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摘要　通过双温模型研究了飞秒激光照射单层银薄膜和银/金、银/铜双层金属薄膜时的热行为,计算获得了相应

电子温度和晶格温度随着时间和空间的分布.计算结果表明,双层金属结构能改变顶层银的晶格温度,进而改变

其损伤阈值.选择具有更大电子晶格耦合系数的铬作为银的底层薄膜时,顶层银的损伤阈值得到进一步提高.这

对采用银薄膜制作可见光范围内飞秒激光的反射镜具有重要的指导意义.
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１　引　　言
飞秒激光在脉冲激光制备、材料加工、分子光谱、多原子分子的解离与电离等领域已经得到了广泛的应

用.随着超快激光技术的发展,飞秒激光脉冲的输出能量越来越大.在高能量的飞秒激光应用中,常用的反

射镜分为介质膜反射镜和金属膜反射镜.金属银在可见光范围内有较高的反射率,平均值在９５％以上.基

于银的这个物理特性,镀银的反射镜常常被应用于可见光飞秒激光脉冲的反射.而镀银反射镜的损伤阈值
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是一个非常重要的限制飞秒激光系统能量的因子.
近年来,人们开展了大量关于飞秒脉冲激光照射金属薄膜过程中的物理机制方面的研究[１Ｇ３],其中对金

属层表面损伤阈值的计算研究极具价值[４].飞秒脉冲激光照射并加热金属是一个较为复杂的过程[５],这是

因为金属中自由电子的比热容非常小,当一束飞秒脉冲激光辐照到金属表面时,自由电子的温度会在一个极

短的时间里急剧升高,而晶格温度几乎保持不变,这会使在金属中的电子和晶格之间产生一个巨大的温度

差,进而形成一个电子和晶格的非平衡态系统.这个非平衡态系统内的能量传递过程主要是基于电子与晶

格的耦合机制[６].由于多层薄膜的结构能更好地满足光电元件对热、光与电的要求,基于以上的物理过程,

Ibrahim等[７]研究了飞秒激光脉冲照射多层金属薄膜时的热传递物理过程.通常情况下,金属的热物理属

性主要是基于金属内的电子Ｇ电子碰撞和电子Ｇ声子碰撞.对于多层结构的金属薄膜,电子与声子的耦合起

着非常重要的作用,因此,不同组合的多层结构金属薄膜的热过程呈现出不同的特点.在飞秒激光脉冲照射

金属的整个过程中,飞秒激光能量在金属表面趋肤层内使自由电子温度迅速升高,随后在电子与晶格的耦合

机制下,晶格温度累积而缓慢升高,可能损伤金属表面.因此,若在表层金属薄膜下附加另一金属薄膜层,有
可能提高表层金属的损伤阈值.

双温模型(TTM)[８]用于模拟飞秒激光照射时金属薄膜的热行为,它很好地描述了飞秒激光脉冲与金属

相互作用中的非平衡态过程.这个过程可以分为三个阶段:１)飞秒激光脉冲能量通过自由电子在金属表面

趋肤层进行沉积;２)激光能量通过自由电子的热扩散传递到金属内部;３)热电子通过电子晶格耦合机制将

激光能量转移给晶格.本文利用TTM模拟了飞秒激光照射银薄膜或以银膜作为顶层金属并结合其他金属

的双层结构金属薄膜,发现在双层结构中底层金属对顶层银膜的温度变化和损伤阈值有着非常重要的影响.

２　理论模型
在飞秒激光脉冲照射金属的过程中,金属内含有的大量自由电子通过逆韧致吸收过程吸收飞秒激光能

量.当金属趋肤层内的电子吸收飞秒激光的能量时,由于自由电子的比热容非常小,自由电子温度将在短时

间内迅速升高.接下来,电子通过热扩散将吸收的激光能量传递到金属内部,与此同时,电子通过电子晶格

耦合过程将能量转移给晶格[９].电子温度Te 与晶格温度Tl随时间和金属层深度的变化可以用一维TTM
进行描述,双温方程为[１０Ｇ１３]
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式中t为时间,x 为深度,Ce＝γTe 为电子比热容,ke＝ke０BTe/(AT２
e＋BTl)为电子热传导率,Cl为晶格

比热容,kl为晶格热传导率,G 为电子Ｇ晶格耦合系数,S(x,t)为激光热源项,其中γ、ke０、A、B 为相关系数.
热源项S(x,t)可以用高斯(Gauss)型时间变化函数来表示[１４Ｇ１５],即
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式中R 为金属表面的反射率,tp 为飞秒激光的脉冲宽度,α＝１/δ为飞秒激光的吸收系数,I 为飞秒激光能

量密度,β＝４ln２.
图１为飞秒激光照射双层结构金属薄膜的示意图,双层金属的总厚度L ＝２００nm,顶层金属的厚度l

＝１００nm,深度方向x 为正方向.TTM方程可写成
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图１ 飞秒激光加热双层金属薄膜的示意图

Fig敭１ SchematicdiagramoftwoＧlayermetalfilmirradiatedbyfemtosecondlaser
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式中I、Ⅱ分别代表上、下层金属.为了计算(４)~(７)式,必须给出其初始条件与边界条件.在飞秒激光加

热金属之前,电子与晶格子系统处于室温(T０＝３００K)状态[１６],即
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　　飞秒激光脉冲照射金属的整个过程是瞬态的,因此金属薄膜上下表面热对流和热辐射的损失可忽略不

计,则边界条件的形式为[１７]

∂ⅠTe

∂x x＝０
＝
∂TⅡ

e

∂x x＝L
＝０, (１０)

∂TⅠ
l

∂x x＝０
＝
∂TⅡ

l

∂x x＝L
＝０. (１１)

　　在双层结构金属薄膜的接口位置,假设两层金属薄膜接触非常好,则接口位置的边界条件为[１８]
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３　计算结果与讨论
首先,对厚度均为２００nm的单层银薄膜与双层结构金属薄膜进行数值计算.其中两种双层金属薄膜

为:１)１００nm厚的银与１００nm厚的金(Ag/Au);２)１００nm厚的银与１００nm厚的铜(Ag/Cu).在计算过

程中,为了模拟可见光范围内的飞秒激光照射,采用的激光波长为６２０nm,脉冲宽度为１００fs.对于银,相
应激光波长的反射率R＝０．９４４,吸收系数α＝８５μm－１,计算中各金属的热物理参数见表１.在激光能量密

度为２００mJ/cm２ 的条件下,单层银膜和双层金属薄膜表面的电子温度和晶格温度随延迟时间的变化如图２
所示.

表１　金属的热物理参数

Table１　Thermalphysicalparametersofmetals

Parameter Au Ag Cu Cr
G/(１０１７Jm－３s－１K－１) ０．２１ ０．３１ １．０ ４．２

γ/(Jm－３K－２) ６８ ６３ ９７ １９４
ke０/(Jm－１s－１K－１) ３１８ ４２８ ４０１ ９５
Cl/(１０６Jm－３K－１) ２．５ ２．５ ３．５ ３．３

A/(１０７s－１K－２) １．１８ ０．９３２ １．２８ ７．９０
B/(１０１１s－１K－１) １．２５ １．０２ １．２３ １３．４

　　从图２(a)可以看到,三种不同结构金属薄膜表面电子温度在激光照射后迅速升高,并在极短时间内均

０５１４０２Ｇ３
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图２ 激光能量密度为２００mJ/cm２ 时,金属薄膜表面温度随延迟时间的变化.(a)电子温度;(b)晶格温度

Fig敭２ Changeofsurfacetemperatureofmetalfilmwithdelaytimewhenlaserenergydensityis２００mJ cm２敭

 a Electrontemperature  b latticetemperature

达到了最大表面电子温度,即１２．１×１０３K.接着,电子温度在电子热扩散效应下快速降低,此时各类金属薄

膜的表面电子温度的变化不同.单层银膜电子温度的衰减率处于两种双层金属之间,说明双层金属可以延

长或缩短热平衡时间(电子温度和晶格温度达到平衡时所需的时间).Ag/Cu、Ag、Ag/Au薄膜的热平衡时

间分别为８,１３,１６ps.从图２(b)可以看出,当延迟时间为２０ps时,Ag/Cu、Ag、Ag/Au薄膜表面的晶格温

度分别为５８８,６１９,５１３K.在双层结构金属薄膜里,激光能量首先确立趋肤深度内的分布,而后基于电子热

扩散效应将激光能量传递到金属内部,并通过电子Ｇ晶格耦合将能量转移给晶格,使晶格温度升高.这种过

程有助于改变银表面的电子温度,从而有效改变银表层的晶格温度.
当脉冲过后延迟时间为２０ps时,晶格温度随深度的变化如图３所示.可以看到,在表面区域

(０≤x≤１００nm),晶格温度随深度的增加而逐渐降低.对于双层金属 Ag/Cu,在两种金属接口位置(x＝
１００nm),晶格温度突然上升而后缓慢降低;而双层金属Ag/Au的变化恰恰相反.这主要是由于底层Cu、

Au的电子晶格耦合系数比Ag的分别高、低出很多,吸收的激光能量在双层结构金属内部进行了再分配.
同时,电子与晶格耦合效率的不同,使得底层金属优先或者落后于顶层金属而被加热.从表１可以看出,在
三种金属(Ag、Au、Cu)中,相差倍数最大的参数即为电子晶格耦合系数.

表面晶格温度随激光能量密度的变化如图４所示.对于三种不同的金属薄膜(Ag、Ag/Au、Ag/Cu),随
着激光脉冲能量密度的增加,其表面晶格温度增加.其中,单层Ag薄膜表面晶格温度增加的速率处于Ag/

Au的和Ag/Cu的之间,Ag/Au表面晶格温度增加的速率高于Ag/Cu的.随着激光能量密度的增加,双层

金属越来越有效地改变顶层银的晶格温度.

图３ 激光能量密度为２００mJ/cm２ 时,金属薄膜

热平衡晶格温度随深度的变化

Fig敭３ Changeoflatticetemperatureofmetalfilmatthermal

equilibriumwithdepthwhenlaserenergydensityis２００mJ cm２

图４ 金属薄膜表面处最大晶格温度随激光能量

密度的变化

Fig敭４ Changeofmaximumlatticetemperatureatmetalfilm
surfacewithlaserenergydensity

图５对比了不同金属薄膜的损伤阈值及其变化百分比.这里定义金属薄膜表面损伤阈值为使顶层金属

银的晶格温度达到熔点温度Tm(１２３５K)的飞秒激光能量密度.在图５中,２００nm厚单层Ag的损伤阈值

为５８８mJ/cm２;Au作为底层金属时,双层金属的损伤阈值减小为５４７mJ/cm２;Cu作为底层金属时,双层金

０５１４０２Ｇ４
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图５ 金属薄膜损伤阈值及其变化百分比

Fig敭５ Damagethresholdofmetalfilmanditschangepercentage

属的损伤阈值增大为７２３mJ/cm２.分析可知,采用含有较大电子晶格耦合系数的底层金属能提高双层结构

金属的损伤阈值.通过使用底层金属Au和Cu,表层金属Ag损伤阈值改变的百分比分别为－７％和２３％.
从以上的分析可知,选择具有较高电子晶格耦合系数的金属作为底层金属,能有效提高Ag薄膜表面的

损伤阈值.由表１可知,金属铬(Cr)的电子晶格耦合系数是Ag的２０倍.激光能量密度为２００mJ/cm２时,
金属薄膜电子温度和晶格温度的变化及损伤阈值如图６所示.由图６(a)可知,Ag/Cr的表面晶格温度最

低.由图６(b)可知,Ag/Cr的表面损伤阈值为７７０mJ/cm２,提高了３１％.

图６ (a)金属薄膜表面电子温度和晶格温度随延迟时间的变化;(b)金属薄膜的损伤阈值及其变化百分比

Fig敭６  a Changesofelectrontemperatureandlatticetemperatureatmetalfilmsurfacewithdelaytime 

 b damagethresholdofmetalfilmanditschangepercentage

４　结　　论
为了提高银薄膜表面的损伤阈值,通过双温方程计算对比了双层金属薄膜(Ag/Au、Ag/Cu)电子温度

和晶格温度的变化,结果显示,附加不同底层的金属薄膜能改变顶层金属的温度.比较Ag、Au、Cu的热物

理参数,发现三者差距最大的热物理参数是电子晶格耦合系数,因此采用电子晶格耦合系数较大的金属作为

底层的双层金属表面具有更高的损伤阈值.选用具有更大电子晶格耦合系数的金属铬作为底层金属,结果

显示顶层银的表面损伤阈值提高了３１％.
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