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摘    要 

I 

 

摘    要 

随着科学技术的发展，微纳米尺度传热的应用领域越来越广泛。在尺寸收缩

的同时，薄膜间界面密度增大，界面热导在该种器件的传热中起到主导作用。对

界面热导的精确测量以及提高薄膜间的界面热导对器件的热管理具有重要意义。

随着飞秒激光技术的发展，时域热反射法（TDTR）成为了研究纳米结构热传导

的有效方法。 

金属/氧化硅薄膜结构作为微电子器件中的常见结构，其较低的界面热导数

值对器件散热造成困难。在构成界面材料确定的情况下，影响界面热导的因素有

很多。本文主要研究粘附层对金属/氧化硅间界面热导的影响。首先采用基于

TDTR 方法搭建的双光束飞秒激光测量系统对含有不同粘附层（Cr 和 Ti）以及

不同金属层（Au 和 Al）的金属/氧化硅样品的界面热导进行测量。测量结果显示

铝/氧化硅间界面热导高于金/氧化硅间界面热导。Ti 粘附层的存在能有效提高金

属/氧化硅间界面热导，提升幅度约 1 倍，而 Cr 粘附层对金属/氧化硅间界面热导

影响不明显。考虑到测量参数的拟合灵敏度问题，对实验参数以及样品结构进行

改进。进一步研究了不同厚度 Cr 粘附层对金/氧化硅间界面热导的影响。结果表

明 Cr 粘附层的存在对金氧化硅界面热导的提升有重要作用，随着 Cr 粘附层厚度

增大，金/二氧化硅界面热导数值有微弱的增大趋势，基本不变。粘附层的存在使

金与二氧化硅之间的结合由物理粘附转化为化学粘附，增大界面之间的结合力，

从而起到增大界面热导的作用。本文利用纳米划痕实验法比较了金/氧化硅间的

界面结合力，其结果与界面热导数值具有相同的趋势。 

 

关键词：时域热反射法；界面热导；粘附层；飞秒激光  
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 ABSTRACT 

With the development of science and technology, the application fields of micro-

nanoscale heat transfer are becoming more and more widespread. At the same time as 

the size shrinks, the interface density between thin films increases, so the thermal 

boundary conductance plays a dominant role in the heat transfer of the device. Accurate 

measurement and enhancement of thermal boundary conductance between thin films 

are important for thermal management of devices. With the development of 

femtosecond laser technology, Time Domain Thermoreflectance (TDTR) method has 

become an effective tool to study thermal transport in nanoscale structures.  

The metal/silica film structure is a common structure in microelectronic devices, 

it is difficult for heat dissipation because of its low thermal boundary conductance. 

There are many factors that affect the thermal boundary conductance when the materials 

composite the interface are determined. This article focuses on the effect of the adhesion 

layer on the thermal boundary conductance of the metal/silica interface. First, thermal 

boundary conductances of metal/silica samples containing different adhesion layers (Cr 

and Ti) and different metal layers (Au and Al) were measured using a dual-beam 

femtosecond laser measurement system based on the TDTR method. The measurement 

results show that the interface between the aluminum/silica has a higher thermal 

boundary conductance than the gold/silica interface. The existence of the Ti adhesion 

layer can efficaciously enhance the thermal boundary conductance between the 

metal/silica interface, about a factor of one increase while the effect of the Cr adhesion 

layer on the thermal boundary conductance between the metal/silica interface is not 

obvious. As a consideration of the fitting sensitivity of the measurement parameters, 

the experimental parameters and the sample structure were improved. The effect of Cr 

adhesion layer with different thicknesses on the thermal boundary conductance at the 

gold/silica interface was further studied. The results show that the presence of Cr 

adhesion layer plays an important role in the enhancement of the thermal boundary 

conductance at the metal/silica interface. As the thickness of the Cr adhesion layer 

increases, the thermal conductivity value at the gold/silica interface slightly increases, 

basically unchanged. The presence of the adhesion layer converts the bonding between 

gold and silica from physical adhesion to chemical adhesion, which improves the 

bonding force between interfaces, thus increasing the thermal boundary conductance at 
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the gold/silica interface. The interface bonding forces of the samples are compared by 

Nano scratch test, and the result is the same trend as the thermal boundary conductance.   

 

Key Words: time domain thermoreflectance；thermal boundary conductance；adhesion 

layer；femtosecond laser
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第 1 章  绪 论 

1.1 课题研究背景和意义  

随着科学技术的急速发展，我们的实验和应用技术的界限正走向微型化甚至

纳米尺度。当设备的特征尺寸与热载流子的平均自由程（热载流子发生两次连续

碰撞之间所走过的平均距离）相当时，热物性参数（如热导率、体积热容等）会

表现出尺度效应；当能量传递的特征时间与热载流子的弛豫时间（热载流子两次

散射之间所经历的时间 ）相当时，会发生超快时间尺度内的传热[1]。在这两种情

况下，宏观的热扩散理论无法应用，热物性的测量非常具有挑战性，通常需要新

的方法或改进的实验技术。而微纳米尺度传热在很多方面都具有重要作用，对纳

米尺度热传导机理研究越来越重要。 

1. 微电子器件[2-3]以及半导体激光器[4]的散热问题。商业集成电路中器件的

特征尺寸已达纳米量级，而工作频率却高达万兆赫兹，局部产热量庞大，又不能

及时疏散，导致器件温度升高，影响正常工作甚至损坏。如图 1.1 为 AlGaN/GaN

器件的示意图[3]。该器件 AlGaN 薄膜的典型厚度为 30nm，工作频率确可以达到

300GHz，工作时产生的热量对器件的影响巨大。散热问题也同样限制了半导体

激光器的性能。在这些情况下，对超快尺度/纳米尺度下的热运输进行准确预测

对于优化集成电路结构，缓解散热问题具有总要意义。 

 

图 1.1 AlGaN/GaN 器件的示意图 

2. 热电转换效应中提高热电转换效率的问题。热电效应的本质为电子既是

电载流子同时又是热载流子。热电转换效率由品质因数ZT = 𝑆2𝜎𝑇/𝑘决定，其中
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𝑆为塞贝克系数，𝜎为电导率，𝑇为温度，𝑘为热导率[5]。纳米层状结构的热导率比

热扩散理论预测的要低很多，主要是由于纳米层状结构中界面热导的存在[6]。利

用该种结构可以通过降低热导率来提高热电转换效率，是热电材料的热门选择[7-

8]。故能准确测量纳米层状结构材料的热物性参数对热电转换器件的材料选择以

及结构设计的意义重大。 

3. 激光微加工中的加工材料烧蚀问题。超短激光脉冲凭借其低能量、高精

度等优点普遍用于微尺度精密加工[9]。而在加工过程中，由于激光脉冲多为飞秒

或皮秒量级，材料内部热传输机理较为复杂，对金属薄膜的瞬态热传导研究对激

光微加工的定量调控具有重要意义。 

微纳米尺度传热的诸多应用对超快时间/空间尺度热物性的准确预测提出迫

切要求。 

1.2  国内外研究发展和现状 

1.2.1  TDTR 方法研究 

随着飞秒激光技术的进步，激光脉冲宽度越来越小，现已能达几十飞秒量级，

该技术对超快时间/空间尺度的热测量提供了基础。超短脉冲具有优异的时间分

辨率，并且能将这优异的时间分辨率转换为空间分辨率。比如，用一个脉宽为

100fs 的超短激光脉冲给待测量的系统一个瞬时的激励，再用另外一束状态相似

的超短激光脉冲来探测该系统 10ps 后的状态，在如此短暂的时间内，能量载体

在系统内部的行程只有几个纳米，就可以通过该探测激光脉冲的光学性质（反射

率、吸收率或透射率）的变化来测量该系统在这几个纳米中的属性。且通过改变

两束超短激光脉冲之间的光程差来调节两束超短激光脉冲到达系统的时间（常用

微米级精度的位移平台实现），从而得到随延迟时间变化的探测激光脉冲信息，

间接反应出待测系统内部的热传导过程。该方法通常被称为瞬态热反射（TTR）

技术，如果测量的量为探测激光脉冲的吸收率，则为瞬时吸收（TA）技术。 

TTR 技术的时间分辨率取决于激光脉冲宽度，适合用于飞秒到纳秒时间尺

度的各种运输过程，并将该时间分辨率转化为空间分辨率，非常适用于研究微纳

米尺度热传导。1986 年，Paddock 和 Eesley[10-11]首先将该技术运用于微纳米传热

研究。图 1.2 为基于瞬态热反射技术搭建的光学系统示意图[10]。他们使用两个同

步染色激光分别作为加热激光和探测激光，重复频率为 246MHz。后来 Marris 和

Carpinski 等人[12-14]为该技术提出较为精确的理论模型，另外，他们在探测激光经

过位移台后增加了光纤来消除在位移台移动过程中探测激光发散形成的误差。

2003 年，Norris 等人[15]利用该技术测量电子-声子耦合系数以及金属薄膜的热导
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率。且证明了 TTR 技术可区分金属薄膜中不同掺杂浓度以及合金化程度。在 TTR

技术的基础上通过长行程位移平台的使用 ，将延迟时间长达几个纳秒，该技术

称为时域热反射法（TDTR）。TDTR 方法更适合应用于从纳米尺度到宏观尺度

的热物性测量。后来 Cahill 等人[16-20]提出用同相信号与反相信号之比作为拟合信

号，并详细地解释了层状结构热传导模型。同时对基于 TDTR 方法搭建的测试系

统进行改进，增加了 CCD 相机用于观察样品表面以及光斑状态，使用单个物镜

同时聚焦加热激光与探测激光，将一个前置滤波放大器与光电探测器串联使信噪

比提升 10 倍以上。2008 年，Schmidt 和 Chen 等[21]利用 BIBO 倍频晶体能产生二

次谐波的特性将 TDTR 方法改造成双波长，波长为 800nm 的飞秒脉冲激光为加

热激光，而通过倍频晶体产生的波长为 400nm 的激光为探测激光，使用滤波片

将进入到光电探测器中的加热激光滤除，使信噪比又一次大大提升。他们还将该

方法运用于固-液界面热导率的测量。同年，唐大伟等[22-23]也利用 TTR 技术建立

了实验测量系统并且将之用于金属纳米薄膜尺度热传导过程的研究。2011 年，祝

捷等[1]对倍频模块进行改进，由于激光器出射的光斑非 100%圆形，而是椭圆形，

经过倍频晶体后，蓝光光束的椭圆度进一步变差，聚焦到样品表面后变为细长条

形状。为将光斑改善，利用圆柱透镜组实现加热激光的倍频。圆柱透镜组可改变

光斑在某一方向的尺寸，用来改善加热激光的椭圆度。 

 

图 1.2 基于瞬态热反射技术搭建的光学系统示意图 

随着激光技术的发展，激光脉冲可达几十飞秒量级，而 TDTR 方法的时间分

辨率由激光脉冲的脉宽限制，故该方法具有很高的时间分辨率。由于加热激光的

调制频率一般为 1~10MHz，热量在材料内部的穿透深度一般在几百纳米量级，

对纳米尺度材料热物性的测量灵敏度高。且由于是光测法，所以对样品表面没有
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损伤，样品结构大多为层状结构，制作简单。不过该方法测量的样品有一个限制

就是都需要在样品表面镀上一层金属层用来反射激光，且金属层的材料选择也受

限于金属对激光的光热反射系数大小，运用的最广泛的一些金属层材料有 Al、

Au、Pt、Cu 等。 

TTR 技术与 TDTR 方法由于其优良的特性被广泛应用于微纳米尺度传热研

究，包括金属薄膜内非平衡热传导[24-31]研究，固体液体中的相干声波[32-34]研究，

薄膜热导率[35-37]的测量，固-固界面以及固-液界面热导[13，17，18-19，38-48]的测量。 

1.2.2  界面热导研究 

1. 界面热阻理论模型 

如图 1.3 所示，当热流穿过两层材料组成的界面时，界面两侧材料的温度并

不是连续的，而是存在一个温度差，也就是说界面的存在对热传导具有阻挡作用，

这种阻挡作用我们可以认为在界面上存在一个界面热阻（界面热导的倒数）。而

在微纳米尺度器件中，由于器件的尺寸很小，固-固接触的界面密度增大，界面热

阻对微纳米尺度器件热传导的主导作用日益明显。界面处的热传导一般由声子主

导，最常见的计算界面热阻的模型有两种，分别是 Little[49]提出的声学不匹配模

型(AMM)以及 Swartz 等[50]提出的扩散不匹配模型（DMM）。AMM 假设声子在

界面处镜面反射，构成界面的两侧材料本身的声学阻抗决定了声子在界面处的穿

透系数： 

𝛼12 =
4𝑍1𝑍2

(𝑍1+𝑍2)2      (1.1) 

式中的Z = ρυ是材料的声学阻抗，ρ和υ分别是材料的质量密度以及声速，该模型

适用于低温且界面非常光滑的情况下。低温下，声子的波长比界面的粗糙度以及

界面缺陷的尺度大很多，所以这个时候声子在界面可以看作镜面反射，而温度升

高后，声子的波长变小，该假设失效，AMM 模型不再适用，误差较大。与 AMM

相比，DMM 则没有低温的限制条件。DMM 假设声子在界面上为广泛散射，声

子散射后对散射前的状态没有记忆（即散射前后的声子模态，波矢量等没有关联），

不过声子散射前后的频率不变，为弹性散射。声子是否穿透界面由构成界面两侧

的材料的声子态密度决定。该模型相较于 AMM 更接近于实验结果，不过界面热

阻不仅仅由组成界面的两侧的材料热物性决定，而且还与界面本身的特性有关。

比如界面粗糙度，界面缺陷，界面原子混合，界面结合强度等等，而这些又取决

于界面生成的方法。所以大部分理论预测模型与实际测量结果之间都会有些许差

别，而同样的材料构成的界面，由于制作方式不同，其界面热导也会产生差别。 
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图 1.3 热流穿过界面示意图 

2. 界面热导影响因素 

TDTR 方法已广泛运用于薄膜层状结构的界面热导测量，其中大概包含这么

几类：1.金属与金属薄膜之间的界面热导[19]；2.界面热导随温度变化[20,40]研究；

4.金属与非金属薄膜之间的界面热导[38-39,43-44,48]；5.界面热导影响因素研究[41,45-

46,52-54]；6：固体与液体之间的界面热导[47]。当构成薄膜的两侧材料确定时，如何

改变界面热导（提高或降低）对界面热导的调控以及器件热管理具有重要意义。

Zhang 等[51]利用该方法测量了金属/氧化硅之间的界面热导，与金属和硅之间的

界面热导（约 100 MWm-2K-1）相比，金属/氧化硅之间的界面热导数值较低（金/氧

化硅与铝/氧化硅之间的界面热导数值分别为 53 MWm-2K-1和 85 MWm-2K-1）。在微

纳米加工过程中，经常在界面上增加粘附层（Cr 或 Ti）以起到增加界面结合强

度的效果。Duda等[52]已经证实在金/硅界面通过去掉硅表面的自然氧化层以及增

加 Cr作为粘附层可以提高金和硅之间的界面热导。Hopkins[41]等人研究了具有不

同厚度原子混合层的以及不同 Si 表面粗糙度的 Cr/Si 界面热导，结果显示界面

热导会受这两个因素的影响，但是不呈线性相关。Koh 和 Cahill[45]等人研究了

Au/Ti/石墨烯/SiO2的界面热导，其中石墨烯为多层结构（1-10），测得界面热导

大致为 Au/Ti/SiO2间界面热导的 25%，说明石墨烯对金/氧化硅之间的界面热传

导具有阻碍作用。Collins 和 Chen 等[46]人对 Al 和金刚石间的界面热导进行测

量，金刚石表面进行热氢和氧化处理，分别得到憎水以及亲水的表面。结果表面

亲水处理后 Al 与金刚石间的界面热导大致是憎水处理后的 4 倍，大大提高了界

面热导。Duda和 Hopkins 等[53]利用 TDTR 方法测量了 100-300K温度范围内 Al/Si

界面热导，在镀金属 Al 膜前，基底讲过不同的化学腐蚀处理，导致界面粗糙度

的不同，最后得到不同的界面热导。这种通过刻蚀技术能达到对于界面热导的稳

定调控对热传导的控制具有重要意义。Losego 等[54]将 Au薄膜转印到自组装单层

分子（SAM）上，并且通过不同的化学反应终止，利用 TDTR 方法测量 Au-SAM 之

间的界面热导，实验证明，改变单层分子层内共价键的密度可以调节界面结合强

度以及界面热导。上述成果进一步证实界面本身的特性对界面热导具有重要影响，

可以通过调节界面粗糙度，界面结合强度，界面原子混合等界面本身的特性实现
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对界面热导的调控。 

1.3  本文主要内容 

本文主要包括三个方面的内容，第一个部分是课题的研究背景、研究意义以

及该课题的国内外研究发展现状，在此基础上建立自己的研究方向；第二部分是

将 TDTR 方法应用于微纳米尺度热热传导研究的具体测试系统的实现（主要是借

鉴了 Schmidt 等[21]人搭建的测量系统），其中包括 TDTR 方法的理论基础，柱坐

标下傅里叶传热模型的建立以及双光束飞秒激光测试系统的搭建；第三部分是基

于 TDTR 方法研究了粘附层对金属/氧化硅间界面热导的影响，包括不同金属层，

不同粘附层以及粘附层厚度的不同对界面热导的影响，并对实验结果进行理论分

析。 

第 1章主要介绍了微纳米尺度传热在各个领域的应用情况，提出了测量微纳

米尺度结构材料热物性的迫切性要求。由于飞秒激光技术的发展，TDTR 方法由

于其高时间分辨率、高灵敏度的特性被广泛应用于微纳米尺度传热研究。在微纳

米尺度器件中，界面密度升高，界面热导在整个器件的热传导中起到关键性作用。

在构成界面材料确定的情况下，界面本身的特性对界面热导具有很大影响，可以

通过改变界面本身的特性从而达到对界面热导进行有效调控的目的。 

第 2 章首先介绍 TDTR 的测量原理以及飞秒激光脉冲到达纳米尺度层状结构

样品后的传热机理，包括金属内非平衡热传导，界面热传导以及基底内部的热传

导。在此基础上，分析了锁相放大器的响应信号并建立了柱坐标下傅里叶热传导

模型用于实验数据拟合。另外，对由器件造成的相位偏移进行校正且对拟合参数

的灵敏度分析给出方法。 

第 3 章介绍了基于 TDTR 测量原理搭建的双光束飞秒激光测试系统。包括测

试系统的整体光路设计，主要仪器设备的型号、厂家、性能参数、优点以及用途，

光路的调试重难点以及样品测量步骤。双波长的设计、前置滤波放大装置的使用、

高频扼流圈的放置对提高测量系统的信噪比，精确测量结果具有重要意义。 

第 4章和第 5 章主要是对研究的具体内容做一个详细的介绍。由前期的调研

结果显示界面热导不仅受组成界面两侧材料的热物性参数限制，还由界面本身的

特性决定，如界面粗糙度等。通过改变界面特性可有效对界面热导进行调控。金

属/氧化物层状结构作为微电子器件中的常见结构，其较低的界面热导限制了器

件的散热。故对不同金属层，不同粘附层以及不同厚度粘附层对金属/氧化硅间

界面热导进行研究，结果发现 Al与氧化硅的结合由于 Au和氧化硅的结合。该结

果可用 DMM 模型进行解释。另外，粘附层的存在能有效提高金属/氧化硅间的界

面热导，主要由于粘附层使得金属与氧化硅之间的接触由物理粘附变为化学粘附，
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有效提高界面结合强度，从而使得界面热导升高。而由纳米划痕实验得到的界面

结合力的结果也从侧面证明了粘附层的存在使界面结合强度增大。 

第 6章将整个论文串联起来，对本文所有内容做一个总结，并提出对未来发

展的展望。基于 TDTR 方法搭建的测试系统能得到进一步地改进，将之用于更多

不同类型的微纳米尺度的传热研究。从而使得微纳米尺度传热研究能更加成熟，

应用更加广泛。界面热导的影响因素研究进一步成熟，找到更多能有效调控界面

热导的因素与方法。 
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第 2 章  测量原理及热传导模型 

2.1  测量原理 

样品表面的反射率与温度成线性相关，这个关系可以用光热反射系数来表示

（𝑑𝑅/𝑑𝑇）。TDTR 方法正是通过测量样品表面的光热反射系数变化从而得到样品

表面的温度变化，进一步得到飞秒到纳秒时间尺度下的热传导过程。TDTR 方法

的具体实现：将飞秒脉冲激光分为两束，一束为加热激光（pump），照射到样品

表面，使样品产生瞬态热响应；另一束为探测激光（probe），经过一个长行程

位移台，使探测激光相对于加热激光有一定的时间延迟，且该时间延迟会随位移

台移动距离的变化而变化，从而可以测得样品表面光热反射系数随时间的变化。

间接得到样品表面温度随时间的变化。将变化曲线与相应的理论热学模型进行拟

合，从而得到样品的热物性数值。 

图 2.1 为 TDTR 方法的测量原理图[55]，该图中所用飞秒激光脉冲的重复频率

为~76MHz，脉宽为~150fs。用频率为 1MHz 的方波对对加热激光（图中为抽运激

光）进行调制，调制后加热激光为图（a）所示；当加热激光照射到样品表面时，

样品表面有一个瞬时的温升，然后温度逐渐下降，如图（b）所示；由于金属的

光热反射系数与温度成线性相关，故样品光热反射系数（图中为反射率）的变化

如图（c）所示；探测激光在延迟时间τ后到达样品表面同一位置，如图（d）所

示；探测激光的反射信号表明了反射率随延迟时间的变化，也就是温度随时间变

化，并且该信号包含在调制频率为 1MHz 的分量，如图（e）所示；光电探测器的

工作是完成反射的探测激光的光强信号与电流信号之间的转换，并将电流信号通

过电压的方式输入到锁相放大器中，转换得到的电流信号如图（f）所示；该电

信号（输入信号）与 1MHz 调制信号（参考信号）一同进入锁相放大器，提取出

该电信号在 1MHz 上的分量，如图（g）所示；锁相放大器能输出该提取信号的同

相信号（in-phase）、反相信号（out-of-phase）、幅值信号（amplitude）以及

相位信号（phase），通过位移台控制延迟时间τ，即可得到热反射信号（温度）

随时间的变化，如图（h）所示。 
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图 2.1 TDTR 方法测量原理图 

2.2  超短脉冲激光加热后的热传导 

2.2.1  金属非平衡热传导 

在 TDTR 方法测量纳米结构材料热物性的实验中，大部分样品表面都会有一

层金属层，厚度大约为 70-100nm。该金属层有两个作用：1.在短时间内将激光脉

冲的光能量转换为热能；2.金属的反射率与温度成线性关系，该金属层相当于温

度传感器。在短时间内，金属内的能量吸收与重新分配不能用经典的傅里叶模型

说明，为金属非平衡热传导。 

金属内非平衡热传导过程如图 2.2所示[21]。 

 

图 2.2 金属内非平衡热运输 

在飞秒激光脉冲照射到金属表面后，光子能量首先被金属中的一部分自由电

子吸收，接着两个过程同时发生：弹道电子传递热量以及受激发电子与在费米能

级附近的电子之间相互碰撞来传递热量[56-58]。假设电子速度约为 106m/s[58]，弹道

电子能在 100fs 内穿过 100nm。由于在大部分金属中，电子的平均自由程为 50-

100nm[59]，故热电子会在 100-200fs 内在金属层中均匀分布。在 500fs 内，电子

群的温度将统一。 

由于电子热容较小，所以电子的温度将比晶格的温度高上 2-3个能级，可能

达到平衡熔点的几千度以上。从量子力学的角度来看，晶格的震动可以看作是声
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子的震动，而电子与晶格间的热传递可以看作是电子与声子之间的热传递。这个

过程我们可以用两个耦合一阶方程来估计： 

 𝐶𝑒
𝑑𝑇𝑒

𝑑𝑡
= −𝐺(𝑇𝑒 − 𝑇𝑝) （2.1） 

 𝐶𝑝
𝑑𝑇𝑝

𝑑𝑡
= −𝐺(𝑇𝑒 − 𝑇𝑝) （2.2） 

式中的𝐶𝑒和𝐶𝑝分别是电子和声子的体积热容，𝑇𝑒和𝑇𝑝分别为电子和声子的温

度，G为电子-声子耦合系数（取决与金属的特性参数和沉积方式）。电子和声子

温度平衡的时间τ为： 

 𝜏−1 = 𝐺(𝐶𝑒
−1 + 𝐶𝑝

−1) (2.3) 

实际上这个模型的近似程度并不是很好，虽然声子的体积热容与电子-声子耦合

系数在 300K 以上的温度下可以看作与温度无关，但是电子的体积热容随着电子

温度成线性相关[59]。不过这个方法还是可以让我们大致的估算平衡时间，典型的

温度平衡时间为几到几十皮秒。 

另外一种更简单的估算电子和声子温度平衡时间的方法为计算在绝缘薄膜

中热扩散的时间常数：τ ≈ 𝑑2/𝜋2𝛼，式中𝑑为薄膜的厚度，𝛼为热扩散系数。例如

在 100nm的铝薄膜中，该时间常数~10-30ps。由于在 Al纳米薄膜中的热扩散系

数有可能低于体材料的 Al 中的热扩散系数，故会有这个范围存在，而不是一个

特定的值。 

2.2.2  界面热导和基底热传导 

从金属向基底的热传导通过声子-声子相互作用，对于导电基底，也存在电

子-电子相互作用。当热载流子的光谱作用被忽略时，穿过界面的热传导可以看

作一个界面热导ℎ𝐵𝑑，穿过界面的热流f与其关系为： 

 𝑓 = ℎ𝐵𝑑∆𝑇 (2.4) 

式中∆T为界面温度差。 

热量在基底中的传播是通过声子之间的碰撞，在导电材料中，也有电子之间

的碰撞。为了用傅里叶定律来模拟热传导，测量的时间必须比热载流子的弛豫时

间大得多。而在硅基底中，通过分子动力学的研究表明在室温时，大部分的热量

由弛豫时间为 100ps或更长的长波声子运载[60]。 

本文中所研究的重点在于界面热传导，界面热传导主要由声子主导，金属薄

膜内部的非平衡传热大致需要几十皮秒的时间，声子一般需要 100ps的量级才会

在界面进行散射。所以要用第 3章中建立的柱坐标下的傅里叶传热模型来模拟热

传导过程，延迟时间必须大于 100ps。 



第 2 章  测量原理及热传导模型 

12 

 

2.3  热传导模型 

2.3.1  锁相放大器的响应信号分析 

本实验采用的飞秒激光脉宽为~100，频率为 80MHz。如果将整个热传导系统

看成是一个线性时不变系统， 则系统对一系列脉冲激光的响应可以看成是对每

个脉冲激光响应的叠加。在热传递过程中，若系统温度的变化很小以至于热物性

参数可以保持恒定，则系统温度也遵循叠加原理。 

我们假设一个热传递复函数𝑍(𝜔)，𝜔为热输入频率，故锁相放大器的输出（该

输出为延迟时间和样品热物性的函数）为（对于参考信号𝑒𝑖𝜔0𝑡）： 

 𝐴𝑒𝑖(𝜔0𝑡+𝜑） = 𝑍（𝜔0）𝑒𝑖𝜔0𝑡 （2.5） 

式中 A为幅值，𝜑为相位， 𝜔0为电光调制器（EOM）的频率。 

在这里，将锁相放大器的输出分为两个部分：1.脉冲响应，h（t）；2.频率

响应，𝐻（𝜔）。EOM 产生的调制信号为方波信号，但是该信号可以分解为一系

列傅里叶级数的叠加，又因为系统为线性，我们可以只考虑基础波。假设加热激

光单脉冲能量为 Q，则加热激光表示为： 

 𝑞(𝑡) = ∑ 𝑄𝛿(𝑡 − 𝑚𝑇 − 𝑇0)∞
𝑚=−∞  （2.6） 

式中𝛿为 Delta 函数，𝑇为激光脉冲周期， 𝑇0为从 0 时刻到第一束加热脉冲

到达样品表面的任意一个时间偏移。利用采样定理，可得到加热脉冲照射到样品

表面，样品表面的温度响应𝑄(𝜔)，如图 2.3 所示[21]。 

 𝑄(𝜔) =
2𝜋𝑄

𝑇
∑ 𝛿(𝜔 − 𝜔0

∞
𝑘=−∞ − 𝑘𝜔𝑠)𝑒−𝑖𝑘𝜔𝑠𝑇0 （2.7） 

式中𝜔𝑠为采样频率，
2𝜋

𝑇
，本实验中为 80MHz。探测激光经过延迟时间τ后到达样

品表面同一位置，得样品表面温度的温度响应Θ(t)，如图 2.4 所示[21]。 

 𝛩(𝑡) = 𝐻(𝜔)𝑄(𝜔) =
2𝜋𝑄

𝑇
∑ 𝐻(𝜔)𝛿(𝜔 − 𝜔0 − 𝑘𝜔𝑠)∞

𝑘=−∞ 𝑒−𝑖𝑘𝜔𝑠𝑇0 （2.8） 

将𝛩(𝑡)视为待采样函数，采用周期为 T 的脉冲探测激光作为冲击串。在时域上，

探测激光可以表示为： 

 p(t) = ∑ 𝛿(𝑡 − 𝑛𝑇 − 𝜏)∞
𝑛=−∞  （2.9） 

式中𝜏为延迟时间。在频域上，该式转换为： 

 𝑃(𝜔) = [𝜔𝑆 ∑ 𝛿(𝜔 − 𝑘𝜔𝑆
∞
𝑘=−∞ )]𝑒𝑖𝜔𝜏 （2.10） 

则利用采样定理得到探测激光延迟时间𝜏后的反射信号为： 

 𝑍(𝜔) =
2𝜋𝑅𝑄𝑄𝑝𝑟𝑜𝑏𝑒

𝑇
∑ 𝛩(𝜔 − 𝑛𝜔𝑠

∞
𝑛=−∞ )𝑒−𝑖𝑛𝜔𝑠(𝑇0+𝜏)𝑒−𝑖𝑘𝜔𝑠𝑇0 （2.11） 
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=
2𝜋𝑅𝑄𝑄𝑝𝑟𝑜𝑏𝑒

𝑇2
∑ ∑ 𝐻(𝜔 − 𝑛𝜔𝑠)𝛿(𝜔 − 𝜔0 − (𝑘 + 𝑛)𝜔𝑠)𝑒−𝑖𝑛𝜔𝑠𝜏𝑒−𝑖(𝑘+𝑛)𝜔𝑠𝑇0

∞

𝑘=−∞

∞

𝑛=−∞

 

式中 R为样品反射率，𝑄𝑝𝑟𝑜𝑏𝑒为探测激光单脉冲能量。 

由 Delta函数的性质，探测激光响应信号除𝜔 = 𝜔0 − (𝑘 + 𝑛)𝜔𝑠外，其他频

率都使𝑍(𝜔)为 0。𝜔0为调制频率，而𝜔𝑠为飞秒激光脉冲的重复频率，由于锁相放

大器只采集𝜔0的信号，故除𝑛 = −𝑘外，其余都使𝑍(𝜔)为 0。将式（2.11）简化

为： 

 𝑍(𝜔) =
2𝜋𝑅𝑄𝑄𝑝𝑟𝑜𝑏𝑒

𝑇2
∑ 𝐻(∞

𝑘=−∞ 𝜔0 + 𝑘𝜔𝑠) 𝑒−𝑖𝑛𝜔𝑠𝜏𝛿(𝜔 − 𝜔0) （2.12） 

对式（2.12）作傅里叶反变换，可得： 

 𝑧(𝑡) = 𝑍(𝜔0)𝑒𝑖𝜔0𝑡 （2.13） 

对比式（2.13）和式（2.5），可以得到锁相放大器采集信号，如图 2.5所示[21]。 

 𝑍(𝜔0) =
2𝜋𝑅𝑄𝑄𝑝𝑟𝑜𝑏𝑒

𝑇2
∑ 𝐻(∞

𝑘=−∞ 𝜔0 + 𝑘𝜔𝑠) 𝑒−𝑖𝑛𝜔𝑠𝜏 （2.14） 

图 2.5 中实线为 EOM 调制过的加热激光信号，虚线是锁相放大器采集的与

EOM 调制频率相同的热反射信号。该热反射信号由同相信号𝑉𝑖𝑛和反相信号𝑉𝑜𝑢𝑡,

由式（2.14）可得到： 

 𝑉𝑖𝑛 = 𝑅𝑒{𝑍(𝜔0)} (2.15) 

 𝑉𝑜𝑢𝑡 = Im{𝑍(𝜔0)} (2.16) 

从而得到幅值 A和相位φ如下： 

 A = √𝑉𝑖𝑛
2 + 𝑉𝑜𝑢𝑡

2 (2.17) 

 φ = 𝑡𝑎𝑛−1 𝑉𝑜𝑢𝑡

𝑉𝑖𝑛
 (2.18) 

 

图 2.3 样品表面对加热脉冲的温度响应 
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图 2.4 探测激光测得样品表面温度随时间变化 

 

图 2.5 锁相放大器采集信号 

2.3.2  样品热传导分析 

1. 一维热传导 

图 2.6显示了单层薄膜的一维热传导[21]。针对这种情况下的热传导问题，

柱坐标下的傅里叶热传导模型通过变换后由下式矩阵表达： 

 

图 2.6 单层薄膜的一维热传导 

 [
𝜃𝑏

𝑓𝑏
] = [

cosh (𝑞𝑑)
−1

𝜎𝑧𝑞
sinh (𝑞𝑑)

−𝜎𝑧𝑞𝑠𝑖𝑛ℎ(𝑞𝑑) cosh (𝑞𝑑)
] [

𝜃𝑡

𝑓𝑡
] （2.19） 

该式中𝑑为薄膜厚度，𝜎𝑧为法向热导率，𝑞2 = 𝑖𝜔/𝛼, 𝛼为热扩散率, 𝜃为温度，

𝑓为热流密度。当扩展到多层薄膜结构的热传导问题时，可以通过各个单层薄膜

的参数矩阵相乘来解决。图 2.7显示的是多层薄膜结构的一维热传导[21]。 
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图 2.7 多层薄膜结构的一维热传导 

 [𝜃𝑏
𝑓𝑏

] = 𝑀𝑛𝑀𝑛−1 ⋯ 𝑀1 = [
𝐴 𝐵
𝐶 𝐷

] [𝜃𝑡
𝑓𝑡

] (2.20) 

该式中𝑀𝑖为第i层薄膜材料的热参数矩阵，如果第 n 层为绝热材料或可以被视为

半无限大，则可得到C𝜃𝑡 + 𝐷𝑓𝑡 = 0，则顶层薄膜表面的温度𝜃𝑡可以用下式子表示： 

 𝜃𝑡 =
−𝐷

𝐶
𝑓𝑡 (2.21) 

当热流通过两种材料构成的界面时，界面会对热流的传导起到阻碍作用，也

就是说在界面有一个热阻的存在，这里我们考虑热阻的倒数，界面热导。由界面

热导的定义可知界面热导满足下列关系： 

 f = ℎ𝐵𝑑(𝜃1 − 𝜃1) (2.22) 

式中𝑓为穿过界面的热流，𝜃1与𝜃2为界面两侧的温度。用矩阵可以表示为： 

 [
𝜃2

𝑓
] = [

1 ℎ𝐵𝑑

0 1
] [

𝜃1

𝑓
] (2.23) 

所以界面热导也可以看成是单层材料并入公式（2.20）中，不过得将公式（2.19）

中的热容取 0极限，界面热导定义为： 

 ℎ𝐵𝑑 =
𝜎𝑧

𝑑
 （2.24） 

2. 径向热传导 

若实验中探测激光相对于加热激光的光斑来说足够小，则一维热传导模型可

以用来进行数据拟合，但是实验中并不能保证做到这一点，样品还是存在径向热

传导，所以此时我们就要采用 Cahill[16-17]的二维热学模型对测量数据进行拟合，

柱坐标下傅里叶传热模型为： 

 𝐶
𝜕𝜃(𝑟,𝑧,𝑡)

𝜕𝑡
= 𝑘𝑧

𝜕2𝜃(𝑟,𝑧,𝑡)

𝜕𝑧2 +
𝑘𝑟

𝑟

𝜕

𝜕𝑟
(𝑟

𝜃(𝑟,𝑧,𝑡)

𝜕𝑟
) （2.25） 

式中𝑟为径向坐标，𝑧为法相坐标，C为材料体积热容，𝑘𝑟和𝑘𝑧分别为材料的径向

热导和法向热导。由于高斯光斑具有圆柱对称性，我们可以通过零级汉克尔
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（Hankel）变换来简化方程可以得到： 

 −𝑘𝑟𝑙2𝜃(𝑘) + 𝑘𝑧
𝜕2𝜃(𝑘)

𝜕𝑧2 = 𝐶
𝜕𝜃(𝑘)

𝜕𝑡
 （2.26） 

此时再次利用傅里叶变换得： 

 
𝜕2𝜃(𝑟,𝑧,𝜔)

𝜕𝑧2 = 𝑞2𝜃(𝑟, 𝑧, 𝜔) （2.27） 

 𝑞2 =
𝑘𝑟𝑙2+𝑖𝐶𝜔

𝑘𝑧
 （2.28） 

当径向导热系数为 0时，二维热传导模型重新变为上述一维模型。 

当用加热激光对薄膜表面进行加热时，在薄膜表面引起的热流变化服从高斯

分布，因此加热激光的热流密度可以表示为： 

 𝐼𝑝𝑢(𝑟) =
2𝐸𝑝𝑢

𝜋𝑅𝑝𝑢
2 𝑒𝑥𝑝 (−

2𝑟2

𝑅𝑝𝑢
2 ) （2.29） 

式中𝑅𝑝𝑢为加热激光光斑半径，𝐸𝑝𝑢为加热激光单个脉冲的强度。对该式进行汉克

尔变换后得： 

 𝐼𝑝𝑢(𝑘) =
𝐸𝑝𝑢

2𝜋
exp (−

𝑘2𝑅𝑝𝑢
2

8
) （2.30） 

将该式插入式（2.21）中得在一个加热激光脉冲到达样品表面后，温度随时间的

响应为： 

 𝜃𝑝𝑢(𝑘) = −
𝐷

𝐶

𝐸𝑝𝑢

2𝜋
exp (−

𝑘2𝑅𝑝𝑢
2

8
) （2.31） 

将式（2.31）进行汉克尔反变换得： 

 𝜃𝑝𝑢(𝑟) = ∫ 𝑘𝐽0
∞

0
(𝑘𝑟) (−

𝐷

𝐶
) (

𝐸𝑝𝑢

2𝜋
) exp (−

𝑘2𝑅𝑝𝑢
2

8
) 𝑑𝑘 （2.32） 

同理得探测激光的热流密度为： 

 𝐼𝑝𝑟(𝑟) =
2𝐸𝑝𝑟

𝜋𝑅𝑝𝑟
2 𝑒𝑥𝑝 (−

2𝑟2

𝑅𝑝𝑟
2 ) （2.33） 

同样对该式做汉克尔变换得： 

 𝐼𝑝𝑟(𝑘) =
𝐸𝑝𝑟

2𝜋
𝑒𝑥𝑝 (−

𝑘2𝑅𝑝𝑟
2

8
) （2.34） 

系统的热响应H(k)可以表示为𝜃𝑝𝑢(𝑘)与𝐼𝑝𝑟(𝑘)以及光热反射系数R的乘积： 

 𝐻(𝑘) = 𝑅𝜃𝑝𝑢(𝑘)𝐼𝑝𝑟(𝑘) （2.35） 

将该式进行汉克尔反变换则得到频域热响应H(ω): 

 𝐻(𝜔) = 𝑅
𝐸𝑝𝑟𝐸𝑝𝑢

2𝜋
∫ 𝑘 (−

𝐷

𝐶
) 𝑒𝑥𝑝 (−

𝑅𝑝𝑟
2 +𝑅𝑝𝑢

2

8
)

∞

0
𝑑𝑘 （2.36） 

2.3.3  相位角的修正 

在实验数据拟合时，通常选用同向信号与反向信号之比或者相位角的测量值
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与理论模型进行拟合。但是在实验中，由于 BNC连接线，光电二极管，前置滤波

放大器和锁相放大器各个器件都有一定的相位延迟，故应对相位角进行校正。该

相位角的校正常用的两种方法，其中一种是在正式测量前，通过调整锁相放大器

的自带的相位角来补偿这个相位偏移。具体做法是测量得到一组实验数据，在延

迟时间为 0 时，同向信号的改变值为∆𝑋0，异向信号的改变值为∆𝑌0，相位延迟

为： 

 ∆φ = 𝑡𝑎𝑛−1 (
∆𝑌0

∆𝑋0
) （2.37） 

将该延迟角度与锁相放大器显示的相位角相加，然后再测量一组数据，得到

新的相位延迟，再与锁相放大器显示的相位角相加。重复上述步骤，直到相位延

迟角度约为 0。 

另一种方法就是直接先进行测量，测量后的实验数据，用下列公式进行校正： 

 𝑋𝑓𝑖𝑥𝑒𝑑 = 𝑋𝑐𝑜𝑠(∆𝜑) − 𝑌𝑠𝑖𝑛(∆𝜑) (2.38) 

 𝑌𝑓𝑖𝑥𝑒𝑑 = 𝑌𝑐𝑜𝑠(∆𝜑) + 𝑋𝑠𝑖𝑛(∆𝜑) (2.39) 

式中 X 和 Y 分别为测量数据中的同相信号与异相信号，𝑋𝑓𝑖𝑥𝑒𝑑和𝑌𝑓𝑖𝑥𝑒𝑑为校正过后

的同相信号与异相信号，直接用校正过后的数据进行拟合。 

2.3.4  灵敏度的分析 

在测量实验中，给出测量数据的灵敏度非常必要。因此我们需要对已有的二

维模型进行灵敏度分析，仅对灵敏度较大的参数进行拟合，而灵敏度较小的参数

由于其对模型输入的变化并不敏感，此时拟合可能会导致参数的失真，因此我们

不考虑这类参数。灵敏度的描述一般有两种方式，一种是用公式计算。在这里给

出一个变量𝑥的敏感度定义式[21]： 

 𝑆𝑥 =
𝑑𝑙𝑛𝑌

𝑑𝑙𝑛𝑥
 （2.40） 

式中 Y为信号输出，x为需要拟合的热学参数，例如热导率、界面热导、

体积热容、薄膜厚度等。灵敏度的值越大，说明测量的信号受该热物性参数的

影响就越大，则测量结果的精度就越高。相反则测量结果的精度相对较低。 

而另一种表征灵敏度的方式就直观图法。把与实验数据与最佳的拟合曲线

中所得的其它各参数值固定，改变待测量的值，比如±10%,观察得到的理论模

型曲线与实验数据的差异大小，如果差异很大，超过了测量数据的标准差，则

拟合的灵敏度高，测量精确，反正则灵敏度低，测量精度低。不过该方法表征

的灵敏度受其它参数值的影响较大，只适用于直观地观测。 
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2.4  本章总结 

本章主要介绍了 TDTR 方法的测量原理、微观传热机理、锁相放大器响应信

号的分析以及理论传热模型的建立，具体包含下内容： 

1. TDTR方法的基础是金属表面的光热反射系数一般与温度成线性相关，可

通过热反射系数的变化得到温度的变化，从而得到样品内部的传热过程。TDTR方

法的实现分为两步，一步是利用加热激光给待测样品一个瞬态激励，另一步是将

探测激光经过一定的时间延迟，到达样品表面相同位置，从而得到随延迟时间变

化的样品表面温度情况，通过与理论模型的拟合可得到待测样品的热物性参数； 

2. 介绍了飞秒激光照射到样品表面后样品内部的传热机理，包括金属非平

衡传热、界面热传导与基底热传导，本文研究重点在于界面处的热传导，故要用

柱坐标下的傅里叶模型模拟样品内部的热传导，必须要使延迟时间超过 100ps。 

3. 介绍了锁相放大器响应信号的分析，输出信号的数据处理； 

4. 建立了柱坐标下的傅里叶热传导模型用于实验数据的拟合，包括单层薄

膜结构的一维热传导模型，界面处的热传导模型，多层薄膜结构的热传导模型，

并且通过汉克尔变换得到柱坐标下的傅里叶热传导理论模型； 

5. 由于拟合的量为相位信息（异相与同相之比的相反数），而测量系统中

的某些器件会对相位带来一个原始的偏差，给出去掉该相位偏差的两种方法。测

量结果的精确程度不仅由测量系统的测量误差决定，还与待测参数的拟合灵敏度

相关，给出了两种灵敏度的分析方式
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第 3 章  双光束飞秒激光测量系统 

3.1  总体设计 

本实验所采用的双光束飞秒激光测试系统的总体设计如图 3.1 所示,实物图

如图 3.2所示。 

 

图 3.1 双光束飞秒激光测量系统 

 

图 3.2 双光束飞秒激光测量系统实物图 

在该系统中，我们使用的钛：蓝宝石激光器发出一系列重复频率为 80MHz，

脉宽~100fs，中心波长~800nm的飞秒激光脉冲。相对于重复频率较低的激光脉

冲，该激光器有更高的信噪比。激光器发出的激光脉冲首先经过一个半波片（Wave 

Plate）和一个偏振分光镜（PBS），使激光按一定能量比例(probe 光所占比例约

为 10%)分为两束，一束为加热激光，另一束为探测激光。加热激光经过电光调制

器（EOM）。EOM给加热激光一个方波调制信号（频率可选 1~10MHz）。后经过

一个凸透镜，使激光脉冲聚焦到倍频晶体（BIBO）中，从此处开始，加热激光波
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长变为 400nm，频率与脉冲宽度都不变。相对于单光束测量系统，双光束探测系

统可以将更大幅度地滤除进入光电探测器中的加热激光，提高系统的信噪比，从

而提高测量精度。倍频晶体后的凸透镜作用为激光准直。后经过一个红色滤光片

（High-Pass Filter），进一步阻隔未被倍频的 800nm激光通过。探测激光经分

光镜后，通过一个位移台，该位移台行程为 30cm，由于经过两次反射，故实际延

迟距离可达 60cm，可测的信号时间长度达 4ns。之后探测激光经过一个半波片，

相当于在偏振分光镜前的起偏器，目的是为了调整照射到样品表面的激光强度。

探测激光与加热激光通过冷镜合成一束光束。共线的光路调试简单，聚焦光斑更

接近圆形。该光束通过一个 20 倍的长工作距离物镜聚焦到样品表面。探测激光

由样品表面原路返回，再次经过物镜后变为平行光。图中 1/4波片的作用是使探

测激光两次通过 1/4波片后，偏振方向改变 90度。故再次到达分光棱镜处（PBS），

探测激光可以通过，而加热激光则不能通过。在探测激光达到光电探测器之前，

还加入了蓝色滤光片（Low-Pass Filter），进一步阻隔加热激光进入到光电探

测器中。光电探测器将探测激光的光强信号转变为电压信号，并与参考信号（EOM

调制信号）一同输入到锁相放大器中，提取出与调制频率相同的信号分量。锁相

放大器输出随延迟时间τ变化的该信号的同相、反相、幅值和相位信号。 

3.2  主要仪器设备 

3.2.1  飞秒脉冲激光器 

测量系统中所用的飞秒脉冲激光器为光谱物理（Spectra-Physics）公司所

生产的钛：蓝宝石 Mai Tai 飞秒激光器。激光器如图 3.3。该飞秒脉冲激光器所

发出的飞秒激光脉冲的重复频率为 80MHz，脉冲宽度~100fs，波长可在 690nm-

1040nm 范围内连续调节（本实验所采用飞秒激光脉冲中心波长为 800nm）。钛：

蓝宝石振荡器采用享有专利的自动色散补偿技术，经专门优化，用于多光子显微

镜检查。Mai Tai 飞秒激光器可向样本传输业内最高的峰值功率，从而获得最强

荧光信号，其平均输出的激光功率高达 2.5W。该振荡器采用超稳定再生锁模技

术，具有很高的可靠性。该激光器具有无漏失波长调谐功能，通过鼠标操作就能

快速收集激光曲线。另外，其采用的 StabiLok 实时监控技术可使光束指向稳定

平均功率波动减小，消除波长偏移，从而提升系统稳定性与可靠性。 
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图 3.3 激光器实物图 

3.2.2  电光调制器 

本实验所用电光调制器为 Conoptics 公司生产的 Model 350-160。EOM如图

3.4。EOM 的原理是其内部的 KDP 晶体在电压的作用下，光学性质发生改变，通

过电压的控制，可以调整激光在晶体内传播的偏振态，在末端放上自带的格兰棱

镜，可以达到调制光强的目的。该 EOM 响应时间快（8ns），频率调制范围最高

达 30MHz。 

 

图 3.4 电光调制器实物图 

3.2.3  锁相放大器 

本实验所用的锁相放大器为斯坦福生产的 Model SR844，如图 3.5所示，频

率范围为 25kHz-200MHz。锁相放大器是一种用于测量动态信号的仪器设备，主要

由振荡器、混频器以及低通滤波器组成。锁相放大器最常用的功能就是从被噪声

淹没的信号中提取出某一特定频率的信号的相位和幅值（该频率由输入锁相放大

器的参考信号的频率决定）。锁相放大器运用了正交性原理，将非选定频率的信

号(即噪声)除去而选定频率的信号可以保留下来并输出。由于锁相放大器具有很

强的去噪声能力，故该仪器设备被广泛应用于各种高精测量系统中。本实验中的

实际测量量为金属的光热反射系数随温度的变化，该值取决于金属的电子能带结
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构以及光子波长，对于常用的金属层材料（Al，Cu，Au），光热反射系数的值大

致在 10-4-10-5K-1量级，是一个比较小的信号，故采用锁相放大器可以方法该测量

信号，并且滤除噪声，提高信噪比，增大测量精确度。 

 

图 3.5 锁相放大器实物图 

3.2.4  倍频晶体 

本实验所用的倍频晶体是福晶科技公司生产的 BIBO晶体，中心波长为 800nm

的飞秒脉冲激光聚焦到该晶体上，能产生中心波长为 400nm的蓝光，其主要原理

为光经过非线性晶体时会产生二次谐波。BIBO 晶体具有较大的有效非线性光学

系数（是 LBO的 3.5-4倍，BBO的 1.5-2 倍）以及高损伤阈值，不宜潮解，光学

均匀性优良。本实验中加热激光倍频后能量最大能达到100mW。通过调节入射角，

可实现对蓝光的功率调节。 

3.2.5  位移台 

本实验所用的位移台为 PI 公司生产的 M-531，精密线性导向装置配置带预

载再循环滚珠丝杠，可实现高行程精度和负载能力。空回补偿型滚珠丝杠，螺距

为 2毫米。应力消除铝基座可实现高稳定性。该位移台的最大位移长度为 306mm，

移动速度最高为 100mm/s，最位移为 0.5μm，单向重复精度为 0.5μm，每 100毫

米的偏转角为±35 微弧度，每 100毫米的平面度为 1μm。位移台如图 3.6所示。 

 

图 3.6 延迟台实物图 
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3.2.6  系统控制与数据采集 

图 3.7 为由 Labview 编写的实验仪器控制以及数据采集集成软件的操

作界面。该程序可以对位移台的起始点选择、最长位移、采集速度以及返回

速度进行控制。实现对实验数据的采集、数据处理实时绘图、以及实验数据

输出。该程序界面简洁明了，操作简单，输出的实验数据可直接用于 Matlab

进行与热传导理论模型的数据拟合。 

 

图 3.7 Labview 编写的实验仪器控制以及数据采集集成软件的操作界面 

3.2.7  光束质量分析仪 

图 3.8为光束质量分析仪的实物图。该光束质量分析仪主要用于测量飞

秒激光的光斑大小，聚焦光斑的强度中心位置，光斑的功率大小，在调试光

路以及测量前的准备工作中起到重要作用。我们采用的是 Thorlabs 公司生

产的双扫描狭缝式光束质量分析仪，型号为 BP209-VIS。该光束质量分析仪

的波长扫描范围为 200-1100nm，扫描孔径为 9mm，能扫描光斑大小范围为

2.5μm-9mm，光斑大小的测量分辨率为 1.2μm，扫描速率为 2-20Hz，。双

扫描狭缝式光束质量分析仪能精确分析近似高斯光束以及光束横截面轮廓，

对用户指定的光束横截面的 X轴和 Y 轴进行强度分布测量，给出准确的强度

中心位置。20 Hz 的高扫描速率能够实时对准光学系统。测量结果可用于光

束质量评估、重建光束轮廓检验以及监测长期的稳定性。 
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图 3.8光束质量分析仪的实物图 

3.2.8  光电探测器 

光电探测器的主要原理是基于光电效应，探测器通过吸收光能后温度上升，

其电学性能改变。本文所采用的光电探测器是 Thorlabs 公司生产的硅偏压光电

探测器，型号是 DET10A。图 3.9 为光电探测器的实物图。该光电探测器的波长

接受范围为 200-1100nm，，上升时间为 1ns，带宽是 350MHz，有效接收面积为

0.8mm2，噪声等效功率是5 × 10
−14

WHz-1/2，典型暗电流是 0.3nA，结电容是 6pF，

最大偏压是 10V。该光电探测器具有宽带的直流耦合输出，适用于飞秒脉冲激光

的探测。 

 

图 3.9光电探测器实物图 
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3.3  系统调试与测量 

3.3.1  系统调试 

双光束飞秒激光测量系统的测量量为微小信号，为了得到高精度的实验结果，

在光路每一个器件的调试过程中要尽可能地完美，才能保证最终得到准确的信号，

也能保证测试系统的稳定性。 

首先在整个光路行进过程中，光线要与光学面包板的台面平行，我们的做法 

是在一条直线上放两个距离较远的相同高度的光阑，使得激光同时穿过两个光阑

的中心小孔。在改变中心高度时，需要两个反射镜以调节激光的准直。加热激光

与探测激光的初始光程差决定了延迟时间为 0的位置，故最好使两束激光的光程

差控制在 10-20cm 的范围内在。这样既可以清楚地观测到突变的最高点，也就是

0时刻，也可以有尽量长的变化的延迟时间，有效的实验数据更多。 

探测激光打到位移台上的直角反射镜时，如果激光不是垂直入射，会造成出

射光的位置变化，对最后两束光斑的合束起到不利作用。具体调节方法如下： 

1. 粗调：将出射光打到较远的位置（墙面），在墙面上贴上一张标有十字

刻度的纸片，使光斑打在十字刻度的中心位置。移动位移台到另一端，

观察光斑位置变化，通过调节光束入射的反射镜旋钮使位移台移动过程

中，光斑的 X方向与 Y方向的位置基本保持不变； 

2. 细调：将光束通过物镜聚焦，把光束质量分析仪放在光束聚焦的位置（光

斑最小的位置），观察聚焦光斑的强度中心位置。通过微调光束入射的

反射镜旋钮使光斑强度中心位置在位移台移动过程中的变化精度达到

±1.2μm（光束分析仪的精度）。图 3.10为光束质量分析仪的界面。 

 

图 3.10 光束分析仪界面 

加热激光主要调试难点在于电光调制器以及倍频晶体。电光调制器的调试步
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骤如下： 

1. 用功率计测量进到电光调制器镜筒之前的加热激光功率（初始加热激光

功率较大，可先衰减后再调试）； 

2. 使光束通过电光调制器的镜筒，调节电光调制器的镜筒位置，使光线方

向与镜筒方向平行，如图 3.11所示（将镜筒旋转至出射光功率最大的位

置，通过功率计测量通过镜筒后加热激光功率功率，不少于之前的85%）； 

 

图 3.11 光束方向与镜筒方向平行 

3. 连接镜筒与电光调制器的放大器，接线图如图 3.12所示。信号发生器可

先不连，给调制信号的时候再连也可以。 

 

图 3.12 电光调制器接线图 

4. 打开放大器电源，调节电源 bias 旋钮，观察功率计上出射光功率的变化，

使该功率的最大最小值之比尽量接近 100:1，最后将旋钮旋至使出射光

的功率达到最大或最小，同时 bias 示数最接近 0的位置； 

5. 连接信号发生器与放大器，通过信号发生器给电光调制器一个方波信号，

从而达到调制加热激光的目的。 

倍频晶体的调试步骤如下： 

1. 将两个凸透镜放在电光调制器后方，使最后出射的加热激光为平行光（通
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过光束分析仪测量不同位置的光斑大小确定），凸透镜的焦距可根据实

际情况选择，焦距越小，倍频产生的蓝光功率越大； 

2. 将倍频晶体放在第一个凸透镜的焦点位置，通过功率计测量倍频产生的

蓝光功率大小确定倍频晶体的位置和角度。 

最后通过冷镜使加热激光与探测激光合束，冷镜的作用是透过红光，反射蓝

光，在两束激光的重合过程中要通过调节冷镜的安放位置使得两束光打在冷镜的

同一个位置，通过调节冷镜的镜架旋钮使得两束激光经过冷镜后合二为一。将装

有冷镜的镜架放置在一个小型二维移动平台上，首先将该移动台大致确定位置，

使两束激光的光斑均打在冷镜上。然后在冷镜上贴一个小纸片，调节 X方向和 Y

方向的位置使得两个光斑在冷镜上重合。后者具体也分粗调和细调两个步骤。粗

调：将两个光阑放置在冷镜后的光路上，使加热激光和探测激光分别通过两个光

阑的中心孔；细调：将两束光通过厂工作距离物镜聚焦到光束质量分析仪上。先

挡住加热激光，记下光束质量分析仪测得的探测激光聚焦光斑的强度中心位置，

然后挡住探测激光，调节冷镜镜架的旋钮使得加热激光的聚焦光斑强度中心位置

与探测激光聚焦光斑的强度中心位置相同(X方向和 Y方向)。 

3.3.2  系统测量 

在测量过程中，我们要求钛：蓝宝石激光器的输出功率保持恒定不变。为满

足这一条件，该实验台需要长期置于恒温恒湿的实验室中，以保证锁模激光器的

激光发生功率保持稳定，最大程度的减小因为激光功率变化的影响而导致的样品

表面加热不均所带来的测量误差。 

测量系统调试完成后，只要不碰其中的光具，其测量的稳定性还是可以保持

的。测量时首先将光束质量分析仪放置在光束聚焦位置，挡住加热激光，记下探

测激光的功率，光斑大小以及强度中心位置，移动位移台，检查在位移台移动过

程中，探测激光的功率、光斑大小以及强度中心位置是否发生改变，上述数据都

基本不变的话可以进行下一步，反之 ，则要重新调节探测激光的光路。接着将

探测激光挡住，记下加热激光的功率以及光斑大小，并观察探测激光与加热激光

的聚焦光斑的强度中心位置是否重合，如果重合可以进行下一步，反之，则要重

新调节探测激光与加热激光的合束。然后再换上贴有样品的样品台，调节样品台

的位置，使得两束激光聚焦在样品表面同一位置。微调冷镜镜架的旋钮，使得锁

相放大器上的幅值最大（两个光斑重合）。然后进行相位差校准，具体方法如2.3.3

节所述。最后正式开始测量。也可以直接进行测量，将测量得到的实验数据进行

相位补偿处理，相位补偿后的数据可直接进行数据拟合。 
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3.4  系统误差 

3.4.1  电子噪声 

噪声的主要来源是粉红噪声，即 1/f 噪声，在参考信号周围的探测激光强度

浮动[21]。当参考信号的频率为 10MHz时，粉红噪声~2 × 10−7/√𝐻𝑧，锁相放大器

的带宽一般为 10Hz，造成信号浮动~6 × 10−7。该测试系统的测量信号在 10-4-10-

5量级，信噪比尚可。当参考信号的频率小于 1MHz时，粉红噪声约为10−6/√𝐻𝑧，

要降低对测量信号的影响，就要增加锁相放大器的时间常数，减小锁相放大器的

带宽。 

3.4.2  相干射频传感器 

信号的调制频率越高，辐射越厉害，信号线与电源线起到天线的作用，接受

环境中的高频干扰信号，若这些高频干扰信号叠加在测量信号上，会造成严重测

量误差。在信号线和电源线上绕上磁环形成射频扼流圈能有效地抑制高频干扰信

号。图 3.12所示为射频扼流圈。 

 

图 3.12 射频扼流圈 

3.4.3  高频分量 

在实验中，信号发生器给电光调制器的是一个方波信号，而锁相放大器无法

滤除方波信号中所携带的奇次高频分量[21]。所以在光电探测器与锁相放大器之间

要加上一个前置滤波放大装置。该装置的电路示意图如图 3.13 所示，图 3.14是

装置的内部电路实物图。光电探测器中光电二极管的电容为𝐶𝐽 = 6𝑝𝐹，锁相放大

器的输入电阻为𝑅𝐿𝐼 = 50Ω，根据所需要的调制频率选择合适的电感𝐿𝑖𝑛构成该装

置，可以有效滤除高频分量，并且放大信号。筛选出的共振频率计算公式如下： 
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 f =
1

2𝜋√𝐿𝑖𝑛𝐶𝐽
 (3.1) 

不过该公式计算得到的频率并不一定就是前置滤波放大装置筛选出的调整

频率，只能得到一个大致的调制频率。要得到精确的量，须在该值附近改变信号

发生器输给电光调制器以及锁相放大器的信号频率，观察锁相放大器上的幅值信

号。当幅值信号最大时，信号发生器的输出频率就对应了该前置滤波放大装置的

选择频率。通过不同电感的选择，可以制作得到不同筛选频率的前置滤波放大装

置。 

 

图 3.13 前置滤波放大装置电路示意图 

 

图 3.14 前置滤波放大装置实物图：（a）外形图；（b）内部电路图 

3.4.4  激光功率波动 

激光器的输出功率会出现无规律的波动，造成反射的探测激光的光强浮动，

从而导致测量信号的幅值变化。为了消除该影响，将异相信号与同相信号的相反

数作为拟合量（即相位信息），且在实验过程中，多次测量取平均值为最后的测

量结果。 

3.5  本章总结 

本章主要介绍基于 TDTR 方法搭建的双光束飞秒激光测量系统，具体包括以

下几个方面： 

1.双光束飞秒激光测量系统的光路设计与整体光路走向，其中倍频晶体与滤

波片的采用都是为了尽可能地滤除进入光电探测的加热激光，提高信噪比； 

2.双光束飞秒激光测量系统的主要构成设备以及各设备的出处、性能、优点、

用途。主要包括飞秒激光器，锁相放大器，电光调制器，位移台，倍频晶体，系

统控制与数据采集软件，光束质量分析仪； 
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3.双光束飞秒激光测量系统的调试重难点在于两束激光的对准，合束，光程

差调节，电光调制器位置的调节与镜筒的调节，倍频晶体的位置与角度调整，探

测激光进入位移台后的光束位置调节； 

4.双光束飞秒激光测量系统的误差来源以及减小误差的办法，包括电子噪声，

由信号线与仪器设备的电源线带来的高频干扰信号，由方波调制带来的奇次高频

分量，激光功率波动带来的信号波动。 
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第 4 章  粘附层对金属/氧化硅界面热导影响 

金属/氧化硅薄膜结构作为微电子器件中常见的结构，其较低的界面热导数

值对器件散热造成困难[51]，提高金属/氧化硅界面热导并对该界面热导进行准确

测量变得越来越重要。在 MEMS 制作中，经常在氧化硅表面先镀一层粘附层，再

镀金属，可以使得金属与氧化硅之间的结合强度增大，金属层不容易掉下来。根

据之前文献[52]可以发现 Ti粘附层对金/氧化硅界面热导具有提高作用。为了进一

步研究粘附层对金属/氧化层界面热导的影响，本文选择两种常见的金属材料（Au

和 Al）以及粘附层材料（Ti 和 Cr）分别作为金属层和粘附层，基底选用具有

~300nm 二氧化硅的硅片。利用第 3 章介绍的双光束飞秒激光测试系统对不同金

属/氧化硅界面热导进行测量。 

4.1  样品制备与表征 

本实验所使用的样品为具有不同粘附层和金属层的金属/氧化硅薄膜结构样

品。首先在硅片表面通过热氧化法生长厚度~300nm 的二氧化硅，二氧化硅层厚

度通过膜厚仪测得。接着将样品依次放入酒精，丙酮和去离子水中清洗，再利用

氮气吹干样品。最后通过磁控溅射在二氧化硅表面溅射粘附层（Ti 和 Cr）以及

金属层（Au 和 Al），粘附层以及金属薄膜的厚度通过溅射时间、功率、气压等

控制，并且利用台阶仪表征。得到金属层厚度~80nm，粘附层厚度~8nm。表 4.1

显示样品细节配置，图 4.1为样品横截面示意图。 

表 4.1 样品细节 

金属层 样品 粘附层 

 

Al Series 

A 无 

B Cr 

C Ti 

 

Au Series 

D 无 

E Cr 

F Ti 
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图 4.1 样品横截面示意图 

4.2 界面热导测量 

实验中加热激光与探测激光在样品表面的光斑直径分别为 12 μm和 8 μm。

为避免受样品均匀性的影响，每种样品测量不同位置的三个点，每个点测量三组

数据减少随机误差。最终结果取 9组数据的平均值，9组数据的标准差为测量误

差。 

将由双光束飞秒激光测量系统测得的实验数据与第 2 章中所介绍的理论传

热模型进行拟合，通过调整不确定的参数值来减小实验测量数据与理论传热模型

之间的误差从而得到金属与氧化硅之间的界面热导数值。拟合所用材料的热物性

参数[62]，如金、铝、二氧化硅以及硅的热导率、热容以及厚度为已知参数，金属

与二氧化硅之间的界面热导为需要拟合参数，由于粘附层的厚度相比于金属薄膜

厚度来说很小，所以粘附层两侧的温差可以忽略，它只作用于金和二氧化硅之间

的界面热导。图 4.2展示了样品热测量的实验数据与最佳的拟合曲线。表 4.2显

示了不同样品的界面热导。 

 

图 4.2 实验数据与最佳拟合曲线：（a）Al Series；（b）Au Series 

实验结果显示 Al 与氧化硅之间的界面热导高于 Au 与氧化之间的界面热导。

Ti 粘附层对金属/氧化硅之间的界面热导有显著的提高作用，对 Al 金属层和 Au

金属层的提高分别为 123%和 102%。而 Cr 粘附层对金属 /氧化硅之间的界面热导

没有明显的影响。 
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表 4.2 不同样品界面热导 

样品 金属层 粘附层 界面热导/MWm-2K-1 

A Al 无 77 

B Al Cr 76 

C Al Ti 172 

D Au 无 40 

E Au Cr 40 

F Au Ti 81 

4.3 分析与讨论 

4.3.1  金属层 

通过该实验我们可以看到铝与氧化硅之间的结合比金与氧化硅之间的结合

更加紧密，这与经典的界面热导预测模型扩散不匹配模型（DMM）的结果趋势相

同。金属与氧化硅之间的热传导由声子主导。DMM认为声子在界面的散射基于三

个假设[63]：1.声子为弹性散射（散射前后频率不变）；2.声子为广泛散射（散射

前后波矢量与模态与散射后的波矢量与模态无关）；3.构成界面的两边材料为弹

性各向同性（所有晶向上，纵向和横向声子速度不变）。图 4.3 显示了 DMM中声

子在界面的散射。 

 

图 4.3 DMM中声子在界面的散射 

从材料 1 到材料 2 的总热通量为单位时间入射到界面单位面积内的所有不

同频率和不同入射角度的声子总和。单位面积内给定声子频率ν与入射角度（𝜃和

γ）的声子总数𝑁为： 

 𝑁 =
𝑁1,𝑗(ν,𝑇)

4𝜋
𝑑Ωc1,𝑗𝑐𝑜𝑠𝜃 （4.1） 

式中c1,𝑗为材料 1 中模态为𝑗的声子速度（模态有一个纵向，两个横向），𝑑𝛺 =
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𝑑γ𝑠𝑖𝑛𝜃𝑑𝜃。 

 𝑁1,𝑗(ν, 𝑇) =
ν2

2𝜋2𝑐1,𝑗
3 [exp(

ℏν

𝑘𝐵𝑇
)−1]

 （4.2） 

式中𝑘𝐵为玻尔兹曼常数，ℏ为普朗克常量除以2𝜋。所以单位面积从材料 1到材料

2的热通量为： 

 
𝑄1→2

𝑔𝑟𝑜𝑠𝑠
(𝑇)

𝐴
=

1

2
∑ ∫ ∫ 𝑁1,𝑗(ν, 𝑇)ℏν

ν1
𝑚𝑎𝑥

0

2𝜋

0𝑗 c1,𝑗𝛼1→2(𝜃, 𝑗, ν)𝑐𝑜𝑠𝜃𝑠𝑖𝑛𝜃𝑑𝜃𝑑𝜔 （4.3） 

式中ν1
𝑚𝑎𝑥为材料 1 中声子的最大频率，𝛼1→2(𝜃, 𝑗, ν)为给定模态，给定频率，给定

入射角的声子从材料 1 到材料 2 的穿透系数。当(𝑇2 − 𝑇1)/𝑇2很小时，𝑇1和𝑇2分

别为材料 1和材料 2的温度，界面热导可以表示为： 

 ℎ𝐵𝑑 =
𝑄1→2

𝑔𝑟𝑜𝑠𝑠
(𝑇2)−𝑄1→2

𝑔𝑟𝑜𝑠𝑠
(𝑇1)

𝐴(𝑇2−𝑇1)
 （4.4） 

当𝑇1和𝑇2非常接近的时候，界面热导为单位面积热通量
𝑄1→2

𝑔𝑟𝑜𝑠𝑠
(𝑇)

𝐴
对温度 T 的偏导。

基于 DMM的假设，散射后声子的波矢量和声子的模态与声子的散射无关，只是频

率不变。因此，穿透系数可以被替换为: 

 𝛼1→2(𝜃, 𝑗, ν) = 𝛼1→2(ν) （4.5） 

另外，利用细致平衡原理[13]，穿透系数可表示为声子速度的函数： 

 𝛼1→2(𝜔) =
∑ 𝑐2,𝑗

−2
𝑗

∑ 𝑐𝑖,𝑗
−2

𝑖.𝑗
 （4.6） 

下标“𝑖”代表了界面的两边，结合方程（4.2），（4.3）和（4.6）可以得到界

面热导的表达式： 

 ℎ𝐵𝑑 =
1

8𝜋2
∑ 𝑐1,𝑗

−2 ∫
ℏ2ν4

𝑘𝐵𝑇2

exp (
ℏν

𝑘𝐵𝑇
)

[exp(
ℏν

𝑘𝐵𝑇
)−1]

ν1
𝑚𝑎𝑥

0𝑗

∑ 𝑐2,𝑗
−2

𝑗

∑ 𝑐𝑖,𝑗
−2

𝑖.𝑗
 （4.7） 

将ℏν/𝑘𝐵𝑇看成一个𝑥，式（4.7）可简化为： 

 ℎ𝐵𝑑 =
1

8𝜋2
∑ 𝑐1,𝑗

−2 ∫
𝑘𝐵

4 𝑇3

ℏ3

𝑥4𝑒𝑥

(𝑒𝑥−1)2

∑ 𝑐2,𝑗
−2

𝑗

∑ 𝑐𝑖,𝑗
−2

𝑖.𝑗
𝑑𝑥

𝑇𝐷
𝑇

0𝑗  （4.8） 

式中的𝑇𝐷 = ℏν𝐷/𝑘𝐵，材料 1的德拜温度，ν𝐷为德拜频率。 

根据 DMM对界面热导的计算公式以及各层材料的声子速度、德拜温度等信息

可计算得到 DMM预测的金/氧化硅和铝/氧化硅之间的界面热导，分别为 76 MWm-

2K-1和 840 MWm-2K-1。各层材料的参数如表 4.3所示。可以发现 DMM 的预测结果与

实际测量结果的趋势相同。主要原因在于铝与氧化硅之间的声子匹配比金和氧化

硅之间的声子匹配更好，而由公式（4.6）可知声子在界面的穿透系数由材料的

声子速度决定，在金/氧化硅界面和铝/氧化硅界面声子的穿透系数分别为 10%和

37.6%，这也解释了该实验的结果，铝/氧化硅界面热导高于金/氧化硅界面热导。 
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表 4.3 DMM计算所需各层材料参数 

材料 纵向声速/ms-1 横向声速/ms-1 德拜温度/K 

Al 6240 3040 428 

Au 3390 1290 265 

SiO2 6090 4100 550 

同时从此也可发现 DMM理论计算得到的界面热导值还是高于实际测量值，主

要原因是界面质量问题[51]。首先，DMM假设的界面为一个理想界面，没有原子间

的混合。但是实际的界面在两层材料中间还会有一个过渡层（包含构成界面的两

种原子），声子在过渡层中多次散射，从而导致界面热导降低。其次，金属原子

在磁控溅射过程中到达基底表面时会造成基底损伤，进一步增强界面的声子散射，

降低界面热导。 

4.3.2  粘附层 

该实验结果还表明，Ti粘附层对金属/氧化物界面热导的提高具有一定的促

进作用。具体来说，对于 Al膜，热导率增加 123%，Ti粘附层和金膜，增加 102%，

而 Cr粘附层对金属/氧化物接触的界面热导的影响不大。由于粘附层的存在使金

属/氧化硅之间的界面结合从物理吸附变为化学吸附，界面结合强度的增大也导

致了界面热导的增大。除此之外，低频声子谱的重叠可以导致更好的声子传输和

界面热导的增加，粘附层与氧化硅之间有更大的声子谱重叠。这个也是导致粘附

层的存在使金属/氧化硅间界面热导增大的原因之一。 

4.3.3  灵敏度分析 

双光束飞秒激光测量系统是将实验测量数据与理论传热模型进行拟合，通过

调整各层材料的热物性参数值使测量数据与理论传热模型尽量重合，重合的最好

的热物性参数值即为测量结果。由于是多参数拟合，不同参数的灵敏度也不同，

所以要提高测量的精度，必须要使测量量的拟合灵敏度尽量的高。根据第 2章中

公式（2.40）对灵敏度的定义，可以计算得到金属/氧化硅之间界面热导的灵敏

度（此以金/氧化硅界面热导为例）。如图 4.4所示，本次实验中金/氧化硅界面

热导的灵敏度很低，最大值不到0.4，这样的拟合灵敏度带来的拟合误差非常大，

造成测量结果不准确。为此提高测量量的灵敏度对利用此测试系统的准确测量具

有重要意义。在下一章节会对此进行改进。 
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图 4.4 金/氧化硅界面热导灵敏度随时间变化曲线 

4.4  本章总结 

本章节主要介绍了在室温下，通过双光束飞秒激光测试系统对不同金属层以

及不同粘附层的金属/氧化硅界面热导进行测量，具体包括： 

1.在长有 300nm 二氧化硅的硅片上通过磁控溅射镀粘附层(Cr 和 Ti)以及金

属层(Au 和 Al)，粘附层的厚度和金属层的厚度通过溅射时间、功率、气压等控

制，并且利用台阶仪表征。得到金属层厚度~80nm，粘附层厚度~8nm； 

2.通过双光束飞秒激光测试系统测量得到不同样品的界面热导，结果表明Al

和氧化硅之间的界面热导高于 Au和氧化硅之间的界面热导，Ti 粘附层的存在对

金属/氧化硅的界面热导有显著的提高作用，对金/氧化硅和铝/氧化硅间界面热

导的提升分别为 123%和 102%，而 Cr粘附层对界面热导的影响不大； 

3.利用 DMM模型对金/氧化硅以及铝/氧化硅之间的界面热导进行了估算，估

算结果与实验结果趋势相同，从声子散射穿透概率的角度分析了铝与氧化硅比金

和氧化硅结合更好的原因； 

4.从界面结合强度以及两层材料之间声子谱的重合程度两个方面解释了粘

附层的存在使得界面热导增加的原因 

5.由于该实验前未提前对测量量进行灵敏度的分析，导致选择的测量参数不

合理，拟合灵敏度较低，最终测量结果的准确度较低，应进行改进。 
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第 5 章  粘附层对金/氧化硅界面热导影响 

本章节在上一章的基础上对粘附层对金/氧化硅界面热导进行进一步的研究。

考虑到拟合灵敏度对测量结果的重要性，在实验前，首先对灵敏度的影响因素进

行分析，选择合适的测量参数以及对样品结构进行合理设计。由于 Au 与氧化硅

的界面热导相比与 Al 与氧化硅之间的界面热导更低，对具有大量该种结构的设

备散热影响较大，所以本章主要研究粘附层对金/氧化硅间界面热导的影响。且

上个实验中 Cr对金属/氧化硅界面热导影响不大，这个结果是否由于测量不准确

造成，故这里主要研究 Cr粘附层对金/氧化硅界面热导的作用，在此基础上，研

究了 Cr 粘附层厚度的影响， 并且利用划痕实验法进一步确定 Cr 粘附层的存在

对界面结合强度的影响。  

5.1  灵敏度分析 

TDTR 方法的测量参数对于测量信号的拟合灵敏度大小对测量结果的准确性

意义重大，影响灵敏度的主要因素有加热激光的调制频率，加热激光以及探测激

光的光斑大小，样品各层的热物性参数以及样品的结构。这里根据实际的实验条

件主要研究调制频率，样品结构对金/氧化硅界面热导的影响。 

5.1.1  调制频率的影响 

调制频率一般的取值范围为 1~10MHz，为研究调制频率对金属/氧化硅界面

热导的影响，保证其它参数不变（探测激光与加热激光光斑直径分别为 6μm 和

9μm），对 80nm 金/300nm 氧化硅/硅结构样品进行灵敏度计算，图 5.1 显示调

制频率对灵敏度的最大值和平均值的影响。由此可以看到随着调制频率的增大，

金/氧化硅界面热导的灵敏度最大值不断增大，平均值先增大后减小。调制频率

除了影响灵敏度之外，对测量信号的幅值大小，测量信噪比等均有影响。调制频

率越大，测量信号的幅值越小，反正，则测量信号的幅值越大。根据第 3章中对

信噪比的分析可知，调制频率越大，信噪比越小，反之则信噪比越大。此外，调

制频率的具体选择与前置滤波放大装置的选择频率相同，所以具体受限于组装前

置滤波放大装置的电感。综合以上因素，本次实验选择的调制频率为 7.3MHz。 
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图 5.1 灵敏度最大值与平均值随调制频率的变化 

5.1.2  样品结构影响 

1. 样品组成影响 

金/氧化硅界面热导的灵敏度相比于金/硅界面热导的灵敏度来说低很多，主

要是由于在热穿透深度内，界面热导越小，界面热阻越大，传热越缓慢，对测量

信号的影响越大，灵敏度高[64]。而硅的热导率比氧化硅的热导率大很多，金/氧

化硅结构在热传导中主要集中在氧化硅层，所以界面的灵敏度不高，氧化硅的热

导率灵敏度很高。这是样品本身的组成以及各层材料的热物性参数造成的影响，

在本次实验中，这个因素没有办法改进。 

2. 金属层厚度影响 

金属层作为温度传感器，它的厚度选择需要合理规划。一方面，金属层需要

足够厚，保证飞秒激光不会直接透过金属层到达基底上，产生自己的瞬态热反射

信号与金属层表面的瞬态热反射信号重叠。另一方面，如果金属层过于厚，金属

层内吸收激光能被激发的电子会干扰结果 [14]。这里选择的可行研究范围为

40~120nm，为了研究金属层厚度对金/氧化硅界面热导灵敏度的影响，保证其它

参数不变，选择调制频率为 7.3MHz，计算不同金属层厚度下，金/氧化硅界面热

导对测量信号的灵敏度。结果如图 5.2所示。从图中可以看到，金属层厚度越小，

金/氧化硅界面热导的灵敏度越大，故这里选择在氧化硅上镀 40nm 厚的金薄膜。 
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图 5.2 灵敏度最大值与平均值随金属层厚度的变化 

3. 氧化硅厚度影响 

氧化硅层的厚度主要影响的是氧化硅和硅之间的界面热导，不过对金/氧化

硅之间的界面热导也有作用。本实验测量量为金/氧化硅之间的界面热导，要使

该参数的灵敏度尽量高，使其它参数的灵敏度尽量低，避免其它高灵敏度的参数

对金/氧化硅的界面热导测量结果产生影响。图 5.3 显示了灵敏度的最大值与平

均值随氧化硅厚度的变化曲线（调制频率为 7.3MHz，Au层厚度为 40nm，探测激

光与加热激光的光斑直径分别为 6μm和 9μm）。从该图中我们可以看到氧化硅

的厚度在 280~480nm 的范围内对金/氧化硅灵敏度的影响不是很大。且氧化硅层

是通过热氧化法生长而成，最终用膜厚仪测得氧化硅的厚度~470nm。可以看到，

按这样的测量参数和样品结构，金/氧化硅间界面热导对测量信号的灵敏度可达

0.1以上，比之前的最大值 0.04还要高 1.5倍，测量精度大大提高。 

 

图 5.3 灵敏度的最大值与平均值随氧化硅厚度的变化 

5.2 样品制备与表征 

本文实验所使用的样品为具有不同厚度 Cr 粘附层的金/氧化硅薄膜结构样
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品。首先在硅片表面通过热氧化法生长厚度~470 nm的二氧化硅，二氧化硅层厚

度通过膜厚仪测得。接着把样品依次放入酒精，丙酮和去离子水中清洗，再用氮

气吹干样品。最后通过磁控溅射在二氧化硅表面镀 Cr 粘附层以及 Au 薄膜，Cr

粘附以及 Au 薄膜的厚度通过溅射时间、功率、气压等控制，并且利用台阶仪表

征。粘附层 Cr的厚度从 0到 4nm不等，Au薄膜的厚度~40nm表 5.1显示样品细

节配置，图 5.4为样品横截面示意图。 

表 5.1 样品细节 

样品 粘附层厚度/nm 

A 0 

B 0.5 

C 1 

D 2 

E 4 

 

 

图 5.4 样品横截面示意图 

5.3 界面热导测量 

本次实验中加热激光与探测激光在样品表面的光斑直径分别为 9 μm和 6 

μm。其它测量方式与第 4 章中所描述的相同。图 5.5 展示了样品热测量的实验

数据与最佳的拟合曲线。 
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图 5.5 实验数据与最佳拟合曲线 

通过实验结果可以得到，Cr 粘附层的存在使金/氧化硅间界面热导增大约 1

倍，不过当 Cr粘附层的厚度从 0.5 nm增加到 4 nm，金/氧化硅间的界面热导的

变化不显著。 

5.4 界面结合强度测量 

本文中用界面结合力来表征界面结合强度。纳米划痕实验法，又称纳米划入

技术被广泛运用于微纳米薄膜界面结合强度的测量[65]。图 5.6为纳米划痕实验的

示意图。如图 3所示，实验中纳米压头在样品表面按设定的速度滑行，同时在垂

直方向上给压头施加连续增大的载荷，直到薄膜与基底脱离，将薄膜从基底脱离

的最小压力（临界载荷𝐿𝑐）作为界面结合强度的度量（界面结合力）。本文实验

中采用三棱锥型纳米压头，压头曲率半径为 50nm。压头移动速度为 1/3μm/s，

横向移动距离为 10μm，法向加载 0-400μN 连续变化的载荷，每种样品在 5 个

不同位置进行实验。 

 

图 5.6 纳米划痕实验示意图 

通过纳米划痕实验得到随时间变化的切向力，法向力，划入深度数据，传统

方法为观察切向力以及划入深度的突变，从而得到划破时刻的临界载荷。图 5.7

中（a）和（b）分别显示了样品 A和样品 E的切向力，划入深度以及法向力随时

间变化的曲线。从图中可以看到，没有镀 Cr粘附层的金/氧化硅样品的界面结合
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力小，划破瞬间的突变很明显，而镀 Cr粘附层后，金/氧化硅间的界面结合力增

大，划破瞬间的突变不明显。也由于这个原因，用传统的观察法得到具有不同厚

度 Cr粘附层的金/氧化硅间界面结合力存在困难。对此，根据划破前后切向力曲

线的平滑程度，给出每种样品五组数据的切向力随时间变化的标准差值，规定标

准差值大于 4就认为已划破，将此时刻的法向力值定为临界载荷，即界面结合力。

表 5.2 展示了五种样品的界面结合力，Cr 粘附层厚度对界面结合力的增幅作用

不明显。 

 

图 5.7 切向力，划入深度和法向力随时间变化的曲线。（a）样品 A；（b）样品 E 

表 5.2 五种样品的界面结合力 

样品 界面结合力/μN 

A 

B 

C  

D 

E  

95 

171 

153 

195 

175 

 

5.5 分析与讨论 

图 5.8 显示了五种样品的界面热导与界面结合力随 Cr 粘附层厚度的变化。

由图中可以看到，Cr粘附层的存在对金/氧化硅间的界面结合力以及界面热导都

有积极作用，前者主要由于 Cr粘附层的存在使金/氧化硅之间的界面结合从物理

吸附变为化学吸附，从而使得界面结合力增大，界面结合强度的增大也导致了界

面热导的增大。除此之外，由于 Cr 粘附层是金属薄膜，金属与金属之间的界面

热阻（界面热导的倒数）通常比金属与非金属之间的界面热阻低一个数量级[19]，

在金/氧化硅界面传热中起主导作用的为 Cr与氧化硅之间的界面热导。在金属与

非金属的界面，声子为主要传热的载流子。Cr的德拜温度（630K）比起 Au的德

拜温度（165 K）来说更接近氧化硅的德拜温度（550 K）[13，39]，这意味着 Cr的
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声子频率分布更接近于氧化硅的声子频率分布。因此，在 Cr 与氧化硅界面声子

更容易通过，这个也是导致 Cr粘附层的存在使金/氧化硅间界面热导增大的原因

之一。这里采用 DMM 模型对金/氧化硅以及铬/氧化硅间的界面热导进行估测，根

据第 4章中的公式（4.8）以及表 5.3给出的声子特征参数可计算得到金/氧化硅

以及铬/氧化硅之间的界面热导分别为 76 MWm-2K-1和 1868 MWm-2K-1。DMM计算结果

同时也显示了 Cr 粘附层的存在对金/氧化硅间界面热导的提升确实有重要的积

极作用。Wang 等人[66]研究了不同铜层厚度对金表面三聚氰胺吸附作用的影响，

该文章表示 1层或 2层铜原子的存在不足以完全覆盖金原子层，而 3层及以上铜

原子可使得三聚氰胺完全跟铜原子层接触，得到了一个从物理吸附逐步转化为化

学吸附的过程。本文研究中 Cr 粘附层的厚度没有对界面热导产生一个明显逐步

递增的现象主要是由于 Cr层的厚度已经完全覆盖氧化硅层，使得 Au和氧化硅之

间的接触直接转变为 Au和 Cr以及 Cr和氧化硅之间的接触。 

 

图 5.8 界面热导与界面结合力随 Cr粘附层厚度的变化 

表 5.3 声子特征参数 

材料 横向声速 /ms-1 纵向声速 /ms-1 

Au 

Cr 

SiO2 

3390 

7190 

6090 

1290 

6980 

4100 

 

5.6  本章总结 

本章节主要介绍了在室温下，通过双光束飞秒激光测试系统对不同厚度 Cr

粘附层的金/氧化硅界面热导进行测量，并且将界面热导与通过划痕实验法得到

的界面结合力进行比较，具体包括： 

1.实验前对金/氧化硅界面热导的拟合灵敏度进行分析，确定合适的样品结
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构与测量参数（金属层厚度、氧化硅层厚度、探测激光与加热激光光斑大小以及

调制频率）； 

2.在长有 470nm二氧化硅的硅片上通过磁控溅射镀 Cr和 Au，粘附层的厚度

和金属层的厚度通过溅射时间、功率、气压等控制，并且利用台阶仪表征。得到

金属层厚度~40nm，粘附层厚度 0~4nm； 

3.通过双光束飞秒激光测试系统测量得到不同样品的界面热导，结果表明粘

附层 Cr 的存在对金属/氧化硅的界面热导有显著的提高作用，而随着 Cr 粘附层

的增厚，界面热导有微小的增大趋势，基本不变；  

4.利用划痕实验法对金/氧化硅间的界面结合力进行表征，可以发现 Cr粘附

层使金/氧化硅间界面结合力增大，而 Cr 粘附层的厚度对界面结合力的影响甚

微； 

4.在粘附层的作用下，金/氧化间的界面热导主要取决于铬/氧化硅之间的界

面热导，利用 DMM 模型对金/氧化硅以及铬/氧化硅之间的界面热导进行了估算，

估算结果与实验结果趋势相同； 

5.将不同样品的界面结合力与界面结合强度进行对比，界面结合强度与界面

热导成正相关的关系，也印证了粘附层的存在使金与氧化硅之间的结合由物理粘

附转化为化学粘附； 

6.不同厚度的 Cr 粘附层对界面热导没有明显的影响，主要原因为在研究厚

度范围内，Cr原子层已完全覆盖氧化硅层，将 Au原子与氧化硅隔离开。 
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第 6 章  总结与展望 

6.1  研究内容总结 

随着科技的发展，器件的特征尺寸越来越往极端化发展。而微纳米尺度热传

导的应用领域广泛，精确预测热量在微纳米器件中的传导机理对于器件材料的选

择，结构的合理设计都存在重要的指导作用。随着飞秒激光技术的发展，TDTR方

法称为了用于微纳米尺度传热研究的普遍工具。本文在借鉴前人成果的基础上，

基于 TDTR 方法建立了双光束飞秒激光测试系统，并将该方法用于粘附层对金属

/氧化硅界面热导的研究。具体内容如下： 

1. 基于 TDTR 方法建立了双光束飞秒激光测试系统，利用倍频晶体将加热激

光的波长由 800nm 变为 400nm，并且采用滤光片滤除未被倍频的 800nm的加热激

光，防止其进入光电探测器，影响探测信号。利用前置滤波放大装置将由方波信

号产生的奇次分量滤除，提高信噪比。在信号连接线以及器件的电源线上放置高

频扼流圈，去除高频干扰信号。 

2. 建立层状结构的传热模型，与实验数据进行拟合，得到测试结果。拟合

量为信号中的相位信息，但是各个器件会对相位产生一个相位偏移，为去除该初

始相位偏移，提出了两种解决方法。一种是在正式测量前利用锁相放大器提供一

个相位补偿；另一种是将实验数据先通过数据处理，将偏移相位去掉，得到真实

的相位，同相和异相的信息。 

3. 测量了含有不同金属层（Au和 Al）和不同粘附层（Cr和 Ti）的金属/氧

化硅之间的界面热导，结果表明 Al和氧化硅之间的界面热导高于 Au和氧化硅之

间的界面热导，Ti粘附层的存在对金属/氧化硅的界面热导的提升作用明显，对

金/氧化硅和铝/氧化硅间界面热导的提升分别为 123%和 102%，而 Cr粘附层对界

面热导的影响不大。利用 DMM模型对两种结构的界面热导进行了估算，其结果与

实验结果趋势相同，从声子散射穿透概率的角度分析了铝/氧化硅间界面热导高

于金/氧化硅间界面热导。从界面结合强度以及两层材料之间声子谱的重合程度

两个方面解释了粘附层的存在使得界面热导增加的原因。由于该实验前未提前对

测量量进行灵敏度的分析，导致选择的测量参数不合理，拟合灵敏度较低，最终

测量结果的准确度不高，应进行改进。 

4. 进一步研究 Cr 粘附层厚度对金/氧化硅之间界面热导的影响。为了提高

测量量的拟合灵敏度，实验前对金/氧化硅界面热导的拟合灵敏度进行分析，确

定合适的样品结构与测量参数（金属层厚度、氧化硅层厚度、探测激光与加热激

光光斑大小以及调制频率）。通过双光束飞秒激光测试系统测量得到不同样品的
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界面热导，结果显示粘附层 Cr的存在提高了金属/氧化硅之间的界面热导，而随

着 Cr 粘附层的增厚，界面热导基本不大。为了研究粘附层的存在对界面结合强

度的影响，利用划痕实验法对金/氧化硅间的界面结合力进行表征，可以发现 Cr

粘附层使金/氧化硅间界面结合力增大，而 Cr粘附层的厚度对界面结合力的影响

甚微。在粘附层的作用下，金/氧化间的界面热导主要取决于铬/氧化硅之间的界

面热导，利用 DMM 模型对金/氧化硅以及铬/氧化硅之间的界面热导进行了估算，

估算结果与实验结果趋势相同。将不同样品的界面结合力与界面结合强度进行对

比，界面结合强度与界面热导成正相关的关系，也印证了粘附层的存在使金与氧

化硅之间的结合由物理粘附转化为化学粘附。不同厚度的 Cr 粘附层对界面热导

没有明显的影响，主要原因为在本文研究的粘附层厚度范围内，Cr 原子层已完

全覆盖氧化硅层，将 Au原子与氧化硅隔离开。 

6.2  展望 

TDTR方法作为一种高时间分辨率，高测量灵敏度，对样品无损的检测技术，

已经被广泛应用于微纳米尺度热传导的研究。希望未来能对该方法做进一步的改

进，使之为微纳米尺度热传导研究做出更多贡献。比如可以通过改变加热激光与

探测激光的光斑聚焦位置，从而可以测得样品内部的径向热传导。建立温控系统，

可以测量界面热导随温度的变化。 

界面热导的影响因素研究更一步地完善，找到更多能有效调控确定材料界面

热导的因素与方法。比如热界面材料的加入（铜纳米线、碳纳米管），对样品进

行退火后研究界面热导的变化情况
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