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摘要
冷原子可以吸附到表面上，并在结合能足够小时发出单个声子。使用多模式 Rabi模型研究了在这个量子区域中声子

阻尼和吸附剂尺寸对吸附速率的影响。研究表明，相对于费米黄金规则速率，吸附速率既可以增强也可以抑制，类似于
QED中自发辐射速率的腔效应。介观尺寸的吸附剂表现为一个声学腔体，在调谐到吸附跃迁频率时会增强吸附速率，
在失谐时则会抑制速率。这种声学腔体效应发生在振动模式之间的频率间隔超过声子线宽的区域。
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介绍

原子的辐射特性可以通过将其置于空腔中而发生根本性改变。如果空腔调谐到原子跃迁频率，自
发发射率可以相对于自由空间值得到增强；如果空腔与跃迁频率失谐，自发发射可以被抑制。这种帕
尔塞尔效应 [1]是原子与空腔修改的电磁真空相互作用的表现。

在固体中，存在类似的声音浦里细胞效应；例如，金刚石中的色心可以作为一个激发原子，在衰变
时发射声子（实声子和虚声子）。通过将色心放置在一个调谐到自旋跃迁频率的纳米机械共振器中，自
旋弛豫率可以被增强 [2]，增强因子为 10。

固体中存在一些涉及声子发射或吸收的效应（例如，热传导和电传导、BCS超导性和光学吸收与
发射）。声学普鲁塞尔效应可以通过控制与声子的相互作用来改变固体的性质。可以操纵材料声子特性
的机械超材料 [3]可能为实验实现这一目标提供一种方法。

在这封信中，研究了声腔对冷吸附剂吸附的影响。使用狄拉克-弗伦克尔变分原理 [4, 5]，制定了一
个描述声子辅助量子吸附的时间依赖性描述，并获得了声学浦尔塞尔效应在声子辅助吸附率上的封闭
形式表达式。吸附剂的有限尺寸创造了声腔，这修改了振动模式的密度，改变了吸附剂-声子相互作用，
从而增强了或抑制了吸附速率。

多模量子兰伯模型

多模量子拉比哈密顿量 [6, 7]提供了一个简化的模型，用于描述二维吸附剂 [8]上的声子辅助量子
吸附

H = Ha +Hp +Hi (1)

其中

Ha = Ecc
†c− Ebb

†b (2)

Hp =
∑
n

ωna
†
nan (3)

Hi = −g(c†b+ b†c)
∑
n

(a†n + an) (4)

模型考虑了吸附质的两种状态：第一种是气体相中吸附质的初始状态，其能量为 Ec；第二种是吸
附质与表面结合的状态，其能量为 −Eb。c†（c）在气体相中生成（湮灭）一个吸附质，而 b†（b）生成
（湮灭）一个与表面结合的吸附质。a†n (an) 在第 n 个模式中产生（湮灭）一个声子。吸附通过置换吸
附剂发生，假设该吸附剂为一张受张力的弹性膜。

耦合常数 g 是静态表面势能的法向导数的一个矩阵元，如参考文献 [9]中所述。对于冷吸附物，g
与气体相中吸附物能量的平方根 [10]成正比，并且可以被实验控制 [11]。

吸附剂被取为一个半径为 a的盘，其边缘被固定，形成一个声学谐振器。圆对称模式的振动光谱
被认为是 ωn = cπn/a(n = 1 . . . N)，其中 c是横向声速。这种类型的谐振器是通过使用机械剥离方法
将石墨烯悬挂在 SiO2衬底 [12]的表面孔上制造出来的。
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变分近似猜度

依照 Ref. [8]，可以应用 Dirac-Frenkel 变分原理 [4, 5]制定一个描述吸附动力学的时间相关表述。
选择了一个描述基本吸附过程的时间相关变分状态，并获得了系统的有效拉格朗日量。变分状态中的
时间相关振幅作为广义坐标。变分振幅的运动方程源自有效拉格朗日量的欧拉-拉格朗日方程。这些运
动方程可以进一步通过积分变换方法求解。
系统的变分态被认为是两种状态的叠加：吸附剂上能量为 Ec 的吸附物初态，并伴有声子的热分

布；其次，吸附物与吸附剂结合，并且存在一个额外的声子。

|ψ(t)〉 =
(
C(t)c† +

∑
m

Bm(t)a†mb
†
)
|{nq}〉 (5)

其中 |{nq}〉 =
∏

q

(a†
q)

nq√
nq !

|0〉。C(t)和集合 Bn(t)被视为变分函数。
在 Dirac-Frenkel方法中，有效拉格朗日由

L = 〈ψ(t)|(i( d
dt

−H)|ψ(t)〉 (6)

给出。对于方程 5中的变分试探函数，在对声子矩阵元进行热平均后得到以下拉格朗日

L = iC∗ dC

dt
+ i

∑
p

(np + 1)B∗
p

dBp

dt
− (Ec +

∑
m

nmωm)C∗C

+
∑
m

B∗
mBm(nm + 1)(Eb −

∑
p

npωp) + g
∑
m

(C∗Bm +B∗
mC)(nm + 1) (7)

其中 nm = 1/(exp(ωm/T )− 1)，初始热分布（模式m）是吸附剂中声子的初始热分布。这个拉格朗日
的欧拉-拉格朗日方程为

i
dC

dt
= (Ec +

∑
p

npωp)C − g
∑
m

(nm + 1)Bm (8)

i
dBn

dt
= −(Eb − ωn −

∑
p

npωp)Bn − gC (9)

动力学发现于这一组耦合线性一阶方程的解中，这些方程是关于变分函数的，并且初始条件是吸
附物从气体相开始，在 t = 0(C(0) = 1和 Bn(0) = 0)。
方程 8和 9可以使用拉普拉斯变换进行解析求解；例如，入口通道 C̃(s)的拉普拉斯变换振幅为

C̃(s) =
i

is− Ec −
∑

p npωp − g2
∑

p
np+1

is+Eb−ωp−
∑

m nmωm

(10)

时间依赖振幅 C(t)，Bm(t)可以通过在复 s平面中使用布洛奇轮廓逆变换获得。C̃(s)的极点是

isn − Ec −
∑
p

npωp − g2Σ(isn) = 0 (11)

的 N + 1解，其中
Σ(is) =

∑
p

np + 1

is+ Eb − ωp −
∑

m nmωm

(12)
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吸附速率

吸附速率可能通过吸附质自能获得，使用

R ≈ −2g2 Im Σ(E) (13)

其中 E = Ec +
∑

p npωp是系统的初始能量。在没有声子阻尼的情况下，对于有限大小的吸附剂来说不
存在真正的吸附，以及 R = 0。吸附质只有两种可能性：迅速弹性散射回气相或激发一个共振 [13]，在
一段时间延迟后衰减回气相。对于足够多的模式，方程 13中隐含的求和可以用拟连续近似下的声子频
率 ω的积分来替代

R0 ≈ −2g2 Im
∫ ωD

0

dωD0
n(ω) + 1

Ec + Eb − ω
(14)

D0是圆对称模态的振动密度。这个积分目前是不确定的，因为积分路径上存在奇点；然而，不可避免
的夹持损耗会抑制声子，这意味着从物理角度来看，声子频率必须获得一个小的虚部 ω → ω − iη。这
解决了积分的不确定性，并给出了极限下的以下吸附速率 η → 0+

R0 = 2πg2D0(n(Ωs) + 1)Θ(ωD − Ωs) (15)

其中 Ωs = Ec + Eb,ωD 是膜支持的最高振动频率，而 Θ是 Heaviside函数。这是使用费米黄金规则得
到的相同结果。
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图 1. 相对于共振情况下的耦合强度 η
∆ω
，吸附率 R/R0 的变化（绿色表示 N = 4 和 Ns = 1；蓝色表示 N = 60 和

Ns = 15）。主导渐近行为 R/R0 对于 η
∆ω

→ 0给定在方程 18中的图像（洋红色，点划线）。费米黄金法则结果（水平，
红色）显示用于比较。对于低 η

∆ω
，速率相对于 R0 增强。

然而，对于介观吸附剂，对求和的准连续近似可能是一个较差的近似。在低温 T � ∆ω下，吸附
率可以重写为

R ≈ −2g2 Im
N∑

m=1

1

(Ωs − ωm + iη)
(16)

=
2g2

∆ω
Im

(
ψ
(
Ns + i

η

∆ω
−N

)
− ψ

(
Ns + i

η

∆ω

))
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其中 ψ(z)是 digamma函数 [14]和 Ns ≡ aΩs

πc
。(Ns被限制小于 N，以使单声子发射的吸附在能量上是

可能的。) 相对于 R0的吸附速率与 g无关，由以下公式给出

R

R0

=
1

π
Im

(
ψ
(
Ns + i

η

∆ω
−N

)
− ψ

(
Ns + i

η

∆ω

))
(17)

（对于 η � Ωs，在高温区域此表达式也有效。）
ψ(z) 在负整数 [14]处有简单的极点。因此，R/R0当 η

∆ω
→ 0的渐近行为敏感地依赖于 Ns，即：

R

R0

∼

∆ω
πη
, Ns ∈ N+

1
π
(ζ(2, Ns −N)− ζ(2, Ns))

η
∆ω
, otherwise

(18)

其中 ζ(s, q)是 Hurwitz zeta 函数。
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图 2. 相对吸附率 R/R0 与耦合强度 η
∆ω
的关系图，对于非共振情况 N = 60，其中 Ns = 14.25（蓝色）；N = 5中的

Ns = 1.25（绿色）。主导渐进行为 R/R0对于 η
∆ω

→ 0的图（洋红色，点划线）被绘制出来。普尔 ���抑制对于所有 η
∆ω

都很明显。

如果 Ns ∈ N+，则相对吸附速率会有所增强（见图 1）。那么，要使吸附速率提高十倍，则需要声
子阻尼率为 η ∼ ∆ω/10π。
然而，如果 Ns /∈ N+，则 η = 0+的吸附速率完全被抑制（见图 2和 3）。
幸运的是，即使Ns接近一个整数，也存在一个中间区域，在该区域内相对吸附率在有限阻尼阈值

η0以上会增强。图 3提供了 Ns = 9.89的这样一个示例，其中涉及 η0 ≈ 0.04 ∆ω。
这些结果可能有许多应用；使用架构机械超材料 [15]在吸附剂表面创建声腔可能会用来改变冷吸

附物的吸附速率。对于诸如原子芯片 [16]或原子镜这样的量子设备，这可能是抑制降低设备性能的不
必要的吸附 [17]的一种方法。这些结果还提供了一个腔增强反应的例子，这是极化激元化学 [18]工作
的声学类似物。
类似于腔 QED[19]中的实验研究，声学 Purcell效应可能提供了一种探测声子真空并深入了解介

观尺度下凝聚态系统性质的方法。感谢 NASA拨款编号 80NSSC19M0143对本工作的支持。
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