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激　　光　　技　　术
ＬＡＳＥＲＴＥＣＨＮＯＬＯＧＹ

Ｖｏｌ．３９，Ｎｏ．６
Ｎｏｖｅｍｂｅｒ，２０１５

　　文章编号：１００１３８０６（２０１５）０６０７６５０４

纳秒和飞秒激光烧蚀单晶硅的超快诊断

田润妮，王俊波，邱　荣，周　强，蒋　勇，杨永佳
（西南科技大学中国工程物理研究院 激光聚变中心 极端条件物质特性联合实验室，绵阳 ６２１０１０）

摘要：为了研究强激光烧蚀单晶硅的超快动力学过程，采用超快时间分辨光学诊断技术，对比研究了纳秒和飞秒脉

冲激光烧蚀单晶硅样品表面的动态过程，获得了冲击波、等离子体和物质喷发的产生与演化过程的时间分辨图像。对于

纳秒激光，当延迟时间为２００ｎｓ～３００ｎｓ时，观察到物质喷发现象出现，此时喷发物为气液混合物，当延迟时间为１０６０ｎｓ
时，喷发物为小液滴；对于飞秒激光，当延迟时间为１ｎｓ～２ｎｓ时，观察到物质喷发现象出现，喷发物为等离子体。结果表
明，在样品表面，纳秒激光与飞秒激光烧蚀单晶硅的动态过程有显著的不同，特别是物质喷发时间、喷发物的状态与尺

寸；纳秒和飞秒激光辐照单晶硅表面引起的物质喷发都是不连续的，在激光烧蚀单晶硅引起表面物质喷发的过程中，不

同的作用时间由不同的烧蚀机制主导。该结果对深入研究激光与单晶硅相互作用机制及激光刻蚀单晶硅等应用有一定

帮助。

关键词：超快光学；物质喷发；超快诊断；冲击波；等离子体
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引　言

单晶硅是制造半导体器件的理想材料，被广泛应

用于半导体和太阳能光伏产业。近年来随着高功率脉

冲激光在工业、国防和科研领域的广泛应用，如飞秒烧

蚀微加工［１２］、纳米微结构形成［３５］、太阳能电池和光

电探测器制造［６７］，使单晶硅的应用领域进一步扩大。

然而，激光与半导体材料相互作用是一个复杂的过程，

该过程中的激光能量沉积和能量转移与激光参量、材

料特性以及环境有密切关系。因此，研究高功率脉冲

激光烧蚀单晶硅的过程及物理机制有重要意义。

对于脉冲激光烧蚀物质的机制，已发展了多种理

论，诸如相爆炸［８］、库伦爆炸［９］、热弹性波［１０］等。

ＰＥＲＥＺ等人［１１１２］用分子动力学方法研究了飞秒脉冲

激光烧蚀固体材料，认为飞秒激光烧蚀固体材料包含

分裂、同质成核、汽化３个过程，这些过程都与激光能
量的沉积有关。ＭＡＲＴＹＮＹＵＫ［１３］首先了提出激光烧
蚀材料的相爆炸理论。ＣＨＥＮ等人［１４］基于相爆炸理

论建立了两步加热模型，研究了真空中超短脉冲激光

烧蚀金属材料的超热和物质移除过程，发现利用两步
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加热模型理论计算的烧蚀深度和实验数据符合得很

好。ＹＯＯ等人［１５］研究了高功率纳秒激光烧蚀硅材料

过程中的相爆炸和大粒子的产生，发现超热液体层内

的相爆炸产生了粒子喷发物。ＺＨＡＮＧ等人［１６］研究了

飞秒激光烧蚀金属铝材料的物质喷发过程，认为烧蚀

过程是包括热和非热烧蚀机制混合的材料移除过程。

对短脉冲强激光的烧蚀机制还需进一步研究，对比研

究飞秒和纳秒激光烧蚀单晶硅的动力学过程，有助于

对单晶硅烧蚀过程中激光能量转换和转移的机制进行

讨论和分析。

本文中利用抽运探测技术对比研究了飞秒和纳
秒脉冲激光烧蚀单晶硅的动力学过程，特别是物质的

烧蚀喷发过程。通过观察等离子体、冲击波和物质喷

发的产生和发展过程，对比研究飞秒激光和纳秒激光

与单晶硅相互作用的动力学过程，讨论并分析了脉冲

激光与物质相互作用的机制。

１　实验方法及内容

实验光路示意图如图１所示。采用 ＳｐｅｃｔｒａＰｈｙｓ
ｉｃｓ公司的 ＬＡＢ１９０１０调 ＱＮｄ∶ＹＡＧ激光器（波长
１０６４ｎｍ，脉宽１０ｎｓ）和掺钛蓝宝石飞秒激光系统（脉宽
５０ｆｓ，中心波长８００ｎｍ，重复频率１０Ｈｚ，单脉冲最大能
量３５ｍＪ），使用ＰＩ公司的 ＥＳ３２００工业 ＣＣＤ作为图像
采集相机，采用ＷａｖｅＳｕｒｆｅｒ１０４Ｘｓ示波器结合光电探测
器测量抽运激光和探测激光脉冲之间的延迟时间，用

同步信号发生器（ＤＧ６４５）控制纳秒和飞秒激光器的触
发、机械快门和ＣＣＤ快门的开启时间。抽运光经透镜
　　

Ｆｉｇ１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｏｆｌａｓｅｒａｂｌａｔｉｏｎｏｆｓｉｌｉｃｏｎ
ａ—ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ　ｂ—ｎａｎｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ

聚焦到样品表面，探测光经ＢＢＯ晶体倍频后通过作用
区域，为防止基频光和等离子体发光进入到 ＣＣＤ，探
测光经窄带通滤光片和中性密度衰减片后进入到

ＣＣＤ。图１ａ为飞秒激光烧蚀单晶硅的实验光路示意
图，利用分光原理得到抽运光和探测光，利用光学延迟

线控制时间延迟，时间延迟范围受实验室空间的限制。

图１ｂ为纳秒激光烧蚀单晶硅的实验光路示意图，激发
光为倍频后的纳秒激光（５３２ｎｍ），利用信号发生器控
制抽运光（纳秒激光）和探测光（飞秒激光）的时间延

迟，时间延迟精度受激光器时钟精度的影响。实验样

品采用厚度４００μｍ的抛光单晶硅片。

２　结果与讨论

图２是波长为８００ｎｍ、脉宽５０ｆｓ、单脉冲能量８ｍＪ、
平均能量密度约３２Ｊ／ｃｍ２的飞秒激光烧蚀单晶硅过程
的时间分辨阴影图。图中反映了冲击波、等离子体和

物质喷发的产生与发展过程，其中图２ａ是延迟时间为
０．６ｎｓ时的图像，图中箭头所示区域（见标识 Ｃ）为等
离子体区，此时等离子体温度和密度都较高，透光率

低。随着延迟时间增加，等离子体迅速膨胀，压缩周围

空气形成冲击波。在延迟１．３ｎｓ和２．３ｎｓ时，可清楚
观察到物质喷发现象，如图２ｂ和图２ｃ中箭头所指区
域（见标识 Ａ）。随着等离子体膨胀，其温度降低、自
由电子密度下降，冲击波内部的透光率增加。

Ｆｉｇ２　Ｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄｓｈａｄｏｗｇｒａｐｈｓｏｆｆｓｌａｓｅｒｐｕｌｓｅａｂｌａｔｉｏｎｏｆｓｉｌｉｃｏｎ
ａ—０．６ｎｓ　ｂ—１．３ｎｓ　ｃ—２．３ｎｓ　ｄ—４．３ｎｓ　ｅ—６．３ｎｓ　ｆ—８．２ｎｓ

飞秒激光烧蚀单晶硅形成的等离子体和冲击波初

期呈扁平状，这是由激光光斑导致的，样品表面吸收激

光能量，整个光斑辐照区域的表面材料和杂质同时被

电离产生等离子体，随后等离子体膨胀逐渐形成球形

冲击波。由于飞秒激光脉宽短，能量在材料内来不及

重新分布脉冲已经结束，脉冲激光与等离子体的相互

６６７
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第３９卷　第６期 田润妮　纳秒和飞秒激光烧蚀单晶硅的超快诊断 　

作用弱，可以不考虑等离子体屏蔽效应，所以更多的激

光能量被材料吸收用于产生等离子体。虽然随延迟时

间增加，透光率逐渐增加，但是由于膨胀半球内等离子

体密度仍然很高，导致透光率低，所以膨胀半球内部明

显比周围环境要暗。图中冲击波边界是一条亮线，这

是因为高温高压等离子体向外膨胀过程中挤压周围空

气，使空气产生电离形成的电离发光。

图３是波长为５３２ｎｍ、脉宽为１０ｎｓ、单脉冲能量为
４８ｍＪ、平均能量密度约为７８Ｊ／ｃｍ２的纳秒激光烧蚀单
晶硅过程的时间分辨阴影图。激光脉冲刚结束时，辐

照区域为高温高密度的等离子体，如图３ａ所示。随延
迟时间增加，等离子体膨胀压缩周围空气形成冲击波。

随着延迟时间增加，等离子体膨胀很快，由于图３中选
取的延迟时间间隔较大，所以在随后的图中冲击波半

球迅速变大，等离子体密度迅速下降，透光率增加，所

以冲击波半球内部亮度和周围环境相差不大。从图

３ｄ和图３ｅ中的标识 Ａ区域可观察到物质喷发，喷发
物已经从靶面分离，其形态与飞秒激光烧蚀形成的喷

发物完全不同。图４为１０６０ｎｓ延时的时间分辨阴影
图及其局部放大图。从图中可以清晰的看到此时物质

　　

Ｆｉｇ３　Ｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄｓｈａｄｏｗｇｒａｐｈｓｏｆｎｓｌａｓｅｒｐｕｌｓｅａｂｌａｔｉｏｎｏｆｓｉｌｉｃｏｎ
ａ—１３ｎｓ　ｂ—７８ｎｓ　ｃ—１６３ｎｓ　ｄ—３５６ｎｓ　ｅ—４９５ｎｓ　ｆ—８９６ｎｓ

Ｆｉｇ４　Ｔｉｍｅｒｅｓｏｌｖｅｄｓｈａｄｏｗｇｒａｐｈｓａｎｄｔｈｅｐａｒｔｉａｌｅｎｌａｒｇｅｄｓｈａｄｏｗｇｒａｐｈｓ
ｏｆｎｓｐｕｌｓｅｌａｓｅｒａｂｌａｔｉｏｎｏｆｓｉｌｉｃｏｎａｔ１０６０ｎｓｄｅｌａｙｔｉｍｅ

喷发演化的形态，喷发物呈液滴状，直径在 ２５μｍ～
３５μｍ之间。

在纳秒激光烧蚀单晶硅的过程中，当激光脉冲刚

结束时，表面喷发物主要是等离子体。在延迟２００ｎｓ～
３００ｎｓ时，观察到物质移除开始出现，这与参考文献
［１７］中所述相似。在延迟３５６ｎｓ和４９５ｎｓ时，观察到
的物质喷发为气液混合物，对于纳秒激光，由于脉冲持

续时间较长，热传导和等离子体屏蔽效应明显［１８］，导

致材料吸收激光能量效率降低，而且冲击波的膨胀会

导致内部等离子体密度与温度下降以及内部透光率增

加，从而易于分析喷发物。当延迟时间为１０６０ｎｓ时，
观察到喷发物主要是液滴，其半径为２５μｍ～３５μｍ，这
与参考文献［１５］和参考文献［１９］中的结果基本一致，
当样品接近单晶硅热力学临界温度时，同质成核高速

形成，在近表面区域爆炸为蒸汽和液滴的混合物。对

比图２、图３中冲击波边界线较暗，是因为纳秒烧蚀观
测延迟时间较长，等离子体温度下降，电离发光不存

在。根据实验结果可以得到冲击波前端位置与样品表

面的距离Ｒ和时间 ｔ的关系，如图５所示。依据 ＳＥ
ＤＯＶ的爆炸波理论，对一个半球形的冲击波，靶材的
表面和爆炸波前位置之间的膨胀距离 Ｒ取决于转化
为等离子状态的激光能量Ｅ。Ｒ和Ｅ之间的关系可以
通过ＳＥＤＯＶ的爆炸理论进行估算［２０］：

Ｒ＝Ｃ Ｅ( )ρ
１
５
ｔ
２
５ （１）

式中，Ｃ是常数，约等于１，Ｅ是驱动等离子体膨胀的能
量，ρ是空气的质量密度，Ｒ是等离子膨胀半径，ｔ为时
　　

Ｆｉｇ５　Ｄｉｓｔａｎｃｅｆｒｏｍｓｈｏｃｋｗａｖｅｆｒｏｎｔｔｏｓｕｒｆａｃｅｖｓ．ｔｉｍｅｄｅｌａｙ
ａ—ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ　ｂ—ｎａｎｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ

７６７
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　 激　　光　　技　　术 ２０１５年１１月

间。半径 Ｒ和时间 ｔ遵循图５的规律。从图 ５可看
出，实验值与理论值的趋势非常吻合，因此可以用 ＳＥ
ＤＯＶ的爆炸理论解释实验观察到的冲击波膨胀过程。

从上述结果分析，喷发过程的不连续及喷发时间

和喷发物的变化表明，激光烧蚀过程在不同的时间其

主导机制不同，其中相爆炸和热弹性波起到了重要作

用。当样品被快速加热，熔化层变为超热层时就会发

生相爆炸，相爆炸的阈值为（０．８～０．９）Ｔｃ（Ｔｃ＝
７９２５Ｋ，是硅的热力学临界温度）。对于飞秒和纳秒脉
冲激光烧蚀单晶硅，开始都是由于聚焦后的高能量密

度激光脉冲照射到样品，样品表层的材料、污染物、样

品表面附近的空气中存在少量自由电子被激光电离，

导致材料表面等离子体化，等离子体膨胀压缩周围空

气形成冲击波。接着由于热弹性波膨胀压缩样品的反

作用，都出现了物质喷发现象，只是物质喷发时间和喷

发物的形态和尺寸不同，飞秒激光烧蚀在１ｎｓ～２ｎｓ延
迟时间开始出现物质喷发，喷发物为等离子体；纳秒激

光烧蚀在２００ｎｓ～３００ｎｓ延迟时间开始出现物质喷发，
观察到的喷发物为气液混合物，１０６０ｎｓ延迟时间测量
到２５μｍ～３５μｍ的小滴喷发物，形成这种不同的原因
可能是飞秒和纳秒激光脉宽及激光能量密度不同。同

时飞秒和纳秒脉冲激光烧蚀单晶硅形成的冲击波膨胀

都很好的符合ＳＥＤＯＶ的爆炸理论。

３　结　论

基于抽运探测系统的超快时间分辨技术对比研
究了飞秒和纳秒激光烧蚀单晶硅材料表面的动态过

程，实验获得了飞秒激光和纳秒激光烧蚀单晶硅表面

后等离子体、冲击波和物质喷发的产生和演化过程。

飞秒和纳秒激光烧蚀单晶硅过程中都出现了不连续的

物质喷发，表明在脉冲激光烧蚀单晶硅的过程中，存在

多种烧蚀机制，不同时间阶段由不同的机制主导。分

析表明，烧蚀过程中相爆炸和热弹性波起着重要的作

用。此研究结果有助于进一步理解脉冲激光烧蚀单晶

硅的物理机制。
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