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摘要　通过数值求解传播方程,研究了当空气中含有微量处于激发态的氧分子时,飞秒激光脉冲在其中的传播过

程,并对比了常压和低压下的结果.数值模拟结果表明,当气体中含有激发态分子时,会影响激光脉冲在其中的传

播过程,而且激发态分子所占的比重越大,对激光强度的时间和空间分布的影响越大.

关键词　激光光学;飞秒激光;成丝;等离子体通道;激发态分子

中图分类号　O４３７　　　　　　文献标识码　A　　　
doi:１０．３７８８/CJL２０１７４４．０９０２００２

PropagationofFemtosecondLaserPulsesinPartiallyExcitedGas

LiSuyu１ ２ FeiDehou１ JinMingxing１
１InstituteofAtomicandMolecularPhysics JilinProvincialKeyLaboratoryofAppliedAtomicand

MolecularSpectroscopy JilinUniversity Changchun Jilin１３００１２ China 
２CollegeofElectronicScienceandEngineering StateKeyLaboratoryonIntegratedOptoelectronics JilinUniversity 

Changchun Jilin１３００１２ China

Abstract　Thepropagationoffemtosecondlaserpulseintheaircontainingasmallamountofoxygenmoleculein
excitedstateisinvestigatedbynumericallysolvingthepropagationequation andthenumericalresultsinboth
normalandlowatmosphericpressuresarecompared敭Thenumericalsimulationresultsshowthatwhentheair
containsexcitedmolecules itwillaffectthepropagationprocessofthelaserpulse敭Thebiggertheproportionofthe
excitedmoleculesis thegreatertheinfluenceofitonthetimeandspatialdistributionofthelaserintensitywillbe敭
Keywords　laseroptics femtosecondlaser filamentaion plasmachannel excitedmolecules
OCIScodes　１４０敭３５３８ １９０敭５５３０ １９０敭３２７０ ３２０敭２２５０

　　收稿日期:２０１７Ｇ０３Ｇ２８;收到修改稿日期:２０１７Ｇ０４Ｇ２５
基金项目:国家９７３计划(２０１３CB９２２２００)、国家自然科学基金(１１４７４１２９)

作者简介:李苏宇(１９８７—),男,博士,助理研究员,主要从事激光等离子体中的原子与分子物理方面的研究.

EＧmail:suyu１１＠mails．jlu．edu．cn
　∗通信联系人.EＧmail:dhfei＠jlu．edu．cn

１　引　　言
飞秒激光脉冲在传播过程中,当克尔自聚焦效应和等离子体散焦效应达到动态平衡时,会形成稳定的等

离子体通道,又被称为成丝[１Ｇ４].成丝过程中会发生太赫兹辐射[５Ｇ６]、超连续谱产生[７Ｇ８]、荧光发射[９Ｇ１１]等非线

性过程.基于丝的特性以及成丝过程中发生的各种非线性效应,飞秒激光成丝在高精细加工[１２Ｇ１３]、人工降

雨[１４Ｇ１５]、远程探测[１６Ｇ１７]、激光引雷[１８Ｇ１９]等领域有着重要应用,这些应用大多是在大气环境中开展的.在实际

大气环境中,涉及到的海拔也会不同.对于高层大气,存在着各种波段的电磁波辐射,尤其是在短波长电磁

波的作用下,其中的气体分子很容易被激发到较高的能级,从而使部分分子处于激发态.处于激发态的分子

电离能很小,其光电离截面大,即便在较弱的激光场的作用下也容易发生电离.当飞秒激光脉冲在其中传播

时,一开始就会产生大量等离子体,影响飞秒激光脉冲的自聚焦过程.因此,当气体中含有一定量的处于激

发态的分子时,飞秒激光脉冲在其中传播时,必然会呈现与不包含激发态分子气体不同的现象.不过,在过
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去的二十多年间,人们主要关注的是飞秒激光脉冲在中性介质中的传播[１Ｇ２,２０],目前,还没有关于飞秒激光脉

冲在部分激发的气体中传播的报道.
只有当飞秒激光脉冲的初始功率大于自聚焦临界功率时,成丝现象才会发生.由于介质的非线性折射

率系数与气压成正比,飞秒激光的初始功率随着气压的减小而增大,因此气压的改变会影响飞秒激光传播过

程,这已经被大量的理论和实验研究证实[２１Ｇ２４].氧气和氮气是空气的主要成分,氧气由于其电离能低,在相

同入射激光的作用下,其多光子电离过程所需的光子数更小,更容易发生电离和激发等过程,对飞秒激光脉

冲成丝过程的影响更大.因此,本文选取氧气分子作为研究对象.为了更加真实地反映飞秒激光脉冲的传

播过程,需要研究不同气压下,激发态分子对飞秒激光脉冲传播及成丝的影响.本文通过数值求解传播方

程,对飞秒激光脉冲在含有激发态氧分子的空气中的传播过程进行了研究.

２　理论模型及方法
对于氧气来说,其基态电离能UO＝１２．０６３eV,第一激发态(在这里仅考虑２s态)电离能为UO

(１st)＝
UO/４＝３．０１６eV.对于８００nm激光脉冲,单个光子的能量为１．５５eV,仅需要两个光子就可以使处于第一

激发态的氧原子电离.多光子电离截面可以通过以下公式给出[１,２５]:

σK ＝ωa．u．
４２n∗

π２
|Cn∗,l∗|２

Ui
２UH
v２n∗＋２K－３/２０ exp(２K－v０)Φ０[２(K－v０)]

１
IK０
, (１)

式中ωa．u．＝ eEH/ ２mUH ≈４．１３５×１０１６s－１,EH ＝ e５m２/h－４(４πε０)３ ≈ ５１４．２２５GV/m,E０ ＝ EH ×

(Ui/UH)３/２(Ui 和UH 分别为给定原子和氢原子的电离能,h－ 为约化普朗克常量),|Cn∗,l∗|２＝
２２n∗

n∗Γ(２n∗)
[n和

l分别为主量子数和角量子数,n∗＝n－δl 和l∗＝l－δl 为相应的有效量子数,δl＝n－(Ui/UH)－１/２ 为量子

数亏损],Γ表示伽马函数.κ＝K≡mod(v０＋１)为多光子电离过程所需的最少光子数,其中v０≡Ui/h－ω０,ω０

为激光中心圆频率.Φm(x)＝
x２|m|＋１

２∫
１

０

exp(－x２t)t|m|

１－t
dt＝ exp(－x２)∫

x

０
(x２－y２)|m|exp(y２)dy,常量

f(l,m)＝
(２l＋１)(l＋|m|)!

２|m|(|m|)! (l－|m|)!
(m为磁量子数),对于本研究考虑的情形,l＝m＝０,f(０,０)＝１.需要

说明的是,文献中以氢原子作为参考原子,在计算处于第一激发态氧原子的多光子电离截面的时候,需要用氢

原子第一激发态能量作为参考,即UH
(１st)＝３．４eV. 通过以上公式计算得到氧原子第一激发态的双光子电离

截面σ２＝４．２８×１０－２２ m４W－２s－１,而对于处于基态的氧原子,其多光子电离截面为σ８＝３．７７×
１０－１２８m１６W－８s－１.需要说明的是,本研究将氧原子的多光子电离截面用于计算氧分子的电离,实现对飞

秒激光脉冲在含有激发态氧分子的气体中传播的定性分析.严格意义上,不能这么处理,这是因为氧分子经过

解离才能产生氧原子,氧分子和氧原子的电离能是存在差别的.不过,由于计算氧分子的多光子电离很繁琐,
在大部分工作中均利用氧原子的电离能和多光子电离截面研究成丝过程[１].本研究也做了这种近似,即利用

激发态氧原子替代激发态氧分子.
通过数值求解描述激光传播的非线性薛定谔方程(NLSE),对飞秒激光脉冲在气体介质中传播过程进

行研究:
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(１＋iω０τc)T－１ρeE－

１
２∑sKsh－ω０σKs(ρs－ρe,s)|E|

２Ks－２E, (２)

式中r为光束半径,ρe 为电子密度;τ是延迟时间变量,τ＝t－z/vg(vg ＝∂ω/∂k|ω０),k０＝２π/λ０ 和ω０＝
２πc/λ０ 分别为波矢和中心角频率,c为真空中光速.方程右边第一项表示光束的横向衍射,第二项表示群速

色散GVD效应,其中k″＝∂２k/∂ω２|ω０ 为GVD系数,第三项为等离子体散焦(虚部,其中σ是逆轫致辐射截

面,τc是电子碰撞时间)和等离子体吸收(实部),n２ 表示介质的非线性折射率系数(即克尔系数).最后一项

表示多光子吸收,其中βK＝Kh－ω０nairσK 为多光子吸收系数,σK 为多光子电离系数.K＝mod(U/h－ω０＋１)为

０９０２００２Ｇ２



中　　　国　　　激　　　光

多光子电离所需最少的光子数,U 为电离能.克尔效应项中的算符T＝１＋(i/ω０)∂τ 表示自陡峭效应,而

T－１＝１－(i/ω０)∂τ 表示空间Ｇ时间聚焦效应.需要指出的是,在多光子吸收项(方程右边最后一项)中,s表

示气体种类.
电子密度ρe 可由以下公式计算:

∂ρe
∂τ＝∑sσKs(ρs－ρe,s)|E|

２Ks. (３)

　　考虑氧气和处于第一激发态氧分子的电离,其中氧气密度为ρO＝５×１０２４m－３,处于第一激发态的氧分

子的密度为ρO(１st)＝ρO×η,η为处于第一激发态分子所占的比重.采用氧气的非线性折射率系数即n２,O＝
１．６×１０－２３m２/W[２６].但由于激发态氧原子相关数据的缺乏,为了定性研究部分激发的空气中的成丝,将气

体全部为激发态氧原子情况下的非线性折射率取为n２,O(１st)＝２．０×１０－２２m２/W,比处于基态的氧原子大了

一个量级.因此总的非线性折射率为n２＝n２,O(１st)×η＋(１－η)×n２,O.另一方面由于第一激发态氧原子的

折射率与氧原子不同,其GVD系数也与氧原子不同,但由于GVD效应对低压情形的影响不大[１０],即便

GVD效应明显,其对成丝之后的传播影响较小,在这里就没考虑第一激发态氧原子的GVD效应.GVD系

数取为空气的参数,即:k″＝２×１０－２９s２/m.
虽然处于激发态的分子在激光的作用下,很快发生电离,产生等离子体,但本研究假设仅有很少的分子

处于激发态,对电子碰撞以及逆轫致辐射等过程的影响可以忽略.因此,本研究选取了参考文献[１]给出的

电子碰撞时间和逆轫致辐射截面的数据,即τc＝３．５×１０－１３s和σ＝５．１×１０－２４m２.这些是常压下的数据,
在涉及其他气压时,会考虑这些参数与气压的关系:n２(p)＝n２(p０)×p,τc(p)＝τc(p０)/p,σ(p)＝

σ(p０)×
p １＋ω２０τ２０(p０)[ ]

p２＋ω２０τ２０(p０)
,k″(p)＝k″(p０)×p和βK(p)＝βK(p０)×p

[２１].在计算中,所采用的激光初始包

络为E(r,t)＝ I０exp(－r２/w２
０)exp(－t２/τ２p),其中I０ 表示初始激光强度,本研究中光束半径选为w０＝

１．３mm,激光脉宽选为τp＝７０fs.

３　结果与讨论
在计算中,选取激发态分子所占比重η为０％,０．１％,０．５％,１．０％,５．０％和１０．０％,分别研究了飞秒激光

脉冲在其中的传播,如图１所示,实验时气压为１atm(１atm＝１０１．３２５kPa),初始激光强度为１TW/cm２.
通过计算多光子电离速率的公式W＝σKIK(I为最大光强)可知,对于本研究采用的初始激光强度I０＝
１TW/cm２,处于激发态的氧分子电离速率比处于基态的氧分子大了约１０个数量级,说明激发态分子容易

发生电离.从图１(b)可以看出,在相同的激光作用下,随着η的增大,在传播初期电离产生的等离子体增

多,其散焦作用增大,对克尔自聚焦效应起到了抑制作用,以至于激光强度增加和光束尺寸减小变得缓慢[图

１(a)和(c)],自聚焦发生溃缩的位置增大[图１(a)和(b)].这种对溃缩的抑制作用也使得激光脉冲所能达

到的最大强度减小,以至于在脉冲溃缩发生之后,等离子体密度的最大值也变小.此外,随着η的增大,电离

消耗的能量也会增多,如图１(d)所示,因此相同能量的激光脉冲所能维持的成丝长度越短.这些现象表明

当气体介质中含有处于激发态的分子时,会对飞秒激光的传播以及成丝过程造成不利影响.
当η达到一定值(如η＝５％)时,激光脉冲入射之后会产生大量等离子体,这会导致出现等离子体散焦

作用强于克尔自聚焦效应的情形.在这种情况下,随着传播距离的增加(z＜１m),激光强度呈现减小的趋

势[图１(a)中加粗的蓝色划线],等离子体密度也相应减小[图１(b)中加粗的蓝色划线].此外,由于等离子

体散焦作用的增强,光束半径不但没有减小反而逐渐增大,如图１(c)中的蓝色划线所示.不过,当激光强度

减小到一定程度后,等离子体密度也相应减小,克尔自聚焦作用又会强于等离子体的散焦作用,使激光脉冲

的强度增大,电子密度增加,光束半径减小.不过,由于存在大量等离子体,在激光强度很小的时候,等离子

体散焦就与克尔自聚焦达到了平衡,光强很小,如图１(a)中加粗的蓝色划线所示.这些现象表明,当气体中

含有大量激发态分子时,飞秒激光脉冲不能在其中成丝.
需要特别说明的是,由于采用的激光初始空间包络为高斯型,峰值附近电离产生的等离子体大于两端,

会导致这样的结果:脉冲中心处等离子体散焦作用强于克尔自聚焦,两端则相反,其结果是脉冲峰值处的强
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图１ 气压为１atm时,不同η下飞秒激光脉冲在空气传播过程中(a)最大光强I,(b)轴上电子密度ρe,
(c)光束半径r和(d)能量E 的演化

Fig敭１ Evolutionof a maximumintensityI  b onＧaxiselectrondensityρe  c beamradiusrand

 d energyEoffemtosecondlaserpulsepropagatinginairwithdifferentηwhiletheairpressureis１atm

度减小,两端强度增大,很快出现了空间上的劈裂,如图２(d)所示(图２实验时气压为１atm,初始激光强度

为１TW/cm２).此外,从图２(a)~(f)可以看出,随着η的增大,激光脉冲在空间上的劈裂程度也会增大,以
至于在η＝５％时,光束在空间上完全劈裂开来.利用这一性质,可以通过一束初始高斯光束制备实验所需

的环状光束[２７].
对于在介质中传播的激光脉冲,其折射率为n＝n０＋nKerr－np,其中n０≈１,nKerr＝n２I(r,t)和np＝

ρe(r,t)/(２ρc)分别表示空气折射率、非线性克尔折射率和等离子体折射率,ρc 为等离子体临界密度.对于

不包含激发态分子的氧气,在脉冲自聚焦发生溃缩之前,克尔自聚焦效应强于等离子体散焦作用:nKerr＞np.
由于通常采用的激光脉冲在时域上是高斯型的,脉冲中心的折射率会大于脉冲前、后沿的折射率,这样脉冲

前后沿的传播速度大于脉冲峰值的传播速度,使得脉冲后沿逐渐赶上脉冲峰值,从而形成很陡峭的后沿,使
脉冲的时域形状变得不对称,如图３(a)所示(图３实验时气压为１atm,初始激光强度为１TW/cm２).这就

是通常所指的自陡峭效应[１,２８Ｇ３０],这种现象在固体介质中更为明显[２８].
在激光脉冲发生溃缩时,等离子体密度会急剧增加,使得脉冲峰值np＞nKerr,由于等离子体寿命在纳秒

量级,远大于飞秒激光脉冲的持续时间,可以认为脉冲后沿和峰值处的离子体密度相同,因此对于脉冲后沿

也有np＞nKerr.在这种情况下,脉冲峰值和后沿速度大于前沿速度,因此后沿会逐渐赶上前沿,使得激光脉

冲在传播过程中,其峰值发生明显的时域前移,如图３(a)所示.而较大的等离子体密度正是导致溃缩之后

峰值发生前移的原因,如果在激光脉冲传播的初始阶段等离子体密度就比较大,脉冲峰值会不会更快地前移

呢? 为了解决这个问题,图３(a)~(f)给出了η为０％,０．１％,０．５％,１．０％,５．０％和１０．０％时,轴上强度

I(t,z)随传播距离和时间的演化.从图３(b)可以看出,当η＝０．１％时,几乎与不含有激发态分子气体的情

形[图３(a)]相同.不过,当η＝０．５％时,在脉冲刚发生溃缩位置处,其峰值就已经发生时域前移了[图３
(c)],这在η＝１．０％时更为明显[图３(d)].对于这一现象,解释如下:随着η的增加,脉冲峰值和后沿处会

有更多的等离子体,使它们的折射率进一步减小,因而脉冲峰值和后沿传播得更快,导致脉冲峰值更快地前

移.当η大到一定值之后,激光脉冲不能在其中成丝,其峰值的时域前移更为明显,如图３(e)和(f)所示.
从图３(a)~(d)还可以看到,在传播过程中,脉冲会发生时域上的劈裂.不过,随着η的增加,脉冲发生

劈裂的位置明显延后了.在不含有激发态氧分子时,脉冲在z＝２．１m附近发生劈裂,如图３(a)所示,而当

η＝１％时,脉冲发生时域劈裂的位置却在z＝３．８m附近.
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图２ 气压为１atm,η分别为(a)０％,(b)０．１％,(c)０．５％,(d)１．０％,(e)５．０％和(f)１０．０％时,

激光强度I(r,z)在t＝０时刻的空间分布

Fig敭２ SpatialdistributionoflaserintensityI r z att＝０momentwhiletheairpressureis１atmandηis a ０％ 

 b ０敭１％  c ０敭５％  d １敭０％  e ５敭０％and f １０敭０％ respectively

在人们生活的环境中,空气始终处于中性,不会存在激发态分子,在其中产生大量激发态分子比较困难.
不过,对于高层大气,由于存在着各种波段的电磁波辐射,在短波长电磁波的作用下,空气中的分子很容易被

激发到较高的能级,从而处于较为稳定的激发态.为了更加真实地反映成丝过程,接下来,选取气压为

０．２atm的情形,对飞秒激光脉冲在其中的传播进行数值模拟.气压p 和海拔h 之间的关系满足:p＝
p０exp[－(h－h０)/hp],其中hp＝RT/Mg≈８km,其中p０＝１atm和h０＝０km分别为海平面处的气压和

海拔[２３].气压为０．２atm时对应的海拔约为h＝１２．８km.由于自聚焦临界功率Pcr(p)与压强成反比,即
Pcr(p)＝Pcr(p０)/p,此处采用文献[２１]的处理方法,即保持Pin(p)/Pcr(p)和w０的值固定,其中Pin(p)为压

强为p时激光的入射功率,ω０ 为激光光束的初始半径.这样,两种气压下的自聚焦溃缩距离Lc 几乎相同,更
方便研究.由于脉宽和光束半径保持不变,因此在气压为０．２atm时,激光的入射强度为I０＝５TW/cm２.

图４给出了气压为０．２atm、激光的初始强度为５TW/cm２的情况下,η分别为０％,０．１％,０．５％,１．０％,

５．０％和１０．０％时,最大光强、轴上电子密度、光束半径和激光能量随传播距离z的演化.通过对比图４和图

１,可以看到激光最大强度几乎没有变化,等离子体密度仅为常压下１/５左右,光束半径也增大了,这与前人

的结果一致[２１Ｇ２４].而且当η＝５．０％和１０．０％时,也不能成丝.不过,在这两种情况下,依然存在一个明显的

差别:在常压下,脉冲溃缩的位置均在z＝２．０m附近,只是随着η的增加,脉冲溃缩位置略微地增大了,例
如,当η＝１％时,Lc≈２．４m;而在低压情况下,随着η的增加,脉冲溃缩位置明显增大了,例如,当η＝０．１％
时,Lc≈２．０m;而当η＝１．０％时,Lc≈４．０m.

从图５可以看到在低压情况下,当空气中不含有激发态氧分子时,脉冲在空间上就已经出现了明显的劈

裂,这与常压下的情况存在着明显的差异.而在含有激发态氧分子之后,劈裂更加明显.这表明在低压情况

下更容易通过飞秒激光成丝制备环状光束.而在η达到一定值(如５％)之后,激光脉冲在传播的初始阶段
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图３ 气压为１atm,η分别为(a)０％,(b)０．１％,(c)０．５％,(d)１．０％,(e)５．０％和(f)１０．０％时,

轴上强度I(t,z)随传播距离和时间的演化

Fig敭３ EvolutionoftheonＧaxisintensityI t z withtimeandpropagationdistancewhiletheairpressureis
１atmandηis a ０％  b ０敭１％  c ０敭５％ d １敭０％  e ５敭０％and f １０敭０％ respectively

图４ 气压为０．２atm时,不同η下飞秒激光脉冲在空气传播过程中(a)最大光强I,(b)轴上电子密度ρe,
(c)光束半径r和(d)能量E 的演化

Fig敭４ Evolutionof a maximumintensityI  b onＧaxiselectrondensityρe  c beamradiusrand

 d energyEoffemtosecondlaserpulsepropagatinginairwithdifferentηwhiletheairpressureis０敭２atm
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就在空间上劈裂,如图５(e)和(f)所示.此外,一般情况下,只有在激光脉冲发生溃缩之后,脉冲才会在空间

上出现劈裂,如图２(a)~(d)以及５(a)和(b)所示.不过对于气压较低的情形,却并非如此:当η＝１．０％时,
激光强度在z＝４m附近才达到了最大值,如图４(a)所示,不过在z＝２m附近激光脉冲就已经在空间上发

生了明显的劈裂,如图５(d)所示,这完全不同于常压下的情形.

图５ 气压为０．２atm,η分别为(a)０％,(b)０．１％,(c)０．５％,(d)１．０％,(e)５．０％和(f)１０．０％时,

激光强度I(r,z)在t＝０时刻的空间分布

Fig敭５ SpatialdistributionoflaserintensityI r z att＝０momentwhiletheairpressureis０敭２atmand

ηis a ０％  b ０敭１％  c ０敭５％  d １敭０％  e ５敭０％and f １０敭０％ respectively

图６给出了气压为０．２atm,激光的初始强度为５TW/cm２ 的情况下,η分别为０％,０．１％,０．５％,１．０％,

５．０％和１０．０％时,轴上强度I(t,z)随传播距离和时间的演化.从图６中可以看到,相比于常压的情形,脉冲

峰值时域前移的现象更为明显,在η＝０．１％时就与η＝０时的情形有了差异,如图６(b)所示.随着η的增

加,在脉冲发生溃缩的位置处,其峰值前移更为明显,如图６(c)和(d)所示.此外,当η为０．５％和１．０％时,
脉冲在时域上不会出现劈裂,如图６(c)和(d)所示,这与常压下的结果有着明显的差别.

４　总　　结
本研究数值模拟了飞秒激光脉冲在含有激发态氧分子的空气中的成丝.研究表明当空气中含有激发态

分子时,飞秒激光脉冲在其中的传播过程会受到影响.由于激发态分子容易电离,当其所占比重η越大时,
产生的等离子体越多,等离子体散焦作用越强,会导致溃缩位置的增大;同时消耗的能量也越多,丝的长度大

大减小.这些都不利于激光的远距离传播.通过分析激光强度的时间和空间分布发现:在空间上,脉冲会发

生劈裂,随着η的增加,劈裂程度越大,利用这一性质可以制备环状光束,产生环状等离子体波导;而在时间

上,脉冲在传播过程中会发生自陡峭,而且脉冲后沿和峰值位置都会向脉冲前沿移动,使脉冲峰值发生时域

上的前移,而且η越大,峰值前移越明显,此外,随着传播距离的增加,脉冲在时域上也会发生劈裂.而当气

压降低时,观察到的结果会有所不同:在空间上的劈裂更为明显,而且当η增大到一定值(１．０％)之后,激光
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图６ 气压为０．２atm,η分别为(a)０％,(b)０．１％,(c)０．５％,(d)１．０％,(e)５．０％和(f)１０．０％时,

轴上强度I(t,z)随传播距离和时间的演化

Fig敭６ EvolutionoftheonＧaxisintensityI t z withtimeandpropagationdistancewhiletheairpressureis
０敭２atmandηis a ０％  b ０敭１％  c ０敭５％ d １敭０％  e ５敭０％and f １０敭０％ respectively

脉冲在溃缩之前就发生了劈裂;而在时间上,在η较小(０．１％)的情况下就已经能够促进脉冲峰值的前移,而
且当η较大(０．５％和１．０％)时,脉冲不会出现时域上的劈裂.
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