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摘耍 :在双曲双步输运模型基础上建立数值模型,针对超短脉冲激光作用下硅薄膜的微观能量

输运过程展开理论研究。针对电子、晶格超快温升响应过程的数值模拟结果表明,电子作为主要能

量载子在几皮秒内主导了能量输运过程。电声子之间的能量耦合系数主要依赖于电子温度,而不

是晶格温度。能量耦合过程由于非平衡电子的弹道式输运而呈现非局域性。热波的传播速度与电

子能量传播速度有相同量级,而大于硅材料中的声子平均速度。模型预测与相关实验结果吻合。
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1引 言
近年来 ,随着超短脉冲激光技术的发展 ,以及在微电子加工、材料薄膜结构加工和基础科学研究等

方面的大量应用 ,超短脉冲激光和材料相互作用的能量转化和输运机制得到越来越多的重视。

在超短脉冲激光辐照过程中,激光能量激励时间与能量载子的特征弛豫时间相当 ,载流子输运以弹

道方式为主 ,能量输运不再是建立在温度梯度基础上的扩散方式 ,宏观输运模型失去其成立的物理基

础 ,而需要用更严格的、包含电声子相互作用的非傅里叶输运模型来描述
【⒈5彐 。

本研究是在双曲双步输运模型的基础上建立数值模型 ,并利用这一模型对超短脉冲激光作用下微

尺度硅薄膜中的非傅里叶能量输运过程展开研究。

2 理论模型
、
微时间尺度 (激光能量激励时间与能量载子的特征弛豫时间相当)下 ,能量载子的输运和不同载流

子之间的相互作用可以用 B°ltzmann输运方程来描述

属手+叱号壬+钅卜错 =(缃‘
由于所研究的硅薄膜厚度远大于材料中电、声子的特征波长 ,可 以忽略量子效应。在研究的电

-声子散

射过程主导的时间领域 (几皮秒)内 ,散射项中只需考虑载流子碰撞造成的能级粒子数变化。

载流子之间的碰撞使得电子通过热化过程趋于 Fermi-Dirac分 布 ,可 以用有效电子温度 ⒎ 来描

述 ,是电子能量的表征。这一过程中的声子系统通常认为处于热平衡 ,可以用声子温度 TI表示。

散射项可以分为两部分
E4],表征电子和晶格之间的能量交换的非弹性散射和电子间的弹性散射。

后者重建了电子的空间均匀性 ,可以用弛豫时间来定义。这也说明了弛豫时间近似仅对部分散射过程

成立 ,而对非弹性散射过程是不成立的。
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从电子 Boltzmann输 运方程出发 ,结合电子和声子的能量守恒方程 (包含电子和声子之间的能量耦

合项),可以得到双曲双步输运方程 E4□
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式中:S是激光源项 ,⒎ 和 Tl分别是等效电子温度和晶格温度 ,Ce和 Cl分别是电子和晶格体热容。Q
是电子能流,r是电-声子弛豫时间。形是有效热导率 ,钅eq是平衡态的热导率 ,表明超短脉冲作用下热导

率同时依赖于电子和晶格温度。G是与温度有关的电-声子耦合系数 ,决定了单位时间改变单位温度由
电子转移至晶格的体能量。这里采用 Kaganov等 E【
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式中:%是 Debye温度 ,印 是电子质量 ,ρ是体密度 ,s是固体声速 ,1J是一个与电子-晶格碰撞时间有关
的项。根据 Pronko等【

6彐

的经验性的计算结果 ,硅的 G。 取值为 3× 1016W/(m3· K)。 如果忽略电子的

弛豫过程 ,则模型蜕化为经验双温模型。如果进一步忽略电声子之间的能量耦合 ,即认为电声子体系始

终处于平衡状态 ,则模型简化为宏观的 Fourier热导模型。

3 计算结果与讨论
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考虑超短脉冲激光辐照硅薄膜问题 (图 1),由 于光束直

径远大于硅的线性吸收深度 ,可 以近似认为激光强度空间分

布均匀。激光脉冲时间高斯分布,FWHM脉宽为 彦p° 在自
由电子吸收和产生电子-空穴对的吸收机制下 ,通常长脉冲激

光与单晶硅表面相互作用 的吸收深度在 800nm处 是
⒐、8um。 然而在超短脉冲激光作用下 ,样品表面形成接近固

体密度的等离子体薄吸收层 ,使对激光能量的吸收集中在材

料表面 100nm厚度以内E6彐 。激光热源项可以表示为
S=(1-R× r/a)expE— z/a~2.77(彦 /莎 p)2彐   (4)

式中:R为样品表面反射率 ,a为辐射吸收深度。硅膜前后表

面采用绝热型边界条件。

利用(2)式~(4)式 、结合边界条件进行数值求解 ,分别计算了在人射激光能量密度为 0.86Ⅱ〃cmz、脉

宽 150fs和能量密度 120耐 /cm2、脉宽 sO fs两种条件下,100nm厚 度单晶硅薄膜内电子和晶格温度

的响应过程。计算所用到的主要参数见表 1。

表 1 单晶硅物理参数 E’ 9̄)

TabIe1  PhysicaI proper“es oF crysta1Ⅱne sⅡ icon used En the ca1cu:ationE’ °̄)

z
 

山̌

跖

图 1 飞秒脉冲激光辐照单晶硅薄膜
Fig.1  schematic diagran△ for femtosecond

laser heating of a0si fⅡ m

Renectivity

R

Relaxation ti:ne

r/(pΘ

Couphng coefficient

CO/EW/(m3· K)]

Lattice heat capacity

Cl/EJ/(ms· K〉 ]

ThermaI conductivity

Κ∞/[W/(m· Κ)彐

LaserpulsetBOO nrn)

o。 327 3冫《10!6

Note:@=(1.978+3.54× 10ˉ 4Tlˉ 3.68t2)MJ/mθ ;3=(1585001T1·幻)W/(m· K)。
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图 2显示了人射激光能量密度为 0.86“Wc俨 、

脉宽 150fs条件下硅薄膜表面的电子温度和电声子  2

格温度只上升了约 10K。 由于相对较大的晶格体 晷

热容 ,在高能电子和晶格达到热平衡之前晶格温度 吕

将缓慢增长。数值模拟与实验结果的吻合说明在这

一时间尺度内电子主导了能量输运 ,相对晶格远离

平衡状态。从图中也可以看出电声子耦合系数 G

更强烈的依赖于电子温度 ,而不是晶格温度。

在能量密度为 120mJ/cm2、 脉宽 80fs的激光 ∏g.2
辐照条件下 ,与 PronkoE6彐 的研究结果比较 (图 3(a))

发现二者预测了非常相近的物理过程。在 zOO fs内

5× lO16

冂ΓimcKps)

图 2 表面电子温度及耦合规律的数值模拟结果
(J=0.86n刂 /cm2,莎 p=150fs)

Evolution of surface electron temperature and

the response of Coupling coefficient

(J=0.86mJ/cm2,rp=150fs〉

×10l6

×10l6

× lCll6

×lOlb￥
~^t' ε

1,50× 1016迂

汕×lOlf,軎

×10’ ti

电子温度达到最高 ,超过 20000K,之后由于被激励电子的能量转移 ,电子温度下降。由于考虑了包含

电子间相互作用和电声子相互作用的微观弛豫过程 ,模型预测了更快的电子温度下降过程 ,这正是微尺

度下电子弹道式输运的特征。

图 3(b)对三种模型预测的硅膜后表面电子温度的变化过程进行了比较 (为便于比较进行了归一

化 )。 可以看出,数值模型与双温模型预测了相似的温度响应 ,而 Fourier模 型没有预测出正确的发展

趋势。由于双温模型假设了热流与温度梯度的同时产生和消失 ,其预测的能量传播速度无穷大 ,与数值

模型得到的有限能量传播速度完全不同。根据双曲型输运模型的热波速度公式
(″/Cer)l/2EⅡ

彐,在 1ps

内能量传播速度为 104m/s量级。

图 3 薄膜前后表面的电子、晶格温度发展过程 (J=1.2kJ/m2,莎 p=gO fs)

Fig.3  Evolution of electron and lattice temperature at front and rear surface of the thin f⒒ m
(J=1.2kJ/m2,莎 p=sO fs)

图 4模拟了 100nm厚度硅薄膜在 80fs脉 冲激光辐照下的晶格温度响应。在激光脉冲结束时
(图 4(a)),Fourier模 型预测了小得多的热影响区域 ,吸收的能量主要局限在辐射穿透深度以内,而数

值模型和双温模型的预测显示了能量在材料晶格内比较均匀的传播。说明在超短脉冲激光辐照下 ,辐

射能量并没有在穿透深度内就转化为晶格能量。在 0.1、 0.5和 1ps时的晶格温度分布如图4(b)所示 ,

其中实线代表数值模型 ,虚线代表双温模型。数值模型的曲线显示了热波的存在 ,通过热波峰值在给定

时间间隔内传播的距离 ,计算其传播速度约为 26km/s,大于硅材料中声子平均速度而与前面的电子能

量传播速度同量级 ,说明在计算的时间范围内,声子间的热输运过程还没有主导能量输运。
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图 4 晶格温度在薄膜内的分布(J=1.2kJ/俨 ,莎p=BO fs)
F瑭.4 D。tr凡uton of latt忆 e temperature in thin mm at different time ddays(J=l。 2kJ/m2,莎ρ=80fs〉

4结 论

针对硅薄膜在飞秒脉冲激光作用下的微观能量输运过程进行了数值模拟。发现在超短脉冲激光作

用下,半导体硅薄膜中的载流子远离平衡态 ,能量输运主要是弹道式的,数值模拟结果与相关实验结果

吻合。在几皮秒内电子作为主要能量载子而不是声子主导了能量输运过程 ,电声子之间的耦合系数依

赖于电子温度而不是晶格温度。非平衡电子的弹道式输运使得电声子的耦合过程是非扩散局域性的。

模型预测的热波传播速度与估算的电子能量传播速度同量级,而大于硅材料中声子的平均速度 ,进一步

说明声子作为主要能量载子的热输运过程还没有开始。研究结果表明,建立在双曲双步输运方程基础

上的数值模型能够很好地描述这一过程。
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NonˉFourier Energy Transport in sⅡ icon Thin FⅡ 111s

during Femtosecond Laser】 Eeating

LIU GuoˉDong,LUO Fu,WANG G“ -Bing

(r叼 s彦拓BJ彦εor FJ仍犭dP九D,sJcs,CAEP,MJ曰 ″yε″g621900;C凡犭m色 )

Abstract:A numeriCal model、〃hich is based on the hyperbohc twoˉ step model is developed to investi-

gate the rnicroscopic energy transport in sihcon thin fⅡ ms during ultraˉfast laser heating。 It is observed

that,electrons do∏ 1inate energy transport within a few picoseconds。 The couphng processes between

electrons and phonons are nonˉ local due to the ballistic transport of electrons,and the coupling coeffi-

cient is found to be much more strongly dependent on electron temperature than lattice temperature。

The speed of heat wave propagation is the same magnitude as that of the electron energy transport.

Predictions from the numerical model agree with ava⒒able experilnental data during ultraˉ fast laser

heating。

Key words:femtosecond laser;non-Fourier transport;numerical shnulation;sⅡ icon thin fⅡms


