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飞秒激光成丝诱导荧光空间分布特性研究进展
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摘要  光丝内部的超高钳制光强可诱导大气中的原子、分子等发生隧道电离或多光子电离，并辐射指纹荧光谱。得

益于其在复杂大气环境中能够远距离传输的特点，飞秒激光成丝在大气远程探测方面具有广阔的应用前景。光丝

诱导物质荧光的空间分布特性与成丝过程中激光、等离子体等参数密切相关，对于理解光丝内物理过程及调控光

丝、提升远程探测信噪比等具有重要意义。综述了光丝诱导荧光在侧向、背向及前向三个重要方位的空间分布的研

究进展，详细讨论了基于侧向分布表征光丝内光强及等离子体分布的方法，以及实验条件对荧光空间分布的影响，

并对放大自发辐射现象及前向、背向远场空间分布的研究进展进行了介绍。最后对飞秒激光成丝诱导荧光空间分

布的研究趋势进行了展望。
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1　引　　言

飞秒激光脉冲短，具有很高的峰值功率，在大气中

传输时，在多种非线性效应的作用下，可以克服衍射极

限进行自引导传输，并伴随着等离子体通道的产生，这

一过程被称为飞秒激光成丝［1-3］。飞秒激光成丝现象

包含着复杂的非线性过程，如克尔效应、等离子体散

焦、自相位调制、群速度色散、四波混频等。基于这些

非线性效应，飞秒激光成丝在大气远程探测［3-8］、脉冲

压缩［9-10］、强太赫兹波辐射［11-13］、高次谐波产生［14］等方

面展现出广阔的应用前景。

飞秒激光成丝现象在固态、液态、气态中都能被观

测到［2-5，7，15］。在光强钳制效应的作用下，空气中光丝内

部的光强可达到 1.45×1014 W/cm2 ［16］。在高钳制光强

的作用下，大气中的原子、分子等发生隧道电离或多光

子电离［17-18］，从高能态跃迁辐射出指纹荧光谱。光丝

与背景能量池的能量动态交换［19］及自聚焦与等离子体

散焦的动态平衡使光丝的传输距离可达到千米量

级［20-21］。此外，光丝可以在复杂大气环境中进行传输，

光丝中等离子体的能量可以沉积至空气中并产生冲击

波，能够清除传输路径上的云雾［22-23］。面对复杂大气

湍流，光丝的非线性性质，尤其是克尔效应，可以在一

定程度上抑制光束的漂移［24］。因此，飞秒激光成丝在

远程大气污染监测方面展现出巨大的优势。与传统雷

达技术结合而形成的光丝激光雷达技术可以实现多物

态、多组分同步监测，包括气体（如 N2、O2、CH4、C2H2、

氟利昂等）［25-26］，盐气溶胶（NaCl、PbCl2、CuCl2、FeCl2

等）［27-28］，金属（铅、铬、镉、铜、铝等）［29-30］以及生物成分

（酵母，蛋白等）［31-32］的监测。

面向大气污染远程探测应用需求，提高探测信号

的强度及信噪比对于光丝激光雷达技术发展至关重

要。一方面，研究者们在实验上通过多种手段调控光

丝，增强光丝与探测物质间的相互作用强度，提升远程

荧光信号水平。例如，通过引入初始负啁啾来补偿大

气中的色散，在传输过程中压缩激光脉冲，增强光丝内

光强［33］；利用时空聚焦的方法，使不同光谱成分在空间

上发生色散，在焦点处重合以增强光丝［34］；引入辅助脉

冲加热分子，提高电离率并延长等离子体寿命［35］；利用

相位补偿离轴系统的像散，提升远距离光丝的强度［36］。

另一方面，从收集端出发，优化收集装置，也会对提高

探测信噪比产生重要影响。因此，飞秒激光成丝诱导

大气分子荧光的空间分布，对于研究光丝与大气分子

间的作用机理，表征光丝内部参数，优化收集装置，提

高远程探测的信噪比，降低污染物浓度检测限具有重

要应用价值。

飞秒激光成丝诱导荧光的侧向分布被广泛用于

表征光丝内激光强度、等离子体密度及温度等重要参

数，相比于其他探测方法，具有非侵入、原位测量的优
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势。利用光丝激光雷达进行远程大气污染探测时，往

往采用背向收集的方式。因此光丝诱导荧光的背向

分布对于优化收集效率、提高探测信噪比具有实际应

用价值。前向和背向空气激光是远程遥感技术的理

想光源，其远场空间分布，尤其是发散角和方向性，对

于远程应用具有重要意义。本文主要从侧向、背向及

前向三个重要方位，回顾了光丝诱导荧光空间分布的

研究进展。重点介绍了光丝诱导荧光的侧向空间分

布以及对侧向分布的调控，包括多种实验条件的影

响，利用荧光侧向分布对光丝进行可视化处理，表征

光丝内部光强及等离子体分布。然后对放大自发辐

射现象及不同实验条件下背向、前向的远场空间分布

进行了介绍。最后总结并展望了光丝诱导荧光空间

分布的发展趋势。

2　飞秒激光成丝诱导荧光的侧向分布

2.1　荧光侧向分布及影响因素

由于光丝内的高钳制光强，介质发生多光子电离

或隧道电离，并辐射出指纹荧光谱。荧光信号的强

度可以反映光丝内光强及等离子体密度分布。因

此，飞秒激光成丝诱导荧光的侧向分布是表征光丝、

测 量 光 丝 内 超 快 物 理 过 程 及 调 控 光 丝 的 重 要 参

数。图 1 为不同实验条件下光丝诱导荧光的侧向分

布。对于远距离光丝，可以通过飞行时间法来确定

其侧向分布［17，37］。这种方法通过使用快速响应的

探测器，将背向荧光传输到探测器的时间转换为传

输距离，如图 1（a）所示。对于近距离产生的短光丝，

也 可 以 直 接 在 光 丝 侧 向 利 用 光 谱 仪 测 量 荧 光 信

号［38］或利用电荷耦合元件（CCD）拍摄光丝［39-40］。通

过测量光丝侧向荧光分布，可以对飞秒激光成丝过

程进行可视化研究。研究者在实验上直接观察到了

多次聚焦现象［图 1（b）］［41］以及多丝的产生和竞争过程

［图 1（c）~（e）］［40］。

在飞秒激光成丝过程中，激光能量［42］、光斑尺

寸［43］、脉宽、啁啾［33，44-45］及外部聚焦条件［6］等实验条件

会直接对光丝的长度产生影响，从而影响荧光的侧向

分布。除此之外，泵浦激光的偏振态也会影响光丝辐

射荧光信号的长度［46］和强度［47］。由于激光偏振态对成

丝的临界功率有影响［47］，圆偏振光条件下的临界功率

更高，因此光丝后移，长度变短［46］。在低激光强度下，

线偏光诱导的荧光信号较圆偏光更强［图 2（a）］。当

激光峰值功率远高于成丝临界功率时，圆偏光诱导的

荧光信号更强［图 2（b）］［48］。在低激光能量下，线偏光

具有更高的电离率。当能量升高后，由于圆偏光对电

子的加速作用，电子具有更高的能量，通过碰撞激发产

生了更多处于激发态的粒子［48-49］，从而辐射出更强的

图 1　飞秒激光成丝诱导荧光的侧向空间分布。（a）利用背向荧光飞行时间法确定光丝长度［37］；（b）在溶解有染料的甲醇溶液中观测

到的多次自聚焦现象［41］和（c）~（e）光丝的竞争过程［40］

Fig. 1　Lateral spatial distribution of fluorescence induced by femtosecond laser filamentation.  (a) Measuring length of filament by 
backward-fluorescence time-of-flight method[37]; (b) multiple self-focusing phenomenon[41] and (c) ‒ (e)competitive processes of 

optical filaments[40] observed in methanol solution dissolved with dyes
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荧光信号。除此之外，激光的偏振态对钳制光强同样

有影响［47，50］。

飞秒激光的重复频率也会影响空气中光丝辐射氮

气荧光信号的强度及空间分布［图 2（c）~（d）］［51］。当

飞秒激光重复频率增加时，荧光信号强度反而降低，侧

向分布范围呈现后移及缩小的趋势，如图 2（c）所示。

理论计算表明，这一现象是光丝诱导空气热动力学过

程引起的。当光丝中等离子体复合时，能量沉积到空

气中并产生热扩散。当使用高重复频率的飞秒激光

时，空气密度并未恢复，因而荧光信号强度降低。该结

果也从侧面说明飞秒激光成丝过程中的热效应可以持

续毫秒量级。

在飞秒激光成丝过程中，泵浦激光会对光丝中

的分子产生作用，进而对光丝长度、等离子体密度及

荧光辐射强度等造成影响［52］。将这一现象应用在实

验中可以提升太赫兹波的辐射效率［53］。在飞秒激光

成丝过程中，强激光会诱导分子波包转动，通过引入

探测光相互作用，可以实现对分子排列的调控。如

图 3（a）、（b）所示，当分子排列取向垂直于探测光偏

振方向时，荧光的侧向空间分布范围增大［54］。 Su
等［39］研究了光丝中分子排列对荧光信号方位角分布

的影响，发现在偶极跃迁与分子排列的共同作用下，

空气中光丝诱导的 N+
2 荧光角分布具有各向异性。

主要表现为在垂直和平行于激光偏振方向上氮离子

荧光信号更强，如图 3（c）所示。通过计算不同分子

排列情况下的荧光角分布［图 3（d）、（e）］，发现在线

偏振飞秒激光的作用下，氮分子的取向最初是沿着激

光的偏振方向，随后分子波包的旋转造成分子取向垂

直于激光偏振方向，因而产生了各向异性的荧光角

分布。

通过对侧向荧光空间分布的观测，Yu 等［55］发现，

在使用双色场激光成丝辐射太赫兹波的过程中，零延

迟附近 N2荧光强度出现极小值，而太赫兹强度出现极

大值（图 4）。主要原因是：当双色激光在零延迟附近

时，电离产生的激发态 N2分子及其最高占据分子轨道

（HOMO-1）所发生的电子捕获会导致等离子体密度

存在最小值。并且证明了影响 THz 辐射的主要原因

是光丝内双色场作用产生的电子漂移速度，而非等离

子体密度。

图 2　激光参数对侧向荧光空间分布的影响。激光能量为（a） 250 μJ和（b） 8. 3 mJ时线偏振及圆偏振泵浦激光成丝诱导的侧向氮气

荧光谱［48］；（c）不同激光重复频率下氮气荧光的侧向空间分布［51］；（d）荧光信号强度随脉冲周期变化的拟合曲线［51］

Fig.  2　Effects of laser parameters on lateral fluorescence spatial distribution.  Lateral nitrogen fluorescence spectra induced by linearly 
and circularly polarized pumped laser filamentation at laser energies of (a) 250 μJ and (b) 8. 3 mJ[48]; (c) lateral spatial distribution 
of nitrogen fluorescence under different laser repetition rates[51]; (d) fitting curve of fluorescence signal intensity versus pulse 

period[51]
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2.2　基于荧光侧向分布的光丝表征

光 丝 内 部 的 光 强 极 高 ，在 空 气 中 可 达 到 5×
1013 W/cm2 ［56］，足以破坏任何探测器，无法使用侵入式

的探测方法进行直接测量。而荧光辐射的产生主要是

由于光丝内部发生了多光子电离或隧道电离效应［18］，

因此荧光信号的强度与光丝内激光光强相关。光丝诱

导荧光的侧向分布是一种被广泛用于表征光丝内部光

强及长度的原位、非侵入式手段［17，42］。

氮气作为空气中的主要成分之一，常被用于研究

光丝与空气的作用机制。图 5（a）、（b）所示分别为氮

图 3　分子排列取向对光丝诱导荧光的影响。（a）N2、O2和空气分子的排列取向随泵浦探测光之间时间延迟的变化［54］；（b）不同分子

排列取向下光丝诱导荧光的侧向分布［54］；（c）氮气荧光相对强度随泵浦光偏振方向的变化［39］；（d）N2分子取向平行或垂直于激

光偏振方向时 391 nm 荧光信号的空间角分布［39］；（e）不同激光强度下时间平均的 391 nm 荧光信号空间分布［39］

Fig. 3　Effects of molecular alignment on fluorescence induced by filament.  (a) Calculated molecular alignment versus pump-probe delay 
in N2, O2, and air[54]; (b) lateral distributions of fluorescence induced by filament under different molecular alignments[54]; 
(c) relative intensity of nitrogen fluorescence versus polarization direction of pump light[39]; (d) spatial angular distribution of 
391 nm fluorescence signal when N2 molecule orientation is parallel or perpendicular to laser polarization direction[39]; (e) Time-

averaged azimuthal distribution of 391 nm fluorescence signal under different laser intensities[39]

图 4　双色场成丝中呈负相关的 THz强度与等离子体密度［55］。（a）实验与仿真得到的 THz产生效率随双色场时间延迟的变化；（b）侧

向等离子体密度分布随双色场时间延迟的变化

Fig. 4　Anti-correlated plasma density and THz intensity during two-color field filamentation[55].  (a) THz production efficiency versus 
time delay of two-color field obtained by experiment and simulation; (b) lateral plasma density distribution versus time delay of 

two-color field

分子能级图［57］和典型的氮气荧光谱，其中 337、357、
391、428 nm 四条谱线被广泛研究。337 nm 和 357 nm
来源于氮气分子第二正带系——从 C3Пu态到 B3Пg态

的跃迁，391 nm 和 428 nm 来源于氮气分子离子第一负

带系——从 B2Σ+
u 态到 X2Σ+

g 态的跃迁。空气中光丝内

部的激光光强可以通过 391 nm 与 337 nm 的氮气荧光

信号强度比值来定量确定。由于这两条谱线分别来源

于 N+
2 和 N2，激发机制不同，信号强度与光强之间具有

不同的非线性关系。研究者据此拟合出经验公式：

I0 = 79 × ( 2.6
R

- 1)-0.34

× 1012， （1）

式中：R为 391 nm 与  337 nm 氮气荧光信号的强度

之比；I0 为光丝内的激光光强。只需要简单测量两

条谱线 的 信 号 强 度 ，即 可 得 到 光 丝 内 部 的 激 光 光

强 ，如 图 5（d）所示［38］。图 5（d）中激光光强在光丝

尾部达到 2.8×1014 W/cm2，远超过该聚焦条件下的

钳制光强。主要原因是在空间上光丝直径减小，在

时间上激光脉冲被压缩［38，58］。利用这种方法，Xu
等［59］还发现，光丝内部的钳制光强受到外部聚焦条

件的影响，在紧聚焦条件下（焦距 f =11 cm），空气

中 光 丝 内 部 的 钳 制 光 强 可 达 到 1×1014 W/cm2

［图 5（c）］。

光丝诱导荧光的侧向分布也可以用于表征光丝内

部等离子体的温度及密度。光丝内部的等离子体密度

及电子碰撞过程决定了其诱导荧光谱线的线宽。通过

测量荧光谱线的斯塔克展宽（Stark broadening），即可

得到光丝内等离子体密度分布［60］。根据光丝辐射荧光

谱的相对强度，可以由玻尔兹曼分布获得光丝内部电

子的振动温度及转动温度［61-62］。对于重复频率为

1 kHz、单 脉 冲 能 量 为 2 mJ、脉 宽 为 42 fs、波 长 为

800 nm 的激光脉冲，在焦距为 1 m 的条件下，光丝内部

等离子体密度可以达到 5.5×1016 cm-3，电子温度可以

达到 5800 K，如图 6 所示。相对于超声探测［63］、电导

率［64］、阴影图、衍射［65］及干涉［66］等方法，利用原子荧光

谱线测量等离子体密度更为简单，无需校准标定，测量

灵敏度和精度更高。

2.3　光丝荧光侧向分布的调控方法

根据光丝诱导荧光的侧向空间分布，可以获得光

丝内部光强及等离子体的空间分布信息。因此，实验

上经常通过荧光的侧向分布判断光丝的空间位置及调

图 5　利用 391 nm 与 337 nm 氮气荧光信号比值确定光丝内的激光光强。（a）氮气分子和离子能级图［57］；（b）典型的氮气荧光光谱［57］；

（c）不同聚焦条件下光丝内的峰值光强随激光能量的变化［59］；（d） 391 nm 与 337 nm 氮气荧光信号比值及光丝内的激光光强随

激光传输距离的变化［38］

Fig.  5　Laser intensity inside filament deduced by ratio of 391 nm to 337 nm nitrogen fluorescence signal.  (a) Energy level diagram of 
N2 and N+

2  [57]; (b) typical nitrogen fluorescence spectrum[57]; (c) peak light intensity in filament versus laser energy under different 
focusing conditions[59]; (d) ratio of 391 nm to 337 nm nitrogen fluorescence signal and laser intensity in filament versus laser 

transmission distance[38]



0708001-5

封面文章·综述 第  50 卷  第  7 期/2023 年  4 月/中国激光

分子能级图［57］和典型的氮气荧光谱，其中 337、357、
391、428 nm 四条谱线被广泛研究。337 nm 和 357 nm
来源于氮气分子第二正带系——从 C3Пu态到 B3Пg态

的跃迁，391 nm 和 428 nm 来源于氮气分子离子第一负

带系——从 B2Σ+
u 态到 X2Σ+

g 态的跃迁。空气中光丝内

部的激光光强可以通过 391 nm 与 337 nm 的氮气荧光

信号强度比值来定量确定。由于这两条谱线分别来源

于 N+
2 和 N2，激发机制不同，信号强度与光强之间具有

不同的非线性关系。研究者据此拟合出经验公式：

I0 = 79 × ( 2.6
R

- 1)-0.34

× 1012， （1）

式中：R为 391 nm 与  337 nm 氮气荧光信号的强度

之比；I0 为光丝内的激光光强。只需要简单测量两

条谱线 的 信 号 强 度 ，即 可 得 到 光 丝 内 部 的 激 光 光

强 ，如 图 5（d）所示［38］。图 5（d）中激光光强在光丝

尾部达到 2.8×1014 W/cm2，远超过该聚焦条件下的

钳制光强。主要原因是在空间上光丝直径减小，在

时间上激光脉冲被压缩［38，58］。利用这种方法，Xu
等［59］还发现，光丝内部的钳制光强受到外部聚焦条

件的影响，在紧聚焦条件下（焦距 f =11 cm），空气

中 光 丝 内 部 的 钳 制 光 强 可 达 到 1×1014 W/cm2

［图 5（c）］。

光丝诱导荧光的侧向分布也可以用于表征光丝内

部等离子体的温度及密度。光丝内部的等离子体密度

及电子碰撞过程决定了其诱导荧光谱线的线宽。通过

测量荧光谱线的斯塔克展宽（Stark broadening），即可

得到光丝内等离子体密度分布［60］。根据光丝辐射荧光

谱的相对强度，可以由玻尔兹曼分布获得光丝内部电

子的振动温度及转动温度［61-62］。对于重复频率为

1 kHz、单 脉 冲 能 量 为 2 mJ、脉 宽 为 42 fs、波 长 为

800 nm 的激光脉冲，在焦距为 1 m 的条件下，光丝内部

等离子体密度可以达到 5.5×1016 cm-3，电子温度可以

达到 5800 K，如图 6 所示。相对于超声探测［63］、电导

率［64］、阴影图、衍射［65］及干涉［66］等方法，利用原子荧光

谱线测量等离子体密度更为简单，无需校准标定，测量

灵敏度和精度更高。

2.3　光丝荧光侧向分布的调控方法

根据光丝诱导荧光的侧向空间分布，可以获得光

丝内部光强及等离子体的空间分布信息。因此，实验

上经常通过荧光的侧向分布判断光丝的空间位置及调

图 5　利用 391 nm 与 337 nm 氮气荧光信号比值确定光丝内的激光光强。（a）氮气分子和离子能级图［57］；（b）典型的氮气荧光光谱［57］；

（c）不同聚焦条件下光丝内的峰值光强随激光能量的变化［59］；（d） 391 nm 与 337 nm 氮气荧光信号比值及光丝内的激光光强随

激光传输距离的变化［38］

Fig.  5　Laser intensity inside filament deduced by ratio of 391 nm to 337 nm nitrogen fluorescence signal.  (a) Energy level diagram of 
N2 and N+

2  [57]; (b) typical nitrogen fluorescence spectrum[57]; (c) peak light intensity in filament versus laser energy under different 
focusing conditions[59]; (d) ratio of 391 nm to 337 nm nitrogen fluorescence signal and laser intensity in filament versus laser 

transmission distance[38]
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控质量。飞秒高斯光束在介质中产生光丝时，起始位

置（z′f）受到外部聚焦条件 f和激光参数的影响：

z′f =
zf f
zf + f

， （2）

zf =
0.367ka2

{ }é
ë

ù
û( )P/P cr

2 - 0.852
2

- 0.0219
1 2 ， （3）

式中：zf为由激光参数决定的自聚焦距离；ka2为光束的

衍射长度，其中，k为激光波矢大小，a为光束束腰半

径；P为激光的峰值功率；P cr 为自聚焦阈值功率，由介

质折射率（n0）、非线性折射率系数（n2）和波长（λ）决定：

P cr = 3.77λ2

8πn0n2
。 （4）

因此，根据式（2）~（4）可知，多种实验条件会对光

丝的位置及长度产生影响，包括激光能量［42］、光斑尺

寸［43］、脉宽、啁啾［33，44=45］及外部聚焦条件［6］等，进而会对

光丝诱导荧光的侧向空间分布产生影响。

考虑到在外部聚焦条件下，飞秒激光成丝之前非

线性效应引起的自聚焦效应可以忽略，同时将激光峰

值强度导致空气电离的位置作为成丝起点，本课题组

推导出一个简单的物理公式［33］，可以定量解释实验结

果，有效估算光丝的起始点位置（z th）和长度，即

z th = αE in

1 + ( )C+ C 0
2

- β， （5）

式中：α=（2π）1/2a2/（λ2Ithτ0），其中，Ith为电离空气的阈值

激光光强，τ0为傅里叶变换极限脉宽；β为衍射长度的

平方；E in 为入射激光能量；C和 C0 分别为由光栅对和

群速度色散引起的啁啾系数。理论上，光丝的长度为

起始位置至几何焦距的距离。通过改变激光啁啾，可

以延长或缩短光丝，即调控荧光侧向分布范围［33，44-45］。

相比于时间啁啾调控方法，时空聚焦方法是一种

更为有效的方法，可以同时起到调节侧向分布范围及

荧光信号强度的作用［34，67］，如图 7（a）所示。利用光栅

产生空间色散，使不同光谱成分的光只在焦点处重合，

激光脉冲被压缩，从而光丝内的峰值光强得到提升。

利用这种方法形成的光丝长度更短，在远程探测中具

有更高的空间分辨率，同时，光丝诱导的荧光信号更

图 7　通过时空聚焦调控光丝［34］。（a）时空聚焦实验装置示意图；（b）时空啁啾（实线）与无啁啾（虚线）两种情况下的 337 nm 荧光信号

的侧向空间分布

Fig. 7　Regulating filament by spatiotemporal focusing[34].  (a) Schematic of spatiotemporal focusing experimental device; (b) lateral 
spatial distributions of 337 nm fluorescence signal with (solid line) and without (dotted line) chirp

图 6　利用侧向荧光信号表征光丝等离子体密度及温度。（a）氧原子谱线［60］；（b）光丝内等离子体密度及温度［61］

Fig.  6　Characterizing plasma density and temperature by lateral fluorescence signal.  (a) Oxygen atomic line[60]; (b) plasma density and 
temperature inside filament[61]
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强，如图 7（b）所示。

延长光丝对于飞秒激光成丝在远程遥感、大气污

染探测、导引微波传输、引雷等方面的应用具有重要价

值。通过提高初始激光能量，可以延长光丝［68］。但当

能量过高时，会形成多丝。研究者尝试通过多种时空

相位调控的方法延长光丝，如控制双脉冲之间的时间

延迟［69］，使用轴锥镜聚焦产生贝塞尔光束［70］，使用空间

光调制器加载多焦点相位［71］，使用相位板加载阶梯形

π 相位［72］等。背景能量池与光丝之间能量的动态交

换在维持光丝长距离传输时起到重要作用［19］。如

图 8（a）、（b）所示，研究者提出通过空间光调制器产生

环形光束，中心的高斯光束聚焦形成光丝，周围的环状

结构形成背景能量池，不断补充光丝的能量，从而达到

延长光丝的目的［73］。延长光丝后，光丝内荧光信号可

经历更长的增益长度［74］，从而提高远程探测的信噪比。

如图 8（c）所示，利用空间色散和时间啁啾之间的耦

合，使不同波长的光聚焦在不同的空间位置处，激光脉

冲传输距离达近 100 倍的瑞利长度并且不发散［75］。除

了对侧向分布范围的调控，Polynkin 等［76］通过调控光

束相位，利用艾里光束改变了光丝传播方向，产生了弯

曲的光丝，如图 8（d）、（e）所示，从而在前向产生了可

区分的锥角辐射。

图 8　时空相位整形延长光丝。（a）产生环形光束的实验装置示意图［73］；（b）不同光束成丝情况对比［73］；（c）空间色散与时间啁啾耦合

实验装置示意图［75］；（d）产生弯曲光丝实验装置示意图［76］；（e）弯曲光丝的侧向空间分布［76］

Fig. 8　Lengthening filament by spatiotemporal phase shaping.  (a) Schematic of experimental setup for generating ring beam[73]; 
(b) comparison of filament induced by different beams[73]; (c) diagram of experimental setup for coupling spatial dispersion and 
time chirp[75]; (d) schematic of experimental setup for generating curved filament[76]; (e) lateral spatial distribution of curved 

filament[76]
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由于实验中使用的激光光斑模式并不完全理想，

或者环境中存在湍流等扰动，当峰值功率过高时，经常

会产生多丝。多丝的调控也属于侧向空间分布的调

控，主要包括两个方面：抑制多丝产生和有序调控多

丝。控制热点之间的距离，比如使用望远镜系统进行

缩束［43］，可以有效抑制多丝的产生。实验上通过使用

轴锥镜［68］、相位板［72］、空间光调制器［77］等调制激光光束

的相位，减少热点周围的能量，同样可以达到抑制多丝

产生的目的，并在一定程度上增大其侧向分布范围，并

提高光丝诱导荧光信号的稳定性［43，78］。另一方面，有

序产生的光丝阵列可推动光丝直写波导［79］、微波波

导［80］及太赫兹产生［81］等方面的应用。如图 9 所示，通

过使用轴锥镜［68］、透镜阵列［82-83］、相位板［84-85］、变形

镜［86］、金属网筛［87］及改变光束的椭圆度［88-89］等，控制热

点的产生并增加背景能量池之间的距离，可以在侧向

有序产生多根光丝。

3　飞秒激光成丝诱导荧光的背向分布

在大气远程探测技术中，常采用背向探测的方式。

因此背向光信号的激发机制、空间分布及传输特性对

于远程信号收集具有重要意义。对于非相干光辐射，

其传输方向具有随机性，因此背向信号收集端只能收

集到少部分光信号。如果远程产生的光信号具有方向

性，远程探测的灵敏度将会提升［91］，同时空气激光的发

现也为大气遥感提供了新的技术思路。

空气激光无需光学谐振腔，可凭借光丝的特性在

远距离处产生，具有良好的方向性，已成为远场产生新

激光源的重要方式。2003 年，研究者首次发现了光丝

中氮气荧光的放大自发辐射（ASE）现象，随后以光丝

作为增益介质产生空气激光的物理机制与调控方法得

到广泛研究。

光丝中的 ASE 现象主要表现为背向荧光信号强

度随光丝长度呈指数增长，如图 10 所示。Luo 等［74， 92］

在实验上证明了光丝内氮气荧光信号存在增益。引起

这种现象的主要原因是：在等离子体的复合及弛豫过

程中，氮分子从更高能级跃迁至 C3Пu能级，而 B3Пg仍

然是空的，因而在 C3Пu和 B3Пg能级之间形成了粒子数

反转［74］。利用背向荧光信号强度与光丝长度的指数拟

合 ，可 以 得 到 不 同 物 质 荧 光 的 增 益 系 数 ，大 多 在

0.5 cm-1 量级。目前，实验上能观测到空气中多种物

质成分的放大自发辐射现象，包括氮气分子［74］以及

CN［93］、OH［94］、NH［95］、CH 化 合 物［96］，如 图 10 所 示 。

2011 年，研究者利用紫外泵浦光产生了背向传输的具

有高增益和高方向性的近红外氧原子激光，发光波长

为 845 nm，增益系数可以高达 62 cm-1，空间分布呈环

状结构［图 11（a）］，发散角为 40 mrad。氧原子激光的

激发机制可以总结为：波长为 226 nm 的紫外激光通过

受激双光子共振解离氧分子，并通过双光子共振将氧

原子激发至高能态，随后辐射出波长为 845 nm 的氧原

子激光。利用另一束激光预先解离氧分子，可以在背

向实现更高的增益效果［91］。

除了上述提到的利用等离子体弛豫过程［74］及双光

图 9　使用不同方法调控多丝。（a）使用辅助光束［90］；（b）使用变形镜［86］；（c）使用相位板及其产生的多丝［85］；（d）改变光束椭圆度［88］

Fig. 9　Controlling multiple filaments by different methods.  (a) Using auxiliary beam[90]; (b) using deformable mirror[86]; (c) using phase 
plates and generated multiple filaments[85]; (d) changing beam ellipticity[88]
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图 11　背向荧光的空间分布。（a） 845 nm 背向氧原子激光的空间分布［91］；（b）通过氩原子碰撞激发产生的氮分子激光的空间分

布［97］；（c） 357 nm 氮气荧光信号的背向角分布，输入能量分别为 5、10、15 mJ［100］；（d）光丝诱导 337 nm 氮气荧光的背向角分

布［101］；（e）不同浓度 NaCl气溶胶中 589 nm 钠荧光的背向角分布［101］；（f）NaCl气溶胶荧光背向角分布与米散射信号强度角分

布的对比［101］

Fig. 11　Spatial distributions of backward fluorescence.  (a) Spatial distribution of backward oxygen atom laser at 845 nm[91]; (b) spatial 
distribution of nitrogen laser generated by argon collision excitation[97]; (c) backward angular distributions of 357 nm nitrogen 
fluorescence signal with input energies of 5, 10, and 15 mJ[100]; (d) backward angular distributions of 337 nm nitrogen 
fluorescence induced by filament[101]; (e) backward angular distribution of sodium fluorescence at 589 nm in NaCl aerosols with 
different mass fractions[101]; (f) comparison of backward angular distribution of NaCl aerosol fluorescence and angular distribution 

of Mie scattering signal intensity[101]

图 10　背向 ASE 荧光增益曲线。（a）波长为 357 nm 的氮分子荧光［74］；（b）波长为 388 nm 的 CN 荧光［93］；（c）波长为 308. 9 nm 的 OH 荧

光［94］； （d）波长为 336 nm 的 NH 荧光［95］；（e）波长为 845 nm 的氧原子荧光［91］

Fig.  10　Gain curves of backward ASE fluorescence.  (a) N2 fluorescence at 357 nm[74]; (b) CN fluorescence at 388 nm[93]; (c) OH 
fluorescence at 308. 9 nm[94]; (d)NH fluorescence at 336 nm[95]; (e) oxygen atom fluorescence at 845 nm[91]
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子激发［91］产生粒子数反转的方法外，还可以利用碰撞

激发能量共振转移［97］产生粒子数反转。研究者利用中

红外激光（3. 9 μm）成丝过程产生激发态氩原子［98］，其

与氮气分子发生碰撞，通过能量共振转移产生激发态

氮分子（C3Пu），从而形成粒子数反转，辐射出 337 nm
与 357 nm 的氮分子激光［97］。利用这种方式产生的氮

分子激光具有良好的时间相干性及较小的空间发散

角。图 11（b）为氮分子激光的背向空间分布情况，光

斑呈超高斯分布，发散角约为 1.6 mrad。但这种碰撞

过程会受到气压的影响，无法在远程探测中应用。

Sprangle 等［99］还提出在成丝过程中引入一束辅助脉

冲，加热成丝产生的自由电子，然后通过电子碰撞产生

激发态粒子，从而实现更高的增益。

光丝诱导荧光的背向空间分布，尤其是角分布，对

于远程信号探测中收集装置的视场角及尺寸的设计具

有重要意义。研究者在实验上发现 ASE 现象具有角

度依赖的性质。在外部聚焦条件为 1 m 的情况下，如

图 11（c）所示，探测到背向氮气荧光（357 nm）信号主

要集中在光轴附近 ±10°发散角范围内，发散角为

46 mrad。此外，在不同角度下观测到的荧光信号强度

具有不同的增益系数，主要是光丝内部非均匀分布的

等离子体密度造成的。等离子体密度越高，增益系数

越大，产生的荧光信号越强［100］。通过对传输距离为

10 m、长度为 50 cm 的光丝所诱导的荧光信号进行测

量，研究者发现氮气荧光信号（337 nm）具有与图 11（c）
相似的背向分布情况，集中在传输轴附近±10°范围

内［101］，如图 11（d）所示。由于飞秒激光成丝在远程大

气污染探测方面的优势，光丝诱导的气溶胶荧光信号

的背向角分布也得到深入研究。如图 11（e）、（f）所示，

NaCl气溶胶荧光信号具有对称的角分布，且受到气溶

胶浓度的影响，浓度越高，背向发散角越大，在 NaCl质
量分数为 1% 的情况下，发散角为 14.4°。理论模拟计

算米散射的角分布，并将结果与 He-Ne 激光经气溶胶

散射后的角分布情况进行对比，发现造成气溶胶背向

荧光角分布的主要原因是米散射［101］。

背向空气激光的信号强度还受到泵浦激光偏振态

的影响，且这种偏振敏感的性质在泵浦激光能量改变

时，具有完全不同的表现［48-49］。如图 12（a）、（b）所示，

图 12　偏振依赖的背向 337 nm 荧光信号。（a）背向 337 nm 荧光信号随四分之一波片旋转角度的变化［49］；（b）背向 337 nm 荧光信号在

不同激光偏振条件下随入射激光能量的变化［49］；（c）种子光的空间分布［102］；（d）ASE 背向 337 nm 荧光信号的空间分布［102］；

（e）种子光放大产生的 337 nm 光信号的空间分布［102］

Fig. 12　Polarization-dependence backward fluorescence signal at 337 nm.  (a) Change of fluorescence signal at 337 nm with rotation 
angle of quarter-wave plate[49]; (b) backward fluorescence at 337 nm versus incident laser energy under different laser 
polarization conditions[49]; (c) spatial distribution of seed pulse[102]; (d) spatial distribution of backward ASE fluorescence signal at 

337 nm[102]; (e) spatial distribution of 337 nm optical signal generated by seed optical amplification[102]
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0°和 45°分别代表线偏振光和圆偏振光。只有激光光

强达到阈值时，圆偏振泵浦光激发的氮分子荧光信号

才会强于线偏振泵浦光所激发的荧光信号。原因是当

激光光强较低时，虽然会产生碰撞过程，但电子能量不

足以将分子激发至高能态。通过引入一束与圆偏振泵

浦光相向传输的种子光［图 12（c）］，ASE 信号受激放

大，背向荧光的发散角进一步减小，如图 12（d）、（e）所

示。受激放大的荧光信号的背向发散角为 3.8 mrad
［图 12（e）］，而未经放大的 ASE 信号，其背向发散角为

9. 2 mrad［图 12（d）］［102］。

4　飞秒激光成丝诱导荧光的前向分布

利用光丝产生的粒子数反转，引入种子光，光丝作

为增益介质可产生前向的受激辐射。种子光可以是外

加的激光光束［103］，也可以是光丝自身丰富的非线性光

频转换效应辐射出的谐波或超连续白光［104-105］。

Yao 等［57］使用波长可调谐的中红外光学参量放大

器（波长范围为 1600~2500 nm，其中 1900 nm 波长下

测得的激光脉宽为 200 fs）作为泵浦光，以空气中激发

产生的三次、五次谐波作为种子光，实现了多波长的氮

离子激光输出［图 13（a）］，波长分别为 330、357、391、
428、471 nm。其中，波长为 391 nm 的氮离子激光具

有与泵浦激光相同的偏振特性，且增益系数可以达

到 5.02 cm-1，远大于空气中 ASE 现象的增益系数

［图 13（b）］。多波长可调谐空气激光在大气多组分检

测中起到重要作用。

上述实验中利用飞秒激光产生了氮离子激光

（B2Σu
+→X2Σg

+），而未产生波长为 337 nm 的氮分子激

光（C3Пu→B3Пg）。该现象产生的主要原因是：氮离子

激光是飞秒激光作为泵浦光激发产生的。因为只需要

电离内价层和外价层的电子，N+
2 的 B2Σ+

u 和 X2Σ+
g 两个

能级之间的粒子数反转过程属于超快过程（~200 fs），

而 产 生 C3Пu 态 的 氮 分 子 则 需 要 皮 秒 量 级 的 时

间［57，106-107］。随后，研究者以波长为 1053 nm 的皮秒激

光产生的三次谐波作为种子光，激发产生了前向的氮

分子激光（337 nm）［108］。在峰值功率为 1 TW 的情况

下，脉宽的增加对前向 337 nm 信号的产生具有增强作

用。因为氮分子的粒子数反转过程需要皮秒量级的时

间，而脉宽较短的激光脉冲无法在粒子数反转产生的

同时保证三次谐波依然存在并作为种子光产生受激辐

射放大。利用这种方式产生的 337 nm 信号，空间发散

角为 1. 5°［图 14（a）］，且能量在微焦量级，转化效率为

2. 5×10-7 ［108］。

飞秒激光成丝诱导的前向空气激光的空间分布

特 性 也 引 起 了 广 泛 关 注 。 如 图 14（b）所 示 ，Chu
等［104］利用飞秒激光成丝过程中产生的超连续白光

作为种子源，激发产生的 428 nm 氮离子激光在远场

呈环状分布。Kartashov 等［109］利用 4 μm 波长的中红

外激光激发产生的前向 337 nm 氮分子激光，同样具

有相似的环状结构［图 14（c）］。Liu 等［105］发现，气压

对前向空气激光的空间分布及强度具有重要影响。

他们利用自激发的方式产生了前向的氮离子激光，

波长为 391 nm 和 428 nm。如图 14（d）所示，当气压

增大时，391 nm 信号的发散角变大，在原来高斯分布

的基础上呈现出外环结构。在图 14（e）中，波长为

428 nm 的空气激光呈环状分布［104-105］，发散角达到

20 mrad［105］，且 具 有 与 泵 浦 激 光 相 同 的 线 偏 振 特

性［104］。研究者认为，428 nm 激光是超连续白光作为

种子光激发产生的，因此其环状分布源于超连续辐射

锥形分布。此外，数值模拟结果同样显示，前向传输

的 空 气 激 光 具 有 环 状 分 布 结 构 ，如 图 14（f）所示。

外部聚焦条件和克尔效应对前向激光的信号强度和

发散角具有重要影响，如图 14（g）所示。同时，在远

程应用中，克尔效应对维持空气激光的方向性具有重

要作用［110］。

图 13　前向空气激光及其偏振特性［57］。（a）利用不同波长泵浦光产生的可调谐多波长空气激光；（b） 391 nm 空气激光的增益曲线

Fig.  13　Forward air laser and its polarization characteristics[57].  (a) Tunable multi-wavelength air laser generated by pumping light with 
different wavelengths; (b) gain curve of 391 nm air laser
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5　总结与展望

光丝诱导荧光空间分布的研究对于理解光丝内物

理化学机制、调控光丝、产生空气激光及大气远程探测

等具有重要的价值。从侧向、背向及前向三个重要空

间方位介绍了荧光空间分布的研究进展，包括实验条

件的影响、表征和调控光丝、放大自发辐射现象及背向

和前向远场空间分布。目前，飞秒激光成丝诱导荧光

技术在大气污染探测方面的应用仍存在一些重要挑

战。首先，光丝与大气中各种分子、粉尘及气溶胶等相

互作用、激发荧光的物理机制复杂，仍然需要深入探

究。光丝中的增益现象广泛存在于氮气、氧气、碳氢化

合物及多种气溶胶中，且基于粒子数反转、碰撞激发、

种子光激发、多态耦合等效应产生了多种空气激光。

空气激光增益放大的物理机制研究在远程大气污染探

测中具有重要价值。其次，在实际应用中，复杂的大气

环境，包括湍流、大气温湿度分布、气压分布、大气散射

与吸收等多物理场耦合对荧光空间分布的影响机制尚

未明晰。最后，调控光丝中光强的时空分布是增强荧

光信号的关键，如何通过调控产生远程、高品质的光

丝，并提升远程探测的信噪比，降低污染物的探测极

限，仍然需要广大科研人员深入研究。
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Abstract
Significance　The high clamping laser intensity inside the filament can ionize molecules and fragment them into plasma because of 
multiphoton ionization or tunneling ionization.  Filamentation occurs in solids, liquids, and gases.  The dynamic energy exchange 
between the filament core and background energy reservoir, as well as the dynamic balance of self-focusing and defocusing propagate 
filaments over hundreds of kilometers.  Nevertheless, filaments can also overcome complex atmospheric environments.  The self-
healing and replenishment from background energy reservoir and the generation of acoustic waves make filaments penetrate fog and 
clouds.  The nonlinear effect of filaments can restrain the beam wander induced by turbulence.  These unique properties make 
femtosecond laser filamentation applicable to remotely detecting atmospheric pollution, such as gases, aerosols, metals, and 
biological matter.

The lateral spatial distribution of fluorescence induced by the femtosecond laser filamentation is significance for measuring the 
parameters of laser intensity and plasma inside the filament, studying the physical process, and controlling the filament.  It is a non-

invasive and in ‐ situ measurement method.  The backward fluorescence distribution is useful for filament-based Lidar to promote the 
remote signal intensity and signal-to-noise ratio.  Forward and backward air lasers are ideal light sources for remote sensing.  Studying 
the far-field spatial distribution characteristics, such as the divergence angle and directivity, is important.  This paper reviews the 
research progress of the spatial distribution of fluorescence induced by the femtosecond filamentation from lateral, backward, and 
forward spatial orientations.

Progress　 The laser polarization, repetition rate (Fig.  2), and the molecule alignment (Fig.  3) affect the lateral distribution of 
fluorescence, in addition to laser energy, chirp, and external focusing condition.  Measuring the lateral distribution of fluorescence is a 
noninvasive and in ‐ situ filament visualization method (Fig.  1); it measures the laser intensity (Fig.  5), plasma density, and 
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temperature (Fig.  6) inside the filament.  It is a simpler and more sensitive method than measuring electrical conductivity, acoustic 
waves, and other pump-probe methods.  Different physical phenomena have been discovered by measuring the lateral distribution, 
such as anti-correlated plasma density and THz pulse generation during two-color laser filamentation (Fig.  4).  Controlling the 
filament is important for different filament-based applications, including controlling the laser intensity and plasma density inside the 
filament, controlling the spatial position and filament length, and organizing multiple filaments.  Spatiotemporal phase modulation is 
used to enhance and elongate the filament (Fig.  8).  Different spatial phase modulation methods, such as axicon, deformable mirror, 
phase plate, and beam ellipticity, are used to control the generation of multiple filaments (Fig.  9).

An amplified spontaneous emission inside the filament has been observed for different compositions, such as N2, O, CN, OH, 
and NH (Fig.  10).  Thus, the amplified spontaneous emission (ASE) phenomenon has gained considerable attention for air laser 
applications; furthermore, the backward spatial distribution and divergence angle are important remote sensing characteristics 
(Fig.  11).  Backward N2 lasers are generated with an energy conversion efficiency of 0.5% and a small divergence angle of 1.6 mrad 
(Fig.  11) by electron impact excitation.  Different pump-probe methods have been proposed to generate forward air lasers, including 
self-generated harmonic waves, white light, and external probe beams.  The forward spatial distribution is also analyzed with an 
annular profile (Fig.  15).  The forward divergence angle is sensitive to the gas pressure and external focus length.

Conclusions and Prospects　 For filament characterization and control, understanding the physical process inside the filament, 
and generating air lasers, the spatial distribution of fluorescence induced by filaments is reviewed from lateral, backward, and forward 
spatial orientations.  Challenges remain with the application of filamentation-based remote sensing.  First, the physical mechanism of 
the interaction between filaments and molecules, dust, and aerosols, and the mechanism of fluorescence emissions still need to be 
studied.  The mechanisms of gain and amplification inside the filament are also important.  Second, the influence of complex 
atmosphere conditions on the spatial distribution is still unclear, including the turbulence, pressure, and temperature distribution in 
the atmosphere and atmosphere scattering and absorption.  Third, controlling long-distance filaments and promoting remote signal 
intensity and the signal-to-noise detection ratio are also practically important.

Key words nonlinear optics; laser optics; femtosecond laser filamentation; remote atmosphere detection
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