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对于晶格结构响应的仿真与实验有助于我们理解激光激发引起的动态过程. 利用一维原子链模型研究了
激光加热后由于温度分布不均匀性产生的热应力对晶格的影响, 该模型的计算结果与使用超快X射线衍射获
得的实验结果相符合. 该模型为研究光激发金属以及半导体等材料的超快晶格动力学提供了理论分析基础.

关键词: 一维原子链模型, 超快X射线衍射, 晶格形变
PACS: 62.30.+d, 87.15.ht, 63.70.+h DOI: 10.7498/aps.66.186202

1 引 言

在过去几十年中, X射线技术不断发展, 在揭
示物质结构方面起着非常重要的作用. 然而, 受
限于时间分辨率, 传统的X射线技术只能提供物
质结构的静态图像. 随着超快激光技术的飞速发
展, 特别是超短脉冲激光的出现 [1], 使得激光等离
子体领域兴起许多新型的X射线源 [2−4], 这给超
快X射线源带来一场新的革命, 其中最具有重要
应用价值的一个研究方向, 就是激光驱动的K壳
层X射线辐射 [5]. 这种具有小型化、超快、单色性
优势的X射线脉冲已被广泛应用于固体物质的超
快结构动力学研究, 比如单晶样品中晶格相变 [6−8]

和相干光子生成 [9−11]. 超短脉冲激光等离子体X
射线辐射产生过程为: 飞秒激光脉冲经过聚焦后
(> 1015 W/cm2)与靶材相互作用, 在激光场的作
用下靶原子电子获得能量, 高能电子在原子势场中
减速产生轫致辐射, 原子能级间跃迁产生特征辐
射 [12], 发射的特征X射线脉冲的时间宽度, 与激光

脉冲宽度相当 [8,13]. 激光驱动的等离子体X射线
源的主要优势就在于抽运探测 (pump-probe)实验
应用. 因为抽运光和探测光在使用过程中都是从
同一束激光通过分束镜按照不同比例分出来, 所以
抽运激光与X射线探测光具有天生的时间同步性.
此外, 激光驱动的等离子体X射线源不存在同步辐
射源上X射线探测光与抽运激光的时间抖动这一
问题. 在传统的光抽运 -光探测实验中 [14,15], 激光
的波长远大于晶格原子间距, 且探测光主要和晶格
外层电子相互作用, 通过一定的理论模型, 可以间
接地给出晶格结构的动力学过程. 对于X射线, 由
于具有较强的穿透能力, 穿透厚度可以达到几百微
米, 可以直接研究飞秒激光加热对晶体晶格的影
响. 近年来, 利用千赫兹飞秒激光驱动的高通量高
重频的超短X射线源已经成熟 [16,17], 并成为超快
研究和其他应用的重要工具. 本文使用一维原子链
模型研究超快激光加热金属过程中结构动力学变

化. 通过模拟计算每个原子的位置来给定温度应
力分布的时间函数, 提供了结构动力学的原子级视
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图. 通过比较模拟结果与实验结果, 该模型可以用
来分析晶体的晶格动力学过程.

2 模型的建立

2.1 双温模型

双温模型 [18,19]描述了电子与晶格之间的非平

衡状态. 当样品被激光脉冲激发后, 电子和晶格之
间产生不平衡的状态. 由于在电子体系中 (简并费
米分布)中建立平衡所需的时间远小于在电子和晶
格声子之间建立平衡所需的时间, 金属可以被认为
是有电子和其他声子构成的子系统组成的. 热退化
电子以相对较慢的电子 -声子耦合相互作用将能量
传递给声子.

考虑由飞秒激光脉冲激发的金属样品, 由于
电子热容量Ce和晶格 (声子)热容量Cp(室温下具
有Cp ≫ Ce)之间的差异很大, 飞秒激光脉冲产
生非平衡电子温度分布, 然而晶格温度基本不变
T ≃ 300 K. 然后, 在几百飞秒的时间尺度上, 非平

衡电子通过电子 -电子库仑相互作用在它们之间重
新分配能量, 并且在稍高的温度Te > Tl (Te, Tl分

别为电子及晶格的温度)下返回到局部平衡 (在它
们自己之间), 称为热电子分布. 然后, 这种激发的
热电子通过电子 -声子相互作用而冷却, 将过量的
能量传递给声子. 双温模型是从一维非稳态热导出
发, 考虑到超短飞秒脉冲时光子与电子及电子与晶
格两种不同的相互作用过程, 给出了电子和晶格的
温度变化微分方程组, 即双温方程:

Ce (Te)
∂Te
∂t

=
∂

∂z

(
Ke

∂Te
∂t

)
− g (Te − Tl)

+ P (t) , (1)

Cl
∂Tl
∂t

= g (Te − Tl) , (2)

其中, Ce (Te)和Cl分别为电子和晶格的热容, g为
电声耦合系数, Ke为电子热传导率, P (t)为激光抽

运项. 在这里,我们以金样品为例,采用激光波长为
400 nm, 脉冲宽度为 30 fs, 抽运能量为 3 mJ/cm2.
图 1 给出了激光照射样品后电子和晶格的温度演
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图 1 (网刊彩色)激光照射样品后电子和晶格温度演化过程

Fig. 1. (color online) The evolution of electron and lattice temperature after laser irradiation.
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化过程. 从图 1可以看出, 在激光照射时间内, 电
子系统的温度升高很快, 而晶格系统的温度变化很
小, 在激光停止照射较长时间内, 因电声相互作用,
电子的温度迅速下降, 而晶格的温度缓慢上升, 产
生的瞬时晶格膨胀会在晶体内部产生压力, 并进一
步产生相干声学应变向晶格内部传播.

2.2 一维原子链模型

利用超快光谱探测金属的热释放, 观察到瞬态
现象主要取决于电子扩散和电声散射, 可以通过双
温模型来简单描述. 然而时间分辨的X射线衍射技
术被用来探测金属在光激发后应力的贡献. 为了量
化的分析超快实验结果, 引入一维原子链模型来反
映激光激发样品后引起的超快原子位移.

当激光照射样品之后, 样品的吸收层吸收激光
的能量并在短时间内在膜内产生膨胀应力∆z, 此
应力演变规律符合Lambert-Beer定律: ∆z ∼ ez/ζ

(ζ为激光在样品中的穿透深度). 为了仿真应变在
晶体内的传播, 沿着面外方向构造了一个由晶胞和
弹簧构成的一位原子链, 如图 2所示. 相邻晶胞通
过弹簧连接, 其弹簧常数为ki = miv

2
i /c

2
i , 其中mi

为第 i个晶胞的质量, vi为纵波声速, ci为第 i个晶

胞的面外方向的晶格常数. 如图 2 (a)所示, 各层之
间的原子均处在稳态中, 原子之间通过弹簧链接;
t = 0时, 激光照射样品, 被金属表面层吸收, 产生
瞬时应力; 相当于在吸收层原子与弹簧之间添加了
一个不可伸缩的连接杆, 如图 2 (b)所示. t > 0时,
由于连接杆的存在使得吸收层的弹簧产生压缩, 由
于弹簧的弹性系数不变, 因此弹簧发生反弹并带动
原子发生位移; t = T/2 时, 弹簧膨胀达到最大; 等

到 t = T时, 原子回到初始位置, 完成一个周期的
往返运动. 经过长时间之后, 一维原子链中的弹簧
都恢复到初始的长度, 然而原子由于连接杆的存在
回不到初始位置, 而是在新的平衡位置达到稳态,
如图 2 (c)所示. 同时, 这个模型也从侧面反映了位
移型相干声子激发的原理 [20].

光致应力Fi(t)使一维原子链中的原子偏离平

衡位置 z0i , 相对位移为xi(t) = zi(t)− z0i , 可以通过
以下方程解出:

miẍi = − ki(xi − xi−1)− ki+1(xi − xi+1)

+ Fi(t), (3)

其中 i = 1, 2, · · · , N . 方程 (3)两边同除mi, 且
定义∆i(t) = Fi(t)/mi, κi,j = −(ki + ki+1)/mi,
κi,j+1 = κi+1,j = ki+1/mi, 只考虑最近邻晶胞
间的相互作用, 当 |i− j| > 1时, κi,j = 0; i = 1

和 i = N的边界条件定义为κ1,1 = −k2/m1,
κN,N = −kN/mN . 则方程 (3)可以转化为

ẍi +

N∑
n=1

κ1,nxn = ∆i(t). (4)

对于 t > 0, 假定应变与时间无关的函数, 因此上面
方程可以改写成

d2

dt2X −KX = ∆, (5)

其中X = (x1, · · ·xn)
T为包含所有位移的矢量. K

为三角矩阵. 经过变量替换X∞ = X−K−1∆, 则
方程可以转化为齐次方程:

d2

dt2 (X
∞)−K(X∞) = 0, (6)

Transparent

Xt↼↽

k

l

km

m4

m m

l

Absorbing

(a)

(b)

(c)

图 2 (网刊彩色)一维原子链模型

Fig. 2. (color online) One dimensional chain model.
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定义 z∞i 为新的坐标系X∞ = X −K−1∆的平衡

位置, 则可以得到

zi(t) = z0i + xi(t) = z∞i + x∞
i (t). (7)

在新的坐标系下齐次方程的特解可以通过初始条

件得出. t = 0时,

x∞
i (0) = z0i + xi(0)− z∞i = z0i − z∞i

=

N∑
j=i+1

lj , (8)

d
dtx

∞
i (0) = 0, (9)

其中 lj是第 j根连接杆的长度, 第 i个原子的位

移等于所有 i原子之后的连接杆的长度之和,
用来描述光致应力的大小. xi(t)求解出后, 其
相对位移也可得出∆xi = xi − xi−1, 则对于
任意时刻 t和初始应力梯度所对应的应变为

εi = (∆xi(t)−∆xi(0)) /∆xi(0).
我们假定一个 200 nm厚的金薄膜生长在蓝宝

石衬底上. 金薄膜材料的声速为 3450 m/s, 膜内纵
波的传播过程如图 3所示, 大约在 60 ps之后应变
波就会传播到衬底上, 并发生反射, 并伴随着相位
反转.
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图 3 (网刊彩色) 基于原子链模型计算的应变波在金薄膜
内部的传播过程示意图

Fig. 3. (color online) The propagation process of the
strain wave in the gold film based on one dimension
chain model.

3 实验结果与讨论

实验使用的激光是上海交通大学激光等离子

体教育部重点实验室kHz掺钛蓝宝石飞秒激光系
统, 激光的脉冲宽度是 35 fs, 能量为 6.3 mJ, 中心

波长为 800 nm. 激光经过离轴抛物面镜后聚焦
在铜带上. 实验得到的能谱分布如图 4所示. 通
过计算Cu Kα光子通量为 2.0 × 1010 photons/s,
转换效率为 5.0 × 10−6. 受限于探测器的能量分
辨率 (约为 120 eV), 因此只能分辨出铜的Kα线和
Kβ线 (Kβ = 8.905 keV). Kα双线 (Kα1 = 8048 eV,
Kα2 = 8028 eV)则需要借助500 nm Si(111)晶体才
能分辨出来, 如图 4中的插图所示.
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图 4 (网刊彩色) X射线能谱图 (插图为通过 500 nm
Si(111)对X射线能谱分辨Cu Kα1和Kα2精细结构)
Fig. 4. (color online) Spectrum of Cu Kα and Kβ ra-
diation. Inset: Spectrally resolved Cu Kα1 and Kα2
fine structure components of the X-ray radiation by a
500 nm Si (111) crystal.

我们利用该X射线衍射系统来研究 200 nm
厚的Au(111)晶体的瞬态晶格动力学过程. 对于
Cu Kα, 根据布拉格公式可知, Au(111)的布拉格衍
射角为 19.1◦, Au对 400 nm的光的反射率为 25%.
400 nm光在金薄膜中的穿透深度为 17 nm. 激光
脉冲被样品的薄层吸收并加热表面, 进而改变晶
格结构. 晶格结构的变化可以被放置于距离晶体
150 mm X-ray电荷耦合器件 (CCD)相机 (PIXIS-
XB: 1300R, Princeton Instruments)所记录下来.
入射的X射线经过一个 0.25 mm宽狭缝后, 发散角
为5 mrad, 并且 1 mm宽的铜条沿着样品表面水平
方向移动到某一位置可以完全挡住入射到样品上

的X射线条纹, 这样就可以确定X射线照射到样
品的区域. 此外, X射线在竖直方向的尺寸大于晶
体的高度 (10 mm), 同时也远大于抽运激光脉冲在
晶体上照射宽度 (2 mm). 因此, 我们可以在X-ray
CCD上同时记录了晶体的抽运区域 (S)和未抽运
区域 (R). 如图 5的插图所示为 200 nm Au(111)晶
体的衍射信号, 采集时间为 30 s. 其中R为非抽运
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区域, S为抽运区域. 我们通过X-ray CCD得到了
不同时刻下飞秒激光照射样品后的衍射条纹, 比较
了衍射曲线的照射和未照射区域. 通过高斯函数拟
合衍射曲线, 得到衍射曲线在不同时间下的宽度变
化如图 5所示.
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图 5 (网刊彩色)衍射曲线的半高全宽的宽度随时间的变
化 (插图为衍射条纹)
Fig. 5. (color online) Broadening of lattice constant
of a 200 nm Au (111) crystal with pump-probe time
delay. Inset: CCD image recorded after 30 s exposure.

由前面的双温模型可知, 当飞秒激光照射到金
属样品后, 金属表面形成了两个热平衡体系: 被加
热的电子体系和不受激光影响的晶格体系. 由于电
子的热容量比晶格的热容量小三个数量级, 电子在
100 fs内温度上升到 4500 K, 然而此时晶格的温度
没有很大的变化. 结果, 电子通过电子系统和晶格
系统之间的耦合传递其过剩的能量, 从而重新建立
平衡, 在这个过程中, 晶格无法迅速响应到新的平
衡, 从而产生热应力使得沉积的能量转变为晶格内
部的势能, 这个势能将导致晶格围绕着新的平衡位
置形成振荡运动. 由于 400 nm的光在金薄膜中的
穿透深度约17 nm远小于样品的厚度, 所以应变只
能在表面 z = 0处开始, 并且在界面 (z = d)处没有
发生光激发. 在薄膜表面 (z = 0)处, 拉伸应变进入
薄膜, 通过渗透到空气中的压缩应变补偿. 但是对
于空气来说, 压缩应变无法脱离薄膜且在界面上反
射, 这改变了该压缩应变的相位使其成为膨胀波,
并向膜内传播开来. 在时间T = d/vs = 61.7 ps, 所
有拉伸应变已经完全穿过金薄膜, 随之带来整个薄
膜的最大应变, 正如我们实验所观察到的一样. 当
t > T , 源自表面的拉伸应变已经到达膜的界面, 并
且作为压缩应变反射回薄膜中. 在 t = 2T左右时

到达薄膜的表面. 另外由于Au(111)和基底的声学
不匹配, 应变到达薄膜与基底界面处将被反射回到
金薄膜中. 因此, 我们可以观察到光子激发金膜的
振荡行为. 在我们的实验中测量晶格的振荡周期为
124 ps, 与理论计算的振荡周期为123 ps非常接近.

我们根据之前介绍的一维原子链模型计算了

Au内部的超快应变产生及传播过程, 如图 6所示.
对照应变计算结果, 超快X射线衍射实验的角度
分辨不足, 不能准确地分辨出时间零点附近的压
缩, 但是整体的超快膨胀的演变趋势及特征时间
(∼123 ps)和衍射峰展宽还是可以被清楚地观察出.
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图 6 (网刊彩色)应变在金薄膜内部的传播的计算结果
Fig. 6. (color online) The results of the propagation
of the strain in the Au films.

4 结 论

本文利用双温度模型解释了激光照射金薄膜

样品后, 电子和晶格温度分布的不均匀性, 导致沿
着薄膜表面的法线方向传播的相干的声学纵波, 同
时借助于一维原子链模型分析了Au内部的超快应
变与传播过程, 与使用超快X射线衍射系统测量飞
秒激发照射Au薄膜样品后晶格的超快动力学过程
符合. 从实验结果的分析可以得到该系统具有亚皮
秒的时间分辨, 为研究光激发的超快结构动力学特
别是晶体材料的超快动力学提供了有力的实验工

具, 同时借助于一维原子链模型更加方便于我们理
解激光诱导晶格的动力学过程.
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Abstract
Functional materials have received much attention in the development of scientific technology. Macroscopic function

of material is usually linked to the microscopic properties. In order to understand the relationship between structure
and function, it is necessary to observe transient structural change of material in real time. In the earlier experimental
work femtosecond optical probes were used to measure associated modulation in optical properties like transmissivity
or reflectivity and extract the information about structural dynamics through sophisticated theoretical modeling. Since
the development of laser-based ultrafast X-ray sources, there has been extensive work on femtosecond X-ray diffraction
measurements. The coupling of sensitive X-ray with time-resolved pump-probe technique provides a way to directly
monitor the time-dependent lattice structural changes in condensed matter. Recent researches are devoted to the study
of non-thermal melting and coherent acoustic photons. The classical continuous elastic equation can only provide a
limited view of structural dynamics. So, simulation of structural dynamics at an atomic level and comparison of such
simulation with time-resolved X-ray diffraction data are necessary.

In this paper, we use the one-dimensional chain model to study the effect of thermal stress on the lattice due to
the inhomogeneity of temperature distribution after ultrafast laser heating. It is developed from the classic continuous
elastic equation by considering a nanometer film as a chain of point mass connected by springs. The simulation can
directly reveal the positon of each point mass (atom) as a function of time for a given temperature (stress) profile. The
simulation results accord very well with experimental data obtained with femtosecond X-ray diffraction. Compared with
simulation results, the ultrafast X-ray diffraction experimental results are not enough to distinguish the compression
near the zero time, but the characteristic time (∼123 ps) and broadening of the diffraction peak are clearly observed.
The simulation and experimental study of the lattice structural response are of great help for understanding the direct
relationship between the lattice responses caused by ultrafast laser excitation, the generation and propagation of strain,
one-dimensional chain model has important applications in studying the recoverable ultrafast lattice dynamics of metals,
semiconductors and other materials.

Keywords: one-dimensional linear chain model, ultrafast X-ray diffraction, lattice deformation
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