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Для развития микроэлектроники существенное значение имеют исследования физики индуцирован-
ных лазером сверхбыстрых процессов в тонких пленках. К таким процессам относятся: нагрев электрон-
ной подсистемы, релаксация и транспорт поглощенной энергии, а также генерация и распространение
пикосекундных акустических волн. В этой связи в работе изучена динамика изменения дифференциаль-
ного коэффициента отражения ∆R(t)/R0 пленки никеля (Ni) толщиной 73 нм на подложке из стекла.
Измерения выполнены в схеме “возбуждение–зондирование” (pump-probe) с синхронным детектирова-
нием сигнала ∆R(t)/R0. За счет увеличения периода следования tcool последовательности нагреваю-
щих (возбуждающих) импульсов достигнуты высокие значения поглощенного флюенса до 11 мДж/см2.

Увеличение tcool позволяет лучше охлаждать пленку после нагревающего воздействия. В результате
получены рекордные значения температур (Te ≈ 3, Ti ≈ 1 кК) и напряжений (до 7ГПа). В литерату-
ре отсутствуют данные при таких высоких температурах и давлениях. Именно при этих повышенных
значениях удается заметить влияние нелинейных эффектов – впервые в опытах с синхронным детекти-
рованием.
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1. Введение. Бесконтактные, неразрушающие

оптические методы анализа тепловых и механиче-

ских свойств с наномасштабным пространственным,

а также фемто- и пикосекундным временным раз-

решением, необходимы для оптимизации характери-

стик тонких пленок на подложках. Такого рода ма-

териалы являются основой современной солнечной

энергетики (фотовальтаика) и электронной промыш-

ленности (гетероструктуры, топологические изоля-

торы и устройства на их основе). Реализация подоб-

ных прецизионных измерений требует применения

фемтосекундных лазеров и методов синхронного де-

тектирования [1–6].

Важным аспектом сверхбыстрого нагрева ма-

териала с помощью фемтосекундных лазерных

импульсов является генерация пикосекундных

акустических импульсов (или когерентных аку-

стических фононов) в гигагерцовом–терагерцовом

частотном диапазонах [7, 8]. С помощью лазерно-

индуцированных акустических импульсов возможно,
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например, обнаружить наличие скрытых интерфей-

сов и структур через оптически непрозрачные

материалы (металлы) с микронным латеральным и

наномасштабным разрешением по глубине [9, 10].

Для исследования оптически прозрачных сред

с помощью акустических импульсов используют

методику бриллюэновского рассеяния во временной

области [11, 12], которая позволяет получить инфор-

мацию об акустооптических свойствах исследуемого

материала, наличии структурных неоднородностей

с наноразмерным пространственным разрешением

[13, 14].

Методика синхронного детектирования (СД) поз-

воляет обнаружить искомый сигнал малой ампли-

туды на определенной частоте среди широкополос-

ного шумового фона высокой амплитуды. Соглас-

но данной методике определяется вариация во вре-

мени дифференциального коэффициента отражения

∆R(t)/R0 или пропускания ∆T (t)/T0 зондирующе-

го лазерного импульса. Изменения коэффициентов

R, T связаны с внутренними переходными процес-

сами в облученной мишени, которые индуцируют-
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ся воздействием нагревающего импульса. Описание

происходящего внутри мишени на базе методики СД

по смыслу аналогично применению методики VISAR

(Velocity interferometer system for any reflector) [15–

17], но на совсем других пространственно-временных

масштабах – пикосекунды вместо нано- и микросе-

кунд. СД позволяет анализировать пикосекундную

акустику.

Существенное значение данной работы состоит

в том, что удалось применить высокоточную мето-

дику СД при повышенных значениях поглощенно-

го мишенью флюенса Fabs. Т.е. продвинуться значи-

тельно дальше по диапазону температур и давлений

в сторону их повышения по сравнению с современ-

ными литературными данными по данной широко

применяемой методике. Слабый нагрев с помощью

фемтосекундных лазерных импульсов и релаксация

энергии в тонких пленках никеля изучались с помо-

щью СД с целью выяснения динамики сверхбыстрого

размагничивания [18]. См. также работы [6, 19], от-

носящиеся к опто-магнето-акустике и магнетоплаз-

монике. По методике СД экспериментальные иссле-

дования фундаментальных законов взаимодействия

электронной и фононной подсистем, а также экспе-

риментальные исследования переноса тепла на нано-

масштабах [3, 20, 21] проводились лишь при малых

перегревах электронной подсистемы.

Исследования динамики оптического отклика

при высоких значениях Fabs с помощью СД ранее

проводили в работах [22, 23]. Это достигалось за

счет удлинения промежутка времени tcool между

нагревающими лазерными импульсами, чтобы после

нагрева мишень успела вернуться в состояние при

комнатной температуре. Но в работах [22–24] уси-

лия были сосредоточены на другом. Определялись

параметр взаимодействия электронной и фонон-

ной подсистем α и теплопроводность κ в золоте в

двухтемпературных (2Т) условиях.

В настоящей работе рассматриваются оптоаку-

стические явления при повышенных флюенсах Fabs.

Золото, изученное в статьях [23, 24], плохо подходит

для анализа оптоакустики. Дело тут в следующем.

В золоте мал коэффициент α и велика температуро-

проводность χ2T = κ2T /ce в 2Т условиях [25]; здесь

ce – теплоемкость электронной подсистемы. В метал-

лах 2Т значения χ2T могут на два порядка превос-

ходить однотемпературные (1Т, Te ≈ Ti) значения

χ1T = κ1T /c ∼ 0.2 − 1 см2/с [25], c – это 1Т тепло-

емкость. Для кристаллов с одним атомом на ячейку

решетки c ≈ 3nkB – закон Дюлонга–Пти. Электроны

сильно вырождены, их вклад в теплоемкость мал по

сравнению с 3nkB при относительно невысоких элек-

тронных температурах Te вплоть до значений ∼ 1 эВ

при энергии Ферми металлов ∼ 10 эВ. Простые по-

яснения этих обстоятельств описаны в статье [25].

Соответственно в золоте весьма продолжительна 2Т

стадия (ее длительность teq) и очень велика глубина

прогрева dT ≈ 2
√
χ2T teq ∼ 150−200 нм на 2Т ста-

дии. В течение 2Т стадии тепловая волна уходит из

скин-слоя со сверхзвуковой скоростью. Акустическая

стадия следует после окончания 2Т стадии и, соот-

ветственно, после прекращения сверхзвукового рас-

пространения тепла.

В данной работе мы исследовали нанопленку ни-

келя на стеклянной подложке. Пленка ограничена

границей с воздухом с одной стороны (это фронталь-

ная граница) и контактом никель–стекло с другой

стороны. В никеле параметр α велик по сравнению с

золотом, длительность 2Т стадии teq мала, коэффи-

циент χ2T и глубина прогрева dT меньше, чем в зо-

лоте. Акустическая стадия начинается резче и рань-

ше, чем в золоте. Поэтому наблюдается отчетливо с

помощью методики СД [26]. Толщина слоя прогрева

dT в никеле несколько превышает толщину скин-слоя

δsk = 13 и 12 нм для первой 793 нм и второй 396 нм

гармоник соответственно [27].

Как известно, после окончания сверхзвуковой 2Т

стадии (квазигомогенного распространения погло-

щенной энергии вглубь по электронной подсистеме

при практически неподвижном веществе) происхо-

дит распад профиля давления на две волны по Да-

ламберу. Одна из этих волн (волна сжатия) сразу

бежит в толщу пленки. Другая отражается от фрон-

тальной границы (механически это свободная гра-

ница), меняет знак амплитуды и распространяет-

ся вслед за первой волной в виде волны разреже-

ния. В результате в пленку бежит комбинация вол-

ны сжатия и разрежения, названная зет-профилем

[28, 29] или зигзаг волной за свою форму. В линейной

акустической аппроксимации между волнами сжа-

тия и разрежения имеется резкий скачок. Как будет

видно из экспериментальных и численных результа-

тов, представленных ниже, в силу нелинейных эф-

фектов происходит постепенное уменьшение крутиз-

ны скачка. В линейном случае эта крутизна всегда

бесконечна.

2. Эксперимент. В качестве лазерного источ-

ника использовалась фемтосекундная лазерная си-

стема субтераваттного диапазона с регенеративным

усилением чирпированных импульсов на кристал-

ле титан-сапфира (Coherent, Legend). Система ге-

нерирует импульсы длительностью 60 фс на длине

волны 793 нм с частотой повторения 1 кГц. В каче-

стве образца использовалась поликристаллическая
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пленка никеля (Ni) толщиной df = 73 ± 2 нм. Тол-

щина измерена с помощью атомно-силового микро-

скопа Veeco Multimode 5. Шероховатость поверхно-

сти пленки (Ra) составляла 6 нм. Пленка нанесена

на стеклянную боросиликатную подложку толщиной

150 мкм методом магнетронного распыления в арго-

новой среде при давлении 5× 10−2 Торр.

Измерения временной динамики дифференциаль-

ного коэффициента отражения

∆R(t)/R0, (1)

наведенного в исследуемом образце нагревающим

импульсом, регистрировались с помощью зондирую-

щего импульса в схеме “возбуждение–зондирование”

с применением методики СД [26, 30]. Здесь ∆R(t) =

= R(t)−R0, R(t) и R0 – индуцированный и исходный

коэффициенты отражения.

Нагревающий импульс после преобразования во

вторую гармонику в кристалле BBO имел длитель-

ность tpump = 150фс и длину волны λpump = 396 нм.

Нагревающий импульс фокусировался с помощью

200-мм линзы под углом падения 45◦ в эллиптиче-

ское пятно с размерами dx = 130 и dy = 93мкм

по уровню 1/e. ё Изменения коэффициента (1) ре-

гистрировались в центре области нагрева с помо-

щью зондирующих импульсов. Зондирующий им-

пульс имел длительность tprobe = 60фс и длину вол-

ны λprobe = 793 нм. Этот импульс фокусировался с

помощью микрообъектива 4X/0.10 по нормали к по-

верхности в пятно диаметром dx = dy = 15мкм по

уровню 1/e.

Для изменения временной задержки tdelay между

нагревающим и зондирующим импульсами исполь-

зовалась оптическая линия задержки. Времена tdelay

находятся в диапазоне от −3 до 300 пс. Дискретный

шаг по времени tdelay менялся от 30 фс на ранней ста-

дии до 400 фс на более поздних стадиях.

Малые изменения коэффициента отражения (1) с

амплитудами ∼ 10−4−10−2 величины регистрирова-

лись с использованием методики СД. Методика поз-

воляет с помощью синхронного усилителя [26] из-

мерять слабые периодические полезные сигналы на

определенной (заданной) частоте на фоне шумов.

Сигналы зондирующего импульса, отраженного

от образца и падающего на образец, регистрируются

с помощью двух фотодиодов в балансном режиме и

направляются на дифференциальный вход синхрон-

ного усилителя (SR830). В нашем варианте методики

СД измеряется сигнал (1) на частоте следования на-

гревающих импульсов 500 Гц (после механического

прерывателя), при этом частота следования зонди-

рующих импульсов 1 кГц.

Процесс измерений был автоматизирован с при-

менением программного обеспечения. Минимальные

регистрируемые изменения сигнала (1) в применен-

ной схеме составляли ∼ 5× 10−5.

Нагревание и измерения коэффициентов отраже-

ния зондирующего (1) и нагревающего Rpump им-

пульсов осуществлялись с фронтальной поверхности

пленки никеля. С учетом измеренного нами значения

Rpump = 0.14 поглощенный флюенс Fabs нагреваю-

щего импульса варьировался в пределах от 0.906 до

10.87мДж/см2. Очень важно то, что это максималь-

но возможный флюенс на частоте следования нагре-

вающих импульсов 500 Гц. При этом все изменения в

образце были обратимыми. Методики измерений (a)

флуенса, падающего на мишень нагревающего им-

пульса, (b) коэффициента отражения нагревающего

импульса и (c) размера пятна фокусировки описаны

в работе [24].

При более высоких значениях Fabs теряется обра-

тимость и происходит разрушение образца. Причем

на сегодня не ясно, какой процесс из следующих двух

доминирует при разрушении. С одной стороны, до-

статочно велики механические нагрузки на первых

десятках пикосекунд (см. также [31]): силовые на-

пряжения до 7 ГПа в пленке и ∼ 1ГПа в стекле для

Fabs = 10.87мДж/см2. С другой стороны, в длинных

сериях нагревающих импульсов происходит накопле-

ние температуры.

3. Постепенный нагрев при многократных

повторениях. На промежутке времени tcool = 2мс

между последовательными нагревающими импуль-

сами пленка остывает за счет теплоотвода. Оцен-

ка радиуса r растекания тепла в стороны по плен-

ке за время между нагревающими импульсами дает

r ∼ 2
√
χ1T tcool = 440мкм; χ1T ≈ 0.2 см2/с. Отноше-

ние площадей нагрева и растекания около 20. При-

ращение температуры пленки в центре пятна нагре-

ва после электрон-фононной релаксации и прогрева

пленки по толщине составляет величину

∆T (Fabs = 10.87mJ/cm
2
) = 350K (2)

на временах t ∼ 100 пс. Это данные численного мо-

делирования.

За время tcool под пятном нагрева пленки про-

гревается слой стекла dglass толщиной более 60 мкм;

χglass ≈ 5 · 10−3 см2/с. Толщина dglass на три порядка

больше толщины пленки df . Теплоемкости никеля и

стекла суть 3.8 ·106 и 2.1 ·106 Дж/К/м3. За счет про-

грева стекла за время tcool приращение температуры

пленки снижается в 500 раз. Видим, что по сравне-

нию с растеканием тепла по пленке прогрев стекла

сильнее сказывается на охлаждении пленки. Сниже-
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ние температуры определяется безразмерным отно-

шением исходного и конечного (на момент tcool) объ-

емов 20× 500 = 104 – это произведение площади рас-

текания тепла по пленке на глубину проникновения

в подложку. В этих объемах сосредоточена диффун-

дирующая в пространстве тепловая энергия. Причем

по форме этот объем вытянут по площади – размер

пятна прогрева по пленке 440 мкм, при этом глубина

прогрева стекла 60 мкм, т.е. меньше в 7 раз.

Получается, что за время tcool перед самым нача-

лом очередного импульса нагрева приращение темпе-

ратуры пленки снизится от значения (2) до значения

T ∗ = ∆T (Fabs = 10.87mJ/cm2)/104 = 0.04K. (3)

В эксперименте выполнялось три скана подряд, т.е.

конец одного скана отделен от начала следующего

скана тем же промежутком времени tcool. Внутри

каждого из этих сканов измерения проводились для

всех требуемых значений tdelay. На каждое значение

tdelay уходило примерно 175 нагревающих импульсов.

В каждом скане выполнялись измерения для при-

мерно 1100 значений tdelay. Серия нагревающих воз-

действий в трех сканах состояла из N ≈ 6 · 105 воз-

действий. По времени это занимало около 20 минут.

Оценка роста температуры ∆Tfin мишени за N на-

гревающих импульсов имеет вид

∆Tfin =
√
NT ∗. (4)

Такая оценка для указанного значения числа N дает

приращение (4), равное 30 К. Оценка (4) с величи-

ной T ∗ (3) выполнена в предположении бесконечного

размера пленки и бесконечно толстого слоя стекла.

Оценка основана на линейности уравнения теплопро-

водности, росте глубины прогрева ∝
√
t и суммиро-

вании вкладов от последовательности нагревающих

импульсов
∑n=N

T ∗/
√
n.

Реальная оценка должна учитывать размеры и

конфигурацию мишени. Дело в том, что тепло пер-

вых нагревающих импульсов растекается на значи-

тельные расстояния от пятна фокусировки, посколь-

ку длительность опыта велика. Например, радиус

распространения тепла по пленке за 20 мин соста-

вит 30 см. При N = 6 · 105 и поглощенной энергии

1.2мкДж за один нагревающий импульс, общая энер-

гия, переданная в образец, составит 0.7 Дж. Пусть

площадь пленки и подложки 1 см2. Образец тепло-

изолирован. Тогда нагрев образца за три скана со-

ставит 20 К при однородном распределении темпера-

туры. Таким образом, значение (4) можно снижать

за счет повышения эффективности теплоотвода от

образца.

На рисунке 1 штриховая горизонтальная прямая

отмечает исходный уровень коэффициента (1) нашей

мишени из пленки и подложки. Для толстого образ-

ца никеля при нормальном падении на длине волны

793 нм имеем R0 = 0.74. На короткой 2Т стадии I на

рис. 1 отражение образца увеличивается. Этой ста-

дии соответствуют положительные значения поправ-

ки (1). Увеличение коэффициента R обусловлено пе-

рераспределением электронов между s- и d-зонами

никеля 3d84s2 или 3d94s1 [32]. Большой центробеж-

ный потенциал 3d-зоны поднимает 3d-электроны на

уровень 4-й оболочки. Повышение коэффициента от-

ражения на 2Т стадии достаточно типично для ме-

таллов и длины волны λ, на которой коэффициент

отражения низкий. Для хорошо отражающих метал-

лов на 2Т стадии отражение ухудшается [24].

Рис. 1. (Цветной онлайн) Временная вариация коэф-
фициента (1) при максимальном значении Fabs =

= 10.87мДж/см2 на частоте 500 Гц. Имеются три ха-
рактерные стадии: I – 2Т стадия продолжительностью
∼ 1пс; II – стадия доминирования акустического эха в
пленке никеля; III – бриллюэновское рассеяние зонди-
рующих импульсов на акустической волне, распростра-
няющейся в стеклянной подложке

На 1Т стадиях II и III, показанных на рис. 1,

коэффициент (1) в основном отрицательный из-за

нагрева пленки, снижения ее плотности и, соот-

ветственно, плазменной частоты. В данной рабо-

те ограничимся анализом акустических явлений на

стадии II.

4. Нелинейная лазерная гидродинамика.

Характер сильных нелинейных явлений стал ясен

уже начиная с первых работ, описывающих взаи-

модействие ультракоротких импульсов с металлами

[33, 34]. Это, во-первых, образование ударных волн

[35, 36], во-вторых, отслоение пленок (деламиниро-

вание) [37, 38], реверберация в нагретом слое [39]

и, в-третьих, разрыв конденсированной фазы (нано-

откол, кавитация) [29, 33, 39–43] вследствие сильно-
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го растяжения. В работах [39, 41, 42] пикосекундные

реверберации наблюдались в твердой фазе при от-

коле или в расплаве при фемтосекундной лазерной

абляции.

Нанооткол разрушает мишень после однократно-

го воздействия. Поэтому при применении методики

синхронного детектирования (многократные воздей-

ствия) оперируют при гораздо более слабой энер-

гетике нагревающих импульсов. При этом описание

акустического поля ограничивают линейным при-

ближением [1–4, 6].

Формирование течения в виде “зет-волны” по-

сле сверхзвукового нагрева металла электронной

тепловой волной изучено [28, 29]. Как сказано,

зет-профиль ABCD на рис. 2 появляется в резуль-

тате (a) “мгновенного” (сверхзвук) образования

слоя/профиля давления толщиной dT в неподвиж-

ном u = 0 (это важно) веществе, (b) распада

созданного сверхзвуком профиля давления по Да-

ламберу при p > 0, u = 0 и (c) отражения от границы

с воздухом.

Рис. 2. (Цветной онлайн) Мгновенный профиль дав-
ления в акустической волне ABCD, сформирован-
ной фемтосекундным воздействием. Волна распростра-
няется в направлении стрелки направо. Облученная
фронтальная граница воздух/никель остается слева.
В линейном приближении форма ABCD с вертикаль-
ным скачком BC остается неизменной. Искаженный
за счет нелинейности профиль показан точками. На-
клон скачка BC постепенно снижается. Асимптотиче-
ски волна принимает вид abcd, показанный в прямо-
угольной вставке. Асимптотический профиль состоит
из двух ударных волн ab и cd, и семейства характери-
стик bc

Зигзаг или зет-профиль ABCD на рис. 2 состоит

из волны сжатия AB (красный отрезок) p > 0, бе-

гущей впереди, и примыкающей к ней волны растя-

жения CD (синий отрезок) p < 0. Резкий скачок BC

между этими двумя составляющими (зеленый отре-

зок) связан с условием отражения на фронтальной

границе. Смена знака давления, а значит и скорости

u = p/z, обусловлена законом сохранения импульса;

здесь z – акустический импеданс никеля. Импуль-

сом поглощенных и отраженных фотонов можно пре-

небречь в отношении скоростей гидродинамического

движения и скорости света. Треугольная форма на

схеме на рис. 2 выбрана для простоты. Реальная фор-

ма складывается на 2Т стадии. Она ближе к Гаусси-

ану – решению уравнения теплопроводности.

В нелинейном случае форма ABCD на рис. 2 с те-

чением времени меняется. В точках A и D волна рас-

пространяется со скоростью звука c0, поскольку (a)

вещество неподвижно и (b) давление в этих точках

равно нулю. Однако на гребне (точка B) и впадине

(точка C) волны ситуация другая. При учете нели-

нейности в первом порядке теории возмущений ско-

рость гребня B на величину ∆v = (1/z + ∂c/∂p)p

больше, чем невозмущенная скорость c0. Таким об-

разом, точки B и C расходятся с течением времени

со скоростью 2∆v.

Первый признак нелинейности – это изменение

наклона семейства характеристик BC, см. рис. 2.

Нелинейная стадия 1 заканчивается опрокидывани-

ем волн – синий и красный наклонные отрезки на

рис. 2 трансформируются в ударные скачки ab и cd

на прямоугольной вставке на рис. 2. На нелинейной

стадии 2 амплитуда скачков ab и cd снижается про-

порционально 1/
√
t, см. [44]. Это происходит за счет

поглощения характеристик семейства bc в ударных

волнах ab и cd. Мгновенная амплитуда скачка опре-

деляется давлением p на характеристике, входящей

в этот момент в скачок. В скачок входят характе-

ристики со все меньшими и меньшими значениями

p. Соответственно амплитуда скачка снижается. На-

ши опыты при наивысших для техники синхронного

детектирования флюенсах Fabs и численные расче-

ты впервые для указанной техники обнаруживают

развитие оптоакустических процессов на нелинейной

стадии 1.

5. Численное моделирование и сравнение с

опытами. Как и в методе VISAR [15, 17], измерения

коэффициента (1) [1] связаны с сигналом от границы

мишени, внутри которой протекают переходные про-

цессы. Проведем анализ процессов внутри мишени

с помощью 2Т гидродинамического моделирования

(2Т-гд код [45]) в приближении изотропного упруго-

го тела. На рисунке 3 более подробно представлена

стадия II с рис. 1. Вертикалями t = const отмечены

моменты времени, в которые мы смотрим на проис-

ходящее в толще мишени. Синие вертикали относят-
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ся к рис. 4. Рисунок 4 поясняет структуру акустиче-

ского поля внутри пленки никеля. Красные вертика-

ли связаны с рис. 5. Они требуются для того, что-

бы понимать физику формирования акустического

всплеска. Длина красной горизонтальной черточки

над первым всплеском соответствует времени цирку-

ляции характеристик ВС через скин-слой, см. рис. 5.

Зеленые метки на рис. 3 относятся к волне разреже-

ния RW (rarefaction wave).

Рис. 3. (Цветной онлайн) Показаны два первых акусти-
ческих пика зависимости (1) с рис. 1. Зелеными дву-
мя вертикалями отмечен 1-й приход волны разреже-
ния RW на фронтальную границу fr, см. рис. 6. Зеленая
стрелка отмечает 2-й приход волны RW на границу fr.
См. текст

Нагревающий импульс порождает в мишени аку-

стическую волну вида, показанного на рис. 2. Но на

рис. 2 z-профиль распространяется в неограничен-

ном объеме. В нашей ситуации с достаточно тонкой

пленкой 73 нм, сопоставимой по толщине со слоем

“мгновенного” 2Т прогрева dT , необходимо учиты-

вать наличие контакта никель-стекло.

Толщина прогрева dT в никеле на используемой

для нагрева длине волны 396 нм и при поглощенном

флюенсе 10.87 мДж/см2 составляет примерно 30 нм.

При Fabs = 0.906мДж/см2 величина dT ≈ 20 нм.

Толщина dT определена посредством 2Т гидродина-

мического численного моделирования по полувысоте

приращения мгновенного профиля электронной тем-

пературы Te(x, t
∗) по сравнению с комнатным зна-

чением температуры в момент t∗ достижения макси-

мального значения температуры Te на фронтальной

(т.е. облучаемой) поверхности.

Сверхзвуковая электронная тепловая волна быст-

ро (мгновенно для акустических масштабов времени)

поднимает давление на контакте со стороны нике-

ля. Акустический импеданс стекла в разы меньше

импеданса никеля. Поэтому “мгновенно” от контак-

та начинает распространяться в толщу пленки нике-

ля волна разрежения RW – это следствие быстрого

“включения” давления в никеле на контакте.

Таким образом, в пленке распространяются две

особенности звукового поля – см. рис. 4. Это, во-

первых, скачок ВС (см. рис. 2, 4) и, во-вторых, вол-

на разрежения RW, идущая от контакта, см. рис. 4.

На акустических масштабах времени они стартуют

в нулевой момент времени внутрь пленки одна от

фронтальной границы, а другая, как сказано, от кон-

такта – т.е. навстречу друг другу. Всплески на зави-

симости (1) на рис. 1 и 3 связаны с приходом этих

особенностей в скин-слой для зондирующих импуль-

сов; и нагревающий, и зондирующий импульсы осве-

щают пленку с фронтальной стороны; скин приле-

гает к фронтальной границе. Приход этих особенно-

стей обуславливает быстрое изменение плотности и,

следовательно, плазменной частоты ωp. Повышение

плотности никеля в скин-слое увеличивает коэффи-

циент отражения (1).

Рис. 4. (Цветной онлайн) Акустическое поле, получаю-
щееся сложением волны ABCD (см. рис. 2) и волны раз-
режения RW. Отмечены особенность BC волны ABCD
(малиновые стрелки) и волна RW (голубые стрелки).
Показаны первый (красный профиль) и второй (чер-
ный профиль) полупериоды длительностью ≈ 13 пс
каждый. На 1-м полупериоде особенности BC и RW
бегут от фронтальной границы (fr) и контакта (CB –
contact boundary) соответственно. На 2-м полупериоде
произошли первые отражения этих волн и направле-
ния распространения меняются на обратные. Смеще-
ния границ fr и CB менее 1 нм, и в приведенном мас-
штабе незаметны. Крутизна волны RW определяется
длительностью нарастания давления в никеле на кон-
такте на 2Т стадии.

По рисунку 5 можно судить по размаху измене-

ния плотности в скин-слое при отражении семей-

ства характеристик ВС. Отметим, что хотя указан-

ный размах изменения достаточно велик (1.4 %), из-
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менение плотности на самой фронтальной границе

мало, см. рис. 6. Гидродинамика применима на мас-

штабах порядка нескольких межатомных слоев. У

границы в этом пограничном слое выполняется ди-

намическое граничное условие pxx|fr = 0. Этим усло-

вием обусловлена малость вариации ρ|fr на границе.

Значения плотности никеля ниже его исходной плот-

ности ρ0 = 8.907 г/см3. Это обусловлено нагревом

пленки. Поэтому относительное изменение плотно-

сти (ρ− ρ0)/ρ0 на рис. 5, 6 является отрицательным.

Рис. 5. (Цветной онлайн) Отражение семейства харак-
теристик ВС волны ABCD (см. рис. 2 и рис. 4) от фрон-
тальной границы fr. На черном профиле характеристи-
ки ВС уже отразились и двигаются налево. Прохожде-
ние участка BC туда и обратно через скин-слой толщи-
ной 13 нм занимает 5 пс. Этот отрезок времени пока-
зан на рис. 3 в виде горизонтальной красной черточки
над 1-м акустическим всплеском (1-е эхо скачка ВС).
Моменты времени 25.7 и 27 пс представлены на рис. 3
вертикальными красными прямыми. О толщине скина
13 нм можно судить по вертикальной прямой, показан-
ной здесь короткими оранжевыми штрихам

6. Связь гидродинамики и коэффициента

отражения. Представим диэлектрическую прони-

цаемость никеля с помощью формулы Друде

e1 = 1−
ω2
p(1 + ρ̂)

ω2
, e2 =

ω2
p(1 + ρ̂)

ω2 (ωτ(1 + τ̂ ))
. (5)

Здесь ω = 2.4 · 1015 рад/с – частота световых осцил-

ляций на длине волны λ = 793 нм. Безразмерные по-

правки по плотности и времени столкновений обо-

значены ρ̂ = (ρ− ρ0)/ρ0 и τ̂ . Определим плазменную

частоту ωp = 10.6·1015 рад/с и время свободного про-

бега τ = 0.39фс по диэлектрической постоянной ни-

келя e1 = −18.8, e2 = 21.45. Значения e взяты из

справочника для λ = 793 нм при комнатных услови-

ях. При этом поправки, определяющие отклонение

от этих условий, равны нулю.

Рис. 6. (Цветной онлайн) Отражение волны разреже-
ния RW (см. рис. 4) от фронтальной границы fr. На
красном (черном профиле) волна движется направо к
границе fr (налево от границы fr). Моменты времени
12.2 и 15 пс представлены на рис. 3 вертикальными зе-
леными прямыми. Скин-слой выделен надписью skin

Вычислим по функциям (5) коэффициент отра-

жения R(ρ̂, τ̂) с учетом поправок. Потом разложим

вычисленную функцию R по малым поправкам ≪ 1.

В линейном приближении получим

R = 0.74 + 0.11ρ̂+ 0.064τ̂ . (6)

Как видим, увеличение плотности (а значит ωp) и

времени пробега увеличивают коэффициент R (6).

Так и должно быть.

Возьмем поправку ρ̂ = 0.014 и среднее пониже-

ние относительной плотности ρ̂ = −0.008 с рис. 5.

Пусть τ̂ = 0. Тогда, согласно (6), поправка и среднее

понижение величины (1) равны 0.11 ∗0.014/0.74 =

= 2.1 · 10−3 и ≈ −10−3. Видим, эти значения неплохо

согласуется с зависимостью (1) на рис. 3.

Величина (1), изменение которой инициирует-

ся нагревающим воздействием, называют transient

thermoreflectance (TTR) [1]. Действительно, нагрев

нагревающим импульсом формирует акустическую

волну (см. п. 4) и понижает плотность пленки (упо-

мянутое выше ρ̂ = −0.008 и ∆R/R0 ≈ −0.001). С

другой стороны, появление акустического эха связа-

но именно с силовыми напряжениями.

7. Нелинейное уширение характеристик

ВС. Изменение наклона и, соответственно, ушире-

ние участка характеристик ВС в качественном отно-

шении описано выше на рис. 2. На рисунке 7 количе-

ственно сравниваются ситуации со слабым (нелиней-

ностью на рассматриваемых временах можно прене-

бречь) Fabs = 0.906мДж/см2 и более сильным (нели-

нейность существенна) Fabs = 10.87мДж/см2 нагре-

вающими воздействиями. Они относятся к энергиям

нагревающего импульса 0.1 и 1.2 мкДж. Разница в 12
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раз. Показан момент t = 20 пс, относящийся ко 2-му

полупериоду. Характеристики ВС и волна RW один

раз отразились от границ. Видим, что участок ВС

мгновенного профиля более сильного импульса на-

клонился сильнее. Соответственно максимум плот-

ности и частоты ωp придет на границу fr позже. Это

проявится в задержке прибытия максимума пика, см.

рис. 8 – П-образная метка.

Рис. 7. (Цветной онлайн) Иллюстрация усиления нели-
нейного явления при увеличении энергии. Нелиней-
ность проявляется в наклоне участка ВС. Видим, что
из-за наклона максимум ρ в более сильной волне от-
стает от более слабой. Максимумы движутся вправо.
Отставание показано зелеными вертикалями. Отстава-
ние приводит к сдвигу максимума акустического пика,
отмеченного П-образной меткой на рис. 8. Амплитуда
слабой волны увеличена в 12 = 1.2/0.1 раз, чтобы срав-
нить слабое и сильное воздействия, см. текст

На рисунке 8 представлен экспериментально об-

наруженный нелинейный эффект. Для сопоставле-

ния сигналов (1) с разными значениями Fabs, сла-

бый сигнал увеличен в отношение энергий раз (в 12

раз). Погрешность, показанная на рис. 8 для синей

кривой, не масштабировалась в 12 раз. Погрешности

красной кривой такой же величины. Они не показа-

ны, чтобы не загромождать рисунок. Поэтому чем

слабее воздействие, тем более шумным оказывается

сигнал (1).

Заключение. Проанализированы оптоакустиче-

ские явления в тонкопленочной структуре. В опы-

тах применен высокоточный метод синхронного де-

тектирования (СД) и 2Т численное моделирование с

учетом упругости никеля. Насколько нам известно,

анализ процесса выхода волны разрежения RW на

фронтальную границу fr ранее не проводился. Волна

RW инициируется на короткой 2Т стадии на контак-

те никель–стекло.

Метод синхронного детектирования применен

Рис. 8. (Цветной онлайн) Проявление нелинейности за-
ключается в обнаруженной нами задержке акустиче-
ских пиков при более сильных нагревающих воздей-
ствиях (красная кривая) по сравнению со слабыми воз-
действиями (синяя зависимость с указанием погрешно-
сти). Соответствующие задержки для 1-го и 2-го эха
указаны П-образными метками

при предельной для этого метода энергетике.

Описано накопление тепла при многократных

повторениях нагревающих воздействий. Обсуж-

дается, чем определяется предел применимости

метода – постепенный нагрев или растрескивание

при термоциклировании или их комбинация. При

этом точность набора статистики измерений (1)

определяется нагревом, а разрушение образца до

его плавления формированием сети микротрещин

(см. [31]).

Впервые обнаружены проявления нелинейности в

методе СД, широко применяемом в опытах с лазера-

ми. Предыдущие работы по этой важной тематике

использовали линейное акустическое приближение.

Наш подход с повышением энергии в опытах с СД

указывает путь к созданию комбинированных мето-

дик измерения оптических свойств в широком диа-

пазоне энергий. При слабой энергетике применяет-

ся СД (многократные воздействия), которое непре-

рывно переходит в методику однократных измерений

[29, 35] при большой энергии лазерного импульса.
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