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大型困陷分子离子的旋转冷却
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我们建议了一种协议，用于与激光冷却原子离子共捕获的分子不对称陀螺转子的同感冷却，基于分
子离子的电偶极矩与其所捕获粒子的共同振动模式之间的共振耦合。通过结合同感边带激光冷却和相
干微波激发，我们证明了任意旋转子空间的有效去占据，并能够将旋转状态的无序分布冷却到单一、明
确的量子态。这一能力为利用旋转希尔伯特空间在量子信息处理和高精度光谱学中的应用开辟了道路。

多原子分子正在成为基础物理学 [1, 2] 和量子信
息处理 [3]的新平台。它们是例如，寻找电子非零电偶
极矩 [4]或使用手性分子测量宇称破坏 [5, 6]的优秀候
选者。分子旋转可用于量子纠错 [7–9]或磁性量子模拟
[10]。所有这些应用都利用了分子旋转的希尔伯特空间
较大且相对隔离良好的事实。此外，旋转光谱是非谐
的，这使得量子态控制变得较为容易 [11] ，并且，在
有限子空间内，无论是线性转子还是不对称顶转子都
是完全可控的 [12–14] 。这意味着，通过结合共振电
场（通常是微波），可以在子空间上实现任何所需的酉
运算，即便存在简并情况也依然如此 [14] 。然而，要
真正实现这种程度的控制，则需要对分子进行捕获和
冷却 [15, 16] ，对于多原子分子来说这是非常具有挑
战性的任务。迄今为止，最先进的方法是直接激光冷
却 [17–19]。这种方法适用于一类特定的分子，这些分
子基于化学直觉从二原子分子到多原子分子中推导出
闭合循环跃迁谱系以适应这一过程 [20] 。
这里，我们建议一种完全不同的方法来冷却多原

子分子中的旋转，适用于分子离子，但不需要特定的
电子结构。我们建议利用共振偶极声子相互作用，正
如对二原子离子 [21, 22]讨论的那样，通过激光冷却的
原子离子同情地冷却多原子分子离子的旋转。在二原
子分子中，离子阱中的正常模式频率通常在MHz范围
内，可以调整以匹配超精细跃迁 [22]，而偶极允许的旋
转跃迁通常位于 GHz 到 THz 范围内，因此远离阱模
式。相比之下，作为非对称顶转子的多原子分子表现
出更丰富的旋转光谱，其中可能包括 MHz 范围内的
偶极允许跃迁。这使得可以通过分子的永久偶极矩实
现分子旋转与陷阱运动之间的共振耦合。我们表明共
振偶极声子耦合允许同情边带冷却耦合的旋转态，并
提出将边带冷却与相干微波激发相结合，以冷却或耗

图 1. (a) 质子化谷氨酰胺分子与两个 Yb+ 离子共同被捕获在
一个线性泡尔陷阱中。黑色箭头表示陷阱中粒子的集体振动，
这里指的是径向质心模式。分子偶极矩（橙色箭头）将分子的
旋转自由度耦合到陷阱的正常模式。(b) 用于旋转状态的同情
侧带冷却的能级方案。红色箭头显示了由冷却激光诱导的跃迁。
摇摆的灰色箭头表示主要衰减通道。(c) 不对称陀螺光谱的一
部分。侧带冷却导致耦合旋转状态 j1和 j2之间的衰减通道（摇
摆的灰色箭头）。对于质子化的谷氨酰胺，状态 |a, np, j1〉 和
|a, np − 1, j2〉，a = g, e，它们通过共振偶极相互作用耦合，是
那些具有 j1 = 322,M 和 j2 = 321,M 的状态。其他旋转状态
（例如 j = 211,M）可以通过微波激发到具有 j2 = 321,M 的状
态而被耗尽。此处，实线（虚线）蓝色箭头表示由 x-和 z-极化
微波脉冲诱导的跃迁。

尽非对称顶分子的任意旋转子空间。

我们考虑一个多原子分子离子与两个原子离子共
同困在图 1(a) 所示的线性泡尔阱中。谐波陷阱势能将
被困粒子的质量中心运动耦合起来——它们的集体振
动由频率为 ωp的正常模式描述。如果两个原子离子都
在其平衡位置附近以非零振幅振动，则它们的运动会
相互耦合。对于图 1中所示的三粒子链，9种模式中有
6种情况确实如此。如果分子是极性的，偶极相互作用
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Hdp = −µ ·R ·E，其中R是描述分子固定偶极矩 µ和
空间固定电场 E方向的旋转矩阵，将分子的转动自由
度耦合到被捕获粒子的集体质心运动中 [21–23]。我们
用 |a, np, j〉 = |a〉 ⊗ |np〉 ⊗ |φj〉表示被囚禁粒子的本征
态，其中 a = g, e表示原子的内部状态，np = 0, 1, 2, ...

表示正常模式 p下被囚禁粒子的振动状态。如果一个
正常模式频率 ωp与旋转态 |φj1〉和 |φj2〉之间的偶极允
许的旋转跃迁共振，且 Ej2 > Ej1 强共振偶极相互作
用耦合状态 |a, np, j1〉和 |a, np − 1, j2〉，而与其他所有
旋转态的偶极耦合可以忽略不计。在这种情况下，简
并态混合到

|a, np, j±〉 =
1√
2
(|a, np, j1〉 ± |a, np − 1, j2〉) (1)

并且简并通过偶极子分裂

∆Enp
= | 〈np, j1|Hdp |np − 1, j2〉 |, (2)

被解除，见图 1(b)。状态 |np, j1〉和 |np − 1, j2〉之间的
耦合使得对于 np > 0，旋转状态 |φj1〉和 |φj2〉可以进
行共振边带冷却：由于这种耦合，激光冷却不仅将分
子的质心运动冷却到振动基态，还导致了旋转状态从
级别 j2衰减到级别 j1。偶极耦合因此在旋转能级 j2和
j1 之间创建了一个衰减通道，允许耗尽旋转能级 j2。
这个衰减通道依赖于两个特定旋转状态之间的共振耦
合。尽管其他所有旋转状态由于相互作用的影响不够
充分而无法被冷却，但它们的占据数可以通过微波脉
冲改变。我们建议将微波脉冲对旋转动力学的高度控
制与偶极诱导的旋转态同感冷却相结合，以耗尽一个
旋转子空间。
作为一个示例，我们考虑两个质量为Ma = 173u

的 Yb+离子与一个质量为Mrot = 147u的谷氨酰胺离
子共陷阱，参见图 1。选择原子和分子离子使得它们的
质量相当。这确保了所有被捕获粒子的质心运动之间
的有效耦合 [23]，这对于协同边带冷却至关重要。作为
一种手性分子，谷氨酰胺在分子框架中有三个非零的
笛卡尔分量的偶极矩，允许通过微波场 [13, 14]完全控
制其旋转动力学。此外，它是一个近似长椭球不对称
陀螺，具有本征态 |φj〉 = |JKa,Kb

,M〉，旋转量子数为
J = 0, 1, 2, ...，磁量子数为M = −J,−J + 1, ..., J 和
Ka,Kc = 0, 1, ...J。接近长椭球不对称陀螺的光谱包含
紧密相邻的一对旋转向态 |JKa,Kb

,M〉、|JKa,Kb−1,M〉，
其跃迁频率约为几兆赫。偶极子相互作用特别强，如

果陷阱频率被调整到径向质心模式与状态 |32,2,M〉和
|32,1,M〉之间的旋转跃迁共振，即 ωp = E32,1−E32,2 =

16.85兆赫，如图 1(a)所示。请注意，每个旋转态都是
2J+1重简并的，如图 1(c)所示，偶极诱导的能量分裂，

∆Enp
=

√
np

∣∣∣E (p)
0 µa 〈322,M |Rza |321,M〉

∣∣∣ , (3)

取决于定向量子数 M 通过 和旋转跃迁矩阵元
〈322,M |Rza |321,M〉 [24]。对于M = 0，具有相同 J的
旋转态之间的跃迁是禁止的，即状态 |32,2, 0〉和 |32,1, 0〉
之间没有能量分裂。对于M 6= 0，偶极子分裂分别为
∆Enp,j =

√
np21.6 千赫兹,√np16.1 千赫兹和

√
np7.0

千赫兹 对应于 |M | = 3, 2和 1。
我们通过数值求解 Lindblad方程

∂ρ

∂t
= − i

h̄
[H, ρ] + LDρ (4)

来模拟一组旋转状态的冷却，其中耗散子 LDρ =

LρL† − 1
2

[
L†L, ρ

]
描述了如图 1（b）所示的耗散通

道。为了证明几 kHz数量级的偶极分裂足以实现协同
冷却，我们考虑了一组不对称陀螺态的子集，这些状
态由图 1（c）中的深灰色线条表示。状态 |32,2,M〉和
|32,1,M〉之间的偶极耦合用波状灰箭头指示。请注意，
状态 |21,1,M〉不受偶极耦合的影响。我们假设初始时，
该旋转子系统的所有状态都被占据，如图 2(a) 的面板
(i) 所示。目标是耗尽除 |32,2,M〉 之外的所有旋转状
态，见面板 (vi)，或者甚至将旋转态集合冷却到单一
量子态，如图 3所示。
图 2(b) 和 (c) 展示了原子离子在激光脉冲照射

下，从旋转态 321在 5毫秒内衰减的情况；所有振动态
都衰减到 np = 0，而旋转态 321,M 6= 0衰减至 322,M，
具有较大 |M |的状态衰减更快。由于不存在M = 0的
偶极耦合，状态 321,M 不受冷却机制的影响。图 2(a)
中的第 (ii) 部分显示了旋转态的最终人口分布，表明
除了M = 0之外，较高能级的旋转态的人口可以通过
共轭边带冷却而减少。
为了进一步冷却分子的旋转自由度，即耗尽更多

的旋转态，可以利用边带冷却与微波激发的组合。通
过相干地将粒子数转移到耦合的旋转态并冷却这些状
态，可以依次耗尽越来越多的旋转态。图 1(c)中的蓝
色箭头标记了由微波脉冲诱导的相干跃迁，这些跃迁
可以由哈密顿量

HMW = −µ ·R ·E(t) , (5)
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图 2. (a) 完全耗尽旋转能级 321 和 211（阴影区域）的激发和冷却方案。该图显示了状态 |211,M〉、|322,M〉和 |321,M〉的人口：
(i) 初始时所有状态的人口相等；(ii) 经过第一步冷却后，除了M = 0状态外，级别 321 为空；(iii) 经微波激发以（不完全）耗尽
级别 211 后；(iv) 经第二步冷却后；(v) 经微波激发以耗尽 |321,M = 0〉后。(vi) 重复这些步骤会导致层次 321 和 211 完全耗尽。
(b) 和 (c): 冷却步骤的细节。通过图 1(b) 所示的共轭边带冷却实现冷却。与冷却激光脉冲相互作用时，旋转状态 j2 = 321,M(b)
和 j1 = 322,M(c) 的人口分布对于M = 0（实线），以及 |M | = 1, 2, 3（虚线、点划线和点线）。蓝色、绿色和黑色曲线分别对应于
np = 0, 1, 2。这里，拉比频率是 Ω = 2π × 200kHz，有效衰减率是 γ = 0.3MHz，兰姆-迪克参数是 η = 0.1 [25]。正常模式频率为
ωp = 16兆赫，偶极子分裂分别为 ∆Enp,j =

√
np21.6千赫、

√
np16.1千赫和

√
np7.0千赫，分别对应 |M | = 3, 2和 1。(d) 目标

群体 Ptarget =
∑

M P322,M 的保真度作为微波脉冲迭代次数的函数，完美 x-偏振（实线），以及具有 25%, 50%, 75% 和 100%z-偏
振的情况。

描述，其中 E(t) = eE(t) cos(ωt) 是具有极化 e = ex、
ey或 ez、振幅 E(t)和频率 ω的电场。微波脉冲在 z方
向极化，诱导具有 ∆M = 0的状态之间的跃迁（见图
1(c) 中的虚线蓝色箭头），x- 和 y- 极化的场驱动具有
∆M = ±1的跃迁（实线蓝色箭头）。此外，偶极子选择

规则允许不对称顶部状态之间的跃迁，这些状态具有
∆J = 0,±1。微波的频率设置为 ω = (E321 −E211)/h̄，
以便共振驱动状态 |211,M〉 和 |321,M ′〉 之间的跃迁。
目标是完全耗尽水平 211和 321，使得脉冲序列结束时，
只有一个旋转水平，即 322被占据。为此，我们应用一个
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x-偏振的微波脉冲，允许从和到 M = 0状态的跃迁。
交替的相干微波激励与冷却步骤不仅可以耗尽M = 0

状态，还可以清空任何额外旋转级别的种群，在这里
是指级别 211，见图 2(a)中的 (iii)-(vi)部分。如图 2(d)
所示，如果微波脉冲完全 x偏振，则仅需几次迭代即
可非常精确地达到目标。

在一个实验中，微波脉冲通常具有轻微的椭圆偏
振而不是完全线性偏振，我们通过向脉冲添加一个 z-
偏振分量来模拟这种情况。图 2(d) 表明，在存在不完
美偏振的情况下，过程需要更多的迭代才能达到同样
良好的耗尽效果，但在原则上对脉冲偏振中的杂质具
有鲁棒性。只有当使用纯 z偏振的脉冲（虚线）时，目
标种群无法获得。原因是，在极化率中没有 x-（或 y-
）分量的情况下，不存在 ∆M = ±1跃迁，即种群被
困在 321,M = 0状态。

由于量子不对称陀螺旋转器在使用 x、y和 z极化
场的序列时总是可控的，如果其偶极矩至少有两个非
零分量 [14]，因此可以使用类似的控制序列来耗尽任
何其他旋转能级。如果没有从该能级到能级 321 的偶
极允许跃迁，例如因为 |∆J | > 1，则必须先将所需能
级的种群相干地转移到一个已空的偶极允许能级，然
后再应用上述冷却循环。因此，可以耗尽任意子空间
的旋转态。

原则上，该协议允许将任意的旋转态分布冷却到
简并旋转态集合 321,M。然而，它不允许将这些状态
冷却到单个旋转量子态。将一个简并的旋转态集合冷
却到单一旋转态需要至少使用两种不同的微波频率来
进行相干人口转移的协议，如图 3（a）所示，其中我们
从级别 322的一个非相干的简并旋转态集合开始。目标
状态是单个旋转态，即 |322, 3〉。如在图 3（a）中标记为黄
色的部分所示。协议以一个频率为ω = (E321−E322)/h̄

的圆偏振微波脉冲开始，激发从能级 322到能级 321的
∆M = +1跃迁，参见图 3(a)中的橙色箭头。一致驱
动 ∆M = +1 跃迁并随后沿 ∆M = 0 跃迁冷却的结
果是，人口分布向具有最大M 值的旋转态移动，即：
M = 3。然而，由于M = 0没有衰变通道，部分人口被
困在状态 |321, 0〉中。这可以通过用频率与 321 ↔ 211

跃迁共振的 z极化脉冲（图 3(b)中的虚线蓝线）耗尽
|321, 0〉种群，并随后通过相同频率的右圆偏振脉冲将
种群驱动到状态 |321, 1〉来修正。然后，|321, 1〉的种群
可以通过冷却循环和过程衰减到 |322, 1〉，过程 (a)可以

图 3. （a）用微波激发和冷却方案将初始简并的旋转状态冷却
到单一状态 |322, 3〉，该状态由黄色方框标记。从旋转态 |321,M〉
到 |322,M〉的衰变由波浪形灰色箭头表示，蓝色和橙色箭头表
示微波脉冲驱动的跃迁。(b) 目标态人口保真度作为迭代次数
的函数，对于具有完美 σ+ 偏振的微波脉冲（实线），以及另外
具有 1%（虚线）、5%（点划线）和 10%（点线）σ−偏振的脉冲。

重复进行。完整的微波和冷却序列可以重复多次，直到
只有目标状态被占据。该过程的保真度显示在图 3(c)，
黑线。随着迭代次数的增加，可以以任意高的保真度达
到目标状态，前提是脉冲完全偏振。当允许微波脉冲具
有非完美偏振时，最终的保真度对这种不完美性敏感，
请参见图 3(c)显示了用不是完全右旋圆偏振、同时还
包含左旋偏振贡献（1− 10%）的微波脉冲激发时的保
真度。误差是由于简并态仅通过偏振区分而不是频率
选择区分，这也是为什么冷却跃迁必须与驱动跃迁具
有相同频率的原因。因此，实现这种冷却方案的关键
在于微波的清晰圆偏振 [26]。
我们的协议用于冷却旋转自由度，可以很容易地

适应除谷氨酰胺离子以外的其他分子离子。对于谷氨
酰胺，该协议依赖于近似椭球不对称陀螺仪中紧密相
邻的一对旋转能级，但在接近扁球形不对称陀螺仪中



5

也可以找到类似的能级间距。此外，为了能够进行同
感边带冷却，分子离子必须是极性的，并具有C1或Cs

对称性，以确保偶极矩的足够多的非零笛卡尔分量，从
而在每个旋转子空间内实现可控性。分子质量应与共
捕获原子离子的质量相当，以便原子和分子离子的质
量中心运动充分耦合。最后，可能还可以将该协议扩
展到二聚体分子离子。尽管它们的旋转能级间距对于
共振偶极耦合 [23]来说太大了，但冷却协议可以利用
超精细状态之间的跃迁。

总之，我们展示了共振偶极-声子耦合如何实现多
原子分子旋转的协同边带冷却。结合边带冷却和相干
微波激发，可以耗尽不对称顶分子转动光谱的一个任
意子空间，将所有粒子转移到一个单一纯转动态。该
冷却方案需要转动自由度与陷阱中粒子集体运动之间
的强共振偶极耦合。因此，较大的分子偶极矩和接近的
转动能级是有利的。不对称顶分子的复杂转动结构提
供了允许这样的共振偶极耦合的偶极子允许转动跃迁
——因此该冷却方案特别适合多原子分子。我们的冷
却协议能够将多原子分子离子制备到单一量子态，从
而为将量子逻辑光谱学从二原子 [27, 28] 分子扩展到
多原子分子打开了大门，并且可以利用不对称顶转子
的丰富转动光谱进行基础物理实验或量子模拟和错误
校正。
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