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飞秒激光在钨表面制备二维周期复合结构的研究
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摘要　通过控制飞秒激光脉冲分别在线偏振和角向偏振条件下的入射脉冲个数,在金属钨材料表面获得了周期性

亚波长条纹和金属纳米线复合而成的新型微纳米结构.实验结果表明,线偏振激光脉冲诱导形成亚波长表面条纹

结构的周期和脊面宽度随脉冲个数的增加而减小;在两种不同偏振情况下,飞秒激光脉冲在样品表面诱导形成的

金属纳米线结构随激光脉冲个数的增加逐渐趋于消失,而形成微纳米结构的区域面积随激光脉冲个数逐渐增加而

增大,并在飞秒激光脉冲个数为１５０时趋于不变.
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１　引　　言
自从１９６５年Birnbaum等[１]首次发现激光可以在半导体锗(Ge)表面形成规则的光栅条纹结构以来,人

们利用激光在金属、半导体、有机聚合物、绝缘介质等多类型块体和薄膜材料表面诱导产生微纳米量级周期

性结构方面做了大量的研究工作[２Ｇ７].目前已有的实验结果表明,选取合适能量的线偏振飞秒激光可以在材
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料表面诱导产生周期为亚波长或者深亚波长的一维光栅状条纹结构,其空间排列方向一般与入射激光偏振

方向垂直,条纹周期特征不但与入射光的中心波长密切相关,而且还会受到入射激光其他参数(能量、脉冲宽

度、脉冲数目和入射角度等)、环境气体和靶材属性的影响.研究结果证实表面具有微纳米结构的固体材料

可以有效增强材料的光学吸收和热辐射性能,改善材料的亲/疏水和粘滞性能,或者用于表面等离子激元产

生等[８Ｇ１０].在相关的理论研究方面,基于传统散射光干涉模型无法有效解释超短脉冲激光诱导产生亚波长

周期结构的现象,国内外研究者相继提出了二次谐波、库伦爆炸以及激光与其材料表面等离子体波干涉等多

个物理模型[１１Ｇ１３].最近也有研究人员开展了矢量光束在玻璃、半导体和金属等材料表面诱导产生新型微纳

米结构的研究[１４Ｇ１６],其中Tsibidis等[１７]研究了径向偏振飞秒激光在金属镍表面形成微纳米结构的特征,其
物理机制来源于入射光与材料表面等离子体波的干涉,并结合流体机制和热弹力模型解释了激光束烧蚀问

题;王慧田研究组通过采用不同类型的矢量光束在硅和铜材料表面分别制备出了多种形态的表面微纳米结

构[１６].金属钨材料优良的化学物理特性,例如高硬度、耐腐蚀、高电导率,较小的膨胀系数等,使其相应的微

纳米结构器件在增强热辐射、热光伏等领域具有广阔应用前景.
本文采用两种不同偏振态的近红外飞秒激光脉冲,即线偏振标量光束和角向偏振矢量光束,分别聚焦照

射在金属钨材料表面,在实验中观测到了纳米线和亚波长条纹复合的周期性表面结构产生,分析研究了激光

脉冲个数对二维复合周期结构特征的影响,并对其产生的物理机制给予了初步探讨.

２　实验装置和方法
实验装置如图１所示,主要由掺钛蓝宝石飞秒激光器(HPＧSpitfire５０,SpectraPhysics公司,美国)、分

束片、角向偏振转换器、功率计、物镜(４×)、三维微米电控平移台(UTM１００PPE１,NewPort公司,美国)等
组成.首先激光光源输出中心波长８００nm、脉冲宽度５０fs的水平线偏振飞秒激光脉冲,输出脉冲个数可以

通过控制触发激光放大器进行调节.角向偏振的飞秒脉冲激光则是通过在光路中放置角向偏振转换器

(Altechna公司)得以实现.实验中飞秒激光经一个４×物镜垂直聚焦到放置于三维电控平移台上的抛光金

属钨样品(GoodFellow公司)表面,通过调节平移台的位置将样品表面移至光束焦点前方０．３mm处,其中

金属钨片的尺寸为２５mm×２５mm×０．０５mm,纯度为９９．９５％.在激光照射前后,材料均将浸入丙酮溶液

通过超声清洗干净.实验过程中,控制入射飞秒激光的脉冲能量为６μJ.飞秒激光加工后的表面形貌通过

扫描电子显微镜(SEM)进行观测和表征.

图１ 实验装置示意图

Fig敭１ Schematicoftheexperimentalsetup

３　实验结果和分析
３．１　线偏振飞秒激光脉冲诱导产生的表面二维周期微纳复合结构

在实验中,当入射的水平偏振飞秒激光脉冲个数为N＝２０时,在样品表面获得了图２所示的周期性微

纳米结构,其中白色双箭头代表入射激光的偏振方向.从其高清放大图中可以发现,该表面形貌实际上是由

两种不同类型的条纹结构复合而成:即沿竖直方向排列分布的大周期条纹结构和沿水平方向排列分布的小

周期条纹结构.显然,两种不同类型周期条纹结构的排列方向相互交叉,前者垂直于激光偏振方向,空间排

列周期Λ⊥约为６５０nm,小于激光中心波长,其脊面宽度约为４３０nm;后者平行于激光偏振方向,空间排列
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周期Λ∥约为３００nm,其中单个条纹的横向长度约２００nm,其脊面宽度约８０nm,称为金属纳米线.此时受

飞秒激光辐照的材料表面呈现出由周期性分布的金属纳米线和亚波长条纹构成的交叉组合结构.

图２ 线偏振飞秒激光脉冲个数N＝２０时,在金属钨表面诱导产生二维周期微纳米复合结构的SEM图像

Fig敭２ SEMimagesoftwoＧdimensionalperiodicmicroＧandnanoＧscalecompositestructuresformedontungsten
surfaceswhenthelinearlypolarizedfemtosecondlaserirradiateswiththepulsenumberof２０

如图３所示,飞秒激光脉冲个数N＝５０,１００,１５０时在金属钨表面形成微纳米结构的形貌图.实验结果

表明,在相同入射激光能量条件下,当脉冲个数N＜１００时,金属钨表面均可以获得由金属纳米线和亚波长

条纹交叉组合而成的周期性微纳米结构,而且沿竖直和水平方向排列的微纳米结构周期都将随着激光脉冲

个数增加而逐渐减小;当激光脉冲个数增加至N＝１５０时,则沿水平方向排列的金属纳米线结构几乎不可

见.另外,在给定的入射激光能量条件下,样品表面到光束焦点之间距离的改变也将会影响材料表面复合微

纳米条纹结构的产生.图４展示了实验测得的飞秒激光在钨材料表面诱导产生的沿竖直方向排列的条纹周

期及其脊面宽度随辐照脉冲个数的变化曲线.从该图中可以看出,随着激光脉冲个数的增加,条纹周期和脊

面宽度均呈现逐渐减小的趋势.

图３ 当入射线偏振飞秒激光脉冲个数N＝５０,１００,１５０时,在金属钨材料表面诱导产生微纳米结构的SEM图像

Fig敭３ SEMimagesoftwoＧdimensionalperiodicmicroＧandnanoＧscalecompositestructuresonthetungstensurfaces
inducedbylinearlypolarizedfemtosecondlaserpulseswhentheoverlappedpulsenumberis５０ １００ １５０ respectively

３．２　角向偏振飞秒激光脉冲诱导产生的表面二维微纳复合结构

图５所示为飞秒激光脉冲为角向偏振光时,在金属钨材料表面诱导产生的二维微纳米复合结构,其中入

射激光脉冲个数分别为２０,５０,１００,２００.从整体的形貌特征来看,材料表面光斑中心处存在一个圆形未烧

蚀区域,这是由角向偏振光束的中心暗场导致的;而在其周围区域产生了沿光斑半径方向的辐射状条纹结

构,其空间排列方向与矢量光场在该位置处所对应的偏振方向相垂直.另外,从实验结果的高清放大图中可

以看出,在激光脉冲个数N＝２０时,相邻辐射状条纹之间存在近似周期性排列的金属纳米线结构,其长度约

２００nm,宽度约８０nm,排列方向与径向辐射状条纹相垂直,或者说与角向偏振光的电场方向一致.随着脉

冲个数的逐渐增多,径向辐射状条纹结构将变得更加清晰;与此同时,中心未烧蚀的区域面积将进一步减小,

０１０２０１０Ｇ３
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图４ 金属钨表面诱导产生亚波长条纹结构的空间周期及其脊面宽度随线偏振飞秒激光脉冲个数的变化

Fig敭４ Measuredvariationsoftheperiodicityandridgewidthforthesubwavelengthripplestructuresonthe
tungstensurfaceswiththeoverlappedpulsenumberofthelinearlypolarizedfemtosecondlaser

而条纹结构形成的整体区域范围不断扩大.在激光脉冲个数增加到２００时,如图５(d)所示,在材料表面结

构覆盖区域内明显出现了一些环状分布的纳米坑.事实上,这种纳米坑的产生与角向偏振光空间强度分布

特征有关,即是由角向偏振飞秒激光束在这些环状位置处的光强较大所导致.从图中还可以发现,随着入射

激光脉冲个数的增多,与光束偏振具有相同空间排列方式的金属纳米线会发生断裂,并残留在径向辐射状条

纹的边缘形成尺寸更小的纳米点状结构.

图５ 角向偏振飞秒激光脉冲个数分别为(a)N＝２０,(b)N＝５０,(c)N＝１００,(d)N＝２００时,

在金属钨材料表面诱导产生二维微纳米复合结构的SEM图像

Fig敭５ SEMimagesoftwoＧdimensionalmicroＧandnanoＧscalecompositestructuresontungstensurfaceinducedby
azimuthallypolarizedfemtosecondlaserbeamwithdifferentpulses敭 a N＝２０  b N＝５０  c N＝１００  d N＝２００

图３和图５的实验结果表明,当入射激光脉冲个数N＝２０~１００时,材料表面容易形成金属纳米线和亚

波长条纹构成的周期性微纳米复合结构,这种现象可以理解为当飞秒激光脉冲照射到金属钨表面时,飞秒激

光瞬间改变了材料表面的介电常数,继而激发诱导超快表面等离子体波[１１],并基于两者相互干涉作用在材

料表面形成激光能量的空间周期性分布[１８].在这些能量沉积区域,材料温度迅速升高并发生熔化,形成与

其偏振方向相垂直的亚波长周期性烧蚀沟槽;由于能量沉积部位与其周边区域之间存在温度梯度差异[１９],
且在金属液面冷却过程中表面张力作用会使液面发生周期性断裂,导致形成沿横向排列的纳米线阵列.另

外,飞秒激光脉冲个数将影响材料表面的粗糙度,使得材料表面损伤阈值发生改变[２０].脉冲个数小于２０
时,材料表面的损伤阈值相对较高,激光作用效果多为随机分布的热熔状凝结物[２１],难以形成周期稳定的微

纳复合结构;在脉冲个数大于１００时,材料表面的损伤阈值减小,激光能量沉积的热效应增强并使得加工区

域的温度升高,相应的表面张力也发生变化,此时形成的金属纳米线结构容易发生断裂,并最终收缩至亚波

长条纹脊面两侧边缘处形成纳米点.在脉冲个数增至２００时,材料表面的周期性微纳结构区域开始出现烧

蚀孔现象.如果继续增加脉冲个数,则上述微纳结构形貌会被严重破坏并形成明显的烧蚀弹坑[１９].

３．３　飞秒激光脉冲个数对表面二维微纳复合结构形成区域面积的影响

通常情况下,金属材料表面的损伤阈值会受入射飞秒激光的脉冲个数和脉冲宽度等因素的影响[２,１１].

０１０２０１０Ｇ４
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与单脉冲激光作用情况相比,多脉冲飞秒激光作用下材料表面的损伤阈值会有所降低[１１,２０],而且多脉冲作

用也会影响材料表面微纳米结构化的区域面积,这种变化在本质上来源于多个激光脉冲辐照过程中材料表

面发生的卵化效应.
图６给出了入射飞秒激光分别为线偏振和角向偏振状态时在金属钨材料表面诱导形成二维微纳米复合

结构的区域面积随入射激光脉冲个数的变化曲线.针对两种不同情况,样品表面微纳米结构区域面积均随

入射激光脉冲个数增加呈现增长趋势.当激光脉冲个数分别为２０和５０时,线偏振激光诱导产生微纳米结

构的区域面积远小于角向偏振激光的情况;当激光脉冲个数为１００时,两种光场条件下形成的微纳米结构区

域面积几乎相同;而当激光脉冲个数继续增至为１５０时,线偏振激光产生的微纳米结构区域面积大于角向偏

振激光.随着激光脉冲个数增多,样品表面形成微纳米结构的区域面积将会持续增大,此现象与增加入射激

光通量的情况相类似.实际上,当多个飞秒激光脉冲与材料作用时,先入射激光脉冲将会改变材料表面粗糙

度,进而增强了后续入射激光脉冲的光学吸收和能量沉积效果,这在一定程度上起到了预加热作用,并将降

低后续激光在材料表面产生结构的能量阈值,从而可以形成更大面积的微纳米结构.

图６ 线偏振和角向偏振飞秒激光在金属钨材料表面诱导产生二维复合结构的区域面积随脉冲个数的变化

Fig敭６ MeasuredpulsenumberdependentareaoftwoＧdimensionalcompositestructuresontungsten
surfacesinducedbyfemtosecondlaserwitheitherlinearorazimuthalpolarization

４　结　　论
实验上通过采用线偏振和角向偏振的近红外飞秒激光脉冲聚焦照射金属钨表面,发现了材料表面不仅

可以产生排列方向与激光偏振方向垂直的亚波长周期条纹结构,而且在其相邻单元之间可以形成排列方向

与激光偏振方向平行的周期纳米线结构,这种特殊空间分布的交叉复合周期性微纳结构被证实仅在入射激

光脉冲个数为２０~１００时获得.随着激光脉冲个数的逐渐增加,周期分布的金属纳米线结构会逐渐消失,而
亚波长周期条纹结构依然能够保留.初步分析认为这种纳米线结构产生的物理原因是材料表面亚波长条纹

结构形成过程中熔融金属液面张力引发的毛细现象.另外,通过定量比较分析,发现了线偏振和角向偏振飞

秒激光在金属钨材料表面诱导形成二维微纳米复合结构的区域面积随脉冲个数增加而逐渐增大的变化趋

势.上述研究结果将有助于未来在金属表面设计和制备多种新型微纳米结构,并为其进一步应用提供技术

支持,该类表面微纳米复合结构有望用于防伪、光存储、超疏水、颜色显示和增强材料热辐射等领域.
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