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不同晶面单晶硅在飞秒激光作用下的行为特性
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摘要　不同晶面单晶硅的物理性能和化学性能的微小差异会对微纳加工结果产生明显影响.利用电子背散射衍

射(EBSD)技术,研究了不同晶面单晶硅在飞秒激光作用下的行为特性.结果表明,(１１１)面单晶硅在飞秒激光能

量密度低于和高于破坏阈值时分别形成非晶区和刻蚀区,而(１００)面单晶硅在不同能量飞秒激光的作用下只形成

刻蚀区.飞秒激光在微纳加工领域得到广泛应用,对晶体材料的不同晶面在飞秒激光作用下的行为特性的研究有

助于制造新型微纳器件.
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１　引　　言
飞秒激光具有极短的脉冲宽度(小于电子与晶格碰撞的弛豫时间)和极高的峰值功率,可以实现几乎无热影响

的高精度微纳加工[１Ｇ２].例如,研究人员利用飞秒激光诱导形成周期性微纳结构以改变材料表面的吸光性[３]和润

湿性[４],利用飞秒激光进行精细切割与打孔[５]以及利用飞秒激光双光子吸收制造三维微纳米结构[６Ｇ８]等.
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晶体不同晶面的力学性能、电学性能、光学性能和化学性能等存在一定的差异,如半导体材料不同晶面

的表面能不同,高表面能的晶面具有更强的氧化性和光催化性.Sun等[９]制备了１００％高表面能的(１１１)面
二氧化钛微球,其光催化抗菌性能明显优于P２５二氧化钛光催化剂.Wang等[１０]通过提高溴化银纳米片高

活性(１１１)面的比例,使其光催化活性较常规溴化银微球提高了三倍.硅(１１１)面原子密度大于(１００)面,而
悬挂键数小于(１００)面,导致(１１１)面比(１００)面的腐蚀速率慢数十倍,利用硅不同晶面腐蚀性的差异,可制备

出多种表面微结构和微器件[１１Ｇ１３].
近年来,也有关于晶面取向对飞秒激光加工效果影响的报道[１４Ｇ１６].Römer等[１４]观察到８００H 合金和

AISI３１６不锈钢在飞秒激光多脉冲作用下,不同晶面上形成的激光诱导周期表面结构(LIPSS)形貌不同;

Crawford等[１５]研究发现硅和锗在飞秒激光多脉冲的重复作用下,(１１１)面比(１００)面更易形成圆锥形微结

构.Sedao等[１６]研究发现镍(２１３)和(２１５)面在飞秒脉冲激光作用下会形成LIPSS,而(１１１)面却没有LIPSS
的产生.可见,晶面性能的差异对飞秒激光微纳加工过程和加工效果具有很大影响.

目前,关于晶体不同晶面与飞秒激光相互作用的机制鲜有报道,揭示晶体材料不同晶面在飞秒激光作用

下的行为特性及其机制,有望帮助人们充分利用晶体材料的各向异性和飞秒激光独特的时域和空域可控性

来制造新型微/纳器件.选择(１１１)面和(１００)面本征单晶硅作为研究对象,借助电子背散射衍射(EBSD)等
手段,研究不同晶面单晶硅在飞秒激光单脉冲作用下的行为,并对其机理进行讨论.

２　实验条件
采用提拉法(CZ)制备(１１１)面和(１００)面本征单晶硅样品(电阻率大于１０４ Ωcm),样品尺寸为

１０mm×１０mm×１mm,将样品表面抛光至镜面光泽后,利用超声在丙酮溶液中清洗镜面.实验装置示意

图如图１所示,激光器为飞秒激光器(TruMicro５０００,通快公司),中心波长为１０３０nm,脉冲宽度为

８００±２００fs,最大单脉冲能量为２００μ,激光器出射光斑直径为５mm.采用两片反射镜将激光束导入扫描

振镜系统,经焦距f＝４２０mm的透镜聚焦在样品表面,光斑直径约为１１０μm.实验时,激光重复频率设置

为２００kHz,振镜扫描速度设置为２５００mm/s,扫描间距为２５０μm,脉冲能量从１０μJ逐渐增加至１８０μJ.
将经激光处理后的样品放入酒精溶液中进行超声清洗.采用JSMＧ７００１F场发射扫描电镜(FESEM)观

察样品表面形貌;采用TSLOIMDataCollection５软件控制EBSD探头,采集样品表面的取向信息,扫描步长

设置为１．２μm,使用HKLChannel５软件处理EBSD数据;采用Bruker５０１０能谱仪(EDS)进行成分分析.

图１ 实验装置示意图

Fig敭１ Schematicofexperimentalsetup

３　实验结果和分析
３．１　(１１１)面单晶硅在飞秒激光作用下的结果

(１１１)面单晶硅在不同能量飞秒激光单脉冲作用下的FESEM 形貌和EBSD晶粒取向分布图(OIM)如
图２所示.OIM图中的插图提供了激光能量为１０μJ时材料的晶粒取向信息.OIM 图中颜色越接近插图

中(１１１)角显示的蓝色区域,代表该区域晶粒取向越接近(１１１)方向;颜色越接近(１００)角的红色,代表该区域

晶粒取向越接近(１００)方向.
由FESEM的结果可以看出,脉冲能量为１０μJ时,样品表面没有明显的变化;当脉冲能量为２０μJ时,
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样品表面开始出现激光作用影响区;随着脉冲能量的增大,激光作用影响区面积增大;当脉冲能量大于

１４０μJ,激光作用影响区面积基本保持不变.

图２ 不同激光脉冲能量下硅(１１１)面的(a)(c)FESEM形貌和(b)(d)OIM图

Fig敭２  a  c FESEM morphologiesand b  d OIMimagesofSi １１１ surfaceirradiatedby
femtosecondlaserswithdifferentpulseenergies

从OIM图中可以看出,当脉冲能量为１０μJ时,整个区域均为(１１１)面单晶硅,飞秒激光对材料性能没

有影响;当脉冲能量达到２０μJ时,OIM 图中显示出与(１１１)面单晶硅母材明显不同的区域,该区域正好对

应FESEM图中可观察到的激光作用影响区;当脉冲能量为４０~１８０μJ时,OIM 图中的晶粒取向变化只存

在于激光作用影响区的边缘,激光作用中心区域的晶粒取向与母材相同.

图３ 不同激光脉冲能量下硅(１００)面的(a)(c)FESEM形貌和 (b)(d)OIM图

Fig敭３  a  c FESEM morphologiesand b  d OIMimagesofSi １１１ surfaceirradiatedby
femtosecondlaserswithdifferentpulseenergies

３．２　(１００)面单晶硅在飞秒激光作用下的结果

(１００)面单晶硅在飞秒激光单脉冲作用下的FESEM形貌和OIM图如图３所示.与(１１１)面结果类似,

０１０２０１２Ｇ３
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当脉冲能量为１０μJ时,FESEM形貌结果显示样品表面没有明显变化;当脉冲能量从２０μJ开始逐渐增大

时,激光作用影响区的面积也逐渐增大,当脉冲能量大于１４０μJ时,激光作用影响区基本保持不变.但是,
(１００)面与(１１１)面单晶硅的OIM图存在明显差异.在本实验条件下,(１００)面单晶硅在飞秒激光作用下的

晶粒取向没有发生改变,与母材晶粒取向相同.

３．３　不同晶面单晶硅在飞秒激光作用下的差异分析

FESEM结果显示,飞秒激光与单晶硅作用时存在一个能量密度阈值.当激光能量密度小于该阈值时,
激光的作用对材料性质不会产生任何影响;当激光能量密度超过该阈值时,激光的作用导致材料性质被改变

或破坏.由于实验中采用的飞秒激光的能量呈高斯分布,随着脉冲能量的增加,光斑中超过材料破坏阈值的

区域面积也会增大,这就是当飞秒激光作用单晶硅时,其影响区面积随脉冲能量的增加而增大的原因.

FESEM结果同时也表明,(１００)面和(１１１)面单晶硅在飞秒激光作用下的破坏阈值大致相同.材料的破坏

阈值可表示为[１７]

F＝
８E
πω２０

, (１)

式中E 为单脉冲能量,ω０ 为光斑直径.由于本实验装置中存在约２０％的能量损耗,因此实际上本实验条件

下单晶硅的破坏阈值约为０．３４J/cm２.
由OIM图可知,不同晶面的单晶硅与飞秒激光作用时存在明显的差异.(１１１)面单晶硅在激光作用影响

区边缘出现了晶粒取向变化.为了探讨(１１１)面单晶硅OIM图中取向改变区形成的原因,将(１１１)面和(１００)面
的图像质量(IQ)进行对比,如图４所示.IQ图代表采集取向信息时的信号质量高低,图像明暗对比越明显,信
号质量好坏差别越大,并且颜色越趋向黑色,代表取向信号质量越差,黑色表示无法获得取向信息[１８Ｇ１９].

图４ 不同脉冲能量下单晶硅表面的IQ图.(a)(１１１)面;(b)(１００)面

Fig敭４ IQimagesofSisurfacesirradiatedbyfemtosecondlaserswithdifferentpulseenergies敭

 a  １１１ surface  b  １００ surface
图４(a)为(１１１)面单晶硅受不同脉冲能量的激光作用后的IQ图.与图２对比可以发现,信号丢失区正

好对应OIM图中的取向变化区.因此,取向变化并不是因为该区域发生了从单晶向多晶的转变,信号丢失

的原因可能为样品表面生成氧化物、表面不平整及单晶硅向非晶硅的转变.
由于EBSD技术是通过电子作用于材料晶格而衍射出的花样来获得晶体学信息,如果材料表面形成氧

０１０２０１２Ｇ４
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化物,会造成衍射花样的丢失.为了确定样品表面在飞秒激光作用下是否存在氧化现象,对所有样品进行了

能谱分析,结果表明,激光作用区均只存在硅元素.图５为单晶硅(１１１)面在４０μJ单脉冲作用后的样品表

面形貌及能谱分析结果,可以看出激光作用后样品表面未出现氧化现象.

图５ ４０μJ激光作用后的硅(１１１)面.(a)样品表面形貌;(b)样品不同区域的能谱

Fig敭５ Si １１１ surfaceirradiatedbyfemtosecondlaserwithpulseenergyof４０μJ敭 a Surfacetopographyofsample 

 b energyspectraofsamples

飞秒激光的作用会引起硅表面形貌的改变,当光斑中心能量较高、去除材料较多时,光斑中心EBSD信

号的质量会下降.但是,对比图４(a)、(b)中较大单脉冲能量作用后的硅(１１１)和(１００)面,可以发现(１００)面
脉冲边缘区依然没有出现取向信息丢失的情况,说明激光脉冲作用导致的表面不平整并不是造成EBSD信

号丢失的原因.
综上所述,(１１１)面单晶硅的激光作用影响区边缘出现的OIM 图晶粒取向的改变和IQ图取向信号的

丢失表明该区域发生了单晶硅向非晶硅的转变.
实验中采用的激光器的波长为１０３０nm,单光子能量为１．２１eV.硅在３００K时的禁带宽度为１．１２eV,

即激光光子能量略高于硅的禁带宽度,因此当飞秒激光脉冲作用于硅表面时,硅中价带电子既可以通过多光

子吸收激光能量[２０],也可以通过单光子吸收激光能量.当激光能量密度超过材料刻蚀阈值时,材料吸收激

光能量,并以等离子体向外喷发的形式进行蚀除.等离子体的喷发几乎带走吸收的全部激光能量,使得激光

作用区域内的温度骤然下降,几乎无热影响,从而使得表面材料去除后的新表层保持和母材相同的晶粒取

向.当激光能量密度低于材料刻蚀阈值时,价带电子吸收的激光能量跃迁到导带变为自由电子,这些自由电

子会吸收飞秒激光脉冲后续的能量,并将能量传递给声子(晶格)(响应时间约为几皮秒).如果激光能量密

度较高,电子与晶格碰撞会导致硅原子偏离原来的位置,造成原来有序的晶格结构被打乱,随后的快速冷却

过程导致硅晶格呈现无序性,从而造成单晶硅的非晶化[２１Ｇ２４].如果激光能量密度较低,材料将不发生任何变

化.由此可见,当具有足够能量的飞秒激光脉冲作用于单晶硅时,光斑中心高能量密度区域出现刻蚀现象,
刻蚀后的表层保持和母材相同的晶粒取向;在光斑边缘低能量密度区域,激光的作用对材料不产生任何影

响;在光斑中心高能量密度区域与光斑边缘低能量密度区域的中间区域,出现单晶硅的非晶化,从而导致

EBSD信号发生改变.
飞秒激光脉冲作用下的(１１１)面和(１００)面单晶硅的差异可能缘于两者原子排布不同.硅晶胞为金刚石

结构,如图６所示,近似于由两个面心立方的晶格沿体对角线位移１/４的长度而构成,带红色三角符号的原

子构成硅晶胞的两个面心立方晶格中的一个.在３００K时,硅晶格常数a＝５４．３０５nm,硅原子半径r＝
１１．７nm.对于(１００)面单晶硅,相邻原子层面间距A１＝a/４＝１３．６nm.对于(１１１)面单晶硅,出现两个面间

距,相距较近的两个面间距B＝a ３/１２＝８．２nm,此距离小于硅原子半径,因此两层原子几乎在一个面上构

成一层密排面;相邻的密排面间距A２＝a ３/４＝２３．１nm,比(１００)面原子层距离大,原子层之间结合力较

弱,晶格缺陷易在面层间形成和扩展.当飞秒激光脉冲作用于材料表面时,(１００)面和(１１１)面原子发生偏

移,但(１００)面原子层间距较小,面与面之间的作用力较强,相同能量密度作用下(１００)面原子不易偏离原始

位置,(１００)面较小的层间距也有利于偏离原始位置的原子回到初始状态,而(１１１)面原子层间距大,导致原

子偏移后不易回到初始状态.

０１０２０１２Ｇ５
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图６ 单晶硅(１００)面和(１１１)面的原子分布示意图

Fig敭６ AtomicdistributiondiagramsofmonocrystalSi １００ and １１１ surfaces

４　结　　论
研究了不同能量的飞秒激光对(１１１)面和(１００)面本征单晶硅的作用.飞秒激光对单晶硅的破坏阈值约

为０．３４J/cm２,当激光能量密度高于破坏阈值时,单晶硅(１１１)面和(１００)面的飞秒激光影响区面积均随脉冲

能量的增加而增大.此外,在相同飞秒激光作用下,单晶硅(１１１)面存在非晶区,而(１００)面没有产生非晶区.
较高的能量密度导致硅的刻蚀,而较低的能量密度和较快的冷却速度导致单晶硅转变为非晶硅.不同晶面

在相同飞秒激光作用下产生的明显差异可能是由原子排布差异导致的,有待下一步的深入研究.
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