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电介质或导体表面吸附原子的共振光现象
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提要

东文fl}助于线性ßrfj应理论方洁求得固体表面附近原子的光学布洛赫 (BI∞b)方程.借助于光学布洛
赫方程和三于回归定理，求得了吸附原子的共振荧光谱.通过对诙谐的数值分析可得出下述结论:固体表
团的存在将对光洁巾睐的高度以及两个边布的位置产生明显的影响.当被吸附的原子非常接近圄体表团

时，两个边带会向两任m移动，其中一个几乎油夫，同时各个峰的高度也会大幅度降低.

关键词:共振光现象。

近年来， Huang 等人用反射场及自治的方法研究了金属表面附近原子的共振荧光现

象口，飞然而r 由于他们提出的表面反射场同原子作用的哈密顿量是非厄密的y 因此，该法用

海森堡运动方程求 dð12仙/巾和 dð2~(t)/dt 时2 就不难发现丘1!} (t) 手。tl (川，从而出现矛盾。

对于这一问题) Huang 等人采用人为性的方法来解决3 即用海森堡运动方程先求得 â2乱。)
的方程p 通过令 Û12(t) =丘主 (t) 来得到J 避免对 6扭。)使用海森堡运动方程。

本文将采用线性响应法C3.~] 并结合量子回归定理[5] 来处理固体表面吸附原子或分子的

共振荧光过程。与文献 [4J一样p 为简单起见p 本文中的固体仅限于理想导体或横模频率与

被吸附原子的跃迁频率相共振的电介质晶体。在具体计算中p 我们先使用线性响应法(3，引并

计入外单色驱动场的存在3 从而较自然地求得包含表面信息的光学布洛赫方程;然后采用回

归定理阳，再由布洛赫方程求得被吸附原子或分子的共振荧光谱3 并用数值方法进行讨洽

本文所得的结果与文献口，勾相比J 有较大的不同。

一、光学布洛赫方程

如图 1 所示p 这里采用与文献 [4J 相同的几何结构及类似的表示方法。即大块固体(上

述金属或电介质)占据了区域一∞<Z<O， 一个二能级原子处在位置 T盟αk， 即 (0， 0， α〉处D

从实验情况来说3 也就是存在一层非吸收的电介质J 它占据区域。<z<α; 它上丽的半空间

(即 α~Z~∞)，则充满了电介常数与非吸收层相同的液体C6) 上述样品原子或分子就稀疏地

散布在该非吸收层的表面3 调节层的厚度即等价于改变了样品原子与大块固体表面的距离。

由于上述液体与非吸收层的折射率相同3 所以液体与层相接的麦丽就不会对光产生反射和

折射效应口鉴于上述考虑3 在本问题中仅需考虑两个半空间即可:由大块固体占据的下半空

间(一∞<z<O) ， 其电介常数为→∞;上半空间 (O<Z<ω)可看作由均匀物质所占据，其介

电常数这里取为 ε-1.5; 样品原子处在上半空间中，它离大块固体表面的距离为"。根据-
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般的实验条件(6; 上述非吸收层可用脂肪酸等分子层一层一层地铺设3 因此;0;最小可达 20Å
左右(单分于层)。

现在考虑在上述几何结构下的被吸附原子的光学布洛赫方程组。按文献[乱 4的线性

响应理论方法来求布洛赫方程。其要点是:被吸附原子等价

于一个电偶极子2 它辐射出电磁波。我们把电场看作是系统

的动力学变量3 把原子的偶极矩看作是外力J 这样便可求得广

义极化张量。该张量通过涨落←一耗散庭理可被表示成电场

关联函数p 而后者又可用在密度矩阵的运动方程中以求原子

变量的运动方程。因此y 求得有固体存在时的布洛赫方程

。+)= [i(ω十。1) -'lJ <8+), 

〈主)=←把(<82)+专)， ~ 
<s一)=一日(ω+D1) +γ'2J <8->, J 

.-1.5 

1&部rbeam

…副--…-…- a 

(1) 

Ìg. 1 Config旧时ion 式中 ω是自由空间情况下的原子跃迁频率) s+、f 和 f 为原子

算符p 它们已在文献 [7J 中定义。考虑到原子偶极矩的方向在整个空间方向平均取向飞这

样2 由固体表面的存在而引起的频移量也衰变率 γ1， γs 为

r/. .， /21 飞
(J1= (../E Ajπ)[(归附加一ωxsix)(丁一一}

l 飞a;v W / 

+去(山倒a;cix- 2血zsix)J, 
r I 2 1\ 。寸

γ1 = A +.Jf: A.!( ;3 - ;) sin a;- ;云 c叫， ~ 

?，:a→ (γ1十协)，
(2) 

six= f:号!.dt， 伽=-f~呼Lds，
x=2VE"ωα/0， 

式中 A为爱因斯坦系数， ?，ø 为周围环境的影响导致的相额外衰变E830

考虑上述二能级原子由具恒定振幅的外场 E (t) = E exp ( - iúJot) 十 0.0. 所驱动。 对于

实际情况来说3 此外场指的是一束激光。这样y 按文献 [7J 的办法便可由 (1)式方程组求得有
外场驱动的布洛赫方程

<8+> = [i(4+D1 ) -γ2J <s+) 十 2iD<sZ)，

φ= 一仇丰Sll) 十专)一ω〈川iD*<s+)J r 
<8->= 一日 (4十 .01)+ γ2J <s-) - 2i.o<se>, J 

(3) 式中已采用了旋转坐标系C1J 并令。=jdjEj1ï.为半拉比 (Rabi)频率， jdj 为偶极矩阵元y

L1=ω一ω。为失谐量。显然y 方程组(3) 与文献 [8J 中的布洛赫方程在形式上相似y 但本文中

的 (3)式已包含了固体表面存在对衰变率及频移的影响。 同时2 本文的 (3)式与文献 [1， 2J 

中的相应式相比，也有明显差别。这些差别在于本文中己计入固体表面所引起的频移以及

白发表变率的变化。而文献口， 2] 中仅计入固体表面存在对位相衰变率的影响，

(3) 
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二、共振荧光谱

按文献 t町的方法与步骤p 由 (3)式便可求得共振荧光谱。具体做法是:根据回归定

理[5J 在本过程中系统(原于和场)进入稳态后p 方程 (3)式中的各变量可分别用。+(t)s-)、

<s-(的 s-) 和 <s-(t)s-> 来代替，初始条件则为稳态下的 <8-> 等单原子算符的平均值。 这样

就不难求得 <s+(t)s-> 的傅里叶变换式3 它正比于谱函数。因此p 所求得的共振荧光谱为(当

Q'>>γ1， V2) 

g(v) ....2~A.gð(v一ω。)+72叫:-aJf2?ftgJh-hfb l-2' 

At= IDI4[η21 .0 1 2 +(2η-1) (.01 + Ll)勺 14α2.0/2， 、

A土 = IQI2[0'士 (Q1十Ll)] {勾 [0' 士([21十 11)] 平 (Q十 J)}/8αQI2 1

Â ö= !QI2(!.h十 tJ)j知2 句=[γ1(D1+J)2+γ2IDI Sl]/，Q气?

σ={γ11D12+γ2 [ I D 12 + 2 (D1 +..1) 2] } /2.0气 ηEγ2/γ1，

α=η IDI2十(Ll十(1)2， Q' = [1 .0 12+ (.01 + L1)勺阳。 J

(4) 

(5) 

(4)式中等号右边第一项代表相干散射过程p 而后三项代表非相干散射过程G 显然，散射谱

的分布中包括三个峰F 其中一个在中间 v=ω。处。另两个边带分别位于 v=ω。土。'处3 它们

起源于原子能级的交流斯塔克(S古ark)分裂t归。在外场作用下，每个能级部分裂为两个支能

级3 裂距为 2D'。与文献[9J不同的是p 本文的裂距中己包含了固体的影响。具体说就是-' .0' 

中含有 D1， 而且与固体表面有关。当血与 A 同号时p 上述斯塔克分裂增强J 当 D1 与 d 反

号时F 则分裂程度减小。由于 4 随距离 a 振荡地变化凶，故被吸附原子的能级斯塔克分裂

程度也随必振荡地变化。
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ø-0.5 
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(α〉 。)
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Fig.2 R启sonan西:tluorescenoo spectru皿1 .::1 =1, 1.01 =:51 .,...=1, E=1. 5, D=ν- CAJo 
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最后，我们用数值方法对光谱 (4)式进行了分析p 这里只研究谱的非相干分量。 图 2(a)
~(c) 显示了部分结果f 其中具有相同量纲的参量 γ1、 γ2， 01、 4、 IQI 等均采用 λ 作为单位。
从图 2 中我们可以看出固体表面与原子的距离对共振荧光谱的影响。这里距离由 2 等效表

示p 当 g 减小时3 即原子向固体表面趋近时3 非相干谱中的两个边带向两侧移动p 同时，三个

峰的高度逐渐减小2 直至其申的一个边带先消失。当 m 增大时，谱的非对称性趋向于减小。

通过比较不难知道3 本文的结果与文献 [2J 相比2 有明显不同。

至此p 本文已讨论了固体表面对二能级原子共振荧光谱的影响e 从推待的光学布洛赫

方程来看J 固体对原子反转算符的平均值以及对原子跃迁频率都有较大的影响。从物理上
分析3 当原子接近固体表面时，其自发衰变率以及能谱都势必会受固体的影响。因此3 本文

的考虑与计算应该是合理的，这也与文献 (6J 的结果相吻合。 但本文的讨论仅限于理论方

面3 还需在实验上加以验证。
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Abstr::wt 

By means of 白。 li丑ear response 皿的hod，也e surface-dressed opt1cal Blooh 

equa古ions (SBE) for atoms absorbed on a solid surface are obtaine<Ì. These SBE <tro 

difforen古 from 址10 earlier onos. The di筐ere丑∞ lies i丑也ho fac:古时1剖 horo 七he influences 

of 也ho so1id surfaco on 也，ho spontaneous decay ra如 and 古ho Lamb shif也 of 也e adsorbod 

atoms have been 阻，ken in切 account. Using 古ho SBE and 古.10 regro臼ion 古heorem) 古he
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resonan∞乱uore回@丑ce spectrum for the adatoms are obtained. Through analyzing the揭

spectrRID numerically, i古 is found 蚀的古he oolid surfa.佣 will exer古 a sig卫i直catn1ï

infl.uences bo也 ou the side bands a:ad 阴ak hights. Namely, when 古h6 ad的oms approach 

the surface，古he distance b的ween 尬。古wo slde bands will booome larger and 拙。 height

for each p8ak wiU go down un声il 古he pea.ks disa ppear one by Qne. 

KeyWo措s: Resonance :fluorescen回 pheno皿ellon.
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国际激光材料和激光光谱学专题会议

Hl88 年 7 月 25--27 日将在上海召开

由中国光学学会主办、美国光学学会、美国激觉和电子光学协会支持的国际"激光材料和激光光谱学'
专题学术交流会y 拟于 1988 年 7 月 25---27 日在我国上海市召开。该会议是继在日本东京召开的"第 16
屈国际量子电子学会议"之后，在我国进行的专题卫星会议。会议讨论的内容为z

·固体激光器、半导体激光器

·激光和非线性光学材料、量子阱结掏

.激光光谱学、非线性光学

·激光应用于基础物理学和化学、材料和表面的研究以及生物学和医学的研究
国际量子电子学会议是国际上该学科的重要会议，它起着引导本学科发展的带头作用。这次卫星会议

在我国召开p 将有助于促进国际问学术交流，扩大我国激光技术在国际上的影响，并为争取今后的 IQEC 大
会在我因召开做准备。

会议将附设一个小型非贸易性激光仪器展览会。

预计与会的国外代表 150 名 y 国内代表 150 各。

筹备这次会议的单位有;中国科学院上海光学精啻机械研究所、复旦大学、上海激光技术研究所、上海

市激先学会.
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