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摘要: 基于固体的能带理论和能量守恒原理建立了一个描述激光与非金属材料作用时载流子随时间空间变化的理

论模型。讨论了材料的破坏阈值、烧蚀深度与激光脉宽、波长和强度之间的关系,同时也讨论了破坏阈值、烧蚀深度与材

料禁带宽度等特性之间的关系。讨论了多光子电离、隧道电离和雪崩电离在激光对材料破坏过程中的不同地位, 理论结

果表明, 光电离在超短脉冲激光对非金属材料破坏过程中对破坏阈值的影响最大。
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Abstrac t: A theoretica l m ode l based on so lid sta te energy band theory and energy conservation is deve loped w hich can

descr ibe temporal and spatia l d istribution o f carriers in nonm eta l m ater ia ls dur ing lase r�induced dam age. The re lation between

dam age thresho ld, ab la tion dep th and laser pu lse dura tion, wave leng th, energy fluence is stud ied w ith them ode .l The e ffects o f the

e lectron ic properties o fm ate rial on dam age thresho ld and ablation depth a re also d iscussed. The respective ro les o fm ulti�photon

ion ization, tunne l ionization, and ava lanche ion ization in laser induced dam age are exam ined, and it is found that pho to�ioniza tion

is alw ays the m ost im portan t role in the nonm eta lm ate rials dur ing ultra�short laser induced damage.
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引 � 言

超高强度激光在透明材料传播中往往会造成材料

的破坏,所以,激光对透明材料破坏的机理对于发展超

短超强激光非常重要。自上世纪 60年代激光发明以

来, 人们对透明材料的激光破坏开展了广泛的研

究
[ 1, 2]
。现在由于激光技术的发展, 激光脉冲宽度已

经降低到几十个飞秒, 甚至几个飞秒
[ 3~ 6]
。在这个时

间尺度下,多光子电离和雪崩电离等效应在瞬间产生

高温等离子体,激光能量被吸收后来不及传递到晶格,

热扩散也 �冻结  了, 瞬间能量沉积导致了材料的破

坏,这就使得材料破坏主要由价带电子被激发的过程

决定。飞秒激光与透明材料相互作用时在瞬间产生高

温等离子体并形成微爆结构,其特点是作用区域小,无

热效应,重复性高,永久不变形,所以,飞秒激光与物质

相互作用的新领域有很多诱人的科学技术应用, 尤其

在上世纪 90年代后期,人们发现高功率飞秒激光在超

精细加工、光存储、微光子器件制造、精密医疗器械制

造、精密外科手术中有其独特的优势,并具有潜在的应

用价值。

超短脉冲激光对透明材料破坏的实质是材料导带

电子在很短时间内迅速累积到一个临界密度, 一旦导

带电子超过临界密度材料就产生破坏
[ 4]
。为了揭示

材料激光破坏现象人们提出了很多物理模型
[ 1, 7~ 9]

。

它们多数都侧重于解释材料的破坏阈值,即材料刚好

被破坏时的激光强度,而无法解释激光对材料破坏的

深度。虽然 SAUERBREY的多光子电离模型能够准

确解释入射激光能量密度与烧蚀深度之间的关系
[ 7]

,

但是它仅适用于有机材料, 比如塑料。因为在非金属

材料中不但存在光电离而且存在雪崩电离,所以多光

子电离模型不适用于非金属材料。非金属材料在皮秒

脉冲激光破坏时导带电子主要由雪崩电离提供, 多光

子电离只提供雪崩电离的初始电子; 而对于几十飞秒

脉冲虽然由雪崩电离控制, 光电离 (多光子电离或者
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隧道电离 )已经占相当份额; 对于几个飞秒的超短脉

冲光电离可能提供全部导带电子。根据光电离和雪崩

电离产生导带电子超过临界密度将产生材料破坏的观

点,作者建立一个描述材料破坏过程的理论模型,并使

用理论模型研究了材料的破坏阈值和烧蚀深度。

1� 物理模型

在激光对材料的破坏中,尤其对超短脉冲而言,导

带电子密度起着重要的作用, 一旦导带电子密度超过

等离子体临界密度, 激光强度就达到了破坏阈值, 所

以,研究材料破坏的关键就是研究材料中导带电子的

演化。一般用一个普适方程来描述导带电子密度 �c

( x, t)随时间演化
[ 1]

:

��c ( x, t)

�t
=

��c (x, t)

�t A I

+
��c ( x, t )

�t PI

-

��c ( x, t)

�t loss

( 1)

式中, 右边的第 1项表示雪崩电离所造成导带电子的

变化; 第 2项为光电离造成的导带电子的变化;第 3项

表示由于多种原因载流子数量的减少,其中包括:载流

子的扩散, 载流子复合和载流子被被晶体缺陷捕获。

如果激光脉冲小于 1ps,那么最后一项可以忽略
[ 1]
。

F ig. 1� S im p lified energy b and structu re

如果采用简化的两能级系统 (见图 1)并且忽略最

后一项, ( 1)式可以变为:

��c ( x, t)

�t
=  (E )�c ( x, t ) 1 -

�c ( x, t )

�a ( x, t )
+

w PI(E ) 1 -
�c (x, t)

�a (x, t)
( 2)

式中, E是电场强度,  (E )是雪崩电离系数, w PI (E )是

光电离系数, �a ( x, t )是价带电子密度。对于  ( E )计

算中采用 Thornber雪崩电离系数
[ 10 ]

:

 (E ) =
v seE

!
exp -

E i

E 1 +
E

Ep

+ EkT

( 3)

式中, v s饱和漂移速度 (约 2 ! 10
7

cm /s), e是电子电

荷, !是禁带宽度。E i, E p和 EkT = E i kBT /!分别是载

流子克服电离散射, 光学声子散射和热散射效应所需

的电场强度。可以看出当 E > E pE i时  (E ) ∀ E ∀

I
1 /2
。对于 w PI (E ),计算中采用 KELDYSH所推导出晶

体光电离系数
[ 11]

:

w PI (E ) =
2∀
9#

∀m

∃1 

3 /2

Q ( ∃, x ) !

exp - ##x + 1∃
%( ∃1 ) - &( ∃1 )

&(∃2 )
( 4)

式中, ∀为激光频率, m = m em h / (m e + m h )为电子与空

穴的减缩质量, ∃=
∀ m!

eE
是固体的 K eldysh参数,

∃1 =
∃

2

1+ ∃
2, ∃2 = 1- ∃1 =

1

1+ ∃
2, Q ( ∃, x ) =

#
2%( ∃2 )

!

%
&

n = 0
exp - n#

%(∃2 ) - &(∃2 )

&(∃1)
∋ #

2

2#x+ 1∃- 2x+ n

%(∃2 )&(∃2)
,

x =
2
#
!
 ∀

1+ ∃
2

∃
&

1

1+ ∃
2 , ∋ ( z ) = ∋

z

0
exp( y

2
- z

2
) dy,

%, &分别为第 1类和第 2类完全椭圆积分, #x + 1∃是

x + 1的整数部分,根据多光子电离普遍方程可以知道:

w PI (E )∀E
2n ∀ I

n
,其中 n为多光子电离所必需的光子

数。

设激光随空间时间强度为 I ( x, t ) = I0a ( x ) b ( t ),

( 2)式变为:

��c ( x, t)

�t
=  ( I0 ) a ( x ) b ( t) �c ( x, t ) 1-

�c ( x, t)

�a ( x, t)
+

wPI ( I0 ) [ a (x ) b ( t) ]
n

1 -
�c ( x, t)

�a ( x, t)
( 5)

假设激光是一个方形脉冲,即 b ( t ) = 1; 又因为价带电

子减少等于导带电子增加的数目, 即
��c ( x, t)

�t
=

-
��a (x, t)

�t
,公式可以简化为:

��a (x, t)

�t
=  ( I0 ) a

1/2
(x )�c (x, t) 1 -

2�c (x, t)

�a0 (x )
+

w PI ( I0 ) a
n
( x ) 1 -

2�c ( x, t)

�a0 ( x )
( 6)

根据能量守恒和光子与载流子之间比例关系, 可以得

到方程:
� ( I ( x, t)

 ∀
+ N

��c ( x, t )

�t
= 0 ( 7)

式中, N =
#(∃+ !
 ∀

, #(∃是在等离子体中电子平均能量

(见图 1),  ∀是光子能量。对于纳秒脉冲, 存在等离

子体温度的动态平衡,价带和导带电子布局数满足玻

耳兹曼分布
[ 12]

,即
�c

�a
= exp - !

kBT
= exp - !

#(∃ , 其

中 kB 是玻耳兹曼常数, T是等离子体动态平衡温度。

对于一维的情况方程, ( 7)式可以简化为:

1

N  ∀
�I ( x, t)

�x
= -

��c ( x, t )

�t
( 8)

解 ( 6)式和 ( 8)式, 可以得到等离子体电子密度:

508
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�c ( x, t) =

�a 0 [W + H �c0 ] exp 2W

�a0

+ H t - W (�a0 - 2�c0 )

2[W + H �c0 ] exp 2W

�a0

+ H t + H (�a0 - 2�c0 )
( 9)

式中, �c0为初始导带电子密度, W = a
n

(x )wP I ( I0 ) , H =

a
1 /2

( x )  ( I0 )。如果在 x = 0, a ( x ) = 1处 �c ( x, t) =

�cr,可以得到破坏阈值, ( 9)式变为:

�cr ( 0, )) =

�a0 [W th +H th �c0 ] exp
2W th

�a0
+ H th

) - W th (�a0 - 2�c0 )

2[W th + H th �c0 ] exp 2W th

�a0

+ H th
) + H th (�a0 - 2�c0 )

( 10)

式中, )为激光的脉冲宽度, W th = wPI (F th ), H th =  (F th ),

F th为破坏阈值,一般情况下 �cr= 1. 6 !10
21

cm
- 3
。

根据 ( 8)式积分 (N  ∀0 )
- 1 ∋

)

0
[ �I ( x, t) /�x ] dt=

∋
)

0
-
��c ( x, t )

�t
dt,可以得到激光烧蚀深度:

x =
1

N  ∀ (�a0 - 2�c0 )
!

∋
F

F th

2+
2WF + HF �a0

[WF + HF �c0 ] exp 2WF

�a0

+HF
) - 1

dF ( 11)

式中, F 是激光能量密度, WF =
F

F th

n

w PI ( F th ), H F =

F
F th

1 /2

 (F th )。

2� 数值结果与讨论

( 10)式和 ( 11)式可以用来研究破坏阈值与激光

脉冲宽度、单光子能量、材料禁带宽度之间的关系, 同

时也可以研究激光破坏深度与激光脉冲宽度、单光子

能量、材料禁带宽度之间的关系。

使用上面的模型计算了熔石英材料破坏阈值与激

� �

Fig. 2� Damage th reshold for fused si lica as a fun ct ion of laser pu lse du ration

at ∗= 800nm, the experim en tal d ata are from Re.f ( 13) , the so lid

cu rve is obtain ed by solving Eq. ( 10 ) num erically for �c0 =

1010 cm - 3, �a0 = 1. 76! 1023 cm - 3

光脉冲宽度之间关系 (见图 2)。可以看出激光脉冲大

于 1ps时,计算结果破坏阈值满足 )关系, 而在 10 fs与

1ps之间满足 )
- 1
关系,这与参考文献 [ 13]中的实验结

论吻合得很好,对于脉宽小于 10fs的激光脉冲, 根据

推导仍然满足 )关系。激光脉冲小于 1ps或者大于

100ps计算结果和实验结果都吻合得很好, 而在 100 fs

和 100ps之间计算结果并不是太准确。这是因为长脉

冲激光 ( ) 100ps)对材料破坏主要是雪崩电离, 而超

短脉冲激光 (小于 100 fs)对材料破坏关键在于多光子

电离 (或隧道电离 ) , 脉冲 1ps到 100ps破坏则是雪崩

电离和多光子电离同时起作用, 破坏阈值应该比它们

单独起作用时候更低,作者也注意到在参考文献 [ 13]

中报道了这一趋势。

图 3为脉冲宽度 100fs激光对熔石英破坏阈值随

� �

Fig. 3� L aser indu ced dam age th reshold for fu sed silica as a fun ct ion of pho�

ton en ergy at pu lse du ration)= 100fs, the solid cu rve is ob ta ined by

solving Eq. ( 10 ) num erically for �c0 = 1010 cm- 3, �a0 = 1. 76 !

1023 cm - 3, != 9 eV

入射光子能量的变化曲线。可以看出, 虽然 100 fs脉

冲激光对材料破坏主要依赖于雪崩电离,但是在 1� 2

光子吸收, 2� 3光子吸收, 3� 4光子吸收等都会出现

明显的台阶并且它们之间会出现一个平台, 与文献

[ 14]中的实验结论是一致的。因为在纯净的透明材

料本征载流子并不多 (约 10
10

cm
- 3

) ,多光子电离提供

了雪崩电离的初始电子,而禁带跃迁同时吸收更多光

� �

Fig. 4� L aser indu ced dam age th reshold for fu sed silica as a fun ct ion of pho�
ton en ergy at pu lse du ration)= 100fs, the solid cu rve is ob ta ined by

solving Eq. ( 10 ) num erically for �c0 = 1010 cm- 3, �a0 = 1. 76 !
1023 cm - 3, != 9 eV

509
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子的可能性更小,故要增加激光强度才能对材料破坏。

这个结果指出了对于纯净材料而言不管雪崩电离是不

是主导地位,多光子电离始终都是一个最大的影响因

素。图 4所示脉冲宽度 100ps激光对熔石英材料的破

坏阈值随入射激光光子能量的关系也证实了这一点,

与图 3相比只是更为平滑, 原因是飞秒脉冲对材料破

坏中多光子电离更为重要, 而多光子电离系数在整数

光子能量恰好等于禁带能量的时候存在奇点
[ 11]
。

( 11)式可以用来计算激光能量密度与烧蚀深度

之间的关系。图 5示出脉宽 5fs激光能量面密度与熔

� �

Fig. 5� Ab lat ion dep th in fused sil ica as a function of laser en ergy f luence at

pu lse durat ion )= 5 fs, experim en tal data are from Re.f [ 4 ] by tran s�

form ing volum e to depth, the solid cu rve is ob tained by solv ing Eq.

( 11 ) num erically for�c0 = 1010 cm - 3, �a0 = 1. 76 ! 1023 cm - 3, ∗=

780 nm, N = 38

石英材料烧蚀深度的关系, 理论计算结果与文献 [ 4]

中的实验值比较吻合,理论结果和实验都显示在接近

破坏阈值时候激光能量密度与烧蚀深度是对数关系,

而在远离破坏阈值时候二者之间的关系是直线关系,

这是因为在激光强度接近破坏阈值的时候仍然满足

Beer吸收定律,而在远离破坏阈值的时候能量守恒起

主要作用。计算中采用的 �c0 = 10
10

cm
- 3
是一般纯净

半导体材料中本征载流子浓度, 考虑缺陷等因素石英

玻璃初始电子浓度取 10
10

cm
- 3
是合理的。由于玻璃在

结构上长程无序,短程有序,熔石英中存在 [ S iO 4 ]
4-
结

构单元式一个硅对应 4个化学键, 每单元有 8个共用

电子。共用电子密度: �= 2. 2g / cm
3 ∗60g /m o l ! 8 !

6. 02 ! 10
23

m o l
- 1

= 1. 76 ! 10
23

cm
- 3

, 等于在计算中所

用的参数 �a0 = 1. 76 ! 10
23

cm
- 3

, 所以, 模型中价带电

子密度 �a0可以理解为材料破坏中激光可以激发外壳

层电子。

3� 结 � 论

基于固体能带理论和能量守恒建立了一个描述非

金属材料载流子密度和激光强度在时间和空间上的分

布模型,可以用来计算透明材料的破坏阈值、烧蚀深度

与激光脉宽、波长和强度之间的关系,并且描述破坏阈

值与禁带宽度等材料性质之间的关系。由于在超短脉

冲领域能量扩散可以忽略不计, 该理论模型与实验结

果更为接近。
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