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利用冷原子系综制备窄线宽三光子频率纠缠态∗
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从理论上提出了一种制备窄线宽三光子频率纠缠态的实验方案, 该三光子纠缠态利用在两个冷原子系综
中的四波混频和电磁诱导透明来产生. 利用二阶微扰理论完成了相关计算, 并通过分析光子符合计数, 研究
了该三光子纠缠态的特性, 证明其具有类似于离散变量三粒子W态的基本性质, 并具有光子反群聚效应.
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1 引 言

多粒子纠缠态在探索量子理论的基本原理过

程中扮演着重要的角色, 并且在量子信息处理、量
子通信等领域有着重要的应用. 人们熟知的离散
变量三粒子纠缠态有W态和Greenberger-Horne-
Zeilinger (GHZ)态. 其中W态较GHZ态具有更强
的抗退相干性, 其原因在于当W态中损失一个量
子比特时, 另外两个量子比特仍处于纠缠态 [1,2].
近年来, 连续变量 (CV)多粒子纠缠态越来越多地
应用在量子通信等领域中 [3,4]. 另一方面, 基于
量子中继器的远距离量子通信 [5]要求能有效地对

量子信息进行存储和提取 [6], 这使得窄线宽纠缠
光子成为近年来研究的热门课题 [3]. 传统的自发
参量下转换 (SPDC)[7−9]方法获得的纠缠光子由

于相干时间过短而不能直接被应用. 因此, 利用
双 -Λ型四能级系统中具有拉曼增强的四波混频过
程产生纠缠光子的方法 [10,11]受到了许多研究者的

青睐. 斯坦福大学Harris研究组采用这种方法得到
了窄线宽的纠缠光子对 (0.75 MHz)[12]; 香港科技
大学杜胜望研究组在产生窄线宽纠缠光子对的基

础上, 进一步实现了对双光子波形的任意调制, 从

而衍生出更多的应用 [13−17].
本文从理论上提出了一种制备窄线宽三光子

频率纠缠态的实验方案, 该三光子纠缠态利用在两
个冷原子系综中的四波混频和电磁诱导透明来产

生. 为了提高光场与原子系综的非线性相互作用,
我们将原子系综置入高品质腔中 [18], 并利用激光
冷却技术消除原子气体内部的多普勒展宽效应. 与
以往实验不同的是, 将其中一束入射光改为较弱的
具有高斯线型的探测光, 以此来产生频率纠缠的三
光子态. 最后, 通过对此三光子频率纠缠态的符合
计数的分析, 证明其具有类似离散型三光子W态
的基本特性并具有光子反群聚的非经典效应.

本文组织结构如下: 第 2节提出三光子频率纠
缠态的制备方案, 第 3节讨论和分析双光子符合计
数与三光子符合计数; 第 4节为结论, 指出了本文
方案与以往方案的不同之处.

2 三光子频率纠缠态的制备方案

制备三光子频率纠缠态的基本原理如图 1 (a)
所示. 实验中包含两个冷原子系综. 两束光 (较弱
的探测光ωp和较强的控制光ωc1)反向入射到第一
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图 1 (网刊彩色) (a)实验原理图; (b) 和 (c)分别为两个冷原子系综的能级示意图

个冷原子系综, 通过四波混频过程产生了一对
纠缠光子 (斯托克斯光子 (ωS1)和反斯托克斯光子
(ωaS1)), 让ωS1光子继续作为探测光入射到第二个

冷原子系综内, 并在反向入射另一束强控制光ωS2,
触发第二个原子系综发生四波混频过程, 并产生另
一对纠缠的斯托克斯 (ωS2) 和反斯托克斯 (ωaS2)光
子. 整个系统产生的ωaS1, ωS2和ωaS2光子构成本

文中的频率纠缠三光子. 第一个原子系综的能级结
构如图 1 (b)所示, 为Λ型三能级结构; 第二个原子
系综的能级结构如图 1 (c)所示, 为双 -Λ型四能级
结构. 其中, 控制光与 |2⟩和 |3⟩能级之间的跃迁共
振, 探测光ωp和ωS1 分别与它们对应的原子跃迁

能级有∆pj(j = 1, 2)的失谐量. 由于电磁诱导透明
(EIT)中的慢光效应, 使得各系综中的反斯托克斯
光子传播速度减慢 [19], 即在冷原子系综中, 反斯托
克斯光子的速度均低于真空中的光速.

在相互作用绘景中, 两个四波混频过程的哈密
顿量如下 [20]:

H1 = ε0

∫ 0

−L1

dzχ(3)
1 (ωaS1)E

(+)
p (ωp)E

(+)
c1 (ωc1)

× Ê
(−)
S1 (ωS1)Ê

(−)
aS1(ωaS1) + H.c.

H2 = ε0

∫ 0

−L2

dzχ(3)
2 (ωaS2)Ê

(+)
S1 (ωS1)E

(+)
c2 (ωc2)

× Ê
(−)
S2 (ωS2)Ê

(−)
aS2(ωaS2) + H.c., (1)

其中, χ(3)
j (j = 1, 2)为三阶非线性极化率, H.c.表

示厄米共轭. L1 和L2 分别为原子样品的长度. 与
通常情况下类似, 将探测光和两束耦合光做经典处
理, 产生的两对斯托克斯和反斯托克斯光子进行量
子化处理, 其场的表达式如下 (j = 1, 2):

E(+)
p =

∫
dνpẼp(νp) e i(kpz−νpt) e−iϖpt,

E
(+)
cj = Ecj e−i(kcjz+ωcjt),

Ê
(+)
Sj =

∑
kSj

εSj âSj e i(kSjz−ωSjt),

Ê
(+)
aSj =

∑
kaSj

εaSj âaSj e−i(kaSjz+ωaSjt), (2)

其中, Ecj为经典场的幅度, 并规定探测光的传播方
向为+z, 其余光束均与其共线 (同向或反向)传播;
ϖp 为探测光的中心频率, Ẽp(νp) 为其光谱线型;

εj = i

√
~ωj

2ε0n2
jVq

,

nj 和Vq分别为折射率和量子化体积. 产生与湮灭
算符满足以下对易关系,

[âj , â
†
k] = δjk. (3)

图 1所示的三光子态的态矢量可由二阶微扰理

论 [21,22]推导得出,

|ψ⟩ =
(
− i

~

)2 ∫ +∞

−∞
dt2

∫ +∞

−∞
dt1

× T[H2(t2)H1(t1)]|0⟩, (4)
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其中, T为时序算符, |0⟩为初始的真空态. 联立方
程 (1)—(4)并保留到二阶项, (4) 式可整理为如下
形式:

|ψ⟩ = A
∑
kS1

∑
kaS1

∑
kS2

∑
kaS2

∫
dνpχ(3)

1 (ωaS1)

× χ
(3)
2 (ωaS2)Ẽp(νp)

× δ1(ϖp + νp + ωc1 − ωS1 − ωaS1)

× δ2(ωS1 + ωc2 − ωS2 − ωaS2)Φ1(∆k1L1)

× Φ2(∆k2L2)â
†
aS1â

†
S2â

†
aS2|0⟩, (5)

其中, Φj(∆kjLj)(j = 1, 2)称为纵向失谐函数,

Φj(∆kjLj) =
1− e−i∆kjLj

i∆kjLj

= sinc
(
∆kjLj

2

)
e−i∆kjLj/2, (6)

其来自于积分过程中对冷原子样品的纵向长度从

−Lj到0 的积分, 并携带四波混频过程中相位失配
的动量关系∆kj(j = 1, 2). 在 (5)式中, 两个狄拉
克δ 函数来自于稳态近似中对时间的积分, 同时它
描述了四波混频过程中能量守恒的关系. 这里不同
于文献 [20—22], (5)式中仍包含有一个对探测场的
频率积分. 事实上, 如果将纵向失谐函数Φ 近似为

狄拉克 δ函数, 三粒子的纠缠态依然有效 [23], 这一
结论直接导致系统可产生频率纠缠的三光子态. 与
文献 [23, 24]的处理方法类似, 可将波矢的失配量
∆kj在各波中心频率ϖj 处做一阶泰勒展开, 其中
∆k1的展开形式为

∆k1 = kp(ωS1 + ωaS1 − ωc1)− kc1(ωc1)

− kS1(ωS1) + kaS1(ωaS1)

=

(
1

up
− 1

c

)
(ωS1 −ϖS1)

+

(
1

up
+

1

uaS1

)
(ωaS1 −ϖaS1)

=

(
1

c
− 1

up

)
[β1(ωaS1 −ϖaS1)

− (ωS1 −ϖS1)], (7)

其中引入了一个系数β1,考虑到 Stokes1光的群速
度可近似为光速 c, 有

β1 =

1

up
+

1

uaS1
1

c
− 1

up

≃ −1− up
uaS1

. (8)

同理可由∆k2的展开形式引入另一个系数β2

β2 =

1

uS1
+

1

uaS2
1

c
− 1

uS1

≃ −1− uS1
uaS2

. (9)

后文将对这两个系数做进一步讨论, 研究其对
频率纠缠的三光子的影响. 在此之前, 我们继续对
三光子态 (5)式进行处理. 将 (6)式代入 (5)式, 并
利用 (7)—(9)式, 可得,

|ψ⟩ = A

∫
dωẼp[(β1 + 1)ω]χ

(3)
1 (ω)

× χ
(3)
2

(
β1

β2 + 1
ω

)
â†aS1(ω +ϖaS1)

× â†S2

(
β1β2

β2 + 1
ω +ϖS2

)
× â†aS2

(
β1

β2 + 1
ω +ϖaS2

)
|0⟩, (10)

其中A为常数. 从 (10)式可以明显看出, 态函数是
一个由探测光光谱线型 Ẽp(ω)和三阶非线性极化

率χ
(3)
1 (ω)(χ

(3)
2 (ω)) 构成的卷积形式, 这有别于文

献 [20—22]中频率不纠缠的结论. 态 (10)不能进行
因式分解, 因此是一个频率纠缠的三光子态.

在讨论符合计数测量之前, 我们先对参量
βj(j = 1, 2)做一些讨论. 设 tj是 j场穿过原子样品

所用的时间. 考虑一种简单的情况, 当β1 = 1 时,
则有关系 taS1 − tp = tS1 + tp, 这意味尽管Stokes1
和 anti-Stokes1 光子是反向传播的, 但在原子系综
中它们总是对称地位于探测光的两侧 [24]. 同时, 如
果当β2 = 1时,则有 taS1−tp = 1/2(taS2−tS2)+tp,
即anti-Stokes1 光子总是与Stokes2和anti-Stokes2
光子的中心位置对称地分布在探测光子的两侧 (忽
略Stokes1光子在光纤中的传播时间). 如图 2所示,
当βj = 1时, anti-Stokes1, Stokes2 与anti-Stokes2
光子不仅构成频率纠缠的三光子态, 而且在位置关
系上对称地分布在探测光子两侧. 但一般情况下,
βj ̸= 1 时, 三光子仍具有频率纠缠的性质, 但不
再呈现位置上的以探测光子为中心的对称分布形

式. 值得一提的是, 当所有光束均同向传播时, 则
βj < 0, 因此将观测不到空间分布具有一定关联的
三光子频率纠缠态.

3 光子符合计数分析

通常情况下, 光场的时空相干特性通过光子符
合计数实验观测 [11]. 在本节中, 我们依旧采用这一
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图 2 当 βj = 1(j = 1, 2)时, 冷原子系综中三光子的空间位置关系

方法研究三光子以及其中任意两光子的时间相干

性质. 通过理论分析, 可以对三光子态的非经典效
应进行研究, 并得出其具有类似离散型三粒子W
态特性的结论. 实验相关过程如图 1 (a)所示, 假设
ωaS1 光子, ωS2 光子和ωaS2 光子分别由探测器D1,
D2和D3探测. 根据Glauber关于光的量子相干性
理论, 平均三光子符合计数率为

R3 = lim
T→∞

1

T

∫ T

0

dt1
∫ T

0

dt2
∫ T

0

dt3⟨ψ|

× E
(−)
1 (τ1)E

(−)
2 (τ2)E

(−)
3 (τ3)E

(+)
3 (τ3)

× E
(+)
2 (τ2)E

(+)
1 (τ1)|ψ⟩. (11)

双光子符合计数率为

R2 = lim
T→∞

1

T

∫ T

0

dt1
∫ T

0

dt2⟨ψ|E(−)
1 (τ1)

× E
(−)
2 (τ2)E

(+)
2 (τ2)E

(+)
1 (τ1)|ψ⟩. (12)

单光子符合计数率已于文献 [22]中详细介绍, 本
文将不再赘述. 在方程 (11)和 (12)中, E

(+)
j (j =

1, 2, 3)为第 j个单光子探测器接收到的电磁场的正

频部分, τj和 tj分别为所产生的光子从原子样品中

发出的时间和到达探测器的时间, 它们之间的关系
满足 τj = tj − lj/c, lj为传输光纤的长度, c 为光
速. 利用 (10)式和 (11)式, 三光子符合计数率可进
一步改写为

R3 = |⟨0|E(+)
3 (τ3)E

(+)
2 (τ2)E

(+)
1 (τ1)|ψ⟩|2

= |A3(τ1, τ2, τ3)|2, (13)

类似于文献 [20]所述, 我们称A3(τ)为三光子振幅

或三光子波包. 同样, 双光子符合计数率可写成以
下形式

R2 =
∑
k3

|⟨0|â3(k3)E(+)
2 (τ2)E

(+)
1 (τ1)|ψ⟩|2

=
∑
k3

|A2(τ1, τ2)|2. (14)

将三光子态 (10)式代入 (13)式中, 利用关系∑
kj

→ V
1/3
q

2π

∫
dωj

dkj
dωj

=
V

1/3
q

2π

∫ dωj

vj
,

可将A30(τ1, τ2, τ3) 整理为如下形式:

A3(τ1, τ2, τ3)

= A30

∫
dωẼp[(β1 + 1)ω]χ

(3)
1 (ω)χ

(3)
2

(
β1

β2 + 1
ω

)
× e−iω

(
β1

β2+1 τ3+
β1β2
β2+1 τ2+τ1

)
, (15)

其中A30为常数. 接下来我们考虑三光子纠缠态
(10) 中任意两个光子的符合计数. 这里, 我们只对
一种情况进行分析研究, 即只对ωaS1光子和ωaS2

光子进行探测, 而不对ωS2 光子进行探测. 其余情
况可根据以下推导过程得出类似的结论. 将 (10)式
代入 (14)式中的A2(τ2, τ3) 可得

A2(τ2, τ3)

= A20

∫
dωẼp[(β1 + 1)ω]χ

(3)
1 (ω)χ

(3)
2

(
β1

β2 + 1
ω

)
× e−iω

(
β1

β2+1 τ3+τ1

)
, (16)

其中A20为常数.

3.1 双光子符合计数

首先讨论对ωaS1光子和ωaS2光子的双光子

符合计数率. 联立方程 (10), (14)和 (16), 并代入
χ(3)的具体形式 [20], 此时, 只要已知探测光的光
谱线型, 就可以得出双光子符合计数率R2 的表

达式. 假设输入的探测场为高斯线型, 带宽为σ,
Ẽp(νp) = e−ν2

p/σ
2 , 经过一些简单的代入运算, 可

将R2 整理为如下形式:

R2 = R20 e−2γe2

(
τ3+

β2+1
β1

τ1

){
1− 2 cos

[
Ωe2

(
τ3
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+
β2 + 1

β1
τ1

)
− α

]}
. (17)

在光学厚度较小的情况下, 双光子的时空相关性主
要由非线性极化系数中的共振线宽决定 [20], R2的

图样则主要由χ
(3)
2 的具体形式决定. 从 (17)式不难

看出, R2是关于 τ1和 τ3两个时间的函数, 而事实
上, 如果以探测到第一个光子的时刻为初始时刻,
则其中一个时间可从式中消去, R2 仍然是以探测

到两光子的时间差为自变量的关联函数, 这说明在
此三光子态中存在任意两个粒子的部分纠缠, 而
这正是三粒子W态的重要性质. 在 (17)式中, γe2

和Ωe2分别为第二个冷原子系综的有效退相位速

率和有效Rabi频率. R2 呈现出以π/Ωe2为周期、

以2γe2为衰减速率的阻尼Rabi 振荡形式 [11,20]. 常
数相位α = 4Ωe2γe2(1 + β1)

2/σ2. 通过改变控制
场的Rabi 频率和探测脉冲的带宽, 可以改变α 的

取值范围. 与以往研究不同的是, 常数相位α的

不同取值也会对符合计数率图样造成影响, 即通
过对α的调制可实现光子由反群聚效应到群聚效

应的改变. 以首先探测到ωaS1光子为例, 即考虑
R2(τ1 = 0, τ3), 分别取Ωe2 = 1.2γe2, α = π/2 (虚
线)和Ωe2 = 1.2γe2, α = 2π (实线), 可得图 3 .
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a
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图 3 双光子符合计数率R2

在光学厚度较大的情况下, 光子符合计数率的
具体形式则主要由四波混频过程中的相位匹配关

系决定, 而三阶非线性极化率可视为常数处理 [20].
其波形接近于晶体中SPDC情况下的双光子波
形 [23], 但在冷原子系综中可产生具有较长相干时
间的纠缠光子对 [20].

3.2 三光子符合计数

接下来讨论三光子符合计数. 为了方便研究其
非经典效应, 将由探测脉冲光谱线型 Ẽp(νp) 引入

的相位常数α调制为 2π, 与双光子处理方法类似,
联立方程 (10), (13)和 (15), 则可将R3改写为以下

形式:

R3 = R30
1

Ωe1
e−γe1

(
β1

β2+1 τ3+
β1β2
β2+1 τ2+τ1

)
× sin

[
Ωe1
2

(
β1

β2 + 1
τ3

+
β1β2

β2 + 1
τ2 + τ1

)
− α1

]
+R30

1

Ωe2

β1

β2 + 1
e−γe2

(
τ3+β2τ2+

β2+1
β1

τ1

)
× sin

[
Ωe2
2

(
τ3 + β2τ2 +

β2 + 1

β1
τ1

)
+ α2

]
, (18)

其中R30为常数, 以及

tanα1

=
4β2Ωe1γe1 − 4βΩe1γe2

β2Ω2
e1 −Ω2

e2 − 4β2γ2
e1 − 4γ2

e2 + 8βγe1γe2

tanα2

=
4βΩe2γe1 − 4Ωe2γe2

−β2Ω2
e1 +Ω2

e2 − 4β2γ2
e1 − 4γ2

e2 + 8βγe1γe2
,

(19)

其中 β = β1/(β2 + 1). 类似地, 假设探测器
D1首先探测到ωaS1光子, 并记该时刻为初始时
刻, 即考虑R3(τ1 = 0, τ2, τ3). 在光学厚度较

小的情况下, R3的波形由两个原子系综的三

阶非线性极化率的具体形式 [22]共同决定. 取
Ωe1 = 1.2γe1, γe2 = 1.2γe1, Ωe2 = 1.2γe2, R3的

图像如图 4所示. 从图中可明显看出三光子呈现反
群聚效应, 并具有较长的相干时间, 可形成窄带宽
的类W型三光子纠缠态.

在实验中, 需要第一个冷原子系综所产生的S-
tokes光子的频率 ωS1接近第二个冷原子系综的

|1⟩2 → |4⟩2的跃迁频率, 为此建议第一个冷原
子系综选择 87Rb原子, 第二个冷原子系综选取
85Rb原子 [22]. 现就此点稍做说明: 第一个冷原
子系综选取 87Rb原子, 相关的三个能级选取如
下, |1⟩1 = |52S1/2, F = 1⟩, |2⟩1 = |52S1/2, F =

2⟩, |3⟩1 = |52P1/2, F = 2⟩. 第二个冷原子系
综选取 85Rb原子, 相关的四个能级选取如下,
|1⟩2 = |52S1/2, F = 2⟩, |2⟩2 = |52S1/2, F = 3⟩,
|3⟩2 = |52P1/2, F = 3⟩, |4⟩2 = |52P1/2, F = 2⟩. 我
们经过计算发现, 第一个冷原子系综 |3⟩1 → |2⟩1
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跃迁所产生的Stokes 光子的频率ωS1的确接近于

第二个冷原子系综 |1⟩2 → |4⟩2跃迁的频率.
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图 4 (网刊彩色)三光子符合计数率R3

4 结 论

本文提出了一种制备窄线宽三光子频率纠缠

态的实验方案. 在两个冷原子系综中, 利用四波混
频和电磁诱导透明产生两对斯托克斯和反斯托克

斯光子, 并将第一个原子系综产生的斯托克斯光子
ωS1入射到第二个原子系综, 以产生由ωaS1, ωS2和

ωaS2光子构成的三光子频率纠缠态. 本文方案与
以往方案不同的是: 1) 将原来实验中入射到冷原
子系综的一束强抽运光改为较弱的具有高斯线型

的探测光; 2) 通过改变控制场的Rabi频率和探测
脉冲的带宽, 可以改变相位α的取值范围,从而可
调控符合计数图样, 可实现光子由群聚效应到反群
聚效应的改变; 3) 三光子纠缠态 (10)式仍包含一
个对探测场频率的积分, 并且和三阶非线性极化率
χ
(3)
1 (ω)(χ

(3)
2 (ω)) 构成卷积形式, 这将直接影响到

三光子波形, 这有别于文献 [20—22]中频率不纠缠
的情况. 此外, 我们还发现此三光子纠缠态具有类
似于离散变量三粒子W态的基本性质.
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Abstract
We propose a scheme for the generation of narrowband triphoton frequency-entangled states. This scheme uses the

four-wave mixing and the electromagnetically induced transparency in two cold-atom ensembles. By using the second-
order perturbation theory, some relevant calculations are performed. By analyzing the coincidence-counting rate, we
study the correlation and nonclassical properties of these states, and find that they have a similar feature to that of the
discrete-variable W state, and can show the antibunching effect.
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