
 

专题: 少电子原子分子精密谱

极紫外波段的少电子原子精密光谱测量*
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基于少电子原子体系的精密光谱测量为 “质子半径之谜”、量子电动力学高精度检验等重大科学问题的

解决带来曙光, 因此备受关注 . 然而 , 少电子体系许多重要的跃迁谱线位于真空/极紫外波段 , 缺少合适的

窄线宽光源是阻碍其测量精度进一步提升的主要原因之一. 近年来, 基于稀有气体高次谐波过程产生的极紫

外窄线宽相干光源为精密测量这些跃迁谱线带来了新的机遇. 最新研究表明 , 极紫外光梳的最短波长可至

12 nm, 最高功率可至 mW量级, 线宽可至 0.3 MHz; 而极紫外波段的拉姆齐光梳亦可以实现 kHz量级的光谱

精度, 且其工作波长有潜力覆盖整个极紫外波段. 本文重点介绍少电子原子极紫外波段精密光谱测量相关技

术方法与研究进展. 首先简要介绍基于少电子原子体系精密光谱测量的科学意义; 随后介绍极紫外波段少电

子原子体系精密光谱测量方法, 即基于极紫外光梳的直接频率梳光谱方法和极紫外波段的拉姆齐频率梳光

谱方法; 然后介绍利用这些方法开展少电子原子体系精密光谱实验测量以及相关精密谱理论计算方面的研

究进展, 以及这些方法在其他相关研究中面临的重要机遇; 最后给出未来工作展望.
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1   引　言

少电子原子分子体系一直都是原子分子物理的

重点研究对象. 如氢原子 [1–3]、氦原子 [4,5]、氦离子 [6,7]、

锂离子 [8,9]、氢分子 [10]、氢分子离子 [11] 等原子分子

体系, 其所含粒子数目较少, 结构相对简单, 理论

上可精密计算, 因此, 基于少电子原子分子体系的

精密光谱测量是确定基本物理常数 [12,13]、检验基本

物理定律 [14,15], 进而推动物理学取得突破性进展的

重要手段. 其中为大家所熟知的一个实例是氢原子

的精密光谱测量, 在上百年的持续推进中, 氢原子

的精密光谱测量一直伴生着物理学的重大发现 [16].

早期 H原子分立谱线的发现, 促进了近代物理学

的基石——量子力学的建立; 随后, 1s→2s/2p 跃

迁谱线的精密测量, 演示了兰姆位移的存在, 直接

推动了量子电动力学 (quantum electrodynamics,

QED)理论的建立; 近十几年来, 关于“质子半径之

谜”的讨论, 持续推动着对里德伯常数的精密测

量、QED理论的高精度检验、质子核电荷半径大

小等重大科学问题的深入探究 [3,12–16].

少电子原子的 1s轨道离核近, 与核的相互作
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用强; 而 2s轨道寿命相对较长, 对应能级的线宽较

窄 (如氢原子约为 1.3 Hz, 氦原子约为 8.1 Hz, 氦

离子约为 84 Hz, 锂离子约为 318 Hz等), 因此, 精

密测量 1s→2s跃迁频率是探究 QED效应、高精度

确定核电荷半径的理想途径. 2005年诺贝尔物理

学奖得主 Hänsch教授团队 [17,18] 几十年来一直专

注于 H原子 1s→2s跃迁频率的测量, 并由此提供

了精确的里德伯常数和质子电荷半径值. H原子

1s→2s跃迁需要吸收两个约 243 nm的光子, 利用

窄线宽的深紫外连续波激光器即可实现激发和测

量. 然而, 将该方案拓展到其他少电子体系, 如氦

原子、氦离子、锂离子等, 则面临挑战. 氦原子、氦

离子、锂离子的 1s→2s跃迁分别需要吸收 2个约

120 nm [19], 61 nm [6] 和 41 nm [20] 的光子, 这些波

长都是当前窄线宽连续波激光器难以实现的波段.

这些体系的 1s→2s跃迁频率精密测量长期受到窄

线宽光源的限制, 精度难以进一步提高.

最近, 极紫外波段光学频率梳 [21,22] 和拉姆齐

光学频率梳 [23] 的诞生, 为这一困境带来了曙光. 极

紫外光学频率梳 (简称极紫外光梳)通过飞秒共振

腔对驱动飞秒光梳的光脉冲强度进行增强, 结合强

激光驱动气体介质的高次谐波产生过程, 从而实现

光梳从近红外波段到极紫外波段的转化. 极紫外光

梳既保障了光源的窄线宽特性, 又将波长拓展至极

紫外波段, 是精密测量物理与强场物理相互交叉、

融合的结晶. 经过科学家们的多年努力, 极紫外光

梳的最短波长可至 12 nm左右 [24], 最高功率可到

mW量级 [25], 线宽可至 0.3 MHz左右 [26], 已成为

极紫外波段理想的精密测量工具. 而极紫外波段的

拉姆齐光梳则通过选择性放大近红外光梳中的两

个脉冲, 然后通过高次谐波过程来实现波长的转化 [27],

最后再通过拉姆齐光谱方法实现原子跃迁频率的

高精度测量. 该方案不仅可以通过调节种子光的重

复频率精确操控两个脉冲的延时 (<ns), 还可以通

过精确操控放大脉冲的延时从而实现拉姆齐光谱

的大范围 (>100 ns)扫描, 其光谱分辨率可至 kHz

量级 [27,28]. 同时, 得益于较高的驱动光单脉冲能量,

其工作波长有潜力覆盖整个极紫外波段.

利用极紫外光梳和拉姆齐光梳开展少电子原

子精密谱测量已逐步成为原子分子光物理研究领

域的前沿科学热点. Haas等 [29–31] 计划利用极紫外

光梳激发氦离子位于 61 nm的 1s→2s跃迁, 以实

现跃迁频率的高精度测量, 推动“质子半径之谜”

的解决和 QED理论高阶项的检验. 高精度测量氦

离子位于 61 nm的 1s→2s跃迁, 同样是 Dreissen

等 [27,28,32] 关注的重点, 其采用的方案为拉姆齐光梳

激发方案.  同时 ,  Semczuk[20] 也对锂离子的 1s→

2s跃迁展开了前期实验研究, 相关的离子冷却工

作已经完成. Chen等 [33] 围绕锂离子 1s→2s跃迁

的精密测量开展了前期工作. 除此之外, 精密测量

氢原子、氦原子的一些重要跃迁谱线的方案也被相

继提出 [34–36]. 这些前期工作的开展, 为进一步推进

极紫外波段少电子原子体系精密光谱测量奠定了

良好基础. 

2   极紫外波段精密频率梳光谱

实现极紫外波段的窄线宽光源 (MHz或以下)

并非易事. 在红外和可见波段, 我们可以通过已有

连续波窄线宽光源驱动晶体的倍频、合频等非线性

过程, 实现波长的转换. 然而, 由于固体工作介质

在极紫外波段存在强烈吸收, 上述方案都不再有

效. 鉴于此, 研究者们提出基于气体的高次谐波方

案, 来实现极紫外波段的窄线宽光源.

实现高次谐波辐射需要驱动光源的峰值光强

达到 1013 W/cm2 以上, 这是连续波激光器难以实

现的峰值光强. 在强场阿秒科学领域, 科学家多选

择 kHz量级重复频率的脉冲激光来实现该峰值光

强, 因为这种方法对激光的平均功率要求不高. 例

如, 在 1 kHz重复频率下, 1 mJ 脉冲能量激光器

的平均功率只有 1 W, 若将脉宽控制在短于 100 fs,

同时将光束聚焦在小于 0.1 mm2 的范围内, 就可

以达到高次谐波过程所需的光强. 然而, 1 kHz重

复频率对应的梳齿间隔为 1 kHz. 由于利用高次谐

波实现频率转换过程引起的各种噪声难以完全抑

制, 低重频驱动激光条件下产生的极紫外光难以保

持信噪比良好的梳齿结构.

为克服此困境, 科学家们采用了两种不同的技

术方案. 第 1种方案是直接利用近红外飞秒光学频

率梳驱动高次谐波过程, 产生极紫外波段的光学频

率梳 [21,22]. 该方案既保持了光源的窄线宽, 又实现了

波长从红外波段到极紫外波段的转化. 考虑到常见

飞秒光梳重复频率约 100 MHz, 单脉冲能量小于

1 μJ, 该方案需要借助飞秒共振腔来实现功率放大

至千瓦量级 [21,22,37,38], 以达到高次谐波的阈值光强.

第 2种方案则是采用低重复频率 (~kHz)的
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放大级, 仅放大近红外飞秒光学频率梳中的两个脉

冲 [23,27,28]. 由于这两个种子脉冲来自于同一台光梳,

其相干性已经被良好的操控; 然后其被来自于同一

个放大源、相干性同样被良好控制的脉冲光源放大;

因此, 这两个放大脉冲经过高次谐波过程产生的极

紫外光依然保持了良好的相干性, 可以用于开展拉

姆齐型 (Ramsey-type)精密光谱测量.

下文将介绍基于极紫外光梳的直接频率梳光

谱方法和极紫外波段拉姆齐频率梳光谱方法. 

2.1    基于极紫外光梳的直接频率梳光谱

fn=n× fr + f0

极紫外波段的直接频率梳光谱方法与可见波

段的直接频率梳光谱方法在原理上并无差异, 都是

利用梳齿共振激发原子能级, 并测量共振激发过程

中原子荧光产率、离子产率、驱动光吸收等特征的

变化, 实现频率的精准探测. 如图 1(a)所示, 相位

锁定的飞秒脉冲干涉叠加, 在频率域上形成如图 1(b)

所示频率梳, 频率之间满足   . 其中

fr 为激光脉冲重复频率, f0 为载波包络偏置频率,

n 为梳齿个数. 当扫描飞秒激光脉冲的重复频率

fr 或载波包络偏置频率 f0, 与图 1(c)所示的原子能

级发生共振, 即会出现共振效应, 表现为荧光产率

增大、离子产率增大、光谱吸收增大等现象. 此时

精确测定其重复频率 fr 和载波包络偏置频率 f0, 以

及梳齿个数 n, 即可精密测量原子分子的能级信息.

(v − f0)/fr

上述测量过程中, 重复频率 fr 和载波包络偏置

频率 f0 一般处于微波波段, 直接利用频率计数器

即可精确测量其值. 梳齿个数 n 的确定则需要视

情况而定. 对于已知原子跃迁频率 v, 且其不确定

范围小于光梳重复频率 fr,  我们可以直接利用

 然后取整数计算得到 n, 此时重复频率

fr 和载波包络偏置频率 f0 的精度决定着原子能级

v 的精度. 在极紫外波段, 由于缺少高精度的光谱

测量, 大多数时候对应另外一种情况: 已知原子能

级 v 的不确定范围远大于光梳重复频率 fr, 此时精

确确定梳齿个数 n 是直接频率梳光谱方法的核心.

常用的方法是大范围扫描 fr, 由数据拟合精确确定

梳齿个数 n[39]. 此方法的原理是: 当每一根梳齿扫

描过原子的能级后, 就会出现共振峰; 通过调谐极

紫外光梳的重复频率, 让多根梳齿与同一个原子能

级共振, 这时峰与峰之间的频率间隔就是重复频

率 fr; 当大范围扫描 fr 后, 峰与峰之间的间隔就会

逐渐增大 (或变小), 出现如图 2所示的结构; 当扫

描范围足够大的时候, 有且仅有一个误差范围小

于 fr 的 v 能满足此曲线, 也即确定了梳齿个数 n.

在实际测量时, 并不需要连续扫描, 仅仅选取几个

重复频率 fr 并在其附近进行扫描即可.
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图 2　大范围扫描光梳重复频率得到原子上能态布居数演

化的示意图

Fig. 2. A  schematically  view  of  the  population  oscillation

when  scanning  the  fr  of  the  frequency  comb  for  a  large

range.
 

利用极紫外波段的直接频率梳光谱方法,

Cingöz等 [40] 于 2012年首次测量了 Ar原子位于

82 nm附近和 Ne原子位于 63 nm附近的跃迁, 光

谱分辨率最优可达 11 MHz, 首次向世界证明了极

紫外光梳可用于精密光谱测量. 几乎同时, Ozawa

和 Kobayashi[41] 也利用极紫外光梳装置产生的真

空紫外 (VUV)光梳, 测量了 Xe原子位于 147 nm

附近的跃迁, 其光谱分辨率约 54 MHz. 2024年 ,
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D(a)

(b)

(c)

2D

Frequency

=r+0
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图 1    直接频率梳光谱方法原理示意图　(a)重复频率和

相位精确锁定的飞秒脉冲; (b)频率域对应的梳齿 ; (c)原

子能级

Fig. 1. A  schematically  view  of  the  principle  of  the  direct

frequency comb spectroscopy: (a) Femtosecond pulse trains

after  carrier-envelop  phase  stabilization;  (b)  comb teeth  in

the frequency domain; (c) atomic energy level.
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Zhu 等 [42] 利用 148 nm的真空紫外光梳, 测量了

NO2 分子位于 148 nm附近的跃迁, 光谱分辨率约

30 MHz. 最近, Zhang等 [26] 再次利用该方法, 在

148 nm附近精密测量了钍-229核钟跃迁能级, 精

度达到 2 kHz. 上述系列研究成果展现了真空紫外

和极紫外波段直接频率梳光谱方法在精密测量领

域的潜力. 

2.2    极紫外波段拉姆齐频率梳光谱

利用高次谐波实现极紫外波段的拉姆齐光谱

最早可追溯到 2002年, Cavalieri等 [43] 率先利用高

次谐波产生的 88 nm光源演示了极紫外波段的拉

姆齐光谱方法. 该结果仅仅看到了时域上的振荡,

很难提取高精度的频率信息. 2005年, Witte 等 [44]

对此方法做了进一步的改进, 并率先演示了深紫外

波段 (212.55 nm)的拉姆齐光谱方法. 利用该方法,

他们成功测量 He原子位于 51 nm附近的跃迁, 并

将其电离势的测量精度提高至 6 MHz[34].  随后 ,

Morgenweg等 [23] 研发了更精密的极紫外波段的拉

姆齐光梳光谱方法 (Ramsey-comb spectroscopy).

利用该方法,  Altmann等 [28] 将 Kr原子 4p6→4p5

5p[1/2]0 跃迁的测量精度推进至 0.1 MHz.

极紫外波段拉姆齐频率梳光谱的原理与微波

频段的拉姆齐光谱类似 [45]. 两能级原子体系与相

位精确操控的两个脉冲相互作用, 通过扫描两个脉

冲的时间间隔, 即可观察到体系布居数的振荡. 然

后再经过傅里叶转换, 即可得到跃迁频率, 如图 3(a)

所示. 当原子体系中存在多个跃迁时, 大范围扫描

两个脉冲的时间间隔, 即可得到如图 3(b)所示振

荡, 傅里叶转换后即可得到多个跃迁频率. 在极紫

外波段精密光谱测量领域, 拉姆齐光谱与拉姆齐频

率梳光谱的核心差异在于: 拉姆齐光谱多在单倍脉

冲时间间隔 (T)附近扫描脉冲时间间隔, 拉姆齐频

率梳光谱需要在 n 倍脉冲时间间隔的尺度上

(nT)扫描脉冲时间间隔. 前者难以分辨多个跃迁

频率, 且分辨率相对较低; 而后者通过大范围扫描,

进一步提升了分辨率, 更有利于分辨多个跃迁频

率. 但后者对泵浦源脉冲序列的频率和相位控制要

求更高 [23]. 

3   极紫外波段的少电子原子精密光谱
测量

 

3.1    氢原子和类氢氦离子

迄今为止, 研究者们对束缚态量子电动力学理

论最成功检验来自对氢原子 1s→2s跃迁谱线的高
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图 3    拉姆齐频率梳光谱方法原理示意图 [23]　(a)单一原子能级情况下扫描脉冲延时布居数的演化规律; (b)多原子能级情况下

扫描脉冲延时布居数的演化规律

Fig. 3. A schematically view of the principle of the Ramsey comb spectroscopy[23]:  (a) The population of the upper state oscillate

with a single frequency if only one transition is excited; (b) the population of the upper state oscillate with multiple frequencies if

multiple transitions are excited.
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精度测量 (目前最高测量精度达到 10–15 量级 [17]),

并由此提供了精确的里德伯常数和质子电荷半径

值. 然而, 基于 μ-氢精密谱测量确定的质子电荷半

径值明显偏离于基于氢原子的测量结果 [46], 这对

QED理论检验提出了新的挑战. 由于 QED高阶

修正项与核电荷数 Z 成高幂次方增长, 类氢氦离

子对应的 1s→2s跃迁对 QED高阶项的敏感程度

将比氢原子提高至少一个量级. 从理论角度, 开展

He+精密光谱测量为 QED理论的更高精度检验、

确定轻核电荷半径值提供了更好的选择. 同时, 从

实验角度, He+体系易于囚禁, 并可以与其他离子

(如 Be+)进行协同冷却至 mK.

德国马普学会量子光学研究所 Hänsch团队最

早针对这个课题展开了周密的规划和稳步的推进.

在 2005年, Gohle等 [21] 基于极紫外光梳技术, 实现

了可以用于激发氦离子 1s→2s跃迁的 61 nm窄线

宽光源. 随后, Haas等 [29] 从理论上模拟并估算了

利用极紫外光梳激发氦离子 1s→2s跃迁的可行性.

模拟发现, 在 μW量级的功率下, 氦离子 1s→2s跃迁

激发和探测是可能的, 且测量精度可到百 kHz量

级 (相对不确定度为 10–11 量级). 为此, 可将核半

径的精密测量和 QED理论高阶项的检验推进至

新的高度 [30]. 经过近 20年的不懈努力, 他们已经

基本完成测量所需各种单元技术的研发, 包括极紫

外光的高效耦合输出, 氦离子的协同冷却, 深紫外

波段的频率梳光谱测量, 2s态氦离子的探测等, 图 4

展示了他们利用极紫外光梳测量冷却氦离子 1s→

2s 跃迁的方案示意图, 且最近开展了初步测量 [31].

截至目前, 4He+离子 1s→2s跃迁理论计算的

不确定度约 36 kHz, 其不确定性的主要来源是双

圈和三圈QED修正 (two-loop and three-loop QED

corrections)及辐射反冲效应 (the radiative recoil

effects)修正 [31]. 同时, 核的尺寸效应被进一步精

密测定, 其不确定度约为 60 kHz [31]. 考虑到真空

紫外光梳梳齿线宽约 0.3 MHz,  测量精度可至

2 kHz, 氦离子 1s→2s跃迁测量精度达到 kHz值得

期待 [26]. 在此基础上, 高阶 QED效应的检验和核

电荷半径的测量将会被推至新的高度.

对此课题展现出强烈兴趣的还有荷兰自由大

学 Eikema团队, 他们采用的方法为极紫外波段的

拉姆齐光谱方法 [23]. Witte等 [44] 于 2005年率先演

示了深紫外波段 (212.55 nm)的拉姆齐光谱方法,

随后发展了更精密的极紫外波段的拉姆齐频率梳

光谱方法 [23]. 同时, 他们利用 Be+离子对 He+离子

展开了协同冷却研究. 利用极紫外波段的拉姆齐频

率梳光谱方法, Krauth等 [32] 同时对氦离子 1s→2s

跃迁展开了初步探测, 预计测量精度可以到 kHz

量级, 相对不确定度为 10–13 量级. 这将为核尺寸

效应 (the finite size effect)和高阶双圈 QED贡献

(higher-order two-loop QED contributions)提供

严格检验,  该团队展开测量的整体方案如图 5

所示.
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图 4    利用极紫外光梳测量冷却氦离子 1s→2s跃迁的方案示意图 [31]

Fig. 4. A schematic view of measuring the 1s→2s transition in cold He+ with extreme ultraviolet comb [31].
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另一方面, 基于 H原子的精密光谱测量亦未

停滞, 也同步取得了新的进展. 2022年, Brandt等 [47]

将 H原子从初始制备的 2S1/2 态激发到较高的 8D2/5
态, 由此跃迁频率推算的质子半径既非 0.84 fm,

也非 0.87 fm, 而是位于中间的 0.8584(51) fm. 该

工作激发人们开始思考 H原子核电荷半径测量是

否对里德伯态的选择存在依赖. 最近, Scheidegger

和Merkt[36] 通过测量 H原子 n = 20—24的里德

伯态能级, 得到了新的里德伯常数和核电荷半径,

并展现出不同偏离趋势. 该结果有望进一步推进质

子半径测量对里德伯态选择的思考. 值得注意的

是, 这些结果都依赖于初始制备的 2S1/2 态, 以确

保后续的跃迁处于紫外/可见光波段. 而基于窄线

宽极紫外光源的直接激发, 如从 1s轨道到 n > 2

较高激发态轨道的直接激发,  由于存在更强的

QED效应, 有望给这方面研究带来新的机遇. 

3.2    氦原子和类氦锂离子

基于两电子体系的精密测量, 也是 QED高精

度检验的重要研究内容. 相对于单电子体系, 双电

子体系不仅涉及电子-核的相互作用, 还涉及电子-

电子的相互作用, 计算起来要复杂得多. 作为最简

单的两电子原子体系, He原子是研究的焦点. 在可

见光和红外光波段, Rooij等 [4] 和 Sun等 [5] 开展了

引领性研究. 他们不仅对双电子 QED理论展开了

检验, 还对氦原子核电荷半径和精细结构常数展

开了讨论. 相比而言, 在短波长的极紫外波段, 研

究则进展缓慢. 由于 He原子的 1s→2s跃迁位于

120 nm附近, Bergeson等 [19] 采用四波混频方法产

生了 nJ量级的 120 nm光源, 并利用 (2+1)共振

增强多光子电离 (REMPI)方案, 以激发氦原子 1s→

2s跃迁. 通过测量 He+离子的产率 (如图 6所示),

他们得到了其跃迁频率为 4984872315(48) MHz,

由此获得了基态的兰姆位移大小. 随后, Eyler1等 [34]

在理论上模拟了基于极紫外光源测量 He原子 1s→

2s跃迁的可行性. 计算结果发现, 采用连续波光源

激发或拉姆齐频率梳光谱方案, 均可以实现 He原

子 1s→2s跃迁能级的精密测量. 考虑到拉姆齐频

率梳光谱方法精度已至 kHz量级, 该方案有望进

一步推进双电子 QED效应的验证.

基于类氦锂离子 1s→2s跃迁频率精密测量来

高精度检验双电子 QED理论也是本研究领域一

直期待开展的实验工作. 其难点是锂离子的 1s→
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2s跃迁位于 41 nm附近 [20], 虽然极紫外光梳和拉

姆齐光梳均可以产生上述波长的光源, 但是其功率

有待进一步提高. 同时, 1s→2s跃迁为双光子跃迁,

常用的将入射光垂直反射来实现多普勒效应消除

的方案在此波长存在反射率低的困境. 此外, 还需

在真空腔内操控极紫外光的焦点 (μm级)与冷却

的离子 (μm级)重合, 实验技术难度较大. 尽管如

此, 德国马普学会量子光学所 Hänsch团队亦对锂

离子的 1s→2s跃迁展开了实验工作, 相关的离子

冷却工作已经接近完成 [20]. Chen等 [33] 也为精密测

量锂离子 1s→2s跃迁开展了前期准备工作. 随着

技术的不断改进, 未来实现锂离子 1s→2s跃迁的

激发和测量值得期待. 

4   极紫外波段少电子原子精密谱理论

在少电子原子精密谱研究领域, 原子能级结构

的高精度理论计算与实验精确测量交叉融合, 相互

促进, 在多个重要研究方向, 如基本物理常数的精

确测定、量子电动力学理论的高精度检验、以及原

子核性质的深入探究等, 均发挥了举足轻重的作

用. 当前, 少电子原子精密谱研究的理论框架主要

基于束缚态 QED理论. 该理论利用微扰展开方法,

逐阶探究体系能级的高阶修正, 已在少电子原子跃

迁频率的理论预言中得到了广泛应用 [8,9]. 然而, 对

于跃迁频率位于极紫外波段的精密谱计算, 相关的

理论研究却相对稀缺. 接下来, 我们将详细回顾氢

原子、氦原子、氦离子以及锂离子位于深紫外到极

紫外波段跃迁的理论研究现状. 

4.1    氢原子和类氢氦离子 1s→2s 跃迁能谱
计算

氢原子是自然界最简单的物理体系, 其能级的

精确计算是检验其他理论方法正确性的基准. 类氢

的氦离子, 由于具有 Z = 2的核电荷, 能显著增强

能级的高阶 QED贡献, 是检验高阶 QED理论的

理想体系.  2002年 ,  Karshenboim和 Ivanov[48,49]

计算了类氢体系 1s和 2s态的超精细结构修正, 包

括自能修正、真空极化修正以及辐射修正等. 对于

氢和氘原子体系, 其理论计算精度比同期的实验测

量精度高两个数量级. 2009年, Herrmann等 [30] 计

算了氢原子和氦离子的兰姆位移, 研究了体系的高

阶 QED修正, 以及核尺寸和核极化效应引起的

1s→2s跃迁能移. 他们的理论计算精度分别达到

44 kHz和 348 kHz水平. 2011年, Jentschura等 [50]

计算了氢原子 1s→2s超精细结构跃迁的同位素位

移, 其精度高达 60 kHz. 2019年 , Yerokhin等 [51]

在非相对论量子电动力学 (NRQED)理论框架下,

全面计算了类氢体系的 QED修正、核反冲修正以

及核尺寸和核极化修正. 其中, 氢和氘原子 1s→

2s跃迁能级的计算精度达到 kHz水平, 而氦离子

1s→2s跃迁能级的计算精度为MHz水平. 2023年,

Drake[52] 等理论学家在 NRQED框架下, 对氢原子

体系的多阶修正进行了详细计算, 包括 mα4 阶、

mα5 阶、mα6 阶、mα7 阶等 13种修正 (见图 7).

图 8选择性地给出了氢原子 1s→2s跃迁频率

的部分理论与实验比较结果. 其中, 理论值基于
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图 7    H原子 1s→2s跃迁频率的各种修正计算 [52]

Fig. 7. Corrections  of  different  effects  to  the  1s→2s  transi-

tion of H atom [52].
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图 8    氢原子 1s→2s跃迁频率的比较, 蓝色代表的是实验

测量结果, 洋红色代表的是理论计算值

Fig. 8. Comparison  of  the  experimental  (blue)  and  calcu-

lated (magenta) results of the 1s→2s transition of H atom.
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Yerokhin等 [51]2019年的结果, 实验则来自 Parthey

等 [17] 于 2011年利用双光子光谱技术获得的测量结

果, 该测量精度达 4.2×10–15. 由图 8可见, 实验测

量的精度高出理论计算两个数量级, 这对现有理论

构成了挑战. 

4.2    氦原子和类氦锂离子 1s→2s 跃迁能谱
计算

相较于氢原子极紫外波段的研究, 针对氦原子

及类氦离子体系 1s→2s跃迁的研究起步较晚且相

对较少. 由于电子关联相互作用的存在, 这些体系

的高精度理论计算相对复杂, 因此相关理论计算同

样非常稀缺. 图 9给出了氦 -4原子 1s→2s极紫

外波段下的跃迁能理论与实验的比较结果.  在

1998—2000年期间, Bergeson等 [19,54,55] 连续三年

改进双光子无多普勒光谱技术, 将其拓展到真空紫

外光谱区域, 并精确测量了 120 nm处氦原子的

1s→2s跃迁频率 ,  测量结果均为 4984872315(48)

MHz,  绝对频率的不确定度为 1×10–8.  2011年 ,

Kandula等 [35] 利用基于成对放大和非线性上变频

技术的极紫外波长频率梳, 成功激发了氦原子的特

定能级, 测量了相应的跃迁频率, 并得到了氦-4基态

的电离能. 结合 1991年 Lichten等 [56] 对 2s单重态

电离能的测量值, 可以获取氦-4原子 1s→2s跃迁

频率为 4984872171(6) MHz. 与 Bergeson等 [19,54,55]

的测量结果相比, 存在 144 MHz值的差异. 针对氦

原子 1s→2s跃迁能的最新理论研究是在 2017年,

Pachucki等 [52] 利用 NRQED方法对氦原子跃迁

进行了计算, 所得结果为 4984872135(36) MHz. 与

1998年的实验测量结果相比, 存在 180(36)exp(48)calc
MHz的偏差. 这些理论与实验之间, 以及不同实验

测量之间的差异需要进一步的实验测量和理论计

算来消除. 对于类氦的锂离子体系, 尚未见 1s→2s

极紫外波段的相关理论报道.

综上所述, 尽管针对氦原子及类氦离子体系

1s→2s跃迁的研究起步较晚且相对较少, 但随着高

精度光谱实验技术和先进理论计算方法的不断发

展, 氦原子及类氦离子体系 1s→2s极紫外波段精

密测量研究正在不断深入. 

5   其他相关真空/极紫外波段精密光谱
测量

 

5.1    钍-229 核钟跃迁测量

钍-229原子核的第一激发态能量比基态高出

仅约 8.4 eV, 这使得采用波长为 148 nm左右的真

空紫外激光对钍-229核进行激发有了可能性 [57–59].

该激发态寿命超过 1000 s, 是光钟的优良备选体

系, 因此科学家们提出了“核光钟”的概念, 即利用

激光精密调控核的量子态, 精确测量钍-229原子核

内部独特的低能量第一核激发跃迁频率, 并通过该

频率来定义新的时间标准 [60,61].

相比于原子体系中的电子跃迁, 钍-229核跃迁

的测量可以获得更准确的跃迁谱线中心频率, 系统

误差更小, 稳定性更高. 这是由于钍-229核跃迁是

发生在原子核内部的磁偶极跃迁, 其线宽窄, 约为

百微赫兹 (~100 μHz)[60,61]. 同时, 原子核空间体积

比原子小, 加之受到核外电子屏蔽作用, 核跃迁对

黑体辐射、外界电磁场等环境影响不敏感, 固有频

率的稳定性较高. 因此, 基于钍-229的核光钟, 特

别是基于钍离子体系的核光钟有潜力获得比现有

原子光钟更高的时间精度,  相对不确定度可达

10–20 , 有望作为新一代光钟, 成为时间与频率测量

的新标准 [60,61].

在钍–229钟跃迁激发光源方面, 早期的研究

专注于使用同步辐射光源进行激发 [53–54]. 这类光

源平均功率高, 但线宽并不能很好地操控. 因此,

经过十多年的探索, 均未实现钍-229钟跃迁的直接

激发. 为进一步提高钟跃迁激发光源的性能, 德国

和奥地利科学家合作, 利用四波混频机制研发了线
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图 9    氦-4原子 1s→2s跃迁频率的比较, 蓝色代表的是实

验测量值, 洋红色代表的是唯一的理论计算结果

Fig. 9. Comparison  of  the  experimental  (blue)  and  calcu-

lated (magenta) results of the 1s→2s transition of He atom.
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宽为 GHz量级的 VUV光源, 首次实现了钍-229

高浓度掺杂晶体从基态到第一激发态的激发, 并测

得其跃迁频率为 2020.409(7) THz, 将精度提高了

约 3个量级 [58]. 几乎同时, 美国加州大学洛杉矶分

校 (UCLA)利用类似方法, 也得到了 GHz量级精

度的核跃迁频率 [59].

极紫外光梳不仅可以提供极紫外波段的窄

线宽光源, 它还可以提供深紫外和真空紫外波段

的窄线宽光源. 利用线宽约 0.3 MHz 的 VUV 光

梳, Zhang 等 [26] 成功实现了钍-229核钟跃迁的激

发, 并测量到电场导致的核能级第一激发态的分

裂, 成功将钍-229核钟跃迁的精度推进至 kHz量

级, 如图 10所示. 

5.2    高价态离子体系的精密光谱测量

与原子或低价态离子相比, 高价态离子体积

小, 且受内层电子屏蔽作用, 其跃迁对黑体辐射、

外界电磁场等环境影响敏感程度低, 固有频率的稳

定性较高. 因此, 高价态离子体系受到精密测量领

域的广泛关注 [62]. 然而, 与原子或低价态离子相比,

高价态离子能级之间间隔相对较大, 不少重要的跃

迁需要真空紫外波段甚至极紫外波段的光源进行

激发.

基于高价态离子的精密谱测量, 不仅可以用

于 QED理论适用边界的探寻, 还在新型光钟研发

等方面有重要应用 [63]. 2007年, Epp等 [63] 提出利

用类锂的 Fe23+离子位于 48.6 eV (对应 25.5 nm)

跃迁, 来展开QED理论的验证. 2014年, Beiersdorfer

等 [64] 提出精密测量类锂 141Pr56+离子位于 91.2 nm

的跃迁和类铍 141Pr55+离子位于 85.7 nm的跃迁 ,

不仅可以用来开展 QED理论验证, 还可以用于核

磁化效应的研究. 2023年, Kromer等 [65] 提出了利

用类Nb的Pb41+离子的 31.2(8) eV (对应 39.74 nm)

跃迁, 来实现新型离子光钟, 其秒稳有潜力达到 10–19.

在国内, 相关的研究亦在同步展开, 如 Chen等 [66]

开展了基于 Ni12+离子的新型光钟相关研究. 

6   工作展望

伴随着短波长飞秒光梳技术的发展, 基于极紫

外光梳和拉姆齐光梳的少电子原子体系精密谱测

量研究已成为精密测量物理前沿. 无论是在国内还

是在欧美科技强国, 周密的实验计划正有序推进,

而理论精密计算也在同步发展. 理论与实验的协同

配合, 将推动基于少电子体系的精密测量物理前

沿研究-如核电荷半径的精密测定、里德伯常数的

精密测量、量子电动力学高阶项检验等的更深入

发展.

展望未来, 继续提升并优化光源的指标参数,

发展更加高效且精密的光谱测量方法, 从实验角度

实现对核结构、里德伯常数和量子电子动力高阶项

更严格的限定, 是该领域下一步发展的前沿热点.

已有报道中, 极紫外光梳系统的线宽约亚 MHz量

级 (0.3 MHz). 进一步压缩梳齿线宽, 提升测量精

度, 是重要突破方向 [26]. 同时, 进一步提高光源的

功率和功率稳定性, 由此提高实验测量的信噪比,

也是未来努力的方向之一 [42]. 此外, 由于对称性的

限制, 已见报道的极紫外窄线宽光源均为高次谐波
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图 10    利用真空紫外光梳直接测量钍的核能级跃迁 [26]

Fig. 10. Direct spectroscopic measurement of Th nuclear electric quadrupole structure [26].
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过程产生的奇次谐波. 这导致极紫外窄线宽光源的

频谱范围局限于驱动光梳波长的奇次谐波附近, 光

谱覆盖范围有限. 利用双色场、准直分子体系、固

体/液体等方案产生偶次谐波 [67], 拓展极紫外窄线

宽光源的频谱覆盖范围, 以适用于更多体系 (如 He

原子需要 120 nm的激发光源)的精密光谱测量是

未来重点突破的方向之一. 在精密光谱方法方面,

基于极紫外光梳的双光梳光谱仍处于研发过程中 [68].

同时, 基于极紫外光梳的傅里叶转换光谱尚未见报

道. 这两种光谱方法的实现, 有望提高极紫外波段

精密光谱的测量效率.

进一步发展和改进少电子原子体系的产生、冷

却和测量方案, 提升物理体系的操控能力和测量信

噪比, 通过更高精度的测量以实现对核结构、里德

伯常数和量子电动力学高阶项的更精确限定, 也将

是本领域关注的重点工作. 在现阶段, 多种少电子

原子体系的产生存在效率低、寿命短的困境. 例如,

受化学活性的影响, H原子易与环境发生反应而复

合, 导致 H原子束寿命短, 产率低. 如何高效产生

高浓度 H原子束、降低多普勒效应等对光谱测量

精度的影响仍需持续努力. 在离子囚禁和冷却方

面, 由于缺乏合适的极紫外窄线宽光源, 少电子体

系的冷却多采用协同冷却方案. 基于新研发的窄线

宽光源实现直接冷却, 亦是本领域致力于实现的目

标 [69]. 此外, 利用极紫外窄线宽光源测量少电子体

系存在极紫外光反射率低、光束与离子空间重合

(大小均为微米量级)难度大、离子重新加载耗时长

等技术挑战. 通过突破各项单元技术, 逐步实现高

效且更高精度的实验测量, 需要实验工作者投入更

多的努力.

在理论方面, 随着 XUV实验技术的迅猛发展

和人类对于测量精度的不断追求, 电子与电子之间

以及电子与原子核之间相互作随着极紫外精密光

谱实验技术的迅猛发展和测量精度的不断提升, 电

子与电子之间以及电子与原子核之间相互作用中

的高阶 QED修正对跃迁谱线产生的细微影响变

得日益显著. 因此, 理论上迫切需要发展更高精度

的理论方法, 准确计算这些微小但至关重要的效

应. 未来, 理论研究的重点之一将聚焦于少电子原

子极紫外波段跃迁的结构性质上. 目标之一是进一

步发展束缚态高阶 QED理论, 实现类氢离子中高

阶 QED修正的精密计算, 并将其拓展到氦原子和

类氦离子体系能级结构的高精度理论计算中. 同时

通过理论与实验的紧密协作, 推进对氢和类氢体系

以及氦原子和类氦离子的精密光谱研究, 利用它们

的同位素位移和超精细劈裂数据, 精确测定原子核

电荷半径和 Zemach半径, 以此拓宽 QED的检验

范围, 并为从原子层面探索核结构信息开辟新的途

径 [8, 9]. 此外, 在面向少体精密光谱的外场理论研

究方面, 完善并发展原子与外界电磁场非线性高阶

相互作用的完整理论十分重要. 深入研究少电子原

子在极紫外波段跃迁能级的外场效应, 探寻体系中

可能存在的魔幻波长和魔幻光强, 提出创新的理论

方案, 以有效抑制精密光谱测量过程中产生的非线

性光频移, 从而为未来极紫外波段的精密光谱实验

测量提供坚实的理论基础, 也将是下一步理论发展

的重要方向.
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Abstract

Precision  spectroscopic  measurements  on  the  few-electron  atomic  systems  have  attracted  much  attention
because  they  shed  light  on  important  topics  such  as  the  “proton  radius  puzzle”  and  testing  quantum
electrodynamics (QED). However, many important transitions of few-electron atomic systems are located in the
vacuum/extreme ultraviolet region. Lack of a suitable narrow linewidth light source is one of the main reasons
that hinder the further improvement of the spectral resolution.
　　Recently, narrow linewidth extreme ultraviolet (XUV) light sources based on high harmonic processes in
rare  gases  have  opened  up  new  opportunities  for  precision  measurements  of  these  transitions.  The  recently
implemented  XUV comb has  a  shortest  wavelength  of  about  12  nm,  a  maximum power  of  milliwatts,  and  a
linewidth of about 0.3 MHz, making it an ideal tool for precision measurements in the XUV band. At the same
time, the Ramsey comb in the XUV band can achieve a spectral resolution of the kHz range, and may operate
throughout the entire XUV band.
　　With these useful tools, direct frequency spectroscopy and Ramsey comb spectroscopy in the XUV region
are developed, and precision spectroscopic measurements of few-electron atomic systems with these methods are
becoming a hot topic in cutting-edge science. In this paper, we provide an overview of the current status and
the  progress  of  relevant  researches,  both  experimentally  and  theoretically,  and  discuss  the  opportunities  for
relevant important transitions in the extreme ultraviolet band.
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