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摘要　研究了二维随机介质中双色辐射特性以及模式竞争特性。基于随机激光的时域理论，建立了双波长随机激

光辐射的理论模型。利用时域有限差分（ＦＤＴＤ）方法求解麦克斯韦方程与速率方程，采用傅里叶变换方式获得随

机激光的发射谱，讨论了染料浓度、表面填充率以及散射颗粒半径对辐射光波的影响。结果表明，随着染料浓度的

增大，短波长辐射光强度会降低而长波长辐射光强度会提高；表面填充率的增大会使两种波长的辐射光强度同时

提高，并没有表现出偏向性，而散射颗粒半径对发射谱的影响则表现出明显的波长选择性。
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１　引　　言

随机激光是由前苏联科学家 Ｌｏｔｏｋｈｏｖ
［１］于

１９６８年首次预言，在无序增益介质中可能存在的受

激辐射现象。而真正引起激光物理领域科学家兴趣

的是后来的两个有代 表性的实验，一 个 是 由

Ｌａｗａｎｄｙ等
［２］于１９９４年利用脉冲激光激励掺染料

和ＴｉＯ２ 纳米颗粒胶体溶液所观测到的激光辐射现

象，另外一个是由美国西北大学 Ｃａｏ研究组
［３］于

１９９９年在ＺｎＯ半导体粉末的受激发光实验中观测

到的窄线宽的激光辐射现象［３］。随后，随机激光辐

射现象在学术界引起了广泛关注，并成为了该领域

的研究热点，原因在于其特殊的物理机理和广泛的

应用前景［４］。随机激光的产生机制主要来源于光波

在无序介质中的多重散射所形成的光子局域化过

０８０６００４１
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程，其发光机制的研究则经历了扩散方程理论［５］、环

形腔理论［６］、环形波导理论［７］以及时域理论［８］等发

展阶段。

在以往的实验中，研究人员通常都只考虑具有

单一辐射波长的增益材料，例如ＺｎＯ、ＧａＡｓ等。即

使采用具有复杂跃迁能级的染料作为增益介质，都

只考虑其中某两个能带间的受激辐射过程。最近，

研究人员在实验中观察到染料随机激光辐射的双色

发光现象［９］，以及双掺稀土的多波长随机激光发光

现象［１０］。对于以染料为增益介质的随机激光实验

中观察到的双色辐射现象，之前采用的是“单重态—

三重态”理论进行解释［１１］，后来Ｖａｖｅｌｉｕｋ等
［１２］提出

用“单体—二聚体”理论，这些理论都是以扩散方程

为基础来描述多波长辐射行为。这样的模型虽然可

以成功解释染料的双色发光现象，但是却忽略了光

场的相位关系以及干涉特性，从而使随机激光现象

中基于相干性的许多性质被忽略或掩盖。然而，若

要建立严格的多波长随机激光理论模型，必须采用

时域理论中的麦克斯韦方程组来描述光场，并采取

多电场耦合的方式来处理不同波长辐射光的传输以

及受激辐射过程。本文基于随机激光的时域有限差

分（ＦＤＴＤ）理论，建立适用于描述双波长随机激光

辐射特性的理论模型，讨论了染料浓度、随机介质的

表面填充率以及散射颗粒的半径对双波长随机激光

辐射特性的影响。这不但是对随机激光时域理论的

一个重要扩展，还将为随机激光作为一种新型的双

色光源提供了有力的理论研究手段。

２　基本理论模型

图１ 二维随机介质示意图

Ｆｉｇ．１ Ｓｃｈｅｍｅｏｆａｔｗｏｄｅｍｅｎｓｉｏｎａｌｒａｎｄｏｍｍｅｄｉａ

本文将实际的三维系统简化为由均匀增益介质

和散射颗粒组成的二维随机系统，如图１所示。半

径为狉，折射率为狀２ 的圆形散射颗粒随机分布在边

长为犔，折射率为狀１ 的均匀增益介质中。令狀１ ＝

１．４，狀２ ＝２．５，这与在Ｒｈ６Ｇ乙醇溶液中掺杂ＴｉＯ２

纳米颗粒的实验参数相对应。随机样品中的散射颗

粒密度可以用表面填充率Φ 来表征，定义为Φ ＝

犖π狉
２／犔２，其中犖 为散射颗粒总数。

本文的理论模型是基于 Ｖａｖｅｌｉｕｋ等
［１２］所提出

的“单体—二聚体”理论建立的，其能级图参照文献

［１２］给出，如图２所示。染料在乙醇溶液中会形成

单体和二聚体两种物质，它们之间存在能量交换，这

个能量交换除了是二次吸收效应之外，更重要的是

单体的上能级粒子以无辐射跃迁的方式到达二聚体

的上能级过程。

图２ 多能级系统示意图

Ｆｉｇ．２ Ｓｃｈｅｍｅｏｆａｍｕｌｔｉｅｎｅｒｇｙｌｅｖｅｌｓｙｓｔｅｍ

激励光以抽运速率犠ｐ１将电子从基态能级０抽

运到最高能级５，而犠ｐ２是将电子从基态能级０抽运

到二聚体上能级４的速率。犠ｐ１可以取一个定值，

但犠ｐ２应该写成犠ｐ２＝犓１＋犓２犈１ 的形式，其中犓１

是外部抽运过程，与前面的犠ｐ１应该有一个固定的

比例，而犓２犈１ 则体现了二聚体对单体辐射光的二

次吸收过程，因此应与其辐射光电场强度犈１ 成正

比。在能级５上的电子有两种跃迁方式，一种是以

无辐射跃迁的方式到达单体的上能级２，另外一种

是无辐射跃迁到二聚体的上能级４。当单体和二聚

体形成粒子数反转后将产生激光辐射，其对应的辐

射光中心频率分别为ν１ 和ν２，在麦克斯韦方程组中

对应的电场强度分别是犈１ 和犈２。分别以１／τ５２ 和

１／τ５４ 描述从能级５到能级２和４的跃迁几率，根据

Ｖａｖｅｌｉｕｋ等
［１２］的实验结论，比例系数犆＝τ５２／τ５４可

以用来表征染料浓度的变化。令τ４３、τ３０、τ２１、τ１０ 分别

是能级４、３、２、１的寿命，犖犻（狉，狋）（犻＝０，１，２，３，４，５）

为各能级的粒子数密度，且均为时间和位置的函

数。用于描述以上多能级系统的速率方程组如下

所示

ｄ犖５
ｄ狋
＝犠狆１犖０－

犖５

τ５２
－
犖５

τ５４
， （１）

ｄ犖２
ｄ狋
＝
犖５

τ５２
－
犖２

τ２１
＋
犈１
犺ν１
·ｄ犘１
ｄ狋
， （２）
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ｄ犖１
ｄ狋
＝
Ｎ２

τ２１
－
犖１

τ１０
－
犈１
犺ν１
·ｄ犘１
ｄ狋
， （３）

ｄ犖４
ｄ狋
＝
犖５

τ５４
－
犖４

τ４３
＋
犈２
犺ν２
·ｄ犘２
ｄ狋
＋犠ｐ２犖０， （４）

ｄ犖３
ｄ狋
＝
犖４

τ４３
－
犖３

τ３０
－
犈２
犺ν２
·ｄ犘２
ｄ狋
， （５）

ｄ犖０
ｄ狋
＝
犖１

τ１０
＋
犖３

τ３０
－犠ｐ１犖０－犠ｐ２犖０， （６）

式中犈１和犈２分别为模型中短波长辐射与长波长辐

射所对应的电场强度，犘１ 和犘２ 为相应的极化强度密

度，（犈１／犺ν１）ｄ犘１／ｄ狋表征了受激辐射跃迁速率
［８］。

讨论二维平面中电磁波的横磁（ＴＭ）模式，辐射

光的电场与磁场分量满足如下的麦克斯韦方程组：

犈犻狕

狔
＝－μ０

犎犻狓

狋
， （７）

犈犻狕

狓
＝μ０

犎犻狔
狋
， （８）

ε０ε犼
犈犻狕

狋
＋
犘犻狕

狋
＝
犎犻狔
狓

－
犎犻狓

狔
， （９）

式中ε０ 和μ０ 分别是真空介电常数和真空磁导率；

ε犼 ＝狀
２
犼（犼＝１，２，分别表示背景增益介质和散射颗

粒的相对介电常数）；犻＝１，２，分别用于表示单体和

二聚体所对应的光场参量；犘犻狕 为极化强度密度，并

满足方程［８］

ｄ２犘犻狕
ｄ狋２

＋２πΔν犻
ｄ犘犻狕
ｄ狋
＋２πν犻

２犘犻狕 ＝κ犻Δ犖犻犈犻狕，

（１０）

式中Δ犖１＝犖１－犖２为能级１和２之间的粒子数密度

差，Δ犖２ ＝犖３－犖４为能级３和４之间的粒子数密度

差；Δν１＝２π（１／τ２１＋２／犜２）和Δν２＝２π（１／τ４３＋２／犜２）

分别为两种波长辐射光所对应的能级跃迁的谱线宽

度；κ１ ＝３ε０犮
３／（２πν

２
１τ２１）和κ２＝３ε０犮

３／（２πν
２
２τ４３）为与

能级性质有关的常量，犜２为原子的碰撞时间。

采用时域有限差分方法联立求解以上麦克斯韦

方程组和速率方程组，可以获得二维平面内电场强

度犈狕 的时间演化过程，对所得数据进行傅里叶变

换，即可获得辐射光的功率谱。为了表征此系统为

开放系统，边界条件采用完全匹配层（ＰＭＬ）方式。

增益介质的参数值如下：τ２１ ＝τ４３ ＝１．０×１０
－９ｓ，

τ１０ ＝τ３０ ＝１．０×１０
－１１ｓ，τ５２＝τ５４＝１．０×１０

－１３ｓ，

犜２＝２．０×１０
－１４ｓ，λ１＝５６６ｎｍ，λ２＝６６０ｎｍ，与实

验中所采用的Ｒｈ６Ｇ染料分子参数接近。计算过程

中空间步长和时间步长分别为Δ狓＝Δ狔＝１０ｎｍ和

Δ狋＝Δ狓／（２犮）≈１．６７×１０
－１７ｓ。

３　结果与分析

为了验证模型的正确性，首先研究辐射光强度

与染料浓度之间的关系，然后讨论样品的表面填充

率和散射颗粒半径对随机激光模式竞争的影响。

３．１　染料浓度

如前所述，单体和二聚体在一定条件下可以产

生受激辐射过程，其辐射光的中心波长分别为λ１＝

５６６ｎｍ和λ２＝６６０ｎｍ。若干实验已证明，染料浓

度可以改变溶液中单体和二聚体的浓度比例［９，１３］。

一般来说，在浓度较低的情况下，单体的比例较大，

因此在实验中往往只能观测到强度非常弱的长波长

辐射；随着染料浓度的增大，二聚体的比例也随之提

高，对应的长波长辐射也逐渐增强。在一定浓度下，

单体和二聚体的浓度可达到相等水平。本文所提出

的理论模型通过犆＝τ５２／τ５４来体现出两种物质的比

例关系，因此改变参数犆就相当于改变了染料的浓

度，犆的取值越大相当于二聚体的比例越大，对应于

染料的浓度就越大。

数值计算的具体参数如下：样品面积 犛＝

４μｍ×４μｍ，散射颗粒半径狉＝６０ｎｍ，犖＝５３８

（Φ＝４０％），抽运速率犠ｐ１＝１．０×１０
１３ｓ－１。分别选

择４个不同的参数Ｃ：犆１＝０．５、犆２＝０．７５、犆３＝１．０、

犆４＝１．５。图３给出了４种情况下辐射光强度的频

谱图。

从图中可以看出，随着染料浓度的增大，也就是

参数犆的增大，二聚体所对应的中心波长为６６０ｎｍ

的激光辐射逐渐占据着主导地位，而单体所对应的

短波长激光辐射被逐步压制。而且，随着参数Ｃ的

增大，二聚体对应的激光辐射光强增加非常明显。

Ｖａｎｅｌｉｕｋ等
［１２］利用倍频的Ｎｄ∶ＹＡＧ脉冲激光作为

激励源，对掺有 ＴｉＯ２ 米颗粒的不同浓度的染料溶

液进行光致发光实验。结果表明，随着染料溶液浓

度的增大，单体所对应的辐射光强逐渐减弱，二聚体

所对应的辐射光强逐渐增强。对于本文的计算结

果，虽然两个频谱区域光强的比例关系不能与实验

结果完全吻合，但是其变化趋势基本一致。而且，在

保持所有数值模拟条件不变的前提下对多种不同的

随机构型进行研究。结果表明，对于不同的随机构

型，两个频谱区域的光强变化趋势也基本一致，只是

不同的随机构型所对应的辐射光强度存在微小的偏

差。综上所述，本节的模拟结果与 Ｖａｎｅｌｉｕｋ等
［１２］

实验结果的变化趋势基本一致，这就在一定程度上

证明了研究所建立的模型的正确性。
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图３ 不同染料浓度下辐射光谱强度随波长的变化

Ｆｉｇ．３ Ｓｐｅｃｔｒａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｖｅｒｓｕｓｗａｖｅｌｅｎｇｔｈａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｄｙｅｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓ

３．２　表面填充率

在二维的随机介质中，表面填充率是一个重要的

系统参数，对光波的局域化程度起到决定性作用：当

表面填充率超过一定值后，系统中的光子传播行为会

从扩散态转化成局域态。下面将讨论样品的表面填

充率对随机激光的两个辐射波段的光强有何影响。

在保持样品面积（犛＝４μｍ×４μｍ）和散射颗粒

半径（狉＝６０ｎｍ）不变的情况下选择３种不同的颗粒

数：犖１＝４７０、犖２＝５３８、犖３＝６０５，对应的表面填充

率分别为：Φ１＝３５％、Φ２＝４０％、Φ３＝４５％。在计算

中令抽运速率为恒定值：犠ｐ１＝１×１０
１３ｓ－１，并令τ５２

＝τ５４＝１０
－１３ｓ，这样的设置对应于染料浓度较大的

情形，单体和二聚体的浓度相等。图４给出了以上

３种表面填充率下辐射光强度的频谱图。

图４ 不同表面填充率下辐射光谱强度随波长的变化

Ｆｉｇ．４ Ｓｐｅｃｔｒａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｖｅｒｓｕｓｗａｖｅｌｅｎｇｔｈａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｕｒｆａｃｅｆｉｌｌｉｎｇｆｒａｃｔｉｏｎｓ

　　从图４可以看出，随着表面填充率的增加，辐射

光谱有较大的变化。当表面填充率较低时（Φ１＝

３５％），介质中的平均自由程比较长，散射颗粒对光

子的散射作用较弱。虽然系统可以形成受激辐射，

但是由于相干反馈的作用不强，两个波段范围的辐

射光强度都比较低。而且，从频谱图中还可以看出，

两个波段所对应的辐射峰数量较多，而且每个辐射

峰的强度差别不大。当表面填充率增加到Φ２＝

４０％时，由于散射颗粒对光子的多重散射效果增强，

使得系统中相干反馈作用变得更加剧烈。这将导致

辐射光的强度进一步增强，而且某些模式开始占据

一定的优势，如图４（ｂ）所示。随着表面填充率的进

一步增加（Φ３＝４５％），辐射光强度继续增大，频谱

中只剩下了少数几个尖峰，如图４（ｃ）所示。
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从两个波段的频谱细节上看，短波区域的辐射

峰数量随着表面填充率的增加而迅速减少，两个主

峰的强度比例也有很大变化；长波区域的两个强辐

射峰的强度比例也发生了较大的变化。然而，从两

个波段的辐射强度的总体变化趋势来看，随着表面

填充率的增大，两个波段的辐射光强度都会增大，这

是因为对于一定的散射颗粒半径和激励条件，样品

中光波的多重散射随之加强，从而使受激辐射过程

加剧所致。同时，长波区光强与短波区光强之比存

在着缩小的趋势。然而，这样的变化趋势是微小的，

也就是说表面填充率的变化对两个波段的辐射光强

度影响只存在着微小的偏向性。上述结论表明，在

实验中很难通过改变随机样品的表面填充率来控制

两个波段辐射光的强度比例变化。

３．３　散射颗粒半径

光子局域化的形成来源于光子在介质中的多重

散射，这其实就是大量光子与散射颗粒相互作用行

为，颗粒的尺寸对散射过程必将有影响，并最终影响

光波局域化的程度。更重要的一点是，根据瑞利散射

理论，相同半径的散射颗粒对不同波长的光波的散射

作用是不相同的。这也预示着在本文所讨论的理论

模型中，散射颗粒的半径可能会改变不同波段辐射光

的强度。下面将研究散射颗粒尺寸对不同波长辐射

光局域化程度的影响，而对于本模型则直接体现为不

同波段受激辐射过程的竞争关系。为了消除表面填

充率的影响，在选择不同尺寸散射颗粒的同时将保持

随机样品的表面填充率不变。选择三种不同粒径的

散射颗粒：狉１＝４０ｎｍ、狉２＝５０ｎｍ、狉３＝６０ｎｍ，并保持

随机介质的表面填充率Φ＝４０％，样品面积为犛＝

４μｍ×４μｍ。在三种情况下采用相同的抽运速率：

犠ｐ１＝１．５×１０
１３ｓ－１，并令τ５２＝τ５４＝１．０×１０

－１３ｓ，所

获得的辐射光频谱如图５所示。

从图５可以看出，当颗粒半径狉１＝４０ｎｍ时，中

心波长为５６０ｎｍ和６５０ｎｍ波段的辐射光谱强度

几乎相等，这说明散射颗粒对两个波段的散射效果

是相同的。当颗粒半径增大到狉２＝５０ｎｍ时，中心

波长为５６０ｎｍ的辐射光强有所下降，这说明狉２＝

５０ｎｍ的散射颗粒对中心波长为５６０ｎｍ的光波的

散射效果减弱，颗粒半径对光波散射的波长选择性

开始体现出来。当颗粒半径进一步增大到狉３＝

６０ｎｍ时，中心波长为５６０ｎｍ 的辐射光强继续减

小，而中心波长为６６０ｎｍ 的辐射光则明显增强。

这一结果说明了颗粒半径对光波的散射效果具有波

长选择性：随着散射颗粒半径的增大，其对光波的散

射能力逐渐往长波长方向倾斜。

图５ 不同颗粒半径的随机激光谱强度随波长的变化

Ｆｉｇ．５ Ｓｐｅｃｔｒａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙｖｅｒｓｕｓｗａｖｅｌｅｎｇｔｈａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｃａｔｔｅｒｅｒｒａｄｉｕｓ

　　上述结论对控制染料随机激光的双色辐射有非

常重要的意义。对于具有双色辐射特性的染料随机

激光来说，两个波段的辐射光强一般只决定于染料

浓度。然而，上述的数值模拟结果提供了一种新的

控制双色辐射手段———通过改变散射颗粒的半径来

控制不同波长辐射光的强度。由于这种方法在实验

中比较容易实现，而光电技术的发展又常常要求制

作强度可控的微型多波长有源器件，本节的结论为

以上的技术要求提供了有力的理论基础。

４　结　　论

基于随机激光时域理论，结合染料随机激光的

实验现象，以及基于扩散方程的理论模型，建立了一

套用于描述多能级随机激光的时域模型。该模型由

于对辐射光场采用了麦克斯韦方程进行描述，因此

比原有的扩散模型更能准确地描述辐射光的干涉行

为。利用ＦＤＴＤ方法对模型进行数值求解，可以获

得随机激光的辐射特性，并取得以下结论：１）染料

浓度直接影响着单体和二聚体的比例，随着染料浓

度的增加，溶液中产生了更多的二聚体，由二聚体产
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生的长波长激光辐射强度增加，而由单体产生的短

波长激光辐射强度下降。２）样品的表面填充率对

散射强度有直接影响，并最终导致辐射光谱的变化。

随着表面填充率的增加，两个波长的辐射光强度均

有明显的提高，而且提高的幅度相同。这说明表面

填充率对两个波段光波的多重散射效果几乎是等价

的，也就是说表面填充率的影响不存在偏向性。３）

随机样品中颗粒半径对光波的散射效果具有波长选

择性：随着散射颗粒半径的增大，其对光波的散射能

力逐渐偏向于长波长方向，这也为控制不同波长的

辐射光强提供了一种实用化手段。
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