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飞秒激光在硅表面诱导微结构
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摘要　利用飞秒激光直写加工平台，对飞秒激光脉冲与半导体硅材料相互作用进行了研究。在不同的激光功率和

脉冲数作用下，通过定点辐照和扫描方式在硅表面进行微结构诱导。用扫描电子显微镜对表面诱导结构进行表

征，实验发现激光功率和脉冲数影响诱导微结构的形貌和周期，并发现诱导得到的周期性条纹结构的取向与诱导

激光的偏振方向有关，通过调整激光的偏振方向可以有效地控制结构的取向。通过扫描的方式，可以在硅材料表

面制备排列规则的周期结构。依据实验结果，分析了脉冲数对周期性条纹结构周期变化的影响。研究结果为硅材

料表面微结构加工提供了参考。
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１　引　　言

激光可以在金属、电介质和半导体等材料上制

备出周期性表面微结构［１－４］。材料表面微结构的形

貌和周期也因材料、光源和辐照参数的不同而多种

多样。飞秒激光在材料表面制备出的微结构在很多

方面都已经表现出潜在的应用性：对光吸收效率的

提高［５－６］、对材料发光效率的增强［７］、对材料光热转

换效率的改善［８］。同时飞秒激光制备材料表面微结

构在光电子、热辐射源和生物光学器件等方面都将

表现出一定的应用价值。本文利用飞秒激光直写加

工平台，研究了飞秒激光脉冲与半导体硅材料的相

互作用并分析了脉冲数对周期性条级结构周期变化

ｓ１１４００２１
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的影响。

２　实验结果与讨论

实验采用Ｔｉ∶Ｓａｐｐｈｉｒｅ激光系统输出激光的脉

冲宽度为１２０ｆｓ，中心波长为８００ｎｍ，重复频率为

１～１０００Ｈｚ，脉冲能量在０～６００ｍＷ 可调，脉冲数

目通过机械快门控制并通过物镜聚焦到样品表面。

对Ｓｉ进行了不同脉冲数目的定点辐照和扫线实验研

究。实验均在大气中进行，采用电荷耦合器件（ＣＣＤ）

实时观测实验过程。实验过程中和实验后分别采用

Ｎｉｋｏｎ光学显微镜与场发射扫描电镜（ＳＥＭ）对飞秒

激光作用样品表面进行微观形貌分析。

采用５×聚焦物镜，将单脉冲能量为１８μＪ的飞

秒激光脉冲聚焦在样品表面，图１给出了２个脉冲

作用后的结果。从图１中可以观察到纳米粒子，纳

米粒子的直径在５０～１００ｎｍ。纳米粒子的形成经

分析是由冲击波造成的［９］，当作用在硅表面的飞秒

激光能量高于硅的切削阈值时，多光子离化和碰撞

离化作用导致硅表面形成等离子体薄层，后续的激

光与表面等离子体相干，电子能量突然释放会在激

光辐照区域形成冲击波，冲击波向各个方向传播，向

材料内部压缩固体硅，向材料外部压缩空气，热融化

和爆炸性的沸腾同时发生在激光辐照区域，高压的

冲击波令融化的液体向周围喷溅［１０］。冲击波不断

膨胀的过程中其波前的压力会逐渐减小至与周围气

体压力一致，这样空气会再次流回上述冲击波传输

区，在回流的过程中把一些已经冷却的纳米液滴拖

回激光辐照区域从而在激光辐照区域表面形成纳米

粒子。

图１ 单脉冲能量为１８μＪ条件下，２个脉冲诱导Ｓｉ材料

表面结构的扫描电镜图

Ｆｉｇ．１ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅＳｉｓｕｒｆａｃｅａｆｔｅｒｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ

ｗｉｔｈｓｉｎｇｌｅｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙｏｆ１８μＪｗｉｔｈ２ｐｕｌｓｅｓ

当作用在硅表面的脉冲数目增加至１０，可以在

激光辐照区域清晰地观察到条纹结构，如图２（ａ）所

示，同时也可以观察到纳米粒子。观察到的条纹结

构周期大约为７１０ｎｍ，其条纹走向垂直于辐照激光

的偏振方向。这种条纹结构的典型特征是结构周期

略小于入射激光波长。当辐照样品的激光能量密度

在阈值附近或稍大于阈值时，在样品表面可以诱导

出形貌一致，表面平整度较好的条纹周期性结构；而

当辐照样品的能量密度大于烧蚀阈值时，诱导出的

微结构部分会被破坏。

图２ 单脉冲能量为１８μＪ条件下，不同脉冲数目诱导Ｓｉ材料表面结构的扫描电镜图片。（ａ）１０个

脉冲；（ｂ）１００个脉冲（入射激光束的偏振方向在图中用白色箭头标注）

Ｆｉｇ．２ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅＳｉｓｕｒｆａｃｅａｆｔｅｒｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｗｉｔｈｓｉｎｇｌｅｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙｏｆ１８μＪｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｕｌｓｅｎｕｍｂｅｒｓ．

（ａ）１０ｐｕｌｓｅｓ；（ｂ）１００ｐｕｌｓｅｓ（ｄｉｒｅｃｔｉｏｎｏｆｌａｓｅｒｂｅａｍｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｉｓｉｎｄｉｃａｔｅｄｂｙｗｈｉｔｅａｒｒｏｗｓｉｎｔｈｅｆｉｇｕｒｅ）

　　当作用在硅表面的脉冲数目增加至１００时，飞

秒激光在硅材料表面诱导得到的结构如图２（ｂ）所

示，从图中可以明显看出激光辐照区域的直径随着

作用脉冲数目的增加而增大，而在激光辐照区域形

成的条纹结构的周期随作用脉冲数目的增加也发生

了变化，条纹结构的周期减小至６６０ｎｍ。同时可以

ｓ１１４００２２
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明显地对比出不同脉冲数目作用后，形成的条纹结

构的形貌发生了较大的变化。在激光辐照中心区域

的微结构部分被破坏。随着入射激光脉冲数目的增

多，条纹的周期没有明显的变化，但是条纹结构本身

的形貌发生了较大的变化。如图２（ａ）所示，当作用

脉冲数目较少时，条纹结构类似正弦特征波纹，这种

波纹存在明显的熔化特征，峰谷占空比基本为１∶１。

当脉冲数目增加至１００时，看到峰谷的占空比发生

了明显的变化，谷部分只有很细的一条缝，并且明显

的熔化特征基本消失了。

对固体材料表面进行微细扫描刻线是在其表面

制备微结构的另一种微加工方法。本文仍然采用与

上述定点辐照相同的聚焦物镜和脉冲能量在不同的

扫描速度下进行了飞秒激光在半导体硅表面扫描刻

线研究。在实验中选用的扫描速度为２０，１００，２００，

５００μｍ／ｓ。如图３（ａ）所示，在扫描速度为５００μｍ／ｓ

时，在激光扫描区域得到了较均一的条纹结构。随

着扫描速度的增加，在扫描中心区域逐渐出现破坏

的结构，从图３（ｂ）中可以观察到这一趋势，直至中

心区域出现明显的深沟结构如图３（ｄ）所示，这与定

点辐照１００个脉冲作用时辐照中心区域出现结构破

坏的结果保持一致。

图３ 单脉冲能量为１８μＪ条件下，不同扫描速度诱导材料表面结构的扫描电镜图。

（ａ）５００μｍ／ｓ；（ｂ）２００μｍ／ｓ；（ｃ）１００μｍ／ｓ；（ｄ）２０μｍ／ｓ

Ｆｉｇ．３ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅａｍｏｒｐｈｏｕｓａｌｌｏｙｓａｍｐｌｅｉｒｒａｄｉａｔｅｄｂｙｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｓｗｉｔｈｓｉｎｇｌｅｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙ

ｏｆ１８μＪａｔｖａｒｉｏｕｓｔｒａｎｓｌａｔｉｏｎｓｐｅｅｄｓ．（ａ）５００μｍ／ｓ；（ｂ）２００μｍ／ｓ；（ｃ）１００μｍ／ｓ；（ｄ）２０μｍ／ｓ

　　飞秒激光诱导材料表面微结构研究曾利用激光

与表面等离子体相干理论来解释激光在金属、半导

体和电解质表面形成条纹结构的现象。表面等离子

体通常形成在自由电子丰富的金属表面，超短脉冲

激光辐照半导体材料可以诱导半导体向金属转变，

令固态半导体材料直接电离进入等离子体状态，飞

秒激光辐照半导体激发的光学性质由材料中丰富的

热电子决定，而不由固态的半导体本身性质决定。

电子的激发和等离子体的形成以及等离子与激光的

相互作用对激光诱导材料表面微结构起到了重要的

作用。

实验中选用的激光脉冲能量略高于硅的切削阈

值，在飞秒激光辐照区域材料发生熔化和切削，硅材

料呈现金属行为。飞秒激光与金属材料相互作用过

程中，材料处于激发态，电子密度的变化会导致介电

系数的变化，一些研究结果发现周期性条纹结构的

周期有所变化，周期不由常温下材料的参数决定而

取决于材料处于激发态时的参数。文献［１１］曾报道

条纹的周期与辐照条件、材料特性存在关系。激光

在金属表面诱导的结构周期的减小与材料与空气界

面表面电磁波有效折射率的变化存在关系。

对于线偏振激光来说，入射激光与激发的表面
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等离子体相干在材料表面诱导得到的表面光栅的周

期被描述为［１１］

Λ＝
λ

η±ｓｉｎθ
， （１）

式中λ为入射激光的波长，θ为激光的入射角，η＝

犽ｓ／犽狅，η为空气介质界面的表面电磁波有效折射率，

这里犽ｓ为表面等离子体波波数不同于光波数犽狅 ＝

ω／犮，犮是真空中的光速，它们之间满足以下关系：

犽ｓ＝犽狅
ε１ε２

ε１＋ε（ ）
２

１／２

， （２）

式中ε１材料的介电函数，ε２是空气的介电常数（ε２＝

１）。对于表面电磁波要求：

Ｒｅ（ε１）＜０，　 ε１ ＞ ε２ ， （３）

因此只有Ｒｅ（ε１）＜－１的金属材料才能支持表面电

磁波。

通过（１）式可以看出周期性条纹结构的尺寸可

以通过调整入射激光的波长、入射角度，以及有效折

射率来实现。根据（２）式，条纹周期主要取决于飞秒

激光辐照材料表面时激发材料的介电常数的ε１。考

虑电子的碰撞吸收，材料的介电常数可表示为

ε＝１－
ω
２
狆犲

ω（ω＋ｉ狏犲）
， （４）

式中ω
２
ｐｅ＝４π狀ｅ犲

２／犿ｅ＝５．６４×１０
４ 狀槡ｅ，ωｐｅ为等离

子体的频率，ω为入射激光的频率，狏ｅ为电子总的弹

性碰撞频率，狀ｅ为电子密度，犲为电子电荷，犿ｅ为电

子有效质量。ε的实部可表示为

′ε１＝１－
ω
２
ｐｅ

ω
２
＋狏

２
ｅ

． （５）

这里假定电子总弹性碰撞频率狏ｅ＝ω，在实验过程

中随着应用脉冲数目的增多，激光烧蚀区域的直径

增大，这样电子数密度减小，从而等离子体的频率也

会减小，考虑（５）式相当于ε的实部增大，这样通过

（１）式计算得到的条纹结构周期随着应用脉冲数目

的增多而减小，这与实验结果是一致的。由此看来

激光诱导材料表面结构的形成并不决定于材料常态

的物理特性，而由飞秒激光辐照材料后激发的新的

特性决定。

为了分析入射激光偏振方向对激光诱导条纹结

构的影响，调整入射激光的偏振方向与原激光偏振

方向成３０°的夹角，调整后在硅材料表面诱导得到

的表面条纹结构如图４所示。图４（ａ）、（ｂ）分别为

辐照脉冲数为１０和１００的激光诱导的表面条纹结

构。从图４中可以看出，激光辐照后诱导的条纹结

构在偏振方向调整后依然垂直于激光偏振方向。条

纹结构的周期也与偏振方向调整前基本一致，条纹

的进化过程也保持不变，在激光辐照区域也观察到

了纳米粒子和碎片等结构。由此总结激光的偏振方

向仅仅影响激光诱导条纹结构的方向。利用这一关

系，可以通过调节入射激光的偏振方向来控制条纹

结构的取向。

图４ 激光偏振方向改变３０°，激光诱导条纹的扫描电镜图。（ａ）犖＝１０；（ｂ）犖＝１００

Ｆｉｇ．４ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｒｉｐｐｌｅｓｉｎｄｕｃｅｄｂｙｌａｓｅｒｂｙａｄｊｕｓｔｉｎｇｔｈｅｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｄｉｒｅｃｔｉｏｎｔｏ

３０°．（ａ）犖＝１０；（ｂ）犖＝１００

　　研究了高脉冲能量下飞秒激光诱导硅表面结构

的变化情况，当脉冲能量增大到５５μＪ时，入射脉冲

数目大于１００，可以在激光定点辐照区域周围观察

到周期小于入射激光波长的条纹结构，而在激光辐

照区域中心形成了大周期结构。大周期结构的尺寸

在１～２μｍ范围。从图５（ａ）～（ｃ）可以观察到随着

脉冲数目的增加辐照区域的结构发生了明显的改

变，周期略小于入射激光波长的条纹结构逐渐消失，

大周期条纹结构由圆柱逐渐连接在一起有发展成圆

环的趋势，而辐照区域的中心已经明显的形成的深

孔结构，并且深孔的孔壁上可以观察到微结构。
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图５ 单脉冲能量为５５μＪ条件下，不同脉冲数目诱导Ｓｉ材料表面结构的扫描电镜图。

（ａ）１０个脉冲；（ｂ）１００个脉冲；（ｃ）５００个脉冲

Ｆｉｇ．５ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅＳｉｓｕｒｆａｃｅａｆｔｅｒｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｗｉｔｈｓｉｎｇｌｅｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙｏｆ５５μＪｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｕｌｓｅ

ｎｕｍｂｅｒｓ．（ａ）１０ｐｕｌｓｅｓ；（ｂ）１００ｐｕｌｓｅｓ；（ｃ）５００ｐｕｌｓｅｓ

图７ 单脉冲能量为５５μＪ条件下，不同扫描速度诱导材料表面结构的扫描电镜图。

（ａ）２０μｍ／ｓ；（ｂ）１００μｍ／ｓ；（ｃ）２００μｍ／ｓ；（ｄ）２００μｍ／ｓ

Ｆｉｇ．７ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅａｍｏｒｐｈｏｕｓａｌｌｏｙｓａｍｐｌｅｉｒｒａｄｉａｔｅｄｂｙｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｓｗｉｔｈｓｉｎｇｌｅｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙｏｆ

１８μＪａｔｖａｒｉｏｕｓｔｒａｎｓｌａｔｉｏｎｓｐｅｅｄｓ．（ａ）２０μｍ／ｓ；（ｂ）１００μｍ／ｓ；（ｃ）２００μｍ／ｓ；（ｄ）２００μｍ／ｓ

图６ 单脉冲能量为５５μＪ条件下，激光偏振方向改

变３０°，激光诱导条纹的扫描电镜图

Ｆｉｇ．６ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅＳｉｓｕｒｆａｃｅａｆｔｅｒｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｗｉｔｈ

ｐｕｌｓｅｅｎｅｒｇｙｏｆ５５μＪｂｙａｄｊｕｓｔｉｎｇｔｈｅｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ

　　　　　　　ｄｉｒｅｃｔｉｏｎｔｏ３０°

　　若改变入射激光的偏振方向，如图６所示，单脉

冲能量为５５μＪ条件下，激光偏振方向改变３０°，诱

导得到的结构除了方向也随着入射激光偏振方向的

调整而发生了变化，结构的形貌和尺寸都与图５（ａ）

保持一致。在此基础上还进行了线扫描的实验，如

图７所示，与小能量的情况一样，随着扫描速度的增

加，扫描区域形成结构的变化趋势基本不变。随着

扫描速度的增加在扫描中心区域逐渐出现了深沟结

构，同时在扫描区域形成的结构周期变化也与定点

辐照是的变化趋势相同。
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３　结　　论

采用飞秒激光微细加工系统对半导体Ｓｉ材料

表面进行定点辐照与线扫描，研究了飞秒激光在Ｓｉ

表面诱导纳米粒子和条纹结构的变化规律。研究结

果表明，入射激光的偏振方向仅影响条纹的方向，应

用的飞秒激光脉冲能量、脉冲数目均对诱导微结构

的形貌有重要影响。条纹结构的周期小于入射激光

波长，随着脉冲数目的增加周期逐渐减小。对这一

现象进行机理分析，主要由于作用脉冲数目增多，激

光烧蚀区域增大的同时电子数密度减小，最终入射

激光与激发的表面等离子体相干在硅表面诱导得到

的条纹周期减小。而纳米粒子结构的形成则归因于

飞秒激光作用过程中冲击波的作用。飞秒激光诱导

硅材料表面微结构的形成不决定于材料常态的物理

特性而由飞秒激光辐照材料后激发的新的特性决

定。
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