
!"# 粉末中无序激射现象时间分辨的研究!

孙 涛!）"） 黄锦圣"） 张伟力!）#） 柴 路!） 王清月!） 王克伦"）

!）（天津大学精仪学院超快激光研究室，光电信息技术科学教育部重点实验室，天津 #$$$%"）

"）（香港科技大学物理系，九龙清水湾，中国香港）

#）（俄克拉荷马州立大学电气与计算机工程系，激光与光子学研究中心，斯帝尔沃特，&’ %($%)）

（"$$" 年 !$ 月 ") 日收到；"$$" 年 !" 月 "( 日收到修改稿）

采用抽运 * 探测时间分辨方法实验研究了半导体材料 +,& 纳米颗粒粉末中的无序激射现象 -在 ".%,/ 激光的

抽运下，通过精确控制抽运光的能量和样品表面的抽运面积，获得了宽度小于 !,/ 的单模无序激射光谱和多峰的

多模无序激射光谱 -时间分辨的抽运 * 探测结果显示，此时样品的上能级寿命仅为几个皮秒，证明了 +,& 粉末的单

模无序光谱是受激辐射的结果 -
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光波在具有增益的高散射介质中的传播和无序

激射现象一直引起广泛的关注 -早在 !3.) 年，0;<=>?
@=A 就计算了光波在增益散射介质中的放大过程，

并预言了在增益散射介质中产生激射现象的可能

性［!］-但一直到 "$ 世纪 3$ 年代初，实验研究才取得

了突破性进展，相继在加入中性散射体的激光染料

溶液中和由激光晶体研磨成的粉末中发现了类似于

激光的激射现象［"—%］- BC= 等人相继在 +,& 多晶薄膜

和粉末中发现类似激光的极窄激射光谱［)—!!］，这是

由于光波在高散射介质中的强烈多重散射形成了类

似激光谐振腔的闭合空间回路，从而使光波在回路

中不断被放大，形成无序激射输出 -这种极窄光谱的

无序激射现象引起了广泛的兴趣和研究［!"—!(］-
实验中使用的样品为 +,& 粉末组成的薄片，是

由 +,& 纳米颗粒粉末在高压下压制而成，从 71D 显

微镜下看到 +,& 颗粒尺寸为几十至几百纳米 -实验

中首先以钛宝石放大器输出的 )$$,/，"$$EF 激光脉

冲和其倍频 ($$,/ 激光混频后产生的 ".%,/ 飞秒激

光脉冲作为抽运光，对 +,& 粉末样品的出射光谱进

行了研究 -为了控制抽运光在样品表面的面积，将照

射在样品表明的抽运光斑限制成一矩形（其长宽为

! 和 "）-通过精确控制抽运光的能量和样品表面的

抽运面积，实验发现 +,& 样品的出射光谱出现单模

无序激射尖峰，其光谱宽度小于 !,/，低于正常情况

下 +,& 的荧光光谱宽度和 G61 光谱宽度 -随着抽运

能量的提高和抽运面积的扩大，发现有多模无序激

射峰出现，如图 ! 所示 -
+,& 样品中无序激射现象的产生是由于光波的

多重散射在样品中形成散射回路所致 -闭合的 散射

回路形成了类似激光谐振腔的结构 -图 ! 中光谱极

窄的单模激光是在单个或少数几个散射回路中振荡

产生的无序激光 -随着抽运能量的提高，光波在更多

散射回路中形成振荡，产生多模状态的无序激射光

谱 -另一方面，抽运面积的增大使得样品中可以形成

振荡的散射回路数量增加，也可产生多模状态的无

序激射光谱 -
传统激光器中激光晶体的增益对输出光谱有窄

化作用，而且同时，上能级粒子寿命会急剧下降 -实
验中，利用抽运 * 探测（:H/I?:J=K;）的方法，测量了

输出无序激射光谱状态时 +,& 粉末样品的上能级

粒子寿命 -图 " 所示为实验光路 -实验中采用钛宝石

放大器输出的 !>4L，"$$EF，)$$,/ 激光脉冲及其倍频

光脉冲作为光源 -为了避免探测到样品本身直接产

生的无序激光，在探测光路加入一斩波器对探测光

的重复频率进行调制，并采用锁相放大器对信号进

行选择和放大 -从图 # 可以看到，当抽运光脉冲能量

为 $M%!N 时，样品只有自发辐射的荧光出射，其光谱

宽度很宽 -同时记录到探测光脉冲强度呈指数衰减，
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图 ! "#$%& 飞秒激光抽运下 ’%( 的发射光谱 （)）固定抽运面积为 ! * " + $,!&* !$-!&；（.）固定抽运功率密

度 # + "/,01234&"，! + $,!&

图 " 飞秒激光抽运 ’%( 样品无序激光抽运 5 探测及相干背向散射测量的实验光路

此时样品的上能级寿命约为 6789:随着抽运功率的

增加，探测光脉冲强度衰减曲线中出现快速衰减成

分，表明样品中有受激辐射出现，同时样品输出光谱

的宽度明显变窄 :在抽运光脉冲能量为 !/-!; 时，样

品中粒子的上能级寿命急剧减小到几个皮秒，输出

光谱宽度也窄化至约 ,%&: 实验结果证明此时 ’%(
粉末中的多模激射光在时域上和频域上都与普通激

光十分类似 :

在如前所述的单模极窄光谱输出的情况下，极

窄的谱峰有一个很宽的自发辐射背景，这需要使入

射的探测脉冲应具有同样极窄的光谱宽度以保证结

果的准确性 :同时，单模输出需要严格控制抽运光的

能量和光斑大小 :实验结果如图 < 所示 :实验中，采

用 "%& 透射带宽的带通滤光片来选取探测光波长，

从图 < 右上角的插图可以看出，探测光波长与单模

受激发射的波长一致 :图中探测光的时间衰减曲线
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图 ! 不同抽运能量下探测光的时间衰减曲线（插图为样品中的

出射光谱）

图 " 单模受激辐射时探测光的时间衰减曲线（插图为探测光和

单模受激辐射光的光谱）

有一个快速衰减成分，与图 ! 的高抽运功率时的情

况相同 #这表明了 $%& 粉末极窄光谱宽度的单模输

出也是由受激辐射过程造成的，进而说明在有增益

的散射介质 $%& 粉末中多重散射引起的无序光谱

输出的激发态动力学过程与普通激光的产生过程是

相同的 #
经过对高散射介质 $%& 粉末中的无序激射现

象的实验研究，发现在精确控制抽运光的能量和样

品表面抽运面积的情况下，可以获得极窄的无序激

射光谱 #通过抽运 ’ 探测的方法对其进行了时间分

辨研究，发现在输出极窄的无序光谱的情况下，样品

中粒子的上能级寿命仅为几个皮秒，证明了 $%& 粉

末中 极 窄 单 模 出 射 光 谱 的 形 成 也 是 受 激 辐 射 的

结果 #

本文的实验工作在香港科技大学 ()*+, -# ./)0 激子和

光子学实验室完成 #
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