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摘要：为了实现低阈值光微流荧光共振能量转移（ＦＲＥＴ）激光，基于制备的高品质因子、高稳定法布里珀罗（ＦＰ）
微腔，采用间接抽运方法研究了两种 ＦＰ谐振腔中光微流 ＦＲＥＴ激光的产生。直接抽运施主染料，使得施主染料通过
ＦＲＥＴ的方式把能量传递给受主染料，从而实现受主染料的间接能量抽运。结果表明，在此种抽运方式下，ＦＰ光微流激
光腔中实现了０．４８μＪ／ｍｍ２的低激光抽运能量密度阈值；并可通过ＦＲＥＴ激光产生的形式实现对低浓度物质的检测。
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引　言

光微流控是将光学检测元件集成于微流控芯片，

协同提高微流控分析系统的功能集成度和便携性［１２］。

其中光微流激光作为一种发展前景良好的技术，吸引

了越来越多的关注，主要因为其宽带可调的光谱范围、

易于和微流控系统集成，以及在生物化学检测方面的

潜在应用［３］。目前为止，人们制备了多种光学微谐振

腔，如法布里珀罗（ＦａｂｒｙＰｅｒｏｔ，ＦＰ）腔［４７］、环形

腔［８１１］、分布式反馈光栅［１２１４］、光子晶体微腔［１５］等。

在这些微腔中，环形腔具有极高的腔品质因子（Ｑ
值）。但在环形腔中，腔与物质的相互作用是通过倏

逝波场作用，增益介质中只有很少一部分参与受激放

大；同时，增益介质溶液的折射率往往要高于环形腔本

身材料的折射率。而 ＦＰ腔表现出以下优点：与微流
控系统极好的兼容性、操作简单、可实现与增益介质的

体相互作用，如细胞内激光的产生等；此外，采用 ＦＰ
腔可选择任意折射率溶液作为增益介质载体。然而，

目前的ＦＰ微腔主要存在两点不足：（１）谐振腔 Ｑ值
或精细度较低；（２）ＦＰ微腔主要采用平面镜对平面镜
的形式，在与微流控集成时极易造成倾斜损耗，增大了

腔的抽运能量密度阈值。近来，作者采用 ＣＯ２激光微
加工和镀介质膜的方法，制备出了高 Ｑ值（４×１０５）、
高稳定的平凹型（平面镜对凹面镜）光学 ＦＰ微腔，并
实现了 ９０ｎＪ／ｍｍ２的低光微流激光抽运能量密度阈
值［１６］。这是目前实现得较好的ＦＰ光学微腔之一，在
激光抽运能量密度阈值方面略高于光学环形腔（２５ｎＪ／
ｍｍ２）［９］。

以上光微流激光产生过程中，采用的是抽运源直

接抽运增益介质的方式，这种抽运方式限制了增益介

质和抽运源的选择灵活性，这种不足可通过荧光共振
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能量转移（ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｒｅｓｏｎａｎｔｅｎｅｒｇｙｔｒａｎｓｆｅｒ，ＦＲＥＴ）
的方式，即间接抽运的方式弥补，通过在微腔中引入额

外的施主染料，由抽运施主染料实现能量从施主到受

主染料的转移［１７１８］。

因此，作者基于制备的高Ｑ值、高稳定平凹型ＦＰ
光学微腔，研究了在间接抽运方式下，两种ＦＰ光学微
腔内ＦＲＥＴ激光的产生。实验结果表明：在此种抽运
方式下可实现０．４８μＪ／ｍｍ２的低激光抽运能量密度阈
值；在激光检测方面，也可通过ＦＲＥＴ的能量传递形式
实现对低浓度物质的检测。

１　实验设计

对荧光共振能量转移最早研究的是施主和受主染

料的荧光能量转移方式，其中，非辐射 Ｆｒｓｔｅｒ转移是
最主要的一种机制［１７１８］。单个施主分子和受主分子

之间的能量转移效率 Ｅｆ取决于施主与受主分子的浓
度，以及施主和受主分子之间的距离，即：

Ｅｆ＝Ｒ０
６／（Ｒ０

６＋ｒ６） （１）
式中，ｒ为施主和受主分子间的距离；Ｒ０是 Ｆｒｓｔｅｒ距
离，由施主和受主染料及其吸收／辐射谱决定。实验中
作者采用的施主和受主染料分别是香豆素６（ｃｏｕｍａｉｎ
６，Ｃｏｕ６）和罗丹明６Ｇ（Ｒ６Ｇ）。为了确定两种染料分
子的较高能量传递系数，首先测定了４３０ｎｍ脉冲激光
抽运下，比色皿容器中不同浓度比混合液的荧光能量

传递过程，图１所示为不同浓度配比下两种染料混合
液的荧光光谱。Ｒ６Ｇ的浓度ＣＲ６Ｇ和Ｃｏｕ６的浓度 ＣＣｏｕ６
配比分别为０．２ｍｍｏｌ·Ｌ－１／０．１ｍｍｏｌ·Ｌ－１，１ｍｍｏｌ·
Ｌ－１／０．１ｍｍｏｌ·Ｌ－１，１．５ｍｍｏｌ·Ｌ－１／０．１ｍｍｏｌ·Ｌ－１，
２ｍｍｏｌ·Ｌ－１／０．１ｍｍｏｌ·Ｌ－１，３ｍｍｏｌ·Ｌ－１／０．１ｍｍｏｌ·
Ｌ－１，３ｍｍｏｌ·Ｌ－１／０ｍｍｏｌ·Ｌ－１和０ｍｍｏｌ·Ｌ－１／３ｍｍｏｌ·
Ｌ－１时对应图１中的不同曲线。４３０ｎｍ对应Ｃｏｕ６较强
的吸收峰，而对应 Ｒ６Ｇ最弱的吸收峰。测试实验中，
保持Ｃｏｕ６的浓度（ＣＣｏｕ６＝０．１ｍｍｏｌ／Ｌ）不变，逐渐改变
Ｒ６Ｇ的浓度。由于 ４３０ｎｍ抽运时，不同浓度的 Ｒ６Ｇ
　　

Ｆｉｇ１　ＲｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆＦＲＥＴｓｉｇｎａｌａｎｄ

ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈａｔｖａｒｉｏｕｓｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓｏｆＲ６Ｇ（ｄｏｎｏｒ）ａｎｄＣｏｕ６

（ａｃｃｅｐｔｏｒ）ｕｎｄｅｒｔｈｅｓａｍｅｐｕｍｐｅｎｅｒｇｙ

荧光出射强度不同，因此只对比观测图１中Ｃｏｕ６的荧
光光谱变化。实验结果表明，当 Ｃｏｕ６和 Ｒ６Ｇ的浓度
分别为０．１ｍｍｏｌ／Ｌ和３ｍｍｏｌ／Ｌ时，可实现较高的荧光
能量转移，此浓度下计算出的距离 ｒ１＝５．０４ｎｍ。在此
浓度下，为达到最高的转移效率，施主和受主的浓度应

相等，即１．５５ｍｍｏｌ／Ｌ。在以下激光产生过程中，选用
两种染料的浓度分别为１．５５ｍｍｏｌ／Ｌ。

ＦＲＥＴ微流激光实验所用光微流芯片如图２ａ所
示，它是由微流通道和 ＦＰ微腔构成。其中 ＦＰ微腔
是由一个平面镜和一个凹面镜形成，腔长为 Ｌ，为满足
ＦＰ稳定腔条件，腔长 Ｌ需小于凹面腔的最小曲率半
径Ｒ。凹面结构采用ＣＯ２激光器微加工熔融石英玻璃
表面形成；其表面形状可用高斯函数近似拟合（见图

２ｂ），结构参量如深度 ｔ、宽度 ｄ及最小曲率半径 Ｒ均
可由ＣＯ２激光加工条件控制。实验中制备了两类结
构参量不同的凹面形状，分别为Ⅰ类（ｔ＝１μｍ～４μｍ，
ｄ＝３０μｍ～４０μｍ，Ｒ＝９０μｍ～２００μｍ）和Ⅱ类（ｔ＝８μｍ ～
１３μｍ，ｄ＝８５μｍ～１０５μｍ，Ｒ＝２５０μｍ～４００μｍ）结构。
详细的ＣＯ２激光加工条件和微流芯片组装过程，请参
考作者近期的工作［１６］。平面镜和凹面镜分别由高反

射率介质膜构成，其中Ⅰ类结构的介质膜高反中心在
　　

Ｆｉｇ２　ａ—ｏｐｔｏｆｌｕｉｄｉｃｃｈｉｐｗｉｔｈｍｉｃｒｏｆｌｕｉｄｉｃｃｈａｎｎｅｌａｎｄＦＰｍｉｃｒｏｃａｖｉｔｙ　
ｂ—ｐｒｏｆｉｌｅｏｆｃｏｎｃａｖｅｍｉｃｒｏｗｅｌｌｗｉｔｈｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｄａｔａａｎｄＧａｕｓｓｉａｎ
ｆｉｔｄａｔａ　ｃ—ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｏｆＦＲＥＴｌａｓｅｒｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ
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５７０ｎｍ，Ⅱ类结构的介质膜反射中心在６００ｎｍ。
实验中采用４３０ｎｍ脉冲光学参量振荡器（ｏｐｔｉｃａｌ

ｐａｒａｍｅｔｒｉｃｏｓｃｉｌｌａｔｏｒ，ＯＰＯ）激光器，脉宽５ｎｓ，重复频率
２０Ｈｚ作为抽运源，实验装置示意图如图２ｃ所示，抽运
能量可通过能量计实时测量。激光光束通过透镜聚焦

后垂直入射到 ＦＰ微腔中，焦点处光斑直径约为
１００μｍ。增益介质 Ｃｏｕ６（ＣＣｏｕ６＝１．５５ｍｍｏｌ／Ｌ）和 Ｒ６Ｇ
（ＣＲ６Ｇ＝１．５５ｍｍｏｌ／Ｌ）溶于无水乙醇（折射率ｎ＝１．３６）
中，通过蠕动泵注入微流通道中，通道中溶液的流动速

率约为３ｍｍ／ｓ。

２　实验结果

首先采用Ⅰ类凹面结构构成的ＦＰ微腔作为微流
激光腔，测量了增益介质为Ｃｏｕ６＋Ｒ６Ｇ混合溶液下激
光的出射情况。图 ３ａ所示为抽运能量密度 Ｉｐ ＝
１．６２μＪ／ｍｍ２时出射激光的光谱，此光谱的中心波长
约为５９０ｎｍ，自由频谱范围（ｆｒｅｅｓｐｅｃｔｒａｌｒａｎｇｅ，ＦＳＲ）
为１．９ｎｍ，由此计算的激光腔长约为７０μｍ。图３ｂ中
给出了抽运能量密度为１２．５４μＪ／ｍｍ２时的激光光谱，
中心波长约为５９２ｎｍ。图３ｄ中的圆圈是在此混合溶液
下激光的出射光强随抽运能量密度的变化关系，其中激

光出射强度是通过积分求和激光光谱得到，积分范围从

５２０ｎｍ～６２０ｎｍ；图中线性拟合得到激光的激光抽运能
量密度阈值约为１．５２μＪ／ｍｍ２；同时又测量了只有增益
介质Ｒ６Ｇ（ＣＲ６Ｇ＝１．５５ｍｍｏｌ／Ｌ）溶液时激光出射情况。
图３ｄ中的方形点为对应的激光出射强度随抽运能量密
度变化关系，线性拟合得到的激光抽运能量密度阈值约

为９．２μＪ／ｍｍ２。此抽运能量密度阈值要远高于混合溶
液情况下激光的抽运能量密度阈值。这主要是因为当

增益介质为Ｃｏｕ６＋Ｒ６Ｇ的混合溶液时，激光的产生主
要是通过间接的抽运方式实现，即４３０ｎｍ的抽运能量密
度首先被 Ｃｏｕ６吸收，然后通过 Ｆｒｓｔｅｒ能量转移机制，
实现能量从Ｃｏｕ６激发态到Ｒ６Ｇ激发态的转移，当激光
腔中Ｒ６Ｇ的增益大于腔的损耗时，实现激光的发射。
４３０ｎｍ对应Ｃｏｕ６较强的吸收峰，而Ｒ６Ｇ在此波长的吸
收要 弱 很 多。图 ３ｃ所 示 为 只 有 Ｃｏｕ６（ＣＣｏｕ６ ＝
１．５５ｍｍｏｌ／Ｌ）溶液、抽运能量密度Ｉｐ＝２μＪ／ｍｍ

２时的光

谱，此光谱对应Ｃｏｕ６的发射光谱。通过对比光谱图３ａ～
图３ｃ可知，混合溶液 Ｃｏｕ６＋Ｒ６Ｇ发射激光时主要采
用间接的能量抽运方式。

为了实现更低的激光抽运能量密度阈值，接着测

试了Ⅱ类凹面结构构成的ＦＰ微流谐振腔的激光出射
情况。抽运条件及增益介质的种类、浓度与Ⅰ类结构
中相同。首次采用 Ｃｏｕ６＋Ｒ６Ｇ混合溶液作为增益介
质，图４ａ对应抽运能量密度 Ｉｐ＝０．５２μＪ／ｍｍ

２时的激

　　

Ｆｉｇ３　ＬａｓｅｒｉｎｔｅｎｓｉｔｙｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｆｏｒＦＰｃａｖｉｔｉｅｓｏｎｔｙｐｅⅠ
ｃｈｉｐ
ａ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆＣｏｕ６＋Ｒ６Ｇａｎｄ
Ｉｐ＝１．６２μＪ／ｍｍ２　ｂ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆ
Ｒ６ＧａｎｄＩｐ＝１２．５４μＪ／ｍｍ２　ｃ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄ
ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆＣｏｕ６ａｎｄＩｐ＝２μＪ／ｍｍ２　ｄ—ｌａｓｅｒｉｎｔｅｎｓｉｔｙｖｓ．
ｐｕｍｐｄｅｎｓｉｔｙｏｆＣｏｕ６＋Ｒ６ＧａｎｄＲ６Ｇ

Ｆｉｇ４　ＬａｓｅｒｉｎｔｅｎｓｉｔｙｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｆｏｒＦＰｃａｖｉｔｉｅｓｏｎｔｙｐｅⅡ
ｃｈｉｐ
ａ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆＣｏｕ６＋Ｒ６Ｇａｎｄ
Ｉｐ＝０．５２μＪ／ｍｍ２　ｂ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆ
Ｒ６ＧａｎｄＩｐ ＝６．０７μＪ／ｍｍ２　ｃ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄ
ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆＣｏｕ６ａｎｄＩｐ＝５．５１μＪ／ｍｍ２　ｄ—ｌａｓｅｒｉｎｔｅｎｓｉｔｙｖｓ．
ｐｕｍｐｄｅｎｓｉｔｙｏｆＣｏｕ６＋Ｒ６ＧａｎｄＲ６Ｇ
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光出射光谱，其中心波长约为５９８ｎｍ，自由频谱范围为
３．３ｎｍ，由此计算得到的激光腔长约为 ３９μｍ。图 ４ｂ
为只有增益介质 Ｒ６Ｇ溶液、抽运能量密度 Ｉｐ ＝
６．０７μＪ／ｍｍ２时的出射光谱。图 ４ｄ中的圆圈点对应
混合液下激光出射强度随抽运能量密度的变化关系，

线性 拟 合 表 明 激 光 抽 运 能 量 密 度 阈 值 约 为

０．４８μＪ／ｍｍ２。这是作者目前在 ＦＰ微谐振腔中通过
ＦＲＥＴ间接能量抽运实现的最低光微流激光出射阈
值，是Ⅰ类结构中得到的抽运能量密度阈值的１／３，这
主要得益于Ⅱ类结构镜面在６００ｎｍ附近高的反射率
系数及高的腔精细度。图４ｄ中的方形点为相应的激
光出射强度随抽运能量密度的变化关系，线性拟合表

明激光抽运能量密度阈值约为 ５．２２μＪ／ｍｍ２，相比于
Ⅰ类结构，相同情况下的抽运能量密度阈值也下降了。
图４ｃ为只有增益介质 Ｃｏｕ６、抽运能量密度 Ｉｐ ＝
５．５１μＪ／ｍｍ２时的发射光谱。同样类比于Ⅰ类结构，
通过对比图４ａ～图４ｃ可知，４３０ｎｍ光源抽运混合溶液
时间接的ＦＲＥＴ激光抽运形式。

ＦＲＥＴ作为一种能量传递方式，即通过施主和受
主之间能量的传递，可实现受主增益介质间接的能量

抽运，从而产生激光。而从传感检测方面，通过 ＦＲＥＴ
激光作用也可实现对弱信号的检测。实验上使用Ⅰ类
结构 ＦＰ微腔作为激光腔，首先采用 Ｒ６Ｇ（ＣＲ６Ｇ ＝
０．１ｍｍｏｌ／Ｌ）溶液作为增益介质，在 ４３０ｎｍ激光抽运
　　

Ｆｉｇ５　ＥｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｆｏｒＦＰｃａｖｉｔｉｅｓｏｎｔｙｐｅ
Ⅰ ｃｈｉｐ
ａ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆＲ６ＧａｎｄＩｐ＝７６μＪ／
ｍｍ２　ｂ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆＲ６Ｇ＋Ｒ６Ｇ
ａｎｄＩｐ＝１．７３μＪ／ｍｍ２　ｃ—ｓｉｇｎａｌｅｍｉｓｓｉｏｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｎｄｗａｖｅ
ｌｅｎｇｔｈｏｆＣｏｕ６ａｎｄＩｐ＝１．４μＪ／ｍｍ２　ｄ—ｌａｓｅｒｉｎｔｅｎｓｉｔｙｖｓ．ｐｕｍｐ
ｄｅｎｓｉｔｙｏｆＣｏｕ６＋Ｒ６Ｇ

下，当抽运能量密度为 ７６μＪ／ｍｍ２时，仍没有探测到
Ｒ６Ｇ的激光信号，如图５ａ所示。随后在此溶液中加入
Ｃｏｕ６增益介质（ＣＣｏｕ６＝３ｍｍｏｌ／Ｌ），图５ｂ所示为抽运
能量密度 Ｉｐ＝１．７３μＪ／ｍｍ

２时，Ｒ６Ｇ的激光出射光谱
（对应５５０ｎｍ～５９０ｎｍ的光谱），中心波长为５６９ｎｍ；其
中４６０ｎｍ～５３０ｎｍ的信号对应 Ｃｏｕ６的荧光光谱。图
５ｄ为对应的激光出射能量随激光抽运能量密度的变
化关系，其中激光能量是通过积分５５０ｎｍ～５９０ｎｍ的
光谱强度得到，线性拟合表明，激光抽运能量密度的阈

值约为１．５５μＪ／ｍｍ２。为了排除此激光信号是由 Ｃｏｕ６
产生，图５ｄ中给出了只有Ｃｏｕ６（ＣＣｏｕ６＝３ｍｍｏｌ／Ｌ）的出
射光谱，其激光中心波长为５４０ｎｍ。由此，通过对比图
５ａ～图５ｃ可以得出，混合溶液 Ｃｏｕ６＋Ｒ６Ｇ下激光出
射是 ＦＲＥＴ的能量传递的结果，同时也表明，采用
ＦＲＥＴ激光出射的方式可实现对低浓度物质（ＣＲ６Ｇ＝
０．１ｍｍｏｌ／Ｌ）的间接检测。

３　结　论

基于制备的高 Ｑ值、高稳定 ＦＰ光微流谐振腔，
研究了两种不同类型微腔结构下，通过荧光共振能量

转移（ＦＲＥＴ）的方式实现激光的出射，即ＦＲＥＴ激光的
产生。实验结果表明，在此种抽运方式下，在ＦＰ光微
流激光腔中可实现０．４８μＪ／ｍｍ２的低激光抽运能量密
度阈值。进一步实验结果表明，也可通过 ＦＲＥＴ激光
产生的能量形式实现对低浓度物质的检测。
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