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摘要　在室温条件下的小型云室中,研究了不同参数对飞秒激光诱导较大尺寸气溶胶生成的影响.实验结果表

明,在亚饱和条件下,随着环境相对湿度的提高,不同尺寸气溶胶的数密度增大,尺寸分布以０．３~０．５μm为主;当
环境相对湿度达到近饱和条件时,较大尺寸(直径D≥０．７μm)气溶胶的数密度显著增大,１．０~２．０μm气溶胶与

０．３~０．５μm气溶胶的数密度可相比拟.此时,通过延长激光照射时间或者缩紧激光聚焦条件,不同尺寸气溶胶的

数密度可同等程度地增大,尺寸分布规律基本不变.理论分析结果表明,环境相对湿度条件是制约飞秒激光诱导

较大尺寸气溶胶生成的关键因素.
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Abstract　Underroomtemperature theinfluencesofdifferentparametersontheformationoffemtosecondlaserＧ
inducedaerosolswithrelativelylargesizeinasmallcloudchamberarestudied敭Theexperimentalresultsshowthat 
undersubＧsaturatedcondition theaerosolnumberdensityincreaseswiththeincreaseofrelativehumidity and０敭３Ｇ
０敭５μmaerosolsaredominated敭However whentheenvironmentalrelativehumidityisneartobesaturated the
numberdensityofrelativelargeＧsizeaerosols withtheirdiameterD≥０敭７μm isenhancedmostly andattheend 
thenumberdensityof１敭０Ｇ２敭０μmaerosolsiscomparablewiththatof０敭３Ｇ０敭５μmaerosols敭Whenthelaser
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irradiationdurationandtightenedfocusingconditionareprolongedunderthisnearsaturatedcondition thenumber
densityofdifferentsizeaerosolsincreasessimultaneouslyatthesamedegree andultimatelythecorrespondingsize
distributiondoesnotchangetoomuch敭Theoreticalanalysisresultsshowthatenvironmentalrelativehumidityplays
akeyroleforfemtosecondlaserＧinducedrelativelargeＧsizeaerosolformation敭
Keywords　ultrafastoptics nonlinearoptics femtosecondfilament aerosol photochemicalreaction
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１　引　　言

自１９８１年飞秒激光脉冲诞生以来[１],飞秒激光

技术及其应用得到蓬勃发展.飞秒激光在空气中自

由传输时,相比皮秒和纳秒激光,脉冲持续时间短,
相同的单脉冲激光能量下峰值功率更高,相应的非

线性效应更强.当飞秒激光的平均功率大于临界功

率时[２],非线性光克尔效应引发的脉冲自聚焦效应

与随后等离子体产生引发的脉冲自散焦效应达到动

态平衡时,可形成直径为百微米量级、持续距离远大

于瑞利长度的等离子体通道(空气中,通道内等离子

体密度约为１．０×１０１６cm－３),即飞秒光丝[３Ｇ４],并伴

随有超连续白光[５Ｇ６]、荧光[７Ｇ８]、三次谐波[９Ｇ１０]等辐射

产生,吸湿性光氧化副产物如硝酸(HNO３)和硝酸

铵(NH４NO３)等生成[１１Ｇ１２]及热能释放[１３]等特性.
在过去几十年内,飞秒光丝被认为在远程遥感探

测[１４Ｇ１５]、激光脉冲压缩[１６Ｇ１７]、太赫兹波产生[１８Ｇ１９]、激
光人工引雷及局部影响天气[２０Ｇ２３]等领域具有重要的

潜在应用价值.

２０１０年,瑞士日内瓦大学 Wolf研究小组在云

室内及室外环境大气中,证实了飞秒激光成丝诱导

水汽凝结的可行性[２２,２４].他们认为,成丝过程中产

生的吸湿性光化学反应产物(HNO３、NH４NO３ 等)
作为 云 凝 结 核,可 能 是 诱 导 水 汽 凝 结 的 主 要 来

源[１１Ｇ１２].２０１３ 年,Saathoff 等[２５] 在 大 型 云 室

(AIDA)中研究了飞秒激光诱导气溶胶的生成情

况,他们发现飞秒激光成丝产生气溶胶的粒径范围

主要集中在３~１３０nm,生成速率随环境气体中水

汽含量的增加呈指数增大.２０１５年,Mongin等[２６]

在室外环境大气条件下,利用气溶胶质谱仪(AMS)
分析了飞秒激光诱导的气溶胶的组分,证实气溶胶

的主要组分为NH４NO３ 和氧化的挥发性有机物,二
者的质量比约为２∶１.

传统人工影响天气中,暖云催化常用到的催化

剂多 为 氯 化 钠、氯 化 钙 等 吸 湿 性 盐 类 的 大 颗 粒

(０．１~５０μm)
[２７Ｇ２８],由于其强吸湿性和大粒径,它

们能作为云凝结核在云中迅速凝结增长为大滴(直
径D＞５０μm)

[２７Ｇ２８],打破云滴尺度的均一性,触发

云滴的碰并,使云滴增长到雨滴尺度,加快降水的发

生.直径在１．０μm左右或者大于１．０μm的云凝结

核称为巨核,巨核是暖云降雨的重要贡献者之一.
飞秒激光成丝产生的气溶胶主要成分与常用的暖云

催化剂类似,这些气溶胶可以作为云凝结核或者辅

助已经存在的云凝结核,通过有效影响水汽凝结过

程,有望增大云雾内部大尺寸液滴数密度,进而促进

降水过程(降雨/雪)的发生.而目前鲜有对影响飞

秒激光成丝产生较大尺寸(１．０μm左右)气溶胶的

关键参数的实验研究.
本文利用激光尘埃粒子计数器,在室温环境下

(温度T＝２１℃)的小型云室内,针对１kHz(重复

频率)/７．５mJ(单脉冲能量)/２７fs(脉冲宽度)/

８００nm(激光波长)飞秒激光诱导的较大尺寸(直径

范围分别为０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~
２．０μm)气溶胶的数密度及尺寸分布随环境相对湿

度(Hr)、激光照射时间和聚焦条件等变化而变化的

规律进行了研究.

２　实验装置

如图１(a)所示,实验在室温下(T＝２１℃)的超

净实验室环境中进行.掺钛蓝宝石激光器(型号为

LegendEliteＧduo,CoherentInc．,美 国)输 出 的

１kHz/７．５mJ/２７fs/８００nm的飞秒激光脉冲经聚

焦后,在云室中成丝.云室尺寸为５０cm×５０cm×
２０cm,侧面及顶部材料为玻璃,底板材质为不锈

钢.飞秒光丝的高度与云室底板的垂直距离约为

５．８cm.云室周围覆盖保温材料,以保持内部温度

稳定均匀.云室内部置有两个独立的温湿度计(探
头型号为RotronicHC２S３,北京旗云创科科技有限

责任公司,中国),它们分别位于光丝附近(与光丝高

度相同,水平距离约为２．０cm)和云室侧壁中央位

置(距离底板约１０cm),实时监测温湿度变化情况.
每一组实验云室保持封闭.云室内部初始填

充 的 是 实 验 室 内 环 境 空 气(T＝２１ ℃,Hr＝
３５％).背景(BG)中,经TSISMPS３８３６粒子计数

器测量,５~７００nm范围的所有气溶胶数密度总和

小 于２０cm－３,经 激 光 尘 埃 粒 子 计 数 器 测 得
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０．３~２．０μm范围的气溶胶数密度总和为(２．３６±
１．２５)×１０－３cm－３,未添加其他成分或物质.云室

底板上预先覆盖一层蒸馏水.实验过程中,通过

改变底板上蒸馏水的质量及蒸发时间,实现对云

室内相对湿度条件的控制.图１(b)显示了云室内

在实验期间背景温湿度条件随时间的变化可稳定

维持约６０min.实验过程中,在云室内温湿度条

件稳定后,利用一台常规的激光尘埃粒子计数器

(型号为BCJＧ１,采样流量为２．８３L/min,苏州华

达仪器设备有限公司,中国),对直径范围分别为

０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~２．０,２．０~５．０,

５．０~１０．０μm的背景及飞秒激光入射后产生的气

溶胶数目进行实时测量[图１(a)],采样的时间分

辨率为１min.粒子计数器的采样探头保持与云

室内光丝相同的高度且水平距离约为２．０cm.实

验中最长的激光照射时间约为１０min,在背景温

湿度条件稳定的时间范围内,云室中温度及相对

湿度随时间的变化曲线如图１(b)所示.实验中,
在云室的背景中及飞秒激光入射后,没有测到直

径大于２．０μm的气溶胶.因此只给出直径范围分

别为０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~２．０μm气

溶胶的变化情况.

图１ 实验装置和结果.(a)实验装置示意图;(b)云室中温度及相对湿度随时间的变化曲线

Fig敭１ Experimentalsetupandresults敭 a Schematicofexperimentalsetup 

 b variationoftemperatureandrelativehumidityinsidecloudchamberwithtime

３　实验结果

３．１　环境相对湿度的影响

为了研究环境相对湿度对飞秒激光成丝产生气

溶胶数密度及尺寸分布的影响,实验中在云室内分别

模拟了３个不同的相对湿度条件,即 Hr分别为

７４％、８３％和９７％.飞秒激光经焦距f＝５０cm的聚

焦透镜在云室内成丝,并由激光尘埃粒子计数器对云

室内背景及飞秒激光照射１,３,５,１０min后产生的气

溶胶数目进行实时测量,实验结果如图２所示.
飞秒激光入射前,不同相对湿度条件下,０．３~

０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~２．０μm背景气溶胶的

数密度变化较小.可以认为这４个尺寸范围的背景

气溶胶数密度在不同相对湿度条件下基本保持恒

定,如图２(a)~(d)中绿色斜线柱,０．３~２．０μm气

溶 胶 数 密 度 总 和 分 别 约 为 (２．７９±１．４５)×
１０－３cm－３(Hr≈７４％),(３．４７±１．９０)×１０－３cm－３

(Hr≈８３％),(３．９８±２．１４)×１０－３cm－３(Hr≈
９７％),如图２(e)中黑色正方形所示.飞秒激光入

射之后,以５min激光照射时间为例,在Hr≈７４％
的条件下[图２(c)中红色反斜线柱],直径范围为

０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~２．０μm的气溶胶

数密度分别增大至(８．５７±２．５８)×１０－１,(６．１６±
２．１４)×１０－２,(１．４１±０．９２)×１０－３,(７．０６±２．１８)×
１０－４cm－３,分别相对背景增大约５５５,１２９,３,４倍.
所有 ０．３~２．０ μm 气 溶 胶 数 密 度 增 大 至

(９．２５±２．８０)×１０－１cm－３[图２(e)中紫色倒三角

形],相对背景增大约３３１倍.当云室中相对湿度提

高至Hr≈８３％时[图２(c)中蓝色网格柱],这４个

直径范围的气溶胶数密度相对背景分别增大约

４５８０,１２７０,４３,１０倍.所有０．３~２．０μm气溶胶数

密度增大至(８．９９±２．３９)cm－３[图２(e)中紫色倒三

角形],相对背景增大约２５９１倍.气溶胶的尺寸分

布与 Hr≈７４％条件下获得的尺寸分布情况类似

[图２(c)中黑色短划线和点划线],以０．３~０．５μm
气溶胶为主.当提高云室中的相对湿度至临近饱

和湿度Hr≈９７％时[图２(c)中紫色横线柱],获得

的０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~２．０μm气

溶胶数密度分别为(８．４２±１．９７)×１０１,(１．１３±
２．６３)×１０２,(４．９３±０．７１)×１０１,(２．６２±０．９１)×
１０１cm－３,分 别 相 对 背 景 增 大 约５２９９０,７７３４５,

８５８０７,７４０８０倍.同时,所有０．３~２．０μm气溶胶

０３０８００１Ｇ３
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数密度增大至(２．７３±０．５８)×１０２cm－３[图２(e)中
紫色倒三角形],相对背景增大约６８５９３倍.与低

湿条件(Hr≈７４％和 Hr≈８３％)下气溶胶的尺寸

分布不同,在近饱和湿度条件下,１．０~２．０μm气

溶胶数密度增长幅度明显提高,气溶胶的尺寸分

布向大尺寸(D≥０．７μm)方向展宽[图２(c)中黑

色 实 线],且 不 同 飞 秒 激 光 照 射 时 间 条 件 下

[图２(a)、(b)、(d)],相对湿度变化对激光产生气

溶胶的数密度及尺寸分布规律影响基本保持一

致,即０．３~２．０μm的气溶胶数密度及所有尺寸的

气溶胶数密度总和[图２(e)]均随着相对湿度的增

大而增大,而气溶胶的尺寸分布在相对湿度 Hr≈
９７％条件下,向较大尺寸(D≥０．７μm)方向展宽

[图２(a)、(b)、(d)中黑色实线].

图２ 不同激光照射时间下,环境相对湿度对气溶胶的数密度和尺寸分布的影响.
(a)１min;(b)３min;(c)５min;(d)１０min;(e)总的气溶胶数密度

Fig敭２ Effectofrelativehumidityonaerosolnumberdensityandsizedistributionunderdifferentlaserirradiationduration敭

 a １min  b ３min  c ５min  d １０min  e totalaerosolnumberdensity

３．２　激光照射时间的影响

为了研究激光照射时间对飞秒激光成丝产生气

溶胶数密度及尺寸分布的影响,实验中将云室内相

对湿度固定在 Hr≈９７％.在飞秒激光入射之前,
云室背景中直径范围为０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~
１．０,１．０~２．０μm 的气溶胶数密度分别为(１．５９±
０．７５)×１０－３,(１．４６±０．９５)×１０－３,(５．７４±２．２０)×
１０－４,(３．５３±２．２２)×１０－４cm－３[图３(a)~(d)中绿

色斜 线 柱],０．３~２．０μm 气 溶 胶 总 的 数 密 度 为

(３．９８±２．１４)×１０－３cm－３[图３(e)中黑色正方形].
飞秒激光经f 分别为２０,３０,５０,７０cm的聚焦透镜

在云 室 内 成 丝.以 f＝５０cm 聚 焦 条 件 为 例

[图３(c)],飞秒激光照射１min后[图３(c)中红色

反斜线柱],云室中０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,

１．０~２．０μm气溶胶数密度增大至(２．５２±１．５１)×
１０１,(３．１２±１．５７)×１０１,(２．７２±１．９９)×１０１,
(４．００±２．４１)×１００cm－３,分别相对 背 景 增 大 约

１．５９×１０４,２．１４×１０４,４．７３×１０４,１．１３×１０４ 倍.所
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有０．３~２．０μm 气 溶 胶 数 密 度 增 大 至(８．７６±
４．９６)×１０１cm－３[图３(e)中紫色倒三角形],相对背

景增大约２．２０×１０４ 倍.当激光照射时间为５min
时,这４个直径范围内的气溶胶数密度分别相对背

景增大约５．２９×１０４,７．７３×１０４,８．５８×１０４,７．４１×
１０４ 倍.０．３~２．０μm 气溶胶总的数密度增大为

(２．７３±０．５８)×１０２cm－３[图３(e)中紫色倒三角

形],相对背景增大约６．８５×１０４ 倍.在最长激光照

射时间１０min条件下,这４个直径范围内的气溶胶

数密度分别相对背景增大约７．６７×１０４,１．０８×１０５,

１．６０×１０５,１．３０×１０５倍,０．３~２．０μm气溶胶总的数

密度增大至(４．１８±０．６４)×１０２cm－３[图３(e)中紫

色倒三角形],相对背景增大约１．０５×１０５倍.由此

可见,激光照射时间从１min增加至１０min时,

０．３~２．０μm气溶胶数密度不断增大,但４个粒径范

围 增 大 的 倍 数 近 似,整 体 尺 寸 分 布 变 化 不 大

[图３(c)中黑色实线、短划线、点划线和双点划线].
将聚焦条件f＝５０cm改变为f＝２０,３０,７０cm时,
并没有影响激光照射时间对气溶胶数密度和尺寸分

布变化的影响规律,即０．３~２．０μm气溶胶数密度

及其数密度的总和始终随激光照射时间的增加而增

大,但其尺寸分布变化规律近似.

图３ 不同聚焦条件下,激光照射时间对气溶胶的数密度和尺寸分布的影响.
(a)f＝２０cm;(b)f＝３０cm;(c)f＝５０cm;(d)f＝７０cm;(e)总的气溶胶数密度

Fig敭３ Effectoflaserirradiationdurationonaerosolnumberdensityandsizedistributionunderdifferentfocusing
conditions敭 a f＝２０cm  b f＝３０cm  c f＝５０cm  d f＝７０cm  e totalaerosolnumberdensity

３．３　聚焦条件的影响

在环境相对湿度固定为 Hr≈９７％时,研究了

不同激光聚焦条件(f＝２０,３０,５０,７０cm)下,光丝

诱 导 气 溶 胶 的 数 密 度 和 尺 寸 分 布 的 变 化 情 况.
图４(a)~(d)的激光照射时间依次为１,３,５,７min.

以飞秒激光照射时间固定为５min为例[图４(c)],
当透镜焦距 最 长 为７０cm 时,飞 秒 激 光 诱 导 的

０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~２．０μm气溶胶数

密度分别为(７．４１±２．９９)×１０１,(９．３９±２．１９)×
１０１,(８．５６±０．６６)×１０１,(３．３７±１．２９)×１０１cm－３
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图４ 不同激光照射时间下,聚焦条件对气溶胶的数密度和尺寸分布的影响.
(a)１min;(b)３min;(c)５min;(d)１０min;(e)总的数密度以及能量损耗率

Fig敭４ Effectoffocusingconditiononaerosolnumberdensityandsizedistributionunderdifferentlaserirradiation
duration敭 a １min  b ３min  c ５min  d １０min  e totalaerosolnumberdensityandenergylossratio

[图４(c)中红色反斜线柱],分别相对背景增大约

４．６６×１０４,６．４４×１０４,１．４９×１０５,９．５５×１０４ 倍.

０．３~２．０μm 气 溶 胶 数 密 度 的 总 和 为 (２．８７±
０．６０)×１０２cm－３[图４(e)中紫色倒三角形],是相应

背景数值的７．２１×１０４ 倍.当 透 镜 焦 距 缩 紧 为

３０cm时,４个直径范围的气溶胶数密度再次增大,
分别相对背景增大约６．２１×１０４,８．２５×１０４,１．７８×
１０５,１．５３×１０５倍,０．３~２．０μm气溶胶总的数密度

为(３．８６±０．７６)×１０２cm－３[图４(e)中紫色倒三角

形],相对背景增大约９．７０×１０４ 倍.当透镜焦距进

一步缩紧为２０cm 时,飞秒光丝生成的０．３~０．５,

０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~２．０μm气溶胶数密度进一

步增大,依次为(１．２２±０．２３)×１０２,(１．４６±０．１６)×
１０２,(１．１９±０．２７)×１０２,(６．９９±０．４５)×１０１cm－３

[图４(c)中黄色竖线柱],分别相对背景增大约

７．６６×１０４,１．００×１０５,２．０７×１０５,１．９８×１０５倍.

０．３~２．０μm 气 溶 胶 数 密 度 的 总 和 为 (４．５７±
０．７１)×１０２cm－３[图４(e)中紫色倒三角形],相对背

景增大约１．１５×１０５倍.综上所述,随着聚焦条件的

不断缩紧,０．３~２．０μm气溶胶数密度相对背景的

增大倍数不断增加,但由于４个直径范围气溶胶数

密度的增大倍数几乎相同,因此最终得到尺寸分布

变化规律没有太大变化[图４(c)中黑色实线、短划

线、点划线和双点划线].其他激光照射时间条件下

(１,３,１０min),飞秒激光成丝生成的０．３~２．０μm
气溶胶数密度及尺寸分布随聚焦条件的变化规律与

上述５min情况类似.同时,在不同激光照射时间

条件下,所有尺寸的气溶胶数密度的总和也随激光

聚焦条件的缩紧而不断提高[图４(e)中彩色虚线].
此外,在不同聚焦条件(f＝２０,３０,５０,７０cm)下,实
验中对飞秒激光在云室内成丝产生的能量消耗率

(云室内激光成丝之后消耗的能量/激光成丝之前的
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能量)进行了标定,如图４(e)中棕色曲折线所示.
随着激光聚焦条件由f＝７０cm缩紧至f＝２０cm,
成丝过程能量的消耗率由３０．６％左右上升至４３．３％
左右 .这一变化规律与０．３~２．０μm气溶胶数密

度总和的变化趋势一致[图４(e)中彩色虚线].飞

秒光丝产生的０．３~２．０μm气溶胶数密度的总和与

成丝消耗的激光能量的变化也呈正比关系.

４　分析与讨论

飞秒激光在空气中传输时,当激光功率大于自

聚焦的临界功率(Pcr)时,非线性光克尔自聚焦效应

会克服衍射效应,引起激光脉冲发生自聚焦,激光脉

冲强度不断提高,当光强足够强时,通过多光子电

离/隧穿电离或者解离,产生电子、离子、激发态原

子/分子等产物[２Ｇ４,８,２９].电子在与离子的复合过程

中,会与空气中的中性原子、分子(N２ 分子和O２ 分

子)碰撞,发生一系列复杂光化学反应,生成 O３,

NO,NO２,NO３,N２O５ 等光氧化产物,它们与空气

中的H２O分子、NH３ 分子等结合,生成吸湿性化学

产物 HNO３,NH４NO３ 等[１１Ｇ１２,２９].同时,飞秒光丝

还可能解离空气中的 H２O 分子,产生 H 原子和

OH自由基[３０].OH自由基具有较强的氧化性,它
与成丝过程中产生的 NO２ 及空气中 NH３ 分子结

合,同 样 生 成 吸 湿 性 化 学 产 物 HNO３,NH４NO３
等[２６].OH自由基还可以与光氧化反应产物O３ 一

起氧化空气中的挥发性有机物,生成低挥发性的气

体有机物成分(VOC)[２６].飞秒激光成丝过程中生

成的吸湿性光氧化反应产物(如 HNO３/NH４NO３
分子等)及低挥发性有机物(VOC)分子,与环境中

的水分子(H２O)互相碰撞,通过化学键结合形成分

子簇,吉布斯自由能不断降低,最终分子簇在自身吉

布斯自由能最低点达到临界稳态,形成临界分子簇

或临界胚胎,即三元核化过程[３１Ｇ３４].随后,临界分子

簇通过表面分子间的氢键与环境中的 HNO３ 分子

和H２O分子进一步结合,同时阻止内部 HNO３ 分

子和H２O分子的逃逸,使自身尺寸得以增大,最终

形成气溶胶[３３].因此,飞秒光丝诱导气溶胶生成的

过程主要分为两步,即临界分子簇形成的核化过程

及随后临界分子簇尺寸增长为气溶胶的过程.整个

过程中,环境中充足的 HNO３ 分子和 H２O分子含

量至关重要,它们不仅可以提高气溶胶的核化速率

(或临界分子簇的形成速率),而且还可有效促进(基
于临界分子簇的)较大尺寸气溶胶的生成.有机物

分子则因疏水性而对临界分子簇生长为气溶胶的过

程贡献很小[３３,３５Ｇ３６].
之前的研究还发现,在临界分子簇生长为稳定

气溶胶的过程中,所需要的 HNO３ 与 H２O分子数

目之间并非呈线性关系,H２O 分子数目随所需

HNO３ 分子数目的增大近似呈指数增大[３７].因此,
在临界分子簇形成后,为了最终生成稳定的较大尺

寸的气溶胶,相比于充足的 HNO３ 分子,更需要环

境中含有充足的H２O分子.本实验中,在亚饱和条

件下,固定激光照射时间及聚焦条件,提高环境相对

湿度,H２O分子含量提高,促进气溶胶的核化及尺

寸增大,０．３~２．０μm气溶胶数密度不断增大,但均

以０．３~０．５μm气溶胶为主.然而,在 H２O分子充

足的近饱和条件(Hr≈９７％)下,较大尺寸(D≥
０．７μm)的气溶胶数密度值相比于亚饱和条件下得

到更加显著的提高(图２).１．０~２．０μm气溶胶与

０．３~０．５μm 气溶胶的数密度增大倍数可相比拟,

０．３~２．０μm 气溶胶尺寸分布向较大尺寸(D≥
０．７μm)方向展宽.这一结果表明,此时环境中充

足的H２O分子含量促进临界分子簇尺寸的增大,进
而形成了较大尺寸的气溶胶.同时,由于形成的气

溶胶中含有的 HNO３/NH４NO３ 具有很强的吸湿

性,此时直径D≥０．７μm的气溶胶也有可能是较小

尺寸(D＜０．７μm)干气溶胶通过吸湿增大而来.这

些湿气溶胶,表面含有大量的液态水,在这个液态水

界面上发生的异相化学反应[３８],同样可以加快气态

物质进入湿气溶胶的速率.因此,Hr≈９７％时,充
足的水汽含量环境有效促进了气溶胶形成的尺寸增

大过程.而形成的直径D≥０．７μm的气溶胶,无论

它们是干粒(作为巨核)还是湿粒(通过异相化学反

应),后续均可能通过吸附或者碰并过程,而成长为

大尺寸液滴(D＞５０μm),最终在实际应用中影响

云雾内部水汽凝结甚至降水过程.
当固定云室内相对湿度 Hr≈９７％时,在相同

激光聚焦条件下,增加激光照射时间,飞秒激光成丝

产生的吸湿性化学产物在云室内不断累积,它们结

合云室中高湿环境下充足的水汽分子,经三元核化

过程,生成临界分子簇的数目同样得到不断累积.
最终临界分子簇尺寸增大并形成稳定气溶胶的数密

度也将随激光照射时间的增加而不断增大(图３).
在相同激光照射时间条件下,缩紧聚焦条件(如f＝
２０cm),激光成丝消耗的能量增加[图４(e)],形成

的光丝将会比松聚焦条件下(如f＝７０cm)形成的

光丝具有更大的等离子体密度[３９],在等离子体的复

合过程中,会有更多的离子/电子和中性原子、分子
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通过碰撞等参与一系列光化学反应,产生吸湿性化

学 副 产 物.所 以,光 氧 化 反 应 生 成 HNO３/

NH４NO３ 分子的速率更高.它们结合近饱和高湿

条件下充足的水汽分子,也会使得三元核化速率(即
临界分子簇生成速率)更高,最终气溶胶的生成速率

也较松聚焦条件下的高(图４).
当相对湿度条件一定(Hr≈９７％)时,不同的激

光照射时间或聚焦条件仅改变了封闭云室内飞秒激

光成丝产生的光氧化副产物(如 HNO３/NH４NO３)
等的生成速率.它们积极影响了气溶胶形成的第一

个过程即核化过程,或临界分子簇的生成过程.而

由于气溶胶形成的第二个过程,即临界分子簇尺寸

增长为气溶胶的过程中,所需要的H２O分子数目随

所需的 HNO３ 分子数目的增大近似呈指数增加,或
者干气溶胶吸湿增长过程主要吸附的是环境中的

H２O分 子.而 此 时 环 境 相 对 湿 度 条 件 一 定,即

H２O分子的含量一定,因此第二个过程无法促进气

溶胶尺寸增大.最终相对湿度条件一定(Hr≈
９７％)时,激光参数如照射时间及聚焦条件等的变

化,并没有影响较大尺寸(D≥０．７μm)气溶胶的形

成(图３、４所示),气溶胶的尺寸分布也没有向大尺

寸方向展宽.
综上所述,影响气溶胶生成速率的最关键因素

是飞秒激光成丝过程中产生等离子体的密度及生成

光化学副产物的浓度,因此,除了文中给出的缩紧激

光聚焦条件外,在条件允许的情况下,还可以通过改

变其他 激 光 参 数(如 进 一 步 提 高 单 脉 冲 激 光 能

量[４０])、调整脉冲宽度等方法,提高成丝过程中对介

质的电离效率,从而提高光丝内光化学副产物的生

成效率及最终不同尺寸气溶胶的生成效率.然而,
相比于激光参数的变化,环境相对湿度条件可能是

制约飞秒激光诱导较大尺寸(D≥１．０μm)气溶胶形

成的最关键因素.
本实验中用到的激光尘埃粒子计数器,在测量

较高的粒子数密度时,重合损耗[４１]等因素可能造成

测量值比实际值偏小.测量值与实际值之间的关系

为[４１]

N０＝Nexp(－Nv), (１)
式中:N０为激光尘埃粒子计数器的测量值;N 为实

际值;v 代 表 测 量 腔 中 光 敏 感 区 的 体 积 (v≈
１０－９m－３).偏小的测量值与实际值之间的差值随

粒子数密度的增大而增大[４１].本实验中最大的气

溶胶数密度测量值为２．０９×１０８m－３.对应的测量

值与实际值之间的误差最大,约为２４％.而此时,

在多次重复实验时,相应测量值自身的波动变化差

值约为３４％,即在测量激光诱导的不同尺寸的气溶

胶数密度时,可能测量值比实际值偏小,但仍在测量

值自身波动的误差范围内.而当粒子数密度很低

时,由于采样体积内多一个/少一个粒子而引起的随

机误差是测量误差的主要来源,重合损耗引起的误

差可以忽略不计.因此,本实验中,虽然激光尘埃粒

子计数器对气溶胶测量的数值可能不够精确,但并

不会影响最终测得的气溶胶数密度及尺寸分布随环

境及激光条件变化的大致规律.同时,本实验中,云
室并不是完全密闭,激光尘埃粒子计数器对云室内

气体进行抽取采样的同时,环境气体以相同的速度

经缝隙进入云室.抽气速度与进气速度达到平衡所

需要的时间基本可以忽略,即激光尘埃粒子计数器

采样过程中,云室内气压始终保持１个标准大气压

的稳定状态.本实验中所采用的三个环境相对湿度

条件中,Hr≈７３％,８４％代表两个亚饱和的相对湿

度环境条件.由于温湿度探头对相对湿度为９０％
以上的高湿条件的测量误差比较大,因此 Hr≈
９７％条件下,相对湿度的测量值与实际值之间的误

差可能较大,但在本实验中,它仅代表了近饱和的相

对湿度环境条件,具体数值没有特别的物理意义.

５　结　　论

在室温条件(T＝２１℃)下的云室中,研究了影

响１kHz/７．５mJ/２７fs/８００nm飞秒激光成丝生成

０．３~０．５,０．５~０．７,０．７~１．０,１．０~２．０μm气溶胶的

参数情况.实验结果表明,亚饱和条件下,随着环境

中相对湿度的提高,不同尺寸的气溶胶数密度均得

到有效提高,尺寸分布以０．３~０．５μm 为主,D≥
１．０μm的气溶胶较少.但在提高环境相对湿度至

近饱和的高湿条件下(Hr＞９０％),D≥０．７μm的

气溶胶数密度明显增大,最终１．０~２．０μm气溶胶

与０．３~０．５μm 气溶胶的数密度可相比拟.此时,
延长激光照射时间及缩紧激光聚焦条件,不同尺寸

的气溶胶数密度同等程度地增大,尺寸分布规律基

本保持不变.理论分析表明,相比激光参数的变化,
环境中充足的水汽含量促进气溶胶尺寸增大,是决

定飞秒激光成丝诱导较大尺寸(D≥０．７μm)气溶胶

生成的最关键因素.
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