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随着超快科学和阿秒脉冲技术的发展, 基于孤立阿秒脉冲的泵浦-探测系统由于能实现对电子动力学的

时间分辨测量, 已成为人们开展阿秒超快过程研究不可或缺的关键技术. 但要获得稳定可靠的泵浦-探测信

号, 需要保证泵浦与探测光之间阿秒级的高精度同步, 较大的抖动将会导致信号产生弥散、甚至被淹埋在噪

声中, 从而无法获得真实的物理图像. 由于阿秒脉冲从产生到应用终端之间的距离通常较长, 要实现阿秒时

间分辨, 就必须对阿秒光脉冲与泵浦光进行阿秒量级的延时锁定. 针对这一问题, 本文发展了一种新型的双层

光路系统, 通过对获得的干涉条纹进行快速傅里叶变换, 将获得的时间抖动量反馈给压电平移台实时补偿光程

漂移, 实现了泵浦光与探测光之间阿秒量级的同步锁定. 应用该方案到光路长度从 1—10 m的阿秒泵浦探测

系统, 得到了锁定精度分别从 7.64—31.76 as的结果, 分析表明系统延时误差与距离呈严格的线性关系, 决定

数 R2 = 0.96. 本研究工作表明, 使用小型干涉仪可实现对大科学装置中长距离阿秒泵浦探测系统的锁定精度

进行快速检测, 这对如非共线阿秒条纹相机、时间分辨光电子能谱仪、相干合成等应用具有一定的参考意义.
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1   引　言

自 20世纪 80年代以来, 随着超快激光技术的

发展, 基于皮秒、飞秒光源的超快泵浦探测技术得

到了蓬勃发展, 在光学与电子学之间构筑起一道桥

梁, 为研究探测微观粒子的动力学行为提供了有力

的手段 [1,2]. 然而, 对于原子内部更快的电子运动过

程, 如电子在玻尔轨道上绕原子核旋转的动力学过

程, 则需要脉宽更短的阿秒脉冲激光作探针. 2001年,

研究者们首次在实验上测量得到了孤立阿秒脉冲,

由此超快研究进入了阿秒时代 [3]. 经过二十多年的

发展, 阿秒脉冲的世界纪录不断被刷新, 至今实验

所能获得的最短脉冲宽度被推进到 43 as[4–6], 孤立

阿秒脉冲的重复频率也被提高到 100 kHz[7]. 此外

利用相干控制技术, 将多路不同波段的超快激光分
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别精确控制色散及相位后合成, 也可实现高能量的

可见光阿秒脉冲激光输出 [8]. 上述这些工作的进展,

意味着人们在实验上开展阿秒时间尺度分辨能力

的电子动力学探测已成为可能.

随着高次谐波 (high-order harmonic genera-

tion, HHG)和阿秒激光技术的不断发展, 不断涌

现的探测技术也为超快动力学的研究探测提供

了强有力的工具, 冷靶反冲动量谱仪 (cold target

recoil ion momentum spectroscopy, Coltrims)[9,10]、

速度成像谱仪 (velocity map imaging, VMI)[11,12]

让单原子尺度下的电子离子解离动力学的研究得

以实现; 角分辨光电子能谱仪 (angle resolved pho-

toemission spectroscopy, ARPES)[13–15]、飞行时间

谱仪 (time of flight, TOF)[16] 使得观测固体材料

内部丰富的电子动力学过程成为可能, 如带内跃

迁、带间跃迁及晶格声子动力学过程的探测.

开展上述实验, 面临的一个重要问题是激光光

源系统, 即驱动光源要有良好的稳定度, 对传输光

路系统也需要有极高的延时稳定性和高精度的延

时扫描能力. 因此, 除了需要对光学器件的振动与

实验室环境的变化进行严格控制外, 还需要额外引

入一套主动稳定系统, 用以对上述因素所致的延时

漂移做出反馈. 2019年, 江昱佼等 [17] 使用双层辅

助光路快速傅里叶变化算法, 实现了延时抖动仅

4.1 as的锁定结果; 同年 Vaughan等 [18] 结合了迈

克耳孙干涉仪提高锁定精度, 也实现了锁定精度小

于 10 as的结果; 2023年, Li等 [19] 将辅助光与主

激光同轴传输, 在臂长 3 m、采样频率 15 Hz的条

件下得到了锁定精度小于 20 as的结果 ;  同年 ,

Luo等 [20] 直接利用驱动激光实现了对延时抖动的

锁定, 在 60 ms的积分时间下得到了 13 as的锁定

精度. 然而, 上述实验均为对固定臂长的锁定, 并

未考虑改变臂长特别是长距离臂长对锁定精度的

影响. 为此本文基于已有的研究进展和基础, 开发

了一种可以实现对延时锁定精度进行快速预测的

装置. 本文将在分析介绍长距离阿秒泵浦-探测光

路中臂长与延时锁定精度的关系上, 报道我们实现

的阿秒锁定结果. 

2   实验原理
 

2.1    探测延时抖动量

在泵浦-探测实验系统中, 两路激光共同构成

ω了一个马赫-曾德尔干涉仪. 当频率为  的平面波: 

E(r, t) = E cos(ωt− kr). (1)

通过泵浦-探测系统后, 干涉平面的电场分布可表

示为 

E(r, t) = E1 cos (ωt− k1r1)

+E2 cos [ω(t+ τ)− k2r2] . (2)

E1 E2 τ其中,   和  分别为两路激光的矢量场,   是两

路激光的延时差. 合成场的光强分布可表示为 

I = I1 + I2 + 2
√
I1I2 cos θ cos∆φ,

∆φ = k1r1 − k2r2, (3)

θ k1 k2 ∆φ θ τ其中,   是  和  的夹角,   是  ,   的函数. 进

一步, 该公式可表示为 

I = I1 + I2 + f(θ, τ), (4)

I1 I2

f(θ, τ)

θ

τ

其中,    ,    分别为两束激光的直流非相干叠加

项, 而  是激光相干叠加后产生的干涉项. 当系

统处于相对稳定的状态时, 两路激光的指向可视为

保持不变, 即  保持不变, 此时干涉条纹变化的来

源是激光的相对延时  的抖动. 因此, 干涉条纹在

空间上的抖动可以反映出激光相对延时的抖动状态,

通过分析条纹可以实现对激光延时的反馈锁定. 

2.2    反馈系统算法

f(x, φx, t)

t ω

一组相对稳定的干涉条纹可以表示为某一时

刻下的一维数组  , 也可表示为不同频率

成分在  时刻对  的积分: 

f (x, φx, t) =

∫ ωmax

0

g (ω, x, φω,x, t) dω. (5)

f (x, φx, t)

F (ω, ϕω, t)

f1 (x, φx, ω1, t) ω1

为了实现对干涉条纹的稳定, 需要避免无关项的干

扰, 对主要信息成分进行分析. 利用傅里叶变换将

一个由时间变化的干涉条纹  变换成

 , 从而得到随时间变化的功率谱 (实

部)及相位谱 (虚部). 在实验中, 选择高信噪比的

一级频率成分为信息频率可以有效避免零级项 (直

流)及杂散项 (背景噪声)对反馈运算的干扰, 保证

锁定精度. 此时, 一级频率成分的傅里叶逆变换为

 ,   为一级中心频率. 根据上述方

程, 可以通过干涉条纹所在的空间位置变化精确给

出两束激光的相位差 (延时)变化, 并以此为依据

指导精密电机控制臂长变化.

若需要处理的离散信号个数为 N, 使用离散傅
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2N log2N

里叶变换及逆变换的时间复杂度为 N2. 在实际使

用中采样点数量通常较多, 较大的时间复杂度会极

大的降低运算效率, 造成数据堆积, 并最终影响反

馈锁定精度. 1965年, Cooley和 Tukey[21] 利用傅

里叶变化的周期对称性, 使用蝴蝶操作进行展开项

合并, 将时间复杂度降低为  量级, 大幅提

高了运算效率, 被称为快速傅里叶算法. 该算法已

在 Labview等软件中得到广泛使用, 本文所述结果

均基于快速傅里叶变换算法的主动反馈稳定系统. 

3   实验系统及结果
 

3.1    时间分辨泵浦-探测系统

本实验开展于中国科学院物理研究所综合极

端条件实验装置 (synergetic  extreme  condition

user facility, SECUF)阿秒激光实验站的时间分

辨光电子显微镜终端, 图 1为该终端系统的示意

图. 所用驱动光源为一套高重频飞秒光学参量啁

啾脉冲放大器 (optical  parametric chirped pulse

amplification, OPCPA), 为满足不同的实验需求

可选择输出中心波长 850 nm、平均功率 10 W、脉

冲宽度 10 fs、CEP稳定性优于 200 mrad的飞秒

激光或中心波长 1030 nm、重复频率 100 kHz、平

均功率 40 W、脉冲宽度 250 fs的飞秒激光. 激光

经过光束指向性锁定系统后, 被分束镜分为两路,

其中较强的一路作为探测光用来产生 HHG, 使用

金属膜过滤残留的基频光后由轮胎镜将 HHG聚

焦至样品处; 较弱的一路作为泵浦光用来激发待测

样品, 激光经过定位精度分别为微米的直线位移台

和亚纳米量级的压电陶瓷位移台 (PZT)调节臂长,

可精确实现飞秒及亚阿秒量级的延时控制, 最终通

过开孔的离轴抛物面镜 (off-axis parabolic mirror,

OAP)与 HHG复合. 在上述泵浦探测系统中, 我

们额外引入了平均功率 50 mW、中心波长 532 nm

的连续光作为辅助激光, 用以实现泵浦光路与探测

光路的精确锁定. 我们设计了一组光学元件夹持

器, 将参考光路、主光路所需的各种光学元件分别

上下放置并一同安装在镜架上, 使主激光及参考光

在经过器件反射后基本保持平行, 从而实现参考光

路与主光路在水平面上的投影完全重合, 仅在高度

上与主激光光路分离. 在此状态下, 主激光与参考

光可视为在同一光学元件的不同部位传输, 二者具

有相同的光程抖动状态. 参考光在分束镜上方使用

分束比为 5∶5的分光片分为两束, 在主光路各器件

的上层传输, 最终在 OAP上方使用合束镜合束并

反射出真空腔体.

在真空腔外, 使用透镜将两束激光聚焦以保证

两束光干涉, 在焦平面附近放置 CCD实时采集干

涉条纹图像, 并由计算机对采集到的图像信息进行

快速处理. 对干涉条纹做纵向积分得到随时间变化
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图 1    实验装置示意图. BP1, 2为指向锁定镜, RM1—3为反射镜

Fig. 1. Schematic layout of the experimental setup. BP1, 2 represents beampoint-locking mirror, RM1–3 represents reflect mirror.
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f(x, φx, t)

∆φx

∆φx

的一维数组  , 使用快速傅里叶变换算法

分析条纹抖动代表的相位差信息  , 将该信息

输入比例-积分-微分算法 (proportion integration

differentiation, PID)模块和 PZT控制模块即可

控制泵浦光路延迟线移动的距离. 通过优化干涉条

纹选取区域、一级频率选取范围以及 PID算法参

数, 即可实现对相对延时的长时间锁定, 干涉条纹

采集与反演结果如图 2所示. 通过改变相位差 

的目标值可以实现阿秒量级的延时扫描功能, 由于

这是直接以相位差为依据驱动 PZT移动, 在实际

实验中可以避免因 PZT定位误差造成的延时变化

误差, 从而获得更高的延时扫描精度.
 

3.2    长距离泵浦-探测光路的锁定实验

本系统在采集图像时使用尽可能短的积分时

间以保证探测的准确性与反馈的及时性, 但受限于

所用计算机 (i5-8300h, Inter, USA)的性能、相机

(OSG030-815UM, YVSION,  CHN)的采集速度、

PZT(P-752, PI, USA)的运动频率以及控制器 (E-

625, PI, USA)的相应时间, 反馈系统的工作频率

最终设置为 80 Hz. 在系统臂长为 5 m的条件下,

图 3(a)展示了未开启锁定时的延时抖动情况, 其

延时抖动量可达 15.53 fs; 图 3(b)展示了开启锁定

后的延时抖动情况, 在 5 h的时间里其延时抖动量

仅为 18.76 as; 图 3(c)展示了进行扫描时的延时抖

动情况, 其延时抖动量仅为 20.32 as, 且能实现高

精度重复扫描. 该结果表明, 本文方案实现了臂长

为 5 m的泵浦-探测光路的阿秒量级稳定精度, 保

障了高精度超快探测实验的可信度与准确性. 
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图 2    干涉条纹采集与反演结果　(a)干涉条纹; (b)纵向积

分曲线; (c)频率谱

Fig. 2. Interference  fringe  acquisition  and  inversion  results:

(a)  Interference  fringes;  (b)  longitudinal  integration  curve;

(c) frequency density.
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图 3    延时抖动结果　(a)未锁定延时; (b)锁定延时; (c)延

时锁定下的延时扫描

Fig. 3. Results  of  delay-locking:  (a)  Unlocked  time  delay;

(b)  locked  time  delay;  (c)  the  delay  step  scan  with  time

delay locked.
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3.3    不同臂长的延时锁定结果

为了研究锁定精度与臂长的关系, 我们在相同

实验条件下, 改变泵浦探测光路的臂长, 分别在臂

长 1 m, 2 m, 3 m, 4 m, 4.5 m及 5 m条件下各进

行了 12次重复实验, 各臂长结果的均值如图 4方

形点所示, 极差由误差棒给出. 将不同臂长实验结

果的均值进行锁定精度-臂长的拟合, 结果发现二

者呈明显的线性相关, 线性拟合决定数 R2 = 0.96.

为了进一步验证上述结果, 以臂长分别为 8 m, 10 m

泵浦探测光路的锁定结果作为验证集与拟合公式

进行对比, 锁定结果如图 4圆形点所示, 极差由误

差棒给出. 根据拟合公式推测, 当臂长为 8 m, 10 m

时, 锁定精度分别为 25.36 as和 30.53 as; 根据实

验结果计算, 当臂长为 8 m, 10 m时, 锁定精度均

值分别为 27.50 as和 31.76 as. 这进一步印证了锁

定精度与臂长之间存在线性相关——即在相同环

境条件下, 使用短臂干涉光路得到的拟合曲线, 在

长臂干涉光路上依旧适用. 因此, 在相同实验条件

下使用短臂干涉仪可以实现对目标臂长锁定精度

的预测, 也可作为探测器实现对环境因素影响锁定

精度程度的快速检测.
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图 4　不同臂长的锁定精度

Fig. 4. Locked-delay accuracy of different arm lengths. 

4   结　论

本文发展了一种双层光路结构的泵浦探测光

路, 通过对辅助光 532 nm连续激光在泵浦探测光

路中形成的干涉条纹抖动数据进行快速傅里叶变

换, 计算出相对延时的相位抖动量, 使用自行编写

的 Labview程序反馈控制 PZT位移 ,  快速准确

地补偿了阿秒泵浦探测系统中因机械震动、环境变

化以及位移台回程差等因素引起相对延时的抖动,

最终在臂长 5 m的泵浦探测系统中实现了工作频

率 80 Hz、延时锁定精度为 18.76 as的锁定结果,

保证了泵浦探测实验结果的准确性与可信度; 在

此基础上改变泵浦探测光路的臂长, 通过对比臂长

1—5 m的锁定结果, 发现锁定精度-臂长呈决定系数

R2 = 0.96的强线性相关关系, 且在臂长 8 m, 10 m

的对比实验中得到较好的验证.

上述结果表明, 利用快速傅里叶变换算法的延时

反馈控制装置具有响应速度快、控制精度高的优点,

可以实现阿秒量级的相对延时稳定性, 这对于原子尺

度的阿秒时间分辨电子动力学过程探测具有重要意

义. 本文验证了利用短臂长干涉仪得到的锁定结果

可以实现对长臂长干涉仪的较高精度预测, 可以对在

当前环境下实现目标精度的可行性做快速预估, 有利

于在大科学装置中长距离泵浦探测光束线的建设.
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Abstract

With the development of ultrafast science and attosecond laser technology, the pump-probe system based

on  isolated  attosecond  laser  pulses  is  a  key  to  attosecond  science,  which  will  be  used  to  study  electronic

dynamics on an attosecond time-scale. To obtain stable and reliable signals, it is necessary to ensure ultra-stable

and  ultra-accurate  synchronization.  Any  timing  jitter  can  cause  signal  to  disperse  or  get  buryied  in  noise,

making it impossible to obtain the true physical mechanism. Based on the above, the delay between pump laser

pulse and probe laser pulse must be controlled with an attosecond time resolution. In this work, a dual-layer

system is developed to achieve high-precision synchronization locking. To ensure that both layers have the same

time jitter, we design an adapter to secure the elements placed during installation. Timing jitter is obtained by

shaking  interference  fringes  through  fast  Fourier  transformation,  and  can  be  calculated  in  several  ms.  Then

error  signals  are  fed  back to  the  PZT stage  in  order  to  compensate  for  real-time optical  path drift.  Through

such  a  design,  a  time-delay  accuracy  of  7.64  as  to  15.53  as  is  realized,  which  is  linearly  related  to  the

interferometer  arm  length  ranging  from  1  m  to  5  m,  with  an R2  of  0.96.  Moreover,  the  error  between  the

experimental result of arm length of 8 m and 10 m and the result fitted with the above data is less than 3 as.

These results show that using a small interferometer can achieve the fast detection of the time-delay accuracy of

long-arm attosecond pump-probe detection system in large scientific instrument, which is of great significance in

guiding ther applications such as in non-collinear attosecond streaking spectroscopy, time-resolved photoelectron

spectroscopy, and coherent synthesis.
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