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专题: 量子精密计量与操控
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回音壁模式光学微腔由于其品质因子高、模式体积小等优点, 近年来在非标记性的纳米粒子探测方面得
到了广泛的重视, 开展了大量的研究, 取得了重要的进展. 利用回音壁微腔的拉曼激光, 通过测量纳米粒子造
成的模式劈裂的拍频, 可以实现不同环境下纳米粒子的实时探测. 与传统的稀土离子掺杂法不同, 这种方法
采用腔的内禀增益, 不仅提高了应用回音壁模式微腔进行纳米粒子探测的极限, 而且避免了传统方法中稀土
离子能级对泵浦光的限制, 拓展了应用范围. 这种方法还可以应用于其他材料的回音壁微腔, 如硅基微环腔
等, 以及光子晶体结构、超材料等受损耗限制的系统中. 本文简单介绍了回音壁模式光学微腔进行纳米粒子探
测的基本原理以及最新研究进展.

关键词: 回音壁模式微腔, 纳米粒子探测, 拉曼激光, 光学传感器
PACS: 42.55.Sa, 42.55.Ye, 42.81.Pa DOI: 10.7498/aps.64.164212

1 引 言

随着生物医学、国土安全和疾病控制等的需

求, 纳米粒子的探测需求越来越迫切 [1−12]. 纳米粒
子是指尺寸在 1—100 nm之间的微观颗粒, 包括人
造纳米粒子、生物大分子 (蛋白质大分子, 病毒分子
等)、纳米尺度的微生物 (支原体等)和大气中的纳
米污染物等天然纳米粒子 [13−21]. 大气中的纳米颗
粒被吸入或吸收后在人体中具有高度的可移动性,
可以直接引起细胞病变. 在医疗实践中, 纳米粒子
能够被导入细胞改变细胞功能, 也能够作为载体为
靶细胞输运药物. 纳米粒子的探测既可以用于环境
(包括空气和水)中病原体的检测, 也可以用于人体
潜在疾病的早期诊断. 人造的纳米粒子可以人为改
变粒子的物理属性而直接做成产品应用, 也可以作

为中间产物掺杂到产品中. 人造纳米粒子正广泛地
应用于医学、制药、生物、电子、光电子、太阳能和

陶瓷等产业. 工程上对纳米粒子特性的控制、监控
和品质保证要求越来越严格, 因此, 纳米粒子的监
控和测量越来越重要, 要求能够对纳米粒子进行准
确、实时和快速的探测、计数和特征分析, 包括大
小、形状和折射率等.

目前探测纳米粒子主要是利用光学成像等手

段, 辅以放射性或染料等化学物质的标记进行显
微镜观察, 如扫描电子显微镜 (SEM)、透射电子显
微镜 (TEM)及原子力显微镜 (AFM)等 [22−26]. 这
种方法的测量范围在 5 nm—500 µm, 可测量的范
围大, 适合观察粒子的形态和表面细节特征. 激光
衍射法和光散射法等 [1,27−30]可以探测纳米粒子数

目、大小和分布等宏观特性及统计信息 [7,11,31−34].
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然而蛋白质等生物分子在光照、放射性物质和化学

物质的刺激下, 会发生变性等影响, 从而改变性质
和功能. 同时这些方法存在着设备价格昂贵、测量
依赖于取样观察和处理时间较长等因素的限制.

生产、生活和科研要求人们研究免标记的、在

极低浓度下有效的、达到实时探测的新型探测手

段. 光学微腔在众多新型探测手段中越来越受到人
们的重视, 而且最近在量子信息处理中也有潜在应
用 [35−42], 尤其是回音壁模式光学微腔越来越受到
人们关注. 人们利用回音壁微腔的线宽展宽、共振
频率移动和模式劈裂等探测信号, 已经成功地实现
了蛋白质分子、病毒、DNA等纳米粒子在低浓度下
的实时探测 [4,5,9,43−65]. 回音壁模式光学微腔品质
因子高、模式体积小, 而且对蛋白质等生物分子具
有良好的亲和性. 此外光学微腔结构微小, 便于在
芯片上集成, 不需要真空、低温等特殊条件, 在空气
和水中都能进行有效探测, 具有重大的应用价值和
发展潜力.

回音壁模式光学微腔的探测极限主要受到品

质因子Q和模式体积V 的影响, Q/V 越大, 理论探
测极限就越高. 回音壁模式微腔不能通过无限减小
微腔体积的方法来缩减模式体积, 因此增大品质因
子, 即减小模式线宽, 是提高探测极限最有效的手
段. 腔的品质因子受到微腔形状结构、材料吸收和
辐射等固有因素的限制. 虽然可以通过优化设计,
减少材料散射和辐射的损耗等方式提升, 但是材料
的固有损耗是无法消除的, 这构成了微腔品质因子
的极限. 为克服这一障碍, 人们在传统的被动腔基
础上, 发展了能产生增益和激光的主动腔 [9,66−76],
采用在微腔制作过程中掺杂稀土离子的方式, 在恰
当的泵浦作用下, 产生稀土离子激光, 进行纳米粒
子探测 [9,10,77]. 稀土离子掺杂的微腔制作过程复
杂, 泵浦光受到稀土离子能级的约束, 同时这种掺
杂可能影响器件的生物兼容性. 为此, 人们采用了
微腔本征的拉曼激光 [78−87], 在空气中实现了半径
低至 10 nm 的纳米颗粒的实时探测. 北京大学研
究组 [87]还采用微腔拉曼激光创造性地实现了在水

环境中的纳米粒子探测. 本文介绍回音壁微腔的一
些基本性质、制备过程以及如何利用回音壁微腔拉

曼激光通过测量粒子散射造成的模式劈裂的拍频

变化进行纳米粒子的实时探测的原理, 并介绍近期
的实验发展情况.

2 回音壁模式光学微腔

2.1 回音壁微腔结构和制作过程

光学微腔的共振能把光场束缚在很小的区域

内. 通常微腔具有很高的品质因子, 腔内能够产
生一个强度高、寿命长的光场, 被广泛应用于腔
量子电动力学、光通信器件、传感器、低阈值激

光器等领域. 微腔的几何形状多种多样, 根据光
场的束缚机制不同, 光学微腔主要有法布里 -珀
罗 (Febry-Perot, FP) 型微腔、回音壁 (whispering
gallery modes, WGM)光学微腔和光子晶体微腔
等. 实际应用中, 光学微腔有两个重要的参数, 一
个是微腔品质因子Q值 (quality factor), 其定义
如下:

Q =
W (t)

− dW (t)

dt /ω0

, (1)

其中, ω0是微腔共振频率, W (t) 是束缚在微腔内

光场能量,而 (dW (t)/dt)/ω0 正比于微腔内光场能

量损耗, 因此品质因子表征了在时域上光学微腔对
光场的束缚能力, Q值越高, 存留于微腔内的时间
就越长 (光场不被材料吸收、辐射等损耗掉).

另一个重要参数是模式体积 (mode volume),
表征的是在空间上光学微腔对光场的束缚情况, 模
式体积越小, 同样能量的光场在局部表现的光场强
度就越大, 光与物质相互作用就越强, 其定义为

V =

∫
ε(r)|E(r)|2d3r

max(ε(r))|E(r)|2
, (2)

其中, ε(r)是微腔材质的介电常数, E(r)是微腔内

光场场强.
随着纳米结构加工制备工艺的提高, 回音壁

模式的光学微腔的结构多种多样, 图 1显示了六
种常用的光学微腔结构. 微腔的制备原料有液滴、
硅片、有机聚合物以及二氧化硅等 [21,88−92]. 微环
腔 (microring)和微盘腔 (microdisk)的品质因子Q

值比较高, 通常为 104—106 . 微芯圆环腔 (micro-
toroid)和微球腔 (microsphere)具有超高的品质因
子, Q值可以达到 108 . 本文介绍的探测方法采用
了微球腔和微芯圆环腔 [88].

下面说明二氧化硅微芯圆环腔的制作过程, 如
图 2所示. 由于制作光学微腔所用硅片经过了热氧
化, 在硅表面有 2 µm 厚的氧化硅层. 将硅片表面
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(a) (b) (c)

(d) (e) (f)

图 1 常见的几种回音壁微腔 (a) 微球腔; (b) 微盘腔;
(c) 微芯圆环腔; (d) 微环腔; (e) 微管腔; (f) 微泡腔
Fig. 1. Illustrations of various optical microcavities:
(a) microsphere; (b) microdisk; (c) microtoroid; (d)
microring; (e) microdisk; (f) microtoroid.

的二氧化硅层制成微芯圆环腔主要经过下面六个

步骤. 1)旋涂: 用旋涂法将光刻胶均匀覆盖在二
氧化硅表面. 2)曝光: 盖上掩模板, 然后紫外曝
光. 3) 显影. 4) 湿腐蚀: 将样品放入氢氟酸缓冲

液中, 腐蚀二氧化硅层. 光刻胶曝光显影后形成的
圆盘作为阻挡层可以保护二氧化硅层不与氢氟酸

反应. 腐蚀一段时间后, 未被保护的二氧化硅被腐
蚀移去, 从而形成了二氧化硅圆盘. 5)干腐蚀: 用
二氟化氙气体腐蚀硅, 最后成为有支柱支撑的圆盘
腔, 从而使二氧化硅圆盘与硅衬底剥离开, 便于实
验中与光纤耦合. 到这一步, 已经成功制成回音壁
模式微盘腔. 6) 激光回流 (laser reflow): 用高功率
的二氧化碳激光从顶部照射微盘腔. 二氧化硅对
这个波长的激光吸收很强, 并且硅的导热性是二
氧化硅的 100 多倍 [93], 当聚焦的激光圆斑 (典型值
为 100 MW·m−2) 照射到微型圆盘表面时, 二氧化
硅圆盘外围受热向内卷曲收缩, 而底部的硅不受影
响, 几乎保持不变. 由于表面张力, 重新凝固中形
成的微腔边缘将十分光滑, 这一步会有效地提高微
腔的品质因子, 减小腔体由于粗糙引起的损耗. 这
就形成了微芯圆环腔.

1) 4) HF

2) 5) XeF2

CO2

6) CO23) 

图 2 硅衬底上制作二氧化硅微芯圆环腔流程

Fig. 2. Fabrication flow for silica microtoroid on a silicon substrate.

2.2 光纤锥近场耦合

微芯圆环腔等回音壁模式微腔具有旋转对称

性, 有极高的品质因子, 人们一般用外部的近场耦
合器件将光耦合进出微腔, 如光纤锥、光学波导
和棱镜等 [94−96]. 目前实验中多采用光纤锥耦合.
图 3 (a), (b)分别是我们实验室制备的微芯圆环腔
和光纤锥系统的俯视图和侧视图. 光纤锥的制备有
多种方法, 一般用氢氧焰来制备所需的光纤锥, 中
间最细部分通常为几百纳米.

光 纤 锥 -微 腔 耦 合 系 统 的 腔 动 力 学 方
程 [69,97,98] 可以表示为:

da
dt = −

(
iω0 +

κ0 + κex
2

)
a−

√
κexain, (3)

其中a表示微腔内的光场, ain 表示输入光场, ω0

是腔共振频率, κ0 = ω0/Q0 是模式本身内部损

耗, 来自于二氧化硅本身对光场的吸收以及腔体表
面粗糙造成散射、腔往外辐射等因素造成的损耗.
κex = ω0/Qex 表示光纤锥耦合引入的损耗, 代表
着光纤锥与回音壁模式的耦合强度. 结合输入输
出关系

aout = ain +
√
κexa, (4)

可得到光纤锥透射谱,
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(a) (b)

图 3 微芯圆环腔与光纤锥耦合 (a) 俯视图; (b) 侧视图

Fig. 3. Coupling between microtoroid and fiber taper: (a) top view; (b) side view.

T (∆ω) =

∆ω2 +

(
κ0 − κex

2

)2

∆ω2 +

(
κ0 + κex

2

)2 , (5)

其中∆ω = ω0 − ω 表示频率失谐量, ω 是输入光
纤锥的光场频率. 由此式可知透射谱是洛伦兹线型
的, 当失谐量为零, 即∆ω = 0 共振时,

T (0) =

(
κ0 − κex
κ0 + κex

)2

, (6)

透射率T 有最小值, 即输出光场最小. 如图 4显示
了我们实验室制备的一个光学微芯圆环腔的透射

谱及其洛伦兹型的拟合结果, 其对应的微腔Q值约

为107.

-150 -100 -50 0

0.4

0.6

0.8

1.0

50 100

/MHz

150

图 4 光学微芯圆环腔的透射谱

Fig. 4. Transmission spectrum of the microtoroid.

2.3 瑞利散射导致的模式劈裂

对于微芯圆环腔等旋转对称结构的光学微腔,
可以同时存在多组两个频率简并的、沿着相反方向

传输的回音壁光学模式: 顺时针 (CW: clockwise)
和逆时针 (CCW: counter-clockwise)模式. 这两个
简并模式有相同的共振频率和线宽. 当有纳米粒子
吸附在微腔表面时, WGM模式光场发生瑞利散射,
一部分光被散射到周围环境中损耗掉, 一部分光继

续在原来的方向传输, 还有一部分光被散射为相反
的传输方向, 即CW 模式的光被散射到了 CCW模
式, 反之亦然. 结果是CW 和CCW模式耦合在一
起, 两个模式耦合后, 形成了两个新的正交模, 它们
的共振频率不再相同. 因而在透射谱上可以观察
到两个共振吸收谷, 这个现象就是模式劈裂 (mode
splitting) [4,99−102]. 事实上, 在高Q值的回音壁模

式微腔中, 很多因素都可以导致模式劈裂, 比如微
腔表面缺陷、黏附纳米粒子等。

纳米粒子尺寸属于亚波长范围, 因此它与光场
的相互作用可以近似为偶极相互作用, 纳米粒子可
以被近似看作偶极子. 假设纳米粒子对光场发生瑞
利散射, 耦合系数为 g，

g = −αf2(r)ω0

2VC
. (7)

为了简单起见, 考虑空气中的情况, 假设所研究的
纳米粒子是半径为R的球形颗粒, 球形粒子的极
化率是

α = 4πR3
(
n2

p − 1
)
/
(
n2

p + 2
)
, (8)

其中np表示纳米粒子的折射率. 由于瑞利散射引
入的损耗项为

ΓR = α2f2(r)ω4
0/(6πv

3VC), (9)

顺时针和逆时针传播方向光场的动力学方

程 [8,69,100]:
daCW

dt = −
(

iω0 + ig + ΓR + κeff + κex
2

)
aCW

−
(

ig + ΓR

2

)
aCCW −

√
κexa

in
CW,

(10)
daCCW

dt = −
(

iω0 + ig + ΓR + κeff + κex
2

)
aCCW

−
(

ig + ΓR

2

)
aCW, (11)
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其中, aCW 和 aCCW分别表示顺时针传播和逆

时针传播模式光场, ω0 是微芯圆环腔共振频率,
v = c/

√
εm , ain

CW 和 ain
CCW 分别表示顺时针传

播和逆时针传播模式的光场输入. 定义 a± =

(aCW ± aCCW)/
√
2 和 ain

± = (ain
CW ± ain

CCW)/
√
2,

在频率域中求解 (10), (11)式的稳态解有:

−
[

i(∆− 2g) +
2ΓR + κ0 + κex

2

]
a+

+
√
κexa

in
+ = 0, (12)

−
[

i∆+
κ0 + κex

2

]
a− +

√
κexa

in
− = 0, (13)

其中, ∆ = ω0−ω 是输入光与微腔共振频率的失谐

量. 对称模式 (a+)相对于原来简并模式发生 2g 大

小的频移, 并且谱线增宽 2ΓR, 而反对称模式 (a−)
不发生任何变化,因此2g的频率移动就对应WGM
的模式劈裂效应.

将 (7)和 (9)式二者相除, 得到

α =
3λ3

8π2
· ΓR

g
. (14)

(14)式的结果与 (8)式对比, 得到

R =

(
3λ3/(8π2)

4π(n2
p − 1)/(n2

p + 2)
· ΓR

g

)1/3

, (15)

由 (15)式可以估算导致模式劈裂的纳米粒子的半
径大小. 本质上说, 这种探测方法探测的是粒子进
入微腔模式体积后微腔极化率的变化, 在已知粒子
折射率的情况下这一变化可以转化为尺寸.

3 微腔拉曼激光纳米粒子探测

采用回音壁模式微腔进行纳米粒子探测, 可以
通过观察模式线宽展宽、共振频率移动、模式劈裂

变化等机制来实现. 这些探测机制的探测极限都取
决于两个模式 (展宽前和展宽后、频移前和频移后、
劈裂形成的对称模式和反对称模式)的洛伦兹型谱
线的分辨极限, 因此压窄线宽是提高探测精度的有
效手段. 稀土离子掺杂的主动腔突破了微腔品质因
子由设计和材料等固有损耗决定的极限, 在纳米粒
子探测中取得了良好的效果, 但这种掺杂带来的复
杂性促使人们寻找非掺杂的主动腔. 在非掺杂的增
益效应中, 拉曼激光受到关注. 人们在硅、二氧化硅
和CaF2等回音壁模式微腔中已经成功得到了拉曼

激光 [66,71,79−84,103−110]. 受激拉曼散射在生物、材

料科学、环境监测、光通信等领域有广泛的应用, 它
是一种非线性、非弹性散射过程, 当入射光子与物
质的分子 (或原子)相互作用时, 观察到散射出来的
光子频率发生变化. 光子被散射粒子吸收, 同时发
射出一个频率 ωS = ω0 − ωR的频率减小的斯托克

斯 (Stokes) 光子, 伴随着产生一个声子; 相应的, 如
果光子被散射粒子吸收, 同时吸收一个声子, 那么
发射出一个频率为ωAS = ω0 + ωR 的反斯托克斯

(anti-Stokes)光子 [80,110]. 受激拉曼散射或拉曼增
益过程中, 由于分子振动能级寿命, 介质对于辐射
场的响应时间是一个有限值, 因此增益谱线有一定
的线宽, 这直接关系到拉曼激光器的阈值、转换效
率等参数. 图 5 (a)为二氧化硅材料的拉曼频移和
对应增益 [80], 图 5 (b)为我们研究组在实验中测到
的拉曼激光光谱. 可以看出, 二氧化硅材料拉曼增
益有不同的频移和对应增益量.
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图 5 拉曼增益带 [80](a)和我们在实验中测得的拉曼激
光谱 (b)
Fig. 5. Raman gain spectrum [80] (a) and Raman laser
spectrum measured in our experiment (b).

具有拉曼增益和拉曼激光的主动腔中, 有两
种方式可以提高探测极限. 一是在泵浦 (pump)功
率低于产生激光阈值时, 用pump-probe方法, 探
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测光 (probe)得到增益而补偿其损耗, 使得探测光
的Q 值增大, 线宽变窄. 二是如果泵浦功率超过
拉曼激光阈值时, 由于激光的线宽通常比共振腔
的线宽小得多. 因此利用主动腔泵浦产生的激
光来探测纳米粒子可以大大提高探测灵敏度. 激
光的基本线宽∆νlaser由Schawlow-Townes公式 [80]

给出: ∆νlaser = πhν(∆ν)2/Pout, 其中 ν是光子

能量, ∆ν = ν/Q 是被动腔线宽, Pout 为激光输

出功率. 例如, 微腔Q为 106—107 , 激光波长为
1550 nm, 激光输出功率Pout 为 10 µW 时, 输出激
光线宽在1.5 Hz—1.5 kHz范围.

北京大学研究组、华盛顿大学与清华大学联

合研究组 [78,87] 在实验上实现了微腔拉曼激光的

单纳米粒子探测, 其装置示意图如图 6所示. 实验
采用微芯圆环腔, 可调激光器能够输出一个波长
范围连续可调的激光, 作为产生拉曼激光的泵浦
光. 偏振控制器能够调节输入到微腔的激光偏振
方向. 图 6中上方的指向微腔的喷嘴连接的是纳米
粒子发生装置, 能够喷出含有一定浓度的纳米粒子
的气流. 由于设定的纳米粒子浓度比较低, 因此吸
附到微腔表面的纳米粒子可以认为是一个个地分

别吸附上去的, 平均每隔几秒有一个纳米粒子吸
附到微腔表面, 纳米粒子吸附到微腔表面不会脱
落. 光电探测器探测输出光强, 并把信号接到示波
器. 光纤锥的输出信号由波分复用器 (wavelength
division multiplexing, WDM)将泵浦波长和产生
的激光波长分开, 把激光输入到光电探测器中转换
为电信号.

图 6 探测单纳米粒子实验装置 [78,87]

Fig. 6. Schematic of the experimental set-up for de-
tecting single nanoparticle [78,87].

实验中直径为几十纳米的纳米粒子落在微腔

表面时, 会造成拉曼激光的模式产生模式劈裂. 原
本单一的激光模式, 劈裂为频率差为 2g的两个激

光模式. 在实验中, 可以锁定泵浦光 [78], 调节耦合
等条件使得频率差为 2g的两个激光模式同时被激

发, 产生频率十分接近的两个激光. 它们在示波器
上会形成拍频信号, 如图 7所示. 对拍频信号做傅
里叶变换, 可以看到频率值的跳跃. 监测拍频信号
频率值一步一步的变化, 就可以实时探测一个一个
落在光腔表面的纳米粒子. 拍频信号变化的统计规
律可以用来判断纳米粒子的尺寸大小. 测量时也可
以在泵浦模式附近扫描泵浦光 [87], 扫描的泵浦光
会造成两个阈值有微小差异的劈裂模式的拉曼激

光产生强烈的模式竞争, 在时域上形成周期性的快
速震荡的波包. 这些波包内部的震荡频率是单调
上升或者单调下降的, 可以截取波包振幅最大的时
刻, 即波包的中心区的拍频频率, 来测量此时纳米
粒子引入的模式劈裂的大小.

Özdemir等 [78]证明了在拉曼阈值以下, 微腔
中的拉曼增益可以用来弥补损耗, 提高品质因子,
进而通过检测模式劈裂的方式提高纳米粒子检测

的分辨率. 而当增益达到激光阈值时, 通过拍频的
跃变监测纳米粒子与微腔的接触. 测量时温度等
因素会造成微腔的共振频率移动, 传统的通过测量
频移的方法, 将受到这些外部因素的干扰. 而测量
模式劈裂和拍频的方法, 由于劈裂后的两个模式受
到外部影响是同步的, 劈裂的两个模式提供了内部
的参照, 这种自参照的方式将大大提高测量的稳
定性. Özdemir等 [78]在空气中对Au, polystyrene
(PS)和 NaCl 纳米粒子进行了有效探测, 在没有额
外的稳定设施的条件下, 实现了半径低至 10 nm纳
米粒子的逐个探测 (极化率为3.82×10−6 µm3). 这
一极化率数值是之前的Pound–Drever–Hall 法 [59]

的1%. 北京大学研究组 [87]用模式劈裂造成的拉曼

激光拍频完成了纳米粒子探测. 他们在空气中实验
后, 将腔和光纤锥组成的测量系统放入固定纳米平
移台上的槽室中, 完成了液体环境中的测量. 纳米
粒子可以通过注入含有纳米粒子的溶液的方式加

入水中. 考虑到水的吸收光谱, 实验采用的泵浦波
长是 680 nm的红光. 此外由于硅片表面的污染物
容易聚集到微芯圆环腔的探测区域, 实验采用了微
球腔而不是微芯圆环腔. 实验通过优化参数等方式
压缩探测的噪声, 在没有采用电浆等改善方法的条
件下, 他们实时测量了半径为 40和 20 nm的PS粒
子, 粒子在液体中的浓度约为5 pM.
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图 7 拉曼激光光谱和拍频信号示意图 (a)探测前的拉曼激光光谱; (b)探测前没有拍频; (c) 纳
米粒子造成的激光模式劈裂; (d)纳米粒子造成的拍频.
Fig. 7. Raman laser spectrum and beat note signal: (a) Raman laser spectrum before
detection; (b) no beat note before detection; (c) Raman laser mode splitting caused by
nano-particle; (d) beat note signal caused by nano-particle.

采用回音壁微腔拉曼激光进行纳米粒子探测,
是纳米粒子探测工作的重要进展. 采用拉曼增益相
比稀土离子掺杂具有多方面的优势. 拉曼增益是微
腔的内禀增益, 不需要像稀土离子增益一样经历掺
杂等复杂制备过程, 降低了应用条件, 而且因为没
有掺杂, 在同等条件下其品质因子比掺杂的微腔的
品质因子更高. 二氧化硅等材料具有良好的生物亲
和性, 使用非掺杂的方法, 避免了掺杂造成的生物
亲和性降低, 对蛋白质等生物分子的探测具有重要
意义. 更重要的是, 相对于稀土离子激光, 拉曼激
光不受泵浦激光波长的限制. 在从可见光到通讯波
段的常用激光范围里, 拉曼激光都能有效的工作.
这避免了稀土离子激光对泵浦光源的苛刻要求, 拓
展了设备的通用性和可移植性, 可以根据环境和目
标粒子的需要和实验条件, 自由选择工作波长. 如
在水中可以选用对水穿透能力强的红光, 对生物分
子等可以选择相应的特殊波长. 还可以同时用多个
泵浦光激发不同的拉曼激光进行探测, 落在一个激
光模式体积外没有引起拍频变化的粒子, 可能落在
另一个激光的模式体积中而引起拍频变化, 这样几
个拍频的变化相互参照, 提高探测的准确性.

4 总 结

回音壁模式光学微腔进行纳米粒子探测具有

许多优点, 本文介绍了其基本原理和最新进展. 北
京大学研究组、华盛顿大学与清华大学联合研究

组利用回音壁微腔的拉曼激光中的模式劈裂实现

了对纳米粒子的探测, 实验上通过测量劈裂引起的
拍频, 可非常精确和快速探测黏附纳米粒子. 这一
方法可以在不同环境下进行纳米粒子的实时探测.
为了提高测量精度, 需要提高微腔的品质因子. 与
传统采用稀土离子掺杂法不同, 本文所介绍的方法
采用微腔的内禀增益, 不仅进一步提高了回音壁模
式微腔的纳米粒子探测的极限, 而且避免了稀土离
子中能级对泵浦光的许多限制, 拓展了这种方法的
应用范围. 这种实验方法如果配合等离子体效应、
噪声压缩、激光频率稳定等措施 [48,50,53,54,59,61], 可
以进一步推进探测极限. 同时根据Wiersig 等 [111]

的理论, 这种通过测量模式劈裂进行探测的传感
器, 如果将起始状态设为所谓的EP点 (exceptional
points), 将高品质因子的微腔的拉曼激光拍频和
EP点的方式相结合, 探测灵敏度的极限还将获得
很大提升. 这种无需掺杂、采用拉曼增益弥补损耗
的方法, 不但可以应用于二氧化硅材料的微芯圆环
腔, 而且对于其他材料的回音壁微腔 (如硅基微环
腔)以及光子晶体结构、超材料等受损耗限制的系
统, 也有良好的应用前景. 由于回音壁微腔的独特
优势, 其作为纳米粒子探测传感器的应用不断发
展, 正向着产品化方向推进. 同时回音壁微腔, 尤
其是微环腔和微芯圆环腔, 本身是基于芯片的结
构, 芯片化和集成化是其未来的重要发展方向. 可
以将多个回音壁微腔组成阵列, 扩大探测范围, 甚
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至做成空间阵列, 逐层吸附 [112]. 也可以将其作为
传感器的微腔与其他器件, 如微纳激光源、微纳滤
波器等器件 [95,113−118] 集成在一起, 制成系统行的
探测芯片. 可以预见, 随着微腔产品化的发展, 应
用拉曼激光的微腔传感器在纳米粒子探测上将取

得重要实际应用.
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Abstract

In this review, the recent development of nano-particle detection using Raman lasers in the whispering gallery
mode microcavities is presented. The fabrication of the microcavity, the working principles are given and the recent
experimental progress is reviewed. Recent years, the demand for nano-particle sensing techniques was increased, since
more and more nano-particles of sizes between 1 nm and 100 nm are employed in areas such as biomedical science and
homeland security. In these applications, label-free, rapid and real-time sensing requirements are necessary. Whispering
gallery mode (WGM) micro-resonators have high-quality factors and small mode volumes, and have achieved significant
progress in the nano-particle sensing field. There are various measurement mechanisms for nano-particle sensing using
WGM cavities, including resonance mode broadening, resonance frequency shift, and mode splitting changes. The key
point to improve sensing limit is to narrow the resonance mode linewidth, which means reducing the optical cavity losses,
or equivalently to enhance quality factor. An important approach to narrowing the mode linewidth is to fabricate active
resonators that provide gain and produce laser by doping rare earth irons. According to Schawlow-Townes formula,
the linewidth of corresponding laser will be narrower than that of the original optical cavity mode. Active resonators
have outstanding performances in particle detection. However, doping process requires complex fabrication steps, and
rare earth irons laser demands a certain pumping wavelength band. A new approach is to use low threshold Raman
laser in an optical micro-resonator. The binding of nano-particles on WGM micro-resonator induces resonance mode
splitting. Raman lasers of the two splitting modes irradiate the same photon detector and generate a beat note signal.
By monitoring the jumps of the two split mode differential signals, one can easily recognize the nano-particle binding
events, thus achieving real time nanoparticle detection. Using Raman laser in WGM cavities in nano-particle sensing is
no longer limited by the stringent requirement of a suitable pump light source, which greatly expands the applicability
of this method in different environments. It does not need additional fabrication process as compared with the rare
earth doping method. It has also better biological compatibility, which makes it a promising technique in biomedical
applications. Recently, two groups, i.e., Li et al. (Proc. Natl. Acad. Sci. 111 14657) from Peking University, and
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Özdemir et al. from University of Washington and Tsinghua University, have successfully completed the demonstration

experiments. Özdemir et al. (Proc. Natl. Acad. Sci. 111 E3836) have achieved a nano-particle sensing limit down

to 10 nm without labelling, and Li et al. (Proc. Natl. Acad. Sci. 111 14657) realized real-time detection of single

nano-particles with WGM cavity Raman laser in an aqueous environment. Both experiments have shown the great

potential of the new approach. The new technique can also be used in other photonic systems, such as the photonic

crystal or metal materials.
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