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透明电介质／金属（铁电）薄膜／受限原子系统的
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摘要　研究了透明电介质／金属（铁电）薄膜／受限原子双界面系统的缀饰选择反射（ＤＳＲ）光谱。考虑了三种不同

的薄膜材料：ＫＴａ０．６５Ｎｂ０．３５Ｏ３，Ａｇ及Ｆｅ。当受限原子蒸气厚度与探测光的波长比犔／λ＝０．２５、０．７５时ＤＳＲ为典型

的对称色散曲线；犔／λ＝０．９时其对称性减弱，线型表现为吸收与色散的叠加；而当犔／λ＝１时，ＤＳＲ峰几乎消失。

当薄膜为ＫＴａ０．６５Ｎｂ０．３５Ｏ３时，随着薄膜厚度的减小，ＤＳＲ峰略有下降。当薄膜为金属材料时，ＤＳＲ峰随着厚度的

减小得到了很大的增强。对于理想的金属Ａｇ薄膜，这种增强最为显著。在强耦合光的作用下，由于两个缀饰态之

间的量子相干效应以及交流斯塔克分裂产生的电磁诱导反射峰具有很高的光谱分辨率（可达约１０ＭＨｚ）。这种电

磁诱导反射峰对应的高分辨率光谱可用于表面薄膜的光学参数测量及集成光学元件的检测等领域。
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１　引　　言

选择反射（ＳＲ）光谱因其高分辨率的特点在探测介质分界面附近的共振媒质，尤其是稠密媒质的特性等
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方面得到了广泛的应用［１－１０］，如Ｐａｐａｇｅｏｒｇｉｏｕ等
［１］在高密度Ｃｓ蒸气中得到了消多普勒增宽的ＳＲ光谱，并

研究了蒸气内部Ｋｒ与Ｃｓ原子的碰撞行为；Ｒａｂｉ等
［２］通过Ｃｓ原子气体／电介质系统的ＳＲ光谱，研究了电

介质界面对原子的吸附行为；光谱学方法还可用于测量原子与固体表面的范德瓦耳斯作用，而提高这一测量

的灵敏度是物理学等领域一直关注的重要问题之一。采用高分辨率的ＳＲ光谱对原子与固体表面的范德瓦

耳斯作用进行测量，可以大大提高其测量的灵敏度［１，４－５，７］。

具有复折射率的稠密介质与原子蒸气界面处的ＳＲ表现出吸收及色散叠加的线型
［８］。在低密度近似条

件下，这种ＳＲ信号可用简单的线性光学定律解释，其线型取决于原子蒸气的有效共振极化系数
［４］。由于超

薄样品室中的原子与电介质表面碰撞的消激发效应和稀薄蒸气膜中的慢原子效应，以及双光子光谱的消多

普勒配置，双光子选择反射（ＴＳＲ）光谱在很多情形下表现为亚多普勒结构，且随蒸气膜层的厚度与探测光波

长的比值周期性变化。在拉曼失谐量为０的区间附近，ＴＳＲ光谱极高的变化率表明探测光具有显著的群速

变慢效应及很高的光谱分辨率，并对应电磁诱导反射的增强与抑制［８，１０］。

以上研究结果主要限于单界面的情形，而双界面缀饰选择反射（ＤＳＲ）光谱可用于复杂界面及薄膜光学

常数等精密测量领域［１１－１４］，其研究报道较少。本文主要研究样品室电介质内表面镀以金属或铁电材料薄膜

时稀薄原子蒸气的ＤＳＲ光谱。与透射及荧光等光谱相比，这种增强的ＤＳＲ光谱具有更高的分辨率，适合测

量稠密介质分界面处共振媒质的特性，且可用于集成光学元件的检测［１５］及在实验上实现复杂界面介质光学

特性的光谱测量与分析。

２　理　　论

如图１（ａ）所示，假定原子蒸气薄层囚禁于两透明（无吸收和散射损耗）电介质１与２之间。电介质１及

２分别位于狕＜－犱及狕＞犔的区域，其中１内表面金属（铁电介质）薄膜的厚度为犱，电介质２内表面涂以消

反射层。原子蒸气处于０＜狕＜犔的区域。Λ型三能级原子的能级位形图如图１（ｂ）所示，ω３１及ω３２分别对应

于狘１〉－狘３〉及狘２〉－狘３〉的跃迁频率。探测光犈ｐ和耦合光犈ｃ的角频率分别为ωｐ及ωｃ，波矢分别为犽ｐ及

犽ｃ，Δｐ＝ωｐ－ω３１ 及Δｃ＝ωｃ－ω３２ 分别为其失谐因子。图１（ｃ）为原子缀饰态示意图。

图１ （ａ）双界面受限原子系统；（ｂ）原子的能级位形图；（ｃ）原子缀饰态示意图

Ｆｉｇ．１ （ａ）Ｃｏｎｆｉｎｅｄａｔｏｍｉｃｓｙｓｔｅｍｗｉｔｈｔｗｏｉｎｔｅｒｆａｃｅｓ；（ｂ）ａｔｏｍｉｃｌｅｖｅｌｓｔｒｕｃｔｕｒｅ；

（ｃ）ｄｒｅｓｓｅｄｓｔａｔｅｐｉｃｔｕｒｅｏｆａｔｏｍｉｃｓｙｓｔｅｍ

以犈ｐ０表示入射探测光的场振幅，探测光的反射系数犚可表示为

犚＝狘犈ｎｒ＋犈ｒ狘
２／狘犈ｐ０狘

２， （１）

式中犈ｎｒ及犈ｒ分别为非共振及共振反射场的振幅，前者来自于金属（铁电）薄膜与蒸气界面的反射，后者来自

于蒸气中原子的宏观极化强度产生的辐射反射。

在稀薄原子蒸气中，由于共振反射｜犈ｒ｜｜犈ｎｒ｜，（１）式可近似为

犚＝狘犈ｎｒ狘
２／狘犈ｐ０狘

２
＋２Ｒｅ［狘犈ｎｒ·犈ｒ狘］／狘犈ｐ０狘

２， （２）

式中第一项为非选择反射系数，第二项为选择反射系数。若以犚０ 及Δ犚分别表示非选择反射系数及选择反

射系数，则（２）式可表示为

犚＝犚０＋Δ犚， （３）

式中

Δ犚＝犚０Ｒｅ［犉χ］， （４）

这里 犉 ＝
８狀狀２ｆｅｘｐ（）

（１＋狀ｆ）
２（狀２ｆ－狀

２）＋２ｅｘｐ（）（１－狀
２
ｆ）（狀

２
＋狀

２
ｆ）＋ｅｘｐ（２）（１－狀ｆ）

２（狀２ｆ－狀
２）
，其中相位因子

１０３００１２
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＝２ｉ狀ｆωｐ犱／犮。假定电介质１的折射率为实数狀，其内表面均匀的各向同性薄膜的复折射率为狀ｆ，稀薄原子蒸

气的复折射率为狀ｖ＝１＋χ／２。原子介质的极化系数χ表示为

χ＝－
２ｉ犽ｐ
ε０犈ｐ∫

犔

０

犘（狕′）ｅｘｐ（２ｉ犽ｐ狕′）ｄ狕′， （５）

其中极化强度

犘（狕）＝犖μ３１∫
!

－!

ｄ狏犠（狏）σ３１（狕，狏）， （６）

式中犖 为原子密度，μ３１ 对应狘１〉－狘３〉的偶极跃迁矩阵元，犠（狏）为麦克斯韦 玻尔兹曼速率分布函数

犠（狏）＝ （狌槡π）
－１

ｅｘｐ［－（狏／狌）
２］， （７）

式中狌＝ ２犽Ｂ犜／槡 犿 为原子的最可几速率，犽Ｂ 为玻尔兹曼常数，犿及犜 分别为原子质量及蒸气的温度。

密度矩阵元σ３１可通过下列的耦合方程求解：

σ３１／狋＝－Λ３１σ３１＋ｉΩｐ（σ１１－σ３３）＋ｉΩｃσ２１， （８ａ）

σ２１／狋＝－Λ２１σ２１－ｉΩｐσ２３＋ｉΩｃσ３１， （８ｂ）

σ２３／狋＝－Λ

３２σ２３－ｉΩｐσ２１－ｉΩｃ（σ２２－σ３３）， （８ｃ）

式中Λ２１ ＝γ２１－ｉ［（Δｐ－犽ｐ狏）－（Δｃ－犽ｃ狏）］，Λ３１＝γ－ｉ（Δｐ－犽ｐ狏）及Λ３２＝γ－ｉ（Δｃ－犽ｃ狏）为多普勒失谐，

衰变率γ犻犼 ＝ （γ犻＋γ犼）／２，其中γ犻（γ犼）指能级狘犻〉（狘犼〉）（犻，犼＝１，２，３）的衰变率；拉比频率Ωｐ及Ωｃ分别定

义为Ωｐ＝μ３１犈ｐ／珔犺及Ωｃ＝μ３２犈ｃ／珔犺，其中μ３２ 对应狘２〉－狘３〉的偶极跃迁矩阵元。

若探测光的强度远小于耦合光的强度，则可忽略（８ｂ）式中的Ωｐ 项，假定初始条件满足σ
（０）
１１ ≈１，σ

（０）
１１ ≈１，

σ
（０）
２２ ＝σ

（０）
３３ ＝０及σ

１
３１（狋＝０）＝σ

１
２１（ｔ＝０）＝０，求解（８）式可得

σ
１
３１（狋）＝ｉΩｐ 犇０＋犇１ｅｘｐ（－λ１狋）＋犇２ｅｘｐ（－λ２狋［ ］）， （９）

式中犇０ ＝Λ２１／（λ１λ２），犇１ ＝ （－λ１＋Λ２１）／［λ１（λ１－λ２）］，犇２ ＝－λ２＋Λ２１／［λ２（－λ１＋λ２）］，其中λ１，２ ＝

［狆１，２－（Λ２１＋Λ３１）］／２，狆１，２ ＝± 槡狇 ｃｏｓ［ａｒｇ（狇）／２］＋ｉｓｉｎ［ａｒｇ（狇）／２｛ ｝］，狇＝ （Λ３１－Λ２１）
２
－Ω

２
ｃ。

原子在经历与电介质（薄膜）内壁的非弹性碰撞后马上回到基态，则对狏＞０及狏＜０的情形，（９）式中的

狋可分别表示为狋＝狕／狏及狋＝ （狕－犔）／狏。联立（５）、（６）式并改变狏与狕的积分次序后对狕积分可得
［９］

χ＝犆∫
!

－!

犎（狏）ｄ狏犠（狏）Ｉｍ（犛０＋犛１＋犛２）， （１０）

式中　　　　　　　　　　　犆＝－２ｉ犖μ
２
３１犽ｐ／ε０珔犺，犛０ ＝犇０ ｅｘｐ（２ｉ犽ｐ犔）－［ ］１／（２犽ｐ），

　　　　　　　　　　犛１，２（狏＜０）＝犇１，２狏ｅｘｐ（２ｉ犽ｐ犔）１－ｅｘｐ（－２ｉ犽ｐ犔＋λ１，２犔／狏［ ］）／（２犽ｐ狏＋ｉλ１，２），

　　　　　　　　　　犛１，２（狏＞０）＝－犇１，２狏１－ｅｘｐ（２ｉ犽ｐ犔－λ１，２犔／狏［ ］）／（２犽ｐ狏＋ｉλ１，２）。

（１０）式中含ｅｘｐ（±２ｉ犽ｐ犔）及ｅｘｐ（±λ１，２犔／狏）的项表示ＤＳＲ与膜的厚度有关的调制及衰减，因此光谱线型应

随膜的厚度有一定的周期性变化。不含衰减因子的项则反映了原子和光场作用的内部机制。由（４）式可知

ＤＳＲ还受到相位因子，即薄膜折射率狀ｆ及厚度犱的调制。

３　数值结果

选择８７Ｒｂ的Ｄ１ 线进行数值计算，假定ω３２ ≈ω３１ ＝２π×３７７．１１ＴＨｚ，衰变率γ３１ ＝２π×４．７９ＭＨｚ，

γ３２ ＝２π×２．８７ＭＨｚ，γ２１＝２π×１０ｋＨｚ。探测光及耦合光分别对应狘１〉（犉＝１，５
２Ｓ１／２）－狘３〉（犉＝２，５

２Ｐ１／２）

及狘２〉（犉＝２，５
２Ｓ１／２）－狘３〉（犉＝２，５

２Ｐ１／２）的跃迁。考虑耦合光的缀饰效应，可取其拉比频率为Ωｃ＝０．３γ。这

里仅讨论耦合光失谐因子Δｃ＝０，即耦合光精确调谐时的情形。对一个典型的稀薄原子蒸气系统，可选电介

质的折射率狀＝１．８２，原子密度犖 ＝６×１０
１２ｃｍ－３，原子的平均速率狌＝２７４ｍ／ｓ。

图２（ａ）、（ｂ）、（ｃ）分别考虑了厚度为犱＝λ／１０的三种不同的薄膜材料：ＫＴａ０．６５Ｎｂ０．３５Ｏ３，Ａｇ及Ｆｅ，其典

型的折射率分别为狀ｆ＝２．３２５－ｉ０．００２，０．１＋ｉ５．８５及３．６９＋ｉ３．９４。可以发现犔／λ＝０．７５时ＤＳＲ光谱为典

型的对称色散曲线；犔／λ＝０．９时其对称性减弱，线型表现为吸收与色散的叠加；而当犔／λ＝１时，ＤＳＲ几乎
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消失。这种变化来自样品室中的原子产生的受激辐射在不同样品室厚度时产生的相干增强或抑制。在许多

情形下ＤＳＲ线型具有明显的亚多普勒结构，这种窄化一方面来自于蒸气中的原子与电介质表面碰撞的消激

发和稀薄蒸气膜中的慢原子效应（Ｄｉｃｋｅ窄化），另一方面来自于双光子光谱的消多普勒配置。

从图２还可发现，薄膜的折射率对ＤＳＲ线型也具有明显的调制作用。对应理想金属 Ａｇ薄膜，犔／λ＝

０．７５时线型的对称性减弱，而犔／λ＝０．９时其对称性增强。在强耦合光的作用下，由于两个缀饰态之间的量

子相干效应以及交流斯塔克分裂［图１（ｃ）］产生的电磁诱导反射，在Δｐ＝０的区间附近色散峰具有很高的光

谱分辨率（可达约１０ＭＨｚ）。

图２ 犱＝λ／１０时不同犔／λ的ＤＳＲ线型

Ｆｉｇ．２ ＤＳＲｌｉｎｅｓｈａｐｅｓｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏｄｉｆｆｅｒｅｎｔ犔／λｆｏｒ犱＝λ／１０

图３ 不同薄膜厚度对应的ＤＳＲ线型

Ｆｉｇ．３ ＤＳＲｌｉｎｅｓｈａｐｅｓｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓｏｆｔｈｅｃｏａｔｅｄｌａｙｅｒｓ

图３给出了薄膜厚度为犱＝λ／１０、λ／２０及λ／４０时的ＤＳＲ线型。图３（ａ），（ｂ）对应ＫＴａ０．６５Ｎｂ０．３５Ｏ３ 薄

膜，（ｃ），（ｄ）对应Ａｇ薄膜，（ｅ），（ｆ）对应Ｆｅ薄膜。图３（ａ），（ｃ），（ｅ）及（ｂ），（ｄ），（ｆ）分别对应犔／λ＝０．２５及０．９

的情形。由图可知薄膜厚度是调制ＤＳＲ的主要因素之一。当薄膜为ＫＴａ０．６５Ｎｂ０．３５Ｏ３时，随着薄膜厚度的减
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小，ＤＳＲ峰略有下降。当薄膜为Ａｇ及Ｆｅ时，ＤＳＲ峰随着厚度的减小得到了极大的增强。当犔／λ＝０．２５

时，其线型均表现为半抑制半增强的线型。而当犔／λ＝０．９时，ＤＳＲ线型几乎为全抑制或全增强的线型。当

薄膜为理想金属Ａｇ时，ＤＳＲ信号得到了极大的增强。由于厚金属薄膜具有较强的吸收，使得原子蒸气的共

振辐射减弱，对于理想金属，犉表现为色散行为，χ就金属 原子蒸气界面而言则表现为吸收行为。而在双界

面系统中，ＤＳＲ会产生一个相位因子，ＤＳＲ谱的变化正是这一相位因子调制的结果。当金属薄膜很薄时，

相位因子→０，吸收（辐射）分量得到了显著的增加。

在所有谱线中，当耦合光失谐量Δｃ＝０时，在Δｐ＝０附近出现的电磁诱导反射峰的快速变化表明探测光

具有显著的慢群速效应。这种电磁诱导反射峰的另一特点是其具有极高的分辨率。这种高分辨率的光谱可

用于表面薄膜的光学参数测量。

４　结　　论

研究了透明电介质／金属（铁电）薄膜／原子蒸气双界面系统的 ＤＳＲ特性。对三种不同的薄膜材料

ＫＴａ０．６５Ｎｂ０．３５Ｏ３，Ａｇ及Ｆｅ，当犔／λ＝０．７５时ＤＳＲ光谱为典型的对称色散曲线；犔／λ＝０．９时其对称性减弱，

线型表现为吸收与色散的叠加；而当犔／λ＝１时，ＤＳＲ几乎消失。这种变化来自样品室中的原子产生的受激

辐射在不同样品室厚度时产生的相干增强或抑制。薄膜厚度是调制 ＤＳＲ的主要因素之一。当薄膜为

ＫＴａ０．６５Ｎｂ０．３５Ｏ３ 时，随着薄膜厚度的减小，ＤＳＲ峰略有下降。当薄膜为Ａｇ及Ｆｅ时，ＤＳＲ峰随着厚度的减

小得到了极大的增强。当犔／λ＝０．２５时，其线型均表现为半抑制半增强的线型；而当犔／λ＝０．９时，ＤＳＲ线

型几乎为全抑制或全增强的线型。当薄膜为理想金属Ａｇ时，ＤＳＲ信号得到了极大的增强。在强耦合光的

作用下，由于两个缀饰态之间的量子相干效应以及交流斯塔克分裂产生的电磁诱导反射，在Δｐ＝０的区间附

近色散峰具有很高的光谱分辨率（可达约１０ＭＨｚ）。这种增强的ＤＳＲ光谱与透射及荧光等光谱相比具有

更高的分辨率，适合测量稠密介质分界面处共振媒质的特性，且可用于集成光学元件的检测及在实验上实现

复杂界面介质光学特性的光谱测量与分析。
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