
温度对飞秒激光脉冲在NaCl溶液中成丝产生的超连续谱的影响
李贺 陈安民 于丹 李苏宇 金明星

Influence of temperature on supercontinuum generation induced by femtosecond laser filamentation
in NaCl solution
Li He Chen An-Min Yu Dan Li Su-Yu Jin Ming-Xing

引用信息 Citation: Acta Physica Sinica, 67, 184206 (2018) DOI: 10.7498/aps.67.20180686
在线阅读View online: http://dx.doi.org/10.7498/aps.67.20180686
当期内容View table of contents: http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/Y2018/V67/I18

您可能感兴趣的其他文章

Articles you may be interested in

氦原子2 3S--2 3P精密光谱研究
Precision spectroscopy on the 2 3S-2 3P transition of atomic helium
物理学报.2018, 67(16): 164203 http://dx.doi.org/10.7498/aps.67.20180914

高准确度的钙离子光频标
40Ca+ optical frequency standards with high accuracy
物理学报.2018, 67(16): 164202 http://dx.doi.org/10.7498/aps.67.20180876

基于高精细度光腔锁频激光的分子吸收光谱测量

Measurement of molecular absorption spectrum with a laser locked on a high-finesse cavity
物理学报.2018, 67(10): 104206 http://dx.doi.org/10.7498/aps.67.20172532

2.0 µm附近模拟呼吸气体中 13CO2/12CO2同位素丰度的高精度实时在线测量

Highly precise and real-time measurements of 13CO2/12CO2 isotopic ratio in breath using a 2 µm diode
laser
物理学报.2018, 67(6): 064206 http://dx.doi.org/10.7498/aps.67.20171861

基于TDLAS技术的水汽低温吸收光谱参数测量
Measuring spectral parameters of water vapor at low temperature based on tunable diode laser absorption
spectroscopy
物理学报.2017, 66(20): 204204 http://dx.doi.org/10.7498/aps.66.204204

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml
http://dx.doi.org/10.7498/aps.67.20180686
http://dx.doi.org/10.7498/aps.67.20180686
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/Y2018/V67/I18
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract72679.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract72584.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract72000.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract71815.shtml
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/abstract/abstract70923.shtml


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 18 (2018) 184206

温度对飞秒激光脉冲在NaCl溶液中成丝产生的
超连续谱的影响∗

李贺2)3) 陈安民2)3) 于丹2)4) 李苏宇1)2)3)† 金明星2)3)‡

1) (吉林大学电子科学与工程学院, 长春 130012)

2) (吉林大学原子与分子物理研究所, 长春 130012)

3) (吉林省应用原子分子光谱重点实验室, 长春 130012)

4) (中国人民解放军空军航空大学, 长春 130022)

( 2018年 4月 13日收到; 2018年 5月 23日收到修改稿 )

利用飞秒激光脉冲在NaCl溶液中成丝, 研究了溶液温度对飞秒激光成丝过程中产生的超连续谱的影
响. 发现在激光脉冲能量较低时, 溶液温度对超连续谱的影响几乎可以忽略; 而在激光脉冲能量较高时, 随着
NaCl溶液温度的升高, 超连续谱呈现出被压缩的趋势. 此外, 在激光脉冲能量较高的情况下, NaCl中会产生
大量的气泡. 通过分析, 得出了飞秒激光在溶液中成丝产生的气泡是影响超连续谱发射的主要因素.

关键词: 飞秒激光脉冲, 成丝, 超连续谱, NaCl溶液
PACS: 42.62.Fi, 42.65.–k, 52.38.Hb DOI: 10.7498/aps.67.20180686

1 引 言

Fork等 [1]在1983年首次实现了从紫外到近红
外范围的超连续光谱, 自此揭开了利用飞秒激光
产生超连续辐射的序幕. 1995年, Braun等 [2]在实

验上观测到激光束能在较长的一段距离内保持聚

焦状态, 首次发现了飞秒激光成丝现象. 随后, 人
们在这一领域开展了大量的实验和理论研究 [3−7].
飞秒激光成丝过程中发生的荧光发射 [8−10]、太赫

兹辐射 [11−14]、超连续谱 (白光) [15−18]和空气激

光 [19−21]等非线性效应成为最近数十年的研究热

点. 其中, 由于超连续谱在远程遥感 [22]、生物医学

成像 [23]、周期飞秒脉冲的产生 [24,25]等方面的应用

前景引起了人们的广泛关注.
随着对成丝诱导超连续谱的理论模拟和实验

研究的不断深入, 成丝诱导超连续谱产生的机制也

逐渐清晰和完善. Gaeta [26]对超连续光谱机制进

行了系统的解释: 脉冲的自陡峭和时空聚焦引起
了光谱的蓝移. 但是, 多光子电离产生的等离子体
会抑制光束的溃缩, 这也是为何光谱蓝移不会随
着入射激光脉冲能量的增加而无限增加 [27]. 飞秒
激光脉冲在水中成丝产生超连续谱 (白光)的研究
已经有了很长的一段历史, 如Kandidov等 [28]建立

了飞秒激光脉冲在水中进行非线性传输的理论模

型. 随后又出现了利用飞秒激光成丝诱导超连续谱
探测水中微量物质的研究, 如Santhosh等 [29]向水

中添加少量的蛋白质后, 发现超连续谱会产生压缩
现象.

但是, 在液体中成丝产生超连续谱的研究仍有
很多问题没有解决. 例如很多物质溶于水, 溶解度
易受温度的影响. 因此, 温度改变时, 溶解度也会
发生改变, 若想利用飞秒激光成丝过程中产生的超
连续谱对水中物质含量进行检测, 温度是需要考虑
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的一个重要因素. 由于海洋占地球总面积的 71%,
对海洋环境进行探测是当今的热点, 而海水盐分中
存在大量的NaCl, 因此, 我们以NaCl为样品, 研究
了溶液温度对飞秒激光成丝诱导超连续谱的影响.

2 实验方法

我们利用再生放大钛宝石激光器进行实验研

究, 激光器的参数为中心波长 800 nm, 脉宽 50 fs,
重复频率 1 kHz. 图 1为实验装置示意图. 激光脉
冲能量通过半波片HW和格兰棱镜G的结合进行
调节. 在实验中, 我们利用焦距 f = 400 mm的聚
焦透镜L将激光束聚焦于盛装样品的样品池 (其长
宽高分别为 50 mm, 10 mm和 40 mm)中. 为了研
究溶液温度对飞秒激光诱导超连续谱的影响, 我
们将样品池放置在加热装置上, 通过加热装置控
制溶液温度. 在样品池中产生的前向超连续谱被
积分球 I收集后, 通过光纤导入爱万提斯光谱仪
(AvaSpec-1650F-USB2)中.
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图 1 测定飞秒激光脉冲在不同样品溶液中成丝所产生的

超连续谱的实验装置示意图 (HW, 半波片; G, 格兰棱镜;
L, 聚焦透镜; I, 积分球; M, 反射镜)
Fig. 1. Schematic of experimental setup to measure
the supercontinuum generated during the femtose-
cond filamentation in different liquid samples. HW,
half-wave plate; G, Glan prism; L, focusing lens; I, in-
tegrating sphere; M, mirror.

3 结果与讨论

将盛有NaCl溶液的石英样品池置于电动平移
台上, 在激光传播的方向上调节细丝在样品池中的
位置. 先将样品池的前表面置于透镜焦点附近, 每
隔2.5 mm测一组数据, 图 2 (a)给出了 20个测量位
置处的超连续谱. 从图 2 (a)可以看出随着样品池
的移动, 光谱强度先增强, 增加到最大程度后, 几
乎保持不变, 随后光谱强度逐渐减小. 光谱强度保

持稳定的区域说明丝完全处于样品池中, 并且在此
移动范围内光谱的吸收和散射对前向光谱的影响

几乎可以忽略. 而当激光脉冲焦点位于样品池前、
后壁附近时, 在水中所成的丝的长度较前者小, 导
致超连续谱的强度弱. 在后面的实验中, 我们将样
品池固定在光谱最强处, 从而保证在增加激光能
量时, 丝依然完全处于样品池中. 在激光脉冲通过
样品池后, 将白色纸片放置在激光传播方向上截
取光斑, 并用数码相机对光斑拍照, 可以看到彩色
的圆环, 如图 2 (b)所示. 由于不同的频率发散角是
不同的, 频率越高, 其发散角就越大. 对于径向光
谱而言, 可以得到一个彩虹状圆环, 但只有圆环中
心的白色光斑是白光, 不包括四周的彩色圆环. 从
图 2 (b)能够看到光谱的排列顺序与正常的衍射产
生的光谱排列顺序恰好相反, 即低频部分在圆环内
侧, 高频部分在圆环外侧, 此现象也被称之为锥角
辐射 [3].
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图 2 (a) 飞秒激光脉冲聚焦于样品池不同位置处时的超
连续谱; (b)沿着激光传播方向的光斑
Fig. 2. (a) Supercontinuum generated by femtosecond
laser pulse which is focused at different positions in
the sample cell; (b) light spot along the propagation
direction of laser.

184206-2

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 18 (2018) 184206

利用加热装置调节石英样品池中的NaCl溶液
(0.04 g NaCl溶于 15 mL水中)的温度, 由于实验
环境的影响, 温度会有小范围的波动. 图 3 (a)给
出了脉冲能量为 20 µJ时, 飞秒激光在不同温度的
NaCl溶液中成丝诱导的超连续谱. 从图 3 (a)可以
看到当NaCl溶液的温度从 30 ◦C上升到 65 ◦C的
过程中, 超连续谱几乎保持不变. 而当入射激光脉
冲能量提高到 50 µJ后, 也得到了相同的结果, 如
图 3 (b)所示. 不同的是, 随着入射激光能量的增
大, 超连续谱更强. 这是因为随着激光能量的增大,
多光子电离过程增强, 电离产生的等离子体ρ(t)增

多. 等离子体密度的变化, 会引起光谱的变化 [3]:

ω(t) = ω0 +
ω0z

2n0ρcc

dρ(t)
dt , (1)

其中ω0为激光脉冲的中心频率, c为光速, ρc =

ε0meω
2
0/e

2 (ε0, me和 e分别为真空介电常数、电子

密度和电子电荷)为等离子体临界密度. (1)式表
明, 等离子体密度的变化会引起光谱的蓝移, 其实
这也是一种自相位调制过程. 从图 3还可以看到超
连续谱在600 nm附近出现 “凹陷”, 研究表明, 这种
现象是由于水分子发生逆拉曼效应引起的. 因此,
“凹陷”的位置与掺入水中的物质、激光强度等因素
均无关系 [16,29].

当脉冲能量增加到 200 µJ左右时, 我们测定
了不同温度的NaCl溶液中产生的超连续谱, 如
图 4 (a)所示. 从图 4 (a)可以看出, 随着NaCl溶液
温度的升高, 超连续谱的强度降低了. 这显然与低
脉冲能量下溶液温度对超连续谱几乎无影响的现

象不同, 是否意味着在较高的脉冲能量下, 溶液温
度的升高会对超连续谱的产生起到抑制作用? 下
面将对上述现象进行分析.
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图 3 能量为 (a) 20 µJ和 (b) 50 µJ的飞秒激光脉冲在NaCl溶液中成丝诱导超连续谱随温度的变化
Fig. 3. Variation of supercontinuum induced by femtosecond laser pulse in NaCl solution with the solution
temperature as the pulse energy is (a) 20 µJ and (b) 50 µJ.
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图 4 脉冲能量为 200 µJ 左右条件下, (a)黑色点线、红色实线、蓝色虚线以及洋红色短点虚线分别是温度为 23, 30,
40和 50 ◦C时NaCl溶液中产生的超连续谱; (b) 飞秒激光脉冲在NaCl溶液中成丝产生的气泡
Fig. 4. (a) The dotted black, solid red, dashed blue and dash-dotted magenta short lines represent the
supercontinuum induced by femtosecond laser pulse in NaCl solution when the solution tempreture are 23,
30, 40 and 50 ◦C, respectively; (b) bubbles generated by femtosecond laser filamentation in NaCl solution
at room temperature. The pulse energy is 200 µJ.

184206-3

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 18 (2018) 184206

观察发现, 在脉冲能量较高时, 在样品池中
NaCl溶液中产生了大量向上移动的气泡 (由于我
们使用的样品池侧面是毛玻璃, 无法观测气泡产
生过程, 故改用厚度为 2 mm的比色皿, 在室温下
拍摄气泡产生过程, 如图 4 (b)所示); 而在脉冲能
量较低时, 只能看到少量气泡, 而且气泡很小. 我
们知道气泡能够引起光的反射和折射 [30], 这必然
会对光谱强度造成影响. 因此, 我们判断气泡的
产生是引起上述现象的原因. 气泡的产生主要是
因为飞秒激光脉冲与水分子反应产生了H2, O2和

H2O2
[31,32], 反应式如下 [31]:

6H2O → 8H + 2O + 4OH (2)

→ 4H2 + O2 + 2H2O2. (3)

飞秒激光在NaCl成丝时, 水发生电离会产生
O+, H+和OH+, 它们与电子复合形成H, O和OH
自由基, 如 (2)式所示; H, O和OH自由基经过复合
会形成H2, O2和H2O2, 如 (3)式所示. 在复合过程
会释放热量, 使自聚焦区域的水分子沸腾, 形成水
蒸气. 因此, 气泡除了多光子电离产生的气体, 还
有大量的水蒸气. 由于H2O2很不稳定, 等离子体
产生的连续冲击波也会将H2O2分解成O2和H2O.
当飞秒激光脉冲经过气泡时, 会与气泡中的成分
(如水蒸气、O2和H2)发生相互作用, 产生荧光和超
连续谱. 但是随着温度的升高, 气泡内的水蒸气会
增多, 有助于白光的产生, 使超连续谱增强. 但在
本文中我们观察到, 随着溶液温度的升高, 超连续
谱却减弱了, 表明气泡中的成分与激光脉冲发生的
非线性效应对超连续谱强度的影响可以忽略, 另一
方面, 气泡中的成分可能对超连续谱有吸收, 从而
引起超连续谱强度的降低. 因此我们认为气泡对光
谱反射和折射以及气泡中成分对光谱的吸收是引

起超连续谱强度抑制的主要原因.
在激光脉冲能量较低时, 多光子电离速率较

低, 产生的气泡较少, 气泡体积也较小. 因此在溶
液温度升高过程中, 气泡和水蒸气对光谱的吸收和
散射可以忽略. 这也解释了在低脉冲能量下, NaCl
溶液温度对超连续谱的产生几乎无影响的原因. 而
当脉冲能量较高时, 多光子电离速率较高, 此外, 丝
内的光强钳制作用使等离子体通过劈裂成多丝, 等
离子体的体积会增加, 而且丝的长度会得到有效的
延长 [9], 在这种情况下产生的气泡大幅增加, 小的
气泡相互结合形成较大的气泡, 在浮力的作用下会
形成图 4 (b)所示的向上移动的气泡. 而随着NaCl

溶液温度的升高, 气泡的体积会增大, 对光谱的吸
收和散射作用会越来越强烈, 因此能够看到光谱随
着温度的升高有被压缩的趋势.

4 结 论

研究了溶液温度对飞秒激光成丝诱导超连续

谱的影响. 在入射激光脉冲能量较低时, 温度的改
变对超连续谱几乎无影响; 而在入射激光脉冲能量
较高时, 超连续谱的强度随着温度的升高而降低.
我们认为这是由于多光子电离产生的气泡以及水

蒸气分子对光谱造成了吸收和散射, 表明升高溶
液温度对飞秒激光诱导超连续谱的产生有抑制作

用. 在利用飞秒激光成丝诱导超连续谱对水中物质
进行检测时, 通过控制脉冲能量可有效地避免温度
的影响. 此外, 在高能量的条件下, 通过改变溶液
温度控制气泡的产生可以有效地调控超连续谱的

产生.
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Abstract
Supercontinuum generation is an important nonlinear phenomenon that occurs during the femtosecond laser fila-

mentation in transparent medium, and its potential and promising applications like remote sensing, biomedical imaging
and generation of few-cycle femtosecond pulses, etc. have aroused a great deal of interest. With the extensive and
thorough theoretical simulation and experimental research of the supercontinuum generation in air, the mechanism of
the supercontinuum induced by femtosecond laser filament in gaseous medium has become clear. However, the fem-
tosecond laser filament-induced supercontinuum in liquid is still an open question. In this work, by taking NaCl solution
for example, we investigate the influence of solution temperature on the supercontinuum induced by the femtosecond
laser filamentation in solution. It is found that when the laser pulse energy is relatively low (e.g. 20 and 50 µJ), the
influence of solution temperature on supercontinuum generation can be neglected. In contrast, when the laser pulse
energy is relatively high (e.g. 200 µJ), with the increase of solution temperature, the supercontinuum generation shows a
suppression tendency. The water molecules in NaCl solution are photo-ionized due to the high intensity of femtosecond
laser filament, generating a great deal of oxygen (O2), hydrogen (H2) and water vapor (H2O), and thus forming bubbles
that float upwards. In the case of lower pulse energy, the multi-photon ionization rate is low, therefore, only a few
bubbles are generated, and they are small in size, which hardly affects the supercontinuum generation. In the case of
higher pulse energy, a large number of bubbles can be observed in the NaCl solution, and their sizes become increasingly
large when the temperature of NaCl solution increases. The generation of bubbles leads to the reflection and refraction
of light, which inevitably influences the spectral intensity. Furthermore, the components (e.g. O2, H2 and H2O) in the
bubbles also absorb the supercontinuum, which further lowers the spectral intensity. This work reveals that the main
factors leading to the supercontinuum suppression in solution can be attributed to the generation of bubbles during
femtosecond laser filamentation and the scattering and absorption of light caused by water vapor in bubbles. When we
detect the components in solution via the femtosecond laser filament-induced supercontiunum, the influence of tempera-
ture can be effectively eliminated by adjusting the incident pulse energy. Moreover, in the case of high pulse energy,
the supercontinuum generation can be controlled by adjusting the solution temperature. This study is conducible to the
application of supercontinuum as well as its generation.

Keywords: femtosecond laser pulse, filamentation, supercontinuum, NaCl solution
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