
版权所有 © 《激光技术》编辑部
        http://www.jgjs.net.cn 

激光技术  jgjs@sina.com

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 

版
权

所
有

 ©©
《

激
光

技
术

》
编

辑
部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

《
激

光
技

术
》

编
辑

部

第４０卷　第４期
２０１６年７月

激　　光　　技　　术
ＬＡＳＥＲＴＥＣＨＮＯＬＯＧＹ

Ｖｏｌ．４０，Ｎｏ．４
Ｊｕｌｙ，２０１６

　　文章编号：１００１３８０６（２０１６）０４０５０６０６

飞秒激光测量微纳材料热物性参量研究进展

夏胜全，吕学超，王晓波，何建军，王　巍，窦政平
（中国工程物理研究院 材料研究所，绵阳 ６２１９００）

摘要：随着微纳加工技术的发展，微纳尺度下材料的热物性参量测量变得尤为重要。首先介绍了飞秒激光测量微

纳尺度下材料热物性参量的基本原理、测量系统的实现方法，对比了所采用的双温模型、双曲两步辐射模型、双曲一步模

型、抛物一步模型、双相滞模型和抛物两步模型等主要的传热模型。其次，介绍了飞秒激光测量物性参量的基本特点。

然后，介绍了单波长正面抽运与探测系统、双波长正面抽运及探测和加热探测不同侧３种常见结构的飞秒激光物性测量
系统。最后，展望了飞秒激光物性测量的研究方向。

关键词：超快光学；飞秒激光；微纳尺度；物性测量
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引　言

随着微电子和微纳加工技术的飞速发展，微纳尺

度半导体、金属器件的热学性质也受到了越来越多的

关注，对其表面和表面下微纳结构进行准确的定量分

析和预测将直接影响到微纳米器件的热设计以及热管

理［１］。微纳尺度下材料的物性和体材料有着较大差

别［２］，因此需要对微纳尺度下的材料热物性参量进行

单独测量。相对体材料宏观尺度下的热物性参量的测

量方法，如保护热板法、热流计法、热线法、电加热法、

差示扫描量热法和激光闪射法等。微纳尺度下材料热

物性参量的测量主要有电信号（如热电偶和热电阻）

和光信号两种，涉及到的关键方法有：谐波探测法［３４］、

准稳态的连续光调制热反射法［５］、悬空岛热导法［６］、

时 域 热 反 射 法 （ｔｉｍｅｄｏｍａｉｎ ｔｈｅｒｍｏｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅ，
ＴＤＴＲ）［７］、激光闪光法［８］、激光光声法［９］、激光偏转

法［１０１１］和飞秒激光抽运探测热反射法等。其中，谐波
探测法（主要为３ω探测法）在测量导电材料时，通常
会在被测材料和金属探测线之间添加一层绝缘薄膜，

会使得测量的准确性和敏感性在某种程度上有所降

低；连续光调制热反射法的不足之处为信号强度较弱、

抽运功率较低；悬空岛热导法虽然较为直观，可是一般

用来获得纳米线、纳米管等准１维材料的热导率；激光
闪光法要求激光脉冲时间远小于样品热传播时间，且

要求样品几何形状准确；激光光声法后处理时需要修

正声波传播造成的相位延迟；谐波探测法和准稳态的

连续光调制热反射法均不能完成对纳米尺度材料内及

界面上热输运形状和瞬时非平衡热过程的测量。而飞
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秒激光抽运探测热反射法的反射信号相对较强，较高
的抽运光调制频率使得热信号向被测材料内部渗透深

度较浅（微纳米量级），是目前最适合对微纳尺度结构

材料和界面输运性质测量的方法［１］。采用飞秒激光

研究微纳尺度的热传递现象可以追溯到２０世纪８０年
代：１９８７年，ＳＣＨＯＥＮＬＥＩＮ等人用飞秒激光测量了金
膜的超快热过程［１２］；同年，ＡＬＬＥＮ［１３］和 ＢＲＯＲＳＯＮ［１４］

等人分别建立了飞秒抽运探测热反射系统，并获得了
比较好的结果。此外，随着超短脉冲激光技术的快速

发展，飞秒激光的应用也越来越多［１５２０］。激光脉冲宽

度目前已经可以达到阿秒量级，飞秒激光器也已经发

展成熟［２１］，为飞秒激光测量材料物性提供了较好的硬

件条件。

１　飞秒激光测量物性的基本原理

通常金属表面反射率与其内电子分布有着密切联

系，电子分布直接影响着温度的变化，于是金属表面反

射率与温度之间存在一定对应关系，据光电理论分析，

在一定温度区间内（ΔＴ＜１５０Ｋ），金属材料的表面反
射率和温度呈比例关系［２２］：

ΔＲ
Ｒ ＝ａΔＴｅ＋ｂΔＴｌ （１）

式中，ａ，ｂ分别为电子温度和声子（描述晶格振动规律
的一种能量量子）温度的线性系数；Ｒ和ΔＲ分别为金
属表面反射率及其变化；ΔＴｅ和 ΔＴｌ分别为电子温度
和声子温度的变化。飞秒激光的脉冲宽度极短，使得

金属内部的电子和声子在脉冲加热瞬间存在严重非平

衡现象。首先在极短的时间内，光子将能量传递给电

子使得电子温度迅速升高，电子电子相互作用获得较
为恒定的电子温度，由于声子比热容一般远大于电子

比热容，故声子温度相对电子认为不变，之后低温声子

通过电子声子耦合方式获得高温电子的部分能量，达
到电子和声子之间的热平衡［２０］。可见在非平衡传热

过程中，电子温度快速升高。忽略声子温度变化，通过

实验曲线与理论计算的电子温度变化曲线峰值对比，

可以求出（１）式中的 ａ，将理论计算的电子、声子恢复
平衡后温度曲线和实验曲线进行对比可得到声子温度

的线性系数 ｂ。在具体实验条件下，较短的时间内基
本上可以忽略晶格的温升，可认为电子的温度变化与

反射率相对变化量成正比关系。

通过测量物体表面反射率随时间变化获取温度变

化曲线后，由于在一定外部条件下，材料温度变化曲线

和材料物性参量直接相关，再结合不同的传热模型

（模型中包含表征材料属性的特征参量）对实验数据

进行拟合和归一化处理，即可得到该材料相关的物性

参量［２１］。

１．１　传热理论模型
由上面分析可看出，要获得材料的物性参量，需要

结合不同传热模型。除了经典的傅里叶传热模型外，

结合分子动力学理论，目前主要有以下几种传热模型。

１．１．１　双温模型（ｔｗｏｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｍｏｄｅｌ，ＴＴＭ）　１９７４
年，ＡＮＩＳＩＭＯＶ［２３］等人认为，激光辐射能量向晶格内能
的转化不是瞬时完成，主要涉及到两个过程：一是激光

激发金属中的自由电子；二是自由电子和晶格相互作

用，在此过程中能量在自由电子和晶格之间重新分配。

基于这两点假设，提出了双温模型：采用两个不同温度

分别表征金属中电子和晶格的能量状态，并且 ＡＮＩＳＩ
ＭＯＶ指出，当激光加热时间小于一定值时，同一区域
自由电子温度和晶格温度在同一时间段可能不相同。

ＱＩＵ等人测量了Ａｕ和 Ｃｒ单层、多层薄膜飞秒激光热
反射信号，验证了双温模型的正确性［２４］。ＨＡＮ等人
研究脉冲间隔对激光烧蚀金属加工精度的影响时，便

采用了这种双温模型［２５］。另外一些学者的研究也验

证了双温模型的适应性［２６３０］，从而说明双温模型在一

定程度上是适用的。

１．１．２　双曲两步模型（ｈｙｐｅｒｂｏｌｉｃｔｗｏｓｔｅｐｍｏｄｅｌ，
ＨＴＳ）　当晶格、电子的加热时间远大于脉冲宽度，ＱＩＵ
等人［３１］提出了双曲两步辐射模型，数学描述如下：

Ｃｅ（Ｔｅ）
Ｔｅ
ｔ
＝－Ｑ
ｘ
－Ｇ（Ｔｅ－Ｔｌ）＋Ｓ

Ｃｌ（Ｔｌ）
Ｔｌ
ｔ
＝Ｇ（Ｔｅ－Ｔｌ）

τＦ
Ｑ
ｔ
＋ｋ
Ｔｅ
ｘ
＋Ｑ＝０

Ｃｅ（Ｔｅ）
Ｔｅ
ｔ
＝γＴ

















ｅ

（２）

式中，Ｃｅ，Ｔｅ和Ｃｌ，Ｔｌ分别为电子和声子的比热容及温
度；Ｑ，Ｓ，ｋ，Ｇ，τＦ，γ分别为热流、激光热源、玻尔兹曼常
数、电子声子耦合因子、费米表面弛豫时间和电子比热

容系数。（２）式中的第３个方程揭示了金属中通过的
电子气进行能量传输的双曲特性。ＸＩＯＮＧ等人［３２］利

用该模型研究无限大金属薄膜在短暂激光冲击下诱导

的位移、应力、应变和温度等物理量的演化特点。ＨＴＳ
模型适合于具有高耦合因子的薄膜材料，且这个模型

描述的波动导热行为仅适用于极低的温度条件［３３］。

１．１．３　双曲一步模型（ｈｙｐｅｒｂｏｌｉｃｏｎｅｓｔｅｐｍｏｄｅｌ，
ＨＯＳ）　当脉冲宽度大于晶格热化时间时，电子和晶格
之间能量交换重要性下降，此时可以用 ＨＯＳ描述，由
ＭＡＵＲＥＲ提出［３４］，描述如下：

７０５
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　 激　　光　　技　　术 ２０１６年７月

τＦ
Ｑ
ｔ
＋ｋ
Ｔｌ
ｘ
＋Ｑ＝０

Ｃｌ
Ｔｌ
ｔ
＋Ｑ
ｘ
－Ｓ{ ＝０

（３）

　　可以看出，其忽略了电子和晶格之间能量交换过程。
１．１．４　抛物一步模型（ｐａｒａｂｏｌｉｃｏｎｅｓｔｅｐｍｏｄｅｌ，ＰＯＳ）
　ＱＩＵ等人通过一系列理论和实验研究后得出结论：
当超短脉冲激光加热金属时，主要表现为４种不同的
导热方式，按照不同导热方式求解玻尔兹曼方程给出

的包含扩散、热波和非平衡导热行为在内的导热模型，

当激光加热时间较长时，该问题退化为传统的扩散问

题，将激光加热热源项扩散模型称之为抛物一步模

型［３５］。

Ｃｌ
Ｔｌ
ｔ
＝
ｘｋ

Ｔｌ
( )ｘ ＋Ｓ （４）

　　任意时刻电子和晶格的温度都是相等的，因此可
以只描述晶格的温度分布。ＨＡＮ等人给出了纳米级
金膜在蓝宝石上传热过程抛物一步模型的预测和实验

结果的对比情况［３６］，其归一化温度（瞬时温度变化量

与最高温度变化量的比值，无量纲）随时间的变化如

图１所示。

图１　ＰＯＳ预测结果和实验结果对比

由图１可以看出，采用 ＰＯＳ误差较大。ＰＯＳ往往
只适用于弛豫时间以及热化时间远小于加热时间的实

验条件。

１．１．５　双相滞模型（ｄｕａｌｐｈａｓｅｌａｇｍｏｄｅｌ，ＤＰＬ）　
ＴＺＯＵ在Ｆｏｕｒｉｅｒ热流方程中引入了两个时间常数：热
流滞后时间和温度梯度滞后时间，从而提出了双相滞

模型。

根据两个滞后时间相对大小，将导热分为热波、类

热波、扩散和过扩散４种方式［３７］，其表达式如下：

２Ｔ＋τＴ

ｔ
（２Ｔ）＋１ｋ（Ｓ＋τＴ

Ｓ
ｔ
）＝

１
α
Ｔ
ｔ
＋
τＱ
α
２Ｔ
ｔ２

（５）

式中，τＴ和τＱ分别为温度梯度弛豫时间和热流弛豫
时间，α＝ｋ／（Ｃｅ ＋Ｃｌ）。ＴＺＯＵ利用 ＤＰＬ预测了

ＢＲＯＲＳＯＮ的实验结果，然而，ＤＰＬ描述的温度在超短
激光脉冲加热金属时并不存在［３８］。

１．１．６　抛物两步模型（ｐａｒａｂｏｌｉｃｔｗｏｓｔｅｐｍｏｄｅｌ，ＰＴＳ）
　依据双温模型假设和双温度理论，ＱＩＵ［３９］等人从玻
尔兹曼方程出发，针对超短脉冲加热金属问题，于

１９９４年提出了更为严格的抛物两步模型。其实严格
来说，ＰＴＳ是一种双温模型。

Ｃｅ（Ｔｅ）
Ｔｅ
ｔ
＝
ｘｋ

Ｔｅ
( )ｘ －Ｇ（Ｔｅ－Ｔｌ）＋Ｓ

Ｃｌ（Ｔｌ）
Ｔｌ
ｔ
＝Ｇ（Ｔｅ－Ｔｌ

{
）

（６）

　　大量的研究表明，两步模型预测了较高的电子温
度、较低的晶格温度以及比较大的热化区域，无论是双

曲一步模型还是双曲两步模型，它们对整个加热过程

的影响都比较小，一步模型预测的峰值温度偏小，而两

步模型高估了电子的峰值温度，忽略了晶格温度响

应［４０］。

综合来说，由于ＰＴＳ能够很好地预测金属加热过
程的实验结果［４１４３］，故到目前为止，超短激光脉冲加

热金属热输运过程一般采用ＰＴＳ进行描述。
１．２　飞秒激光测量物性的实现方式

可采用一种瞬态热发射技术［４４］（ｔｒａｎｓｉｅｎｔｔｈｅｒｍｏ
ｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅ，ＴＴＲ）来实现系统搭建，其基本实现方法是
用一束能量较强的短脉冲激光加热金属薄膜，用另一

束能量较弱的短脉冲激光探测加热样品表面反射率的

瞬态变化，选择适当的传热数学模型描述该过程，依据

传热模型进行推导和数据处理，结合实验数据和计算

数据，得到表征材料物性参量的物理量大小。ＴＴＲ是
一种非接触式测量微尺度金属薄膜物性的有效手段，

如：ＫＯＭＡＲＯＶ［４５］等人于２００３年采用 ＴＴＲ测量了自
然硅和同位素硅２８薄膜的导热率；２００５年，ＳＴＥ
ＶＥＮＳ［４６］等人利用 ＴＴＲ测量了一系列金属绝缘体之
间的电导率。本文中提到的飞秒瞬态热反射（ｆｅｍｔｏ
ｓｅｃｏｎｄｔｒａｎｓｉｅｎｔｔｈｅｒｍｏｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅ，ＦＴＴＲ）技术其实是采
用飞秒激光作为光束源的 ＴＴＲ，其实现结构图如图２
所示。

图２　ＦＴＴＲ技术原理图

８０５
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第４０卷　第４期 夏胜全　飞秒激光测量微纳材料热物性参量研究进展 　

图２中，一束飞秒脉冲激光经过分光棱镜后变成
两束，能量较强一束的飞秒脉冲激光被称之为抽运光，

主要作用是加热被测样品，能量较弱的一束飞秒脉冲

激光称之为探测光，主要作用是探测加热样品表面反

射率的瞬态变化。为了减小探测光对样品的热影响从

而获得较为准确的测量结果，抽运光的能量必须远远

大于探测光。一般情况下，ＦＴＴＲ技术所能设定的时
间步长远大于光电探测器的响应时间（纳秒数量级），

需要通过调制技术突破光电探测器响应速度的限制，

故图２中将分光棱镜分离出来的抽运光需要经过调制
后再加热样品。２０１３年，ＡＬＷＩ等人就采用 ＦＴＴＲ测
定了氢化非晶碳薄膜的热扩散率、热导率和比热等热

物性参量［４７］。

２　飞秒激光测量物性的基本特点

通过对飞秒激光测物性的描述，其基本特点为：

（１）系统灵敏度相对较高。由于飞秒激光单脉冲时间
较小（１０－１５ｓ），功率相对较高，且测量光斑为微米量
级，因此具有极高瞬时热流密度，热反射信号相对较

强，在一定程度上提高了系统的相对灵敏度；（２）适合
微纳尺度薄膜物性的测量。由于抽运光调制频率较高

（１０５Ｈｚ～１０７Ｈｚ），热信号向被测材料内部渗透的深度
一般在几十纳米至几微米量级，因此，最适合对微纳尺

度结构材料和界面能量输运性质进行测量，尤其是界

面热阻等参量的测量，飞秒激光有着非常广泛的应用；

（３）适合温度敏感且多相变材料的物性测量。有些材
料对温度较为敏感，温度变化较大时会发生相变，测量

材料热物性参量时，希望引起的温差较小，而飞秒激光

作用过程极短，引起的温升较小，因此非常适合这类材

料的热物性参量的测量。

３　飞秒激光测量物性的不同结构及应用

３．１　单波长正面抽运和探测系统
单波长正面抽运探测系统是常规的 ＦＴＴＲ测量

方式，偏振分束棱镜将飞秒激光器发出的脉冲激光分

离为加热光和探测光，二者均为偏振光且偏振方向相

互垂直，加热光和探测光的光强比例可以通过旋转半

波片任意调节。声光调制器将加热光调制到预设频率

后，物镜将其聚焦到被测试样表面，而探测光先需要进

行延迟（飞秒～皮秒级时间延迟），然后再在被测试样
表面进行聚焦。为了消除加热光对检测数据的影响，

被反射的探测光需要经过格兰棱镜进行滤波，过滤掉

进入光电探测器的加热光，最后还需采用锁相放大器

将在调制频率上的信号进行放大和输出，最终传递到

计算机进行数据处理和在线监测。ＺＨＵ［４８］等人于

２００８年建立了该系统，得到了在１４０ｆｓ超短脉冲激光
加热下５０ｎｍ金膜的非平衡电子温升引起的反射信号
随时间的变化曲线，其建立的系统如图３所示。

图３　飞秒激光抽运探测热反射系统

由于探测光的光强远小于加热光光强，通常不会

影响加热光对样品的加热和作用过程。使用单波长正

面抽运和探测的系统时，探测光调制信号往往很微弱，

即使很少量加热光也会影响到测量结果的准确性，增

大测量信号的基值，又使得系统随机性较大，通常必须

仔细调节格兰棱镜，减小加热光的影响。此外，声光调

制器的调节位置、数据采集时间、电控位移平台平整性

等因素也会干扰测试结果。

３．２　双波长正面抽运和探测系统

早在２００８年，在ＴＤＴＲ中，ＳＥＨＭＩＤＴ等人［４９］采用

单波长改双波长的设计，大大提高了测量的信噪比，并

将该方法成功运用到液体热导率的测量。针对ＦＴＴＲ，
为避免单波长测试系统信噪比低的缺陷，ＺＨＵ［５０］等人
采用双波长设计的抽运探测系统实现了３０４ｎｍ厚的
ＳｉＯ２纳米薄膜热导率的测量，同时得到了 ＳｉＯ２／Ｓｉ及
Ａｌ／ＳｉＯ２之间的界面热导，与文献值吻合较好。所建立
的双波长飞秒激光抽运探测热反射实验系统示意图
如图４所示。

图４　双波长飞秒激光抽运探测热反射实验系统示意图

图４中，倍频（ｓｅｃｏｎｄｈａｒｍｏｎｉｃｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ，ＳＨＧ）模
块首先对探测光进行倍频处理获得二次谐波，从而获

得频率和入射光相同、脉冲时间和入射光相近的激光，

该处理是双波长与单波长系统最为明显的区别。由于

二者波长不同，在该系统中可以根据二者波长的差别

９０５
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使用高选择透过性滤光片进行滤波，大大滤除随探测

光进入探测器的抽运光。由于窄带滤光片滤除抽运光

的效果远比应用偏振方法的滤除效果好，于是使得测

量系统的信噪比和测量精度均得到了很大的提高，从

而可以更精确地测量样品表面反射率的变化。

３．３　加热和探测不同侧的探测系统
上述测试系统的加热光和探测光均在样品同一侧

和同一点，仍然存在较大光学噪音（尤其是单波长飞秒

激光测试）。为了进一步提高系统信噪比，清华大学的

ＷＡＮＧ［５１］等人采用前表面加热、后表面测量的新方法，
结合 ＰＴＳ，建立了相应的探测系统，测定了 ２７．２ｎｍ，
３９．９ｎｍ和５５．５ｎｍ３种厚度 Ａｕ薄膜的电子温度响
应，其建立的实验系统示意图如图５所示。

图５　正面加热、反面测量飞秒激光热反射实验系统

其实现过程和常规飞秒激光热反射实验系统基本

类似，所不同的是，探测光探测位置在样品另外一侧。

利用不同侧加热和测量系统，在实验中，除了可以有效

减小光学噪声影响外，甚至还可以直接测量热量在金

属薄膜厚度方向的热传递过程。

４　展　望

飞秒激光的应用越来越多，但采用飞秒激光测量

材料物性参量的报道不是很多，随着激光器和材料科

学发展，将会有更多学者和机构研究飞秒激光和微纳

结构的相互作用。综上所述，笔者认为将有如下几个

研究热点。

（１）飞秒激光和物质相互作用的传热模型研究。
在利用飞秒激光测量材料物性过程中，需要选择合适

的传热模型，虽然 ＰＴＳ等传热模型得到了较好的应
用，但是和实际相比较还是有相应误差，因此需要寻找

到更加合适的传热模型。

（２）提高检测系统检测精度。双波长的飞秒激光
抽运探测热反射实验系统以及正面加热、反面测量的
飞秒激光热反射实验系统的主要目的均是减小加热光

对探测光干扰、减小光学噪声，但是检测到的信号还是

有较大噪音，因此，需要寻找更加合适的方法（或者多

种方法相结合）提高检测系统检测精度。

（３）实现对更多材料物性参量测量。目前通过飞
秒测量物性的材料种类还不是很多，很多为金等贵金

属，随着更多不同材料的微纳尺度的零部件出现，以及

飞秒激光的更加广泛的应用，涉及到的材料种类将会

越来越多，尤其是某些属性无法通过常规方法测量的

材料。
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