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脉冲激光制备 ZnO薄膜烧蚀过程中的温度演化
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摘要: 为了研究脉冲激光烧蚀氧化锌靶材的整个过程,给出脉冲激光作用块状靶材的烧蚀模型。从包含热源项的

导热方程出发, 利用适当的动态边界条件, 详细研究了靶材在熔融前的温度分布规律。结果表明, 靶材熔融前, 在固定位

置, 温度随时间推移而升高,且距离靶面越近,变化率越大。在同一时刻不同位置, 温度随着热扩散距离增加而下降;并

采用精确解与积分近似法相结合的方案,给出熔融后固液两相的温度分布与时间和位置的变化关系。液相的温度梯度

随扩散距离增加而下降 ,在距烧蚀面 0. 5�m之内, 温度梯度很大;在 0. 5�m后面的部分, 温度变化就很缓慢;固相的温度

变化较为复杂。
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The developm ent of temperature in target ablation of pulsed

laser deposition of ZnO thin film
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Abstrac t: The who le ab la tion process of targe t ZnO heated by pulsed laser was studied. The ab la ting m ode l o f a bu lk ta rget

irrad ia ted by a pu lse lase r w as set up. Under the appropriate dynam ic boundary cond itions, the heat flow equation w ith heat

genera tion term, and the tem pe rature distribution of targe t be fo re and a fter them e lting we re stud ied in deta i.l The results show ed

tha t be fo re the me lting , a t a fix ed location, the tem pe ra ture increased w ith the ablation tim e. The less the heat d iffusion d istance

w as, the faster the variety rate o f the tem pera ture was. A t the sam e tim e, in different lo ca tion, the tem pera ture decreased g radually

a long w ith the increase o f the hea t diffusion d istance. U sing the comb ination of analytical m ethod and integra l�approx ima tion

m ethod, and so lv ing the hea t flow equa tion, the tem pera ture distribution o f so lid and liqu id phases� s functions o f tim e and lo ca tion

w ere obta ined. The tem pera ture g rad o f liqu id phases decreased w ith the increase o f the hea t d iffus ion distance. W ithin 0. 5 m ic ron

d istance from the ablation surface, the temperature grad o f liqu id phases w as great; beyond 0. 5 m icron, the var iety rate of the

tem pe ra ture becam e very slow; w hile the tem perature d istribution of so lid phases w as mo re comp lex.
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引 � 言

近年来随着高功率脉冲激光技术的发展, 脉冲激

光沉积 ( pu lse laser deposit ion, PLD)制膜技术
[ 1, 2]

, 日

益显示了其独特的优越性:薄膜沉积速率高,基片衬底

温度低,薄膜的组分与靶材组分极为相似等
[ 3, 4]
。人

们在实验上利用脉冲激光制膜技术已成功制备了许多

薄膜
[ 5~ 7]

, 但在理论上对脉冲激光制膜技术的成膜机

理等研究较少。作者通过给出适当的边界条件, 从包

含热源项的导热方程出发, 详细研究了靶材在熔融前

的温度分布规律,同时利用解析法和积分法得出熔融

后固液两相的温度演化方程。这对深入研究脉冲激光

与靶材相互作用的机理是非常有意义的,特别是可以

根据各自研究的需要,在这些已有理论的指导下,来改

善和控制具体的实验条件, 以期达到更好的实验目的

是相当有意义的。

1� 靶材表面发生熔融前的温度分布规律

1. 1� 熔融前的导热方程

高能脉冲激光照射靶材, 靶材表面发生熔融前,

还没有喷射出高温高密度等离子体, 对入射激光没有

吸收,因此应该用包含激光作用所引起的热源项影响

的导热方程。强激光照射靶材过程中, 靶材内任意一

点某一时刻的温度 T ( x, t )所满足的导热方程应为:
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�s cp s
 T (x, t)

 t
= !s

 T
2
( x, t )

 x
2 + ( 1 + R ) I0be

- bx

,

(0 < t  ∀m, 0 < x  #m ) ( 1)

x轴指与靶材垂直的方向, 坐标原点在烧蚀面上。 �s,

cp s, !s分别是固态时的质量密度、单位质量定压热容

和导热系数。后面的 �l, cp l, !l则分别代表液态时的质

量密度、单位质量定压热容和导热系数。 ∀m, #m 是烧

蚀至熔融所需时间和热渗透深度。

1. 2� 初始条件和边界条件

激光辐照前有: 整个靶材温度为初始温度 T 0, 靶

材表面的反射率取 R, 靶材对激光的吸收系数 b。在

0< t ∀m 时,激光能量沉积在靶材表面附近。根据能

量守恒条件和绝热条件,可得靶材前、后表面的边界条

件为:
- !s

 T
 x x= 0

= ( 1 - R ) I0be
- bx

( 2)

!s
 T
 x x= #

m

= 0 ( 3)

1. 3� 数值模拟

微分方程 ( 1)式没有满足边界条件的解析解, 对

氧化锌靶材用有限差分法进行数值求解。首先, 将时

间和空间区域进行离散化处理, 所处理的空间区域的

限度为在熔融时间 ∀m 内的的热扩散距离 #m, ∀m 步长

为 1ps。∀m 的计算方法由文献 [ 8]中给出, 式中 Tm 为

靶材熔点。氧化锌的物性参数如表 1所示
[ 9]
。表中

� � Tab le1� The param eters of calorific prosp erity of ZnO

Tm /K !s / (W! cm - 1! K- 1 ) �s / ( g! cm- 3 ) cs / ( J! g- 1! K- 1 )

2243 0. 595 5. 676 0. 494

T q /K ! l / (W! cm - 1 ! K- 1 ) �l / ( g! cm- 3 ) c l / ( J! g- 1 ! K- 1 )

2873 0. 256 5. 480 0. 486

T q为靶材的汽化温度。实验中, 靶材初始温度为

300K, 氧化锌靶材在脉宽为 15ns, 激光功率密度为

2. 2 ∀ 10
7
W /m

2
激光垂直照射下,靶材表面的反射率取

0. 7,靶材对激光的吸收系数 b在固态和液态氧化锌中

分别为 10
5
和 10

6
。

图 1为靶材内的温度 �位置 �时间关系分布图, 由

图可见,靶材前表面的温度随时间变化很快,越远离表

� �

Fig. 1� Tem peratu re d is tribut ion in the target

面温度随时间变化就逐渐变得缓慢。靶材后表面的温

度几乎不变。

2� 靶材在表面开始发生熔融后的温度分布规律

2. 1� 方程与边界条件

高能脉冲激光照射靶材, 等离子体体系形成后,

98%激光能量主要以逆轫致辐射吸收效应被等离子体

吸收
[ 10]

,所以在研究靶材部分时可略去热源项。此时

将坐标原点选在烧蚀面上,且设 T (x, t)为靶材内任意

一点某一时刻的温度,则由导热方程可得:

�i (T )Cp i (T )
 T i ( x, t)

 t
=

 
 x !i (T )

 T i ( x, t)

 x
,

( ∀m < t  ∀) ( 4)

式中, i= s, l。 s代表固相, l代表液相。

设固液相界面处于 S ( t)处,靶材的熔化潜热为 L,

靶材的熔点为 Tm,初始温度为 T 0, 则在固液相界面处

应该满足能量平衡方程和温度连续性条件,即:

- !s
 T s

 x x= S

+ !l
 T l

 x x= S

= L
 S
 x

( 5)

在固相后表面可以作绝热近似; 脉冲激光作用时间内

( ∀m < t ∀), 对于液相前表面 (即烧蚀面 )的温度一直

是靶材的汽化温度 T q;当一个脉冲激光作用完毕之后

∀< t< ∀+ t0 ( ∀+ t0为脉冲激光的一个脉冲周期 ) , 对

烧蚀面同样可以作绝热近似。

2. 2� 分析与计算

方程求解的复杂性在于它研究的是有界区域,而且

其耦合边界条件 ( 5)式是非线性的边界条件,因此,难于

求出其解析解。下面对液相使用解析解法, 对固相采用

近似解法�积分解法,来讨论固液相的温度演化规律。

( 1)液相

温度分布可用误差函数表示为:

T l (x, t) = T q + A ∀ erf(x / 4a l t ) ( 6)

式中, A为待定常数, a l为液相时的热扩散率。再由温

度连续性边界条件 ( 5)式得:

A =
Tm - T q

erf(S / 4a l t)
( 7)

因 A为待定常数, 且 Tm 和 T q是常数, 如令 ∃= S ( t ) /

4a l t, 可推知 ∃亦应是与时间和位置无关的待定常

数,则 ( 6)式可表示为:

T l (x, t) - T q

Tm - T q
=

e rf( x / 4a l t )

e rf( ∃)
( 8)

显然有: S ( t) = ∃ 4a l t ( 9)

即在熔化的过程中, 固液相界面是以时间的二次方根

的关系向前推进。
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( 2)固相

对于固相部分, 采用积分法进行求解。将 ( 5)式

从 x = S ( t)到 x= #( t )进行积分,并整理得:

 T s

 x x= S ( t)

+
T 0

a s

d#
dt

-
Tm ds

as dt
=

1

a s

d

dt #
#( t)

S ( t)
T s ( x, t ) dx ( 10)

区域 S x  #的固相温度分布为多项式形式, 无量纲

形式的温度剖面可选为
[ 11]

:

T s - T 0

T q - T 0
=

#- x
#- S

Tm - T 0

T q - T 0
� ( n ∃ 2) ( 11)

可以看出,该剖面满足边界条件 ( 6)式。经验表明, 幂

函数高于四次方以后,解的精确性不再有明显的改善,

这里 n取 4。渗透深度均呈 #= c at的形式
[ 6]

, c为常

数。因此可以假定 #( t )和 t有如下关系: #( t ) =

r 4a l t, 其中, r是待定常数。将 ( 8)式、( 9)式和 ( 11)

式代入积分方程 ( 10)式,计算整理得:

r =
n + 1

2
∃

2
+

2n
2n + 1

a s

a l
-

n - 1
2

∃ ( 12)

( 12)式给定了两待定常数 r和 ∃的关系,将固液相的

温度表达 ( 8)式和 ( 11)式代入能量守恒方程 ( 5)式中,

并整理得:
� � � e

- ∃2

erf(∃)
+

!l

!s

a l

a s

1 /2
Tm - T 0

Tm - T q

∀

n %

( n + 1) - ∃
a l

a s

+
∃

2
a l

a s

+
2n

n + 1

=
∃L %

cp s (Tm - T 0 )

( 13)

该式是关于待定常数 ∃的一超越方程。

用二分法和逐步逼近法分别计算了不同 n时的 ∃

值,再由 ( 12)式来确定 r的值。给定了 ∃和 r之后, 就

可以由 ( 8)式、( 9)式和 ( 11)式来作出氧化锌靶材开始

熔融到脉冲结束时固液相的温度分布情况。

从图 2、图 3可以看出,靶材液相和固相温度随位

置时间的演化规律。液相温度随热扩散距离的增加而

下降, 且根据温度随热扩散距离的变化梯度可明显划

分为两个不同区域:在距烧蚀面 0. 5�m之内, 由于激

光束的能量远远大于热传导损失的能量, 因而温度

� �

F ig. 2� Liqu id temperature d istribut ion w hen n= 4

F ig. 3� S olid tem peratu re d istribu tion wh en n= 4

梯度很大;在 0. 5�m后面的部分, 入射激光束的能量

与热传导损失的能量相互平衡,温度变化就很缓慢,即

大部分的激光能量被很薄的表层吸收; 而固相温度变

化趋势则较为复杂。

3� 结 � 论

给出脉冲激光作用块状靶材的烧蚀模型。利用导

热方程边界条件和初始条件, 详细研究了靶材在熔融

前的温度分布规律, 并利用精确解与积分近似法相结

合的方案,给出熔融后固液两相的温度分布与时间和

位置的变化关系,并计算模拟了激光烧蚀的整个过程。

为 PLD法的机理研究提供了理论依据。
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