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Наномасштабная хаотическая структура рельефа возникает как подпороговая особенность одноим-

пульсной фемтосекундной лазерной абляции поверхности золотых пленок в режимах формирования

микровыпуклости и наноострия только для относительно толстой пленки. Наблюдаемая зависимость

наноабляции поверхности от толщины пленки позволяет говорить о существовании реализующегося в

процессе конкуренции испарительного охлаждения поверхности и электронного переноса тепла подпо-

верхностного максимума температуры в толстой золотой пленке и его отсутствии внутри тонкой пленки.

Это подтверждается численными расчетами тепловой динамики.

DOI: 10.7868/S0370274X15060077

1. Несмотря на многочисленные предыдущие на-

блюдения различных поверхностных мезоструктур

(нанокорон, микровыпуклостей, наноострий, наноот-

верстий) на пленках и объемных материалах при

одно- и много-импульсной наномасштабной абляции

наносекундными [1–5] и фемтосекундными [6–8] ла-

зерными импульсами, механизмы их формирования

до сих пор изучены недостаточно детально. Хоро-

шим приближением к пониманию механизмов на-

номасштабной абляции является описание механиз-

ма макроскопической абляции, представленное для

фемтосекундных лазерных импульсов в ряде недав-

них работ [9–15]. В частности, в них было показа-

но, что откольная фемтосекундная лазерная абляция

для пленок и объемных мишеней инициируется не

термоупругими напряжениями, а задержанным под-

поверхностным вскипанием расплава [13–14], причем

на пикосекундных временах происходит испаритель-

ное охлаждение его поверхностного слоя, подавляю-

щее вскипание и даже околокритический гидродина-

1)e-mail: sikudr@lebedev.ru

мический разлет [15]. В результате наномасштабная

откольная абляция для пленок реализуется в виде

двух стадий: необратимого формирования микровы-

пуклости на пленке, предположительно под давлени-

ем пара в паровой полости под пленкой [2, 10, 12], и

полного отрыва пленки в ходе гидродинамического

вылета наноструи расплава [11].

В настоящей работе сообщаются результаты срав-

нительного исследования одноимпульсной фемтосе-

кундной лазерной абляции тонкой и толстой золотых

пленок, показывающие аналогичный характер эво-

люции нанорельефа пленок по мере роста плотности

энергии, за исключением подпороговой наношерохо-

ватости в толстой пленке.

2. В наших исследованиях лазерное облучение

свежих участков образцов осуществлялось одиноч-

ными фемтосекундными импульсами второй гармо-

ники волоконной лазерной установки на ионах Yb+

(Satsuma, Amplitude Systemes) [16]. Длина волны

второй гармоники 515 нм, длительность на полувысо-

те 200 фс, максимальная энергия в импульсе 4 мкДж

в TEM00-моде, частота следования импульсов 0–
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Рис. 1. Экспериментальная установка для лазерной наномасштабной абляции поверхностей материалов: RA – отража-

тельный ослабитель, АС – автокоррелятор, EM – пироэлектрический измеритель энергии, WL – галогеновая лампа

подсветки, BS – делитель пучка, CCD – ПЗС-камера, PC – компьютер управления лазером и моторизованной плат-

формой для трехмерного позиционирования образца

2 МГц. Лазерное излучение фокусировалось на по-

верхность образца в воздухе через объектив микро-

скопа с числовой апертурой NA = 0.25 в пятно ра-

диусом R1/e ≈ 0.45мкм (рис. 1). Образцы размеща-

лись на трехкоординатной моторизированной транс-

ляционной платформе с минимальным шагом 150 нм

и перемещались от импульса к импульсу. Визуали-

зация рельефа облученной поверхности проводилась

при помощи сканирующего электронного микроско-

па (СЭМ) JEOL 7001F. В качестве образцов исполь-

зовались пленки сплава золота (80 %) с палладием

(20 %) толщиной h ≈ 60 и 200 нм, напыленные в

атмосфере аргона на поверхности диэлектрических

подложек путем магнетронного распыления (SC7620,

Quorum Technologies).

3. Одноимпульсное лазерное воздействие на по-

верхность тонкой золотой пленки при небольшой

пиковой плотности энергии в центре фокального

пятна F ≈ 0.5Дж/см2 приводит к частичному

оплавлению ее поверхности, наблюдаемому в виде

рекристаллизации зерен нанокристаллитов металла

(рис. 2а). Напротив, низкопороговая модификация

толстой пленки при F ≈ 1.5Дж/см2 носит харак-

тер вспенивания материала с масштабом структу-

ры, нарастающим с периферии к центру (рис. 2d).

Природа вспенивания несколько проясняется при бо-

лее высоких плотностях энергии: для тонкой плен-

ки воздействие импульса с плотностью энергии F ≈

≈ 0.7Дж/см2 приводит уже не только к ее выражен-

ному оплавлению в центре, но и к отслаиванию в

виде микровыпуклости (рис. 2b). На толстой плен-

ке же при F ≈ 1.8Дж/см2 происходит формирова-

ние микровыпуклости (рис. 2е) с выглаживанием пе-

нообразной структуры в центре выпуклости, также

имеющим вид оплавления. Наконец, при дальнейшем

увеличении плотности энергии на тонкой пленке при

F ≈ 0.9Дж/см2 и на толстой при F ≈ 2.5Дж/см2

отмечается появление наноострия (рис. 2c и f), пред-

ставляющего собой “замороженную” нанострую, ино-

гда с наночастицей или даже несколькими наноча-

стицами на вершине. Примечательно, что пенооб-

разная структура на толстой пленке в данном слу-

чае вытесняется на самый край области абляции с

видимым несквозным кратером и приобретает вид

упорядоченной короны, иногда двухрядной (рис. 2f).

Вся отмеченная эволюция топологии области абля-

ции толстых пленок – пена, микровыпуклость, на-

ноострие – демонстрирует преемственность не толь-
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Рис. 2. СЭМ-изображения под углом обзора ≈ 45
◦ по-

верхности золотых пленок толщиной 60 и 200 нм, облу-

ченных единичными фемтосекундными импульсами с

плотностью энергии F ≈ 0.5Дж/см2 (a), 0.7 Дж/см2

(b), 0.9 Дж/см2 (c), 1.5 Дж/см2 (d), 1.8 Дж/см2 (e),

2.5 Дж/см2 (f). На панели а штриховой линией обве-

дена рекристаллизованная область пленки. Размерные

метки отличаются и приведены для каждого рисунка

отдельно

ко в плане увеличения пиковой плотности энергии,

но, по-видимому, и в плане увеличения температу-

ры испарения вплоть до околокритического вски-

пания расплава, инициирующего взрывное развитие

наноструи [11, 17]. Характерные значения плотности

энергии для толстой пленки практически соответ-

ствуют аналогичным значениям для тонкой пленки

с учетом масштабирования на соотношение их тол-

щин.

Данные факты, на наш взгляд, свидетельству-

ют о том, что в случае толстой пленки реализуется

подповерхностное кипение, которое наряду с други-

ми факторами считается основным механизмом не

только формирования микровыпуклости и наноост-

рия на поверхности пленок [2, 10, 12], но и отколь-

ной абляции объемных образцов [13, 14]. Причиной

подповерхностного кипения может выступать подпо-

верхностный максимум температуры [5, 18–23], фор-

мирующийся на субнаносекундных временах внутри

толстой пленки в результате баланса процессов теп-

лопроводности и интенсивного испарительного охла-

ждения поверхности, экспериментально продемон-

стрированного в работе [15]. В случае тонкой пленки

перераспределение энергии по пленке происходит до-

статочно быстро и испарительное охлаждение приво-

дит к смещению максимума температуры на неосве-

щенный край пленки.

С целью определения профиля температуры ве-

щества для указанных пленок было получено чис-

ленное решение уравнений для температур электро-

нов и решетки в условиях настоящего эксперимента.

Уравнение для температуры электронов учитывало

такие процессы, как нагрев электронов при погло-

щении порождаемого фемтосекундным импульсом

неоднородного поля в пленке, перенос тепла электро-

нами и передачу энергии решетке. Последний про-

цесс учитывался также в уравнении для температу-

ры решетки. Необходимые для расчетов температур-

ные зависимости теплоемкости, коэффициента пере-

дачи энергии от электронов к решетке и эффектив-

ных частот столкновений брались из работ [24–26],

позволивших ранее описать экспериментальные дан-

ные по поглощению излучения в пленке из алюми-

ния [27]. Кроме того было учтено приблизительно пя-

тикратное уменьшение теплопроводности сплава зо-

лота с палладием по сравнению с чистым золотом

[28]. Система из двух указанных уравнений реша-

лась до момента существенного сближения темпера-

тур, что происходило на временах ≈ 7 пс, сравнимых

со временем обмена энергией между электронами и

решеткой, когда температура приближалась к значе-

нию порядка 0.6 эВ. В результате при условиях на-

шего эксперимента на таких временах температура

решетки превышала температуру плавления золота

Tmelt ≈ 1337К [29]. Возникновение расплава сопро-

вождается уменьшением теплопроводности [30]. Со-

ответствующее уменьшение теплопроводности учи-

тывалось при последующем решении уравнения для

температуры расплава. На этой стадии существенное

влияние на профиль температуры оказывало охла-

ждение пленки из-за потерь энергии при испарении

поверхностного слоя [5, 18–23], что учитывалось со-

ответствующим граничным условием [21]. Получен-

ные в расчетах профили температуры расплава золо-

та для пленок толщиной 60 и 200 нм представлены на

рис. 3. На данном рисунке приведен профиль темпе-

ратуры в пленке толщиной в 200 нм, возникающий на

момент времени 13 пс после начала воздействия им-

пульса, имеющего длительность 200 фс и плотность

потока энергии 10 ТВт/см2. Видно, что на расстоя-
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Рис. 3. Профиль температуры в пленке толщиной

200 нм через 13 пс после воздействия лазерного им-

пульса длительностью 200 фс и с плотностью потока

10ТВт/см2 . Вставка – профиль температуры в пленке

толщиной 60 нм через 11 пс после воздействия импуль-

са той же длительности с плотностью потока 7 Вт/см2.

Смещение кривых относительно начала оси абсцисс по-

казывает толщину испаренного слоя в соответствую-

щий момент времени

нии в 50–60 нм от поверхности имеется температур-

ный максимум, температура в котором существенно

превышает ее значение на поверхности, а также тем-

пературу кипения золота при нормальных условиях,

Tboil ≈ 3150K [29]. Это отвечает условиям экспери-

мента для поверхностных наноструктур, приведен-

ных на рис. 2a и d. Данные аналогичного расчета для

пленки толщиной в 60 нм, на которую воздействует

импульс с плотностью потока 7 ТВт/см2, представле-

ны на вставке к рис. 3. Они отвечают моменту време-

ни в 11 пс. Как видно из этой вставки, в тонкой плен-

ке температурный максимум внутри пленки отсут-

ствует. Последнее связано с более слабым влиянием

отвода тепла при абляции и достаточно эффектив-

ным перераспределением энергии по толщине плен-

ки [25, 31].

4. Таким образом, в настоящей работе впервые

экспериментально обнаружены выраженные эффек-

ты подповерхностного кипения при одноимпульсной

фемтосекундной лазерной абляции золотых пленок в

режимах формирования микровыпуклостей и нано-

острий, подтверждающие испарительную природу

последних. Как показывают теоретический анализ и

численные расчеты, подповерхностное кипение ста-

новится возможным в относительно толстых пленках

вследствие субнаносекундного возникновения подпо-

верхностного максимума температуры в результате

баланса процессов теплопроводности и интенсивного

испарительного охлаждения ее поверхности.
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