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空气激光是以空气为增益介质产生的无谐振腔自由空间相干辐射, 具有高准直度、高相干性以及高强度

等显著优势. 基于高功率超短激光脉冲非线性传输成丝过程, 可以远程诱导产生空气激光从而为大气遥感探

测提供理想光源. 得益于空气激光产生时伴随的原子分子相干激发过程, 空气激光远程探测技术具有高光谱

分辨率和高探测灵敏度, 为痕量分子探测、温室气体监测以及工业污染物检测等远程遥感应用提供了有力工

具. 本文简单介绍空气激光的物理机制, 着重回顾空气激光远程探测的各种应用并对未来研究做出展望.
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1   引　言

随着近年来温室效应加剧, 极端恶劣天气频

发, 世界各国对大气层高精度动态监控需求也越发

急迫. 作为大气远程遥感的有力工具, 激光光谱学

手段被广泛应用 [1]. 传统的激光遥感技术通常采用

线性光学方案, 利用地基大能量激光系统向远程大

气中发射高强度激光光束, 进而激发大气中污染物

分子的特征能级辐射, 在地面观测站可以接收污染

物分子引起的背向散射等非相干信号. 由于散射信

号在全空间弥漫, 地基观测站所能收集的信号强度

随传输距离增大表现为平方衰减规律, 从而严重限

制了远程探测的信噪比和灵敏度. 近十多年来, 空

气激光作为一个新颖的强场超快现象, 引起了国内

外研究人员的广泛关注 [2−6]. 空气激光是指以空气

中存在的原子分子或其衍生物为增益介质, 通过无

谐振腔单程放大的方式产生的具有高准直度、高相

干性及高强度的自由空间辐射. 与自发荧光辐射相

比, 空气激光沿特定方向传输, 具有良好的空间指

向性和时空相干性, 并且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, 有望将远程遥感的灵敏度提高若干个数量级.

因此, 自空气激光现象发现以来, 人们便对其在远

程探测中的应用进行了探索 [7−10].
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Hemmer等 [7] 于 2011年率先提出将背向空气

激光与双光子吸收或受激拉曼散射技术结合进行

远程分子指纹谱测量. 随后 Malevich等 [9,10] 利用

相向传输的台式化激光脉冲对这一方案进行了原

理性验证, 间接证实了空气激光用于远程探测的可

能性. 由于空气主要由氮气和氧气构成 (氮气和氧

气在空气中比例大于 99%), 基于氮分子和氧分子

及其电离解离产物包括氮分子离子、氮原子和氧原

子产生空气激光是当前研究主流. 而氮分子离子

(  )激光由于其独特的强场电离激发过程, 具有

鲜明的量子相干性特征 [11]: 强场电离的分子离子

是彻底的相干体系, 电子相干性、振动相干性、转

动相干性为研究弱光下的强非线性过程和分子的

量子相干调控物理提供了新途径, 并为远程大气遥

感提供原理性的发现推动力.
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此外, 峰值功率超过几吉瓦 (1 GW = 109 W)

的飞秒激光在大气中非线性传输时可以克服自然

衍射, 产生一个内核直径在 100 µm量级、峰值光

强高达 50—100 TW/cm2(1 TW = 1012 W)的自

导引通道, 即飞秒激光成丝 [12,13]. 目前, 普遍认为

飞秒光丝是基于克尔自聚焦效应和等离子体散焦

效应两者动态平衡而实现的突破衍射极限、不受聚

焦系统数值孔径限制的超长距离光场约束. 飞秒激

光成丝可以在远程大气中产生极小的聚焦光斑, 进

而产生超高光强并激发大气中原子分子丰富的非

线性效应. 结合空气激光和超快激光成丝, 为突破

远程遥感中的探测灵敏度瓶颈提供了潜在的解决

方案 [14,15].
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2014年, Ni等 [16] 首次在高功率飞秒激光成丝

产生  激光的过程中, 观测到了氮分子的转动拉

曼信号并实现高达 0.8%拉曼散射转换效率. 随后

Liu等 [17] 发现了  激光的高阶级联拉曼散射, 并

实现大于 2000 cm–1 的拉曼频移, 对应数十个拉曼

级次和数百个拉曼边带, 开启了空气激光在非线性

光谱领域的重要应用. 最近, Zhao等 [18] 利用飞秒

激光成丝产生的超连续光谱和  激光成功测量了

二氧化碳 (CO2)和甲烷 (CH4)气体的振动拉曼光

谱, 而 Zhang等 [19] 利用空气激光发展了一种高灵

敏度的相干拉曼光谱技术, 实现了大气中温室气体

浓度的定量检测、多组分同时探测和 CO2 同位素

识别, 探测灵敏度达到 0.03%的水平, 最小信号抖

动达到 2%的水平.

本文回顾了近期基于空气激光的远程高分辨

光谱探测研究. 首先简单介绍空气激光的种类和产

生机制, 然后介绍空气激光在远程光谱探测中的研

究进展, 并讨论这一新型探测手段的诸多独特优

势, 最后对未来研究方向做出展望. 

2   空气激光

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 [5,20,21]. 这类激光通常采用紫外光泵浦, 通过双子

吸收实现激光跃迁能级的粒子数反转, 增益寿命较

长. 分子类激光主要是以空气中的氮气分子为增益

介质 [4,22−24], 通过激发态氩原子或者热电子碰撞激
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发实现粒子数反转. 由于氧气的猝灭作用, 在空气

中产生的氮分子激光信号通常较弱. 离子类空气激

光主要以强场光电离产生的氮分子离子作为增益

介质, 其物理机制颇受争议, 因此激起了强场科学

领域研究者极大的兴趣 [6,25−35]. 就远程遥感而言,

由于  激光产生时伴随的原子分子相干激发, 非

常适用于具有高灵敏度和信噪比的相干光谱探测,

并得益于  激光独特的时空相干特性, 有望进一

步提升基于相干拉曼光谱的大气遥感探测灵敏度

和信噪比.
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图 1给出了中心波长为 428 nm的   激光典

型时空特征 [17]. 从图 1(a)可以看到,   激光的光

谱线宽极窄 (约 2 cm–1), 且具有良好的空间指向

性 . 与此同时 ,    激光具有独特的不对称时域

波形 (见图 1(b)): 激光脉冲具有较为陡峭的上升

沿和缓慢的下降沿, 脉冲半高全宽为 12 ps, 接近

傅里叶变换极限. 此外,   激光的产生滞后于高功

率飞秒驱动光场. 这些特性使得基于  激光的相

干拉曼光谱可以大大抑制非共振四波混频效应,

实现高相干性、高分辨率和高信噪比的远程光谱

探测. 
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图 1      激光的时空特性 [17]　(a)中心波长为 428 nm的 

激光光谱, 插图为   激光的远场光斑形状; (b)  激光的

时域波形, 红色箭头标明 800 nm驱动激光脉冲入射时刻
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Fig. 1. Spectral-temporal  profiles  of      lasing[17]:  (a)   

laser spectrum with the central  wavelength of  428 nm, the

inset is the far-field profile of     laser; (b)     laser tem-

poral profile with the red arrow denoting the timing of the

800 nm driving pulse. 
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3   基于空气激光的远程光谱探测
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Zhang等 [36] 于 2013年展示了基于空气激光

探测分子转动相干性的重要应用, 实验上发现  

激光强度会随分子轴取向变化产生周期性调制,

并从   激光光谱解构分子转动量子波包演化 .

2014年, Ni等 [16] 利用高功率中心波长为 800 nm

飞秒激光脉冲在纯氮气中驱动产生了  激光, 并

首次在  激光光谱中观测到了中性氮分子的转动

拉曼信号, 从激光到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. 实验产生的  激光光谱和 N2 拉曼散射

光谱如图 2所示.
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随后 Liu等 [17] 利用空气激光产生了高阶级联

拉曼散射, 其实验原理包含  激光产生和相干拉

曼散射两步, 基本实验光路如图 3(a)所示. 首先将

一束高功率近红外 (800 nm)激光脉冲通过倍频晶

体产生二倍频信号, 然后将基波和倍频波同时聚焦

到充满氮气的气体盒子中, 用以产生高亮度中心波

长为 428 nm的  激光信号. 随后将  激光和剩

余的泵浦光一起聚焦到拉曼散射气体中, 在飞秒泵

N+
2

浦光作用下分子多个转动能级发生非共振跃迁, 形

成分子相干转动波包.   激光进而与分子相干转

动波包作用, 产生高阶级联拉曼散射. 图 3(b)是利

用以上方案在不同气压 CO2 气体中产生的高阶转

动拉曼散射光谱, 产生的拉曼频移大于 2000 cm–1,

对应数十个拉曼级次和数百个拉曼边带. 由于这一

方案采用单束飞秒激光脉冲, 所产生的空气激光与

泵浦激光空间自然重合, 同时注入倍频光可以大大

增强空气激光强度, 再结合空气激光本身的窄线宽

和高相干度等独特优势, 开启了空气激光在非线性

光谱领域的重要应用.
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近期, Zhao等 [18] 将高功率飞秒激光聚焦在空

气中成丝, 基于飞秒光丝非线性增强同时产生高强

度  激光和谱宽超过多个分子振动能级跃迁的超

连续谱白光. 通过将待测气体喷射到飞秒光丝附

近, 在超连续谱白光和  激光的共同作用下, 实验

中测量了多种分子包括 N2, O2, CO2 和 CH4 的振

动拉曼散射光谱. 图 4(a)给出 CO2 分子相干振动

拉曼散射的能级跃迁结构, 超连续白光和激光分别

对应振动能级激发光和探测光. 图 4(b)展示了实

验测得的超连续谱白光光谱和有无 CO2 时对应的
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图 5    空气激光辅助相干拉曼散射 [19]　(a) 空气激光和相干拉曼散射产生机制示意图; (b), (c) 相干拉曼信号强度与气体浓度的

定量关系, 插图为最小浓度下测得 CO2 和 SF6 的拉曼信号

Fig. 5. Air-lasing based coherent Raman scattering[19]: (a) Generation scheme of air-lasing and coherent Raman scattering; (b), (c)

intensity of Raman signal as a function of gas pressure, inset shows the measured Raman signals of CO2 and SF6 at the minimum

pressures. 
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拉曼散射光谱结构.

N+
2

N+
2

近期, Zhang等 [19] 发展了空气激光辅助的相

干拉曼光谱技术, 其基本原理如图 5(a)所示. 飞秒

激光与空气的极端非线性作用, 一方面激发空气分

子的光学增益, 实现了 1000倍以上的种子放大,

产生了波长为 428 nm、线宽为 13 cm–1 的  激光.

同时, 飞秒激光在大气中非线性传输产生超连续光

谱, 将频谱带宽拓展到 3800 cm–1, 比入射光谱宽

1个数量级以上, 足以激发空气中大部分污染物分

子和温室气体的相干拉曼振动. 当  激光遇到相

干振动的分子, 会产生高效相干拉曼散射, 从拉曼

散射光谱强度就可以反推环境气体中的各种分子

成分及其浓度. 图 5(b), (c)分别给出了实验测得

的 CO2 分子和 SF6 分子相干拉曼散射强度随气体

浓度的定量关系. 插图中分别给出了在最小浓度下

两种分子的相干拉曼散射信号光谱, 可以看出其仍

然具有较好的信噪比. 此外, 得益于空气激光内禀

的窄光谱线宽, 空气激光辅助的相干拉曼光谱技术

还可以很好地分辨 CO2 同位素分子. 

4   讨　论

N+
2

N+
2

基于空气激光的远程光谱探测具有诸多独特

优势. 首先, 相比如传统的线性光学方案, 空气激

光远程探测是一个高度相干过程, 导致散射光具有

较高强度和良好方向性, 极大地增强接收效率 [37,38].

其次, 相比于常见的非线性光谱学手段, 如四波混

频, 受激拉曼散射, 双光子吸收等, 空气激光远程

探测可以只用单束激光激发, 激发光和探测光在远

程自动产生并且时空高度重合, 避免了多波长激光

远程激发时难以精确控制的时空重合难题. 此外,

就  激光而言, 其产生过程中伴随的原子分子相

干激发使得激光输出的时频信息带有鲜明的量子

相干性特征, 比如超辐射类似的辐射延时 [39], 非对

称的时域波形 [17,25], 近零色散的频谱分布 [40] 以及

分子相干波包调制的激光强度 [41,42]. 这些特征导致

 激光在基于空气激光的相干光谱探测中发挥了

不可替代的作用, 并为有望突破现有的远程光谱探

测灵敏度和信噪比极限. 

5   结　论

处于强激光场中的原子或分子能够在远小于

N+
2

光周期的极短时间内, 以隧穿的方式被光场迅速电

离, 这一现象为阿秒科学奠定了基础. 而空气激光

现象的揭示, 尤其是  激光的发现表明强场光电

离过程往往还伴随着分子离子或中性分子的激发,

导致自发甚至受激的光辐射. 这一意想不到的现象

拓展了现有强场原子分子物理的研究范畴. 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. 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. 尽管现有的空气激光远程探测研究

仍局限于高稳定性的实验室条件, 但相信随着相关

基础研究的深入以及高功率飞秒激光脉冲技术的

日臻完善, 大气层中的空气激光远程遥感探测在不

久的将来会成为现实.

感谢华东师范大学刘招祥博士提供相关素材.
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SPECIAL TOPIC—Attosecond physics

Air-lasing high-resolution spectroscopy for
atmospheric remote sensing*
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Abstract

Air-lasing is a cavityless coherent radiation generated in free space from air constituents as gain medium,

featuring high collimation,  high coherence,  and high intensity.  Benefited from the long-range filamentation of

high-power ultrashort laser pulses propagating in air, the air-lasing can be induced remotely, providing an ideal

light  source  for  atmospheric  remote  sensing  and  chemical  species-resolved  detection.  Owing  to  the  coherent

atomic/molecular excitation process accompanied with the generation of air laser, remote sensing based on air-

lasing has high spectral resolution and high detection sensitivity, which recently proved to be a powerful tool for

important applications such as in trace molecule detection, greenhouse gas monitoring and industrial pollutant

detection.  In  this  short  review,  the  physical  mechanism  of  air  lasing  is  briefly  introduced,  and  various

applications of air laser remote sensing are reviewed emphatically, and the future research is prospected.

Keywords: remote sensing, air lasing, Raman spectroscopy, high field laser physics
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