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摘要　在传统双温模型中引入傅里叶热扩散机制，提出了一种时间序列热弛豫模型。数值研究获得了飞秒激光整

形脉冲与金膜作用的跨时间尺度（飞秒～纳秒）热弛豫特性及温度场时空进化规律，并获得了双温弛豫周期与整形

冲间隔的依赖关系。该研究对于澄清飞秒激光与金属作用的超快热弛豫机制，调控飞秒激光微纳加工中的超快加

热过程具有重要意义。
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１　引　　言

飞秒激光能够对材料进行精细微纳加工，这和

飞秒脉冲与物质作用的机制紧密相关，飞秒激光脉

冲与不同性质物质作用机制不完全相同，这导致了

飞秒激光烧蚀材料中物理机制的复杂性。为了能够

更好地控制飞秒激光微纳加工的过程，人们对飞秒

激光脉冲与物质作用机理进行着不断地探索。由于

飞秒激光和材料作用的时间非常短，加工过程难以

观测，但是随着计算机技术的不断发展，利用计算机

模拟方法可对实验过程进行模拟仿真，从而对实验

过程进行合理的解释并对其进行指导。对于金属材

料，普遍认为飞秒激光烧蚀中的超快电子激发过程

可以用双温模型（ＴＴＭ）来描述，即认为金属中的电

子和声子处于非平衡加热过程。２０世纪６０年代

０５０２００５１
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初，俄罗斯学者首次提出了超短脉冲与金属作用的

双温方程，随后又有学者提出了热电子爆破模型，用

来解释超短脉冲对金属的破坏机理［１］。近些年，由

于飞秒激光技术的进步，许多国家开始了飞秒激光

脉冲与金属作用的理论与实验研究，并结合早期国

外学者提出的理论模型，验证了双温度模型在飞秒

激光加工领域的适用性［２－６］。

近期实验研究发现，通过优化飞秒激光整形脉

冲链参数（脉冲间隔可调的飞秒激光脉冲）可以明显

提高材料的烧蚀效率，而且烧蚀的微结构形貌也得

到明显改善，该现象引起了人们对飞秒激光整形脉

冲链与物质作用机理的深入思考［７］。飞秒激光整形

脉冲链作用材料的加工过程与材料中的电子激发以

及电声弛豫等动力学密切相关。传统的双温模型预

测的热弛豫时间尺度为皮秒量级，该时间尺度内金

属中电子和声子处于极端非平衡态，电子系统和声

子系统具有各自的体系温度，大约几十皮秒后，电子

系统和声子系统的温度达到平衡分布。由于温度梯

度的存在，金属中电声弛豫过程结束后，傅里叶热扩

散机制将会发生作用，这会对材料的烧蚀过程产生

重要的影响。为了澄清飞秒激光整形脉冲作用物质

的加热、破坏机制，优化飞秒激光微纳加工过程和结

果，因而研究飞秒激光整形脉冲激发金膜超快热弛

豫过程具有重要的意义。

本文在传统双温模型中引入傅里叶热扩散机

制，得到了时间序列热弛豫模型，该模型可以对飞秒

激光整形脉冲与金属作用的超快热弛豫过程进行理

论预测。获得了时间整形双脉冲与金膜作用的二维

温度场时空进化规律和时间整形脉冲对金膜双温弛

豫时间的影响规律。该研究对于提升金属膜加工效

率和优化微纳加工过程具有重要的意义。

２　理论模型和方法

当超短激光脉冲作用金属表面时，激光能量首

先被金属中的自由电子吸收，电子系统瞬间（通常几

个飞秒）达到超高的非平衡态。非平衡电子通过相

互碰撞弛豫达到热平衡，这个过程大约在几个飞秒

内完成。随后，在皮秒时间范围内，电子系统将其能

量通过电声耦合的方式传递给局域的晶格，当晶格

温度达到金属相爆温度时，金属中出现烧蚀破坏。

基于上述物理思想，双温模型很早就已经被提出，双

温模型描述的就是金属中电子和声子系统被激发和

弛豫的物理过程，这个过程完成的标志是电子系统

和声子系统达到热平衡。当飞秒激光脉冲序列作用

金属时，脉冲之间的间隔可以通过延迟线调节到飞

秒～纳秒的范围，而传统双温模型能够预测的最大

时间尺度为电声弛豫周期（皮秒时间尺度），因此仅

考虑传统双温模型不足以表述脉冲链与金属作用的

热弛豫规律。基于此，首次提出了时间序列热弛豫

模型，该模型的核心是在双温模型中引入了傅里叶

热扩散机制，时间序列热弛豫模型可以有效预测时

间整形脉冲与金属作用跨时间尺度的热弛豫规律，

并且可以描述多脉冲序列与金属作用的超快热弛豫

过程。时间序列热弛豫模型描述为
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式中互相耦合的（１）式和（２）式描述激光能量沉积和

非平衡双温弛豫过程，双温弛豫结束后，电子温度和

声子温度达到热平衡，由于温度场梯度的存在，傅里

叶热扩散机制将统治以后的热弛豫过程，这可由

（３）式描述。上述等式中，变量犜ｅ和犜ｐ分别表示电

子和声子温度；犜为电声平衡态的温度；ε是发射系

数，取值为０．０３
［８］；σ是ＳｔｅｆａｎＢｏｌｔｚｍａｎｎ常数，犱

为金膜厚度；犜０ 为室温，通常为３００Ｋ。

耦合（１）式和（２）式描述的双温弛豫周期通常在

皮秒范围，（３）式描述的热扩散弛豫周期为纳秒时间

尺度。该模型不仅能够描述飞秒激光单脉冲与金属

作用的热弛豫过程，还可以描述整形脉冲链与金属

作用的超快热弛豫规律。对于飞秒激光整形脉冲链

与金属作用的情形，当脉冲间隔为飞秒或者皮秒量

级时，该间隔小于声子的热扩散周期（纳秒量级），时

间序列热弛豫模型可以简化为传统的双温模型；而

当飞秒激光整形脉冲链间隔在纳秒尺度时，就必须

通过时间序列热弛豫模型来描述其热弛豫规律。研

究激光参数（脉冲宽度、能量密度、入射波长、脉冲

数、脉冲间隔、脉冲能量比等）和薄膜参数（薄膜厚

度、表面反射率、粗糙度等）对金属中的超快热弛豫

过程的影响规律对于诸多重要的科学以及工程应

用，例如在热弹力传感、抽运探测、生物光热治疗等

方面具有非常重要的意义［９－１４］。

飞秒激光放大器或振荡器输出的脉冲通常为高

斯脉冲，当考虑金属对激光的反射和材料对激光的

吸收时，激光脉冲在金属中的热沉积能量吸收率可

表示为

犙＝犛（狓，狉）·犜（狋）． （４）

０５０２００５２
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　　由于高斯光斑在空间上具有旋转对称性，将三

维模型简化为二维模型，既可以完整描述飞秒激光

与物质作用的一般规律，又可以节省计算时间，因

此，这里将采用二维的激光热沉积源：

犛（狓，狉）＝
４ｌｎ２

槡π
１－犚

狋ｐ（δ＋δｂ）
犉×ｅｘｐ －

狉＋狓

δ＋δ（ ）
ｂ

，

（５）

式中犚 为反射率，狋ｐ为脉冲半峰全宽（ＦＷＨＭ），犉

为激光能量密度，δ为趋肤深度，其值取决于入射光

波长和材料的性质，δｂ 是电子弹道传输长度，对于

贵金属，例如金、银、铜等，电子弹道效应必须加以考

虑。弹道效应是光在电子自由程范围可以无碰撞进

入金属中的物理现象。通过抽运探测实验测定，Ａｕ

的弹道传输长度为１００ｎｍ，弹道效应引起光的传输

范围远大于其在材料中的趋肤深度。当研究金膜的

激光破坏阈值时，引入电子弹道效应得到的阈值理

论结果与实验数据吻合得非常好，这说明在贵金属

激光破坏模型中考虑电子弹道效应的重要性。

通过叠加单脉冲时间轮廓可以得到飞秒激光整

形脉冲时间轮廓，对于最简单的情形，即脉冲大小相

同，脉冲间隔可调的时间整形脉冲序列，其热沉积源

的时间项可以描述为

犜ｓ（狋）＝∑
狀

犻＝１

ｅｘｐ －４ｌｎ２
狋－（犻－１）Δ－２狋ｐ犻

狋ｐ［ ］
犻

｛ ｝
２

，

（６）

式中狀表示整形脉冲链中包含的脉冲个数，狋ｐ犻为第

犻个脉冲的半峰全宽，Δ为脉冲间隔。

近年来，实验证明：通过飞秒激光整形脉冲进行

微纳加工，可以大大降低材料烧蚀中的热效应，而且

通过优化飞秒激光整形脉冲链的时间间隔、脉冲能量

比、脉冲宽度等可以获得最佳的烧蚀效率和最优的微

结构形貌，这与飞秒激光整形脉冲链激发导致的材料

特殊光学、热弛豫性质以及烧蚀机制密切相关。下面

的章节会对飞秒激光整形脉冲与金属作用的超快热

弛豫规律进行研究。温度依赖的电子热导［１５］

犓ｅ＝χ
（θ
２
ｅ＋０．１６）

５／４（θ
２
ｅ＋０．４４）θｅ

（θ
２
ｅ＋０．０９２）

１／２（θ
２
ｅ＋ηθｐ）

， （７）

式中θｅ＝犜ｅ／犜Ｆ，θｐ＝犜ｐ／犜Ｆ，犜Ｆ表示费米温度，χ、

η为材料常数。

在相对低温情况下，即犜ｅ犜Ｆ，电子热导可简

化为

犓ｅ＝
π
２狀ｅ犽

２
Ｂ犜ｅ

３犿ｅν
＝犓０

犜ｅ
犜ｐ
， （８）

式中狀ｅ为每单位体积的电子数密度，犿ｅ 为电子质

量，ν为电子碰撞频率，且ν＝νｅｐ＋νｅｅ≈νｅｐ＝γ犜ｐ，

νｅｐ和νｅｅ分别为电子 声 子和电子 电 子碰撞频率，γ

为一常数，犓０ 为常温下的电子热导率。

电声平衡态下的Ａｕ膜热导也可以表示为温度

的函数，Ａｕ膜在平衡条件下的热导为

犓 ＝３２０．９７３－０．０１１１犜－２．７４７犜
２
×１０

－５
－

４．０４８×１０
－９
×犜

３． （９）

　　温度依赖的电子热容可以表示为

犆ｅ＝犆ｅ０
犜ｅ
犜０
， （１０）

式中犆ｅ０为室温下电子热容率，取值为２．１×１０
４／（Ｊ·

ｍ３·Ｋ），犜０ 为室温下电子温度（３００Ｋ）。

当飞秒激光脉冲垂直入射 Ａｕ膜时，将光斑中

心位置设定为坐标原点，金薄膜中电子和晶格初始

温度均为室温，即

犜ｅ（狓，狔，０）＝犜ｐ（狓，狔，０）＝３００Ｋ． （１１）

　　在超短的时间范围内（皮秒时间尺度），Ａｕ薄

膜和外界处于绝热状态，这是由于薄膜与外界的热

交换时间为纳秒量级，而 Ａｕ膜中的电子和声子的

热弛豫周期为皮秒量级，电声弛豫周期内 Ａｕ膜中

的电子和声子来不及与外界进行能量交换，因此可

以认为其与外界处于热绝缘状态，绝热边界条件可

以表示为

犜ｅ

狀 Ω

＝
犜ｐ
狀 Ω

＝０， （１２）

式中狀为垂直于表面方向，Ω为对所有边界逐次取值。

３　结果和讨论

前面建立了飞秒激光与金属薄膜作用的超快热

弛豫时间序列模型，在此基础上，采用有限元

（ＦＥＭ）方法对飞秒激光整形双脉冲与Ａｕ薄膜作用

的热弛豫过程进行数值仿真，为了节省计算时间，提

高计算效率，采用二维时间序列热弛豫模型对飞秒

激光激发 Ａｕ膜的超快热弛豫动力学过程进行研

究。有限元方法通常分为三个步骤：１）建立几何模

型；２）在所建立的几何模型上定义物理模型满足的

数学方程（本研究中主要建立耦合的多物理场方

程）；３）对建立的物理模型进行网格划分、求解和后

处理。在后面的研究内容中，将通过有限元方法对

飞秒激光单脉冲与Ａｕ膜作用的超快热弛豫过程进

行数值仿真和理论分析。

图１为飞秒激光整形双脉冲激发Ａｕ膜中的电

子、声子温度场时空演化。Ａｕ膜对飞秒激光的反

射率为０．９３，飞秒的脉冲的宽度狋ｐ１、狋ｐ２都为１００ｆｓ，

０５０２００５３
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脉冲链能量密度犉 为０．８Ｊ／ｃｍ２，脉冲间隔Δ 为

４ｐｓ，模型尺寸为３μｍ×８μｍ。首先第一个脉冲先

到达Ａｕ膜表面，由于电子对激光能量的共振吸收，

Ａｕ膜中的电子迅速被加热，在２００ｆｓ，电子温度达

到非常高的值，此时声子仍处于“冷”状态；随后，电

子和声子之间由于能量交换加强，电子温度下降，声

子温度上升（２ｐｓ时刻）；在４．２ｐｓ时，第二个脉冲

开始作用于Ａｕ膜，电子再次被激发，电子温度达到

最高值７８０５Ｋ，由于电声耦合作用持续进行，声子

温度进一步上升；随后电子系统的温度持续下降，声

子温度逐渐上升，大约２０ｐｓ后，电子系统和声子系

统达到热平衡。

图１ 整形双脉冲作用Ａｕ膜表面电子、声子温度场时空演化。（ａ）电子温度；（ｂ）声子温度

Ｆｉｇ．１ Ｓｐａｔｉａｌｔｅｍｐｏｒａｌｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｅｌｅｃｔｒｏｎｓａｎｄｐｈｏｎｏｎｓｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｆｉｅｌｄｓｉｎｎｏｎｅｑｕｉｌｉｂｒｉｕｍｓｔａｔｅ．

（ａ）Ｅｌｅｃｔｒｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ；（ｂ）ｐｈｏｎｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

图２ 整形双脉冲作用Ａｕ膜表面电声平衡温度场时空演化图中的色彩代表温度（红色：高温，蓝色：低温）

Ｆｉｇ．２ Ｓｐａｔｉａｌｔｅｍｐｏｒａｌｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｅｑｕｉｌｉｂｒｉｕｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｆｉｅｌｄｓａｆｔｅｒｅｌｅｃｔｒｏｎｐｈｏｎｏｎｒｅｌａｘａｔｉｏｎｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ

（ｒｅｄ：ｈｉｇｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ，ｂｌｕｅ：ｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ）

　　平衡温度场在随后的纳秒周期内通过傅里叶热

扩散机制进行热弛豫（图２）。可以看出，局域温度

场扩散进入到 Ａｕ膜内部，这个过程大约持续几十

纳秒；由于Ａｕ膜与外界环境存在辐射热交换损失，

Ａｕ膜温度与外界环境温度最终达到一致，当激光

能量密度足够高时，材料的热影响区会发生超快相

０５０２００５４
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变，进而发生相爆导致材料去除。

图３为Ａｕ膜表面光斑中心电子温度与整形双

脉冲间隔的关系。当双脉冲链间隔小于１０ｐｓ时，

电子温度变化随脉冲间隔的增加迅速减小；当整形

双冲链间隔大于１０ｐｓ时，峰值电子温度变化趋于

定值，该现象由电子温度轮廓叠加效应导致，电子

声子的弛豫时间大约为１０ｐｓ，当整形双脉冲间隔

小于电声弛豫时间时，第二个脉冲和第一个脉冲激

发的弛豫态作用，电子温度轮廓具有叠加效应；当整

形双脉冲间隔大于１０ｐｓ，第二个脉冲达到Ａｕ膜表

面，这时第一个脉冲激发的电声弛豫过程已经结束，

因此并没有电子温度轮廓叠加效应产生，电子温度

不随脉冲间隔增加而变化，可以看出，激光能量密度

越大，电子温度上升越高。

图３ 电子温度与整形双脉冲间隔的关系

Ｆｉｇ．３ Ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｓｏｆｅｌｅｃｔｒｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｎ

ｓｈａｐｅｄｄｏｕｂｌｅｐｕｌｓｅｓｅｐａｒａｔｉｏｎ

图４ 声子温度与整形双脉冲间隔的关系

Ｆｉｇ．４ Ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｐｈｏｎｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｎ

ｓｈａｐｅｄｄｏｕｂｌｅｐｕｌｓｅｓｓｅｐａｒａｔｉｏｎ

图４为Ａｕ膜表面光斑中心最大声子温度与整

形双脉冲间隔的关系。当脉冲间隔小于１０ｐｓ时，

声子温度随脉冲间隔增加而上升；当脉冲间隔大于

１０ｐｓ时，声子温度随脉冲间隔呈现慢慢下降的趋

势。这是电子温度轮廓叠加效应导致的声子热累积

效应。当两个脉冲重合时，整形双脉冲形成一个大

脉冲，这相当于单脉冲作用的情况，因此声子加热效

率最低；当两个脉冲间隔超过１０ｐｓ时，在第二个脉

冲作用Ａｕ膜时第一个脉冲激发的电声弛豫过程已

经结束，电子温度脉冲之间没有叠加效应，因此声子

温度加热也没有累积效应。可以看出，声子温度在

整形双脉冲间隔大于１０ｐｓ时呈下降趋势，这是由

于激光热能量向Ａｕ膜内部传输加强导致表面温度

下降的结果。该研究的意义在于：通过选择最佳的

整形脉冲间隔可以获得最高的声子加热效率，这为

实验中寻找最佳整形脉冲链参数，进而提升 Ａｕ膜

烧蚀效率提供了重要的理论基础。

图５为飞秒激光整形脉冲链能量密度对电声弛

豫时间的影响。可以看出激光能量密度越大电声弛

豫时间越长，该结论与飞秒单脉冲激发 Ａｕ膜中激

光能量密度对电声弛豫时间的影响规律一致。该现

象的原因在于：激光能量密度增加可以导致电子激

发增强和电子温度增加，引起电子和声子耦合过程

加强，因此电声弛豫时间也随着激光能量密度增加

而变大。激光能量密度对电声耦合时间影响的物理

机制与激光诱导的 ＬＩＰＳＳｓ结构密切相关，Ｗａｎｇ

等［１６］研究发现，电声耦合强度越大，飞秒激光诱导

的ＬＩＰＳＳｓ轮廓越清晰，他们基于双温模型对其进

行了合理的解释［１６］。更重要的是，随着脉冲数的增

加，电声弛豫时间越长，通过调节整形脉冲链中的脉

冲数可以对金膜电声弛豫过程进行有效调控。

图５ 整形脉冲链能量密度对电声弛豫时间的影响

Ｆｉｇ．５ Ｅｆｆｅｃｔｏｆｓｈａｐｅｄｐｕｓｌｅｆｌｕｅｎｃｅｏｎ

ｅｌｅｃｔｒｏｎｐｈｏｎｏｎｒｅｌａｘａｔｉｏｎｔｉｍｅ

４　结　　论

提出了一种时间序列热弛豫模型，利用该模型

成功获得了飞秒激光整形脉冲与金属作用的跨时间

尺度（飞秒～纳秒）热弛豫过程和温度场进化规律。

０５０２００５５
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研究表明：在皮秒时间尺度，飞秒脉冲与Ａｕ膜作用

的能量沉积具有局域特性，而在纳秒时间尺度表现

为扩散特性；通过调节整形激光参数，可以有效控制

温度场局域沉积过程和调控双温弛豫周期。该研究

成果对于澄清飞秒激光与金属作用的超快热弛豫机

制，优化飞秒激光微纳加工中的超快加热过程具有

重要意义。
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