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摘要：针对量子纠缠的产生方式，着重介绍了常见的3种类型的量子纠缠源制备方法，包括基于自发参量下转换（SPDC）制备量子纠缠源、基于四波混频（FWM）效应制备量子纠缠源和基于量子点制备量子纠缠源，分别分析了其原理、优缺点及其质量指标，最后展望了量子纠缠源制备方法的研究与应用方向。
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Methods for production of quantum entanglement sources
WANG Wunan, WANG Hailong, SHI Yan, ZHAO Chunliu*, CHEN Jun, ZHAO Tianqi, JIN Shangzhong
（College of Optics and Electronic technology, China Jiliang university, Hangzhou 310018, China）
Abstract: Aiming at the generation mode of quantum entanglement, three kinds of common preparation methods of quantum entanglement sources are introduced emphatically, including the preparation of quantum entanglement sources based on spontaneous parametric down conversion（SPDC）, four wave mixing（FWM） effect and quantum dot. The principle, advantages, disadvantages and quality indexes of quantum entanglement source are analyzed respectively. Finally, the research and application direction of preparation methods of quantum entanglement source are prospected.
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0 引言
　　近年来，量子纠缠源得到了迅速发展，在量子密钥分配、隐形传态、计量和安全时间传输[1-4]等方面得到了广泛的应用，这些技术的核心是量子纠缠源产生的纠缠光子对。由于气体激光器、半导体激光器和光纤激光器等传统光源产生的光不具有量子纠缠特性，不能用于量子技术中，这对各种量子纠缠源的制备提出了需求。虽然基于自发参量下转换（SPDC）或四波混频（FWM）效应制备的量子纠缠源具有结构复杂、成本高等缺点，但是基于这些方法可以制备出高亮度、高纯度的量子纠缠源，已成为近几年的研究热点。
　　本文首先对量子纠缠源制备方法的研究状况和进展进行综述，并基于不同产生机理进行分类和比较。

1 基于SPDC制备量子纠缠源
　　SPDC是利用非线性晶体的二阶非线性特性来制备量子纠缠源的。根据选用非线性晶体的不同可以分为相位匹配和准相位匹配（QPM）2种方法。
1.1 相位匹配制备量子纠缠源
　　SPDC是光场与晶体的非线性作用过程，一束频率为ωP的泵浦光波通过非线性光学介质后，在一定概率下产生另外2束频率较低的低频光，其中一束光称为闲频光（ωi），另一束光称为信号光（ωS）。SPDC过程是上述3种光在非线性晶体中的三波混频过程，其满足能量守恒和动量守恒，即“相位匹配”条件，表示为：ωP=ωi +ωS和kP=ki+kS。其中，kP、ki和kS分别表示泵浦光、闲频光和信号光的波矢。由于晶体的双折射效应，不同偏振的光在晶体内的折射率也不同。因此，需要选择合适的晶体作为下转换晶体使相位匹配得到满足，从而实现SPDC。一般相位匹配技术会选择b-BaB2O4（BBO）或磷酸二氢钾（KDP）晶体。
　　1967年，美国康奈尔大学的 MAGDE D等人[5]首次在实验中观察到SPDC现象。1987年，美国罗切斯特大学的HONG C K等人[6]采用Ⅰ型切割的 KDP 晶体进行了SPDC过程来制备量子纠缠态，并得到了超过50%的双光子干涉曲线可见度。1988年，美国马里兰大学的SHIH Y H等人[7]首次用与HONG C K相同的方法制备的纠缠态验证了Bell不等式和Einstein-Podolsky-Rosen（EPR）佯谬；1994年，SHIH Y H等人[8]采用BBO晶体的II型参量下转换制备了偏振相关的双光子对，实现了偏振纠缠对的四阶干涉效应。1999年，KWIAT P G[9]采用2个I型参量下转换过程制备了偏振纠缠双光子对，这种方法产生的双光子纠缠源具有效率高、干涉可见度高的特点。
　　2013年，SONG X B等人[10]利用SPDC过程中产生的一维纠缠光子对完成了一个量子全息成像的实验观察。2016年，中国科学技术大学的张超等人[11]设计了一种在2块BBO晶体中夹1块半波片的“三明治”结构，并利用该结构设计具有更高的亮度和符合效率的纠缠光子源，制备出了高保真度的六光子Greenberger-Horne-Zeilinger（GHZ）态（88.4%），首次验证了六光子GHZ类型的非局域性，刷新了实验中非局域光子个数的记录。
　　2020年，国防科技大学王冬阳等人[12]采用2块粘合的厚度各为0.6 mm 的BBO晶体，产生了纯度为97.25%的纠缠双光子。同年，中国科学技术大学钱远东等人[13]研究了BBO非线性晶体温度变化对SPDC相关光子输出角度和转换效率的影响，以此获取BBO非线性晶体适宜的工作温度，从而降低温度对系统长期稳定性的影响，实验得出BBO晶体在工作过程中使用温度以55 ℃为宜的结论。LASOTA M等人[14]从理论上研究了在光纤量子通信协议中通过利用可变参数、泵浦脉冲持续时间和扩展的相位匹配函数宽度，在一般情况下最小化了SPDC光子的时间宽度，并将优化策略应用到一个简单的量子密钥分发方案中，证明了对SPDC源的充分优化可以潜在地将最大安全距离延长数十千米，这比之前的方法高出约30%。WU S等人[15]报道了非共线结构的ⅰ型SPDC晶体中存在的量子干涉，当2束下转换光束不共线时，晶体内部可以形成频率简并光子对和双色光子对的清晰干涉条纹，当2束下转换光束在晶体外空间分离时，双光子干涉消失。
1.2 QPM制备量子纠缠源
　　1962年，ARMSTRONG J A[16]提出了QPM技术，这为SPDC提供了新的研究途径。QPM技术与相位匹配技术虽然都是利用晶体的二阶非线性效应特性，但实际上QPM是对非线性极化率进行周期性的调制，以空间上的变化来弥补由于晶体折射率色散引起的相位失配量，从而得到位相匹配。QPM一般会选择的晶体有：周期极化LiNbO3（PPLN）、周期极化KTiOPO4（PPKTP）、周期极化LiTaO3（PPLT）和周期极化RbTiOAsO4（PPRTA）等。
　　2004年，美国麻省理工学院的FIORENTINO M等人[17]利用PPKTP晶体在共线模式下制造出了高亮度的偏振纠缠源，这种纠缠源在90%的量子干涉可见度下探测到了12000个偏振纠缠对/（s·mW-1）泵浦功率的通量，并且光源可以在频率简并附近的5 nm处进行温度调谐，通过精确调节2个相干泵的相对相位来主动控制输出状态；2005年，他们[18]利用PPKTP晶体在非共线模式下制造出了量子干涉可见度为96%、通量为820对/（s·mW-1）的高亮度偏振纠缠源，利用这个纠缠源在160 s内测量到了140个标准差的Bell不等式违背。2009年，PIRES H D L等人[19-20]利用PPKTP晶体在SPDC过程产生的简并双光子场的近场关联，通过双光子符合测量，观察到了近场关联的三维图像，双光子场的精细结构出现在具有共线相位失配的I型晶体内部。
2019年，哈尔滨工业大学王野[21]用I型PPLN脊形波导得到了真符合-随机比为48.97、光子对产生效率为6.19×10-6/脉冲的纠缠源。同年，KIM H等人[22]使用皮秒脉冲泵浦PPLN使其发生非共线SPDC并且采用基于偏振的Sagnac干涉仪（如图1所示）制备了1550 nm通信波段的偏振纠缠光子对光源，其可见度大于96%，并且通过实验验证了Bell不等式的Clauser-Horne ShimonyHolt （CHSH）形式的违背。CHSH-Bell参数S为2.72±0.04，有18个标准差的违背。
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图1  在一个10 mm长的PPLN晶体中，通过非共线的QPM-SPDC产生通信波段的相关光子对
　　2020年，KUMAR R等人[23]研究了II型PPLN脊波导中可能的参数下转换过程，证明了产生的具有正交偏振的光子对是负相关的。由于具有多个自由度，如偏振和空间模态，这些光子可以进一步被用于模态纠缠和超纠缠光子的量子信息应用。同年，ELKUS B S等人[24]在单周期极化铌酸锂薄膜波导（TFLN）中，利用级联行波相互作用产生二次谐波和SPDC的方法产生量子相关光子对，制备的光子对产生概率为（7±0.2）×10-4/脉冲，相应的符合-随机比为13.6±0.7。符合-随机比主要受到在波导中产生的斯托克斯/反斯托克斯喇曼散射噪声的限制，限制符合-随机比的大部分噪音来自波导的铌酸锂材料。LOHRMANN A等人[25]将一个PPKTP晶体放置于线性光束位移干涉仪中，并用一个宽带自由运行激光二极管泵浦在100 nm的光谱范围中得到了可见度为97.7%、通量为0.56×106对/（s·mW-1）的纠缠源。KUMAR R等人[26]利用掺杂了5% MgO的PPLN脊形波导，通过输入空间反对称泵浦光的第二类SPDC产生空间模式和偏振态的超纠缠的无选择后光子对的特例，可以在通信波段（1550 nm）中生成信号光子。

2 基于FWM效应制备量子纠缠源
　　FWM是指在非线性介质中2个或3个波长的光互相调制产生2个或1个新的波长光的过程。FWM取决于非线性介质的三阶非线性特性。例如：2个频率为ωP的泵浦光子在非线性介质中因其三阶非线性特性互相作用会产生1个频率相较于抽运光上移的闲频光子ωi和1个频率相较于抽运光下移的信号光子ωS，这三者之间满足能量守恒关系：2ωP=ωi+ωS，信号光子与闲频光子之间具有能量-时间纠缠关系。
2.1 基于热铷（Rb）原子系综的FWM效应制备量子纠缠源
　　由上文可知，纠缠光子对首先是在晶体的SPDC过程中被发现的。但是，因为SPDC光子具有相当宽的光谱带宽，导致典型的相干时间约为几百飞秒[27-28]，不能直接用于基于光子相互作用的量子通信协议。在冷原子系综中，通过自发FWM（SFWM）可以产生具有窄带宽的位置和动量纠缠光子[29]。由于冷原子系综体积庞大、难以操作，因此，在热原子系统[30-34]中通过SFWM产生的光子对容易实现和窄带宽的特性吸引了许多关注。
2008年，BOYER V等人[30]使用一个基于FWM的空间多模放大器在热85Rb蒸汽中产生了局部纠缠的孪生图像。图像通过明亮的光场显示了在强度差的位置相关的量子噪声也低，表明它们在空间模式上发生了强纠缠，为理想的并行连续变量量子信息协议提供了途径。2012年，QIN Z等人[31]首次利用半导体激光器泵浦热85Rb蒸气在8 kHz下得到了-7 dB的强度差压缩。同年，DING D S等人[32]使用780 nm和1529.4 nm的双波长阶梯型泵浦热85Rb蒸气制备了一个非经典相关的双色光子对，生产的光子对速率达到了107对/s。2016年，SHU C等人[33]从多普勒扩展（530 MHz）热原子蒸气室产生了亚自然线宽（<6 MHz）双光子，他们在63 °C的热石蜡涂层87Rb蒸气电池中利用共振SFWM制备具有可控带宽（1.9~3.2 MHz）和相干时间（47~94 ns）的双光子，这为微型窄带双光子源的研究提供了一种思路。2019年，LEE G H等人[34]通过多普勒展宽的阶梯型87Rb原子中SFWM过程（如图2所示），实验证明了能量-时间纠缠光子对的非局域双光子干涉，可见度达到了97.1±2.5%，与Bell-CHSH不等式有10.5个标准差的违背，这可能有利于长距离量子通信。
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图2  实验中SFWM过程示意图
国内华东师范大学的荆杰泰教授团队[35]对基于热Rb原子系综的FWM效应制备量子纠缠源也做了很多工作。2015年，他们发现单注入的FWM是一个非相敏的反应过程，产生的光束光强大小不会发生变化；对于双注入的FWM过程（同时注入探针光和共轭光），非线性反应是一个相敏过程，输出光场光强大小会发生变化[36]。2016-2017年，他们在理论上证明了FWM产生的三光束[37]和四光束[38]之间存在量子纠缠。2019年，他们研究组创新性地提出并实验实现了利用相敏放大器中的内在干涉效应来增强量子关联，完成了10 dB的强度差压缩[39]。2020年，他们又在实验上通过搭建多套平衡零拍探测装置验证了级联FWM过程产生的三光束[40]和空间复用产生的六光束之间[41]之间是量子纠缠的。
2.2 基于光纤FWM效应制备量子纠缠源
虽然上述几种制备量子纠缠源的方法有着各种优点，但是这些方法对于制备的纠缠源如何耦合到光纤内具有一定难度，同时它们的耦合效率也比较低。因此，为了发展量子光纤通信，人们对于光纤中的三阶非线性效应导致的SFWM过程产生了更多的兴趣，而且基于光纤的纠缠光子源具有低成本、易维护和高耦合效率的优点。
2002年，美国的FIORENTINO M等人[42]利用一个零色散位移光纤Sagnac环SFWM效应产生1550 nm光纤通信波段的量子关联光子对，得到了大于103对/s的生成速率。2004年，LI X Y等人[43]通过降低上述纠缠源的保真度，减少关联光子和泵浦光子之间的波长失谐，并通过使用偏振片去除交叉偏振喇曼散射光子，当光子对产生率约为0.04对/脉冲时，他们得到了真符合计数与随机符合计数比大于10的结果。这比以前的结果提高了4倍，使得光纤关联光子对源成为实现各种量子通信协议的有用工具。2005年，他们[44]实验得到这种纠缠源的双光子干涉可见度大于90%，可以用来制备所有的4个Bell状态，而且与Bell-CHSH不等式有10.5个标准差的违背。2008年，LI X Y课题组[45]用4 ps脉冲序列泵浦300 m色散位移光纤得到了1个在1550 nm通信波段的高亮度关联光子对源，并用2个这样的光源进行初步的洪-欧-曼德尔型双光子干涉实验，证实了光源的高时空相干性。该光源适用于量子信息处理中所需的独立光源的多光子量子干涉。2012年，天津大学的GUO X S等人[46]为了追求一种简单的系统来产生用于长距离量子通信的连续可变非经典光源（如图3所示），他们使用高增益光纤参量放大器在1550 nm波段构建了脉冲双光束的全光纤源。双光束的强度差噪声低于散粒噪声极限值3.1 dB（修正损失后为10.4 dB）。2016年，刘楠楠等人[47]基于上述纠察源通过测量单个信号与闲散场的强度相关函数，研究了在注入弱种子光的光纤中脉冲泵浦FWM的光子统计量。实验结果表明：单个信号（闲频）场的强度相关函数随种子光注入强度的增加而减小，光子统计量由玻色-爱因斯坦分布变化为泊松分布。这个结果将有助于缓和密集波分复用网络中量子通道和经典通道之间的串扰。
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图3  全光纤纠缠源实验装置
[bookmark: _GoBack]2019年，天津大学李凤娇等人[48]制备了具备光学输出和电子辅助信号输出的1550 nm通信波段便携式偏振纠缠量子光源，将飞秒脉冲激光器、光纤、滤波装置和辅助信号电路集成于一个3U机箱中。实验测得当单通道光子产生率约为0.0007对/脉冲时，符合计数率和随机符合计数率之比可达22.8，偏振纠缠干涉条纹可见度为87%。该量子光源可与现有光纤网络和工作于盖革模式的单光子探测器高效耦合，为量子信息技术的相关研究提供了有力工具。同年，RIAZI A等人[49]将2个或多个纠缠光子源与中间可调谐的线性介质级联在一起，发现仍可以产生光子对，它们的纠缠特性可以在频率域和偏振域进行调整和定型。然后通过控制位于2个纠缠光子源之间的线性介质的色散和双折射特性，实验产生具有可调谐纠缠特性的光子对。这是在一个全光纤、相位稳定和对齐自由的配置中完成的。他们的研究结果表明，级联结构为多自由度纠缠光子的调谐提供了很大的灵活性，为工程量子光源开辟了一条新的途径。2019年，FANG B等人[50]通过实验演示了在光纤中使用SFWM产生多光子对来产生三光子离散能量纠缠W态，通过使用光子源的先验信息，可以在不借助频率转换的情况下验证该源产生的状态。
2.3 基于微纳器件FWM效应制备量子纠缠源
　　为了制备出更加小型化的量子纠缠源，基于微纳器件FWM效应制备量子纠缠源受到了人们很大的关注。2019年，FENG L T等人[51]基于单个1 cm长的硅纳米线产生频率简并四光子纠缠态。同年，LU X等人[52]报道了用半径为25 μm的高品质因数氮化硅谐振器产生具有前所未有的纯度和亮度的窄带光子对，真符合-随机比高达3780±140，检测到的光子对通量高达（18400±1000）对/s。2020年，SUGIURA K等人[53]通过SFWM效应，使用兼容互补金属氧化物半导体（CMOS）制造的半径为595 μm环形谐振器产生了信号和闲频光子在59个频率模式上相关、带宽为23.6 nm的纠缠光子对。此类纠缠源纯度高、体积小，可用于制造便携式设备，为量子纠缠源的研究提供了新思路和研究方向。

3 基于量子点制备量子纠缠源
　　量子点是一种纳米级别的半导体，通过对这种纳米半导体材料施加一定的电场或光压，它们便会发出特定频率的光随着这种纳米半导体的尺寸的改变而变化，因而通过调节纳米半导体的尺寸就可以控制其发出的光的颜色。由于这种纳米半导体拥有限制电子和电子空穴的特性，这一特性类似于自然界中的原子或分子，因而被称为量子点。半导体量子点可以通过级联的辐射衰减过程产生触发的纠缠光子对，而且不会受到光源亮度和缠光子对之间的基本平衡的影响。在许多系统中，半导体量子点对于偏振纠缠光子对的发射极具效力[54]。
　　光子量子技术中的大多数应用都依赖于确定性生成的单个纠缠光子的干净量子干涉。量子不可分辨性对于创建更高的N00N状态[55-56]、量子隐形传态[57]、交换操作[58]、玻色子采样[59-60]和基于光子的量子模拟至关重要[61]。因此，理想的量子光源需要按需发射光子，具有高纯度和几乎统一的不可分辨性，并且具有可扩展性，能与不同的量子系统互连。事实证明，半导体量子点是满足这些要求的最佳光源和与光子电路兼容的高速率提供按需纠缠光子对的超亮光源[62]。
　　传统的Stranski-Krastanov方法制造的量子点发射的光子显示出非最佳的纠缠水平和不可分辨性，因此液滴外延法受到了极大关注。2007年，WANG Z M等人[63]通过局部液滴蚀刻在GaAs衬底上蚀刻了纳米孔来制备出量子点。2017年，HUBER D等人[64]通过填充由局部液滴刻蚀产生的纳米孔而获得的GaAs量子点纠缠源得到了94%的纠缠保真度，不可区分性达到了93%。2018年，他们[65]将砷化镓量子点集成在一个能抑制激子精细结构分裂的压电驱动器上，通过使用共振双光子激发，相干驱动双激子态得到了迄今为止最高的纠缠保真度，达到97.8%。
　　半导体量子点可以确定地发射单对纠缠光子，但由于其极低的提取效率，无法满足一些要求。2018年，CHEN Y等人[66]构建了一种宽带光学天线从量子点中高效提取纠缠光子，得到了65%的提取效率，纠缠对生成率达到0.372对/脉冲。
　　2019年，我国中山大学王雪华教授团队[67]率先研制出综合性能领先的高亮度、高纠缠保真度和高不可区分性的“三高”量子纠缠光子对源。他们通过在宽带光子纳米结构中嵌入GaAs量子点来实现purcell增强发射，提出了一个具有高亮度和不可区分性的纠缠光子对源，提取效率高达65%（单光子提取效率为85%），纠缠保真度为88%，不可区分性为90.1%。
　　2019年，WANG H等人[68]通过将单个InGaAs量子点耦合到带宽高且Purcell因子高达11.3的圆形布喇光栅公牛眼腔中的相干双光子激发，同时产生了最高的纠缠对生成率，达到了0.59对/脉冲，提取效率为62%。
　　缩小器件表面到量子点的距离将有助于集成器件的研发，这对表面钝化提出了一定要求。2020年，MANNA S等人[69]将硫钝化与介电覆盖层作为封装用于器件表面，与量子点的距离约为40 nm，这时发射线宽部分恢复到体值，并且增加了光致发光强度。
　　多光子态是安全量子中继器、量子计算机和量子增强传感器必不可少的光源。2020年，ROTA M B等人[70]通过铝液滴蚀刻法生长的GaAs量子点植被的量子光源，利用纠缠的非局部特性完成了三光子态传送和四光子纠缠传送量子态的实验。
　　上述这些来自这些量子点的纠缠光子已用于实现量子隐形传送[71]和纠缠交换协议[72]，从而证明了它们在量子网络应用中的潜力。

4 不同制备方法纠缠源的的优缺点
4.1 SPDC制备量子纠缠源的优缺点
　　SPDC中的相位匹配技术是最早实现量子纠缠的技术，优点是其原理较为简单，使用的晶体价格便宜且容易加工，缺点是比较依赖非线性介质的固有属性，其相位匹配只能在某些特定非线性介质上的特定频率得到满足，这使得可用的介质和可转换的频率受到了很大局限，并且通常要对晶体进行特定方向的切割。又因为非线性介质中的双折射特性导致的走离效应，需要控制晶体长度来改善SPDC的转换效率。
　　QPM技术的优点是可使用的材料和可转换频率更加广泛，且转换效率更高，使得产生的纠缠态光子的强度最大，而且更加容易操纵，具有更多的应用前景。
　　两者的共同缺点是SPDC产生的光子具有相当宽光谱带宽，导致相干时间约为几百飞秒，不能直接用于基于光子相互作用的量子通信协议中。由于其强度高的特点，SPDC制备的量子纠缠源会成为量子照明雷达的重要资源。
4.2 基于FWM效应制备量子纠缠源的优缺点
　　FWM效应中的原子系综可以产生具有窄带宽的位置和动量纠缠光子，有利于量子通信协议的实现。而本文选取的热原子系综相较于冷原子系综具有体积小易于操作的优点。又因为热原子系综可以比较简单地产生空间复用的多光纠缠态，这为特定的多体纠缠态应用到一个具体的量子通信任务成为可能，有利于实现量子计算和多路量子测量。这种全光纤、小型化和集成化的纠缠源在未来的量子通信网络构建工作中具有重要意义。但是，使用光纤实现FWM一般需要较长的光纤，不利于进一步实现器件微型化。而诸如硅纳米线、氮化硅谐振器等微纳器件中也有FWM现象产生，这些微纳器件尺寸小且有极高的真符合-随机比，十分有利于器件微型化。
4.3 基于量子点制备量子纠缠源的优缺点
　　基于量子点的纠缠源的优点在于体积极小、可以按需发射、光子对产生速率相较于另外的方法提高了几个数量级，以及具有最高保真度和最高提取效率的优点。其缺点在于量子点的制造比较困难，仍处于实验室应用阶段。

5 结束语
　　本文综述了国内外量子纠缠源制备方法的研究进展，对量子纠缠源的不同制备方法的原理与优缺点进行评述，并基于纠缠源的干涉可见度、真符合-随机比、光子对生成速率、保真度和提取效率分析了纠缠源的质量。对于干涉可见度，与其它方法制备的量子纠缠源相比，基于SPDC的准相位匹配技术可以得到更高的干涉可见度，达到98%；对于真符合-随机比，片上集成的高品质因数氮化硅谐振器制备的纠缠源更高，可以达到3780±140；对于光子对生成速率、保真度和提取效率，基于量子点的制备方法更高，分别达到0.59对/脉冲、97.8%和65%。由此可知，基于量子点的制备纠缠源的方法具有更加明显的优势。目前，量子纠缠源的各类制备方法尚处于实验室研究阶段，仍存在如下需要完善之处：
    ①现在的量子纠缠源的各类制备方法工艺比较复杂，制造难度高。设计中需要用到的大量各类光学器件都会对光路造成损耗从而影响纠缠源的质量，需要研究集成化更高的量子纠缠源的各类制备方法，比如将量子点和微纳器件结合起来实现真正的芯片化，但现在只是处于初步研究阶段。
    ②制备出来的量子纠缠源稳定性需要改善，容易受到各种例如震动、微弯等变量影响使得纠缠光不能稳定输出。
　　量子纠缠源不仅可以应用于量子隐形传输、量子保密通信和量子密集编码，又因为两束光（闲频和信号）的高度关联性，可以应用于量子精密测量，为突破散粒噪声极限的微量测量提供了新的途径，未来有望研究出集成度更高、稳定性更好的量子纠缠源应用于微观世界的量子精密测量。　　
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