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微波处理捕获钙离子中的里德堡态
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摘要 –我们使用光学和微波场来激发被捕获的冷 40Ca+ 离子中的里德堡态。我们采用单个离子，
在主量子数 n=49 的能级中通过光谱学观察 S 和 P 角动量状态的里德堡态的着装。我们将实验光
谱与多级计算的着装态进行了比较，发现有很好的一致性。这些结果对于控制处于里德堡态的单个
离子与离子阱中的电场之间的相互作用以及在里德堡态下的离子晶体中定制相互作用非常重要。

介绍和动机. – 里德堡原子具有独特的性质，其中
价电子被激发到很高的主量子数 n。原子波包的大小随
n2增加，相应的电偶极矩也按 n4的比例增加。弗里茨·
伦敦推导出了由瞬时诱导偶极子之间的时间波动产生
的分散力的量子力学理论，尽管这些偶极子在时间上是
波动的，但仍导致了范德瓦尔斯势。对于被囚禁的里德
堡离子，这种范德瓦尔斯相互作用仍然相当小：一对相
距 4µ米且 n=50 的 Sr+离子对的能量 J' 8.5 kHz。然
而，如果相互作用不是在波动偶极子之间，而是永久诱
导偶极子之间的德拜力，则相互作用强度增加了几乎三
个数量级至 J' 3.1 MHz。对于中性里德堡原子，这种偶
极-偶极相互作用可以通过使用斯塔克效应来调节，这
一点早在 Daniel Kleppner [1]和 Thomas F. Gallagher
[2]的研究中就被探讨过。在中性原子中，静态电场用
于混合里德堡状态的手征，从而诱导出巨大的偶极-偶
极相互作用。对于被限制在泡尔陷阱中的原子离子，在
x、y和 z方向上的电势捕获是谐振的，而离子则位于
该电势的中心。应用一个静态附加电场只会改变谐振电
势的中心，使得离子波包移动到一个新的零电场强度下
的平衡位置。因此，静态电场不适合用来诱导被困离子
里德堡态的手征中的偶极矩。

此前的工作 [3] 使用一对被困的 Sr+ 离子已经表
明，可以使用微波电场来修饰里德堡 S- 和 P- 能态集，
并开启偶极子-偶极子相互作用。这种相互作用已被用
于实现高速纠缠门，参见文献 [4]。然而，此双离子门
操作的观察不忠实度为 23 % [3]主要由施加微波场时
功率不稳定主导。确实，被微波修饰过的里德堡状态能
级依赖于微波拉比频率，因此良好的功率稳定性对实
现高保真度的操作至关重要。在这封信中，我们使用单
个 Ca+ 离子，并通过激光激发至里德堡态，同时通过
注入的微波电场修饰这些状态。我们观察到了奥特勒-
汤恩斯分裂，并将我们的实验结果与计算进行比较。这
种对比对于理解具有约 3.3毫米波长的微波场如何与位
于陷阱结构中心的离子相互作用是必不可少的，在该陷
阱中，金属电极之间的距离仅为 0.75毫米。我们推测
注入的 TEM(0,0) 模态 MW 光束受到近场效应的强烈
影响。这一推理符合我们在离子位置观察到的 MW 的
寄生偏振效果。

该信函组织如下：在概述实验设置后，我们描述了
用于获得光学和微波光谱的光谱序列。中心部分是对理
论模型的详细比较，在此过程中我们考虑了由于保罗势
引起的着装效应和四极位移。这导致了一个结论以及如
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何在未来改进离子晶体上微波着装场应用的展望。

实验设置. – 单个离子被捕获在线性分段泡尔阱
中，该阱由用于通过直流电压捕获离子的 11 对镀金
电极和一对用于射频驱动的电极组成，这些电极在陷
阱轴周围对称排列。从射频电极到陷阱结构中心的距
离为 750 µ 米。直流电极上的段由 30 µm 的绝缘间
隙分隔开，而段本身的宽度则从 500 µm变化到 1000
µm。直流电压的量级为 ±10 伏特，射频电压的振幅
约为 500 伏特 pp。用于产生动态限制的射频电场是
ωRF = 2π × 14.1 MHz。三个方向上的结果拉普拉斯陷
阱频率是 {ωx, ωy, ωz} = 2π × {1.78, 2.10, 1.07} MHz。
我们使用接近 397纳米的激光源对 40Ca+ 离子进行多
普勒冷却，使其平均声子数接近 10，略微红移于跃迁
4S1/2 → 4P3/2。我们在四极跃迁 4S1/2 ↔ 4D5/2上使用
近 729纳米的激光进行了解谱边带冷却。在接近振动基
态时，任何里德堡激发的位移或展宽都会被抑制。我们
使用两个接近 213纳米和 287纳米的激光源。此外，我
们可以应用接近 90千兆赫的微波。这是由低相位噪声
MW发生器产生的第 7th谐波，通过喇叭天线发射，并
通过偏轴抛物面镜引导进入陷阱真空室的视窗。我们
使用基于电线的偏振器控制偏振。所有激光源和微波
源都可以通过计算机控制开关以驱动光谱序列。我们
收集由激光诱导的荧光光并通过高 NA物镜将其导向
EMCCD相机进行检测。

钙的能量水平和光谱学序列. – 40 钙 + 的能级，见
图 1(a)，允许在离子处于明亮状态 |B〉 = |4S1/2〉时进
行检测。接近 397 nm 的激光源激发至 |4P1/2〉 状态，
并且荧光被检测到。如果通过接近 729 nm 的激光将
离子转移到长寿命（1.17 秒）的亚稳态暗状态 |D〉 =

|3D5/2,m = −5/2〉，则不会发射共振荧光。从亚稳态出
发，并使用接近 213 纳米和 287 纳米的激光源，我们通
过中间状态 |I〉 = |5P3/2,m = −3/2〉耦合到了Rydberg
S态 |RS〉 = |49S1/2,m = −1/2〉。接近 213 纳米的激光
被调谐到与状态 |I〉共振。由于该状态具有较短的寿命
（34.8 纳秒），这将迅速将离子泵浦至 |B〉。随后，当使
用接近 397纳米的激光激发时，离子会发出荧光并被测
量为明亮。然而，如果一个强度较大的第二个激光接近
287 纳米，并被调谐到与从 |I〉到 |RS〉的跃迁共振，则
Autler-Townes (AT)效应 [5–7]将使首次激发失谐，从
而降低光学泵浦速率。离子电子态将保持在 |D〉状态。
此外，如果 |RS〉态通过一个 ∼90 GHz 微波与 49P1/2
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图 1: 能级和跃迁为 40Ca+。(a) 处于状态 |B〉 = |4S1/2〉的离
子被近 397纳米的激光激发，并通过激光诱导荧光检测到。近
866 纳米和 854 纳米的激光源将离子从亚稳态 D 能级泵浦至
|B〉。近 729 纳米的激光用于相干地将离子状态转移到亚稳态
|D〉 = |3D5/2,m = −5/2〉。电磁诱导透明（EIT）阶梯结构在状
态 |D〉、中间态 |I〉 = |5P3/2,m = −3/2〉和由接近 213 nm 和
287 nm 的激光耦合的里德堡 S 态 |RS〉 = |49S1/2,m = −1/2〉
之间建立。里德堡 S 态和 P 态被接近 90 GHz 的微波场所调控。
(b) Rydberg态的 Zeeman子能级及微波耦合：状态 |RS〉通过激
光源被激发，并通过π极化（红色）耦合到 |RP−〉 = |49P1/2,m =

−1/2〉，或者通过 σ+极化（蓝色）耦合到 |RP+〉 = |49P1/2,m =

+1/2〉态。

耦合，这种耦合会诱导从 |I〉 ↔ |RS〉的跃迁产生非共
振的 AT 效应。因此，这影响了从 |D〉 ↔ |I〉的跃迁的
Autler-Townes 效应，并且从而降低了光抽运到电子基
态 |B〉的速率。

利用单个离子在 |B〉状态下的高保真态检测，可以
检测到许多荧光光子，或者在 |D〉状态下不检测到光
子，我们可以实现结合光学和微波光谱学。实验序列如
下：多普勒冷却 10毫秒，随后分辨边带冷却 2.3毫秒，
通过快速绝热通道（RAP）在 0.2毫秒内将接近 729纳
米的转移脉冲转移到 |D〉状态，并使用接近 213纳米和
287纳米的激光以及矩形微波脉冲与里德堡耦合，持续
时间为 150µ秒。

微波极化决定了状态 |RS〉 如何与 49P1/2 的塞曼
子能级耦合，我们将其表示为 |RP−〉和 |RP+

〉，参见图
1(b)。使用网格线偏振器，将微波极化设置为线性。微
波在 x-z 平面传播，并以 π/4角度撞击离子与陷阱 z
轴。我们在微波传播方向上施加一个 560毫特斯拉的磁
场以简化耦合方案，因为线性偏振场仅分解为 σ+和 σ−

偏振。被光场激发的状态 |RS〉，通过 σ+ 极化与 ΩMW
σ+

到 |RP+
〉（蓝色箭头）耦合，但导致 ΩMW

π 接近零的场
不应包含 π极化。
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图 2: 演化时间为 150 µs 时，不同参数选择下的暗态概率数值结果 (a) 数值结果与优化的参数 β2 = 0.75,ΩMW
σ+ = 2π ×

19 MHz,ΩMW
π = 2π × 7.1 MHz。中心的绿色虚线矩形是用于优化参数的数据区域。(b-c) 调整 β2 参数的同时控制其他两个参

数的数值结果。(d-e) 数值结果在调整 ΩMW
σ+ 而控制其他两个参数的情况下。(f-g)数值结果在调整 ΩMW

π 而控制其他两个参数的
情况下。

微波调控里德堡态的理论模型. – 我们初始化离子
的电子状态为 |D〉。考虑到与激光和微波场相互作用的
能量级，旋转波近似后的哈密顿量可以写成

H = HE +HR (1)

其中HE描述了阶梯配置内的相互作用，包括暗态 |D〉、
中间态 |I〉和里德堡 S 态 |RS〉。

HE =
h̄

2
(Ω213|D〉〈I|+Ω287|I〉〈RS |) + h.c.

−h̄∆287|RS〉〈RS |
(2)

Ω213 和 Ω287 表示近 213 纳米 和 287 纳米 激光驱动的
拉比频率，参见图 1。∆287是近 287纳米激光相对于跃

迁 |I〉 ↔ |RS〉的失谐量，而我们设定近 213 纳米 激光
相对于跃迁 |D〉 ↔ |I〉的失谐量为零。微波介导的 |RS〉
和里德堡 P能级 |RP+,−〉 = |49P1/2,m = ±1/2〉之间的
相互作用写为

HR =h̄(HRP+
+HRP−

)

=h̄

(
ΩMW

σ+

2
|RP+

〉〈RS |+ h.c.−∆+|RP+
〉〈RP+

|
)

+h̄

(
ΩMW

π

2
|RP−〉〈RS |+ h.c.−∆−|RP−〉〈RP− |

)
(3)

由于我们已经仔细调整了微波极化和传播方向相
对于磁场的方向，微波应该只耦合从 |RS〉 ↔ |RP+

〉的
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跃迁。解主方程时忽略 |RP−〉，我们得到了如图 2(a)所
示的着装态之间的平凡的避免交叉配置，即在 |RS〉和
|RP+

〉之间。
然而，实验结果呈现出更复杂的模式。我们发现这

源于电四极矩调制，其中离子的莱曼状态经历了保罗
阱的射频振荡电场，频率为 ωRF = 2π × 14.1 MHz。陷
阱驱动的空间分布呈电四极矩形式。由于 49P1/2 的四
极矩极化率，离子能级以频率 ωRF 和 2ωRF [8,9]调制，
幅度为 E1和 E2。由于 E2 � E1，额外的振荡项可以简
化为

HM (t) = E2 cos (2ωRF t)
(
|RP+

〉〈RP+
|+ |RP−〉〈RP− |

)
(4)

我们可以通过 Trotter 公式 [10]来求解主方程，这意味
着将演化算子分解为小时间片内算子乘积的形式如下：

Uall = P̂ exp
(
− i

h̄

∫ t

0

(H +HM (τ))dτ

)
≈

∏
j

exp
(
− i

h̄
(H +HM (τj))∆τ

) (5)

其中 P̂ 是时序算子，∆τ 是时间片的间隔，τj 是第 j 个
时间片的时间。从另一个角度看，我们可以进入HM 的
相互作用图像。相应的幺正算符可以展开为

UM =ei
∫ t
0
HMτdτ/h̄

=
∑
k

Jk(β2)e
i2kωRF t

(
|RP+

〉〈RP+
|+ |RP−〉〈RP− |

)
(6)

其中，β2 = E2

2h̄ωRF
表示调制深度，Jk 是第一类 k

阶贝塞尔函数。最后，在相互作用图像中的微波着装项
变为

UMHRU
†
M =− h̄

(
∆+|RP+

〉〈RP+
|+∆−|RP−〉〈RP− |

)
+h̄Jk(β2)

ΩMW
σ+ ei2kωRF t

2
|RP+

〉〈RS |+ h.c.

+h̄Jk(β2)
ΩMW

π ei2kωRF t

2
|RP−〉〈RS |+ h.c.

(7)
因此，我们看到里德堡 P 态能量的调制可以被视为如
果微波携带多个频率成分，间隔为 2ωRF。在我们的实
验中，对于一个典型的值 β2 ≈ 0.8，其贡献是 |J2(β2)| ≈
0.031和 |J3(β2)| ≈ 0.0026。因此，高阶频率调制分量
的幅度可以忽略不计。

实验结果与理论比较. – 实验结果如图 3(b)所示。
左侧和右侧的图案类似于平凡的避免交叉配置，因为它

(a) (b)

(c) (d)

(e)

MW detuning (MHz)
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7
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m
 d

et
u

n
in

g
 (

M
H

z)
图 3: (a)|RS〉和 |RP+〉之间的着装态与纯 σ+ 极化耦合，其中
我们忽略四极调制。(b) 着装态在 |RS〉,|RP−〉和 |RP+〉之间，
其中微波场的弱寄生 π 极化已被包括。(c) 考虑到四极调制后
的着装态，用于纯 σ+ 极化。(d) 与 (c)相同，但包含同时具有
σ+偏振和微弱残留的 π偏振的微波场。在 (d)中使用的参数是：
β2 = 0.8,ΩMW

σ+ = 2π × 25 MHz,ΩMW
π = 2π × 8.9 MHz,Ω213 =

2π × 0.23 MHz,Ω287 = 2π × 12 MHz。

(e) 相互作用后暗态概率的实验结果。150 µs

们对应于微波远失谐的情况，此时微波 AT效应太弱而
不能干扰 287纳米 AT效应。因此，213纳米泵浦效应
被接近 287纳米的 AT效应强烈禁止。结果，离子有很
大的概率处于暗态 |D〉中。

对于微波频率接近共振的情况，对应于图 3(b)的
中心区域，我们在中心位置发现了两条宽且对角线状
的条带。它们可以由四极调制 HM (t)来解释。我们知
道从方程 (7)中得知，四极调制会产生间隔为 2ωRF 的
多个频率成分。在某些参数下，微波的不同频率成分产
生的交流斯塔克位移相互抵消。因此，接近 287纳米时
对 AT效应的干扰较弱，同样对于接近 213纳米激光的
泵浦效果也较弱，使得离子有很大概率保持在 |D〉状
态。这一论点通过数值模拟结果得到了证实，请参见图
2(c)，并与图 2(a)进行比较。

除了宽条纹外，我们在实验数据中观察到了两条
额外的窄斜线。它们可以通过寄生微波 π-偏振激发到
|RP−〉来解释。|RP−〉和 |RP+

〉的能量由于磁场和电场
而分裂。与 |RP−〉的耦合也对 |RS〉应用了AT效应，诱
导出两条窄线。这也通过我们的数值结果得到了证实，

p-4



微波调控捕获钙离子中的里德堡态

如图 2(d)所示，并与图 2(c)进行比较。寄生残留微波
π 极化可能是由于微波的近场分量不平行、MW干扰
或金属陷阱电极引起的反射造成的。通过与实验数据的
对比，我们可以确定寄生微波 π-极化的比例。参数为
β2 = 0.8，ΩMW

σ+ = 2π×25 MHz，ΩMW
π = 2π×8.9 MHz，

Ω213 = 2π×0.23 MHz，Ω287 = 2π×12 MHz，见图 3(d)。
Ω213 和 Ω287 是通过拟合相应的激光光谱数据（未加微
波修饰）得到的。

调整其他三个参数 β2、ΩMW
σ+ 和 ΩMW

π ，使数值结
果与实验一致，所有参数由此确定。例如，参数 β2 的
值由中心宽斜纹的强度决定，参数 ΩMW

σ 的值影响左侧
和右侧两个主要分支的弯曲程度，而参数 ΩMW

π 的值决
定了紧挨着宽条纹的窄线的强度。

为了确定参数的准确性，我们选择数值结果中的
中心区域（如图 2(a)所示的绿色虚线矩形），并与实验
结果进行比较。我们将数据在左上方的方向上分箱处
理，即，沿着矩形的长边方向以增加信噪比。这导致
得到一个平均包络线，揭示了包括宽频和窄频特征在
内的中心结构。数值结果和实验结果的包络线分别表
示为 Vnum和 Vexp。我们使用这两个包络线之间的差异
D =

∑
((Vnum − Vexp)

2)来量化理论与实验数据的拟合
程度，并且在优化参数下达到最小值min(D) = 0.065，
参见图 2(a)。实验中的 1 − σ 误差对应于 D 的不确定
性为 σ(D) = 0.007。因此，我们可以将参数的不确定
性分配为 β2 = 0.75+0.08

−0.11，ΩMW
σ+ = 2π × 19+2.0

−1.5 MHz，
ΩMW

π = 2π × 7.1+1.2
−1.3 MHz。

结论与展望. – 我们获得了里德堡态的 MW 混合，
并在单个受限冷离子实验中获得了 Autler-Townes 谱。
该方法提供光谱数据，但即使在我们的室温实验中，也
不会受到黑体光子诱导离子损失的影响。我们从理论上
对 AT 谱进行建模，包括光学多光子里德堡激发、微波
调谐以及由 Paul 陷阱的动态势引起的 RF 四极调制。
我们能够用我们的模型拟合实验结果，并从这个比较
中准确地推导出所有实验参数值。整个数据采集运行
时间为五天，因此我们得出结论，该装置的整体稳定
性良好，但值得注意的是，输送到离子的 MW 的长期
稳定性也足以保持参数稳定。从我们的数据中我们发
现，即使注入了具有适当极化的 MW 波束，陷阱电极
的附近似乎会影响微波极化纯度。因此，我们推测，未
来，集成在陷阱芯片设计中的微波天线可能具有优势。
此外，我们计划通过增加径向约束来抑制四极调制，以

达到调制指数 β2 = 3.8，这标志着相应的贝塞尔函数
J±1(β2) ≈ 0的零点。对于这样的参数，一阶频率分量
消失，代价是适度的二阶分量 [8, 11]。从长远来看，使
用 Penning 陷阱进行离子晶体的里德堡激发可以减轻
里德堡-四极调制的效应，因为在这种陷阱中，只有静
态电场和静态磁场用于约束。
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