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VO2薄膜受脉冲激光辐照实验及理论计算

刘志伟,路远,冯云松,刘瑞煌,胡杰
(国防科技大学 电子对抗学院 脉冲功率激光技术国家重点实验室,合肥230037)

摘 要:为了探究在脉冲激光辐照VO2薄膜过程中,影响薄膜相变响应时间的因素,基于COMSOL对

辐照过程进行仿真计算.建立辐照VO2薄膜的物理模型,并设置模型的边界条件,利用红外脉冲激光辐

照三组通过分子束外延法制备的VO2薄膜,间接得到了薄膜平均吸收率,并将吸收率实验数据带入计

算模型中.在仿真计算中,考虑了激光的功率密度.薄膜基底厚度和薄膜初始温度等因素对仿真结果的

影响.实验结果表明:增大激光功率密度和初始温度.减小基底厚度均可缩短薄膜辐照中心相变时间,并

且相变时间和 激 光 功 率 密 度 呈 指 数 衰 减 趋 势.5000W/mm2的 激 光 辐 照 基 底 厚 度 分 别 为0.15mm、

0.3mm、0.5mm的三组VO2薄膜,达到相变的时间分别为157ns、250ns、455ns,相变时间随薄膜初始

温度升高线性减小.在入射激光功率不明确时,可以通过给VO2薄膜施加一个接近相变点的偏置温度,
适当控制薄膜基底厚度等来缩短相变时间,这对VO2薄膜防护激光干扰中相变响应时间的相关研究具

有一定的借鉴意义.
关键词:激光辐照;防护激光干扰;相变响应时间;COMSOL仿真;VO2薄膜
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ExperimentsandTheoreticalCalculationsofVO2ThinFilms
IrradiatedbyPulseLaser

LIUZhi-wei,LUYuan,FENGYun-song,LIURui-huang,HUJie
(ElectronicCountermeasuresInstituteofNationalUniversityofDefenseTechnology,
StateKeyLaboratoryofPulsedPowerLaserTechnology,Hefei230037,China)

Abstract:InordertoexplorethefactorsthataffectthephasetransitionresponsetimeofVO2thinfilms
irradiatedbypulselaser,wesimulatedtheirradiationprocessbasedonCOMSOL.Thephysicalmodelof
irradiationVO2thinfilmswasestablishedfirst,andtheboundaryconditionsofthemodelwereset,the
infraredpulselaserirradiatedthreegroupsofVO2thinfilmspreparedbymolecularbeamepitaxy,and
theaverageabsorptivityofthefilm wasobtainedindirectly,theabsorptivityexperimentaldatawas
broughtintothecalculationmodel.Theinfluenceoflaserpowerdensity,substratethicknessandinitial
temperatureofVO2thinfilmsonthesimulationresultswereconsideredinthesimulation.Experimental
resultsshowthat:increasingthelaserpowerdensityandinitialtemperature,decreasingthebase
thicknesscanshortenthephasetransitiontimeofthefilmirradiationcenter.What'smore,thephase
transitiontimeandthelaserpowerdensityshowexponentialdecaytrend.The5000 W/mm2laser
irradiatedthreegroupsofVO2thinfilms,respectively,theirbasethicknessare0.15mm,0.3mm,
0.5mm,thetimeofphasechangeis157ns,250nsand455nsrespectively.Thephasetransitiontime
decreaseslinearlywiththeinitialtemperatureofthefilm.Whentheincidentlaserpowerlevelisnot
specified,wecanapplyabiastemperaturewhichisclosetothephasetransitionpointontheVO2film,
andcontrolthefilmsubstratethicknesstoshortenthephasetransitiontime.Thisstudyhascertain

1-1001301



光 子 学 报

guidingsignificanceforthestudyofphasechangeresponsetimeintheVO2thinfilmsdefensinglaser
jamming.
Keywords:Laserirradiation;Defensinglaserjamming;Phasetransitionresponsetime;COMSOL
simulation;VO2thinfilms
OCISCodes:310.6870;140.3470;140.6810

0 引言

VO2是一种相变功能材料,可在相变点前后实现金属-绝缘体之间的相互可逆转变[1],在相变前后对红

外波透过率具有特殊的调制特性,低于相变温度时对红外线高透射,高于相变温度时对红外线低透射,在绿

色节能建筑.国防工业等领域具有较大的应用前景[2-5].在军事应用领域,由于激光武器的快速发展,寻求相

关的激光防护技术也显得日益迫切,而VO2这种相变前后特殊的红外调制特性可被用来作为一种激光加固

材料,以对抗敌方红外激光武器对我方光电设备的干扰或致盲[6].但在实际应用中需要考虑诸多问题,如透

过率调制深度.防护带宽.激光的能量级别等,还有一个关键问题即薄膜对激光防护的响应时间.一般要求从

薄膜受到激光辐照开始,到薄膜发生相变实现防护效能这个过程耗时尽可能短,通常这个响应时间要求小于

光电探测器对激光的响应时间,一般为微秒、纳秒级别[7].尽管目前VO2的相变时间可以在纳秒甚至更短的

时间内完成[8-9],但诱发其相变的响应时间仍然相对较长.理论上可从两个角度寻找解决途径,一是从薄膜本

身出发,对薄膜进行合理设计,比如降低薄膜的相变温度,较常见的有引入离子液体法[10].氢化处理法[11]和

掺杂法等.张娇等[12]采用直流磁控溅射与后退火工艺相结合的方法,在掺氟SnO2(FTO)导电玻璃基底上

制备了高质量的掺钨VO2薄膜,测得掺杂后其相变温度降低到32℃.但掺杂法降低相变温度会产生一个副

作用,即掺钨会使载流子浓度增加,使薄膜的金属态更加稳定,降低薄膜的透过率[13],这对依赖光信号进行

工作的光电探测器是非常不利的.二是从薄膜之外的条件入手,比如在电致相变中提高阈值电压[14-15].光致

相变中提高激光功率等.虽然在对抗激光干扰的实战中,激光是作为矛的一方,无法对敌方的激光源进行控

制,但仍然需要考虑防护中可能出现的激光和其它因素对防护效能影响的实际情况,探究在激光辐照VO2
薄膜中影响其相变响应时间的因素.徐凯[16]等利用ANSYS有限元分析了入射的脉冲激光功率密度.激光光

斑尺寸.脉冲宽度和激光重复频率对VO2薄膜受激光辐照响应时间的影响,得到了在一定范围内增大激光光

斑尺寸和功率密度会缩短薄膜相变响应时间,增大脉宽或重复频率有利于缩短薄膜相变响应时间的结论.但
是徐凯等人在仿真过程中的薄膜吸收率参数来源缺乏一定的说服力,并且在仿真计算中只考虑到激光的相

关参数,而没有考虑到薄膜本身相关因素.因此,在仿真计算之前,通过实验测得薄膜的平均吸收率,并将其

作为仿真参数代入到仿真模型中,同时考虑激光功率密度.薄膜的基底厚度和初始温度等因素对薄膜相变响

应时间的影响,则更加具有参考意义.

1 物理模型

高斯激光辐照薄膜的物理模型如图1.

图1 高斯激光辐照薄膜模型

Fig.1 ModelofthinfilmsirradiatedbyGaussianlaserbeam

利用COMSOL5.2中的固体传热模块,并选择三维瞬态预研究,加载脉宽、激光光斑半径、重频和功率

密度大小均可调的脉冲激光.该模型中的相关参数设置如表1.
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表1 模型中的相关参数

Table1 Relatedparametersinthemodel

Parameters Laserspotradius Laserpulsewidth Laserrepetitionfrequency Filminitialtemperature
Value 0.5mm 20ns 20KHz

Parameters Environmenttemperature Al2O3size VO2size
Value 293.15K 2mm×2mm×Ψ mm 2mm×2mm×50nm

293.15K

其中基底的厚度 Ψ 可以在计算中按照要求进行设置.将薄膜视为热传导均匀的各向同性材料,其中

VO2材料选择[solid,a-axis],它的导热系数设置为150W/(m·k),常压热容为10.8J/(kg·K)[16],而热膨

胀系数.密度等参数为模块默认值.Al2O3选择(alpha)[solidpolycrystallinesapphire],它的相关参数,如导热

系数、常压热容、密度、杨氏模量、泊松比、体积模量、剪切模量等,均为模块默认值.模块中的热通量边界只选

择VO2和激光接触层,且初始温度和环境温度均设置为293.15K.薄膜在受到加载脉冲激光辐照时,其温度

场分布T(x,y,z,t)满足热传导方程

ρc
T
t=κ

2T
x2+

2T
y2+

2T
z2

æ

è
ç

ö

ø
÷+Q(x,y,z,t) (1)

式中的ρ、κ、c分别是薄膜材料的密度、导热系数、比热容,Q(x,y,z,t)为激光产生的外热源,在该传热模型

中势之为内热通量,其表达式为

Q(x,y,z,t)=αI
-
exp{-[(x-1)2+(y-1)2]/a2-βz}f(t) (2)

式中α为薄膜对激光的吸收率,它和透射率τ.反射率γ 的关系为

α+τ+γ=1 (3)

因此可由实验先测得透射率和反射率,间接得到吸收率.I
-

为脉冲激光的平均强度,β为材料的吸收系

数,它和消光系数k和入射波长λ有关

β=
4πk
λ

(4)

加载的脉冲激光,其波形函数为f(t),Γ、τ分别为脉冲激光的脉冲周期和脉冲宽度,则f(t)的表达式

为

f(t)=
1,(n-1)Γ<t<(n-1)Γ+τ
0,(n-1)Γ+τ<t<nΓ{  (n=1,2,3,…) (5)

模型的初始条件和边界条件设置为

T(x,y,z,t=0)=T0=293.15K,Te=293.15K

-κ
T
n z=z0

=h(T-Te)+εσ(T4-T4
e)

-κ
T
n z=0

=h(Te-T)+εσ(T4
e-T4)

-
T
t x,y=0,x,y=2

=0

ì
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ï
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(6)

式中,T0和Te分别为薄膜初始温度和环境温度,h 为薄膜和周围空气的换热系数,由于薄膜在吸收激光能量

的同时,还在向周围环境辐射热量,因此根据斯特潘-玻尔兹曼公式,认为ε=α,其中σ为斯特潘-玻尔兹曼常

数,σ=5.67e-8 W/(m2·K4),由于薄膜极薄,忽略其侧面对环境的散热作用,即可认为其侧面与环境热

绝缘.

2 实验

为了通过式(3)得到薄膜对激光的吸收率α,需要测出薄膜对激光的透过率和反射率,搭建的实验平台

如图2.
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图2 脉冲激光辐照VO2薄膜实验图

Fig.2 ExperimentalschematicdiagramofpulselaserirradiatedVO2thinfilm

图中功率计1、2、3分别是测出入射的激光功率、透过薄膜后的激光功率、被薄膜反射的激光功率P1、

P2、P3.用P2/P1表示薄膜对激光的透过率τ,用P3/P1表示薄膜对激光的反射率γ.因此可以根据式(3)得
到相应的吸收率.对三组膜厚均为50nm的薄膜样品在相同外界环境下进行激光辐照实验,得到各组样品的

透过率、反射率、吸收率曲线,如图3.

图3 各组样品的透过率、反射率和吸收率

Fig.3 Thefransmittance,reflectanceandabsorptivityofsamplesineachgroup
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对各组实验数据进行整理得到表2.

表2 各组样品薄膜的平均透过率、平均反射率和平均吸收率

Table2 Theaveragetransmittance,reflectanceandabsorptivityofVO2thinfilmsineachsamplegroup
Catalogue Sample1 Sample2 Sample3 Average

Transmittance τ1=0.748 τ2=0.771 τ3=0.758 τ=0.759
Reflectance γ1=0.202 γ2=0.156 γ3=0.199 γ1=0.186
Absorptivity α1=0.05 α2=0.073 α3=0.043 α=0.055

由此得到三组VO2薄膜样品的平均透过率、反射率和吸收率分别为0.759、0.186和0.055.所以在实际的

仿真过程中,式(2)里的吸收率取值0.055.

3 仿真结果及分析

研究中,利用分子束外延法(MolecularBeam
Epitaxy,MBE)制备了相变温度约为50℃(324K)
的VO2单晶薄膜,因此可认为薄膜被激光辐照加热

到324K时,可实现由半导体相到金属相的转变.仿
真中,为了探究不同基底厚度对薄膜达到相变的时

间影响,以及入射激光的功率密度对薄膜达到相变

的时间影响,设置了基底厚度为0.15mm、0.3mm、

0.5mm 的三组样品,并对他们分别施加25 W/

mm2、50W/mm2、75W/mm2、100W/mm2、

125W/mm2、150 W/mm2、175 W/mm2、200 W/

mm2功率密度的入射激光,得到仿真结果如图4.

图4 不同厚度基底薄膜达到相变温度的时间

Fig.4 ReachingphasechangetimeofVO2thinfilms
withdifferentthicknessofbase

  随着入射激光功率密度的增大,VO2薄膜受激光辐照温度达到相变温度的时间逐渐缩短,同时温度升高

的速度也逐渐趋于缓和.这表明在其他参数不变的前提下,提高入射激光的功率密度可以缩短薄膜相变时

间,但是功率增大不会使相变时间无限缩小,而是会收敛于某个极小值.这和徐凯[16]等人得到的仿真结论一

致.薄膜基底厚度越大,在同样的激光辐照下,其达到相变的时间也就相应越长,这可能是由于基底厚度增大

导致薄膜对激光的吸热深度变大.在同样辐照时间内,VO2膜层吸收的激光能量相同,但它们向基底传递的

热量与基底的厚度正相关,基底越厚则会从VO2膜层吸收掉更多热量,所以VO2膜层的热损失也就相应越

大,从而延缓VO2膜层的温升速率.
  由图5的三组厚度分别为0.15mm、0.3mm、

0.5mm的基底,在200W/mm2的激光辐照下温度

随时间的变化曲线,可知他们的变化趋势一致,即薄

膜辐照中心温度随着辐照时间线性增加,但达到相

变温度324K的时间随着基底厚度减小而减小.在该

激光辐照下,薄膜中心温度达到324K的时间分别

为53.8μs、55.95μs、60.2μs.为了缩短相变反应时

间,依据图4适当增大激光功率密度可以缩短温升

时间,当把激光功率密度增大到5000W/mm2时,
得到三组不同厚度基底的中心温度达到相变条件的

时间分别为157ns、250ns和455ns,其辐照表面的

温度分布如图6.

图5 不同基底厚度的中心温度随时间变化曲线

Fig.5 Temperature-timecurvesofdifferentbasethickness
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图6 达到相变点时薄膜温度场分布

Fig.6 Thedistributionoftemperaturefieldwhenthefilmreachingthephasetransitionpoint

  图6为薄膜受激光辐照的热分布图,加载的是

高斯激光,因此理想的辐照面热分布情况应该是同

心圆,由内向外温度逐渐降低.但图6中的各分布图

并不是理想情况,主要是由于在网格划分的时候,对
网格的细分设置为“较粗糙”,而不是设置为“精细”.
因为网格划分得越精细,得到的数据也就相对越精

确,温度分布图也就越趋于理想情况,这就涉及到计

算机的计算量问题.
图7是在入射激光功率密度为25W/mm2,基

底厚度为0.5mm时得到的薄膜中心温度达到相变

点时间和初始温度的关系图,即相变时间随着初始

温度的降低线性减小,因此在激光功率密度一定的

图7 不同初始温度下薄膜达到相变温度的时间

Fig.7 Thetimethatthefilmreachesthephasetransition
temperatureunderdifferentfilminitialtemperature

条件下,可以提高薄膜的初始温度进而缩小相变时间.

4 结论

利用分子束外延法,在厚度为0.5mm的蓝宝石基底上制备了厚度为50nm的VO2外延薄膜,通过对薄

膜的激光辐照实验,得到三组薄膜样品的平均透过率、平均反射率、平均吸收率分别为0.759、0.186、0.055.基
于COMSOL多物理场的热传导模块,建立脉冲激光辐照薄膜的物理模型,分别探究了入射激光的功率密

度、薄膜的基底厚度、薄膜的初始温度等因素对薄膜达到相变点时间的影响,结果表明:入射激光功率密度越

大,薄膜达到相变时间越短,但是随着激光功率密度一直增大,相变时间减小的速度非线性,会不断减缓最终

趋于某个极小值,类似于“指数衰减”;薄膜基底厚度的增大会延缓相变的时间;提高薄膜的初始温度有利于

降低相变时间.在入射激光功率密度200W/mm2时,薄膜中心温度达到相变点的时间为微秒级,而入射激光
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功率密度扩大为5000W/mm2时,基底厚度为0.15mm、0.3mm、0.5mm的薄膜辐照中心达到相变温度的

时间分别为157ns、250ns和455ns.
本文通过辐照实验间接得到薄膜的吸收率,并默认其在相变前后保持不变,将其带入COMSOL模型中

进行仿真计算是有一定误差的.因为薄膜在相变前后吸收率会发生一定幅度的变化,即吸收率是相变过程中

的一个变量,这给后期更为精确的仿真计算带来一定挑战.
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