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外场作用下BaF分子发射光子累积量
及等待时间分布的研究∗

古丽姗1)† 彭勇刚2)

1)(昌吉学院物理系, 昌吉 831100)

2)(山东大学物理学院, 济南 250100)

( 2015年 10月 15日收到; 2016年 1月 24日收到修改稿 )

利用产生函数方法对BaF分子在激光场与射频场作用下发射光子的累积量及等待时间分布进行了研究.
累积量κ1和κ2表明在固有偶极和射频场的作用下, 系统表现出外场辅助吸收的现象, 即当∆1 = nωrf 时, 系
统存在吸收峰. 二阶、三阶等待时间分布呈现出明显的振荡现象.

关键词: 产生函数, 累积量, 等待时间分布
PACS: 42.50.Ar, 33.50.–j DOI: 10.7498/aps.65.094202

1 引 言

经过多年的发展, 单分子光谱已经成为物理、
化学及材料科学的一种重要研究手段 [1−13]. 单
光子和纠缠双光子源在量子信息和量子计算中

具有重要的地位, 单分子体系作为一种可能实现
高效单光子和双光子源的体系受到广泛关注与研

究 [14−16]. 近年来, Zheng和Brown将产生函数引
入到单分子体系, 用于单分子体系在外场作用下的
光子计数统计过程的研究 [14−25], 产生函数方法对
离散事件的计数统计非常方便, 并且能直接得到计
数统计的各阶矩, 并且能同时用于研究分子体系
发射光子的经典和量子特性 (聚束现象和非聚束现
象) [17−25]. BaF分子通常被用于研究分子的时空
对称性的一些奇异效应, 如时空反演对称性破缺,
以及由此导致的超出标准模型的 “新物理” [26−29].
BaF分子电子对称性破缺导致其具有固有偶极矩,
利用分子的固有偶极矩可以实现外场对分子的调

控 [27], 关于BaF分子的光子统计特性的相关研究

尚未见报道. 利用外加射频场与分子固有偶极矩
的相互作用, 可以实现可控光子源, 利用外加脉冲
射频场的精确调控, 可以得到高质量、高效率的单
分子单光子源 [30−34]. 分子发射光子的累计量可
以用来反映单分子体系发射光子的质量, 如单分
子体系发射光子的一阶累积量反映平均发射光子

数, 二阶累积量则反映出发射光子的方差信息, 如
果其方差大于所发射光子数则说明系统具有热光

源的特性, 如果小于发射光子数则说明系统具有比
较好的量子特性, 可以用作量子光源. 即κ1 = µ1,
κ2 = µ2 − µ2

1 = σ2等 [32−34]. 分子体系等待时间分
布提供了分子体系在发射一个光子后, 再次探测到
光子发射需要等待时间的分布情况, 而高阶等待时
间分布wn则提供了再次探测到第n个光子的等待

时间分布的情况. 这为我们细致地了解分子体系发
射光子的情况提供了更多的信息 [35−37].

本文利用产生函数方法讨论具有固有偶极矩

的BaF分子在脉冲激光场和脉冲射频场作用下
的发射光子的累积量及等待时间分布. 累积量
κ1和κ2表明在固有偶极和射频场的作用下, BaF
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分子系统表现出射频场辅助光子吸收现象, 即当
∆1 = nωrf时, 系统存在吸收峰, 说明分子会被一个
激光光子和吸收n个射频场光子共同激发, 使其由
低能态跃迁到高能态. 二阶、三阶等待时间分布呈
现出明显的振荡现象, 即探测到第二个和第三个光
子的概率分布随时间发生振荡, 该现象反映了分子
在射频场作用下的振荡行为.

2 基本理论

考虑BaF分子在激光场和射频场作用下的
行为. BaF分子的三个电子态电子态X2Σ+(0, 0),
A2Π1/2和A2Π3/2构成一个V形三能级体系. 其基
态 |1⟩ = X2Σ+(0, 0),两个近简并基态 |2⟩ = A2Π1/2

和 |3⟩ = A2Π3/2
[17−20], 基态 |1⟩ 与激发态 |2⟩和 |3⟩

之间存在偶极跃迁, 其相应的跃迁偶极矩为µ12,
µ13. 两激发态 |2⟩和 |3⟩之间不存在偶极跃迁, 即
µ23 = 0. 实验表明, 基态 |1⟩与激发态 |2⟩和 |3⟩都
存在固有偶极矩, 设其对应的固有偶极矩分别为
µ11, µ22和µ33.

BaF分子与外场相互作用系统的哈密顿量可
以表示为

H = H0 +H1,

其中H0表示自由BaF分子的哈密顿量, H1表示

BaF分子与外场的相互作用. H0可以表示为

H0 =
∑
n

~ωn|n⟩⟨n|,

其中ωn是BaF分子的本征角频率, |n⟩为基本征
态, 这里 |n⟩ = |1⟩|2⟩和 |3⟩. H1可以表示为

H1 = −µ · E(t).

外加激光场可以表示为

Ej(t) = εj cos(ωjt)fj(t− tj),

其中 εj表示外加场的电场振幅; ωj表示外加场的

角频率; fj(t)是外加场的波包; tj表示波包的中心
位置, j = pump, probe表示抽运场和探测场.

外加射频场可以表示为

Erf = εrf cos(ωrft),

其中 εrf是其电场振幅, ωrf是其角频率.
最后, BaF分子与外场的相互作用可以表示为

H1(t) =− µ12 · εprobe cos(ωprobet+∆φ)

× fprobe(t− tprobe)(|1⟩⟨2|+ |2⟩⟨1|)

− µ13 · εpump cos(ωpumpt)

× fpump(t− tpump)(|1⟩⟨3|+ |3⟩⟨1|)

−
∑
n

µnn · εrf cos(ωrft)|n⟩⟨n|,

其中∆φ为抽运场与探测场之间的相位差.
我们采用密度矩阵描述体系的状态, 其满足量

子刘维尔方程:
∂

∂t
ρ(t) = − i

~
[H, ρ(t)] +Dρ(t),

其中Dρ(t)表示系统的衰减. 系统的衰减项分为自
发辐射与非自发辐射两部分. 然后将密度矩阵的解
按照辐射部分的幂指数展开有ρ(t) =

∑
n

ρ(n), 其

中ρ(n)表示含有辐射部分n次幂对应的密度矩阵

部分, 对应于系统发射n个光子后的密度矩阵. 定
义产生函数 [17−19]: G(s, t) =

∑
ρ(n)(t)sn, 则产生

函数满足如下演化方程:

Ġ11 =− i
2
Ω12(G12 −G21)−

i
z
Ω13(G13 −G31)

+ 2r2sG22 + 2r23(G23 +G32) + 2r3G33,

Ġ22 =− i
2
Ω12(G12 −G21)− 2r2G22

− r23(G23 +G32),

Ġ33 =− i
2
Ω13(G13 −G31)− 2r3G33

− r23(G23 +G32),

Ġ12 =− i∆1G12 − iδ12ω2f cos(ωrft)G12

− i
z
Ω12(G22 −G11)−

i
2
Ω13G32

− r2G12 − r23G13,

Ġ13 =− i∆2G13 − iδ13ωrf cos(ωrft)G13

− i
z
Ω13(G33 −G11)−

i
2
Ω12G23

− r23G12 − r3G13,

Ġ23 =− i(∆1 −∆2)G23 − iδ23ωrf cos(ωrft)G23

− i
2
Ω12G13 +

i
z
Ω13G21 − (r2 + r3)G23

− r23(G33 +G22),

其中Ωnm(t)是拉比频率, δnm是射频调节参数, 其
表达式为

Ωnm(t) = −µnm · εf
t

fj(t) cos(ωj(t− tj)),

δnm =
(µnn − µmm) · εf

hωrf
.
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∆1, ∆2是失谐频率:

∆1 = ωprobe − ω21; ∆2 = ωpump − ω31.

有效产生函数为

y(s, t) =

3∑
n=1

Gnn(s, t),

发射光子概率为

Pn =
1

n!

∂n

∂sn
y(s, t)|s=0,

等待时间分布为 [32,34]

wn =
d
dt

(
1−

n−1∑
i=1

Pi

)
,

发射光子的累积量为 [32,33]

κ1 =
∂

∂s
y(s, t)|s=1,

κ2 =
∂2

∂s2
y(s, t)|s=1 +

∂

∂s
y(s, t)|s=1

−
[
∂

∂s
y(s, t)|s=1

]2
.

3 结果与讨论

我们考虑一种简单的情形: µ12⊥µ13, 并且有
µ11⊥µ22⊥µ33.

抽运场的偏振方向沿着µ12, 经过 τd = 2τP, 探
测场的偏振方向沿着µ13加入. 射频场的波数方向
沿着µ33, 并且有射频场的偏振方向与µ11的夹角

为 θ. 则有 (|µ11| = |µ22| = µp) [20],

δ12 =
(µ11 − µ22) · εrf

~ωrf

=
εrf
~ωrf

(µ11 cos θ − µ22 sin θ)

=δ(cos θ − sin θ),

δ13 =
(µ11 − µ33) · εrf

~ωrf
=

εrf
~ωrf

µ11 cos θ = δ cos θ,

δ23 =
(µ22 − µ33) · εrf

~ωrf
=

εrf
~ωrf

µ22 sin θ = δ sin θ,

其中 δ = εrfµp/~ωrf是有效调节参数
[26].

在计算过程中我们采用的参数为: ∆2 = 0,
r2 = 2.2 × 107 Hz, r3 = 1.8 × 107 Hz, r23 = 0,
Ω12 = Ω13 = 2 × 107 Hz, τp = 5 × 10−8 s,
t0 = 1 × 10−6 s, ωrf = 5 × 108 Hz, ω32 = 5 × 1010

Hz, δ = 3.0.
图 1给出了一阶累积量和二阶累积量在

∆φ = π/6随失谐频率的变化情况, 其中红色线条
表示 θ = 0, 蓝色的线条表示 θ = π/8, 黑色的线表

示 θ = π/4, 天蓝色的线表示 θ = 3π/8. 一阶累积
量和二阶累积量表现出相似的行为, 在∆1 = nωrf

时, 都出现了明显的吸收峰, 即分子体系的固有偶
极矩和射频场的相互作用能帮助系统在失谐频率

为整数个射频光子频率时吸收抽运场的光子, 即
使在射频场的帮助下, BaF分子能吸收一个激光光
子和n个射频场 “光子”而从其低能态跃迁到其高
能态. 这里我们称为射频场辅助吸收现象. 当 θ值

不同时, 这种辅助吸收现象表现出不同的行为, 如
θ = π/4时, 表现出一个主吸收峰现象, 而其他的吸
收峰则非常不明显, 而当 θ = 0时, 则中间主峰相对
比较弱, 而边峰相对比较强. 也就是说, 我们可以
通过调节外加射频场的偏振方向与固有偶极矩µ11

之间的夹角 θ来调控射频辅助吸收行为.
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图 1 (网刊彩色)一阶累积量与二阶累积量随失谐频率
的变化关系 其中红色线条表示 θ = 0, 蓝色的线条表
示 θ = π/8, 黑色的线表示 θ = π/4, 天蓝色的线表示
θ = 3π/8; 其他参数∆φ = π/6

Fig. 1. (color online) The first order and second or-
der cumulants versus the detuning frequency ∆1(ωrf)

are plotted, the red lines correspond to θ = 0, the blue
lines correspond to θ = π/8, the black lines correspond
to θ = π/4, and the cyan lines correspond to θ = 3π/8.
The parameter ∆φ = π/6.
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图 2给出了一阶累积量与二阶累积量在
θ = π/8时随失谐频率的变化情况. 其中红色线
条表示∆φ = 0, 蓝色线条表示∆φ = π/6, 黑色线
条表示∆φ = π/3, 天蓝色的线条表示∆φ = π/2.
从图中可以看出, 一阶累积量和二阶累积量表现
出相似的行为, 都表现出射频场辅助吸收现象. 在
θ = π/8时, 激光场与射频场之间的相对相位差
∆φ对辅助吸收行为影响不明显, 均为第一级边峰
最强. 也就是说, 这种射频场辅助吸收现象对射频
场的偏振方向更为敏感, 而对激光场与射频场之间
的相位差不敏感.
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图 2 (网刊彩色)一阶累积量与二阶累积量随失谐频率的
变化关系 其中 θ = π/8; 红色线条表示∆φ = 0, 蓝色线
条表示∆φ = π/6, 黑色线条表示∆φ = π/3, 天蓝色的
线条表示 ∆φ = π/2

Fig. 2. (color online) The first order and second or-
der cumulants versus the detuning frequency ∆1(ωrf)

are plotted with θ = π/8, the red lines correspond to
∆φ = 0, the blue lines correspond to ∆φ = π/6, black
lines correspond to ∆φ = π/3, and the cyan lines cor-
respond to ∆φ = π/2.

图 3给出了一阶累积量与二阶累积量随 θ角度

的变化关系. 从图中可以看出, 在 θ ∈ (0.3, 0.7)和

θ ∈ (1.3, 1.7) 时, 系统发射光子的一阶累计量和二

阶累积量随着相对相位差∆φ的不同而出现差异,
即可以在这个范围内通过调节激光场与射频场的

相对相位差∆φ来控制分子体系发射光子的一阶、

二阶累积量. 通过选取合适的相对相位差∆φ可

以实现κ1 > κ2, κ1 = κ2以及κ1 < κ2, 由累积量
与Mandel Q参数的关系Q = (κ2 − κ1)/κ1知, 当
κ1 > κ2有Q < 0, 表示BaF分子发射光子呈现反
聚束效应, 具有量子特性, 当κ1 < κ2有Q > 0, 表
示BaF分子发射光子呈现聚束效应, 具有热光源的
特性. 因此, 可以通过选取合适的∆φ实现光子源

由量子源到热光源的转化.
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图 3 (网刊彩色)一阶累计量与二阶累积量随 θ角度的变

化关系 其中红色线条表示∆φ = 0, 蓝色线条表示行为
∆φ = π/6, 黑色线条表示∆φ = π/3, 天蓝色线条表示
∆φ = π/2

Fig. 3. (color online) The first order and second or-
der cumulants versus the anger θare plotted. The red
Lines correspond to ∆φ = 0, the blue lines correspond
to∆φ = π/6, black lines correspond to ∆φ = π/3, and
the cyan lines correspond to ∆φ = π/2.

图 4给出了分子体系在外场作用下等待时间
分布随时间的变化关系. 其中蓝色表示w1, 红色线
条表示w2, 黑色线条表示w3, 其他参数为 td = 2τp,
δ = 3.0, θ = π/4, ∆φ = 0. 从图中可以看出, 二阶、
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三阶等待时间分布呈现出了明显的振荡现象, 这种
振荡是由于分子固有偶极矩与射频场耦合而导致

的分子体系出现了能级振动的结果.
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图 4 (网刊彩色)等待时间随时间的分布 其中蓝色表

示w1, 红色线条表示w2, 黑色线条表示w3, 其他参数为
td = 2τp, δ = 3.0, θ = π/4, ∆φ = 0

Fig. 4. (color online) The wating time distributions are
plotted. The blue line corresponds to w1, the red line
corresponds to w2, the black line corresponds to w3.
The other parameters are td = 2τp, δ = 3.0, θ = π/4,
and ∆φ = 0.

4 结 论

本文利用产生函数方法对BaF分子在激光场
与射频场作用下发射光子的累积量及等待时间分

布进行了研究. 累积量κ1和κ2表明在固有偶极和

射频场的作用下, 系统表现出外场辅助吸收的现
象, 即当∆1 = nωrf时, 系统存在吸收峰, 这种外场
辅助吸收现象可以用于调控分子体系的光子吸收.
通过选取合适的相对相位差∆φ可以实现κ1 > κ2,
κ1 = κ2以及κ1 < κ2, 进而实现光子源由量子源到
热光源的转化. 二阶、三阶等待时间分布呈现出明
显的振荡现象, 该现象反映了分子在射频场作用下
的振荡行为.
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Abstract
In this paper, we consider a single BaF molecule driven by an external field. When the symmetry is broken, the

states of the BaF molecule demonstrate the permanent dipole moments. An external laser field to excite BaF molecule
transition from its ground state to its excited state, and a radio frequency field couple with the permanent dipole moment
of the BaF. The first order and second order cumulants of the emission photons and the waiting time distribution are
studied via the recently developed generating function approach, which is very convenient to study the counting statistics
and the corresponding probability distributions. The results demonstrate that the radio frequency field could help the
BaF molecule to absorb photons from the driving field. The second and third order waiting time distributions oscillate
with the evolution time, which reflects the states oscillating with the external radio frequency field.
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