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单个阿秒脉冲表征技术研究进展
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摘要  自本世纪初超快科学进入阿秒领域以来，阿秒脉冲以其超宽频谱和超短时间分辨，为研究阿秒时间尺度的瞬

态过程提供了有力工具，推动了人们对光与物质相互作用以及微观超快动力学机制的理解。基于高次谐波的单个

阿秒脉冲产生技术已日臻成熟，通过发展多种时空选通门技术，阿秒脉冲脉宽不断缩短，已达到的最短纪录为

43 as。相较于阿秒脉冲的产生，对其精确测量与表征是深入研究和应用的基础，目前主流表征方法是通过阿秒条

纹相机技术测量获得条纹能谱，进而从中提取阿秒脉冲的时域信息。首先简要回顾了高次谐波产生、单个阿秒脉冲

选通及测量的发展，然后介绍了阿秒条纹相机技术的原理，并重点阐述了基于阿秒条纹能谱的表征算法，对其主要

优缺点进行分析，最后对阿秒脉冲表征的发展进行了总结和展望。
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1　引   言

观测和研究瞬态过程是人们探索未知和认识自然

的重要手段。超短超强脉冲的出现，为人们以极高时

间分辨研究微观超快动力学过程提供了可能，推动了

人们对光与物质相互作用机理的理解。微观范畴内，

分子转动过程时间尺度在皮秒量级，分子振动过程时

间尺度在飞秒量级。Zewail［1］将飞秒激光应用于超快

成像技术，分析出分子中原子在化学反应中的运动轨

迹，使人们能够理解和研究重要化学反应过程，从而开

创了飞秒化学。而原子、分子、固体中电子运动时间尺

度为阿秒量级，需要阿秒宽度的超短脉冲对其进行测

量和研究。

在强激光场作用于气体原子的实验中，人们观测

到基频光的高次谐波辐射（HHG）［2-3］。 Corkum［4］于

1993 年提出了半经典三步模型，从理论上解释了惰性

气体原子 HHG 的产生原理，为理解 HHG 现象提供了

既简洁又清晰的物理图像。之后人们深入研究了气

相离子、液体、固体的 HHG 机理及应用［5-13］。本质上

高次谐波是一系列时间上周期排列的阿秒脉冲串，为

了获得单个阿秒脉冲（IAP），可以在驱动激光作用的

大部分时间里破坏辐射高次谐波的必要条件，只在半

个周期里允许 HHG 发射，这个发射的时间窗口即称

为选通门［14-19］。结合 HHG 和适当的选通门技术，人们

已经可以产生脉宽为数百阿秒甚至几十阿秒的激光

脉冲。

2001 年，Agostini 小组 Paul 等［20］使用 40 fs 钛宝石

激光器作用于氩气，产生并表征了脉冲宽度为 250 as
的 13~19 阶高次谐波的阿秒脉冲串。同年，Krausz 小
组 Hentschel 等［21］使用 7 fs 少周期红外（IR）脉冲得到

了脉宽为 650 as 的单个阿秒脉冲，标志着超快研究进

入阿秒领域。其后 20 多年来，阿秒脉冲脉宽被不断压

缩，国内外的单个阿秒脉冲产生研究均取得重要进展

（见图 1）［22-32］。2023 年，美国科学家 Pierre Agostini、德
国科学家 Ferenc Krausz 和瑞典科学家 Anne L’Huillier
被授予诺贝尔物理学奖，以表彰他们在实验上产生阿

秒脉冲串及单个阿秒脉冲，以及将阿秒脉冲用于研究

物质中电子动力学过程的巨大贡献。

阿秒脉冲的脉冲宽度已达到几十阿秒的时间尺

度，光谱范围覆盖了紫外、极紫外（XUV）至软 X 射线

（SXR）波段［33-36］。基于阿秒瞬态吸收光谱、阿秒光电

子测量等技术，阿秒脉冲被广泛应用于对原子、分子和

凝聚态物质中的电子超快动力学过程进行研究，如俄

歇衰变［37］、原子内壳层跃迁［38］、原子分子光电离延

时［39-42］、多原子分子内的电子转移［43-47］、固体材料中的

超快结构相变［48］、宽禁带半导体中光诱导的拍赫兹振

荡 调 控［49-51］以 及 液 体 环 境 中 的 超 快 质 子 转 移 过

程等［52-53］。
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对单个阿秒脉冲的光谱、相位、脉宽、波形等特性

进行准确表征是重要且富有挑战性的课题。时间尺度

上，阿秒脉冲脉宽远小于电子元件纳秒量级的最快响

应时间，脉宽为几十阿秒甚至更短的阿秒脉冲已经达

到极紫外或软 X 射线波段。由于极紫外波段光脉冲的

光子在非线性介质中会发生强烈吸收，缺少合适的非

线性介质进行响应与测量，传统的飞秒脉冲测量技术

无法直接推广到阿秒领域，因此准确表征阿秒脉冲一

直很具挑战性。由于目前阿秒脉冲能量较低，主流方

法是将阿秒脉冲与飞秒脉冲进行互相关测量，即利用

阿秒脉冲与飞秒脉冲共同作用于气体介质，通过电离

的电子在飞秒激光场中的运动特性反演阿秒脉冲

信息。

2001 年，Paul 等［20］开创性地提出使用基于双光子

跃迁干涉的阿秒脉冲串重构技术（RABBITT），利用

红外激光调制阿秒脉冲电离气体产生的光电子，当红

外光足够强时会出现边带峰，随着两束激光相对延时

的变化，边带能谱强度出现周期性调制，从这种能谱的

调制中可以获得各频率成分的相对相位，进而实现对

阿秒脉冲串的表征和重建。

为了获得百阿秒甚至更短的时间分辨，实验上需

要从阿秒脉冲串中选通出单个阿秒脉冲。单个阿秒脉

冲的精确表征比阿秒脉冲串更加复杂。由于阿秒脉冲

的光谱可以从实验中直接测量，因此阿秒脉冲的时域

表征本质上是阿秒脉冲的光谱相位测量问题。根据测

量位置的不同，单个阿秒脉冲的测量方法可以分为原

位测量和离位测量。原位测量包括：1）依赖于三步模

型中回碰电子辐射光子所携带的阿秒脉冲信息进行反

演［54］；2）空间分离的阿秒灯塔［55-57］和华中科技大学陆

培祥课题组于 2020 年提出的全光阿秒测量方法［58-60］。

离位测量主要包括：1）基于高次谐波光谱干涉的超短

脉冲电场的重建算法（SPIDER）［61-62］；2）基于阿秒脉冲

和 红 外 脉 冲 互 相 关 光 电 子 探 测 的 阿 秒 条 纹 相 机

技术［63］。

阿秒条纹相机技术是目前单个阿秒脉冲测量的主

流手段。在传统条纹相机的基础上，Itatani 等［63］于

2002 年提出将横向偏转电场换成随时间变化更快的

飞秒激光电场。电子被阿秒脉冲电离后在飞秒脉冲作

用下受到调制，这种能谱调制随阿秒-飞秒光场的延迟

而变化，阿秒脉冲相位信息就编码在其中，通过合适的

算法能够从中反演出阿秒脉冲的频谱相位，进而重建

阿秒脉冲时域电场，此即阿秒条纹相机技术。

受益于单个阿秒脉冲前所未有的时间分辨能力，

单 个 阿 秒 脉 冲 的 测 量 技 术 在 近 年 来 得 到 快 速 发

展［64-74］。本文主要简述从阿秒条纹相机条纹能谱中表

征阿秒脉冲时域特性的研究进展。首先简述阿秒条纹

相机技术原理，然后介绍单个阿秒脉冲表征算法的研

究进展，最后对单个阿秒脉冲的表征技术进行总结和

展望。

2　阿秒条纹相机技术

条纹相机技术最初被用于测量皮秒量级的超快光

信号，主要思想是利用随时间变化的横向电场偏转光

电子轨迹，将脉冲信号的时间信息转换到探测器的空

间分布上，通过测量光电子的空间分布能够反演待测

脉冲随时间的强度分布。为了测量时间尺度更短的阿

秒脉冲，Itatani 等［63］提出将横向偏转电场换成随时间

变化更快的飞秒激光场。如图 2 所示，在阿秒条纹相

机中，阿秒脉冲电离气体原子产生的光电子在红外光

场中加速，其光电子能量改变量由电离时刻的激光场

图 1　单个阿秒脉冲产生技术的发展历史

Fig. 1　Development of generation techniques for isolated attosecond pulse
相位决定，等效于在时域上引入相位调制。采用合适

的反演算法，可以从条纹能谱中测量阿秒脉冲的光谱

相位，进而结合光谱振幅重建时域电场，实现对阿秒脉

冲的时域表征。

当探测方向与驱动光偏振方向平行时，电子被阿

秒脉冲电离到连续态后，在驱动光场作用下的速度和

最终的动能改变量可以表示为

        v ( t )= -∫ e
m e

EL ( t ) dt + é
ë
êêêêv0 + e

m e
AL ( t i) ù

û
úúúú=

            - e
m e

AL ( t )+[ v0 + e
m e

AL ( t i) ]， （1）

             ∆K (τ )≈ 8U P ( )τ K i sin (ωL τ + φ)=

                        -A L ( τ ) 2e2

m e
K i ， （2）

式中：EL ( t )和 AL ( t )分别为红外光脉冲的电场和矢

势；v0 为电子电离后的初速度；e 和 m e 分别表示电子电

荷和质量；ti为电子的电离时刻；-( e/m e )AL 表示电子

在电场中振荡运动且在激光场结束时变为零，最终电

子动量取决于电离时刻的电场矢势和初始动量；U P =
e2 E 2

0 ( τ ) /4m e ω 2
L 表示红外激光场有质动力能；K i 为光

电子初始动能；ωL 为驱动光频率；φ 表示红外光场与阿

秒脉冲的相对相位。

光电子条纹能谱是关于电子动能及扫描延时的二

维函数。当红外激光场为圆偏振时，将产生角度分辨

的光电子谱，也可用于重建阿秒脉冲，以及进行自由电

子激光的单发测量［75-78］。

图 3（a）是一种实验上常见的基于阿秒条纹相机

技术的光路示意图，被广泛应用于各种阿秒光学实

验［21-22，26，28，31-32，79-80］。实验中，入射红外脉冲被分为两束，

其中泵浦光在气体池中产生的阿秒脉冲被轮胎镜聚

焦后，透过百纳米厚度的金属薄膜，滤除红外驱动光

并进行色散补偿后［81-86］，与探测光通过带孔合束镜合

束，然后在气体喷嘴处产生受探测光调制的光电子。

如图 3（c）所示，阿秒脉冲产生的光电子被飞秒脉冲调

制后由飞行时间谱仪（TOF）收集并探测。扫描阿秒

脉冲和飞秒脉冲的时间延迟，最终能够获得图 3（b）所

示的条纹能谱图。通过合适的反演算法能够从中重建

出阿秒脉冲和飞秒脉冲的时域信息，以及探测介质的

光电离截面和光电离延时等信息［37，87］，也可用于研究

图 3　阿秒条纹相机技术。（a）阿秒条纹相机技术光路图；（b）实验测量的阿秒条纹能谱图；（c）电子被 XUV 脉冲从靶原子电离，在近

红外（NIR）或红外电场中加速后，由 TOF 收集并探测

Fig. 3　Attosecond streaking camera scheme. (a) Attosecond streaking camera scheme diagram; (b) experimental streaking spectrogram 
of IAP; (c) ionized from noble gas atoms by XUV pulses, photoelectrons are then accelerated in infrared/near-infrared (IR/NIR) 

field and collected by TOF

图 2　阿秒脉冲电离的光电子在强激光场作用下的速度改变。

虚线表示无强激光场时的速度分布，实线表示强激光场

作用时的速度分布［63］

Fig. 2　Effect of strong laser field on photoelectrons ionized by 
attosecond pulses. Dashed line presents velocity 
distribution without laser field while solid line with laser 

field[63]
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相位决定，等效于在时域上引入相位调制。采用合适

的反演算法，可以从条纹能谱中测量阿秒脉冲的光谱

相位，进而结合光谱振幅重建时域电场，实现对阿秒脉

冲的时域表征。

当探测方向与驱动光偏振方向平行时，电子被阿

秒脉冲电离到连续态后，在驱动光场作用下的速度和

最终的动能改变量可以表示为

        v ( t )= -∫ e
m e

EL ( t ) dt + é
ë
êêêêv0 + e

m e
AL ( t i) ù
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m e
K i ， （2）

式中：EL ( t )和 AL ( t )分别为红外光脉冲的电场和矢

势；v0 为电子电离后的初速度；e 和 m e 分别表示电子电

荷和质量；ti为电子的电离时刻；-( e/m e )AL 表示电子

在电场中振荡运动且在激光场结束时变为零，最终电

子动量取决于电离时刻的电场矢势和初始动量；U P =
e2 E 2

0 ( τ ) /4m e ω 2
L 表示红外激光场有质动力能；K i 为光

电子初始动能；ωL 为驱动光频率；φ 表示红外光场与阿

秒脉冲的相对相位。

光电子条纹能谱是关于电子动能及扫描延时的二

维函数。当红外激光场为圆偏振时，将产生角度分辨

的光电子谱，也可用于重建阿秒脉冲，以及进行自由电

子激光的单发测量［75-78］。

图 3（a）是一种实验上常见的基于阿秒条纹相机

技术的光路示意图，被广泛应用于各种阿秒光学实

验［21-22，26，28，31-32，79-80］。实验中，入射红外脉冲被分为两束，

其中泵浦光在气体池中产生的阿秒脉冲被轮胎镜聚

焦后，透过百纳米厚度的金属薄膜，滤除红外驱动光

并进行色散补偿后［81-86］，与探测光通过带孔合束镜合

束，然后在气体喷嘴处产生受探测光调制的光电子。

如图 3（c）所示，阿秒脉冲产生的光电子被飞秒脉冲调

制后由飞行时间谱仪（TOF）收集并探测。扫描阿秒

脉冲和飞秒脉冲的时间延迟，最终能够获得图 3（b）所

示的条纹能谱图。通过合适的反演算法能够从中重建

出阿秒脉冲和飞秒脉冲的时域信息，以及探测介质的

光电离截面和光电离延时等信息［37，87］，也可用于研究

图 3　阿秒条纹相机技术。（a）阿秒条纹相机技术光路图；（b）实验测量的阿秒条纹能谱图；（c）电子被 XUV 脉冲从靶原子电离，在近

红外（NIR）或红外电场中加速后，由 TOF 收集并探测

Fig. 3　Attosecond streaking camera scheme. (a) Attosecond streaking camera scheme diagram; (b) experimental streaking spectrogram 
of IAP; (c) ionized from noble gas atoms by XUV pulses, photoelectrons are then accelerated in infrared/near-infrared (IR/NIR) 

field and collected by TOF

图 2　阿秒脉冲电离的光电子在强激光场作用下的速度改变。

虚线表示无强激光场时的速度分布，实线表示强激光场

作用时的速度分布［63］

Fig. 2　Effect of strong laser field on photoelectrons ionized by 
attosecond pulses. Dashed line presents velocity 
distribution without laser field while solid line with laser 

field[63]
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气体［88-90］、固体中的阿秒时间尺度动力学过程［80］。

3　基于阿秒条纹谱图的相位重建

自阿秒条纹相机技术提出以来，已有许多反演方

法能够从阿秒条纹谱图反演阿秒脉冲的光谱相位，进

而重建阿秒脉冲时域波形，如用于阿秒脉冲重建的频

率分辨光学门技术（FROG-CRAB）［91-92］、基于单频滤

波的宽带阿秒脉冲表征算法（PROOF）［93］、基于层析成

像原理的层析算法（ePIE）［94-96］、基于 Volkov 态的广义

投影算法（VTGPA）［97］、将阿秒和红外脉冲以参数化

形式描述从而直接通过迭代优化参数的反演算法

（PROBP）［98-99］，以及将神经网络、机器学习应用于阿

秒脉冲表征的算法等［100-102］。下面分别加以介绍。

3.1　FROG-CRAB
Mairesse 等［61，92］在 2005 年将成熟地应用于飞秒脉

冲表征的频率分辨光学门（FROG）算法［103-104］引入阿

秒领域，提出了用于阿秒脉冲重建的频率分辨光学门

技术 FROG-CRAB。在飞秒脉冲测量中，FROG 谱图

是光电子能量和时间延迟的二维函数，通常可以写为

SFROG (v，τ )=
|

|
||||∫

-∞

∞

G ( t ) E ( t - τ ) eiωt dt
|

|
||||

2

， （3）

式中：G ( t ) 为门脉冲；E ( t - τ ) 是与门脉冲具有时间

延迟的待测脉冲。

原则上，一幅给定的谱图 SFROG 与唯一待测脉冲和

门脉冲对应，通过主成分广义投影算法（PCGPA）［105］

进行迭代求解，可以重建门脉冲和待测脉冲的时域信

息。其主要思想是首先根据实验参数和经验，设定一

组 P ( t ) 和 G ( t ) 猜测值作为初始值，通过仿真模拟计

算得到 S 'FROG，构造最小误差函数：

εFROG =é
ë
êêêê

1
N 2 ∑i= 1

N ∑j= 1
N [ ]S 'FROG ( )v，τ - SFROG ( )v，τ

2ù
û
úúúú

1 2

。

（4）
在每步迭代计算中，保留使得误差函数更小的优

化 P ( t )和 G ( t )，直至误差精度收敛到设定目标时，将

最后一步迭代的 P ( t )和 G ( t )作为求解结果。

在阿秒脉冲测量的 FROG-CRAB 中，引入红外飞

秒脉冲作为门脉冲，根据强场近似理论（SFA），忽略中

间激发态的相互作用，假设电子从基态直接电离到连

续态，并假设电子电离后只受到激光场作用，即忽略离

子势对电子的影响，当探测方向与阿秒脉冲及红外脉

冲偏振方向相同时，二维光电子条纹谱图可以写作

S (v，τ )=
|

|
||||∫

-∞

∞

EX ( t ) d p ( t ) eiϕ ( )v，t - τ e-i ( )W + IP t dt
|

|
||||

2

，（5）

ϕ (v，t )= -∫
t

∞

[ vA L ( t ')+ A 2
L ( t ') /2 ] dt '， （6）

式中：EX ( t )为阿秒脉冲电场；d p ( t )为气体介质电离的

跃迁矩阵元；W 为光电子动能；IP 为测量气体原子的电

离能；ϕ ( v，t )为飞秒脉冲对光电子引入的相位调制。

为了将飞秒脉冲测量 FROG 算法引入阿秒脉冲测

量，通过对比式（3）和式（5）可以将 EX ( t )视为待测脉

冲，ϕ (v，t )为参考门脉冲，它是动量 v 和延迟时间 t 的
二元函数。引入假设 ϕ (v，t )= ϕ ( v0，t )，其中 v0 为光电

子中心能量，这种假设称为中心动量近似（CMA）。

采用 FROG-CRAB 这样的迭代算法，可以从实验

谱图中反演得到飞秒脉冲和阿秒脉冲的光谱相位，继

而重建时域波形。2006 年 Sansone 等［32］在实验上测量

了阿秒条纹谱图，并首次使用 FROG-CRAB 算法表征

获得了脉宽 130 as 的单个阿秒脉冲，之后该算法继续

拓展优化［60，91］并广泛应用于阿秒脉冲表征［23，26，29-32］。

2022 年 Takahashi课题组首次报道产生了 0.24 μJ 桌面

式阿秒脉冲源，采用 FROG-CRAB 算法表征获得了

266 as 的单个阿秒脉冲，实现了桌面式 10 Hz 低重复频

率、1.1 GW 高强度的单个阿秒脉冲源［106］。但随着驱

动光强的提高、选通门技术的进步和驱动光波长的提

高，阿秒脉冲光谱逐渐变宽且向软 X 射线波段发展。

对于脉冲更短、光谱更宽的阿秒脉冲，CMA 逐渐失效，

导致 FROG-CRAB 算法的误差变大。

3.2　层析算法

在 FROG-CRAB 算法的基础上，为了克服其傅里

叶变换带来的精度和谱宽限制，并提高反演算法的迭

代速度，Lucchini 等［94-96］结合 CMA，首次将 ePIE 应用

于表征阿秒脉冲，并扩展到反演紫外至极紫外的宽带

阿秒脉冲振幅和光谱相位，该算法被称为 rePIE。

ePIE 是一种最早由 Hoppe［107］提出用于岩层造影

的相位反演方法，并于 2007 年首次在实验上实现无透

镜方案的可见光波段相位提取［108］。该方法基于远场

散射的测量结果（如光谱或电子谱），通过对待测波形

传播路径上的每个横向切面进行迭代求解，重建实空

间中波形的振幅和相位。Lucchini 等［94-96］将 ePIE 算法

与阿秒条纹相机技术相结合，通过迭代求解（ePIE、

rePIE），从条纹谱图 S ( ω，τ )中同时实现对阿秒脉冲和

飞秒脉冲的表征。该算法将阿秒条纹相机技术中的红

外脉冲场视为门脉冲，可用类似式（6）的形式表示：

P ( t )= exp 
ì
í
î

ü
ý
þ

-i∫
t

∞

dt ' 
é

ë
ê
êê
ê ù

û
úúúúp c A L ( )t ' - A 2

L ( t ')
2 ，（7）

式中：P ( t )为红外脉冲场引起的调制项；p c 表示未被调

制的中心动量。

层析算法中首先给出阿秒脉冲和红外脉冲的猜测

初始值，然后进行寻优迭代，第 j 次迭代根据延迟 τn 下

XUV 脉冲 Ej，n ( t )和门脉冲 Pj，n ( t )，可以定义复合场

ξj，n ( t，τn)= Ej，n ( t ) Pj，n ( t - τn )。 （8）
将 ξj，n ( t，τn) 进 行 傅 里 叶 变 换 得 到 频 域 分 布

ξj，n (ω，τn)，使用谱图 S ( ω，τ )替换其振幅并保留相位，

再通过傅里叶逆变换得到新的复合场 ξ 'j，n ( t，τn)。然后

迭代优化得到第 j + 1 次阿秒脉冲 Ej + 1，n ( t )和门脉冲

Pj + 1，n ( t )。如此多次迭代直至收敛，进而同时实现阿

秒脉冲和红外脉冲时域波形的重建。

不 同 于 PCGPA 或 最 小 二 乘 广 义 投 影 算 法

（LSGPA）等投影算法，层析投影算法放宽了对条纹相

机测量能谱数据的频率分辨率和时间延迟精度的要

求，大大减小了实验测量和迭代计算中的数据规模，提

高了反演速度和精度。ePIE 与 PCGPA 和 LSGPA 的

对比如图 4 所示。但其仍采用了中心动量近似，不适

用于宽带阿秒脉冲的测量。

3.3　PROOF
为 了 克 服 中 心 动 量 近 似 的 局 限 性 ，Chini

等［ 93］于 2010 年 提 出 基 于 单 频 滤 波 的 宽 带 阿 秒 脉

冲表征算法 PROOF ，其原理如图 5 所示。该算法

能 够 在 弱 调 制 场（< 1012 W/cm2 ) 条 件 下 反 演 宽 带

光谱单个阿秒脉冲。当红外调制场较弱时，可以

采 用 类 似 RABBITT 中 的 低 阶 微 扰 方 法 处 理 ，只

考虑调制脉冲对阿秒光电子的单光子调制，并忽

略 高 阶 过 程 ，式（5）所 描 述 的 光 电 子 谱 图 简 化

为 3 项：

I (v，τ )= I0 (v)+ IωL (v，τ )+ I2ωL ( v，τ )， （9）
式中：ωL 为驱动场频率；τ 为阿秒脉冲和飞秒脉冲的时

间延迟；I0 ( v ) 为零频项，不随时间延迟振荡；IωL (v，τ )
和 I2ωL ( v，τ )与光子跃迁通道干涉有关，分别随延迟以

基频 ωL 和倍频 2ωL 振荡。

假设驱动光为线偏振场，且满足慢变包络近似，也即

εL ( t )= E 0 ( t ) cos ( ωL t )。当光场较弱时（vE 0 /2ωL ≪ ωL )，
基频项为

IωL (v，τ )= U 2(ωv) vE 0

ωL
γ (v) sin [ ωL τ + α (v) ]，（10）

γ (v)= I ( )ωv + ωL + I ( )ωv - ωL

I ( )ωv

- 2
I ( )ωv + ωL I ( )ωv - ωL

I ( )ωv

cos [ϕ (ωv - ωL)+ ϕ (ωv + ωL) ]， （11）

tan [α (v) ]=
I ( )ωv + ωL sin [ ]ϕ ( )ωv - ϕ ( )ωv + ωL - I ( )ωv - ωL sin [ ]ϕ ( )ωv - ωL - ϕ ( )ωv

I ( )ωv + ωL cos [ ]ϕ ( )ωv - ϕ ( )ωv + ωL - I ( )ωv - ωL cos [ ]ϕ ( )ωv - ωL - ϕ ( )ωv

， （12）

式中：ωv 为阿秒脉冲光子频率。

从式（10）可以看出，基频项为正弦振荡，具有调制

深度 γ ( v ) vE 0 /ωL 和相位角 α ( v )，二者均含有阿秒脉

冲的相位信息。但实验中调制深度通常具有测量噪

声，不利于精确的阿秒脉冲重建。相比之下，相位角可

以通过多周期调制的平均以减小噪声的影响。通过

构造相位角 α ( v ) 的最小误差函数，采用遗传算法求

解式（12），可以重建阿秒脉冲的时域波形。

图 4　PCGPA、LSGPA 和 ePIE 反演实验条纹谱图结果对比。（a）三种算法 20000 次迭代反演阿秒条纹谱图与实验阿秒条纹谱图

对比；（b）三种算法反演得到的红外电场、阿秒脉冲包络和相位［96］

Fig. 4　Characterization of PCGPA, LSGPA and ePIE for experimental spectrogram. (a) Reconstruction results with 20000 iterations 
from PCGPA, LSGPA and ePIE, together with experimental result; (b) retrieved NIR streaking fields, XUV pulse envelope 

intensities and phases from PCGPA, LSGPA and ePIE[96]
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秒脉冲和红外脉冲时域波形的重建。

不 同 于 PCGPA 或 最 小 二 乘 广 义 投 影 算 法

（LSGPA）等投影算法，层析投影算法放宽了对条纹相

机测量能谱数据的频率分辨率和时间延迟精度的要

求，大大减小了实验测量和迭代计算中的数据规模，提

高了反演速度和精度。ePIE 与 PCGPA 和 LSGPA 的

对比如图 4 所示。但其仍采用了中心动量近似，不适

用于宽带阿秒脉冲的测量。

3.3　PROOF
为 了 克 服 中 心 动 量 近 似 的 局 限 性 ，Chini

等［ 93］于 2010 年 提 出 基 于 单 频 滤 波 的 宽 带 阿 秒 脉

冲表征算法 PROOF ，其原理如图 5 所示。该算法

能 够 在 弱 调 制 场（< 1012 W/cm2 ) 条 件 下 反 演 宽 带

光谱单个阿秒脉冲。当红外调制场较弱时，可以

采 用 类 似 RABBITT 中 的 低 阶 微 扰 方 法 处 理 ，只

考虑调制脉冲对阿秒光电子的单光子调制，并忽

略 高 阶 过 程 ，式（5）所 描 述 的 光 电 子 谱 图 简 化

为 3 项：

I (v，τ )= I0 (v)+ IωL (v，τ )+ I2ωL ( v，τ )， （9）
式中：ωL 为驱动场频率；τ 为阿秒脉冲和飞秒脉冲的时

间延迟；I0 ( v ) 为零频项，不随时间延迟振荡；IωL (v，τ )
和 I2ωL ( v，τ )与光子跃迁通道干涉有关，分别随延迟以

基频 ωL 和倍频 2ωL 振荡。

假设驱动光为线偏振场，且满足慢变包络近似，也即

εL ( t )= E 0 ( t ) cos ( ωL t )。当光场较弱时（vE 0 /2ωL ≪ ωL )，
基频项为

IωL (v，τ )= U 2(ωv) vE 0

ωL
γ (v) sin [ ωL τ + α (v) ]，（10）

γ (v)= I ( )ωv + ωL + I ( )ωv - ωL

I ( )ωv

- 2
I ( )ωv + ωL I ( )ωv - ωL

I ( )ωv

cos [ϕ (ωv - ωL)+ ϕ (ωv + ωL) ]， （11）

tan [α (v) ]=
I ( )ωv + ωL sin [ ]ϕ ( )ωv - ϕ ( )ωv + ωL - I ( )ωv - ωL sin [ ]ϕ ( )ωv - ωL - ϕ ( )ωv

I ( )ωv + ωL cos [ ]ϕ ( )ωv - ϕ ( )ωv + ωL - I ( )ωv - ωL cos [ ]ϕ ( )ωv - ωL - ϕ ( )ωv

， （12）

式中：ωv 为阿秒脉冲光子频率。

从式（10）可以看出，基频项为正弦振荡，具有调制

深度 γ ( v ) vE 0 /ωL 和相位角 α ( v )，二者均含有阿秒脉

冲的相位信息。但实验中调制深度通常具有测量噪

声，不利于精确的阿秒脉冲重建。相比之下，相位角可

以通过多周期调制的平均以减小噪声的影响。通过

构造相位角 α ( v ) 的最小误差函数，采用遗传算法求

解式（12），可以重建阿秒脉冲的时域波形。

图 4　PCGPA、LSGPA 和 ePIE 反演实验条纹谱图结果对比。（a）三种算法 20000 次迭代反演阿秒条纹谱图与实验阿秒条纹谱图

对比；（b）三种算法反演得到的红外电场、阿秒脉冲包络和相位［96］

Fig. 4　Characterization of PCGPA, LSGPA and ePIE for experimental spectrogram. (a) Reconstruction results with 20000 iterations 
from PCGPA, LSGPA and ePIE, together with experimental result; (b) retrieved NIR streaking fields, XUV pulse envelope 

intensities and phases from PCGPA, LSGPA and ePIE[96]
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相较 FROG-CRAB，PROOF 方法更为简洁。该

方法只考虑单光子调制项，降低了反演复杂度，更适合

宽带光谱、弱光强调制的阿秒脉冲反演，自提出以来得

到了持续发展［22，109］和广泛应用［25，28，30］。如图 6 所示，常

图 6　67 as 单个阿秒脉冲测量与表征。（a）实验测量阿秒光电子条纹谱图；（b）实验谱图（a）中提取的基频信号（左）与反演所得基频

信号（右）对比；（c）实验测量光电子谱（粗实线），PROOF 反演谱和相位（实线），以及 FROG-CRAB 反演谱和相位（虚线）；

（d）PROOF（实线）和 FROG-CRAB（虚线）重建的阿秒时域波形与相位［30］

Fig. 6　Characterization of 67 as IAP. (a) Experimentally obtained streaking electron spectrogram; (b) comparison of filtered IωL 
component (left) with retrieved one (right); (c) experimental photoelectron spectrum (thick solid), PROOF retrieved spectra and 
phase (solid) and FROG-CRAB ones (dashed); (d) reconstructed temporal profiles and phases by PROOF (solid) and FROG-

CRAB (dashed)[30]

图 5　PROOF 原理图。（a）单个阿秒脉冲电离基态电子至连续态，红外脉冲调制连续态的电子形成随时间延迟的振荡；（b）对特定能

量的光电子信号进行傅里叶变换的频率信号，在激光频率的零频、基频和倍频处存在信号峰，对基频信号进行选通；（c）基频

信号进行傅里叶逆变换的谱图，包含相位角信息［93］

Fig. 5　Diagram of PROOF. (a) Photoelectrons are ionized from ground states to continuum by IAP. Continuum states separated by 
laser frequency are coupled, leading to oscillation of spectrogram with time delay. (b) Signal peaks by Fourier transform from 
photoelectrons in (a) at certain energy, lying at laser frequencies of zero, ωL and 2ωL, whereas ωL oscillation component is 
selected by using band-pass filter. (c) Spectrogram retrieved from inverse Fourier transform of filtered ωL component of 

oscillation, which encodes phase angle α ( v )[93]

增虎课题组于 2012 年报道了使用 7 fs 近红外脉冲结合

双光学门技术，获得 55~130 eV 超连续光谱，采用

PROOF 表征脉宽为 67±2 as 的单个阿秒脉冲 ，与

FROG-CRAB 反演结果互相印证［30］。

然而，PROOF 采用的遗传算法在迭代求解时需

要大量算力及时间，且算法对诸多实验条件的适应性

讨论较少。在 PROOF 算法单频滤波的基础上，我们

提出针对宽带阿秒脉冲的快速反演算法 qPROOF［22］，

有助于在超短阿秒脉冲产生实验中，为调整色散补偿

和其他实验参数提供实时反馈。

在 PROOF 中，通过从条纹谱图中提取单频振

荡成分（OOF）的相位角 α，并利用其正切值来求解

阿秒脉冲相位。这种做法会导致相位角 α 限制于

[ - π/2，π/2]，使得该算法无法准确反演有相位跳变

的阿秒条纹谱。在一种改进的 PROOF 算法中［109］，同

时使用单频调制信号的正切项 tan α 和振幅项 A i，通过

迭代求解光谱相位差 δi。然而在飞行时间谱仪探测光

电子过程中，振幅项 A i 通常噪声较大，在迭代过程中

会逐渐积累反演误差，导致最终反演准确性难以保证。

为了克服相位角求解过程中的误差并提高反演速度，

qPROOF 将相位角的正弦和余弦结合，定义新的误差

函数，将相位角 α 拓展至 [ - π，π]区间，提高了对阿秒

光谱相位跳变的检验能力。此外，这种处理可以解析

地求出误差函数的微分形式，相比于遗传算法在寻找

最优解过程中的随机性，qPROOF 误差函数的微分形

式为优化过程指明了方向。另外，采用拟牛顿算法

BFGS，使 得 优 化 过 程 能 够 在 数 秒 内 快 速 收 敛 。

qPROOF 与 PROOF 的对比如图 7 所示。

详细的数值实验验证了 qPROOF 算法对于宽带

阿秒脉冲反演的有效性以及优于 PROOF 的相位跳变

处理能力。在给定宽带阿秒脉冲光谱及相位的情况

下，测试红外脉冲脉宽及光强的反演结果也表明

qPROOF 拓宽了红外脉冲脉宽及光强范围，能够适用

于 3 fs 以上，光强在 1013 W/cm2 以下的少周期红外调

制场。同时对于实验设备本身的固有噪声，如飞行时

间谱仪的测量噪声、主动相位锁定时间抖动及扫描步

长等因素也具有良好的鲁棒性。

3.4　VTGPA
绕开 CMA 的另一种思路是在式（5）的计算中不

采用傅里叶变换，而是直接数值求解积分。Keathley
等［97］提出了基于 Volkov 态的广义投影算法 VTGPA，

该算法根据式（5）中的跃迁振幅表达式直接计算条纹

谱图，并采用最小误差函数进行寻优求解，绕过傅里叶

变换的同时，也避免了 FFT 对能谱数据中时间和能量

图 7　PROOF 和 qPROOF 表征 71 as 单个阿秒脉冲。（a）实验测量阿秒条纹谱图；（b）阿秒脉冲光谱以及 PROOF 和 qPROOF 重建频

谱相位；（c）PROOF 和 qPROOF 从条纹能谱中提取（Exp.）与反演（Retr.）OOF 相位对比（αP 和 αqP 分别对应 PROOF 和

qPROOF）；（d）PROOF 与 qPROOF 重建阿秒脉冲时域波形与时域相位［22］

Fig. 7　Reconstruction of 71 as experimental IAP by PROOF and qPROOF. (a) Experimental IAP spectrogram; (b) IAP spectrum and 
retrieved spectral phases by PROOF (solid line) and qPROOF (dashed line); (c) experimental extracted (Exp.) and retrieved 
(Retr.) OOF phases by PROOF (αP ) and qPROOF (αqP ); (d) reconstructed IAP temporal envelopes from PROOF (dashed line) 

and qPROOF (solid line), and retrieved temporal phases from PROOF (blue triangles) and qPROOF (red circles)[22]
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增虎课题组于 2012 年报道了使用 7 fs 近红外脉冲结合
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光谱相位跳变的检验能力。此外，这种处理可以解析

地求出误差函数的微分形式，相比于遗传算法在寻找

最优解过程中的随机性，qPROOF 误差函数的微分形

式为优化过程指明了方向。另外，采用拟牛顿算法

BFGS，使 得 优 化 过 程 能 够 在 数 秒 内 快 速 收 敛 。

qPROOF 与 PROOF 的对比如图 7 所示。

详细的数值实验验证了 qPROOF 算法对于宽带

阿秒脉冲反演的有效性以及优于 PROOF 的相位跳变

处理能力。在给定宽带阿秒脉冲光谱及相位的情况

下，测试红外脉冲脉宽及光强的反演结果也表明

qPROOF 拓宽了红外脉冲脉宽及光强范围，能够适用

于 3 fs 以上，光强在 1013 W/cm2 以下的少周期红外调

制场。同时对于实验设备本身的固有噪声，如飞行时

间谱仪的测量噪声、主动相位锁定时间抖动及扫描步

长等因素也具有良好的鲁棒性。

3.4　VTGPA
绕开 CMA 的另一种思路是在式（5）的计算中不

采用傅里叶变换，而是直接数值求解积分。Keathley
等［97］提出了基于 Volkov 态的广义投影算法 VTGPA，

该算法根据式（5）中的跃迁振幅表达式直接计算条纹

谱图，并采用最小误差函数进行寻优求解，绕过傅里叶

变换的同时，也避免了 FFT 对能谱数据中时间和能量

图 7　PROOF 和 qPROOF 表征 71 as 单个阿秒脉冲。（a）实验测量阿秒条纹谱图；（b）阿秒脉冲光谱以及 PROOF 和 qPROOF 重建频

谱相位；（c）PROOF 和 qPROOF 从条纹能谱中提取（Exp.）与反演（Retr.）OOF 相位对比（αP 和 αqP 分别对应 PROOF 和

qPROOF）；（d）PROOF 与 qPROOF 重建阿秒脉冲时域波形与时域相位［22］

Fig. 7　Reconstruction of 71 as experimental IAP by PROOF and qPROOF. (a) Experimental IAP spectrogram; (b) IAP spectrum and 
retrieved spectral phases by PROOF (solid line) and qPROOF (dashed line); (c) experimental extracted (Exp.) and retrieved 
(Retr.) OOF phases by PROOF (αP ) and qPROOF (αqP ); (d) reconstructed IAP temporal envelopes from PROOF (dashed line) 

and qPROOF (solid line), and retrieved temporal phases from PROOF (blue triangles) and qPROOF (red circles)[22]
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采样精度的限制以及数据插值的复杂过程。

VTGPA 算法中，第一步给出一组试探阿秒脉冲

和红外调制场矢势作为迭代初值，然后代入基于 SFA
的跃迁振幅表达式，计算电子从基态被阿秒脉冲电离

到连续态的振幅。其中式（5）中的跃迁矩阵元 d [ p +
A ( t + τ ) ]是动量和时间的函数，不再视为常数处理，

可以由 Hartree-Fock-Slater（HFS）模型中的有效原子

势计算得出［110］。同时在积分计算跃迁振幅时采用更

符合 SFA 近似的正交完备 Volkov 态作为基矢，取代

之前方法普遍使用的平面波基矢。第二步，保留计算

所得能谱的相位信息，并将实验能谱数据的强度映射

到计算能谱。第三步，根据计算能谱和实验能谱构建

最小误差函数，并通过 Brent 方法［111］优化误差函数给

出迭代结果。重复以上 3 个步骤直至达到收敛条件，

实现阿秒脉冲和红外调制场的反演。

虽然 VTGPA 仍采用构造误差函数并迭代优化的

求解方法，但其计算过程仅使用 SFA 近似而规避了

CMA 等诸多近似条件，大大拓展了算法的适用范围。

该算法可以同时重建阿秒脉冲和复杂红外脉冲波形。

仿真和实验数据反演结果表明，相较于 FROG-CRAB
方法，VTGPA 的反演谱图和输入谱图的均方误差可

以降低 3 个量级。

当阿秒脉冲谱宽延伸到软 X 射线频段时，产生

和 测 量 阿 秒 脉 冲 都 会 存 在 更 复 杂 的 物 理 过 程 。

Gaumnitz 等［27］研究了多个束缚态电子电离对阿秒能

谱的非相干贡献，在 VTGPA 的基础上提出了多线

VTGPA（ML-VTGPA）算法，并在实验上使用双周

期中红外驱动电场作用于氙气得到覆盖 65~150 eV
的宽带阿秒能谱。最终通过 ML-VTGPA 反演得到

τSXR = 43 ± 1 as 的软 X 射线波段超短阿秒脉冲，以及

τmid - IR = 11.1 ± 0.7 fs 的中红外脉冲，并通过与瞬态

光栅 FROG（TG-FROG）［112］方法测量的红外脉冲波

形和脉宽对比，验证了反演的准确性。该工作如图 8
所示。

图 8　ML-VTGPA 反演实验阿秒条纹谱及表征 43 as 单个阿秒脉冲。（a）实验测量阿秒条纹谱；（b）ML-VTGPA 重建条纹谱及中红

外脉冲矢势；（c）重建（蓝色）和傅里叶变换极限（FTL）（红色）表征所得 IAP 时域振幅及相位（黑色），插图为测量（红色）和重

建（蓝色）SXR 脉冲的光谱及相位（黑色）；（d）重建（蓝色）和 FTL（红色）及 TG-FROG 测量（绿色）的中红外脉冲矢势［27］

Fig. 8　Reconstruction of 43 as IAP spectrogram. (a) Experimentally measured attosecond streaking spectrogram with target gas xenon; 
(b) reconstructed spectrogram and mid-IR vector potential by ML-VTGPA; (c) reconstructed (blue) and Fourier transform 
limited (FTL) (red dashed) IAP temporal amplitude with temporal phase (black), where inset shows retrieved spectrum (blue) 
compared with measured spectrum (red) and retrieved spectral phase (black); (d) reconstructed mid-IR vector potential (blue), 

FTL pulse amplitude (red dashed) and TG-FROG measured amplitude (green dotted)[27]

3.5　PROBP
基于 SFA 近似理论，Lin 小组提出针对宽带阿秒

反演的 PROBP，以及改进的自相关 PROBP（PROBP-

AC），使用条纹能谱的时间自相关函数检验重建阿秒

脉冲的正确性［98-99］。为了更符合宽带能谱作用下电子

光电离截面的实际情况，采用单电子近似计算跃迁矩

阵元，并直接对式（5）进行积分计算，避免了引入诸多

近似带来的误差。

PROBP 方法仍然采用迭代算法反演阿秒脉冲相

位和红外电场波形，通过 B 样条拟合给出猜测阿秒脉

冲相位、红外电场包络和相位作为初值，然后代入光电

子振幅公式（5）直接积分计算得到条纹能谱 S1 ( E，τ )，
通过与实验条纹能谱 S0 ( E，τ ) 对比，构造误差函数

E [ ai，bi，ci ]= ∑k，l[ ]S0 ( )Ek，τl - S1 ( )Ek，τl

2
，最 后 采

用基因算法寻优求解插值系数，使得误差函数达到最

小值或达到收敛条件，通过最优插值系数就可以从 B
样条插值函数中重建阿秒脉冲和红外电场矢势。

为了检验反演结果的准确性，通常是将反演所得

的阿秒脉冲和红外调制脉冲结合，根据强场近似下的

式（5）计算阿秒条纹谱，通过比较实验与反演条纹谱的

差别，能够一定程度上验证反演的准确性。PROBP-

AC 算法通过数值实验表明，对于给定的具有超宽带

频谱的阿秒脉冲，不同的频谱啁啾会极大地影响其脉

冲宽度，然而仿真计算所得阿秒条纹谱差别不明显。

该算法中提出通过计算对比实验和反演的阿秒条纹谱

自相关系数，验证反演准确性：

Q (τ1，τ2)=∫
0

∞

S (E，τ1) S (E，τ2) dE。 （13）

PROBP 和 PROBP-AC 方 法 通 过 数 值 实 验 ，表

明其对于软 X 射线到水窗波段 290~530 eV 的超宽

带阿秒脉冲和宽频谱红外电场的表征能力，并尝试

绕过 SFA 近似公式（5），通过直接求解含时薛定谔

方程（TDSE）获得条纹能谱，能够克服 SFA 在低能

电子谱段的误差。但其采用 B 样条插样方法导致只

能应用于光滑变化的光谱相位，无法应对实验中常

见的振动等机械因素导致的阿秒光谱相位跳变，且

该算法依赖于实验上无红外电场测量的阿秒脉冲

光谱强度和红外电场信息，对实验测量的噪声较为

敏感。

随着近些年中红外激光器和少周期脉冲技术的发

展，在 2017 年有 3 个研究组分别报道产生并测量了软

X 射 线 谱 段 的 单 个 阿 秒 脉 冲［27-28，113］。 通 过 使 用

PROBP-AC 算法，Zhao 等［99］对 3 组阿秒谱图数据进行

表征和分析，并计算其条纹能谱的自相关函数。如

图 9 所示，其引用的文献中重建条纹能谱［图 9（b）］与

实验条纹能谱［图 9（a）］的自相关函数相差较大，且其

引用的文献中重建的 43 as 单个阿秒脉冲波形与光谱

相位［图 9（d）和图 9（e）］，与 PROBP-AC 重建结果显

示的 62 as和相位也有较大不同。

图 9　PROBP-AC 方法。（a），（b）文献中实验测量及重建的阿秒条纹谱计算所得自相关函数；（c）PROBP-AC 算法重建阿秒条纹谱

的自相关函数；（d）~（f）PROBP-AC 算法与文献中 ML-VTGPA 重建的阿秒脉冲波形、光谱相位以及红外电场矢势［99］

Fig. 9　PROBP-AC method. (a), (b) Autocorrelation (AC) patterns extracted from experimental and reconstructed spectrogram from 
literature; (c) AC pattern retrieved by PROBP-AC; (d)‒ (f) reconstructed results from ML-VTGPA in literature compared with 

PROBP-AC for IAP envelope, spectral phase and IR vector potential[99]
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3.5　PROBP
基于 SFA 近似理论，Lin 小组提出针对宽带阿秒

反演的 PROBP，以及改进的自相关 PROBP（PROBP-

AC），使用条纹能谱的时间自相关函数检验重建阿秒

脉冲的正确性［98-99］。为了更符合宽带能谱作用下电子

光电离截面的实际情况，采用单电子近似计算跃迁矩

阵元，并直接对式（5）进行积分计算，避免了引入诸多

近似带来的误差。

PROBP 方法仍然采用迭代算法反演阿秒脉冲相

位和红外电场波形，通过 B 样条拟合给出猜测阿秒脉

冲相位、红外电场包络和相位作为初值，然后代入光电

子振幅公式（5）直接积分计算得到条纹能谱 S1 ( E，τ )，
通过与实验条纹能谱 S0 ( E，τ ) 对比，构造误差函数
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2
，最 后 采

用基因算法寻优求解插值系数，使得误差函数达到最

小值或达到收敛条件，通过最优插值系数就可以从 B
样条插值函数中重建阿秒脉冲和红外电场矢势。

为了检验反演结果的准确性，通常是将反演所得

的阿秒脉冲和红外调制脉冲结合，根据强场近似下的

式（5）计算阿秒条纹谱，通过比较实验与反演条纹谱的

差别，能够一定程度上验证反演的准确性。PROBP-

AC 算法通过数值实验表明，对于给定的具有超宽带

频谱的阿秒脉冲，不同的频谱啁啾会极大地影响其脉

冲宽度，然而仿真计算所得阿秒条纹谱差别不明显。

该算法中提出通过计算对比实验和反演的阿秒条纹谱

自相关系数，验证反演准确性：

Q (τ1，τ2)=∫
0

∞

S (E，τ1) S (E，τ2) dE。 （13）

PROBP 和 PROBP-AC 方 法 通 过 数 值 实 验 ，表

明其对于软 X 射线到水窗波段 290~530 eV 的超宽

带阿秒脉冲和宽频谱红外电场的表征能力，并尝试

绕过 SFA 近似公式（5），通过直接求解含时薛定谔

方程（TDSE）获得条纹能谱，能够克服 SFA 在低能

电子谱段的误差。但其采用 B 样条插样方法导致只

能应用于光滑变化的光谱相位，无法应对实验中常

见的振动等机械因素导致的阿秒光谱相位跳变，且

该算法依赖于实验上无红外电场测量的阿秒脉冲

光谱强度和红外电场信息，对实验测量的噪声较为

敏感。

随着近些年中红外激光器和少周期脉冲技术的发

展，在 2017 年有 3 个研究组分别报道产生并测量了软

X 射 线 谱 段 的 单 个 阿 秒 脉 冲［27-28，113］。 通 过 使 用

PROBP-AC 算法，Zhao 等［99］对 3 组阿秒谱图数据进行

表征和分析，并计算其条纹能谱的自相关函数。如

图 9 所示，其引用的文献中重建条纹能谱［图 9（b）］与

实验条纹能谱［图 9（a）］的自相关函数相差较大，且其

引用的文献中重建的 43 as 单个阿秒脉冲波形与光谱

相位［图 9（d）和图 9（e）］，与 PROBP-AC 重建结果显

示的 62 as和相位也有较大不同。

图 9　PROBP-AC 方法。（a），（b）文献中实验测量及重建的阿秒条纹谱计算所得自相关函数；（c）PROBP-AC 算法重建阿秒条纹谱

的自相关函数；（d）~（f）PROBP-AC 算法与文献中 ML-VTGPA 重建的阿秒脉冲波形、光谱相位以及红外电场矢势［99］

Fig. 9　PROBP-AC method. (a), (b) Autocorrelation (AC) patterns extracted from experimental and reconstructed spectrogram from 
literature; (c) AC pattern retrieved by PROBP-AC; (d)‒ (f) reconstructed results from ML-VTGPA in literature compared with 

PROBP-AC for IAP envelope, spectral phase and IR vector potential[99]
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可以看出，对于极紫外乃至软 X 射线波段的超宽

带阿秒脉冲，提高测量与反演的准确性仍然是富有挑

战性的课题，且由于实验方案及反演算法差异性较大，

目前还缺少适用于多种阿秒脉冲光谱、相位和波形的

普适性算法。同时需要发展能够更加有效地判断反演

准确性的方法。

3.6　神经网络与机器学习

近年迅速发展的神经网络为阿秒脉冲表征提供了

新的思路。常增虎小组使用仿真阿秒条纹能谱及输入

阿秒脉冲波形训练神经网络模型，建立能谱和阿秒脉

冲波形间的映射函数，然后再用于映射实验能谱以反

演阿秒脉冲频谱相位及时域波形［100-102，114］。

神经网络模型中包含大小由输入参数决定的卷积

层，每个卷积层由权重矩阵组成，将根据 SFA 公式（5）
计算得到的大量谱图数据作为数据集输入神经网络模

型，以输入值与神经网络反演的阿秒脉冲相位、红外电

场信息构建误差函数，并采用最速下降方法的改进版

Adam 算法［115］，寻优求解误差函数。模型通过有监督

学习训练权重矩阵系数，最终当误差函数收敛到全局

最优解时神经网络模型训练完成，获得阿秒脉冲相位

和红外电场矢势的反演结果，并与输入值进行对比，验

证模型反演效果。当将已训练的神经网络模型应用于

实验数据时，为了提高反演准确性，通过无监督学习调

整模型权重参数，以实验能谱和模型反演能谱重新定

义误差函数并采用 Adam 方法进行优化，误差函数收

敛到极小时，表明对实验数据的成功反演。

神经网络方法优点在于通过大量仿真数据完成对

模型的训练后，能够以远优于其他方法的速度反演实

验谱图，但是其模型的映射过程缺乏清晰的物理图像，

而且对于含有复杂噪声的实验数据，重建结果的准确

性有待验证。

4　总结与展望

本文主要对基于阿秒条纹相机的单个阿秒脉冲表

征技术进行了综述。FROG-CRAB 算法是最早的单

个阿秒脉冲表征算法，它将飞秒表征方法通过对跃迁

偶极矩的简化及中心动量近似应用于阿秒表征，但其

应用限制在窄带阿秒脉冲的范围。层析投影算法巧妙

地将层析算法中的相位反演技术引入阿秒领域，放宽

了对能谱数据采样的限制，但仍局限于中心动量近似。

PROOF 提出了单频滤波思想，更加适用于宽带阿秒

脉冲表征，但其采用的遗传算法效率低下。我们提出

的 qPROOF 算法在适用范围、反演精度和速度上都较

PROOF 有较大提升。VTGPA 在迭代过程中绕过傅

里叶变换从而避免了中心动量近似，且更准确地引入

跃迁矩阵元，没有额外对脉冲形式施加限制，能够同时

表征复杂飞秒调制场和阿秒脉冲。PROBP-AC 使用

能谱自相关函数简化目标函数，提高了反演速度和准

确性，提出求解 TDSE 以获得能谱数据，绕过 SFA 近

似能够提高在低能电子情形下的准确性，但反演算法

仍基于 SFA 近似，因此引入 TDSE 的合理性仍需更多

理论和实验证明。神经网络算法提供了新的反演思

路，能够直接建立能谱与阿秒相位的映射，但缺乏直观

的物理图像。

综上所述，阿秒脉冲的表征算法在近 20 年内有了

长足发展。理论上，对跃迁矩阵元从常值处理到 HFS
理论计算给出，对能谱正向计算提出使用强场近似、中

心动量近似、慢变包络近似、弱场近似等进行简化处

理，再到求解 TDSE，越来越符合真实物理含义。相位

反演算法上，从中心投影算法改进到基因算法，再到神

经网络映射，反演速度更快、结果更准确、鲁棒性更好，

但这些算法都有各自的局限性，反演结果的准确性缺

乏统一的方法进行验证。

另外，阿秒条纹相机技术有其固有缺陷。其能量

分辨率以及气体介质的光电离截面随光子能量提高而

降低，对于软 X 射线波段的超宽带阿秒脉冲测量过程

中误差较大，导致其时间分辨率具有上限，要实现更高

的时间分辨率就需要提高调制场强度，进而将不可避

免地导致靶气体直接电离，引入更多的噪声。而且实

验上机械振动等不可避免因素会导致阿秒脉冲和红外

脉冲间的时间抖动、阿秒脉冲相位跳变等，目前已有的

算法对于这些因素的适用性还需检验和提升。

因此可见，阿秒表征算法仍有很大的发展前景。

目前的反演算法主要集中于阿秒谱宽在数十至数百电

子伏特范围内。随着人们对原子分子内壳层电子动力

学和更复杂材料、生物结构研究的需求的增加，以及高

重复频率、高能量、中红外波长驱动光的发展和应用，

产生的超宽带阿秒脉冲已经从数十电子伏特拓展至水

窗波段，覆盖了碳、氮、氧、氯等众多元素 K 吸收边。为

了更准确地表征极紫外阿秒脉冲脉宽及时域特征，继

而更深入地应用阿秒脉冲，对于超宽带阿秒脉冲的表

征算法仍需投入更多研究精力。
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Abstract

Significance　 In 2023, Pierre Agostini, Ference Krausz and Anne L Huillier had been awarded the Nobel Prize in Physics for their 
contribution in experimental methods of generating attosecond pulses of light for the study of electron dynamics in matter. Based on 
their pioneering work of high harmonics generation (HHG), generation and characterization of attosecond pulse trains (APTs) and 
isolated attosecond pulses (IAPs), a whole new physics research field named attosecond science was opened up. With the rapid 
development of attosecond science in the past two decades, extremely short IAPs have been generated and applied in photon 
spectroscopy and attosecond transient absorption spectroscopy (ATAS), providing researchers more powerful tool to study the 
ultrafast electron dynamics in atoms, molecules and condensed matter than ever with attosecond temporal resolution. These ultrafast 
processes include the photoionization time delay in atoms, ionization difference of polar and non-polar molecules, electrons migration 
in multi-atomic molecules, measurement of Auger decay process, inner-shell transition and probing of multielectron dynamics.

Progress　Thanks to the progress of the ultrafast laser techniques as pumping lasers, multiple methods for gating, and fine spectral 
chirp for compensation in the past two decades, the spectrum of the IAP has expanded from tens of electron volts to hundreds of 
electron volts and its pulse duration record is getting compressed. Although many research groups have succeeded in achievement of 
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broadband spectrum and appropriate dispersion compensation, generating sub-100 as (1 as = 10-18 s) IAP with world record 43 as, 
precise characterization is the basis of further study and applications of IAP. Firstly in 2001, the reconstruction of attosecond beating 
by interference of two-photon transitions (RABBITT) and model analysis method were proposed independently for characterization of 
half-cycle separated 250 as duration APTs and IAP with 650 as pulse duration respectively.

For the accurate measurement of such short attosecond pulses, the attosecond streaking camera scheme is adopted from the 
femtosecond pulses measurement in 2002. Based on the cross-correlation scheme, the IAP photoionized electrons are modulated in 
the presence of the delay controllable near-infrared (NIR) light field. And both the spectral phase and intensity distribution of IAP and 
NIR are encoded in the detected frequency and delay time two-dimensional measurement, denoted as spectrogram, which permits full 
reconstruction of the IAP and NIR.

Based on the attosecond streaking camera, many techniques have been proposed to retrieve the spectral phase and then 
reconstruct the temporal electric field of IAP and NIR. Developed by Mairesse et al., the frequency-resolved optical gating for 
complete reconstruction of attosecond bursts (FROG-CRAB) is commonly used for attosecond pulse characterization. But it uses high 
intensity streaking fields, resulting in the above-threshold ionized electrons that could overlap with streaked electrons. Much worse is 
the central momentum approximation (CMA) used to apply the iterative algorithms in femtosecond laser measurement, which limits 
the IAP bandwidth to few electron volts. For circumventing the CMA, Chini et al. proposed the phase retrieval by omega oscillation 
filtering (PROOF) for broader bandwidth and shorter IAP. PROOF applies weak field approximation (WFA) to modulate the 
photoelectrons and therefore focuses on the oscillation component of the dressing laser frequency, while WFA limits the streaking and 
retrieval application and its genetic algorithm has the problems of huge time cost and fatal shortcomings of multiple solutions in the 
iterative process. The quick version of PROOF (qPROOF) proposes a new error function to improve the retrieval accuracy and can be 
solved by the steepest descent method, improving the speed 5000 times faster than genetic algorithm. Moreover, qPROOF algorithm 
is numerically tested and proved to be robust against the pulse duration and intensity of streaking NIR, time-of-flight (TOF) electron 
detection noise, pump-probe delay jitter and large scanning step.

Multiple methods also have been proposed to avoid the CMA, WFA and slowly varying envelope approximation. The Volkov 
transform generalized projections algorithm (VTGPA) based on the Volkov states is developed to bypass the commonly used Fourier 
transform, making this method more applicable for complex IAP electric field waveform. Also, many groups have come up with novel 
approaches such as phase retrieval of broadband pulse (PROBP) and PROBP-autocorrelation (PROBP-AC), as well as ptychographic 
algorithm for attosecond reconstruction, and even the neural network and machine learning techniques are adopted to inject new 
solutions for attosecond measurement.

Conclusions and Prospects　 Since the advent of IAP generation, extensive efforts have been devoted to IAP experimental 
generation, measurement and characterization algorithm research mainly based on attosecond streaking camera scheme, paving the 
way for further attosecond application, such as ATAS and attosecond photoelectron spectroscopy.

With the development and application of high-repetition, high pulse energy mid-infrared laser, the attosecond streaking camera 
faces theoretical flaws as its energy resolution and photoionization cross-section of the gas medium decrease with the increase of 
photon energy. Also streaking camera based characterization algorithm should be verified and developed under these novel 
experimental conditions. Both theoretically and experimentally, there is urgent need for a new approach to accurately characterize the 
spectral and temporal properties of IAP with the latest driving laser and measurement techniques. And the single shot measurement 
and characterization of IAP is also of vital importance in high-energy laser drive facility with relatively lower repetition rate.

Key words nonlinear optics; isolated attosecond pulse; attosecond streaking camera; phase retrieval and characterization
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