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摘 要：金属纳米结构的超小间隙在纳米光电器件中具有重要意义。 本文通过分子动力学模拟与试验研究了激光

冲击作用下金属纳米结构与铝膜的协同变形过程，揭示了超小线间隙的形成及调整机制。模拟结果表明，激光冲击产生

的高应变率变形使金属纳米颗粒发生径向膨胀，同时铝膜在冲击波作用下向纳米间隙流动，形成纳米级突起，阻止纳米

颗粒融合，其与金纳米颗粒之间的挤压作用，提供额外的约束力，使金属纳米结构的变形更加均匀，形成稳定超小

线间隙。通过调整激光能量和纳米结构参数，可以精确控制间隙尺寸，为金属纳米结构超小间隙的高精度制备提供了理

论依据。
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Abstract： Ultrafine gaps in metal nanostructures are highly important in nano optoelectronic devices. The synergistic
deformation process of metal nanostructures and aluminium films under laser shock through molecular dynamics
simulations and experiments was investigated, revealing the formation and adjustment mechanism of ultrafine wire gaps.
The simulation results show that the high strain rate deformation generated by laser shock causes the radial expansion of
metal nanoparticles, whereas the aluminium film flows towards the nanoscale gaps under the action of shock waves,
forming nanoscale protrusions that prevent the fusion of nanoparticles. The squeezing effect between the aluminium film
and the gold nanoparticles provides an additional restraining force, making the deformation of the metal nanostructure more
uniform and forming stable ultrafine wire gaps. By adjusting the laser energy and nanostructure parameters, the gap size
can be precisely controlled, providing a theoretical basis for the high-precision preparation of ultrafine gaps in metal
nanostructures.
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纳米间隙在纳米技术中具有极其重要的意义，
在纳米光刻 [1]、基于电磁场增强的等离子体传感
器 [2-7]、热辅助磁记录[8-9]、高分辨率成像[10]以及纳米颗
粒和量子点的捕获 、操纵等 [11-14]方面有着广泛的
应用。 由纳米间隙电极制备的电传感器件已经可以
实现超快或无标记的单分子检测[15-20]，研究发现，缩
小电极间隙可以成指数地提高电场强度和电流响

应 [21-22]， 由于用于纳米间隙器件研究的分子和纳米
颗粒的尺寸通常在 5~10 nm 或以下，将电极间隙控
制在 10 nm以下可以极大提高纳米间隙器件的检测
性能。 一些等离子体相互作用，如表面拉曼增强，随着
纳米间隙宽度的减小而变得越来越强； 基于表面的电
子相互作用的电子隧道效应通常需要依赖于 3 nm
以下的间隙。因此，低于 10 nm的超小间隙的制备是
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所有这些应用的关键需求。
为制备具有超小间隙的纳米结构，研究人员发

展了如化学合成和自组装[23-24]、固态脱湿[25]、光刻、电
子束光刻、聚焦离子束(focused ion beam, FIB)刻蚀
和分子束外延(molecular beam epitaxy, MBE)生长等
多种方法。 在光刻、电子束光刻和 FIB技术中，聚焦
光束的大小限制了分辨率，而且需要在洁净室或高
真空环境进行操作，这给 10 nm 以下超小间隙的制
作带来了极大的困难。虽然已经有一些方法(如化学
合成和自组装方法、固态脱湿、分子束外延生长等)
能够产生亚 10 nm 范围的纳米间隙，但由于缺乏再
现性和可扩展性，这些技术无法带来突破性的商业
应用。

针对超小间隙制造的难题，一些学者尝试对现
有纳米结构的间隙距离进行调控， 从而获得亚 10 nm
间隙，例如通过对活性金属反射镜的化学处理以增
加介电厚度 [26]，拉紧柔性支撑基底 [27-28]，以及通过
DNA定向组装将纳米颗粒插入间隙中[29]。这些方法
的应用要么受到特定衬底的限制，要么受到掩模对
准的复杂性和困难的限制，同时需要依赖于复杂的
监测和反馈系统以保证间隙的尺寸精度，因此在微
小间隙制备精度、制备效率及制造批量上均具有较
大的局限性。

对金属结构施加轴向外力时，金属在外力作用
下产生径向扩展而使相邻金属之间的间隙变窄，是
一种有效的实现金属结构间隙调控的方法，该方法
简单通用，易于进行间隙的批量调控，但将其应用
于金属纳米结构存在以下几个问题：①金属纳米颗
粒尺寸太小， 很难精确施加外力载荷； ②金属纳米
颗粒由于尺寸效应其屈服极限远大于正常金属材
料，在常规的低应变速率加载条件下很难产生塑性
变形，即使产生了塑性变形，金属纳米颗粒的各向
异性变形也将导致纳米结构的非均匀膨胀，导致间
隙形成不可控；③在高应变速率加载条件下，金属
纳米颗粒即使能够产生期望的超塑性变形， 但是在
较小的间隙下，金属纳米颗粒的径向高速膨胀易导
致间隙融合，使金属纳米结构性能遭到破坏。 如何
才能将外力载荷精确施加到金属纳米颗粒上，实现
金属纳米结构的间隙的精确调控呢?

对于纳米尺度金属晶体成形，超快激光冲击是
一种施加载荷的有效方法，其中一个具体应用就是
激光冲击纳米压印。 激光冲击纳米压印是一种利用
强激光脉冲诱导的等离子冲击波的力学效应实现
材料成形和性能强化的新型微纳制造方法。 在激光
冲击过程中 ，具有高功率密度 (GW/cm2)与短脉冲

(5~30 ns)特点的激光束首先穿过透明约束层(熔融
石英玻璃)照射在动量传递层(金属薄膜)上表面的牺
牲层(黑漆或石墨)上；然后，牺牲层吸收激光能量并
瞬间气化形成高温、高压等离子体；随后，等离子体
继续吸收激光能量并急剧升温膨胀。 由于受放置在
牺牲层上面透明约束层(熔融石英玻璃)的限制，等
离子体发生爆炸产生高强度冲击波作用于金属薄
膜， 并以纳米尺度的分辨率在下面的硅纳米模具上
实现超塑性变形。 根据 Fabbro 的激光冲击模型，通
过调整所施加的激光能量和脉冲持续时间， 激光脉
冲产生的冲击波峰值压力可达 GPa 量级，能够产生
106~107 s-1量级的应变率。其产生的瞬时冲击力远超
金属靶材的动态屈服强度， 甚至能够突破金属晶体
塑性变形中的纳米尺寸效应， 实现对金属晶体纳米
图案的精确成形[30]。

本文基于激光冲击纳米压印原理， 采用纳秒脉
冲激光冲击与柔性动量传递相结合的方法， 通过激
光冲击实现金属纳米结构中相邻纳米颗粒之间间隙
的调控。本文拟通过分子动力学模拟，研究激光冲击
作用下金属纳米结构与铝膜的协同变形的微观机
制，揭示超小线间隙的形成过程及其调控方法。

1 实验材料与方法

参考激光冲击纳米压印技术， 将纳秒脉冲激光
冲击与柔性金属薄膜(铝膜)动量传递相结合，通过
激光冲击实现对金属纳米结构中相邻纳米颗粒间隙
的调控，其实验装置如图 1所示。

激光单脉冲能量最大为 1 J,脉冲宽度为 5 ns，入
射光斑直径为 3 mm。 用脉冲纳秒激光辐照多层膜，
包括透明约束层、牺牲层、动量传递层和金属纳米结
构阵列。 冲击试验所用的金属纳米结构阵列(金)可
采用蒸镀加离子束刻蚀的方法制备。在激光照射下，
牺牲层(石墨)被瞬间电离。 膨胀的等离子体由透明
约束层(熔融石英玻璃)封闭，并由瞬间冲击压力诱
导。 动量传递层(铝膜)吸收冲击压力并传递给金属
纳米结构。 冲击压力可以在几个纳秒内达到 GPa量
级，远高于金属材料及其纳米颗粒的流动屈服应力，
从而使金属纳米颗粒与铝膜相互作用并产生超塑性
流动，进而达到金属纳米结构间隙调整的目的。

为研究激光冲击间隙调整的可行性， 对上述间
隙调整过程采用分子动力学软件 lammps 进行模
拟，金纳米结构超薄间隙激光冲压调整过程模拟，其
模拟域如图 2所示，在这个模型中，整个模拟域的大
小为 480 nm×260 nm×220 nm， 在 X 与 Y 方向上采
用周期性边界条件， 在 Z方向上采用收缩包裹固定
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边界条件。 上层材料是晶格常数为 4.05 魡 的单晶
铝，下层材料是晶格常数为 4.078 魡 的单晶金，其中
两个金柱的高度为 7 nm，直径为 10 nm，两个金柱
之间的间隙距离为 5 nm，铝膜厚度为 10 nm。 对放
置在于金纳米结构上的铝膜根据激光能量密度施
加初始速度模拟激光冲击，模拟总步长为 12 ps。

2 实验结果及讨论

2.1 纳秒脉冲激光冲击力学模型的建立
激光诱导等离子体冲击波对金属材料的作用

时间极短，激光能量在动量传递层或靶材 1 与透明
约束层 2 之间的界面处沉积，产生高温高压等离子
体，由于透明约束层阻碍了其逸出，导致压力增加，
当压力足够强， 足以在两种介质中产生两个冲击
波， 引起动量传递层与约束层之间的相对运动，如
图 3所示。

由于激光光斑的直径远大于激光冲击的影响
深度，其力学过程可采用 Fabbro 一维冲击波压力模
型来描述，如式(1~4)所示。

dl(t)
dt = 2Z P(t) (1)

I(t)=P(t) dl(t)dt + 3
2ξ

d
dt P(t)l(t) (2)

2
Z = 1

Z1
+ 1
Z2

(3)

Zi=ρiDi (4)
式中，I(t)为激光能量密度，W/m2；P(t)为激光冲击波
压力，MPa；l(t)为靶材表面等离子体厚度，m；ρ 为材
料密度，g/cm3；D为冲击波在材料内部的速度，m/s；ξ
为内能转换因子(ξ=0.1)；Z 为阻抗值, g/(cm2·s)，i=1,
2分别代表约束层和牺牲层。

当激光单脉冲能量为 1 J,脉冲宽度为 5 ns，入射
光斑直径为 3 mm，以 l(t)，P(t)为未知数对方程组进
行求解， 可得激光功率密度及其所产生等离子体压
力的时间分布规律。 激光冲击所产生的峰值压力可
达 0.8~1.8 GPa。

在分子动力学模拟中一般以冲击速度来模拟激
光冲击，考虑到铝膜在激光冲击过程中的动量守恒，
可得激光冲击力与冲击速度之间的关系：

ν= P·tp/(ρ·h) (5)
式中，ν 为冲击速度，m/s；P 为冲击力，GPa；tp为脉冲
宽度，5 ns；ρ 为铝膜密度，取值 2.7×103 kg/m3；h 为铝
膜厚度，4 um。 根据式(5)，当激光冲击力为 1 GPa 左
右时， 对应施加 4 um 厚度铝膜的冲击速度约为
500 m/s。
2.2 激光冲击下铝膜的超塑性流动

对铝膜施加初始速度 500 m/s，进行了分子动力

图 3 激光冲击作用理论模型
Fig.3 Theoretical model of the laser shock effect

图 2 金纳米结构间隙调整过程模拟域
Fig.2 Simulation domain of the gap adjustment process in gold

nanostructures by laser shock

图 1 金属纳米结构间隙激光冲击调控实验装置示意图
Fig.1 Schematic diagram of the experimental setup for controlling the gap of metal nanostructures via laser shock
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图 4 激光冲击下铝膜与金纳米颗粒的超塑性流动过程：(a1)位错 -5 ps；(a2)应力 -5 ps；(b1)位错 -10 ps；(b2)应力 -10 ps
Fig.4 Superplastic flow process of the aluminium film and gold nanoparticles under laser shock: (a1) dislocation state at 5 ps; (a2) stress

state at 5 ps; (b1) dislocation state at 10 ps; (b2) stress state at 10 ps

图 5 双金纳米颗粒间隙调整变形过程：(a1)正面图 -5 ps；(a2)俯视图 -5 ps；(b1)正面图 -10 ps；(b2)俯视图 -10 ps
Fig.5 Deformation process of gap adjustment of double gold nanoparticles: (a1) frontal section view at 5 ps; (a2) top view section at

5 ps; (b1) frontal section view at 10 ps; (b2) top view section at 10 ps

学仿真，仿真结果如图 4所示。 由图可知，在激光冲
压初始阶段，由于高应变率与压力的作用，铝膜与
金纳米结构接触的边缘位置产生较大应变，并以此
为起点，沿着铝膜与金纳米结构的滑移面应变逐渐
扩展并增强。

由于所施加的激光冲击力超过了铝膜与金纳
米结构的屈服强度， 触发大晶粒中的部分位错源，
同时激发多个滑移系统上的位错雪崩。 随着冲压过
程的持续进行，金纳米结构的缝隙与边缘处的应变
更加严重，并且在铝膜与金纳米结构内部的其它滑
移面上出现了许多新的位错。 随着变形的进行，位
错密度增加。 位错密度的急剧增加和位错之间的相
互作用产生了非常高密度的空位，在高应变率变形
相关的局部温升辅助下，高密度空位使位错产生攀
移并湮灭，从而增强了材料的延展性。

同时，高密度位错自组织形成细胞壁以降低总
应变能。 大密度缺陷、晶胞壁和复杂应力允许亚晶

粒和晶粒在温升的辅助下大量形核， 从而导致晶粒
尺寸减小， 形成细晶结构， 细晶结构增加了晶界数
量，晶界在变形过程中可以作为位错运动的通道，从
而降低流动应力， 产生晶界滑动有效释放变形过程
中的应力集中，保证变形过程的稳定性，显著增加材
料的延展性，最终形成类液态的金属超塑性流动，使
得铝膜在激光冲击力的作用下很容易嵌入到金属纳
米颗粒之间。
2.3 激光冲击下金属纳米颗粒的径向膨胀

当激光对单个金纳米颗粒进行冲击， 激光冲击
力由铝膜传递到金纳米颗粒上， 在轴向冲击力的作
用下，金纳米颗粒开始产生径向膨胀，当激光能量密
度较低时，径向膨胀并不明显，这主要是因为激光所
产生的冲击力尚未达到金纳米颗粒的屈服极限，然
后由于侧向边界引起的大应变梯度和较低的静水压
力，导致金纳米颗粒在上表面，具有相对较低的屈服
强度，首先屈服，形成圆顶形状，如图 5a所示。
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图 6 激光冲击对典型等离子体纳米天线间隙的影响
Fig.6 Effect of laser shock on the gap between dual gold nanoparticles

随着激光能量密度的增大，金属纳米颗粒内部
产生高密度位错，导致颗粒发生径向膨胀。 模拟结
果显示，随着激光能量的增加，冲击力达到金纳米
颗粒的屈服极限， 纳米颗粒的径向膨胀量显著增
大，如图 5b 所示。 同时对于金纳米颗粒，由于其层
错能较铝小， 导致 Au 部分位错之间出现较大的分
离，很难发生交叉滑移，且其较高再结晶温度阻碍
了位错的有效重组和湮灭，因此激光冲击下会产生
大角度晶界，从而引发加工硬化。 加工硬化导致金
纳米颗粒的屈服强度高于铝膜， 随着 Au 纳米颗粒
的加工硬化，铝膜进一步变形，内部产生更高的应
变梯度。 类似于在硅纳米模具上压印金属薄膜，加
工硬化后的 Au 纳米结构作铝膜变形的动态模具，
从而使铝膜通过超塑性流动形成纳米级突起嵌入
到金属纳米结构的间隙中，如图 5b所示。

纳米突起的形成不仅阻止了纳米颗粒径向膨
胀导致的间隙融合，还通过与纳米颗粒的相互作用
提供了额外的约束力。 这种约束力有助于维持纳米
颗粒的均匀变形，进一步提高间隙调控的精度。 同
时，纳米突起的存在也改善了纳米颗粒表面的粗糙
度，使得最终形成的超小间隙具有更好的均匀性和
稳定性。 模拟中观察到，铝膜的流动与金属纳米颗
粒的膨胀协同作用，共同调控间隙尺寸。

如果动量传递层不采用铝膜而采用硬度较高
的刚性膜，则激光冲击过程中刚性膜由于其屈服强
度高于金纳米颗粒，很难产生超塑性流动形成纳米
级突起嵌入金纳米颗粒之间，激光冲击能量将主要
被金纳米颗粒吸收，当激光能量密度较高时，金纳
米颗粒的径向膨胀很容易融合到一起，无法保证纳
米线间隙的形成，因此柔性动量传递层(铝膜)在纳
米线间隙的形成过程中起着重要的作用。
2.4 激光冲击下超小线间隙的形成

采用图 1所示装置进行激光调控实验。 两个金
纳米颗粒之间相对间隙较大，在径向膨胀的过程中
不会产生相互影响，其过程类似于对单个纳米颗粒

进行冲击，这种情况下不会形成线间隙；随着初始间
隙的减小， 激光冲击引起的两个金纳米颗粒之间的
径向膨胀及铝膜的超塑性流动开始相互影响。 铝膜
在金属纳米结构之间的纳米级凸起能够有效限制金
属纳米颗粒的径向膨胀， 同时金属纳米结构的超塑
性流动能够进一步减小间隙尺寸。 通过调整激光参
数和材料参数， 可以精确控制金属纳米结构与铝膜
的协同变形程度， 从而实现超小线间隙的高精度调
整。 通过合理调控激光脉冲能量及聚焦光斑大小，对
初始间隙为数十纳米的典型等离子体纳米间隙结构
天线进行激光冲击调控，获得了亚 10 nm，甚至 5 nm
的超小间隙，如图 6所示，初步验证了激光冲击调控
获得亚 10 nm间隙的可行性。

由于嵌入铝膜的作用，间隙尺寸相对激光能量具
有很好的稳定性， 激光冲击调控间隙尺寸可以达到很
好的精度，且无需在线监测。通过合理的控制激光扫
描策略，利用激光能量控制和振镜扫描，可进一步实
现金属纳米结构间隙的批量调控， 从而为亚 10 nm
间隙的高质高效批量制造提供一种解决方案。

对直径分别为 150、90 nm，高度 60 nm，直径间
隙比 1∶1 的双金纳米颗粒组成的金纳米结构采用不
同激光能量密度进行激光冲压。 激光能量密度对间
隙的调整结果如图 7所示。 脉冲激光的能量密度对
线间隙的形成具有重要的影响。 当颗粒直径为 150
nm，由于颗粒直径相对较大，激光脉冲能量较低时
(<3 J/cm2)，激光冲击后间隙变化不大，说明激光冲
击能量较小，不足以发生超塑性变形，随着激光能量
增大到 3~9 J/cm2，间隙随脉冲能量变化明显，纳米
颗粒产生明显的超塑性变形， 间隙尺寸基本上与激
光能量呈线性减小关系， 随着激光能量进一步增大
(>10 J/cm2)，激光冲击引起的间隙基本保持稳定，随
能量变化很小， 这表明激光冲击造成金纳米颗粒的
强化，铝膜发生超塑性变形并嵌入到纳米间隙中，形
成了一种稳定结构， 从而使间隙尺寸对激光能量变
化不是非常敏感，从而具有很好的稳定性与可控性。
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激光冲间隙调整的方法有望摆脱在线监控，这在纳
米级间隙的精确高效成形具有明显的优势。

纳米间隙的调整除了受激光能量密度影响外，
纳米颗粒的尺寸对调整后间隙的尺寸也有显著的
影响。 随着纳米颗粒直径的减小，当颗粒高度保持
不变时，高径比增大，侧向约束相对较小，导致静水
压力较低，而静水压力对于材料发生塑性流动的位
错屈服极限、晶界滑移屈服极限线性正相关。 从而
随着纳米颗粒直径的减小，其塑性流动的屈服极限
更低，从而更易于产生横向扩张，因此在较低的激光
冲击力下就可以产生明显的径向超塑性流动，如图
7 所示， 直径为 120、90 nm 的金纳米颗粒相对于直
径较大的 150 nm 颗粒屈服强度明显降低， 在很小
的激光能量密度下就会产生明显的间隙收缩，并形
成更小的线间隙。

3 结论

(1)激光冲击可以同时引起金纳米结构与铝膜产
生超塑性变形。

(2)激光冲击作用下金纳米结构径向膨胀与铝
膜的嵌入作用及其协同变形是形成稳定纳米线间
隙的主要机理。

(3)通过调整脉冲激光能量和金纳米结构参数，
够有效调控金属纳米结构的间隙尺寸， 实现小于
10 nm 的超小线间隙的精确制备。 本研究为金属纳
米结构的精准高效制造提供了理论支持，有望推动
纳米光电器件的进一步发展。
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