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基于双光子荧光原理的空气中飞秒激光成丝
区域脉冲特性的测量
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（南开大学现代光学研究所教育部光电信息科学重点实验室，天津３０００７１）

摘要　基于双光子荧光法测量原理，实验研究空气中飞秒激光成丝区域内飞秒脉冲的时域特性。实验结果证明，

该测量技术可以同时对成丝区域内飞秒脉冲的宽度、啁啾率以及光束半径进行测量，在空气中飞秒激光成丝的动

态过程的研究中具有应用价值。
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１　引　　言

自从１９９５年Ｂｒａｕｎ等
［１］首次发现飞秒激光在

空气中的成丝现象以来，激光成丝领域的研究经过

十多年的发展已经引起了越来越多的关注。激光成

丝现象有着广泛的应用前景，如大气污染检测［２，３］

和光频率转换等［４～６］；最近，Ｒｏｈｗｅｔｔｅｒ等
［７］发现了

飞秒激光成丝所引起的空气中水分的凝聚现象，从

而为人工降雨提供了一种新的途径；另外飞秒脉冲

在光丝内的自压缩效应也可用于超短脉冲的产

生［８～１０］。另一方面，光丝内部存在多种非线性光学

过程，如自聚焦、光致电离、自相位调制和自陡峭

等［１１，１２］，因此，对于超快激光成丝现象的研究在基

础物理方面具有特殊的意义。这些因素使得激光成

丝成为近年来最为活跃的研究领域之一。
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随着研究的深入，对成丝区域内脉冲特性的测

量问题也变得越来越重要。但是，由于丝内光强度

很高，传统的直接测量方式并不适用，所以目前人们

通常采用间接测量的方法，如光强度可以通过氮气

荧光强度测量［１３］，或者利用单脉冲在热敏纸烧斑的

灰度等级来测量［１４］；光丝的直径可以通过对等离子

体通道的直径或者热敏纸的烧斑直径的测量获得；

测量光丝截面分布的常用方法是利用光楔（掠入射）

将光束导入ＣＣＤ进行测量
［１］。但是光丝内部飞秒

脉冲时域特性的测量却一直是一个难题，目前常用

的方法有光学自相关法［１５～１７］，频率分辨光学快门法

（ＦＲＯＧ）
［１８］以及频谱相位相干直接电场重建法

（ＳＰＩＤＥＲ）
［１９］等，其中光学自相关法主要是测量脉

冲的宽度，需要知道待测脉冲的形状；ＦＲＯＧ技术

包括频谱测量与反演算法两个部分，测量装置相对

复杂且运算量较大；ＳＰＩＤＥＲ技术需要一个已知特

性的脉冲，其测量结果取决于仪器的初始定标。

最近，Ｍｉｎａｒｄｉ等
［２０～２２］利用光快门的测量原理

研究了凝聚态介质中激光成丝脉冲演变的时域动态

过程，Ｏｄｈｎｅｒ等
［２３］通过受激拉曼散射的光谱测量

研究了空气中成丝过程脉冲自压缩现象，Ｄｉｅｌｓ

等［２４］通过实验测量了光束自聚焦过程与光丝动态

平衡过程中相位的差异。值得一提的是，Ｔｈéｂｅｒｇｅ

等［２５］提出了一种基于双光子荧光理论的脉冲测量

方法，该方法通过测量激光脉冲激发染料介质所产

生双光子荧光的强度分布来反演待测脉冲的相关

信息。

另外，基于双光子荧光原理的测量技术之前已

经被用于少数周期激光脉冲的检测［２５，２６］以及液体

介质中激光成丝区域光强度分布的测量［２７，２８］。而

本文则利用双光子荧光测量法对空气中成丝区域的

激光脉冲进行了测量，因为以往的计算中并没有考

虑光束形状的变化所带来的影响，所以本文给出了

染料中双光子荧光强度分布的修正模型，并利用该

模型进行了实验测量。

２　实验装置与测量结果

图１（ａ）为实验装置示意图，半峰全宽（ＦＷＨＭ）

为４５ｆｓ的飞秒脉冲经过反置的望远系统后光束直径

（最大强度的１／ｅ２ 处）为３ｍｍ并在空气中成丝，该望

远系统由焦距为４０ｃｍ的凹面镜和焦距为－２０ｃｍ的

平凹透镜组成，其间距为２０ｃｍ。实验中首先利用

ＰＭＴ测量了光丝中发射的氮气荧光信号沿激光传播

方向的纵向分布，其测量结果如图１（ｂ）所示。实验

从８５ｃｍ处开始观测到明显的荧光信号，其强度在

１０３ｃｍ处达到最大值，由于多次自聚焦效应，荧光

强度的第二个峰值出现在１２４ｃｍ处，然后在１４０ｃｍ

处（光丝末端）荧光信号截止。作为实验的第二步，

在光丝内放置一光楔对将待测飞秒脉冲导出。实验

后对于两个光楔检查的检查结果表明两个光楔前表

面均无损伤。此外，两光楔的前表面反射率均为

２０％，因此经光楔对两次反射后（掠入射），光束强度

衰减为入射光的４％。衰减后的光束再经过第三个

光楔和一个介质膜高反镜（７５０～８６０ｎｍ）垂直入射

到装有染料溶液的样品池中。样品池尺寸为

１２．５ｍｍ×１２．５ｍｍ×５０ｍｍ，所用样品为溶解有

青豆素（Ｃｏｕｍａｒｉｎ５４０Ａ）的甲醇溶液，染料原子数

分数为４×１０－４ｍｏｌ／Ｌ。由于实验中使用了介质膜

高反镜，光丝现象所产生超连续谱在样品池中引起

的单光子吸收可以得到有效抑制。

图１ （ａ）实验装置示意图；（ｂ）成丝区域氮气荧光强度分布

Ｆｉｇ．１ （ａ）Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐ；（ｂ）ｌｏｎｇｉｔｕｄｉｎａｌｎｉｔｒｏｇｅｎｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙ

ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｄｕｒｉｎｇｆｉｌａｍｅｎｔａｔｉｏｎ

　　如图１（ａ）所示，染料盒中由飞秒激光诱导产生

的双光子荧光通过带通滤波片（４５０～６００ｎｍ）后被

ＣＣＤ探测。图２所示为实验中采集到的３幅不同

位置处的样品池中典型的双光子荧光分布图（激光

自上而下传播时），其中（ａ）处狕＝８５ｃｍ对应光丝起

始位置，（ｂ）处狕＝１１０ｃｍ为光丝中间位置，（ｃ）处

０７１９００２２
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狕＝１４５ｃｍ为光丝结束位置。因为成丝区域的光强

度相比成丝前后更高，所以荧光信 号 的 强 度

［图２（ｂ）］也比成丝前后［图２（ａ）和（ｃ）］更强。从

图２可以看到，３个不同位置处的荧光信号的强度均

随着脉冲的传播而衰减，这说明飞秒脉冲在样品池

中传播时其脉冲宽度因溶液的色散作用而出现明显

的展宽。值得说明的是，这里并没有考虑染料中单

光子吸收所带来的影响，因为该实验中单光子吸收

现象并不明显。

图３为３个典型位置处（狕＝８５ｃｍ，１１０ｃｍ，

１４５ｃｍ）样品池中荧光强度随脉冲传播距离的分

布，以及基于第３节中（１）式和（２）式的拟合曲线。

由于所测荧光信号在光束截面方向的空间分辨率不

高，因此数据处理过程中取其强度在截面方向的积

分。从图３可以看出，不同位置处的荧光信号的强

度（黑线）均随脉冲的传播而减弱，这进一步证实了

通过对图２的分析所得出的结论。

图２ 光丝中不同位置处飞秒激光在样品池中传播时

诱导的双光子荧光图像

Ｆｉｇ．２ Ｔｗｏｐｈｏｔｏｎｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｄｕｃｅｄｂｙｔｈｅ

ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆｆｉｌａｍｅｎｔａｔｉｏｎ

图３ 不同位置处飞秒激光在样品池中传播时诱导的双光子荧光强度分布

Ｆｉｇ．３ Ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｉｎｄｕｃｅｄｂｙｔｈｅｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｐｕｌｓｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆｆｉｌａｍｅｎｔａｔｉｏｎ

３　数据拟合和分析

Ｔｈéｂｅｒｇｅ等
［２５］给出了双光子荧光强度分布的

计算模型，

犉（狕）＝
σ
（２）犛２０τ０ｅｘｐ（－２α狕）

（τ
２
０＋４犆犽２狕ｌｎ２）

２
＋（４犽２狕ｌｎ２）槡

２
，（１）

式中犉表示荧光强度，σ
（２）为染料的双光子荧光吸

收截面，α和犽２ 是染料溶液的单光子吸收系数和群

速度色散参数。（１）式是在高斯脉冲的前提下推导

的结果，其电场形式为 犛槡 ０ｅｘｐ［－２（ｌｎ２）（１＋

ｉ犆）狋２／τ
２
０］ｅｘｐ（－ｉω狋＋ｉ犽狕），式中 犛槡 ０ 为脉冲的能流

密度，τ０ 定义为高斯脉冲ＦＷＨＭ，犆表示脉冲的线

性啁啾率，ω与犽分别为脉冲的载波角频率和光波

数。按照（１）式对实验数据进行数值拟合，可获得脉

冲宽度和啁啾等重要信息。需要说明的是，尽管（１）

式是在高斯脉冲的前提下推导的结果，但是将（１）

式中的参数τ０ 用脉宽均方根σ代替后，该公式适用

于任意形状的激光脉冲［２５，２６］。文献［２５］还进一步

指出，如果光束截面方向的荧光强度可分辨，利用
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（１）式可实现激光脉冲的三维测量。

在另一独立实验中，测量了８００ｎｍ处甲醇溶

液的单光子吸收系数α，其数值为２．６ｍ
－１，这一结

果表明单光子吸收现象在本实验中影响很小，经过

２０ｍｍ的传播距离后引起光强度的变化约为５％；

同时忽略溶液中双光子吸收损失，以及脉冲从光楔

到样品盒的传播过程中由空气的色散效应带来的影

响，从而可以根据（１）式对实验数据进行拟合，拟合

结果如图３中的红线所示。从图３可以看出，基于

（１）式的拟合结果与实际测量结果的偏差较大。分

析后认为，这可能是由于（１）式适用于平行传播的激

光光束，而这一条件在实验中并不能得到满足，因为

飞秒激光在染料溶液中传播时，不仅脉冲的时域特

征会发生变化，其空间分布也会发生相应的改变。

基于以上考虑，给出相应的荧光信号的强度随脉冲

传播距离变化的修正模型，

犉（狕）＝犉０
τ
３
０ｅｘｐ（－２α狕）

（τ
２
０＋４犆犽２狕ｌｎ２）

２
＋（４犽２狕ｌｎ２）槡

２
×

１

１＋
θ狕
狑（ ）
０

２

＋
λ狕

π狀狑（ ）２
０

２
， （２）

等号右边最后一个比例项表示激光光束在样品盒中

传播时所经历的空间上的发散变化，其中狑０为样品

盒入射面处光束的半径，θ为相应的发散角，λ为飞

秒脉冲的中心波长（真空中），狀为染料溶液的折射

率。下面是（２）式的推导过程。

考虑光束轴线上的脉冲在样品池内的传播过

程，并假设其光电场形式为犈（狕，狋）＝犃（狕，狋）ｅｘｐ［－

ｉ（ω０狋－犽０狕）］，那么脉冲在色散介质中传播的波动

方程可以写为

２ｉ
犃

狕
－犽２


２犃

狋
２ ＝０， （３）

式中犃（狕，狋）为光电场的复振幅，ω０ 和犽０ 分别表示

脉冲的载波角频率和相应的光波数，犽２ 是介质的群

速度色散系数，对犃（狕，狋）进行傅里叶变换得到其频

域形式

珦犃（狕，ω）＝∫犃（狕，狋）ｅｘｐ（ｉω狋）ｄ狋． （４）

将（４）式代入（３）式并求解，

珦犃（狕，ω）＝珦犃（０，ω）ｅｘｐ
ｉ

２
犽２ω

２（ ）狕 ， （５）

式中珦犃（０，ω）为复振幅犃（０，狋）的傅里叶变换。如假

设样品池入射面（狕＝０）处脉冲为啁啾高斯型，那么

犃（０，狋）＝ 犐槡０ｅｘｐ －２
（１＋ｉ犆）狋

２

τ
２
０

［ ］ｌｎ２ ， （６）

式中犐０是狕＝０处的最大光强度。对（６）式进行傅里

叶变换并代入（５）式可以得到传播距离狕处脉冲的

频域形式，然后对其进行傅里叶逆变换，最终可获得

脉冲的复振幅在狕处的时域形式，

犃（狕，狋）∝
犐槡０

１＋
４犆犽２狕ｌｎ２

τ
２
０

－
４ｉ犽２狕ｌｎ２

τ槡 ２
０

×

ｅｘｐ
－

２（１＋ｉ犆）狋
２ｌｎ２

τ
２
０ １＋

４犆犽２狕ｌｎ２

τ
２
０

－
４ｉ犽２狕ｌｎ２

τ（ ）
熿

燀

燄

燅
２
０

． （７）

利用（７）式便可计算出脉冲的光强度在时间和空间

上的分布，

犐（狕，狋）＝ 犃（狕，狋）２
∝犐０

τ０

τ狕
ｅｘｐ －

４狋２ｌｎ２

τ
２［ ］
狕

，

（８）

式中τ狕 定义为传播距离狕处的脉冲宽度，

τ狕 ＝τ０ １＋
４犆犽２狕ｌｎ２

τ（ ）２
０

２

＋
４犽２狕ｌｎ２

τ（ ）２
０槡

２

．（９）

对于激光光束的空间演变，考虑激光在样品池中以

高斯光束的形式传播，其复曲率半径狇参数为

１

狇（狕）
＝

１

犚（狕）
－ｉ

λ

π狀狑
２（狕）

， （１０）

式中犚（狕）和狑（狕）分别表示位置狕处光束的曲率半

径和光束半径，根据高斯光束狇参数的变换规

律［２９］
狇（狕）＝狇（狕０）＋狕－狕０ 可以获得如下关系，

狑（狕）＝狑０ １＋
狕
犚（ ）
０

２

＋
λ
２狕２

π
２狀２狑槡 ４

０

， （１１）

式中犚０ 为样品池入射面（狕＝０）处的曲率半径，通

过对狑（狕）进行求导运算可获得狕＝０处样品盒中

光束的发散角θ≈狑０／犚０。

最后，以样品池中光束传播方向为狕轴建立圆

柱坐标系，并考虑传播过程由于溶液的吸收所带来

的损失，激光强度时间与空间的分布为

犐（狉，狕，狋）＝犐０
τ０

τ狕

狑０
狑（狕［ ］）

２

ｅｘｐ（－α狕）×

ｅｘｐ －
２狉２

狑２（狕［ ］）ｅｘｐ －
４狋２ｌｎ２

τ
２（ ）
狕

． （１２）

由于双光子荧光的强度正比于激发光强度的平方，

所以其测量结果在截面方向上的积分为犉（狕）∝


狋，狉

犐２（狉，狕，狋）狉ｄ狉ｄ狋，积分结果的具体形式如（２）式

所示。

在忽略溶液的吸收损失等因素的前提下，基于

（２）式对３个典型位置处的荧光强度分布进行拟合，

其结果如图３中蓝线所示，不难看出，以（２）式为理

０７１９００２４
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论模型的拟合结果与测量结果之间的拟合度更高。

随后，利用（２）式对其他所有不同位置处测量所

得实验数据进行拟合，就可以获得光丝中不同位置

处飞秒脉冲的ＦＷＨＭτ０，啁啾率犆，光束半径狑０及

其发散角θ等４个参数的数值沿成丝方向的分布，结

果如图４，５所示。图４（ａ）和图４（ｂ）分别为光束直径

２狑０ 和样品盒内发散角θ沿传播方向的分布；

图５（ａ）为脉宽宽度τ０（实心方格）以及根据（１３）式计

算所得的变换极限最小脉冲宽度τｍｉｎ（实心三角）沿传

播方向的分布，图５（ｂ）为相应的啁啾率犆的分布。

图４ （ａ）通过（２）式拟合获得的空气中成丝区域内光束直径的纵向分布；（ｂ）样品盒内发散角的纵向分布

Ｆｉｇ．４ （ａ）Ｌｏｎｇｉｔｕｄｉｎａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｂｅａｍｄｉａｍｅｔｅｒｉｎａｉｒｆｉｌａｍｅｎｔｒｅｔｒｉｅｖｅｄｂｙｔｈｅｆｉｔｔｉｎｇａｃｃｏｒｄｉｎｇｔｏ

Ｅｑ．（２）；（ｂ）ｌｏｎｇｉｔｕｄｉｎａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｒｅｔｒｉｅｖｅｄｄｉｖｅｒｇｅｎｃｅａｎｇｌｅｉｎｓｉｄｅｔｈｅｓａｍｐｌｅｃｅｌｌ

图５ （ａ）通过（２）式拟合获得的脉冲宽度的纵向分布以及通过（１３）式计算得到的最小脉宽的纵向分布；

（ｂ）通过（２）式拟合得到的啁啾率的纵向分布

Ｆｉｇ．５ （ａ）ＬｏｎｇｉｔｕｄｉｎａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅｒｅｔｒｉｅｖｅｄｐｕｌｓｅｄｕｒａｔｉｏｎｒｅｔｒｉｅｖｅｄｂｙｔｈｅｆｉｔｔｉｎｇａｃｃｏｒｄｉｎｇｔｏＥｑ．（２）ａｎｄ

ｔｈｅｍｉｎｉｍｕｍｐｕｌｓｅｌｅｎｇｔｈａｃｃｏｒｄｉｎｇｔｏＥｑ．（１３）；（ｂ）ｌｏｎｇｉｔｕｄｉｎａｌｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｒｅｔｒｉｅｖｅｄｃｈｉｒｐｒａｔｅ

　　如图４（ａ）所示，激光光束的直径在成丝之前持

续减小，直至空气中有明显的等离子体产生后光束

会聚的趋势停止。尤其是在９０～１４０ｃｍ的成丝区

域内，光束直径的变化幅度不到１０％。从１４０ｃｍ

处激光光束开始发散，其发散角约在０．０２ｍｒａｄ。

对于束腰半径约为５０μｍ的高斯光束而言，线性传

播时的光束发散角为θ＝λ／π狑≈５ｍｒａｄ，其数值比

图４（ａ）所示的实验测量值大得多。该实验结果符

合国外相关报道的激光成丝的中心部分能够以较小

的发散角长距离传播的结论［３０］。另外从图４（ｂ）中

可以看出，实验中所测得发散角均为负值，这表示光

束在样品池中传播时都是会聚的。认为因为甲醇的

非线性折射率系数要比空气大３个数量级，所以该

现象是由光束在甲醇溶液传播时的自聚焦效应所引

起的。但是也要注意到，样品池内光束会聚的角度

很小（０．０２ｍｒａｄ）。这说明染料溶液引起的自聚焦

效应很微弱，在脉冲形状演化方面的影响并不大。

图５（ａ）中的实心方格曲线进一步描述了脉冲

宽度沿传播方向的变化情况。结果显示，从初始位

置狕＝５０ｃｍ到狕＝８０ｃｍ处脉冲宽度随传播距离而

增加，相应地啁啾率也呈现增加的趋势。这是因为

在自聚焦发生之前空气的色散效应会导致脉冲的展

宽。此后，随着传播距离的增加，脉冲开始自压缩，

压缩过程一直持续到狕＝１４０ｃｍ处，即图１（ｂ）所示

的光丝的结束位置，并且随着脉冲的自压缩，啁啾率

也逐渐减小。特别是，在狕＝１１５ｃｍ和狕＝１４５ｃｍ

之间的区域内啁啾率近似等于零。这表明该区域内

的飞秒脉冲以准变换极限脉冲的形式传播。我们的

测量结果验证了飞秒脉冲在成丝区域传播时具有平

滑初相位的实验报道［９，１０］。而当传播距离超过

０７１９００２５
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１４０ｃｍ时，由于空气正色散的作用，脉冲宽度与啁

啾率又开始增加，如图５所示。

根据（９）式可知：在犆犽２ ＜０的情况下，脉冲宽

度τ狕 随传播距离的增加而变化，并且在位置狕ｍｉｎ＝

－
犆

１＋犆
２

τ
２
０

４犽２ｌｎ２
处有变换极限最小值，

τｍｉｎ＝
τ０

１＋犆槡
２
， （１３）

因此，利用图５中脉冲宽度τ０ 与啁啾率犆的数据，

通过（１３）式计算可以获得最短脉冲宽度τｍｉｎ随传播

距离的分布。这样的计算结果如图５（ａ）中实心三

角曲线所示。结果显示，由于色散的作用，成丝之前

可获得的最小脉冲宽度约为３５ｆｓ，从狕＝８５ｃｍ开

始，在频谱展宽和啁啾补偿的共同作用下脉冲出现

了明显的自压缩。需要强调的是，在狕＝１１５ｃｍ到

狕＝１４５ｃｍ的成丝区域中脉冲能以近乎无啁啾的方

式传播相当长的距离。但如图５（ｂ）所示，在光丝的

末端（狕＞１４０ｃｍ）空气中的正色散效应又开始占主

导地位，啁啾率出现明显的增加。值得注意的是，变

换极限最小脉冲宽度在狕＝１４０ｃｍ之后的区域达到

最大值后又开始下降，并且在狕＝１８０ｃｍ附近达到

最小值２５ｆｓ。这一方面是因为光丝末端的自陡峭

效应［３１～３３］；另一方面是因为在狕＝１４０ｃｍ之后的区

域激光光束的发散程度很小，光强度依然较高，自相

位调制效应相应地发挥比较重要的作用。自陡峭效

应和自相位调制效应共同作用，将导致脉冲光谱进

一步展宽，因此变换极限最小脉冲宽度持续减小。

４　结　　论

利用双光子荧光测量方法，获得了空气中成丝

区域内飞秒脉冲的脉宽、啁啾率和光束半径随传播

距离的演化过程。通过对测量结果分析可知，在成

丝之前飞秒脉冲在空气中传播时因色散效应而出现

脉冲展宽；在成丝过程中因光谱展宽和啁啾补偿而

经历自压缩过程；而在光丝的末端，因空气正色散效

应，脉冲又开始展宽。但是在成丝之后的区域脉冲

宽度可以被压缩到更短，这是因为在光丝末端激光

光束的发散程度很小，光强度很高，导致脉冲的光谱

因自陡峭效应和自相位调制而展宽。实验结果证

明，双光子荧光测量法在空气中成丝区域内飞秒脉

冲测量方面具有一定的应用价值，可以为成丝过程

中脉冲自压缩的动态过程的研究提供关键信息。
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