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飞秒强激光的拉曼延迟克尔非线性效应研究

张立文，张聚伟，李　娜，张晓红
（河南科技大学电子信息工程学院，河南 洛阳４７１００３）

摘　要：飞秒强脉冲激光具有高功率、窄脉宽和宽光谱等特点，其在大气传输过程中涉及很多
线性和非线性的物理机制，高阶效应对传输将产生一系列重要的影响。采用数值方法求解包

含拉曼延迟响应的非线性传输方程，研究了与拉曼延迟响应时间相当的、具有几十飞秒脉宽的

飞秒强激光大气传输中拉曼延迟克尔非线性效应引起的非线性折射率变化、自聚焦和光谱展

宽特性。数值结果表明：拉曼延迟克尔非线性效应的存在使得非线性折射率的峰值减小并向

脉冲尾部偏移，随着拉曼延迟响应所占比例的增加，这种现象越明显；轴上光强分布不再沿脉

冲中心对称，自聚焦效应首先发生在脉冲的尾部，并且减弱了光束的非线性自聚焦效应；拉曼

延迟克尔非线性效应引起的长波频谱增量成分大于短波频谱增量成分，使展宽后频谱中心发

生了红移；初始脉宽τ０越小，拉曼延迟响应对传输特性的影响越大。
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１　引　言
随着优质激光晶体的出现和光脉冲压缩技术的

发展，光脉冲宽度不断变窄，几十飞秒的高功率激光

系统已经成为实验室常规设备。研究人员在飞秒强

脉冲激光在大气传输过程中观察到了过去使用长脉

冲激光所观察不到的许多现象，诸如自导成丝、太赫

兹辐射、超连续光谱产生等有趣现象［１－５］。这些传

输特性在遥感探测、电子对抗和激光引雷等军事及

工业领域存在着许多潜在的应用前景［６－１０］，使得飞

秒强脉冲激光大气传输的研究成为当今的一个极具

吸引力的研究领域。

由于飞秒强脉冲激光具有高功率、窄脉宽和宽

光谱等特点，其在大气传输过程中涉及很多线性和

非线性的物理机制，高阶的非线性效应对传输将产

生一系列重要的影响；超短强激光脉冲在大气中传

输的物理机制与长激光脉冲完全不同，非线性折射

率不再是一个常数，而是一个与激光脉冲脉宽相

关的函数。引起这个非线性折射率变化的克尔非

线性效应包括电学响应和分子拉曼响应，前者是

束缚电子引起的，响应时间在几飞秒甚至更短，相

对于整个脉冲宽度几乎是瞬时的；后者是大气中

分子的拉曼转动或振动跃迁引起的，响应时间大

约是７０ｆｓ［１１］。对于长脉冲，可近似为瞬时克尔非
线性效应；然而对于飞秒量级脉宽的超短脉冲激

光，当拉曼延迟响应时间和脉冲宽度的尺度相当

时，高阶效应，即拉曼延迟克尔非线性效应对超短

脉冲激光传输特性的影响就不可忽略［１１－１４］。目

前，人们在对超短脉冲激光在大气中传输特性研

究中，通常假定克尔非线性效应是瞬时的［１５－１６］，

或者依据脉宽为１２５ｆｓ激光在大气中传输时的实
验结果［１，１７－１８］；然而，大气分子的拉曼延迟克尔非

线性效应对更短、甚至与拉曼延迟响应时间相当

的具有几十飞秒脉宽的超短脉冲激光的传输特性

的研究却非常少见。本文对包含拉曼延迟响应的

非线性传输方程进行了数值求解，研究了与拉曼

延迟响应时间相当的、具有几十飞秒脉宽的飞秒

强激光大气传输中拉曼延迟克尔非线性效应引起

的非线性折射率变化、自聚焦和光谱展宽等特性，

并对结果进行分析和讨论。

２　物理模型
２．１　非线性传输方程

飞秒强激光脉冲的超短、超强特性，使其在大

气中传输的物理机制与长激光脉冲大气传输的物

理机制完全不同，在传输过程中涉及诸多线性与

非线性光学过程，包括衍射效应、色散效应、自聚

焦、多光子电离等效应。考虑上述效应时，飞秒强

激光脉冲大气传输物理模型可用非线性薛定谔方程

描述［２，１４］：

ｕ
ｚ
＝ｉ４

２
┴ｕ－ｉｚＲ０

β２
２τ２０
２ｕ
τ２
＋ｉｚＲ０ｎ２ｋ０Ｉ０ｇ（ｔ）ｕ－

ｉｚＲ０
ｋ０
２ρｃ
ρｅｕ－ｚＲ０

β（ｎ）Ｉｎ－１０

２ ｜ｕ｜２ｎ－２ｕ （１）

式中，ｕ，ｒ，ｚ，τ分别用初始光强 Ｉ槡０，初始光束半径

ｒ０，瑞利衍射长度 ｚＲ０，初始脉宽 τ０进行归一化。其

中，ｚＲ０＝ｋ０ｒ
２
０／２是瑞利衍射长度，ｋ０＝２π／λ０；ｇ（ｔ）

是非线性克尔效应响应函数。等离子体中自由电子

密度 ρｅ满足关系：ρｅ／τ＝τ０σ
（ｎ）Ｉｎ０｜ｕ｜

２ｎρ０，这里

σ（ｎ）为ｎ个光子的吸收系数。
对于中心波长为λ０＝８００ｎｍ的激光，大气非线

性折射率系数［２，１７］ｎ２＝４×１０
－１９ｃｍ２／Ｗ，二阶色散

系数［１］β２＝０．２ｆｓ
２／ｃｍ，临界等离子体密度［１９］ρｃ＝

１．７４×１０２１ ｃｍ－３，中性原子密度［２］ρ０ ＝３×

１０１９ｃｍ－３，多光子电离吸收光子数和吸收系数［２０］

ｎ＝８，β（ｎ）＝３．１×１０－９８ｃｍ２ｎ－３／Ｗｎ－１，多光子电离
率［１９－２０］σ（ｎ）＝２．８８×１０－９９ｓ－１ｃｍ２ｎ／Ｗｎ。
２．２　克尔非线性效应响应函数

由于飞秒强激光脉冲的高强度、窄脉宽性质，

产生克尔自聚焦效应的有效非线性折射率不再是

一个常数，而是一个与激光脉冲脉宽相关的函数。

因此，大气中脉冲克尔非线性效应响应函数 ｇ（ｔ）
可写为：

ｇ（ｔ）＝（１－α）｜ｕ｜２＋

α∫τ－∞Ｒ（τ－τ′）｜ｕ（τ′）｜２ｄτ′ （２）

式（２）右边两项分别描述了瞬时响应和拉曼延
迟响应。第一项是束缚电子引起的瞬时响应，不含

时间；后者是空气中分子转动或振动拉曼引起的延

迟响应，是时间的函数。其中 α表示拉曼延迟响应
对克尔效应所做的贡献。这里，Ｒ（τ）是拉曼延迟响
应函数［１－２］，满足下面关系式：

Ｒ（τ）＝τ－１ｋ ｅ
－τ／τｋ （３）

其中，τｋ＝７０ｆｓ是大气分子的拉曼延迟响应时间。
由于空气分子的克尔非线性效应包含有瞬时响

应和拉曼延迟响应，则非线性电极化效应产生的非
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线性折射率 Δｎｋ应包含瞬时响应引起的折射率
Δｎｋｉｎｔ和拉曼延迟响应引起的非线性折射率
ΔｎｋＲａｍａｎ，即：

Δｎｋ（τ）＝ｎ２Ｉ０（１－α）｜ｕ｜
２＋ｎ２Ｉ０α∫τ－∞Ｒ（τ－

τ′）｜ｕ（τ′）｜２ｄτ′ （４）
非线性折射率变化不仅产生强烈的自聚焦效

应，同时也引起激光场自相位调制，导致频谱展宽。

脉冲在大气中传输的瞬时频谱变化为 Δω＝
（ω０／ｃ）·Δｎｋ，结合式（４）可得非线性克尔效应引起
的脉冲频谱增量：

Δω（τ）＝ ｎ２Ｉ０（１－α）
｜ｕ｜２

τ
＋ｎ２Ｉ０α

[ τ

∫τ－∞Ｒ（τ－τ′）｜ｕ（τ′）｜２ｄτ]′ω０ｚｃ （５）

３　数值模拟与分析
设飞秒强激光脉冲初始场强具有高斯分布为

ｕ（ｚ＝０，ｒ，τ）＝ｅ－（ｒ２＋τ２）／２，初始半径及脉宽为 ｒ０＝
１ｍｍ，τ０＝５０ｆｓ，激光中心波长λ０＝８００ｎｍ，Ｉ０＝４×

１０１３Ｗ／ｃｍ２，其他参数如前所述。在不同的拉曼延
迟响应条件下，利用数值方法求解包含拉曼延迟响

应的非线性传输方程，并对数值模拟结果进行分析

和讨论。

３．１　拉曼延迟响应影响下的非线性折射率
不同的拉曼延迟响应条件下（α＝０，０．５，０．７，

１），克尔非线性效应对非线性折射率 Δｎｋ的贡献如
图１（ａ）所示。比较图１（ａ）中的曲线，在只有瞬时
响应（α＝０）时，克尔非线性效应引起的 Δｎｋ是沿脉
冲时间中心对称，并且其大小正比于激光脉冲强度；

而在包含拉曼延迟响应时，克尔非线性效应引起的

折射率Δｎｋ变化曲线不再沿时间中心对称，在 α分
别取０．５，０．７，１时，Δｎｋ的峰值出现在距离脉冲时间
中心的０．１６９，０．３２１和０．７１２处，对应的峰值分别
为１．４７，１．３０和１．１９（大气中克尔非线性效应引起
的折射率数量级在１０－５）。由此表明，包含拉曼延
迟响应时非线性克尔效应引起的折射率的峰值减小

并向脉冲尾部偏移，并且随着拉曼延迟响应所占比

例的增加，这种现象越明显。图１（ｂ）给出了在 α＝
０．５时，非线性克尔效应中瞬时响应成分和拉曼延
迟响应成分分别对非线性折射率Δｎｋ的贡献。从图
１（ｂ）可以看出，在脉冲的前部拉曼延迟响应成分引
起的折射率大大小于瞬时响应引起的折射率，从而

使总的Δｎｋ曲线的前部上升沿比后部下降沿陡，并

且拉曼延迟响应引起折射率的峰值减小并向脉冲尾

部偏移，而瞬时响应引起的折射率变化沿时间中心

是对称的。

　　τ／τ０
（ａ）不同拉曼延迟响应条件下克尔非线性效应

产生的非线性折射率变化

　　τ／τ０
（ｂ）在α＝０．５时，瞬时响应（ｂｏｕｎｄ）成分和拉曼延迟响应

（Ｒａｍａｎ）成分分别对非线性折射率的贡献

图１　非线性折射率变化及影响因素图

３．２　拉曼延迟响应影响下的自聚焦特性
对传输方程（１）、（２）和（３）进行数值计算，瞬时

响应（α＝０）和包含拉曼延迟响应（α＝０．５）两种情
况下，轴上归一化的光强分布沿传输方向的演化如

图２所示，其中图２（ａ）～图２（ｃ）对应瞬时响应，图
２（ｄ）～图２（ｆ）为包含拉曼延迟响应。由图可以看
出：只考虑瞬时响应时，如图 ２（ａ）所示，在 ｚ＝
０．１５ｚＲ０时脉冲光束已发生自聚焦；在 ｚ＝０．２ｚＲ０时脉
冲光束进一步自聚焦，在时域上已开始出现分叉现

象，且分叉沿脉冲中心对称，脉冲前部和后部强度峰

值一致；随着进一步传输，在 ｚ＝０．４ｚＲ０时这些现象
更加明显，且传输过程中光强沿时间中心对称。包

含拉曼延迟响应（α＝０．５）时，在 ｚ＝０．１５ｚＲ０时脉冲
光束虽然也开始出现自聚焦，但是光强明显小于

α＝０时情况，且光强分布不再沿时间中心对称，光
强峰值移向脉冲尾部；在 ｚ＝０．２ｚＲ０时，在时域上未
出现明显分叉，自聚焦首先发生在脉冲的尾部，使脉

冲尾部的光强峰值高于脉冲前部，这与图１中非线
性折射率变化趋势一致，拉曼延迟响应使脉冲前部

自聚焦效应弱于后部；随着进一步传输，在 ｚ＝
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０．４ｚＲ０时，脉冲开始分叉，如图 ２（ｆ）所示，并与图 ２
（ｃ）比较，可以发现这时由于拉曼延迟响应的影响
使脉冲前后光强峰值强度都有所降低，这说明拉曼

延迟克尔效应也减弱了整个光束的自聚焦效应。这

些现象表明拉曼延迟克尔非线性效应使轴上光强分

布不再沿脉冲中心对称，自聚焦效应首先发生在脉

冲的尾部，并且降低了脉冲的光强峰值强度，减弱了

光束的非线性自聚焦效应。

（ａ） （ｂ） （ｃ）

τ／τ０ τ／τ０ τ／τ０
（ｄ） （ｅ） （ｆ）

图２　轴上光强分布沿传输方向的演化

（ａ）～（ｃ）：瞬时响应（α＝０），（ｄ）～（ｆ）：包含拉曼延迟响应（α＝０．５）

３．３　拉曼延迟响应影响下的光谱展宽特性
飞秒强激光在大气中传输时，克尔非线性效应

引起非线性折射率的变化，由此产生的自相位调制

作用将使频谱展宽。利用方程式（６），得到瞬时响
应（α＝０）和包含拉曼延迟响应（α＝０．５）时，在 ｚ＝
０．１５ｚＲ０处克尔非线性效应产生自相位调制引起的
归一化频谱增量，如图３（ａ）所示。可以看出，对于
瞬时响应和包含不同拉曼延迟响，都是在脉冲的前

半部产生长波成分，后半部产生短波成分；但是包含

拉曼延迟响应的情况下，其长波成分的增量大于短

波成分的增量，使频谱的中心发生红移，随着拉曼延

迟响应所占比例的增加，这种现象越明显。在 α＝
０．５时瞬时响应成分和拉曼延迟响应成分各自对频
谱增量的贡献，如图３（ｂ）所示；图中频谱增量的曲
线也进一步表明，瞬时响应时引起的频谱增量沿频

谱中心是对称的，而拉曼延迟响应成分引起的频谱

增量长波成分大于短波成分，频谱中心相对前者发

生了红移。

　　τ／τ０
（ａ）不同拉曼延迟响应条件下克尔非线性效应

引起的频谱展宽变化

　　τ／τ０
（ｂ）在α＝０．５时，瞬时响应（ｂｏｕｎｄ）成份和拉曼延迟响应

（Ｒａｍａｎ）成份分别对频谱展宽的贡献

图３　频谱展宽及影响因素
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　　为了进一步分析拉曼延迟克尔非线性效应对光
谱展宽特性的影响，我们对包含不同拉曼延迟响应

的非线性传输方程（２）进行数值计算，这里忽略电
离和多光子吸收。图４（ａ）和图４（ｂ）分别给出了在
仅瞬时响应（α＝０）和包含拉曼延迟响应（α＝０．５）
条件下飞秒强激光在大气中传输ｚ＝０．４ｚＲ０和ｚ＝ｚＲ０
距离后产生的超连续光谱。与图４（ａ）中 ｚ＝０时的
初始光谱相比，可以看出无论瞬时响应还是包含拉

曼延迟响应，在非线性传输过程中频谱都被展宽，产

生了远大于脉冲初始光谱的超连续光谱，并且随着

传输距离的增加，频谱展宽量越大；在瞬时响应时，

光谱的展宽沿初始入射光中心波长８００ｎｍ对称，但
是包含拉曼延迟响应时，拉曼延迟克尔非线性引起

的光谱展宽不再沿８００ｎｍ对称，在传输 ｚ＝０．４ｚＲ０
和ｚ＝ｚＲ０距离后，超连续光谱中心均向长波方向移
动，分别在８２０ｎｍ和８４５ｎｍ附近，光谱中心发生了
明显红移，与前面图３结果相符。

　　λ／ｎｍ

（ａ）ｚ＝０．４ｚＲ０

　　λ／ｎｍ

（ｂ）ｚ＝ｚＲ０距离后产生的超连续光谱

图４　在瞬时响应（α＝０）和包含拉曼延迟响应（α＝０．５）

条件下飞秒强激光在大气中传输

３．４　不同初始脉宽τ０下拉曼延迟响应的影响
大气中分子的拉曼转动或振动跃迁引起的响应

时间大约是７０ｆｓ［１１］。为了分析初始脉宽τ０对传输
特性的影响，在前述其他参数不变的条件下，τ０分
别为２００ｆｓ，５０ｆｓ，３０ｆｓ时，拉曼延迟响应引起的非
线性折射率ΔｎｋＲａｍａｎ变化和克尔非线性效应引起的
频谱展宽特性分别如图５（ａ）和图５（ｂ）所示，这里
假定α＝０．５。由图５（ａ）可以看出，拉曼延迟响应
引起的非线性折射率ΔｎｋＲａｍａｎ不再沿时间中心对称，
随着τ０的减小，ΔｎｋＲａｍａｎ的峰值减小，并且峰值分别

出现在距离脉冲时间中心的０．１５９，０．６４５和０．７１５
处。由此表明，拉曼延迟响应引起的非线性折射率

ΔｎｋＲａｍａｎ的峰值减小并向脉冲尾部偏移，并且初始脉
宽τ０越小，这种现象越明显。比较图５（ｂ）各曲线
可以发现，不同初始脉宽τ０条件下克尔非线性效应
引起的频谱展宽都是在脉冲的前半部产生长波成

分，后半部产生短波成分，但是频谱增量沿频谱中心

不是对称的。τ０分别为２００ｆｓ，５０ｆｓ，３０ｆｓ时，长波
频谱展宽量相对于短波频谱展宽量分别增加了

０．０１５，０．０３８，０．０４２，这进一步说明拉曼延迟响应使
频谱中心发生了红移，并且初始脉宽 τ０越小，这种
现象越明显。这些现象表明，初始脉宽τ０在大气中
分子的拉曼转动或振动跃迁引起的响应时间

（７０ｆｓ）附近时，拉曼延迟响应的影响是初始脉宽 τ０
为２００ｆｓ的２倍、甚至更高；随着初始脉宽 τ０的减
小，拉曼延迟响应的影响不断增大，其对超短脉冲激

光传输特性的影响就不可忽略。

　　τ／τ０
（ａ）

　　τ／τ０
（ｂ）

图５　在α＝０．５时，（ａ）不同初始脉宽τ０
条件下拉曼延迟响应引起的非线性折射率ΔｎｋＲａｍａｎ变化

（ｂ）不同初始脉宽τ０条件下克尔非线性效应

引起的频谱展宽变化

４　结　论
利用数值方法求解包含拉曼延迟响应的非线性

传输方程，研究了与拉曼延迟响应时间相当的、具有

几十飞秒脉宽的超短飞秒强激光大气传输中拉曼延

迟克尔非线性效应下的非线性折射率变化、自聚焦

和光谱展宽等传输特性，并对结果进行分析和讨论。

数值模拟结果表明，拉曼延迟克尔非线性效应使非
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线性折射率不再沿时间中心对称，其峰值减小并向

脉冲尾部偏移，并且随着拉曼延迟响应所占比例的

增加，这种现象越明显。拉曼延迟克尔非线性效应

使自聚焦效应首先发生在脉冲的尾部，并且降低了

整个脉冲的光强峰值强度，从而减弱了整个脉冲光

束的自聚焦效应。拉曼延迟克尔非线性效应引起的

频谱增量中长波成分大于短波成分，使展宽后频谱

中心向长波方向移动，产生红移。不同初始脉宽 τ０
条件下数值结果也表明，初始脉宽 τ０越小，拉曼延
迟响应对传输特性的影响越大。
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