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对单脉冲飞秒激光加工熔融石英进行了理论和实验研究, 在追踪自由电子密度、温度和激光强度时空分

布的基础上, 量化了飞秒激光辐照熔融石英的电子动力学及瞬态材料光学和热物理的演变过程. 通过将理论

预测的烧蚀阈值、深度及轮廓, 和实验结果进行比较, 发现了理论预测结果与实验测量结果较好吻合, 验证了

本文所提出的理论模型的有效性 . 并进一步通过理论模型 , 揭示了在不同飞秒激光能量密度 (也称“激光通

量”)和脉冲持续时间 (也称“脉冲宽度”)的辐照下, 光致电离和碰撞电离中的自由电子弛豫时间演变规律, 发

现了自由电子弛豫时间对材料光学性质的演变和飞秒激光能量吸收过程起着至关重要的作用. 理论模拟和

实验测量均发现激光能量密度对烧蚀坑的形状有很大影响, 即在激光能量密度略高于烧蚀阈值时烧蚀体积

与激光能量密度呈线性关系. 相较于皮秒激光而言, 在飞秒激光辐照下烧蚀体积随着激光能量密度的增加而

增大更为明显. 因此, 本文提出在略高于烧蚀阈值时可获得较高的加工效率, 而在远高于烧蚀阈值时可获得

良好的可重复性加工.

关键词：飞秒激光, 激光与材料相互作用, 介电材料, 自由电子弛豫时间

PACS：79.20.Eb, 52.50.Jm, 81.16.–c, 72.15.Lh 　DOI: 10.7498/aps.71.20221496

 

1   引　言

飞秒激光脉冲与介电材料相互作用的机理研

究, 在基础研究 [1−6] 和工业应用 [7−9] 中都是十分活

跃的研究领域. 其中涉及一系列复杂过程, 包括非

线性电离产生自由电子、自由电子吸收激光能量以

及材料去除 [10−12]. 飞秒激光加工的最终结果取决

于飞秒激光脉冲电子动态调控 [13]. 在飞秒激光与

介电材料的相互作用过程中, 光致电离导致自由电

子的初始产生, 其电离速率取决于电场和激光强

度 [14]. 导带中的自由电子可以进一步通过碰撞, 电

离其他被束缚在价带中的电子. 当自由电子密度接

近临界密度, 介电材料反射率急剧升高. 激光脉冲

能量在极短时间内被非常浅的区域吸收, 导致表面

材料烧蚀 [15−18]. 多种不同类型的材料去除机制同

时存在或发生瞬态演化, 如库仑爆炸、静电去除、

热熔化、相爆炸等 [19].

目前许多科研工作者介绍了飞秒激光与介电

材料相互作用的几种理论模型, 特别是自由电子密

度的时间演化速率. 其中通量倍增模型是基于福

克-普朗克方程的著名理论之一. 许多飞秒激光加

工介电材料的实验证明, 该模型对自由电子密度的

预测是较为准确的 [16,17,20−22]. 光致电离通常由 Kel-

dysh理论给出, 该理论同时考虑隧穿电离和多光

子电离作用的影响 [20]. 而许多学者则采用了不同

的模型来描述碰撞电离引发的自由电子激发和激

光能量吸收 [16−18], 例如基于麦克斯韦分布和费米-

狄拉克分布的模型 [10,23]. 当自由电子的振荡频率等

于入射飞秒激光的光学频率, 透明介电材料的光学

反射率和吸收系数就会发生显著变化. 根据自由电

子气体的经典描述 [24], 普遍采用 Drude模型来计
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算光学性质. 值得注意的是, Drude碰撞频率不是

一个微观参数, 而是在激光激发的宽禁带材料中高

度瞬态变化的现象参数 [25]. 通常由表征导带中电

子能量损失和光子能量吸收的瞬态散射率来描述 [26].

电子的散射包括在低电子激发态时占主导的电子-

声子散射和在高电子激发态时占主导的电子-离子

散射.

现有的模型仅通过对比烧蚀阈值进行验证, 而

没有给出更为全面的烧蚀结果. 例如 Chimier等 [10]

仅对比了脉宽在 7—300 fs范围内的模拟烧蚀阈值

与实验结果. Christensen和 Balling[27] 预测得到的

烧蚀深度与实际加工结果差异显著. 本文以熔融石

英为例, 在改进量子等离子体模型 [28] 的基础上, 通

过实验与数值研究激光参数对飞秒激光加工介电

材料的影响. 同时通过阈值能量密度、烧蚀深度和

烧蚀轮廓三个方面的实验结果与数值模拟对改进

的模型进行验证 [10,22,29,30]. 此外, 本文还讨论了飞

秒激光加工过程中光学特性的瞬态变化规律, 并预

测了材料内部电子温度、自由电子密度和激光强度

的时空分布. 分析发现, 自由电子弛豫时间的演化

对光学性质和飞秒激光能量吸收起到十分重要的

作用. 最终, 本文探究并揭示了激光能量密度和脉

冲持续时间对飞秒激光加工结果的影响规律. 

2   建模与仿真
 

2.1    电子激发

ne

ne

飞秒激光入射熔融石英最先引发电子激发过

程, 其包括光致电离与碰撞电离. 由于飞秒激光脉

冲将价带中的电子电离到导带, 这决定了飞秒激光

烧蚀的一系列后续过程. 因此, 探明自由电子密度

 的演化十分重要. 考虑到电子复合过程, 使用以下

方程式来模拟自由电子密度  的时间演化 [1,15,16]: 

∂ne

∂t
=

nv0 − ne

nv0
(ωPI + ωII)−

ne

τr
, (1)

t ωPI ωII

τr nv0

(nv0 − ne)/nv0

ne

式中,   对应时间,   是光致电离速率,   是碰撞

电离速率,    是衰减时间常数 [31],    是熔融石英

中的电子密度总数 [32]. 饱和项   通过

考虑价带中可电离的电子密度的最大值来描述  

的时间演化. 值得注意的是, 对于单脉冲激光辐照

熔融石英而言, 在高于烧蚀阈值的激光能量密度

下, 自陷激子对熔融石英中的载流子弛豫没有明显

贡献, 因而自陷激子的影响被忽略 [33]. 光致电离速

率可以用 Keldysh理论来确定 [14]: 

ωPI =
2ω

9π

(
ωmred

ℏγ1

) 3
2
Q(γ, x)

× exp [−π ⟨x+ 1⟩Υ (γ1, γ2)] , (2)

ω ℏ = h/2π

mred = me/2 γ =

ω
√
mredU/eEL U

e EL Υ (γ1, γ2)=
K(γ1)−E(γ1)

E(γ2)

K (a)

E (a) γ1 = γ/
√
1 + γ2 γ2 = γ1/γ

x = Ũ/ℏω Ũ

Ũ = 2UE(γ2)/(πγ1) Q(γ, x)

式中,   是激光频率,   是约化普朗克常数,

 是约化电子质量 .  Keldysh参数  

 由熔融石英的带隙能量  、电子电荷

 、电场强度  决定. 函数 

由第一类完全椭圆积分  和第二类的完全椭圆

积分  确定, 其中  和  .

(2)式中,    .    是有效带隙能量, 可通过

 计算得到. 函数  由 (3)式

给出: 

Q(γ, x) =

√
π

2K (γ2)

∞∑
n=0

exp [−πnΥ (γ1, γ2)]

× ϕ

[
π

√
2 ⟨x+ 1⟩ − 2x+ n

2K (γ2)E (γ2)

]
. (3)

ϕ (a) ⟨x⟩ x式中,   是道森积分,   是  的整数部分.

碰撞电离速率与激光强度呈线性关系 , 由

(4)式计算求解 [20]: 

ωII = aiIne, (4)

ai式中,   是碰撞电离常数 [29]. 

2.2    自由电子弛豫时间

Te

TF

Te TF

τe

在激光辐照过程中, 自由电子的弛豫时间主要

由电子散射决定. 当自由电子温度  低于费米温度

 时, 电子-声子碰撞产生的电子散射的贡献占据

主导. 而当   远高于   时, 电子散射率归因于电

子-离子碰撞. 根据马西森定则同时考虑电子-声子

碰撞和电子-离子碰撞, 自由电子弛豫时间   可以

表示为 

τe =
1

νe
=

1

νep + νei
, (5)

νe νei νep式中,   是电子散射速率,   和  分别是电子-离

子和电子-声子的散射速率. 分别由以下公式求解: 

νep =
(me

M

)1/2 Ũ
ℏ

Tl

TD

nv0 − ne

nv0
, (6)

me M TD

Tl

Te < TF

式中,    是电子质量,    是原子质量单位,    是

德拜温度 [34],   为室温下的晶格温度. 值得注意的

是, 对于低电子温度而言 (  ), 电子散射率对
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Te = 300 K νep = 2.8×
1016 s−1

νee = 4.2× 1012 s−1

应于电子-声子和电子-电子碰撞频率之和 [10]. 当

 时, 电子-声子碰撞的散射率 ( 

 )远大于文献 [27, 35]给出的电子-电子碰

撞的散射率 (  ). 此外, 出于同样

的原因, 一些理论工作中没有考虑电子-电子碰撞

的散射率 [28,36−38]. 因此, 在模拟中忽略了电子-电子

碰撞的散射率.

νei  则由 Spitzer公式给出 [37,39,40]: 

νei = 3× 10−6lnΛ

(
neZ

E
3/2
eV

)
, (7)

Z Z =

5 EeV eV

lnΛ

式中,   是平均离子电荷 (对于熔融石英而言,  

 
[32]),   是单位为  的平均电子动能. 库仑对数

 的计算公式为 [41]
 

lnΛ =
1

2
ln

[
1 +

(
bmax

bmin

)2
]
, (8)

, bmax = (kBTe/me)
1/2

/max(ω, ωp)

bmin = max[Ze2/kBTe, ℏ(mekBTe)
1/2

]

式中   是最大碰撞

参数 ,     是最小

碰撞参数. 

2.3    瞬态光学特性

被飞秒激光辐照后的熔融石英所生成等离子

体的瞬态光学特性, 可以通过以下公式给出的介电

函数来确定: 

ϵ = ϵ1 + iϵ2 =

(
1 −

ω2
pτ

2
e

1 + ω2τ 2
e

)
+ i

[
ω2

pτe

ω (1 + ω2τ 2
e )

]
,

(9)

ωp =
√
nee2/meϵ0 ϵ0式中, 等离子体频率   , 其中   是

自由空间的介电常数.

f复折射率  由以下公式计算求解: 

f = f1 + if2. (10)

f1 f2

f1 f2

折射率  和消光系数  由介电函数的实部和虚部

导出. 因此,   和  由以下公式给出: 

f1 =

√
ϵ1 +

√
ϵ21 + ϵ22
2

, (11)
 

f2 =

√
−ϵ1 +

√
ϵ21 + ϵ22

2
. (12)

光学反射率由菲涅耳公式求得 

R =
(f1 − 1)

2
+ f2

2

(f1 + 1)
2
+ f2

2

. (13)

同时, 光学吸收系数可通过以下公式求解: 

αop =
1

Lop
=

2ωf2
c

, (14)

, Lop式中  是光学透射深度. 

2.4    自由电子温度

f =
[
e(ε−µ)/(kBTe) + 1

]−1

ε µ kB Te

电子由价带被激发到导带后, 进一步吸收激光

能量使得电子动能增加. 该模型假设电子在导带中

服从费米-狄拉克分布  , 其

中  ,   ,   和  分别表示能量状态、化学势、玻尔

兹曼常数和电子温度. 通过这种假设, 简化了模型

的计算, 而不是一系列离散能级 [27,42]. 飞秒激光加

热自由电子过程中, 自由电子温度随时间的变化可

由以下公式描述 [43]: 

cene
∂Te

∂t
= ∇ · (Ke∇Te) + αI +Wl. (15)

Ke = ceneν
2
F/3νe νF

α I Wl =

Ũ
ne

τr
− nv0 − ne

nv0
(ωPI + ωII) Ũ

ce

式中,    为电子导热系数 [24,44],    是

费米速度 ,    是吸收系数 ,    是激光强度 ,   

 对应于复合过程中释

放的能量, 以及光致电离和碰撞电离过程中激光能

量的消耗.   为电子热容, 可由文献 [28]给出: 

ce =

(
∂ ⟨ε⟩
∂T

)
V
. (16)

⟨ε⟩平均电子动能  可通过以下公式求解: 

⟨ε⟩ =
∑

k ⟨nk⟩ εk
Ne

=

∫ ∞

0

fρ (ε) εdε∫ ∞

0

fρ (ε) dε
. (17)

nk εk k

Ne

式中,   和  分别表示  能级对应的自由电子数和

电子动能,   为总自由电子数.

ρ (ε)  对应的是自由电子态密度 [45]: 

ρ (ε) =
8
√
2πm3/2

e

h3

√
ε. (18)

 

2.5    数值程序

z

z < 0

如图 1所示, 在本研究中采用高斯激光束照射

熔融石英, 设定飞秒激光脉冲的传播方向与  方向

相反.   处的区域表示的是熔融石英. 激光强度

表示为 

I =
2F√

π/ln2tp
(1−R)

× exp

[
−2

r2

r20
− (4ln2)

(
t

tp

)2

−
∫ z

0

αdz

]
. (19)

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 24 (2022)    247901

247901-3

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


F tp

R α r

r0

1/e2 z

α

αPI αPI αPI =

nv0 − ne

nv0

ωPI

I

⌈ Ũ

ℏω

⌉
ℏω αh

αop

式中   是入射激光能量密度,    是脉冲持续时间,

 是光学反射率,    是吸收系数,    是从给定点到

激光束中心的距离,   是定义为激光强度衰减为激

光束中心最大强度的  的半径,   是从给定点到

上表面的距离. 吸收系数  包括两个部分: 一部分

 用于自由电子电离 .    可以通过公式  

 求解. 另一部分  是用于电子加

热的激光能量吸收, 数值上等于光学吸收系数  .

ne ncr

ne ⩾ ncr

ne ⩾ ncr

ncr

ne

本研究中假设当瞬态  达到临界密度  时材

料发生烧蚀. 将  作为烧蚀标准的方法被广

泛用于预测介电材料烧蚀判据 [15−18,20]. 当 

时, 光学反射率大大增加, 导致熔融石英从透明变

为不透明. 同时, 飞秒激光能量沉积到熔融石英中

的光学穿透深度大大降低. 因此, 能量被沉积到一

个较浅的区域, 材料去除机制占主导地位, 通过电

离自由电子以高浓度迁移到材料表面, 诱发库仑爆

炸, 并通过电子子系统到晶格子系统的电子-声子

耦合能量传输诱发爆炸沸腾. 最终, 材料发生烧蚀,

出现烧蚀坑. 这里  表示临界自由电子密度, 对应

于自由电子的振荡频率等于入射飞秒激光的光学

频率时的  值, 由以下公式求解: 

ncr =
4π2c2meϵ0

λ2e2
, (20)

, λ c me

ϵ0

式中   是飞秒激光波长,    是光速,    是电子质

量,   是自由空间的介电常数.

在数值计算中, 为了更好地展示飞秒激光与熔

0.1 fs
ne Te R Lop ce

融石英相互作用的整个过程, 所计算的时间区间的

中间点对应为激光强度峰值处, 时间步长取  .

 ,   ,   ,   和  的时空演变通过如下迭代计算:

ne

I

1) 自由电子密度  的分布通过使用当前时间

步长的激光强度  求解;

Te I α ne ce2) 电子温度   的分布是使用   ,    ,    和   在

当前的时间步内获得的;

⟨ε⟩ ce τe

3) 通过使用步骤 1)中最后一个自由电子密度

和步骤 2)中的电子温度来更新  ,   和  ;

4) 更新介电函数、光学特性和激光强度分布.

如果初始自由电子温度和自由电子密度收敛

到 0.01%的标准, 模拟将进入下一时间步, 并从步

骤 1)—4)开始, 直到整个模拟周期结束.

ne ⩾ ncr nVB

通过确保迭代在初始状态下的收敛性, 材料性

质是自洽的, 这确保了后续计算的准确性. 在每个

步骤中 , 通过检查自由电子密度是否符合标准

 来判断材料烧蚀 (如图 1所示, 其中  表

示价带电子密度, 即未发生电离的电子密度). 表 1

列出了模拟中激光脉冲和材料的参数.
 
 

表 1    模型中用到的常数
Table 1.    Constants used in the model.

符号 描述 数值 单位

n0 初始电子密度 1× 108  [22] cm−3 

nv0 总电子密度 3× 1023  [32] cm−3 

τr 衰减时间常数 150  [31] fs 

U 带隙能量 9 eV 

TD 德拜温度 364  [34] K 

Tl 晶格温度 300 K 

λ 激光波长 800 nm 
 

3   实验系统及测量结果

1  kHz
3  mJ

r0 ≈ 6 1/e2

图 2描述了飞秒激光烧蚀熔融石英的实验装

置的原理图. 使用 Spectra Physics公司的 Spitfire

超快放大器 (800 nm), 其重复率高达  , 脉冲

能量高达  . 根据实验条件, 使用光阑和几个滤

光片来降低激光功率. 输出激光的功率可以通过一

个连续可调的衰减片进一步调整. 通过机电快门精

确控制照射时间和脉冲的数量. 激光脉冲被导入一

个 5倍的物镜, 并垂直聚焦在安装在 6轴运动平台

上的样品上, 导致半径为   µm的光斑在 

的强度分布上接近高斯分布. 采用激光系统的单发

模式确保每个作用位置只有一个激光脉冲照射到

 

高斯激光脉冲

材料烧蚀
(e ≥ cr)

e

VB

电子激发

真空环境

导带

价带
光致电离 碰撞电离

熔融石英






图 1    数值模型中几何和现象的示意图

Fig. 1. Schematic illustration  of  the  geometry  and   phe-

nomenon in the numerical model. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 24 (2022)    247901

247901-4

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


120 fs

Fth = 4.1 J/cm2

样品上. 熔融石英样品的尺寸是 10 mm × 10 mm,

1 mm厚 , 单面抛光清洁 . 在物镜前测量激光脉

冲宽度为  . 通过共聚焦激光扫描显微镜 (con-

focal laser scanning microscope, CLSM)精确测量

不同能量脉冲 (每点一脉冲)所形成的烧蚀区域、

烧蚀深度和烧蚀形状. 通过 Liu plot方法 [12,46] 得

到熔融石英的烧蚀阈值约为   . 将样

品浸泡在 95%纯度的乙醇中, 通过超声波浴清洗

以去除所加工后样品表面的残留物. 通过原子力显

微镜 (atomic force microscope, AFM)进一步观察

表面形貌. 

4   讨论部分
 

4.1    模型验证

800 nm

10—

1000 fs

120 300 fs

采用波长为  的飞秒激光脉冲对数值模

型进行了验证. 通过比较飞秒激光加工熔融石英的

计算结果和实验测量结果, 验证了该模型 [10,22,29,30].

阈值能量密度和脉冲持续时间之间的关系如图 3(a)

所示. 从图 3(a)可以观察到, 在脉冲持续时间从 

 的范围内, 模拟结果与多数实验的结果较为

吻合. 烧蚀阈值随着脉冲持续时间的增加而增大.

这是由于当激光脉冲能量固定, 在较短的脉冲持续

时间下相应的激光强度将更高, 使得多光子电离和

隧穿电离过程更为显著, 对应的光致电离速率较

大. 同时, 由于碰撞电离速率与激光强度呈线性关

系 [20], 较高的激光强度能够得到较大的碰撞电离

速率, 加快自由电子密度达到临界密度, 进而发生

烧蚀. 图 3(b)展示的是脉冲持续时间为  和 

下, 不同激光能量密度下的烧蚀深度与实验数据对

比 [30]. 对于本研究中的熔融石英而言, 预测的烧蚀

深度与实验结果非常吻合. 此外, 数值和实验结果

均表明, 随着激光能量密度的增加, 烧蚀深度逐渐

接近饱和. 这是由飞秒激光照射下光学特性的显著

变化引起的. 随着激光能量密度的增加, 熔融石英

吸收的能量在光学特性的影响下趋于饱和, 最终导

致烧蚀效率降低 [30].

图 4(a)给出了熔融石英样品未加工前的表面

形貌. 可以发现抛光清洁后的样品表面没有污染物

 

照明光

分束镜

二向色镜

物镜

样品

六自由度平移台

计算机控制

反射镜 快门

飞秒
激光

光阑

连续衰减片

滤光片

CCD

图 2    飞秒激光烧蚀熔融石英实验装置示意图

Fig. 2. Schematic  diagram  of  the  experimental  setup  in

femtosecond laser ablation of fused silica. 
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图 3    (a) 给定脉冲持续时间的烧蚀阈值与实验结果对比, 其中深蓝色三角形、绿色误差条、蓝色空心矩形和橙色空心三角形分

别来自本研究的实验结果以及文献 [29, 22, 10]; (b) 在脉冲持续时间为   和   时, 烧蚀深度作为激光能量密度的函数, 其中

深蓝色三角形、红色空心圆形分别来自本研究的实验结果、文献 [30]

120 300 fs

Fig. 3. (a) Threshold fluence at the given pulse duration in comparison with experimental results. The navy-blue triangle, green er-

ror bar, blue unfilled square, and orange unfilled triangle come from the present study, Refs. [29, 22, 10], respectively; (b) the abla-

tion depth as a function of laser fluence for the cases with pulse duration of     and    . The navy-blue triangle and red un-

filled circular come from the present study and Ref. [30], respectively. 
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120 fs

5—10 J/cm2

5 J/cm2

8.7 10 J/cm2

的存在, 确保了加工结果的准确性. 图 4(b)—(f)展

示的是脉冲持续时间为  , 激光能量密度分别

为   的原子力显微镜快照, 以及共聚焦

显微镜 1D剖面与模型预测的结果对比. 结果表明

激光能量密度强烈影响烧蚀坑的轮廓. 实验测量

(实线)与理论模拟 (虚线)的对比结果较好. 相较于

激光能量密度为   的类高斯型烧蚀形貌, 激

光能量密度为  和  的烧蚀坑底部的分布

要平坦得多. 同时, 材料烧蚀趋近于饱和, 形成大小

较为一致的烧蚀轮廓. 在飞秒激光加工介电材料 [47]

和半导体材料 [48] 中也观察到类似的烧蚀坑底部

的平坦区域. 对于高激光能量密度的情况, 激光强

度的空间分布和产生的等离子体光学特性的显著

变化导致平底轮廓. 而对于低激光能量密度加工而

言, 烧蚀轮廓在一定程度上具有高斯分布的特征 [30],

即形成类高斯型的烧蚀坑. 综上所述, 烧蚀阈值、

烧蚀深度和烧蚀轮廓的对比结果证明了本研究提

出的数值模型的有效性. 

4.2    不同激光参数下的电子动态和加工结果

800 nm图 5为对于波长为  的飞秒激光加工熔
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图 4    (a) 熔融石英样品未加工前表面形貌 , (b)—(e) 原

子力显微镜快照, 以及 (f)共聚焦显微镜 1D剖面与模型预

测的结果对比

Fig. 4. (a) Surface  morphology  of  fused  silica  before   pro-

cessing, (b)–(e) AFM snapshot and (f) CLSM 1D profile in

comparison with simulation results. 
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图 5    脉冲持续时间   , 激光能量密度   和   时, (a) 自由电子密度、(b) 光学特性 (光学反射率 (实

线)和吸收系数 (虚线))、(c) 自由电子弛豫时间、(d) 折射率 (实线)和消光系数 (虚线)在   ,   处的时间演化

r = 0 z = 0 tp = 120 fs F = 5 6.2 8.7 10 J/cm2

Fig. 5. Temporal evolution of (a) free electron density, (b) optical properties (optical reflectivity (solid lines) and absorption coeffi-

cient (dash lines)), (c) free electron relaxation time, and (d) refractive index (solid lines) and extinction coefficient (dash lines) at

 ,   , with    and   ,   ,    and   .
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800 nm

800 nm

5, 6.2, 8.7

10 J/cm2 146.5,

126.7, 104.9 97.7 fs ncr,800 nm =

1.74× 1021cm−3

8.7 10 J/cm2

1023 cm−3

融石英时, 不同能量密度下激光束中心自由电子密

度和光学特性的时间演变. 在图 5(a)中还绘制了

激光波长为  情况下的临界密度和入射激光

脉冲的时间分布图以供参考. 对于波长为  

的情况, 自由电子密度在模拟开始时迅速增加. 电

离从光致电离开始, 当电子动能在光致电离贡献

下达到较高水平时, 碰撞电离开始主导自由电子

的产生. 可以发现随着激光能量密度增大, 自由电

子密度上升速率增大. 在激光能量密度为 

和   的情况下, 自由电子密度分别在  

 和   达 到 临 界 密 度 ( 

 ). 从图 5(b)可以发现, 包括光学反

射率和吸收系数的光学特性在自由电子密度接近

临界密度时开始急剧上升. 此时熔融石英处于高激

发态, 材料表面形成等离子体并具有类金属特性,

同时材料开始由透明物质向非透明物质转变. 对比

能量密度为   和   的模拟结果可以发现,

这两种激光能量密度作用下产生的瞬态光学反射

率和吸收系数分别在激光强度峰值附近几乎一致.

对应的自由电子密度约为   . 后续随着自

10−1 fs

0—6 eV

101—10−1 fs

由电子复合, 反射率和吸收系数都出现了一定程

度的下降. 结果表明, 随着辐照在熔融石英的激光

能量增大 , 沉积在材料内部的能量趋近于饱和 ,

同时大部分的能量都被材料反射 . 这也解释了

图 3(b)中烧蚀深度在高能量密度下趋近饱和的情

况. 图 5(c)展示的是不同激光能量密度下自由电

子弛豫时间随时间的演化过程. 在初始阶段, 自由

电子弛豫时间下降并不明显. 随着电子激发加剧以

及自由电子温度上升, 自由电子有效碰撞频率随之

增大, 对应于自由电子弛豫时间急剧下降, 最终达

到约   . 在其他研究工作中也同样得出对于

电子动能  的情况下, 自由电子弛豫时间大

约在  范围内是较为合理的 [49,50]. 图 5(d)

给出模拟得到熔融石英表面折射率 (实线)和消光

系数 (虚线)随时间的演化过程, 分别对应 (10)式

中复折射率的实部与虚部, 其中消光系数表征介质

对光的吸收. 当自由电子密度接近临界密度时, 折

射率下降至极小值. 随着激光能量吸收, 表面折射

率和消光系数发生急剧上升, 而后逐渐缓慢下降. 可以

发现在不同的能量密度下, 自由电子弛豫时间和光
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 J/cm2,
=0,
=0

p=30 fs

p=60 fs

p=90 fs

p=120 fs

 J/cm2,
=0,
=0

F = 5 J/cm2图 6    不同激光脉冲持续时间 (  )下模拟得到的 (a) 烧蚀坑形状、(b) 电子-声子碰撞 (实线)和电子-离子碰撞 (虚线)

的效果百分比的时间演变、(c) 反射率 (实线)和吸收系数 (虚线)的时间演变, 以及 (d) 不同能量密度下的平均自由电子弛豫时间

F = 5 J/cm2

Fig. 6. (a) Ablation crater shape, (b) temporal evolution of effective occupation of electron-phonon collision (solid line) and electron-

ion collision (dashed line), (c) temporal evolution of optical reflectivity (solid line) and absorption coefficient (dashed line) for differ-

ent laser pulse durations (  ). (d) Average free electron relaxation time at different fluences.
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学特性急剧变化的时刻均与自由电子密度达到临

界密度的时刻较为一致, 因此自由电子密度的演化

对分析激光与材料相互作用具有十分重要的意义.

5 J/cm2 tp

tp

νe

νep νei

νep

νei tp

对于飞秒激光与熔融石英的相互作用, 脉冲持

续时间的影响尤为重要. 图 6(a)显示了激光能量

密度为   , 在不同脉冲持续时间   下形成的

烧蚀坑轮廓. 当  减少时, 烧蚀坑在半径和深度方

向上都会延伸. 相较于图 4展示的激光能量密度对

烧蚀轮廓的影响, 在所考虑的激光脉冲持续时间范

围内, 烧蚀坑形状与激光脉冲持续时间之间没有明

显的关系. 而烧蚀坑的大小受峰值强度的影响. 在

相同激光能量密度下, 较短的脉冲持续时间能够产

生更高的峰值激光强度, 这促进材料内部电子激发

使得自由电子密度更快达到临界密度, 而后熔融石

英转变为不透明的等离子体并吸收激光能量, 通过

库仑爆炸等机制引发材料的烧蚀. 在熔融石英被飞

秒激光激发产生等离子体的过程中, 有效电子碰撞

速率  由较低激发状态下的电子-声子碰撞主导向较

高激发状态下的电子-离子碰撞主导转变. 如图 6(b)

展示的是不同脉冲持续时间下, 电子-声子碰撞速

率   (实线)和电子-离子碰撞速率   (虚线)的效

应百分比随时间演变过程. 初始阶段均由电子-声

子碰撞主导有效电子碰撞, 而后快速地向电子-离

子碰撞过渡. 随着电子激发的增加, 晶格的恢复力

逐渐减弱. 因此, 散射声子的能量逐渐减少, 最终

电子-声子散射逐渐消失. 从图 6(b)可以发现从 

为主过渡到  为主的时间取决于脉冲持续时间  .

结果表明, 激光脉冲持续时间决定了电子激发的速

率. 如图 6(c)所示, 不同的激光脉冲持续时间会引

起不同的光学特性响应. 可发现吸收系数 (光学透

射深度的倒数)随脉宽的增加而单调下降. 这是由

于较短的脉宽能够得到较大的峰值激光强度, 促使

非线性电离产生的自由电子密度更快达到临界密

度, 而后熔融石英转变为不透明的等离子体, 而将

入射飞秒激光的能量吸收局限在熔融石英表层很

浅的区域, 继而引发材料的烧蚀. 图 6(d)显示了不

同激光脉冲持续时间下的平均自由电子弛豫时间

与激光能量密度的关系. 平均弛豫时间显示出随着

激光能量的增加而整体下降的趋势. 当激光能量密

度接近烧蚀阈值时, 平均弛豫时间的下降更为明

显. 这表明, 随着激光能量密度的增加, 在较短的

脉冲持续时间内, 熔融石英更容易被激发以促进等

离子体的产生. 同时, 自由电子密度上升, 电子-离

子碰撞加剧, 这使得自由电子弛豫时间明显下降.

tp

10 fs

30 fs

100 1000 fs 2.2

8.5

图 7(a)显示了不同激光脉冲持续时间  下烧

蚀体积与激光能量密度的关系. 同时还绘制了烧蚀

体积的线性拟合图. 模拟成功预测出实验观察到的

熔融石英烧蚀体积与激光能量密度之间的线性关

系 [51]. 当激光脉冲宽度为  时, 烧蚀体积对激光

能量密度的变化非常敏感. 对于脉冲持续时间较短

的激光, 当能量密度略高于烧蚀阈值时, 很难精确

控制熔融石英的微小体积烧蚀, 如图 4(a)所示. 这

也解释了由于激光能量密度略高于阈值能量密度,

飞秒激光烧蚀的可重复性非常困难 [52]. 此外,  

激光对应的斜率分别是  和  激光的  倍

和  倍, 这表明对于较长的激光脉冲持续时间, 对

激光能量密度的敏感性并不明显. 如图 7(b)所示,

随着输入激光能量密度进一步增大, 将出现烧蚀坑
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图 7    (a) 不同脉冲持续时间下烧蚀体积与激光能量密度的关系. 计算结果用点表示并进行线性拟合; (b) 不同脉冲持续时间下

深度去除效率和烧蚀效率与激光能量密度的关系

Fig. 7. (a) Ablation volume as a function of laser fluence for different pulse durations. The calculated results are expressed by points

and linear fitted in terms of the solid lines. (b) The depth removal efficiency and ablation efficiency as a function of laser fluence for

different pulse durations. 
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1.4Fth

nv0

3.5Fth
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3.5Fth
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3.5

深度去除效率 (实线)和烧蚀效率 (虚线)饱和, 然

后逐渐下降. 烧蚀坑深去除效率在接近阈值的能量

密度 (约  )下达到峰值, 这是由于短脉冲促进

的强吸收导致的. 而此时自由电子密度仍然低于极

限值 (  ), 因此随着激光能量密度进一步增大,

会继续吸收激光能量用于材料的去除. 在激光能量

密度大约  达到峰值烧蚀效率. 而后材料去除

出现饱和, 对应于烧蚀效率开始下降. 因此, 在激

光能量密度   的范围内能够实现较高

的飞秒激光加工效率和能量利用率. 但由于在烧蚀

特征 (烧蚀坑深度、烧蚀体积)对短脉冲激光的敏

感性较高, 精确度稍低. 对于高于   的饱和区

间而言, 由于在应用的能量密度下往往出现较为一

致的平底型烧蚀轮廓, 在极宽的能量密度范围内具

有良好的可重复性, 能够实现对超短脉冲的精确加

工. 在这种情况下能够降低对激光能量的稳定性的

要求. 然而在较高能量密度下加工区域会出现热影

响区增大等问题, 与接近烧蚀阈值的激光工艺相

比, 加工质量会有所下降. 这是由于高能量沉积引

发的更强烈的热机械效应. 因此, 在飞秒激光纳米/

微米加工中, 如为实现飞秒激光加工效率和能量利

用率的迅速提升, 可选择  倍烧蚀阈值范围

内的能量密度; 如为获得良好的可重复性加工结果,

可使用高于  倍烧蚀阈值的能量密度进行加工. 

4.3    光学性质、自由电子密度、激光强度和
电子温度的时空分布

6.2 J/cm2

120 fs
z

图 8显示了激光能量密度为  、脉冲持

续时间为  的飞秒激光辐照时, 光学特性的时

空演变, 包括材料表面的光学反射率和  方向位置

t = 120 fs
0

r = 0 ne ncr

r = 0

0 0.52

Lop

140 fs
Lop 30.7 nm

Lop

的光学透射深度. 其中实线给出了最大反射率及最

小透射深度, 虚线则代表不同时刻下的光学反射率

和透射深度大小. 如图 8(a)所示, 在自由电子密度

未激发达到临界密度之前 (  ), 半径为 6 µm
的高斯光束区域的光学反射率几乎为  . 当激光束

(  )中心的  达到  之后, 光学反射率开始急

剧增加, 增加的趋势在径向扩展.   处的光学反

射率从几乎为  增加到  . 这表明入射激光主要

被反射, 熔融石英变得不透明, 其区域半径达到约

4 µm. 在图 8(b)中, 初始阶段的光学透射深度 

远大于设定的材料厚度. 当时间达到   之后,

材料表面的   逐渐下降至   . 由于复合过

程, 熔融石英内部的  开始缓慢增大直到模拟结

束. 在激光照射过程中, 熔融石英的光学性质发生

了显著变化, 并通过实验进行了观察和验证 [53]. 结

果与之前的假设一致, 即随着熔融石英瞬态光学性

质的快速变化, 一些激光能量被反射. 只有一部分

激光能量被吸收并沉积在非常浅的区域, 最终导致

材料烧蚀.

ne

I

130 fs

为了进一步探索飞秒激光和内部材料之间的

相互作用过程, 各参数的时空分布, 如自由电子密

度、激光强度和电子温度, 在图 9中显示. 自由电

子密度等于临界密度的位置用白色虚线标出. 在飞

秒激光与材料相互作用过程中, 光致电离促进了后

续碰撞电离中种子电子的产生. 在飞秒激光的主要

影响区域的自由电子吸收激光能量而升温. 由于入

射激光在空间上呈高斯分布, 自由电子密度  和激

光强度  在材料的中心区域很高而在远离中心点时

较小. 回顾图 5可以看出  时刻自由电子密度

已经达到了临界密度. 因此, 出现白色虚线表示此
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tp = 120 fs F = 6.2 J/cm2 z图 8    脉冲持续时间   、激光能量密度   时, (a) 材料表面上的光学反射率和 (b)光束中心处   方向上的光

学透射深度的时空演化

z = 0

r = 0 tp = 120 fs F = 6.2 J/cm2
Fig. 8. Spatiotemporal evolution of (a) optical reflectivity on the material surface (  ) and (b) penetration depth in the z-axis

direction (  ) with    and   .
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I

Te

Te

ne ncr

时自由电子密度等于临界密度的位置.   在熔融石

英中的分布被强烈地重塑, 同时材料的去除和烧蚀

坑的形成占主导地位. 然后, 虚线的位置在半径和

深度方向上延伸, 不同深度的激光强度的差异是由

这些深度之间的等离子体吸收的激光能量造成的.

而反射导致材料表面的激光强度与几纳米深度的

激光强度不同. 由于光学特性的巨大变化, 中心区

域的激光强度迅速衰减, 这减缓了  的上升, 塑造

了如图 9所示的  时空分布. 在模拟结束时, 烧蚀

坑是自由电子密度  等于临界密度  时可以达到

的最大尺寸. 同时, 烧蚀坑也是所有时刻下自由电

子密度等于临界密度所在位置的包络线. 烧蚀坑的

半径约为 2.9 µm, 这在光学反射率急剧变化的区

域半径范围内. 结果表明, 光学特性在时间和空间

上重塑了激光强度分布. 此外, 强烈重塑的激光强

度导致了烧蚀轮廓和电子温度的分布.
 

5   结　论

综上所述, 本文通过理论和实验研究了飞秒激

光加工熔融石英, 发现了计算的阈值能量密度和烧

蚀深度与实验结果较好吻合 [10,22,29,30]. 本研究证明,

激光能量密度和脉冲持续时间主导了自由电子弛

豫时间的演变, 这对光学反射率和光学穿透深度的

巨大变化非常重要. 显著变化的光学特性强烈地塑

造了激光强度分布, 并限制了高激光能量密度下的

激光能量吸收, 使得烧蚀深度接近饱和, 烧蚀效率

下降, 进而在烧蚀坑底部得到一个平坦的区域. 此

外, 实验中观察到的熔融石英的烧蚀体积与激光能

量密度之间的线性关系, 通过理论模型仿真计算得

到了验证. 本文研究证实, 使用脉冲持续时间处于

数十飞秒到数百飞秒的激光加工, 可显著提高深度

去除效率和烧蚀效率. 该模型可以对给定脉冲持续

 

0

-100

-200

深
度

/
n
m

半径/mm

130 fs 160 fs 200 fs

-300
-6 0 6

e/cm-3

/(WScm-2)

e/K

1023

1021

1019

1017

1015

1015

1013

1011

109

106

105

104

tp = 120 fs F = 6.2 J/cm2 ne I Te

ne = ncr

图 9    脉冲持续时间   、激光能量密度   时 , 自由电子密度   、激光强度   和电子温度   的时空分布 . 白

色虚线表示   的位置
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F = 6.2 J/cm2 ne = ncr

Fig. 9. Spatiotemporal distributions of free electron density   , laser intensity    and free electron temperature    with  

and   . The white dashed lines locate where   .
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3.5

时间下的烧蚀阈值做出精准预测. 在未来飞秒激光

加工熔融石英的实际工程应用中, 选择  倍

烧蚀阈值范围内的能量密度, 可实现飞秒激光加工

效率和能量利用率的迅速提升, 但对飞秒激光器输

出脉冲能量稳定性的需求也相应提高. 而使用高于

 倍烧蚀阈值的能量密度进行加工时, 可获得良

好的可重复性加工结果, 但加工质量会因为热影响

区增大而显著下降.
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Abstract

The  ablation  threshold,  depth  and  crater  shape  of  fused  silica  for  femtosecond  laser  processing  are

investigated  theoretically  and  experimentally.  Based  on  tracking  the  spatiotemporal  distribution  of  the  free

electron density, free electron temperature, and laser intensity, the electron dynamics as well  as the transient

optical and thermophysical properties of femtosecond laser irradiated fused silica are quantitatively determined.

The  numerical  model  is  validated  by  comparing  the  calculated  threshold  fluence,  depth  and  crater  shape  of

ablation with the experimentally measured ones at a wavelength of 800 nm. The free electron relaxation time at

different  laser  fluences  and  pulse  durations  throughout  the  photoionization  process  and  impact  ionization

process are probed. In the present work, the findings are as follows. 1) The electron relaxation time significantly

affects the material optical properties and femtosecond laser energy absorption. The optical properties change

dramatically.  The  fused  silica  becomes  opaque  for  the  case  of  laser  irradiation  with  fluence  higher  than  the

ablation threshold. Moreover, the transition from electron-phonon collision to electron-ion collision accompanies

with the femtosecond laser ablation of fused silica. 2) By using the proposed model, the experimentally observed

saturation of ablation depth at high laser fluence is elucidated by the significant change of optical reflectivity

and absorption coefficient. Both the results of theoretical simulation and experimental observation indicate that

laser fluence has a strong influence on the shape of the ablation crater. The ablation volume increases sharply

with  the  increase  of  laser  fluence  for  femtosecond  laser  irradiation,  compared  with  that  for  picosecond  laser

irradiation. 3) With the increase of femtosecond laser fluence, the ablation depth removal efficiency and ablation

efficiency are both saturated, followed by slight decrements. The peak of ablation depth removal efficiency peak

occurs  at  the  femtosecond  laser  fluence  close  to  1.4  times  of  the  ablation  threshold.  While  the  accuracy  is

slightly  low  due  to  the  higher  sensitivity  of  the  ablation  characteristics  (ablation  crater  depth  and  ablation

volume) to the shorter femtosecond laser pulse. For the femtosecond laser fluence higher than 3.5 times of the

ablation threshold,  good repeatability  over  a  very  wide  fluence  range  can achieve  accurate  processing  results,

because a more consistent flat-bottom ablation profile  tends to appear.  However,  the heat-affected zone leads

the processing quality to degrade, compared with the scenario of femtosecond laser fluence close to the ablation

threshold.
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