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稀土离子掺杂晶体具有稳定的固态物性和出色的能级跃迁相干特性, 在量子信息应用研究, 尤其是发展

量子存储设备方面独具潜力. 除了宏观的块状稀土离子单晶, 微纳尺度稀土离子晶体在高度集成的杂化量子

系统和微型化量子设备方面也具有广泛的应用前景, 且其制备难度较低, 在体积、形状和组分调控上更具灵

活性. 因此, 开发高性能的微纳尺度稀土离子晶体系统, 并对其量子态进行精密探测与操控, 已成为量子信息

领域的重要研究方向之一. 本文结合稀土离子晶体的高分辨和相干光谱学表征技术, 综述了近年来微纳尺度

稀土离子晶体在材料制备加工、量子相干性能测量、物理机理探索以及量子器件开发等方面的研究进展, 对

其在量子存储、量子频率转换、量子单光子源以及量子逻辑门等方面取得的最新研究进展进行了总结. 最后,

对微纳尺度稀土晶体材料及其信息器件研究过程中可能的改进方向和策略进行了讨论.
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 1   引　言

基于量子力学基本原理建立起来的量子信息

科学为人们提供了一种全新的信息获取、处理和传

输的方式, 有望在全球性安全保密通信、大规模数

据运算以及超高灵敏度精密测量与传感等领域带

来颠覆性科技成果, 因此已成为当今国际世界普遍

重视和高度竞争的高地 [1−5]. 然而, 量子信息技术

的真正实用化需要大量高性能量子软硬件设备的

支持, 如量子单光子源 [6]、量子存储器 [7−10]、量子寄

存器 [11,12]、量子频率转换器 [13] 和量子传感器 [14] 等,

而这受限于各种先进新材料、新技术的物理实现,

如图 1所示.

稀土离子掺杂固态晶体作为光学功能材料的

一个重要分支, 近年来被认为是最具实用化潜力的

发展光量子硬件设备的材料体系之一 [15,16]. 原因如

下: 首先, 固态稀土离子系统的结构和物化性质稳

定, 易于实现器件的加工与集成; 其次, 体系中的

稀土离子能级丰富, 是天然的量子比特 (quanatum
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bit, qubit)载体, 且具有独特的电子构型, 即其不

饱和 4f电子壳层上的电子被 5s, 5p等外层电子屏

蔽, 因此 4f-4f能级间的相互作用受外界环境影响

较小, 在低温下具有较窄的均匀线宽  , 即较长的

相干时间 T2 (T2 = 1/(  ))[17−20], 有利于实现长

寿命光量子存储 [21−23]. 此外, 稀土离子种类繁多,

可以实现可见至近红外, 乃至包含 1.5 µm通信波

长的工作范围 [24,25], 能够与当前的光电探测器件和

光纤通信设施相兼容, 极大地节约量子通信的技术

装备和建设成本. 同时, 通过调控不同光学和核自

旋能级间的相互作用也可以实现光波-微波的高效

率转换 [26−28], 这使稀土离子系统在连接不同工作

频率的量子物理系统方面具有独特优势, 因此在构

建量子通信和量子计算网络等方面具有巨大的应

用潜力. 在最近的研究中, 科学家们又阐述了读出

单个稀土离子、执行高保真度稀土量子门操作以

及高密度集成与互联稀土量子比特的技术方案 [29,30],

展示了利用稀土离子系统开发用于量子网络的量

子单光子源、可扩展量子计算机以及多功能片上量

子系统的巨大优势, 因此基于单个稀土离子的量子

比特高密度集成和光学操控研究也受到了广大同

行的密切关注和竞相研究 [31−34].

然而, 较长的 4f-4f光学和核自旋相干时间意

味着单个稀土离子与光子的相互作用极其微弱. 对

于量子存储器, 可以通过操控稀土离子系综的方式

来规避这一问题. 近年来国际上已经有一系列成功
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图 1    量子网络技术与固态稀土量子系统研究平台 [59]　 (a)要实现鲁棒性和可扩展的量子网络, 每个小规模局域网络中的量子

网络节点均需要装备一整套的高性能量子软硬件设备, 包括用于产生纠缠的量子单光子源、用于网络同步的量子存储器和中继

站、用于连接不同量子物理系统 (如光波和微波)的量子转换器 (适配器), 以及用于处理量子信息和执行纠错操作的量子计算机

等; (b)固态稀土离子系统具有丰富且高度相干的 4f-4f光学跃迁和自旋跃迁, 是发展上述量子网络中各种关键量子硬件设备的

主要物理系统之一; (c) 稀土离子掺杂晶体发展的多条路径, 将目前固态稀土量子系统的研究工作转化为大规模复杂量子网络中

可操控部署的技术, 依赖于对材料局限性更深入的理解以及微纳尺度稀土晶体材料制备和合成等方面新的突破

Fig. 1. Enabling technologies  for  quantum networks  and rare  earth doped crystal  platforms[59]:  (a)  To realize  robust  and scalable

quantum networks, each network node in small-scale local networks will need to incorporate a suite of quantum technologies. Essen-

tial devices include sources of entanglement, quantum memories for network synchronization and repeater stations, converters and

transducers to act as adapters for quantum technologies operating in different physical regimes (e.g. microwave and optical), and

quantum computers to process information and perform error correction operations.  (b) Rare-earth ion crystals possess abundant

and highly coherent 4f-4f optical transitions and spin transitions, thus are among the leading material systems to realize the varied

devices that are critical to quantum network operation. (c) Multiple avenues for rare earth doped crystal development. Translating

current work into deployable technologies in large, complex networks will be accelerated by a deeper understanding of material lim-

itations and new breakthroughs in nanoscale rare earth based material synthesis and fabrication. 
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的基于稀土离子系综的量子存储实验演示, 如长时

间相干光存储 [35,36]、纠缠态光子存储 [37−47]、高效率

光量子存储 [48−51]、量子隐形传态 [52]、多模量子存储

与处理 [53] 以及高保真量子态层析成像 [54] 等. 但是,

在量子器件的进一步优化与功能拓展研究, 尤其是

可扩展量子单光子源和量子计算机研究中, 必须实

现对单个稀土离子的高效率探测和操控, 而极弱的

光-单稀土离子相互作用给该实验研究带来了极大

挑战. 此外, 即使是 10–9 级的稀土离子掺杂浓度,

稀土离子在单晶中的数密度仍可高达 1011 个/cm3,

这进一步加剧了对单个稀土离子进行精确定位和

光学寻址的难度 [55]. 另一方面, 稀土离子较长的能

级寿命  和较低的跃迁分支比 z, 也导致了较低的

单光子发射率 [17], 而稀土离子晶体的宏观尺寸又

增加了其与光学微腔等结构进行耦合与光学互联

的技术难度, 制约了高集成度可扩展杂化量子系

统 (hybrid quantum system)的研究与发展. 为了

克服以上问题, 除了采用高质量稀土离子单晶进行

实验外, 微纳尺度稀土离子掺杂晶体结构, 如纳米

粉体、纳米薄膜、稀土离子晶体微腔等, 近年来也

吸引了国际量子信息学界的高度关注 [56−59].

目前, 微纳尺度稀土离子掺杂晶体在材料制

备、相干性能调控和应用探索研究上已取得许多突

破性的进展, 如图 1(b)和图 1(c)所示. 本文将结

合本课题组在该方向的实验研究, 回顾稀土离子掺

杂晶体在量子信息领域中被关注的基本性质和表

征技术, 重点介绍微纳尺度稀土离子掺杂晶体新平

台在材料设计制备、量子相干性能测量及其物理机

制探索以及量子器件开发等方面的研究进展, 并对

其在量子存储、量子频率转换、量子单光子源以及

构建量子逻辑门等量子信息应用领域取得的最新

进展进行总结和讨论.

 2   稀土离子相干性能表征

Γinh

Γh

在量子信息领域, 非均匀线宽  和均匀线宽

 是衡量稀土离子晶体量子相干性能的关键基础

指标 [19]. 非均匀线宽能够影响量子存储器的存储

容量和量子处理器的构筑过程, 而均匀线宽与相干

时间 T2 密切相关, 直接决定了体系的量子特性能

维持的时间及各种量子操作被允许的最长时间. 下

面从稀土掺杂晶体的非均匀线宽和均匀线宽性质

出发, 对其量子态和相干性能的基础操控和表征手

段进行简要介绍.

 2.1    非均匀线宽与均匀线宽

Γinh

在理想的稀土离子掺杂晶体中, 相同格位处的

所有稀土离子是全同的, 即每个稀土离子能级跃迁

的谐振频率和宽度是完全一样的. 但在实际晶体

中, 内应力和缺陷等会引起晶体中的局域环境出现

涨落, 导致不同空间位置处稀土离子的能级跃迁频

率存在一定的失谐, 最终表现为晶体的吸收光谱等

有不同程度的展宽, 即非均匀线宽  
[60,61], 如图 2

所示. 非均匀线宽是一种静态的频率展宽, 主要受

宿主材料的生长制备条件和稀土离子的掺杂浓度

等因素影响. 在稀土掺杂固态系统中, 光学跃迁的

非均匀线宽一般在 0.5—100 GHz的范围, 而超精

细能级跃迁的非均匀线宽一般在 1—100 MHz的

范围内.

Γh

区别于非均匀线宽, 均匀线宽是单个离子跃迁

频率的光谱展宽, 是稀土离子在被激发的瞬时过程

中受到随时间发生动态变化的局域环境涨落产生

的展宽. 低温下,   一般由以下多个因素决定 [62,63]:
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图  2    稀土离子掺杂晶体的非均匀线宽 (  )和均匀线

宽 (  )示意图 . 晶格中的单个稀土离子只对非常窄的频

率范围内的光有共振吸收 (  ), 但由于局域环境的不同 ,

不同位置处稀土离子吸收的频率略有不同, 整体表现为展

宽更大的非均匀线宽 (  )

Γinh

Γh

Γh

Γinh

Fig. 2. Inhomogeneous broadening (  ) and homogeneous

broadening  (  )  of  rare  earth  doped  crystals.  Single  rare

earth ion in the lattice  has a sharp absorption peak (  ).

Due  to  the  different  local  environment,  rare  earth  ions  at

different locations have different absorption frequency. The

inhomogeneous absorption profile of  an ensemble of ions is

the sum  of  the  homogeneous  profile  of  the  different   indi-

vidual ions (  ). 
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Γh = Γpop + Γion-ion + Γion-spin + Γphoton + ΓTLS, (1)

Γpop

Γpop (2πT1)−1 Γion-ion

Γion-spin

Γphoton

ΓTLS

Γh Γpop

Γion-spin

Eu3+ : Y2SO5

ΓTLS

ΓTLS

其中,   表示激发态的布居寿命 T1 引起的展宽,

可以通过   =   计算得到;   表示瞬

时光谱扩散带来的展宽, 是由于光子激发或其他离

子布居弛豫引起的稀土离子的电偶极矩发生变化,

进而导致其局域环境发生瞬时变化造成的展宽, 与

所用激光的功率和稀土离子的浓度密切相关 ;

 是由晶格中电子或核自旋无序快速翻转引

起的磁场波动造成的展宽, 包含宿主离子的核自旋

及缺陷中心的贡献;   是由声子的散射引起的

退相干, 其物理机理包括单声子过程、奥巴赫双声

子过程和拉曼双声子过程;   表示与稀土离子有

相似晶格构型的局域无序二能级系统 (TLS)的贡

献, 也是与温度相关的退相干因素, 该项也是表征

材料局域无序度的一个指标, 因为其在单晶材料中

贡献较小, 但在一些无定形态材料如光学玻璃中有

着较大贡献. 在不考虑晶体内部各种相互作用所引

起的退相位因子时,    =   , 表示稀土离子系统

的均匀线宽仅由激发态布居寿命 T1 引起的展宽决

定, 这意味着稀土离子系统相干时间 T2 的上限为

其激发态能级寿命 T1 的两倍, 即 T2 = 2T1. 但实

际上, 即使在极低温的环境中, 通过选择合适的掺

杂主晶和较低的稀土离子掺杂浓度, 并结合施加适

合的外磁场引发“冻核”等效应来降低各因素带来

的影响, 迄今为止仍很难将 T2 延长至 T1 所设极

限值. 根据研究,   是目前高质量稀土离子单

晶材料中对均匀展宽影响较大的一项, Zhong等 [20]

通过施加确定方向和大小的磁场可以有效降低稀

土离子对周围宿主离子翻转的敏感程度, 从而延长

 (YSO) 的自旋相干时至 6 h, 但该值

仍与理论值有较大的差距. 而在稀土离子掺杂玻璃

样品中, 由于结构的无定形态引入的局域无序导致

二能级系统的动态涨落  占主要作用. 在不同方

法制备出的不同质量的单晶、透明陶瓷以及纳米尺

度晶体样品中, 也有  因素的相关报道.

在实验研究中, 通过低温高分辨吸收或光致发

光实验, 利用窄带激光激发和扫描样品的吸收或荧

光曲线可以测量稀土离子系统的非均匀线宽. 但

是, 稀土离子量子态的初始化和布居调控, 精细能

级寿命以及量子叠加态的相干时间测量等, 需要更

复杂的技术和程序, 如最基础的“频域”光谱烧孔

(SHB)或“时域”光子回波等技术.

 2.2    光谱烧孔

ω0

ω0

ω0

ω0

ω0

光谱烧孔是一种利用特定频率的窄带激光选

择性地激发一小部分离子, 使得材料在该频率下的

吸收减弱, 从而进行高分辨光谱表征的光泵浦技术 [64],

如图 3所示. 在平衡状态下, 稀土离子的态布居在

基态能级上均匀分布, 对晶体使用恒定功率的激光

扫频后可以得到样品的吸收光谱, 即非均匀线宽.

如图 3(a)所示, 当利用一束固定频率  的窄带激

光将一小群离子从其中一个基态激发, 由于激发态

寿命有限, 处于激发态的离子会通过自发辐射弛豫

到任意一种基态能级. 然而, 在连续的激光泵浦条

件下, 弛豫至相同基态的一些离子又会被再次激

发, 而另一些离子弛豫到不同的基态, 不再与频率 

的激光共振. 在理想情况下, 最后共振频率为  的

基态上的离子将被清空. 此时, 当一束包含频率 

的扫频激光作用于稀土掺杂材料时, 由于与该频率

共振的离子基本被清空, 因此在频率   处基本不

会产生吸收, 于是在非均匀吸收光谱中将出现一个

“孔”, 如图 3(b)所示. 由于固态晶体中稀土离子的

能级分布十分复杂, 光谱烧孔的同时在其他频率也

能探测到边孔、反孔等微结构信息, 这里不再赘述.
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图 3    光谱烧孔原理示意图　(a)三种超精细基态能级被

均匀占据 , 频率为   的激光将中间态离子泵浦到激发态 ,

被激发的离子可以衰减到任何一种超精细基态, 但重新回

到中间态的离子会再次被激光激发, 使得离子都被转移到

另外两种超精细基态; (b) 在非均匀展宽上的烧“孔”

ω0

Fig. 3. Schematic  representation  of  holeburning  technique:

(a) All three hyperfine ground states are equally populated

until  a  laser  with  frequency      pumps  the  ions  in  the

middle  state  to  a  optically  excited  state.  The  excited  ions

can  decay  to  any  of  the  hyperfine  ground states,  but  only

those  that  decay  to  the  middle  state  will  be  repumped by

the laser.  All  ions  are  transferred  to  the  other  two  hyper-

fine ground states. (b) A spectral “hole” is burned in the in-

homogeneous profile. 
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ω0

ω0

光谱烧孔的实现需满足两个条件: 一束在特定

频率  上足够稳定的窄带激光 (burn laser), 并能

维持一定时间; 一束在   附近的频率范围内连续

变化的扫频激光 (probe laser). 在稀土离子掺杂晶

体中, 激光泵浦功率、不同跃迁能级的谐振频率以

及超精细能级寿命等均会影响“孔”的深度. 通过不

断地探测孔强度的衰减, 也可以得到稀土离子超精

细能级的寿命 T1. 值得注意的是, 由于稀土掺杂材

料通常具有超长超精细能级寿命, 因此光谱孔可以

持续较长时间.

 2.3    光子回波

Γh利用双脉冲光子回波技术测试均匀线宽  时,

所使用的脉冲序列及对应的稀土离子量子态在布

洛赫球上的演化如图 4(a)所示. 这个实验最初是

由 Hahn[65] 为核自旋而开发的, 之后由Kurnit等 [66]

转移到光学域. 当外界光场或射频场与一个二能级

系统发生共振时, 量子态在布洛赫球上绕 x轴发生

翻转, 翻转的角度可以表示为 [67]
 

ϕ =

∫
Ω(t) dt, (2)

Ω(t)

π/2

π/2

式中,   表示拉比频率. 为了获得最大强度的回

波信号, 样品需要被间隔为 t 的  和 π 两个脉冲

序列激发. 第 1个  脉冲建立了基态和激发态之

间的相干, 等价于把稀土离子布居态激发到一个

50∶50的叠加态. 由于激光或射频带宽引起的不均

匀性, 使得被激发的不同位置处的稀土离子表现不

同的自由演化速率, 并引起宏观发射偶极子的强度

下降, 这被称为自由感应衰减 (FID)[68,69]. 因此随

着时间的推移, 稀土离子系综的相干会被破坏, 即

发生退相干过程. 在经过 t 时间后, 加入一个 π 脉

冲, 离子布居态的状态发生 180°翻转, 不同离子的

相位开始重聚. 再次经过 t 时间后, 量子态演化重

新发生聚拢, 产生回波信号.

Γh

在双脉冲光子回波中, 相位通过 π 脉冲开始重

聚, 可以抵消由静态扰动造成的退相干, 因此通过

记录回波强度随两脉冲间隔时间的函数 (如 (3)式

所示), 可以测定由动态扰动引起的退相干时间, 即

相干时间 T2, 进而计算得到该跃迁频率的均匀线

宽   = 1/(πT2). 

I(τ) = I0 exp (−4τ/T2). (3)

值得注意的是, 回波信号的强度要比脉冲强度

小得多, 所以在实验上通常使用外差探测, 通过解

调得到所需要的回波信号强度.

Γeff

π/2

图 4(b)给出了三脉冲光子回波的序列及布洛

赫球上的离子态演化示意图. 与双脉冲光子回波相

比, 三脉冲回波技术可以探测有效线宽  对等待

时间的依赖关系. 第 1个  脉冲建立了由基态与

激发态组成的叠加态, 通过 t 时间的延时, 叠加态

的整体相位因为离子的跃迁频率不同而受到干扰,
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图 4    (a)双脉冲回波和 (b)三脉冲回波分别对应的脉冲序列及对应的离子态在布洛赫球上的演化

Fig. 4. Evolution of ion states on the Bloch sphere and corresponding pulse sequence for (a) two pulse echo and (b) three pulse echo

respectively. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 72, No. 12 (2023)    120302

120302-5



π/2
Tw > τ

π/2

I(τ, Tw)

通过施加第 2个   脉冲将每个离子积累的相位

转换为基态与激发态的布居. 在等待时间为 

之后施加第 3个  脉冲时, 在布居中存储的相干

性在经过 t 延迟后重聚, 并发射回波. 回波强度

 可以表示为 [62,63]
 

I(τ, Tw)=I0exp(−2Tw/T1)exp[−4τπΓeff(τ, Tw)]. (4)

Tw

1/τ

如果离子周围环境的扰动频率介于个 1/  与

个  之间, 则观察到的回波衰减与双脉冲回波实

验观察到的衰减明显不同. 通过这种方式, 三脉冲

回波技术允许在超过 T2 的时间观测尺度上确定有

效线宽展宽.

 3   微纳尺度稀土离子晶体及其相干
性能调控

微纳结构量子材料不仅拥有优异的量子相干

性能, 而且易于与光学微腔、二维超导等其他量子

系统进行耦合, 在实现对单个量子比特的高信噪比

探测与操控方面潜力巨大 [70,71]. 将固态稀土离子系

统与纳米结构相结合, 有助于充分发挥固态稀土离

子系统的优势, 探索并实现其在量子信息领域的多

种新功能或多功能集成, 如通过合适的制备和微纳

加工技术获得的微型化、高集成度稀土离子系统有

望使得高效率的单光子发射、微波-光波转换和片

上光存储成为可能 [72−74], 并在将来实用化的片上

量子存储器、可扩展量子单光子源、量子处理器、

杂化量子系统、量子传感等量子硬件设备或进一步

的功能集成器件中扮演重要“角色”[30,75−77].

Eu3+ : Y2O3

Eu3+ 5D0 ↔ 7F0

Pr3+ : YSO
Tm3+ : Y3Al5O12 Er3+ : LiNbO3

在实验研究中, 早在 2000年就有学者 [78] 通过

激光烧蚀等“自上而下”的物理方法制备纳米尺度

的稀土离子晶体并研究其量子相干性能. 然而, 光

谱烧孔结果表明, 获得的   纳米晶体高

度团聚, 且其中  离子的  跃迁均匀线

宽可宽至 MHz级别 .  2014年至 2017年 ,  Utikal

等 [79,80] 陆续利用物理研磨的方法, 将   ,

 (YAG),    等晶体加

工成上百纳米至微米量级的晶体. 研究结果进一步

证明了即使是小能量的机械加工过程, 也会导致晶

体中 kHz以上的稀土离子均匀线宽展宽, 这可能

与机械加工过程中引入的缺陷或应力以及相关的

二能级系统密切相关.

随着量子信息理论和实验技术的飞速发展, 法

国 CNRS、德国 KIT和西班牙 ICFO等众多科研

机构致力于远小于激发波长的稀土离子掺杂纳米

粉体和薄膜的可控制备和量子相干性能研究. 通过

“自下而上”的化学合成技术路线, 不仅创造了纳米

级量子材料的光学和自旋相干时间记录, 并开发出

了稀土离子与光学微腔的高效耦合方案, 开辟了微

纳尺度稀土量子材料与器件研究的新路径 [81−84].

同时, 近年来物理与化学刻蚀、聚焦离子束 (FIB)、

离子注入等微纳加工技术的进步为微纳尺度稀土

离子晶体以及单个稀土离子操控研究提供了更为

精确的加工工具, 美国加州理工学院 (Caltech)和

普林斯顿大学 (Princeton University)等机构利用

微纳加工等先进技术手段, 直接将块状稀土离子晶

体加工成微纳尺度稀土光子晶体腔, 或制备成各种

结构与 Si、超导等量子系统进行集成, 在大幅度增

强光与物质的相互作用、加速稀土离子的发射速率

以及开发其在量子信息领域的新功能等方面均取

得了许多突破性进展 [74,85−89].

 3.1    稀土掺杂纳米粉体

Eu3+ :

Y2O3

Eu3+ : Y2O3

采用“自下而上”的化学合成路线制备稀土离

子纳米晶体, 不仅可以避免微加工带来的应力和杂

质缺陷对材料相干性能造成的负面影响, 同时也可

以获得粒径和物化性质相对均一的纳米晶粒, 有利

于其与高性能光学微腔的高效率耦合. 在 2013年,

Perrot等 [56] 利用该策略, 通过热溶剂法获得了粉

体粒径为微米量级, 初始晶粒为 60 nm的  

 纳米晶体, 并首次在该强散射多晶介质中观

察到了光子回波信号, 获得了 86 kHz的光学均匀

线宽 (T2 = 3.7 µs). 虽然该结果相较于之前报道

的最好的  单晶仍大 2—3个数量级, 但

将稀土离子掺杂纳米晶体用于量子信息领域的研

究仍自此开始引起了人们的密切关注与研究, 并接

连获得许多重大研发计划, 如欧盟的“玛丽居里”、

H2020科研与创新框架计划以及最近的“量子宣

言”旗舰计划等项目的大力支持.

根据 Liu等 [82] 对稀土离子纳米粉体耦合法布

里-珀罗 (Fabry-Pérot, F-P)微腔的理论分析与实

验研究 , 由于存在散射损耗 , 腔的品质因子 Q、

精细度 F和耦合效率 h 分别可表示为 

Q = (2d/λ)F, (5)
 

F = 2π/(T + 2L+B), (6)
 

η = T/(2T + 2L+B), (7)
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式中, d为腔长; l 为跃迁波长; T为镜面的平均透

过率; L为平均损耗; B表示由晶体引入的额外散

射损耗, 可由以下公式 

B =
8σ

πω2
0

, (8)
 

σ =

(
2π
λ

)4
α2

6πϵ20
, (9)

 

α = 3ϵ0Vp
ϵp − ϵm
ϵp + 2ϵm

, (10)
 

Vp =
4

3
πr3 (11)

ω0

ϵ0 ϵp

ϵm Vp

决定, 其中, s 为散射截面,   为腔模束腰, a 为晶

体的极化率,   为真空介电常数,   为晶体的介电

常数,    为周围介质的介电常数,    为晶体体积,

这里认为晶体是半径为 r的球形纳米粉体.

由上述所知, 减小多晶纳米粉体的粒径 2r能

显著提高 F-P腔的精细度 F、品质因子 Q以及腔

耦合效率, 进而提高其有效 Purcell因子 P [90]: 

P =
3Q(λ/n)3

4π2V
ζ, (12)

其中, n为折射率, V为腔模式体积, z 为稀土离子

能级跃迁分支比.

然而, 粉体粒径越小, 稀土离子的荧光越弱,

越不利于信号的收集. 因此, 在实用化过程中, 为

保证光学微腔的性能稳定和较高的 Purcell因子以

及量子设备的高性能, 稀土离子晶体需要满足较为

苛刻的性能要求, 如具有可光学探测的合适粒径

(50—100 nm), 粒径均一且无团聚和烧结, 较长的

相干时间等. 十分苛刻的性能要求对稀土纳米晶体

的制备和后处理技术、对其中光与物质各种相互

作用的认识和调控技术皆提出了很大的挑战, 这

是目前稀土掺杂纳米晶体研究中亟须解决的关键

问题.　

Γh

Eu3+ : Y2O3

2017年, de Oliveira Lima等 [91,92] 利用均相沉

淀法制备出了分散性较好、粒径 430 nm (初始晶

粒约 130 nm)、光学相干时间达 7 µs (   =45 kHz)

的   纳米粉体 , 并发现高温煅烧处理

(1200 ℃)有助于获得结晶质量高、缺陷浓度低、相

干时间长的纳米粉体, 但该温度也对 150 nm以下

粒径的粉体造成非常严重的团聚和烧结. 而低温煅

烧难以获得较高的结晶质量, 无法实现量子信息存

储. 此后, Liu等 [81] 在该研究基础上不仅通过醋酸

Eu3+ : Y2O3

Eu3+ : Y2O3

Er3+ : Y2O3

Nd3+ : Y2O3

化学蚀刻法以可控的速率将初始粒径为 400—

500 nm的  粉体减小到 150 nm甚至更

小, 远低于光激发波长 (580 nm), 同时引进半导体

工业中常用的微波等离子体清洗工艺, 也显著地提

高了纳米粉体的光学相干性能. 他们制备得到的刻

蚀前纳米粉体的光学均匀线宽为 25 kHz (T2 =

12.5 µs), 是迄今为止在纳米颗粒中获得的最窄的

光学均匀展宽, 刻蚀后获得的 150 nm粒径单分散

粉体的光学相干时间也能达到 9.3 µs, 受刻蚀加工

的影响较小, 如图 5(a)所示. 2020年, Liu等 [82] 又

成功制备了分散性较好, 粒径小至 100 nm, 且为单

晶结构的   纳米晶体, 并在国际上首次

探测到该尺度纳米量子晶体的光子回波信号, 获得

了 6 µs的光学相干时间, 如图 5(c)所示. 此外, 除

了 non-Kramers稀土离子, 人们在 Kramers稀土

离子纳米粉体的研究上也取得了一些进展. 如在温

度为 3 K, 磁场为 33 mT的情况下, 获得 150 nm

粒径的   纳米粉体的光学均匀线宽为

380 kHz; 在温度为 2 K, 磁场为 300 mT的情况

下, 获得   纳米粉体的光学均匀线宽为

62 kHz[93].

Eu3+ : Y2O3

Eu3+

Eu3+ Γh

然而, 研究结果也显示, 随着粉体粒径的减小,

稀土离子的退相干现象愈加严重. 如图 5所示, 即

使已经获得了单晶结构的   纳米粉体,

其光学相干时间不仅远低于相应的块体单晶, 与相

同体系的大粒径纳米多晶粉体也有一定差距 .

Bartholomew等 [92] 通过研究发现, 在低于 10 K的

极低温条件下, 纳米结构中无序二能级系统对 

离子的均匀线宽的贡献随温度升高而线性递增, 而

其他几乎不受温度影响的退相干因素可能与纳米

结构中的电场扰动有关, 如可能存在的表面或界面

电荷的动态涨落, 如图 6所示. 在低于 20 K的低

温条件下,   离子的光学  可用下式拟合 [94]: 

Γh = Γ0 + Γ1 + αTLST + αTPRT
7, (13)

Γ0

Γ1 αTLS Eu3+

αTPR

Eu3+

Γh

Γpop (2πT1)−1 Eu3+ 5D0

其中, T表示温度,   表示与温度无关的初始均匀

线宽,    描述激光器的展宽贡献,    表示  

离子与其周围 TSL的耦合系数,   表示双声子

拉曼相互作用的速率 . 在 6 K以下 , 由于 TPR

过程引起的展宽可以忽略不计, 除去 TLS的影响

外推在 0 K时  与温度无关的额外均匀展宽仍

高达几十 kHz, 远大于由 T1 决定的   的下限值

  =     = 117 Hz (  离子   能级寿
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Γh

Γh

Eu3+ : Y2O3

Eu3+ : Y2O3

V2+
O O−

i

Eu3+ Eu3+ :

Y2O3

命 T1 = 1.35 ms), 如图 5所示. 此外, 实验结果表

明, 施加高达 2.5 T的磁场后  几乎不受影响, 这

意味着磁性缺陷或杂质引起的微扰不是引起光学

 宽化的主要贡献. 值得注意的是, 虽然上文提到

的氧等离子体后处理工艺均显著宽化了 

纳米粉体的非均匀展宽, 表示其内部的缺陷或应力

增加, 但是   纳米粉体的光学相干性能

却提高了 3—5倍, 如图 5(c)所示, 这可能与粉体

中的氧空位缺陷如  、F+心、F心以及间隙氧 

的状态相关 [82]. 因此, 进一步探索并优化纳米结构

中各种缺陷中心的浓度及其相对位置, 调控其与

 离子相互作用的强度, 有望进一步优化 

 纳米粉体的光学相干性能.

Y2O3 Eu3+

Γh,spin

相较于光学能级, 核自旋能级往往可以提供更

长的相干时间. 2018年, Goldner课题组 [95] 第一次

使用全光学手段寻址到  纳米粉体中  离子

的核自旋能级, 得到其核自旋相干时间 T2 为 (1.3

± 0.2) ms (   = (250 ± 39) Hz). 当施加 9 mT

的磁场或者采用动态解耦序列后, 其核自旋相干时

间可延长至 (8.1 ± 0.6) ms, 与块体单晶材料相当.
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图  5      (a)化学刻蚀前后   纳米粉体的光学回波信号衰减曲线 . 内附图为对应的纳米粉体的 TEM形貌 [81];

(b)  纳米粉体在初次 800 ℃ 煅烧 (上左 ), 二次 1200 ℃ 煅烧 (上右 )并微波等离子体处理后 (下 )的 TEM形貌 [82];

(c)   离子   -  跃迁在不同制备条件下的光学相干时间 T2 和非均匀线宽   . 样品在 0处的光学跃迁频率为 (516.0979 ±

0.0002) THz ((580.8830 ± 0.0001) nm)[82]

T2 Γinh Eu3+
5D0

7F0

Fig. 5. (a) Photon echo decays for initial and etched nanoparticles. The insets are corresponding TEM images[81]. (b) TEM structur-

al and  morphological  evolution  of  the  nanoparticles  for  annealing  at  800  ℃ (top-left), a  second  annealing  at  1200  ℃ with mi-

crowave excitation power (top-right, lower), respectively[82]. (c) Coherence time    and inhomogeneous linewidth    of    ion

 -    transition  under  different  preparation  conditions.  The  optical  transition  frequency  at  0 is  (516.0979  ±  0.0002) THz

((580.8830 ± 0.0001) nm)[82]. 
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Eu3+ : Y2O3图  6      纳米粉体的均匀线宽随温度的变化 .

黑色、灰色和浅灰色区域分别表示双声子拉曼效应 (TPR)、

局域无序二能级系统 (TSL)以及与温度无关的光谱展宽的

贡献 . 在主图和插图中 , 阴影区域都代表了与温度无关的

展宽 (最浅)、TLS相互作用展宽和TPR相互作用展宽 (最暗)[92]

Eu3+ : Y2O3

Fig. 6. Temperature  dependence  of  the  homogeneous  line

width  of      nanoparticles.  The  black,  gray  and

light-gray regions represent the contribution of two-phonon

Raman (TPR)  interactions,  local  disordered  two-level   sys-

tem  (TSL)  interactions  and  the  temperature  independent

broadening, respectively. In both the main figure and inset

the  shaded  areas  represent  the  temperature  independent

broadening (lightest), TLS interaction broadening and TPR

interaction broadening (darkest)[92]. 
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Pr3+ : Y2O3

Pr3+ 3H0(0)
1D2(0)

±3/2 ↔ ±

此外, Serrano等 [96] 在 2019年也报道了 

纳米粉体中   离子的   基态与   激发

态的自旋能级精细结构 , 并获得了接近 1 ms的

 5/2基态能级自旋相干时间, 优于相应

的块体陶瓷样品, 再次证明了纳米稀土晶体用来发

展量子信息器件的巨大潜力.

Eu3+ : Y2O3

Er3+ : Y2O3

Er3+

除此之外, 在基于稀土离子纳米晶体的应用探

索上, 2020年, Fassoti等 [97] 通过斯塔克斯量子存

储技术方案, 在 100 nm粒径的  单晶结

构纳米粉体中演示了超过 5 µs的频率多路复用光

存储 , 并得到其输入-输出的相位保真度 (phase

fidelity)超过 0.99, 如图 7(a)和图 7(b)所示. 斯塔

克斯系数的测量表明, 存储带宽可以扩展到 GHz

量级. 2021年, Casabone等 [84] 通过将  

纳米粉体与图 7(c)所示的快速且完全可调谐的 F-P

微腔相耦合, 使得   离子的自发辐射率得到了

约 14倍的有效 Purcell增强. 通过静态模型分析可

知 (图 7(d)), 约 50%的离子经历大于 15的 Purcell

效应, 至少 10%的离子经历大于 74的 Purcell增

强. 通过切换反馈的极性, 即快速改变电压偏移

Vn 到 Vp, 可以随意稳定腔到锁腔激光的正负边.

通过该方法可以动态地实现腔与纳米粉体的耦

合, 从而动态控制稀土纳米粉体在光学微腔内的

Purcell增强发射, 为将来获得完全可调的窄带单

光子、基于单个稀土离子的可扩展量子存储与处理

器等提供了理论和技术支撑.

 3.2    稀土掺杂薄膜

与稀土掺杂纳米粉体相比, 稀土掺杂薄膜更易

于实现单个稀土离子的高精度定点掺杂, 且易于与

光学谐振腔、石墨烯层、波导结构以及硅光子元器

件等进行耦合, 实现单离子的高效调控和光谱表

征. 此外, 稀土掺杂薄膜也易于与硅光子技术相兼

容, 通过半导体工业中常用的标准光刻和刻蚀技术

直接实现微纳尺度量子设备阵列的加工与集成, 因

此也是一种潜力巨大的功能多样化且可扩展的稀

土离子量子平台.

目前, 人们对面向量子技术应用的稀土离子掺

杂微纳薄膜的研究仍处于初步设计、高质量样品制

备和相干性能探索阶段. 首先, 在目前研究较多的

氧化物薄膜制备过程中, 由于热膨胀系数不同, 较高

的退火温度 (> 950 ℃)极易引起薄膜开裂, 并使氧

化物薄膜与硅基衬底发生化学反应生成硅酸盐相,

导致稀土离子的发光峰位和光谱展宽发生改变 [57,98].
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图 7    (a)基于  纳米粉体的 SEMM量子存储装置示意图 [97]; (b)存储脉冲序列及输出脉冲幅值随存储时间的函数关系 [97];

(c)   纳米粉体与可调谐 F-P光学微腔的耦合示意图 [84]; (d)   离子经历的 Purcell增强效应, 其中约 50%的离子经

历大于 15的 Purcell效应, 至少 10%的离子经历大于 72的 Purcell增强, 腔长度通过施加移动光纤的电压偏移 V来控制 [84]

Eu3+ : Y2O3

Eu3+ : Y2O3

Fig. 7. (a)  Scheme of  SEMM memory based on     nanoparticles[97]; (b)  storage pulse  sequence and output pulse  amp-

litude as a function of the total storage time[97]; (c) scheme of the tunable fiber-based microcavity with    nanoparticles[84];

(d)  estimated  probability  of  given  ions  decay  with  Purcell  factor,  which  50% of  the  ions  experience  a  Purcell  factor  larger  than

15 and 10% larger than 72. The cavity length is controlled by applying a voltage offset V that moves the fiber[84]. 
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Eu3+ : Y2O3

Eu3+ : Y2O3

Eu3+

7F0—5D0

Eu3+ : Y2O3

Eu3+

其次, 稀土离子掺杂薄膜中存在大量的表面、界面

以及各种可能的缺陷、杂质等, 这些皆会在结构中

引入一定的无序态和应力, 进而对稀土离子的量子

态产生额外的扰动, 加速其退相干. 此外, 薄膜表

面可能存在的电噪声过程 (如电荷隧穿、悬空化学

键等)也可能大大降低稀土离子的光学和自旋相干

性能. 早在 1994年, Flinn等 [99] 在研究 

量子晶体的同时, 利用化学气相沉积 (CVD)法也

制备了 3 µm厚的   薄膜. 在 1.4 K温度

条件下测试得到薄膜中   离子的均匀线宽为

12 MHz, 其   光学跃迁的非均匀展宽高达

90 GHz, 是相应的单晶样品的 3—17倍. 2019年,

Scarafagio等 [57] 利用原子层沉积技术 (ALD)制备

出了厚度小于 100 nm的超薄  纳米薄膜,

其中  离子的光学非均匀线宽达到了 200 GHz

以上, 更无法使用光谱烧孔或光子回波等高分辨光

谱技术进一步表征其中稀土离子的光学相干性能.

Eu3+ : Y2O3

Eu3+

2020年 ,  Harada等 [100] 利用 CVD工艺制备

出了厚度为 200 nm、结晶质量优异的 

纳米薄膜, 并第一次在该较薄稀土离子掺杂薄膜

中探测到了光谱烧孔信号, 获得该样品中   离

Eu3+

Eu2O3

Eu3+

Er3+ : Y2O3 Er3+

C2 C3i

C2

Er3+ Y2O3 Y2O3

Er3+

Er3+

Eu3+ : Y2O3

子的光学非均匀线宽为 50 GHz, 光学均匀线宽为

11 MHz. 同年 ,  Ferrier等 [98] 通过详细研究 ALD

薄膜生长工艺和后续高温退火过程中  离子的

扩散行为, 在 YSO单晶衬底上制备得到了  

薄膜 , 并测得   离子的光学均匀线宽可窄至

2 MHz. 此外 , Guha课题组 [101] 使用分子束外延

法 (MBE)在硅 (111)晶片上生长了厚度为 500 nm

的   薄膜, 并使用光谱技术观测到  

离子分别在  和  晶格位点上的发光光谱, 观察

到具有   对称性位点的光学衰减寿命为 8.1 ms,

在 7 mK的温度下观察到的最窄的光学非均匀线

宽可低至 5.1 GHz. 当使用镧离子部分替代钇离子

以改善   离子与   以及   与硅衬底之间

的晶格失配时,   离子的非均匀线宽却增大 7倍

之多 [101]. 同时, 薄膜厚度越薄,   离子的非均匀

线宽展宽效应越显著, 证实了上文提到的各种退相

干因素的负面作用. 在 Harada等 [102] 的最新研究

中, 经过精细地优化组分设计以及薄膜生长工艺

后, 他们制备得到的   纳米薄膜的光学

非均匀展宽可减小至 18 GHz, 光学均匀线宽突破

至 5 MHz, 如图 8所示.
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图 8    (a)退火工艺对   薄膜组分的影响示意图 ; (b)薄膜组分设计和结构优化 (未掺杂底部缓冲层和顶部覆盖层对

 进行封装); (c)不同后处理工艺对薄膜非均匀线宽和峰位的影响, 其中 N.A.表示未退火处理, STA表示慢速退火处

理 , RTA表示快速退火处理 ; (d)制备得到的未后处理较厚   薄膜 (样品 D)的最窄非均匀线宽 ; (e)经过 1100℃-Ar气

氛和 600℃-  气氛两步退火后样品 D的光谱烧孔测试, 得到 3 K温度下孔的宽度为 10 MHz, 即   的均匀线宽窄至 5 MHz[102]

Eu3+ : Y2O3

Eu3+ : Y2O3

Fig. 8. (a) Effect of annealing for a single     thin film. (b) Composition design and structure optimization of thin film

(Encapsulation  of     by  undoped buffer  and cap  layers). (c)  Inhomogeneous  linewidth  and position  for  different  post-

treatments. N.A. stands for not annealed (in green/empty symbol); STA, slow thermal annealing (in blue/filled symbol); RTA, rap-

id thermal annealing (in orange, half-filled symbols). (d) Inhomogeneous linewidth of the as grown thick film (sample D) revealing

the  lowest  broadening;  (e)  SHB  measurements  of  a  2 mm-thick  multilayer  sample  (labelled  D)  with  2-step  annealing.  The  hole

width of 10 MHz at 3 K, i.e. the homogeneous broadening narrowed to 5 MHz[102]. 
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Er3+ : Y2O3

Er3+

Er3+ : Y2O3

Er3+

Er3+

虽然稀土离子掺杂微纳薄膜的量子相干性能

还有待进一步测试和优化, 但现有研究仍然证明该

材料平台有望实现单光子级别的量子操控, 将在未

来量子网络建设中发挥重要作用. 如图 9所示, 在

最新的研究中, Wicker等 [103] 就提出了一种基于

 薄膜/Si异质结构的纳米光子量子节点

的制备方法, 在此基础上开发出的小模式体积的光

子晶体腔能将单个   离子的发射速率从 30 Hz

提高至 16 kHz, 并预测当 Q ≈ 20000时, 离子-腔

的耦合协同性 C可达 0.843, 量子纠缠保真度达

0.963. 此外, Cano等 [104] 利用动态调节石墨烯的

费米能, 在   薄膜-石墨烯杂化量子系统

中实现了对   离子发射速率的快速、全电调制,

且其动态控制时间尺度远短于  荧光寿命, 使稀

土掺杂薄膜在可扩展量子系统中的应用范围得到

进一步拓宽.

 3.3    稀土离子单晶微纳系统

随着微纳加工技术和量子信息实验技术的不

断发展, 除了采用“自下而上”的化学合成路线制备

得到稀土离子多晶微纳系统之外, 近年来科学家们

P

P + 1

ζc

仍在探索和开发稀土离子块体单晶的微型化途径

以及基于稀土离子块体单晶的微纳量子系统, 如通

过自上而下的方式直接将稀土离子单晶加工成各

种微纳光学谐振腔或将其与微腔结构进行耦合.

在腔量子电动力学 (QED)的框架下, 具有高质量

因子和小模体积的微腔可以显著增强离子-光相互

作用 [105]. 首先, 在腔 QED的弱耦合状态下, 有效

Purcell因子 P量化了自发发射速率的增强强度.

尽管稀土离子在低温下拥有较长的能级寿命, 当增

强强度足够大时, 也允许我们观察到单个稀土离子

的单光子发射. 其次, 自由空间中的原子在发射方

向上没有偏好, 在任何随机方向上发射的可能性都

是相同的. 而对于谐振腔中的原子, 激发态发射光

子而进入腔模式的概率由  给出, 因此可以大

大提高荧光的收集效率, 降低单离子的探测难度.

此外, 谐振腔可以大幅度提高腔内原子共振模式的

跃迁分支比  
[83], 如 (14)式所示, 这对拥有较低分

支比的稀土离子无疑是非常重要的. 

ζc =
ζ(P0 + 1)

ζP0 + 1
, (14)

P0 = P/ζ其中,   .
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Er3+ : Y2O3 Er3+ : Y2O3图 9    (a)   -Si光子晶体腔结构示意图以及离子腔耦合协作性和纠缠保真度随腔质量因子的变化 [103]; (b)  -

石墨烯杂化系统的动态调制示意图 [104]

Er3+ : Y2O3
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Fig. 9. (a) Schematic of   -Si photonic crystal cavity and the ion-cavity coupling cooperativity and entanglement fidelity

as a function of cavity quality factor[103]; (b) concept of dynamic modulation of hybrid   -graphene system[104].
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如上文所述, 基于腔增强的稀土离子微纳系统

已经在纳米粉体和薄膜中得到展示, 而稀土离子单

晶-光学腔微纳系统也在不同的腔结构中得到了广

泛研究, 其中研究较多的有光子晶体腔、F-P腔、

微环腔或回音壁模式 (WGM)腔等, 如图 10所示.

不同结构的微腔与不同种类的稀土离子耦合更是

在量子信息领域的不同方向研究中取得了突破性

进展.

Nd3+ : YSO

Nd3+ 4I9/2 ↔4 F3/2

Nd3+

T2 = 2.8

Nd3+ T2 = 3.2

T2 2T1 Nd3+

Nd3+ YVO4

Er3+

2015年, Zhong等 [85] 通过聚焦离子束等微纳

加工技术, 直接在块体稀土离子单晶上加工出了微

纳光子晶体腔, 并在  微纳光子晶体腔中

观察到了   离子的   光学跃迁的

Purcell增强 (P = 45)以及偶极诱导透明现象. 在

研究  离子在微纳光子晶体腔中的量子相干性

能时, 利用光学回波观察到 0.2%浓度掺杂样品的

光学跃迁相干时间为    µs, 与单晶衬底中

 离子的    µs几乎保持一致. 虽然该值

与文献 [18]报道的最佳相干时间有一定差距, 但也

实验验证了其微纳光子晶体腔的 Purcell增强效

应, 证实在   <   时,   离子的光学相干性未

受微纳加工技术的影响 . 紧接着他们又在掺杂

 的   (YVO)光学纳米腔中证明了单光子

水平上显著的腔保护效应 [86], 如图 11(a)所示. 众

所周知, Kramers离子尤其是  由于具有电子磁

T optics
1

T spin
1

Er3+

Er3+

T2 > T1

Γeff Tw

Er3+

Er3+ : YSO Nd3+ : YVO

Er3+ :YSO

矩, 使得其光学能级寿命 (   = 11 ms)与塞曼

能级寿命 (   = 100 ms)相差不大 [108], 这使得

单个泵浦光束的自旋初始化效率被限制在 68%左

右, 限制了  离子系统作为量子存储器应用的存

储效率 [109]. Merkel等 [110] 也证明了将   离子集

成到高精度的 F-P腔中, 保持其出色的光学相干

特性 (  )的同时保留了光谱多路复用的自旋

量子位读出潜力. 同时, 三脉冲光子回波实验也观

察到有效均匀线宽 (  )不随等待时间   变化

(图 11(b)), 进一步证明了在光学能级寿命内, 即使

是相互作用较强的  离子也没有光谱扩散. 而通

过腔增强减小其光学能级寿命, 可以大幅度提升其

自旋初始化效率. 于是 Faron课题组 [74,87] 相继在

 ,   等纳米光子腔系统中演示

了具有高保真的片上量子存储, 图 11(c)展示了他

们在    系统中实现的时间多模式存储. 干

涉测量的可见度达 (91.2 ± 3.4)%, 表明了这种片

上存储过程的高保真性.

Nd3+

腔增强单个稀土离子的光学发射和探测也在

近年来得到不少演示. Zhong等 [112] 利用上文中的

YVO微纳光子晶体腔, 检测到了单个  离子的

发射. 另一方面, Dibos等 [72] 利用电子束光刻和反

应离子束蚀刻等技术在绝缘硅片 (SOI)上设计加

工出了一维硅光子晶体腔, 并利用冲压技术将其
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图 10    基于腔增强的稀土离子单晶微纳系统　(a)稀土离子光子晶体腔 [85]; (b)一维硅光子晶体腔 [72]; (c) F-P腔 [106]; (d)微环腔

或回音壁模式 (WGM)腔 [107]

Fig. 10. Cavity enhanced nanoscale rare earth doped systems: (a) Rare earth ions based photonic crystal cavity[85]; (b) one-dimen-

sional silicon photonic crystal cavity[72]; (c) F-P cavity[106]; (d) microring or whispering gallery modes (WGM) cavity[107]. 
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Er3+ : YSO

Er3+

Er3+

Er3+ : YSO

107

与  集成, 使光子发射率提高超过 650倍

(图 11(d)), 利用二阶自相关函数证明是单个  

离子的发射. 在此基础上, Thompson团队 [88] 实现

了保真度为 94.6%的单个稀土离子量子态的光学

非破坏测量. 继而又在对 6个稀土  离子进行高

保真初始化和单次自旋测量的同时, 展示了使用交

流斯塔克位移操控自旋旋转 [89], 这对实现原子缺

陷强相互作用、量子信息处理和多体动力学基础研

究等领域有着重要意义. 此外, Reiserer课题组 [106]

将   晶体加工为 19 µm的薄片并嵌入到

质量系数 Q =    的可调谐 F-P腔中, 观察并相

干控制大约 100个单离子的发射, 实现了电信发射

器的频谱复用. 以上对单个稀土离子发射和光学探

测的研究可以为未来的量子网络提供可以光学控

制的自旋量子比特、量子逻辑门和自旋-光子接口.

Er3+ :

YSO

Yb3+ : YVO 51V5+

51V5+

Yb3+ 51V5+

在 2022年的最新研究中, Lau等 [107] 将  

 晶体衬底与环形微腔WGM进行耦合, 并提

出了一种可以在光子与非线性腔内的原子存储器

之间产生多模纠缠的方案, 其准连续波、多模操

作、高纠缠速率等特点解决了发射型中继器协议中

的损耗和失配带来的难题. Ruskuc等 [111] 首次在

 光子晶体腔中加入另一种   离子,

与之前选择低核自旋的宿主晶体不同, 通过控制

 离子的核自旋态产生“嘈杂”的磁场环境, 利

用 ZenPol序列成功构建“flip-flop”有效哈密顿量

的同时, 将环境自旋相互作用 (bath field)与寄存

器相互作用 (register field)分离 (图 11(e)), 也成

功将   离子的相干转化到周围的   离子并
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图 11    (a)腔保护的概念说明: 对于具有洛伦兹线性的系综 (上), 由于非均匀展宽的 D, 极化不受保护并发生退相, 即线宽展宽.

而具有高斯线性的系综 (下)可以被集体超辐射激发并保护, 不受退相影响. 图中箭头表示每个离子偶极子矢量 [86]. (b)观察到一

个不随等待时间   变化的有效线宽   [110]. 插图为三脉冲光子回波序列. (c)基于   光子晶体腔的片上多模量子存储,

(I)存储 10个时间多模式 2µs; (II)通过双梳过程获得的可见度, 插图为在最大建设性干扰 (虚线黑线)和最大破坏性干扰 (实红色

线)情况下的 4个输出脉冲 (中间两个重叠)[87]. (d)激发脉冲后 , 单个腔耦合   离子 (蓝色)与没有腔增强的荧光寿命比较 (橙

色)[72]. (e)在纳米光子腔中进行光学耦合的   量子位元的多体核自旋寄存器示意图 [111]

Γeff Tw

Er3+ : YSO

Er3+
171Yb

Fig. 11. (a) Conceptual illustration of cavity protection for an ensemble coupled to a cavity mode: For a Lorentzian ensemble (upper),

the polaritons are not protected and undergo dephasing (linewidth broadening) due to inhomogeneous broadening D.  A Gaussian
ensemble  (lower)  can  be  fully  protected  with  the  collective  superradiant  excitation  free  of  such  dephasing.  Arrows  represent  the

phasor of each atomic dipole[86]. (b) A constant effective linewidth     independent of the waiting time     has been observed[110].

Inset:  Three-pulse  photon  echo  sequence.  (c)  On-chip  multimode  and  coherent  storage  in  the      nanophotonic  cavity.

(I)  Storage of  ten temporal  modes  for  10 µs;  (II)  visbility  curve acquired in  a  double-comb experiment,  and inset  is  four  output
pulses (middle two overlapping) in the case of maximally constructive (dashed black line) and maximally destructive (solid red line)

interferenc[87].  (d)  Fluorescent  lifetime comparison between a single  cavity-coupled      ion (blue)  and a bulk ensemble  without

cavity enhancement (orange)[72]. (e) Schematic of a many-body nuclear spin register for optically coupled     qubits in a nano-

photonic cavity[111]. 
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Yb3+ :

YVO

按需交换回来, 实验演示了量子寄存器. 在光波-微

波转换器应用领域, Bartholomew等 [113] 在  

 纳米光子晶体腔中演示了微波到光波的相干

转换, 提出了一种可以将转化效率提高到 30%的

策略, 并将该协议扩展到了零磁场操作.

因此, 尽管基于光子晶体腔、WGM腔和 F-P

腔的稀土离子单晶微纳系综在可调谐性、腔稳定性

以及可扩展性等方面还面临着诸多难题, 但以上种

种研究成果表明, 基于腔增强的稀土离子单晶微纳

系统在量子信息的各个领域都有着突出应用表现.

针对不同的应用场景, 稀土离子微纳系统与不同腔

结构的耦合集成也成为未来混合量子系统、片上量

子信息处理的重要物理平台.

 3.4    其他稀土离子量子系统

除了以上已取得较大研究进展的稀土离子掺

杂纳米粉体、薄膜和单晶微纳系统之外, 一些融合

了新材料、新技术、新结构或新现象的稀土离子量

子平台, 如稀土离子晶体波导、杂化量子系统以及

光学透明陶瓷等体系, 在实现微纳尺度量子系统或

单个稀土量子态的高信噪比探测与操控方面也具

有较大潜力, 相关研究在近两年也取得了较大进

步, 这些系统的开发为量子物理系统的光学探测和

相干控制以及可扩展量子信息器件的研究提供了

多条可行路径.

Pr3+ : YSO

Pr3+

Pr3+

151Eu3+ : YSO

LiNbO3

Tm3+ LiNbO3

自 2010年始便有学者利用飞秒激光直写技术

(FLM)在稀土离子晶体材料如Nd:YAG, Yb:YAG,

Nd:YVO和 Pr:YLF中写入波导结构, 以构建集成

激光器等器件 [114].  2016年 ,  Corrielli等 [115] 通过

FLM技术首次在  稀土离子单晶中写入

光波导结构, 通过光子回波等实验证明了  离子

的相干性能不受波导制备工艺的影响, 并进一步利

用原子频率梳 (AFC)存储方案, 在该波导结构中

成功演示了   离子的激发态和自旋态的按需

光存储 . 在 2020年 ,  Liu等 [116] 利用相同技术在

 晶体表面实现了一种片上波导量子

存储器, 获得的单光子级别相干脉冲的存储保真度

达到 (99.3 ± 0.2)%, 接近在基于块体单晶的量子

存储器中获得的最高值. 另外,   作为另外一

种重要的光学材料, 在光电调制器、相干光子转换

和量子存储器等领域具有各种应用前景 [117−121].

Sinclairl等 [122] 将   离子加入到   波导结

构中, 成功演示了基于稀土离子系统的集成光量子

Ti4+ : Tm3+ : LiNbO3

Ti : LiNbO3

存储和量子处理器. 但直至 2017年, Sinclair等 [123]

才在 800 mK的温度下在   波

导结构中获得与相应块体单晶相比拟的光学相干

时间, 达到 117 µs. 虽然目前还不清楚 Ti扩散法

制备波导制造过程对稀土离子相干性能的影响, 但

该结果较之前在 3 K温度下测得的光学相干时间

1.5 µs已有突破性提高, 证明了稀土离子掺杂的工

业  波导在片上量子技术应用中的适用性.

Er3+

SiO2 Si/SiO2

Er3+ Er3+
4I13/2 ↔4 I15/2 T1

Er3+ 4I15/2 ↔4 I13/2

Er+ 16O+

Er3+

T1

Er3+

另一方面, 有研究者将离子注入技术、CVD

技术与量子光控和半导体制造技术相结合, 用来构

筑功能更加强大的稀土离子/硅基薄膜、稀土离子/

金刚石色心等可扩展杂化量子系统, 实现了可集成

和扩展化的量子计算和通信平台. 实际上, 早在

1993年, Vredenberg等 [124] 便将稀土   离子注

入到  中, 在  形成的 F-P腔中观察到了

 离子的自发辐射增强现象, 并使   离子的

 跃迁能级寿命   从 14.8 ms缩减到

9.1 ms. 2013年, Yin等 [125] 将 Er和 O原子注入到

硅单电子晶体管中, 开发出一种混合光电技术, 即

通过电学手段高效检测出注入到其中单格位单个

 离子的  光学跃迁, 实现了单个缺

陷的电子和核自旋态的光学寻址和操纵, 为未来光

量子计算和硅技术之间的互连提供了技术支撑 [126].

2021年, Wicker等 [127] 通过将   和   离子注

入到绝缘硅片上, 在 100 mK的低温下初步表征得

到片上   离子的非均匀展宽为 2 GHz, 光学能

级寿命  为 2.3 ms. 在此基础上, 他们又通过标准

CMOS制造技术加工出稀土/硅纳米光子晶体腔

杂化系统, 得到腔的品质因子 Q为 6000, 离子注

入分布中心附近的 Purcell因子 P约达到 800. 然

而, 由于目前仍缺乏对  离子在硅晶体中的具体

格位信息, 其相干光谱学表征仍有待进一步探索.

Eu3+

Eu3+

在其他杂化量子系统研究中, 自 2002年开始,

Bharuth-Ram等 [128] 便尝试将稀土 141Ce和 149Gd

原子注入到金刚石晶体中, 但由于稀土离子半径较

大, 无法与后者的晶格适配, 稀土离子/金刚石色

心混合系统的制备仍存在很大挑战. 直至 2014年,

Magyar等 [129] 改进制备过程, 通过在微波 CVD生

长金刚石晶体过程中引入   离子的前驱体, 在

荧光测试中成功观察到金刚石晶格中  离子的

特征辐射发光及其较长的荧光衰减. 然而同样地,

由于无法从该光谱中得到可分辨的晶体场结构信

息, 对稀土离子周围局部环境的分析和量子相干性
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能的表征仍需进一步探究. 最新报道中, Xia等 [130]

通过离子注入技术直接将  离子注入到 

薄膜中并加工成WGM腔结构, 通过动态地调节

 离子的 Purcell效应来控制其发射速率, 进而

得到了单个   离子的离散发射峰, 初步结果表

明该发射峰具有优异的光谱稳定性.

Y2O3

Eu3+ : Y2O3

T2 = 100

2% Eu3+ : Y2O3 Γh = 2.5

T2 = 130

151Eu3+ 153Eu3+

Y2O3

Eu3+ : YSO T2,spin

Eu3+

Er3+

Y2O3

167Er3+ : Y2O3

Er3+ Y3+

Er3+ :Y2O3

此外, 由于多晶透明陶瓷具有制备温度较低,

在体积、形状、组分结构控制等方面更具灵活性,

且制备工艺成熟, 产品已商业化等特点, 因此近年

来在量子信息领域受到了广泛关注与研究. 在这方

面,   , YAG等立方晶系的材料体系同样是首

先被重点关注的宿主基质. 据 Kunkel等 [62] 的详细

研究, 在不添加烧结助剂, 通过热等静压 HIP及

后退火等技术制备得到的 0.1%    透明

陶瓷的非均匀线宽可窄至 9 GHz, 均匀线宽窄至

3.2 kHz (   µs), 均与Macfarlane等 [131] 报道

的最优  单晶的性能 (   KHz,

  µs) 相比拟, 但其制备温度较单晶的制备

温度低了约 800℃, 极大地降低了制备难度和成本.

相应地, 在核自旋性能表征上,    和  

离子在  透明陶瓷中同样具有较长的核自旋相

干时间 , 在 3 mT磁场条件下达到了 16 ms, 与

在   单晶中测得的数值相近 (   =

19 ms)[132]. 除了研究   离子的相干性能之外 ,

Fukumori等 [133] 于 2020年在温度低于 100 mK,

磁场为 0.7 T的条件下测得 20 × 10–6   离子掺

杂的  透明陶瓷的光学均匀线宽可窄至 580 Hz,

是目前所有稀土离子掺杂透明陶瓷中测得的最小值.

进一步地, 在 2022年的最新研究中, Gupta等 [134]

成功在  透明陶瓷中获得 7.1 ms量级

的核自旋相干时间. 通过对退相干机制的全面分

析, 发现弹性 TLS,   与  之间的超精细相互

作用, 以及磁性杂质是影响    透明陶瓷相

干性能的主要因素. 因此, 通过改进材料的制备工

艺和优化系统的量子控制能力, 有望进一步延长系

统的相干时间, 并构筑量子逻辑门, 获得具有信息

处理能力的可与现有电信技术相兼容的长相干量

子设备.

 4   总结与展望

微纳尺度固态稀土离子系统能够突破块状晶

体的尺寸和掺杂浓度限制, 有利于实现单个稀土离

子量子态的高信噪比探测与操控, 获得其在量子信

息应用领域的多种新功能或多功能集成 [93]. 因此,

随着量子信息科学与技术的快速发展和材料制备

与微纳加工技术的不断成熟, 微纳尺度稀土离子晶

体及其量子相干性能调控日益受到广大物理学家

和材料学家的重视与竞相研究. 本文总结了稀土离

子掺杂晶体在量子信息领域中被关注的基本性质

和表征技术, 以及微纳尺度稀土离子晶体新平台包

括纳米粉体、薄膜、腔增强微纳单晶、波导结构、透

明陶瓷以及混合量子系统等在材料设计制备、量子

相干性能测量与控制、以及退相干物理机理探索等

方面的研究进展, 并对其在量子存储、量子频率转

换、量子单光子源以及功能集成量子器件等量子器

件开发取得的最新进展进行了总结和讨论.

目前, 受材料合成、控制和加工工程方面的影

响, 本文提到的这些融合了新材料、新技术、新结

构或新现象的稀土离子量子新平台仍有待进一步

优化, 其量子相干性能和量子信息器件的发展依赖

于各种技术的进步, 如材料合成制备、组分优化和

精密加工技术的改进以及光学、电学、磁学、激光

源和低温制冷等控制精度的提高等.

可用的策略包括: 首先, 改进材料制备和后处

理工艺技术以降低缺陷或残余无序态对稀土离子

相干态的影响. 如利用微波等离子体后处理工艺有

效调节微纳晶体中的相关点缺陷, 可以显著提高稀

土离子的量子相干性能; 使用新的材料制备技术直

接制备出高结晶质量的纳米晶体, 避免高温煅烧工

艺对材料形态和组分产生的不利影响.

MgO PbWO4 ZnO TiO2

其次, 开发对电噪声不敏感的新材料体系, 如

通过采用非极性局部对称或小斯塔克系数的基质,

有助于稀土离子在微纳结构中实现稳定、狭窄的光

学和核自旋跃迁. 在最近的研究中, 有学者在稳定

无磁矩的宿主晶体 (如   ,    ,    ,   

等)中观察到近表面掺杂离子都展现出较窄的非均

匀线宽. 然而, 与之相反, 通过掺杂一些具有较大

磁矩与高自旋的离子而产生“嘈杂”的磁场环境, 搭

配具有微纳尺度的光子晶体谐振腔, 则可以利用这

种受限的、密集的核自旋系综构筑确定性的局部量

子处理器.

Y2O3此外, 尝试开发一些除   之外的稀土离子

纳米粉体或薄膜, 如单斜晶系的 YSO, 四方晶系

的 YVO以及其他新材料新结构等 [85]. 在 YVO结

构中, 由于对称性导致的无电偶极矩特性可以进一
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步探究纳米结构中电场扰动的来源, 进一步明确纳

米结构中稀土离子的退相干机制. 在最新的研究报

道中, Serrano等 [135] 开发了一种粉末形态的单核

 分子晶体 , 并在该体系中观察到了 30 kHz

的光学均匀线宽, 与在   纳米粉体中观

察到的最窄线宽相当. 与之前研究的大多数有机分

子都缺乏自旋自由度不同, 该研究在该   分子

晶体中成功演示了大于 95%的核自旋极化、0.86%

的 AFC相干光存储效率以及离子-离子相互作用

的全光学控制, 为探索其在高带宽二量子位量子门

的研究奠定了基础.

另一方面, 在实验过程中通过各种技术手段来

控制微纳结构中的各种光-电-磁与稀土离子之间的

相互作用, 如利用块体单晶中采用的冻核效应、动

态解耦技术以及 ZEFOZ技术等 [20], 同样有望进一

步提高和拓宽微纳尺度稀土离子晶体的量子相干

性能. 同时, 进一步降低实验温度至 mK量级, 也

有助于降低 TLS与稀土离子之间的相互作用, 进

一步提高微纳尺度稀土离子晶体的量子相干性能,

开辟其新的应用领域.
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Abstract

Rare-earth  ion  doped  crystals  possess  stable  solid  state  physicochemical  properties  and  long  optical
coherence time and spin coherence time, thus showing important development prospect in quantum information
science and technology area. Investigations on macroscopic bulk rare-earth single crystals have obtained many
promising results, especially in the field of optical quantum memory. With the rapid development of quantum
information science,  a  variety of  new functions or  multifunctional  integrations are found in rare earth crystal
systems, such as on chip quantum storage, microwave to optical frequency conversion, scalable quantum single
photon sources, and quantum logic gates. As a result,  beyond the macroscopic bulk rare-earth single crystals,
micro/nano-scale  rare-earth  crystals  have  received  much  attention  in  recent  years  and  they  are  regarded  as
promising  candidates  in  highly  integrated  hybrid  quantum  systems  and  miniaturized  quantum  devices.
Moreover,  wet  chemical  method synthesized  micro/nano-scale  rare-earth  crystals  have  lower  growth difficulty
and  more  flexible  manipulation  in  volume,  shape  and  composition.  Therefore,  exploring  high-performance
micro/nano-scale  rare-earth crystals  and precisely manipulating their  quantum states  have become one of  the
important directions in today’s quantum information science and technology research. In this review, we first
briefly introduce the basic concepts and high resolution spectroscopic techniques that are commonly used in rare
earth ion doped crystals for quantum information science and technologies, such as hole burning technique and
photon echo technique. Then we summarize comprehensively recent research status and development trends of
rare  earth  ion  doped  polycrystalline  nanoparticles,  thin  films,  single  crystal  based  micro  systems,  and  some
other  micro/nano-scale  rare  earth  platforms  in  terms  of  material  fabrication,  quantum  coherence  property,
dephasing  mechanisms,  and  also  quantum  device  explorations.  The  latest  research  advances  in  quantum
information  applications  such  as  quantum  storage,  quantum  frequency  conversion,  quantum  single  photon
sources  and  quantum  logic  gates  are  given.  Finally,  we  discuss  the  possible  optimization  directions  and
strategies to improve the component design, material synthesis and quantum performance of micro/nano-scale
rare  earth  crystals  and  their  related  quantum devices.  This  review  highlights  that  the  micro/nano-scale  rare
earth  crystals  may  offer  many  new  possibilities  for  designing  quantum  light-matter  interfaces,  thus  are
promising quantum systems to develop scalable and integrated quantum devices in the future.
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