
第４７卷　第５期 中　国　激　光 Vol．４７,No．５
２０２０年５月 CHINESEJOURNALOFLASERS May,２０２０

特邀综述

空气激光:强场新效应和远程探测新技术

姚金平１,２∗,程亚１,２,３∗∗
１中国科学院上海光学精密机械研究所强场激光物理国家重点实验室,上海２０１８００;

２中国科学院超强激光科学卓越创新中心,上海２０１８００;
３华东师范大学精密光谱科学与技术国家重点实验室,上海２０００６２

摘要　空气激光是以空气为增益介质产生的相干辐射,具有高准直度、高相干性、高强度以及自由空间传输等优

点,为远程探测提供了全新的技术途径.同时,空气激光是强场超快激光与空气中的原子分子相互作用的结果,蕴
含了新颖而丰富的强场物理效应.综述了空气激光近年来的主要研究进展.首先介绍了三类空气激光的产生途

径及基本特征,然后从氮气离子激光的增益机制以及量子相干性两个层面阐述了空气激光所蕴含的新物理效应,

并讨论了空气激光在远程探测中的应用,最后总结了空气激光研究的意义,展望了该方向面临的机遇与挑战.
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１　引　　言

随着激光的出现[１],光与物质相互作用的研究

进入了一个崭新的时代.光不仅可以作为信号的载

体来探测物质的内部结构,而且能够改变甚至操纵

物质的结构,如激光冷却原子[２]、激光操纵病毒和细

菌[３]、激光焊接[４]等.近３０年来,超强超短激光技

术的迅速发展,进一步将光与物质相互作用的研究
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推进到了非微扰的强场范畴,极大地拓展了科学研

究的参数区间,开启了激光科学的新篇章[５Ｇ６].超强

超短激光不仅会产生阈上电离[７]、非序列双电离[８]、
高次谐波产生[９Ｇ１０]等丰富的物理现象,而且在阿秒

科学[１１]、高能电子和离子加速[１２Ｇ１３]、微纳加工[１４]、
飞秒激光眼科手术[１５]、大气遥感[１６,１７]等领域具有重

要应用,推动了物理、化学、生物医学、环境科学等多

个学科领域的发展.
近几年,空气激光作为一个新颖的强场超快现

象,引起了国内外研究人员的关注.空气激光是指

以空气的主要物质成分或其衍生物为增益介质,通
过无腔放大的方式产生的具有高准直度、高相干性

及高强度的辐射.与荧光辐射相比,空气激光沿特

定方向传输,具有良好的空间指向性(即高准直度),
并具有很高的空间相干性以及皮秒到纳秒量级的时

间相干性,其强度比荧光信号高若干数量级.这些

特征使其成为远程遥感技术的理想光源.空气激光

的最早研究可追溯到１９８８年,当时,Vaulin等[１８]利

用高功率微波脉冲泵浦空气分子产生了激光辐射.
然而,微波脉冲很容易发散,难以在空气中实现远距

离传输.超强超短激光技术的发展,特别是啁啾脉

冲放大技术的发明[１９],使得激光强度有了前所未有

的提升.峰值功率超过几个GW(１GW＝１０９W)的
飞秒激光在大气中非线性传输时可以克服自然衍

射,产生一个内核直径为１００μm、峰值光强高达

５０~１００TW/cm２(１TW＝１０１２ W)的自导引通道,
即飞秒光丝[２０].飞秒激光成丝现象的发现为远程

空气激光研究提供了新机遇.２００３年,Luo等[２１]研

究了飞秒激光在大气中成丝诱导的背向荧光辐射,
发现背向氮气荧光辐射随着光丝长度的增加呈指数

增长的趋势.他们将该现象归因于放大的自发辐射

(ASE),并首次提出了空气激光的概念.２０１１年,

Dogariu等[２２]和Yao等[２３]分别报道了紫外皮秒激

光驱动的氧原子激光和中红外飞秒激光泵浦的氮分

子离子激光,并从实验上证实了它的高强度和高准

直度等特点.自此之后,空气激光的研究迅速升温,
各类空气激光相继被报道[２４Ｇ２６].

在强场超快条件下开展远程空气激光研究不仅

对强场分子物理、超快非线性光学、量子光学等基础

研究具有重要意义,而且为光学遥感提供了一条全

新的技术途径.因此,空气激光迅速发展成为强场

超快光学领域中的一个独立分支,国内外有近２０个

研究小组在开展相关研究.目前,人们不仅可以产

生以氮气和氧气为增益介质的激光[２１Ｇ２３,２７Ｇ３２],而且

探索了在稀有气体[３３]、二氧化碳[３４]、水[３５,３６]等空气

中含量较低的介质中产生激光辐射的可能性.一方

面,空气激光具有高准直度、高相干性和高强度等优

点,在大气痕量污染物遥感、爆炸物远程探测、核泄

漏预警等环境科学和国防安全领域具有广阔的应用

前景.因此,自远程空气激光被报道之后,国内外多

个研究小组就对其遥感应用进行了探索[３７Ｇ４２].另一

方面,远程空气激光涉及强激光与空气分子多种物

质形态(原子、分子、离子)的相互作用,涵盖电离、解
离、光激发、多轨道作用、分子核波包运动等多个时

间尺度的动力学过程,物理内涵丰富而新颖.因此,
在空气激光的研究中,人们发现了很多新奇的强场

物理、非线性光学和量子光学效应,为探索强激光与

物质相互作用提供了新的视角[４３Ｇ５７].
为了纪念激光器诞生６０周年,本文综述了近几

年来空气激光的主要研究进展.首先介绍了三类空

气激光的产生方法和基本特征,然后重点阐述了氮

气离子(N＋２ )激光所蕴含的新物理效应,并讨论了空

气激光在远程探测中发挥的作用,最后从基础研究

与应用技术两个层面对空气激光的研究意义以及面

临的机遇和挑战进行了简要总结与展望.与已发表

的空气激光综述相比[２５,２６,４３],本文从 N＋２ 激光的增

益机制以及量子相干性行为这两个方面重点揭示了

离子类空气激光涉及的新效应、新机制与新理论,并
探讨了空气激光在远程探测中的应用.

２　空气激光的产生途径

按照增益介质的类型,空气激光可以分为原子

类、分子类、离子类三种.原子类空气激光主要以空

气中含量较多的氮气或氧气分子解离产生的氮、氧
原子以及空气中含量甚微的稀有气体为增益介质.
这类激光通常采用紫外光泵浦,增益寿命较长,并具

有双向传输特性.分子类激光主要是以空气中的氮

气分子为增益介质,通过激发态氩原子或者热电子碰

撞激发实现粒子数反转.由于氧气的淬灭作用,在空

气中产生的氮分子激光信号通常较弱.离子类空气

激光主要以光电离产生的氮分子离子作为增益介质,
增益寿命较短,主要沿前向传输.这类激光的物理机

制备受争议,已成为研究者关注的焦点.本章将介绍

三类空气激光的产生方法以及各自的特点.

２．１　原子类空气激光

２０１１年,Dogariu等[２２]报道了以氧原子为增益

介质 的 空 气 激 光 现 象.他 们 采 用 中 心 波 长 为

２２６nm的紫外皮秒激光脉冲激发空气分子,在前向

０５００００５Ｇ２



中　　　国　　　激　　　光

和背向均观测到了波长为８４５nm的激光信号,其
产生机制如图１(a)所示.在２２６nm泵浦激光作用

下,氧气分子通过双光子共振解离产生氧原子,为空

气激光提供增益介质.泵浦激光进一步通过双光子

共振激 发 将 氧 原 子 从 基 态２p３P 激 发 至 激 发 态

３p３P,进而导致３p３P态和３s３S态之间形成粒子数

反转,产生波长为８４５nm的氧原子激光.该激光

辐射的光谱和远场光斑分布如图１(b)所示,空间发

散角约为４０mrad.实验测得的氧原子激光的脉宽

约为３００ps,比侧向荧光寿命短两个数量级.背向

激光信号不仅具有良好的方向性,而且比非相干侧

向荧光信号强两个数量级,如图１(c)所示,由此估

算其光学增益高达６２cm－１.如此高的光学增益是

同时产生强的前向和背向激光信号的重要因素之

一.２０１３年,Dogariu等[２７]试图采用相似的紫外泵

浦方案产生氮原子激光,但是,由于氮的解离能明显

高于氧原子,一束紫外激光难以同时完成解离和激

发这两个过程;因此,他们利用钛宝石激光器输出的

８２６nm强激光解离氮气分子,并用它的四次谐波双

光子共振激发氮原子形成粒子数反转,最终获得了

氮原子激光.通过测量光斑的形状和相干性,证实

了它的激光特性.除了氮和氧原子激光外,Dogariu
等[３６]还利用紫外激光泵浦空气中的 H２O分子产生

了氢原子激光.

图１ 氧原子激光的产生机制与基本特性[２２].(a)２２６nm紫外皮秒激光驱动产生氧原子激光的示意图;(b)背向

采集的氧原子激光光谱,插图为背向氧原子激光的远场光斑;(c)背向相干辐射与４π立体角积分的侧向非相干辐射的比较

Fig敭１Generationmechanismandbasicpropertiesofoxygenatomiclasing ２２ 敭 a Schematicofoxygenatomiclasing
pumpedbya２２６nmultravioletpicosecondlaser  b thespectrumofoxygenatomiclasingmeasuredfrombackward
directionalongthepumplaserpropagationpath andtheinsetshowsthefarＧfieldprofileofbackwardoxygenatomic
lasing  c thebackwardcoherentemissionversusthesideincoherentemissionintegratedoverthesolidangleof４π
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　steradians

　　空气中的氮气和氧气以分子形式存在,因此要

产生氮原子激光或氧原子激光,必须先将空气分子

解离为原子,这无疑对泵浦激光的强度提出了很高

的要求.在单光束紫外光泵浦方案中[２２],氧原子激

光产生的阈值高达１００GW/cm２,而紫外光能量有

限,必须采用紧聚焦方式才能达到如此高的光强,从
而大大限制了激光辐射的强度和传输距离.２０１４

年,Laurain等[２８]利用一束高能量纳秒激光脉冲预

解离氮气和氧气分子,随后利用紫外光进行双光子

激发,极大地降低了氮原子激光和氧原子激光的阈

值,获得了单脉冲能量高达１μJ的背向激光输出.
虽然目前已经获得了较强的背向氮、氧原子激光,但
是深紫外泵浦光在大气中的强吸收限制了其在远程

探测中的应用.
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稀有气体是空气中天然存在的原子气体,也是

产生空气激光的备选增益介质.氩气由于是空气中

含量最高(接近１％)的稀有气体而引起了研究人员

的关注.最近,Dogariu等[３３]采用波长为２６２nm左

右的飞秒或皮秒激光共振激发氩原子,观测到了波

长为１３２７nm、双向传输的氩原子激光.相对于氮、
氧和氢原子激光,氩原子激光不需要预解离,并且

２６２nm波段的泵浦激光在大气中的吸收显著降低,
为实际应用提供了可能.然而,他们的研究表明,只
有当空气中氩气的摩尔分数达到１０％以上时才能

观测到氩原子激光[３３],这与真实的大气环境还有一

定差距.采用更高能量的飞秒激光泵浦来提高氩原

子激光的增益,有望解决这一问题.
在人们探索各种原子空气激光产生方法的同

时,原子空气激光的增益机制也得到了关注[４４,５８].

２０１２年,Traverso等[４４]利用高能量紫外纳秒激光

泵浦产生了氧原子激光,发现激光辐射在时域上出

现了不规则的振荡结构,由此认为原子间的相干性

对激光增益具有重要贡献.２０１３年,Yuan等[５８]通

过系统的理论研究,揭示了量子相干性是导致氧原

子激光特殊时域结构的重要原因.

２．２　分子类空气激光

氮气在空气中的含量最高,是产生空气激光的

首选增益介质.氮分子的发光主要来自第二正带系

统,对应三重态C３Πu(以下简称“C”)到B３Πg(以下

简称“B”)的跃迁[５９].由于 N２的基态 X１Σg到这两

个三重态的光跃迁是禁戒的,因此氮分子激光主要

靠碰撞激发实现粒子数反转.目前,产生氮分子激

光的泵浦机制可分为两类:一类是通过激发态氩原

子(Ar∗)与氮分子碰撞建立粒子数反转[２９],另一类

则是靠热电子碰撞激发[３０Ｇ３１,６０Ｇ６１].下面将对这两种

机制逐一介绍.
利用激发态原子碰撞激发产生氮分子激光的物

理过程如图２(a)所示.该泵浦机制利用激发态氩

原子的共振激发将能量传递给氮气分子,从而将氮

气分子激发到C态产生粒子数反转[６２],这与HeＧNe
激光器中氦的作用类似.基于这一机制,２０１２年,

Kartashov等[２９]采用３．９μm的中红外飞秒激光进

行泵浦,在氮气和氩气的混合气体中产生了波长约

为３３７nm和３５８nm的背向氮分子激光.在该实验

中,激发态氩原子靠飞秒光丝内的三体碰撞和解离

复合过程产生,即Ar＋＋２Ar→Ar＋２ ＋Ar,Ar＋２ ＋e

图２ 激发态氩原子碰撞激发产生的氮分子激光[２９].(a)激发态氩原子碰撞激发产生氮分子激光的能级图;(b)３．９μm激

光脉冲在０．１MPa氮气中产生的荧光光谱,这些辐射对应氮分子从C态到B态不同振动能级的跃迁;(c)３．９μm激

　　　　　　　　光脉冲在０．１MPa氮气和０．５MPa氩气的混合气体中产生的背向氮分子激光光谱

Fig敭２N２lasingproducedbycollisionalexcitationofexcitedargonatoms ２９ 敭 a EnergyＧleveldiagramofN２lasing

producedbythecollisionalexcitationofexcitedargonatoms Ar∗   b spectrumoffluorescencefromthe０敭１MPa
nitrogengasinducedby３敭９μmlaserpulses theseradiationscorrespondtotheelectronictransitionfromCstateto
Bstateofnitrogenmolecules andthecorrespondingvibrationallevelsareassigned  c spectrumofbackwardN２
　　　　　　　　lasingfromthegasmixtureof０敭１MPanitrogenand０敭５MPaargon
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→Ar∗(４３P２)＋Ar,因此要求氩气的浓度较高.在

最优化的氮气和氩气气压下,输出的氮分子激光单

脉冲能量为３．５μJ,转换效率为０．５％.如图２(b)、
(c)所示,３３７nm和３５８nm背向激光的光谱带宽只

有相应侧向荧光的１/３和１/４左右,表明其在放大

过程中存在光谱窄化效应.他们测得的氮分子激光

的光斑呈超高斯分布,发散角为１．６mrad.此外,他
们还通过２mm玻璃片前后表面的干涉证实了氮分

子激光具有良好的相干性.值得一提的是,氩原子

的４３P２激发态为亚稳态,能级寿命较长,因此粒子

数反转寿命可以达到纳秒量级[２９,６２],这是产生背向

空气激光的关键因素.２０１５年,Xie等[６３]通过关联

测量前向与背向氮分子激光的增益动力学,在实验

上证实了激发态氩原子碰撞产生的氮分子激光的增

益寿命长达几纳秒,并指出实现背向氮分子激光所

需要的最小增益时间约为０．８ns.
电子碰撞激发是产生氮分子激光的另一个重要

机制,主要通过热碰撞将电子能量传递给周围的氮

分子从而实现粒子数反转.电子碰撞激发截面的大

小与电子能量密切相关[６４],如图３(a)所示,当电子

能量处于１３~３０eV区间时,氮分子C态的激发截

面高于B态,因此能够建立粒子数反转.传统的氮

分子激光器正是通过放电激励的方式产生合适的电

子能量的[６５].但是,要产生无腔的远程氮分子激

光,必须利用高能量泵浦激光加热电子,目前可行的

方法有三种.第一种是Mitryukovskiy等[３０]提出的

圆偏振飞秒激光脉冲泵浦方案.他们测量了背向

３３７nm辐射随泵浦激光椭圆偏振度的变化,发现背

向传输的氮气辐射在圆偏振泵浦条件下显著增强,
如图３(b)所示,形成方向性良好的相干光束.这一

图３ 电子碰撞激发产生的氮分子激光.(a)氮分子B态和C态的电子碰撞激发截面,阴影区表示可以产生粒子数反转的

电子能量区域[６４];(b)９．３mJ、８００nm飞秒激光脉冲驱动产生的背向３３７nm辐射的强度随四分之一波片角度的变

化,０°、９０°、１８０°、２７０°对应线偏振光,４５°、１３５°、２２５°、３１５°对应圆偏振光[３０];(c)１０J、１０ps、１０５３nm激光脉冲驱动产

生的前向３３７nm辐射,插图为泵浦光三次谐波的远场光斑[３１];(d)８mJ、３．９μm 飞秒激光脉冲驱动产生的前向

　　　　　　　　　　　　　　３３７nm辐射,插图为３３７nm辐射的远场光斑[６０]

Fig敭３N２lasingproducedbyelectronimpactexcitation敭 a ElectronimpactexcitationcrosssectionsforBstateandCstate

ofN２ molecules electronsresidingintheshadedregionarecapableofproducingpopulationinversion ６４   b 
backwardemissionat３３７nminducedbythe９敭３mJand８００nmfemtosecondlaserpulsesasafunctionoftheangle
ofthequarterwaveplate angles０° ９０° １８０° ２７０°correspondtothelinearlypolarizedlight whereasangles４５° 

１３５° ２２５° ３１５°correspondtothecircularlypolarizedlight ３０   c spectrumofforward３３７nmemissioninduced
by１０J １０psand１０５３nmlaserpulses andtheinsetshowsthefarＧfieldprofileofthethirdharmonicofthepump
beam ３１   d spectrumofforward３３７nmemissioninducedby８mJand３敭９μmlaserpulses andtheinsetshows

　　　　　　　　　　　　　afarＧfieldbeamprofileof３３７nmemission ６０ 
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重要发现为氮分子激光研究注入了新活力.随后,
人们对该辐射的增益动力学、粒子数反转机制以及

时间特性进行了系统的实验和理论研究[４５,６０,６６Ｇ６９].

Mitryukovskiy等[４５]的研究表明,圆偏振泵浦激光

可以将电离后的自由电子加速到足够高的能量,为
产生氮分子激光提供所需的粒子数反转条件;相反,
线偏振、中心波长为８００nm的飞秒激光无法有效加

热电子.第二种是采用高能量长脉冲有效加热电

子.２０１１年,Sprangle等[６１]在理论上提出了在飞秒

激光脉冲之后额外增加一束能量高、脉宽长的加热

脉冲 来 产 生 氮 分 子 激 光 的 方 案.２０１３ 年,

Kartashov等[３１]在实验上利用能量为１０J、波长为

１０５３nm的皮秒激光器加热电子,在远程大气环境

中产生了最高能量为２．５μJ、中心波长为３３７nm的

氮分子激光,其光谱分布如图３(c)所示.他们通过

研究氮分子激光输出强度与泵浦激光脉宽的关系后

指出,泵浦激光的脉宽是形成粒子数反转、产生氮分

子激光的关键因素.第三种方法是利用３．９μm的

长波长飞秒激光脉冲加热电子产生氮分子激光[６０],
测得的光谱和光斑分布如图３(d)所示.

由此可见,通过调控泵浦激光的偏振、脉宽和波

长,能够将电子加速到实现氮分子粒子数反转所需

的能量,从而打开了远程氮分子激光的可能性.但

是,由于超快激光在大气中传输时具有光强钳制效

应,电子浓度通常较低,直接影响了碰撞激发的效

率.更为重要的是,电子在超快激光场中获得的能

量难以长时间维持,致使粒子数反转寿命只有几十

皮秒[６６Ｇ６７].这样,沿着泵浦激光相反方向传输的背

向辐射不能被有效地放大.因此,与激发态氩原子

碰撞激发相比,电子碰撞激发产生的背向氮分子激

光信号要弱很多.此外,与传统氮分子激光器类似,
氧分 子 对 于 氮 分 子 激 光 具 有 很 强 的 淬 灭 作

用[３０,６６Ｇ６７].就遥感应用而言,延长增益寿命、抑制氧

气的不利影响,是目前氮分子激光研究的重点.

２．３　离子类空气激光

空气分子不仅可以解离产生原子激光,而且经

过多光子或隧穿电离之后能够产生离子,为激光辐

射提供新的增益介质.离子类空气激光的研究以氮

分子离子为主,其产生过程涉及的物理效应更为丰

富,产生机制备受争议,是人们研究得最多的一类空

气激光[２３,３２,４１Ｇ４３,４６Ｇ５７,７０Ｇ１１１].

２０１１年,Yao等[２３]利用中红外可调谐飞秒激光

激发空气分子,发现了氮分子离子激光现象.当

１．９μm、０．５mJ的飞秒激光脉冲聚焦到空气中时,

五倍频光谱上出现一个波长约为３９１nm的细锐尖

峰.该波长对应氮分子离子 B２Σ＋u (v′＝０)态到

X２Σ＋g(v＝０)态的跃迁.同时,该信号具有不同于

荧光的特性.例如,该信号只沿前向传输,其强度比

侧向或背向荧光强２~３个数量级,辐射立体角比荧

光小４个数量级,并具有线偏振特性.随着作用长

度的增加,其辐射强度指数增大,增益系数约为

５cm－１.基于这些特征,该相干辐射被称为N＋２ 激

光.更加有趣的是,通过调节泵浦激光的波长,可以

激发N＋２ 的B２Σ＋u 态和X２Σ＋g 态之间不同振动态的

跃迁产生相干辐射,进而产生不同波长的N＋２ 激光

输出,结果如图４所示.通过调节泵浦激光的波长

可以灵活地选择空气激光的辐射波长,这对于多种

目标分子的远程探测具有重要意义.

２０１３年,Yao等[３２]利用钛宝石激光器开展了

N＋２ 激光研究,并提出了以中心波长８００nm的飞秒

激光为泵浦光,其倍频光为探测光产生N＋２ 激光的

新方案.该方案如图５(a)所示.当中心波长为

４００nm左右的探测光注入到８００nm泵浦激光电离

产生的N＋２ 时,该探测光在３９１nm和４２８nm两个

波长处得到显著放大,如图５(b)、(c)所示.通过测

量放大的信号随泵浦Ｇ探测延时的演化发现,该放大

效应可以持续数皮秒,远远超出了泵浦光与探测光

时间重叠的窗口,由此表明N＋２ 体系存在光学增益.
此外,借助互相关测量,Yao等也获得了N＋２ 激光的

时间结构信息.该泵浦Ｇ探测方案为探索 N＋２ 激光

机理[４７,５１,７０Ｇ７８]、开拓 N＋２ 激光在分子超快动力学探

测中的应用[４６,７９Ｇ８０]奠定了重要基础.此外,钛宝石

飞秒激光放大技术已经成熟,TW 级峰值功率的车

载激光器已经商品化.因此,基于钛宝石激光器的

泵浦方案打开了N＋２ 激光研究的新局面.例如,该
泵浦Ｇ探测方案提出后不久,三个研究团队几乎同时

独立研究了一束８００nm激光脉冲产生N＋２ 激光的

可能 性[８１Ｇ８３].最 近,人 们 还 利 用 偏 振 调 控 光

场[８４Ｇ８５]、周期量级激光场[５０,８６]、双色圆偏 振 激 光

场[８７],以及近红外与太赫兹组合光场[８８]开展了N＋２
激光的研究,所有这些研究都是基于钛宝石激光器

开展的.基于钛宝石激光器发展的各类光场调控技

术,在提高N＋２ 激光强度、揭示N＋２ 激光的物理机制

中发挥了重要作用.
不同于其他两类空气激光,N＋２ 激光涉及的物

理过程更为丰富,增益机制颇受争议,因此激起了强

场科学领域研究者极大的兴趣.关于N＋２ 激光所蕴

含的新物理效应将在下一章节单独阐述.就应用而
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图４ 中红外飞秒激光脉冲驱动产生的N＋２ 激光.(a)中红外飞秒激光脉冲激发空气分子产生的不同波长的N＋２ 激光,从左

到右泵浦激光波长依次为１６８２,１７６０,１９２０,２０５０,１４１５nm[２３];(b)氮分子离子从B２Σ＋u 态到 X２Σ＋g 态跃迁的能级图

　　　　　　　　　　　　　　　　　　和不同振动能级对应的辐射波长[４３]

Fig敭４N＋２lasingdrivenbymidＧinfraredfemtosecondlaserpulses敭 a MultiＧwavelengthN＋２lasingsignalsproducedbymidＧ

infraredfemtosecondlaserpulsesinair andthelasingradiationshownfromlefttorightisgeneratedbythepump
laserwiththecentralwavelengthof１６８２ １７６０ １９２０ ２０５０and１４１５nm respectively ２３   b energyＧlevel

diagramoftheelectronictransitionsfromB２Σ＋ustatetoX２Σ＋gstateofmolecularnitrogenionsandthecorresponding
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　radiationwavelengths ４３ 

图５ ８００nm(泵浦)和４００nm(探测)飞秒激光脉冲诱导的N＋２ 激光.(a)N＋２ 激光的泵浦Ｇ探测方案示意图[４３];

(b)探测光在N＋２ 中放大产生的３９１nm激光谱[３２];(c)探测光在N＋２ 中放大产生的４２８nm激光谱[３２]

Fig敭５N＋２lasinginducedby８００nm pump and４００nm probe femtosecondlaserpulses敭 a Schematicforgenerating
N＋２lasingwiththepumpＧprobeconfiguration ４３   b spectrumofN＋２lasingatthewavelengthof３９１nmproduced

byamplificationoftheprobelaserinmolecularnitrogenions ３２   c spectrumofN＋２ lasingatthewavelengthof

　　　　　　　　４２８nmproducedbyamplificationoftheprobelaserinmolecularnitrogenions ３２ 
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言,N＋２ 激光的增益寿命较短,增益系数不高,通常

依靠前向传输的自种子或者外加种子进行有效放

大,这些因素限制了背向N＋２ 激光的产生及其遥感

应用.但是,N＋２ 激光在分子探测方面仍然具有独

特的优势(将在第４部分介绍).除此之外,提升信

号强度和传输距离也是N＋２ 激光研究的重要内容.
例如,２０１２年,Kartashov等[８９]利用空间光调制器

对１０３０nm泵浦激光的波形进行调控,优化了 N＋２
激光 的 强 度.２０１４ 年,Point等[９０]采 用 TW 级

８００nm飞秒激光脉冲获得了单脉冲能量高达２．６μJ
的N＋２ 激光,这是目前报道的最高能量的N＋２ 激光.

２０１９年初,Li等[８４]利用偏振控制技术显著提升了

N＋２ 激光的强度,并通过数值模拟得到了对泵浦激

光偏振态进行调控可以有效增加粒子数反转浓度的

结论.之后不久,Xie等[８５]提出了另一种增强 N＋２
激光辐射的偏振调控技术.最近,Chen等[５３]利用

近红外和中红外双波长泵浦方案,将N＋２ 激光信号

提高了３个数量级,并揭示了电子态的量子相干性

对增强N＋２ 激光的关键贡献.此外,Jing等[９１]发现

利用望远镜系统聚焦代替传统单透镜聚焦,可以有

效拓展空气激光的产生距离.除了上述研究外,研
究人员还探索了氮分子离子在B２Σ＋u 与 X２Σ＋g 之

间的一些高振动能级跃迁产生的相干辐射[９２Ｇ９３]以及

CO＋
２ 的激光行为[３４].

３　N＋２ 激光的强场新效应

与原子类和分子类空气激光相比,离子类空气

激光的产生同时包含中性分子和分子离子两个体系

与强激光场的作用,涉及强场电离、内层分子轨道激

发、多电子态耦合、核波包的振动和转动等过程,因
此它的物理效应更为丰富,增益机制更为复杂.本

章将从N＋２ 激光的增益机制以及N＋２ 激光产生过程

中的量子相干行为两个方面揭示其背后蕴含的强场

新效应.

３．１　N＋２ 激光的增益机制

自N＋２ 激光被报道以来,其增益机制由于在现

有的强场电离理论框架下难以理解而备受争议.根

据经典图像,要产生N＋２ 激光,必须在N＋２ 的激发态

B２Σ＋u(以下简称“B态”)与基态X２Σ＋g(以下简称“X
态”)之间形成布居反转.然而,B态和X态的离子

分别来自氮分子 HOMOＧ２轨道和 HOMO轨道的

电离,由于内层轨道 HOMOＧ２具有更高的电离能,
所以两能态之间的粒子数反转是隧穿电离理论所不

能解释的[１１２].因此,如何突破强场电离理论框架

在N＋２ 中产生光学增益成为空气激光研究的重要科

学问题,引起了强场科学领域研究者的兴趣.各种

机制相继被提出,主要包括电子再碰撞激发[４７Ｇ４８]、多
电子态耦合[５０Ｇ５２]、共振四波混频[９４]、分子转动引起

的光学增益[９５Ｇ９６]等.在这些可能的机制中,电子再

碰撞激发和多态耦合这两种机制研究得比较多,本
节将重点讨论,而分子转动引起的光学增益将在３．２
节简述.

电子再碰撞激发机制是Liu等[４７]首次提出的.
其基本思想是:在线偏振强激光场作用下,隧穿电离

的电子波包被激光场加速后能够再返回到母离子,
并与母离子碰撞,将N＋２ 从X态激发到B态.在实

验中,他们对比了N＋２ 激光辐射与高次谐波辐射对

泵浦激光椭圆偏振度的依赖,结果表明两者都是在

线偏振附近达到最强圆偏振时消失.基于这一事

实,他们认为强场下电子再碰撞激发对N＋２ 激光增

益具有重要贡献.２０１７年,Liu等[４８]发现N＋２ 激光

辐射对泵浦激光波长和脉宽极为敏感,并利用电子

再碰 撞 机 制 解 释 了 这 一 现 象.２０１８年,Britton
等[４９]再次分析了电子再碰撞效应的贡献.他们发

现,在高能量泵浦条件下,圆偏振光场也能够产生

N＋２ 激光,却不能将电子拉回到原子核,由此推断电

子再碰撞激发不是主要的增益机制.２０１９年,Li
等[８７]利用双色圆偏振飞秒激光对 N＋２ 激光展开了

研究,发现N＋２ 激光强度与双色场的相对旋向几乎

无关.该结果清晰地表明电子再碰撞效应对N＋２ 激

光产生的贡献较小.
多态耦合是理解N＋２ 激光增益的另一个重要机

制,由Xu等[５０]和Yao等[５１]独立提出.Xu等[５０]研

究了周期量级超短激光脉冲诱导的N＋２ 激光行为,
并借助含时薛定谔方程揭示了N＋２ 的不同电子态之

间的 耦 合 对 超 快 粒 子 数 反 转 的 关 键 贡 献.Yao
等[５１]通过考虑N＋２ 的三态耦合,揭示了中间电子态

对粒子数反转的重要作用,并强调了泵浦波长和分

子核运动的贡献.Yao等的实验结果表明:当在三

个不同波长的泵浦激光场中注入相同的外加种子

光时,只有在８００nm激光场中,外加种子能够实

现皮秒尺度的放大,而在另外两个中红外激光场

中,外加种子被吸收.这一实验结果揭示了光学

增益对泵浦激光波长的敏感性.Yao等在理论上

研究了泵浦激光对 N＋２ 布居的影响.通过对比研

究可以 清 晰 地 发 现 中 间 态 A２Πu(以 下 简 称“A
态”)对B态和X态之间的粒子数反转起到关键作

用,如图６所示.模拟结果重现了粒子数反转与
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泵浦波长的关系.其背后的物理根源是,８００nm
激光场恰好能够使X态和A态之间满足单光子共

振条件,因此这两个态之间就可以通过拉比振荡

进行有效的粒子数传递.核密度的计算表明,分
子核波包的运动打破了传统拉比振荡对泵浦激光

脉冲面积的强烈依赖,降低了粒子数反转对激光

参数的敏感性.基于这些事实得到的粒子数反转

形成过程的宏观物理图像如图７所示.首先,在

泵浦激光的上升沿,光强较弱,大部分分子处于中

性态.在激光场峰值附近,光电离发生,产生 N＋２ ,
并且大部分 N＋２ 位于 X态.随后,在激光场尾沿

的作用下,X态的粒子数被有效抽运到 A态,从而

导致B态和X态之间形成布居反转.同时,分子

核波包的超快运动破坏了X态和A态之间粒子数

传递的对称性,大大降低了粒子数反转对激光参

数的敏感性.

图６ 在８００nm激光场作用下,N＋２ 三个电子态(X态、A态、B态)的布居随时间的演化[５１].

(a)考虑XＧA耦合得到的结果;(b)不考虑XＧA耦合得到的结果

Fig敭６ DynamicevolutionofthepopulationsinthreeelectronicstatesofN＋２ i敭e敭 X AandB drivenby
the８００nmlaserpulses ５１ 敭 a WithXＧAcoupling  b withoutXＧAcoupling

图７ ８００nm飞秒激光脉冲在氮分子离子中建立粒子数反转的示意图[４３]

Fig敭７ Schematicforestablishingpopulationinversioninmolecularnitrogenionswith８００nmfemtosecondlaserpulses ４３ 

　　三态耦合模型通过考虑中间态以及激光场与电

子态的共振相互作用,解决了N＋２ 激发态与基态之

间粒子数反转与强场隧穿电离理论的矛盾,为 N＋２
激光增益提供了较为合理的解释.这一机制在氮气

分子预取向增强 N＋２ 激光[９７]、偏振调控光场增强

N＋２ 激光[８４Ｇ８５]、N＋２ 激光的椭圆偏振依赖[９８Ｇ９９],以及

双波长共振激发产生 N＋２ 激光[５３]等研究中均得到

了证实.然而,N＋２ 激光的产生是强激光场与中性

氮分子和分子离子两个体系中多个电子态、振动态

以及数十个转动态共同作用的结果,这对理论模拟

提出了极大挑战.值得指出的是,三态耦合模型的

理论计算[５１]将电离和耦合分开处理,假定光电离发

生在激光脉冲峰值附近,激光场与分子离子的作用

发生在脉冲的后沿,如图７所示.这些近似可能会

影响N＋２ 在三个电子态布居的定量结果.此外,模
拟中只考虑了分子核波包的振动,而未考虑转动波

包的影响.但是,实验结果表明转动波包的激发以

及转 动 能 级 间 的 耦 合 也 会 影 响 N＋２ 激 光 辐
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射[４６,７３,７９Ｇ８０].因此,为了更好地揭示 N＋２ 激光的增

益机制,需要发展更为完备的理论模型.
最近,Zhang等[５２]建立了中性分子及其单电离产

生的分子离子在激光场中同时进行动力学演化的物

理模型,即瞬时电离耦合模型.该模型同时包含整个

激光脉冲内的电离与耦合过程,弥补了之前三态耦合

模型的不足,并揭示了阿秒电离门对N＋２ 粒子数分布

的重要贡献.如图８(a)所示,在飞秒激光脉冲内的任

意时刻,氮分子可能被电离至三个不同的N＋２ 态,且

N＋２ 系统内的耦合过程伴随着电离过程的发生而开

始.如图８(b)所示,如果只考虑电离过程,三个电子

态的相对布居完全遵循强场电离理论;但如果同时考

虑电离和耦合过程,情况将截然不同,X态布居反而

最少,B态和X态之间会产生布居反转.尤为重要的

是,在没有A态参与且X态到B态的跃迁远离共振

条件时,B态和X态之间也具有很强的粒子数传递,
如图８(c)所示.理论分析表明,这主要是N＋２ 产率在

阿秒时间尺度内瞬时增加的结果.由此可见,阿秒电

离门打破了拉比振荡的一般规律,导致非共振条件下

X态与B态粒子数发生了实质交换.随着理论模型

的日趋完善,N＋２ 激光的增益机制将会日渐明晰,更
多新的强场效应将被揭示.

图８ 基于瞬时电离耦合模型计算的N＋２ 布居演化[５２].(a)强激光场中氮分子和氮分子离子的超快动力学过程;(b)只考虑

电离与同时考虑电离和耦合两种情况下,N＋２ 三个电子态(X态、A态、B态)的布居随时间的演化;(c)不考虑XＧA耦

　　　　　　　　　　　　　　　　　合得到的X态和B态布居随时间的演化

Fig敭８DynamicevolutionofelectronicstatepopulationofN＋２ ionscalculated withthetransientionizationＧcoupling
model ５２ 敭 a Schematicforstudyingultrafastdynamicsofnitrogenmoleculesandnitrogenmolecularionsinan

intenselaserfield  b dynamicevolutionofpopulationsinthreeelectronicstatesofN＋２ i敭e敭 X AandB forthe

caseconsideringonlyionization dashedlines andconsideringbothionizationandcoupling solidcurves  
　　　　　 c dynamicevolutionofpopulationsinXandBstatesforthecasewithoutXＧAcoupling

３．２　N＋２ 激光产生过程中的量子相干行为

氮分子的瞬时电离以及泵浦激光与氮分子离子

的共振相互作用,不仅导致粒子数在各电子态重新

布居,而且建立了电子态、振动态和转动态的相干

性.这些量子相干性的建立增加了 N＋２ 激光的增

益,放松了对布居反转的要求,并极大地提升了N＋２
的非线性光学响应.研究N＋２ 激光产生过程中的量

子相干现象,不仅可为理解空气激光现象提供新的

视角,而且将传统量子光学研究推进到了强场超快

的新条件、分子离子的新体系以及远距离的新场景.
在这些全新的条件下,将会产生量子光学新效应,并
激发一些重要应用.本节将对N＋２ 激光产生过程中

的量子相干行为进行详细阐述.
对N＋２ 激光产生过程中量子相干行为的关注最

早始于N＋２ 激光辐射的反常时域特性.２０１３年,Yao
等[３２]的实验结果表明:在８００nm飞秒激光产生的
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N＋２ 中,外加种子能够被有效放大产生N＋２ 激光,但是

N＋２ 激光辐射却明显滞后于种子脉冲.之后,Liu
等[４７]和Li等[７１]对N＋２ 激光的时域特性开展了深入

研究,通过分析N＋２ 激光强度与传输距离、气压的定

量关系,揭示了它的超辐射特征.N＋２ 激光的超辐射

特性正是电子态相干性的一个重要体现.最近,电子

态相干性对N＋２ 激光产生的贡献引起了越来越多的

关注[５３Ｇ５５,８６,１００].Chen等[５３]利用近红外(８００nm)和
中红外(１５８０nm)双波长组合泵浦技术,将N＋２ 激光

的强度提高了２~３个数量级,并且当两束泵浦激光

分开几皮秒之后,增强效果依然非常显著,如图９(a)

所示.相反,当两束泵浦激光在时间上错开后,背向

荧光没有任何增强,这表明N＋２ 激光的增强并不是源

于上能态布居的增加.为了解释这一现象,Chen
等[５３]构建了三能级量子体系的理论模型,如图９(b)
所示,通过求解Bloch方程发现两个泵浦激光的作用

有效增加了XＧA、AＧB以及BＧX的相干性,如图９(c)
所示.因为N＋２ 激光的强度正比于BＧX相干性时间

积分的平方,所以电子相干性的增加是引起N＋２ 激光

增强的主要机制.该工作直接揭示了电子态之间的

相干性对于N＋２ 激光增益的重要贡献,为提升空气激

光强度提供了有效方法.

图９ 近红外(８００nm)和中红外(１５８０nm)激光共同泵浦产生的 N＋２ 激光[５３].(a)近红外和中红外激光共同泵浦产生的

N＋２ 激光光谱随两束光延时的演化,正延时表示近红外光超前于中红外光,插图为在０．３ps和１．３ps延时处采集的光

谱与近红外光单独泵浦产生的光谱的对比;(b)双波长泵浦激光共振激发产生的３９１．４nm 激光 辐 射 的 能 级

　　　　图;(c)近红外和中红外光场诱导的电子态相干性随时间的演化,箭头表示两束泵浦光的注入时刻

Fig敭９N＋２lasingproducedbynearＧinfrared ８００nm andmidＧinfrared １５８０nm pumplasers ５３ 敭 a N＋２lasingspectra

producedbynearＧinfrared NIR andmidＧinfrared MIR pumplasersasafunctionofthetimedelaybetweentwo

pumplasers thepositivedelayindicatesthattheNIRpumplaserisaheadoftheMIRpumplaser andtheinset
showsthecomparisonofspectracapturedattimedelaysof０敭３and１敭３pswiththatgeneratedwiththesingleNIR
laser  b energyＧleveldiagramoftheresonantexcitationwithtwopumplasersforgenerating３９１敭４nmlasing
radiation  c thedynamicevolutionofcoherencebetweeneachpairofelectronicstatescausedbytheNIRandMIR
　　　　　　pumplasersandtheinjectionmomentsoftwopumplasersaredenotedbyarrows

　　在基于 钛 宝 石 激 光 器 的 泵 浦Ｇ探 测 机 制 中,

８００nm飞秒泵浦光构建了N＋２ 的X态与A态之间

的相干性,４００nm飞秒探测光诱导了N＋２ 的X态与

B态之间的相干性,因此构成了如图１０(a)所示的V
型三能级量子体系.Zhang等[５４]在８００nm泵浦激

光之后注入一对４００nm的种子光,结果发现,N＋２

激光强度随两束种子光延时的变化出现周期性调

制,如图１０(b)所示,从而实现了对XＧB相干性的量

子调控.通过研究调制度随泵浦探测延时以及两束

种子光强比的变化,他们获得了N＋２ 激光宏观偶极

相干性的建立和演化过程.Mysyrowicz等[５５]通过

对两个８００nm泵浦激光的延时进行高精度控制,
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实现了对XＧA相干性的量子调控,结果如图１０(c)
所示.他们结合理论模拟揭示了电子态的相干性对

N＋２ 激光的重要贡献,并认为 N＋２ 激光是无粒子数

反转的相干辐射.Ando等[８６]通过精密调控两束周

期量级泵浦激光的延时来控制N＋２ 激光辐射,实现

了电子态、振动态和转动态的相干控制.Zhang

等[１００]采用泵浦Ｇ种子Ｇ探测三光束实验装置,进一步

研究了N＋２ 激光三个电子态的布居和相干性的关

系,观察到了三个电子态之间交叉调制引起的相干

性破坏现象.由此可见,电子态相干性的存在在产

生N＋２ 激光增益、提高N＋２ 激光强度、实现N＋２ 激光

精密控制等方面发挥了重要作用.

图１０N＋２ 激光的相干控制.(a)８００nm和４００nm飞秒激光与 N＋２ 共振相互作用形成的 V型三能级量子体系;(b)在

８００nm泵浦激光之后注入两束时间间隔约为３ps的４００nm激光脉冲调控XＧB的量子相干性时,产生的N＋２ 激光光

谱随两束４００nm激光脉冲精细延时的变化[５４];(c)在２mJ、８００nm激光脉冲之后３ps附近注入另一束０．１mJ、

　　　 　　８００nm激光脉冲调控XＧA的量子相干性时,产生的N＋２ 激光强度随两束光精细延时的变化[５５]

Fig敭１０CoherentcontrolofN＋２ lasing敭 a SchematicofaVＧtypethreeＧlevelquantumsystemcreatedinN＋２ bytheresonant

excitationofthe８００nmand４００nmfemtosecondlasers  b N＋２lasingspectraasafunctionofthefinedelaybetweentwo

４００nmpulseswheninjectingtwo４００nmlaserpulsesseparatedbyaround３psafterthe８００nmpumplasertocontrolXＧ

Bcoherence ５４   c N＋２lasingsignalasafunctionofthefinedelaybetweentwo８００nmpulseswheninjectinga０敭１mJ 

　　　　　８００nmlaserpulsearound３psaftera２mJ ８００nmlaserpulsetocontrolXＧAcoherence ５５ 

　　此外,振动相干性在N＋２ 激光产生过程中也扮

演着不可忽视的角色.２０１８年,Yao等[５６]的实验结

果表明,中红外强激光场与稀薄的氮气分子相互作

用不仅可以产生窄带的N＋２ 相干辐射,而且在近紫

外波段形成了近８０nm带宽的超连续谱,其与氩气

的非线性光谱相比有着本质差异,结果如图１１(a)、
(b)所示.系统的实验研究表明,这些超连续辐射

是N＋２ 体系中多个共振非线性过程共同作用的结

果.正是由于振动相干性的存在,五次谐波才可以

通过近共振振动拉曼散射产生 N＋２ 激光.同年,

Miao等[７４]在８００nm激光场中注入３５７nm的外加

种子,观测到了３９１nm的N＋２ 激光辐射,这清晰地

揭示了振动相干性对N＋２ 激光的贡献.２０１９年,Xu
等[１０１]利用波长可调谐的激光脉冲开展了N＋２ 的拉

曼散射研究,结果表明,激光场与氮分子离子的共振

作用可以极大地增强振动拉曼散射.利用这一效

应,可以在３９１nm种子光注入条件下产生４２８nm
的N＋２ 激光.这些研究结果不仅表明氮分子在隧穿

电离的同时激发了分子离子的振动相干性,而且揭

示了这些振动相干性可以极大地增强离子的非线性

光学效应,为产生N＋２ 激光提供新途径.
除了电子态和振动态的相干性,转动相干性

也是 N＋２ 激光研究的重要内容.２０１３年,Zhang
等[４６]在光谱上观测到了转动量子态可分辨的 N＋２
激光辐射,并且 N＋２ 激光随泵浦Ｇ探测延时的变化

出现了调制结构.这些结果表明 N＋２ 激光记录了

分子的相干转动,从N＋２ 激光辐射谱中可以获取分

子转动态的相干分布信息.以转动态分辨的 N＋２
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激光为探针,还可以揭示不同转动能级之间的相

干耦合和超快动力学[７９Ｇ８０].２０１８年,Liu等[５７]研

究了中红外激光驱动产生的 N＋２ 转动波包与一束

弱探测光的相互作用.实验结果表明,当探测光

光谱覆盖氮分子离子B态到X态的转动跃迁时,
在共振波长附近出现了精细吸收峰,吸收谱随泵

浦Ｇ探测延时的变化出现了一些调制,如图１１(c)
所示.这些调制结构直接反映了分子转动态间的

强耦合作用.同时,探测光与N＋２ 相干转动波包的

近共振相互作用产生了强的拉曼散射,导致探测

光谱在共振跃迁频率之外被显著增强并形成多平

台结构,如图１１(d)所示.这一工作不仅为揭秘中

红外飞秒激光驱动产生 N＋２ 激光的物理机制提供

了重要线索,而且揭示了转动相干性对增强非线

性效应的贡献.基于转动相干性,Kartashov等[９５]

提出了无反转放大的猜想,其基本思想为:N＋２ 的

B态和X态具有不同的转动周期且B态到X态的

跃迁为平行跃迁,因此即使B态的总粒子数小于X
态,在某些时刻平行于电场的B态粒子数仍可以

高于X态而实现反转.随后,多个研究团队分别

从不同角度研究了转动相干性对 N＋２ 激光增益的

贡献[７３,７６Ｇ７７,９６,１０２].

图１１ 氮分子离子中的共振非线性光学效应.(a)１５８０nm泵浦激光在氮气中产生的紫外辐射谱随气压的变化[５６];(b)在

相同的条件下,２kPa氮气和２kPa氩气产生的紫外辐射谱的对比[５６];(c)在１５８０nm泵浦激光激发的N＋２ 中注入一束

紫外探测光后,测得的探测光光谱随泵浦Ｇ探测延时的变化[５７];(d)在t０、t１、t２三个延时点采集的探测光光谱的对比[５７]

Fig敭１１Resonantnonlinearopticaleffectsinnitrogenmolecularions敭 a Ultravioletspectrainthenitrogengasexcitedby
the１５８０nmpumplaserasafunctionofgaspressures ５６   b thecomparisonofultravioletspectrafromthe２ＧkPa

nitrogengasand２０ＧkPaargongasinthesameconditions ５６   c measuredprobespectraasafunctionofthepumpＧ

probedelaywheninjectinganultravioletprobelaserintoN＋２ ionsproducedwiththe１５８０nmpumplaser ５７  

　　　　　 d thecomparisonoftheprobespectrameasuredatthetimedelayoft０ t１andt２ ５７ 

４　空气激光在远程探测中的应用

空气激光具有高准直度、高相干性、高强度以及

自由空间传输等优点,因此在远程遥感领域具有广

阔的应用前景.遥感技术通常采用线性光学的方法

进行测量,地面观测站接收的是待测物的背向散射

等非相干信号[１１３].由于散射信号没有特定的方向

性,因此随着传输距离增加,收集到的信号表现为平

方衰减规律,严重影响了远程探测的信噪比和灵敏

度.利用空气激光指向性好、强度高等优点,有望将

远程遥感的灵敏度提高若干个数量级.因此,自空

气激光现象报道之后,人们便对其在远程探测中的

应用进行了探索[３７Ｇ４２].

２０１１年,Hemmer等[３７]指出:将背向空气激光

与双光子吸收或受激拉曼散射技术结合,可以进行

远程分子探测.２０１２年,Malevich等[３８]利用背向
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传输的激光脉冲模拟背向空气激光,对背向受激拉

曼散射方案进行了原理性验证,证实了背向空气激

光用 于 远 程 探 测 的 可 能 性.２０１５ 年,Malevich
等[３９]利用氮气和氩气的混合气体产生的背向氮分

子激光演示了背向空气激光在气体分子检测方面的

应用,他们利用背向氮分子激光和另一束可调谐激

光的受激拉曼效应,成功地对CH４气体进行了检

测.然而,这一技术的探测灵敏度较低,目前只能探

测纯净的、气压较高的分子气体.另外,该方案使用

的背向氮分子激光是在氮气和氩气的混合气体中产

生的,而混合气体必须用空气代替才能真正用于远

程探测.
基于空气激光的转动拉曼散射研究也取得了一

些进展.２０１４年,Ni等[４１]利用高能量的８００nm飞

秒激光脉冲驱动产生了N＋２ 激光,在 N＋２ 激光光谱

中观测到了氮分子的转动拉曼信号.由于拉曼散射

过程发生在飞秒激光脉冲对目标气体的转动态进行

预激发之后,且N＋２ 激光与飞秒激发脉冲在空间上

自然重合,因此拉曼散射转换效率高达０．８％.这一

简单有效的方法推动了空气激光在大气遥感中的应

用.最近,Liu等[４２]利用 N＋２ 激光产生了高阶级联

拉曼散射,基本实验光路如图１２(a)所示,分为N＋２
激光产生和相干拉曼散射两部分,两个过程均由一

束飞秒激光脉冲完成.在８００nm泵浦光束中放置

一块倍频晶体便可以产生４２８nm的N＋２ 激光信号.

N＋２ 激光具有非常窄的光谱结构和较好的光斑模

式,如图１２(b)插图所示.随后,N＋２ 激光和剩余的

泵浦光一起聚焦到拉曼散射气体中.在这一阶段,
飞秒泵浦光用于激发分子的相干转动,而窄带 N＋２
激光与分子转动波包作用,产生高阶拉曼散射.在

二氧化碳和氧气中产生的拉曼光谱如图１２(b)所
示,在 这 两 种 气 体 中 产 生 的 拉 曼 频 移 均 大 于

２０００cm－１,对应数十个拉曼级次和数百个拉曼边

带.基于N＋２ 激光的高阶拉曼散射,充分发挥了空

气激光线宽窄(约２cm－１)、脉宽合适、相干度高等

独特优势,开启了空气激光在非线性光谱领域的重

要应用.由于拉曼光谱具有指纹特征,因此这些研

究为远程分子检测提供了可行的技术方案.

图１２ 利用N＋２ 激光产生的高阶拉曼散射[４２].(a)利用N＋２ 激光产生高阶拉曼散射的实验装置简图;

(b)N＋２ 激光在相干激发的二氧化碳和氧气分子中产生的高阶转动拉曼散射光谱,插图为N＋２ 激光的光谱和光斑

Fig敭１２ HighＧorderRamanscatteringbasedonN＋２lasing ４２ 敭 a SchematicoftheexperimentalsetupforhighＧorderRaman

scatteringproducedwith N＋２ lasing  b spectraofhighＧorderrotationalRamanscatteringproducedbythe

interactionofN＋２lasingwithcoherentlyexcitedCO２andO２molecules andtheinsetshowsthespectrumandthe

　　　　　　　　　　　　　　　　　　spatialprofileofN＋２lasing

　　利用超短激光脉冲作为泵浦源,人们还研究了

有机分子燃烧过程中产生的激光行为,为高灵敏度

远程燃烧诊断提供了有效途径[１１４Ｇ１１７].此外,利用

空气激光特有的光学特性,也有望拓展出其它方面

的应用.例如,利用空气激光与太赫兹辐射的关系

可能发展出新的太赫兹测量技术[８８].

５　结束语

纵观空气激光的发展历程不难发现,空气激光

不仅对强场物理、非线性光学、量子光学等基础研究

具有重要意义,而且在远程探测等技术领域具有显

著优势.
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从基础研究角度看,空气激光是强激光场与空

气中多种物质形态相互作用的结果,物理内涵新颖

而丰富.首先,空气激光来源于激发态原子、离子、
分子的相干辐射,强调了激发态以及共振效应在强

场物理中的贡献,为研究强场条件下激发态的行为

以及强场共振相互作用提供了光学探针.其次,N＋２
激光的增益机制备受争议.对N＋２ 激光行为的理解

需要同时考虑强场电离以及激光场与N＋２ 电子态、
振动态和转动态之间复杂的相互作用.因此,对

N＋２ 激光产生机制与物理本质的探索推动了强场相

互作用理论的发展,揭示了强场相互作用的新机制.
最后,N＋２ 激光的产生构建了一个电子态、振动态以

及转动态全相干的量子体系.这些量子相干性的建

立极大地增强了分子离子的非线性效应,为理解

N＋２ 激光的增益机制提供了新视角,并使得空气激

光的相干控制成为可能.
从应用层面看,空气激光具有高准直度、高相干

性和高强度等优点,在远程探测中具有显著优势.
首先,空气激光具有良好的方向性,从而有效克服了

传统光学遥感的平方衰减定律.同时,空气激光的

强度比荧光信号强若干个数量级,并具有良好的相

干性,可以激发污染物或爆炸物分子产生非线性指

纹谱,实现多种污染物的同时测量.因此,空气激光

与非线性指纹谱技术相结合能够发展出一种普适

的、高灵敏度的新型遥感技术,用于环境科学以及军

事国防领域.此外,空气激光一般以飞秒激光作为

泵浦源.利用飞秒激光成丝效应,车载TW 级泵浦

激光脉冲可以实现长距离无衍射传输,为发展基于

空气激光的远程探测新技术奠定了重要基础.同

时,利用飞秒激光成丝独特的光强钳制效应,还可以

有效避免激光抖动、大气中颗粒散射、气流不稳、复
杂云雾环境等因素对信号采集的影响,提高远程探

测的稳定性.
目前,各类空气激光已相继被发现,N＋２ 激光蕴

含的新物理效应已被逐渐揭示,背向激光用于远程

探测的可能性也得以证实.然而,作为一个方兴未

艾的研究方向,空气激光仍存在一些科学问题和技

术挑战亟待解决.
在基础研究层面,下述问题值得进一步探讨.

第一,虽然N＋２ 激光的宏观图像已经明晰,但粒子数

反转问题仍然存在争议.激光脉冲的相干激发不仅

可以产生粒子数传递,而且能够建立各能态间的相

干性,粒子数反转和量子相干性对光学增益的贡献

难以区分.第二,空气激光的产生包含电子、原子、

分子、离子等多种物质形态与强激光场的相互作用,
建立包含这些物理过程的完备的理论模型,对于理

论研究来说是一个极大的挑战.第三,强激光场共

振激发分子将产生很多新奇的强场物理、非线性光

学和量子光学效应,空气激光现象只是其中的一个

例子,更为丰富有趣的效应有待进一步研究和探索.
这些研究将拓宽强场物理的理论框架,弥补激发态

非线性光学以及分子离子非线性光学研究的空白,
将量子光学研究推进到强场超快的新条件、分子离

子的新体系以及远距离的新场景.
在应用技术方面,空气激光的研究刚刚起步,仍

存在一些关键问题需要攻克:第一,在真实大气环境

中产生高亮度背向运转的空气激光是将其用于远程

探测的关键,目前仍是一个重要的技术挑战.现有

的背向空气激光只在原子或中性氮分子中产生.然

而,原子类激光主要以紫外光为泵浦源,大气在紫外

波段的强吸收以及紫外激光器较低的能量限制了其

在遥感中的应用.由于电子碰撞激发难以维持长时

间的增益,并且氧气具有很强的淬灭效应,背向氮分

子激光难以在大气中运转.因此,提高增益寿命、抑
制氧气的负面影响,是实现背向氮分子激光必须解

决的问题.第二,将空气激光用于远程分子检测时

必须将待测分子置于大气环境中,因此如何抑制大

气的背景信号,进而实现痕量气体分子的高灵敏度

检测,也是需要解决的关键问题.第三,空气激光在

非线性超快光谱、燃烧诊断等领域也具有广阔的应

用前景,值得进一步研究.
综上所述,在强场超快条件下开展远程空气激

光研究有望在强场分子物理、超快非线性光学、量子

光学等基础研究领域取得重要突破,并将推动远程

探测、非线性光谱、燃烧诊断等应用技术的发展.
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Transientinversioninrotationallyalignednitrogen
ionsinafemtosecondfilament C   Researchin
Optical Sciences Messe Berlin Berlin敭
Washington D敭C敭 OSA ２０１４ HTh４B敭５敭

 ９６ 　AzarmA CorkumP PolynkinP敭Opticalgainin
rotationallyexcited nitrogen molecularions J 敭

PhysicalReviewA ２０１７ ９６ ５  ０５１４０１敭
 ９７ 　XuH L LötstedtE AndoT etal敭AlignmentＧ

dependentpopulationinversioninN＋２inintensefewＧ
cyclelaserfields J 敭PhysicalReviewA ２０１７ ９６
 ４  ０４１４０１敭

 ９８ 　WanY X XuB YaoJP etal敭Polarization
ellipticitydependenceofN＋２ airlasing theroleof
couplingbetweenthegroundstateandaphotoＧ
excitedintermediatestate J 敭JournaloftheOptical
SocietyofAmericaB ２０１９ ３６ １０  G５７ＧG６１敭

 ９９ 　FuY LötstedtE LiHL etal敭Optimizationof
N＋２lasingthroughpopulationdepletionintheX２Σ＋g
stateusingellipticallymodulatedultrashortintense
laserfields J 敭PhysicalReviewResearch ２０２０ ２ 
０１２００７敭

 １００ 　Zhang A Lei M W Gao J S et al敭
SubfemtosecondＧresolved modulation of
superfluorescencefromionizednitrogen molecules
by８００Ｇnmfemtosecondlaserpulses J 敭Optics
Express ２０１９ ２７ １０  １４９２２Ｇ１４９３０敭

 １０１ 　XuB YaoJP WanYX etal敭VibrationalRaman
scatteringfromcoherentlyexcitedmolecularionsin
astronglaserfield J 敭OpticsExpress ２０１９ ２７
 １３  １８２６２Ｇ１８２７２敭

 １０２ 　Arissian L Kamer B Rasoulof A敭Effect of
rotationalwavepacketsonthestimulatedemission
of nitrogen with light filament J 敭 Optics
Communications ２０１６ ３６９ ２１５Ｇ２１９敭

 １０３ 　ChinS L Xu H L Cheng Y etal敭Natural
populationinversioninagaseousmolecularfilament
 J 敭ChineseOpticsLetters ２０１３ １１ １  ０１３２０１敭

 １０４ 　ZhangHS JingCR LiG H etal敭Abnormal
dependence of strongＧfieldＧionizationＧinduced
nitrogenlasing on polarization ellipticity ofthe
drivingfield J 敭PhysicalReviewA ２０１３ ８８ ６  
０６３４１７敭

 １０５ 　Zhong X Q Miao Z M Zhang L L etal敭
Optimizingthe３９１Ｇnmlasingintensityfromionized
nitrogen moleculesin８００Ｇnm femtosecondlaser
fields J 敭PhysicalReview A ２０１８ ９７ ３  
０３３４０９敭

 １０６ 　WangTJ DaigleJF JuJJ etal敭Forwardlasing
actionatmultiplewavelengthsseededbywhitelight
from afemtosecondlaserfilamentin air J 敭
PhysicalReviewA ２０１３ ８８ ５  ０５３４２９敭

 １０７ 　WangP WuC Y LeiM W etal敭Population
dynamicsofmolecularnitrogeninitiatedbyintense
femtosecondlaserpulses J 敭PhysicalReview A 
２０１５ ９２ ６  ０６３４１２敭

 １０８ 　NiJL Chu W Zhang H S etal敭HarmonicＧ
seededremotelaseremissionsinN２ＧAr N２ＧXeand

０５００００５Ｇ１９



中　　　国　　　激　　　光

N２ＧNemixtures acomparativestudy J 敭Optics
Express ２０１２ ２０ １９  ２０９７０Ｇ２０９７９敭

 １０９ 　LiZ T ZengB Chu W etal敭Generationof
ellipticallypolarizednitrogenionlaserfieldsusing
twoＧcolorfemtosecondlaserpulses J 敭Scientific
Reports ２０１６ ６ ２１５０４敭

 １１０ 　LiHL ZangH W SuY etal敭Generationofair
lasingatextendeddistancesbycoaxialdualＧcolor
femtosecondlaserpulses J 敭JournalofOptics 
２０１７ １９ １２  １２４００６敭

 １１１ 　JingC R Xie H Q LiG H etal敭Dynamic
wavelengthswitchingofaremotenitrogenorair
laserwithchirpedfemtosecondlaserpulses J 敭
LaserPhysicsLetters ２０１５ １２ １  ０１５３０１敭

 １１２ 　Tong X M Zhao Z X Lin C D敭Theory of
moleculartunnelingionization J 敭PhysicalReview
A ２００２ ６６ ３  ０３３４０２敭

 １１３ 　CampbellJB WynneRH敭Introductiontoremote

sensing M 敭NewYork TheGuilfordPress ２０１１敭
 １１４ 　ChuW LiH L NiJL etal敭Lasingaction

induced by femtosecond laser filamentation in
ethanolflameforcombustiondiagnosis J 敭Applied
PhysicsLetters ２０１４ １０４ ９  ０９１１０６敭

 １１５ 　DingPJ RuchkinaM LiuY etal敭Femtosecond
twoＧphotonＧexcited backward lasing of atomic
hydrogeninaflame J 敭OpticsLetters ２０１８ ４３
 ５  １１８３Ｇ１１８６敭

 １１６ 　DingPJ RuchkinaM ContＧBernardDD etal敭
DetectionofatomicoxygeninaplasmaＧassisted
flameviaabackwardlasingtechnique J 敭Optics
Letters ２０１９ ４４ ２２  ５４７７Ｇ５４８０敭

 １１７ 　RuchkinaM DingPJ EhnA etal敭SingleＧshot 
spatiallyＧresolved standＧoff detection of atomic
hydrogen via backward lasing in flames J 敭
ProceedingsoftheCombustionInstitute ２０１９ ３７
 ２  １２８１Ｇ１２８８敭

０５００００５Ｇ２０


