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本文研究了染料掺杂透射式液晶 /聚合物光栅的 制 备 以 及 基 于 透 射 式 液 晶 /聚 合 物 光 栅 的 分 布 反 馈 式 激 光 器

的激光特性 . 实 验 选 取 DCM 作 为 激 光 染 料，制 备 了 周 期 为 586 nm 的 掺 杂 DCM 的 透 射 式 液 晶 /聚 合 物 光 栅;使 用

532 nm 输出的 Nd∶ YAG 倍频脉冲激光器作为抽运光源对染料掺杂液晶 /聚合物光栅进行侧面抽运，得到了中心波

长为 603 nm 的窄线宽、低阈值激光输出 . 激光线宽为 1. 4 nm、阈值能量约为 17. 3 μJ，与之前国外的报道相比，阈值

能量有了很大幅度的降低 .
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1. 引 言

全 息 液 晶 /聚 合 物 光 栅 ( holographic polymer
dispersed liquid crystal，HPDLC) 是 一 种 新 型 功 能 性

光学器件，自 1993 年由 Sutherland 等人报道后
［1］

一

直是国际研究的热点 . 相比于普通的刻画光栅
［2，3］，

这种在双光 束 的 干 涉 光 场 中 曝 光 产 生 的 光 栅 具 有

制备方法简易、成本低、衍射效率电场可调等优势，

因此在集成 光 学，可 调 谐 透 镜，光 通 讯 以 及 平 板 显

示等领域有着广阔的应用前景
［4—8］.

液晶 /聚合物光栅是由液晶层与聚合物层 交 替

分布形成的周期性结构，其折射率沿着光栅矢量方

向周期性 变 化，因 此 可 以 将 液 晶 /聚 合 物 光 栅 看 作

一维带隙结构 . 由于液晶具有光学性质的电场可调

谐特性，这 种 基 于 液 晶 /聚 合 物 光 栅 的 带 隙 结 构 在

光子领域以 及 可 调 谐 激 光 器 领 域 具 有 极 大 的 应 用

前景
［9，10］. 当光束在这种带隙结构中传播时，与光子

禁带的边缘 相 对 应 的 光 子 会 产 生 极 小 的 群 速 度 和

极大的态 密 度 分 布
［11，12］，如 果 在 液 晶 /聚 合 物 光 栅

中掺杂激光 染 料，那 么 染 料 的 荧 光 发 射 谱 与 液 晶 /
聚合物光栅 的 光 子 禁 带 交 叠 将 会 在 光 子 禁 带 的 边

缘产生低阈值的分布反馈式激光发射 . 因此染料掺

杂液晶 /聚合物光栅可以用于制作分布式反馈激光

器，获得窄 线 宽 激 光 . 2003 年 Jakubiak 等 人 从 掺 入

染料的液晶 /聚合物反射式光栅中观察到了激光现

象
［13］，随后 Lucchetta 小组也进行了相关研究

［14］. 之

后 Hsiao 等 人 深 入 研 究 了 掺 入 Pyrromethene 580 的

液晶 /聚合物透射式光栅的激光现象，得到 了 5 nm
的激光线宽和 0. 3 mJ 的激光阈值，并研究了在光栅

上施加不同的 外 加 电 场 后，激 光 特 性 的 变 化
［15］. 然

而目前这方面的工作在国内却很少报道 .
本文在前人工作的基础上选用 DCM 作为激光

染料制备了 相 分 离 比 较 理 想 的 染 料 掺 杂 透 射 式 液

晶 /聚合物光栅，使用 532 nm 输出的 Nd∶ YAG 倍频

脉冲激光器作 为 抽 运 光 源，得 到 了 中 心 波 长 为 603
nm 的窄线宽、低阈值激光输出，并从理论和实验两

方面对光栅形貌、激光光谱特性以及输出特性进行

了分析与研 究 . 与 国 外 的 报 道 相 比，实 验 中 得 到 的

激光线宽更窄、阈值能量更低
［13—16］.

2. 实 验

2. 1. 染料掺杂液晶 /聚合物光栅的制备

本实验中，预聚物单体选取双官能度的邻苯二
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甲酸二甘醇 二 丙 烯 酸 酯 ( PDDA，室 温 下 nD = 1. 55，

由北京东方亚科利化工科技有限公司提供) 和五官

能度的二季 戊 四 醇 羟 基 五 丙 烯 酸 酯 (DPHPA，室 温

下 nD = 1. 49，由 Aldrich 公 司 提 供) ，两 者 以 质 量 分

数比 1 ∶ 1混合;液晶材料选取 TEB30A( n o = 1. 522，

Δn = 0. 170，清 亮 点 为 61. 2 ℃ ，由 石 家 庄 永 生 华 清

液晶有限公 司 提 供) ，液 晶 和 预 聚 物 单 体 按 质 量 分

数比 3∶ 7混 合;同 时 添 加 少 量 的 光 引 发 剂 RB(Rose
Bengal from Aldrich)、共引发剂 NPG (N-苯基甘氨

酸 N-phenylglycine from Aldrich)、交 联 剂 NVP(N-
vinyl pyrrolidinone from Aldrich) ，以及 1 wt% 的激光

染料 DCM(4-( 二氰亚甲基)-2-甲基-6-(4-二甲氨基

苯乙烯 基 )-4H-吡 喃 from Aldrich) . 将 混 合 材 料 在

40 ℃ 下搅拌 24 h，使其均匀混合 .
将预聚物单体注入到由 ITO 导电玻璃制成的样

品盒中，置于 双 光 束 的 干 涉 光 场 中 进 行 曝 光 . 光 源

为 532 nm 的 Nd∶ YAG 激光器，曝光时间 10 min，单

束光功率 3. 7 mW /cm2 . 在 两 束 相 干 光 形 成 的 干 涉

光场中，单体 在 亮 区 发 生 定 域 光 聚 合 反 应，产 生 富

聚合物区和富液晶区层状交替排列的周期性结构 .
液晶盒的厚度为 9 μm，由隔垫物控制 . 光栅区域大

小为 8 mm × 8 mm.
为了观察 光 栅 的 表 面 形 貌，制 备 好 样 品 后，将

液晶盒打开，把光栅薄膜浸泡在酒精中 12 h，使光栅

内部的液晶充分溶解掉，然后将浸泡后剩下的聚合

物 薄 膜 用 高 纯 氮 吹 干，表 面 蒸 金 处 理，采 用

Nanoscope Dimension 3100 型 原 子 力 显 微 镜 进 行 形

貌的观察 .

2. 2. 激光抽运及测试光路

激光抽运实验的装置如图 1 所示:抽运光源选

择波长 为 532 nm 输 出 的 Nd ∶ YAG 倍 频 脉 冲 激 光

器，脉冲宽度为 8ns，重复频率为 10Hz，从 激 光 器 中

出射的激光 光 束 经 过 柱 面 镜 聚 焦 形 成 一 个 狭 窄 的

条状光斑，光 斑 尺 寸 大 约 宽 为 0. 5mm、长 为 10mm.
将制作好的染料掺杂液晶 /聚合物光栅放置在柱面

镜焦点处的样品架上，当激光光斑聚焦到染料掺杂

光栅上时，激 光 染 料 DCM 吸 收 到 能 量 产 生 自 发 辐

射，发出荧光光谱，DCM 的荧光发射谱在液晶 /聚合

物光栅的作 用 下 进 行 选 频、反 馈 放 大，最 终 产 生 分

布反馈式激光输出 . 根据分布反馈式激光器的工作

原理，产生的分布反馈式激光应当沿着光栅矢量方

向，因此将光谱仪的光纤探头对准光栅矢量的方向

可以对产生的分布反馈式激光进行实时探测，测量

其光谱特性 .

图 1 激光抽运实验的装置示意图

3. 结果及分析

3. 1. 材料的吸收谱与荧光发射谱

掺杂 DCM 的液晶 /聚合物透射式光栅制备完成

后，分别使 用 UV-3101 型 紫 外-可 见-近 红 外 分 光 光

度计( 日本 SHIMADZU 公司生产) 和 F-4500 荧光分

光光度计( 日本 HITACHI 公司生产) 对其吸收谱和

荧光发射谱进行测量，测量所得的结果如图 2 所示，

虚线为材料 的 吸 收 谱，实 线 为 荧 光 发 射 谱 . 从 图 中

可以看出，掺杂 DCM 的液晶 /聚合物光栅在紫外光

谱区以及 600 nm 以下的可见光谱区有一个较宽的

吸收带，这种宽带吸收特性是由染料分子 DCM 的宽

带二 能 级 结 构 决 定 的 . 材 料 的 荧 光 发 射 带 位 于

520 nm到 700 nm 之 间 的 可 见 光 谱 区 域，具 有 180
nm 的带宽，这种宽带荧光发射特性正是染料激光器

可以实现可调谐输出的本质 .

图 2 掺杂 DCM 的液晶 /聚合物光栅的吸收谱与荧光发射谱

从材料的吸收特性曲线上可以看出，材料对波

长为 532 nm 的光有着很好的吸收，在光波长532 nm
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处吸收接近 50% ，能 量 利 用 率 比 较 高，因 此 可 以 选

择出射波长为 532 nm 的 Nd∶ YAG 倍频脉冲激光器

作为抽运光源 .
此外，在 520 nm 到 580 nm 之间的可见光谱区

域内，掺杂 DCM 的液晶 /聚合物光栅的吸收带与荧

光发射带存 在 着 明 显 的 交 叠 . 在 交 叠 区 域 里，产 生

的荧光将会被材料重新吸收，因此激光在此区域内

是很难产生 激 光 的，而 在 超 过 680 nm 的 光 谱 区 域

内，由于材料 的 荧 光 发 射 谱 极 其 微 弱，因 此 在 此 区

域内也很难出现激光 . 最终可以得出激光只可能在

580 nm 到 680 nm 之间的光谱区域 里 产 生，因 为 在

此光谱区域 里，材 料 的 吸 收 非 常 微 弱 ( 几 乎 可 以 忽

略不计) ，同时荧光发射谱相对比较强，可以得到足

够强的增 益 . 因 此 在 制 作 染 料 掺 杂 液 晶 /聚 合 物 光

栅时，必 须 要 考 虑 光 栅 周 期 与 光 谱 区 域 ( 580—
680 nm) 之间的匹配 .

图 3 液晶 /聚合物光栅的 AFM 形貌 ( a) 立体结构图;( b) 平

面俯视图;( c) 为( b) 图中所取的线上的表面形貌分析

3. 2. 光栅的形貌与周期

对 制 备 好 的 样 品 使 用 Nanoscope Dimension
3100 型原子力显微镜(AFM) 观察，得到的光栅形貌

如图 3.
从图 3( a) 中可以看出，光栅的相分离结构比较

清晰，形成了一种较理想的相分离结构，图 3( c) 显

示的是图 3(b) 中所取的线上的表面形貌分析，可以

看出光栅形 貌 比 较 规 整，周 期 大 约 为 573 nm. 图 3
( c) 中纵坐标为 5 nm /格，横坐标为 1 μm /格 .

下边对光栅的周期进行理论计算 . 根据双光束

干涉机理，光栅周期可以由下面的公式计算:

Λ =
λw

2sin( θ /2)
， (1)

其中，Λ 表示光栅周期，λw 表示干涉光 波 长，θ 为 两

束相干光之间的夹角 .
本实验选取 532 nm 输出的 Nd∶ YAG 激光器作

为干涉光源，两束光夹角大约 为 54°，根 据 公 (1) 计

算可 以 得 出 光 栅 周 期 为 586 nm. 而 实 际 测 量 值 为

573 nm，比理论计算值较小 . 分析原因主要有两个方

面，其一，所记录光栅条纹的方向与 ITO 基板的表面

存在一定的夹角，由于 AFM 观察的是表面形貌，因

此所测得的 周 期 事 实 上 是 实 际 光 栅 周 期 与 上 述 夹

角的余弦值的乘积，这个值显然比光栅的实际周期

要小一些;其二，由于染料掺杂液晶 /聚合物光栅在

前期处理中需要在乙醇中浸泡 12 h，在浸泡的过程

中有机材料非常容易发生收缩变形，收缩后使用原

子力显微镜测量所得的结果必然要比实际值小 . 此

外，切割液晶 盒，以 及 把 浸 泡 后 剩 余 的 聚 合 物 薄 膜

粘贴在基板上这些实验步骤中都有可能引入误差 .

3. 3. 激光光谱特性

对制备好的染料掺杂液晶 /聚合物光栅进 行 抽

运，使用光 谱 仪 在 光 栅 矢 量 方 向 上 进 行 实 时 探 测，

测得的激光光谱图如图 4 所示，从图中可以得到:激

光的中心波长为 602. 9 nm，激光线宽为 1. 4 nm. 实

验中得到激光线宽比之前国外报道的窄 .

图 4 掺杂 DCM 的液晶 /聚合物光栅的激光光谱图

下 面 对 激 光 中 心 波 长 进 行 理 论 计 算 . 在

Kogelnik 的 分 布 反 馈 式 激 光 器 的 耦 合 波 理 论
［17］

中

提出，DFB 激光的中心波长满足公式
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λ las =
2n effΛ
m

， (2)

λ las表示出射激光的中心波长，Λ 表示液晶 /聚合 物

光栅的周期，m 表示布拉格衍射级次(m 取 3) ，n eff

表示介质的平均折射率，对于液晶 /聚合物光栅，介

质的平均折射率由下列公式计算:

n eff = nMM +〈nLC〉LC， (3)

〈nLC〉 =
2n o + n e

3
， (4)

nM 和 M 分别表示单体的折射率和质量分数，〈nLC〉
和 LC分别表示 聚 合 物 的 折 射 率 和 质 量 分 数，n o 和

n e 表示液晶的寻常光折射率和非常光折射率 .
实 验 中，nM ，n o 和 n e 分 别 为 1. 53，1. 522 和

1. 692，M 和 LC分别为 0. 3 和 0. 7，结合(2) ，(3) ，

(4) 式 可 以 计 算 得 到 出 射 激 光 的 中 心 波 长 约 为

603. 4 nm. 实验值为 602. 9 nm，与理论计算值基本

一致 . 存在微 小 误 差 的 原 因 在 于:1) 发 生 光 聚 合 反

应前 后，材 料 体 系 的 折 射 率 会 发 生 变 化
［18，19］，估 算

出的介质平 均 折 射 率 在 计 算 激 光 的 中 心 波 长 时 必

然会带来误差;2) 由 于 测 量 仪 器 的 局 限 性，在 测 量

光束夹角时，存在一定的误差，误差约为 0. 1°. 如果

将此误差引入计算，可以得到激光输出的中心波长

为 603. 4 ± 1. 1 nm，实 际 测 量 的 激 光 中 心 波 长 在 理

论值的误差允许范围内 .

值得注意的是从图 4 中还可以看到另外一个比

较弱的激光峰值，中心波长为 615 nm 左右，线宽约

为 8 nm. 当调节样品的位置使抽运光照射在样品上

的非光栅区 域 时，此 激 光 谱 线 依 然 存 在，而 中 心 波

长为 602. 9 nm 的谱线却消失，如图 5( a) 所示，因此

可以判断这个激光谱线是自发辐射放大(ASE) . 产

生的原因是 抽 运 光 经 过 柱 面 镜 聚 焦 后 形 成 了 一 束

长约 10 mm 的 狭 长 的 线 状 光 斑，而 液 晶 /聚 合 物 光

栅的面积约为 8 mm × 8 mm，抽运光形成的线 状 光

斑必然有一部分照在光栅外的非光栅区域，这部分

区域产生的自发辐射没有经过液晶 /聚合物光栅的

反馈作用，在液晶微滴的散射作用下产生自发辐射

放大 . 为了验证上面的解释，做了进一步的实验，将

柱面镜移动 减 小 样 品 台 上 形 成 的 线 状 光 斑 的 长 度

至 8 mm 以下，使光斑全部照射在液晶 /聚合物光栅

区域，用光谱 仪 进 行 探 测，发 现 自 发 辐 射 放 大 的 谱

线消失，只探测到泵浦源的散射光谱和 602. 9 nm 的

激光光谱 . 如图 5(b) 所示 .
图 6 是实验测得的激光输出脉冲能量与抽运脉

图 5 激光光谱 图 ( a) 非 光 栅 区 域 抽 运 产 生 的 自 发 辐 射 放 大;

( b) 抽运光全部照射在光栅区域时的光谱图

冲能量的关系图 . 从图中可以看出当抽运能量超过

阈值能量时，激光输出脉冲能量随着抽运脉冲能量

的增大而线性的增大，激光阈值能量约为 17. 3 μJ，

图 6 掺杂 DCM 的液晶 /聚合物光栅的激光输出特性曲线

与国外的报 道 相 比，阈 值 能 量 有 了 大 幅 度 的 降 低 .
分析原因可 能 是 由 于 在 于 本 文 在 制 备 染 料 掺 杂 液

晶 /聚合物光栅时采用了在相干光曝光 10 min 的方

法将形成光栅和固化这两步结合在一起，而非国内
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外报道中经常采用的在相干光下曝光 1. 5 min 然后

在紫外灯下固 化 5 min 的 方 法，这 种 在 相 干 光 曝 光

10 min 的方 法 不 仅 可 以 使 材 料 中 未 反 应 完 的 单 体

进行完全的聚合，而且能够使相分离进行的更加彻

底，得到更加 规 整 的 相 分 离 光 栅 结 构 . 规 整 的 光 栅

结构可以减小光在材料中的散射损耗，使光栅的反

馈进行的更加有效，从而降低了阈值 .

4. 结 论

选用 DCM 作为激光染料，将 DCM 与预聚物材

料均匀混合，采 用 在 双 光 束 的 干 涉 光 场 下 曝 光 10
min 的方法 制 备 了 周 期 为 586 nm 的 掺 杂 DCM 的

透射 式 液 晶 /聚 合 物 光 栅 . 使 用 UV-3101 型 紫 外-

可见-近红外 分 光 光 度 计 和 F-4500 荧 光 分 光 光 度

计测 量 其 吸 收 谱 和 荧 光 发 射 谱，并 用 Nanoscope
Dimension 3100 型 原 子 力 显 微 镜 对 光 栅 的 形 貌 进

行观察，得到周期的测量值为 573 nm，比 理 论 计 算

值 稍 小，光 栅 形 貌 相 对 比 较 规 整 . 然 后 用 532 nm
输出的 Nd∶ YAG 倍频脉冲 激 光 器 作 为 抽 运 光 源 对

染料掺杂 光 栅 进 行 侧 面 抽 运，得 到 了 中 心 波 长 为

603 nm 的 窄 线 宽、低 阈 值 激 光 输 出 . 激 光 线 宽 为

1. 4 nm、阈值 能 量 约 为 17. 3 μJ. 与 国 外 的 报 道 相

比，激光线宽更窄、阈 值 能 量 更 低 . 此 外，对 实 验 中

出现的自 发 辐 射 放 大 进 行 了 分 析，并 进 行 了 实 验

验证 . 这种新型的 微 型 激 光 光 源 在 可 调 谐 激 光 器、
平板显示以及集成 光 路 等 领 域 将 有 着 广 阔 的 应 用

前景 .
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Abstract
In this paper，we report the fabrication of dye-doped holographic polymer dispersed liquid crystal ( HPDLC )

transmission grating and the property of distributed-feedback lasing from dye-doped HPDLC transmission grating. Under
the excitation of a frequency-doubled Nd:yttrium-aluminum-garnet laser operating at a wavelength of 532 nm，optically
pumped lasing with narrow linewidth and low threshold was observed from a DCM dye-doped HPDLC transmission grating
with the grating period of 586 nm. The results showed that the emitted lasing peak centered at about 603 nm with a full
width at half maximum ( FWHM) of only 1. 4 nm，and the threshold pumping intensity was about 17. 3 μJ，which is
evidently lower than the previously reported values.

Keywords: holographic polymer dispersed liquid crystal，distributed-feedback lasing， threshold， full width at half
maximum
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