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近年来，掺 ()* + ：,-./01 玻璃已成为固体材料激光冷却领域中最有希望的新材料之一，但有关掺 ()* + ：

,-./01 光纤的激光冷却尚未见到理论研究与实验报道 2本文采用一个简单的理论模型，就 ()* + ：,-./01 光纤的

激光冷却进行了理论研究与分析，讨论了量子效率、抽运功率、背景吸收、出射荧光波长变化和环境黑体辐射等对

激光制冷效果的影响，得到了一些有趣的重要结果，可为掺 ()* + ：,-./01 光纤的激光冷却实验提供可靠的理论

依据 2
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& E 引 言

当介质发生反斯托克斯 F8)8> 散射时，反斯托

克斯荧光光子的能量大于吸收入射光子的能量，二

者间的能量差来自于对介质热能的吸收，并以光辐

射的形式带走 2由于入射光使用的是激光，所以反斯

托克斯荧光制冷又称激光制冷或激光冷却 2 &5"5
年，1G9>HI@A9) 首先提出可利用反斯托克斯 F8)8> 散

射对材料进行制冷的思想，称之为反斯托克斯荧光

制冷 2这一过程似乎与人们的生活经验相违背，故当

这一制冷思想刚被提出时，J8K9:LK 就提出了质疑，

认为利用反斯托克斯荧光冷却介质违背热力学第二

定律 2后来，.8>D8C 考虑了自发辐射荧光相对于入射

光在方向性、单色性、相干性方面的变化，证明整个

系统的熵是增加的，并没有违背热力学第二定律，从

而首次证明了反斯托克斯荧光制冷的可行性 2此后，

人们就气体［&］、液体（如有机染料［"—%］）和固体［$—5］

（如稀土离子掺杂的玻璃、光纤、晶体和半导体等）材

料的激光制冷进行了理论分析和实验研究［&#—&"］，但

是实验进展非常缓慢 2 直到 &55% 年 6<IMA9> 等利用

红外激光诱导反斯托克斯荧光使 NO* + 离子掺杂的

,-./01 晶体温度降低了 #E*P［&*］，实现了反斯托克

斯荧光制冷的历史性突破 2不久，QC>H8> 对镱离子

掺杂的 ,-./01 光纤样品实现了从 "53P 到 "3"P 的

降温［&4］2 .CL 和 RLI>A:: 等人对同种光纤样品实现了

从 "53P 到 "’’P 的降温［&%］，时隔一年后 RLI>A:: 等又

实现了从 *#&P 到 "*$P 的降温［&$］，即取得了 $%P 降

温的重大实验进展 2与其他制冷技术相比较，固体材

料的激光制冷具有以下特点：无机械振动；既不产生

电磁辐射又不受外界电磁辐射的影响；工作寿命长 2
有人预测上述特点有可能使激光制冷技术在很多领

域，特别是在空间技术中获得应用［&*，&’］2国内对固体

材料激光制冷的研究相对较晚，目前已有小组在激

光制冷的理论和实验方面也进行了研究，并且取得

了一些成果［&3，&5］2
目前，固体材料激光冷却实验中采用的样品多

为 NO* + 离子掺杂的重金属氟化物玻璃与光纤或晶

体材料，对 ()* + 离子掺杂材料的研究相对比较少 2
与 NO* + 离子掺杂材料相比较，()* + 离子掺杂材料的

制冷效率大约是前者的两倍，高纯度 ()* + ：,-./01
样品发光时的量子效率接近 &，而且基体材料对激

光的吸收比较少，辐射荧光的波长与抽运波长无关，

当抽运激光波长大于辐射荧光波长时，即可以实现

制冷 2 文献报道了 SL=M 等对 ()* + 离子掺杂玻璃的

激光制冷［"#，"&］，已经实现了 &E"P，&5P 的降温 2 然

而，有关掺 ()* + ：,-./01 光纤的激光冷却至今尚未

见到理论研究与实验报道 2光纤样品由于其形状的
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特点，不仅有利于抽运光的吸收，而且有利于自发辐

射荧光的出射，能够实现更大的降温 ! 为此，我们采

用简化的理论模型，就 "#$ % 离子掺杂光纤样品的激

光制冷进行了详细的理论研究与分析 ! 本文第 & 节

简单介绍了一种用于固体材料激光冷却研究与分析

的理论模型，第 $ 节详细讨论了量子效率、抽运功

率、背景吸收、出射荧光波长变化和环境黑体辐射等

对激光制冷效果的影响；最后一节简单总结了本文

所得到的主要研究结果与结论 !

& ’ 稀土离子掺杂材料激光制冷的理论

模型

反斯托克斯荧光制冷（即激光制冷）是利用介质

发射反斯托克斯荧光时，入射光子和出射光子之间

的能量差带走介质的能量，能量差来自对介质声子

的吸收 !反斯托克斯荧光制冷的原理如图 ( 所示，图

中的能级是 "#$ % 离子掺杂在 )*+,-.（)/012*30& 2
+30$2,40$ 2-302.50&）内经过 673/8 分裂的能级，制冷

过程利用的是 "#$ % 离子$9:—$ 01 的跃迁［&;］!这一制

冷循环过程包括：吸收光子、热弛豫（吸收热量）、自

发辐射（放出荧光光子）和热弛豫 ! 当介质发射反斯

托克斯荧光时吸收介质中的声子，把介质的振动能

量转化为光子能量发射出去，从而实现介质的激光

冷却 !吸收一个能量为 !!的激光光子，放出平均能

量为 !!< 的荧光光子，带走 !!< = !!的热能 !这里 !!<

为荧光辐射的平均能量，平均波长"< 可以根据样

品的荧光发射光谱计算得到［&&］："< >
! " <（"）"?"
! " <（"）?"

，

" <（"）是荧光光谱强度 !对于 "#$ % ：)*+,-. 材料，其

辐射荧光的平均波长为 (’@;$!#!在实验中，仅当抽

运波长大于荧光平均波长，即"A"< 时，才能实现激

光制冷 !
在理想条件下，可以根据速率方程求得固体材

料激光冷却的制冷功率［&$］：

?#
? $ >

% /
35B

!! = & /3?# = &C/ #

%（( =#D）& /3?#， （(）

式中 - 是 "#$ % 离子在激发态的离子数密度，!!是

抽运光子的能量，& /3?和 &C/分别是辐射弛豫和无辐

射弛豫的速率，% /
35B 是共振吸收功率密度 ! 方程（(）

中的最后一项描述荧光再吸收的影响 ! 由于材料对

荧光的吸收将造成加热，#D 是从材料中出射荧光功

图 ( "#$ % 离子掺杂材料反斯托克斯荧光制冷的能级结构

率和自发辐射过程产生总的荧光功率之比 ! 当介质

的温度达到稳定状态后，即当
?#
? $ > ; 时，样品吸收

的功率密度为［&1］

%CD7 > % /
35B % %5

35B =#D# BB !!< & /3?， （&）

式中 % /
35B和 %5

35B分别为共振吸收和背景吸收的功率

密度，#BB为平衡状态下处于激发态的离子数密度 !
这里 %’

35B > % EC（$’ F$7G734）（( = DHI［ =$7G734 (］），’ 代表

/，5，% EC为入射激光功率 !将根据
?#
? $ > ; 得出的激发

态的离子数密度 # 代入（&）式 ! 得到制冷功率的表

达式［&(］

%JGG4 > %35B#JGG4 >［% EC（( = DHI（=$7G734 (）］

K #L
"
"<

$/（"）

$/（"）%$5
=[ ]( ， （$）

式中背景吸收与抽运波长无关，#L > #D& /3?

#D& /3? % &C/
为

外量子效率 !当（$）式中的第 & 项大于零时，表示存

在激光制冷效果 !
当样品温度达到稳定状态时，制冷功率等于热

负载，即 %JGG4 > % 4G3?，如果忽略热传导和热对流造成

的样品和周围环境间的能量交换，样品与周围环境

的耦合是来自真空室的黑体辐射［&$］：

% 4G3? " 1%B )B&*$
/"*， （1）

这里%B 为样品的发射系数，)B 为样品的表面积，&
为斯特藩2 玻尔兹曼常数，"* 为样品和周围环境之

间的温差 !
另一方面，激光制冷过程中样品的温度变化可

由下式给出［&1］：
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! !"
! # " $ #$#%& " $’$$& ( $ &$%!， （)）

式中 ! " %*!&+，%* 为材料的比热，!为密度，&+ 为

样品的体积 ,如果将由（-）式和（.）式分别得到的制

冷功率和负载功率代入（/）式，并结合初始条件（ # "
0 时）："+ " " 1 " /002，即可得到激光冷却材料的温

降为［3.］

!" "
$%4+"’$$&

#!
（567［8 # 9$］8 -）， （:）

式中#"
.%+&’+ "/

1

! ，而$" -9#,根据上述理论模型，

即可详细分析和讨论荧光量子效率、抽运功率、背景

吸收、出射荧光波长变化和环境黑体辐射等对激光

制冷效果的影响 ,

/ ; <*/ ( 掺杂光纤样品激光制冷的理论

计算与分析

我们知道欲实现固体材料的激光制冷，至少要

满足两个最基本条件：（-）量子效率接近 -；（3）抽运

波长大于平均荧光波长 , 假设量子效率为"=，当入

射激光的能量为 ( 时，荧光光子从介质材料中带走

的热能为 ("=（’9’>）8 (，所以，要实现激光制冷必

须满足"=’?’> ,考虑到其他加热作用的存在，"=’
?’> 是激光制冷最基本的条件，而且制冷功率必须

大于产生加热的功率 ,加热来自从激发态到基态的

无辐射弛豫、杂质离子对抽运光的吸收、背景吸收、

样品对自发辐射荧光的再吸收等 ,下面就上述各种

因素对 <*/ ( ：@ABCDE 光 纤 激 光 制 冷 的 影 响 进 行

讨论 ,

!" #" 荧光量子效率的影响

根据（/）和（:）式，我们计算了不同量子效率下

激光制冷 <*/ ( ：@ABCDE 光纤的温度与激光制冷时

间及其与抽运波长’的关系，计算结果如图 3 所示 ,
图 3（%）是 <*/ ( ：@ABCDE 光纤在波长 -;F"* 激光抽

运下，<*/ ( ：@ABCDE 光纤样品温度随时间变化的关

系 ,在计算中，光纤材料的量子效率分别取为 0;FF，

0;FG，0;FH 和 0;F:)，抽运光的功率为 /I，光纤的直

径和长度分别为 3)0"* 和 -’*，其共振吸收系数

0;03.H0:’*8 -，背景吸收系数为 0;000.’*8 - ,图 3（4）

是单位抽运功率的温度改变（即光纤温度变化与入

射激光功率之比!" 9" JK）和抽运波长’之间的关系

曲线，!" 9$ JK表示单位入射功率引起的温度变化，取

负值表示制冷 , 在计算中，量子效率分别取为 -;0，

0;FF，0;FG 和 0;FH，背景吸收系数为 0;000.’*8 -，环

境温度为 /002,
从图 3（%）可以看出：（-）当荧光量子效率小于

0;F: 时，光纤材料的激光制冷效应将消失；（3）随着

荧光量子效率的增加，激光制冷效应快速增强 ,特别

地，当量子效率为 0;FF 时，样品温度降从 /002 降至

3:02；（/）随着荧光量子效率的增加，激光制冷时间

也将增加 ,当量子效率为 0;FF 时，激光制冷时间约

为 -00+；由图 3（4）可知：随着荧光量子效率的增加，

实现制冷的波长范围变大，而且最佳的抽运波长将

不断减小 ,当量子效率为 0;FF 时，最佳地抽运波长

将减小为 -;G:"*;

图 3 量子效率对制冷温度的影响 （%）当抽运波长为 -;F"*，量子效率分别为 0;FF，0;FG，0;FH 和 0;F:) 时，样品温度随时间的变化；（4）当

量子效率分别为 -;0，0;FF，0;FG 和 0;FH 时，单位抽运功率的温度改变与抽运波长间的关系
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我们知道，影响量子效率的因素主要包括：无辐

射弛豫、杂质和基质材料 !首先，无辐射弛豫的速率

和激发态与基态之间的能级间距有关，根据能隙定

理，无辐射弛豫的速率与能级间距的关系是指数

关系：

!"# $ !% &’(（)!!"）， （*）

这里 !% 和!是与实验有关的常数，!" 是能级间

距 !能级间距越小，无辐射跃迁的概率越大，从而导

致量子效率的降低 !由于无辐射跃迁过程产生大量

的声子，造成加热，对材料的激光制冷非常不利 !例
如：+,- . ：/01234 材料中-56 和- 78 两个能级之间的

间距约为 6%%%9,) :，辐射弛豫的速率约 ;-<) :，无辐

射弛豫的速率约 %=68<) :［>:］= 显然，从激发态到基态

的弛豫以辐射弛豫为主，满足激光制冷的需要 ! 其

次，样品的纯度不高将严重影响荧光量子效率，从而

导致激光制冷效果的下降 !这是因为当样品不纯时，

会含有 ?@- . ，A,- . ，7&- . 等杂质离子，+,- . 离子的能

量会转移给相邻的杂质离子，使稀土离子退激发的

几率大大增加，造成荧光猝灭，而吸收能量的杂质离

子通过无辐射弛豫回到基态，产生声子，造成加热 !
最后，基质材料的选取对荧光量子效率的影响很大，

5B@C 等研究了许多 +,- . 离子掺杂的玻璃和晶体

（DE7>，0E7>，FEGH，1I2J，/01234），只 有 +,- . ：

/01234 样品实现了净制冷效应 ! 5B@C 等认为在其

它样品中的加热是由于无辐射弛豫的几率比较大和

杂质引起的寄生吸收，无辐射弛豫和杂质吸收降低

了量子效率，从而严重影响固体材料的激光制冷

效果［>:］!

!"#" 背景吸收的影响

抽运激光入射到介质中，还存在材料对入射光

的背景吸收，背景吸收系数!K 与波长无关 !背景吸

收功率由下式给出［>:］：

#K
EK< $ # L"（!K M!CBCEG）（: ) &’(［)!CBCEG $］），（;）

式中 % L"为入射激光功率，!CBCEG为总吸收系数，$ 为入

射激光在样品中的光程 ! 显然，如果提高材料的纯

度，减少杂质吸收和背景吸收，则对实现激光制冷非

常有利 !我们就背景吸收对激光制冷的影响进行了

分析，图 - 是背景吸收系数分别为 %=%%%%，%=%%%8，

%=%%%6，%=%%%; 和 %=%%:%9,) :的情况下，光纤温度随

时间变 化 的 关 系 ! 计 算 参 数 分 别 选 为：抽 运 波 长

:=N",，光纤直径 >O%",= 不难看出，在理想情况下

（!K $ %），耦合进光纤的功率为 -P 时，光纤可以被

冷却到 >-8=8Q，实现约 6OQ 的降温，而且随着背景

吸收的增加，样品的降温明显变小 !当背景吸收系数

为 %=%%:%9,) :时，光纤材料的激光冷却将停止 ! 这

表明背景吸收系数对激光冷却效应的影响是非常

大的 !

图 - 不同背景吸收系数下样品温度随时间的变化

!" !" 抽运功率

从（-）式可以看出，在小于饱和功率的情况下，

抽运功率越大而且材料对抽运光的共振吸收系数越

大，则越有利于制冷 ! 图 8 是波长为 :=N",，量子效

率 %=NN，背景吸收系数为 %=%%%89,) :，光纤长度为

:9,，抽运功率分别为 :P，>P 和 -P 的情况下，样品

温度随时间变化的关系 !当其他条件不变时，样品的

温度降低和抽运功率成正比 !因此，在激光制冷实验

中增加抽运光功率能够实现更大的降温 !通常可以

采用如下 - 种方法：（:）尽可能提高抽运激光的功

率；（>）增加抽运光在介质中的光程；（-）选取使

+,- . 离子对抽运光吸收系数比较大的基体材料 !其
中第 : 种方法适用于在小的范围内改变抽运光的功

率，因为大的功率输出对激光器的性能要求比较高 !
通常，连续的可调谐激光器的输出功率是有限的，仅

为数瓦的量级 !上述第 > 种方法比较实用，比如采用

细长的光纤样品或利用一对反射镜（或 7R4 腔）使抽

运光多次经过样品，增加样品对抽运光的吸收 !只从

共振吸收系数的角度考虑 /0123 大于 /01234 材

料，但是还需要考虑其他方面的影响，例如无辐射弛

豫的概率、背景吸收等 !进一步寻找量子效率高，对

抽运光共振吸收大的基体材料是目前激光制冷研究

的重要课题之一 !
尽管，抽运功率增加有利于提高制冷效果，但是
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抽运功率不可能无限制地增大，因为随着介质内部

激光强度的增大，介质对激光的吸收下降 !因此，根

据 "#$ 对 %&’ ( 离 子 掺 杂 玻 璃 光 谱 性 质 的 分 析，

)$*+,* 在实验中将入射光强控制在低于饱和光强

（--./012345/）-67的范围之内［-0］，8#9: 在 ;5’ ( 离

子掺杂玻璃制冷实验中的光强也控制在低于饱和光

强（<012345/）-67的范围之内［/0］!

图 0 不同抽运功率下样品温度与制冷时间的关系

!" #" 出射荧光平均波长变化的影响

在激光制冷过程中，随着介质温度的降低，激发

态子能级的热平衡将发生相应变化，于是能量高的

激发态子能级的布居数减少，荧光平均能量降低，辐

射荧光的平均波长增大 ! -==< 年，>,5#$4?@ 从理论

上分析了 %&’ ( ："A>BCD 材料发射的荧光平均波长

和温度之间的关系［-6］，并发现荧光波长和温度变化

间近似为线性关系 !我们参考 8#9: 等对体积为 ’55
E ’55 E -655 的 ;5’ ( ："A>BCD 样品激光制冷时的

实验数据［/0］，拟合得到了 ;5’ ( ："A>BCD 材料发射

的荧光平均波长和样品温度间的关系：!F G -<H<.II
J 6.-=H=6H!，这里波长单位为 *5，温度单位为 K!
随着样品温度的降低，荧光光子的平均能量减小，每

一次制冷循环吸收声子的能量减少，制冷效率降低，

从而影响制冷效果 !图 H 是在考虑出射荧光波长变

化和不考虑出射荧光波长变化两种情况下，理论计

算得到的光纤温度随时间的演化 !在计算中，入射激

光的功率为 ’2，波长为 -.=!5，背景吸收系数为

6.666045J -，假设量子效率为 6.==. 由图 H 可以看

出：在其他条件相同的情况下，由于出射荧光平均波

长的变化，样品达到的最低温度比不考虑波长变化

时约高 0K!这表明出射荧光平均波长的变化对激光

制冷效果的影响是非常显著的 !

图 H 考虑出射荧光波长变化（曲线 -）和不考虑出射荧光波长

变化（曲线 /）两种情况下，光纤温度随时间的变化

!" $" 周围环境耦合的影响

在制冷过程中样品和周围环境之间可能的热交

换主要来自空气对流、实验装置与样品接触造成的

热传导和环境黑体辐射等 ! 因此，为了提高制冷效

果，通常将制冷样品（如光纤等）置于真空室内，采用

绝热性好的硅丝支撑，这样就可以忽略光纤和周围

环境之间由于热传导和对流引起的能量交换［-H］，仅

需考虑由于黑体辐射造成的热负载 !当光纤温度达

到稳定状态时，"4##L G " L#,M!0"N #N#!’
O"!，在入射激

光光强低于饱和光强的 -67，而且其他条件也相同

的情况下，相同的制冷功率引起的光纤温度变化与

光纤直径成反比 !光纤的表面积 #N 越大，温度的改

变"! 越小，这是因为表面积大的光纤受到的黑体

辐射强，使热负载增大 ! 图 I 是直径 $ 为 /H6!5 和

066!5，长度均为 -45 的光纤的理论计算结果 !计算

参数分别选为：入射激光功率 ’2，波长 -.=!5，忽

略背景吸收，假设量子效率为 6.==，样品的发射系

数"N 近似为 - !从图 I 可以看出：在制冷功率相同的

情况下，光纤直径增大，样品温度降低的幅度变小，

而且从抽运光入射到样品达到稳定温度的时间变

大 !图 P 是光纤直径 $ 为 /H6!5 和 066!5 时，单位

抽运功率造成的光线温度变化与抽运波长的关系的

理论计算结果 !这从另一个角度反映出光纤直径对

激光制冷的影响 !图 I 和图 P 表明：当制冷功率相同

时，长度相同而直径较小的光纤受到的黑体辐射影

响小，同时荧光再吸收也减少，因而对制冷都是有

利的 !
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图 ! 不同直径的光纤的温度随制冷时间的变化

图 " 单位抽运功率造成的光线温度变化与抽运波长的关系

#$ 总 结

本文根据简化的理模型就 %&’ ( ：)*+,-. 光纤

的激光制冷进行了分析，并就荧光量子效率、抽运功

率、背景吸收、出射荧光波长变化和环境黑体辐射等

对激光制冷效果的影响进行了详细的讨论 /我们的

研究发现，当选取如下的优化参数时：入射激光功率

’0，波长 1$2!&，忽略背景吸收，量子效率 3$22，直

径 453!&，光纤样品可从室温（’336）激 光 冷 却 至

4’!$#6，也即可实现 !’$!6 的降温 / 根据前面的分

析，我们取理想化条件：假设量子效率达到 3$222，

抽运波长选为 1$7!!&，抽运功率为 50，背景吸收

系数 3$33318&9 1，考虑荧光波长随样品温度的变

化，计算得到直径 453!&，长度 18& %&’ ( ：)*+,-.
光纤温度随时间变化的关系，如图 7 所示 / 结果表

明：通过激光冷却，光纤温度可从室温（’336）冷却

到 127$46，实现 131$76 的温度降低 / 综上所述，量

子效率越高、样品纯度越高、抽运光功率尽可能大、

光纤与环境黑体辐射的耦合尽可能小时，光纤样品

的激光冷却效果越好，即越有利于实现更大的温度

降低 /注意在以上分析过程中，我们假设光强在光纤

内是均匀分布的，没有考虑模式问题和介质吸收系

数随光强和温度的变化 /在实际的激光制冷实验中

必须考虑这些因素对制冷效果的影响，这将留待我

们作进一步的研究 /

图 7 理想情况下光纤激光冷却温度与时间的关系
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