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CO+2中红外飞秒激光多光子共振激发 的
自由感应衰变研究
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（上海理工大学 光电信息与计算机工程学院，上海 200093）
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摘要：对利用中红外飞秒激光激发 产生的前向相干辐射现象进行了系统研究。实验发现在泵

浦激光与 的 （ ）→ （ ）态跃迁发生五光子共振情况下， 发出的波长为

337 nm 的前向相干辐射能够被有效激发。更进一步，利用泵浦–探测方法对该辐射进行了时间分

辨研究。利用探测激光导致的辐射损耗效应，发现在不同的气压条件下，337 nm 相干辐射的持续

时间均在 0.8 ps 左右，与气压没有明显关系。基于这一观测结果，提出该辐射的本质是多光子共

振导致的自由感应衰变辐射。研究揭示了利用中红外飞秒激光激发二氧化碳离子产生相干辐射的

本质，指出了强场激光与原子、分子体系共振相互作用过程中自由感应衰变效应的普遍性。
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CO+2Free induction decay of  pumped by MIR femtosecond laser
pulses via multiple photon resonance excitation
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Science and Technology, Shanghai 200093, China)
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Abstract: The  forward  coherent  radiation  generated  by  ionic  carbon  dioxide  molecules  excited  by
tunable  mid-infrared  femtosecond laser  pulses  was  systematically  investigated.  The  coherent  radiation
corresponding to the  ( )→ ( )  transition of the   can be effectively created when
the mid-infrared laser was in multiple photon resonance with the transition. Furthermore, a pump-probe
method  was  used  to  investigate  the  temporal  evolution  of  the  radiation  process.  Based  on  the
suppression of the 337 nm radiation effect induced by probe laser pulses, it was found that the duration
of  337  nm  coherent  radiation  was  about  0.8  ps,  which  showed  no  obvious  dependence  on  the  gas
pressure.  In  view of  this  observation,  the  nature  of  this  coherent  337  nm radiation  was  free  induction
decay radiation induced by multi-photon resonance. This study not only reveals the nature of coherent
emission  of  carbon  dioxide,  but  also  points  out  the  universality  of  free  induction  decay  effect  in  the
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resonant interaction of high-field laser with atoms and molecules.
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在过去 10年里，空气中无腔激射效应引起了

世界范围内诸多研究组的极大兴趣[1-12]，该效应源

于超快激光在大气中的非线性成丝传输现象。飞

秒激光成丝过程蕴含着丰富的物理效应，如多光

子电离和隧穿电离、超连续谱产生、微波和太赫

兹辐射、空气激光效应等 [13]。空气激光效应是飞

秒激光成丝传输过程中备受关注的新兴研究课题

之一，目前，世界范围内约有 30多个研究小组致

力于研究氧气、氮气、氩气以及二氧化碳等空气

组分的空气激光效应[1-7,14-15]，该效应已经成为超快

非线性光学领域的一个热点。

N+2 CO+2

N+2

N+2 B2Σ+u

X2Σ+g

研究表明，在适当的泵浦激光波长、激光强

度和气压条件下，在氧气、氮气、氩气、二氧化

碳及水蒸气中均可获得前向或后向相干“激光”

辐射。对于这些不同“空气激光”效应的物理机

制，除了氧原子的相干辐射机制被证明为超辐

射 [1,11,16]，关于 、Ar和 的相干辐射机制仍有

较大争议或尚未可知[4,7,9,14-15,17-23]。近几年，科研人

员对 空气激光效应进行了大量研究[4,7,9,17-23]。在

采用钛蓝宝石激光器输出的 800 nm飞秒激光泵浦

氮分子离子时，前向 391.4 nm辐射相对于泵浦脉

冲呈现出气压依赖的皮秒量级特征时间延迟。有

研究表明，随着等离子体丝长度的增加，391.4 nm
辐射的时域轮廓出现振荡现象。研究者们根据这

些特征，认为该相干辐射是超辐射[7,11,24]。而利用

光参量放大器（optical parametric amplification，OPA）

输出的中红外（middle infra-red，MIR）可调谐激光

脉冲（1.1～2.6  μm）泵浦氮气分子离子时，前向

391.4 nm辐射却无显著时间延迟，并没有呈现出

超辐射的特征。根据这一重要特征，作者提出在

中红外泵浦时， 的高能级激发态 和低能级

态是被中红外激光脉冲通过三光子或五光子

共振激发的，此时 391.4 nm辐射本质是自由感应

衰变（free induction decay, FID）效应。FID是一种

典型的相干瞬态光学效应，是由大量发光原子或

分子在具有共同的偶极距相位时产生的相干辐

射，在多种原子和分子体系中均已被观察到[25-27]。

N+2与 MIR激光脉冲泵浦 产生 391.4 nm辐射信

CO+2
CO+2 Ã2Πu ν

′ = 1 X̃2Πg ν = 0

CO+2

号相似，可调谐的 MIR激光脉冲泵浦 CO2 时，可

产生来自 的波长约为 337 nm的相干辐射 [14]。

该辐射对应于 从 （ ）态到 （ ）

态的跃迁。然而， 的这种相干辐射目前很少被

关注，其性质和物理机制在很大程度上是未知的。

CO+2

CO+2

CO+2

本实验通过改变泵浦波长、CO2 气压等实验

参数，系统研究了可调谐中红外激光脉冲泵浦

产生的前向 337 nm相干辐射。在中红外激光

波长 1 600～1 700 nm、气压 50～1 000 mbar的条件

下，观测到窄带的 337 nm辐射峰叠加在飞秒激光

成丝过程中产生的宽带 5次谐波辐射之上。为研

究 337 nm辐射的时间特性，进一步开展了泵浦–
探测实验。实验中，在 MIR泵浦脉冲之后，注入

波长为 800 nm的飞秒激光作为探测脉冲。光谱和

时间分辨的结果表明，在时间零点之后，337 nm
信号因为 800 nm探测脉冲的作用而显著下降。 随
着泵浦光和探测光时间延迟的增加，337 nm信号

的恢复时间约为 0.8 ps，这一关键信息给出了 337 nm
辐射的脉冲持续时间。更重要的是，在气压从

50～700 mbar的变化过程中，337 nm辐射持续时

间与气压几乎无关，始终保持在 0.8 ps左右。这一

观测结果表明来自 的 337 nm相干辐射的本质

是自由感应衰变，与超辐射效应的特征完全不

同。本研究阐明了飞秒激光泵浦 产生的相干辐

射的物理性质，也进一步丰富了强场物理中的

FID现象，揭示了原子、分子体系与强场飞秒激光

共振相互作用过程中 FID效应的普遍性。 

1    实验装置与过程

实验中使用 Spectra-Physics公司的商用飞秒激

光及 OPA系统。该飞秒激光系统输出中心波长为

800 nm、重复频率为 1 kHz、脉冲宽度为 35 fs的
激光脉冲。实验装置如图 1 (a)所示，图 1 (b)为对

应的离子能级图。

飞秒激光系统（单脉冲能量为 5.6 mJ）输出的

激光脉冲被分束镜 BS分成两束能量均为 2.8 mJ
的激光。第一束激光通过反射镜 M1, M2, M3，然

后泵浦一个 OPA系统。OPA系统在中红外范围内
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（1 100～2 600 nm）产生波长可调谐的激光脉冲，作

为泵浦脉冲激发 CO2 气体。在不同的波长条件

下，中红外泵浦激光脉冲的能量在 100～200 μJ之
间变化。在实验过程中，通过使用可调光学衰减

片，将不同波长泵浦激光脉冲的能量固定在 110 μJ。
第二束 800 nm激光脉冲在经过光学衰减片后，脉

冲能量降低到约 170 μJ，其作为探测光束。探测光

先经过反射镜 M4，M5，M6，再经过二向色镜

DM反射后与中红外泵浦激光脉冲合束。由反射

镜 M5和 M6组成的光学延迟线可以精确地调节

MIR泵浦激光脉冲与 800 nm探测激光脉冲之间的

时间延迟。MIR泵浦激光脉冲和 800 nm探测激光

脉冲通过焦距 35  mm的光学透镜 L1聚焦于纯

CO2 气体中。

在 MIR泵浦激光的焦点附近，二氧化碳分子

被光场电离，产生肉眼可见的长约 3 mm的明亮等

离子体细丝。在激光传播方向，在光路上放置合

适的光学滤波片（BG40或中心波长在 400 nm的短

波通滤波片）或中心波长为 335 nm的干涉滤波片

（带宽为 20 nm）进行光谱滤波。经过光学滤波片

后，利用焦距为 75 mm的光学透镜 L2收集前向辐

射信号，将该信号耦合进光纤探头从而进入光纤

光谱仪（Avantes,  AvaSpec-ULS2048CL-EVO）进行

光谱分析和记录。 

2    结果与讨论

图 2 实验结果展示了 CO2 等离子体的前向辐

射光谱随泵浦激光波长和气压的变化。在图 2(a)
中，气压固定为 140 mbar；在图 2(b)中，泵浦激

光波长固定为 1 620 nm。图 2(a)展示了调谐泵浦激

光波长过程中获得的前向辐射光谱。受干涉滤波

片 20 nm带宽的限制，光谱仪仅记录了 325 ～355 nm
的光谱范围，这一光谱范围对于观测 337 nm信号

是足够的。
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图 2    CO2 等离子体的前向辐射光谱随泵浦激光波长和气压的

变化

Fig.2    The forward radiation spectra of the CO2 plasma varies
with  the  wavelength  of  the  pump  pulses  and  the
pressure

 
 

CO+2 Ã2Πu ν
′ = 1 X̃2Πg ν = 0

由图 2 (a)可以看出，在泵浦激光波长从 1 590 nm
调谐到 1 670 nm的过程中，辐射光谱中除了中红

外泵浦激光产生的宽带 5次谐波外，在 337 nm附

近有明显的窄带双峰辐射光谱信号。该 337 nm辐

射来源于   从  （ ）态到  （ ）态

的能级跃迁，而光谱分裂导致的双峰结构源于
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图 1    实验装置及能级示意图

Fig.1    Schematic diagram of the experimental setup and energy level
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Renner-Teller效应 [14]。随着泵浦激光波长的增加，

5次谐波的光谱中心不断红移。当泵浦激光波长进

一步调谐到 1 670 nm以上时，不断红移的 5次谐

波主导了前向辐射光谱，337 nm辐射不再显著。

进一步研究 337 nm辐射与 CO2 气压的关系，实验

结果如图 2 (b)所示。从图 2 (b)可以看出，随着气

压从 50  mbar增加到 1 000 mbar， 337  nm辐射和

5次谐波信号的光谱强度都逐渐增强，而光谱线形

几乎没有变化。

为了深入理解该辐射的时间动力学过程，时

间分辨测量是必要的。实验中，337 nm辐射的强

度相当弱，而且始终叠加在 5次谐波之上，因此

无法采用广泛应用的和频技术来测量其时域轮

廓[7]。因此，实验中改变研究思路，使用一个延迟

的 800 nm飞秒脉冲作为探测脉冲，抑制该辐射过

程 [10, 28]。这一抑制效应基于光谱强度随双光束之

间延时的变化，进而能够提供该辐射持续时间的

重要信息。实验中，控制探测脉冲能量为 170 μJ，
使其可将二氧化碳分子微弱电离。仅用探测激光

脉冲激发 CO2 气体，用肉眼能观测到非常微弱的

等离子体发光，这证实了电离的发生。此外，实验

中还确保仅有探测脉冲激发情况下，不存在 337 nm
辐射信号。

τ

τ

τ

τ

在该泵浦–探测实验中，首先展示了当时间延

迟   接近于零点时，在 403 nm附近出现一个强度

极高的光谱成分。时间延迟零点附近 3个典型延

时的实验结果如图 3所示。泵浦激光和探测激光

脉冲之间的延迟显示在 3个子图中。为了便于比

较，在图 3(b)中将 375～425 nm的光谱强度乘以

0.01。正值时间延迟表示 800 nm探测激光脉冲滞

后于中红外泵浦激光脉冲，负值延迟时间则相

反。在图 3 (a)中，当时间延迟   = −1 ps 时，除了

337 nm处的辐射峰、5次谐波信号（在 334 nm附

近）以及 3次谐波信号（在 540 nm附近）外，可以

注意到 403 nm附近探测到微弱的新光谱成分。在

 = 0 ps时，它的强度比 3次谐波和 5次谐波的光

谱强度高大约 2个数量级。而在   = 1 ps 时，它的

强度降低到几乎无法探测。鉴于该光谱信号所在

的波长位置，可将其归因于泵浦激光脉冲和探测

激光脉冲的四波混频效应。

显而易见的是，泵浦和探测激光脉冲的时间

重叠程度对该信号强度变化至关重要，两者偏离

时间零点的情况下，信号强度则极大降低直至消

失。由于主要关注的是 337 nm附近的光谱信号，

因此将光学滤波片改为干涉滤波片（bandpass filter,
BP335）。在后续的时间分辨测量中，过滤出 335 nm
附近的±10 nm宽的光谱成分。

图 4展示了在不同的 3个典型 CO2 气压条件

下，前向辐射的光谱和时间分辨测量结果，气压

分别为 50，150，310 mbar。图 4 (a)～(c)显示了在

不同气压下，337 nm附近的光谱成分的时间分辨

测量结果。延迟−1～−0.5  ps的情况下，800  nm
探测脉冲被关闭，因此其信号强度为仅有泵浦脉

冲情况下的信号强度。在−0.5 ps时，800 nm探测

脉冲开启。图 4(d)～(f)是 337 nm光谱强度随着延

时的变化，与上列的图 4(a)～(c)相对应。

τ

为了全面了解探测激光脉冲对 337 nm辐射的

影响，探测激光脉冲在 τ = −1～−0.5 ps的区间内被

关闭。因此，在 τ = −1～−0.5 ps的区间呈现的辐射

光谱对应于仅有泵浦激光脉冲情况下的辐射光

谱。在    = −0.5 ps时，探测激光脉冲开启，且在

时间上领先于泵浦激光脉冲。当探测脉冲开启
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图 3    在泵浦激光脉冲和探测激光脉冲不同延时条件下的 CO2 等

离子体前向辐射光谱

Fig. 3    Forward  radiation  spectra  of  CO2 plasma  with
different  delay  conditions  of  pump  laser  pulses  and
probe laser pulses
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CO+2

后，337 nm辐射的信号强度在不同气压下均呈现

出一定增强。辐射信号的这一增强效应，可以归

因于 800 nm探测激光脉冲对 CO2 分子的预电离作

用。对于能量为 170 μJ的探测激光脉冲，在数值

孔径为 0.05的聚焦透镜聚焦下，其激光强度约为

5×1013 W/cm2量级，在其焦点附近能够将气体分子

电离。在微弱等离子体丝预先存在的情况下，已

经形成了一定浓度的处于基态的  。对于这部

分处于基态的 ，MIR激光脉冲可以直接和其

发生相互作用，而无需 MIR脉冲电离中性 CO2 分

子。因此，在不考虑微弱预等离子体对后续

MIR传输影响的情况下，总的等离子体浓度因为

预等离子体的存在而有所上升，从而导致其辐射

信号有所增强。这与氧原子空气激光研究中采用

预解离脉冲解离 O2 分子为氧原子的情况类似。在

那种情况下，O2 分子的预解离导致氧原子的辐射

增强和激发阈值降低[1, 29]。

τ

其次，图 4 (a)～(c)中显示出当探测激光脉冲

和泵浦激光脉冲在时域上重叠时 (  = 0 ps)，5次谐

波和 337 nm辐射的信号强度都增加了几乎一个数

量级。此情况下的信号增强有两个方面的原因：第

一，由于电离率对激光电场强度很敏感，而 1 600 nm
和 800 nm两个激光脉冲在时间上重叠导致两种不

同频率的激光电场相干叠加 [13]，这样可以产生更

高浓度的等离子体；第二，800 nm飞秒脉冲将引

起 CO2 分子的瞬态准直，经过准直后的 CO2 分子

在中红外脉冲作用下更易电离，具有更高的电离

率。在空气等离子体形成过程中，两个激光脉冲重

叠导致等离子体密度增加已经被观测并报道过[30]。

τ

CO+2 X̃2Πg

CO+2

Ã2Πu X̃2Πg

X̃2Πg

Ã2Πu X̃2Πg

对于正值的延时，800 nm探测激光脉冲滞后

于MIR泵浦激光脉冲。337 nm光谱信号在   = 0 ps
后出现陡然下降，并且在大约 0.8 ps的时间尺度内

呈现出一个缓慢恢复过程。这种 337 nm光谱信号

的降低源于 800 nm探测激光脉冲对 CO2 分子的弱

电离而导致的 337 nm辐射抑制。由 800 nm探测激

光脉冲制备的 绝大部分处于基态  态，而

不是激发态。这是由于非共振的 800 nm探测激光

脉冲强度较弱，最终   在不同能级上的布居以

指数形式依赖于电离能，因此电离产生的离子绝

大多数处于离子基态，并不具有  ～  态之

间的初始偶极矩。在粒子布居注入到基态   的

情况下，等离子体中   态和   态的总体宏

观极化将会减小。因此，在 800 nm探测激光脉冲

电离二氧化碳分子并在离子基态注入一定浓度离

子的情况下，337 nm辐射信号会受到抑制。在大

约 0.8 ps后，337 nm辐射信号的强度恢复到仅有

MIR泵浦脉冲时的信号强度。这一观测说明 337 nm
辐射在 0.8 ps之内结束，即该辐射的持续时间约

为 0.8 ps。最重要的观测是，在不同气压条件下，

该信号的恢复时间始终为 0.8 ps，几乎保持不变，
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图 4    不同气压条件下 CO2 前向辐射光谱与延时的关系

Fig.4    Relation between forward radiation spectra of CO2 and delay with different atmospheric pressure conditions
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见图 4(a)～(c)。

CO+2

在 CO2 气压更大的变化范围内，337 nm信号

强度随时间延迟 τ 的变化如图 5所示。可以看到，

即使在 700 mbar以上更高的气压条件下，信号恢

复时间仍然是 1 ps左右。这一特征与超辐射过程

的性质不同。在超辐射过程中，由于发光分子或

原子之间的协同作用，随着气压的增加，辐射过程显

著加速，辐射持续时间与气体压力成反比[1, 7, 11, 16, 24]。

相比之下, 本研究观测到的   辐射具备光学自由

感应衰变的性质, 即受激发的辐射原子或分子集体

以一种相干方式向外辐射，而各个辐射离子之间

的协作效应并未体现，所以并不能通过增加气体

密度来加速辐射过程[25-27]。可见，来自于二氧化碳

分子离子的 337 nm相干辐射在本质上属于自由感

应衰变辐射。
 

 

1.00

0.75

0.50

0.25

0

700
600
500
400
300
200
100 气

压
/m
ba
r

−0.5 0 0.5 1.0 1.5

时间延迟/ps

强
度
/(a
.u
.)

 
图 5    不同气压下 337 nm 光谱随泵浦与探测脉冲之间延时的

变化

Fig.5    Variations of the spectra at 337 nm with the delay time
between  pump  and  probe  pulses  under  different
pressure conditions

 
 

τ

CO+2

在图 5中，还有一个特征值得注意。在气压

相对较低的 50～400 mbar范围内，337 nm信号在

探测脉冲开启时  (  =−0.5 ps ) 始终呈显出一定增

强。然而，在气压更高的 450～700 mbar的范围

内，这种增强不再显著。可见当气压较高时，预

电离形成的等离子体密度变大，其对随后的 MIR
激光脉冲将具有显著的散焦作用。由于预电离形

成的等离子体的散焦作用，MIR泵浦激光脉冲的

聚焦强度将下降，导致 MIR泵浦   效率降低。

而当气压较低时，由于预电离形成的预等离子体

密度较低，这种散焦效应可以忽略。因此，在较

高的气压条件下，由预电离形成的等离子体引起

的辐射增强效应与 MIR泵浦激光强度降低导致的

辐射减弱效应相互抵消，最终导致光谱信号在 800 nm
探测脉冲开启时并无明显变化。 

3    结  论

CO+2

Ã2Πu ν
′ = 1 X̃2Πg ν = 0

CO+2

N+2
CO+2

对MIR可调谐飞秒激光泵浦   产生的 337 nm
相干辐射进行了系统实验研究。首先测量了该辐

射与泵浦激光波长和气压这两个关键实验条件的

依赖关系。研究发现，当泵浦激光的 5倍频接近

于二氧化碳离子的   ( )→ ( )跃迁

频率时，波长为 337 nm的信号能够被共振激发，

呈现为叠加在 5次谐波之上的窄线宽辐射峰。为

了揭示 337 nm辐射的时域动力学过程，实验中采

用泵浦探测方法。该方法基于延迟的 800 nm飞秒

激光由于电离注入基态   引起的 337 nm信号损

耗。在时间零点之后，在气压从 50 mbar增加到

700 mbar的过程中，结果显示 337 nm辐射信号的

持续时间基本维持在 0.8 ps左右。可见，337 nm
辐射的性质是由共振五光子激发的自由感应衰

变，其物理图像类似于可调谐 MIR激光脉冲泵浦

的   产生的自由感应衰变过程。本研究阐明了可

调谐 MIR激光脉冲泵浦    产生的 337 nm相干

辐射的物理机制，进一步指出了强飞秒激光共振

激发不同的原子或分子时自由感应衰变辐射的普

遍存在性。
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