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飞秒激光打孔硅的孔洞形貌研究

李志明1,王玺1,聂劲松1

(电子工程学院 脉冲功率激光技术国家重点实验室,合肥230037)

摘 要:在飞秒激光打孔硅材料过程中,为了得到表面等离子体效应和激光烧蚀形成的孔洞对后续激光

能量在孔内分布的影响,建立单脉冲等离子体阈值理论模型及设计连续飞秒激光烧蚀硅材料实验.理论

计算得到的损伤阈值为0.21J/cm2,符合实验模型测得的阈值0.20~0.25J/cm2.当载流子密度达到临

界值 Ncr,等离子体的激发会导致表面反射率短时间内急剧上升.入射激光通量从0.5J/cm2增大到3.0
J/cm2,烧蚀深度逐渐增大并趋于约1.1μm,同时脉宽从150fs减小到50fs,烧蚀结构类似于椭圆形烧

蚀轮廓.后续激光脉冲辐照在已形成的孔洞上时,基于时域有限差分法,控制光束与孔壁的夹角从79℃
到49℃,激光能量越接近孔底中心,越易引发该范围内的等离子体激发;且在不同偏振态光束辐照下,
孔底的能量分布不同会造成相应特殊的烧蚀形貌.增大激光通量和减小脉冲宽度获得理想的初始孔洞

结构,可使后续脉冲能量集中孔底中心区域,打孔效果更好.
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HoleMorphologyinFemtosecondLaserDrillingofSilicon

LIZhi-ming1,WANGXi1,NIEJin-song1
(StateKeyLaboratoryofPulsedPowerLaserTechnology,ElectronicEngineeringInstitute,Hefei230037,China)

Abstract:Inthefemtosecondlaserdrillingofsiliconmaterial,inordertotheinfluenceofthesurface
plasmaeffectandholegeometriesontheredistributionofthefollow-uplaserenergy,thetheoretical
modeland muti-pulseablationexperimentwereestablished.Theoreticalcalculationofthedamage
threshold0.21J/cm2isinlinewiththeexperimentalmodelmeasuredthreshold0.20~0.25J/cm2.When
thecarrierdensityreachesthecriticalvalueNcr,theexcitationoftheplasmacausesthesurface
reflectancetoriserapidly.Withalargeroflaserfluencefrom0.5J/cm2to3.0J/cm2,ablationdepth
increasestoabout1.1um,andwhilethepulsewidthfrom150fsreducedto50fs,ablationstructure
becomemoresimilartotheovalablationprofile.What’smore,theeffectofdifferentholestructureon
thelaserbeampropagationinsidethemicro-holeofsiliconwaferisobtainedbynumericallyusingFDTD
method.It’sfoundthatthepositionofthemaximumlaserintensitypointwouldbeclosertothehole
enterbydecreasingtaperanglefrom79℃to49℃,whichfinallycausetheexcitationofplasmamore
likely.Besides,underdifferentpolarizationbeamirradiation,theenergydistributionatthebottomofthe
holeinduceddifferentspecialablationstructures.Theresultsshowthatbyincreasinglaserfluenceand
decreasingpulsewidth,theidealinitialporestructurecanbeobtainedsothatthesubsequentpulseenergy
isconcentratedatthebottomcentermakingthedrillingefficiencyhigher.
Keywords:Femtosecondlaser;Silicon;Non-thermaleffect;Two-temperatureequation;Plasma;
Ablationprofile
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0 引言

飞秒激光因具有脉宽窄、峰值功率高等特性可以完全电离硅材料,在扫描、切割材料方面有着减少重铸、
裂纹微小、切口平整等优势,因此在材料微/纳米级加工方面得到广泛应用[1-3].飞秒脉冲激光对硅材料的损

伤实质是电子通过线性和非线性过程吸收能量从基带跃迁到导带并在短时间内积累到临界密度,一旦超过

临界密度就会产生对硅的烧蚀效果[4].在该过程中,自由载流子的激发对硅的光学性质改变起到主要作用,
一旦在材料表面产生临界自由电子密度,硅表面变得像金属一样具有高的反射率,且吸收的能量在短时间内

主要集中在非常薄的表面层[5],形成初始“孔洞”.在后续脉冲作用时,光束经过初始孔壁的多次反射,高斯脉

冲在孔内呈现出特殊结构的能量分布.而在激光打击钻孔的后期阶段,能够到达孔底部的激光能量决定了激

光钻孔深度.理论上已经证明激光强度大的区域可以产生更多的等离子体,因此激光打孔过程中孔内的能量

分布对烧蚀效果具有重要的影响[6].在这方面,Jiao等在2015年理论研究了在已形成的孔洞内,入射光与孔

壁的不同夹角下飞秒激光的能量分布[7].
虽然已有文献中描述了关于模拟飞秒激光打孔硅,并在理论上对双温模型及等离子体阈值模型进行了

介绍,但在考虑到反射率的变化和相应的材料去除机制上仍有争议[8,9].Thibault等在考虑产生等离子体效

应的基础上利用双温模型分析了飞秒激光烧蚀硅材料的情况,但未考虑反射率的变化[10].由于硅表面的反

射率变化引起入射激光能量在硅表面的再分布,造成不同的烧蚀程度.本文基于Korfiatis等改进后的双温方

程和德鲁德模型计算飞秒激光烧蚀硅的空间最大电子数密度分布[11],得到等离子体阈值模型下的损伤阈值

及烧蚀形貌,并通过设计实验验证该模型的正确性.同时,基于FDTD的方法分析孔洞形貌对后续脉冲能量

的分布影响,在椭圆和圆两种偏振态下,对不同结构的孔洞形貌下激光在孔内的能量分布进行分析对比,探
究初始激光能量和脉冲宽度对孔洞形貌的影响.

1 实验设计和理论模型

实验设计如图1,激光器中心波长为800nm,脉宽为50fs,重频为10Hz的钛宝石飞秒激光器.光路中

分束镜以1∶1比例将脉冲分为泵浦光和探测光,分光镜前的偏振片和衰减片用来控制脉冲的偏振方向和能

量.一束泵浦光经过快门得到单个脉冲打到硅表面,另一束探测光入射到能量计探测其能量.每次泵浦光烧

蚀硅材料后,调整衰减片改变能量,重复操作得到一系列不同孔径大小的烧蚀孔洞并通过电子扫描显微镜

(ScanningElectronMicroscope,SEM)观察.

图1 实验装置示意图

Fig.1 Sketchplotoftheexperimentalsetup
在飞秒脉冲激光辐照下,硅材料中电子通过单光子或双光子吸收从价带跃迁到导带上,由于电子—晶格

能量耦合,晶格受热在几个皮秒到纳秒内发生烧蚀,烧蚀过程一般以非热损伤为主,即空穴与空穴间共价键

发生“冷”断裂[11].根据自由电子气理论,当自由电子密度达到临界值时会产生类似于金属特性的等离子体,
激光与等离子体的相互作用导致材料去除,基于最大临界电子密度的假设,此时表面等离子体振动频率等于

激光频率,其密度达到饱和,材料才能被烧蚀,且烧蚀深度为最大电子密度等于临界电子密度时的取值[12-13].
同时Li等也在理论上分析了阈值电子密度可作为烧蚀边界条件[8].引入单光子吸收和双光子吸收,电子扩

散,俄歇复合等过程,得到电子数密度及电子与晶格的温度方程[9]为

Ne

t =Ñ(kBTeue ÑNe)+
σ1I
hw +

σ2I2

hw -Re (1)
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Ce
Te

t =Ñ(κe ÑTe)-γ(Te-TSi)+S(x,t) (2)

CSi
TSi

t =Ñ(κSi ÑTSi)+γ(Te-TSi) (3)

具体参数见文献[16],由于是计算电子浓度上升到最大值的过程,且是在几个皮秒时间内发生的,所以

忽略了晶格的融化和升华过程,入射光强可以写成

dI
dz=-

(σ1I+σ2I2+σFcr) (4)

I(r,z=0,t)=(1-R)(2F0/τp)ln2/πe-2(r/r0)2e-4ln2[(t-t0)/τp]2 (5)
式中I(r,z=0,t)为光强照射在硅表面的二维分布,r0 为高斯光源能量在峰值能量1/e2 处的光束半径.由
于产生大量自由载流子,这时硅的表面光学性质发生变化,考虑到光克尔效应和双光子吸收,最终有效的介

电常数可由德鲁德模型得到[14],即
εex=εSi(Ne)+εNL (6)

具体参数见文献[17].当自由电子密度等于或高于临界电子密度时,硅的小范围体积内将发生烧蚀现

象,选择临界电子密度ncr作为激发等离子体阈值,即

ncr=εrε0me
*[1+w2τ2]/(eτ)2 (7)

2 实验和仿真结果分析

当材料吸收的能量超过损伤阈值时,晶体硅表面出现消融或变质等破损形式.在本文实验中,在飞秒激

光参数中,选择脉宽为50fs,波长为800nm的高斯光源,损伤阈值Fth通过烧蚀半径D 与聚焦半径w0的关

系式D2=2w2
0ln(F0/Fth)来确定.

图2 不同激光通量下硅表面烧蚀实验结果

Fig.2 Experimentalresultsofablationofsiliconsurfaceunderdifferentlaserfluence
改变入射到硅表面的激光通量F0 大小,脉宽50fs下损伤情况如图2.激光强度不断增强时,图像从(a)

到(d)产生硅的溅射物半径尺寸依次增大.当入射通量在损伤阈值范围(0.5~3.0J/cm2)内,硅表面出现明显

的融化后凝固现象,形貌呈近似圆孔状,并且由于材料迅速凝固,形成无序的结构.图3为烧蚀半径随入射激

光通量的变化.实验测得的半径波动范围约为1.5μm,理论半径值与该范围内实验数据近似吻合.同时,理论

模型测得的阈值通量为0.21J/cm2,这与实验测得结果代入式(8)计算得到的阈值范围(0.20~0.25J/cm2)
符合得相对较好.为了进一步验证模型的准确性,图4给出了飞秒激光在脉宽为100fs<τ<200fs的损伤阈

值结果,用实验拟合的脉宽定律:F=τx(其中τ 为脉冲宽度,x 可以通过实验拟合得到,在文献[11]中取

0.309)进行对比(理论模型的偏微分方程使用有限差分软件COMSOL进行计算,时间步长取0.1fs,空间步

长取50nm,容差取0.01,高斯光源半径取5μm),发现计算结果与实验值相近,说明了模型的准确性.
图5为激发最大电子数密度随入射激光通量的演化图,其中插图对应图中标注激光通量下的电子密度

空间分布,黑色等值线为激发等离子体阈值密度曲线.图5(a)激光通量为0.2J/cm2时,最大电子数没有达到

激发等离子体阈值密度,此时认为该激光通量下,硅表面没有发生损伤.从图5(c)0.3J/cm2到图5(d)

2J/cm2,随着激光通量的增加,最大电子数密度逐渐增大,等值线扩大且底部轮廓逐渐平整,最终类似于平

顶椭圆的形状,这里也可以由激发等离子体后硅内部的反射率的改变来解释,如图3.当最大电子数密度达到

临界值,激发等离子体使得硅表面反射率急剧上升,如图6,反射率数值表现出与最大电子浓度阈值相同的

轮廓分布,因为该范围内由于等离子体的作用致使图中所示局部烧蚀区域反射率处于高值.
3-4004101
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图3 烧蚀半径随入射激光通量的变化

Fig.3 Evolutionofablationradiuswiththelaserfluence

图4 损伤阈值随脉宽变化的趋势

Fig.4Damagethresholdoflaserfluenceasafunctionofpulsewidth

图5 最大电子数密度随激光通量的分布

Fig.5 Evolutionofthemaximumelectrondensitydistributionwithlaserfluence

图6 二维最大电子密度下硅内部的反射率分布

Fig.6 Two-dimensionaldistributionmapofthesiliconreflectanceundermaximumelectrondensity

图7(b)为硅表面烧蚀深度随激光通量的演化,随着激光通量的增加,烧蚀深度逐渐增大,但同时增大趋

势逐渐也降低,最终光通量达到一定值时,深度趋于稳定,这时可以认为该深度为单个脉冲烧蚀最大深度.图

7(a)为不同脉冲能量下反射率随时间的变化,由于高激光通量条件下硅表面激发电子数密度增大,相应的瞬

4-4004101
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时表面反射率急剧增大,对硅表面吸收的能量起到抑制作用,这与文献[18]图2(d)中反射率的变化趋势相

同,说明了仿真的正确性.图8为激光通量为0.5J/cm2下不同脉宽下的最大电子密度分布图,入射激光脉宽

越小意味着脉冲的峰值功率越大,瞬时间内激发的电子数密度也越高,此时由于反射率的调制,最终损伤形

貌接近椭圆形状.此外,等离子阈值模型对比于传统的温度模型时,省略了电子与晶格的耦合因子变化及电

子逃逸时的能量损失,计算方面更加简单.在得到激光通量下相对应的等离子体阈值浓度硅损伤轮廓后,适
当地增加入射光通量和较小脉冲宽度可以获得更为理想的初始烧蚀孔洞.

图7 反射率和烧蚀深度随激光通量的演化

Fig.7 Evolutionofreflectivityandablationdepthwithlaserfluence

图8 不同脉宽下的最大电子数密度分布

Fig.8 Maximumelectrondensitydistributionunderdifferentpulsewidth

3 不同初始孔洞结构对后续激光能量分布的影响
在飞秒激光打孔硅材料过程中,建立梯形模型(x-z 或y-z 平面)近似模拟单脉冲激光打孔形成的孔洞

结构,如图9(左侧为单脉冲激光通量为5J/cm2时的烧蚀结果),利用FDTD方法进行仿真,时间精度为

0.1fs,空间精度为0.02μm.光源波长为800nm,脉冲宽度为50fs.光源强度做归一化处理.本文所用激光光源

重频为10Hz,脉冲与脉冲之间的时间大于等离子体存在的时间,所以上一个脉冲产生的等离子体对下个脉冲

的影响忽略不计.椭圆和圆偏振光束辐照的孔洞结构的x-z横截面可近似以梯形模型来表示,梯形上边长半径

R=2.8μm,高度H=0.35μm,通过改变下边长半径r来调制孔洞结构,具体表现在入射光束与孔壁的夹角.

图9 飞秒激光打孔硅过程中的孔状结构模型

Fig.9 Modelofholestructureinprocessoffemtoseconddrillingsilicon

5-4004101
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单晶硅的反射率在波长800nm时为0.328,一部分光束被孔壁反射到底部,孔壁的反射对孔洞内的激

光能量分布产生重要影响.文献[19]中,作者提出孔壁对激光诱导等离子体、激发电子密度和晶格温度的影

响.在激光与物质相互作用过程中,等离子体的产生[20]难以避免,尤其是飞秒激光的高脉冲功率足够产生多

光子电离.产生等离子体羽化后,等离子体通过轫致辐射被激光光束加热,等离子体是高通量脉冲激发出来

的特殊气体,对激光有很强的吸收作用.理论上,孔底激光强度较大的区域易产生更多的等离子体,且等离子

体的最高温度点大多出现在最大光强的位置[21].

图10 椭圆偏振光束辐照下不同尺寸孔底的光强归一化分布

Fig.10 Laserintensityatdifferentbottom(x-yplane)ofthemicro-holeunder
theirradiationofellipticallypolarizedlightbeam

图11 圆偏振光束辐照下不同尺寸孔底的光强归一化分布

Fig.11 Laserintensityatdifferentbottom(x-yplane)ofthemicro-holeundertheirradiationofcircularlypolarizedbeam
图10为x-y 平面椭圆偏振光束辐照在孔洞的能量分布图.梯形下边长半径r从0.8μm到2.6μm,孔壁

与入射光夹角θ不断减小,激光强度分布变化剧烈且分布变得更加复杂.当激光束以与孔壁更小的夹角入射

时,孔内中心区域将会聚焦更多能量;当夹角变大时,相当一部分能量被孔壁吸收或反射出孔内,导致聚焦在

孔底中心的能量降低.由于光源光束为椭圆偏振光,孔内能量分布在偏振方向上强于其他方向.图11为x-y
6-4004101
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平面上圆偏振光辐照孔洞的情况.可以发现底部的光强分布随入射角度夹角越小越集中于中心区域;从图11
(a)到(d),由于孔壁的反射使得底部更多的光强分布呈环形而不在中心位置,造成底部更大的环形材料去除

效果,在孔底形成局部环形结构.从图11(e)到(h)除中心环形区域光强变大以外,中心区域能量也越来越强,
这给孔底烧蚀形貌呈环形提供了理论依据,说明在激光烧蚀过程中,底部的烧蚀效果受到前一个脉冲辐照前

孔洞结构的影响.图12为两种偏振态下最大光强随光强与孔壁夹角的演化图,孔底半径与夹角的关系由θ=
2H/(R-r)得到,图中以下底半径表征光束与孔壁间的夹角大小.当光束与孔壁的夹角越小时,最大光强逐

渐增大,但夹角达到约为48.8度和55.1度后,最大光强会呈下降趋势,这是由于孔壁反射到孔底中心区域的

能量下降所致,但实际过程中单个脉冲的烧蚀截面近似于椭圆形,激光与孔壁的夹角很难达到这么小的情况

即底边半径不可能达到接近于上边长,所以只需考虑图12曲线最大值前部分的变化趋势.此外可以发现,相
比于圆偏振光,椭圆偏振光条件下孔内的电场强度分布更加复杂,但中心区域较为集中且最大电场强度值也

更大,更易造成该范围内的材料去除,形成特殊形状的孔底烧蚀形貌.基于初始孔洞结构对脉冲能量分布的

影响,增大初始光通量和减小脉宽使得形成的孔洞孔壁与入射激光夹角减小,进而得到更集中于中心的后续

脉冲能量分布.通过对不同初始孔洞结构下激光强度分布位置的观察,为孔内等离子体的激发提供有价值的

信息.

图12 最大光强随孔底半径大小的演化

Fig.12 Evolutionofmaximumlaserintensitywiththeradiusofholebottom

4 结论

本文基于单脉冲飞秒激光打孔硅的表面等离子体阈值模型及FDTD的方法说明了不同条件下激光辐

照过程中形成的孔洞形貌对后续脉冲烧蚀效果的影响.结合改进的双温方程、德鲁德模型及等离子体阈值模

型,得到非热损伤过程中飞秒激光诱导硅材料的最大自由电子数密度分布和阈值轮廓,并实验验证了等离子

体阈值浓度得到损伤阈值的可行性;等离子模型可以较好地模拟不同入射激光通量烧蚀硅形成的弹坑截面

形貌.当高激光入射通量辐照硅表面,激发的等离子体使得反射率将急剧升高,烧蚀的深度随入射激光通量

增大并趋于稳定值导致烧蚀结构近似呈椭圆形.基于FDTD方法,在两种不同偏振态光束条件下,对初始脉

冲烧蚀硅的孔洞对后续脉冲在孔内的能量分布影响进行了分析,当入射光束和孔壁的夹角越小,能量分布越

集中,中心区域的最大电场强度和等离子体浓度也越大.结果说明激光通量越高,脉冲宽度越小,激光打孔效

果越好,在加工领域如何更高效率的激光打孔具有重要研究意义.
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