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Пороги одноимпульсной абляции поверхности алюминия и кремния ультракороткими лазерными им-

пульсами ИК и видимого диапазона по откольному механизму измерены методом оптической микроско-

пии для длительности импульсов τlas в диапазоне 0.2–12 пс. По мере увеличения длительности лазерных

импульсов для τlas < 3пс обнаружено резкое, почти трехкратное снижение порога абляции алюминия в

видимом диапазоне при очень слабом изменении порога абляции материала ИК-излучением. Напротив,

для кремния с ростом длительности импульсов отмечается практически трехкратный рост порога ИК-

лазерной абляции, тогда как порог абляции видимым излучением остается практически неизменным.

Для алюминия снижение порогов абляции связывается с резким уменьшением температурных гради-

ентов для длительностей импульсов, превышающих характерное время электрон-фононной релаксации.

Для кремния рост порога ИК-абляции объясняется двухфотонным поглощением, тогда как в видимом

диапазоне постоянство порога связано с линейным поглощением материала.
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1. Фундаментальные механизмы, а также по-

роговые значения плотности энергии Fth для аб-

ляции поверхности материалов ультракороткими –

суб- и пикосекундными – лазерными импульсами

(УКИ) существенно зависит от длительности УКИ

τlas [1–7], что позволяет исследовать физику про-

цесса абляции, варьируя длительность УКИ. Для

случая диэлектрических материалов было показа-

но, что Fth монотонно растет с увеличением τlas
(∝ τ

1/2
las ) в суб- и наносекундном диапазоне, отра-

жая процесс теплопроводности для квазиравновесно-

го состояния электронной и решеточной подсистем

(характерные времена электрон-фононной релакса-

ции τep ∼ 10 пс ) [1]. Однако, изменения Fth в об-

ласти (суб)пикосекундных значений τlas < τep оказа-

лись довольно неоднозначными – имеют место вос-

ходящие [1–3, 7], постоянные [4] или даже немоно-

тонные (с минимумом) зависимости Fth(τlas) [5, 6].

Действительно, для τlas < τep в течение УКИ темпе-

ратура неравновесных носителей Te на электронно-

1)e-mail: sikudr@lebedev.ru

возбужденной поверхности материала может значи-

тельно превышать температуру решетки Ti (Te ≫ Ti)

ввиду многократно меньшей теплоемкости электрон-

ной подсистемы по сравнению с теплоемкостью ион-

ной подсистемы – Ce ≪ Ci [8], что вызывает как

усиленную (фото)термоэмиссию носителей, так и бо-

лее интенсивный теплоперенос для более резких про-

странственных градиентов Te (коэффициент тепло-

проводности κе также существенно изменяется с рос-

том Te [9]). Это может приводить к увеличению дис-

сипативных потерь при абляции более короткими

УКИ. Напротив, для материалов с нелинейным фо-

товозбуждением увеличение длительности УКИ рез-

ко уменьшает скорость возбуждения, нелинейно за-

висящую от интенсивности УКИ, что должно при-

водить к росту Fth по мере увеличения τlas в кон-

куренции с вышеописанным процессом теплопровод-

ности. Вместе с тем такие исследования, проясняю-

щие различные стороны электронной и решеточной

динамики фотовозбужденных материалов, а также

перспективы их технологической лазерной обработ-
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ки фемто- и пикосекундными лазерными импульса-

ми, до сих пор не проводились.

В настоящей работе сообщается о наблюдении

противоположных, спектрально-зависимых тенден-

ций в изменении порога одноимпульсной абляции

алюминия и кремния по откольному механизму

под действием УКИ с длительностью, варьируемой

в диапазоне 0.2–12 пс. Анализ эксперименталь-

ных данных указывает на определяющую роль

электрон-фононной релаксации и транспорта носи-

телей для металла, тогда как для полупроводника

характер зависимости определяется нелинейным

ИК-фотовозбуждением.

2. В данных исследованиях лазерное облучение

свежих участков поверхности оптического качества

мишеней алюминия и нелегированного кремния

(пластина ориентации [100]), расположенных на

трехкоординатной моторизованной трасляционной

платформе с компьютерным управлением, осу-

ществлялось на экспериментальном стенде для

нано/микроструктурирования [10] одиночными им-

пульсами волоконного лазера с активной средой на

ионах иттербия: длина волны основной гармоники

(ПГ) – 1030 нм (с удвоением частоты – 515 нм, ВГ),

ширина спектра на полувысоте – 9 (1.7) нм, частота

следования импульсов – 0–2 МГц. Длительность

УКИ ПГ (на полувысоте) τlas варьировалась с помо-

щью выходного компрессора в интервале 0.3–12 пс

(для ВГ – 0.2–8 пс) и измерялась с помощью ска-

нирующего интерференционного автокоррелятора

AA-20DD (Авеста проект, диапазон – 10–30000 фс)

(рис. 1), показывая монотонно спадающие плечи

Рис. 1. (Цветной онлайн) Экспериментальные интер-

ференционные автокорреляционные сигналы для ИК

УКИ с варьируемой полушириной τlas

как для коротких (суб-пикосекундных), так и более

длинных – пикосекундных лазерных импульсов

(некоторая ступенчатость автокорреляционных

временных профилей проявлялась только в пере-

ходном режиме для τlas = 2−6 пс). Энергия E для

УКИ ПГ в ТЕМ00-моде плавно изменялась с по-

мощью встроенного выходного акусто-оптического

модулятора в интервале 0.1–10 мкДж (для УКИ

ВГ – тонкопленочного отражательного ослабителя).

Лазерное излучение ВГ и ПГ через тринокулярное

входное окно микроскопа Levenhook BioView630 и

последующее делительное зеркало с пропусканием

50 % слабо фокусировалось на поверхность образца

в воздухе через объектив с числовой апертурой

NA = 0.25 в пятно радиусом R1/e ∼ 3 (ВГ) и 11

(ПГ) мкм, соответственно. Визуализация топогра-

фии рельефа облученной поверхности и измерения

радиусов абляционных кратеров R в зависимости

от E для различных длительностей УКИ τlas в

интервале 0.2–12 пс проводились в отраженном свете

при помощи металлографического оптического

микроскопа Альтами-6.

3. Полученные для мишени алюминия зависимо-

сти R2 − lnE для τlas в интервале 0.2–12 пс показы-

вают монотонное уменьшение как пороговой энер-

гии Eabl, так и характерного 1/e-радиуса области аб-

ляции wabl (рис. 2, вставки). Пороговые энергии бо-

лее сильно – почти в 5 раз – убывают с ростом τlas
для более слабо поглощающегося видимого излуче-

ния [11], тогда как для сильно поглощающегося ИК-

излучения [11] уменьшаются не более, чем на 10 %.

Уменьшение Eabl с ростом τlas можно связать с бо-

лее медленным вводом энергии УКИ в материал, что

становится очень существенным в случае τlas > τep,

поскольку в этом случае теплоперенос направляет-

ся небольшими градиентами Te ≈ Ti. Действитель-

но, с ростом τlas > τep размер wabl по этой же при-

чине заметно убывает для УКИ видимого излуче-

ния (рис. 2), но довольно слабо для ИК-излучения.

Рассчитанные с использованием Eabl и wabl поро-

говые плотности вложенной (без учета отражения)

энергии Fth = Eabl/(πw
2
abl) неплохо согласуются с

известными значениями порога откольной абляции

алюминия – ≈ 0.5Дж/см2 (744 нм, 110 фс) [12] и до-

вольно значительно – почти в три раза – уменьша-

ются с увеличением τlas для УКИ видимого излуче-

ния, тогда как довольно слабо – практически в преде-

лах экспериментальной ошибки – для ИК-излучения

(0.8–0.95 Дж/см2). Соответственно, для обоих спек-

тральных диапазонов наблюдаемое начальное быст-

рое снижение порогов откольной абляции поверхно-

сти алюминия с ростом τlas примерно до 3 пс мож-

но связать с достижением времени термализации

поглощенной энергии в конденсированной фазе τT
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Рис. 2. (Цветной онлайн) Зависимости порога отколь-

ной абляции алюминия Fth от длительности УКИ τlas
для видимого (515 нм, зеленые кружки) и ИК (1030 нм,

красные кружки) излучения. Вставки: сверху – зависи-

мости от τlas для пороговой энергии Eabl и 1/e-радиуса

абляции wabl с радиусами фокусировки R1/e, показан-

ными цветными горизонтальными пунктирными лини-

ями, внизу – оптический микроснимок кратера на по-

верхности алюминия при ее абляции УКИ видимого

диапазона и его диаметр, показанный белой стрелкой.

На всех рисунках вертикальная пунктирная стрелка

показывает оценку τТ

(Te ≈ Ti), что резко уменьшает теплоперенос и его

влияние на энергетику абляции, а последующее сла-

бое изменение или насыщение – с выглаживанием

температурных градиентов из-за спада Te при быст-

рой электрон-фононной релаксации уже в масштабе

УКИ (τlas ≫ τТ). Время термализации τТ составля-

ет, как минимум, (2−3)τep или ∼ 5τe, где характер-

ное время релаксации энергии электронной подси-

стемы τe ≈ Ce/G и τep ≈ Ci/G > τe для константы

электрон-фононной связи G [8]. С учетом этих оце-

нок τep ≈ 1 пс и τe ∼ 0.1 пс, что согласуется с оценка-

ми [7, 13, 14].

Аналогичные зависимости R2 − lnE для разных

τlas для мишени кремния показывают для порого-

вой энергии Eabl, напротив, начальное трехкратное

(ПГ) или 50 %-ое (ВГ) увеличение с последующим

насыщением и даже небольшим спадом, а также по-

хожий характер зависимости wabl от τlas, но с го-

раздо меньшим размахом – практически в пределах

экспериментальной ошибки 10–15 % (рис. 3, встав-

ки). В результате, рассчитанные значения пороговой

плотности вложенной (без учета отражения) энер-

гии Fth практически не изменяются с ростом τlas
для УКИ видимого излучения, однако, очень значи-

Рис. 3. (Цветной онлайн) Зависимости порога отколь-

ной абляции кремния Fth от длительности УКИ τlas
для видимого (515 нм, зеленые кружки) и ИК (1030 нм,

красные кружки) излучения. Вставки: сверху – зависи-

мости от τlas для пороговой энергии Eabl и 1/e-радиуса

абляции wabl с радиусами фокусировки R1/e, показан-

ными цветными горизонтальными пунктирными лини-

ями, внизу – оптический микроснимок кратера на по-

верхности кремния при ее абляции УКИ видимого диа-

пазона и его диаметр, показанный белой стрелкой. На

вставке для Eabl дана степенная аппроксимация на-

чального участка с показателем 0.50 ± 0.12

тельно – в три раза – возрастают с увеличением τlas
для ИК-излучения (0.3–0.9 Дж/см2). Для субпикосе-

кундных УКИ пороги Fth ≈ 0.32Дж/см2 (1030 нм) и

0.95 Дж/см2 (515 нм) неплохо согласуются с извест-

ным значением порога откольной абляции материа-

ла – ≈0.5Дж/см2 (744 нм, 110 фс) [15], при этом су-

щественно более высокий порог абляции для УКИ

видимого диапазона можно объяснить более силь-

ным оптическим отражением и поглощением [11], а

также более существенными потерями энергии при

(суб)пикосекундной амбиполярной диффузии фото-

возбужденной электрон-дырочной плазмы из тон-

кого скин-слоя в объем материала. Напротив, ИК-

излучение (1030 нм) слабо поглощается в слабо- или

нелегированном кремнии в линейном режиме [11], то-

гда как в двухфотонном режиме характерная глуби-

на нелинейного поглощения может достигать 140 нм

[15–18], что практически предотвращает электрон-

ный теплоперенос в объем материала в результате

амбиполярной диффузии (характерный масштаб –

(Dτlas)
1/2 ∼ 10−100 нм для τlas ∼ 0.1−10 пс и коэф-

фициента диффузии D ∼ 10 см2/с [19]. В то же время

с ростом τlas при фиксированной плотности энергии

УКИ монотонно падает пиковая интенсивность из-
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лучения ∼ (F/τlas) и еще более значительно падает

скорость двухфотонного возбуждения ∼ (F/τlas)
2, а

таже вложенная за время объемная плотность энер-

гии ε

ε ∝
(

F

τlas

)2

τlas, (1)

что для фиксированной порогой величины εabl позв-

ляет выразить Fth как функцию τlas

Fth ∝
√
εablτlas, (2)

или в общем случае n-фотонного поглощения, как

очевидно, Fth ∝ τ
(n−1)/n
las .

Как отмечалось выше, ранее для диэлектриче-

ских материалов и УКИ уже наблюдались субли-

нейные зависимости порога повреждения поверхно-

сти от τlas [1–7], однако, за исключением зависимости

τ
1/2
las , которая связывалась преимущественно с тепло-

переносом на временах τlas > τep [1], такие соотно-

шения объяснения пока не получили. В настоящей

работе показывается, что такие сублинейные зави-

симости могут быть связаны с нелинейным погло-

щением в материале с сильно выраженным межзон-

ным поглощением, однако для детальных исследо-

ваний – вплоть до определения степени нелинейно-

сти фотопроцесса – необходимо контролировать по-

глощательную способность материала при данных

Fth, которая может существенно зависеть от τlas.

В частности, при воздействии УКИ на длине вол-

ны 1030 нм на поверхность кремния в абляционном

режиме наблюдаемое только для ИК-излучения со-

отношение Fth ∝ τ
1/2
las с последующим насыщением

(рис. 3) характеризует, по-видимому, не теплоперенос

[1], а двухфотонное поглощение и связанное с ним

фотовозбуждение плотной электрон-дырочной плаз-

мы. Такая плазма может вызывать в кремнии су-

щественную безынерционную электронную перенор-

мировку ширины прямой запрещенной зоны [20], со-

ставляющей около 3–3.5 эВ [11], что хорошо заметно

для зависимости Fth(τlas) для УКИ видимого диапа-

зона, демонстрирующих, по-видимому, с учетом пе-

ренормировки зонной щели прямое линейное погло-

щение, несмотря на энергию фотона (около 2.4 эВ),

меньшую указанной выше ширины прямой запре-

щенной зоны.

Наконец, в случае алюминия (рис. 2) эффект

электрон-фононной релаксации проявился не в воз-

растании порога абляции для τlas > τep, как предпо-

лагалось для диэлектрических материалов в работе

[1], а, напротив, в очень значительном спаде поро-

гов для τlas < τep с их последующим насыщением,

по-видимому, в связи с выглаживанием температур-

ных градиентов после быстрой электрон-фононной

релаксации. Вместе с тем авторами планируются

дальнейшие исследования в области субпикосекунд-

ных длительностей УКИ для уточнения характера

наблюдаемых размерных соотношений для порогов

абляции поверхности металлов, полупроводников и

диэлектриков в зависимости от длительности и дли-

ны волны УКИ.

4. Таким образом, в результате эксперименталь-

ных исследований откольной абляции поверхности

алюминия и кремния под действием одиночных ла-

зерных импульсов ИК и видимого диапазона с ва-

рьируемой фемто/пикосекундной длительностью об-

наружено уменьшение, а не увеличение порогов для

металла в результате быстрой электрон-фононной

релаксации и выглаживания температурных гра-

диентов после термализации поглощенной энергии,

тогда как для полупроводника установлено ожи-

даемое увеличение порогов с ростом длительности

УКИ, но вследствие двухфотонного поглощения ИК-

излучения в материале, а не теплопереноса.
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