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摘要　飞秒激光诱导金属表面周期性自组织微纳米条纹结构,在调控热辐射源、摩擦、超亲水性、超疏水性和打标

等方面具有广泛的应用前景.研究了８００nm飞秒激光诱导金属钨表面周期性自组织结构的形成规律和形成机

理.采用Sipe干涉模型和有限时域差分法,仿真了第１个飞秒激光脉冲刻蚀后随机粗糙表面引起的激光电磁场能

量表面分布和第２０个脉冲后低空间频率条纹结构引起的激光电磁场能量表面分布.揭示了低空间频率条纹与高

空间频率条纹的形成机理,考察了表面微观形貌的演化和条纹周期随着脉冲增多而递减的现象.
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１　引　　言
激光诱导表面周期性自组织条纹结构(LIPSS)具有在调控热辐射源、摩擦、超亲水性、超疏水性、彩色打

印和防伪等方面的应用前景.飞秒激光诱导表面周期性自组织结构显示出小于激光波长的微纳米周期和广
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泛的应用,是目前飞秒激光与物质相互作用研究的热点之一[１Ｇ４].自组织条纹结构具有空间周期和方向等特

征.空间周期可分为低频空间周期(空间周期接近于激光波长)和高频空间周期(空间周期小于激光波长的

一半)[５].条纹方向主要分为垂直于激光线性偏振方向和平行于激光线性偏振方向.对于低频空间周期自

组织条纹,目前被广泛接受的形成机理是Sipe等[９Ｇ１０]提出的激光与表面散射电磁波的干涉模型.Sipe模型

已经被用于解释金属[１１]、半导体[１２]和绝缘体材料[１３]的表面周期性自组织条纹的形成.Sipe模型描述了材

料的薄粗糙表层(表层厚度远小于入射光波长)引起的入射平面波在材料表面的电磁场能量的不均匀分布,
电磁场能量分布决定了周期性自组织条纹的形成.虽然Sipe干涉模型能够解释大部分低空间频率条纹的

形成,但是在Sipe干涉模型的推导过程中使用了近似和简化公式,降低了Sipe模型精度.例如:在Sipe干

涉模型的推导中,粗糙表面的散射电磁波分为纵向分量和横向分量,纵向分量采用变分原理求得近似解,而
横向分量采用微扰级数近似法求解[８].Sipe干涉模型在解释半导体表面自组织条纹形成时采用辐射残余,
而在解释金属表面自组织条纹形成时采用表面等离子激元[８]理论.在大部分金属表面上可以用激光激发表

面等离子激元,且产生的表面等离子激元的波长小于激发光波长,因此可以用来很好地解释大部分金属表面

条纹的形成.然而某些材料常态下不支持表面等离子激元在其表面的传播,例如:钨作为一种特殊的过渡金

属在２５０~９４０nm光学波段内具有正的介电常数实部ε [７],不满足表面等离子激元在金属平面传播的必要

条件ε ＜－１[８].因此,表面等离子激元是否是金属钨表面周期性自组织条纹形成的必要条件是研究焦点[８].
此外,对于高频空间周期自组织条纹的形成机理,目前仍没有统一的理论[１４Ｇ１６].为了克服经典Sipe干涉模

型计算精度有限的问题,本文采用有限时域差分法(FDTD)[１７]研究了金属钨表面微纳米结构在周期性自组

织条纹形成中的作用.

２　飞秒激光诱导钨表面条纹实验
实验中使用单面抛光的的钨样品(Goodfellow公司,尺寸为２５mm×２５mm×１mm).采用磨粒尺寸为

０．１μm的抛光液进行机械式抛光.抛光后的表面粗糙度采用原子力显微镜(AFM)测量,局部区域测量的

表面粗糙度为５nm.在激光刻蚀钨样品前后,钨样品都采用丙酮超声清洗５min.抛光后钨样品的光学折

射率采用相位调制型椭圆光偏振光谱仪(HorbaJobinYvon公司产品 Uvisel)测量,波长为８００nm时的复

折射率为N＝３．５＋３．１５i.
实验中使用钛蓝宝石飞秒激光器,激光器输出波长８００nm,脉宽５０fs,重复频率１０００Hz.线性偏振的

激光通过焦距f＝１００mm的聚焦透镜后聚焦在样品表面.激光脉冲能量通过半波片和偏振器进行调节,
通过激光功率计测量.脉冲数目通过电光调制器Pockels盒进行控制.钨样品固定在计算机控制的运动平

台上,通过配有长焦距的显微物镜的CCD摄像机进行样品的定位和实时监测.在２０℃空气的环境中,飞秒

激光脉冲垂直入射在钨样品表面,得到与激光脉冲数目相关的表面周期性自组织条纹.实验完成后,钨样品

表面的微观形貌由扫描电子显微镜(SEM)和原子力显微镜进行测量.

３　实验结果分析与讨论
在能流密度Φ＝０．３８Jcm－２,脉冲数量逐渐增加的飞秒激光刻蚀下,钨样品表面形成周期性自组织条

纹结构,其表面微观形貌的扫描电子显微镜照片如图１所示.图１(a１)是一个脉冲后的钨样品表面的微观

形貌,显示表面出现不规则的微纳米结构,增加了表面粗糙度,图中用双箭头标出了激光的电场偏振方向;图

１(a２)是图１(a１)的二维傅里叶变换(FT)后的空间频率分布图,呈正态分布的空间频率反映出一个脉冲后没

有出现周期性条纹,图中彩色柱的幅值代表周期分布的强度.图１(b１)显示２０个脉冲后的钨样品表面出现

垂直于激光偏振方向的低空间频率的周期性条纹;图１(b２)是图１(b１)的二维傅里叶变换后的空间频率分布

图,显示出条纹的空间周期的峰值为(６２５±１６)nm.相似的,图１(c１~f１)分别是４０,１００,２００和５００个脉冲

后的钨表面周期性自组织条纹结构,图１(c２~f２)分别是图１(c１~f１)的二维傅里叶变换后的空间频率分布

图,显示出周期条纹的空间频率.

　　图１中钨表面条纹的空间周期与脉冲数目的关系如图２所示.钨表面存在低空间频率条纹(LSFL)和
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图１ 飞秒激光刻蚀后的钨样品表面微观形貌的电子扫描显微镜照片.(a１)N＝１;(b１)N＝２０;(c１)N＝４０;(d１)N＝１００;
(e１)N＝２００;(f１)N＝５００;(a２~f２)分别是(a１~f１)的二维傅里叶变换后的空间频率分布图

Fig．１ SEMimagesoftungstensurfaceafterirradiationbyfslaserpulses  a１ N＝１  b１ N＝２０  c１ N＝４０ 

 d１ N＝１００  e１ N＝２００  f１ N＝５００  a２~f２ showthecorrespondingspatialfrequency
distributionafter２DＧFTof a１~f１  respectively

高空间频率条纹(HSFL),并且高空间频率条纹出现在低空间频率条纹形成之后[图１(b２~c２)].对于低空

间频率的条纹,图２显示空间周期随着脉冲数目的增加而减小,与参考文献[１１]的实验结果一致.此外,当
脉冲数目在１００~２００时,周期性结构的中心区域[图１(d１,e１)的红框内区域]和边缘区域[图１(d１,e１)的红

框外区域]的条纹周期出现不一致的现象:中心区域的条纹周期高于边缘区域的条纹周期.对于高空间频率

的条纹,空间周期随着脉冲数目的增加而略微减小,并且其空间周期约为相同脉冲数目时的低空间频率条纹

的周期一半.最后在５００个脉冲后,周期分布变得模糊,且空间周期分布的强度下降,意味着已经形成的周

期性条纹结构被后续的激光脉冲破坏[图１(f２)].

图２ 钨样品LIPSS的空间周期与脉冲数目的关系

Fig．２ RelationshipbetweenLIPSSspatialperiodandpulsenumberfortungstensample

４　低空间频率条纹形成机理的仿真与分析
为了模拟一个飞秒激光脉冲刻蚀后的随机分布的钨样品表面粗糙度[图１(a１)],有限时域差分法建模

时采用钨平面上随机分布的１０００个钨纳米颗粒作为粗糙表层模型[１７].其中,钨平面的尺寸为２５μm×
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光　　　学　　　学　　　报

２５μm×１μm(长度×宽度×厚度),钨纳米颗粒的尺寸为２５nm×２５nm×５０nm(长度×宽度×高度).模

型中,钨平面定义在XOY 平面上,入射平面电磁波垂直于钨平面,沿着Z 轴入射到粗糙表面.入射平面波

的波长为８００nm,电场偏振方向平行于X 轴,脉冲宽度为５０fs,电场幅值为１V/m.根据文献[８]中钨的飞

秒激光激发态的瞬态反射率的测量结果,钨在５０fs内的光学性质改变很小,因此模型中钨材料的复折射率

选用常温常态下实验测量值N＝３．５＋３．１５i.仿真时间为４００fs.一个脉冲结束后,粗糙表面上的时间平均

的电磁场能量E２ 分布如图３(a)所示,显示电磁场能量在纳米颗粒之间呈现出近似垂直于偏振方向的条纹

状分布.图３(b)是图３(a)二维傅里叶变换后的空间频率分布图,显示能量分布的空间周期为(７１４±
２０)nm,条纹状能量分布方向垂直于电场偏振方向.

为了比较粗糙表层中纳米颗粒的密集程度和纳米颗粒尺寸对电磁场能量分布的影响,分别由钨平面上

３０００个随机分布的钨纳米颗粒(颗粒尺寸:２５nm×２５nm×５０nm)和钨平面上４００个随机分布的钨纳米颗

粒(颗粒尺寸:２５０nm×２５０nm×１００nm)组成粗糙表层模型.在与图３相同的仿真条件下,仿真结果显示

条纹状能量分布的周期都是(７１４±２０)nm.这是因为粗糙表层引起的条纹状电磁场能量分布主要来自表

面散射电磁波与入射电磁波的干涉,而仿真中的纳米颗粒的密集程度和纳米颗粒尺寸都不能显著地影响表

面散射电磁波的波长,因此都没有改变条纹状电磁场能量周期,同时也意味着形成的低空间频率条纹的周期

没有变化.

图３ (a)粗糙表面上的时间平均的电磁场能量E２ 分布,能量值经过归一化处理;(b)(a)的二维傅里叶变换后的

空间频率分布图,在坐标轴Ky＝０上的值绘制底部

Fig．３  a TimeＧaveragedE２distributionontheroughsurfaceafternormalizationtreatment  b spatialfrequency
distributionafter２DＧFTof a anditscrossＧsectionprofilealongKy＝０isalsoshownatthebottom

５　条纹周期递减的原因分析
图２中随着脉冲数目增加,低空间频率条纹的空间周期逐渐减小.针对此现象,文献[１８]采用激光与表

面等离子体干涉模型,利用表面周期结构辅助表面等离子体和激光耦合理论去解释.然而,和文献[１８]中实

验结果和理论推导结论“表面周期结构的中心区域的周期大于边缘区域的周期”不一致,钨表面周期结构的

中心区域的周期小于边缘区域的周期.为了分析条纹周期递减的原因,对图１(b１~f１)中的钨表面微观形

貌进行原子力显微镜成像和分析,成像结果如图４所示.图４(a)是２０个激光脉冲后的钨表面微观形貌的

三维原子力显微镜照片,图４(b)是沿着图４(a)中扫描线的激光辐射斑的横截面轮廓.在４０,１００,２００和

５００个激光脉冲条件下,沿着激光辐射圆斑直径且垂直于条纹方向扫描的横截面轮廓分别如图４(c~f)所
示,从中看到激光辐射区域出现一个圆形坑,圆坑边缘直径约为２０μm.随着脉冲数目增加,圆坑的深度逐

渐增加,如表１所示.根据Sipe干涉模型[９],由线性偏振方向的激光诱导形成的条纹垂直于偏振方向,且条

纹周期为

Λ＝
λ

１±sinθ
, (１)

式中λ为入射平面波的波长,θ为入射平面波的入射角.例如:波长为８００nm的激光垂直入射在金属钨平

面,产生条纹的周期为８００nm.圆坑对坑内表面周期性条纹的影响主要有两个:１)圆坑深度已经能够显著

０５３２００１Ｇ４
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改变坑内表面的倾斜程度,使得入射激光与坑内局部表面的夹角变化,根据(１)式,随着圆坑深度增加,坑内

局部倾斜平面上的入射角θ增大,小于入射光波长的条纹周期Λ＝λ/(１＋sinθ)会逐渐减小;２)因为坑内表

面倾斜,扫描电子显微镜实际上拍摄到的是倾斜表面条纹在水平面的投影,所以扫描电子显微镜记录的条纹

周期为

Λ′＝Λ×cosθ, (２)
式中θ是入射平面波在坑内局部倾斜表面的入射角,Λ 是坑内局部倾斜表面上的条纹周期.根据(２)式,随
着圆坑深度增加,θ逐渐增大,扫描电子显微镜记录的条纹周期Λ′逐渐减小.

图４ (a)２０个激光脉冲后的钨表面微观形貌的三维原子力显微镜照片;(b)沿着(a)中扫描线的横截面轮廓;

在不同激光脉冲数目条件下的,沿着圆斑直径扫描的激光辐射斑的横截面轮廓:
(c)N＝４０;(d)N＝１００;(e)N＝２００;(f)N＝５００

Fig．４  a AFM３DＧviewontungstensurfacemorphologyafterN＝２０pulses  b crossＧsectionprofile
oftheirradiatedspotalongthescannedlinein a  crossＧsectionprofileoftheirradiatedspot

alongthediameterafterdifferentpulsenumbers  c N＝４０  d N＝１００  e N＝２００  f N＝５００

表１ 圆坑内表面条纹周期的计算值和实测值

Table１ Computedandmeasuredperiodsinirradiatedspots

Pulsenumber
Spotdepth
d/μm

Spotradius
R/μm

Tiltangle

θ＝arctan d
R( )

Computedperiod/nm

Λ′＝
８００×cosθ
１＋sinθ

Measured

period/nm

４０ １．６ １０ ９．０９° ６８２ ５９７
１００ ３．１ １０ １７．２２° ５８９ ５８１
２００ ３．４ １０ １８．７８° ５７３ ５６８
５００ ５．９ １０ ３０．５４° ４５７ ５４０

　　由图４(c~f)中圆坑的深度和直径,计算得到圆坑内表面的近似平均倾角,然后根据(１)式和(２)式,计算

得到圆坑内表面条纹的空间周期,计算结果与实验测量值如表１所示.由表１看到,随着激光脉冲增加,圆
坑深度逐渐加深,圆坑内表面条纹周期的计算值逐渐减小,这个趋势与实验测量结果一致.然而,在圆坑较

浅(d＝１．６μm)和较深(d＝５．９μm)时,计算值与实测值的偏差较大.这是因为圆坑较浅时,表面倾角较小,
表面条纹空间周期主要由入射光与粗糙表面引起的表面散射波的干涉决定,如图３所示.随着坑深增加,表
面倾角对坑内表面条纹空间周期的影响开始显现.圆坑较深时,因为圆坑的中心区域较平坦[图４(f)],其
倾角小于近似平均倾角,且中心区域的条纹周期在整体区域中占较大比重,所以得到的计算值比实测值小.
因此,在一定的坑深范围内,由入射激光与坑内局部表面的夹角变化和倾斜表面的条纹在水平面上的投影这

两个因素可以较好地解释条纹周期随着脉冲增多而递减的现象.

０５３２００１Ｇ５
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６　高空间频率的表面周期条纹形成机理
为了研究高空间频率的表面周期条纹形成机理,在有限时域差分法仿真中,由图４(a)所示的２０个激光

脉冲后的的原子力显微镜三维数据构建钨表面条纹模型.此表面条纹模型仅存在空间周期为(６２５±
１６)nm的低空间频率条纹.与图３相同的仿真条件下,得到粗糙表面上的时间平均的电磁场能量E２分布,
如图５(a)所示,显示电磁场能量在已存在的表面周期条纹上分布的空间周期为(６２５±２０)nm,且条纹状能

量分布方向垂直于电场偏振方向,这个与模型中已存在的表面周期条纹的空间周期一致.因此,已存在的表

面周期条纹决定了其表面上的电磁场能量分布.

图５ (a)LIPSS时间平均的电磁场能量E２分布;(b)LIPSS时间平均的电磁场能量Ez
２分布

Fig．５  a TimeＧaveragedE２distributionbasedonLIPSSmodel  b timeＧaveragedEz
２distributionbasedonLIPSSmodel

　　粗糙表面上的电磁场能量分布,除了由入射光与粗糙表面引起的表面散射波的干涉决定外,还会受到粗

糙表面上不同散射体之间表面散射波的干涉作用.在图５(a)的仿真中,入射平面波的电场偏振方向为X
轴,表面散射电磁波的电场主要分布在坐标轴X,Z 方向上,坐标轴Y 方向上分布很少,可以忽略.因为入

射平面波的电场只定义在坐标轴X 方向,在Z 轴方向上没有分布,所以可以通过分析Z 轴方向上电磁场来

分析表面散射电磁波[１９].在相同的仿真中,仅分析Z 轴方向上电磁场能量分布,如图５(b)所示.图５(b)显
示表面散射电磁波之间干涉引起的条纹状能量分布,其方向垂直于入射平面波的电场偏振方向,并且能量分

布的空间周期约为已存在表面条纹周期的一半.二维傅里叶变换后得到能量分布的空间周期为(３０３±
１０)nm,预测出此能量分布形成高频条纹的周期也为(３０３±１０)nm,这个与图１(c１)中４０个脉冲后测量的

高频条纹的空间周期(３２０±１０)nm接近.因此粗糙表面上不同散射体之间的表面散射波的干涉作用,可以

解释垂直于激光电场偏振方向且空间周期约为低空间频率条纹周期一半的高空间频率的条纹形成.

７　结　　论
采用波长８００nm飞秒激光在金属钨表面诱导形成周期性自组织微纳米结构,为了克服经典Sipe干涉

模型计算精度有限的问题,采用有限时域差分法,模拟飞秒激光脉冲刻蚀后粗糙表面引起的电磁场能量分

布,研究结果能够解释垂直于激光电场偏振方向的低空间频率条纹和高空间频率条纹的形成.根据经典

Sipe干涉模型,由入射激光与坑内局部表面的夹角变化和倾斜表面条纹在水平面的投影这两个因素可以较

好地解释条纹周期随着脉冲增多而递减的现象.
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