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Исследована динамика релаксации энергии в пленке никеля толщиной 73 нм, находящейся в 
сильнонеравновесном двухтемпературном состоянии, индуцированном воздействием фемтосе-
кундного лазерного импульса. Выполнены экспериментальные измерения динамики изменения 
коэффициента отражения ΔR/R0 с фронтальной стороны нанопленки в оптической схеме «воз-
буждение–зондирование» с использованием методики фазочувствительного детектирования на 
длине волны 793 нм во временном диапазоне до 300 пс с временным разрешением 60 фс при мак-
симально возможном неразрушающем поглощенном флюенсе Fabs = 10.87 мДж/см2 нагреваю-
щего импульса с длиной волны 396 нм и длительностью 150 фс. Сигнал ΔR/R0 содержит инфор-
мацию как о динамике тепловых процессов, так и о распространении пикосекундных акустиче-
ских импульсов в нанопленке и в подложке. Продольная скорость звука в нанопленке составила 
5.73 ± 0.16 нм/пс, сдвиг частоты при рассеянии Бриллюэна–Мандельштама в подложке – около 
21.15 ГГц. Двухтемпературный гидродинамический расчет дает значения максимальной темпера-
туры электронов Te = 2.9 кК и решетки Ti = 1.1 кК. Максимальные значения давления акустиче-
ского импульса в нанопленке и в подложке составляют 6.8 и 1.2 ГПа соответственно. В литерату-
ре практически отсутствуют данные об исследованиях пикосекундной динамики тепловых и аку-
стических процессов в нанопленках металлов при высоких начальных температурах электрон-
ной подсистемы, возбужденной в результате воздействия фемтосекундного лазерного импульса с 
плотностью потока энергии вблизи порога модификации (разрушения) материала. 

DOI: 10.31857/S0040364424060126

ВВЕДЕНИЕ

Бесконтактные и неразрушающие оптиче-
ские методы исследования тепловых и механи-
ческих свойств с наномасштабным простран-
ственным, а также фемто- и пикосекундным 
временным разрешением, особенно актуальны 
для тонкопленочных материалов на подложках, 
являющихся основой современной солнечной 
энергетики и электронной промышленности. 
Реализация подобных прецизионных измере-
ний возможна с помощью фемтосекундных ла-
зерных импульсов в схеме «возбуждение – зон-
дирование», когда малые изменения оптиче-
ских свойств (коэффициентов отражения ΔR/R0 
и/или пропускания ΔТ/Т0) в материале, наве-
денные нагревающим импульсом, регистриру-

ются с помощью зондирующего импульса с при-
менением методики фазочувствительного детек-
тирования. 

Релаксация энергии в тонких пленках Ni по-
сле сверхбыстрого нагрева с помощью фемто-
секундных лазерных импульсов изучалась с це-
лью выяснения фундаментальных законов вза-
имодействия электронной и фононной подси-
стем [1–5], а также исследования переноса теп-
ла на наномасштабах [6, 7], при этом экспери-
ментальные исследования проводились лишь 
при малых перегревах электронной подсисте-
мы (ΔTe ≈ 10–100 К). Практически нет исследо-
ваний для случая сильнонеравновесного состоя-
ния электронной и фононной подсистем [8, 9], 
когда в материале после полной релаксации 
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энергии (остывания) не происходит каких-либо 
повреждений [10–12], но перегрев электронной 
подсистемы достигает ΔTe ≈ 1–20 кК, а решетка 
нагревается до температур, близких к температу-
ре плавления Tm [13–15]. Другим важным аспек-
том сверхбыстрого нагрева материала являет-
ся генерация пикосекундных акустических им-
пульсов (или когерентных акустических фоно-
нов) в гигагерцовом–терагерцовом частотных 
диапазонах [16, 17]. С помощью этих импуль-
сов (метода пикосекундной акустики [17]) воз-
можно, например, обнаружить наличие скры-
тых интерфейсов и структур под оптически не-
прозрачными материалами (металлами) с ми-
кронным латеральным и наномасштабным раз-
решением по глубине [18, 19]. Для исследования 
оптически прозрачных сред с помощью акусти-
ческих импульсов используется методика брил-
люэновского рассеяния во временной области 
[20, 21], которая позволяет получить информа-
цию об акустооптических свойствах исследу-
емого материала, наличии структурных неод-
нородностей с наноразмерным пространствен-
ным разрешением [22, 23]. Исследования в об-
ласти генерации акустических импульсов и их 
регистрации при выходе на поверхность иссле-
дуемой тонкой (120–250 нм) пленки Ni, нане-
сенной на подложку, ранее проводились с по-
мощью пико- [24, 25] и фемтосекундных лазер-
ных импульсов [26–30] при относительно низ-
ких поглощенных флюенсах нагревающих им-
пульсов в диапазоне Fabs =  0.006–0.84 мДж/ см2 
[24–27] и 3.2 мДж/см2 [29]. Отметим, что для ме-
таллических пленок рутения Ru (1.2–107 нм) и 
титана Ti (12–53 нм) на подложках исследования 
были проведены при Fabs от нескольких единиц 
до 13 мДж/см2 [31, 32].  

В настоящей работе сообщается об экспери-
ментальном и теоретическом исследовании ре-
лаксации энергии в сильно возбужденной элек-
тронной подсистеме пленки Ni (ΔTe = 2.6 кК, 
ΔTi = 825 К) на стеклянной подложке после воз-
действия фемтосекундного лазерного импуль-
са с неразрушающим поглощенным флюенсом 
Fabs = 10.87 мДж/см2 (в отличие от работ [33, 34]) 
путем измерений малых изменений коэффици-
ента отражения ΔR/R0 во временном интервале 
до 300 пс и с временным шагом 0.03–0.4 пс. 

ОПИСАНИЕ  
ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНОЙ СХЕМЫ

Измерения временной динамики лазерно-
индуцированного дифференциального коэффи-
циента отражения (∆R/R0, где ∆R = R – R0, а R 
и R0 – индуцированный и исходный коэффи-
циенты отражения) исследуемого образца вы-

полнялись в оптической схеме «возбуждение-
зондирование». В качестве источника излуче-
ния использовалась титан-сапфировая фемто-
секундная лазерная система, генерирующая им-
пульсы длительностью 60 фс на центральной 
длине волны 793 нм с частотой 1 кГц. 

В качестве образца использовалась поликри-
сталлическая пленка Ni толщиной 73 ± 2 нм, на-
несенная на стеклянную боросиликатную под-
ложку толщиной 150 мкм методом магнетронно-
го распыления в аргоновой среде при давлении 
5 × 10-2 Торр. Толщина пленки измерена с помо-
щью атомно-силового микроскопа.

Исследуемый образец возбуждался нагреваю-
щим лазерным импульсом на длине волны 396 нм 
(вторая гармоника) длительностью 150 фс, сфо-
кусированным под углом падения 45° в эллипти-
ческое пятно размером 130 × 93 мкм2 (по уровню 
1/e). Зондирующий импульс, сфокусированный 
нормально к поверхности в пятно диаметром 
15 мкм (по уровню 1/e) в центр пятна нагрева-
ющего импульса, зондировал образец с регули-
руемой задержкой по времени. Значения ΔR/R0 
регистрировались методом фазочувствительно-
го детектирования – падающее на образец и от-
раженное от образца излучение зондирующего 
импульса регистрировалось с помощью двух фо-
тодиодов в балансном режиме, подключенных к 
синхронному усилителю SR830, измеряющему 
дифференциальный (разностный) сигнал на ча-
стоте следования нагревающих импульсов 500 Гц 
(после механического прерывателя) в частотной 
полосе 2.6 Гц. Минимальное регистрируемое из-
менение коэффициента отражения в схеме со-
ставило ΔR/R0 ~ 5 × 10–5. Сигнал ΔR/R0 регистри-
ровался на основной длине волны излучения 
793 нм импульсами длительностью 60 фс во вре-
менном диапазоне задержек между нагреваю-
щим и зондирующим импульсами от -3 до 300 пс 
с временным шагом от 30 до 400 фс [15]. Нагрев 
и зондирование (измерения ΔR/R0) осуществля-
лись на фронтальной (свободной) поверхности 
образца Ni–стекло при поглощенном флюенсе 
Fabs = 10.87 ± 0.22 мДж/см2, который для данно-
го образца являлся максимально возможным не-
разрушающим флюенсом при частоте нагреваю-
щих импульсов 500 Гц. Таким образом, все изме-
нения в образце были обратимы. 

ОБСУЖДЕНИЕ  
ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫХ РЕЗУЛЬТАТОВ

На рис. 1а представлена измеренная зави-
симость изменения коэффициента отражения 
ΔR/R0 от времени t в диапазоне от –3 до 300 пс 
на фронтальной стороне пленки Ni при по-
глощенном флюенсе нагревающего импульса 
Fabs  =  10.87  мДж/см2. Зависимость ΔR/ R0(t) яв-
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ляется суперпозицией нескольких физических 
процессов, происходящих в результате сверх-
быстрого нагрева электронной подсистемы 
приповерхностного слоя пленки Ni (толщина 
скин-слоя δ = λ/(4πk) = 12.3 нм для k = 2.5644 
при λ = 396 нм [35]) и последующей релаксации 
энергии. 

Изменение регистрируемого коэффициен-
та отражения ΔR/R0 связано с изменением ком-
плексной диэлектрической проницаемости ис-
следуемого материала как вследствие изменения 
электронной Te и ионной Ti температур в нано-
пленке Ni (термооптический эффект), так и за 
счет изменения плотности в результате возникно-
вения напряжений (давлений) в нанопленке Ni и 
подложке при распространении в них акустиче-
ского импульса (акустооптический эффект). 

В первый момент времени после воздей-
ствия нагревающего импульса (t > 0) измене-
ния коэффициента отражения ΔR/R0 положи-
тельные и достигают максимального значения 
(ΔR/ R0) (max)  = 1.19  ×  10–2  ±  5.7  ×  10–4, время 
нарастания сигнала до максимума составляет 
150  фс по уровню 10–90%. Далее ΔR/R0 умень-
шается, через t = 4.4 пс после воздействия пере-
ходит в область отрицательных изменений ΔR/ R0 
и ко времени t = 10 пс достигает минимального 
значения (ΔR/R0)(min) = 4.77 × 10–3 ± 2.3 × 10–4. 
Далее сигнал ΔR/R0 начинает восстановление 
(значения ΔR/R0 уменьшаются по модулю), темп 
которого, начиная с t = 50 пс, заметно замед-
ляется. Также, начиная с t = 10 пс, на сигнале 
ΔR/ R0 видны периодические изменения, связан-
ные с одновременным распространением (туда–
обратно) в нанопленке затухающего акустиче-
ского эха и распространением в глубь подлож-
ки убегающих акустических импульсов с убы-
вающей амплитудой. Акустические импульсы 
(эхо) на рис.  1а представлены последовательно-
стью гауссово-образных сигналов с убывающей 
амплитудой в диапазоне 18–140 пс, а распростра-
нение акустических импульсов в подложке пред-
ставлено синусоидальной зависимостью c посто-
янной амплитудой, которая отчетливо видна, на-
чиная с t = 110 пс. Однако в действительности она 
начинается с момента входа максимума давления 
акустического импульса в подложку через грани-
цу пленка–подложка, т.е. начиная с t ≈ 13 пс.

Акустические импульсы в пленке. На рис. 1б 
представлены изменения ΔR/R0 только от аку-
стического эха на фронтальной поверхности 
пленки Ni после вычитания экспоненциально-
го теплового фона и синусоидальных колеба-
ний за счет бриллюэновского рассеяния в под-
ложке. Экспоненциальный тепловой фон мо-
жет быть представлен двухфазной экспонен-
циальной функцией, аппроксимирующей из-

менение ΔR/ R0 в диапазоне от –12 до 300 пс за 
счет диффузии тепла в пленке и ее остывания. 
На этом фоне присутствуют изменения ΔR/R0 
за счет распространения акустических импуль-
сов в нанопленке и подложке. Согласно дан-
ным на рис. 1, акустические импульсы, распро-
страняющиеся в нанопленке (акустическое эхо), 
выходят на фронтальную поверхность с пери-
одом T =  2df / vf  =  25.6 пс. При толщине плен-
ки df  =  73  ±  2  нм измеренная продольная ско-
рость звука для данного образца составляет 
vf = 5.73 ± 0.16 нм/пс (км/с), которая находится 
в согласии с измеренными скоростями в диапа-
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Рис. 1. Зависимость (а) изменения коэффициен-
та отражения ΔR/R0 от времени t на фронтальной 
стороне Ni при Fabs = 10.87 мДж/см2: 1  – экспери-
мент, 2 – двухфазная экспоненциальная аппрокси-
мация, 3 – синусоидальная функция; (б) – измене-
ния ΔR/R0 от акустического эха (римские цифры) на 
фронтальной поверхности пленки Ni после вычита-
ния экспоненциального теплового фона и синусои-
дальных колебаний (4), расчетный профиль скоро-
сти границы пленки никеля с воздухом из 2Т-ГД мо-
делирования (5).
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зоне 5.5–5.85 нм/ пс, полученными в [24–26, 28] 
для поликристаллических пленок Ni толщиной 
от 120 до 200  нм на диэлектрических подлож-
ках. Скорость звука в материале сильно зависит 
от структуры конкретного материала, которая в 
случае пленок определяется режимом напыле-
ния пленки на подложку (метод нанесения, тем-
пературный режим), а также толщиной напыля-
емой пленки (изменение размера зерен, неодно-
родность пленки). Поэтому справочные данные о 
скорости звука могут сильно расходиться с акту-
альными для конкретного материала. В этой свя-
зи возникает необходимость измерять скорость 
звука для каждого отельного образца. Напри-
мер, для пленочных образцов поликристалличе-
ского никеля толщиной 510, 720 и 1060 нм, полу-
ченных при аналогичных условиях магнетронно-
го напыления, что и пленка толщиной 73 нм, из-
меренная в данной работе продольная скорость 
звука составила 5.18–5.23 нм/ пс, что ниже значе-
ния 5.73 нм/ пс на 10%. Таким образом, исполь-
зование метода пикосекундной акустики актуаль-
но для определения продольной скорости звука в 
тонких и толстых пленках [36, 37], толщины кото-
рых заранее определены. Более того, в работе [32] 
было продемонстрировано, что для пленок руте-
ния на стекле толщиной от 1.2 до 107 нм скорость 
акустической волны с центральной спектральной 
частотой от 130 до 750 ГГц имела сильную нели-
нейную зависимость от толщины (частоты) и из-
менялась в диапазоне от 1.56 до 6.03 нм/пс.

Согласно рис. 1б, также наблюдается умень-
шение амплитуды каждого последующего аку-
стического эха. Из теории акустического рас-
согласования следует, что амплитудное значе-
ние коэффициента отражения и пропускания 
на границе Ni–стекло составляет Rfs = –0.6 и 
Tfs = 0.4, а импеданс никеля в 4 раза выше импе-
данса стекла:

Rfs = (vs ρs – vf ρf)/(vs ρs + vf ρf).

Для расчета использовались данные: 
vf = 5.73 нм/пс, ρf = 8900 кг/м3, vs = 5.63 нм/пс, 
ρs = 2230 кг/м3 (значения скорости звука взяты 
из эксперимента, импедансы стекла и пленки 
равны vs ρs = 1.255 × 107 и vf ρf = 5.1 × 107 кг/(м2 с)). 

Однако из экспериментальных данных 
(рис.  1б) следует, что отношение амплитуд по-
следующего акустического эха (n + 1) к предыду-
щему n ниже расчетного значения Rfs = –0.6. Бо-
лее того, наблюдается рост амплитуды: так, на-
пример, при амплитуде первого эха A1 = 1 отно-
шение A2/A1 = 0.37, A3/A2 = 0.41, A4/A3 = 0.5. Если 
бы измеренное значение коэффициента отра-
жения было выше расчетного 0.6, это означало 
бы уменьшение импеданса на границе Ni–стек-
ло, например, в результате деламинации плен-

ки Ni. В данном случае коэффициент отражения 
меньше расчетного, особенно для первого и вто-
рого эха. Вероятно, уменьшение коэффициента 
отражения может быть связано с усиленным по-
глощением акустического импульса при распро-
странении в сильно нагретом материале (Ni), ко-
торый прогревается до 1115 К в начальный мо-
мент времени и ко времени 50 и 75 пс остывает 
лишь до 710 и 677 К соответственно (расчет с по-
мощью двухтемпературного гидродинамическо-
го кода). Помимо затухания акустического им-
пульса в пленке по мере распространения и по-
терь на интерфейсе, на уменьшение амплитуды 
также может влиять дисперсия. Например, для 
пленок Ni толщиной 510 и 720 нм увеличение 
длительности второго эха составило в обоих слу-
чаях ~40% в аналогичном эксперименте. Одна-
ко в случае пленки толщиной 73 нм дисперсией 
можно пренебречь, поскольку акустический им-
пульс проходит в пленке вместо 1020 и 1440 нм 
на порядок меньшее расстояние  – 146  нм. От-
метим, что при Fabs ≈ 0.01 мДж/см2 эксперимен-
тальное соотношение амплитуд первого и второ-
го эха для образцов Ni толщиной 120 нм на квар-
це, а также 129 нм и 200 нм на кремнии совпало 
с расчетными значениями 0.66 и 0.42 для кварца 
и кремния соответственно [24–26].

Акустические импульсы в подложке. Регистра-
ция акустического импульса, распространяюще-
гося в глубь подложки, осуществляется благода-
ря интерференции зондирующего излучения, 
отраженного от нескольких неподвижных ин-
терфейсов (воздух–пленка, пленка–подложка) 
и одного подвижного, которым и является убе-
гающий акустический импульс, прошедший че-
рез интерфейс и индуцирующий локальное из-
менение оптических свойств [20]. Данное явле-
ние относят к бриллюэновскому рассеянию во 
временной области, поскольку в подложке про-
исходит бриллюэновское рассеяние оптическо-
го зондирующего излучения (фотонов) на коге-
рентных акустических фононах [20, 21]. 

В данном случае направление акустическо-
го импульса совпадает с направлением пада-
ющего зондирующего излучения, поэтому от-
раженный оптический импульс должен иметь 
стоксов сдвиг по частоте fBS . Бриллюэновское 
рассеяние характеризуется частотным сдви-
гом в гигагерцовой области частот. Для крем-
ния сдвиг по частоте составляет fBS = 70–80 ГГц 
(в зависимости от ориентации) [21], для стекол 
fBS = 20–25 ГГц [20]. 

Частота синусоидальных осцилляций, опре-
деленная методом фурье-преобразования по 
экспериментальным данным (рис. 1а), составля-
ет fBS = 21.19 ГГц (период – 46.95 пс), наложенная 
модельная синусоидальная функция имеет ча-
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стоту fBS = 21.28 ГГц, что находится в согласии с 
бриллюэновской частотой в стекле на длине вол-
ны 793 нм [22]. Отметим, что полная амплитуда 
синусоидального сигнала от акустической вол-
ны в подложке, регистрируемого через толщину 
пленки Ni в 73 нм, составляет ΔR/ R0 = 2.8 × 10–4 
(рис. 1а). При нормальном падении зондиру-
ющего излучения частота синусоидальных ко-
лебаний fBS изменения коэффициента отраже-
ния ΔR/R0 определяется скоростью звука в под-
ложке vs, показателем преломления подлож-
ки ns(λ) и длиной волны зондирующего излуче-
ния λpr (fBS = 2nsvs /λpr). Таким образом, при по-
казателе преломления ns(λ) = 1.5 на длине волны 
λpr = 793 нм при fBS = 21.19–21.28 ГГц скорость 
звука в стекле составляет vs = 5.6–5.63 нм/ с. 

МОДЕЛИРОВАНИЕ

Для численного моделирования описан-
ных выше процессов был использован двухтем-
пературный гидродинамический (2Т-ГД) код 
[38, 39] с учетом упругости (эффекты пластич-
ности не учитывались ввиду относительно ма-
лых амплитуд давления [40]). Двухтемператур-
ное уравнение термодинамического состояния 
никеля и коэффициент теплопроводности бра-
лись согласно работе [41]. Максимальная элек-
тронная температура на двухтемпературной ста-
дии в конце действия нагревающего импульса 
достигает Te = 2860 К. По мере передачи энер-
гии в ионную подсистему температура решет-
ки возрастает и достигает максимального значе-
ния Ti = 1115 К примерно через 1 пс (темпера-
тура плавления никеля Tm = 1726 К). Результаты 
расчета для мгновенного распределения полно-
го давления Pxx представлены на рис. 2 для мо-
ментов времени t = 0.6, 2, 6, 10 и 15 пс после воз-
действия нагревающего импульса.

На рис. 2 показано, во-первых, каким образом 
формируется первое отражение волны сжатия в 
никеле от интерфейса Ni–стекло. Во-вторых, 
продемонстрировано формирование акустиче-
ской волны, проходящей через границу раздела в 
подложку. Акустическая волна в никеле состоит 
из волны сжатия и следующей за ней волны раз-
режения (рис. 2 при t = 6 пс). Такая форма харак-
терна для «толстых» пленок или объемных образ-
цов, в которых толщина слоя прогрева лазерным 
импульсом меньше толщины пленки. Акустиче-
ская волна, проходящая в стекло, аналогично со-
стоит из участков положительного и отрицатель-
ного давлений (рис. 2, t = 15 пс), что обусловле-
но составным характером акустической волны 
в пленке (последовательность участков сжатия 
и разрежения). Максимальные значения давле-
ния акустического импульса в пленке и подлож-
ке составляют 6.8 и 1.2 ГПа соответственно. Как 

было указано ранее, из-за различия акустических 
импедансов стекла и никеля в подложку прохо-
дит последовательность затухающих импульсов 
с периодом, определяемым отношением двой-
ной толщины пленки к скорости звука в ней. Ам-
плитуда первой волны сжатия достигает 1.2 ГПа, 
а амплитуда каждой последующей волны умень-
шается примерно на 60%. На рис. 1б расчетный 
профиль скорости границы пленки никеля с воз-
духом (фронтальной поверхности) совмещен с 
изменениями коэффициента отражения ΔR/R0, 
происходящими за счет выхода на поверхность 
акустического импульса (эха).  

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В работе экспериментально и теоретически 
исследована динамика релаксация энергии для 
образца пленки никеля толщиной 73 нм на ди-
электрической подложке при фронтальном воз-
действии фемтосекундным лазерным импуль-
сом с максимально возможным неразрушающим 
поглощенным флюенсом Fabs  =  10.87  мДж/ см2. 
Двухтемпературный гидродинамический рас-
чет дает значения максимальной температуры 
электронов и решетки 2860 К и 1115 К через 0.1 
и 1 пс после воздействия соответственно, а так-
же значения максимальных давлений акустиче-
ского импульса в нанопленке и подложке – 6.8 
и 1.2  ГПа соответственно. Временная динами-
ка изменения коэффициента отражения ΔR/ R0, 
измеренная с фронтальной стороны наноплен-
ки во временном интервале до 300  пс, проана-
лизирована на предмет распространения пи-
косекундных акустических импульсов в силь-
но нагретых нанопленке и подложке. Продоль-
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Рис. 2. Мгновенное распределение полного давле-
ния Pxx в пленке никеля и в стекле в различные мо-
менты времени: 1 – t = 0.6 пс, 2 – 2, 3 – 6, 4 – 10, 
5 – 15.
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ная скорость звука в нанопленке составила 
5.73 ± 0.16 нм/пс, сдвиг частоты при рассеянии 
Бриллюэна–Мандельштама в подложке – около 
21.15 ГГц. В опубликованной литературе практи-
чески отсутствуют исследования пикосекундной 
динамики тепловых и акустических процессов в 
нанопленках металлов, находящихся в сильно-
неравновесном двухтемпературном состоянии, 
инициированном воздействием фемтосекунд-
ного лазерного импульса с плотностью потока 
энергии вблизи порога модификации (разруше-
ния) материала.

Экспериментальные исследования выпол-
нены при финансовой поддержке Министер-
ства науки и высшего образования РФ (ОИВТ 
РАН № 075-00270-24-00). Моделирование про-
ведено при финансовой поддержке ГЗ ИТФ 
им. Ландау (FFWR-2024-0013, Нелинейные ре-
жимы взаимодействия вещества и излучения, 
124041900014-8). Данная работа была выполнена 
на оборудовании ЦКП «Лазерный фемтосекунд-
ный комплекс» ОИВТ РАН. 
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