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Впервые проведены исследования зависимости пороговой плотности энергии абляции поверхности

таких кристаллических материалов, как кремний и алмаз (с ориентациями (001) и (111)) от направления

линейной поляризации ультракоротких импульсов различной длительности (0.3–3.3 пс) с длиной волны

515 нм. Полученные значения пороговой плотности энергии абляции Fabl демонстрируют для всех ори-

ентированных пластин заметную зависимость от азимута поляризации лазерных импульсов для всех

трех длительностей. Азимутальная модуляция величины Fabl составляет от 30 до 90 % и связывается

с шириной зонной щели для разных кристаллографических направлений этих кристаллических мате-

риалов, проявляющейся, когда лазерная поляризация совпадает с этими направлениями. Полученные

результаты позволят оптимизировать параметры поляризации ультракоротких лазерных импульсов для

обработки различных кристаллических материалов.
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1. Поверхностное и объемное структурирование

различных материалов ультракороткими лазерными

импульсами находит широкое применение в разно-

образных приложениях науки и техники [1], в том

числе для записи волноводов [2], производства дву-

лучепреломляющих элементов [3, 4], формирования

метаповерхностей и наноструктур [5–8], активно раз-

вивающейся 5D optical data storage, в которой ге-

нерируются массивы нанополостей или периодиче-

ских нанорешеток [9, 10]. Очевидно, что одной из эф-

фективных технологий нано- и микроструктурирова-

ния различных материалов является прямая нано-,

пико- и фемтосекундная лазерная запись [11–15] при

различных геометриях фокусировки, формирующая

большое количество разнообразных поверхностных

структур, каждая из которых может быть связана

с различными механизмами взаимодействия лазер-

ного излучения с материалом.

Ранее были проведены многочленные исследова-

ния, связанные, в том числе, и со средой, в кото-

рой происходит обработка материала, например, воз-

дух, вода, CS2 [16, 17]. Поверхностная и объемная

модификация в жидкой среде позволяет обеспечить
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лучшее рассеяние тепла, что приводит к лучшему

охлаждению образца и, следовательно, уменьшает

связанные с нагревом повреждения, а также позво-

ляет уменьшить загрязнение поверхности продукта-

ми абляции [18–20]. Другим применением абляции в

жидких средах под действием ультракоротких им-

пульсов (УКИ) является получение коллоидных рас-

творов наночастиц различных материалов [21, 22].

С другой стороны, основными параметрами взаи-

модействия УКИ с материалом выступают сами ха-

рактеристики лазерного излучения – длина волны,

длительность импульсов, их энергия и частота следо-

вания [23, 24]. В то же время поглощение излучения

материалом зависит и от состояния его поляризации

[25–27]. Как известно, порог разрушения материа-

ла будет разным для линейной и круговой поляри-

заций воздействующего на материал ультракоротко-

го лазерного импульса [28], что объясняется различ-

ным “сечением поглощения” для данных состояний

поляризаций [29, 30]. В работах [25–27] сообщается,

что для многофотонного поглощения использование

линейно-поляризованного излучения наиболее опти-

мально. Эксперименты показали, что при использо-

вании в качестве фокусирующей системы объективов

с числовыми апертурами NA < 0.4 порог модифика-
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Рис. 1. (Цветной онлайн) (a) – Экспериментальная схема для создания кратеров на поверхности образцов. СЭМ сним-

ки кремниевой (b) и алмазной (c) пластин (001) (вид сверху) с полученными кратерами при постоянном азимуте

линейной поляризации и различных энергиях лазерных импульсов. (d) и (e) – Кристаллографические плоскости и

направления пластин с ориентацией (001) для кремния и алмаза соответственно. Двойной стрелкой показано направ-

ление сканирования поверхности

ции ниже для круговой поляризации, а для NA > 0.4

для линейной [28]. Также были проведены исследо-

вания по обработке кристаллических материалов, в

том числе сапфира и кремния, с различными ориен-

тациями плоскостей [31, 32]. Однако не был проведен

систематический анализ влияния взаимной ориента-

ции кристаллографических плоскостей и осей мате-

риала и состояния поляризации падающего излуче-

ния на процесс его модификации.

В данной статье представлен систематический

анализ абляции пластин кремния и алмаза с ориен-

тациями (111) и (001) под воздействием УКИ с раз-

личным азимутом линейной поляризации. Исследо-

вание, предложенное в работе, позволяет повысить

эффективность абляции кристаллических материа-

лов путем оптимизации параметров лазерного излу-

чения.

2. В качестве источника излучения использовался

фемтосекундный лазер Satsuma с длиной волны вто-

рой гармоники λlas = 515 нм, линейной горизонталь-

ной поляризацией излучения на выходе, варьируе-

мой длительностью импульса τ ≈ 0.3−3.3 пс и мак-

симальной энергией в импульсе Emax = 3.3мкДж в

TEM00. Лазерное излучение фокусировалось на по-
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Рис. 2. (Цветной онлайн) (а) – Первая зона Брюллиэна для кубической решетки кристалла, показывающая возможные

направления для плоскости (001) (a) и для плоскости (111) (b). Сплошными линиями показаны различные кристал-

лографические направления, вдоль которых была ориентирована поляризация падающего излучения. Пунктиром

показаны остальные направления, не задействованные в данной работе. Сиреневым цветом обозначены направления

с минимальной шириной зонной щели, оранжевым – с максимальной шириной

верхность кремниевых и алмазных пластин с кри-

сталлографическими ориентациями (111) и (001)

толщиной 500 мкм и полированной передней поверх-

ностью c помощью микрообъектива с числовой апер-

турой NA = 0.65 в пятно с радиусом R1/e ≈ 0.6мкм

(рис. 1a). Образец размещался на трехкоординатной

моторизированной платформе (Standa) и в рамках

одной серии (участка рис. 1b, с) перемещался линей-

но со скоростью 12 мкм/с и шагом перемещения

0.6 мкм. Облучение поверхности кремния происходи-

ло с частотой следования импульсов, равной 1 Гц (ло-

кальная экспозиция 1 импульс в точку) и энергией

импульсов в диапазоне 0.02–1 мкДж. Для управле-

ния состоянием поляризации излучения, падающего

на образец, в схему была введена фазовая линейная

пластинка λ/2 (рис. 1а). С помощью пластинки осу-

ществлялся поворот азимута поляризации возбужда-

ющего излучения в диапазоне 0−180◦ для анализа

влияния состояния поляризации на поверхностные

эффекты в кремниевых и алмазных пластинах раз-

личных кристаллографических ориентаций.

Предварительно перед проведением эксперимен-

тов с помощью рентгеноструктурного анализа были

определены кристаллографические плоскости и на-

правления осей образов кремния и алмаза на уста-

новке рентгеновской дифракции Panalytical X’Pert

Pro MRD Extended. В начале эксперимента на-

правление поляризации лазерного излучения было

ориентировано вдоль оси [11̄0] (азимутальный угол

0◦), которое являлось общим для всех образцов

(рис. 1d, e, f). Таким образом, изначальное направле-

ние поляризации было ориентировано параллельно

направлению сканирования при обработке всех об-

разцов. Дополнительно на рис. 2 представлена пер-

вая зона Бриллюэна кубической гранецентрирован-

ной решетки для граней алмаза и кремния (001) и

(111). Различные кристаллографические направле-

ния, вдоль которых была ориентирована поляриза-

ция падающего излучения во время эксперимента,

показаны сплошными линиями, остальные возмож-

ные, но не использованные направления отражены

пунктиром.

3. На основании сделанных на сканирующем

электронном микроскопе (СЭМ) снимков для одно-

импульсных кратеров на поверхности пластин крем-

ния и алмаза были проанализированы их характер-

ные размеры и соответствующие пороги абляции.

Для этого использовалась методика Лиу для зависи-

мости R2–lnE [33], где наклон кривой R2
abl показы-

вает квадрат радиуса фокального пятна по уровню

1/e, тогда как смещение кривой по оси абсцисс эк-

вивалентно логарифму пороговой энергии абляции

Eabl. Пороговая плотность энергии абляции может

быть рассчитана

Fabl = Eabl/πR
2
abl. (1)
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Зависимости R2
abl− lnE для пластины Si (001) для длительностей УКИ τ ≈ 0.3 пс (а)

и 3.3 пс (b). Аналогичные зависимости для пластины С (001) для длительностей УКИ τ ≈ 0.3 пс (c) и 3.3 пс (d)

соответственно. Цветными линиями показаны зависимости R2
abl− lnE для разных ориентаций азимута поляризации

падающего излучения

Полученные зависимости квадрата радиуса кра-

теров от логарифма энергии лазерных импульсов ва-

рьируемой длительности (рис. 3), а также различный

наклон этих экспериментальных кривых для разных

направлений азимута поляризации падающего излу-

чения позволяют говорить о том, что для каждого

из состояний поляризации в механизме абляции воз-

можно преобладание различных нелинейных эффек-

тов (появление плазмы на поверхности, ионизация

среды и т.д.) [34].

Так, например, для абляции пластин (001) под

воздействием УКИ фемтосекундной длительности

(τ ≈ 0.3 пс) прослеживаются 2 различных интервала

кривых R2− lnE (рис. 3a, c), говорящие о различном

механизме процессов абляции поверхности. Так, при

абляции пластины кремния (001), с азимутом линей-

ной поляризации, равным α = 30◦, импульсами с ма-

лой энергией (18–150 нДж) наклон кривых составил

R2
abl = 0.44 ± 0.03мкм2, в то время как для области

с более высокой энергией импульсов (300–960 нДж)

R2
abl = 0.7±0.1мкм2. Для пикосекундной длительно-

сти импульсов (τ ≈ 1.0 и 3.3 пс) наблюдалась только

одна кривая (рис. 3b, d).

Далее в ходе работы была определена пороговая

плотность энергии абляции Fabl по формуле (1) для

различных направлений азимута поляризации воз-

буждающего излучения. Измеренные значения Fabl

демонстрируют для всех пластин заметную зависи-

мость от азимута поляризации УКИ для трех дли-

тельностей лазерных импульсов (рис. 4). Для мини-

мальных длительностей 0.3 и 1.0 пс в случае крем-

ниевой пластины (рис. 4a, b) эти пороги довольно
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Рис. 4. (Цветной онлайн) Зависимости пороговой плотности энергии абляции Fabl от направления азимута поляризации

УКИ для трех длительностей лазерных импульсов для пластин Si (001) (a), Si (111) (b) и С (001) (с), соответственно.

Синими линиями показаны зависимости для τ ≈ 0.3 пс, зелеными – для τ ≈ 1.1 пс, красными – для τ ≈ 3.3 пс. Вер-

тикальные области сиреневого (EU,K) и оранжевого (EW) цветов показывают ширину зонной щели в зависимости от

поворота азимута поляризации

немонотонно меняются как функция азимута поля-

ризации УКИ в зависимости от их длительности –

от значения Fmin = 0.15 ± 0.03Дж/см2 до Fmax =

= 0.30± 0.03Дж/см2. В случае τ ≈ 3.3 пс эти пороги

возрастают/убывают на всем промежутке изменения

азимута поляризации от Fmax = 0.42 ± 0.06Дж/см2

(30◦) до Fmin = 0.14± 0.01Дж/см2 (90◦) для Si (111)

и от Fmax = 0.38 ± 0.06Дж/см2 (60◦) до Fmin =

= 0.28 ± 0.07Дж/см2 (180◦) для пластины Si (001).

Полученные значения хорошо согласуются с про-

шлыми работами, например, в [17] значения Fabl ле-

жат в диапазоне 0.28–0.38 Дж/см2 для абляции в воз-

духе, что идентично полученным значениям для пла-

стины (001) для длительности УКИ 3.3 пс. Однако

для пластины (111) и той же длительности УКИ, а

также для обеих пластин и длительности УКИ 0.3

и 1.0 пс, минимальное значение составило Fmin =

= 0.14−0.15Дж/см2, что в целом в 2 раза ниже

порогов плотности энергии абляции, полученных в

предыдущих работах.

Изменение в пороговой плотности энергии абля-

ции Fabl ассоциируется с различной шириной зон-

ной щели, которая для кремния составляет EU,K ≈
≈ 3.5 эВ по направлению [110] (оранжевая область

на рис. 4a, b) и EW ≈ 8 эВ по направлению [112]

(сиреневая область на рис. 4a, b) [35]. С точки зре-

ния модуляции Fabl наибольший интерес представ-

ляет пластина Si (111). Действительно, на графике

(рис. 4b) для азимута поляризации 30◦, соответству-

ющего направлению [112], наблюдается абсолютный

максимум для всех трех длительностей УКИ, за ним

следует локальный минимум (60◦), соответствующий
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Таблица 1. Экспериментальные значения Rabl и Fabl для пластин Si (001) и C (001)

Si (001) C (001)

τ ≈ 0.3пс τ ≈ 3.3пс τ ≈ 0.3пс τ ≈ 3.3пс

α (◦) Fabl Rabl Fabl Rabl Fabl Rabl Fabl Rabl

(Дж/см2) (мкм) (Дж/см2) (мкм) (Дж/см2) (мкм) (Дж/см2) (мкм)

0 0.21± 0.03 0.7± 0.1 0.35± 0.07 1.0± 0.2 1.8± 0.2 0.78± 0.08 2.8± 0.6 0.7± 0.2

45 0.27± 0.06 0.9± 0.2 0.31± 0.10 1.1± 0.5 2.1± 0.4 0.7± 0.1 3.3± 0.4 0.63± 0.07

90 0.30± 0.03 0.9± 0.1 0.36± 0.10 1.3± 0.3 1.9± 0.2 0.78± 0.08 3.7± 0.3 0.64± 0.06

135 0.28± 0.02 0.78 ± 0.04 0.32± 0.01 1.28± 0.06 1.5± 0.2 0.6± 0.1 3.2± 0.4 0.64± 0.09

180 0.28± 0.02 0.81 ± 0.05 0.31± 0.02 1.26± 0.07 1.5± 0.1 0.67± 0.06 2.4± 0.2 0.56± 0.04

направлению [110]. Далее для значений азимута по-

ляризации в диапазоне 60−120◦ экспериментальная

кривая несколько отступает от теоретической и сно-

ва приобретает ожидаемый вид для значений 135◦ и

более.

В отличие же от кремниевой пластины, порог аб-

ляции для алмазной пластины с ориентацией (001)

сильно отличается при длительности воздействия в

3.3 от 0.3 и 1.0 пс, что продемонстрировано на рис. 4с

и может быть связано как с нелинейными эффекта-

ми при фотовозбуждении алмаза, так и с транспор-

том электрон-дырочной плазмы или энергии в те-

чение лазерного импульса. Действительно, величи-

ны порогов на всем промежутке изменения азимута

поляризации для τ ≈ 3.3 пс лежат в диапазоне от

значения Fmin = 2.4 ± 0.2Дж/см2 (180◦) до почти

Fmax = 3.7±0.3Дж/см2 (90◦). В то же время при дли-

тельностях в 0.3 и 1 пс порог абляции незначительно

меняется в пределах Fmin = 1.12 ± 0.05 − Fmax =

= 2.1 ± 0.2Дж/см2. Однако, в целом, для данного

образца не наблюдалось сильно выраженной моду-

ляции Fabl. Это можно связать с тем, что для ал-

маза соотношение ширины зонной щели между на-

правлениями [110] и [112] гораздо меньше, чем для

кремния. Так EU,K ≈ 16.9 эВ (сиреневая область на

рис. 4с), в то время как EW ≈ 20 эВ [36] (оранжевая

область на рис. 4с). Более подробные данные по ра-

диусам кратеров Rabl и пороговой плотности энергии

абляции Fabl, в зависимости от угла азимута поляри-

зации α для длительностей τ = 0.3 и 3.3 пс приведе-

ны в табл. 1.

В азимутальных зависимостях характерных раз-

меров и пороговых плотностей энергии могут про-

являться различные (многофотонный, ударный) ме-

ханизмы фотоионизации и вложения энергии в дан-

ных диэлектриках, управляемые шириной зонной

щели, тогда как кристаллографические различия в

других – например, механических или теплофизиче-

ских – физических свойствах проявились бы скорее

в анизотропии формы кратеров, чего в данной ра-

боте не наблюдалось. С другой стороны, в указан-

ных азимутальных зависимостях для больших дли-

тельностей УКИ могут проявляться динамические

эффекты безынерционной электронной и субпико-

секундной фононной перенормировки ширины за-

прещенной зоны [37, 38], а также субпикосекундное

“нетермическое” разупорядочивание полупроводни-

ков (в том числе – кремния [39–41]).

4. В заключение, впервые систематически иссле-

дованы зависимости пороговой плотности энергии

абляции поверхности кремния и алмаза (с ориента-

циями (001) и (111)) от направления линейной по-

ляризации УКИ на длине волны 515 нм с длитель-

ностями 0.3, 1 и 3.3 пс относительно кристаллогра-

фических осей, для которых характерны отличные

значения ширины зонной щели. Полученные значе-

ния пороговой плотности энергии абляции Fabl де-

монстрируют для всех пластин заметную немонотон-

ную зависимость от азимута поляризации лазерных

импульсов для всех трех длительностей, коррелиру-

ющую с ориентацией поляризации в зоне Бриллюэна.

Полученные результаты позволят в будущем учи-

тывать поляризацию ультракоротких лазерных им-

пульсов для более эффективной обработки различ-

ных кристаллических материалов.
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