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能量累积效应对飞秒激光诱导表面周期结构的影响

李智华　范敬钦　李普年　房然然　张端明
（华中科技大学物理学院，湖北 武汉４３００７４）

摘要　为揭示激光诱导金属表面周期结构的阈值现象及规律的物理本质，实验研究了飞秒脉冲激光在不同实验参

数条件下烧蚀铜、铝、银３种金属靶材表面产生的形貌变化，提出激光能量累积效应机制来定量解释激光诱导表面

周期结构（ＬＩＰＳＳｓ）存在单脉冲能量密度阈值与脉冲数阈值的原因及其变化规律。基于激光脉冲能量时空上高斯

分布假设和能量累积效应，定量讨论了飞秒激光动态扫描速度和激光脉冲能量密度对产生的表面周期性结构质量

的影响，理论和实验结果符合较好。
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１　引　　言

脉冲激光诱导表面周期结构（ＬＩＰＳＳｓ）有广泛

的应用前景，如可用于超高密度纳米光栅、热光电元

件、纳米尺度增强热传输、红外传感器、光学生物传

感器等［１～８］，而且随着激光的脉冲宽度的超短化和

能量密度的超高能化，激光与材料的相互作用出现

了一些新奇的物理现象，蕴含了更复杂有趣的物理

过程［９～１３］，使得激光诱导的表面周期结构的实验和

理论研究日益成为国际研究者们研究的热点。早在

１９６５年，Ｂｉｒｎｂａｕｍ等
［１４］首次在线偏振的脉冲激光

烧蚀靶材的实验过程中观察到类似于光栅结构的表

面周 期 纳 米 结 构 （ＳＰＳ，又 称 ｎａｎｏｒｉｐｐｌｅｓ 或

ｎａｎｏｇｒｏｏｖｅｓ）。随后有很多研究者分别在不同的靶

材表面和不同的激光脉冲烧蚀条件下得到了ＳＰＳ

结构［１～８］。关于这种周期结构产生的理论解释的经

典模型，是１９８２年多伦多大学 Ｈ．Ｍ．ｖａｎＤｒｉｅｌ组

提出的干涉理论模型，又称表面扩散波模型［１５，１６］，

该模型的优点是定量地给出了诱导周期结构的周期

大小与波长和激光入射角度间的关系，但没有对

ＳＰＳ形貌特征如何受脉冲激光其他工作参数如激光
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能量密度、重复频率、脉冲宽度等实验条件的影响作

出定量的解释。目前也有一些实验研究者试图通过

激光的单束扫描或多束同时扫描来实现激光诱导表

面周期结构的大面积化［１，２，５，６］，但仅仅限于实验上

的摸索，定量和半定量的规律性描写很少。激光诱

导表面周期结构的规整和大面积化是这种结构能实

现广泛应用（尤其是高密度纳米光栅应用）的关键。

为揭示激光诱导金属表面周期结构的阈值现象

及规律的物理本质，本文在长期实验和理论研究工

作的基础上［１２，１３，１７，１８］，研究了脉冲激光烧蚀铜（Ｃｕ）、

铝（Ａｌ）和银（Ａｇ）３种靶材产生表面周期结构的能

量密度阈值和脉冲数阈值现象，然后基于激光脉冲

能量空间高斯分布假设和激光能量累积效应，定量

分析了飞秒激光动态扫描速度和激光脉冲能量密度

对产生的表面周期性结构质量的影响，并定量给出

了扫描速度和激光能量密度如何进行优化选择的

规律。

２　实　　验

分别采用波长为８００ｎｍ，脉冲持续时间为６０ｆｓ

的飞秒强脉冲激光和波长为２４８ｎｍ，频率可调的氟

化氪（ＫｒＦ）准分子脉冲激光辐照 Ａｌ，Ｃｕ，Ａｇ等靶

材，用 ＥＰＭ ２０００ ｌａｓｅｒ Ｅｎｅｒｇｙ／Ｐｏｗｅｒ Ｍｅｔｅｒ

（Ｍｏｌｃｔｒｏｎ）测量单脉冲激光能量，测量误差估计在

５％以内。通过改变激光能量密度（通过改变单脉冲

的能量和激光束斑辐照到靶材表面的尺寸来实现）、

激光脉冲的重复频率以及激光脉冲数来诱导金属表

面产生纳米周期结构，用扫描电子显微镜（ＳＥＭ）观

察激光诱导靶材表面形貌的改变。

３　实验结果

实验结果表明，无论是飞秒激光还是纳秒激光，

在单脉冲烧蚀的情况下，随着激光能量密度逐渐的

增加，靶材表面观察到的形貌变化规律是：能量密度

较小时无明显烧蚀形貌，继续增加激光能量密度到

某个值犈ｍｏｎｏｔｈ（称为单脉冲烧蚀诱导表面周期结构

的能量密度阈值），在光学显微镜（ＯＭ）下可以看到

出现初步诱导产生的ＳＰＳ，而随着激光能量密度的

逐渐增加，激光束斑中心处的周期结构逐渐恶化，并

逐渐演化成烧蚀弹坑，而在激光束斑边缘能看到较

明显的周期结构。实验得到了Ａｌ，Ｃｕ，Ａｇ３种靶材的

单脉冲纳秒脉冲激光烧蚀阈值犈ｍｏｎｏｔｈ分别约为

０．０３４３，０．１１５和０．１２１Ｊ／ｃｍ２。该阈值是指在单脉冲

激光的烧蚀作用下，ＳＥＭ能观察到靶材形貌发生变

化所需要的最小能量密度。一般而言，单脉冲激光烧

蚀靶材能产生表面周期结构的能量密度阈值犈ｍｏｎｏｔｈ

略高于犈ｔｈ（脉冲激光烧蚀阈值）
［１０］。如图１所示，在

入射激光能量为０．４６ｍＪ／ｐｕｌｓｅ时，铜靶材表面已经

有烧蚀形貌出现，但没有诱导出周期结构。当能量增

加到０．８ｍＪ／ｐｕｌｓｅ时可以发现诱导出的明显的周期

结构。

图１ 飞秒激光诱导块状铜靶材的表面结构

（ａ）０．４６ｍＪ／ｐｕｌｓｅ；（ｂ）０．８ｍＪ／ｐｕｌｓｅ

Ｆｉｇ．１ Ｓｕｒｆａｃｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓｏｎｂｕｌｋｃｏｐｐｅｒｉｎｄｕｃｅｄｂｙ

ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ．（ａ）０．４６ ｍＪ／ｐｕｌｓｅ；（ｂ）

　　　　　　　０．８ｍＪ／ｐｕｌｓｅ

当能量密度选取较低（犈≤犈ｍｏｎｏｔｈ），采用多个脉

冲辐照靶材表面时，对不同的靶材，在一定的能量密

度犈下，都存在着产生表面周期结构的脉冲数阈值

犖ｔｈＥ，脉冲数达到阈值后如继续入射多余的脉冲，激

光束斑中心位置的周期结构会逐渐恶化，并逐渐出

现烧蚀弹坑，而边缘可以观察到明显的周期结构。

实验过程中，还发现对同样的靶材，在相同的单脉冲

能量密度下，采用的激光脉冲频率越高时，脉冲数阈

值越小。

目前很多研究组已经在不同的靶材（包括陶瓷

靶材、半导体靶材、其他金属靶材）表面用脉冲激光

诱导得到了类似的周期结构［１，２，５～８］，而且这种周期

表面结构形貌随能量密度变化和脉冲数的变化规律

与本文在实验中用Ａｌ，Ｃｕ，Ａｇ等作为靶材得到的规

律非常近似，只是不同的靶材的脉冲数阈值和单脉

冲能量密度阈值不同。但对表面周期结构形貌随脉

冲数和能量密度的变化，目前只有少数的定性解释，

定量和半定量的描写甚少。

４　分析与讨论

４．１　能量累积效应

通过考虑激光脉冲在时空中的实际分布，提出

脉冲激光能量累积效应机制来解释脉冲激光诱导表

９６
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面周期结构随激光能量密度和脉冲数变化而演化的

规律。飞秒激光脉冲束经过汇聚透镜汇聚后入射到

靶材表面，激光束圆斑照射区的能量分布并不是均

匀的，采用ＣＣＤ成像或热敏纸可观察到激光束斑辐

照区能量的空间分布近似为高斯型。另外，激光脉

冲的时域分布也近似为高斯型。因此，对飞秒脉冲

激光入射到靶材表面的能量空间分布和时间分布，

可以用高斯分布来近似描写

犈（狋，狉）＝犈０ｅｘｐ －
狓
狓（ ）
０

［ ］
２

ｅｘｐ －
狋

τ（ ）
０

［ ］
２

，（１）

其中狓０ 为激光脉冲照射到靶材表面的束斑半径，此

处激光脉冲能量为中心位置能量的１／犲；τ０为一个激

光脉冲的持续时间；犈０为激光脉冲的峰值能量；狓为

距离激光束斑中心点的距离。这种高斯型飞秒脉冲

激光诱导表面结果可用图２来表示（犈０ ＞犈ｍｏｎｏｔｈ）。

中心的圆形灰色区域是烧蚀产生的弹坑区域，对应

于能量密度远远高于单脉冲诱导表面周期结构的能

量密度阈值犈ｍｏｎｏｔｈ的情况；而斜条纹区域对应于能

量密度略高于犈ｍｏｎｏｔｈ能产生表面周期结构的区域和

能量密度范围；０≤犈≤犈ｍｏｎｏｔｈ 是没有产生表面周

期结构的能量密度区域，但此区域在靠近产生表面

周期结构区域，能发现不太明显的烧蚀形貌。

图２ 高斯飞秒激光脉冲烧蚀靶材表面形貌示意图

Ｆｉｇ．２ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｓｕｒｆａｃｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓｏｎｂｕｌｋ

ｔａｒｇｅｔｓｉｎｄｕｃｅｄｂｙＧａｕｓｓｉａｎｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ

假设激光能量向靶材纵深的热扩散、热辐射等可

以忽略，单脉冲数能量密度阈值应该等于一定能量密

度与相应的脉冲数阈值的乘积，即：犈ｍｏｎｏｔｈ＝犖Ｅｔｈ·犈。

对于高重复频率的超短强飞秒激光辐照导热性能差

的靶材，这种假设引入的误差是非常小的。对于低重

复频率长脉冲激光辐照导热性能好的靶材（如金属靶

材），应该考虑导热系数对能量累积效应的影响，这种

情形下单脉冲诱导表面周期结构的能量密度阈值

犈ｍｏｎｏｔｈ与能量密度犈下产生ＳＰＳ的脉冲数阈值犖Ｅｔｈ

之间应该可由近似关系进行表示

犈ｍｏｎｏ－ｔｈ＝∑

犖
Ｅｔｈ

狀＝１

犈－犃０·
（犖Ｅｔｈ－狀）

犳
·［ ］犽 ，（２）

其中犽为靶材的常数导热系数，犳为激光脉冲重复

频率，狀为激光脉冲序数。当 犖Ｅｔｈ ＝１时，显然有

犈＝犈ｍｏｎｏ－ｔｈ，即犈对应单脉冲烧蚀产生ＳＰＳ的能量

密度阈值。不同脉冲序数的脉冲对靶材表面能量密

度累积的贡献是不同的，见图３所示。第一个脉冲

的能量贡献最小，而最后一个脉冲的能量贡献最大，

原因是第一个脉冲要向靶材纵深传递导致的热损失

最大。实验中采用的 Ａｌ，Ｃｕ和 Ａｇ等不同靶材的

导热系数分别为２３７，４０１和４３９Ｗ／（ｍ·Ｋ）。根据

方程（２），靶材的导热系数犽将直接影响脉冲激光能

量的累积效应，材料的导热系数越大，导热性能越

好，先入射的脉冲对靶材表面能量的贡献越小。这

将直接影响一定能量密度下产生ＳＰＳ的脉冲数阈

值。同样由方程（２），在其他实验参数相同的条件

下，减小入射激光脉冲频率，将导致脉冲数阈值的增

加，这和实验中观察到的现象是一致的。此外，如果

不考虑其他物理参数的影响，根据能量累积效应可

以预言，对导热系数越大的靶材，激光脉冲的重复频

率对脉冲数阈值的影响应该越明显，这有待实验进

一步验证。

图３ 多脉冲静态辐照的能量密度累积示意图

Ｆｉｇ．３ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｙａｃｃｕｍｕｌａｔｉｏｎ

ｂｙｓｔａｔｉｃｍｕｌｔｉｐｕｌｓｅｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ

采用能量累积效应机制，不仅能解释本实验采

用飞秒激光在金属靶材诱导出的表面周期性结构随

激光能量密度以及脉冲数变化而演化的规律，而且

能解释文献在介电陶瓷靶材、半导体靶材以及其他

金属靶材等表面激光诱导的表面周期结构［２，７，８，１０］。

因此能量累积效应机制在解释激光诱导表面周期性
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结构上具有普适性。

４．２　飞秒激光动态扫描诱导大面积表面周期结构

激光诱导表面纳米周期结构的规整化和大面积

化将是这种表面结构得以广泛应用的前提。目前一

些研究者采用飞秒激光动态扫描辐照靶材表面，在

一定的实验条件下诱导大面积的ＳＰＳ
［１，２，５，６］，诱导

出的表面周期结构形貌会随着扫描速度的改变而有

很大的不同：在一定的能量密度下，当扫描速度过高

时，在靶材表面会产生分离区域的表面周期结构，而

逐渐降低扫描速度，可以形成较规则的大面积周期

结构，如图４所示。但如果扫描速度逐渐减小，形成

的周期结构会逐渐恶化消失，甚至在靶材表面产生

弹坑和大量的团簇。而目前现有的文献仅仅对实验

现象作了简单定性的解释，没有进行半定量甚至定

量的解释。本文提出的能量累积效应可以很好地定

量解释这些实验现象。

图４ 单束激光动态扫描诱导表面周期结构示意图

Ｆｉｇ．４ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｓｕｒｆａｃｅｐｅｒｉｏｄｉｃｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ

ｉｎｄｕｃｅｄｂｙｓｃａｎｎｉｎｇｓｉｎｇｌｅｂｅａｍｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ

图５ 激光脉冲扫描过程中能量累积示意图

Ｆｉｇ．５ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｅｎｅｒｇｙａｃｃｕｍｕｌａｔｉｏｎｄｕｒｉｎｇ

ｓｃａｎｎｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓｅｓｏｆｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｓ

４．２．１　束斑尺寸与诱导规整表面周期结构允许的

最快扫描速度

激光扫描速度大小直接决定了相邻激光脉冲序

列间能量空间叠加的比例，根据能量累积效应，这将

直接影响激光诱导的ＳＰＳ的质量。图５给出了扫

描过程中激光脉冲能量叠加的示意图。如果不考虑

能量热损失，能量叠加后的总能量分布如图５中最

上面的曲线所示，仍然显示类高斯型能量分布，如果

考虑热损失，总能量分布将显示非对称的近似高斯

分布，如图５中虚线所示。

设激光扫描速度为狏，激光脉冲的重复频率为

犳，辐射到靶材表面的激光束斑半径为狉０，则激光扫

描过程中一个束斑尺度内的脉冲数狀可以表示为：

狀＝
２狉０
狏
·犳。当激光束斑半径为２０μｍ，激光重复频

率为２５０ｋＨｚ，如果扫描速度为５００ｍｍ／ｓ，则一个

束斑内受１０个激光脉冲辐照。

图６ 不同扫描速度下靶材表面扫描区的激光

能量密度分布

Ｆｉｇ．６ Ｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｎｔａｒｇｅｔｓｕｒｆａｃｅ

ｆｏｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓｃａｎｎｉｎｇｖｅｌｏｃｉｔｉｅｓ

如不考虑能量损失，激光扫描过程中扫描区域

的能量密度空间分布可以表示为

犈（狓）＝∑
狀

犈０ｅｘｐ
－ 狓－狏·（狀－１）［ ］τ

狉｛ ｝
０

｛ ｝
２

，

（３）

其中τ为脉冲间隔时间，τ＝１／犳。在犈０＝５Ｊ／ｃｍ
２，

激光束斑半径狉０＝５μｍ，犳＝１ｋＨｚ时，则不同扫描

速度８，７，６和５ｍｍ／ｓ下扫描区域的激光能量密度

分布如图６所示。图中犈ｓ 为靶材表面扫描区的均

匀能量密度。可见，激光束的扫描速度将影响靶材

表面扫描区能量密度分布的均匀性。如图６中曲线

ａ和ｂ所示，如果激光束扫描过快，靶材表面扫描区

的激光能量不均匀，而呈现周期分布；扫描速度低于

曲线ｃ的扫描速度时，靶材表面扫描区沉积的能量

都能形成均匀分布，但如果扫描速度过慢，会使得扫

描区沉积的能量密度过高。可见，在激光束斑尺寸

和ＳＰＳ产生的能量密度阈值一定的情况下，要在靶

材表面烧蚀形成规整的ＳＰＳ，可以通过优化激光束

扫描速度选择激光峰值能量密度（调节单激光脉冲

能量的输出大小）来实现。采用低能量密度和慢扫

描速度，长时间激光束扫描，在忽略热传导损失的情

况下，仍然能形成一定面积规整的ＳＰＳ，但ＳＰＳ产

生的效率低。而采用相对较高的能量密度和较快扫

描速度，能高效率烧蚀产生ＳＰＳ，而且在优化的较高
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速扫描下，能量热传导损失也小。

在一定的激光脉冲重复频率犳（脉冲时间间隔

τ）下，束斑尺寸大小不同，激光扫描后扫描区域能

形成均匀能量密度分布的最大扫描速度会不同。根

据（３）式可求出不同束斑尺寸不同扫描速度下的能

量密度分布，通过数值拟合可得到激光脉冲在靶材

表面扫描区域能形成均匀能量密度分布的最快扫描

速度的大小与激光束斑尺寸的关系

狏τ＝０．１５＋１．２狉． （４）

根据（４）式，对于给定的激光束斑半径和激光脉冲周

期，可以得到激光脉冲扫描能产生规则ＳＰＳ的最快

允许扫描速度。研究结果给出了激光束斑尺寸对扫

描速度的约束的定量规律，为实验诱导规整、大面积

周期结构提供了理论依据。

４．２．２　单束激光束扫描速度的选取

根据（３）式，通过做不同扫描速度靶材表面扫描

区的激光能量密度分布图，可得到不同扫描速度下

被扫描区域的均匀能量密度的大小。在一定的激光

束斑尺寸和激光脉冲能量密度分布下，激光束扫描

形成的靶材表面扫描区均匀能量密度犈ｓ随着扫描

速度增加而呈现指数衰减规律，并可以用指数函数

拟合为

犈ｓ＝犈０ １．５４＋１７．４７×ｅｘｐ
－狏
１．（ ）［ ］１６

， （５）

由（３）式可知，犈ｓ∝犈０，而靶材的单脉冲烧蚀产生

ＳＰＳ的阈值能量密度犈ｍｏｎｏｔｈ是一定的，如果单脉冲

烧蚀产生ＳＰＳ的阈值能量密度犈ｍｏｎｏｔｈ取犈ｓ，则可以

得到激光脉冲烧蚀不同靶材诱导ＳＰＳ的优化能量

密度和扫描速度的变化规律为

犈ｍｏｎｏｔｈ＝犈０ １．５４＋１７．４７×ｅｘｐ
－狏
１．（ ）［ ］１６

．（６）

　　在脉冲激光扫描制备ＳＰＳ的过程中，如果选定

了激光脉冲的频率，并通过实验测量得到了激光束斑

尺寸，可以由（４）式来优化扫描速度。为了让能量密

度能达到ＳＰＳ产生的单脉冲烧蚀阈值犈ｍｏｎｏｔｈ，则可以

根据（６）式来选取产生ＳＰＳ的最优化激光脉冲能量密

度。方程（４）和（６）给出的优化范围与文献［６］得到规

整的表面周期结构选取的速度是相符的。不过需要

注意的是，实验过程中实际还存在靶材的热传导损失

和其他方式的能量损失。

４．２．３　多束激光同时扫描束间间距的选取

上述是采用单束激光扫描来诱导规整表面周期

结构的优化，对于已知的激光束斑尺寸与激光脉冲

的重复频率，通过优化激光束的扫描速度，可以实现

入射激光束能量在靶材表面某个方向（狓轴方向）的

均匀分布。当采用多束激光同时扫描以扩大激光诱

导表面周期结构的面积时，同样可以通过适当选择

激光束间的间距来实现入射激光束能量在靶材表面

狔轴方向的均匀分布
［６］，从而有望诱导出大面积高

质量的表面周期结构。多束激光同时扫描诱导大面

积ＳＰＳ的示意图如图７所示。

图７ 多束激光同时扫描诱导表面周期结构示意图

Ｆｉｇ．７ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｉｌｌｕｓｔｒａｔｉｏｎｏｆｓｕｒｆａｃｅｐｅｒｉｏｄｉｃｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ

ｉｎｄｕｃｅｄｂｙｓｃａｎｎｉｎｇｍｕｌｔｉｂｅａｍｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ

根据（６）式，可以得到激光束间间距选取与激光

束扫描速度的关系

Δ狔＝狏τ， （７）

如果得到了优化的激光束扫描速度，就可以由（７）式

选择最优化的激光束间间距。如在犈０＝５Ｊ／ｃｍ
２，

激光束斑半径狉０＝５μｍ，犳＝１ｋＨｚ，在扫描速度

５ｍｍ／ｓ下，可实现激光束能量密度在狓方向的均匀

分布。根据（７）式，当激光束间间距选取 Δ狔＝

５μｍ，脉冲激光能量在靶材表面能形成二维均匀能

量分布。根据能量累积效应，在靶材表面形成的均

匀的二维能量密度分布，是能形成规整大面积表面

周期结构的重要条件。也就是说，通过方程（４），

（６），（７）优化选取激光束扫描速度、脉冲激光能量密

度和扫描束间间距，有望在靶材表面实现诱导规整

和大面积的表面周期结构。

５　 结　　论

实验研究了脉冲激光诱导表面周期结构存在单

脉冲能量密度阈值犈ｍｏｎｏｔｈ，以及在一定的能量密度

存在诱导表面周期结构的脉冲数阈值犖Ｅｔｈ，并提出

能量累积效应，定量描述了在能量密度低于犈ｍｏｎｏｔｈ

时脉冲数阈值 犖Ｅｔｈ的演化规律；基于能量累积效

应，在激光脉冲的时空分布的高斯近似下，考虑脉冲

间的空间叠加累积效应，得到了脉冲激光诱导规整、

大面积表面周期结构的优化实验参数条件。设计了

如何用脉冲激光诱导规整大面积的表面周期结构，
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理论上给出了实现表面周期激光规整和大面积化产

生的实验参数的优化规律。
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