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飞秒激光照射金箔的分子动力学模拟

闫　焱　李　凌
上海理工大学能源与动力工程学院,上海２０００９３

摘要　采用耦合双温度模型的分子动力学方法对飞秒激光照射金箔的传热过程进行了模拟研究,利用序参数法对

固相原子和液相原子进行了区分并获取了固液界面的位置及温度随时间的变化规律.在此基础上探究了激光能

流密度对熔化过程的影响.结果表明,随着激光能量的吸收及传递,金原子逐渐由面心立方的规则排列变为无序

的松散排列,固液界面随时间逐步向金箔底部移动,金箔体积不断变大.当激光能流密度较小时,金箔未完全熔

化,且熔化发生时刻较晚.激光能流密度越大,金箔熔化越早越快,熔化深度也越大,固液界面处温度也越高.
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Abstract　Theheattransferprocessofgoldfoilsirradiatedbyafemtosecondlaserpulseissimulatedandstudiedby
themoleculardynamicsmethodcombinedwiththetwoＧtemperaturemodel敭Alocalorderparameterisadoptedto
distinguishthesolidandliquidphaseatomsandthechanginglawsofthelocationandtemperatureofthesolidＧliquid
interfaceversustimeareobtained敭Onthisbasis theeffectoflaserenergyfluxdensityonthemeltingprocessis
investigated敭Itisshownthat withtheabsorptionandtransferoflaserenergy thelatticearrangementofAuatoms
changesgraduallyfromaregularandfaceＧcenteredＧcubicstructureintoanirregularandlooselyarrangedone敭As
timegoesby thesolidＧliquidinterfacegraduallymovestowardsthebottomofthegoldfoil andthefoilvolumealso
expandsgradually敭Whenthelaserenergyfluxdensityislow thegoldfoildoesnotmeltcompletelyandthemelting
isdelayed敭Incontrast thehigherthelaserenergyfluxdensityis themeltingoccursearlierandmorerapidly the
meltingdepthislarger andtheinterfacialtemperatureishigher敭
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１　引　　言
飞秒激光以其在金属加工过程中的“无热”加工、超高速熔化凝固、较快加工速度等特点成为微细加工的

理想工具[１Ｇ２],引起了国内外学者的广泛关注,目前这方面的研究主要依靠实验和数值模拟方法.基于双温

度模型的连续介质法是一种宏观尺度的数值模拟方法,能够很好地描述激光与材料作用过程中的两步传热

特性[３].然而,其中的一些物理过程很难用数学方程来合理地假设和简化,因此,双温度模型在模拟激光烧

结与烧蚀方面存在一些难以解决的问题[４],如短脉冲激光照射材料时产生的高度非平衡条件下的相变过程

的描述[５].分子动力学方法是一种原子尺度的数值模拟方法,它将经典牛顿运动力学应用到原子体系,通过

求解牛顿运动方程得到每个时刻原子的位置、速度等微观参数,然后采用统计物理学方法对这些微观参数进
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行统计计算,该方法可以从微观角度对材料的相变过程进行直观描述.但经典的分子动力学是建立在平衡

传热基础上的,并不能描述激光与材料作用时电子晶格间的非平衡传热过程.因此,为了兼顾双温度模型与

分子动力学模型的优点,本文将分子动力学方法(MD)和基于双温度模型(TTM)的连续介质法相结合来模

拟飞秒激光照射金箔的传热过程,获取了固液界面的变化规律,探究了激光能流密度对熔化过程的影响.

２　计算模型和数学方法
２．１　物理模型

激光照射到金箔表面的计算模型如图１所示.半峰全宽w１/２＝２００fs、能流密度J＝３０J/m２ 的激光从

右边照射金箔,激光的作用时间为８００fs.金箔厚度L＝６．１２nm,初始温度为３００K,该模型共包含５４９个

原子,金的势函数采用嵌入原子(EAM)势函数[６].长(x)、宽(y)方向长度均为１．２２nm并采用周期性边界

条件,金箔左侧面设为弹性表面[７],右侧面设为自由表面.

图１　计算模型

Fig敭１　Computationalmodel

２．２　MD和TTM的耦合

加入激光前,温度设为初始温度３００K,对金箔进行分层,每一层厚度为ΔXMD,如图１所示.
加入激光后,电子声子的耦合作用使原子产生了附加运动,原子的受力方程为[５]:

mi
d２ri

dt２ ＝Fi＋ξmivT
i, (１)

式中Fi 为第i个原子在激光作用前所受的力,mi为第i个原子的质量,ri(x,y,z,t)为某时刻原子所在位

置,t为时间,vT
i 为原子的运动速度vi 与该原子所在层的运动速度vc 的差值.ξ 为修正系数,其计算

公式为[５]

ξ＝
１
n∑

n

k＝１
G Te(z,t)－Tl[ ]/∑

i
mi(vT

i)２, (２)

式中G 为电子Ｇ晶格的耦合因子[８];n＝ΔtMD/ΔtTTM,ΔtMD 为分子动力学系统中的时间步长,ΔtTTM 为双温度

模型中的时间步长;Te(z,t)为电子温度;Tl为每一层中的晶格平均温度,计算公式为

Tl＝∑
i
mi(vT

i)２/(３KBNcell), (３)

式中KB 为玻尔兹曼常数,Ncell为每一层中的原子个数.
由于金箔中电子的热熔比晶格的热熔小,在激光脉冲作用时电子温度可以在极短的时间内急剧升高,而

此时晶格温度的变化很小,所以忽略激光与晶格的直接作用,将激光能量看作先传递到电子,再由电子声子

耦合作用传递给晶格.该模型中所使用的微尺度下的等效热传导方程为[９]
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式中Ce 为电子热容[１０],S０ 为源项,ke 为等效电子导热系数[１１].ke 的表达式为

ke＝χ
(ϑ２e＋０．１６)５/４(ϑ２e＋０．４４)ϑe
(ϑ２e＋０．０９２)１/２(ϑ２e＋ωϑl)

, (５)

式中ϑe＝Te/TF,ϑl＝Tl/TF,TF 为费米温度;χ 为电子热导率系数,ω 为电子热导率常数.

G 的表达式为
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式中Ae、Bl、GRT 均为常数.

S０ 的表达式为[９]
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式中δ和δb 分别代表光子穿透深度和电子碰撞深度,R 为金箔表面的反射率.

２．３　金箔固液状态的判定

利用 Morris[１２]提出的序参数法来区分固相原子与液相原子,每一个原子的序参数为

φ(i)＝
１
６
１
h∑

h

j＝１
∑
６

k＝１
exp(iqk􀅰rij)

２

, (８)

式中两原子i和j之间的距离rij＝|rij|,且rij小于截断半径rcut;h 为和原子i最近邻原子总数;q为一组倒

易矢量,其取值不唯一但必须满足exp(iqk􀅰rij)＝１,文献[５]给出了q的最佳取值.
在截断半径内,与每个原子邻近的的h 个原子的序参数的平均值为

φ(i)＝
１

h＋１φ(i)＋∑
h

j＝１
φ(j)[ ] . (９)

根据文献[６]可知,当序参数在[０,０．０４]范围内时,金箔为液态;当序参数在[０．０４,１]范围内时,金箔为固态.
序参数平均值越大,原子越有序,对于理想晶格,原子的序参数为１;对于液相物质,原子序参数接近０.

３　结果与讨论
３．１　算法的验证

为了对算法进行验证,对w１/２＝２００fs,J＝３０J/m２ 的激光照射６．１２nm厚金箔的传热过程进行模拟.
单个原子在整个过程中吸收的能量

Fabs＝ １－R( )􀅰J􀅰S/N ＝ １－０．６( ) ×３０×(３×４．０８×１０－１０)２/(５４９×０．６２５×１０１９)＝０．２０５eV,
(１０)

式中N 为原子总数,S 为激光照射到金箔的面积.
金原子平衡状态下总能量E０ 与激光作用后总能量E１ 随时间的变化曲线如图２所示.由图可知,平衡

状态下(温度为３００K),单个原子所具有的总能量E０＝－３．６４５eV;激光作用金箔后,单个金原子在平衡状

态下的总能量E１＝－３．４３０eV.两者之差

ΔE＝E１－E０＝０．２１５eV. (１１)

Fabs和ΔE 之间的相对误差ε＝
Fabs－ΔE

Fabs
＝４．８７％,误差在可接受范围内.

图３所示为金箔中电子和晶格平均温度随时间的变化曲线,其中Te、Tl分别为电子、晶格的平均温度.
结合图２和图３可以看出,以激光开始照射金箔的时刻为起始零时刻,电子和晶格达到能量平衡是在１６ps
左右,而电子和晶格之间达到温度平衡要２６ps左右,这也正印证了激光和金箔作用过程中热流和温度之间

的滞后效应.

３．２　飞秒激光照射金箔的相变过程

对w１/２＝２００fs,J＝３０J/m２ 的激光照射６．１２nm厚金箔的相变过程进行模拟研究.图４(a)所示为激

光照射金箔６０ps后平均序参数的分布情况,由图可以看到当０≤z≤３６×１０－１０ m 时,平均序参数在

[０．０４,１]范围,金箔为固态;当３６×１０－１０m≤z≤６８×１０－１０m时,平均序参数在[０,０．０４]范围内,金箔为液

态.图４(a)中金箔固液态的分布和图４(b)中金箔在xoz面上的微观投影相对应.

w１/２＝２００fs、J＝３０J/m２ 的激光照射６nm厚金箔时,不同时刻金箔的微观投影如图５所示.由图可

以观察到,平衡状态的原子排列比较规则,原子在各自的原胞内作小范围振动.随着激光能量的增加,金箔

的温度逐渐升高,同时上层原子的晶格结构最先遭到破坏,原子排列变得不规则,金箔开始熔化,随着时间推

移这种不规则排列逐渐向深处扩散,固液界面向金箔底部移动,最终在１４０ps左右金箔全部熔化.由于激

光能量比较低,金箔熔化时过热度较低,所以产生了上述非均匀熔化的现象.这个过程中金箔的上表面不断
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图２　金原子平衡状态下总能量E０ 与激光

作用后总能量E１ 随时间的变化

Fig敭２　TotalenergiesofE０at

equilibriumstateandE１

afterlaserirradiationversustime

图３　金箔中电子和晶格的

平均温度随时间的变化

Fig敭３　Averagetemperature
ofelectronsand

latticesingoldfoilsversustime

图４　当t＝６０ps时,(a)平均序参数随厚度的分布情况和(b)金箔的微观投影图

Fig敭４　 a Distributionofaverageorderparameterversusgoldthicknessand

 b microscopicprojectionofgoldfoilwhent＝６０ps

图５　不同时刻金箔的微观投影图.(a)t＝０ps;(b)t＝４０ps;(c)t＝８０ps;(d)t＝１２０ps;(e)t＝１４０ps
Fig敭５　Microscopicprojectionofgoldfoilatdifferentmoments敭 a t＝０ps 

 b t＝４０ps  c t＝８０ps  d t＝１２０ps  e t＝１４０ps

向上移动,金箔的体积逐渐变大.金箔的这种沿入射面法线方向膨胀的现象与金箔中激光引发的压力沿此

方向的传播有关.
平衡状态下金箔的体积随温度的变化如图６(a)所示,由图可知,当温度为１０００K时,平衡状态下金箔

体积V＝９．８４１ １́０－２７ m３.激 光 照 射 金 箔 时 最 终 温 度 稳 定 在１０００K 左 右,对 应 的 金 箔 最 终 体 积

V∗＝１０．０４２ １́０－２７m３,如图６(b)所示.显然V∗＞V,这主要是由激光引发的压力在入射面法线方向上的

传播引起的.另外,结合图２和图６(b)可知,由于在前１６ps时间内电子将能量全部传递给晶格,因此金箔

体积在最初１６ps时间内急剧增大;而１６ps后由于晶格中的总能量不变且只在金箔中由上至下传播,所以
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金箔体积平缓增大,其变化曲线呈近似线性.

图６　金箔体积的变化.(a)平衡状态下;(b)飞秒激光照射金箔过程中

Fig敭６　Volumeofgoldfoilsversustime敭 a Atequilibriumstate  b inthelaserirradiationprocess

图７(a)给出了固液界面位置随时间的变化,当０≤t≤４０ps时固液界面下降明显,说明此时段内金箔熔

化速度较快,当４０ps≤t≤１００ps时固液界面下降速度减慢,当１００ps≤t≤１４０ps时固液界面下降速度又

增大,直到金箔完全熔化.这是由于在金箔中心生成了激光引发的压力[７],该压力向上下两个表面传播,中
心压力高并逐渐向两侧减小,这引起了熔化速度的变化.图７(b)所示为固液界面温度随时间的变化曲线,
界面处的温度随时间增加而升高,在３０ps左右达到最高温度１３００K左右,而后又逐渐降低.

图７　固液界面的(a)位置和(b)温度随时间的变化

Fig敭７　 a Positonand b temperatureofsolidＧliquidinterfaceversustime

３．３　激光能流密度对熔化过程的影响

图８(a)所示为不同激光能流密度下固液界面熔化深度随时间的变化曲线.由图可知,当激光能流密度

较小时(J＝２０J/m２)金箔未完全熔化,在较短时间内发生熔化再凝固现象;当能流密度的足够大时,金箔完

全熔化;在同一时刻,能流密度越大,熔化深度越大,总的熔化时间越短.图８(b)所示为不同激光能流密度

下固液界面温度随时间的变化,在同一时刻,激光能流密度越大,界面温度越高,达到峰值所需的时间越短,
但是界面温度变化趋势相同.这是由于模拟中激光脉冲作用时间只有８００fs,激光先将能量迅速传递给金

箔表面的电子,而后金箔表面的电子以缓慢的速度将能量传递给金箔表面的晶格,直至晶格温度升高并超过

熔点从而发生熔化.在这个过程中,晶格中的能量不断地向金箔深处传播,于是固液界面处温度呈现出先升

高到达峰值后又下降的趋势,当固液界面处温度下降到不足以令金箔继续熔化时就出现了最大熔化深度;随
着能量继续向金箔深处传播,固液界面处的温度继续下降,金箔发生再凝固现象,因而熔化深度又开始逐渐

减小并最终变为零.当激光能流密度增大到一定程度时,整块金箔会发生熔化,并且能流密度越大熔化

越快.
此外,模拟结果显示激光能流密度越大,金箔初始熔化的时刻越早.当激光能流密度分别为２０,２５,

３０J/m２时,金箔的初始熔化时刻分别为１５ps,１２ps和１０ps.
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图８　不同激光能流密度下固液界面(a)熔化深度和(b)温度随时间的变化.

Fig敭８　 a Meltingdepthand b temperatureofsolidＧliquidinterface
versustimeatdifferentlaserfluxdensities

４　结　　论
利用耦合双温度模型的分子动力学方法从微观角度对飞秒激光照射金箔的过程进行了研究.使用序参

数法判定金箔的固液状态,进而获取固液界面的变化规律.研究发现,当飞秒激光照射金箔时,金箔的晶格

结构随着温度的升高逐步遭到破坏,金箔发生了熔化现象,固液界面随时间逐渐向金箔底部移动.这个过程

中金箔的体积不断增大,且比相同温度下的平衡状态体积更大.金箔固液界面处的熔化速度受内部压力的

影响发生变化,界面处温度随能量在金箔中的传递发生先升高后降低的变化.此外,当激光能流密度较小

时,金箔未完全熔化,且初始熔化的时刻相对较晚.但随着能流密度的增加,初始熔化时刻提早且熔化速度

变快,直至金箔完全熔化;能流密度越大固液界面处温度越高.
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