７］。传输平均自由程犾ｔ与散射平均自由程犾ｓ是

相关的：

犾ｔ＝
犾ｓ

１－〈ｃｏｓθ〉
， （７）

式中〈ｃｏｓθ〉是散射角的平均余弦值。对于米氏散

射，〈ｃｏｓθ〉≈０．５或者犾ｔ≈２犾ｓ
［１７］。

因此，在代入实验中的各项参数（散射粒子的浓

度与半径、粒子与溶剂的折射率等）后，可以计算得到

在不同溶液中的光子迁移平均自由程，如表１所示。
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表１ 不同溶液条件下随机激光的犿、犈ｔｈ和犾ｔ

Ｔａｂｌｅ１　犿，犈ｔｈ，犾ｔｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇｒｏｕｐｓｂａｓｅｄｏｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｏｌｖｅｎｔｓ

Ｇｒｏｕｐ １ ２ ３ ４

Ｓｃａｔｔｅｒｅｒｓ（ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ） ＡｌＮ（２．１） ＡｌＮ（２．１） ＡｌＮ（２．１） ＡｌＮ（２．１）

Ｓｏｌｖｅｎｔｓ（ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ） ＤＭＳＯ（１．４７） ＭＥＧ（１．４３） ＥｔＯＨ （１．３６） ＭｅＯＨ （１．３３）

犿 １．４３ １．４７ １．５４ １．５７

犈ｔｈ／（ｍＪ／ｐｕｌｓｅ） ０．５８ ０．４９ ０．３１ ０．２５

犾ｔ／λ ２８．９ ２２．６ １２．１ ６．２

λｉｓｔｈｅｒａｎｄｏｍｌａｓｉｎｇｐｅａｋｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

　　通过图６可以更方便地对比犿、犈ｔｈ、犾ｔ 之间的

关系，随着折射率差的增加，随机激射的阈值与光子

平均自由程都在减小，且两者的变化趋势基本一致。

由于所选的散射粒子都是ＡｌＮ，因此影响折射率差

的因素只有周围环境的折射率，即溶剂的折射率，溶

剂的折射率越小则折射率差越大。这样的结论与随

机激射产生的基本原理是吻合的：折射率差是影响

其散射强度的一个重要因素。随着介质间折射率差

的增大，光在介质中的散射强度会变强。散射强度

越强则散射的光子数就越多且光子传输平均自由程

就越小，那么基于散射的反馈就越强，从而使得激光

阈值降低。

图６ 犈ｔｈ、犾ｔ／λ随折射率比值犿 的变化趋势图

Ｆｉｇ．６ Ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｓｏｆ犈ｔｈａｎｄ犾ｔ／λｏｎ犿

图７ 不同介质折射率差情况下的随机激射原理示意图

Ｆｉｇ．７ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｒａｎｄｏｍｌａｓｅｒａｔ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｏｌｖｅｎｔｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｉｃｅｓ

同时当介质之间的折射率差较大时，光在介质

间散射的散射角也较大，那么在较小的范围内就能

形成环形闭合腔［图７（ａ）］
［１８］；而介质间的折射率差

较小时，散射角更小，则需要较大的范围才能形成环

形闭合腔。在越小的范围内形成环形闭合腔，光波

的传输距离就越短，从而就更容易获得受激辐射、实

现光放大，最终产生激光输出。

通过上述理论研究，可以发现通过选择合适的

溶剂可以优化液体随机激光系统。由于随着介质间

折射率差的增大，光在介质中的散射强度就变强而

导致阈值变小，所以可以选择与散射粒子折射率差

值较大的溶剂，获得阈值较小的随机激光系统。对

于随机激光的光谱优化，需要根据溶剂对光谱的吸

收特性选择适当的溶剂，如在本实验中选择ＤＭＳＯ

可得到长波随机激光而 ＭｅＯＨ 则获得短波随机激

光，因此须对溶剂的吸收特性进行研究进而优化光

谱特性。

４　结　　论

通过选择甲醇、乙醇、乙二醇和二甲亚砜四种不

同折射率液体作为溶剂溶解分散掺杂有 ＡｌＮ纳米

粒子的Ｒｈ６Ｇ激光染料，制备出了不同折射率溶剂

的Ｒｈ６Ｇ液体随机激光体系。测量了这些体系的随

机激光光谱与阈值，研究了在不同随机激光体系中

光谱、阈值特性与溶剂的关系。

对于光谱特性，发现随着溶剂的变化，随机激光

峰值位置发生明显变化。通过测试样品的光吸收特

性发现：溶剂的吸收位置不同是导致随机激射峰值

不同的主要原因。在阈值特性方面，观察到阈值随

着溶剂折射率的增大而增大。为了理解这种现象，

基于米氏散射理论，计算了不同溶剂随机激光体系

中的传输平均自由程，研究了折射率与阈值、传输平

均自由程之间的关系。发现随着溶剂折射率的增

加，溶剂与散射粒子间的折射率差变小，光在介质中

的散射强度变强。散射强度越强则散射的光子数就

越多且光子传输平均自由程就越小，那么基于散射

的反馈就越强，从而使得激光阈值降低。
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