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理论上研究了基于 )*+,-./01.23+043566探测方式，利用单光子和双光子统计概率 !78（(），!78（%），直接测量单

分子光子源的信号背景比 9在研究过程中同时考虑到单分子布居于暂稳态和探测器量子效率对测量结果的影响 9

在满足 !78（(）"% !78（%# ）: #!78（%）的条件时，研究给出了一种有效测量信号背景比的方法 817 ; !%
78（(）<

%!78（%）9另外，分析讨论了 =*+>?@参数 "与信号背景比之间的关系 9
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( J 引 言

高效单光子源的发展是量子计算、量子密码术

以及量子网络等形式的量子信息处理的重要前提条

件［(—#］9理想的单光子源能够在每一个抽运脉冲的
触发周期!.?K内仅产生一个光子，并且以 (""L的效
率传输到目的地 9对任意测量时间 #，该光子源产
生 $ ; # <!.?K 个 光 子，其 标 准 偏 差 !$ ;

〈$%〉# :〈$〉%# # ; "（〈〉# 表示在测量时间 # 内的平
均值），这种光源实质上没有能量起伏，从而达到了

强度压缩极限［%］9最早对单分子光子源的研究是
M2-+56小组［&，A］在 %"""年于法国 12.>?*-H 第一大学
进行的 9他们把单个并五苯分子（E?../@?+?）植于 K0三
联苯（K0E?.KN?+/@）晶体薄片中，把光子的收集效率提
高到 &L 9这种形式的样品结构在室温下具有很高
的光稳定性，这是因为大气中的氧气是导致染料分

子光漂白的主要因素，把染料分子嵌入到晶格结构

中从而使之与大气中的氧隔离 9由于晶体的吸收和
散射，他们获得的信号背景比（817）为 A左右 9这种
较低的信号背景比会导致单光子的统计分布接近

O25662+规律 9 72IN小组通过用聚甲基丙烯（O==P）
聚合体薄膜代替 K0E?.KN?+/@晶体，对 E?../@?+?染料分
子荧光光子的收集效率达到 AL，把 817提高到 %" 9

研究发现单 E?../@?+? 分子荧光具有反聚束效应和
8-,0O25662+强度分布的非经典特性，是一种较理想
的非经典光源［$］9
实际的单分子光子源产生的光子是由理想单光

子源的信号光和具有 O25662+统计分布的背景光两
部分构成，到目前为止，探测结果的 817一直是检
验光子源质量的一个重要指标［’—Q］9 817通常采用
对二阶关联函数 %（%）的测量来获得，即利用二阶强
度关联函数中心峰面积（正比于 &% R %&’，这里 &
和 ’ 分别为背景光和信号光的平均光子数）和邻近
峰面积（正比于（ & R ’）%）之间的比值测量
817［(，’，B］9但是这种 6E*.E06E2K 的测量方法不能准确
给出光子统计概率以及光子数在时域上的起伏变

化 9 72IN小组通过记录每一次的光子探测事件，计
算在每一次激发脉冲当中记录到的光子数概率 !78

（(），推导出这种触发式单光子源的"，#（"为信号
探测的量子效率，#代表背景的平均光子数），从而获
得 817（即"<#）［$］，但是这种方法没有考虑单分子布
居于暂稳态的影响，而且假定信号光与背景光处于同

一波长 9本文考虑单分子布居于暂稳态对光子统计概
率的影响，同时考虑到信号光和背景光可能处于不同

的波长，从而探测器对信号光和背景光的响应具有不

同的量子效率，通过理论计算给出一种有效的测量

817的方法，研究 817对 =*+>?@参数 "的影响 9

第 A&卷 第 %期 %""A年 %月
("""0#%Q"<%""A<A&（"%）<"$(’0"A

物 理 学 报
PS4P O)T8USP 8UVUSP

W2@9A&，V29%，X?,.-*./，%""A
"

$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$$
%""A SN5+9 ON/69 82I9



!" 光子统计概率与 #$%的分析

对于基于荧光辐射的单分子光子源，荧光分子

可以被认为处于一个简单的三能级系统［&’—&!］，如图

&所示 (除了在基态 #’ 和激发电子态 #& 之间进行跃
迁发出光子外（)*态），分子还有较小的概率跃迁到
暂稳态 +#（),,态），只要单分子布居于暂稳态 +#，

#’—#& 之间的跃迁就不会发生，荧光就会暂时中断 (
只有由 +# 态弛豫到 #’ 态或 #& 态，分子才会继续发
射荧光 (由此可知实验中测到的零光子事件除了由
探测器的非理想量子效率（小于 &）引起外，还能够
由单分子布居于暂稳态引起，假设出现 ),,态的概
率为 !-..，有

!-/ 0 "
（# 1 "），!-.. 0 & 2 !-/ 0 #

（# 1 "），（&）

式中 # 指由 )* 态到 ),, 态的跃迁概率，" 指由
),,态到 )*态的跃迁概率 (

图 & 单光子源（#3#）的三重态能级结构及相应的 )*态、),,态

（!4#5指系间交叉的概率，!+ 指暂稳态 +# 的寿命，!678指激发光

脉冲重复周期）

在采用标准 9:/;<6=>$6-?/>+?@AA（9$+）探测方
式［&!］的实验中，对光子流进行分束并用两个独立的

单光子探测器（如雪崩光电二极管，光电倍增管或

55B器件等）来探测光子信号 (然而，在测量过程中
单光子计数器首先对第一个到达的光子信号响应，

而对后续死区时间［&C］内（数十纳秒到数百纳秒）到

达的光子没有反应，使得在取样时间小于死区时间

时对每次光脉冲触发信号事件最多只能探测到一个

光子，单光子探测器的输出也不能区分对单光子或

多光子的响应 (
在理想的单光子源（#3#）中，考虑 ),, 态的影

响，假定量子效率为"，光子统计概率为
!#（’）0 & 2"!-/， （!）

!#（&）0"!-/， （C）

!#（$，$ D &）0 ’， （E）

对应单光子源的信号光的平均光子数为

$—# 0 % 0 !#（&）0"!-/ ( （F）
单分子的背景光噪声满足 3-@AA-/统计分布［&E］，

假设在每个脉冲周期中背景光的平均光子数为#，
由于信号和背景可能处于不同的波长，对它们进行

测量的量子效率也不一定相同，这里用"G表示对背
景光测量时的量子效率 (

根据 3-@AA-/分布的定义式 !（ $）0#
$

$！7
2#，$ 0

’，&，!，⋯为光子数，对背景光进行测量时探测器在
每个激发周期内平均获得"G#个光子，那么可以得
到满足 3-@AA-/分布的背景光的光子统计概率为

!$（’）0 !（’）0 72"G#， （H）

!$（&）0 !（&）1 &
! !（!）1 &

E !（C）1 ⋯

0!
I

& 0 &

&
!&2& !（&）

0 !72"G#J!（& 2 72"G#J!）， （K）

!$（!）0
&
! !（!）1 C

E（C）1 ⋯

0!
I

& 0 &

!&2& 2 &
!&2& !（&）

0（& 2 72"G#J!）!， （L）
!$（$，$ D !）0 ’( （M）
并由此得到每一个探测周期的平均光子数

’ 0 $—$ 0 !$（&）1 !!$（!）0 !（& 2 72"G#J!）(
（&’）

由（!）—（&’）式，能够得到对包含 3-@AA-/ 分布
背景光的单分子光子源的光子统计概率

!%#（’）0（& 2 %）& 2 ’( )!
!
， （&&）

!%#（&）0（% 1 ’ 2 ’%）& 2 ’( )! ， （&!）

!%#（!）0
’
E（!% 1 ’ 2 ’%）， （&C）

!%#（$，$ D !）0 ’( （&E）
由（&!）和（&C）式，消去 %，忽略其中高阶项 ’C 等微

小量，可以得到

!’! 1［&!!%#（!）1 E!%#（&）］’ 2 L!%#（!）0 ’，
（&F）

求解方程，得

’ 0 C!%#（!）1 !%#（&）

2 ［!%#（&）1 C!%#（!）］! 2 E!%#（!" ），（&H）

在
E!%#（!）

［C!%#（!）1 !%#（&）］!
#& 的条件下，即 !%#（&）$
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! !"#（!! ）$ %!"#（!）时，可以得到

" &
!!"#（!）

!"#（’）( %!"#（!）
， （’)）

系统误差为
!!!

"#（!）
［!"#（’）( %!"#（!）］%

*由（’%）式，得到

# &
+!"#（!）$ "!

!" $ "! " !"#（’）* （’,）

利用（’)），（’,）式的结果，可以获得相应 #-"的
表达式

#-" & #
" &

!!
"#（’）

!!"#（!）
* （’.）

为了表征单分子光子源的光子数涨落，利用

/01234参数

$ #
〈（!%）!〉
〈%〉 $ ’， （!5）

由（6）—（.）式获得相应 789::81 统计光子源的
/01234参数
$; &［!（5）< %—! ( !（’）<（%— $ ’）!

( !（!）<（%— $ !）!］=%— $ ’ & $ %—"# =! *（!’）
对应任意光子源的 #>?@789::81和 #>A3B@789::81光子
统计特性分别对应 $# C $ %—"# =!和 $# D $ %—"# =! *
对于单分子光子源的 /01234 参数可以由

（’’）—（’%）式光子统计概率直接得到

$"# &
!!"#（!）

［!"#（’）( !!"#（!）］
$［!"#（’）( !!"#（!）］*

（!!）

%E 结果分析

在图 !（0）中，分别给出了背景 "、信号 # 在不
同的 !"#（!）值时随 !"#（’）的变化曲线，我们发现 "
随 !"#（’）的增大而显著减小，同时 !"#（!）越小，"
减小得越快 *说明单分子光子源的背景光需要用
!"#（’）和 !"#（!）一起表征，!"#（’）的测量结果越
大，而 !"#（!）的越小，那么对应背景光越弱 *提高

!"#（’）的方法有选择量子效率较高的单光子计数器
以及降低由 FG态到 FHH态的跃迁概率 &（& 值受到
单分子所处的工作环境的影响）*降低 !"#（!）可以
通过选择合适的基底材料如 7//I［6］，以减少单分
子周围可能存在的发光元素 *
而对于信号光 #，随 !"#（’）的增大而近于线性

增大，但是受 !"#（!）的影响不大 *说明单分子光子
源的信号光可以直接用 !"#（’）来表征，!"#（’）的测

图 ! （0）背景 "、信号 # 与 !"#（’）的关系，（?）信噪比 #-"与

!"#（’）的关系（曲线 ’，!，%分别对应不同的 !"#（!）值 J < ’5 $ 6，J

< ’5 $ J，J < ’5 $ +）

量值越大，信号光越强 *
图 !（?）中给出相应 #-"与 !"#（’）的关系，不同

的曲线对应于不同的 !"#（!）值 *从图中可以看出在相
同的 !"#（!）时，#-" 随 !"#（’）的增大而增大，且

!"#（!）越大，#-"增长越慢（曲线越平坦）*在!"#（’）
较大时，#-"与 !"#（’）近于线性关系，与（’.）式表示
的结果一致 *表明只有在较大 !"#（’）的情况下，#-"
能够直接用 !"#（’）来表征 *在 "8KL 小组的实验
中［6］，典型测量得到 !"#（’）& 5E5+66，!"#（!）&
5E5555J，由我们的理论结果得到 #-" & !’E)’6 *
根据（!!）式给出了单分子光子源的 /01234 参

数 $ 与 #-"的关系曲线（图 %），同时给出了作为参
考的具有相同平均光子数的 789::81光源的 $ 参数 *
从图 %可以看出，对于不同 !"#（’）值，当 #-" C !左
右时，$"#值都大于相应的 $;，表示光子源服从

#>A3B@789::81分布［’J］；#-"在 !附近时 $"# & $;，此

时单光子源等同于经典相干光源，服从 789::81 分
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图 ! "#$%&’参数 !与 ()*的关系曲线（实线 "+，#+，$+为实际
单光子源的"#$%&’参数 !*(，虚线 "，#，$为具有相同平均光子

数的 ,-.//-$源的 "#$%&’参数 !0 1 "（"+），#（ #+），$（ $+）分别对

应不同的 %*(（2）值 3435，3436，342）

布；()* 7 5时，!*(值变得小于相应的 !0，服从 (89:
,-.//-$分布 1当 ()* 7 53 时，!*(值逐渐趋于稳定，

不再随 ()*的变化而变化 1
具有相同平均光子数的 ,-.//-$ 光源的 "#$%&’

参数 !0 随着 ()*的增大而增大，但是在 ()* 7 5时

趋于稳定，几乎不受 ()*的影响 1另外，!*(和 !0都

随 %*(（2）的增大而减小，而且可以看到随着 %*(（2）
的增大，!*(和 !0之间的距离在拉大，即 (89:,-.//-$
特性在加强，对应单光子源的质量在提高 1但当 ()*
超过 53时，!*(和 !0之间的距离逐渐达到最大值，

说明进一步提高 ()*对改善单光子源的质量不起
作用 1

; 4 结 论

本文以荧光分子的三能级系统做模型，考虑到

分子布居于暂稳态对测量结果的影响，理论给出利

用单光子和双光子统计概率分布直接测量单分子光

子源 ()* 的方法 1特别在
;%*(（5）

［!%*(（5）< %*(（2）］5
!2

的近似条件下，给出了一种有效的测量信噪比的方

法 ()* =
%5

*(（2）
5%*(（5）

1研究分析了单光子源的信号光、

背景光与 ()*的物理表征方法 1同时分析了 "#$%&’
参数 ! 随 ()*的变化规律，研究结果表明在 ()*超
过 53时，进一步提高 ()*不会改善单光子源的质量 1
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E@5@期 王晓波等：利用光子统计概率测量单分子光子源的信号背景比


