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摘要　飞秒激光在材料表面诱导产生亚波长周期结构不仅可以改变材料表面的物化性质,而且具有无掩模制作和

一步成型等优点,在多个领域具有广阔的应用前景.然而,目前结构形成存在排列规整性差、形状单一、制备效率

低等问题.为此,综述了单束飞秒激光在金属表面高效制备规整性一维亚波长周期结构的研究进展,提出了利用

时间延迟多束飞秒激光对金属和半导体表面一维亚波长周期结构产生特征(包括规整性、空间周期、排列方向等)

进行灵活调控的新方法,成功实现了形貌特征分别为圆包、三角形、菱形、椭圆状、条纹Ｇ纳米颗粒复合等多种二维亚

波长周期结构的制备,发现了表面结构调控产生过程中出现的超快物理新现象,阐明了时间延迟飞秒激光束与材

料作用过程之间的瞬态关联作用.
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１　引　　言

激光诱导周期表面结构(LIPSS)是光与物质相

互作用产生的一种普遍物理现象,它起源于１９６５年

Birnbaum等[１]采用纳秒脉冲激光在半导体锗表面

诱导产生的一组周期性排列平行刻槽(而非烧蚀凹

坑),后来被称为“条纹结构”.在早期的相关研究

中,人们大都采用长脉冲激光作为光源,所形成的结

构周期通常为波长量级[２Ｇ９].随着飞秒激光器的普

及化发展,人们开始重新关注这种表面周期结构的

产生.不同于长脉冲激光作用结果,飞秒激光诱导

的表面条纹结构周期通常为亚波长量级,即小于入

射激光波长λ[１０Ｇ２５].根据表面结构周期Λ 和排列方

向与入射激光波长和偏振方向的相对关系,可将其

分为以下类型:１)低空间频率的垂直条纹结构(其中

λ >Λ >λ /２)[１２Ｇ２０],其排列方向与入射光偏振相垂直;

２)低 空 间 频 率 的 平 行 条 纹 结 构 (其 中 λ >Λ >

λ /２)[１６,２０Ｇ２１],其排列方向与入射光偏振相平行;３)高
空间频率的垂直条纹结构(其中Λ <λ /２)[１５Ｇ２０,２３],其
排列方向与入射光偏振相垂直;４)高空间频率的平

行条纹结构(其中Λ <λ/２)[１６,２４Ｇ２５],其排列方向与入

射光偏振相平行.实验表明,飞秒激光在金属和半

导体等强吸收性固体表面容易产生第１类条纹结

构,而在透明介质表面容易产生第２类条纹结构;当
飞秒激光通量较低且脉冲累积数目较高时,介质和

半导体表面容易产生第３类条纹结构,而金属表面

容易产生第４类条纹结构.
材料表面亚波长条纹结构周期和排列方向可通

过改变入射激光的波长、脉冲重叠数目、脉冲能量、
偏振态和加工环境等参数获得改变[２６Ｇ４１].前期研究

证实,条 纹 结 构 周 期 随 入 射 激 光 波 长 增 大 而 增

加[２６Ｇ２７],随脉冲累积数目增加而减小[２８Ｇ３１].当激光

通量增加时,亚波长条纹结构周期在铜、钨、镍钛合

金、硅、石 英 等 材 料 表 面 表 现 出 了 增 加 趋

势[２５,３０,３２Ｇ３４],而在金属钛表面表现出了减小趋势[３５].
另外,高折射率加工环境有助于减小条纹结构周

期[３６Ｇ３８].通常情况下,一维亚波长周期条纹结构排

列方向与入射激光的线偏振方向垂直或平行[３９Ｇ４１].
关于激光诱导周期条纹结构形成的物理机制是

人们 不 断 探 索 的 一 个 重 要 科 学 问 题.起 初,

Birnbaum等[１]认为它是由聚焦透镜衍射引起的激

光选择性烧蚀而形成.随后Emmomy等[２]将其归

因为入射激光和表面散射波相互干涉导致激光能量

在材料表面的周期性沉积而形成,且结构周期依赖

于激光波长和入射角度θ,即 Λ＝λ/(１±sinθ).

１９８２年,Keilmann等[３]提出了入射光与表面波干

涉是这种结构形成的根本原因.Sipe等[４]认为表面

散射光与折射光的干涉作用导致激光能量在材料表

面不均匀分布,从而形成周期条纹结构.该模型定

义一个“初始表面粗糙度”参数,并引入效率因子η来

定量描述激光能量在材料表面的不均匀沉积,预测了

材料表面可能形成条纹结构的倒格矢(k)方向,它在

一定程度上能够合理解释长脉冲激光诱导产生的大

周期条纹结构,但却无法深刻描述飞秒激光诱导亚波

长周期条纹结构现象.后来,人们相继提出了多种理

论来解释亚波长周期条纹结构的形成机理[４２Ｇ５３],其
中,入射激光与等离激元波干涉被广泛采用[４２Ｇ４６].

在激光垂直入射条件下,周期条纹结构的空间

周期约等于表面等离激元波的波长,即Λ＝λsp＝λ/

εmεd/(εm＋εd),其中εm 和εd 分别为材料和加

工环境的介电常数.在该理论中表面等离激元波是

形成周期条纹结构的关键因素,其激发条件是材料

介电常数的实部需满足Re(εm)＜－εd.对金属材

料而言,其中的大量自由电子使得其通常能够满足

上述条件.对半导体和介质材料而言,尽管在稳态

情况下缺少自由电子,但其可以通过非线性吸收获

得一定量的自由电子(即瞬态金属化效应),从而满

足表面等离激元波产生条件[４２Ｇ４３].目前,针对高空

间频率条纹结构形成存在自组织[４７]、二次谐波激

发[４８Ｇ４９]、氧化和孪生[２２,５０]、介质倏逝场[５１]、表面等离

激元波等[５２Ｇ５３]多种理论解释.
实验中,亚波长周期条纹结构的产生通常是基

于多个飞秒激光脉冲累积照射结果,而上述模型未

曾考虑多脉冲与材料作用的反馈机制[５４].在亚波

长周期条纹结构产生的物理过程中,最初入射的飞

秒激光与材料表面作用不仅产生随机分布的纳米结

构,而且可能造成材料表面物化性质的变化,这将有

助于后续飞秒激光激发表面等离激元波产生,从而

导致激光能量在空间上的周期性分布并对材料表面

烧蚀去除形成条纹结构雏形.当飞秒脉冲累积数目

继续增加时,这些结构雏形将会提高入射激光与表

面等离激元波的耦合效率,使得激光能量的空间周

期性烧蚀效果增强.正是基于多脉冲作用的正反馈

机制,共振激发的表面等离激元波与入射激光干涉

最终导致亚波长周期条纹结构的产生.由于单束飞

秒激光脉冲的时间间隔通常为１μs~１ms,脉冲作

用之间的相互影响实际上是静态的,硬质的和不可

调控的.
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相对于脉冲持续时间来说,飞秒激光在材料表

面诱导形成亚波长周期条纹结构是一个极其漫长的

动力学过程,其中包含诸多瞬态物理阶段,例如:电
子吸收激光能量后的热化、热电子与冷晶格之间的

能量传递、材料表面熔化的热动力学、材料表面冷却

和凝固等[４６].这些均将影响激光能量在材料表面

的周期性吸收和烧蚀去除,从而使结构形成过程变

得异常复杂.最近,人们提出利用飞秒激光泵浦 -

探测实验来研究材料表面周期条纹结构形成的超快

动力学过程[５５Ｇ５８].例如,Hohm 等[５５]研究了SiO２
表面亚波长周期条纹结构形成的动态过程,通过测

量其中衍射光强随探测时间的变化曲线,揭示了材

料表面在入射光照后Dt＝０．３~１００ps时间范围内

形成瞬态折射率光栅的物理过程.Cheng等[５８]采

用飞秒激光泵浦-探测显微成像技术研究了金膜表

面亚波长周期条纹结构的形成过程,直接观测到了

材料表面在入射激光照射后Dt＝８０~８００ps延迟时

间范围内出现条纹结构现象.事实上,在传统的泵

浦-探测技术实验中,由于延时入射激光仅被用作

探测信号,因此其强度必须非常微弱才能保证对材

料激发过程无影响.相反,如果探测光强足够大,则
其入射会对泵浦激光导致的瞬态物理过程形成干

扰,从而实现对表面周期结构形成的调制作用,调制

效果与探测激光入射的时间阶段密切相关.为此,
人们提出了双束飞秒激光调控制备技术[５９Ｇ６３],其中先

入射激光引发的材料瞬态物理过程对滞后入射激光

作用的影响是动态的,软质的和可灵活调控的.为

此,Hohm等[５９Ｇ６０]利用该技术分析研究了熔融石英、
硅、钛等材料表面亚波长周期条纹结构的形成情况.

Jiang等[６１Ｇ６２]通过改变双束激光的延迟时间(Dt＝０~
１ps时),实现了亚波长条纹结构从低空间频率(Λ＝
５５０nm)向高空间频率(Λ＝２５５nm)的转化.

由于亚波长周期条纹结构具有改变材料表面物

理和化学性能的本领,因此在各个领域都具有广泛

应用潜能.例如:作为衍射光栅能够产生结构色,可
应用于激光打标、光学数据存储、防伪、加密、显示等

领域[６４Ｇ６６];能够改变材料表面的浸润性,可应用于自

清洁、防水、防冰、防腐、微流体等领域[６７Ｇ７１];能够增

强材料表面对光吸收、透射和热辐射效率,可广泛应

用于太阳能电池、照明LED光源、集成电路、平板显

示等领域[７２Ｇ７４];能够产生表面增强拉曼散射效应,可
用来 高 灵 敏 探 测 微 量 分 子、生 物 病 原 体 以 及 病

毒[７５Ｇ７７];能够使材料表现出双折射性能,可用于控制

透射光的能量和偏振,制作波片、矢量光束转化器、光

学涡旋产生器等微纳光学器件[７８Ｇ８２];能够增加材料表

面生物相容性,可应用于整形外科钛移植等[８３Ｇ８６].
然而,现阶段飞秒激光在制备表面周期结构方

面仍然存在诸多问题.例如:表面结构形貌大多表

现为一维光栅状分布,且容易出现空间弯曲、分叉和

断裂等现象;其形成超快动力学过程和内在机理仍不

十分清楚;采用光束聚焦方式导致激光作用区域较

小,大面积制备耗时低效.另外,尽管二维周期结构

可通过采用飞秒激光交叉扫描或者多束激光干涉法

来获得[８７Ｇ８８],但其制备过程比较复杂,且形成的结构

周期和单元尺寸多为微米量级.这些均严重制约了

表面周期结构的快速发展和应用.因此,如何大面积

快速制备高规整、高精度、多形状的表面结构是目前

飞秒激光微纳加工领域面临的一个重要挑战.

２　提高亚波长周期条纹结构分布规整

性的方法
由于飞秒激光诱导亚波长周期条纹结构与入射

激光参数、材料性质以及加工环境密切相关,因此人

们尝试从这三个方面来提高结构分布的均匀和规

整性.

２．１　激光参数的优化

最近,Ruiz等[８９]采用单束高重复频率线偏振飞

秒激光(１０３０nm,５００fs,１MHz)并沿与激光偏振

相垂直的方向移动扫描,在１μm厚度的金属铬膜

表面上实现了大面积高规整性一维周期条纹结构的

制备,相应的扫描电子显微(SEM)结果如图１(a)所
示,其中结构周期为Λ＝９１０nm,排列方向与入射

激光偏振相垂直,制备效率为φ＝１．５cm２/min.另

外,Oktem等[９０]报道利用单束高重复频率线偏振飞

秒激光(１０３０nm,１００fs,１MHz)在５０nm厚度的

钛膜表面上实现了高规整性周期条纹结构产生,结
果如图１(b)所 示,其 中 结 构 周 期 为 Λ＝６００~
９００nm(依赖于膜层厚度),排列方向与入射激光偏

振相平行.作者分析认为激光作用区域内各点之间

相互独立和缺乏有效自修复功能是造成亚波长条纹

结构不规则分布的主要原因.因此,他们提出利用

非局域化的正反馈激发机制和局域化的负反馈调节

机制来提高亚波长周期条纹结构的规整性.这里所

谓的 非 局 域 正 反 馈 机 制 是 指 在 光 斑 尺 寸(D ＜
１０μm)照射区域内,任意位置处的光场分布实际上

与其他位置处的散射和入射场叠加密切相关,从而

造成整个光照射区域内各点之间的相互关联;局域

化负反馈机制是指在形成结构过程中,结构深度或
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氧化层厚度增加到一定值时其形貌不再随激光累积

而变化.

２．２　材料性质的选择

最近,Gnilitskyi等[９１]将单束高重复频率线偏

振飞秒激光(１０３０nm,２１３fs,６００kHz)通过扫描阵

镜系统聚焦照射在钼膜、钛膜、金膜、铜、铝和不锈钢

等多种金属材料上,分析比较了其中亚波长周期条

纹结构的产生效果.研究表明,高规整性条纹结构

仅在钼膜、钛膜和不锈钢三种金属表面得以实现,结
构周期分别为Λ＝８４５,７３７,９０１nm,排列方向均与

入射激光偏振相垂直,结果如图１(c)所示.该方法

的制备速率较快为φ＝３．５cm２/min,比传统光刻技

术小一个数量级.不仅如此,作者还通过引入结构

方向角色散量来量化表征其空间排列规整性.针对

上述三种材料表面周期结构计算获得的方向角色散

量均小于δθ＝１０°,且金属钼表面的结构规整性最

佳,约为δθ＝５．３°.同时,作者分析认为金属表面等

离激元波传播长度(与材料和激光波长有关)是影响

亚波长条纹结构规整性的关键因素.若表面等离激

元波的传播长度小于２０μm,则可形成高规整性亚

波长结构;并且传播长度越短,亚波长结构的规整性

就越高.相应的计算结果表明,波长较短的蓝色和

近紫外飞秒激光能够在大多数金属表面诱导产生高

规整性的亚波长周期条纹结构.

图１ 单束线偏振飞秒激光在不同金属表面诱导产生的一维高规整性周期条纹结构.

(a)１μm厚铬膜[８９];(b)５０nm厚钛膜[９０];(c)３００nm厚钼膜[９１]

Fig敭１ HighＧregularoneＧdimensionalperiodicripplestructuresobtainedonseveralmetalsurfacesusinglinearlypolarized

singleＧbeamfemtosecondlaserincidence敭 a １μmchromiumfilm ８９   b ５０nmtitaniumfilm ９０   c ３００nm

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　molybdenumfilm ９１ 

２．３　加工环境的改变

最近,本课题组的 Wang等[９２]在高真空环境下

利用单束线偏振飞秒激光(８００nm,５０fs,１kHz)经
透镜聚焦在２５nm厚度的金属铬膜上,来提高表面

亚波长周期条纹结构形成的规整性.研究结果表

明,在给定光照和扫描条件下,当真空腔中的空气压

强降低至P＝１．０×１０－４Pa时,铬膜表面出现高规

整性的平行沟槽结构,其中排列方向与入射激光偏

振相垂直,结构周期为 Λ＝３６０nm,刻槽宽度为

w＝１５０nm,深度为h＝１２０nm,如图２(a)所示.需

图２ 单束飞秒激光在１．０×１０－４Pa真空环境下在２５nm厚度铬膜表面产生的一维高规整性周期条纹结构[９２].
(a)采用透镜聚焦;(b)采用柱透镜聚焦

Fig敭２ HighlyregularoneＧdimensionalperiodicripplestructureson２５nmCrfilmbylinearlypolarizedsingleＧbeamfemtosecond

laserbeamundervacuumconditionof１敭０×１０－４Pa ９２ 敭 a Focusingwithaconvexlens  b focusingwithacylindricallens
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要强调的是,此时结构周期不仅远小于传统空气环

境中的结果,而且结构周期在整个光斑和扫描区域

内均保持一致,尽管入射飞秒光强为空间高斯分布.
相比于文献[９０Ｇ９１],该方法制备获得的结构规整性

不受扫描方向和光斑尺寸的影响.不仅如此,作者

还通过采用柱透镜线聚焦方式实现了大面积高规整

性亚波长周期条纹结构的产生,如图２(b)所示.基

于加工样品表面拉曼信号的测量与分析,作者认为

在真空环境下能够有效避免材料表面氧化和空气等

离子体的热干扰,这是提高亚波长周期条纹结构均

匀和规整性的主要原因.

２．４　时间延迟双光束作用

最近,本课题组的郑昕等基于延迟时间可调的双

束飞秒激光,提出利用调控材料表面瞬间非平衡态物

理特性来提高亚波长周期条纹结构的规整性.具体

实验过程为:首先将从钛宝石激光器输出的单束线偏

振飞 秒 激 光(８００nm,５０fs,１kHz)经 过 钒 酸 钇

(YVO４)双折射晶体后,获得空间上共线传输、偏振方

向相互垂直、并具有特定延迟时间(Dt＝１．２ps)的双

束飞秒激光,然后将其通过柱透镜聚焦在金属钨表

面,制备获得了高规整性分布的一维亚波长周期条纹

结构.研究发现,当双束飞秒激光的能量比值接近

R＝１∶３或３∶１时,则在光照区域内容易形成大面积的

高规整性条纹结构,如图３(a)所示,其中结构周期为

Λ＝５００nm,结构排列与大能量光束的偏振方向相垂

直.参照文献[９１],计算获得的结构方向角色散量为

δθ＝４．３°,小于目前文献报道的所有情况,如图３(b)所
示.该结果不仅证实了双束延时飞秒激光对于提高

亚波长周期条纹结构规整的有效性,而且发现了激光

能量之比所起的关键作用.

图３ 双束延时飞秒激光在金属钨表面产生的大面积高规整性周期条纹结构.(a)结构形貌;(b)结构方向角色散量δθ
Fig敭３LargeＧareahighＧregularoneＧdimensionalperiodicripplestructuresformedontungstensurfaceusingtemporally

delayeddoublefemtosecondlaserbeamswithorthogonalpolarizations敭 a Structuralmorphology  b calcualted
　　　　　　　　　　　　　　dispersionδθinthestructureorientationangle

３　共线延时飞激光对亚波长周期结构
空间周期的动态调控
本课题组的王瑞平[９３]最近通过实验研究发

现,单束蓝色飞秒激光(４００nm,５０fs,１kHz)在金

属钼表面制备的一维条纹结构容易产生空间分裂

和断裂现象,从而严重影响了结构的整体规整性.
为了解决该问题,作者采用共线传输、偏振方向平

行、延迟时间可调和具有不同中心波长的双束飞

秒激光(４００nm、８００nm,５０fs,１kHz)聚焦照射在

金属钼表面,其中强度低于材料烧蚀阈值的近红

外(λ＝８００nm)飞秒激光先入射在样品表面.实

验结果 发 现,在 双 束 飞 秒 激 光 延 迟 时 间 为 Dt＝
１０ps时,金属钼表面可以形成规整的条纹结构分

布,相应的结构周期为Λ＝２８０nm,排列方向与激

光偏振相垂直,如图４(a)所示;当延迟时间增至

Dt＝１００ps时,激光诱导产生的条纹结构周期减

小一半为Λ＝１４０nm,即从低空间频率转化成高

空间 频 率 类 型,但 结 构 排 列 方 向 保 持 不 变,如
图４(b)所示;若继续增加延迟时间至Dt＝１５０ps,
则金属钼表面再次形成类似于单束光作用形成的

准周期性条纹结构.实验测得条纹结构周期随双

束激光延迟时间的演化曲线如图４(c)所示.相对

于单束飞秒激光作用情况,双色延时飞秒激光诱

导产生亚波长结构的规整性得到了明显提升,并
且通过改变双束激光的延迟时间实现了条纹结构

周期的互相转化.
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图４ 双色延时飞秒激光在金属钼表面诱导产生的亚波长周期条纹结构[９３].
(a)Dt＝１０ps和(b)Dt＝１００ps时的结构形貌;(c)结构周期随双束激光延迟时间的变化关系

Fig敭４OneＧdimensionalsubwavelengthperiodicripplestructuresformedonMolybdenumsurfaceusingtemporallydelayed

doublefemtosecondlaserbeamswithdifferentwavelengths ９３ 敭 a  b Structuralmorphologyatthetimedelayof
Dt＝１０psand Dt＝１００ps respectively  c variationofthestructureperiodasfunctionofthetimedelaybetween
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　doublelaserbeams

４　共线延时飞秒激光对亚波长周期结
构方向的动态调控
在单束飞秒激光作用的实验中,虽然亚波长周

期结构的排列方向可以通过入射激光偏振方向的改

变获得调协,但这种方法实际上是基于材料“稳态”
情况而操作,因此根本没有涉及其中的超快动力学

过程,从而无法实现对结构形成形貌及其他特征的

有效改善.接下来,将重点介绍利用共线延时双束

和三束飞秒激光在材料“超快非平衡态”情况下,对
亚波长周期条纹结构排列方向进行灵活调控的研究

进展,并且揭示其中的新现象,新机理.

４．１　对金属表面周期结构方向的动态调控

Bonse等[５４,９４]实验研究了偏振方向垂直的双束

飞秒激光在同时照射(Dt＝０ps)情况下,在金属钛

材料表面诱导亚波长周期条纹结构的情况,结果表

明,此时形成结构方向实际上是由双束飞秒激光的

相干叠加作用来决定,并随双束飞秒激光能量比发

生改变.最近,本课题组的赵波[９５]采用能量相同、
共线传输和不同线偏振的双束飞秒激光(８００nm,

５０fs,１kHz)经物镜聚焦照射在单晶铜表面,分析

研究了周期条纹结构排列方向在双束激光延迟时间

Dt＝０~６０ps范围的动态演化过程[９５].在双束激

光线偏振方向夹角为θ＝４５°的情况下,实验观测到

了Dt＝０ps时表面周期条纹结构的形成情况,如图

５(a)所示,其中结构方向的倾斜角(α＝２６°)约为双

束激光线偏振方向夹角(θ＝４５°)的一半值,也即结

构方向与双束激光偏振夹角的角平分线方向相垂

直.当改变其中一束激光线偏振方向时,所形成的

结构方向也将发生变化,但它始终为激光偏振方向

夹角的一半.
实验中通过逐步增加双束激光的延迟时间,获

得了表面周期结构方向倾斜角随延迟时间的演变过

程,结果如图５(b)所示,其中包含三个不同的变化

过程:即在延迟时间Dt＜１２ps范围内结构方向倾

斜角出现周期性振荡行为;当延迟时间Dt＞１２ps时

结构方向倾斜角出现单调衰减行为;当延迟时间增

至Dt＝４０ps时结构方向倾斜角趋近于零并保持稳

定,此时结构方向与滞后入射的飞秒激光线偏振方

向相垂直.事实上,针对实验结果在延迟时间Dt＜
１２ps范围内的振荡行为,可通过一个简谐振动函数

就能够获得较好拟合,从而获得该条件下结构方向

倾斜角随延迟时间振荡变化的最大幅度为Dα＝９°,
振荡频率为f＝０．５６THz.

此外,作者还研究了双束激光的线偏振方向夹

角和脉冲时间宽度对亚波长周期条纹结构方向倾斜

随延迟时间演变过程的影响.当双束激光偏振夹角

从θ＝７０°减至θ＝３０°时,结构方向倾斜角均出现类

似的周期振荡和单调衰减行为,但在延迟时间Dt＜
１２ps范围内,结构方向倾斜角的振荡幅度从Dα＝
１４°减至Dα＝７°,振荡频率在f＝０．４８~０．６THz范

围内变化;在延迟时间Dt＞１２ps范围内,结构方向倾

斜角的衰减速率随偏振夹角增大而变快;当延迟时间

大于Dt＝４０ps时,结构方向倾斜角全部趋近于零.
在双束激光偏振夹角为θ＝４５°情况下,当脉冲时间宽

度增加至τ＝１ps时,结构方向倾斜角仍然出现了周

期振荡和单调衰减行为,但此时其振荡频率和幅值分

别减至Dα＝５°和f＝０．３THz;若脉冲时间宽度继续

增加至τ≥１０ps,则结构方向倾斜角无振荡行为出

现,仅发现其随延迟时间增加的单调衰减行为.相关

的理论分析认为,这种结构方向倾斜的振荡行为是由

先入射飞秒激光在金属表面激发非平衡物理过程,其
中包括瞬态折射率光栅、相干声学声子和晶格硬化等

效应,然后对滞后入射飞秒激光非共线激发的表面等

离激元波进行调控而产生.该研究不仅提供了一种
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图５ 双束飞秒激光在单晶铜表面诱导亚波长周期条纹结构随延迟时间的演变过程[９５],

其中两束激光偏振方向的夹角为θ＝４５°.(a)在零延时情况的结构形貌;(b)结构方向倾斜角随延迟时间的变化曲线

Fig敭５Temporalevolutionofthesubwavelengthperiodicripplestructuresformedoncoppersurfaceusingtemporallydelayeddouble

femtosecondlaserbeams withthepolarizationintersectionangleofθ ＝４５° ９５ 敭 a Structural morphologyat
　 zerotimedelayincidence  b measuredtimeＧdelaydependentslantwiseorientationangleofthestructures

诊断记录飞秒激光作用超快动力学过程的新方法,而
且为有效调控微纳米结构制备提供了新思路[９５].

４．２　对半导体表面周期结构方向的动态调控

类似于单晶铜情况,本课题组的 He等[９６Ｇ９７]采

用不同线偏振方向的双束飞秒激光(８００nm,５０fs,

１kHz)聚焦在半导体４HＧSiC表面,分析研究了亚

波长周期条纹结构方向随延迟时间的演变过程.图

６(a)所示为双束飞秒激光在偏振方向夹角为θ＝
３０°、延迟时间为Dt＝０ps的情况下,材料表面形成

的亚波长周期条纹结构,相应的结构方向倾斜角为

α＝θ /２≈１８°.图６(b)给出了在双束激光线偏振方

向夹角为θ＝３０°时,４HＧSiC材料表面亚波长条纹

结构方向倾斜角在延迟时间Dt＝０~１００ps范围内

的演变过程.不同于单晶铜情况,此时结构方向倾

斜角随延迟时间没有表现出周期性的振荡行为,而
是仅为单调衰减变化趋势.当双束激光延迟时间从

Dt＝０增至Dt＝２０ps时,实验测得结构方向倾斜

角从α＝１８°减小至α＝１３．５°.若继续增加延迟时间

Dt,则结构方向倾斜角始终保持约为αconst＝１３．５°,
这明显不同于单晶铜表面的实验结果(即α＝０°).
作者通过数学拟合获得的结构方向倾斜角衰减时间

常数为τ１＝６．２ps.该研究还发现了在不同线偏振

方向夹角情况下,结构方向变化的时间衰减常数几

乎保持相等(τ１＝６．１~６．６ps).

图６ 偏振夹角为θ＝３０°的双束延时飞秒激光在４HＧSiC表面诱导亚波长周期条纹结构随延迟时间的

演化过程[９６Ｇ９７].(a)在零延迟照射时结构形貌;(b)条纹倾斜角随延迟时间的变化曲线

Fig敭６Temporalevolutionofthesubwavelengthperiodicripplestructuresformedon４HＧSiCsurfaceusingtemporallydelayed

doublefemtosecondlaserbeamswiththepolarizationintersectionangleofθ＝３０° ９６Ｇ９７ 敭 a Structuralmorphologyat
　　zerotimedelayincidence  b measuredtimeＧdelaydependentslantwiseorientationangleofthestructures

　　随后,作者分析认为上述表面结构方向的改变

行为实质上是来源于先入射飞秒激光在材料表面激

发的瞬态折射率光栅,对滞后入射飞秒激光非共线

激发表面等离激元波的调控作用.但由于金属与半

导体材料在性质上存在区别,因此飞秒激光作用过

程中的超快物理现象也不尽相同.对于４HＧSiC材

料而言,当延迟时间为 Dt＝０~２０ps时,材料中

Auger复合效应的存在使得先入射飞秒激光激发的

载流子浓度快速减小,从而导致其引发的瞬态折射率

光栅效应急剧减弱,并对滞后入射飞秒激光非共线激
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发表面等离激元波的调控作用也快速单调变化,最终

使得结构方向的倾斜角出现快速单调减小行为.在

延迟时间Dt＞２０ps情况下,材料中Auger复合效应

消失和４HＧSiC材料较小热导率将会使得瞬态折射率

光栅的热弛豫衰减过程变缓,并对滞后入射激光非共

线激发表面等离激元波的调控行为变得微弱,从而导

致结构方向倾斜角维持在一个非零值附近.
不仅如此,作者还采用偏振方向不同的三束延

时飞秒激光,分析研究了４HＧSiC材料表面周期结

构产生情况[９８].其中三束飞秒激光线偏振方向互

不相同,它们之间的夹角分别为θ１＝θ２＝３０°,每两

束激光之间的延迟时间分别为Δt１＝１０ps和Δt２＝
４２ps.典型实验结果如图７(a)所示,此时材料表面

形成条纹结构的规整性得到了显著提高,其空间周

期增至约Λ＝６８０nm,排列方向与三束飞秒激光的

偏振方向既不垂直也不平行.图７(b)~(c)分别给

出了延迟时间为Dt１＝１０ps和６０ps的情况下,周
期结构方向随延迟时间Dt２＝０~６０ps的演变过程.
进一步的分析认为,此时周期结构方向的变化机理

同样是基于先入射飞秒激光引发瞬态折射率光栅,
并对滞后入射激光非共线激发表面等离激元波进行

动态调控的结果.

图７ 偏振夹角为θ1＝θ２＝３０°的三束飞秒激光在４HＧSiC表面诱导亚波长周期条纹结构随延迟时间的演化过程[９８].

(a)在Δt１＝１０ps,Δt２＝４２ps情况下形成的条纹结构形貌;(b)在Δt１＝１０ps;(c)Δt１＝６０ps情况下条纹倾斜角随延

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　迟时间Dt２ 的变化曲线

Fig敭７Temporalevolutionofthesubwavelengthperiodicripplestructuresformedon４HＧSiCsurfaceusingtemporally
delayedthreefemtosecondlaserbeamswiththepolarizationintersectionanglesofθ１＝θ２＝３０° ９８ 敭 a Structural
morphologyatΔt１＝１０psandΔt２＝４２ps  b  c measuredtimeＧdelaydependentslantwiseorientationangleofthe
　　　　　　　　　　　　structuresatΔt１＝１０psandΔt１＝６０ps respectively

５　共线延时飞秒激光制备多类型二维

亚波长周期阵列结构
目前,金属表面二维周期微结构可利用飞秒

激光交叉直写和多束干涉等方法来获得[８７Ｇ８８],但
通常情况下这些结构周期和单元尺寸为微米量

级,难以满足纳米光子器件的制备和应用需求.
本小节将重点介绍本课题组在利用延时飞秒激光

调控制备多类型二维亚波长周期阵列结构方面取

得的研究进展.

５．１　在金属表面调控制备二维亚波长圆包、三角形

和菱形周期阵列结构

实验中,将从钛宝石激光器输出的单束飞秒激

光(１kHz,８００nm,５０fs)通过钒酸钇双折射晶体

后,产生偏振方向相互垂直且有特定延迟时间(Dt＝
１．２ps)的双束共线传输飞秒激光,它们经柱透镜聚

焦后垂直照射在块体金属钨表面.当入射激光总能

量为E＝０．２１mJ,能量比为R＝１∶３,扫描速度为

v＝０．０３mm/s时,制备获得了高规整分布的二维

圆包状周期阵列结构[９９Ｇ１００],如图８(a)所示.其中两

个周期排列方向分别垂直于双束飞秒激光的线偏振

方向,结构周期均为Λ＝５６０nm,单元直径约为d＝
３２０nm,结构深度约为h＝１５０nm.基于光学反射

谱测量实验发现这种结构在近红外λ＝０．７~２μm
波段范围具有明显减反射(或者吸收增强)效应.特

别是在波长λ＝１３２０nm位置处出现了一个反射极

小值,这可能与二维周期结构引起的表面波共振激

发有关.不仅如此,实验研究还发现,当双束激光延

迟时间增至Dt＝１３０ps时,二维周期结构单元的几

何形貌将转变为立方柱状,其中沿一个排列方向的

空间周期缩小约一半值,同时二维结构的规整性也

变差;若延迟时间增至Dt＝１６０ps时,二维周期结

构开始消失,取而代之的是不规则分布的传统一维

条纹结构.
另外,实验中如果将样品位置移至光束焦点前

０．２mm处,并在延迟时间Dt＝１．２ps、总能量E＝
０．１８mJ、能量比R＝１∶１的条件下,可制备获得二维

分 布 的 高 规 整 三 角 形 周 期 阵 列 结 构[９９,１０１],如
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图８(b)所示.该结构可看作是由三组排列方向不

同的一维亚波长周期刻槽结构在空间上叠加形成.
其中在三个不同方向上的结构排列周期均为Λ＝
６１０nm,刻槽宽度为w＝１３０nm,结构深度为h＝
１００nm,三角形结构单元的边长为l＝４８０nm.或

者说,顶点相邻的六个三角形结构可以组成一个类

蜂窝状(正六边形)图案.同样地,实验测得这种结

构在近红外λ＝０．７~２μm波段范围内也具有明显

的减反射(吸收增强)效应.但与圆包状结构相比

较,其反射极小值对应的波长位置(λ＝１０００nm)发
生了蓝移.不仅如此,利用延迟时间为Dt＝５ps的

双束飞秒激光在金属钨表面还获得了高规整分布的

二维菱形周期阵列结构[９９],如图８(c)所示.显然,
该结构是两组排列方向互成１２６°的一维亚波长周

期条纹结构在空间上交叉叠加形成,但它们的排列

方向既不垂直也不平行于两束激光的线偏振方向,
其中每个菱形结构单元的边长约为l＝６６０nm,排
列周期均为Λ＝７６０nm.

图８ 偏振方向垂直的双束延时飞秒激光在金属钨表面形成的二维周期阵列结构.(a)圆包状[１００];(b)三角形[１０１];(c)菱形[９９]

Fig敭８ VarioustypesoftwoＧdimensionalperiodicstructurearraysontungstensurfaceusingtemporallydelayeddouble

femtosecondlaserbeamswithorthogonalpolarizations敭 a Sphericalcap １００   b triangular １０１   c rhombus ９９ 

　　通过总结分析,可以确定双束飞秒激光的能量

密度和能量比是造成材料表面阵列结构形貌不同

的主要因素.不同构型结构的形成均与双束飞秒

激光激发材料超快动力学过程之间的关联耦合作

用密切相关.二维圆包状周期阵列结构是由双束

飞秒激光在材料表面各自激发瞬态折射率(温度)
光栅并随后发生关联而形成.而在二维三角形周

期阵列结构形成过程中,在先入射飞秒激光激发的

瞬态折射率光栅调制作用下,滞后入射的飞秒激光

通过非共线激发方式产生两组新的表面等离激元

波,从而形成三角形周期阵列结构.

５．２　在金属表面调控制备二维亚波长椭圆状周期

阵列结构

最近,本课题组的Cong等[１０２]在实验上采用

两束偏振方向垂直和中心波长不相同的飞秒激光

(８００nm,４００nm,５０fs,１kHz)共线延时聚焦照

射,在块体金属钼表面获得了高规整性二维椭圆状

周期阵列结构[１０２],如图９(a)所示,其中结构周期

分别为Λ∥＝６１６nm 和Λ⊥＝２３６nm.二维亚波

长椭圆状周期阵列结构排列方向可通过改变飞秒

激光偏振特性获得调控.另外,研究发现,该类型

结构在双束激光延迟时间Dt＝－３０~２００ps(正延

迟时间代表长波长激光先入射)范围内均可形成,
且结构规整性在Dt＝１０ps时达到最优.实验测得

随着延迟时间的增加,结构周期呈现减小和增加的

相反趋势,如图９(b)、(c)所示.值得注意的是,两
个结构周期分别在延迟时间 Dt＝８０~１４０ps和

Dt＝３０~６０ps范围内出现突然减小现象,从而表

明双束飞秒激光的作用过程发生了某种程度的关

联耦合.
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图９ 偏振垂直的双色延时飞秒激光在金属钼表面诱导形成的二维椭圆状周期

阵列结构[１０２].(a)结构形貌;结构周期在(b)水平和(c)垂直方向上随延迟时间的变化曲线

Fig敭９TwoＧdimensionalellipticalＧshapedperiodicstructurearraysformedonmolybdenumsurfaceusingtemporallydelayed

twoＧcolorfemtosecondlaserbeamswithorthogonalpolarizations １０２ 敭 a Surfacemorphology  b  c measured
　　　　　　timeＧdelaydependentstructureperiodintheverticalandhorizontaldirections respectively

５．３　在金属表面调控制备二维亚波长条纹Ｇ颗粒复

合结构

最近,本课题组的秦婉婉等人采用单束线偏振

的蓝色飞秒激光(４００nm,５０fs,１kHz)经物镜聚焦

垂直照射在单晶铜表面,观测到了二维亚波长的条

纹Ｇ颗粒复合结构[１０３],如图１０(a)所示.其中每条

平行沟槽内均存在周期性排布的纳米颗粒链,条纹

分布 周 期 为 Λ＝２７０nm,沟 槽 宽 度 约 为 w ＝
１１５nm,颗粒分布周期约为 Λ＝２００nm,颗粒直径

约为d＝１３０nm.为了进一步加强这种结构类型

的形成,作者利用共线延时照射的不同波长飞秒激

光经物镜聚焦在单晶铜表面,其中圆偏振的近红外

飞秒激光(λ＝８００nm)先入射,线偏振的蓝色飞秒

激光滞后入射.在时间延迟为Dt＝２８ps、激光通

量F８００＝０．０４J/cm２ 和F４００＝０．１J/cm２ 条件下,获
得了如图１０(b)所示的实验结果.与单束蓝色飞秒

激光作用结果相比较,此时沟槽内纳米颗粒的构型

更加接近圆形,且其排列周期和颗粒直径均获得减

小.图１０(c)~(f)分别给出了滞后入射的蓝色飞秒

激光在不同通量时,表面复合结构中沟槽宽度 w、
颗粒直径d、周期Λp和周期与直径的比值Λp/d 等

参数随先入射近红外飞秒激光通量的变化曲线.作

者分析认为在二维亚波长条纹Ｇ纳米颗粒复合结构

产生过程中,条纹结构是由入射激光与材料表面等

离激元波相互干涉而形成,而纳米颗粒主要是由在

材料表面周期性烧蚀去除过程中刻槽内金属纳米液

图１０ 单束和双色延时飞秒激光在金属铜表面诱导形成的二维亚波长条纹Ｇ纳米颗粒复合结构[１０３].(a)单束蓝色飞秒激

光作用结果;(b)双色延时飞秒激光作用结果;(c)~(f)沟槽宽度w、颗粒直径d、颗粒周期Λp、颗粒周期与直径比值

　　　　　　　　　　　　　Λp 等参数随先入射激光通量的变化曲线.

Fig敭１０TwoＧdimensionalsubwavelengthrippleＧparticlehybridstructuresformedonthecoppersurfacesusingdifferent

femtosecondlasers １０３ 敭 a Resultofsinglebluefemtosecondlaserbeam  b resultoftwoＧcolortemporally
delayedfemtosecondlaserbeams敭 c Ｇ f measuredgroovewidthw particlediameterd particlespacingΛp and

　　spacingＧtoＧdiameterratioΛp dofthestructureasafunctionoftheinfraredfemtosecondlaserfluence
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柱在PlateauＧRayleigh不稳定性作用下发生有序断

裂而形成.先入射的圆偏振近红外飞秒激光可以通

过调控金属表面的瞬态物理性能,实现对二维复合

结构形貌特征的动态调控.

６　结束语

本文重点论述了飞秒激光诱导材料表面亚波长

周期表面结构过程中形貌规整性差、结构单一、调控

手段不灵活、制备效率低等问题的解决方法.在单

束飞秒激光照射情况下,通过设置扫描方向、限制光

斑尺寸、选择特性材料和引入高真空加工环境等方

法显著提高了一维亚波长周期条纹结构在金属薄膜

表面形成的规整性;在偏振垂直的双束延时飞秒激

光照射情况下,通过严格控制激光脉冲能量比在块

体金属钨表面制备获得前所未有的高规整一维亚波

长周期条纹结构;在偏振平行的双色飞秒激光照射

下,通过改变延迟时间实现了金属钼表面一维亚波

长周期条纹结构周期在高和低空间频率内的转化;
利用偏振垂直的双束延时飞秒激光在金属钨表面制

备获得了具有不同形貌特征(圆包状、三角形、菱形)
二维亚波长周期阵列结构,并通过改变激光能量密

度和能量配比实现了结构形貌的互相转化;同时利

用双色延时飞秒激光分别在金属钼和铜表面制备形

成了二维亚波长椭圆周期阵列和条纹Ｇ纳米颗粒复

合结构,并实现了对其分布周期、单元尺寸等结构参

数的灵活调控;另外,在利用共线延时飞秒激光束调

控制备周期表面结构的同时,还发现了材料中的晶

格硬化、非热声学声子激发、瞬态折射率形成、表面

等离激元波非共线激发、PlateauＧRayleigh不稳定性

等一系列超快物理现象.目前采用柱透镜聚焦方式

将飞秒激光诱导周期表面结构的制备效率提高到了

接近工业化生产水平.
总之,尽管说飞秒激光诱导亚波长周期表面结

构在形貌特征、排列分布、空间周期和制备效率等方

面已经获得了一定程度的控制产生,但相应的超快

动力学过程和物理机制仍缺乏统一认识.特别是,
当采用皮秒时间延迟多束飞秒激光照射时,如何全

面和深刻理解其中多个光Ｇ物质作用动态过程之间

的关联与耦合,包括表面等离激元在金属非平衡状

态下的激发与调控,及其后续能量弛豫对表面微纳

结构产生的影响等,均是未来需要深入探索和解决

的科学问题.另一方面,如何利用飞秒激光在金属

表面实现微纳结构的多维度、多类型、高效率和高质

量构建,仍然是这一研究领域有待解决的关键技术

问题.我们相信针对上述问题研究呈现出的新现象

和新规律不仅将会极大丰富激光与物质作用的研究

体系,而且也将有助于解决当前普遍存在的加工效

率和加工精度之间的固有矛盾,从而引发人们对飞

秒激光微纳制造手段之精彩、发展潜力之深远的

惊叹!
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