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飞秒激光脉冲作用熔石英的超快传热动力学研究
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摘     要：飞秒激光具有超短脉冲宽度、超高峰值功率的特点，飞秒激光与物质作用表现出的非线

性吸收和低热扩散特性，使其在高精密微纳器件加工中有着重要的应用前景。建立了针对飞秒

激光脉冲与熔石英作用的瞬态光电离以及非平衡传热的超快动力学模型。通过数值求解该模型

获得了飞秒激光单脉冲作用熔石英的载流子密度和非平衡电子与声子温度的时空演化；得到了

在非平衡态条件下，电声耦合时间随激光能量密度、脉冲宽度的近线性调控规律。进一步研究得

到了瞬态电子热导、热容、电声耦合系数的变化规律，并对上述模拟现象进行了分析和探讨。
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Abstract：Femtosecond laser interacts with material shows nonlinear absorption and low thermal diffusion due

to the ultrashort pulse width and ultrahigh peak power, which makes it important in the manufacturing of high-

precision micro-nano devices.  An ultrafast  dynamic model  for  transient  photoionization and non-equilibrium

heat transfer of femtosecond laser pulses interacting with fused silica was established. By numerical solution,

the spatio-temporal evolution of carrier density and non-equilibrium electron and phonon temperature of fused

silica  excited  under  femtosecond  laser  single  pulse  was  obtained,  and  the  nearly  linear  regulation  law  of

electron-phonon  coupling  time  with  laser  energy  density  and  pulse  width  under  non-equilibrium  conditions

was  obtained.  The  variation  laws  of  transient  electron  thermal  conductivity,  thermal  capacity  and  electron-

phonon  coupling  coefficient  were  further  investigated  in  details.  And  the  above  simulation  results  were

analyzed and discussed.
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引言

飞秒激光作用材料具有低热扩散、高精度以

及环境友好的优势，使其在微纳功能器件加工中

发挥着重要作用[1-3]。相比于光刻、电子束加工、压

印等技术，飞秒激光加工具有加工效率高、精度

高、环境友好、无需真空、无需模板、无需拼接等

优点，被广泛应用于生物医学 [4-5]、光波导 [6-7]、超疏

水表面 [8-10]、超疏油表面 [11-12] 等功能器件的制备。

特别是对于通过传统方式难以加工的硬脆材料，

如石英玻璃等，飞秒激光能够在其内部实施真三
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维加工，因而在高质量深孔等三维结构制备方面

具有巨大优势。

飞秒激光作用材料的强非线性效应和非平衡

传热过程与其加工中材料作用区低热扩散[13-14]、高

精度 [15-16]、材料广泛 [17-19] 等密切相关。飞秒激光作

用材料的强非线性吸收，使得材料内部产生大量

自由电子，随后激光脉冲会与自由电子发生进一

步碰撞吸收，导致电子温度在脉冲持续时间内急

剧升高；而声子由于具有较高的热容，在此过程中

温度上升非常缓慢，导致所谓“冷”加热过程，此过

程的自由电子和声子处于高度非平衡态。随后，

在皮秒时间尺度，处于非平衡态的电子与声子之

间发生局域化电声耦合，该过程发生在材料中的

局域范围，从而导致加工精度显著提升。描述上

述过程的双温模型最早由俄罗斯的 ANISIMOV S I
等人提出，并进行了理论分析 [20]。随后，针对飞秒

激光作用各种材料的非线性吸收或者非平衡传热

过程，国内外进行了一系列研究 [21-23]。近年来，

JIANG L等理论研究了飞秒激光作用石英材料的

非线性激发过程，表明飞秒激光脉冲作用熔石英

材料的不同电离机制对于电子密度变化影响较为

显著，并揭示了电子密度增加所引起熔石英材料

吸收系数增加的现象 [24]。DU G Q等理论分析了

Au/Ni双层膜的超快动力学的非平衡传热过程，研

究表明，底层 Ni膜优先于表层 Au 膜被加热，这与

Ni具有较高的电声耦合系数有关 [25]。由于非线性

电离机制对自由载流子产生，特别是随后的载流

子以及非平衡态电声耦合过程，以及材料烧蚀过

程都有着重要的影响，探究飞秒激光作用材料的

多光子电离、碰撞电离、电声耦合动力学过程，以

及激光参数对其的调控作用具有非常重要的意

义。本文建立了飞秒激光脉冲与熔石英作用的瞬

态光电离以及非平衡传热的超快动力学一维模

型。基于该模型研究了熔石英亚表面层的飞秒尺

度电子密度以及皮秒尺度电声温度的时空演化规

律；并探究了飞秒激光脉冲能量密度以及脉宽对

于瞬态电离和超快传热过程的调控作用；研究分

析了瞬态电子热导、热容、电声耦合系数的变化，

并对上述模拟现象进行了探讨。 

1    飞秒激光作用石英的动力学模型
由于熔石英材料存在一个很宽的带隙 (约 9 eV)，

飞秒激光作用熔石英材料会先与其价电子发生多

光子电离作用，从而产生大量自由电子，自由电子

又会和周围的电子发生碰撞，诱发雪崩电离等极

端过程，进一步产生更多自由电子。同时，由于上

述自由电子激发消耗激光能量，导致激光能量沿

深度方向快速衰减。上述超快电离过程的数学模

型如下[26]：
∂ne

∂t
= αiIne+P(I) （1）

αi式中：ne 为电子密度；I为光强； 为碰撞电离系数，

取 αi=4 cm2/J；P(I)为多光子电离项，取以下公式：

P (I) = δ6I6 （2）

由于使用的激光中心波长为 800 nm，并考虑

熔石英的禁带宽度 9.0 eV，式（2）中 δ6 代表 6光子

吸收系数，δ6=6×108 cm−3·ps−1·(cm2/TW)6。
由于非线性吸收作用，入射的飞秒激光光强随

材料深度方向呈衰减趋势，其数学模型如下：
∂I
∂z
= −αI （3）

α式中 为光强吸收系数，取以下公式：

α = αh+αineUi （4）

αh

由于在电离过程中造成激光光强衰减的主要

机制为碰撞电离，因而可以忽略多光子电离在激

光光强衰减中的作用。式中，Ui 是熔石英的带隙，

Ui=9.0 eV； 是自由电子吸收，由下式表示：

αh =
2ω f2

c
（5）

式中：ω为入射激光的频率；c为真空中的光速；

f2 由式（6）决定：

f2 =

√
−ε1+

√
ε2

1+ε
2
2

2
（6）

ε1 ε2式中 和 关系式如下 [27]：

ε = ε1+ iε2 = εr−
(ωp

ω

)2 1
1+ iν/ω

（7）

εr εr

ωp =
√

nee2/ε0me

ε0

式中： 为相对介电常数， =2.4；ν为电子碰撞频率，

ν=1  fs−1；ωp 为等离子振荡频率， ，

e为电子的电荷量， 是真空介电常数，me 是电子

质量，me=9.11×10−31 kg。
其中光强 I在表面 z=0处满足以下表达式：

I (0, t) = I0 (1−R)exp

−4ln(2)
(

t−2τp

τp

)2
 （8）

I0

式中：R为反射率；τp 为入射飞秒激光脉冲的脉宽；

为光强峰值，满足以下表达式[28]：

I0 =

√
4ln(2)
π

F
τp

（9）
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式中 F为入射飞秒激光脉冲的能量密度。

飞秒激光作用熔石英材料会激发大量的价电

子，而处于激发态的高温电子与周围电子碰撞，将

能量传给周围电子；同时受激电子会与周围的晶

格发生碰撞，将热量传递给周围的声子。在飞秒

到皮秒时间尺度，当电子、声子温度达到平衡时，

整个电声弛豫过程结束，飞秒激光作用熔石英材

料的非平衡传热过程可由双温模型方程描述[29]：
Ce
∂Te

∂t
=
∂

∂z
(ke
∂Te

∂z
)−g

(
Te−Tp

)
+Q

Cp
∂Tp

∂t
= g

(
Te−Tp

) （10）

式中：Te 是电子温度；Ce 是电子热容；ke 是电子热

导；g是电声耦合系数，  g=0.06ne2/3 W·m−3·K−1；Q是

热源；Tp 是声子温度；Cp 是声子热容 , Cp=1.65×106

J·m−3·K−1[30]。

电子热容 Ce 由式（11）表示：

Ce =
3
2

kBne （11）

式中 kB 为玻尔兹曼常数。

电子热导 ke 由式（12）表示：

ke = 2k2
BneµeTe/e （12）

式中 μe 为电子迁移率，μe=2×10−4 m2·V−1·s−1。
热源 Q是激光脉冲在石英材料中的热沉积，

其表达式为[26]

Q = αhI （13）
 

2    仿真结果
图 1所示为飞秒激光单脉冲作用熔石英电离

区的电子密度时空演化。从图 1（a）可以看出，在

t=135 fs时刻，由于熔石英中的束缚电子受到入射

激光的非线性光电离作用，在亚表面层内（ z<
100 nm）产生了大量自由电子，且电子密度随材料

深度方向（z正方向）呈近线性下降。从图 1（b）可
以看出，在 t=155 fs时刻，熔石英电离区的电子密

度明显整体高于 t=135 fs时刻的电子密度，且亚表

面层的电子密度随深度下降较快，明显偏离线性

趋势。电子密度随深度快速下降是由于亚表面层

电离区产生的大量自由电子引起的非线性电离衰

减的结果。从图 1（c）可以看出，在 t=235 fs时刻 ,
熔石英表面处的最大电子密度（z=0）较 t=155 fs时
刻的电子密度升高一个数量级。从图 1（d）可以看

出， t=435 fs时刻的电子密度相比 t=235 fs时刻的

电子密度没有明显变化。由于我们主要探究非线

性电离机制对电子密度的影响，因此没有引入俄

歇复合等电子损耗机制，故而随着脉冲结束，电子

密度随脉冲衰减趋于饱和。图 1（e）表示不同电离

机制在材料内部引起的电子密度变化率，可以看

出，当分别考虑两种电离机制作用时，在亚表面层（z=
100 nm）处，碰撞电离引起的电子密度变化率和光

电离引起的电子密度变化率都呈现出先上升后下

降的趋势，且碰撞电离引起的电子密度变化率大

于光电离引起的电子密度变化率，在 t>115 fs后碰

撞电离引起的电子密度变化率 (∂ne/∂t)比光电离引

起的电子密度变化率下降更慢。这是由于光电离

的主要作用是产生作为种子的自由电子，这些自

由电子会进而诱发雪崩过程，碰撞电离过程是产

生大量自由电子的主要过程。从图 1（f）可以看出，

碰撞电离引起的电子密度变化率和光电离引起的

电子密度变化率随材料深度方向（z正方向）呈逐

渐饱和的下降趋势。由于电离过程主要发生在亚

表面层以内（z=100 nm处），且随着深度的增加，激

光强度减弱，导致更深区域的激光强度远低于多

光子阈值强度，故而电离率在材料更深区域逐渐

呈现出饱和的趋势。该结果对于澄清不同电离机

制对电离动力学的时间演化过程的影响，并对于

如何进一步调控电子密度演化具有理论指导意义。 
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图 1    飞秒激光单脉冲作用熔石英电离区的电子密度时空

演化 (脉冲宽度 τp=65 fs，激光能量密度 F=5 J/cm2)

Fig. 1    Spatio-temporal  evolution  of  electron  density  in  io-

nization  region  of  fused  silica  irradiated  by  single

femtosecond laser pulse (pulse width τp is  65 fs,  ene-

rgy density F is 5 J/cm2)
 
 

图 2所示为飞秒激光能量密度和脉冲宽度对

熔石英电离区不同深度的电子密度的影响。可以

看到，在 t=135 fs时刻，自由电子密度随输入激光

的能量密度增大而增大（见图 2（a））。当激光能量

密度小于 5.3 J/cm2 时，不同深度位置（ z=100 nm、

200 nm、300 nm）产生的自由电子密度几乎相等；

当激光能量密度大于 5.3 J/cm2 时，不同深度位置的

电子密度呈现明显差异，且亚表面层（z=100 nm）的

电子密度随激光能量密度增加最为显著，在材料

较深的位置（z=200 nm、300 nm），电子密度上升缓

慢。这是由于非线性电离导致的激光能量局域化

吸收的缘故，在材料亚表面层多光子电离和碰撞

电离均较为显著，导致产生大量的自由电子，而随

着深度的增加，激光能量衰减会导致非线性电离

机制减弱。因此，随着深度增加，电子密度上升较

为缓慢。如图 2（b）所示，在 t=235 fs时刻，自由电

子密度随激光能量密度增大而呈近线性上升。如

图 2（c）所示，在 t=335 fs时刻，自由电子密度曲线

相比于 t=235 fs时刻的情况，几乎不再变化。如

图 2（d）所示，在 t=135 fs时刻，当飞秒激光脉冲宽

度 τp<60 fs时，在亚表面层（z=100 nm）的自由电子

密度相比更深区域（z=200 nm，300 nm）的自由电子

密度，随着脉冲宽度增大而减小的趋势更为剧烈；

当飞秒激光脉冲宽度 τp>60 fs时，电子密度随深度

增加而呈现快速下降，并随着脉冲宽度增加，电子

密度下降整体减缓，且不同深度（z=100 nm、200 nm、

300 nm）的自由电子密度最终趋于相等。如图 2（e）
所示，在 t=235 fs时刻，自由电子密度随着飞秒激

光脉冲宽度增大而整体呈近线性减小趋势，且不

同深度处（z=100 nm、200 nm、300 nm）的电子密度

具有明显的差异；当飞秒激光脉冲宽度 τp>65 fs时，

由于碰撞电离在 t=135 fs～235 fs起主要作用，在

过程中产生大量自由电子，从而引起自由电子密

度的显著变化。如图 2（f）所示，在 t=335 fs时刻，

由于脉冲辐照早已结束，因此多光子电离和碰撞

电离均不会产生更多的电子，导致该时刻熔石英

电离区不同深度的电子密度相比 t=235 fs时刻变

化不大。
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图 2    飞秒激光能量密度和脉冲宽度对熔石英电离区电子

密度调控 :(a)～ (c) 脉冲宽度 τp=65 fs； (d)～ (f) 激光

能量密度 F=5 J/cm2

Fig. 2    Regulation of electron density in ionization region of

fused  silica  irradiated  by  femtosecond  laser  energy

density or pulse width: (a)~(c) pulse width τp is 65 fs,

(d)~(f) energy density F is 5 J/cm2

 
 

图 3所示为飞秒激光作用熔石英材料激发区

电子温度和声子温度的时空演化。从图 3（a）可

以看出，在亚皮秒时间尺度，电子温度先迅速升

高，随后缓慢减小，且在 t=155 fs时刻出现峰值，

温度达到约 7.8×105 K；在随后的皮秒时间尺度，

由于电声耦合作用，电子温度随时间继续下降，

同时声子温度缓慢上升；在约为 t=1.835 ps时刻，

电子与声子获得相同温度，两者达到电声平衡状

态，此时，电声平衡温度约为 1 300 K（见图 3（b））。

图 3（c）表示， t=135 fs时刻电子温度和声子温度

材料内部保持一致，  这可能与飞秒脉冲激发的非

平衡态高温电子引起的超高热导密切相关，高热

导会引起电子系统在材料深度方向被瞬态同质

加热，因而导致早期的超高温电子和声子温度在

深度范围呈现一致性分布的特点。从图 3（d）可

以看出，在 t=155 fs时刻，电子和声子温度和 t=135

fs时刻随深度的分布几乎相同，但电子温度整体

明显高于声子温度。从图 3（ e）可以看出，在 t=

935 fs时刻，电子和声子温度随材料深度方向

（ z正方向）呈近线性缓慢下降。在 t=2.935 ps时

刻，电子温度曲线和声子温度曲线重合，此时电

子和声子温度趋于一致，材料内部达到电声平衡

态（见图 3（f））。
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图 3    飞秒激光单脉冲作用熔石英材料激发区电子温度和

声子温度的时空演化（脉冲宽度 τp=65 fs，能量密度 F=

5 J/cm2）

Fig. 3    Spatio-temporal  evolution  of  electron  temperature

and  phonon  temperature  in  ionization  region  of

fused  silica  irradiated  by  single  femtosecond  laser

pulse  (pulse  width τp is  65  fs,  energy  density F is

5 J/cm2)
 
 

图 4为飞秒激光作用熔石英材料激发区的电

子热容、电子热导以及电声耦合系数随时间的演

化。从图 4（a）中可以看出，在脉冲作用时间内，电

子热容随时间迅速增大；随后，电子热容变化逐渐

趋于饱和，最终达到 1.5×10−3 J·K−1·cm−3。从图 4（b）
中可以看出，电声耦合系数与电子热容具有相似

的规律，脉冲持续时间内呈现显著增大，随后出现

饱和，饱和值约为 10.4×109 W·K−1·cm−3。由于电子

热容和电声耦合系数都与电子密度相关，因而其

时间演化依赖于电子密度的时间演化。另外，这

里的电子密度时间演化没有引入俄歇复合等电子

损耗过程，因而电子热容和电声耦合系数随时间

最终会达到最大的饱和值，而未出现下降趋势。

从图 4（c）中可以看出，电子热导随时间呈现出先

上升后下降的趋势。在 t=155 fs时刻左右到达峰

值，其值约为 0.25 W·K−1·cm−1；当 t<155 fs时，由于

飞秒脉冲光电离的作用，在熔石英亚表面产生了

大量自由电子，导致该区域电子密度和电子温度

均显著升高，进而引起电子热导急剧上升；当 t>
155 fs时，由于电子密度增长饱和，电声耦合机制

导致电子温度在皮秒尺度逐渐减小，因此，电子热

导在该时间尺度呈减小趋势。
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图 4    飞秒激光作用熔石英材料激发区的电子热容、电子

热导、电声耦合系数的时间演化（脉冲宽度 τp=65 fs，

能量密度 F=5 J/cm2）

Fig. 4    Spatio-temporal  evolution  of  electron  thermal  ca-

pacity,  electron  thermal  conductivity  and  electron-

phonon coupling coefficient in excited region of fused

silica irradiated by femtosecond laser (pulse width τp

is 65 fs, energy density F is 5 J/cm2)
 

图 5为电声平衡时间随飞秒激光脉冲宽度以

及脉冲能量密度的变化规律。从图 5（a）可以看

出，当保持激光能量密度不变时，电声平衡时间随

着脉冲宽度的增加而呈现近线性减小。事实上，在

极端非平衡条件下，当给定激光能量密度，声子加

热周期缩短导致声子温度上升时间不足，因而引

起声子温度难以很快达到材料熔化和相爆点，从而

可以进一步说明飞秒激光烧蚀阈值随脉冲宽度下

降的现象。从图 5（b）中可以看出，电声平衡时间

随着激光能量密度的增加呈现近线性增加，电声

平衡时间变化范围在数皮秒的尺度。上述结果表

明：通过减小飞秒激光脉冲宽度，或者增大激光能

量密度均可以使电声平衡时间延长，从而延长声

子加热周期，使亚表面获得高的声子温度。这对

于如何将激光能量扩散限制在非平衡态，从而有

效抑制传统平衡态的傅里叶热扩散，进而提高激

光能量沉积精准性和加工精度具有一定的理论意义。
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图 5    飞秒激光脉冲宽度以及脉冲能量密度对电声平衡时

间的调控 (z=100 nm)

Fig. 5    Regulation  of  electron-phonon  equilibrium  time  by

femtosecond  laser  pulse  width  and  pulse  energy

density (z is 100 nm)
 
  

3    结论
本文通过建模仿真，探讨了飞秒激光作用熔石

英的瞬态动力学规律，研究表明：当分别考虑两种

电离机制作用时，碰撞电离引起的电子密度变化

率和光电离引起的电子密度变化率都呈现出先上

升后下降的趋势，且碰撞电离引起的电子密度变

化率大于光电离引起的电子密度变化率。在 t>115 fs
后，碰撞电离引起的电子密度变化率比光电离引

起的电子密度变化率下降更慢。在脉冲宽度范围

内，电子热容和电声耦合系数均随时间迅速增大，

随后趋于饱和，电子热导随时间呈现出先上升后

下降的趋势。非平衡态条件下，通过减小飞秒激

光脉冲宽度，或者增大激光能量密度均可获得较

长的电声平衡时间。研究结果对于探明飞秒激光

作用材料的多光子电离、碰撞电离、电声耦合动力

学过程，以及激光参数对上述动力学过程的调控

作用具有理论指导意义。
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