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В режиме многоимпульсного воздействия слабофокусированных фемтосекундных лазерных импуль-

сов на поверхности никеля и железа в изопропиловом спирте получены квазирегулярные массивы суб-

микронных пичков, а также промежуточных самоорганизованных зародышевых структур. Рассмот-

рено последовательное формирование такого самоорганизованного рельефа через гидродинамическую

неустойчивость поверхности расплава в контакте с околокритическим паровым слоем спирта с уровнем

давления около 5МПа.

DOI: 10.7868/S0370274X17160123

1. Абляционное фемтосекундное (фс) лазерное

нано- и микротекстурирование поверхностей ма-

териалов предлагается для широкого использова-

ния в целях усиления поглощения оптоэлектронных

устройств (“черный” кремний [1]), создания сенсор-

ных подложек для поверхностно-усиленной спектро-

скопии [2–4], управления кавитацией, смачиваемо-

стью, биосовместимостью и другими характеристи-

ками структурированных поверхностей [5–7]. Для

этих целей обычно с использованием фс-лазерных

импульсов реализуются два основных подхода: (i) по-

точечное формирование поверхностных нано- или

микроэлементов одиночным или множественными

жесткофокусированными импульсами (в том чис-

ле – с использованием многопучковых схем) [8–10],

(ii) самоорганизация рельефа в результате различ-

ных гидродинамических неустойчивостей коротко-

живущего расплава в пределах довольно большо-

го фокального пятна в результате единичной или

многоимпульсной экcпозиции [11–14]. В последнем

случае осуществляется абляционная самоорганиза-

ция периодических поверхностных нанорешеток с

около- и субволновыми периодами (в воздухе и жид-

костях [11, 12]), околопороговая абляционная генера-

ция на воздухе квазирегулярных массивов микроко-

нусов [1, 13–14], откольная абляция с формировани-

1)e-mail: sikudr@lebedev.ru

ем нерегулярного субволнового нанорельефа замо-

роженной пены откольного кратера [15–17]. Высота

и ширина (характерный размер) таких поверхност-

ных структур, их аспектное отношение управляют-

ся как дифракционными или интерференционными

(периодические нанорешетки [12], микроконусы [13]),

так и абляционными процессами (откольная нано-

пена [15], микроконусы [14]), поэтому имеется воз-

можность фс-лазерного формирования поверхност-

ных структур с высокой самосогласованной погло-

щательной способностью на длине волны формиро-

вания [13] и той же длине волны излучения для по-

следующего более интенсивного взаимодействия. Та-

кие сильнопоглощающие нано- и микроструктурные

мишени представляют большой интерес для генера-

ции высокоэнергетических частиц – рентгеновских

квантов, “горячих” электронов и высокоэнергетиче-

ских ионов – под действием фс-лазерных импуль-

сов с релятивистскими интенсивностями [18]. Одна-

ко при этом сильное поглощение сверхинтенсивно-

го излучения оптического диапазона должно соче-

таться с (i) относительно низкой эффективной мас-

совой плотностью структурированного слоя ρeff ∼

∼ 0.01ρ0 – для реализации околокритической плаз-

мы при его сильной η-кратной ионизации (где η –

по порядку величины число электронов на внеш-

ней валентной оболочке), (ii) значительной высотой
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рельефа H ∼ λ – для реализации высокой доли

поглощенной энергии в околокритической плазме.

При этом характерный размер поверхностной струк-

туры должен быть примерно на порядок ниже ха-

рактерного размера фокального пятна (∼ 1–10 мкм

[18, 19]). Все эти условия для типичных размеров

фокального пятна и длины волны релятивистских

фс-лазерных импульсов накладывают вполне опре-

деленные ограничения на высоту, диаметр и харак-

терное расстояние следования элементов поверхност-

ной структуры, обеспечивающей максимальный аб-

солютный и удельный энерговклад при их взаимо-

действии, т.е. умеренно “оптически тонкую” и при

этом наиболее высокотемпературную околокритиче-

скую плазму.

В настоящей работе сообщается о формирова-

нии на поверхности металлов при ее безабляцион-

ном облучении под слоем изопропилового спирта

множественными фс-лазерными импульсами ново-

го типа квазирегулярного рельефа, который по ха-

рактеристикам близок к оптимальным для обеспе-

чения генерации околокритической плазмы и мак-

симального энерговклада в ней, и рассматривается

механизм его формирования в рамках гидродинами-

ческой неустойчивости для поверхностного распла-

ва, сжимаемого околокритическим паровым слоем

спирта.

2. В наших исследованиях лазерное облучение

поверхности доступных образцов – никелевых пле-

нок толщиной 15 мкм и объемных образцов железа –

проводилось с использованием фемтосекундных им-

пульсов основной гармоники титан-сапфирового ла-

зера: центральная длина волны – 790 нм, длитель-

ность на полувысоте τ ≈ 130фс, максимальная энер-

гия в импульсе Emax = 2мДж в TEM00-моде, час-

тота следования импульсов – 10 Гц. Лазерное излу-

чение фокусировалось на поверхность образцов, по-

груженных в чашке Петри в изопропиловый спирт

на глубину в 2 мм, через положительную линзу (КИ-

8, фокусное расстояние – 55 мм) в пятно радиу-

сом R1/e ≈ 1.1мм (на сухой поверхности). Образ-

цы размещались на трехкоординатной моторизиро-

ванной трансляционной платформе и перемещали со

скоростями 0.6 мм/с (примерно 40 импульсов в точ-

ку) и значениями падающей на образец энергии ла-

зерного импульса E = 0.5−2мДж (пиковая плот-

ность энергии F0 = 15−60мДж/см2, что ниже поро-

га абляции никеля (≈ 1 · 102 мДж/см2) [20] и железа

(≈ (2−3)·102 мДж/см2) [21]). Визуализацию рельефа

облученной поверхности проводили с помощью ска-

нирующего электронного микроскопа JEOL7001F с

увеличением до 20000×.

3. Многоимпульсное воздействие фс-лазерных

импульсов на поверхность никелевых пленок при

F0 ≈ 15мДж/см2 приводит сначала к формирова-

нию больших однородных областей с рельефом из

упорядоченных ламелеобразных структур с попереч-

ным размером около 1 мкм и изотропным распо-

ложением (рис. 1a, b), показанным кольцом в дву-

Рис. 1. СЭМ-снимки (вид сверху) участков поверхности

пленки никеля, облученной 40 импульсами при F0 ≈ 15

(а, b), 30 (c, d), 45 (e, f – вид сверху) и 60 мДж/см2 (g, h),

снимки (i, j) – вид (g, h) под углом 45
◦, их вставки –

вид (i, j) при большем увеличении (сверху) и вид ис-

ходной необлученной поверхности (внизу). На сним-

ках (b, d, f, h) на вставках даны их немасштабирован-

ные двухмерные фурье-спектры

мерном пространственном фурье-спектре на встав-

ке рис. 1b. При увеличении пиковой плотности энер-

гии до F0 ≈ 30мДж/см2 структура рельефа ста-

новится мелкомасштабной и микронеоднородной –

переходной между ламелеобразным и пичковым ти-

пом (рис. 1c, d), что показано соответствующим коль-

цом в двумерном пространственном фурье-спектре

на вставке рис. 1d. Дальнейшее увеличение пико-

вой плотности энергии до ≈ 45мДж/см2 обеспечи-
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вает преимущественно пичковый тип поверхност-

ного рельефа (рис. 1e, f), который становится бо-

лее заметным и контрастным – с увеличением вы-

соты рельефа и поперечного масштаба структуры

(до 0.3 мкм) – при максимальной плотности энер-

гии F0 ≈ 60мДж/см2 (рис. 1g, h). СЭМ-визуализация

рельефа под углом 30◦ показывает его квазиу-

порядоченный нанопичковый характер с высотой

≈ 1.5−2мкм, шириной пичков около 0.3 мкм и ас-

пектным отношением ≈ 5–7, а также характерным

расстоянием ≈ 0.8–1 мкм (рис. 1i, j). Формирование

таких нанопичковых структур поверхностного релье-

фа согласуется с предыдущими наблюдениями при

схожих условиях [22]. Также, довольно схожие, хо-

тя и менее развитые нанопичковые структуры на-

блюдались ранее для других металлов в различных

режимах лазерного облучения в воде [23]. Характер-

ный размер структуры обеспечивает достаточную го-

могенность и хорошую статистику числа элементов

данной текстуры для микрометровых фокальных пя-

тен, а также эффективное пленение излучения ре-

лятивистских фс-лазерных импульсов с типичными

длинами волн 0.8 и 1 мкм [18, 19]. Кроме того, дан-

ные размеры последней структуры обеспечивают эф-

фективную массовую плотность структурированно-

го слоя на уровне 5 % от объемной, что позволяет

приблизиться сверху к плотности критической плаз-

мы даже в условиях многократной ионизации атомов

мишени.

Аналогично, для образца железа также при обра-

ботке множественными фемтосекундными лазерны-

ми импульсами наблюдаются нанопичковые структу-

ры (рис. 2a, b) и предшествующие зародышевые на-

норешетки абляционнной природы (локальная аб-

ляция в интерференционных максимумах на по-

верхности [11, 12]), конкурирующие с нанопичками

(рис. 2с, d). Упорядоченность поверхностного релье-

фа в последнем случае оказывается существенно худ-

шей ввиду конкуренции процессов формирования од-

номерных периодических поверхностных структур

(области серого цвета на рис. 2d) и нанопичковых

структур – по-видимому, в силу исходной шерохова-

тости рельефа (вставка на рис. 2а), благоприятству-

ющей возбуждению поверхностных электромагнит-

ных волн (плазмон-поляритонов), а также форми-

рованию и развитию одномерных периодических по-

верхностных структур [11, 12, 14].

Следуя работе [24], в качестве механизма форми-

рования квазиупорядоченного поверхностного релье-

фа была рассмотрена гидродинамическая неустой-

чивость Рэлея–Тейлора для тонкого бесконечного

слоя расплава металлов толщиной h, граничащего с

Рис. 2. СЭМ-снимки (вид сверху) участков поверхно-

сти железа, облученной при F0 ≈ 60мДж/см2 (а, b) и

40мДж/см2 (c, d). На вставке дан снимок исходной по-

верхности образца

пленкой изопропилового спирта, вскипающего в око-

локритических условиях. Двумерная динамика тол-

щины слоя расплава с формированием высокосим-

метричных поверхностных структур под действием

пространственно-неоднородного давления P (h) мо-

жет быть описана уравнением Навье–Стокса в виде

[25, 26]
∂h

∂t
= ∆

{

h3

3η
P (h(x, y, t))

}

, (1)

где в нашем случае можно взять давление

P (h(x, y, t)) = Pvap − σ∆h, (2)

где η и σ – соответственно вязкость и поверхностное

натяжение расплава.

Согласно выражению (2), из баланса капиллярно-

го (|σ∆h|) и парового (Pvap) давлений можно полу-

чить выражение для характерного размера структу-

ры (длины волны неустойчивости), растущего с мак-

симальным временным инкрементом

λmax = 2π

√

Pvap

σh
. (3)

Это выражение для критического давления изопро-

пилового спирта ≈ 5 МПа при его критической тем-

пературе 235 ◦C [27], которая заведомо достигается

на поверхности расплава данных металлов с темпе-

ратурами плавления ≈ 1455 ◦C (Ni) и ≈ 1538 ◦C (Fe)

[26], для коэффициента поверхностного натяжения

расплавов металлов σ ≈ 1.6−1.8Н/м [27] и толщины

расплава порядка глубины абляции (∼ 10 нм [20]) да-

ет характерный размер структуры λmax ∼ 0.1−1мкм
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в разумном согласии со значениями, наблюдаемы-

ми экспериментально в настоящей работе. В то же

время, значительная – на порядок – разница в ха-

рактерных размерах структур в сравнении с нано-

секундными лазерными исследованиями поверхност-

ного структурирования кремния (λmax ∼ 1−10мкм

[24]) возникает, как очевидно, из-за более высоко-

го поверхностного натяжения расплава кремния, а

также большей средней толщины расплава (h ∼

∼ 0.1мкм) и меньшего (субкритического) давления

парового слоя в случае наносекундного лазерного

воздействия. Вместе с тем, исходя из наших неопуб-

ликованных данных, следует отметить, что для по-

груженной в воду или другие жидкости (сероугле-

род, изопропиловый спирт) атомно-гладкой поверх-

ности продажных пластин кристаллического крем-

ния для микроэлектроники формирование нанопич-

ковой структуры рельефа – в отличие от одномерных

периодических поверхностных структур – под дей-

ствием множественных фс-лазерных импульсов нами

до сих пор не наблюдалось.

Альтернативное объяснение формирования

квазиупорядоченных поверхностных ламеллярных

и микропичковых структур рельефа при лазер-

ном облучении поверхностей в жидкости было

предложено на базе аналитического и числен-

ного решений нелинейного гидродинамического

уравнения Курамото–Сивашинского в работе [28].

Итоговое выражение для характерного размера

структуры рельефа в линейном режиме предпола-

гает преимущественно термокапиллярный характер

формирования рельефа [28] и имеет для средней

толщины расплава hm c температурным градиентом

в глубину (dT/dz) и температурной производной

коэффициента поверхностного натяжения расплавов

металлов (dσ/dT ) вид

λmax =
4π

3

[

σhm
(

dσ
dT

) (

dT
dz

)

]1/2

. (4)

Выражение (4) задает микрометровый масштаб упо-

рядоченного рельефа в случае наносекундного ла-

зерного воздействия на кремний [28] для условий ра-

боты [23] с h ∼ 0.1мкм, но вместе с тем, для условий

фс-лазерного воздействия с h ∼ 10 нм также дает

качественно разумные оценки с субмикронным ха-

рактерным масштабом возникающего рельефа. За-

метим, что существуют и другие подходы в объясне-

нии нано- и микромасштабной самоорганизации ре-

льефа поверхности твердых тел [29].

4. Таким образом, в настоящей работе впервые

продемонстрировано явление субабляционной гид-

родинамической неустойчивости и последующей са-

моорганизации квазирегулярного субмикронного ре-

льефа на поверхности расплава металлов при воз-

действии множественных ультракоротких лазерных

импульсов в околокритическом паровом слое лег-

кокипящей жидкости. Более детальные эксперимен-

тальные исследования феноменологической картины

явления формирования рельефа (в том числе – на

поверхности кремния) и выяснение его механизмов

(неустойчивость Рэлея–Тейлора, термокапиллярный

эффект, другие физические процессы), а также раз-

ноплановое теоретическое моделирование рельефа

должны в будущем пролить свет на природу управ-

ляющей нелинейности данного явления.

Работа поддержана грантами РФФИ (проекты

# 15-52-04037 бел_мол_a, # 16-52-540002 Вьет_а) и

программы Президиума РАН.
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