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（2）多自由度耦合的挑战。电子、核振动-转动、自旋[131]等多自由度多时间尺度动

力学是强场理论面临的重大挑战。通常由于电子运动时间尺度远快于核运动时间尺度，采

用玻恩-奥本海默（Born-Oppenheimer，BO）近似分别处理电子动力学以及核在绝热势能

面的运动。但是即使在绝热近似下，光场的驱动仍然会带来不同势能面的耦合。直接基于

核振动和转动量子态的理论处理，涉及到巨大的量子态数目，因此需要发展更加有效的算

法。另一方面，电子与核的非绝热耦合在阿秒尺度的电离过程是否可以忽略也是一个争议

的问题[24,71]。例如，在静态 DFT 计算中计入电离过程高能光电子与核碰撞所导致的核反

冲，即可看到 FC原理失效。Ghomashi等基于简化维度下包含振动和电子运动的严格含时

薛定谔方程（TDSE，time-dependent Schrödinger equation）求解[64]，得到了同样的结论。

核运动对相干性诱导电荷迁移的退相干与复相干起着决定性作用[25,26,72]。为了考虑核振动

与电子运动的耦合，Despre 等针对电子相干性可以持续多长时间，开展了针对离子的包含

电子和核动力学的全量子力学计算[81]。另外在势能面的锥形交叉处，BO 近似自然失效，

导致相干性转移与演化。因此需要在目前的电离-耦合理论中进一步引入非绝热效应[19,20,76]，

深入认识锥形交叉如何影响电子相干[132]以及电子与核运动相干性的转移[133]。 

（3）密度矩阵演化及退相干过程的多维光谱理论。实时刻画和诊断量子态布居及态

间量子相干性，长久以来是一个科学难题。目前，基于内壳层（K 边或 L 边）吸收的阿秒

瞬态吸收光谱（ATAS，attosecond transient absorption spectroscopy）已成为诊断激发态动

力学与量子态演化的重要手段[7,38,87,132]。Bourassin-Bouchet 等利用多维光谱对光电离伴随

的退相干过程进行定量诊断 [134]。基于双光子跃迁阿秒拍频重构技术（RABBITT，

reconstruction of attosecond beating by interference of two-photon transitions）与阿秒脉冲串干

涉的方法，已能对光电子波包的密度矩阵实现重构[135,136]。针对涉及转动自由度的复杂动

力学，Marceau等基于分子非绝热取向实现时域光电离干涉[137]。Morrigan等利用紫外脉冲

共振激发科里奥利力耦合的 NH3两个电子态，结合时间分辨测量与高精度谱学，实现了分

子坐标系下密度矩阵的量子层析[138]。极紫外与阿秒多维光谱技术的快速发展，要求相应

的理论与计算方法同步跟进，以实现对测量结果的精确解析与密度矩阵重构。 

（4）从单原子辐射到集体辐射和量子光源。对强场相干辐射现象的深入理解，要求

理论能够覆盖从单个原子的强场动力学，到多个原子集体耦合动力学和辐射的传播效应。

目前采用的光学布洛赫-麦克斯韦方程，多限于少数几个能级，有待在传播方程中拓展多



 
态耦合及引入强场驱动效应，揭示增益机理及背向相干放大机制。同时，单个被激发的双

能级原子，其辐射性质与耦合到同一个光学模式的多个辐射源的集体辐射有很大差异，会

导致超辐射（亮态）或者亚辐射（暗态）。作为产生强脉冲或超稳激光[139]的一条潜在技

术途径，超辐射的研究最近重新受到较多关注。特别是结合强场驱动，研究多体相干集体

辐射[140,141]是重要前沿。另外，目前相关理论多建立在经典光场的框架下。随着强压缩光

的逐步应用[142]，以及对产生具有高阶时间相干特性[143]量子辐射源的需求，要求发展基于

光场量子化的电离-耦合理论，为未来拓展量子光源驱动产生新型辐射提供支撑。 

5   多体多自由度体系的量子相干时空诊断 

量子态布居及相干性（密度矩阵）对于物质的吸收和辐射特性有重要的影响，是量子

操控、量子探测、化学反应控制、生物过程量子效应、光能转换中的关键物理量。2011年

Goto等观测到飞秒强激光调控分子波包时，其本征态布居随时间发生振荡现象，这为分子

量子逻辑门提供了态分辨操控的新工具[144]。进一步研究表明：量子态布居与相干性对空

气激光[37]、无反转激光[100,121,123,145,146]、X 射线激光参量放大[102,147-150]、自由感应衰变[55]、

超辐射[40,111,143,151]、吸收谱线线形调控[32]、量子放大[152]起决定性作用。不仅如此，量子相

干性还能诱导和驱动各种复杂的多时间尺度动力学过程，例如定向电荷迁移[35]、选择性化

学反应[153]以及光合作用中的能量转移[154]等。电子间的多体关联和相干可以驱动俄歇-梅

特纳（Auger-Meitner）衰变中的电荷迁移[155]。电子与核运动的非绝热耦合导致的多自由

度量子相干在锥形交叉[132]、内转换[156]以及分子结构 Jahn-Teller 重排[36,157,158]中都扮演着

重要角色。 

量子相干性的完备测量要求获取不同激发态布居数（或几率幅）的大小及其相对相位。

其本质是探测物质波的相位信息，需借助量子态的干涉测量。常用手段是利用多束光激发

制备量子态波包，实现其通道干涉，并通过改变光脉冲时间延迟获取多维光谱信息，进而

解码密度矩阵。在涉及低激发电子态和振动态动力学的研究中，基于可见光波段的二维电

子-振动谱学是强有力的多维光谱技术，可实现对光激发后核振动波包的实时分辨[159,160]。

然而，将这些方法直接用于诊断强场驱动下制备的量子相干性，仍存在局限。强场作用下，

原子分子的电子态、振动态、转动态等多自由度发生耦合，导致布居和相干性在不同自由

度间转移及退相干。Ando 等[119]利用两束偏振相互垂直的强近红外少周期激光脉冲和氮气

分子相互作用，实验发现氮气离子（N2+）在波长 391 nm处的激射强度随两束脉冲之间的

时间延迟周期性振荡，证实了强场量子相干性涉及多个量子态以及皮秒至阿秒等多个时间



 
尺度的动力学耦合。因此亟需发展新的实验方法与态分辨实时测量技术，以刻画此类量子

相干演化。 

阿秒光脉冲的产生（其发明荣获 2023 年诺贝尔物理学奖）为探测物质内部电子超快

动力学提供了强大工具[7]。目前国际上已可稳定产生百阿秒以下的极紫外脉冲，国内亦产

生了短至 51 阿秒的极紫外光脉冲[161-163]。阿秒光脉冲独特的时-频域特性，凭借其极短时

间分辨率与宽谱覆盖能力，为超快谱学诊断开辟了新维度[164]。阿秒瞬态吸收光谱（ATAS）

技术利用单个阿秒脉冲或阿秒脉冲串，基于内壳层（K 边或 L 边）吸收，兼具时间-能量

分辨与元素分辨的独特优势，正日益广泛地应用于激发态动力学探测及量子态演化诊断

[68,87]。针对 N2+激光涉及的三个电子态是否存在粒子数反转的问题，Kleine 等 [38]基于

ATAS 技术，利用阿秒软 X 射线对 N2+的基态与激发态布居进行了初步探测。然而，该研

究结果面临两大挑战：其一，涉及 N2+内壳层复杂的势能面结构，且光谱分辨率不足，导

致对振动能级的指认存在困难[12]；其二，受限于现有探测手段，尚未触及量子相干性这一

核心物理量的探测[12,38]。将阿秒脉冲与红外飞秒/太赫兹脉冲结合，发展的 XUV 多波段多

维光谱技术，有望实现对多自由度量子相干性的多尺度综合诊断。 

强激光场下原子分子电离的光电子动量谱包含了激光场、光电子以及原子分子量子态

的相位信息，实验上通过阿秒精度改变两束激光的相位延迟，测量不同延时的干涉条纹可

以获取光电子相位信息。Han 等[165]构建了双色同向旋圆偏振光场，结合阿秒钟技术和相

位之相位光电子动量谱技术，实现了对电子隧穿过程中量子相干性的测量，精确获取了势

垒下相位和振幅信息。Gong 等[166]利用正交双色光场，通过测量相位依赖的光电子角分布，

突破了强场多光子相互作用下量子态分辨的瓶颈，实现了对分子电离过程中光电子分波振

幅与相位的测量，揭示了多光子过程中额外累积的阿秒量级的相互作用相位。Lin 等[167]发

现了超快 Kapitza-Dirac效应，他们用一束飞秒脉冲电离原子产生电子脉冲，用一对反向传

播的飞秒激光脉冲构筑飞秒驻波光场，通过拍摄电子脉冲在不同时刻穿过驻波脉冲光场产

生的衍射条纹，直接观测到电子的相位信息，表明基于超快 Kapitza-Dirac效应的干涉仪可

以作为电子波包相位的精确诊断工具。Laurell 等[135]采用双红外和阿秒脉冲串对光电子相

干性进行探测，基于双脉冲 RABBITT 技术对光电子波包密度矩阵实现了诊断，发现自旋

轨道耦合导致离子和电子纠缠弱化了光电子波包的相干性。离子的相干性能否借助纠缠得

到强化，以及二者之间的内在联系，都有待进一步研究。Kneller 等[136]利用参考阿秒脉冲

串，对红外整形后的阿秒脉冲串进行干涉探测，获取强光驱动下多个量子通道的相位和振

幅信息，以及它们之间的量子相干特性和时域演化动力学信息，发现了持续时间远超预期

的电子相干性，揭示了多电子系统中相干保护机制的存在。上述工作分别从隧穿相位、分



 
波振幅、电子波包衍射以及密度矩阵重构等角度切入，共同表明干涉测量是获取相位信息

的有效途径；但这些方法目前的作用对象仍主要是光电子，如何移植到强场持续注入的分

子离子体系，仍有待解决。 

总之，针对物质体系量子相干性的超快演化，发展量子态分辨的可见至极紫外波段多

维光谱技术，结合阿秒瞬态光谱、相干拉曼光谱和光电子动量谱，有望实现对多体、多自

由度体系中量子态布居与相干性的精确测量。通过解析不同自由度下量子相干性的时空演

化信息，阐明电子关联及电子-核多自由度耦合在强场量子相干性产生中的作用机制，为

理解和控制空气激光等新型辐射提供物理依据。 

6   强场下量子相干辐射的调控与应用 

作为强场量子相干驱动的新型光源，空气激光展现出不同于传统激光的独特性质[168]。

1）无腔放大：空气激光以飞秒激光在大气中非线性传输产生的等离子体光丝为增益通道。

借助飞秒光丝远距离自导传输的特性及其在远超瑞利长度范围内对强光场的有效约束能力，

空气激光无需依赖光学谐振腔，即可在自由空间中实现受激辐射与相干光放大，展现出远

程产生、放大与调控的潜力。2）双向辐射：空气激光不仅能够沿泵浦光传播方向发射，

还可沿其相反方向进行背向辐射。这种独特的双向辐射特性，特别是背向定向发射的能力，

可以有效克服自发辐射和散射信号随传输距离平方衰减的限制，显著提升远程探测的灵敏

度。3）窄线宽：尽管空气激光源于宽带飞秒激光激发，但由于共振耦合与量子相干效应

的作用，其光谱带宽通常仅为几个波数，比泵浦光频谱窄 2～3 个数量级，从而为物质检

测提供了一种高精度的光谱探测手段。 

为提升空气激光的输出能量与传输距离，各国研究者开展了持续的技术竞争。维也纳

科技大学、美国空军实验室和亚利桑那大学组成的国际联合研究团队，利用美国劳伦斯-

利弗莫尔国家实验室的 10 焦耳皮秒激光系统开展了相关研究，在真实大气环境中创造了

当时最远、最强的空气激光纪录[169]。法国巴黎综合理工大学研究团队利用百毫焦、太瓦

级飞秒激光进行了类似尝试，实现了 2.6 µJ 的氮气离子激光输出[170]。此外，多个研究团

队也积极探索通过调控量子系统的相干布居提升空气激光强度的方案。例如，通过时域偏

振整形优化粒子数反转，可使氮气离子激光强度提升两个数量级[41]。构建最优泵浦光场则

可将强度进一步提高五个数量级[49]。2025 年，上海光机所研究团队采用级联放大方案，

实现了目前公开报道最高能量的空气激光输出[171]。 

在提升空气激光输出强度的同时，发展空气激光应用技术也一直是国内外研究者关注

的焦点。2011 年，Hemmer 等提出将背向空气激光与双光子吸收和受激拉曼散射技术结合



 
进行远程分子探测的构想[126]。2015 年，Malevich 等演示了背向氮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，成功实现了

高纯度、高浓度甲烷气体的检测[172]。近年来，上海光机所研究团队相继发展了基于空气

激光的单光束相干拉曼光谱技术[173]和电子共振增强相干拉曼散射技术[174]，展示了空气激

光指纹谱技术在温室气体探测[175,176]、同位素分析[177]和光丝诱导化学反应监测[178]等方面

的应用。与大气检测普遍使用的差分吸收光谱技术相比，空气激光拉曼光谱技术不需要预

先知道待测物质的成分，而且可以利用一束激光同时测量多种污染物和温室气体，为多组

分大气分子的灵敏探测提供了新的技术途径。 

除了大气检测之外，基于空气激光的相干拉曼光谱技术在燃烧诊断方面也具有巨大的

应用潜力。燃烧场温度和组分的精确测量对于化石能源的清洁高效利用以及航空发动机等

先进动力系统的优化设计均具有重要意义。相干反斯托克斯拉曼散射（CARS，coherent 

anti-Stokes Raman scattering）技术由于具有非接触测量、空间分辨率高、测温准确等优点

而备受瞩目。传统的 CARS技术通常需要对多束激光进行波长调谐和精密的时空控制。然

而，高温燃烧场中往往存在严重的折射率梯度和湍流，容易引起光束偏折和相位失配，导

致拉曼信号急剧下降甚至消失。2024年，上海光机所研究团队利用空气激光成功研制了单

光束、单次相干拉曼测温仪，并展示了其千赫兹高帧频测温能力[179]。空气激光与泵浦光

天然重叠且时间上滞后若干皮秒的独特时空特性[168]，使其抗抖动、抗湍流能力强，能够

有效抑制非共振背景，为发展高速、高灵敏、高精度的单光束相干拉曼测温技术提供了有

利条件，能够满足复杂大气环境以及高温、高压、高湍流极端燃烧场中温度检测的需求。 

经过十余年的发展，空气激光研究已从现象发现拓展至机制探索，并展现出其在实际

应用中的潜力。这一过程不仅推动了强场物理与量子光学的交叉，空气激光独特的光学特

性也为环境科学与先进制造领域的相关需求提供了新的技术选择。然而，受限于输出能量

与成丝产生的强背景，这类光源的实用化仍面临信噪比瓶颈。因此，未来需要充分挖掘并

利用强场量子相干辐射的独特优势，发展多元信噪比提升技术，攻克实际应用中的关键技

术瓶颈。 

7   结语 

强场量子相干辐射的研究正处在从现象发现走向机制厘清的阶段，其进展取决于理论

方法与诊断技术能否同步推进。该领域未来涉及的关键科学问题，包括如何制备和诊断强

场诱导的量子相干性，如何识别和利用强场诱导的各种离子辐射机制，如何结合阿秒瞬态

光谱探测和分析电子、振动和转动各种相干性之间的转移动力学，以及如何发展强场多自



 
由度理论、在更复杂体系中拓展对强场诱导相干性及其辐射特性的调控。其中，发展量子

态分辨和时间分辨的探测技术，将有助于实现粒子数布居与多体多自由度量子相干性的实

时测量，进而揭示强场量子相干辐射与放大机制。在应用层面，强场量子相干辐射为远程

探测提供了不同于传统激光的技术路径。同样可以预期，随着量子光源在超快物理研究中

的广泛应用，强场量子光学的内涵将得到进一步拓展。 
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Abstract  Intense ultrashort laser fields can prepare quantum coherence and multi-body 

entanglement in atoms and molecules on a sub-cycle timescale by combining 

broadband excitation with resonant coupling. Unlike conventional quantum optics, 

where coherence is built through the resonant interaction of weak narrowband light 

with atoms, here the coherence is created in an open, nonequilibrium system that 

undergoes ionization and radiates while the driven process is still under way. This 

review surveys the emerging field of strong-field quantum optics, covering the creation, 

diagnosis and application of such coherence. Five elementary processes are analyzed as 

sources of strong-field coherence: ionization and excitation that leave the ion in a 

superposition of electronic states, vibrational and rotational wave-packet formation in 

molecules, nonadiabatic coupling that redistributes coherence among electronic and 

nuclear degrees of freedom, entanglement between the photoelectron and the parent ion, 

and multi-electron coherence that initiates charge migration. These processes give rise 

to novel coherent emissions, including N2+ air lasing, ultraviolet supercontinuum 



 
radiation and free induction decay. The gain mechanism of N2+ air lasing remains 

controversial, and competing scenarios including population inversion, lasing without 

inversion, superradiance and post-pulse free induction decay are compared. We present 

an ionization-coupling theoretical framework that treats strong-field ionization and 

subsequent laser-ion coupling on the same footing, and discuss the challenges of 

extending it to many-electron, multi-degree-of-freedom open systems and to collective 

emission. On the experimental side, multidimensional spectroscopy, attosecond 

transient-absorption spectroscopy and photoelectron momentum spectroscopy are 

reviewed as state-resolved probes of coherence dynamics. Finally, the unique properties 

of air lasing and its potential applications in remote sensing, trace-gas detection and 

combustion diagnostics are discussed. Realizing air lasing as a practical radiation 

source with controllable temporal, spectral and spatial properties requires improving 

the output brightness and suppressing the supercontinuum background generated during 

filamentation. 

Keywords  strong-field quantum optics, quantum coherence, air lasing, attosecond 

pulses 


