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摘要    摒弃了离子静止假设和飞秒时间尺度内电子、离子的温度概念, 以及基于电子、离

子温度概念的双温模型, 采用动力论的 Vlasov 方程描述电子、离子在飞秒时间尺度下非平

衡态输运过程, 建立了飞秒激光辐射材料的 Coulomb 爆炸微观烧蚀理论模型, 并对其进行

了数值模拟分析, 在此基础上, 定量分析了自洽电场导致的材料表面层 Coulomb 爆炸的机理

及飞秒激光参数对材料表面烧蚀的影响, 理论模型计算的烧蚀深度与实验吻合的较好, 结

果表明在绝缘体材料表面层产生的静电自洽电场强度远大于金属材料与半导体材料, 绝缘

体材料表层更易发生 Coulomb 爆炸烧蚀现象. 
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超短脉冲激光脉宽时间极短可达飞秒量级, 并

具有极高的光强, 辐射材料时其被照射的区域附近

几乎没有损伤, 其加工尺度可突破衍射极限, 并且加

工精度极高. 在 MEMS、生物医学器件以及生物芯片

微加工技术领域有着广泛的应用, 因此, 研究超短脉

冲激光辐射材料的烧蚀机理将是非常重要的. 

超短脉冲激光烧蚀机理是包含多种物理机制的复

杂物理过程, 其物理机理还没有一个统一的解释, 目前

主要提出了激光导致的表面应力、相爆炸、Coulomb

爆炸、临界电子数密度以及表面剥离等机制的解 

释[1~16]. 而由实验[9, 12]以及采用分子动力学模拟硅表

面的烧蚀过程证实[7, 8], 采用纳米量级波长飞秒量级

脉宽激光辐射绝缘体、半导体、金属材料的烧蚀过程

中, 其材料表面发生由 Coulomb 爆炸导致的粒子发

射现象, 采用 200 fs, 800 nm, 4 J/cm2 激光烧蚀 Al2O3, 

从 Al2O3 中喷射材料的时间飞行质谱结果 , 发现

Coulomb 爆炸的特点非常明显[11]. 

Coulomb爆炸烧蚀机理认为, 当材料吸收激光能

量后, 激光场迅速剥离掉原子的电子, 产生离子并形

成等离体, 使被辐射材料表面产生非常高的电场, 该

电场将使正离子产生非常高的排斥力, 当排斥力超

过离子间的结合强度时, 表面材料将发生剥离导致

烧蚀[9, 10]. 

理论研究 Coulomb 爆炸现象的一个重要问题是

如何描述超短脉冲激光辐射材料后, 带电粒子的微

观状态, 目前存在 2 种描述模型, 即宏观流体力学模

型与微观动力论模型; 宏观流体力学模型采用电子、

离子连续方程与双温方程来描述电子、离子的数密度

分布与温度分布, 并由 Poisson 方程来描述带电粒子

产生的内部电场[3, 6], 宏观流体力学模型仅适用于纳

秒脉冲激光, 此时, 激光脉宽时间远大于带电粒子

(电子、离子)的弛豫时间, 此时, 电子、离子处于各
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自的平衡态, 电子、离子的温度定义才有意义, 双温

方程成立, 但对于飞秒量级的脉宽的激光, 脉宽时间

达到飞秒量级与带电粒子(电子、离子)的弛豫时间e-e, 

i-i 处于同量级(甚至更小), 此时, 电子、离子处于非

平衡态, 温度概念是没有意义的[17], 双温方程将不在

适用[18], 需采用动力论输运方程描述带电粒子的非

平衡态微观状态. 在自相容条件下, Peano, Coppa 等

人[19]基于各态经历条件, 提出了一种描述球形纳米

等离体 Coulomb 爆炸的模型. 该模型没有考虑产生

自由电子的源项 , Kovalev 和 Popov 等人 [20]采用

Vlasov-Poisson 方程组讨论了球、柱形状团簇的

Coulomb 爆炸问题, 该模型仅考虑了带电粒子的径向

运动, 上述研究均假设离子是静止的, 也没有考虑空

间边界条件与源项对电子微观状态演化影响, 但 Ye 

和 Grigoropoulos[21]研究发现, 在飞秒激光烧蚀材料

过程中, 离子动能可达到 10 keV, 这表明在 Coulomb

爆炸烧蚀材料过程中, 不能认为离子是静止的. 

本文基于动力论的 Vlasov-Poisson 方程组建立描

述飞秒激光辐射材料的 Coulomb 爆炸烧蚀模型, 在

描述带电粒子微观状态的 Vlasov 方程中, 摒弃了离

子静止的假设, 并考虑空间边界条件与多光子电离

和雪崩电离机制源项, 通过数值计算, 分析飞秒激光

参数对材料表面 Coulomb 爆炸烧蚀的影响. 

1  理论模型 

假设带电粒子的分布是各向同性的, 并仅考虑

材料厚度方向的空间变化, 取沿厚度方向为 x 坐标, 

则电子与离子的微观状态可由分布函数 ( , , )ef t x v , 

( , , )iof t x v 描述, 它们满足以下 Vlasov 方程组:  
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其中, qe 为电子电荷, me 为电子质量, E 为自洽电场强

度, Mio 为离子质量, zqe 为离子电荷, z 为离子电荷数, 

Ne 为自由电子平均数密度, Nio 为离子平均数密度, c

为光速, Se, Sio 分别为产生自由电子和离子的源项, 

对于飞秒激光, 自由电子和离子主要有多光子电离

与雪崩电离 2 种机制产生, 即:  

 1 2( ) .p pS S S    

下标 p=e, io分别表示自由电子和离子源项, S1为

多光子电离率由 Keldysh 公式[22] 计算; 
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, 激光频率; , 固体的 Keldysh 参数, 表达式为: 
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其中, 为约化普朗克常数, Ul 为材料的带隙能量, 
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为电子与空穴的约化质量, mh为空穴质量 
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[+1]是+1 的整数部分,   
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(z)是 Dawson 积分 
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, 为第一类和第二类完全椭圆积分,  

F(v)是光子电离分布, 是一个任意归一化函数,  
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下标 p=e, io 分别表示自由电子和离子的雪崩电
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离率, 为雪崩电离系数. 

对于 Vlasov 方程组(1)和(2)对应以下初始条件(为

了简化 Gaussian 脉冲表达式, 初始时刻取为 t   ), 

 ( , , ) 0,ef x v    (3) 

 ( , , ) 0.iof x v    (4) 

(3), (4)式的物理含义为在激光辐射前材料导体没有

自由电子与离子存在. 

坐标空间边界条件为: 

 ( , , ) 0,ef l v t   (5) 

 ( , , ) 0.iof l v t   (6) 

(5), (6)式为自由表面边界条件, l 为材料厚度, 其物理

含义为当带电粒子到达材料表面离开后, 将不再返

回材料. 

对于 x=0 处的边界, 采用 Maxwell 边界条件:  
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T 为 x=0 的边界处的温度, KB 为 Boltzmann 常数, 为
表面调节系数, 01. 

(7), (8)式的物理含义为到达 x=0 的边界上的带

电粒子, 有(1)部分被镜面反射至材料介质内另有

部分在瞬间与表面达到热平衡并以 Maxwell分布回

到材料介质中. 

另外速度空间边界条件为:  

  , , 0,ef x c t   (9) 

  , , 0.iof x c t   (10) 

(9), (10)式物理含义为, 带电粒子速度不能超过光速. 

带电粒子形成的自洽电场由 Poisson 方程描述:  
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为材料的相对介电常数, 0 为真空介电常数. 

方程组与初、边值条件(1)~(11)式构成了一个非

线性偏微分方程组, 通过数值求解, 可获得在飞秒激

光辐射后, 材料中带电粒子的微观态分布与带电粒

子形成的自洽电场分布. 在电场E作用下材料所沉积

的能量密度为:  
2

0 .
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E
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假设单个原子所占体积近似为 1/ ,a aV N  Na 为

材料平均原子数密度, 则单个原子中沉积的能量为 
2

0 .
2 a

E
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
  

假设导致材料表面层的原子结合键发生断裂并

导致表层材料发生剥落时, 单个原子需沉积的能量

为 wc, 则相应的电场强度 Ec 为 Ec=
1/ 2

0(2 / )c aw N  , 

该电场强度可作为发生 Coulomb 爆炸烧蚀的临界电

场强度, 对于绝缘体材料 5 ,cw ev  而半导体、金属

材料的 2.76cw ev [6]. 

2  数值计算方法 

Vlasov-Poisson 方程组(1), (2), (11)与初边值条件

方程组(3)~(10)构成了描述材料 Coulomb 爆炸烧蚀的

微观理论模型, 定义以下无量纲量:  

** *;  ; ;  ;  ,e io
e io

p e io

f c f ct x v
t x v f f

t l c N N
       

其中, tp 为激光脉宽时间, 将上述定义代入(1)~(11)式

得出无量纲的 Vlasov-Poisson 方程组与相应的边界条

件、初始条件, 可采用数值方法进行求解. 在 t 时刻, 

对相空间进行离散后, 方程组(1)~(11)将构成一个关

于相空间离散点处带电粒子无量纲分布函数值的方

程组, 即:  

     *

11
,pn n nn 

A f B  (12) 

下标 ,p e io 分别表示电子和离子的分布函数, 由于

Vlasov-Poisson 方程是相互耦合的, 系数矩阵[A]的元

素 aij将依赖于带电粒子分布函数 *
pf , (12)式为非线性

方程组, 一般采用迭代法对(12)式进行数值求解, 常

用的 Newton 型数值迭代法(如 Newton-Rphson 法)求

解(12)式时, 将会遇到 2个问题: 1)非线性方程组中关

于带电粒子分布函数的方程表达式比较复杂, 求解

(12)式相应的偏导表达式比较困难. 2)由于系数矩阵

元素依赖分布函数值, 故在迭代求解过程中, 可能导

致出现病态矩阵而使迭代过程无法收敛, 为了使迭

代过程收敛, Newton 型迭代法常采用引入阻尼参数k, 
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使系数矩阵非病态, 但k 是一个唯象参数, 在迭代过

程中, k 的取值具有一定的盲目性. 为了克服上述求

解的困难, 本文采用修正 n 点割线法解非线性方程组

(12), 该算法在迭代过程中不需要求非线性方程组导

数 F′(x)的值, 并且能避免迭代过程中病态矩阵的出

现, 其迭代公式可表示为:  
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其中, fi(x)为 F(x)的第 i 个分量, ||F(x)|| 为 F(x)的范数, 

k 为迭代次数, hj>0 (j=1, 2, , n)为给定的常数. 

由迭代公式(13)可以看出, 修正 n 点割线法每次迭

代仅需计算 2 个新函数值 F′(xk)与 ( || ( )|| )k k
j jF h Fx x e , 

而且第 k次迭代矩阵Ak与 1k  次迭代矩阵Ak1只有一

列元素不同, 因此, 计算量较小, 由于每次迭代的步

长 || ( )|| 0,k
jh F x  故该计算法稳定性较好, 而且收敛

速度较快. 作者通过数值计算实践已证明, 修正 n 点

割线算法能较好的克服上述求解(12)式的 2 个难点. 

3  计算结果与讨论 

表 1 为本文数值计算采用的相关物理参数, 图 1

和 2分别给出了 3种材料自由电子和离子分布随时间

的变化, 可以看出自由电子和离子分布在飞秒时间

尺度下均偏离 Maxwell 平衡态处与非平衡态, 这说明

飞秒激光辐射是一个非平衡加热过程, 在飞秒时间

量级内定义电子、离子的温度是没有意义的, 另外图 1

表明在激光辐射初期, 高能自由电子较少, 并随辐射

时间逐渐增加, 而在激光辐射后期高能自由电子又

将随辐射时间逐渐减少而低能自由电子逐渐增加 , 

这是因为在辐射初期, 材料中的价带电子通过多光

子电离吸收光子能量跃迁至导带成为自由电子并继

续吸收光子能量, 从而使高能自由电子数逐渐增加, 

但由于电子的碰撞过程, 使导带中的高能自由电子

激发多个价带电子至导带, 从而使高能自由电子成为

低能自由电子, 导致在激光辐射后期, 导带中高能 

表 1  计算参数表 

Name Symbol Value Unit 

Free electron number density of SiO2 [23] Ne 8.22×1028 1/m3 

Free electron number density of Al2O3 [23] Ne 3.52×1029 1/m3 

Free electron number density of Au [23] Ne 6.02×1029 1/m3 

Band gap energy of SiO2 [13] l 9 eV 

Band gap energy of Al2O3 [13] l 9 eV 

Electron mass [23] me 9.11×1031 kg 

Electron charge [23] qe 1.60×1019 C 

Vacuum dielectric constant [23] 0 8.9×1012 c2/Nm2 

Relative dielectric constant of SiO2 [23]  1.56  

Relative dielectric constant of Al2O3 [23]  6.5  

Relative dielectric constant of Au [23]  1  

Latent heat of SiO2 [24] at 2.65 kJ/mol 

Latent heat of Al2O3 [24] at 485.7 kJ/mol 

Latent heat of Au [24] at 2.76 kJ/mol 

Reduced Planck constant [23] ħ 1.055×1034 J s 

Reflectivity [23] R 0.945  

Avalanche ionization coefficient [25]  9.7×104 m2/J 

Boltzmann coefficient [23] KB 1.38×1023 J/K 

Velocity of light [23] c 3×108 m/s 

 
自由电子逐渐减少而低能自由电子逐渐增加, 说明

在辐射初期多光子吸收电离机制起主导作用, 而在

辐射后期, 雪崩电离机制起主导作用. 

图 3 给出了 SiO2 自由电子数密度随时间的变化, 

可以看出在同一时刻, 离子固定假设下自由电子数

密度大于离子运动下的自由电子数密度, 并随时间

推移其差值逐渐增加, 这是因为在辐射后期, 雪崩电

离机制起主导作用, 而离子运动状态下的雪崩电离

效应较离子固定状态下弱, 导致自由电子数减少. 

图 4 为电场强度随空间位置的变化, 从图 4 中可

知, 在相同激光脉冲参数辐射作用下, 激光在金属材

料(Au)和半导体材料(SiO2)中的传播受到的阻尼较绝

缘体材料(Al2O3)强, 相对金属材料和半导体材料, 绝

缘体材料吸收了更多的激光能量, 导致自洽电场强

度超过烧蚀的临界电场强度 , 绝缘体材料发生

Coulomb 爆炸 , 而金属和半导体材料都没有发生

Coulomb 爆炸, 这个结果与文献[3, 6]的预测相吻合. 

图 5为半导体SiO2在激光辐射下考虑离子运动和

离子固定的电场强度随位置的变化图, 由图 5 可知, 
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图 1  无量纲自由电子分布随无量纲速度变化 
(激光脉宽 tp=800 fs, 脉冲峰值光强 Imax=8.5×1013 W/cm2, 频率=4.45× 

1014 Hz) 
(a) Al2O3中电子分布; (b) Au 中电子分布; (c) SiO2中电子分布 

在同一脉冲激光作用下, 考虑离子运动效应的电场

强度比不考虑时小的多, 这由 2 个方面造成, 第一在

考虑离子运动时, 离子本身带的正电荷与电子的负

电荷相互抵消一部分; 第二, 激光在离子体中的传播

比在中性材料中的传播衰减的更快. 

由图 6 可知, 在考虑离子运动效应时, 在整个脉

冲阶段, 均不会发生 Coulomb 爆炸, 而对于不考虑时,  

 

图 2  无量纲离子分布随无量纲速度变化 
(激光脉宽 tp=800 fs, 脉冲峰值光强 Imax=8.5×1013 W/cm2, 频率=4.45× 

1014 Hz) 
(a) Al2O3中离子分布; (b) Au 中离子分布; (c) SiO2中离子分布 

在激光脉冲阶段发生 Coulomb 爆炸, 时间大概在激

光峰值处, 这同样证明了离子体运动效应对激光吸

收的阻尼作用. 

由图 7 可知, 在考虑离子运动效应时, 激光烧蚀

深度与实验值[26]相吻合, 特别是在脉冲峰值光强大

于 4.5×1013 W/cm2 时吻合的很好. 而在脉冲峰值光强

小于 4.5×1013 W/cm2 时比实验值稍大, 这与理论计算 
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图 3  自由电子数密度随时间的变化 
(激光脉宽 tp=800 fs, 脉冲峰值光强 Imax=8.5×1013 W/cm2, 频率=4.45× 

1014 Hz) 

 

图 4  电场强度随空间位置的变化 
(激光脉宽 tp=800 fs, 脉冲峰值光强 Imax=8.5×1013 W/cm2, 频率=4.45× 

1014 Hz) 

 

图 5  SiO2中电场强度随位置的变化 
(激光脉宽 tp=800 fs, 脉冲峰值光强 Imax=8.5×1013 W/cm2, 频率=4.45× 

1014 Hz) 

 

图 6  离子运动和离子固定的 SiO2 材料表面电场强度随时 
间的变化 

(激光脉宽 tp=800 fs, 脉冲峰值光强 Imax=8.5×1013 W/cm2, 频率=4.45× 
1014 Hz) 

 

图 7  烧蚀深度随激光脉冲峰值光强的变化 
(激光脉宽 tp=70 fs, 频率=4.45×1014 Hz, 材料 SiO2) 

中的材料不含杂质等因素有关. 在模拟中认为材料

都是纯晶体, 没有任何杂质, 因此吸收的激光能量大

于实验情况, 而导致烧蚀深度稍大. 同时从图中可以

看出, 不考虑离子运动效应的计算结果与实验结果

相比偏大, 而考虑离子运动效应的计算结果更吻合

实验值, 表明离子运动效应是影响飞秒激光烧蚀深

度一个不可忽略的因素. 

导带中的自由电子从非平衡态过渡到平衡态(即

Maxwell 分布)的弛豫时间, 可以用能量弛豫时间来

描述, 其无量纲表达式为:  
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其中, e 为无量纲自由电子弛豫时间,  *为自由电

子无量纲平均能量. 
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图 8 描述了自由电子弛豫时间随自由电子能量密

度的变化, 表明在飞秒激光辐射下自由电子弛豫时间

不是常数, 它与自由电子的微观状态有关, 并将随自

由电子平均能量密度的增加而下降这与文献[18, 27]

考虑自由电子量子效应的研究结果是完全吻合的. 在 

 

 

图 8  自由电子弛豫时间随自由电子能量密度的变化 

(激光脉宽 tp=800 fs, 脉冲峰值光强 Imax=8.5×1013 W/cm2, 频率=4.45× 
1014 Hz) 

同一能量密度下考虑离子运动效应比不考虑时弛豫

时间缩短, 这是因为离子运动效应使自由电子碰撞

频率增加, 从而导致自由电子趋向平衡态的时间减

小, 即弛豫时间缩短. 

4  结论 

1) 本文摒弃了离子固定假设和飞秒时间尺度内

电子、离子的温度概念和双温模型 , 采用 Vlasov- 

Poisson 方程组, 以多光子吸收、雪崩 2 种电离机制为

产生带电粒子源项, 从微观层面建立了描述超短脉

冲激光辐射固体材料表面 Coulomb 爆炸烧蚀机理的

理论模型, 定量分析了导致 Coulomb 爆炸烧蚀的静

电自洽电场强度的变化规律. 

2) 相比不考虑离子运动效应的计算结果, 考虑

离子运动效应理论模型计算的烧蚀深度与实验值更

吻合, 表明离子运动效应对飞秒激光烧蚀材料机理

有不可忽略的影响. 

3) 在飞秒激光辐射下自由电子弛豫时间不是常

数, 它与自由电子的微观状态有关, 在同一能量密度

下离子运动效应将使自由电子弛豫时间缩短. 

4) 在同一飞秒激光参数辐射下, 绝缘体材料表

层产生的静电自洽电场强度远大于金属材料与半导

体材料, 绝缘体材料表层发生 Coulomb 爆炸烧蚀现

象的概率更大. 
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