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摘要　近年来,空气激光因在大气传感和环境监测等领域具有重要的潜在应用价值而备受关注.空气激光通常是

指强激光诱导大气组分粒子布居数反转,进而产生的远场无腔光放大的激射现象.氮气和氧气作为两种主要的大

气组分,均可在强激光激发下产生激射行为.光增益介质可以是氧原子、氮原子、氮分子和氮分子离子.本文以飞

秒光丝诱导氮分子和氮分子离子激光为例,讨论了空气激光的现象观测、机理探索和应用前景,并着重介绍了光场

偏振效应对氮分子离子激射行为影响的研究进展.
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１　引　　言

在梅曼博士成功设计第一台红宝石激光器后不

久,人们在石英晶体中观测到了倍频效应,开启了具

有重要意义的非线性光学时代[１Ｇ２].近年来,超快激

光技术的迅猛发展使其峰值功率被快速提升,最高

可达到１０PW 量级[３].在超强激光场中,粒子(原
子、分子、离子等)与激光的高阶非线性相互作用会

出现有趣的非线性效应,其中最诱人的现象之一便

是空气激光[４Ｇ６].空气激光通常是指超强飞秒激光

成丝诱导大气组分产生粒子数反转,实现远场无腔

光放大的现象.目前,尚未被完全了解的空气激光

的物理机制,以及空气激光在环境监测等领域展示

出的潜在应用前景,使其成为强场激光物理研究的

前沿之一.
超强飞秒激光成丝现象是一种独特的非线性光

学行为[７].近年来,人们发现超强飞秒激光具有高

峰值功率的优势,其在气体环境中传输时可以克服
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衍射和色散等效应的限制产生成丝现象[８].飞秒激

光成丝过程伴随着许多独特的物理现象,因此在大

气遥感、天气控制、非线性光频转换等[９Ｇ１２]方面展现

出了良好的应用潜能.有研究表明,飞秒激光成丝

主要是由克尔自聚焦效应和等离子体散焦效应共同

作用达到动态平衡后形成的[１３Ｇ１４].在激光成丝后,
气体介质内会留下一条长为几厘米到百米量级、直
径为百微米量级的丝状等离子通道,人们将该等离

子通道形象地称为“飞秒光丝”[１５].
光丝最显著的特性之一是光强钳制效应.研究

表明,空气中光丝核区内的激光功率密度被钳制在

１０１３~１０１４W/cm２[１６]范围内,如此高强度的激光场

会使大气环境中的各种原子、分子发生电离或解离,
电离后的原子、分子或解离的分子碎片在经历光激

发、复合等物理过程后发射“指纹”光谱[１７Ｇ１８].通过

分析“指纹光谱”,可以实现多组分同步探测.该项

技术通常被称为“飞秒光丝诱导非线性光谱学”,近
年来已在大气痕量分子检测、燃烧诊断等方面展现

出了广阔的应用前景[１９Ｇ２４].

２００３年,Laval大学Chin研究小组[２５]在背向

测量空气中的光丝诱导非线性光谱时,首次发现了

氮分子(N２)荧光强度随着光丝长度增大而呈指数

增加的现象.他们认为N２ 在光丝激励下实现了粒

子数反转,产生了荧光自发辐射放大现象,从而提出

了光丝诱导空气激光的概念.结合光丝开始位置可

控以及在复杂环境(如雨、雪等极端天气)下仍可成

丝等特点[２６Ｇ２８],人们很容易联想到如果将超快激光

成丝诱导的空气激光作为远场激光源,就可以在大

气传感领域有效地提高信噪比[１８].
随后,受光丝诱导 N２ 产生荧光自发辐射放大

的启发,人们发现光丝也可以诱导其他分子或分子

碎片产生类似的荧光自发辐射放大现象[２９Ｇ３２],如燃

烧场中的中间产物CN、光丝对有机小分子(如甲烷

CH４、乙炔C２H２)光解离形成的分子碎片CH,以及

空气中的水分子 H２O在光丝中形成的 OH和NH
自由基团等.

空气中主要包含两种大气组分,即氮气和氧气,
因此,人们期望利用这两种气体与激光的非线性相

互作用来产生高强度的空气激光.到目前为止,通
过采用不同的泵浦激光条件,人们发现氧原子[３３Ｇ３４]、
氮原子[３４]、氮分子[２５]以及氮分子离子(N２＋)[３５Ｇ３９]可
以转变为增益介质,在激光传输的前向或后向产生

激射现象.目前,人们已基本了解了前三种激射行

为产生的物理图像,但超快强场激光诱导N２＋产生

粒子数反转的物理机制尚在争论之中.本文将主要

讨论飞秒激光成丝诱导N２ 和N２＋的激光的最新研

究进展,而有关利用皮秒强激光诱导氧分子、氮分子

解离后所产生的氧原子、氮原子激射现象已在几篇

英文 综 述 和 专 著 中 有 过 详 细 介 绍,本 文 不 再 赘

述[４Ｇ６,４０].
近年来,人们在研究空气内后向和前向光丝诱

导非线性光谱时发现光丝本身可以作为光增益放大

通道.飞秒激光在空气中成丝后会留下一条亮光

线,光谱分析显示亮线主要是N２ 的C３Πu→B３Πg 和

N２＋的B２Σu
＋→X２Σg

＋ 的光辐射[４１],来自 N２ 以及

N２＋的光辐射在其内部传输时会被有效放大,产生

激射行为.本文将首先概述N２ 在超快强激光场中

的激射现象和物理机制;然后介绍中红外和近红外

激光场中N２＋的激射现象,讨论几种可能产生N２＋

光增益的物理机制,并着重探讨激光偏振效应对

N２＋激射行为影响的最新研究进展;最后介绍空气

激光的应用前景并对相关研究进行展望.

２　N２ 的激射行为

２００３年,加拿大Laval大学Chin小组[２５]首次

发现了光丝诱导空气中的N２ 产生的背向荧光自发

放大行为,展示了飞秒强激光诱导大气组分产生空

气激光的可行性.然而,此方法得到的光增益较小,
仅为０．３cm－１.实现高强度的后向N２ 激光输出是

当下空气激光领域的研究热点之一.N２ 粒子数反

转是在激发态C３Πu和B３Πg 之间建立的,因而,加
大激发态C３Πu的粒子数分布是获得高强度 N２ 激

光的关键.值得强调的是,在电偶极近似下,N２ 在

基态X１Σg 和激发态C３Πu之间的跃迁是禁阻跃迁,
因而,无法直接通过光激发将X１Σg 态上的粒子抽

运到C３Πu态上,加大N２ 在C３Πu态和B３Πg 态间的

粒子数反转.通常,人们认为光丝内处于激发态

C３Πu 的 N２ 主要是通过碰撞激发产生的[４２Ｇ４３].为

了增加处于激发态C３Πu 的N２ 粒子数密度,人们陆

续提 出 了 一 些 新 颖 的 激 发 方 法,如 共 振 转 移 激

发[４４]、高能电子碰撞激发[４５Ｇ４６]、电离后再加热[４７Ｇ５０]、

gainＧswep[５１]等.值得强调的是,人们已经利用前两

种方法通过实验实现了高强度 N２ 激光的输出,下
文将对其进行详细介绍.

２．１　共振转移激发体系下光丝诱导的后向N２ 激光

２０１２年,Kartashov等[４４]发现中红外飞秒激光在

高压N２ＧAr混合气体内成丝时可沿后向产生高强度

的N２ 激光.泵浦激光的中心波长为３．９μm,脉宽为
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８０fs,重复频率为２０Hz,单脉冲能量为７mJ.图１展

示了后向测量得到的光丝诱导的N２ 发射光谱.光谱

分析显示中心波长分别为３３７nm和３５７nm的窄带

宽激射信号分别来自N２ 的C３Πu(ν′＝０)→B３Πg(ν＝
０)和C３Πu(ν′＝０)→B３Πg(ν＝１)辐射跃迁.输出的

N２ 激光能量高达微焦量级,该方法的能量转化率可

比拟于电泵浦N２ 激光的能量转化率[５２].
在N２ 粒子数反转建立过程中,处于亚稳态

４３P２上的Ar原子与N２ 之间碰撞的共振能量转移

过程被认为起着关键作用.在高强度飞秒光丝内,
处于激发态４３P２的氩原子是通过如下三体碰撞过

程产生的:１)Ar＋＋２Ar→Ar２＋＋Ar;２)Ar２＋＋e
→Ar(４３P２)＋ Ar;３)处于激发态４３P２的Ar原

子与N２ 碰撞发生能量共振转移,即 Ar(４３P２)＋
N２(X１Σg)→Ar＋N２(C３Πu),将N２ 从基态X１Σg 激

发至激发态C３Πu,最终在N２ 的C３Πu态和B３Πg 态

之间建立粒子数反转.

图１ 后向测量得到的中红外飞秒光丝诱导 N２ＧAr混合

气体的发射光谱[４４](插图为Ar原子碰撞激发下N２
激光的能级示意图,泵浦激光能量为７mJ,N２ 和

　　　Ar的分压分别为０．１MPa和０．５MPa)

Fig敭１Backward midＧinfrared femtosecond filamentＧ
inducedemissionspectrum from N２ and Ar

mixture ４４  inset energydiagramforN２lasing
byArcollisionexcitation敭Thelaserenergywas
setto７mJ partialpressuresofN２andArwere

　　０敭１MPaand０敭５MPa respectively 
随后,Xie等[５３]以８００nm 飞秒激光作为泵浦

光,研究了其在N２ＧAr混合气体内诱导N２ 产生后

向激射的光增益动力学.通过对比前向和后向 N２
激光增益动力学发现,只有当 N２ 的光增益寿命超

过１ns时,后向N２ 激光才能被有效观测到.也就是

说,在该实验条件下产生后向N２ 空气激光时,光增

益寿命存在一个最小值,该值约为１ns.

２．２　基于高能电子碰撞获得光丝诱导N２ 激光

２０１３年,Liu研究小组[４５]报道了高能量圆偏振

近红外飞秒激光在氮气中成丝时,N２ 荧光沿光丝背

向传输会发生荧光自发辐射放大现象,产生高强度

N２ 激光.泵浦激光(９．３mJ,４０fs,８００nm,１kHz)
被聚焦透镜(焦距f＝１m)聚焦至充有高纯度氮气

的真空腔中形成光丝,腔内压力为０．１MPa.图２
(a)展示了后向测量得到的圆偏振和线偏振条件下

激光成丝诱导的N２ 发射光谱,比较后发现,圆偏振

条件下３３７nm 处 N２ 信号[C３Πu(ν′＝０)→B３Πg

(ν＝０)]的强度比线偏振条件下高一个数量级.此

外,他们还测量了激光能量和偏振效应对 N２ 信号

强度的影响,结果表明在高能圆偏振激光场中 N２
的激发态C３Πu(ν′＝０)和 B３Πg(ν″＝０)形成了粒子

数反转.Liu研究小组认为 N２ 的粒子数反转是高

能电子与N２ 碰撞导致的[５４].在圆偏振光场中,电
离 产 生 的 电 子 会 被 激 光 持 续 加 速;当 光 强 为

１０１４ W/cm２(光丝内的典型光强)量级时,电子动能

峰值在１４eV附近,如图２(b)所示;能量处于１０~
２０eV的高能电子会发生碰撞反应e＋N２(X１Σg)→
N２(C３Πu),将大量处于基态X１Σg 的 N２ 激发至激

发态C３Πu,导致在激发态C３Πu和B３Πg 之间建立粒

子数反转[５５].而在线偏振飞秒激光场中,N２ 电离

产生的电子在光场驱动下作往复运动,最终大部

分电子的动能处于０eV附近,无法产生大量的高

能电子,如图２(c)所示.也就是说,在线偏振光场

下,N２ 从基态 X１Σg 由高能电子碰撞激发到激发

态C３Πu的反应通道被关闭,无法产生高强度的后

向N２ 激光.随后,人们基于泵浦Ｇ探测实验和引

入种子脉冲的方法发现了 N２ 的受激辐射放大现

象,证实了N２ 可以在圆偏振激光场激励下产生粒

子数反转[５６Ｇ５９].
值得强调的是,空气中的另一种主要组分氧气

对高强度N２ 激光的产生具有负面影响[５２].这是由

于氧 分 子 通 过 碰 撞 反 应 O２＋N２(C３Πu)→N２
(X１Σg)＋O＋O消耗处于激发态C３Πu的N２,导致

N２ 激光增益降低.
目前,直接在空气中产生 N２ 空气激光的方法

是将高能量皮秒激光(１０５３nm/１０ps/１０J)作为泵

浦光,通过激光诱导击穿过程产生的高能电子碰撞

诱导N２ 产生粒子数反转.由于泵浦光三次谐波的

波段能够覆盖C３Πu(ν′＝０)和B３Πg(ν″＝０)跃迁,因
此三次谐波可以作为种子光在粒子数反转的N２ 内

被放大,最终在泵浦激光传输的同向产生 N２ 受激

辐射放大信号[６０].
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图２ 后向收集的圆偏振和线偏振条件下光丝诱导氮气的发射光谱[４５]以及圆偏振和线偏振下光丝内的

电子能量分布[５４].(a)发射光谱;(b)圆偏振下光丝内的电子能量分布;(c)线偏振下光丝内的电子能量分布

Fig敭２Backwardemissionspectrainducedbycircularly red andlinearly black polarizedfemtosecondlaserinpure

nitrogengas ４５ andcalculatedelectronenergydistributionsinthecircularlyandlinearlypolarizedfemtosecondlaser

fields ５４ 敭 a Emissionspectra  b calculatedelectronenergydistributioninthecircularlypolarizedfemtosecond
　　　laserfield  c calculatedelectronenergydistributioninthelinearlypolarizedfemtosecondlaserfield

３　N２＋的激射行为

另外一种诱人的空气激光现象是强飞秒激光诱

导N２＋ 的激射行为.２０１１年,Yao等[３５]在研究中

红外飞秒激光于空气中成丝产生的谐波辐射时发

现,当调谐激光的中心波长到特殊位置时,在三次或

五次谐波光谱上,会观测到 N２＋ 在激发态B２Σu
＋

(ν′＝０,１,２)与基态X２Σg
＋(ν＝０,１,２)之间跃迁的

窄带宽光谱线.这种独特的激射现象被认为来自如

下两个过程:１)中红外飞秒光丝诱导N２＋产生光增

益;２)激光成丝过程中产生的谐波脉冲作为种子在

光丝内放大产生N２＋激射信号.然而,在利用中红

外飞秒激光诱导N２＋产生激射行为时,谐波种子是

伴随着激光成丝过程产生的.也就是说,无法通过

改变谐波种子和泵浦激光之间的相对延迟来深入理

解强激光场下N２＋增益的建立过程.
为了克服上述困难,人们提出利用实验室经常

使用的以掺钛蓝宝石为工作介质输出的８００nm飞

秒激光诱导N２＋ 产生光增益.基于泵浦Ｇ探测方法

(８００nm基频光作为泵浦光,４００nm倍频光作为种

子光),通过改变泵浦光和种子光的相对传输方向、
种子光谱形状和强度等,人们确认了光参量过程(如
受激拉曼辐射和四波混频等)并没有在８００nm强

飞秒激光诱导 N２＋ 产生激射信号过程中起着关键

作用[６１].目前,粒子数反转被认为是产生N２＋光增

益的最可能的机制.随后,人们基于此实验方法研

究了N２＋光增益动力学、激发态转动能级的粒子数

分布和动力学等物理过程[３６,５２Ｇ７７],为深入理解强飞

秒激光诱导N２＋激射行为提供了数据支持.

然而,到目前为止,人们就强激光诱导 N２＋ 产

生粒子数反转的物理机制尚未达成共识.在强场物

理中,人们普遍认为强激光电离N２ 后,大部分N２＋

会处于基态X２Σg
＋,因此,直接电离是不能在 N２＋

的激发态B２Σu
＋ 与基态X２Σg

＋ 之间建立粒子数反

转的[７８Ｇ７９].有研究表明,N２＋ 粒子数反转的建立过

程是在“瞬态”完成的,时间尺度大约与泵浦激光的

脉冲宽度相当[３６].图３(a)展示了前向测量得到的

少周期飞秒激光脉冲(６fs,５kHz,０．２mJ)在空气中

诱导的发射光谱.在３９１nm处(B２Σu＋(ν′＝０)→
X２Σg

＋(ν＝０))可以清晰地观测到N２＋自种子(自相

位调制过程产生的白光)的激射信号,表明 N２＋ 粒

子数反转过程甚至可以在几个飞秒尺度内完成[８０].

　　基于上述分析,人们认为电离后泵浦激光与电

子、离子间的相互作用对建立N２＋粒子数反转起着

关键作用.到目前为止,人们已提出了多种物理模

型对其进行解释,如电子重碰撞激发模型[８１Ｇ８２]、电离

后光耦合模型[８０,８３]、不同电子态内转动态上粒子数

分布差异[８４]、转动相干导致的瞬态反转[８５]、近共振

的拉曼放大[８６Ｇ８７]和电子态相干导致无反转放大[８８]

等,其中前两种模型受到了大家的广泛关注,下面将

对其进行着重介绍.

２０１５年,Liu研究小组[８１Ｇ８２]基于高次谐波产生

过程中的“三步模型”(电离Ｇ加速Ｇ复合)[８９],提出电

子回核碰撞激发可能是强飞秒激光诱导 N２＋ 产生

粒子数反转的原因.N２ 被电离后产生电子,电子会

在激光场驱动下作往复运动,部分电子会与母核离

子发生非弹性碰撞,将能量传递给母核离子,使母核
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图３ 少周期飞秒激光诱导N２＋的激射行为[８０].(a)少周期飞秒激光在

空气中诱导N２＋前向发射光谱;(b)实验装置以及N２＋能级示意图

Fig敭３LasingactionofN２＋ bythepumpoffewＧcyclelaserpulses ８０ 敭 a FewＧcyclelaserＧinducedemissionspectrumof

N２＋inairrecordedintheforwarddirection  b schematicsofexperimentalsetupandenergydiagramofthelasing
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　actionofN２＋

离子从基态X２Σg
＋跃迁至激发态B２Σu

＋,最终在这

两种态之间产生粒子数反转.此外,人们还发现

N２＋激射强度与泵浦激光的脉宽、中心波长密切相

关,该现象被认为是来自电子重碰撞导致的N２＋偶

极矩间干涉[９０].
同年,人们认为电离后激光诱导N２＋发生的多

态耦合效应在 N２＋ 粒子数反转建立过程中起着关

键作用[８０,８３].N２ 在泵浦激光脉冲电场峰值附近发

生电离后,产生大量的处于基态X２Σg
＋ 的 N２＋;电

离后,N２＋ 仍处于泵浦激光场中,基态 X２Σg
＋ 和激

发态B２Σu
＋、中间态A２∏u间会发生耦合,导致处于

基态X２Σg
＋的N２＋被大部分抽运到中间态A２∏u,

最终在激发态B２Σu
＋ 和基态X２Σg

＋ 间建立粒子数

反转.随后,人们利用光诱导多态耦合模型成功地

解释了分子准直效应对强飞秒激光诱导 N２＋ 激射

行为的影响[９１].
在“三步模型”中,电离后的电子在强激光场中

的运动轨迹受泵浦激光的控制,与激光偏振态密切

相关[９０];同时,N２＋ 在基态X２Σg
＋ 和激发态B２Σu

＋

间的跃迁为平行跃迁,在基态X２Σg
＋ 与中间态 A２

∏u间的跃迁为垂直跃迁,也就是说,N２＋ 多态间耦

合强度也与激光的偏振态密切相关.近年来,为了

深入理解N２＋粒子数反转的建立过程,人们从光场

调控角度出发研究了激光偏振效应对激光场下

N２＋激射行为的影响.

２０１８年,Corkum小组[９２]研究了泵浦激光偏振

效应对N２＋激射行为的影响,通过比较N２＋激射强

度与高次谐波产生过程对激光偏振的依赖关系后发

现二者存在明显差异.因此,他们认为电子重碰撞

激发过程在 N２＋ 增益建立过程中并未起着关键作

用.随后,人们提出将圆偏振的８００nm飞秒基频

光和圆偏振的二倍频激光的组合光场作为泵浦光来

诱导N２＋产生激射信号[９３].值得强调的是,当基频

光和倍频光的旋向相反时,电子重碰撞截面要远大

于二者旋向相同条件下的重碰撞截面.比较两种旋

向组合下 N２＋ 激射强度的大小可以发现二者并没

有明显差别.因此,光场驱动电子重碰撞激发被认

为在N２＋粒子数反转建立过程中并未起关键作用.
到目前为止,该过程对N２＋激光产生过程的影响尚

在争论之中.

２０１９年,人们研究了偏振整形激光脉冲诱导的

N２＋激射行为[９４].偏振整形激光是线偏振激光脉

冲通过由多级λ/４波片和零级λ/４波片组成的偏振

门后获得的[９５].整形后激光脉冲在电场峰值处的

偏振态是线性的,而脉冲前后沿的偏振态是由两个

波片光轴的夹角θ 确定的.图４(a)展示了激光偏

振整形的实验装置.当θ＝０°时,前后沿偏振态也

为线偏振,但线偏振方向彼此垂直,且与峰值处的线

偏振方向均呈４５°;当θ＝４５°时,前后沿偏振态为圆

偏振态,但彼此旋向相反.图４(b)展示了在偏振整

形激光场(θ＝０°)与线偏振激光场中,前向记录的外

部注入种子条件下的N２＋激射光谱.此工作中,泵
浦激光和种子激光的能量分别为０．６mJ和１００nJ,气
体介质为高纯度氮气,压力为１kPa,聚焦透镜的焦距

为４０cm.由于泵浦激光能量低,自相位调制效应较

弱,故未观测到N２＋的自种子激射信号.值得强调的

是,在３９１nm处,偏振整形激光诱导N２＋激射信号的

强度比线偏振条件下的约高一个数量级.
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图４ 利用偏振门技术对激光脉冲进行偏振整形的实验装置示意图及光谱[９４].(a)实验装置,其中 HWP为半波片,MQW
为多级四分之一波片,ZQW为零级四分之一波片,OA为波片的光轴,θ为波片光轴之间的夹角,插图为光耦合模型

示意图;(b)偏振整形(θ＝０°,蓝色实线)和线偏振(红色点划线)激光脉冲下外部种子注入的N２＋前向激射光谱以及

　　　　　　　　　　　　　　　　　　外部种子脉冲光谱(黑色虚线)

Fig敭４Experimentalsetupofthelaserpolarizationshapebypolarizationgatingtechniqueandspectra ９４ 敭 a Experimental
setup whereHWPindicatesahalfwaveplate andOAistheopticalaxisofthemultipleorderquarterwaveplate

 MQW andthatofthezeroＧorderquarterwaveplate ZQW  theangleθistheanglebetweentheOAsofMQW
andZQW theinsetshowsschematicoflightＧinducedcoupling  b spectraoftheforwardprobepulsescaptured
withthepumppulsesofthelinearＧpolarized θ＝０° reddashdottedline andpolarizationＧmodulated bluesolid
　line laserpulses respectively externalseedspectrumisalsoshown whichisindicatedbytheblackdashline

　　结合侧向荧光和理论模拟分析发现,N２＋ 光增

益的增加是因为在偏振调制激光场中,脉冲尾部线

偏振指向发生了旋转,导致N２＋基态X２Σg
＋和中间

态A２∏u之间的垂直耦合强度明显增强,导致基态

X２Σg
＋上的粒子数到中间态A２∏u上的抽运能力显

著增强,加大了激发态B２Σu＋和基态X２Σg
＋间的粒

子数反转.进一步,旋转零级波片的光轴可以发现,

N２＋激射信号随着后沿偏振态从线偏振演变到圆偏

振而逐渐减少,但侧向荧光信号保持不变.因而,人
们认为偏振整形激光脉冲后沿偏振态会强烈地影响

N２＋基态X２Σg
＋上的粒子数分布,这表明N２＋基态

X２Σg
＋和中间态A２∏u耦合的确在建立N２＋粒子数

反转过程中起着关键作用.
由于上述使用的偏振门整形激光场内偏振状态

变化复杂,因此人们又提出了采用基于泵浦Ｇ耦合Ｇ
探测的方法来观测基态X２Σg 和中间态A２∏u耦合

对N２＋粒子数反转产生过程的作用[９６].实验中,在
泵浦光和探测光间引入一束与泵浦光偏振方向相垂

直的耦合光,泵浦光与耦合光的延时固定为７０fs.
利用λ/２波片旋转耦合光的线偏振指向,改变耦合

光与泵浦光偏振方向的夹角.结果发现,随着夹角

从０°增大到９０°时,N２＋激射信号强度逐渐增加而侧

向荧光强度几乎保持不变.这表明与泵浦光偏振垂

直的耦合光的加入使基态X２Σg
＋粒子数减少,从而

增大了激发态B２Σu
＋ 和基态X２Σg

＋ 间的粒子数反

转.研究还发现,N２＋ 激射信号强度随着垂直偏振

耦合光能量的增加而呈线性增加,这是因为在耦合

光场下,N２＋在基态X２Σg 和中间态A２∏u间的跃迁

为共振跃迁.

　　为进一步展示光诱导多态耦合效应对 N２＋ 粒

子数反转产生过程的作用,人们提出利用一对少周

期飞秒激光脉冲来诱导 N２＋ 产生激射行为[９７].如

图５(a)所示,高能量激光脉冲(电离光,约７fs,

８００nm,４０μJ)诱导 N２＋ 的激发态B２Σu
＋ 和基态

X２Σg
＋间产生相干辐射;随后,另一束低能量的激光

脉冲(激发光,约７fs,８００nm,２０μJ)将处于基态

X２Σg
＋的N２＋激发至中间态 A２∏u.图５(b)展示

了两脉冲间的延迟对N２＋在３９１nm处激射强度的

影响.需要特别注意的是,激射信号强度随着延迟

的变化出现了周期性调制.对图５(b)数据进行傅

里叶 变 换 后 发 现,其 调 制 频 率 对 应 于 B２Σu
＋—

X２Σg
＋—A２∏u间跃迁的光频率,这表明电离后光

诱导多态耦合作用的确在建立 N２＋ 光增益过程中

起着关键作用.
最近,人们利用光诱导多态耦合模型成功地解

释了 激 光 偏 振 效 应 对 N２＋ 激 射 信 号 强 度 的 影

响[９８Ｇ９９].如 前 文 所 述,与 高 次 谐 波 不 同,N２＋ 的

B２Σu
＋(ν′＝０)→X２Σg

＋(ν＝０)的激射强度随着激

光椭偏率的增大而先增强而后降低.众所周知,激
射信号强度与该跃迁上下能级的粒子数分布之差密
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图５ 一对近红外少周期激光脉冲诱导N２＋产生相干辐射[９７].(a)装置示意图,θ代表电离光与激发光偏振的夹角;(b)θ
为０°(红色)和９０°(黑色)时脉冲对内不同延迟下 N２＋ 激射信号强度及在温度为２９８K 时,峰 值 光 强 为４×

　　　　　　　　　　　　　１０１４ W/cm２,脉宽为７fs的激光引起的N２＋排布演化

Fig敭５CoherentemissionofN２＋ inducedbyapairofnearＧinfraredfewＧcyclelaserpulses ９７ 敭 a Schematicofthe

experimentalsetup θindicatestheanglebetweenthepolarizationofionizationpulseandthatofexcitationpulse  b 
dependenceofthe３９１Ｇnm N２＋lasingintensityonthedelaybetweentheionizationandexcitationpulsesatθ＝０°

 red andθ＝９０° black andthetimeＧdependentalignment bluedashline ofN２＋bythelaserfieldwiththelaser

　　　　　　　　　　　intensityof４×１０１４W cm２andpulsedurationof７fsat２９８K

切相关,而上能级的粒子数随着激光椭偏率的增大

而减 少.因 此,人 们 认 为 激 光 偏 振 效 应 对 基 态

X２Σg
＋(ν＝０)粒子数分布的影响导致了偏振激光场

中独特的N２＋激射行为.在电离后的瞬间,N２＋ 的

轴向主要沿着激光偏振方向分布[１００];N２＋ 在基态

X２Σg
＋(ν＝０)与激发态 A２∏u 间的跃迁是垂直跃

迁.因此,与线偏振条件相比,在椭偏激光场,基态

X２Σg
＋(ν＝０)与激发态A２∏u的耦合效果更显著,

最终导致在椭偏激光场中,尽管处于B２Σu
＋(ν′＝０)

的粒子数减少,但激发态 B２Σu
＋ (ν′＝０)和基态

X２Σg
＋(ν＝０)间的光增益增大了.需要强调的是,

激光偏振效应对 N２＋ 的 B２Σu
＋ (ν′＝０)→X２Σg

＋

(ν＝１)强度的影响是随着激光椭偏率的增大而逐渐

减小的,这是由于电离后,处于X２Σg
＋(ν＝１)上的

粒子数密度较小,因此,X２Σg
＋(ν＝１)粒子数密度变

化受 垂 直 耦 合 调 控 的 作 用 小,从 而 导 致 N２＋ 的

B２Σu
＋(ν′＝０)→X２Σg

＋(ν＝１)与B２Σu
＋(ν′＝０)→

X２Σg
＋(ν＝０)两种激射行为对泵浦激光偏振态具有

不同的依赖特性.
由此,人们提出了利用多级λ/４波片产生的偏

振调控激光场来提高N２＋激射信号强度的方法[９８].
图６(a)展示了不同多级λ/４波片下光轴与激光偏

振夹角对N２＋的B２Σu
＋(ν′＝０)→X２Σg

＋(ν＝１)的
激射信号的影响.如图６(a)所示,３９１nm 的最强

激射信号随着波片级次的增加(０→１０)而增强.这

是因为在多级偏振调制光场下,用于基态 X２Σg
＋

(ν＝０)与中间态A２∏u耦合的电场分量随着级次的

增加而增大,如图６(b)所示,处于基态X２Σg
＋(ν＝

０)的N２＋粒子抽运到中间态 A２∏u 的现象更加明

显,增加了N２＋的B２Σu
＋(ν′＝０)→X２Σg

＋(ν＝０)的
粒子数反转.

　　利用７级λ/４波片调控N２＋激射信号时,人们

还发现改变波片光轴与入射激光偏振方向的夹角

时,N２＋的３９１nm激射信号呈非对称式分布.随着

光轴与入射激光偏振方向的夹角从０°增大到４５°再
增大到９０°时,激光的偏振态从线偏振变为圆偏振

再变为线偏振.与零级λ/４波片强度对称分布不同

的是,在０°~４５°间３９１nm激射信号的最大值约为

４５°~９０°间最大值的１/５.结合光诱导耦合模型,人
们认为３９１nm激射信号随着激光偏振变化呈非对

称分布的特性是由不同夹角范围内,电离后N２＋的

基态X２Σg
＋(ν＝０)与中间态A２∏u耦合效率的差异

导致的.

４　结束语

空气激光作为一个远场二次“辐射”光源,已在

探索分子转动相干性、大气传感、光频梳的产生等领

域展示了广阔的应用前景.２０１３年,Zhang等[６３]在

测量利用外部注入种子方式产生的 N２＋ 前向激射

信号时发现,飞秒强激光诱导 N２＋ 产生转动波包,
而且分子波包的转动相干性可通过空气激光的傅里

叶变换光谱重构.随后,Malevich等[１０１]展示了利

用后向N２ 激光探测大气内温室气体的可行性.在

实验中,他们利用共振转移的激发方式产生了背向

N２ 激光,其在后向传输过程中在探测区与向前传输

的Stokes光相互作用产生沿后向传输的受激拉曼

０５０００１７Ｇ７
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图６ 利用不同级次λ/４波片调制激光场诱导N２＋产生激射行为[９８].(a)四种级次(n＝０,３,７,１０)λ/４波片调制激光场下

激光偏振特性对N２＋的３９１nm激射信号的影响;(b)利用不同级次λ/４波片调整激光偏振时,不同θ角下用于N２＋

　　　　　　　　的基态X２Σg
＋与中间态A２∏u耦合的电场分量,积分时间范围为０＜t＜＋∞

Fig敭６N２＋lasingactionsinducedbythefemtosecondlaserpulsesmodulatedbythequarterＧwavelengthplateswithdifferent

orders ９８ 敭 a DependencesoflasingintensityofN２＋at３９１nmontheangleθbetweenthelaserpolarizationandthe
fastaxisofquarterＧwavelengthplatewithfourdifferentordersofn＝０ ３ ７and１０ respectively  b integrated
intensityoftheelectriccomponentofthelaserpulseforthecouplingbetweentheX２Σg

＋andA２∏ustatesoverthe

　　　　　temporalrangeof０＜t＜ ＋∞asafunctionofθforthefourquarterＧwaveplatecases

信号;通过分析拉曼信号可以获得探测区内污染物

的种类、浓度等信息.最近,Cheng研究小组[１０２]发

现,CO２ 分子在强飞秒激光脉冲和N２＋激光共线激

发下可以产生多级拉曼散射信号,拉曼位移可以达

到２０００cm－１,形成了准周期的拉曼光频梳.该现

象表明 N２＋ 空气激光在超快非线性光谱和光频梳

等领域具有广阔的应用前景.
自２００３年被首次提出以来,空气激光已成为当

下强场激光物理研究的热点.本文以超强飞秒激光

成丝诱导的N２ 和N２＋激射行为为例,从现象观测、
机理探索以及潜在应用等方面,综述了空气激光的

研究进展,并着重介绍了激光偏振效应对N２＋ 相干

辐射的影响.就目前的研究现状而言,空气激光领域

仍面临着一些挑战:１)加深理解各种大气环境、强激

光场条件下大气组分电离、解离等产物产生粒子数反

转的物理、化学过程;２)寻找新的激发方式和产生手

段,提高空气激光的能量转化效率,实现远距离、高强

度的空气激光输出;３)研究空气激光与大气污染组分

的相互作用过程,拓展空气激光在大气环境方面的应

用.总之,飞秒激光技术的发展,尤其是超高功率以

及长波长飞秒激光的产生,为空气激光领域的研究提

供了更丰富的工具;同时,人们对原子、分子在强激光

场下物理性质的更深入了解也会为空气激光的发展

提供新思路.随着各种新颖的激发方案的不断提出,
不久的将来会实现高强度空气激光的输出.
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