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空气中和水下激光等离子体冲击波对硅表面
形貌的影响

周子豪 李晓红 谢长鑫 朱 敏 冯 杰
西南科技大学-中国工程物理研究院激光聚变研究中心极端条件物质特性联合实验室 , 四川 绵阳 621010

摘要 利用 Nd∶YAG纳秒脉冲激光(波长为 532 nm)分别在空气中和水下对单晶硅进行单脉冲辐照，研究了在介质/

硅片界面产生的激光等离子冲击波对硅表面形貌的影响。通过压电传感器对辐照过程中冲击波力学信号进行采集，

利用扫描电子显微镜(SEM)对辐照后的硅片进行表征。结果表明：在相同能量强度下，水下辐照硅表面所产生的冲

击波平均速度为空气中的 1.5~2倍，力学强度约为空气中的 10倍；水下硅表面的熔坑中心处出现了许多凸起的球状

物以及下凹的孔洞，边缘处没有沉积物且具有波纹状结构，而空气中硅表面熔坑中心处较为光滑，边缘处具有一圈圈

的沉积物。研究表面，在介质/硅片界面产生等离子冲击波所引起的热-力学效应是硅表面形貌形成的主要原因。与

空气介质相比，在水下由于水的约束作用而引起更大的冲击波力学强度，以及由于水的存在而发生爆发式沸腾的热

学现象共同导致了在水下和空气中硅表面形成了截然不同的形貌。
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Abstract The morphologies of silicon surfaces are modified with the single Nd:YAG nanosecond laser pulse
(wavelength 532 nm) in the air and water. The influence of laser induced plasma shock waves in the medium/silicon
interface on silicon surface topography is studied. The shock wave mechanical signals are gathered by piezoelectric
sensors and the morphology of silicon surfaces is observed by scanning electron microscopes (SEM). It is found that
at the same energy level, the average speed of the underwater shock wave generated by irradiating the silicon surface
under water is 1.5~2 times higher than that in air, and the mechanical strength under water is about 10 times higher
than that in air. By observing the silicon surface morphology, it is found that many raised bulbs and recessed holes
appears at the center of the craters on silicon surface under water, with corrugated structure but no sediment at the
edges. While the center of the craters on silicon surface in air are relatively smooth, with circles of sediment at the
edges. Thermal-mechanical effect induced by plasma shock waves generated at the medium/silicon interface is the
main reason of silicon surface topography formation. Under water, greater mechanical strength of the shock wave
induced by restriction effect of water, and explosive boiling thermal phenomena result in completely different
topography as compared with those in air.
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1 引 言
随着激光技术的发展，利用激光对材料表面进行改性处理 [1-13]已越来越受到重视。通过纳秒激光在材料

表面产生激光等离子冲击波来进行材料改性已在多个领域得到应用，包括激光冲击波强化(LSP)[2-3]、激光冲

击波成形 [4-5]、激光冲击波抗腐蚀 [6-7]和激光冲击波微结构制造 [8-9]等。其中，基于激光等离子体冲击波效应的

微结构制造技术在半导体材料上具有重大应用价值，因为具备一定微结构的半导体材料可用于制备性能更

好的功能性器件，而且与传统的处理方法相比，这种方法具有制备方法简单、加工效率高、非接触、对材料没

有选择性等优势 [10]。硅是一种重要的半导体材料，表面具有一定微结构的硅材料在红外探测器、太阳能电池

以及平板显示器等领域都有着重要的应用前景 [11]。由于在不同环境介质下纳秒激光在材料表面产生激光等

离子冲击波具有截然不同的热-力学效应，最终生成的微结构形状和尺寸也有很大差别，因此研究在不同环

境下激光等离子体冲击波对硅表面形貌的影响具有重要的意义。Craciun等 [12]在空气中利用纳秒脉冲激光

诱导硅表面微结构，发现由激光等离子体冲击波的热学效应而导致的相爆炸（爆炸性沸腾）在微结构形成过

程中具有重要影响；Karimzadeh等 [13]在二甲亚矾液体(DMSO)和水中利用纳秒脉冲激光诱导硅表面微结构，

发现由于液体的约束作用而增强的激光等离子体冲击波力学效应是微结构形成的重要因素。

用波长为 532 nm 的 Nd:YAG纳秒脉冲激光分别在空气中和水下对单晶硅进行单脉冲辐照。通过扫描

电子显微镜(SEM)对辐照后的硅片进行表征，并对辐照过程中激光等离子体冲击波力学信号的采集，以及辐

照过程中热学效应的分析，研究了在不同介质/硅片界面产生的等离子冲击波所引起的热-力学效应对硅表

面形貌的影响。

2 实验方法
实验采用单面抛光<100>取向的单晶硅片作为样品。实验前先将样品放置在丙酮和甲醛中依次超声清

洗 15 min，接着使用氮气吹干，最后将样品固定在高纯度石英水槽内。

实验所搭建的光路图如图 1所示。采用脉宽为 10 ns、重复频率为 10 Hz、中心波长为 1064 nm 的 Nd∶
YAG纳秒(NS)脉冲激光器，通过二次倍频得到 532 nm激光，利用焦距为 1600 nm和焦距为 1100 nm的透镜

以及小孔光阑共同组成的空间滤波器对光斑进行整形，整形后的光束经过一个分光比为 3∶1的分光镜，使高

能量的光束经过聚焦透镜聚焦到固定于石英水槽内的硅样品表面，而低能量的光束经过衰减进入光电探测

器当中，两束光分别到达硅样品表面和光电探测器的光程相等。在硅样品表面附近固定一个聚偏氟乙烯

(PVDF)探针式压电传感器，将压电传感器和光电探测器连接到最高测试频率为 1 GHz的双通示波器中。

图 1 纳秒脉冲激光诱导硅表面微结构实验装置示意图

Fig.1 Experimental setup for silicon surface microstructures induced by nanosecond laser pulse

将硅样品置于空气当中(水槽内不加水)，用单脉冲激光聚焦于硅样品表面，同时光电探测器和压电传感

器记录的信号将显示在示波器上，以光电探测器的信号作为压电传感器信号的计时零点，提取压电传感器

所采集的力学信号。然后，向水槽内加入自来水，并调整硅片的位置使单脉冲激光聚焦于水下硅样品表面

(硅表面水层厚度约 20 mm)，同时提取压电传感器所采集的力学信号。最后利用 SEM对激光辐照后的硅样

品表面进行分析。
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3 实验结果
3.1 空气中和水下产生的激光等离子体冲击波力学信号

实验过程中对于同一条件下的力学信号进行了多次测量，由于结果较为稳定故只选择其中的一次测量

结果。不同能量强度下单脉冲激光分别作用空气中和水下硅片所产生的冲击波力学信号如图 2所示。

图 2 不同能量强度下单脉冲激光分别作用空气中和水下单晶硅的冲击波力学信号。(a) 空气中 ; (b) 水下

Fig.2 Monocrystalline silicon is irradiated with single laser pulse in the air and water respectively at different energy

intensity shockwave mechanical signals. (a) In the air; (b) in the water

图 2(a)为空气中不同能量强度下单脉冲激光辐照单晶硅所产生的力学信号[(a1)、(a2)、(a3)、(a4)对应的

能量强度分别为 2、4、6、8 mJ]。以图 2(a)中(a1)为例，可以看到，在激光与硅样品作用过程中，探测器在经过

1.2 ms后才探测到冲击波信号，随后开始产生多个信号峰，信号峰的峰值先在较短时间内达到最大，然后逐

渐减小直至消失。对比图 2(a)中的(a1)、(a2)、(a3)、(a4)，可以看到随着能量逐渐增加，开始探测到信号所需

时间逐渐减少，产生的最大峰值逐渐增大。

图 2(b)为水中不同能量强度下单脉冲激光辐照单晶硅所产生的冲击波力学信号 [(b1)、(b2)、(b3)、(b4)
对应的能量强度分别为 2、4、6、8 mJ]。可以看到，其冲击波信号规律与空气中的类似：均是在经过一段时间

后探测器开始探测到信号，随后产生多个信号峰，信号峰的峰值先在较短时间内达到最大值，然后逐渐减小

直至消失。随着能量的逐渐增加，开始探测到信号所需时间逐渐减少，产生的最大峰值逐渐增大。

但是，对比图 2(a)和图 2(b)可以明显地看到，在相同能量下，水下开始探测到冲击波信号所需时间比空

气中短，且水下产生的最大峰值约为空气中的 10倍。

3.2 空气中和水下诱导的硅表面形貌

不同能量强度下单脉冲激光分别作用于空气中和水下硅片所产生的表面形貌如图 3所示。图 3(a)为空

气中不同能量强度下单脉冲激光辐照后硅样品在不同倍数下的表面形貌图(从左到右对应的能量强度分别

为 2、4、6、8 mJ，从上到下是放大倍数分别为 1000、3000倍)。可以看到，在空气中经过单脉冲激光辐照后的

单晶硅表面出现了一个熔坑，在其中央处表面较光滑，边缘处有一圈沉积物。随着能量强度的增加，熔坑更

大，熔融的更深，且边缘处出现更多圈沉积物。

图 3(b)为水中不同能量强度下单脉冲激光辐照后硅样品在不同放大倍数下的表面形貌图(从左到右对

应的能量强度分别为 2、4、6、8 mJ，从上到下是放大倍数分别为 1000、3000、10000倍)。在水下经单脉冲激光
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辐照后的单晶硅，其表面熔坑中心处出现许多凸起的小球和下凹孔洞，边缘处不存在沉积物，且具有波纹状

结构。随着能量强度的增加，中心处刻蚀深度加剧，表面更均匀，微结构尺寸更小，总体呈现珊瑚状结构，边

缘处波纹状结构更多，且褶皱程度加大。

图 3 不同能量强度下单脉冲激光分别作用空气中和水下的单晶硅在不同放大倍数下 SEM图。(a) 空气中 ; (b)水下

Fig.3 Monocrystalline silicon was irradiated with single laser pulse in the air and water respectively at different energy

intensity silicon surfaces under different magnification SEM figures. (a) In the air; (b) in the water

对比图 3(a)和图 3(b)可以明显地看到，在相同能量强度下，水下硅样品的熔坑中心处出现了许多凸起的

球状物以及下凹的孔洞，边缘处没有沉积物且具有波纹状结构，而空气中硅样品熔坑中心处较为光滑，边缘

处具有一圈圈的沉积物。

4 结果分析
纳秒脉冲激光辐照硅表面时，硅片将迅速吸收激光能量，短时间内温度急剧上升，发生熔化和气化。若

此时持续加热，气化后的硅蒸汽将继续吸收激光能量，使其温度进一步升高，形成等离子体 [1]。但是，在激光

和硅片的相互作用过程中，介质的击穿会严重地影响耦合到硅片表面的能量。如果介质的击穿发生在激光

束到达硅片表面之前，激光能量几乎全部被介质击穿产生的等离子体所吸收，硅样品就不能有效地吸收激

光能量并蒸发，甚至不能形成等离子体。根据文献 [14-15]，对于波长为 532 nm 的纳秒脉冲激光而言，在一

个标准大气压下，干洁空气的击穿阈值约为 2.5×1010 W/cm2；自来水的击穿阈值约为 1.1×1011 W/cm2。而实

验中所用的最高激光功率密度为 7×109 W/cm2(能量 8 mJ，光斑直径 120 mm，脉冲持续时间 10 ns)，因此，可

以不考虑介质的击穿。

在脉冲激光辐照硅片表面形成高温高压等离子体同时，等离子体区域迅速向外扩展，从而形成一系列

向介质中传播的压缩波。随着激光的持续辐照，陆续产生的压缩波会形成一个阵面陡峭的冲击波。在激光

作用后期，由于功率密度减小，将会有一系列稀疏波的产生使得冲击波波阵面压力降低 [16]。在图 2中已经较

为明显地反映出了这一演化过程，以图 2(b)中的(b4)为例，首先在 T1时刻探测器接收到信号，开始产生一系

列峰值较小的信号峰，即为等离子体区域向外扩展时向介质传输的一系列压缩波；随后，在 T2时刻出现一个

最大信号峰值，即为压缩波形成的冲击波；最后，在达到最大峰值后，冲击波开始分解为一系列的稀疏波，直

至消失。随着能量的逐渐增加，产生的冲击波最大峰值也逐渐增加。

在图 2中注意到，从激光辐照到硅样品表面到探测器探测到信号均需要 1 ms左右的时间，在实验过程中

探测器距离激光作用硅片焦点处约为 1 mm，且激光与硅片相互作用产生等离子体的时间以及探测器的响

应时间均为纳秒量级 [17]，相对微秒量级可以忽略不计，因此可以认为在激光作用到硅片到探测器开始探测到

信号这段时间为冲击波从焦点处到探测器所花时间。

4
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在图 2(a)和图 2(b)的对比中可以明显看到在相同能量下，水下开始探测到冲击波信号所需时间比空气

中短，这是由于介质密度不同，冲击波的传播速度也有所不同，水的密度约为空气的 800倍，因此与空气中冲

击波相比，水下冲击波传播的速度更快。表 1为不同环境下探测器开始探测到信号所需时间以及这段时间

中冲击波的平均速度(Start time 1，Velocity 1分别为空气中的时间和平均速度；Start time 2，Velocity 2分别

为水下的时间和平均速度)，由表 1可以看到，相同能量下水下冲击波的平均速度为空气中的 1.5~2倍，这与

文献[18]报道的结果基本一致。

表 1 不同环境下探测器开始探测到信号的时间以及这段时间中冲击波的平均速度

Table 1 Detector detects the start time of the signal and this time the average speed of the shock wave

under different environments

Number

1

2

3

4

Energy /mJ

2

4

6

8

Start time 1 /ms

1.2

1.1

1.0

0.8

Velocity 1 /(km·s-1)

0.83

0.91

1.00

1.25

Start time 2 /ms

0.8

0.6

0.5

0.4

Velocity 2 /(km·s-1)

1.25

1.67

2.00

2.50

在对比图 2(a)和图 2(b)中也可以明显看到在相同能量下，水下产生的冲击波最大峰值远大于空气中冲

击波的最大峰值，具体如表 2所示(其中 Peak 1为空气中冲击波的最大峰值，Peak 2为水下冲击波的最大峰

值)。由表 2可以看到，相同能量下水下冲击波的最大峰值约为空气中的 10倍，与 Fabbro等 [2]的研究一致，这

是因为靶材附近的水做了冲击波的约束层，在约束层的作用下，激光冲击波对靶材的冲量传递效率就有了

很大的提高，即约束层产生了增压效果。

表 2 不同环境下冲击波的最大峰值

Table 2 Maximum peak value of shock wave under different environments

Number

1

2

3

4

Energy /mJ

2

4

6

8

Peak 1 /V

0.004

0.009

0.013

0.024

Peak 2 /V

0.03

0.10

0.14

0.28

在图 3(a)和图 3(b)的对比中，可以看到在空气和水这两种介质下激光辐照过后的硅表面出现了完全不

同的形貌结构，这是由于在不同环境介质下纳秒激光在材料表面产生激光等离子冲击波具有截然不同的力

学和热学效应而导致的 [19]。

前面已经分析了空气中和水下硅表面产生的等离子体冲击波的力学效应差异，而在这两种介质/硅片界

面产生等离子冲击波所引起的热学效应差异，则主要是由于水的存在而导致的。当高能量、短脉冲激光透

过水层后聚焦照射在水中的硅表面时，在水/硅的交界面上，激光被吸收的功率密度分别造成了硅和水的温

升，应该包括硅和水两个方面，即：

I = Im + Il , (1)

式中 Im 为硅片所吸收的激光功率密度部分，Il 为水所吸收的激光功率密度部分 [20]。对于激光辐照水/硅界面

的温度分布，可以认为：1) 考虑到纳秒脉冲激光的热渗透深度很小，激光光斑中心处的热传导遵循一维模

型；2) 由于水层厚度较小，忽略水对光斑的改变以及激光吸收而导致的能量损失；3) 在固液交界面处，水和

硅片的温度相同。因此硅片和水的一维傅里叶热传导方程分别为

Im (r, t) = ∂2Tm (z, t)
∂z2 - 1

βm

∂Tm (z, t)
∂t , (2)

Il(r, t) = ∂2Tl(z, t)
∂z2 - 1

βl

∂Tl(z, t)
∂t , (3)

式中 r为轴对称坐标系中的径向位置，t为时间，Tm (z, t) 、Tl(z, t) 分别为靶材和水在时刻 t、深度 z 处的温度，

βm 、βl 分别为靶材和水的热扩散率。由于激光能量在时间上为矩形脉冲，因此激光辐照部位的温度为

5
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T (z, t) = 2AIm βm

λm

é

ë
êê

ù

û
úút erfc z

4βm t
- t - ton erfc z

4βm (t - ton)
, 0 ≤ t≤ ton , (4)

T (0, t) = 2AIm βm

λm
[ ]t - t - ton , t > ton , (5)

式中 ton 为激光脉冲宽度，A 为硅材料表面的吸收率，λm 为硅的热导率 [21]。根据上式就可以通过数值计算得

到聚焦区域的硅表面温度随时间的变化曲线，其温度在激光辐照的纳秒脉冲内急剧升温，当脉冲能量结束

后又快速下降，到几百摄氏度后下降速度逐渐变慢。由于高能量短脉冲激光的这种高能量密度、高升温率

的作用特点(其热流密度高达兆瓦每平方米量级，温度变化率达 107 K/s以上)，导致近固体表面的水超高过

热，瞬间产生大量气泡并形成气泡群，发生爆发式沸腾现象，又称为快速瞬态核化沸腾 [12]。

根据对介质/硅片界面产生等离子冲击波所引起的热-力学效应的分析，可以很好地解释图 3(a)和图 3(b)
中硅表面所出现完全不同的形貌结构。在相同能量强度下，水下硅样品的熔坑中心处出现了许多凸起的球状

物以及下凹的孔洞，而空气中硅样品熔坑中心处较为光滑，这是由于在水下硅表面熔融过程中因为水的存在

产生了大量气泡并形成气泡群，发生爆发式沸腾现象，液态硅中气泡的融入，使得最终成型时水下硅片熔坑中

心出现了许多凸起的小球和下凹孔洞，而空气中则不存在这种爆发式沸腾现象，所以空气中硅片熔坑中心处

较为光滑。而在熔坑边缘处，水下硅片没有沉积物且具有波纹状结构，而空气中硅片边缘处具有一圈圈的沉

积物，这由于水的清洗使得水下硅片熔坑边缘处没有沉积物[22]，同时由于相同能量强度下水下硅表面产生的等

离子体冲击波的力学强度约为空气中的 10倍，所以水下硅片熔坑边缘处具有明显的波纹状结构，并且随着能

量强度增加，波纹的褶皱程度加大。而在空气中作用硅表面时空气不具备清洗的作用，而且产生的激光等离

子体冲击波力学强度较水下作用时小很多，所以空气中硅片熔坑边缘处只有一圈圈的沉积物。

5 结 论
采用波长为 532 nm 的 Nd∶YAG 纳秒脉冲激光分别在空气中和水下对单晶硅进行单脉冲辐照，在其表

面形成了截然不同的形貌。研究结果表明，在介质/硅片界面产生等离子冲击波所引起的热-力学效应，是其

表面形貌形成的主要原因。在相同能量强度下，由于水下激光等离子体冲击波的力学强度约为空气中的 10
倍，并且水具有清洗的作用，使得水下硅表面的熔坑边缘处没有沉积物且具有波纹状结构，而空气中硅表面

熔坑边缘处只有一圈圈的沉积物；同时由于辐照过程中，高能量短脉冲激光的高升温率的作用特点以及水

的存在，使得在固液界面处的水发生爆发式沸腾现象，从而导致水下硅样品的熔坑中心处出现了许多凸起

的球状物以及下凹的孔洞，而空气中不存在这种爆发式沸腾现象，所以其熔坑中心处较为光滑。通过对比

在水下和空气中纳秒激光单脉冲辐照硅表面时激光等离子体冲击波的热-力学效应，以及辐照后硅表面形

貌，明确了在水下和空气中激光等离子体冲击波诱导硅表面微结构的生成机制，对基于激光冲击波效应的

微结构制造技术提供了一定的理论和实验基础。
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