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摘　要：用熔融淬冷法制备了０．５ｗｔ．％ 掺杂Ｎｄ
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璃．在此基础上以玻璃粉料漂浮熔融法制备出粒径为５０～３００μｍ高折射率（狀≈２．１）玻璃微球，并在显

微镜下选出表面质量高的硫卤微球用于后续实验．将火焰法拉制出的直径１～２μｍ间的双锥形石英微

纳光纤与硫系微球进行近场耦合．相位匹配条件下测试结果表明光纤锥倏逝场将激发球内径向高阶回

音壁模式．实验测量了在８０８ｎｍＬＤ激光泵浦下直径１１０μｍ微球的荧光光谱特性，结果表明：掺Ｎｄ
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硫卤微球在输出端１０７５ｎｍ波段附近产生了等间距分布的荧光回音壁模式的光学谐振，共振峰间隔为

１．８０ｎｍ．实验结果与微球腔回音壁模式谐振的理论模型有较高的符合度．
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０　引言

直径几微米到几百微米的低吸收电介质玻璃微球

一种天然光学谐振腔，因其具有极高的品质因数 Ｑ

（石英基质可达１０１０）和极小的模式体积犞ｍ 而引起广

泛关注．其具有的优异特性源于在腔内存在回音壁模

式（ＷｈｉｓｐｅｒｉｎｇＧａｌｌｅｒｙＭｏｄｅ，ＷＧＭ）—入射光束在腔

内发生全内反射，被约束在“赤道”平面附近并沿大圆

绕行，当其相位满足一定相位匹配条件时，可以互相叠

加而增强［１２］
．玻璃微球腔特性不仅优于ＦａｂｒｙＰｅｒｏｔ

腔等传统谐振腔［３］，相比于微环、微柱和微盘等其他结

构光学谐振腔，微球腔也具有制备简单，光能量存储时

间最长等特性［４６］
．基于以上优良特性，玻璃微球在极

低阈值激光器、高灵敏度传感器、非线性光学及腔量子

电动力学效应等领域应用前景广阔．目前国内外开展

用于微球腔实验的玻璃基质主要有石英玻璃、磷酸盐

玻璃、氟化物玻璃、碲酸盐玻璃、硫系玻璃等．其中硫系

玻璃具有极高的线性与非线性折射率 （狀１＝２．０～

３．５ｍ
２／Ｗ，狀２ ＝２～２０×１０

１８
ｍ
２／Ｗ），低声子能量

（２００ｃｍ－１
～３５０ｃｍ

－１），使得掺杂其中的稀土离子具

有较低的多声子弛豫概率和较大的受激发射截面，从

而使红外波段的辐射跃迁成为可能［７］
．但硫系玻璃具

有强共价键的特点，稀土离子很难进入其紧凑的网络

结构，研究表明硫卤玻璃更利于提高稀土离子溶解度

和稀土离子吸收跃迁，并具有优良的热稳定性及更低

的声子能量［８９］
．

在硫系玻璃微球方面，南安普顿大学Ｅｌｌｉｏｔｔ等
［９］

制备了 ＧａＬａＳ玻璃微球，测得直径１００μｍ 微球

１．５５μｍ处的Ｑ值为８×１０
４，后续实验中用８０８ｎｍ激

光泵浦Ｎｄ
３＋掺杂ＧａＬａＳ玻璃微球获得１０８０ｎｍ激

光输出［１０］
．美国康奈尔大学Ｂｒｏａｄｄｕｓ等人制备了在

１５５０ｎｍ处Ｑ值为２×１０
６ 的 Ａｓ２Ｓｅ３ 玻璃微球

［１１］
．南

安普顿大学 ＷａｎｇＰｅｎｇｆｅｉ等在１１０μｍ直径聚合物包

裹的微球中也实现了高Ｑ值模式有效激发
［１２］
．国内在

硫系微球研究领域还未见报道．本文在制备０．５ｗｔ．％

Ｎｄ
３＋掺杂７５ＧｅＳ２１５Ｇａ２Ｓ３１０ＣｓＩ硫卤玻璃的基础上，

采用改进的玻璃粉料漂浮熔融法制备出粒径为５０～

３００μｍ玻璃微球，并将之与直径为１～２μｍ的双锥形

石英光纤进行近场耦合．测量和讨论了直径为１１０μｍ

微球在８０８ｎｍ 激光二极管（ＬａｓｅｒＤｉｏｄｅ，ＬＤ）泵浦下

的荧光回廊模光谱特性．

１　微球腔与光纤锥耦合理论

根据微球腔与光纤锥耦合理论［１３］，其耦合应满足

微球与光纤锥倏逝场重叠，要达到最佳耦合效果，需要

控制耦合距离犱和达到模式相位匹配．

　　锥形光纤与微球耦合效率η表示为

η＝１－
犈ｏｕｔ
犈ｉｎ

２

（１）

式中犈ｉｎ为输入到光纤锥的光功率，犈ｏｕｔ为从光纤锥另

一侧出射光功率．

根据相关文献，式（１）可进一步表示为
［１４］

η≈

４α犔

犓０ｅｘｐ －２犱（ ）γ

１＋
２犉

π
ｓｉｎ φ（ ）［ ］（ ）２

ｅｘｐ －２犱（ ）γ ＋
α犔

犓［ ］
０

２
（２）

α为光在微球腔内绕一周的振幅衰减因子，犔＝２π犪，犪

为微球腔的半径，犱为微球腔与锥形光纤的距离，犓０

为犱＝０时的耦合系数，γ为微球腔衰减系数．通过式

（２）可以估算出达到最佳耦合距离时的距离犱．

要使光纤锥中倏逝波光场模式与微球中 ＷＧＭ模

式达到相位匹配，需要满足传输常量相等．微球 ＷＧＭ

模式传输常量β狊＝犽犾／狓狀，犾，犽＝２π／λ为光在自由空间

中的传输常量，犾为轨道量子数，狓狀，犾为微球谐振峰对应

尺寸参数，根据Ｌａｍ对一折射率为 犖狊 的微球其回音

壁模式特征方程近似解，狓狀，犾满足下列关系
［１５］

犖狊狓狀，犾＝ν＋２
－１／３

ζ狀ν
１
３

－
犘

犖
２
狊（ ）－１

１／２＋
３

１０
２
－２／（ ）３ ζ２犾ν－１／３－

２
－１／３
犘
犖
２
狊－２犘

２

（ ）３

犖
２
狊（ ）－１

３
２ ζ狀ν

－２／３
＋犗ν（ ）－１ （３）

式中ν＝犾＋１／２，对于 ＴＥ模，犘＝犖狊；对于 ＴＭ 模，

犘＝１／犖狊．ζ狀 为Ａｉｒｙ函数的第狀个根，ζ１＝２．３３８，ζ５＝

７．９４４，ζ１０＝１２．８２９，ζ１５＝１６．９０６．据式（３）及β狊＝犽犾／

狓狀，犾可得到微球半径与传播常量对应关系．对于光纤

锥，其基模传播常量为［１３，１６］

β
２
狋＝犽

２
犖
２
犳－２．４０５／ρ

２ （４）

犖犳 为锥形光纤折射率，ρ为锥形光纤半径，由式

（３）及式（４）即可得到微球与光纤锥相位匹配关系．实

验所用硫卤玻璃折射率为 犖狊＝２．１．光纤锥使用标准

单模通信光纤拉制，折射率犖犳＝１．４４．微球腔支持ＴＥ

和 ＴＭ 模式谐振，图１（ａ）、（ｂ）分别为８０８ｎｍ 和

１０７５ｎｍ波长下微球ＴＥ模式传输常量匹配图（狀＝１、

５、１０、１５）．

图１表明，对于本实验直径＞５０μｍ的硫卤微球，

其基模（狀＝１）及较低阶微球 ＷＧＭ 模式（狀＝２～１５），

在８０８ｎｍ和１０７５ｎｍ波长下，与锥光纤传播常量相

差较大，无法达到在其他材质内（如石英、磷酸盐玻璃）

出现的基模相位匹配．这主要是由于硫卤微球与锥光

纤折射率相差较大导致［１３］
．因此，根据传播常量匹配

图，８０８ｎｍＬＤ泵浦激发微球时将会激发球内径向高

阶 ＷＧＭ模式．

２２０００３７０
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图１　不同尺寸微球与锥光纤传播常量匹配图

Ｆｉｇ．１　Ｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎｃｏｎｓｔａｎｔｓｏｆｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ

ｉｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｉｚｅｓａｎｄｔａｐｅｒｅｄｆｉｂｅｒｓ

２　实验

实验中首先用传统熔融淬冷法制备了３０ｇ的

０．５ｗｔ．％ Ｎｄ
３＋掺杂的７５ＧｅＳ２１５Ｇａ２Ｓ３１０ＣｓＩ硫卤玻

璃．微球采用玻璃粉末漂浮熔融法制备
［１７］，装置主要

包括加料系统、熔制系统、收集系统［１７，１８］，因硫系玻璃

在高温下易与空气中氧、水蒸气等发生反应导致微球

质量变差，故整个制备过程在 Ａｒ气体氛围中进行．玻

璃块体敲碎后用玛瑙研钵磨成粉末，并将粉末通过一

定目数网筛进行筛选用于制备微球．在加热到１０００℃

的管式炉上端引入筛选好的粉末，高温熔融状态下粉

末受表面张力作用形成球体．图３为采用马尔文

ＭＳ２０００激光粒度仪测得的制备前粉末和制备后所得

微球尺寸分布［１９］，筛选出硫系微球粒径分布为５０～

３００μｍ．图２（ａ）所示为利用自行制作的石英槽重复倾

斜挑选后的微球显微图．挑好的微球用紫外固化胶粘

附在一光纤柄上以便进行耦合实验（图２（ｂ））．

光纤锥采用火焰法拉制，拉制过程中，康宁ＳＭＦ

２８ｅ单模光纤通过光纤夹具固定于两电控平移台上，光

纤两端用光纤熔接机分别与单模跳线熔接，激光从一侧

跳线输入，从另一侧跳线输出并接入光谱分析仪

（ＯｐｔｉｃａｌＳｐｅｃｔｒｕｍＡｎａｌｙｚｅｒ，ＯＳＡ），监测拉制过程功率变

化．将光纤待加热部分（１～２ｃｍ）去除涂覆层，擦拭干

净．图４为拉制过程中功率变化监测图．拉制结束后功

率损耗在１ｄＢ以内，实现了较低损耗光纤锥的拉制
［２０］
．

图２　微球显微图

Ｆｉｇ．２　Ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｉｃｉｍａｇｅｏｆｆａｂｒｉｃａｔｅｄｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ

图３　制备前粉末和制备后所得微球尺寸分布

Ｆｉｇ．３　Ｄｉａｍｅｔｅｒｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｇｌａｓｓｐｏｗｄｅｒｐａｒｔｉｃｌｅｓ

ａｎｄｒｅｓｕｌｔｅｄｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｓ

图４　 拉制过程功率监测图

Ｆｉｇ．４　Ｖａｒｉａｔｉｏｎｏｆｏｐｔｉｃａｌｐｏｗｅｒｄｕｒｉｎｇｔｈｅｆａｂｒｉｃａｔｉｏｎ

ｐｒｏｃｅｓｓｏｆｆｉｂｅｒｔａｐｅｒ

耦合系统实验装置原理如图 ５，用工作波长

８０８ｎｍ单模ＬＤ激光器作为微球腔的泵浦源．实验采

用的微球直径为１１０μｍ，拉制的光纤锥最细处直径在

１～２μｍ内．实验中，光纤锥固定在凹槽型铝板上，粘

附有微球的光纤柄固定在 Ｔｈｏｒｌａｂｓ高精度压电平移

台上（ＴｈｏｒｌａｂｓＮａｎｏＭａｘ３１２Ｄ／Ｍ），通过精细调节

ＸＹＺ三个维度来实现微球腔与锥形光纤的最佳耦合，

泵浦激发微球腔内 Ｎｄ
３＋ 发光．借助 ＫｅｙｅｎｃｅＶＨＸ

１０００Ｅ超景深光学显微镜进行耦合调节．实验过程中

３２０００３７０
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发现因光纤锥直径很小，微球靠近光纤锥到一定距离

时，光纤锥会与微球在范德华力作用下相互吸引到一

起［２１］，达到相对稳定的状态．其中，插图为微球与光纤

锥耦合过程光学显微镜图（×５００）．

图５　耦合实验装置

Ｆｉｇ．５　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｔｈｅｃｏｕｐｌｉｎｇｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ

３　实验结果与讨论

图６ 为 微 球 Ｎｄ
３＋ 离 子４

Ｆ３／２ →
４
Ｉ１１／２ 辐 射 跃 迁

１０７５ｎｍ波段荧光随激光泵浦功率变化光谱图（内嵌

图为块状玻璃的１０７５ｎｍ波段荧光光谱），与块状玻

璃荧光谱相比，明显可见微球荧光谱包含一系列相同

间隔的周期性尖峰，间距均在１．８ｎｍ左右见图７．这说

图６　不同泵浦功率下１０７５ｎｍ附近掺Ｎｄ
３＋玻璃微球

荧光光谱

Ｆｉｇ．６　ＦｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｅｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅＮｄ
３＋ｄｏｐｅｄ

ｍｉｃｒｏｓｐｈｅｒｅｏｂｓｅｒｖｅｄａｒｏｕｄ１０７５ｎｍａｔｖａｒｉｏｕｓ

ｐｕｍｐｉｎｇｐｏｗｅｒｓ

图７　共振峰间隔

Ｆｉｇ．７　Ｓｐａｃｉｎｇｂｅｔｗｅｅｎｒｅｓｏｎａｎｃｅｐｅａｋｓ

明稀土掺杂硫卤玻璃的荧光受到了微球谐振腔的调制

作用，某些特定波长的荧光得到加强，亦即在微球中形

成了 ＷＧＭ谐振．根据耦合理论，此时实现了高折射率

差光纤锥硫系微球的相位匹配，激发了高阶 ＷＧＭ模

式．根据 Ｍｉｅ散射理论，当微球尺寸参数狓＝２π犪／λ大

于５０时，相同偏振模式、相同级数犾下、模数相邻的两

个共振峰之间的间隔大约为［２２，２３］

Δλ＝

λ
２
ａｒｃｔａｎ

狀１
狀（ ）
２

［ ］－１
１／２

π犱狀２
狀１
狀（ ）
２

２

［ ］－１
１／２

（５）

式中λ为荧光发射波长，犱为玻璃微球的直径，狀１ 和狀２

分别为微球材料折射率和微球周围介质（本文为空气）

折射率．微球 ＷＧＭ谐振波长取决于其尺寸和折射率．

利用式（５）计算得Δλ＝１．９３ｎｍ，与图７观察到的光谱

谐振峰平均间隔１．８０ｎｍ基本相符．为进一步表征谐

振腔质量，表１展示了由式（３）所得部分 ＴＥ模式位

置．对比结果显示谐振峰波长理论值与实验值基本相

符，差值最大仅为０．０１９４％．

表１　谐振峰理论值与实验值对比

犜犪犫犾犲１　犆狅犿狆犪狉犻狊狅狀犫犲狋狑犲犲狀狋犺犲狅狉犲狋犻犮犪犾犪狀犱

犲狓狆犲狉犻犿犲狀狋狏犪犾狌犲狅犳狋犺犲狉犲狊狅狀犪犮犲狆犲犪犽狊

Ｍｏｄｅ
Ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈλ／ｎｍ

ｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌｖａｌｕｅ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｖａｌｕｅ
Ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅ

ＴＥ１６４１ １０７５．１９ １０７５．００ ０．０１７７％

ＴＥ１６４０ １０７６．８４ １０７６．８２ ０．００１９％

ＴＥ１６３９ １０７８．５０ １０７８．７０ ０．０１８５％

ＴＥ１６３８ １０８０．１７ １０８０．３８ ０．０１９４％

　　同时在图６观察到微球荧光强度随激光泵浦功率

提高先增强后减弱，在观察中发现拉制的光纤锥出现

了细小裂纹，可推测除振动及外界实验环境外［２４］，裂

纹是导致激光损耗增加的主要因素．实际上将光纤锥

与微球分离后，通过的光功率相比之前大幅减小．光谱

图各谐振峰图样在各功率处基本保持稳定，同一谐振

峰位置向长波方向有所偏移，在较高泵浦功率下热效

应是导致光谱“红移”的主要原因．微球吸收泵浦光后

因受热引起直径和折射率发生变化，进而导致腔模向

长波方向移动［２５］，这一特性有应用于温度传感领域的

潜力．

４　结论

用改进粉末漂浮熔融法制备了直径为 ５０～

３００μｍ的０．５ｗｔ．％ Ｎｄ
３＋：ＧｅＧａＳＣｓＩ高折射率硫卤

玻璃微球，将选出的直径１００μｍ微球与腰锥直径１～

２μｍ的光纤锥近场耦合．８０８ｎｍ单模ＬＤ激光泵浦

下，激发了微球 Ｎｄ３＋在１０７５ｎｍ波长附近的荧光光

谱，光纤锥与高折射率微球实现相位匹配，成功激发出

高阶 ＷＧＭ共振模，并测得其共振峰间距为１．８０ｎｍ，

４２０００３７０
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与理论计算数值相符．同时根据荧光随泵浦功率变化，

微球的荧光输出特性受光纤锥拉制质量影响较大．实

验结果为下一步低阈值硫系玻璃微球激光器的研究提

供了有力条件．
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