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摘 要：以晶面<100>的硅片为研究对象，使用重复频率 1 kHz 的超快复合双脉冲作为激发工具，通过

研究双脉冲之间的偏振夹角、延迟时间和脉冲数对周期性结构面积的影响，探究引起周期性结构演化

的非线性电离动力学。实验结果表明，在激光能量密度为 0.23 J/cm2、脉冲组合为 100 个的复合脉冲辐

照条件下，正交偏振诱导的结构面积最小，相比于其他入射形式下诱导的最大面积减小率约为 45%，这

是因为局域场的反复调制抑制了周期性结构边缘烧蚀阈值的降低。在正交偏振时，随着两束脉冲之间

延迟时间的改变，通过观察诱导结构面积变化可以分析从电子电离到物质喷发的连续过程。该复合脉

冲调控技术可为研究超快激光诱导半导体表面周期性结构的偏振依赖性与电子电离效率提供参考，进

一步的改进有望实现超衍射极限结构的快速诱导。

关键词：超快光学；超快复合脉冲；偏振依赖性；局域场调控；硅；电离过程

中图分类号：O437    文献标识码：A doi：10.3788/gzxb20235207.0752304

0 引言

自激光发明以来，有大量的研究关注于激光与硅的相互作用机制［1］。特别是 20 世纪 80 年代超快激光器

的发明，研究人员针对其在硅表面诱导周期性结构（Laser Induced Periodic Surface Structures， LIPSS）的机

制及应用已开展了集中研究［2-9］。从早期通过扫描电子显微镜观察硅表面周期性纳米结构［2］和单个脉冲烧

蚀出的环形坑［3］，到如今通过超快成像技术直接观察 LIPSS 结构的产生过程［4］，并对其机制进行仿真模拟［5］，

随着研究逐步深入，LIPSS 结构也发展了一些新的应用，如亲疏水表面制备［6］、“黑硅”［7］、选择性着色［8］、大面

积商用光栅［9］等。尽管超快激光加工硅表面 LIPSS 结构的研究已经开展了较长时间，但在大面积结构制备

中仍然存在加工效率低等问题，因此提升结构制备效率是一个亟待解决的问题。对此，已有一些探索可实

现更高效和多样性的 LIPSS 制备［10］。当前仅通过调控单束飞秒脉冲的激光参数对加工效率的提高十分有

限，使用复合双脉冲组合已经被证明是一种提高加工质量［11］和效率［12-13］的有效策略。对于复合双脉冲加工，

两 束 脉 冲 之 间 的 偏 振 夹 角 和 延 迟 时 间［14］会 对 LIPSS 结 构 的 加 工 效 率 产 生 较 大 的 影 响 ， JIANG Lan［15］和

YANG Jianjun［16］等 均 使 用 正 交 偏 振 提 升 了 LIPSS 结 构 的 大 规 模 制 备 效 率 。 本 课 题 组 使 用 脉 宽 组 合 为

120 fs+2 ps、子 脉 冲 能 量 比 为 1∶1 的 飞 秒（fs）+ 皮 秒（ps）复 合 双 脉 冲  （Fs+Ps Double-Pulse Sequence， 
FPDPS）辐照在 ZnO 表面，在两束脉冲偏振方向相同的情况下，发现单个 FPDPS 中子脉冲的到达顺序会影

响低空间周期或高空间周期波纹的形成，这种 FPDPS 为增强能量沉积提供了一种新的方法［17］。

在此基础上，本文进一步探索了复合双脉冲组合辐照硅表面诱导微结构随偏振夹角变化的动力学过

程。实验中使用一台激光器实现了不同脉冲组合的产生，通过调控两束脉冲之间的偏振夹角和延迟时间，
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观察到诱导 LIPSS 结构的面积变化，从局域场调控的角度分析了 FPDPS 辐照硅表面的非线性电离过程，并

进行了验证实验。结果表明，LIPSS 结构的面积随偏振夹角的增大而减小，是因为稳定局域场反复调制抑

制了诱导结构边缘的烧蚀阈值降低，而辐照中心区域几乎不受影响。

1 实验原理与方法

实验所使用的材料是单面抛光的硅片<100>，尺寸规格为 10 mm×10 mm×0.7 mm。FPDPS 诱导的

硅 表 面 LIPSS 结 构 尺 寸 和 形 貌 分 别 由 光 学 显 微 成 像 系 统（Nikon ECLIPSE 80i）和 扫 描 电 子 显 微 镜

（Scanning Electron Microscope，SEM）（Hitachi， SU5000）测量得到。

超快复合脉冲加工系统原理如图 1 所示。该系统主要由以下元件组成：激光器、格兰棱镜（GP）、反射镜

（M）、分束镜（BS）、滤波片（ND）、延迟线（Delay line）、中空回射镜（RF）、光栅（G）、1/2 波片（HWP）、CCD 相

机、物镜（Objective）、三维位移平台（X-Y-Z Platform）。实验所使用的激光器为 Spectra-Physics 公司生产的

钛蓝宝石飞秒激光器，其重复频率为 1 kHz、波长为 780 nm、脉冲宽度为 120 fs。实验中由激光器输出的飞秒

脉冲经格兰棱镜后由分束镜分为两束偏振方向一致的线偏光，其中一束子脉冲经过由导轨和反射镜组成的

延迟线，可以通过调节延迟线的位置来控制两束脉冲之间的延迟时间；另一束子脉冲经过光栅和中空回射

镜后被展宽为 1.4 ps；两子脉冲合束后被导入微加工系统（5×，数值孔径 NA=0.15）中对硅材料表面进行辐

照。实验中定义皮秒脉冲先到达材料表面为正延迟。

2 实验结果及讨论

2.1　超快复合脉冲偏振夹角和延迟时间对 LIPSS结构面积的影响

使用脉宽为 120 fs+1.4 ps、脉冲数为 100 个、能量比为 1∶1、能量密度为 0.23 J/cm2 的复合脉冲组合进行

辐照实验，通过控制快门开关时间来控制脉冲数，所用能量密度介于硅的融化和烧蚀阈值之间［4］。如图 2 所

示，可观察到 LIPSS 条纹的周期在 600~700 nm 附近［18］，并且单光束诱导的条纹方向与激光偏振方向垂直，

且随激光偏振方向改变，该现象与 2014 年 JIANG Lan 等［19］的观察结果一致。同时，实验发现使用飞秒或皮

秒 单 光 束 脉 冲 辐 照 产 生 的 LIPSS 条 纹 取 向 随 激 光 偏 振 方 向 的 改 变 而 改 变 ，但 LIPSS 面 积 几 乎 不 变 ，在

FPDPS 正交偏振时产生的 LIPSS 面积显著减小。

进一步改变飞秒与皮秒脉冲之间的偏振夹角和延迟时间，研究了这两个参数对 LIPSS 面积的影响。实

验中延迟时间范围为±50 ps，在同一激光参数下重复六次实验后对测量面积取平均值，并计算其标准误差。

图 3（a）展示了延迟时间分别为±4 ps 和±40 ps 时的结构面积和偏振夹角的依赖曲线。随着两束脉冲间的

图 1　超快复合脉冲加工系统原理

Fig. 1　Schematic diagram of ultrafast combination pulse machining system
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图 2　LIPSS 结构随脉冲偏振取向变化的 SEM 图像

Fig. 2　SEM images of LIPSS structures with different pulse polarization orientations

图 3　LIPSS 面积随偏振夹角和延迟时间的变化

Fig. 3　The LIPSS area varies with polarization angle and delay time
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偏振夹角增大，LIPSS 面积逐渐减小，在正交偏振时面积达到最小。实验发现在±50 ps 内，各个延迟时间下

的结构面积均有“V”字形的变化规律。在偏振夹角增大的过程中，LIPSS 结构面积随延迟时间的变化整体

降低，逐渐从平行偏振降低到正交偏振的变化趋势，图 3（b）展示了在平行偏振和正交偏振时 LIPSS 结构面

积和延迟时间的依赖曲线，并与飞秒和皮秒单光束诱导结构的面积进行了对比。在总脉冲能量密度相同的

情况下，飞秒单光束诱导的 LIPSS 面积最大，平行偏振下 FPDPS 在负延迟时 LIPSS 面积介于飞秒单光束和

皮秒单光束之间，而在正延迟时诱导的 LIPSS 面积比皮秒单光束略小；FPDPS 在正交偏振时的 LIPSS 面积

最小，并且随延迟时间的变化有明显的规律。与平行偏振相比，计算了正交偏振时诱导的 LIPSS 面积减小

的比率，面积减小率定义为：（平行偏振 LIPSS 面积-正交偏振 LIPSS 面积）/平行偏振 LIPSS 面积。如图 3（c）
所示，面积减小率随延迟时间的变化规律与正交偏振时的变化规律比较相似，但是随着脉冲数的增加，面积

减小率随之减小。

2.2　超快复合脉冲诱导 LIPSS结构面积变化的电子动力学过程

对于两束脉冲偏振方向平行时诱导 LIPSS 结构的变化规律，本课题组已进行过相关研究［17］。在负延迟

时，峰值功率较高的飞秒脉冲先到达材料表面时，与皮秒脉冲相比会产生更强的光致电离，激发出更高密度

的自由电子，这些自由电子在弛豫过程中，部分“种子”电子能促进下一脉冲能量的吸收。图 3（b）中平行偏

振在延迟时间为−1 ps 时出现了一个极高的峰值，是由于飞秒脉冲激发出大量自由电子，一些电子作为“种

子”通过逆轫致辐射效应有效地吸收皮秒脉冲能量，这一电子加速过程将导致雪崩电离，进一步增加电子密

度。且长脉冲延长了光子-电子相互作用的时间，促进了后一束皮秒脉冲能量的吸收，因此出现了一个极高

的峰值。在正延迟时，皮秒脉冲先到达材料表面，由于皮秒脉冲的峰值功率较低，其光致电离较弱，导致更

多的能量以热的形式消散，且此时飞秒脉冲的窄脉宽对利用“种子”电子促进脉冲能量吸收的效果并不明

显，所以平行偏振时负延迟的 LIPSS 面积比正延迟大。在负延迟时，LIPSS 结构的面积介于飞秒单光束和

皮秒单光束诱导结构的面积之间，而在正延迟时 LIPSS 面积比皮秒单光束略小，这是因为与单脉冲序列相

比，双脉冲序列在与材料相互作用的过程中，更多的能量沿激光辐照方向沉积在材料的内部［20］。

图 4 展示了偏振夹角影响 LIPSS 结构面积的示意图。线性偏振的超快脉冲辐照在材料表面，会沿电场

方向产生对应的局部强度分布［21］，随着脉冲数的增加，局域场增强会使电离过程高度局域，会进一步反馈增

强局域场［22-23］，而纳米等离子体在线性极化电场形成时自然生长成纳米平面，形成的周期性结构又会促进局

域场增强［24］，这是一个正反馈机制，导致了明显的孵化效应。图 4（a）中第一个脉冲在中心形成一个 LIPSS
结构，并产生一个受偏振调制的局域场，两束脉冲偏振方向相同时，后续脉冲会逐渐增强初始局域场，形成

一个椭圆形的稳定局域场强分布，这种场强分布通过正反馈机制又促进 LIPSS 结构的生长。但是两束脉冲

偏振方向不同时，第二个脉冲的到来会形成新的局域场，并重新调制前一脉冲形成的局域场，这个过程中会

图 4　局域场调控示意图

Fig. 4　Schematic diagram of local field modulation
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有一定的能量耗散，使整体局域场强度降低，但辐照中心的局域场强度几乎不受影响。如图 4（b）所示，在正

交偏振时会形成一个圆形的局域场强分布。因为激光辐照产生的瞬态局域场增强效应会促进材料烧蚀阈

值的降低［21］，所以局域场的反复调制不但会抑制正反馈机制的作用，还会抑制烧蚀阈值下降的效果，而这种

影响主要集中在激光辐照区域的边缘，所以这种 LIPSS 结构面积随偏振夹角的增大而减小的现象，是因为

局域场的反复调制抑制了 LIPSS 结构边缘烧蚀阈值的降低。

具体来说，在正交偏振时，第一个脉冲激发出大量的自由电子，产生一个局域场，并使电子动能增大，在

这个过程中电子与晶格发生碰撞，逐渐将能量转移到晶格中，使晶格升温，这个时间通常在皮秒量级［5］。此

时第二个脉冲的到来会在垂直方向上重新激发电子，产生一个新的局域场，这一过程会对前一脉冲形成的

局域场进行调制。在±1 ps 的时间内电子-晶格能量的交换还比较少，在局域场重新调制的过程中主要消耗

的是电子的能量。在±1~5 ps 的时间内晶格温度会随着时间逐渐升高，并发生晶格扭曲形变，在此期间第

二脉冲的到来产生新的局域场并对电子密度分布进行重新调制，不但消耗了部分电子能量，而且更多的能

量会通过晶格振动形成热耗散，这种耗散主要集中在激光辐照区域的边缘，因此图 3（b）中的 LIPSS 结构面

积在±1~5 ps 的延迟时间内出现下降的趋势。在负延迟下，飞秒脉冲先到达时，后续皮秒脉冲可以通过前

期激发的较高密度“种子”电子吸收能量，减少局域场重新调制产生的能量耗散，因此负延迟的下降趋势没

有正延迟明显。在±5~20 ps 的时间内，晶格通过载流子-声子散射逐渐被加热，此时的晶格温度已经开始

对材料结构产生实质性的影响，材料逐渐开始融化［25-26］，在第二脉冲到来并产生新局域场的过程中，虽然会

耗散部分能量，但前一脉冲对材料产生的影响会被保留下来，所以图 3（b）中的正交偏振在±5~20 ps 的延迟

时间内，随着延迟时间的增加，LIPSS 面积出现逐渐扩大的趋势。在±20~30 ps 的延迟时间内，激光辐照区

域的材料一直处于液态。在±30 ps 以后，激光辐照区域的材料开始蒸发，而±38.4 ps 以后物质开始喷发并

持续到微秒［27］，抑制后一脉冲能量的吸收。相比于平行偏振，正交偏振时这种影响更为明显。所以图 3（b）

中正交偏振时，延迟时间在±30 ps 以后出现先降低后稳定的趋势。

根据孵育模型，材料的烧蚀阈值随着施加于同一点的激光脉冲数的增加而降低，但是这种降低并不是

线性的，当脉冲数足够大时，烧蚀阈值逐渐稳定［28］。所以图 3（c）中随着脉冲数的增加，在平行偏振与正交偏

振两种情况下，多脉冲辐照后材料的烧蚀阈值逐渐接近，两种情况的差异逐渐减小，面积减小率随之降低。

并且随着脉冲数的增加，诱导结构的面积逐渐接近激光光斑大小，受光斑大小限制，其面积很难继续增大，

所以平行偏振和正交偏振两种情况下诱导结构的面积大小逐渐接近。

2.3　紧聚焦超快复合脉冲的诱导微结构

根据上述解释，设计了实验对其进行验证。如图 5 所示，使用 FPDPS 在 50 倍物镜（NA=0.55）、延迟时

间为 2 ps、能量密度为 0.19 J/cm2 的实验条件下辐照硅表面。实验结果表明，平行偏振时激光诱导的结构面

积更大，虽然正交偏振时诱导的结构面积较小，但其辐照区域中心的诱导结构与平行偏振比较接近。正交

偏振时辐照区域边缘的电离强度与平行偏振相比明显降低，与平行偏振、0.13 J/cm2 达到的辐照效果较为接

近。平行偏振时会形成规则的周期性孔洞，而正交偏振时只在中心形成了一个直径约为 580 nm 的孔洞，这

很好地验证了 2.2 节提出的正交偏振时第二个脉冲破坏第一个脉冲形成的局域场，使整体局域场强度降低，

但辐照区域中心的局域场强度几乎不受影响的解释。
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3 结论

本文采用 FPDPS 辐照硅表面，通过调控两束脉冲之间的偏振夹角和延迟时间，研究了 LIPSS 结构面积

的变化及辐照时的电子激发过程。研究结果表明：LIPSS 结构的面积随偏振夹角的增大而减小，是因为稳

定局域场反复改变抑制了诱导结构边缘的烧蚀阈值降低，而辐照中心区域几乎不受影响。在实验上，通过

对 LIPSS 结构面积进行表征和分析，对复合双脉冲辐照硅表面时的受激电子非线性电离动力学过程进行了

研究，发现诱导结构面积变化与从电子电离到物质喷发的连续过程相对应。而局域场增强、高度局域电离

和周期性结构三者形成的正反馈机制进一步解释了孵化效应的产生。实验中观察到的这种减小激光诱导

结构面积但不影响中心区域电离强度的方法，也为突破衍射极限，实现激光超分辨加工提供了一条可行的

途径。
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Abstract： Since the invention of the laser， a great deal of research has focused on the mechanisms of laser-
silicon interactions. Although ultrafast laser processing of Laser Induced Periodic Surface Structures 

（LIPSS） structures on silicon surfaces has been carried out for a long time， there are still problems， such 
as low processing efficiency in the preparation of large-area structures. The use of double pulse sequences 
has therefore been tried to improve the quality and efficiency of the process and has proved to be an effective 
strategy. A new method was provided for enhanced energy deposition by irradiating a ZnO surface with a 
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Fs+Ps Double-Pulse Sequence （FPDPS） with a combined pulse width of 120 fs+2 ps and a sub-pulse 
energy ratio of 1∶1. On this basis， we investigate the nonlinear ionization dynamics causing the evolution of 
periodic structures by studying the effect of polarization angle， delay time and number of pulses between 
the double pulses on the area of the periodic structure， using an ultrafast combination double pulse with a 
repetition frequency of 1 kHz as an excitation tool on a silicon wafer with a crystalline surface of <100> . 
The experimental results show that under the combined pulse irradiation condition with a laser energy 
density of 0.23 J/cm2 and pulse combination of 100 pulses， there is a“V” shaped variation pattern at all 
delays within ±50 ps. The structure area induced by orthogonal polarization is the smallest， and the 
maximum area reduction rate is about 45% compared to that induced by other incident forms. This is due to 
the repeated modulation of the local field suppressing the reduction of the periodic structural edge ablation 
threshold. Specifically， the first pulse forms a LIPSS structure at the center and produces a local field 
modulated by polarization. When the two pulses are polarized in the same direction， subsequent pulses will 
gradually strengthen the initial local field， forming an elliptical distribution of stable local field strengths， 
which will effectively promote the growth of the LIPSS structure through a positive feedback mechanism. 
However， when the two pulses are polarized in different directions， the arrival of the second pulse will 
form a new local field and re-modulate the local field formed by the previous pulse， which will result in 
some energy dissipation and a reduction in the overall local field intensity， but the local field intensity at the 
center of the irradiation is theoretically almost unaffected， forming a circular local field intensity distribution 
when polarized orthogonally. Because the transient local field enhancement effect produced by laser 
irradiation promotes a lowering of the material ablation threshold， repeated changes in the local field not 
only inhibit the effect of the positive feedback mechanism， but also inhibit the effect of the local field 
enhancement in promoting a lowering of the ablation threshold. This effect is concentrated at the edges of 
the laser irradiated region， so we believe that the area of the LIPSS structure decreases with increasing 
polarization angle because the repeated changes in the local field suppress the reduction of the ablation 
threshold at the edge part of the LIPSS structure. At orthogonal polarization， the electron ionization to 
matter ejection can be characterized by observing the change in the area of the induced structure as the 
varied pulse delay times. According to the above theory， we designed experiments to test it. We used a 
50× objective （NA=0.55） at a delay time of 2 ps. At an energy density of 0.19 J/cm2， differences in 
parallel and orthogonally polarized LIPSS morphology are observed， which is consistent with our 
theoretical interpretation. This combination pulse modulation technique provides a way for studying the 
polarization dependence and electron ionization efficiency of ultrafast laser-induced periodic structures on 
semiconductor surfaces， and further improvements are expected to enable the rapid fabrication of super-
diffractive limit structures.
Key words： Ultrafast optics； Ultrafast combination pulses； Polarization dependence； Local field 
modulation； Silicon； Ionization processes
OCIS Codes： 140.7090； 320.5540； 190.7110； 240.7040


	2.1　超快复合脉冲偏振夹角和延迟时间对LIPSS结构面积的影响
	2.2　超快复合脉冲诱导LIPSS结构面积变化的电子动力学过程
	2.3　紧聚焦超快复合脉冲的诱导微结构

