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用相干量子干涉和电磁感应透明（()*+,-./012*,3+0))4 3256+*5 ,-02780-*2+4，(9:）效应在 (-$ ;：<=)>$ 晶体中计算得

到了 :?.//*2，@025*)和 A07,*)对原子气提出的!型四能级系统的负折射率 B计算结果得到的负折射率对应的频带
宽度约为 ! @CD，比先前报道的 !%$ CD量级要宽得多 B通常而言对应于折射E吸收比 F*［!］E)/［!］"!，而计算所
得结果是 F*［!］E)/［!］为 GHI，表明吸收被 (9:效应很好地抑制 B 9/［ !］出现的负值可能与 (-$ ; 的G "!$E##G "!JE#跃

迁的受激发射有关 B由此可知，稀土离子掺杂材料具有丰富的能级和各种不同的电磁跃迁，也是电磁感应负折射率
材料中出色的应用材料的候选者 B
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" (M/03)：+N)36O +3./8B 0+B +2

! H 引 言

现有的材料通常具有正的介电常数!和磁导

率"，其折射率可以简单地写为 ! P !$" B !’IK年，
Q*7*)01.［!］首先从 @0NR*))方程推导出存在!和"同

时具有负值的情况，从而存在负折射率 ! P S !$"
的材料（T*10,3U* -*V-0+,3U* 325*N /0,*-30)，T9@）的可
能 B在这种介质里波矢 !，电场 " 和磁场 # 形成左
手系，所以又称左手材料（)*V,M?025*5 /0,*-3)，WC@）B
自然界不存在!和"同时为负的天然材料，但其奇
异的性质和潜在的用途，特别是在完美透镜（8*-V*+,
)*27）和光遮蔽（即光隐身（.8,3+0) +).0X321）［#］）方面潜
在的应用前景，使得人们对这一领域越来越多地

关注 B
有一类负折射率材料是基于经典电磁理论构造

的具有明显空间周期性的人造复合超常材料

（/*,0/0,*-30)）［$，G］、光子晶体［J］和手性材料［I］B特别
是最近报道的具有类渔网结构的可见光下负折射率

材料［K］，无疑是 T9@在走向实际应用的道路上迈出

的一大步 B然而，小于波长的微结构阵列的加工操作
目前仍是一个挑战；而且要得到在光频下的磁响应

材料也是非常困难的 B获得 T9@的另一种方式基于
量子光学的多能级跃迁间量子干涉和相干 B #%%G年
>X,*)和 Y?*2［&，’］各自提出用相干原子气实现量子相
干的左手材料 B :?.//*2和 @025*)［!%］以及 A07,*)［I］提
出了利用 (9:抑制介质损耗 B而最有希望实用的是
用量子干涉原子气四能级模型来产生左手材料 B
本文在 (-$ ;：<=)>$ 晶体中根据!型四能级模

型用 (9:下的量子相干实现固态 T9@B与原子气介
质相比，固态 T9@介质有以下明显的优点：有高密
度分子或离子；体积小、结构紧凑；无原子扩散（这对

光存储特别重要）；制备简单和使用方便 B在固态介
质中，非常宽的光学线形和快速相干衰减使得相干

的实现有一定的困难 B结果表明，与产生负折射率对
应的频带宽度为约 ! @CDB这比以前的报道的约
%H# @CD［!%，!!］和 ! XCD［I］宽得多 B吸收和损耗是实现
和使用负折射率材料的最大障碍 B通常对应于折射E
吸收比的 F*［!］E9/［!］"! B这里得到的结果是
F*［!］E9/［!］ P GHI，表明吸收被 (9:效应［!#］过程
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很好地抑制 ! "#［ !］出现的负值可能与 $%& ’ 的( ")&*+
!( "),*+跃迁的受激发射有关 !这些结果表明，具有丰
富的能级组态和各种不同电-磁跃迁的稀土离子掺
杂材料是电磁感应负折射率材料走向的实用出色的

候选者 !

图 ) $%& ’：./01& 晶体中量子相干左手性!型四能级系统示

意图

+2 模型描述

图 )所示为稀土离子 $%& ’ 掺杂的 ./01& 晶体，

对应于 $%& ’ 的( "),*+，( ")&*+，( "3*+和+4))*+能级组态的!
型四能级模型 !能级 )〉（ )〉— (〉分别对相应于
$%& ’离子的( "),*+，( ")&*+，( "3*+和+ #))*+能级）和 +〉有相

同宇称!)+ 5〈) !6 +〉"7，其中!6 是磁遇极算符；能

级 &〉和 (〉具有相反宇称 !&( 5〈( !6 &〉"7，其中

!6 是电偶极算符 !场 $8 和 $9 分别耦合与驱动 +〉!
(〉和 )〉! &〉电偶极跃迁，相应 :;<= 频率为!8

和!9 !%& 5 !%&·"’ *+( )" !在 &〉! (〉电偶极跃迁施

加弱探测场 $>，:;<=频率为!>（定义如上）!这个模
型有如下特点：)）电偶极跃迁 &〉! (〉能级和磁偶
极跃迁 )〉! +〉能级不涉及共同能级态 !这一点很
重要 !因为极大地增加了选择能级的自由度，使这个
模型比以前的更加实用 ! +）能级间隔［)&—),］分别是

"#)+ 5 ??77 8#@ )，"#&( 5 ?A(7 8#@ )，"#(+ 5
)+?,7 8#@ )和"#&) 5 )++,7 8#@ )，见表 ) ! 从而有简

并条件：#)+##&(，#&)##(+ !相干$)+产生磁偶极振

荡在频率#+) 5#(&时，保证了同时调制介电常数%%

和磁导率"% ! &）电和磁偶极跃迁的相干交叉耦合使
探测场中电成分与相应的磁成分产生耦合 !

在半经典理论框架下，考虑偶极近似和旋转波

近似相互作用的哈密顿量（4;#=0BCD=CD）# "，可以表

示为

# " 5 @"［!> (〉〈& ’!8 (〉〈+

’!9 &〉〈) ’ 4! 8!］! （)）
系统的密度算符的主运动方程可以写成

$
·5 @ =
"
［# "，$］@

)
+｛&，$｝， （+）

其中｛&，$｝5&$’$&，&(& 5&(’(&，&(是能级 (〉的
弛豫速率 !展开方程（+），得到运动方程

$
·

(( 5 @（&(& ’&(+ ’&()）$((

’ =!8（$+( @$(+）’ =!>（$&( @$(&），（&;）

$
·

&& 5&(&$(( @&&)$&& @&&+$&&

’ =!9（$)& @$&)）’ =!>（$(& @$&(），（&<）

$
·

++ 5&(+$(( ’&&+$&& @&+)$++

’ =!8（$(+ @$+(）， （&8）

$
·

(& 5（((& ’ =)(&）$(& ’ =!>（$&& @$((）

’ =!8$+& @ =!9$()， （&9）

$
·

(+ 5 @（((+ ’ =)(+）$(+

’ =!8（$++ @$((）’ =!>$&+， （&E）

$
·

() 5 @（(() ’ =)()）$() ’ =!8$+)

’ =!>$&) @ =!9$(&， （&F）

$
·

&+ 5 @（(&+ ’ =)&+）$&+ ’ =!9$)+

@ =!8$&( ’ =!>$(+， （&G）

$
·

&) 5 @（(&) ’ =)&)）$&) ’ =!9（$)) @$&&）

’ =!>$()， （&H）

$
·

+) 5 @（(+) ’ =)+)）$+) ’ =!8$()

@ =!9$+&， （&=）

$)) ’$++ ’$&& ’$(( 5 )， （&I）

$%& 5$
$
&% ! （&J）

这里&%&代表布居从 %〉到 &〉自发辐射衰减 !(%&是

%〉和 &〉之间的总相干弛豫速率 !
((& 5(&( 5（&() ’&(+ ’&(&

’&&+ ’&&) ’(9>H
(& ）*+，

((+ 5(+( 5（&() ’&(+ ’&(& ’&+) ’(9>H
(+ ）*+，

(() 5()( 5（&() ’&(+ ’&(& ’(9>H
() ）*+，

(&+ 5(+& 5（&&+ ’&&) ’&+) ’(9>H
&+ ）*+，

(&) 5()& 5（&&+ ’&&) ’(9>H
&) ）*+，

(+) 5()+ 5（&+) ’(9>H
+) ）*+， （(）

(9>H
%& 是 %〉! &〉跃迁的量子相干的失相速率)%&为

)() 5)8 ’##(+ ’##+)，

)(+ 5)8 ’##(+，
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!!" #!$ %!& ’!"!( %!""(，

!") #!* %!$ ’!& ’!""( ’!"()，

!"( #!* %!$ ’!& ’!""(，

!() #!"()，

这里!"!"（ !，" # )，(，"，!）是跃迁频率对于相应非均
匀谱线中心的偏差，而!!（ ! # *，&，$）分别是耦合、
驱动和探测场的失谐 +

在弱探测和稳态条件下，由方程（"）得到

#!"对探测场一级解和对其他#!"探测场零级解

#!" #
,$$

（%!" ’ ,!!"）#
($(

&%")

-［(%!($(
*（&!" ’&!) ’&( %&"(）

’&(&!（%(
!( ’!(

!(）］， （.）

#() #$$

$*
#
（/）
") %$&

$*
#!"

# $$

$*#
（,%") ’!")）$&

-｛($(
*%!(［（&"( ’&")）（%&!" %&!)

%&(）’&"(&!"］%&(&!（&"( ’&")）

-（%(
!( ’!(

!(）｝%
$&

$*
#!"， （0）

其中

# #｛1%")%!($(
*$(

&（&!" ’&!) ’&"( ’&(）

% ($(
*（%(

") ’!(
")）%!(［&"（&! ’&!( ’&(）

’&"(&!"］’&!（%(
!( ’!(

!(）

-［(%")$(
&（&"( ’ (&(）

’&"&(（%(
") ’!(

")）］｝+ （2）
设在 345中，离子最初占据态 )〉并有$*!$& 6$$

强抽运近似 +如果选择探测场 !$ 平行于电偶极矩

和它的极化方向，那么复极化率张量!7 与电偶极

矩关系为 "（"$）#’/(7（"$）!$（"$）+复极化率张量

!7 是标量

!7 #
$"!#!"

’/ %$
+ （1）

考虑到局域场效应，电极化系数和磁极化系数的

89:;<,;<=>?<<?@@,关系［))］，掺杂密度为 & 的系统的复
电极化系数是

)7 # &(7 ) %
&(7( )"

%)

+ （A）

相关的介电常数可以写成

’B # ) ’)7 + （)/）
应用 >:CD799 关系 # #*/（ $ ’ %）以及 # #

*/*B$，可以得到相对磁导率*B 为

*B #*E*/

# )
) ’ &*/+（"$）’（) ’)7（"$）E"）

，（))）

其中+（"$）是依赖于场 !$、磁偶极子*)(和电偶极

子 $!"有关的系数 +在 F;&&=GH79@理论的基础上［)0，)2］，
我们计算了系数+（"$）+如果核自旋和电子自旋可
以忽略，当离子的感应磁偶极子与探测光同相振动，

稀土离子对于探测场磁成分的响应将达到最大［0］+
)〉和 (〉能级间的磁偶极矩为

*)( #〈) (,
()7 ’
（&I ’ (’I）（)）# (〉

#〈! * &%+,-
(,

()7 ’
（&I ’ (’I）（)）# ! * &%J+J,J-J〉

#（% )）.’- . ) .J
% - # -( )J

-〈! * &%+,"（&I ’ (’I）（)）"! * &%J+J,J〉（)(）
其中 + 是自旋角动量量子数，, 是轨道角动量量子
数，-是磁量子数，%是附加量子数，用来区分有相同

+ 和 , 量子数的能级 +这里
. ) .J

% - # -( )J 是一个 " "

符号［)1］，〈! * &%+,"（&I ’ (’I）（)）"! * &%J +J ,J〉是约化
矩阵元 +方程（)(）中的矩阵元用 K,LM7B=3*N:B@理论来
计算 +由磁偶极跃迁 )〉# (〉的选择定则

+ # +J # "E(，.J # . % ) # )"E(，

〈! * &%+,"（&I ’ (’I）（)）"! * &%J+J,J〉

[# )
!.（+ ’ , ’ . ’ )）（+ ’ , % . ’ )）

-（+ ’ . % ,）（. ’ , % + ]） )E(

+ （)"）

按照选择定则，相反宇称间的电偶极跃迁是允

许的 +在一级近似下，!H=!H 组态内不能发生电偶极

跃迁，因为〈 * (I $ !〉# /+而在吸收和发射光谱中观
察到的多数跃迁是电偶极跃迁，这是由于 ! * & 电子

态相反宇称态混杂到态 !〉和〈 * ，从而产生了非零
的电偶极跃迁矩阵元 + H=H跃迁的电偶极矩阵元是

$"! #〈! (I $ "〉

#$
/，0
$
-
（(- ’ )）（% )）1’ 02/0

-
) - /
1 %（1 ’ 0）( )0

- 2J 3（-）1’ 0 2J〉.（/，-）， （)!）
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其中!为偶数，

"（!，!）! "!
"# ##
（" # $ %）（" ## $ %）（& %）#$ ##

’
% ! !
# ##{ }# # % ##( )( ( (

## ! #( )( ( (

’〈"# $ "# ##〉〈"# $! "# ##〉
#（"# ##） ， （%)）

〈%# &（!）’$ ( %〉!$))#!
*，*#，+

,*,*#（& %）-# &*# $ )$ .$ -# $!

’
-# ! -

& *# ’ $( )( *

’
.# -# )
- .{ }! （"- $ %）（"-# $ %" ）

’〈*/0%#)#.##&（!）#*/0%).〉， （%+）

这里
% ! !
# ##{ }# 是 + + 符号［%,］-

表 % 列出了计算中使用的 ./0 $：12340 晶体的

一些参数［,—%%］-

表 % ./0 $：12340 晶体中的有关能级、

寿命和跃迁速率（其中 0 ! %5, ’ %(")约占 (5%678）

跃迁 能量9:;& % 寿命9;< 速率9=>?
" 1%%9"$* 2%)9" %@%)( (5%0 &*% ! A5)+* %*% ! ,A5("

" 1%%9"$* 2%09" %"+)( %+5%0 &*" ! (5(+" %*" ! +"5(@

" 1%%9"$* 2@9" +A*( ,5( &*0 ! (5%") %*0 ! +"5("

* 1@9"$* 2%)9" %"")( (5(" &0% ! )(5( %0% ! *((5%

* 2@9"$* 2%09" ,+)( 0(50 &0" ! (5(00 %0" ! *((5(

* 2%09"$* 2%)9" ++(( A5%* &" ! (5%* %"% ! %5%"

0 5 结果与讨论

相对介电常数的实部 BC［’/］和虚部 D;［’/］随

探测场失谐#E 变化函数关系如图 "所示，(E 是探

测场频率 -选择外加电磁场，使): ! "(( F>?，)G !

"( F>?，)E ! ,5) F>?，和#: !#G ! ( -从图 " 可以
看出，D;［’/］总是正的，即表现为吸收 - BC［’/］在

& 0"%—%)A =>? 的范围是负的，实部的最大值是
)5%，最小值达到 & 0-
类似地，相对磁导率的实部 BC［*/］和虚部 D;

［*/］随失谐#E 的变化函数关系如图 0 所示，使用

与图 "相同的 B6HI频率和失谐参数 -从图 0可以看
出，BC［*/］在#E 的 & ,+@—*@) =>?范围内取负值；

D;［*/］在 & "(((—"%" =>?范围内取正值，表现为吸

图 " 折射率实部（实线）和虚部（虚线）作为探测场失谐#E 函

数的变化，其中): ! "(( F>?，)G ! "( F>?，)E ! ,5) F>?，和#:

!#G ! (

图 0 磁导率随探测场失谐函数#E 的关系，磁导率实部为实线

和虚部为虚线，其中): ! "(( F>?，)G ! "( F>?，)E ! ,5) F>?，

和#: !#G ! (

图 * 探测场失谐#E 函数的介电常数实部 BC［’/］（实线）和磁

导率实部 BC［*/］（虚线）（’/ J (和*/ J (的频率范围具有左手性

质）
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收 !"#［!$］在"% & ’ ()* +,- 处有极值 ./［!$］&

010) !

图 ) 折射率的实部（实线）与虚部与探测场失谐"% 的函数关

系，对应于 ! 2 0的频率带宽大约 * 3,-

对于所有因果材料（456758 /59#$:587）#和!都是
频率的复函数 !这是因为介质中的极化对施加场不
是即时响应，而是依赖于施加场的历史 !当施加场频
率接近材料振子的共振频率时，响应将变得更明显 !
在共振频率以下，响应跟从施加场振荡即同位相；在

共振频率以上，响应对于施加场是反相的 !如果共振
频带足够尖锐，它可能使有效#和!的实部同时为
负 !要实现人造复合材料（即超材料（/#95/59#$:58））
的#和!同时为负，其制备困难，体积大 !通过计算
证明，在普通的晶体中，通过量子相干效应，如 ;.<，

也可以实现负值的#和!!从图 = 和 ) 中得到同时
满足#$（$%）2 0和!$（$%）2 0 的范围约为 * 3,-，

比先前的报道宽得多 !在该范围内晶体表现出左手
效应，即负折射效应 !
对于普适材料，折射率被认为是复数，其实部对

应色散，虚部 ./［!］是正的代表吸收 !它们的绝对值
比表示材料色散与吸收的相对大小， "#［ !］>
./［!］是接近 *［?］!从图 ) 得到比值为 "#［ !］>
./［!］ & *1@((>01@?A & =1? !这表明吸收被明显地
抑制了，就是 ;.<机制在起作用 !对于负的 ./［ !］，
可能与稀土离子 ;$( B的= "*(>@!= "*)>@间受激发射产生
的增益有关［*C］!

= 1 结 论

通过计算表明在稀土离子 ;$( B掺杂的 DE8F( 晶
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