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随着量子科学的不断发展，量子系统的规模

也在不断扩大。相比传统的空间量子光学系统，

集成量子光学系统能够稳定支持大规模量子系统，

是量子科学未来发展的重要方向。集成量子光学

系统由多个部分组成，其中为系统提供量子资源

的部分是集成量子光源。现有量子光源主要分为

三类：衰减相干脉冲单光子源、确定性单光子源

和自发非线性过程产生的时间关联光源。其中，

由自发非线性过程产生的时间关联光源广泛应用

于量子光学系统之中[1—4]。

自发参量下转换是一种光学二阶非线性(χ(2))

过程。该过程为一个光子在能量和动量守恒条件

下转换为一对关联光子，产生的光子对在时间上

有强关联，可用来制备多种量子态。输入的光子

称作泵浦光，频率为ωp，转换后的光子频率为ωs

和ωi，分别被称为信号光和闲频光。根据能量守

恒定律，信号光和闲频光的光子能量之和等于泵

浦光的光子能量。同时，该非线性转换过程中参

与的光子需要满足动量匹配条件。

目前，产生基于参量下转换过程的量子光源

通常由块状晶体实现，例如硼酸钡和铌酸锂[5]。

这些晶体材料具有空间非中心对称性，因而有二

阶非线性光学响应。为保证泵浦光与晶体的相互

作用能高效地发生自发参量下转换过程，晶体的

参数需要严格设计以满足参量下转换过程中的能

量守恒和动量守恒，比如周期性极化铌酸锂的参

数设计[6]。然而，只有部分具有强二阶非线性效

应的晶体支持这类集成非线性量子光源，因此限

制了集成量子光学系统兼容模块的发展。

二维材料是一类新型材料，其层内原子以共

价键相连，而层间原子通过相对较弱的范德瓦耳

斯力相互作用。二维层状材料能够方便地堆叠或

集成在芯片结构上[7]。一些二维材料在单层或者

堆叠条件下，晶体结构具有空间非中心对称性，

能够产生二阶非线性效应。同时单层以及少层堆

叠的二维材料厚度薄且远小于常用紫外、可见、

红外光的光子波长，材料对色散的影响极弱使得

非线性过程不受动量匹配条件限制[8]。这些优势

使得二维材料在集成光学非线性方向有很大的应

用潜力，有可能制备兼容多平台的非线性量子光

源。我们研究了一种新型二维材料二氯氧化铌

(NbOCl2)的二阶非线性光学响应，并测到了自发

参量下转换光子对，该成果近期

在Nature杂志上发表[9]。

制约二维材料非线性量子光

源发展的主要问题是转换效率不

足。二维材料的厚度薄使得相互

作用距离短，非线性转换效率受

限。现有大部分具有二阶非线性

效应的二维材料在单层时转换效

率最强，如过渡金属硫族化合

物[10]。这是因为堆叠至厚层的该
图1 (a)反射式样品测试过程示意图；(b)不同波长的泵浦光二次谐波信号光谱
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类二维材料层间电子耦合较强，

使得非线性系数显著降低[11]或晶

体结构对称性使非线性效应减

弱[12]。新型材料 NbOCl2的优势在

于：层间电子耦合弱，堆叠后能

够保持非中心对称结构，显著的

面内各向异性以及较强二阶光学

非线性响应。这些优势使该材料

具有随层数增加的二阶光学非线

性转换效率，达到比一般的单层

过渡金属硫族化合物更高的二阶

非线性转换效率。

二氯氧化铌为 C2 空间群晶

体，晶体层沿 a 轴堆叠，层间相

互作用力为范德瓦耳斯力且层间

距离约为 0.65 nm。Nb 原子表现

出一维Peierls畸变[13]导致沿 b轴的

极化和沿 c 轴的两个交替且长度

不等的Nb-Nb键。因此，晶体结构呈现非中心对

称的特性，使得材料具有较高的光学二阶非线性

系数。另外，通过透射电镜电子能量损失谱

(EELS)测试证实NbOCl2晶体的带隙对厚度(层数)

非常不敏感。通过计算层电荷密度，我们发现在

层间区域只存在可忽略不计的电荷分布，这表明

在面外方向上几乎没有共价键。NbOCl2中这种相

当弱的层间耦合特性可能来源于：从Nb原子上夺

取一个电子后，Cl原子的 p壳层被占满，于是对

外显惰性，因此层间相互作用相当弱。综合以

上研究结果能够发现，NbOCl2晶体不仅具有非

中心对称的晶体结构，而且层间电子耦合非常

弱，能够通过层数堆叠方法提高二阶非线性转

换效率。

二阶光学非线性转换过程中，和频过程与自

发参量下转换过程互为逆过程。其中，和频过程

中较为特殊的情况是二次谐波过程，即两个和频

的光子频率一致。通过测量在材料上发生的二次

谐波过程，可以对材料的二阶非线性性质进行初

步判断。我们利用反射式光路测试NbOCl2薄层材

料的光学二阶非线性响应情况，反射式测试过

程的示意图如图 1(a)所示。我们收集到的二次谐

波信号为样品反射回测试系统的信号。实验中使

用可调谐飞秒脉冲激光对样品进行泵浦，激光的

波长可以从 760 nm调谐到 940 nm，测量到的二次

谐波信号光谱波段为 380 nm到 470 nm，如图 1(b)

所示。从图中可以看出，二次谐波信号的波长

越接近 380 nm强度越强，这与电子能量损失谱的

结果以及光学吸收特性一致。越接近材料共振

吸收波长时，我们预测二次谐波信号有越大的增

益。目前我们无法验证这个预测，这受制于可用

的光电探测器的光学响应范围，而我们使用的硅

基单光子计数器对波长在 400 nm以下的光子信号

探测效率会变得非常低。

我们测试了二次谐波信号相对泵浦光的偏振

依赖关系，发现信号与泵浦光平行且与材料 b轴

平行时转换效率最高。图 2展示了二次谐波信号

随材料厚度的变化关系。如图 2(a)所示，当材料

层数较少时，我们根据二阶非线性耦合波方程拟

合二次谐波的信号强度，得到其与材料厚度的平

方成正比，此时材料厚度低于二次谐波信号穿透

深度。当材料厚度超过 9层时，产生的二次谐波

信号强度超过单层二硫化钨材料在同等条件下产

生的信号强度。当材料层数较多时，材料厚度与

图2 二次谐波信号随材料厚度的变化关系图 (a)少层NbOCl2产生二次谐波信号强

度变化图；(b)多层NbOCl2产生二次谐波信号强度变化图；(c)厚度变化对应有效二

阶非线性系数分布
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信号相干长度可比，图 2(b)中强度变化振荡现象

由反射系统的干涉效应引起。我们通过相同的测

试系统测试了单层二硫化钨的二次谐波信号，测

试条件与NbOCl2一致。实验结果中，NbOCl2薄层

材料上产生的二次谐波信号的强度远超同等条件

下单层二硫化钨产生的信号强度。我们计算了

不同堆叠层数 NbOCl2的二阶非线性系数。如图

2(c)所示，计算出的有效二阶非线性系数大约为

200 pm/V。该结果与层数基本无关，证明了材料

弱层间电子耦合效应使得块体材料保持了单层优

异的二阶非线性系数。

我们进一步测试了多层 NbOCl2 二维材料的

自发参量下转换过程。实验中采用透射式光路

404 nm波长的连续激光器泵浦二维材料，收集下

转换过程所产生的 808 nm附近波

长参量光，如图 3(a)所示。二阶

关联函数(g(2))测试是一种区别经

典与非经典光学信号的方法，在

实验中将光学信号经过 1∶1 光学

分束器分为两路，两路信号接入

符合仪器测得符合强度随两路延

时变化关系。经典光学信号延时

为零时，g(2)测试结果最高为 2，

而具有时间关联性的非经典信号

的测试结果能够超越 2。图 3(b)中

展示的二阶关联函数 g(2)测试结果

远超 2，证明该过程产生了非经

典关联的光子对。我们也对自发

参量下转换光信号强度随泵浦功

率变化以及二维材料厚度变化关

系进行了测量，如图3(c)，(d)所示。

其中，参量下转换信号强度与泵浦功率存在正比

关系，与材料厚度的平方存在正比关系，来源于

参量下转换的耦合波方程。实验中展示了厚度低

至 46 nm 的 NbOCl2 材料能明确产生下转换光子

对，这是目前已有报道中最薄的非线性量子光源。

二维材料本身的范德瓦耳斯集成性质使得该

光源能够跨平台应用于多种量子系统中。相比于

传统非线性晶体的厚度，二维材料厚度更薄，能

够更好地匹配各种微纳光学结构的倏逝场，在信

号增益和调控方面有优势。该成果在芯片集成量

子光源以及集成频率转换器领域具有巨大的应用

潜力。这项工作不仅为光学量子科学研究提供了

一种可集成的量子光源，也为二维材料的非线性

研究开辟了一个新的方向。
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