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基于表面等离激元场的分子反射镜的理论研究∗
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本文提出了一种基于微纳金属膜结构激发的表面等离激元场的分子反射镜新方案, 利用中性分子与金属
表面垂直方向上蓝失谐消逝波光场之间的偶极力相互作用, 实现入射分子束的表面反射. 理论计算了表面等
离激元场的空间分布, 用蒙特卡洛方法模拟了分子在该场中运动的动力学过程, 得到了分子反射镜的反射率
与相互作用时间和入射光强之间的关系. 结果表明: 当入射激光脉宽为 10 ns, 光强为 I = 1.0 × 109 W/cm2

时, 纵向温度为 10 mK, 横向温度为 1 mK的碘分子束反射效率达到 55.89%, 而且反射率随着入射光强的增
大而增大.
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1 引 言

分子光学是原子、分子和光物理领域的前沿研

究课题之一. 近 15年来在中性分子的减速、冷却与
囚禁方面的研究进展迅速, 人们能够用静电场 [1,2]、

静磁场 [3,4]、微波场 [5]以及激光场 [6−9]来操控分子,
实现分子的减速、冷却与囚禁. 分子光学的发展促
进了人们设计各种不同的与原子光学器件类似的

一系列新颖的分子光学器件, 如分子反射镜、分子
透镜、分子导管、分子分束器以及分子芯片等等. 其
中分子反射镜是我们所感兴趣的分子光学器件之

一, 它不仅可以控制分子的运动轨迹, 还可构建分
子光学腔和分子干涉仪等器件, 对于研究基本物理
问题和精密测量具有重要意义. 根据操控分子外
场的类别, 分子反射镜可分为静电反射镜 [10,11]、静

磁反射镜 [12]以及光学反射镜 [13−17]. 其中静电反
射镜是利用静电场与极性分子的偶极相互作用来

实现分子的反射, 静磁分子镜是利用静磁场与顺磁
性分子的偶极相互作用来实现分子的反射. 由于

静电反射镜只能反射极性分子束中处于弱场搜寻

态分子, 静磁反射镜只能反射顺磁性分子束中处于
弱场搜寻态的分子, 而光场可以同时操控弱场和强
场搜寻态的分子, 所以用不同类型的光场构建分子
反射镜变得非常有意义. 2000年 Ryytty等人提出
用脉冲的驻波场反射脉冲分子束的方案, 并在理
论上计算了不同参数条件下的反射效果 [13]. 2003
年 Dong等人利用玻尔兹曼方程详细讨论了脉冲
驻波场分子反射镜的动力学过程 [14]. 与原子反射
镜类似, 2005年 Kallush等人提出用蓝失谐的消逝
波光场的排斥光学势场反射超冷的极性双原子分

子的方案, 并计算了该反射镜的经典反射效率和量
子反射效率 [15]. Dong等人提出用红失谐超高斯激
光场与分子之间的偶极吸引力来反射强场搜寻态

的分子的新方案, 该方案可以实现分子的镜面反射
[16]. 2008年我们提出了一种采用蓝失谐半高斯激
光场构建分子反射镜的方案, 并用蒙特卡洛模拟的
方法详细研究了冷分子在这种反射镜中的动力学

过程 [17]. 可以采用特殊分布的光场来构建分子反
射镜, 就是中性分子束的精确操控的一个重要的应
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用, 其中分子反射是利用光场偶极力来实现的, 该
偶极力是由光场的强度梯度产生的. 由于表面等
离子体光子学的发展, 可以构建一些特殊的微纳金
属结构产生的等离激元场用于冷分子的操控. 2011
年我们提出了一种利用微纳金属结构表面激发的

红失谐表面等离激元 (SPP)场进行冷分子的沉积,
实现纳米新材料的制备 [18], 可以类比于直写原子
光刻的方案 [19,20], 是表面等离子光学与分子光学
的一个交叉研究. 本文提出了一个基于金属表面激
发的蓝失谐SPP的微纳分子反射镜的方案, 利用带
有双狭缝结构的金属银膜, 在其表面激发表面SPP
驻波场实现分子束的反射, 下面我们将详细讨论该
分子反射镜的工作原理, 用蒙特卡洛模拟方法研究
分子反射镜工作的动力学过程, 得到该分子反射镜
反射效率等参数.

2 分子反射镜的方案和原理

图 1为基于微纳金属结构激发的SPP场形成
分子反射镜的方案示意图, 入射的脉冲激光束透过
SiO2衬底后, 在银膜的双狭缝结构中激发的电子
振荡在银膜表面形成SPP波. 在两组双狭缝结构
之间的银膜表面, 两列相向运动的SPP相干波形成
干涉场. 在垂直于金属平面的 z方向, SPP场的强
度随着距离金属表面的增加而 e指数衰减 [18], 但是
光场的梯度非常大. 由于中性分子在SPP场具有
非共振极化, 冷分子会受到干涉场对它的偶极作用
力, 这种偶极作用力与干涉场的强度分布有关. 若
光场频率相对于分子某两个能级跃迁频率为蓝失

谐时, 分子受到光场偶极力的方向指向光强减小的
地方, 基于SPP场中光强的分布特征, 往金属膜表
面沿着−z方向入射的分子在行进中受到与飞行方

向相反的光场偶极力的作用, 若光场作用力够强,
入射的分子将被反射, 从而构成分子反射镜. 由于
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图 1 (网刊彩色) 基于微纳金属结构激发的 SPP场的分
子反射镜方案示意图

该SPP 场尺寸在微米量级, 所以由其构成的分子
反射镜属于微型反射镜.

表面等离激元是一种在金属表面处产生的基

于电子极化排布的电磁激发模式. 半无限大金属与
介质材料表面的SPP散射关系可以写成 [21]

kSP =

√
εdεm

εd + εm

2π

λ0
, (1)

其中, kspp是SPP波矢, λ0 是真空中激发激光的波

长, εd 和 εm 分别是周围介电材料和金属的介电常

数. 根据 (1)式可知, 激发的SPP波矢要比相同频
率的激发激光的波矢要大, 也就是说SPP波长小
于激发激光的波长, 用光栅提供精确的倒格矢来满
足匹配条件. 在图 1所示的方案中, 我们设计了两
个双狭缝, 若是应用周期性边界条件的话, 每个双
狭缝实际含有四个狭缝, 那么其结构就是一个光
栅, 该微纳结构金属表面激发的SPP场的分布与
文献 [18]类似. 激发激光从SiO2衬底底部垂直入

射, 在银膜表面上形成SPP波. 当垂直入射的激光
束通过金属光栅时, 产生衍射波, 其沿金属表面的
切向波矢分量由光栅的倒格矢来提供, 在特定的波
长下, 某一级衍射波刚好与SPP波耦合形成驻波
场. 该驻波场被限制在金属表面一个很小的范围
内, 并且该驻波场的强度相对入射激光增强多倍.
银膜表面产生的干涉场的强度与入射激光相比增

强多倍, 但在垂直于银膜的方向指数衰减, 用这个
指数衰减的场实现中性分子的反射. 后面对该分
子反射镜详细工作原理进行讨论时, 以碘分子 (I2)
为例, 由于希望激光的波长相对于分子的某两个电
子态能级的跃迁是蓝失谐的, 根据碘分子的能级数
据, 358 nm的SPP场就可以满足要求 [22]. 我们数
值计算了垂直入射的激发激光波长为 387 nm时银
膜与空气分界面的SPP强度分布, 结果如图 2 (a)
所示. SiO2衬底的折射率为 1.5, 银膜厚度为 150
nm, 这个厚度足以挡住入射激光的直接透射 [23].
SiO2衬底表面的狭缝宽度 c = 235 nm, 两个狭缝
之间的距离为 b = 100 nm. 该结构参数条件下,
产生的SPP波长为 358 nm, 在长度为 2a = 2190

nm的中间区域形成近似均匀的SPP干涉驻波场.
图 2 (a)为 x = 89 nm处 z方向SPP干涉场的强度
分布, 该图表明光场在 z方向指数衰减, 根据理论
计算数据分析, 衰减长度约为 152 nm, 另外光场最
大强度与入射激光强度相比增强了 23.92倍. SPP
干涉场的光强可以用一个三角函数来描述, 它是

I = I

(
e−kzz sin

(2π
λ
x
))2

, 其中A是SPP干涉场
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的峰值强度, kz是SPP波在 z方向的衰减系数, 大
小等于衰减长度的倒数, λ是SPP 波波长.

根据交流斯塔克效应, 原子分子在光场中可
以用没有激光冷却效果的非共振光偶极力进行操

控. 原子分子所受到的光场偶极力与光场的空间强
度梯度有关. 当分子在蓝失谐的SPP干涉场中运
动时所具有的光学势用准静电光学势的形式可以

写成 [17]

U(x, z) =
α

2ε0c
I(x, z)

=
αImax
2ε0c

(
e−kzz cos

(2π
λ
x
))2

, (2)

其中α是分子的平均极化率, ε0是真空介电常数, c
是真空中的光速. 分子通过该光场时所受到的光偶
极力为F (x, z) = −∇U(x, z), 该力可以改变分子
的运动轨迹. 根据牛顿定律以及 (2)式, 我们可以
推得如下分子在SPP干涉场中的运动方程:

dvx
dt = −παImax

mλε0c
e−2kzz cos

(4πx
λ

)
, (3a)

dvz
dt =

αImaxkzz

mε0c
e−2kzz cos2(2πx

λ
), (3b)

根据 (2)和 (3)式可知, 分子在蓝失谐的SPP干涉
场中受到的偶极力指向光场强度减小位置处. 由
于SPP场中光强的这种分布特征, 分子在SPP场
中受到沿 z方向的偶极力的作用, 图 2 (b)为理论计
算的分子在x = 89 nm处 z方向所受到的蓝失谐

SPP场偶极力归一化曲线, 由该图可知, 分子在场
中所受到的偶极力曲线也是 e指数衰减的, 方向都
是 z方向, 而且分子越靠近金属膜表面, 所受到的
偶极力越大. 如果分子束沿−z方向进入SPP场,
那么分子所受到的偶极力与运动方向相反, 那么分
子的速度将会减小, 一旦减为零之后就会改变运动
方向, 变为沿着 z方向运动, 这部分分子就被SPP
场反射了. 在模拟中没有考虑分子和银膜表面的
van der Waals作用, 只考虑分子和表面光场的相
互作用.

分子反射镜反射原理如下: 由于SPP场是保
守力场, 根据能量守恒定理, 若分子的初始位置坐
标为 (x, z), 与脉冲场作用之后的坐标为 (x′, z′), 我
们可以写出下面的表达式:

1

2
mv2i + U(x, z) =

1

2
mv2r + U(x′, z′). (4)

分子反射镜的具体反射过程与光场打开时分子的

初始速度以及初始位置有关. 若分子沿着−z方向

进入SPP场时, 由图 2 (a)可知, 分子的光学势逐渐

增大, 分子的动能开始减小, 也就是速度慢慢减小,
直到变为零, 然后在场的作用下改变运动方向, 从
而被反射. 如果光脉冲的持续时间足够长, SPP 场
中的分子可以完成反射过程, 处于场中的分子的具
体运动情况以及反射情况与分子的初始位置以及

初始速度有关. 模拟时SPP场刚打开时, 脉冲分子
束中速度越大的分子, 需要失去更多的动能, 那么
被场反射的位置势能也越大, 即离金属膜表面越
近. 其中速度很大的分子到达金属膜表面时还具有
−z方向的速度, 这部分分子将被吸附在金属膜上
面. 经过分析可以知道分子的运动过程可能包含以
下三种情况: 第一种是分子在场的脉冲时间之内,
在运动到金属表面之前纵向速度反向, 这部分分子
就被反射了; 第二种是分子在行进了规定的时间之
后, 既没有到达金属膜表面也没有反向, 这部分分
子不被反射, 但是当我们在进行饱和反射率研究的
时候, 如果有这部分分子的存在说明有可能反射率
没有饱和, 可以再增加运动时间, 直到消除这类分
子为止; 第三种可能是分子束中速度大的分子在规
定的时间之内到达甚至超过了银膜表面, 考虑到实
际情况, 分子无法在穿过银膜表面之后继续以受耦
合力作用的形式继续运动, 而被银膜表面吸收.
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图 2 (a) x = 89 nm处 SPP场在 z方向的场分布曲线;
(b) 分子在 x = 89 nm处 SPP场中在 z方向所受偶极力

的归一化曲线
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我们运用Monte-Carlo方法模拟了入射分子
进入SPP场中被反射的整个动力学过程. 模拟过
程中忽略分子束中分子间的相互作用, 近似地认为
每个分子都独立运动, 然后把所有分子的独立运
动过程用数学方法进行统计, 就可以得到冷分子
的反射率和速度分布. 另外把入射的分子束x方

向和 z方向的速度分布近似地设定为高斯分布. 模
拟时SPP场刚打开时, 脉冲分子束中所有的分子
处于场边缘处. 选择合适的场参数, 仔细分析脉冲
I2分子束SPP分子反射镜反射的具体动力学过程.
碘分子的平均极化率 12.1 × 10−40 C·m2/V, 质量
4.2× 10−25 kg. 入射光波长为387 nm, 脉宽10 ns,
强度 I0 = 1.0 × 109 W/cm2, 脉冲染料激光器可提
供这样的光强. 模拟的过程中我们通过分子的末状
态来判断分子是否完成了反射过程, 在研究分子反
射镜的工作状态时, 反射率定义为反射分子数目与
入射分子数目之比. 反射率与分子的初始位置和速
度以及在光场中的运动时间有关, 下面我们分别作
详细研究.

3 模拟结果和分析

我们设定分子的纵向温度为 10 mK, 中心速度
为 5 m/s, 横向温度为 1 mK, 选择的入射分子束可
以从空心金属波导弯曲导引出的分子束获得 [24],
为了能够很详尽的描述分子束被反射的过程, 在
图 3中给出了不同作用时间时分子束的速度分布.
当 t = 0时, 分子束的速度分布为简单的高斯分布;
当 t = 6 ns时, 由速度分布可以很清晰的看出分子
束中的速度分布曲线发生塌陷和分离的同时, 整
体往正速度方向移动, 在正速度 vz = 0.7 m/s处出
现波峰. 由曲线可知, 分子束中大部分分子向正速
度的方向移动, 这部分分子就被反射了, 数据统计
发现此时的反射率为 34.02%; 当 t = 8 ns 时, 分子
束的速度分布继续塌陷, 继续往正速度方向移动,
此时正速度波峰移动到 vz = 3.5 m/s, 这说明随着
作用时间的增加, 被反射的分子在场中被加速, 也
有部分原来没有被反射的分子在这个时间段实现

了反射, 数据统计发现此时的反射率为 4344%; 当
t = 10 ns时, 分子束的速度分布范围更宽, 向更
远的正速度方向漂移, 正速度波峰移动到 vz = 4.8

m/s的同时强度降低, 数据统计发现此时的反射
率为 5589%, 更上个时间段相比, 更多的分子被反
射了. 这些具体的模拟结果与上面理论分析情况

相同.
由图 3可知, 随着分子与脉冲场作用时间的

增加, 反射率在不断增加, 下面我们详细研究反
射率与作用时间的完整关系, 激发激光光强仍为
I0 = 1.0× 109 W/cm2时, 分子束参数与图 3相同,
所模拟的分子反射率与光场相互作用时间之间的

关系如图 4所示, 分子镜的反射率在运动时间 2 ns
之前的时候为零, 之后反射率慢慢增加, 在运动时
间达到 3 ns时, 分子的反射率达到 3.86%. 此后反
射率随着分子与场相互作用时间的增加而非线性

增加, 在3—9 ns之间, 反射率增加比较快, 而大于
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图 3 入射分子束速度分布随着与光场相互作用时间

的变化
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图 4 (网刊彩色) 分子镜反射率随着与光场相互作用时间
的变化 (黑色实心点为蒙特卡洛模拟结果, 红色曲线为拟
合曲线)
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9 ns时, 反射率增加较之前缓慢. 最后在脉冲场延
时 10 ns时, 反射率达到 55.89%, 这就是在此实验
参数条件下, 该反射镜的最大反射率. 此反射率
与时间的变化关系与之前的分子反射镜都是类似

的 [10−17]. 这是因为分子束 z方向速度呈高斯分布,
在短时间之类, 只有极少数分子的纵向速度可以在
SPP场偶极力的作用之下反向, 而之后当多数分子
的速度进入可以被反射的区间时, 分子的反射率急
剧增加, 到最后在时间, 速度大的一些分子被反射,
而这部分分子在分子束中占有的比例较小, 所以反
射率增速变慢. 当所有满足条件的分子在脉冲场持
续时间内均已反射, 反射率就趋于恒定, 这个反射
率也就是我们所说的分子反射镜的最终反射率.
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图 5 (网刊彩色)分子镜反射率随着与入射光强强度的增
加变化情况 (黑色实心点为蒙特卡洛模拟结果, 红色曲线
为拟合曲线)

分子反射镜的反射率除了与光场相互作用时

间有关之外, 还与入射的脉冲激光光强有很大关
系, 因为入射激光光强决定了相互作用偶极力的
大小. 这里我们主要研究的是入射激光脉冲脉宽
10ns恒定不变条件下, 反射率与入射激光光强的
关系, 具体模拟结果如图 5所示. 在这个模拟过程
中入射分子束的参数与上图中相同. 我们模拟得
到了激光光强从 0—1010 W/cm2的分子反射镜的

反射率, 最后获得了如图 5所示的结果, 该图表明
分子的反射率随激光光强的增大而单调迅速增长,
当光强超过 2.0 × 109 W/cm2时增长率变小. 在
光强为 0.1 × 109 W/cm2时反射率为 0, 光强达到
1.0× 1010 W/cm2时, 反射率达到87.69%. 以上结
论的理论解释如下: 入射激光的强度越大, 表面等
离激源场对应的最大光学势越大, 那么能反射的分
子最大速度越大, 也就是反射率越大, 所以随着光
强的增大, 反射率是单调递增的. 由于分子束中分

子速度呈现一定的对称高斯分布, 大速度的分子分
子束中占有的比例较小, 所以光强增大到一定数值
后, 反射率增速变缓. 对于入射激光的光强, 我们
只模拟到了 1010 W/cm2量级, 这是因为过强的脉
冲激光会烧毁金属膜, 不符合实际情况.

因此基于分子反射率这样的变化规律, 我们在
做类似研究的时候, 应该选择适当的运动时间, 既
达到反射分子的目的又不用浪费更多的时间和能

量, 而且在选择脉冲激光器的时候要选择脉冲宽度
远大于这个反射时间的激光器, 使反射效果明显.

4 结 论

我们对一种新型微纳脉冲分子反射镜的动力

学过程进行了详细的研究. 冷分子束在进入微纳金
属结构表面产生的SPP场后受到偶极力的作用, 当
激光光强够大时, 入射的分子束可以被SPP场反射
回去. 分子反射镜的反射率与其运动时间、初始速
度、激光光强有关. 模拟结果表明了在固定光强下,
分子反射率随相互作用时间的增加而增大, 而对于
不同光强有不同的反射率; 随光强的增加而增长,
并且增长趋势在变缓; 分子反射率与分子的初始速
度呈指数递减的关系, 而且分子初始温度与初始速
度平方有着直接的比例关系. 对于这种新型脉冲分
子反射镜动力学过程的研究, 在基本物理问题的研
究、精密测量等方面具有重要作用, 比如, 因为分子
的反射率和反射之后的位置速度分布取决于SPP
场场强的分布情况, 所以该方案可以间接探测表面
近场光场强度分布. 在传统光学中, 光学反射镜可
用来改变光束的传播方向. 相类比, 分子反射镜可
用于改变分子束的传播方向和操控冷分子的运动

轨迹, 因此分子反射镜是分子囚禁、存储、分子波导
和分子干涉仪中的一种最基本的器件 [25−28].
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Abstract
We propose a new scheme for molecular mirror with a blue-detuned surface plasmon ploariton field excited on a

microstructural metal film and study the dynamic process of reflection of cold molecules by Monte Carlo simulation.
Our study shows that this mirror can realize a reflection of cold iodine molecular beam with a longitudinal temperature
of 10 mK and a transverse temperature of 1 mK with a reflectivity of 55.89% when the incident laser is of a 10 ns pulse
width and its intensity is I0 = 1.0 × 109 W/cm2; and the molecular reflectivity increases with increasing incident laser
intensity.
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