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第３７卷　第４期
２０１３年７月

激　　光　　技　　术
ＬＡＳＥＲＴＥＣＨＮＯＬＯＧＹ

Ｖｏｌ．３７，Ｎｏ．４
Ｊｕｌｙ，２０１３

　　文章编号：１００１３８０６（２０１３）０４０４７８０５

超短激光脉冲序列烧蚀镍薄膜的研究

韩　飞，闫　寒，周海波，王琼娥
（北京航星机器制造公司，北京 １０００１３）

摘要：超短（飞秒）激光脉冲序列技术能有效地提高激光加工金属的加工精度，它在微／纳制造中具有重要的
理论意义和生产价值。为了研究脉冲间隔对激光烧蚀金属加工精度的影响，以过渡金属镍为研究对象，采用双温

模型和分子动力学模拟相结合的方法，对飞秒激光脉冲序列（脉冲间隔不同）烧蚀金属镍的过程、现象进行了研究，

取得了脉冲序列烧蚀镍薄膜的动态表层电子温度和晶格温度随时间演化的数据和烧蚀区域在不同时刻的快照。

结果表明，一定范围内，随着脉冲间隔的增加，脉冲序列烧蚀镍薄膜所产生的纳米粒子更加均匀，烧蚀平面更加平

整，初始熔化速度、烧蚀率呈降低趋势，有利于提高加工的精度。

关键词：激光技术；脉冲序列；飞秒激光；双温模型；分子动力学；脉冲间隔
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引　言

脉冲序列是由时间间隔为飞秒到皮秒的多个激

光脉冲组成。研究表明，调制脉冲序列可控制电离

过程［１２］、选择性地电离原子［１，３］，能够显著提高被

加工材料的表面质量、减少沟槽底部的尖峰和凹坑，

从而获得更光滑的表面，并能有效地提高激光微／纳
制造的加工精度［４］。超短激光脉冲序列微加工技

术已经成为激光精密微加工领域中非常重要和前沿

的研究方向之一，加紧对超短激光脉冲序列进行研

究，意义尤为重大。

然而，飞秒激光脉冲序列与物质的相互作用是

一个非线性、非平衡的过程，涉及到等离子体形成、

多光子吸收、相爆炸、临界点相分离等，传统的试验

方法或者理论模型很难达到要求。本文中以典型过

度态金属镍为研究对象，通过分子动力学模拟和双

温模型结合的方法［５］，建立比较完善的理论模型，

同时考虑了激光能量吸收、电子热传导和电子晶格
能量交换，对飞秒激光脉冲序列烧蚀金属的现象和

过程进行了详细研究，揭示飞秒激光脉冲序列的重

要参量脉冲间隔对提高加工精度的影响，达到优化

脉冲序列的目的。
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第３７卷　第４期 韩　飞　超短激光脉冲序列烧蚀镍薄膜的研究 　

１　模拟系统的建立

本文中选择图１所示的脉冲序列重点研究脉冲
间隔对脉冲序列加工精度的影响。选择３组脉冲序
列，它们的脉冲数目都为３，每个单脉冲的能量都为
（０３１１５／３）Ｊ／ｃｍ２，脉宽为１２０ｆｓ。飞秒激光脉冲序
列在时间上按高斯分布，空间上是均匀分布。

Ｆｉｇ．１　Ｐｕｌｓｅｔｒａｉｎ
ａ—ｔｈｅｓｅｐａｒａｔｉｏｎｏｆｐｕｌｓｅｉｓ０ｐｓ，ｔｈｅｔｏｔａｌｆｌｕｅｎｃｅｉｓ０３１１５Ｊ／ｃｍ２　ｂ—
ｔｈｅｓｅｐａｒａｔｉｏｎｏｆｐｕｌｓｅｉｓ４ｐｓ，ｔｈｅｔｏｔａｌｆｌｕｅｎｃｅｉｓ０３１１５Ｊ／ｃｍ２　ｃ—ｔｈｅ
ｓｅｐａｒａｔｉｏｎｏｆｐｕｌｓｅｉｓ８ｐｓ，ｔｈｅｔｏｔａｌｆｌｕｅｎｃｅｉｓ０３１１５Ｊ／ｃｍ２

当飞秒激光加工金属镍薄膜时，被加工材料从

概念上可分为３个子系统：电子系统、原子系统和材
料系统，如图２所示。电子系统将通过双温模型来
描述，原子系统将通过分子动力学模拟和双温模型

来描述。

Ｆｉｇ．２　Ｃｏｍｂｉｎｅｄｍｅｔｈｏｄｓｏｆｍｏｌｅｃｕｌａｒｄｙｎａｍｉｃｓｉｍｕｌａｔｉｏｎａｎｄｔｗｏｔｅｍ
ｐｅｒａｔｕｒｅｍｏｄｅｌ

１１　双温模型
与长脉冲激光相比，飞秒激光脉宽窄、强度高，

从根本上改变了激光与物质的作用机制［６］。就飞

秒激光烧蚀金属靶材而言，飞秒激光与物质相互作

用包括３个阶段［７］：（１）飞秒激光强度高，金属中的

电子吸收光子顺势偏离 ＦｅｒｍｉＤｉｒａｃ分布达到很高
的温度，此时晶格仍处于冷状态，该过程持续时间为

飞秒量级；（２）飞秒激光脉冲持续时间很短，电子和
晶格之间能量交换发生在激光脉冲之后，通过电子

热传导，激光能量迅速传到材料内部，同时通过电子

声子之间的散射实现电子和晶格的热平衡，该过程

持续时间为皮秒量级；（３）电子和晶格平衡后由表
层向材料内部热扩散，最终达到整个材料的热平衡。

众多学者对飞秒激光烧蚀材料的物理过程进行了描

述。其中得到大家一直认同的是最早由 ＡＮＩＳＩＭＯＶ
等人［８］提出的双温模型，该模型将电子和晶格看成

两个系统，其中电子温度和晶格温度随时间的演化

过程表示为：

ｃｅ（Ｔｅ）
Ｔｅ
ｔ
＝［ｋｅ（Ｔｅ）Ｔｅ］－

Ｇ（Ｔｅ－Ｔｌ）＋Ｓ（ｚ，ｔ） （１）

ｃｌ（Ｔｌ）
Ｔｌ
ｔ
＝Ｇ（Ｔｅ－Ｔｌ） （２）

式中，Ｔｅ为电子温度，ｃｅ为电子容积比热容，ｋｅ为电
子热导率，Ｔｌ为晶格温度，ｃｌ为晶格容积比热容，ｋｌ
为晶格热导率，Ｓ为激光源，Ｇ为电子和晶格耦合常
数。对于金属镍，假设 ｃｅ＝γＴｅ，镍的比热容常量

γ＝１０６５Ｊ／（ｍ３·Ｋ２），ｋｅ＝ｋ０
Ｔｅ
Ｔｌ
，ｋ０＝９１Ｗ／（ｍ·Ｋ），

ｃｌ＝４１Ｊ／ｃｍ
２，Ｇ＝３６×１０１７Ｗ／（ｍ３·Ｋ）。激光脉

冲沿ｚ向辐射到２００ｎｍ镍薄膜，激光源为：

Ｓ（ｚ，ｔ）＝∑
ｋ

ｎ＝１

０９４Ｊｎ
ｔｐδ

×

ｅｘｐ－２．７７ｔ－ｔｎ
ｔ( )
ｐ

[ ]
２

ｅｘｐ－
ｚ－ｚ０( )δ

（３）

式中，Ｊｎ为第ｎ个脉冲的有效激光通量，δ为光穿透
深度，ｔｐ为激光脉宽，ｔｎ为第 ｎ个高斯脉冲中心时
刻，ｚ０为激光辐照的镍薄膜表面，它是时间 ｔ的函
数，ｚ为位置（薄膜初始表面 ｚ＝０）。本文中取 δ＝
１３５ｎｍ［７］，脉冲宽度 ｔｐ＝１２０ｆｓ。双温模型采用有
限差分方法描述，如下式所示：

Ｔｅ（ｔ＋ｄｔ）＝Ｔｅ（ｔ）＋［（ｋｅ（ｔ）Ｔｅ（ｔ））－
Ｇ（Ｔｅ（ｔ）－Ｔｌ（ｔ））＋Ｓ（ｚ，ｔ）］×ｄｔ÷ｃｅ （４）

（ｋｅ（ｔ）Ｔｅ（ｔ））＝ｋｅ（ｔ）×［Ｔｅ（ｔ－ｄｔ）－
２×Ｔｅ（ｔ）＋Ｔｅ（ｔ＋ｄｔ）］÷ｄｔ

２ （５）
　　有限差分方法迭代的步长 ｄｔ选择为１２５ｆｓ，给
定晶格和电子的初始温度都为３００Ｋ。双温模型能
很好地描述低通量下激光加工金属的过程，然而由

９７４
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　 激　　光　　技　　术 ２０１３年７月

于无法引入被加工材料相变过程，本文中引入分子

动力学模拟很好地解决了这个问题。

１２　分子动力学模拟
从统计物理学中衍生出来的分子动力学模拟方

法（ｍｏｌｅｃｕｌａｒｄｙｎａｍｉｃｓ，ＭＤ）是用来计算经典体系的
平衡和传递性质的确定性方法，其优点是跟踪每个原

子的运动轨迹，从而准确地描述系统的动态行为。

模拟基于以下两个基本假设：（１）所有粒子的
运动都遵循经典牛顿力学规律；（２）粒子之间的相
互作用满足叠加原理。

模拟时选取２００ｎｍ厚度的镍薄膜作为研究对
象，总共有２４００００个原子，取前７０ｎｍ用分子动力
学模拟，给每个原子赋予一个初始位置和速度，根据

统计学知识，可以计算其温度、压强等物理量；对势

函数微分，可以计算每个原子受到的其它原子对它

的作用力，根据牛顿第二定律，可以确定每个原子一

定时间步长后的新的位置和速度。系统平衡后，加

入激光能量，薄膜温度上升，反映为原子平均动能增

加，这是通过给每个原子乘以相同的系数实现的。

一定时间后，原子达到新的平衡，这个过程中可以计

算各个时刻，位置的温度、压强、原子密度等物理量。

这就是分子动力学模拟的基本原理。

２　结果分析

图３中给出脉冲间隔分别为０ｐｓ，４ｐｓ和８ｐｓ、脉
冲数目为 ３、脉冲宽度为 １２０ｆｓ、总激光通量为
０３１１５Ｊ／ｃｍ２的激光脉冲序列烧蚀镍薄膜的动态表
面电子温度和晶格温度随时间的演化。从图３中可
以看出，脉冲间隔为０ｐｓ的脉冲序列（单脉冲）烧蚀
镍薄膜时，电子温度变化是单峰值，上升速度较快，

表层电子温度较高，在加入激光后０１５ｐｓ达到峰值
温度１７０７３Ｋ，此时表层晶格温度为６２４４Ｋ；脉冲间
隔为４ｐｓ和８ｐｓ的脉冲序列烧蚀镍薄膜时，表层电
子温度随时间的变化是多峰值，电子温度变化比单

脉冲的缓和，电子温度分别在加入激光后８５ｐｓ和
１３ｐｓ时达到最高值１４１８０Ｋ和１３５５３Ｋ，此时表层晶
格温度分别为５１０５Ｋ和６８０５Ｋ。在一定范围内随着
脉冲间隔的增加，晶格温度上升的速度明显减低，但

是晶格加热的时间延长，有利于表层电子能量沉积。

图４为对应的热导率随时间的演化。从图４看出，
脉冲间隔为４ｐｓ和８ｐｓ的脉冲序列电子热导明显小
于单脉冲，这导致脉冲序列表层电子沉积的能量向

薄膜内部传导速度明显降低。

Ｆｉｇ．３　Ｅｌｅｃｔｒｏｎａｎｄｌａｔｔｉｃｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｏｆｔｈｅｌａｙｅｒｓｎｅｘｔｔｏｄｙｎａｍｉｃ
ｆｉｌｍｓｕｒｆａｃｅｓ

Ｆｉｇ．４　Ｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｕｃｔｉｖｉｔｙｏｆｔｈｅｌａｙｅｒｓｎｅｘｔｔｏｄｙｎａｍｉｃｆｉｌｍｓｕｒｆａｃｅｓ

总之，随着脉冲间隔的增加，表层电子温度变化

速度降低，峰值温度减小，表层晶格温度明显升高，

热导率减小，这说明脉冲间隔的增大有利于能量在

表层的沉积，沉积在底层的能量明显较少，有利于表

层材料的去除和热影响区的减少。

图５为激光通量为 ０３１１５Ｊ／ｃｍ２、脉冲宽度为
１２０ｆｓ的单脉冲飞秒激光烧蚀镍薄膜时烧蚀区域分
别在０ｐｓ，１５ｐｓ，３２ｐｓ，９２ｐｓ，１５０ｐｓ，２００ｐｓ的快照。其
中ｚ轴表示激光脉冲序列照射的方向，ｘ轴平行于
镍薄膜表面方向。脉冲间隔为０ｐｓ即单脉冲烧蚀镍
薄膜时，薄膜在７５ｐｓ时开始融化，此时薄膜向外膨
　　

Ｆｉｇ．５　Ｓｎａｐｓｈｏｔｓｏｆｎｉｃｋｅｌｔｈｉｎｆｉｌｍｓｉｒｒａｄｉａｔｅｄｂｙｔｈｅｓｉｎｇｌｅｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ
ｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｗｉｔｈｔｏｔａｌｆｌｕｅｎｃｅｏｆ０．３１１５Ｊ／ｃｍ２ａｎｄｄｅｌａｙｏｆ０ｐｓ

０８４
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第３７卷　第４期 韩　飞　超短激光脉冲序列烧蚀镍薄膜的研究 　

胀了３５ｎｍ，平均膨胀速率为０５３８ｎｍ／ｐｓ。１０ｐｓ时
薄膜向外膨胀了５５ｎｍ，此时固液接触面位于４ｎｍ
处，１０ｐｓ时的平均膨胀速率为０５５ｎｍ／ｐｓ，７５ｐｓ到
１０ｐｓ时的平均融化速率为１６ｎｍ／ｐｓ，而此处温度为
６０３２Ｋ，镍的熔点为１４５３℃，存在明显的过热现象。
１５ｐｓ时，气相出现在薄膜的动态表面上方，固液接
触面出现在２０ｎｍ处，此时气泡开始在薄膜表面和
靠近表面的内部形成。３２ｐｓ时，镍薄膜固液接触面
出现在４０ｎｍ处，气泡继续在薄膜表面和靠近表面
的内部形成和增大。９２ｐｓ时，镍薄膜固液接触面出
现在６２ｎｍ处，气泡迅速增大，在薄膜内部形成很明
显的空洞，材料基本完成去除过程；从 ９２ｐｓ到
１５０ｐｓ，气泡扩张导致薄膜从内部发生断裂。在
１５０ｐｓ到２００ｐｓ，薄膜没有发生很明显的变化，只是
液相和气相继续膨胀，材料形成新的平衡。

图６和图７为脉冲间隔分别为４ｐｓ和８ｐｓ的脉
冲序列烧蚀镍薄膜时烧蚀区域在不同时刻的快照。

其中 ｚ轴表示激光脉冲序列照射的方向，ｘ轴平行
于镍薄膜表面方向。脉冲间隔为４ｐｓ的脉冲序列烧
蚀的镍薄膜在１０ｐｓ时开始融化，此时薄膜向外膨胀
了４０ｎｍ，平均膨胀速率为０４４４ｎｍ／ｐｓ，脉冲间隔
为８ｐｓ的脉冲序列烧蚀的镍薄膜在１５ｐｓ时表面刚
开始融化，此时薄膜向外膨胀了３０ｎｍ，平均膨胀速
率为０２ｎｍ／ｐｓ。可以看出，随着脉冲间隔的增加，
薄膜的初始熔化速度和膨胀速度明显减小，这是因

为脉冲间隔的增加，延长了电子和晶格热化时间，从

而减小了薄膜材料电子和晶格温度上升的速度和薄

膜材料膨胀的速度。３２ｐｓ时，脉冲间隔为４ｐｓ的脉
冲序列的固液接触面出现在３２ｎｍ处，此时材料去
除比较均匀，材料内部无明显的气泡；脉冲间隔为

８ｐｓ的脉冲序列固液接触面出现在３０ｎｍ处，此时材
料去除更加均匀，材料内部无气泡。９２ｐｓ时，脉冲
间隔为４ｐｓ的脉冲序列烧蚀的薄膜材料内部气泡增
大，使材料内部出现空隙，但是形成的纳米粒子比单

脉冲烧蚀时均匀，材料基本完成去除过程；此时，脉

冲间隔为８ｐｓ的脉冲序列烧蚀的薄膜，材料膨胀，原
子间距离增大，使材料内部出现空隙，但是形成的纳

米粒子比单脉冲和脉冲间隔为４ｐｓ的脉冲序列烧蚀
时均匀，材料基本完成去除过程。在 １５０ｐｓ到
２００ｐｓ，薄膜没有发生很明显的变化，只是液相和气
相继续膨胀，材料形成新的平衡，此时脉冲间隔为

０ｐｓ，４ｐｓ，８ｐｓ的脉冲序列烧蚀的镍薄膜的烧蚀率分
别为２１５ｎｍ，１６ｎｍ，１３ｎｍ。

Ｆｉｇ．６　Ｓｎａｐｓｈｏｔｓｏｆｎｉｃｋｅｌｔｈｉｎｆｉｌｍｓｉｒｒａｄｉａｔｅｄｂｙｔｈｅｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ
ｐｕｌｓｅｔｒａｉｎｓｗｉｔｈｔｏｔａｌｆｌｕｅｎｃｅｏｆ０３１１５Ｊ／ｃｍ２ａｎｄｄｅｌａｙｏｆ４ｐｓ

Ｆｉｇ．７　Ｓｎａｐｓｈｏｔｓｏｆｎｉｃｋｅｌｔｈｉｎｆｉｌｍｓｉｒｒａｄｉａｔｅｄｂｙｔｈｅｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ

ｐｕｌｓｅｔｒａｉｎｓｗｉｔｈｔｏｔａｌｆｌｕｅｎｃｅｏｆ０．３１１５Ｊ／ｃｍ２ａｎｄｄｅｌａｙｏｆ８ｐｓ

同单脉冲相比，脉冲间隔为４ｐｓ和８ｐｓ的脉冲
序列烧蚀镍薄膜产生的纳米粒子明显小而均匀、初

始熔化速度慢、膨胀速度小、而且烧蚀率较低，有利

于提高加工的精度。

３　结　论

同单脉冲烧蚀相比较，脉冲序列加工金属镍

薄膜产生的纳米粒子明显小而均匀、烧蚀平面更

加平整、初始熔化速度慢、热影响区小，而且烧蚀

率较低，有利于提高加工的精度。在一定范围内，

随着脉冲间隔的增加，所产生的纳米粒子更加均

匀，初始熔化速度、烧蚀率呈降低趋势，热影响区

明显减少，有利于加工精度的提高。

参 考 文 献
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　 激　　光　　技　　术 ２０１３年７月

［２］　ＮＡＫＡＴＡＹ，ＯＫＡＤＡＴ，ＭＡＥＤＡＭ．Ｍｉｃｒｏｍａｃｈｉｎｉｎｇｏｆａｔｈｉｎ
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