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摘要　综述了飞秒激光人工影响天气的相关研究结果.从飞秒激光成丝产生的光氧化副产物、热沉积效应、气溶

胶形成和水凝结及沉降过程等４个方面展开,综述了飞秒激光在诱导水凝结及降水、人工引雷等领域的研究进展.

提出了飞秒激光人工影响环境大气的初步物理图像,并综述了该技术未来应用于人工影响天气所面临的问题,探
讨了可能的解决方案.
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１　引　　言

１９９５年,Braun 等[１]报 道 了 空 气 中 近 红 外

(７７５nm)飞秒激光的成丝现象.此后几十年,研究

者们针对飞秒光丝的物理机理及其应用开展了大量

的研究.宏观上,在空气中,飞秒光丝是一条长度远

大于瑞利长度的亮白长丝,其起始位置可通过操纵

激光参数来控制,长度可以从几厘米持续至几百

米[２Ｇ６].微观上,飞秒光丝是光克尔自聚焦效应与等

离子体自散焦(或高阶克尔效应)之间的动态平衡.
空气中,这一平衡将光丝内部的光强钳制在５×
１０１３ W/cm２,等离子体密度为１×１０１６cm－３[１Ｇ５].该

过程利用非线性光克尔自聚焦效应克服光束衍射效

应,使得激光强度不断增大[７].当激光强度大于原
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子/分子内部原子核约束电子的库仑场强时,多光子

电离或隧穿电离使得介质内原子/分子形成等离子

体.激光脉冲前沿电离介质产生的等离子体会对脉

冲后沿的相位进行调制,最终自相位调制效应使激

光光谱得到展宽,特别是向短波蓝光方向的展宽,从
而将初始近红外激光(常见为８００nm掺钛蓝宝石

激光)的光谱拓宽至可见光波段,使得等离子体(光
丝)区域肉眼可辨[８].脉冲过后,产生的等离子体可

维持皮秒(ps)/纳秒(ns)量级的时间[９],随后等离子

体复合.介质电离吸收的激光能量以荧光、谐波等

方式辐射,并以热沉积形式释放出来.热沉积的能

量造成光丝区域急剧热膨胀,瞬时挤压周围空气,在
微秒(μs)时间尺度上形成超声波/声波[１０].随后超

声波/声波衰减,排开空气形成寿命为毫秒(ms)量级

的低密度空气通道.最后,低密度空气通道在热扩散

作用下,恢复到激光入射之前的初始状态[１１].等离

子体在复合过程中,能量热沉积会带来介质的热扩

散,等离子体与空气中中性原子/分子的碰撞会激发

一系列复杂的光化学反应,生成光化学副产物[１２].
因此,除了肉眼可见的超连续白光辐射[８],飞秒光丝

还有指纹荧光辐射[１３]、三次/高次谐波产生[１４]、太赫

兹(THz)辐射[１５]、臭氧(O３)及氮氧化物等痕量气体

产生[１２]等诸多特性.飞秒光丝的这些特性使其在远

程遥感及污染物探测[１６]、脉冲压缩[１７]、产生 THz
源[１５]、空气波导[１０]、人工引雷[１８]及局部人工影响天

气[１９]等诸多领域有着重要的潜在应用.
本文主要针对近年来飞秒激光非线性成丝在人

工影响天气领域的研究进展进行综述.重点介绍与

飞秒激光非线性成丝诱导水凝结及降雪、人工引雷

有关的光丝特性,以及这两个领域的最新研究进展.

２　基本原理

２．１　光氧化副产物的产生

对于高斯脉冲而言,当入射激光平均功率大于

３．７２λ２０/(８πn０n２)(其中λ０ 为入射激光波长,n０ 为线

性折射率,n２ 为非线性折射率)时,激光场将影响介

质折射率n 的时空分布,n＝n０＋n２I(r,t),其中

I(r,t)为随空间和时间变化的入射激光强度.介

质相对于激光场表现出类似微型凸透镜的自聚焦效

应[图１(a)].激光束在介质的聚焦下,光强不断提

高.当激光场强度足够强时,可迫使介质原子/分子

同时吸收多个光子,或者压制原子/分子内部原子核

束缚电子的库仑电势壁垒,促进原子内电子摆脱原

子核束缚并经多光子电离或隧穿电离逃逸出来成为

自由电子.最终形成的正负带电粒子均匀分布的物

质形态称为等离子体.等离子体的产生,同样可以

带来折 射 率 的 变 化,折 射 率 的 变 化 Δn≈－ρe/
(２ρcr)

[２],其中ρe 为等离子体内部的自由电子密度,

ρcr为等离子体的临界密度.此时,等离子体相对于

激光表现出犹如微型凹透镜的自散焦效应[图１
(b)],其随后平衡了介质光克尔“微型凸透镜”的自

聚焦效应,阻止了自聚焦效应下激光光强的进一步

增强,最终二者达到动态平衡[图１(c)],并持续远

大于瑞利长度的距离,形成光丝.

图１ 飞秒激光成丝过程示意图[２].(a)自聚焦效应;(b)自散焦效应;(c)光丝内部动态平衡过程

Fig敭１ Schematicoffemtosecondlaserfilamentationprocess ２ 敭 a SelfＧfocusingeffect 

 b selfＧdefocusingeffect  c dynamicbalanceprocessinsidefilament

　　对于空气介质而言,成丝过程中的多光子电离或

隧穿电离将空气中的氮气(N２)和氧气(O２)分子电离

为N＋、N＋２ 离子态或N∗２ 、O∗２ 等原子/分子的激发

态[２０].在等离子体复合过程中,电子与离子,离子与

离子,以及电子/离子与中性原子/分子均有可能发生

碰撞,从而引发一系列复杂的光化学反应.

Petit等[１２]利用脉冲重复频率为１００Hz、脉冲

能量 为 １２ mJ、脉 冲 宽 度 为 ８０fs、中 心 波 长 为

８００nm的飞秒激光脉冲,经焦距f＝２．８m的透镜

在２m长的有机玻璃管(直径为２．０cm)中成丝,对
光丝产生的痕量气体(如O３、NO和NO２)的分子数

密度进行了测量.研究结果表明,伴随等离子体复

０５０８００４Ｇ２
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合过程而发生的光化学反应主要有三个分支:

N＋＋O２ →NO＋＋O∗

N＋＋O２ →N＋O２＋

N＋＋O２ →NO＋O＋

ì

î

í

ï
ï

ïï

. (１)

　　这三个分支发生的概率分别为４３％、５１％和

６％,其产物将与环境中的 N２/O２ 分子继续发生反

应,生成臭氧(O∗＋O２→O３);随后臭氧将氮氧化物

(NOx)氧化,如 O３＋NO→NO２＋O２;最后被氧化

的NOx 与空气中的水(H２O)分子结合,形成硝酸

(HNO３).Petit等[１２]的实验结果表明,光丝区域产

生的O３、NO和NO２ 的分子数密度分别可达１０１６,

３×１０１４,３×１０１５cm－３,最终形成的 HNO３ 质量分

数可达１０－６量级.
除了N２/O２ 分子参与光化学反应外,水分子进

入光丝附近的强激光场区域,通过反应H２O＋hυ→
H＋OH(hυ为单光子能量,h为普朗克常量,υ为光

频率)被解离.生成的 OH 自由基也具有强氧化

性,其性质与O３ 类似,OH自由基通过与NOx反应

(OH＋NO２→HNO３)可直接生成 HNO３[２１].当光

丝周围的气体氛围中没有O２ 存在时,H２O分子解

离产生的OH 自由基在光丝诱导光化学反应及气

溶胶形成过程中扮演着至关重要的角色.
中国科学院上海光学精密机械研究所的研究团

队利用脉冲重复频率为１kHz、脉冲宽度为５０fs、
脉冲能量为９mJ、中心波长为８００nm的飞秒激光

脉冲,经焦距f＝７０cm 的透镜聚焦,在５０cm×
５０cm×２０cm的小型扩散云室内成丝.实验发现,
在光丝照射约３０min后,光丝下方形成约１３mg的

降雪[２２].利用pH 试纸对其酸碱性进行了粗略的

测试,发现融化的雪呈酸性(图２).随后,利用离子

色谱仪对雪花内的NO－
３ 物质的量浓度进行了精确

标定,发现光丝照射３０min后,产生 NO－
３ 的物质

的量浓度约为０．０１mol/L[２２].由于相关实验在

１０００级超净实验室环境内进行,光丝周围几乎没有

可利用的能够中和HNO３ 的气体,如氨气(NH３)等
气体.结合雪堆的酸性,推测此时的光化学副产物

主要为 HNO３.在实验室内多次改变光丝周围的

温湿度条件,形成的降雪始终呈酸性(图２)[２３],再次

证实了光丝在实验室环境云室中诱导产生的光氧化

副产物主要为无机酸HNO３.

图２ pH试纸测得的飞秒激光诱导降雪的酸碱性图[２２].(a)飞秒激光成丝诱导雪花形成的雪堆(虚线圈内);
(b)利用pH试纸测得冷盘上不同位置雪/冰的酸碱性;(c)pH值标准比色卡

Fig敭２ AcidＧbasepropertyoffemtosecondlaserinducedsnowformationmeasuredbyusingpHtestpapers ２２ 敭 a Snow

pile indicatedbywhitedottedcircle inducedbyfemtosecondlaserfilamentation  b acidityＧbasepropertyof
snow icecoveredoncoldplateatdifferentpositions measuredbyusingpHtestpapers  c pH standard
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　colorimetriccard

　　当飞秒光丝在室外环境中成丝时,植物光合作

用产 生 的 NH３ 可 以 与 HNO３ 发 生 反 应,通 过

NH３＋ HNO３ → NH４NO３ 反 应,生 成 中 性 的

NH４NO３[２４],这有可能排除室外作业时飞秒激光诱

导酸雨的可能性.
飞秒光丝产生的光化学副产物,无论是 HNO３

还是NH４NO３,其共同特性是具有吸湿性.这是因

为其分子结构中的羟基官能团非常活跃,与其他分

子(如挥发性有机物或 H２O分子)之间极易通过氢

键结合[２５],使其表现出易溶于液滴或吸附于介质

(如金属)表面的特性.寇拉理论表明[２６],这些光化

学副产物溶于液滴后,可降低液滴的表面张力,辅助

降低液滴表面的饱和蒸汽压,使液滴表面H２O分子

的凝结速率大于蒸发速率,水凝结速率得到提高.
因此,在亚饱和相对湿度环境条件下,可启动在光丝

吸湿性化学副产物辅助下诱导的水凝结过程[２７].

２．２　气溶胶的形成

如上所述,在室内环境条件下,飞秒光丝产生的

０５０８００４Ｇ３
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光氧化 副 产 物 主 要 为 吸 湿 性 的 无 机 酸 HNO３.

HNO３ 除了与 H２O分子结合形成 HNO３ＧH２O复

合物外,还可能与环境中的顺蒎酸(CPA)等挥发性

有机物分子通过氢键结合,形成CPAＧHNO３ 等复

合物[２５].这些复合物是形成气溶胶的最初始基体.

Saathoff等[２８]利用重复频率为１０Hz,脉冲能

量、脉冲宽度分别为１４０mJ、１４０fs(或１７０mJ、

６０fs),中心波长为８００nm的飞秒激光脉冲,在大

型云室内(８４．５m３)成丝,对２．５nm~２０μm不同粒

子尺寸(Dp)的气溶胶数目浓度[dN/d(lnDp)]进
行了测定.实验结果发现,在光丝周围分别填充潮

湿氩气(Ar)、潮湿Ar和O２、潮湿空气、潮湿空气和

NH３、潮湿空气和硫酸铵[(NH４)２SO４]时,光丝在

Ar中成丝产生的白光辐射亮度最高,同时气溶胶的

生成速率也最高,气溶胶尺寸以６~２０nm为主[图

３(a)].在其他气体氛围条件下,气溶胶生成速率近

似,即 便 这 些 气 体 氛 围 中 预 先 存 在 NH３ 和

(NH４)２SO４,在气溶胶生成速率得到提高的情形

下,其气溶胶生成速率相比于潮湿 Ar氛围仍小得

多[图３(b)].不同的气体氛围排除了O２ 和N２ 同

时存在并在光丝辅助下产生 HNO３ 的可能性,通过

测量发现气溶胶生成速率较高,且光丝诱导气溶胶

的生成不取决于吸湿性无机酸 HNO３ 的生成.他

们认为,光丝诱导气溶胶的形成更可能与环境中的

H２O分子有关,即 H２O分子在成丝过程中被解离

为H和OH自由基,由于OH自由基与O３ 具有氧

化性,可将等离子体内离子及激发态原子/分子氧

化,产生光氧化副产物,这些光氧化副产物随后与环

境中的挥发性有机物分子及H２O分子等结合,从而

形成气溶胶.

图３ １０Hz飞秒光丝在不同气体氛围条件下诱导的气溶胶数目浓度[dN/d(lnDp)].(a)潮湿氩气(Ar),

潮湿氩气(Ar)＋氧气(O２)等;(b)潮湿空气,潮湿空气＋氨气(NH３),潮湿空气＋硫酸铵[(NH４)２SO４]等[２８]

Fig敭３ Numberdensity dN d lnDp  of１０Hzfemtosecondfilamentationinducedaerosolsunderdifferentatmospheric

conditions敭 a Humidargon Ar  humidargon Ar ＋oxygen O２  etc敭  b humidair humidair＋NH３ 

　　　　　　　　　　　　　　　　　humidair＋ NH４ ２SO４ etc敭 ２８ 

　　根据Saathoff等[２８]的研究结果,在不同激光参

数及环境条件下生成的气溶胶尺寸集中在３０~
１３０nm之间,尺寸大于１３０nm的气溶胶数目较少.

最近中国科学院上海光学精密机械研究所的研

究人员对飞秒光丝诱导较大尺寸气溶胶(０．３~
２．０μm)的生成速率进行了研究,结果发现相应气

溶胶的生成速率随环境相对湿度、入射激光功率等

的不断增大(或焦距的缩短)而提高.特别发现随着

环境相对湿度的增大,０．３~２．０μm气溶胶数密度呈

指数增加;同时,气溶胶的尺寸分布向大尺寸方向推

移[２９].而当入射激光功率和聚焦条件改变时,仅气

溶胶的生成速率发生变化,气溶胶的尺寸分布并没

有明显改变[２８Ｇ２９].
中国科学院大气物理研究所与上海光学精密机

械研究所的研究人员,利用重复频率为１kHz、脉冲

能量为７．５mJ、脉冲宽度为３０fs、中心波长为

８００nm的飞秒激光脉冲,在１０００级超净实验室云

室内成丝,对光丝诱导１５~７００nm气溶胶的生成

情况进行了实验研究[３０].由实验结果可以看出,尽
管激光单脉冲能量相对较低,但１kHz光丝诱导气

溶胶的生成速率仍比Saathoff等[２８]的研究结果提

高了约两个数量级(图４,其中Na 为气溶胶总的数

密度,ma 为质量);生成 NOx的分子数密度高约３
个数量级;同时,气溶胶尺寸分布的中心尺寸以３０~
２００nm为主.

高效的气溶胶生成速率可能与实验中用到的高

重复频率飞秒脉冲有关.脉冲的高重复频率特性缩

小了相邻两个脉冲之间的时间间隔,使光丝的一些

非线性效应(如热沉积效应)能够互相衔接.累积效

应使得光丝生成光氧化副产物的速率大大提高.这

些 吸 湿 性 物 质 与 环 境 中 不 可 避 免 的 挥 发 性 有

机物分子结合形成复合物,有利于后续气溶胶生成
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图４ １kHz飞秒光丝诱导气溶胶及痕量气体的形成[３０].(a)Na 和ma 随时间的变化;(b)气溶胶数目尺寸分布(PNSD)

随时间的变化;(c)气溶胶质量尺寸分布(PMSD)随时间的变化;(d)痕量气体与周围环境气体的混合质量比随时间的变化

Fig敭４ Formationofparticlesandtracegasesinducedby１kHzlaserfilamentation ３０ 敭 a Naandmaversustime 

 b particlenumbersizedistribution PNSD versustime  c particlemasssizedistribution PMSD versus
　　　　　time  d temporalevolutionofmassmixingratiosbetweentracegasesandambientair

图５ １０Hz飞秒光丝诱导气溶胶生成的组分分析.(a)不同尺寸气溶胶的质量增长;(b)气溶胶内部不同组分的质量分布[２４]

Fig敭５ Componentanalysisof１０Hzfemtosecondfilamentationinducedaerosolformation ２４ 敭 a Mass
increaseofdifferentsizeaerosols  b massdistributionofdifferentcomponentsinsideaerosols

速率的提高及分布尺寸的增长.
之前的研究对气溶胶可能的形成过程及组分进

行了推测,而 Mongin等[２４]利用重复频率为１０Hz、
脉冲能量为１８０mJ、脉冲宽度为８０fs、中心波长为

８００nm的飞秒激光脉冲在室外空气中成丝,利用气

溶胶质谱仪(AMS)对光丝生成气溶胶的质量及组

分进行了精确分析,结果如图５所示.实验结果表

明,室外环境中,飞秒激光照射后,６０~６００nm气溶

胶的总质量增加４０％,证实了气溶胶从无到有的生

成过程,而不是光丝击碎背景气溶胶而来的.气溶

胶中主要成分为NH４NO３ 和有机物,二者质量比为

２∶１.此实验中,由于环境大气富含植物光合作用产

生的NH３ 痕量气体,其与光丝产生的 HNO３ 通过

NH３＋HNO３→NH４NO３ 反应生成中性的吸湿性

盐NH４NO３,并与环境中的挥发性有机物分子共同

构成飞秒激光诱导气溶胶的主要成分.该实验结果
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排除了飞秒激光诱导酸雨的可能性.
随后,Petrarca等[３１]利用重复频率为１０Hz、脉冲

能量为３J、脉冲宽度为３０fs、中心波长为８００nm的飞

秒激光脉冲在扩散云室中成丝,研究了百太瓦级大功

率飞秒激光成丝诱导气溶胶的形成情况.实验结果

表明:２５~３００nm气溶胶的生成速率随激光功率密

度(I)的增加呈指数增加(图６),气溶胶尺寸主要集

中在５０~６０nm.光 丝 产 生 之 前[图６(a),I＜
１５０GW/cm２],并没有形成气溶胶;而光丝产生之后

[图６(a),I＞１５０GW/cm２],气溶胶数密度与光丝数

目呈线性关系.由于光束空间尺寸的限制,光丝数目

在激光强度不断提高的条件下,最终达到饱和[图６
(b),I＞５００GW/cm２],而实验结果表明气溶胶数目

在光丝数目饱和后,相对激光强度仍然呈指数增长.

图６ 飞秒光丝诱导纳米颗粒气溶胶粒子数密度与光丝数目及光子浴贡献的关系图[３１].(a)激光诱导纳米粒子数密度、

激光光丝数目及光子浴贡献随激光强度的变化;(b)激光诱导纳米粒子数密度与光丝数目随激光强度及脉冲宽度的变化

Fig敭６ Relationshipamongnumberdensityoffemtosecondfilamentationinducednanoparticleaerosols filamentnumber 

andphotonbathcontribution ３１ 敭 a LaserＧinducednanoparticlenumberdensity filamentnumberandphotonbath
contributionversuslaserintensity  b laserＧinducednumberdensityandfilamentnumberversuslaserintensityor
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　pulseduration

　　气溶胶在光丝数目饱和后仍保持指数增长的原

因可能是光丝周围超强光子浴的贡献.在没有电离

存在的条件下,超强光子浴分布可能促进背景中的

H２O分子和有机物分子解离产生自由基,如OH自

由基等.OH 自由基可以氧化周围环境空气中的

N２/O２ 分子激发态,产生 O３/NOx,同样可以诱发

一系列光化学反应,生成吸湿性光化学副产物,从而

促进气溶胶的形成.
光子浴的强弱最终由激光能流大小来体现.因

此,在强激光场条件下,成丝生成气溶胶的速率将不

再仅仅依赖于光丝数目或光丝覆盖面积,还与激光

能流呈线性关系.在 Ar氛围下,光丝诱导的高效

气溶胶的形成,也排除了飞秒激光诱导气溶胶对吸

湿性光化学副产物(如 HNO３/NH４NO３)的依赖.
因此,只要环境中存在挥发性有机物或 H２O分子,
相比环境气体氛围,光子浴/强激光场条件对飞秒激

光成丝诱导气溶胶的形成更加重要.或者说,气溶

胶的形成将不再受限于光丝诱导吸湿性光化学副产

物的形成,而与激光能流/光子浴强度紧密相关.因

此,飞秒激光影响环境大气的有效区域,也可能由光

丝区域向足够强的激光能流所覆盖的区域扩展,其

作用范围可能比前人预想的更大.
中国科学院上海光学精密机械研究所的研究人

员利用低频２００TW 飞秒激光(重复频率为１Hz、
脉冲能量为６J、脉冲宽度为３０fs、中心波长为

８００nm)在超净实验室环境中成丝,对１５~７００nm
气溶胶的生成速率进行了测量.实验结果表明:生
成气溶胶的尺寸集中在５０nm 左右.生成气溶胶

的数密度与人工影响天气播撒碘化银(AgI)纳米颗

粒数密度近似[３２].

２．３　次级冰晶的产生

在预先存在冰晶的过冷云(如卷积云)环境中,
飞秒光丝可将背景冰晶击碎,形成次级冰晶(图７,
其中t为激光照射冰晶的时间)[３３].次级冰晶的产

生时间为飞秒激光脉冲过后１μs量级的时间内.
因此,关系到次级冰晶产生的非线性效应,只可能与

成丝过程产生的冲击波/声波(飞秒激光脉冲过后

１μs量级时间内产生)有关.研究结果表明,飞秒光

丝诱导次级冰晶的产生分为３个步骤:１)飞秒光丝

遇到冰晶,成丝过程将冰晶击碎;２)击碎的冰晶在冲

击波作用下,蒸发为水蒸气;３)水蒸气在过冷的环境

下重新结冰形成次级冰晶.
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图７ 飞秒光丝诱导次级冰晶产生的时间演化图.

(a)t＝－１２μs;(b)t＝０μs;(c)t＝１２μs;(d)t＝１２．１ms;(e)t＝１９．１ms;(f)t＝２０．１ms
[３３]

Fig敭７ Temporalevolutionoffemtosecondfilamentationinducedsecondaryicecrystalformation敭

 a t＝－１２μs  b t＝０μs  c t＝１２μs  d t＝１２敭１ms  e t＝１９敭１ms  f t＝２０敭１ms ３３ 

　　由于冰晶相对于液滴表面的饱和蒸汽压偏低,
因此次级冰晶可作为次级冰核,迅速诱导水凝结的

发生,引起云雾光学厚度的增加.Leisner等[３４]利

用１０Hz飞秒激光在模拟卷积云环境的大型云室

(８４．５m３)内成丝,证实了在预先存在冰晶的情况

下,飞秒激光照射几分钟之内,云室内冰晶数目增加

２个数量级,云室内云雾光学厚度增加２~３个数量

级(图８).

图８ 飞秒激光脉冲照射卷积云诱导其云雾光学厚度及冰晶浓度的增加.(a)有(实线)或没有(虚线)飞秒激光光丝作用

时,云室内气相温度(T)及压强(P)随时间的变化;(b)有(实线)或没有(虚线)飞秒激光光丝作用时,相对冰相的湿

度(Hri)及激光操作周期(J)随时间的变化;(c)有(实线)或没有(虚线)飞秒激光作用时,前向(Ifwdscatt)及后向(Ibackwscatt )

探测光散射强度随时间的变化;(d)有(实线)或没有(虚线)飞秒激光作用时,冰晶数密度(ni)及冰粒尺寸分布随时

　　　　　　　　　　　　间的变化.黑线和灰线分别对应左或者右侧纵坐标轴[３４]

Fig敭８ Increaseofopticaldensityandicecrystaldensityofcirruscloudirradiatedbyfemtosecondlaserpulses敭 a With

 solidlines andwithout dashedlines femtosecondfilamentaction gasphasetemperature T andpressure P 
versustime  b with solidlines andwithout dashedlines femtosecondfilamentaction relativehumiditywith
respecttoicephase Hri anddurationoflaseroperation J versustime  c with solidlines andwithout

 dashedlines femtosecondfilamentaction variationofforward Ifwdscatt orbackward Ibackwscatt lightＧscattering
intensityversustime  d with solidlines andwithout dashedlines femtosecondfilamentaction variationof
iceparticle numberconcentration  ni andice particle size distribution versustime敭Black and gray
　　　　　　　　　curvescorrespondingtoleftandrightverticalaxes respectively ３４ 

２．４　热沉积效应

光丝热沉积效应除了激发光丝产生冲击波/声

波外,还可能扰动周围气流进行热力学运动.而

剧烈的气流运动是伴随飞秒激光诱导水凝结及沉

降的一个重要现象.中国科学院上海光学精密机

械研究所的研究人员利用重复频率为１kHz、脉冲
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能量 为９mJ、脉 冲 宽 度 为 ５０fs、中 心 波 长 为

８００nm的飞秒激光脉冲在扩散云室(顶部温度为

室温,底部温度为－５０℃)内成丝,实验发现光丝

诱导气流热力学运动的速度随着脉冲重复频率的

增加而增大[３５].将光丝假设为一个温度恒定的热

源,其温度由光丝热沉积能量的大小决定,基于

此,对云室内热力驱动下的流体场进行模拟.结

果发现,光丝上方和下方均有气旋形成(图９).这

可能是因为在等离子体复合过程中,释放出的部

分能量以热能形式沉积下来.光丝区域的急剧热

膨胀首先引起冲击波的产生,随着介质的热扩散,
光丝区域周围形成低密度通道.由于低密度通道

内温度高、压强低,周围气体在压力差作用下向低

压区域移动.来自不同方向的气体在光丝区域压

强最低点碰撞,高速穿过光丝低密度区域,拖曳周

围气体,形成气旋.

图９ 不同重复频率的飞秒光丝诱导气流热力学运动[３５].(a)(d)１Hz;(b)(e)１５Hz;(c)(f)１kHz

Fig敭９ Femtosecondfilamentationinducedairflowthermodynamicmotionunderdifferentrepetitionrates ３５ 敭

 a  d １Hz  b  e １５Hz  c  f １kHz

图１０ 不同气体氛围条件下,飞秒光丝诱导气流热力学运动图[３８].(a)潮湿空气;(b)潮湿氦气

Fig敭１０ Femtosecondfilamentationinducedairflowthermodynamicmotionunderdifferent

ambientairconditions ３８ 敭 a Humidair  b humidhelium

　　基于光丝热沉积效应诱发气流热力学运动的模

拟结果,与实验观测到的现象基本吻合,因此证实了

光丝热沉积效应是驱动气流剧烈运动的主要原因.
当改变激光单脉冲能量和光束的外部聚焦条件时,
气流运动的形状变化不大,但气流速度与等离子体

辐射白光强度相对应,即与等离子体密度相对应.
等离子体密度越大,辐射白光强度越强,光丝周围气

流热力学运动速度越快.因此,可通过提高脉冲重

复频率、激光能量及缩短激光聚焦焦距等方式,提高

光丝内部等离子体密度,从而增大光丝周围气流运

动强度[３６Ｇ３７].当光丝周围填充的气体氛围不同时,
气流热力学运动速度也会略有不同.当气体氛围分

别为Ar、N２ 和He时,实验结果表明,Ar氛围内形

成光丝的白光辐射强度最大,对应的气流速度最快;

He氛围内形成光丝的白光辐射强度最小,对应的

气流速度最慢(图１０).该结果验证了不同气体氛
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围下激光电离气体原子/分子产生的等离子体密度

不同,从而使得热沉积效应不同,最终的气流热力学

运动速度及气旋形状也不同[３８],因此等离子体密度

是影响热沉积效率及光丝周围气流热力学运动强度

的最关键因素.
随着脉冲重复频率的提高,相邻脉冲产生的光丝

热沉积效应得以连续,将环境的杂乱气流及液滴排

开,可形成稳定的低密度通道,从而可提高后续信号/
探测激光的指向性及透过率等(图１１),该手段未来有

望成为恶劣天气条件下提高激光传输的信号稳定性

及降低衰减的创新技术手段之一[３９Ｇ４０].这个通道的

时间窗口约为０．１~１．０ms,通道口径为毫米量级.

图１１ １．５５μm通信激光空气中传输的散射图.(a)(c)侧面图;(b)(d)前向图;

(e)不同飞秒光丝重复频率下１．５５μm通信激光的透过功率[３９]

Fig敭１１ Scatteringimagesof１敭５５μmtelecomlaserpropagatinginair敭 a  c Sideview  b  d frontview 

 e transmissionpowersof１敭５５μmtelecomlaserthroughfemtosecondfilamentsatdifferentrepetitionrates ３９ 

３　技术进展

３．１　飞秒激光成丝诱导水凝结及降雪

飞秒激光成丝诱导水凝结,可形成肉眼可分辨

的、尺寸在微米甚至亚毫米量级的液滴.２０１０年,

Rohwetter等[４１]利用重复频率为１０Hz、脉冲能量

为２２０mJ、脉冲宽度为６０fs、中心波长为８００nm的

飞秒激光脉冲在云室内及环境大气中成丝,探测到

２．４~５００μm液滴的生成.实验结果如图１２所示,
结果表明:当飞秒激光照射云室内潮湿气体时(温度

T＝－２４℃,相对湿度Hr≈２３０％),液滴的总质量

增加,证实了激光诱导产生了新的凝结液滴.同时,
小尺寸(如小于２０μm)液滴数密度降低,中等尺寸

(２０~１００μm)液滴数密度翻倍.当飞秒激光照射

环境大气(T＝２．９℃,Hr≈９２％)约１．０ms后,激
光雷达(LIDAR)信号显示光丝区域米氏散射信号

增强约０．６％,但在实验中并没有观测到水汽沉降

发生.
随后,Henin等[４２]利用重复频率为１０Hz、脉冲

能量为１６０mJ、脉冲宽度为２４０fs、中心波长为

８００nm的飞秒激光脉冲在河边潮湿的环境中成丝,
经过２８轮长达１３３h的实验,发现当Hr＞７０％时,
可以观测到飞秒光丝诱导微米量级凝结液滴的产

生.离子色谱仪对光丝周围粒子的阴离子成分的分

析显示,阴离子主要由NO－
３ 、NO－

２ 和SO－
４ 构成,因

此推测成丝过程发生了复杂的光氧化反应,而生成

的吸湿性光氧化副产物有可能是辅助诱导水凝结的

重要贡献者.

Petit等[４３]通过改变激光参数发现,较小尺寸

粒子(２０~３００nm)的生成速率随着激光能量的提

高及脉冲宽度的缩短呈线性增长.通过形成多丝等

方法,扩大光丝覆盖的区域面积,也可以提高较小尺

寸(＜６００nm)粒子的生成速率.然而,改变激光偏

振及聚焦条件,粒子的生成速率变化不大.较大尺

寸(＞３００nm)粒子的生成不再依赖于激光参数,而
更多的是依赖于环境中水汽的含量.飞秒激光诱导

较大尺寸气溶胶的形成,将不仅仅依赖于光丝电离

过程,更依赖于环境中充足的H２O分子.
当紫外光(２４８nm)与８００nm飞秒激光脉冲共

同照射潮湿空气环境时,由于紫外激光的光子能量

高,促进了 H２O分子的解离.同时,生成的OH自

由基也参与光氧化反应,因此,２４８nm与８００nm激

光共同作用时,吸湿性 HNO３ 等的生成速率得到更

大提高.实验结果表明,在２４８nm紫外激光辅助

下,飞秒激光成丝诱导２５~３００nm粒子的生成速

率提高了５倍,远超过紫外光及飞秒激光单独诱导

形成气溶胶粒子数目的总和[４４].
中国科学院上海光学精密机械研究所的研究小

组,通过实验发现了飞秒激光诱导雪花的形成(图

１３)[２３].实验在扩散云室中进行,观察到激光照射

３０min后,有１３mg左右的雪形成,雪花的形状与

光丝周围环境的温湿度有关[４５].雪量紧密依赖于

０５０８００４Ｇ９
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图１２ 飞秒激光诱导水凝结.(a)云室内飞秒光丝照射之前的侧面散射图;(b)云室内飞秒光丝照射之后的侧面散射图;
(c)不同尺寸液滴数密度随激光照射持续时间变化的二维图;(d)不同尺寸液滴数密度随激光照射持续时间变化的

线性图;(e)飞秒激光与环境大气相互作用的示意图;(f)背向米氏散射信号的相对增长率[４１]

Fig敭１２ Femtosecondlaserinducedwatercondensation敭 a Sidescatteringimageofsceneinsidechamberwithoutlaser
filament  b sidescatteringimageofsceneinsidechamberwithlaserfilament  c ２Dimageofdifferentsize
dropletdensityversuslaserirradationduration  d lineimageofdifferentsizedropletdensityversuslaser
irradiationduration  e sketchoffemtosecondlaserinteractingwithambientatmosphere  f relativeincrease

　　　　　　　　　　　　　　　rateofMiebackscatteringsignals ４１ 

脉冲链的重复频率及光丝周围气流热力学运动的速

度[２３].经分析推测,激光成丝区域产生的凝结液滴

可能在随气流运动进入上方或下方的过冷区域后冻

结为冰粒,然后冰粒随潮湿气流运动,吸附水汽,尺
寸不断增长,直至其重力效应足够克服气流黏滞力

及空气浮力,而后以雪花的形式降落下来.在高速

相机的辅助拍摄下,整个雪花形成的微观过程被直

观呈现[３２].根据实验结果,雪花主要来源于凝结液

滴在过冷区域的直接冻结,冻结后的冰粒随潮湿气

流运动,通过进一步吸附水汽,与其他冰粒碰撞并凝

结,冰粒尺寸进一步增长,形成较大尺寸的雪花,从

而证实了之前对激光诱导雪花形成物理过程的

推测.
在相同的温湿度环境下,当改变气体氛围时,飞

秒光丝产生的降雪量与等离子体密度紧密相关[４６].
这可能是由于光丝热沉积效应与等离子体密度紧密

相关,热沉积效应决定了气流热力学运动的速度.
而气流热力学运动通过加速不同温度潮湿气体的混

合,以及冰晶与液滴的碰撞过程,促进降雪过程的发

生.因此,制约飞秒激光诱导降雪量大小的关键因

素也可能是光丝内等离子体密度或激光能量热沉积

效率.随后,通过用加热丝代替光丝,在云室内验证

０５０８００４Ｇ１０
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图１３ 飞秒激光诱导雪花的形成.(a)实验装置图;(b)无探测光照射时云室内光丝图(顶图);光丝周围探测光诱导的米

氏散射图(底图);(c)图１３(b)中雪花特写;(d)１kHz激光脉冲照射２h后整个底板形成的雪花图;(e)图１３(d)中

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　的雪花特写[２２]

Fig敭１３ Femtosecondlaserinducedsnowformation敭 a Schematicofexperimentalsetup  b fluorescenceoflaser
filamentincloudchamberwithoutprobebeam top  andMiescatteringpatternsaroundfilamentinducedby
probebeam bottom   c closeＧupshotforsnowpackinFig敭１３ b   d laserinducedsnowformationonwhole

bottombaseplateafterfiring１kHzlaserpulsefor２h  e closeＧupshotforsnowpackinFig敭１３ d  ２２ 

了光丝热沉积效应诱导气流热力学运动是促成飞秒

激光诱导雪花形成的主要机制[４７].
经过之前一系列的研究发现,实现飞秒激光诱

导水凝结到沉降过程的转变,需要满足３个条件:１)
较大温差条件的存在;２)冷热气流的有效混合;３)光
丝生成气溶胶可有效诱导水凝结的发生.若满足这

３个条件,即便光丝周围的湿度处于亚饱和状态,也
同样可以诱导雪花的形成[２３,３７].
３．２　飞秒激光人工引雷

基于飞秒激光成丝产生的等离子通道长度可延

伸至几百米[４８],且具有优良导电性[４９],近几十年

来,世界各地(如瑞士、中国、日本、加拿大和墨西哥

等)的科学家相继开展了基于激光的雷电控制研究

工作[５０Ｇ５４].然而,截至目前鲜有成功的案例.前人

研究表明[４,５５],制约飞秒光丝人工引雷成功率的关

键因素有２个:１)光丝区域内部等离子体寿命太短;

２)光丝内部等离子体通道非连续.
最新研究结果显示,相比等离子体通道的良好

导电性,在等离子体复合后,产生的低密度空气通道

(寿命约为１ms量级)更有可能是触发高压放电的

关键因素[５６].未来可通过提高光丝热沉积效应及

脉冲的重复频率和光丝区域低密度通道的连续性,
来提高光丝的导电效率,最终飞秒光丝引雷的成功

率有望得到进一步提高.

４　讨　　论

综上所述,飞秒激光成丝影响环境大气的途径

有三类(图１４):第一类,通过电离过程产生光氧化

副产物,经二元/三元核化过程[２１],形成气溶胶/云

凝结核,诱导水凝结及降水;第二类,通过光丝直接

击碎背景中的冰晶形成次级冰晶,次级冰晶作为冰

核,诱导后续水凝结及降水;第三类,通过光丝产生

的冲击波或气流急剧的热力学运动,形成超饱和环

境,通过激活超饱和环境背景中的云凝结核/冰核,
诱导水凝结及降水.

　　其中第一类飞秒激光成丝影响环境大气的途径

大致可分为４步[５７Ｇ５８]:１)飞秒光丝产生的光氧化副

产物与空气中的挥发性有机物及H２O分子集合,经
二元/三元核化过程形成临界分子簇;２)临界分子簇

进一步吸附空气中的光氧化副产物、H２O分子和其

他吸湿性无机酸分子,形成气溶胶;３)气溶胶中的无

机酸分子、挥发性有机物分子和H２O分子经凝结过

程(开尔文效应),尺寸进一步增长,形成云凝结核;

４)云凝结核与环境中的水汽结合,形成凝结液滴(寇
拉理论),如果环境中存在可利用的吸湿性气体,其
与云凝结核结合,可降低凝结核表面的饱和蒸汽压,
促进云凝结核吸附水汽,从而使尺寸增大.

飞秒光丝产生的吸湿性光氧化副产物,参与二

元/三元核化过程生成复合物,复合物通过分子键结

合周围原子/分子生成气溶胶,或者这些光氧化副产

物直接吸附于预先存在的气溶胶表面.光氧化副产

物自身具有的吸湿特性,辅助气溶胶降低其表面临

界饱和蒸汽压,增强其吸附水汽的能力,从而对光丝

０５０８００４Ｇ１１
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图１４ 飞秒激光成丝影响环境大气物理图像

Fig敭１４ PhysicalpictureoffemtosecondlaserＧbasedatmospheremodulation

诱导成云致雨的过程起到积极的促进作用.
提高环境的湿度和水汽含量,不仅可以提高气

溶胶的生成速率,而且可以使气溶胶粒径谱向大尺

寸方向展宽.出现该现象的原因是:飞秒强激光对

H２O分子解离过程中产生的 OH 自由基与 O３ 类

似,OH自由基具有强氧化性,可促进光化学反应过

程的产生,从而提高复合物的生成效率,进而提高气

溶胶的核化速率.在复合物经核化过程产生的临界

分子的初始增长过程中,主要靠分子之间的极性互

相结合,初始生长为稳定气溶胶的过程需要H２O分

子数目远大于其他化学分子的数目[５８].因此,当环

境中有充足的H２O分子时,可能会促进其与其他分

子通过极性结合在临界分子簇上,形成较大尺寸的

气溶胶,从而使气溶胶粒径谱向大尺寸方向展宽.
由此可见,光丝生成气溶胶的速率最终与光丝

内部等离子体密度或环境的温湿度条件,即H２O分

子含量紧密相关.光丝内部等离子体密度越高,则
环境湿度越大,越有利于光氧化副产物和气溶胶的

形成,从而促使气溶胶粒径谱向大尺寸方向展宽.
由于在大气环境中,光丝生成气溶胶的主要成分为

吸湿性盐类,因此产生的气溶胶可通过吸湿增长,诱
导水凝结为液滴.较大尺寸的气溶胶,由于其表面

张力相对较小,更容易吸附水汽,凝结形成较大尺寸

的液 滴.而 较 大 尺 寸 的 液 滴,特 别 是 尺 寸 大 于

５０μm液滴的形成,可打破云滴谱的均一性,通过碰

撞并增长,触发链式发应,从而有利于降水过程的

发生.
飞秒激光成丝影响环境大气的第二类和第三类

途径中,光丝诱导气流热力学运动,通过积极混合不

同温度的潮湿气体,形成过饱和态.光丝产生的冲

击波有可能通过挤压周围的潮湿环境气体,形成短

暂的过饱和态(亚微秒).特别是当光丝周围环境存

在较大的温差时,气流热力学运动或冲击波辅助形

成过饱和环境,可激活过饱和环境中光丝产生的气

溶胶或背景中预先存在的气溶胶,成为云凝结核,对
成云致雨过程同样具有重要意义.未来利用高功率

(TWＧPW量级)飞秒激光远程诱导水凝结及降水的

应用中,还可能有多丝形成,多丝的形成可扩大冲击

波效应、气流热力学运动等影响的空间范围,最终形

成气溶胶,水凝结及降水的效率有可能更高.
若光丝周围为低温(T＜０℃)环境,飞秒光丝

气流热力学运动或冲击波形成的过饱和区域中,云
凝结核通过水凝结过程而形成的液滴,随着光丝周

围气流的剧烈热力学运动,进入低于０℃的低温区

域,可能被冻结为冰粒,由液态变为固态.由于冰粒

相对于液滴表面饱和蒸汽压小很多,经 WegenerＧ
BergeronＧFindeisen(WBF)过程,水汽分子优先吸附

在冰粒表面,因此这些冻结的冰粒有可能经 WBF
过程形成大尺寸冰粒/雪花并沉降下来.如果光丝

周围环境中预先存在冰晶,成丝过程产生的超声波

及热沉积效应会击碎这些冰晶形成次级冰晶,随后

同样经 WBF过程促进降雪等沉降过程的发生.
飞秒激光影响环境大气的三种途径分别与飞秒

光丝非线性效应中的光化学反应、冲击波及热沉积

效应紧密相关.相同环境条件下,这三种途径对激

光参数的依赖关系基本一致,即激光功率越高,影响

环境大气的效率就越高.至于哪一种途径占优势,
则取决于环境条件中的温度、湿度及冰晶含量等

参数.
尽管飞秒激光人工影响环境大气的物理图像已

见雏形,但是从室内研究到室外的应用,仍然面临着

诸多问题:

０５０８００４Ｇ１２
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１)移动作业时,需要提高可移动式飞秒激光器

的抗震能力.

２)为了提高作业效率,可能需要大功率、高重

复频率的飞秒激光脉冲,而这类激光器的小型化、集
成化及高频稳定输出亟待解决.

３)即便在飞秒激光器条件成熟的情况下,大功

率飞秒激光脉冲长程传输及光丝的精确定位,需要

将飞秒激光的发射技术与大气中的衍射、散射及群

速度色散等效应相结合,设计形成完善的激光发射

设备,并建立控制激光参数的自适应光学理论模型.

４)为将飞秒激光光丝成功运送到目标位置,还
需配合气象探测的相关数据,结合光丝周围的云雾

环境条件(如温度、湿度和冰晶含量等),设计不同的

技术方案,以提高光丝影响环境大气的效率及范围.

５)微观上,飞秒光丝诱导光化学反应及气溶胶

形成的过程,目前还存在很多不清楚的地方,例如:
在排除 HNO３ 存在的Ar环境中,气溶胶生成速率

较存在 HNO３ 副产物的空气环境中更高;在光丝数

目饱和的情形下,气溶胶生成速率依然随激光功率

的提高呈指数增长等,说明气溶胶的形成并不仅仅

取决于光丝内电离过程及光氧化副产物的生成.
为了更好地理解及控制气溶胶(或云凝结核)的

形成过程,还需要从分子动力学的角度,对飞秒光丝

诱导的光氧化副产物及其形成复合物、气溶胶等过

程的物理机理,以及对激光能量、脉冲宽度和环境温

湿度等参数的依赖关系进行深入的研究.
因此,针对飞秒激光人工影响天气未来走向应

用,研究者们还需要通过不断的深入研究,认真理清

以下问题:１)如何保障可移动式飞秒激光稳定、可靠

的作业能力,并针对人工影响环境大气应用,考虑目

前的飞秒激光大气传输理论模型是否已足够完善?

２)完善飞秒激光与不同云雾环境相互作用过程的物

理图像,同时探索其以四两拨千斤的方式启动宏观

尺度水凝结及沉降过程的关键点;３)从分子动力学

的角度,给出飞秒光丝光化学反应过程与光丝非线

性效应之间的依赖关系,研究影响气溶胶(或云凝结

核)生成效率的关键参数.

５　结束语

对飞秒激光成丝人工影响环境大气的基本原理

及最新研究进展进行了综述.飞秒光丝可通过三个

途径积极影响云凝结核的生成及后续水凝结和降水

过程,即:１)通过光化学反应生成的吸湿性盐类,与
环境中的挥发性有机物分子及 H２O分子结合形成

气溶胶,或者直接吸附于环境中预先存在的气溶胶

颗粒中,从而促进水凝结及降水过程;２)光丝的热沉

积产生超声波,或热扩散形成低密度通道,扰动周围

气流进行热力学运动,通过挤压周围潮湿气体或者

混合不同温湿度潮湿气体,形成过饱和态,促进光丝

产生吸湿性气溶胶或背景中的气溶胶诱导水凝结及

降水;３)光丝击碎预先存在的冰晶,形成次级冰晶,
通过 WBF过程,促进水凝结及降水过程.飞秒激

光成丝技术在人工影响天气领域的发展只有短短几

年时间,未来该项技术走向应用,将主要依赖于飞秒

激光技术的不断发展,以及对飞秒激光与云雾相互

作用的物理机理研究的不断深入.
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