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基于双光子光谱的光学频率标准

冯晨，吕杭哲，段剑，齐向晖，王延辉*

（北京大学 电子学院，北京 100871）

摘 要：首先概述了双光子跃迁的基本原理，然后介绍了连续光和脉冲光激发双光子跃迁的光学频率标准

在实验上的进展，考虑到目前双光子光学频率标准的短期稳定度主要受限于本振，因此发展高功率低频率噪声

的激光器用于抑制散粒噪声和互调制噪声是提高双光子光学频率标准短期稳定度的最直接有效的办法。最后介

绍了双光子光学频率标准在科学上和工程上的应用。基于双光子直接光梳光谱的氢原子能级间距的测量已经成

为测量里德堡常数和质子电荷半径的重要实验技术之一，在量子电动力学的检验中发挥着重要作用。双光子光

学频率标准和微腔光梳的结合也为光学原子钟的小型化和集成化提供了新的可能。
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Optical frequency standard based on two⁃photon spectroscopy
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Abstract: This paper outlines the basic principles of two ⁃photon transition, and then introduces the experimental 

progress of two⁃photon optical frequency standards excited by continuous⁃wave and pulsed laser. Developing the lasers 
with higher power and lower frequency noise to suppress shot noise and intermodulation noise is the most effective way to 
improve the short⁃term stability of two⁃photon optical frequency standards which is limited by the performance of local os⁃
cillators. Finally, this paper summarizes the applications of two⁃photon optical frequency standards in science and engi⁃
neering. The measurement of energy level spacing of hydrogen based on two⁃photon direct comb spectroscopy has become 
one of the most important techniques to measure Rydberg constant and proton charge radius, and plays an essential role in 
the test of quantum electrodynamics. The combination of two⁃photon optical frequency standard and microresonator⁃based 
optical frequency comb will pave the way for the miniaturization and integration of optical atomic clocks.
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0　引言

自英国国家物理实验室（National Physical Labo⁃
ratory，NPL）第一台铯原子钟［1］问世，对原子跃迁

谱线的品质因数和信噪比的提升的追求从未停止。

光梳［2-4］的出现使对光学频率的直接测量成为可

能，光学原子钟具有比微波原子钟高 5个数量级的

跃迁频率，因此较有可能达到更高的短期稳定度。
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目前，装载在光晶格的锶原子光钟 1 s稳定度已经

可以达到 3. 1 × 10-18，高稳定度使光学原子钟在引

力红移、洛伦兹对称性的检验和暗物质的探测等

科学问题上扮演着重要的角色［5-8］，但是对量子电

动力学的检验目前只能借助电子结构简单的氢原

子，而氢原子 1S-3S能级跃迁因对称性只能由双光

子跃迁激发。在工程上，广泛应用于通信导航的

较为成熟的芯片原子钟（Chip⁃Scale Atomic Clock， 
CSAC）技术仍处于微波原子钟的阶段［9］，亟需向

小型化光钟的阶段迈进。但是激光冷却和用于激

光预稳频的超稳腔的使用大大增加了系统的复杂

度，使高稳定度的光钟都停留在实验室阶段。目

前已经实现的小型光钟包括基于碘分子的调制转

移谱光钟和钙原子束钟等［10-11］，但是高炉温（不低

于 700 K）和声光调制器（Acousto⁃optic Modulators，
AOM）带来的剩余幅度调制使钙束钟和碘分子钟的

稳定度在数百秒便开始恶化。基于双光子光谱光

钟的原子气室温度一般不超过 400 K，也不需要使

用 AOM 等电学主动器件，因此成为了小型化光钟

的有力竞争者。

20 世纪末，随着双光子光谱技术的逐渐成熟

和光频链的发展，对双光子跃迁光学绝对频率的

精密测量成为可能，因其在科学与工程上广泛的

应用前景，在最近十几年来，众多研究机构和科

研团队对双光子光学频率标准技术进行了大量研

究。1999年，Silberberg等人［12］通过实现量子相干

操控，使脉冲光激发双光子跃迁在接下来的十几

年来得到了急速发展。2019 年，美国国家标准与

技术研究院（National Institute of Standards and Tech⁃
nology， NIST）研究组通过两个微腔光梳同时实现了

光梳初始频率的确定和频率的精密测量，实现了

100 s 内稳定度为 4. 4 × 10-12 / τ 的可集成化的光

钟雏形［13］。2020 年，Hänsch 和 Udem 研究组通过

测量氢原子双光子跃迁的绝对频率，得到了质子

电荷半径，已经成为检验量子电动力学的重要实

验依据之一［14］。

通过对基于双光子光谱的光学频率标准进行

系统性综述，较为详细地描述了双光子光钟的基

本原理和利用连续光、脉冲光激发双光子跃迁作

为频率标准的实验进展，介绍了基于双光子光谱

的光学频率标准对基本物理常数的测量和物理原

理的检验的重要作用以及在工程上助力导航和通

信的小型化和集成化发展。

1　基本原理

原子和分子通过吸收或发射一个光子从初始

态 |1 到达一个中间能级 | n ，再通过吸收或发射一

个光子到达末态 | 2 的过程叫做双光子跃迁。因

此，根据能级构型可以将双光子跃迁分为：阶梯

式的双光子吸收、Λ型双光子跃迁、V型双光子跃

迁以及双光子自发辐射，四种能级结构图如图 1所

示。如无特殊说明，本文的双光子跃迁指的是双

光子吸收过程。按照中间能级是否为实际存在的

能级，可以将双光子跃迁分为直接双光子跃迁和

分步双光子跃迁。

假设激发速度为 v的原子跃迁的两束光频率分

别为ωL1 和ωL2，波矢分别为 k1 和 k2，偏振矢量分别

为 e1 和 e2，光电场强度大小分别为EL1 和EL2，光强

分别为 I1和 I2，双光子跃迁的速率可以表示为

R12 = ∑
i

| 2|eEL2r∙e2|n n|eEL1r∙e1|1
ℏ2( )ωi1 - ωL1 - v∙k1

+ 2|eEL1r∙e1|n n|eEL2r∙e2|1
ℏ2( )ωi1 - ωL2 - v∙k2

|2 × g (ωL1 + ωL2 ) （1）

g (ωL1 + ωL2 ) = γ12 I1 I2
[ ω12 - ( ωL1 + ωL2 ) - v∙(k2 + k1 ) ]2 + ( )γ12 /2 2 （2）

图1　双光子跃迁能级图

Fig.1　Energy level diagrams of two⁃photon transitions
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式中：r为原子被极化的位移矢量，ωij 为原子 i和 j
能级间的跃迁频率，ωij ≡ ωi - ωj，ℏ为约化普朗克

常数，g为原子谱线的线型，γ12 为均匀展宽，一般

情况下主要贡献因素是自然线宽。第一项（式（1）
等号右边乘号之前） 是二阶微扰论的结果，代表

着原子在跃迁矩阵元的作用下由初始态 |1 经过所

有可能的中间能级 | i 最后到达末态 | 2 ，第二项

g (ωL1 + ωL2 )为双光子跃迁的线型函数，可以看出

对于相互平行的两束光的行波激发，Doppler 宽度

达到最大值，对于驻波激发，若满足 k1 = -k2，则

完全实现消多普勒展宽，若激光线宽远小于自然

线宽，则会得到 Lorentz 线型的原子光谱，本文主

要讨论的就是这种消多普勒的双光子光谱。

在此驻波激发的双光子光谱中，速度为 v的原

子感受到的两束光：一束为红失谐的频率 ωL1，另

一束为蓝失谐的频率ωL2，共振条件为

E2 - E1 = ωL1 + ωL2 - v∙(k2 + k1 ) = ωL1 + ωL2   （3）
可以看出：对于驻波激发情况，只要两束激

光的频率之和与原子能级共振就能激发双光子跃

迁，和原子运动速度 v无关，即全部运动速度的原

子对跃迁信号都有贡献，这一点也可以弥补双光

子跃迁速率远低于单光子跃迁速率的劣势，使跃

迁信号具有足够高的信噪比，铷原子的相关能级

结构和对应的双光子光谱信号如图 2所示。由于单

光子跃迁的选择定则要求基态和激发态具有相反

的宇称，故利用双光子跃迁可以激发单个光子不

能激发的“禁戒跃迁线”，这样的禁戒跃迁线往往

具有更窄的线宽。跃迁矩阵元与两束光的偏振特

性有关，见表 1，选择合适的两束光的偏振特性就

可以选择原子到达的上能级。

由于脉冲光相比于连续光具有峰值功率高，

频谱宽的特征，故利用脉冲光激发双光子跃迁也

具有不同于连续光激发的优势。假设激发双光子

跃迁的脉冲光的电场为 E ( t )，双光子跃迁的跃迁

概率幅 af( )t 可以由二阶含时微扰理论给出［16］，公

式为

af( t) = - 1
ℏ2 ∑

n

μ2n μn1∫-∞

t ∫-∞

t1
E ( )t1 E ( )t2 × exp{iω2n t1}exp{iωn1 t2}dt1dt2 （4）

式中：μ2n和μn1 为电偶极跃迁矩阵元，∑为跃迁概

率幅对所有可能的中间态求和。对于光谱范围较

窄的脉冲光，光谱范围内不存在共振能级的辅助，

此情况下跃迁概率幅可以写为

图2　铷原子部分能级结构和对应的双光子光谱信号[30]

Fig.2　Partial energy⁃level and corresponding two⁃photon 
excitation spectrum signals of rubidium atoms[30]

表1　双光子跃迁选择定则[15]

Tab.1　Two⁃photon transition selection rules[15]

光子1偏振

σ+

σ+

σ+

π
π
σ-

光子2偏振

σ+

π
σ-

π
σ-

σ-

禁戒跃迁

∆F: 0 → 0, 0 → 1, 1/2 → 1/2； ∆M ≠ -2
∆F: 0 → 0, ∆M ≠ -1

∆M ≠ 0
∆F: 0 → 0, ∆M ≠ 0
∆F: 0 → 0, ∆M ≠ 1

∆F: 0 → 0, 0 → 1, 1/2 → 1/2； ∆M ≠ 2
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af( t) ≈ - 1
iℏ2 ∑

n

μ2n μn1
ωn1 - ω21 /2 × ∫-∞

∞
E (ω) E (ω21 - ω)dω

（5）
式中：E ( ω ) 为 E ( t ) 的 Fourier变换，此形式的跃迁

概率幅说明光梳的任意一对梳齿只要满足和频与

原子初态和末态的能级间距共振就可以激发双光

子跃迁，在此条件下，由于所有的光谱成分 E ( ω )
具有相同的相位，建设性的量子干涉使 Fourier 变
换极限的脉冲是激发双光子跃迁的最佳脉冲。对

于光谱范围宽到足以覆盖到原子中间实能级的脉

冲光，共振的中间态对双光子跃迁的概率幅的贡

献为

ar
f( t) = - 1

iℏ2 μ2n μn1 [ iπE (ωn1 ) E (ω21 - ωn1 ) + ξ ∫-∞

∞ dω
E ( )ω E ( )ω21 - ω

ωn1 - ω
] （6）

式中：ξ为Cauchy主值，从共振能级的跃迁概率幅

的形式可以看出，第一项 iπE (ωn1 ) E (ω21 - ωn1 )仅
与共振频率有关，第二项 ∫-∞

∞ dω
E ( )ω E ( )ω21 - ω

ωn1 - ω
是对脉冲其他光谱成分的积分，来源于原子在吸

收第二个光子之前在中间能级的短暂停留（大约

10-13 s），这正如 Heisenberg 不确定关系预言的那

样，失谐越大，在中间能级停留的概率越低。当

存在共振能级的辅助时非共振过程对跃迁概率幅

的贡献就可以忽略。正如光和原子相互作用的半

经典的 Lorentz 模型预言的一样，对于红失谐和蓝

失谐的光谱成分，跃迁概率幅具有符号相反的相

位，因此可以利用空间光调制器改变跃迁概率幅

的符号控制多个路径量子干涉的行为，这种过程

被称为量子相干操控。

虽然利用脉冲光激发双光子跃迁具有通过实

现空间或者光谱范围内的量子相干操控，从而达

到提高荧光信噪比等连续光激发双光子跃迁无法

实现的优势，但是在实验上需要实现两个脉冲序

列的完美重合，同时获得光梳的初始频率和实现

光梳的稳频等都大大增加了实验的复杂程度。

2　实验进展

2.1　连续光激发双光子跃迁

1931 年，Göppert⁃Mayer 最早在理论上详细地

讨论了非线性光学中的双光子过程，但因实验缺

少足够强的光源，双光子跃迁一直未得到证明［17］。

1962 年，哥伦比亚大学的 Abella 利用红宝石微波

激射器观察到了铯原子 6S1/2-9D3/2的双光子跃迁信

号，但是受多普勒展宽的影响，得到的谱线并没

有很高的品质因数［18］。1970年，L. S. Vasilenko等
人初步分析了双光子跃迁的线型，并提出了采用

两束反向传播的光束激发双光子跃迁从而消除多

普勒展宽的设想［19］。1974年，法国的F. Biraben等

人通过对比行波场和驻波场中 Na 原子 3S-5S 的双

光子跃迁谱线线型，在实验上证明了利用双光子

跃迁实现消多普勒光谱的可行性［20］。同年，美国

的 M. D. Levenson 等人利用相同的跃迁线得到的光

谱超精细结构清晰可见，并由此得到了Na原子 5S
态的超精细结构常数［21］；T. W. Hänsch 等人实现

Na 原子线宽小于 30 MHz 的 3S-4D 双光子跃迁谱

线［22］；J. E. Bjorkholm和 P. F. Liao利用两束输出频

率不同的染料激光器激发 Na 原子 3S-4D 的双光子

跃迁，经过实验发现了当一台染料激光器的频率

调谐到与 Na 原子 3S-3P 跃迁频率近共振时，谱线

强度提高了 7个数量级，说明了分步式的双光子跃

迁的跃迁速率远高于直接双光子跃迁［23］。

随着不同波长和不同种类的激光器和光频链

的发展，20世纪 90年代对双光子跃迁的绝对频率

测量的研究尤为活跃。1993年，F. Nez等人利用碘

分子 633 nm 跃迁线和甲烷 3. 39 µm 的跃迁线的差

频代替了光频链，测量了铷原子 5S1/2-5D3/2所有超

精细跃迁的绝对频率和相对跃迁强度［24-25］。1996
年，D. Touahri 等人利用 BNM-LPTF 光频链测量了

铷原子 5S1/2-5D5/2 的绝对频率［26］。 1998 年， L.  
Hilico等人利用了三年时间来对搭建的三套铷原子

双光子光频标进行测量，详细地分析了系统稳定

度的影响因素并证明了已经达到当时铷原子双光

子钟的稳定度极限［27］。2002年，加拿大的M.  Pou⁃
lin 等人将 1 556. 2 nm 的半导体激光器通过周期极

化的铌酸锂倍频得到 778. 1 nm 的激光，并通过光

反馈将线宽由 1 MHz压窄到 2. 8 kHz，最终得到的

双光子跃迁谱线线宽仅为 410 kHz，已经十分接近

330 kHz 的自然线宽。通过伺服环路锁定得到了

10 s内的稳定度达到了 2. 5 × 10-13 / τ，100 s内的

稳定度达到了 5. 8 × 10-14［28］，并与加拿大国家计

量标准研究院合作测量了跃迁的绝对频率［29］。
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2.2　脉冲光激发双光子跃迁

1977 年，受到 Ramsey 干涉的启发， T. W.
Hänsch 和 Cohen⁃Tannoudji 课题组在实验上分别利

用染料脉冲激光器激发钠原子的双光子跃迁并观

测到消多普勒的光谱，结果符合Ramsey干涉预期，

得到了窄化的线宽［31-32］。

1996 年，英国 Strathclyde 大学的 Snadden 等人

通过锁模激光器激发铷原子 5S1/2-5D3/2，5S1/2-5D5/2
和 5S1/2-7S1/2的双光子跃迁，得到的谱线线宽已经

很接近自然线宽［33］，由于当时没有光频梳，不能

确定原子跃迁线的绝对频率。2004 年，NIST 的 J.  
Ye 研究组利用飞秒光梳同步研究了激光冷却的铷

原子双光子跃迁的光谱特征（线宽和信号强度等）

和时间演化动力学特征随实能级与虚能级失谐量

的关系，并利用光梳测量了跃迁的绝对频率［34］。

除了测量特定原子跃迁线的绝对频率作为光

学频率参考外，利用量子相干操控的手段提高双

光子跃迁的跃迁速率等也逐渐成为一个重要的课

题。1998年，以色列科学家Meshulach和 Silberberg
利用飞秒激光脉冲实现了铯原子双光子跃迁的量

子相干操控，通过改变入射光束的光谱相位分布

实现了跃迁概率幅的破坏性的量子干涉［12］。2001
年，Silberberg 研究组利用空间调制器遮住 5P3/2共

振能级蓝失谐部分的光谱范围，虽然牺牲了一部

分光功率，但是通过取消破坏性的量子干涉最终

将荧光强度提升为原来的 2倍，实验说明了Fourier
极限的脉冲并不是激发双光子跃迁的最优脉冲。

进一步地，如果给共振能级蓝失谐部分的光增加

额外的π/2相位，就可以使破坏性的量子干涉转变

为建设性的量子干涉，实验证明这种方法可以使

荧光强度增强为原来的 7 倍［35］。2012 年，荷兰阿

姆斯特丹大学的 Eikema 研究组通过空间光调制器

对光梳施加相位掩膜来实现量子相干操控，如图 3
所示，在热原子气室中，空间选择性地激发了含

有铷和铯两种组分气体的双光子跃迁，并测量了

铷原子的超精细结构常数［36］。2013年，该研究组

仅利用一个光栅和两个反射镜实现的脉冲整形，

大幅度抑制了双光子跃迁的多普勒本底，提高了

信噪比，使铷原子 5S-7S双光子跃迁的绝对频率测

量的系统不确定度降低了1个数量级［37］。

因此，在空间上和光谱范围内的量子相干操

控的结合可以为非线性光谱、显微镜和高分辨力

光谱提供更多的发展空间。

3　双光子光频标的应用

3.1　基本物理常数的测量

量子电动力学作为处理电磁相互作用最基本

的理论之一，能以小数点后 12 位的准确度来成功

预测氢原子的能级间距和电子的朗德 g因子，并成

功的解释了氢原子Lamb移动的难题［38］，在量子电

动力学中，氢原子的能级间距En， l， j可以写为

图3　利用不同的相位掩膜实现不同原子组分空间

量子相干操控的实验证明

Fig.3　Experimental demonstration of different atomic species 
spatial coherent control using different phase masks
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En, l, j = chR∞
é

ë

ê
êê
ê - 1
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n3 r2
p

ù

û

ú
úú
ú（7）

式中：n为主量子数，l为角量子数，j为总角量子

数。第一项-1/n2 可以由 Bohr理论和 Schrödinger方
程得到，第二项 fn，l，j(α，me /mp )由精细结构常数和

电子、质子的质量比决定，这些基本常数可以由

其他实验准确得到，最后一项 δl，0 (CNS /n3 )r2
p 只对 s

电子有修正，来源于质子电荷半径。为了将原子能

标转换为国际单位制（International System of Units， 
SI units），需要额外的乘一项里德堡能量 chR∞。

由公式（7）可知，对里德堡常数和质子电荷

半径的精密测量成为了检验量子电动力学的一种有

效方式。将氢原子的核外电子换为质量更大寿命更

短的缪子，所形成的缪子氢原子具有大了 4个数量

级的 CNS，对质子电荷半径的灵敏度更高，缪子氢

原子的能级间距应该同样服从量子电动力学的预

测。但是实验上通过测量缪子氢原子得到的质子电

荷半径和通过测量常规氢原子得到的质子电荷半径

偏离了4个标准差［39］。对于常见的测量方法—质子

电子散射实验，过大的能标（~1 000 MeV）和对散射

角的角分辨成为了对质子电荷半径和里德堡常数

进行更准确测量的主要挑战。因此，准确地测量

氢原子的能级间距，反推出里德堡常数 R∞和质子

电荷半径 rp成为了最有效的办法。因为氢原子的

1S-3S 跃迁是氢原子品质因数最高的跃迁谱线之

一，所以不能通过单光子的电偶极相互作用激发，

双光子光频标在量子电动力学的检验中具有独特

的作用。2020 年，Hänsch 和 Udem 研究小组利用

测量氢原子 1S-3S 双光子跃迁的绝对频率 f1S-3S = 
2 922 743 278 665. 79（72） kHz［12］，此结果比 2018年

通过连续激光得到的结果准确度提高了 3. 6倍，通

过 1S-3S 的绝对频率可以得到里德堡常数为 R∞ = 
10 973 731. 568 226（38） m-1，同时得到质子电荷半

径 rp = 0. 848 2（38） fm。里德堡常数质子电荷半径

的测量结果如图 4所示，虽然利用测量氢原子 1S-
3S 双光子跃迁绝对频率的方法得到的质子电荷半

径结果和 2014 年给出的氢原子数据相差了 2. 9 倍

标准差［40］，但是通过和近期其他实验得到的缪子

测量值、氢原子 Lamb移动的结果和非常低的动量

传递下的质子电子散射实验结果符合得更好［41-42］。

3.2　小型化与集成双光子光钟

自 2000 年光梳出现之后，光学频率标准在稳

定度和系统不确定度上均超越了微波频率标准。

近些年，在实验室中，减小光钟（如光晶格钟［43］、

星载光钟［44］）的尺寸和功耗、提升光钟可搬运性

已成为重要的研究问题。在通信和导航领域，在

不明显增加体积（不超过 10 L）和功耗（不超过 20 
W）的条件下，亟需实现短期稳定度、长期稳定度

均超越现有商用微波钟 1个数量级的可搬运光钟。

但是对于现有的高稳定度的冷原子光钟，为了实

现激光冷却和探寻原子的量子态会引入多个激光

光源和复杂的光学系统设计，为了匹配传统光钟

原子跃迁极窄的线宽，本振激光器一般利用高精

细度的法布里-珀罗超稳腔实现预稳频，这也会增

加系统的体积和复杂度。考虑到以上这些困难，

基于热原子的双光子跃迁的光钟以消多普勒和高

信噪比的优势成为实现商用光钟的一个有力竞

争者。

美国空军技术研究实验室（Air Force Research 
Laboratory， AFRL）于 2018 年利用 1 556 nm 的激光

倍频，得到 778 nm 的激光对射激发铷原子的双光

子跃迁，并利用光纤传播取代了空间光，实现了

10 000 s内稳定度达到 4 × 10-13 / τ 的小型化光钟，

发现了短期稳定度主要受限于 420 nm 荧光探测的

光子散粒噪声，通过对磁场的深入研究可知，原

子气室温度的波动和 778 nm 激光器的光功率对长

期稳定度的影响［28］。2020年，NIST在微型光学面

包板上实现了体积为 35 cm3，功耗约为 450 mW，

1 000 s 内稳定度达到 2. 9 × 10-12 / τ 的小型化光

钟，短期稳定度主要受限于半导体激光器的频率

噪声［45］。在此基础上，2021年，NIST实现了 100 s

图4　里德堡常数和质子电荷半径的测量结果[14]

Fig.4　Rydberg constant and proton charge radius 
measurements[14]

·· 108



计 测 技 术 理论与方法

内稳定度达到 1. 8 × 10-13 / τ，1 000 s稳定度约为

1 × 10-14，并在 1 000 s ~ 6 000 s内出现闪变噪声平

台，长期稳定度主要受限于光功率的稳定性带来

的光频移。若此小型化高性能的光钟和光梳相结

合，可以成为和氢钟媲美的频率参考［46］。

除了传统的利用两束 778 nm 激光对射激发的

铷原子双光子跃迁之外，澳大利亚的Luiten课题组

在双频光激发的双光子钟的小型化上也做出了很

多努力。2013 年，Luiten 研究组通过使用 776 nm
和 780 nm两束激光对射激发铷原子 5S1/2-5D5/2的双

光子跃迁。其中，虚能级和 5P3/2实能级的失谐量

约为 2 GHz，使跃迁速率提升了约 8个数量级。同

时利用空心光子晶体光纤代替了传统的铷原子气

室，不使用复杂的光学谐振腔结构就可以实现足

够高的光功率密度，最终实现了 1. 3 s内的稳定度

达到 9. 8 × 10-12，10 s时最佳稳定度达到 5. 9 × 10-12，

之后稳定度开始恶化［47］。这种光学结构的小型双

光子钟稳定度主要受限于光纤内光学模式形状的

改变。2019年，该课题组利用 NIST提出的通过主

动控制两束激光的光功率比和失谐量从而取消光

频移的方法［48］，在铷原子气室内实现了 1 s稳定度

达到 1. 5 × 10-13，100 s 稳定度达到 4. 9 × 10-14的双

频双光子钟，短期稳定度受限于荧光光子的散粒

噪声和电子噪声，长期稳定度受限于剩余光

频移［49］。

目前来看，提升小型化双光子光钟稳定度的

主要方法有：提高激光功率输出的稳定性和调整

光斑的大小，从而减小光频移对长期稳定度的影

响；提升激光器的光功率和荧光收集效率，从而

提高信噪比来获得更好的短期稳定度。除此之外，

实现激光器和光梳的小型化、锁定的自动化、控

制环路的简化、在保证性能的同时减小光梳的功

图5　微制造光子光钟结构图[13]

Fig.5　Schematic of microfabricated photonic optical atomic clock[13]
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耗，也是完全实现小型化可搬运光钟的必由之路。

随着基于四波混频的微型光梳的发展［50-52］，

光梳的小型化初见雏形，实现全集成的光钟逐渐

成为可能，这种全集成的光钟更适合星载和空间

钟的应用。受片上光梳功率的限制，光梳的光谱

很难达到倍频程，缺乏有效的自参考手段，输出

的光频并不能有效传递到微波频率［53］。为了解决

此问题，NIST利用铷原子 778 nm 的双光子跃迁和

两个自锁定的光梳（一个 Si3N4光梳高重复频率能达

到倍频程的光梳，可实现自参考；另一个 SiO₂光梳

光谱范围较窄用来产生电子学可探测的微波信

号），微制造光子光钟结构图如图 5所示，最终实

现了 100 s 内稳定度达 4. 4 × 10-12 / τ 的可集成光

钟雏形，得到的短期稳定度远优于商用铯钟约 40
倍。短期稳定度主要受限于激光器的频率噪声，

若使用更低频率噪声的激光器，短期稳定度有望

达到 1 s内 1 × 10-13 的水平［13］。若基于波导的二次

谐波产生和集成的窄线宽激光器能够逐渐取代成

品光学元件［54-55］，全集成的光钟会更加切实可行。

4　总结与展望

双光子光谱具有窄线宽和可以利用全部速度

原子带来的高信噪比的优势，是光学频率参考的

有力竞争者之一。双光子跃迁理论提出至今，从

激光器的发展带来的实验验证，到脉冲光的量子

相干操控，再到最近的质子电荷半径之谜的实验

测量和双光子光钟的小型化与集成化，基于双光

子跃迁的光学频率标准已经取得了很多重要的成

果并一直保持活跃。目前，对于双光子光学频率

标准的研究主要集中在两方面：一方面是利用氢

原子独有的优势验证量子电动力学等基本物理原

理和测量基本物理常数；另一方面是实现小型化

集成化的商用双光子光钟。

就目前来看，还可以从以下几方面进行研究：

1）物理原理的检验和物理常数的测量

氢原子是里德堡常数测量和量子电动力学验

证的最佳选择，目前，氢原子双光子光钟需要紫

外光激发（通过两次倍频的方式产生），系统不确

定度主要受限于剩余 Doppler 频移的影响，因此，

实现紫外波段的高品质本振和进一步降低氢原子

的温度等问题仍需解决。

2）小型化与集成化

目前小型化与集成化的双光子光钟短期稳定

度主要受限于本振激光器的频率噪声和散粒噪声，

因此，提高荧光收集效率和光功率，从而提高信

噪比抑制散粒噪声，在不明显增加系统复杂度的

条件下，设计降低激光器频率噪声的新方法从而

抑制互调制噪声等问题仍然需要研究。
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