
1206005-1

第 47卷第 12期 红外与激光工程 2018年 12月

Vol.47 No.12 Infrared and Laser Engineering Dec.2018

收稿日期院2018-07-11曰 修订日期院2018-08-15

基金项目院 国 家 自 然 科 学 基 金 (10904037)曰 国 家 自 然 科 学 基 金 青 年 科 学 基 金 (61405168, 11604100)曰 中 国 博 士 后 科 学 基 金 特 别 资 助

(2016T90346)

作者简介院 罗 昊 (1988-)袁 男 袁 硕 士 生 袁 主 要 从 事 晶 体 材 料 激 光 制 冷 实 验 研 究 遥 Email: rohaox@outlook.com

导师简介院 印 建 平 (1955-)袁 男 袁 教 授 袁 博 士 袁 主 要 从 事 原 子 光 学 尧 分 子 激 光 冷 却 与 囚 禁 尧 固 体 材 料 激 光 制 冷 尧 电 子 EDM 精 密 测 量 等 方

面 的 研 究 遥 Email: jpyin@phy.ecnu.edu.cn

Yb3+:LuLiF4晶体激光制冷的热负载管理

罗 昊 1，钟 标 1,2，雷永清 1，石艳玲 2，印建平 1

(1. 华东师范大学 精密光谱科学与技术国家重点实验室，上海 200062曰

2. 华东师范大学 信息科技技术学院，上海 200062)

摘 要院 为了研究 Yb3+:LuLiF4晶体在反 Stokes 荧光制冷过程中的热负载管理机制，开展了在常压

(1.0伊105 Pa)和高真空(2.5伊10-3 Pa)状态下的激光制冷实验。掺杂浓度为 5 mol%的样品由两根光纤支

撑，被放置在真空状态不同的腔体内。利用波长 1 020 nm，功率 3 W的激光激发样品。在常压下，样品

温度相对室温下降了 驻T抑12 K；在高真空下，驻T抑26 K。对于常压状态，空气热对流负载约 11.23 mW，

光纤热传导负载约 0.03 mW，腔体热辐射负载约 4.8 mW。对于高真空状态，空气热对流负载约 0.03 mW，

光纤热传导负载约 0.07 mW，腔体热辐射负载约 10.4 mW。实验结果表明，当腔体压强由-105 Pa 降

至-10-3Pa时，空气热对流负载几乎忽略不计，而腔体热辐射负载则成为作用在制冷样品上最主要的热负载。
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Thermal load management of laser cooling of

Yb3+:LuLiF4 crystal
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Abstract: In order to study the thermal load management mechanism of Yb3 + :LuLiF4 crystal in anti -

Stokes fluorescence process, laser cooling experiment based on standard pressure (1.0伊105 Pa) and high

vacuum (2.5伊10-3 Pa) states were carried out. The 5 mol豫 doped sample was supported by two optical

fibers, and was placed in chamber with different vacuum states. The sample was excited via a 1 020 nm, 3 W

laser. A temperature drop from room temperature of the sample was about 驻T抑12 K under standard

pressure, and 驻T抑26 K under high vacuum. As for standard pressure state, thermal convection load of

air was about 11.23 mW, thermal conduction load of the fibers was about 0.03 mW, thermal radiation

load of the chamber was about 4.8 mW. As for high vacuum state, convection load of air was about

0.03 mW, conduction load of the fibers was about 0.07 mW, radiation load of the chamber was about

10.4 mW. As experimental results show, with the decrease of the pressure of the chamber from -105 Pa
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0 引 言

在 人 们 的 印 象 中 袁 激 光 制 冷 通 常 与 原 子 气 体 的

冷 却 与 囚 禁 联 系 起 来 遥 事 实 上 袁 激 光 也 可 以 冷 却 固 体

材 料 [1]遥 早 在 1929 年 袁 德 国 物 理 学 家 Pringsheim 就 提

出 了 荧 光 上 转 换 冷 却 凝 聚 态 物 质 的 思 想 [2]遥 受 限 于

材 料 科 学 与 激 光 技 术 的 发 展 袁 直 到 1995 年 才 由 美 国

洛 斯 阿 拉 莫 斯 国 家 实 验 室 的 Epstein 等 人 首 次 观 测

到 固 体 材 料 (Yb3+:ZBLANP 玻 璃 ) 的 净 制 冷 现 象 [3]遥 自

此 以 后 袁固 体 激 光 制 冷 领 域 取 得 了 迅 速 发 展 遥 2010年 袁

美 国 新 墨 西 哥 大 学 的 Sheik-Bahae 小 组 率 先 将 晶 体

材 料 (Yb3+:YLiF4 晶 体 ) 的 激 光 制 冷 推 进 到 了 低 温 学

温 度 (<123 K) 范 畴 [4]遥 2013 年 袁 新 加 坡 南 洋 理 工 大 学

的 熊 启 华 小 组 成 功 实 现 了 半 导 体 材 料 (CdS 纳 米 带 )

激 光 制 冷 零 的 突 破 [5]遥 中 国 吉 林 大 学 的 秦 伟 平 小 组 [6]尧

哈 尔 滨 工 程 大 学 的 张 新 陆 小 组 [7]尧 中 国 科 学 院 半 导

体 研 究 所 的 张 俊 小 组 [8]尧 华 东 师 范 大 学 的 印 建 平 小

组 [9-10] 等 也 开 展 了 一 系 列 研 究 工 作 遥 与 此 同 时 袁 用 于

空 间 红 外 探 测 的 光 学 全 固 态 制 冷 机 [11-12] 的 构 想 应 运

而 生 遥

实 现 固 体 材 料 的 净 制 冷 袁 需 要 满 足 两 项 基 本 条

件 [13]院(1) 极 高 的 外 部 量 子 效 率 ( 足 够 低 的 声 子 能 量 );

(2) 极 高 的 材 料 纯 度 ( 极 低 的 背 景 吸 收 )遥 稀 土 离 子 掺

杂 氟 化 物 晶 体 [14] 不 但 从 理 论 上 符 合 上 述 要 求 袁 而 且

在 实 验 中 被 验 证 具 有 卓 越 的 制 冷 性 能 遥 特 别 是 Yb3+:

YLiF4 晶 体 袁 更 是 一 再 刷 新 固 体 材 料 的 最 低 激 光 制 冷

温 度 记 录 袁 最 新 记 录 是 91 K[15]遥 此 外 袁 印 建 平 小 组 也

发 现 了 制 冷 潜 力 媲 美 前 者 的 Yb3+:LuLiF4 晶 体
[9-10,16-17]遥

在 2014 年 , 他 们 在 大 气 环 境 下 首 次 实 现 了 Yb3+ :

LuLiF4 晶 体 的 激 光 制 冷 , 获 得 了 相 对 室 温 驻T抑2 K

的 温 降 [9]遥

理 论 [18] 和 实 验 [19-20] 研 究 表 明 袁 稀 土 离 子 掺 杂 氟 化

物 晶 体 要 获 得 更 低 的 制 冷 温 度 袁 就 必 须 综 合 考 虑 材

料 的 内 在 属 性 ( 外 部 量 子 效 率 尧 稀 土 离 子 掺 杂 浓 度 尧

纯 度 ) 和 外 在 属 性 ( 泵 浦 源 尧 热 负 载 ) 并 加 以 改 进 遥 这 里

侧 重 研 究 热 负 载 对 材 料 制 冷 效 果 的 影 响 遥

为 了 揭 示 Yb3+:YLiF4 晶 体 激 光 制 冷 的 热 负 载 管

理 机 制 袁 开 展 了 在 常 压 (1.0伊105 Pa) 和 高 真 空 (2.5伊

10-3 Pa) 状 态 下 的 激 光 制 冷 实 验 遥 首 先 测 量 了 样 品 的

制 冷 温 度 袁 接 着 分 析 了 作 用 在 样 品 上 的 热 负 载 来 源 袁

然 后 分 别 计 算 了 各 自 的 热 导 和 热 负 载 功 率 袁 最 后 讨

论 了 热 负 载 功 率 的 构 成 比 例 以 及 热 负 载 与 制 冷 温 度

的 相 互 影 响 关 系 遥

1 反Stokes荧光制冷的基本原理

不 同 于 原 子 气 体 激 光 制 冷 的 Doppler 效 应 袁 固 体

激 光 制 冷 基 于 反 Stokes 荧 光 过 程 遥 以 玻 璃 和 晶 体 材

料 为 例 ( 如 图 1 所 示 )袁 一 个 完 整 的 激 光 制 冷 循 环 [21] 描

述 如 下 遥

图 1 反 Stokes 荧 光 过 程 示 意 图

Fig.1 Schematic diagram of anti-Stokes fluorescence process

(1) 当 被 波 长 p 的 激 光 激 发 后 袁 电 子 从 基 态 顶

部 跃 迁 到 激 发 态 底 部 遥

(2) 电 子 吸 收 声 子 袁 迅 速 热 化 袁 从 激 发 态 底 部 跃

迁 到 顶 部 遥

(3) 电 子 自 发 辐 射 平 均 波 长 f 的 荧 光 袁 从 激 发 态

顶 部 跃 迁 到 基 态 底 部 遥

(4) 电 子 吸 收 声 子 袁 迅 速 热 化 袁 从 基 态 底 部 跃 迁

到 顶 部 遥

只 有 当 平 均 荧 光 波 长 f 短 于 泵 浦 光 波 长 p 时 袁

固 体 材 料 才 会 净 制 冷 遥 荧 光 光 子 与 泵 浦 光 子 之 间 的

能 量 差 来 源 于 电 子 对 声 子 的 吸 收 遥 由 于 整 个 制 冷 循

to -103 Pa, convection load of air is almost negligible, radiation load of the chamber becomes the most

important thermal load of the refrigeration sample.

Key words: anti-Stokes fluorescent cooling; thermal load; thermal convection; thermal conduction;

thermal radiation
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环 无 机 械 振 动 袁 无 流 体 移 动 袁 是 全 光 学 过 程 袁 因 而 固

体 激 光 制 冷 也 被 称 为 光 学 制 冷 遥

根 据 Sheik-Bahae/Epstein 理 论 [22]袁 固 体 材 料 的 激

光 制 冷 效 率 c 定 义 为 制 冷 功 率 Pcool 与 吸 收 功 率 Pabs

之 比 院

c =
Pcool

Pabs

= ext abs
p

f (T)
-1 (1)

式 中 院 ext 为 材 料 的 外 部 量 子 效 率 曰 abs =

1+ b

r ( p , T)蓘 蓡
-1

为 材 料 的 吸 收 效 率 袁 其 中 r ( p , T) 为

表 征 稀 土 离 子 掺 杂 浓 度 的 共 振 吸 收 系 数 袁 b 为 表 征

材 料 纯 度 的 背 景 吸 收 系 数 曰 ext abs 为 被 吸 收 的 泵 浦

光 子 转 化 为 荧 光 光 子 逃 离 材 料 的 比 例 遥 固 体 材 料 的

净 制 冷 意 味 着 cool >0袁 主 要 通 过 三 种 方 式 达 成 净 制

冷 院(1) f < p 袁(2) ext寅1袁(3) b寅0遥

当 被 施 加 负 载 时 袁 制 冷 材 料 的 温 度 变 化 遵 循 能

量 守 恒 定 律 [23]遥

C(T) dT
dt

=-Pcool +Q觶 load (2)

式 中 院C(T) 为 材 料 的 比 热 容 曰P cool = c P 0 1-e
( p , T)l

是 材 料 的 制 冷 功 率 袁 其 中 P0 是 激 光 泵 浦 功 率 袁 ( p ,T)

为 材 料 的 总 吸 收 系 数 袁l 是 激 光 通 过 材 料 的 距 离 曰Q觶 load =

K驻T 是 材 料 的 热 负 载 功 率 袁 其 中 K 是 相 应 的 ( 热 对

流 尧 热 传 导 和 热 辐 射 ) 热 导 袁驻T 是 材 料 的 温 度 变 化 遥

当 材 料 与 周 边 环 境 达 到 热 平 衡 时 袁 材 料 温 度 不 再 发

生 变 化 袁 制 冷 功 率 与 热 负 载 功 率 相 等 遥 材 料 要 达 到 尽

可 能 低 的 制 冷 温 度 袁 就 必 须 在 提 高 制 冷 效 率 和 增 强

材 料 对 泵 浦 激 光 吸 收 的 同 时 袁 减 少 作 用 在 材 料 上 的

热 负 载 遥

2 激光制冷实验

2.1 实验装置

制 冷 材 料 是 采 用 Czochralski 提 拉 法 生 长 的

Yb3+:LuLiF4 晶 体 袁 掺 杂 浓 度 为 5 mol%袁 发 射 率 为

0.9遥 样 品 被 切 割 成 Brewster 角 袁 尺 寸 为 3 mm伊3 mm伊

5 mm袁 表 面 积 为 78 mm2遥 样 品 由 两 根 导 热 系 数 为

1.0 W窑m-2窑K-1尧 直 径 为 200 滋m尧 长 度 为 15 mm 的 玻

璃 光 纤 支 撑 袁 而 光 纤 则 粘 连 在 两 对 支 架 上 遥 样 品 被 放

置 在 304 不 锈 钢 ( 已 抛 光 ) 材 质 的 腔 体 内 袁 腔 体 内 壁 发

射 率 为 0.10~0.15[24]袁 表 面 积 超 过 105 mm2遥 起 初 腔 体

不 抽 真 空 袁 维 持 约 1.0伊105 Pa 的 压 强 袁 进 行 在 常 压 状

态 ( 空 气 对 流 传 热 系 数 约 12 W窑m-2窑K-1) 下 的 激 光 制

冷 实 验 遥 接 着 袁 利 用 干 泵 和 分 子 泵 对 腔 体 抽 真 空 袁 将

压 强 降 至 2.5伊10-3 Pa袁 进 行 在 高 真 空 状 态 ( 空 气 对 流

传 热 系 数 约 1.0伊10-2W窑m-2窑K-1) 下 的 激 光 制 冷 实 验 遥

实 验 装 置 如 图 2 所 示 遥 波 长 1 020 nm袁 泵 浦 功 率

分 别 为 1尧2尧3 W 的 激 光 从 光 纤 激 光 器 出 发 袁 依 次 经

过 光 隔 离 器 袁 高 反 镜 袁 一 对 模 式 匹 配 透 镜 后 袁 进 入 腔

体 内 袁 以 E//c 的 偏 振 方 式 单 次 通 过 样 品 袁 最 终 抵 达

束 流 收 集 器 遥 样 品 的 荧 光 信 号 由 与 光 栅 光 谱 仪 相 连

的 荧 光 探 测 装 置 采 集 遥 样 品 的 制 冷 温 度 基 于 差 分 荧 光

光 谱 测 温 法 [25] 实 时 测 量 遥

图 2 实 验 装 置 图

Fig.2 Schematic diagram of experimental setup

2.2 制冷温度的变化

当 激 光 照 射 样 品 时 袁 样 品 发 射 反 Stokes 荧 光 袁 自

身 温 度 逐 渐 下 降 遥 大 约 10 min 后 袁样 品 温 度 趋 于 稳 定 遥

在 激 光 照 射 过 程 中 袁腔 体 内 壁 温 度 在 室 温 (293. 2 K) 附

近 略 微 波 动 遥 在 不 同 真 空 状 态 下 袁 样 品 温 度 对 于 泵 浦

功 率 的 依 赖 关 系 如 图 3 所 示 遥

图 3 在 不 同 真 空 状 态 下 袁 样 品 温 度 对 于 泵 浦 功 率 的 依 赖 关 系

Fig.3 Temperature vs pump power under

different vacuum states

由 图 3 可 知 袁 在 不 同 真 空 状 态 下 袁 经 过 不 同 功 率
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的 激 光 泵 浦 后 袁 样 品 温 度 相 继 出 现 了 不 同 程 度 的 下

降 遥 在 常 压 下 袁 样 品 温 度 分 别 为 289.2尧285.1尧281.0 K袁

相 对 室 温 最 多 下 降 了 驻T抑12 K遥 在 高 真 空 下 袁 样 品

温 度 分 别 为 284.5尧275.8尧267.1 K袁 相 对 室 温 最 多 下

降 了 驻T抑26 K遥 从 温 度 变 化 趋 势 来 看 袁 样 品 温 度 与

泵 浦 功 率 大 致 呈 线 性 关 系 遥 在 常 压 下 的 变 化 率 为

4.1 K/W袁 在 高 真 空 下 则 为 8.7 K/W遥

3 热负载管理

3.1 热负载的来源

从 实 验 条 件 来 看 袁 作 用 在 制 冷 样 品 上 的 热 负 载

主 要 来 源 于 空 气 热 对 流 尧 光 纤 热 传 导 和 腔 体 热 辐 射 遥

热 对 流 表 现 为 空 气 在 腔 体 内 壁 与 样 品 之 间 循 环

流 动 带 来 的 热 交 换 遥 热 量 从 温 度 较 高 的 腔 体 内 壁 流

向 温 度 较 低 的 样 品 表 面 遥 根 据 Newton 冷 却 定 律 袁 空

气 热 对 流 功 率 定 义 为 院

Q觶 conv =hair As (Tc -Ts ) (3)

式 中 院hair 为 空 气 对 流 传 热 系 数 曰As 为 样 品 表 面 积 曰Tc

为 腔 体 内 壁 温 度 曰Ts 为 样 品 温 度 遥 由 于 hair 随 压 强 降

低 而 衰 减 袁 因 而 将 腔 体 压 强 降 至 ~10-3 Pa 或 以 下 袁 即

可 减 少 热 对 流 负 载 遥

热 传 导 表 现 为 相 互 接 触 的 样 品 和 光 纤 因 冷 热 不

均 引 起 的 热 扩 散 遥 热 量 从 温 度 较 高 的 光 纤 与 支 架 粘

连 点 一 端 流 向 温 度 较 低 的 光 纤 与 样 品 接 触 点 一 端 遥

根 据 Fourier 导 热 定 律 袁 光 纤 热 传 导 功 率 定 义 为 院

Q觶 conv =kf

Af

df

(Tc -Ts ) (4)

式 中 院kf 为 光 纤 的 导 热 系 数 曰Af 为 样 品 与 光 纤 的 接 触 面

积 曰df 为 光 纤 的 传 热 距 离 遥 由 于 光 纤 与 样 品 的 接 触 面

积 极 小 袁 并 且 光 纤 具 有 导 热 系 数 小 尧 抗 挤 压 等 特 性 袁

因 而 使 用 光 纤 支 撑 样 品 袁 有 利 于 减 少 热 传 导 负 载 遥

热 辐 射 表 现 为 腔 体 内 壁 既 吸 收 来 自 样 品 的 自 发

辐 射 荧 光 袁 又 向 样 品 辐 射 传 热 遥 热 量 从 温 度 较 高 的 腔

体 内 壁 流 向 温 度 较 低 的 样 品 表 面 遥 腔 体 热 辐 射 功 率

定 义 为 院

Q觶 rad =
(Tc

4

-Ts

4

)

1- s

As s

+ 1
As

+
1- c

Ac c

(5)

式 中 院 =5.67伊10-8 Wm-2 K-4袁 是 Stefan-Boltzmann 常

数 曰 s 为 样 品 发 射 率 曰 c 为 腔 体 内 壁 发 射 率 曰Ac 为 腔

体 内 壁 表 面 积 遥 根 据 公 式 (5)袁 如 果 腔 体 大 小 与 样 品

相 当 (Ac 抑As )袁 并 且 腔 体 内 壁 镀 有 对 于 近 红 外 波 长

具 有 高 吸 收 率 同 时 保 持 低 发 射 率 特 性 的 太 阳 能 选 择

性 吸 收 涂 层 ( c<< s)袁那 么 热 辐 射 负 载 将 会 显 著 减 少 遥

3.2 热负载的结果

在 常 压 和 高 真 空 状 态 下 袁 样 品 温 度 相 对 室 温 分

别 最 多 下 降 了 12 K 和 26 K遥 因 而 样 品 在 最 低 制 冷

温 度 下 的 热 对 流 尧 热 传 导 和 热 辐 射 负 载 功 率 ( 热 导 )

分 别 由 公 式 (3)~(5) 得 到 遥

空 气 热 对 流 受 腔 体 真 空 状 态 变 化 的 影 响 遥 在 常

压 下 袁 空 气 热 对 流 热 导 约 9.36伊10-4 W/K袁 负 载 功 率

约 11.23 mW遥 在 高 真 空 下 袁 空 气 热 对 流 热 导 约 1.0伊

10-6 W/K袁 负 载 功 率 约 0.03 mW遥

光 纤 热 传 导 不 受 腔 体 真 空 状 态 变 化 的 影 响 遥 光

纤 热 传 导 热 导 与 样 品 的 温 度 变 化 无 关 袁 约 为 2.5伊

10-6 W/K遥 在 常 压 下 袁 负 载 功 率 约 0.03 mW曰 在 高 真

空 下 袁 约 0.07 mW遥

腔 体 热 辐 射 不 受 腔 体 真 空 状 态 变 化 的 影 响 遥 由

于 样 品 表 面 积 远 小 于 腔 体 内 壁 表 面 积 (78/105<<1)袁

并 且 温 度 变 化 幅 度 较 小 (267.1 /293.2抑1)袁 因 而 公

式 (5) 可 改 写 为 Q觶 rad抑4 s As Tc

3

(Tc -Ts )袁 于 是 粗 略 地

认 为 腔 体 热 辐 射 热 导 与 样 品 的 温 度 变 化 无 关 袁 约 为

4.0伊10-4 W/K遥 在 常 压 下 袁 负 载 功 率 约 4.8 mW曰 在 高

真 空 下 袁 约 10.4 mW遥

3.3 热负载的讨论

统 计 各 部 分 热 负 载 功 率 在 总 的 热 负 载 功 率 中 所

占 的 比 重 袁 可 以 发 现 院 在 常 压 下 袁 样 品 热 负 载 的 主 要

来 源 是 空 气 热 对 流 (69.93%)袁 其 次 是 腔 体 热 辐 射

(29.89%)袁 而 光 纤 热 传 导 (0.18%) 微 乎 其 微 遥 在 高 真 空

下 袁 样 品 热 负 载 的 主 要 来 源 是 腔 体 热 辐 射 (99.05%)袁

至 于 光 纤 热 传 导 (0.67%) 和 空 气 热 对 流 (0.28%)袁 则 忽

略 不 计 遥

由 上 可 知 袁 腔 体 热 辐 射 取 代 空 气 热 对 流 袁 成 为 制

冷 样 品 在 高 真 空 状 态 下 最 主 要 的 热 负 载 来 源 遥 腔 体

真 空 状 态 的 明 显 改 善 有 利 于 消 除 空 气 热 对 流 负 载 对

样 品 制 冷 的 影 响 袁 为 样 品 带 来 更 大 幅 度 的 温 降 遥 然 而

随 着 制 冷 温 度 的 持 续 降 低 袁 不 断 增 强 的 腔 体 热 辐 射

负 载 阻 碍 了 样 品 的 进 一 步 制 冷 遥
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4 结 论

研 究 了 Yb3+:YLiF4 晶 体 在 常 压 (1.013伊105 Pa) 和

高 真 空 (2.5伊10-3 Pa) 状 态 下 激 光 制 冷 的 热 负 载 管 理

机 制 遥 掺 杂 浓 度 为 5 mol% 的 样 品 由 两 根 光 纤 支 撑 袁

被 放 置 在 真 空 状 态 不 同 的 腔 体 内 遥 利 用 波 长 1 020 nm尧

功 率 3 W 的 激 光 激 发 样 品 遥 在 常 压 下 袁 样 品 温 度 相

对 室 温 下 降 了 驻T抑12 K袁 作 用 在 样 品 上 的 热 负 载 主

要 来 源 于 空 气 热 对 流 渊 负 载 功 率 院11.23 mW曰 在 总 的

负 载 功 率 中 占 比 院69.93%) 和 腔 体 热 辐 射 (4.8 mW曰

29.89%)遥 在 高 真 空 下 袁 样 品 温 度 相 对 室 温 下 降 了

驻T抑26 K袁 作 用 在 样 品 上 的 热 负 载 几 乎 全 部 来 源 于

腔 体 热 辐 射 (10.4 mW曰99.05%)遥

实 验 结 果 表 明 袁 随 着 腔 体 压 强 由 ~105 Pa 降

至 ~10-3 Pa袁 腔 体 热 辐 射 取 代 空 气 热 对 流 袁 成 为 作 用

在 制 冷 样 品 上 最 主 要 的 热 负 载 遥 因 此 袁 如 何 有 效 减 少

腔 体 热 辐 射 负 载 袁 突 破 激 光 制 冷 温 度 极 限 袁 成 为 固 体

激 光 制 冷 热 负 载 管 理 中 亟 需 解 决 的 关 键 问 题 遥
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