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飞秒激光脉冲序列烧蚀硅的孔型质量研究

陈天琦，杨坚，贾天卿
（华东师范大学 精密光谱科学与技术国家重点实验室，上海 200241）

摘 要：为了改善高能流密度飞秒激光的烧蚀质量，使用法布里珀罗腔产生子脉冲间隔在 1~3 500 ps
内连续可调的飞秒激光脉冲序列，系统探究了单个飞秒高斯脉冲与不同脉冲间隔的脉冲序列在硅上烧

蚀的孔型质量。实验结果显示，子脉冲间隔在 50~100 ps范围内时，孔边缘的冠状重熔物大大减少，其

厚度仅为单个飞秒高斯脉冲的 40%，周围基底几乎没有粘连的粉尘或热损伤痕迹，孔型品质因子数值

从单个飞秒脉冲的 0.52提升至 0.89。本文报道的飞秒激光脉冲序列，基于后续子脉冲与喷出物的二次

烧蚀原理，子脉冲间隔在 50~100 ps范围内时，后续子脉冲能够最大程度的雾化喷出物，从而减少冠状

重熔物与高温粉尘污染损伤，烧蚀质量得到改善。
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A Study on Ablation Quality of Silicon by Femtosecond Laser
Pulse Trains
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Abstract：In order to improve the ablation quality of high fluence femtosecond laser，a Fabry-Perot cavity
was used to generate femtosecond laser pulse trains whose pulse interval can be tuned continuously from
1 to 3 500 ps，and the ablation quality of silicon by single femtosecond pulses and pulse trains with different
pulse intervals were systematically investigated. According to the experiment results，pulse trains with
intervals around 50~100 ps achieved the most ideal ablation crater. The coronal redeposition materials at
the edge of the crater were greatly reduced and the thickness reduced to 40% of that of single femtosecond
pulses. In the meanwhile，there is almost no adhered dust or thermal damage on the surrounding substrate，
and the quality factor increased from 0.52 to 0.89. The femtosecond laser pulse trains reported in this
paper，on account of the interaction of subsequent pulses and ejected material，when the pulse interval is in
the range of 50~100 ps，the subsequent pulses of which can fully atomize the ejected material，thus reduce
the coronal redeposition materials and contamination and damage of high-temperature dust and improve the
ablation quality.
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0 引言

1987年，SRINIVASAN R等［1］和 KUPER S等［2］首次使用飞秒激光对物质进行烧蚀。飞秒激光作用在

物质上的时间尺度小于物质中能量扩散的特征时间，因此它能够非常迅速地完成能量沉积和材料喷发，避

免过多热量损伤剩余体材，提高加工的精度和质量。与纳秒和皮秒激光相比，飞秒激光产生的烧蚀孔洞质

量更好、表面更干净、孔壁更光滑、边缘更锋利［3］。因此，飞秒激光被广泛用于各种材料的微加工，如金

属［4-5］、半导体［6-7］、玻璃［8-9］、生物医学材料［10］和复合材料［11］等，在器件制备、材料合成、表面处理和生物医疗等

方面具有重要的应用［12-14］。

在较低能流密度下，飞秒激光由于非热熔的“冷加工”烧蚀机制，在加工质量上相比于长脉冲激光具有

显著优势［3］，但相应的低加工效率无法满足工业要求。而在高能流密度下，虽然能一定程度上提升加工效

率，但同时导致烧蚀质量下降［15］。高能流密度下，飞秒激光出现热熔烧蚀机制，由于注入大量的激光能量，

在激光辐照区域残余大量热量，材料烧蚀以高温熔融液滴和汽液混合物的形式喷射［16］。1996年，MOMMA
C等使用高能量飞秒激光在不锈钢上所加工的孔边缘出现类似纳秒激光烧蚀的冠状重熔物，MOMMA C等

指出飞秒激光在高能量下并没有明显优势［15］。根据相关文献报道，飞秒激光在不同材料上随能流密度升高

均存在两种烧蚀机制，即较低能流密度下的弱烧蚀以及较高能流密度的强烧蚀［17-24］，在强烧蚀情况下，往往

伴随边缘冠状重熔物增多［18-22］、烧蚀溅射的高温熔渣增多［17］等破坏烧蚀质量的现象，烧蚀质量无法达到工业

应用的要求。

硅由于储量丰富、容易提纯、性质稳定等优点是最重要的半导体材料，硅片是集成电路制造的重要载

体，从半导体器件产值来看，全球 99%以上的集成电路和 90%以上的半导体器件均采用硅作为半导体材

料。工业上对硅的加工要求越来越高，然而高能量飞秒激光加工所带来的重熔层、高温熔渣等异物会对器

件造成不良影响，如重熔层的物理化学性质发生变化，影响器件性能与寿命，高温熔渣则会掉落并粘连在硅

片表面，对硅片造成污染、损伤［25-28］。如何克服高能量飞秒激光加工质量上的限制，是亟待解决的问题。

随着研究的深入，研究者们发现提高飞秒激光重复频率（或减小脉冲之间的时间间隔）是一种有效的方

式［29-33］。在前一个脉冲还没有作用完全时后续脉冲到达，激光与液相喷出物相互作用，对喷出颗粒进行二次

烧蚀达到减小喷出物颗粒尺寸的效果［34-38］。本文使用法布里珀罗腔产生脉冲间隔在 1~3 500 ps内连续可调

的飞秒激光脉冲序列，通过改变子脉冲之间的时间间隔控制烧蚀的过程，在硅上的实验结果显示子脉冲间

隔在 50~100 ps范围内，孔边缘的冠状重熔物大大减少，且周围基底几乎没有热损伤痕迹。在合适的子脉冲

间隔下，飞秒激光脉冲序列能够对喷出物进行充分的二次烧蚀与雾化，显著改善高能流密度飞秒激光的孔

型缺陷。

1 实验设计

实验装置由三个部分组成，如图 1所示。第一部分为光源输入部分，包含激光器、圆形渐变中性滤光片、

偏振分束立方和四分之一波片。激光器（PHAROS，Light Conversion）的出射脉冲中心波长为 1 030 nm，脉

宽为 169 fs，重复频率设为 1 kHz。圆形渐变中性滤光片可对激光功率进行连续调节。偏振分束立方与四分

之一波片构成光隔离器，用于防止反射光返回激光器造成可能的损伤，输出圆偏振光。第二部分为法布里

珀罗（Fabry-Perot，FP）腔，由一对平行的零锥度分束片（GCC-4111，大恒光电）组成，激光脉冲的部分能量

在 FP腔内来回反射，在第二个分束片后输出能量递减的脉冲序列，脉冲序列的子脉冲时间间隔可灵活调

节。第三部分为样品加工和同轴监测部分，激光经过十倍物镜（NA=0.25，Nikon）会聚于样品表面。样品

固定在三维电控平移台（XYZM148H-150D，上海联谊）上。与此同时，另一同轴白光光源、分束镜和 CCD构

成实时成像系统，可对加工过程进行同步监测和校正。

与 4f飞秒脉冲整形技术［39］、类迈克尔逊干涉仪［40］和双折射晶体阵列［41］等产生脉冲序列的方法相比，FP
腔原理简单，最重要的是它能够灵活调节子脉冲间隔。FP腔生成脉冲序列的原理如图 2（a）所示。一对互

相平行且与光路垂直的零锥度分束片构成 FP腔，分束片的镀膜面相对放置。激光脉冲入射到分束片时会

以确定的比例分为两个脉冲，其中一个被反射，另一个则发生透射。入射激光照射第一个分束片（反射率R1=
94.3%）时的透射部分将进入 FP腔，遇到第二个分束片（反射率 R2=78.5%）再次发生分光，其透射部分形成
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脉冲序列中的第一个子脉冲 SP-1（Sub-Pulse，SP），反射部分回到第一个分束片再次分光，如此往复不断地

输出子脉冲。每发生一次分光，脉冲能量就会衰减一次，最终输出的子脉冲光强序列为依次递减的等比数

列，脉冲序列的衰减系数为 R1×R2=74.0%。子脉冲的时间间隔即为脉冲在 FP腔中来回反射一次的时间，

可通过控制分束片间距连续调节。使用一维电控平移台（XMF198-500S，上海联谊）控制分束片距离，平移

台行程为 530 mm，子脉冲时间间隔可调范围为 Δt=1~3 500 ps。本文将以该时间间隔代称不同的脉冲序

列，例如 1 ps指代子脉冲间隔为 1 ps的脉冲序列，其能量时域分布如图 2（b）所示。

实验样品为厚度 0.5 mm的单晶硅（表面晶向<100>，合肥科晶），加工方式为冲击打点。原始激光脉冲

的重复频率为 1 kHz，对应于脉冲序列间的时间间隔 1 ms，该时间尺度下硅中物理过程均已弛豫完成，可以

确保脉冲序列之间没有任何直接的相互作用。在同一点位作用多个脉冲序列，脉冲序列的个数N可由激光

器的 pulse pick功能设置。样品加工完成后，清洗方式为 5%的氢氟酸水浴超声 1 h，接着用去离子水超声清

洗 15 min。高分辨的烧蚀坑表面形貌图像由扫描电子显微镜（S-4800，HITACHI）拍摄，孔周围的重熔物高

度由共聚焦扫描显微镜（Smartproof 5，ZEISS）测量。

2 实验结果

实验所使用飞秒激光经过 FP腔整形成脉冲序列，测得激光经过物镜后的功率为 18.2 mW，换算得到一

个脉冲序列的总能量约 18.2 μJ，即约 18.2 μJ的激光能量到达样品表面。焦斑半径（1/e）按照外推法［42］推算

得到，约 1.15 μm，进一步计算得到实验所使用激光能流密度为 435 J/cm2。此外，推算得到较低能流密度下

图 1 实验装置示意图

Fig. 1 Schematic diagram of the experimental setup

图 2 FP腔生成脉冲序列

Fig. 2 Generation of the pulse train by the FP cavity
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的非热熔烧蚀阈值约为 0.34 J/cm2，热熔烧蚀阈值约为 1.34 J/cm2，与文献报道结果相符［18，21］。在实验中，为

对比不同激光模式下的烧蚀效果，控制单飞秒脉冲以及各脉冲序列总能量一致，为 18.2 μJ，参考能流密度为

435 J/cm2。

图 3是六种激光模式下，不同脉冲序列个数的烧蚀坑表面 SEM图像。图中从左到右依次为单飞秒脉冲

和时间间隔 Δt=5、50、100、300和 2 000 ps的脉冲序列，从上到下脉冲序列个数依次为N=5、10、15、20。

可以看到，单飞秒脉冲激光在烧蚀坑边缘出现明显的喷出物再沉积现象，烧蚀孔形貌与文献报道相似，

喷出物在边缘沉积并凝固，形成凸起于基底的冠状重熔物，孔的圆度和平整度降低，并且随着脉冲数增多，

沉积材料逐渐变多，甚至出现堵孔现象。对于时间间隔 Δt=5 ps的脉冲序列，与单脉冲不同，烧蚀坑出现了

环状涟漪。由于脉冲序列中存在多个脉冲，后续脉冲作用在先前脉冲加热熔化的液态硅上，导致其产生溅

射，凝固后形成涟漪状重熔物质。此外，烧蚀坑周围还存在较大的无法清洗去除的热损伤区。对于 Δt=50 ps
和 100 ps的脉冲序列，孔圆度很好，边缘干净清晰，周围无热损伤痕迹，仅出现少量的再沉积物质，而且沉积

量随脉冲序列个数增长始终很少。对于 Δt=300 ps的脉冲序列，其演化过程与 Δt=100 ps大致相同，但在脉

冲序列个数N=20时，孔边缘再沉积物质开始变多。而 Δt=2 000 ps时，孔边缘再沉积物质进一步增加。

如图 3所展示的烧蚀坑表面形貌对于不同激光模式有显著差异。为了进一步探究子脉冲间隔对烧蚀效

果的影响，定量分析了再沉积物质厚度和沉积范围随子脉冲间隔的变化。基于共聚焦扫描显微镜所得到的

三维形貌数据，定义再沉积物的厚度为沉积物凸起于基底面部分的高度，如图 4（a）所示。图 4（b）为 N=20
时再沉积物的厚度随子脉冲间隔的变化，红色虚线表示单个飞秒脉冲激光的相应值。可以看到，随着子脉

冲间隔增大，再沉积物质的厚度总体呈先减小后增大的趋势，在 50~100 ps左右达到最小值，约为单个飞秒

脉冲激光的 40%，表明在 50~100 ps间隔范围内的脉冲序列烧蚀孔的平整性最好。

另一方面，定义表面品质因子为烧蚀孔面积与包括再沉积或热损伤区域的总面积的比值，来定量表征

喷出物再沉积或热损伤区的范围变化，如图 5（a）所示。再沉积物质或热损失区域范围越大，品质因子数值

越小，表示烧蚀孔质量越差；而品质因子的值越接近 1表示烧蚀孔质量越好。图 5（b）为N=20时表面品质因

图 3 各激光模式下不同脉冲序列个数的烧蚀坑 SEM图

Fig. 3 SEM images of the ablation craters under different laser modes and pulse train numbers
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子随子脉冲间隔的变化图，红色虚线表示单个飞秒脉冲激光的对应值，可以看到，随子脉冲间隔增大，品质

因子整体趋势是先增大后减小。对于时间间隔 Δt=5 ps的脉冲序列，由于其边缘存在较大的热损伤区，其品

质因子相比较单个飞秒脉冲激光较小；而 Δt=100 ps的脉冲序列边缘几乎没有热损伤或者再沉积物质，其品

质因子的数值非常接近于 1；随着子脉冲间隔进一步增大，再沉积物质逐渐增多，孔型质量变差。

随着作用的脉冲序列总个数增多，由于脉冲序列之间的累积效应，相应的边缘再沉积物质或者热损伤

痕迹都将放大，为突出不同激光模式下烧蚀孔型质量上的差异，图 6展示了脉冲序列个数 N=200下单飞秒

脉冲以及不同脉冲间隔脉冲序列的烧蚀孔表面 SEM图。如图 6（a）所示，单个飞秒脉冲激光在烧蚀孔边缘

堆积了大量的再沉积物，烧蚀孔被堵住，孔径明显缩小。Δt在 2~25 ps范围内时（图 6（b）~（e）），孔周围的再

沉积物质比较少，但周围存在较大范围的热损伤区域。Δt在 50~100 ps范围内时（图 6（f），（g）），以上两种情

况都得到了缓解，边缘沉积的喷出材料较少，烧蚀孔没有被遮挡覆盖，且边缘几乎没有热损伤痕迹，呈现理

想的孔型。而 Δt从 200 ps开始（图 6（h）~（l）），喷出物的再沉积现象又开始出现出现，且随着子脉冲间隔的

增加，沉积物质增多。图 7为 N=200时表面品质因子随子脉冲间隔的变化图，红色虚线表示单个飞秒脉冲

激光的对应值，总体变化趋势依然是先增大后减小，表明孔型质量先变好再变差，在 50~100 ps附近取到最

佳值，插图为最具代表的四种孔型。

上述分析可得，50~100 ps范围内的脉冲序列能够显著减少喷出物的再沉积现象，不仅如此，50~100 ps
范围内的脉冲序列在减少粉尘污染与基底损伤方面也有着非常不错的表现。在高能流密度下，传统单飞秒

脉冲在烧蚀过程中喷出大量高温熔融液滴或汽液混合物，部分喷出物在边缘沉积凝固形成冠状重熔物，同

时也有部分喷出物散落在周围基底上［17］，形成所谓粉尘，高温粉尘粘连在材料表面、对基底材料造成损伤，

这在工业上是需要极力避免的［25-28］。

图 4 再沉积物厚度随子脉冲间隔的变化（N=20）
Fig. 4 Dependence of the redeposition thickness on the pulse interval（N=20）

图 5 表面品质因子随子脉冲间隔的变化（N=20）
Fig. 5 Dependence of the surface quality factor on the pulse interval（N=20）
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本文所展示结果均经过相同的HF溶液水浴超声清洗，经过清洗后，50~100 ps范围内的脉冲序列在周

围基底上基本没有残余粉尘或高温粉尘对基底的损伤痕迹。图 8为脉冲序列个数 200下，单飞秒脉冲以及

间隔 100 ps的脉冲序列烧蚀孔形貌的放大图，如图 8（a），单飞秒脉冲模式下周围基底材料受到严重污染与

损伤，如细节放大图中所示，存在大量的无法用HF溶液清洗去除的粘连粉尘，以及高温粉尘热损伤痕迹，相

比较之下，图 8（b）所示 100 ps间隔的脉冲序列则几乎没有残余粉尘或热损伤痕迹。

图 6 不同激光模式下烧蚀坑的 SEM图像（N=200）
Fig. 6 SEM images of the ablation craters under different laser modes（N=200）

图 7 表面品质因子随子脉冲间隔的变化（N=200）
Fig. 7 Dependence of the surface quality factor on the pulse interval（N=200）

图 8 粉尘污染与热损伤对比

Fig. 8 Comparison of contamination and thermal damage caused by dust
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在工业应用中，不仅要保证孔型上的规则、减少所述冠状重熔物，同时也要极力避免高温粉尘的污染与

损伤。高能流密度单飞秒脉冲在烧蚀质量上的不足导致工业应用受阻，本文所述飞秒激光脉冲序列，子脉

冲间隔在 50~100 ps范围内能够同时改善这两个问题，为工业上的应用与改进提供一种参考思路以及参数

范围。

3 分析与讨论

在高能流密度下，飞秒激光的烧蚀机制主要为相爆炸，也称为爆炸沸腾或气泡均相成核，烧蚀过程中剧

烈喷发的液滴在孔边缘沉积并凝固，从而形成凸起于基底面的冠状重熔物，导致孔型质量下降［18，21-22］，本文

中，如图 3、6所示的原始单飞秒脉冲的烧蚀形貌，出现类似文献报道的冠状重熔物以及高温粘连粉尘。图 9（a）
演示了高能流密度单飞秒脉冲激光的烧蚀过程，样品在飞秒激光辐照后，迅速升温熔化，然后在内部形成空

隙并逐渐膨胀［16］，在膨胀过程中伴随着液滴或汽液混合物的喷发［43-44］，随后由于飞秒激光的高斯分布，烧蚀

区域的熔融层分布不均匀，熔融液体从中心区域向边缘流动并凝固［45］，与此同时喷出物也会在边缘沉积凝

固，在以上两种机制作用下，烧蚀孔边缘逐渐形成较厚的冠状重熔物，而随孔深度加深喷出物的再沉积现象

逐渐占主导作用。除此之外，图 9（a）中深红色小凹坑表示高温粉尘对基底的损伤，灰色小球表示与基底粘

连的粉尘。

飞秒激光脉冲序列的烧蚀机制中，后续子脉冲与喷出物的相互作用是必须考虑的。NOËL S以及

HERMANN J等在双脉冲飞秒激光的研究中发现，飞秒激光沉积颗粒尺寸与脉冲间隔有着紧密联系，脉冲

间隔在几十皮秒到百皮秒时，后续子脉冲能够将喷出的颗粒更充分的雾化，表面沉积物质中原子尺度的物

质占比更高［35-36］。JIANG L等报道的双飞秒脉冲的侧面阴影图像演化中，50 ps间隔的双脉冲序列相比于更

小间隔的脉冲序列能够更充分地对喷出物进行雾化［37］。所述雾化，或者说原子化，即后续子脉冲对喷出颗

粒的再次烧蚀，颗粒尺寸大大减小，根据局域表面等离激元的共振吸收增强原理［46］，喷出的纳米尺寸的颗粒

能够显著增强光吸收从而更有利于颗粒充分的雾化，颗粒的光吸收与雾化效率取决于颗粒的尺寸。

图 9 四种激光模式烧蚀机理示意图

Fig. 9 Illustration of ablation mechanism of the four typical laser modes
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本文在不同脉冲间隔下观测到三种烧蚀效果。首先，脉冲间隔较小时（<25 ps），如图 9（b）所示，后续子

脉冲到达时烧蚀坑内物质已经迅速升温进入高温液态，并且由于极高的压力，在内部逐渐形成真空空隙［16］，

虽然已经初步喷发材料，但大部分还未脱离基底，在后续子脉冲作用下，与文献结果类似［35-36］，能一定程度减

少喷出颗粒，但雾化程度不高，同时烧蚀坑内高温液体受到扰动，形成浪花状溅射物，高温溅射液体体积大

温度高，对基底造成热损伤，热损伤经过多个脉冲序列作用下逐渐累积范围扩大。对于 50~100 ps间隔的脉

冲序列，如图 9（c）所示，参考 ZHANG N等的喷出物侧面演化图像［34］，100 ps时由液滴和汽液混合物组成的

喷出物已经明显膨胀且与基底分离，喷出物由大量纳米颗粒组成，由于局域表面等离激元的共振吸收增强

原理，纳米颗粒对后续子脉冲的吸收增强，从而实现了充分的雾化，雾化过程如图 9（c）虚线框中插图所示，

喷出物中的液滴或颗粒大大减少，喷出物的再沉积凝固与粉尘污染损伤都得到了改善。而对于 200 ps间隔

以及更大间隔的脉冲序列，由于喷出物的持续膨胀，喷出物已经扩散，超出激光辐照范围，后续子脉冲仅能

对辐照区域内的纳米颗粒进行二次烧蚀，但无法阻止辐照区域外的纳米颗粒的扩散与沉积，烧蚀过程与单

飞秒脉冲类似，略有不同的是能够一定程度减少粉尘污染与损伤。

4 结论

本文报道了一种能够显著改善高能流密度飞秒激光烧蚀孔质量的方法，基于后续子脉冲与喷出物的二

次烧蚀的原理，实现喷出物的雾化效果，减少重熔物质沉积和高温粉尘对基底的污染与损伤，改善烧蚀质

量。后续子脉冲对喷出物的充分雾化需要满足两个条件：1）烧蚀喷出物脱离基底形成纳米颗粒；2）喷出物

在激光辐照范围内，还没进一步扩散。本文通过改变脉冲序列的子脉冲间隔，对飞秒激光脉冲序列的烧蚀

动力学过程进行控制与优化，在 50~100 ps的子脉冲间隔范围内，能够实现喷出物充分的雾化，避免高温熔

渣的沉积凝固以及对基底的损伤，烧蚀孔质量得到显著改善。
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