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钙离子光频标研究进展*
管 桦 黄 垚 高克林†

(中国科学院精密测量科学与技术创新研究院 波谱与原子分子物理国家重点实验室 武汉 430071 )

The progress of 40Ca+ optical frequency standards
GUAN Hua HUANG Yao GAO Ke-Lin†

( State Key Laboratory of Magnetic Resonance and Atomic and Molecular Physics，Innovation

Academy for Precision Measurement Science and Technology，Chinese Academy of Sciences，

Wuhan 430071，China )

摘 要 钙离子光频标是原子光频标的成员之一。中国科学院精密测量科学与技术

创新研究院(原武汉物理与数学研究所)从 2000年开始选择钙离子为研究体系，先后解决了

单离子稳定囚禁与有效冷却、超窄线宽激光稳频等一系列关键问题，特别是一步步抑

制微运动和黑体辐射效应，实现了不确定度 3.0×10-18 的液氮低温离子光频标和不确定度

4.8×10-18的室温离子光频标，稳定度达到 6.3×10-18@52 万秒。通过集成化设计，实现了不

确定度 1.3×10-17、高鲁棒性的可搬运钙离子光钟，并基于该光钟实现了高程差测量应用。通

过参考本地铯喷泉钟和本地时标，并远程溯源到国际秒定义，实现了不确定度达 3.2×10-16的

钙离子光频跃迁绝对频率测量。钙离子光频跃迁被国际计量局推荐为新增的次级秒定义参考。

关键词 光频标，囚禁离子，可搬运光钟，国际单位制秒，绝对频率测量

Abstract The calcium ion optical frequency standard is one of a variety of different kinds

of optical frequency standards. Innovation Academy for Precision Measurement Science and

Technology (formerly Wuhan Institute of Physics and Mathematics), Chinese Academy of Sciences

has selected calcium ions as the optical frequency standard reference since 2000, and has

successively step by step solved a series of problems, such as the trapping and laser cooling of single-

ions, the frequency stabilization to achieve ultra-narrow linewidth lasers, and especially the

suppression of the systematic uncertainty due to the micromotion and the blackbody radiation. The

overall systematic uncertainty of the liquid nitrogen optical frequency standard and the room

temperature optical frequency standard were evaluated as 3.0×10-18 and 4.8×10-18 respectively, and

the stability was measured as 6.3×10-18 at 520000 s. A transportable and robust calcium optical clock

has been built with the integrated design and the uncertainty of the transportable clock was evaluated

as 1.3×10-17. and a preliminary geopotential measurement was made with the transportable clock.

The uncertainty for the absolute frequency measurement has been improved to 3.2×10-16, referenced

to both the local cesium fountain clock and the local UTC(k) referenced to the SI second. The

calcium ion optical clock transition has been recommended by the International Bureau of Weights

and Measures (BIPM) as a new reference for the secondary representation of the SI second.

Keywords optical frequency standard，ion trapping，transportable optical clock，SI

second，absolute frequency measurement
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1 引言

由于激光技术、冷原子物理和锁相飞秒激光

频率梳技术的突破[1]，使得在高精度下测量与应

用基于原子分子光学频率跃迁下的光谱成为可能，

从而促成了原子光频标的诞生。

在众多光频标的候选原子体系中，人们主要

选择了囚禁在射频离子阱中的单离子和囚禁在光

晶格中的冷原子团两种体系。其中，对于囚禁离

子光频标体系，目前新加坡研究小组的单个Lu+离

子光频标的不确定度已经达到 6×10-19 [2]，美国国

家标准与技术研究院(NIST)的单个 Al+ 离子光频

标的不确定度达到 9.4×10-19 [3]。德国联邦物理技

术研究院(PTB)的单个Yb+离子光频标的不确定度

达到 2.7×10-18 [4]。对于中性原子光频标体系，美国

天体物理联合实验室(JILA) [5]和日本东京大学[6]的

Sr原子光晶格光频标的不确定度同时推进到 10-18

量级，其中，JILA的Sr原子光晶格光频标的不确

定度为 2×10-18 [5]。同时，NIST的Yb光频标的不确

定度也达到了 1.4×10-18 [7]。稳定度方面，Sr和 Yb

两种原子光晶格光频标在数千秒的稳定度均达到

1×10-18水平[5，7]。

同时，高精度的时间频率标准是科技创新

和国民经济建设的重要技术支撑。作为超高精

度仪器设备，实现光频标的应用首要是做到

“可搬运”。2018年 5月，PTB实现了不确定度为

7.4×10-17 的远程可搬运 Sr 原子光晶格钟[8]。2021

年，日本东京大学实现不确定度为 10-18量级的可

搬运Sr原子光晶格钟[9]。

随着高精度光频标[2—7]、高精度光频传递网[10]

和可搬动光钟的实现[8，9]，促进了频率溯源和精密

测量物理研究的发展[11]。

随着新一代光频标的发展，各种光频标的不

确定度和稳定度已经优于现有国际单位制秒定义

的参考 133Cs 原子微波频标(10-16量级)。新近美国

JILA和NIST合作测量了 Sr、Yb、Al+三种光频标

间频率比值，频率比值测量不确定度开始进入

10-18量级[12]。

国际计量委员会 (CIPM)于 2006 年将三种离

子(Sr+、Hg+、Yb+电四极)和一种原子(87Sr)的光学

跃迁频率作为“秒”定义的次级标准[13]，2012年

和 2017 年又确定了两种离子(Al+、Yb+电八极)和

两种原子(Yb和Hg)的光学跃迁频率作为“秒”定

义的次级标准[14，15]。而新近又确定了一种离子

(Ca+)和一种原子 (88Sr)作为“秒”定义的次级标

准[16]。目前，科学家们考虑在 2030年左右参考光

频标来修改国际单位制秒的定义[15，16]。

高精度光频标的光频跃迁频率与微小的物理

和环境效应相关，由此可以开展物理常数的测量

和物理规律的检验实验。2021年，PTB基于Yb+离

子光频标电四极和电八极跃迁的观测，得到精细结

构常数随时间的变化为 α̇/α=−1.0(1.1)×10−18 yr−1 [17]。

此外，PTB采用两台高精度的Yb+离子光频标(不

确定度和稳定度为 10-18量级)的长时间频率比对，

基于原子分子光物理的方法将洛伦兹不变性破缺

的上限推进到10-22量级[4]。

高精度的光频标对引力的相对论效应非常灵

敏，能比现有方法更精确地测量地球表面时空的

引力效应，因此可将光频标用于广义相对论的检

验，结合重力仪可开展重力和引力势的测量，成

为相对论测地学的重要工具。日本东京大学利用

两台高度差 450 m，不确定度为 10-18量级的可搬

运 Sr原子光晶格钟的频率比对，将广义相对论理

论的检验精度提高至 9.1×10−5，证明广义相对论预

言的比例系数在第 4—5 位有效数字是可靠的。
图1 40Ca+光频标用到的能级、跃迁及其对应频率
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JILA 研制的 Sr 原子光晶格光频标和 NIST 研制

的 Yb 原子光晶格光频标的不确定度分别达到了

2×10-18 和 1.4×10-18，长期稳定度进入了 10-19 量

级 [5，7]，可以保证大地水准面测定的不确定度接

近 1 cm。2022 年，JILA 和美国威斯康辛大学麦

迪逊分校各自通过测量同一团 Sr 原子中各部分

原子的钟跃迁频率差，实现了毫米量级的引力

红移测量[18，19]。

光频标的发展也引起我国各方面的重视和支

持。在国家科技部、国家自然科学基金委员会和

中国科学院相关重大研究计划项目和基本设施的

支持下，我国及时开展了光频标的研究，如中国

科学院精密测量科学与技术创新研究院(Ca+离子，

Al+离子和Yb原子)、华中科技大学(Al+离子)、中

国计量科学研究院(NIM)(Sr原子，Yb+离子)、华

东师范大学(Yb原子)、中国科学院国家授时中心

(Sr原子)、中国科学技术大学(Sr原子)、中国科学

院上海光学精密机械研究所(Hg原子)、国防科技

大学(Hg+离子)等。

我们选择囚禁钙离子体系开展高精度的光频

标研究。Ca+离子的自然线宽为 0.14 Hz，是实现

高精度光频标的候选原子之一。Ca+离子除了具有

其他碱土族离子所共有的能级结构简单的优点外，

同时还拥有魔幻囚禁频率，可以极大地消除微运

动对钟跃迁频率的影响。另一个突出优点是激光

冷却和光频跃迁探测所需的激光都可以通过固体

激光器得到(相关能级和所用激光波长如图 1 所

示)，因此极可能早日实现应用。

Ca+离子光频标和量子信息的研究工作在国

际上得到了广泛的重视[20—22]。在光频标方面，国

际上奥地利 Innsbruck大学在线形离子阱中对 Ca+

离子的光频测量的不确定度达到 2.4×10-15 [20]，日

本NICT在 Paul阱中对Ca+离子的光频测量的不确

定度达到了 4.4×10-14 [21]，2009 年 CIPM 根据上述

两个单位的测量值推荐了Ca+离子的光频值[23]。

同时，Ca+离子与其他侯选离子和原子相比，

除了前面提到的优势外，也面临着诸多挑战：其

光频跃迁的品质因子相对不是很高(约 1015)、对磁

场比较敏感(相对于Yb+离子、Al+离子、Yb原子、

Sr原子等，敏感度高三个数量级)；对黑体辐射也

较为敏感(比 Al+离子高 276 倍，比 Yb+离子高 12

倍，比 In+离子高 31倍)，同Sr+离子、Sr原子和Yb

原子在同样量级[1]。

由此可见，开展Ca+离子光频标的研究是极有

前途和挑战的课题。

2 钙离子光频标研究进展

2.1 建立了囚禁钙离子光频标：不确定度和稳

定度进入10-18量级

我们团队自 2000年以来开展单个钙离子光频

标的研究，首先细致研究抑制离子微运动效应的

方案，成功实现钙离子的有效冷却和长达两个月

的稳定囚禁。同时解决超窄线宽激光、实验环境

影响精确控制(含电、磁、振动、温度等)等一系

列关键科学和技术问题，于 2011 年实现了不确

定度为 10-16 量级的钙离子光频标 [24，25]。通过改

进钟跃迁激光性能，采用理论上给出的魔幻囚

禁场抑制微运动效应，建立了第二台钙离子光频

标并进行了两台光频标的比对，于 2015年实现了

不确定度达 5.5×10-17、稳定度达 7×10-17的钙离子

光频标[26，27]。

图2 液氮低温系统的设计原理图[29]
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通过进一步在实验上精确测得魔幻射频场频

率，获得的钟跃迁静态极化率之差的精度比理论

计算结果高 2个量级，将室温下静态极化率引入

的不确定度降至 10-19量级；采用频率精度更高的

魔幻囚禁场囚禁离子，使微运动引入的不确定度

降至 10-19量级，2018年钙离子光频标的不确定度

达到 2.2×10-17 [28]。这时，限制不确定度进入 10-18

的主要因素为黑体辐射频移不确定度。黑体辐射

频移与选择的光频标体系相关，同时与环境温度

的 4次方成正比，对温度非常敏感。实验上可以

采用两种方案来降低黑体辐射频移不确定度：其

一是直接降低离子所处环境温度；其二是减小离

子所处环境的温度变化。

我们首先采用低温方案来抑制黑体辐射频移

不确定度。设计并实现了液氮低温系统(原理图如

图2所示)，将离子阱系统的温度降低到77 K左右，

实验表明低温系统的黑体辐射频移为3.1(1.2) mHz，

不确定度为 2.7×10−18。加上囚禁离子的运动效应、

磁场效应、光频标伺服系统误差的进一步抑制，

2022 年频率不确定度达到 3.0×10-18 [29]，如表 1 所

示，相当于运行105亿年不差一秒。

近期，我们为减小室温下离子所处环境的

温度变化，搭建了一套全新的室温钙离子光频

标，通过水冷系统对该物理系统进行主动温控，

将运行过程中的离子环境温度不确定度减小

至±0.3 ℃。同时采用有限元方法分析计算了离子

阱各组件相对钙离子的有效温度立体角，并结合

真空内的测温探头和红外相机监测评估了离子阱

各组件的平均温度，最终将室温钙离子光频标的

黑体辐射频移不确定度减小至 4.6×10-18 [30]。在此

基础上，我们首次开展了两套 10-18量级不确定度

钙离子光频标的频率比对实验，通过新搭建的室

温钙离子光频标和实验室已有的低温钙离子光频

标的频率比对来验证黑体辐射频移评估的可靠性，

比对实验结果同理论计算结果相符；同时将钙离

子光频标比对的不确定度提高至10-18量级[30]。

2021 年实现的不确定度 10-18 的钙离子光频

标，是继铝离子 (美国 NIST) [3]、锶原子 (美国

JILA/日本东京大学)[5，6]、镱离子(德国 PTB)[4]和镱

原子(美国NIST)[7]后第 5种不确定度达 10-18量级的

光频标，也是 II族元素离子 S—D跃迁光频标中的

最好指标。

稳定度方面，我们持续不断地挑战单离子信

噪比差难以实现高稳定度难题。通过更有效地激

光冷却、初态制备[31，32]、采用Ramsey方法和改进

伺服系统[32]等优化措施，实现了光频标的准连续

运行。2020年通过两台钙离子光频标长达 31天的

频率比对，稳定度达 6.3×10-18/520000 s [33] (图 3)，

这表明我们研制的钙离子光频标可以分辨出约

20亿亿分之一秒的微弱时间/频率变化。这是继德

国 PTB 研制的镱离子光频标[4]之后，国际第二种

实现10-18稳定度的离子光频标。

2.2 研制成功可搬运钙离子光钟，实现光频标

的初步应用

将高精度的光频标搬出实验室，使其成为一

台面向广泛科学应用的可搬运光钟，长期以来一

直是科学家们的梦想。

光频标不是一台简单的仪器设备，而是包含

成百上千个具体设备和部件，往往体积庞大、运

行率低。我们通过几年的不懈努力，实现了光频

标的集成化，让庞大的设备尽可能缩小体积、降

低功耗，可以放在狭小的车厢内。我们还开发了

一套半自动化光频标锁定软件，降低了光频标的

伺服误差并提高其运行率，同时提高了光频标的

可靠性、运行率和抗干扰能力，建立了可搬运的

稳频光频激光器，研制成功一台系统不确定度

达 10-17量级(相当于运行 34亿年不差一秒)的可搬

运光钟[34] (图 4)。随后在武汉进行了本地搬运实

表1 液氮低温钙离子光频标的系统误差表[29]

频移贡献项

黑体辐射频移(温度)

黑体辐射系数(Δα
0
)

附加微运动

二阶多普勒(宏运动)频移

剩余电四极频移

伺服误差

二阶塞曼频移

总计

频移/10−18

7.3

0

0

-3.1

0

0

0

4.2

不确定度/10−18

2.7

0.3

0.2

0.9

0.4

0.4

0.3

3.0
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验，通过可搬运光钟和实验室光频标的频标比对，

进行了高程差测量的演示实验(图 5)，频率差为

4.6×10-16(对应约 4.3 m 高度差)。该车载钙离子光

钟经过 1200 km长途搬运，从武汉成功搬运到北

京，是继 PTB研制的锶原子光晶格钟后，第二种

进行千公里级长途搬运的光钟，为光钟应用的拓

展创造了前提条件[34]。

2.3 钙离子光频跃迁的精密测量：实现了10-16

量级钙离子钟跃迁绝对频率的测量

时间单位秒(s)是目前精度最高的物理量，秒

在国际单位制 7 个基本单位中最准确和最基础，

许多其他物理量的测量可转化为对频率的测量，

由此进一步检验物理规律、发现新的物理现象。

光频跃迁绝对频率的精密测量将为我国参与新的

国际量子计量标准的制定提供重要支持。光频标

的快速发展，使重新修改秒定义成为趋势，根据

国际计量局公布的秒定义修改实施路线图，候选

光频标需满足以下必要条件[15]：(1)光频标的不确

定度超越现有铯原子喷泉钟约两个量级，即 10-18

量级；(2)实现不同光频标间的频率比值测量，测

量不确定度优于 5×10-18，这要求光频标的稳定度

也需要达到 10-18量级；(3)实现溯源

到现有国际秒定义的高水平绝对频

率测量，测量不确定度优于 2×10-16。

我们应迎接挑战，努力发展不确定

度和稳定度达到 10-18量级的高精度

光频标，进入国际光频标研究的先

进行列；开展 10-16量级高精度的光

频测量，使钙离子光频标成为次级

秒定义标准，提升我国在国际时间

频率标准领域的影响力和话语权。

我们同中国计量科学研究院合

作，基于高精度光频标系统开展了

钙离子钟跃迁光频绝对频率的精密

测量：在没有本地基准钟的条件下，

采用基于 GPS 远程溯源的高精度

光频绝对值测量方案，首次将基于

GPS载波相位观测的精密单点定位

解算进行时间频率传递的方法应用到光频测量，

于 2012 年实现了钙离子光频标绝对频率测量[35]。

2015年，进行了两台钙离子光频标长达 42天的比

对；同时，基于GPS远程溯源方案再次测量了钙

离子光频标绝对频率，不确定度达 10-15量级[26，27]。

2020年，利用可搬运钙离子光钟在北京实现本地

基准钟的溯源测量，国际上首次将钙离子光频标

钟跃迁绝对频率测量不确定度推进至 5.6×10-16 [34]。

最近，通过进一步提升测量的总时间和运行率，

实现了长达 35 天，运行率优于 90% 的绝对频率

测量，整个测量时间覆盖国际计量局公布的

图3 钙离子光频标稳定度测量结果[33]

图4 可搬运钙离子光钟[34] (a)可搬运光钟车厢外观；(b)可搬运光钟车厢外形尺

寸示意图；(c，d)可搬运光钟车厢内部照片(光路部分)；(e)可搬运光钟车厢内部

照片(电路部分)
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circular-T 时间段，大幅减小了由测量死时间引

起的不确定度，将钙离子光频标的钟跃迁绝对

频率测量不确定度进一步推进至3.2×10-16 [36]。

我们在 2012 年、2015 年和 2020 年的三次钙

离子光频标绝对频率测量值四次被国际计量局时

间频率咨询委员会 (CCTF)采纳 (CCTF19-2012[14]；

CCTF20-2015[37]；CCTF21-2017[15]；CCTF22-2021[16])。

由此钙离子光频跃迁推荐值也被不断更新：推荐

值 的 不 确 定 度 从 2009 年 的 1.4×10-14(CCTF18-

2009[23])提高到 2021 年的 1.8×10-15 [16]。在 2021 年 3

月 19日召开的第 22届CCTF会议上，国际计量局

时间频率咨询委员会将 40Ca+离子光频跃迁新增为

次级秒定义参考[16]，实现了我们对新的秒定义做

贡献的梦想！

2.4 囚禁冷却钙离子精密光谱：测量了钟跃迁

魔幻波长和亚稳态寿命等物理量

魔幻波长在量子态操控以及精密谱研究方面

具有广泛的应用，基于魔幻波长的原子光晶格光

频标已成为光频标的发展方向之一。我们提出了

采用魔幻波长的激光场囚禁离子实现光频标的方

案，不仅消除离子的微运动，也可消除激光场的

交流斯塔克频移；可进一步研制成多离子光频标，

提高离子光频标的信噪比。通过精密测量特定波

长的激光对钙离子光频跃迁的光频移，首次在离

子体系中测量了魔幻波长，不确定度为 1.7×10-6，

测量结果与理论计算结果相吻合；基于此魔幻波

长，获得了不确定度为 2.0×10-3的跃迁振子强度

比，为精度最高的方法之一，检验了原子结构理

论。测量的魔幻波长为未来实现全光囚禁离子光

频标打下了基础[38]。

同时，基于钙离子光频标平台，采用高效量

子态探测方法以及高精度高同步脉冲时序，精确

测量了钙离子亚稳态 3D5/2 态寿命[39]、 3D3/2 态寿

命[40]、钟跃迁的四极跃迁矩阵元[41]、3D5/2态和 3D3/2

态寿命比[42]、4P3/2态分支比[43]等物理量。

3 思考与展望

人们对精密的追求是没有止境的，科学技术

的发展是探索自然的动力，进而驱动科研工作者

发展光频标的新技术：实现更优不确定度的光频

标，建立更高保真的光频传递和比对系统。所以

对我们是机遇，更是挑战。

在钙离子光频标的现有基础上，我们将在以

下方面努力前行：

(1)稳定度接近量子投影噪声极限的钙离子光

频标：实现 1×10-16稳定度的钟跃迁探测激光、实

验室环境下长期连续运行的10-18量级光频标；

(2)面向应用需求的钙离子光钟：实现 10-18量

级不确定度的可搬运光钟；

(3)更优不确定度的钙离子光频标：实现不确

定度10-19量级的钙离子光频标；

(4)多离子光频标：研制多离子光频标，提高

离子光频标的稳定度；

(5)光频比对实验：通过进行不同光频标之间

的频率比值测量，对秒定义的修改做出贡献，同

时用于检验基本物理规律，并测量相关物理效应，

如引力势引起的广义相对论效应等。

图5 基于可搬运钙离子光钟的高程差测量[34]，其中黑色数

据点为搬运前可搬运光钟同实验室型光频标的输出频率差

(处于同一高度)，红色数据点为搬运后可搬运光钟同实验室

型光频标的输出频率差(处于不同高度)，加权平均值相差

189(11) mHz。左上小图是可搬运光钟同实验室型光频标的

频率比对Allan偏差，红色数据点为实际测量结果，黑色数

据点为根据测得的结果等效换算成单台光钟的稳定度，虚线

是根据数据得到的拟合曲线
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新 书 推 荐

物质是什么？这是人类永恒的课题，也是人类

对自然探索的最高使命之一。丰富多彩的非晶物质

占自然界常规物质的很大部分，“非晶物质本质是什

么”是物质是什么这个问题的核心内容之一，也是

凝聚态物理乃至科学的难题之一。《非晶物质——常

规物质第四态》 分三卷，它用科普的语言，以典型

非晶物质如玻璃、非晶合金等为模型体系，系统论

述非晶物质是和自然界中气态、液态和固态并列的第

四种常规物质，是常规物质的第四态。书中系统阐述

了非晶物质的本质、特征、性能以及广泛和重要应

用，全面介绍了非晶物质科学中的新概念、新思想、

新方法、新工艺、新材料、新问题、新模型以及理

论、奥秘、发展历史、研究概况和新进展，其中穿

插了研究历史和精彩故事。本书力图把非晶物质放

入一个更大的物质科学框架和图像中、放入材料研

究和应用历史中、放到现实生活中去介绍和讨论，

让读者可以从不同的角度和视野来全面了解非晶物

质，及其对科技发展、人类生活和文明的影响。

目前国内关于非晶物质科学的书籍偏少，这和

蓬勃发展的非晶物质科学和广泛的非晶材料应用形

势不相适应。这本书可作为学习和研究物质科学、

物理和材料的本科生、研究生、科研人员的参考读

物，也可供从事非晶科学、非晶物理、非晶材料、

玻璃材料研究和产业的科研工作者、工程技术人员、

企业家、研究生参考。
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