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В данной работе исследуются возможности формирования периодических поверхностных структур в
результате облучения тонких аморфных пленок GeTe и Sb2Te3 фемтосекундными лазерными импульса-
ми с длиной волны 1030 нм. Учет нелинейного поглощения и фотоиндуцированной генерации электронов
в данных материалах позволяет предсказать формирование или отсутствие поверхностных решеток в
рамках теории возбуждения поверхностных электромагнитных волн, обуславливающих периодическую
модуляцию рельефа в поле сверхкоротких лазерных импульсов. Результаты моделирования согласуются
с экспериментальными данными.
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Формирование лазерно-индуцированных перио-

дических поверхностных структур (ЛИППС) – яв-

ление, известное со времени появления первых им-

пульсных лазеров [1]. Подобные структуры форми-

руются практически на всех типах твердых тел – ме-

таллах, полупроводниках, диэлектриках – при облу-

чении поверхности материалов мощными лазерны-

ми импульсами [2,3] и могут быть описаны как мо-

дуляция рельефа поверхности в форме регулярной

решетки с определенным периодом. Теоретическое

описание возникновения таких структур включает в

себя учет как интерференции падающего излучения

и поверхностных электромагнитных волн (ПЭВ), так

и перераспределение материала в приповерхностной

области, например, в расплаве [4].

В случае формирования ЛИППС лазерными им-

пульсами фемтосекундной длительности процессы

поглощения излучения и термической диффузии

оказываются разделены во времени. Необходимая

для возникновения ЛИППС пространственная мо-

дуляция локального распределения энергии возни-
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кает вследствие интерференции падающего излуче-

ния и ПЭВ – поверхностных плазмон-поляритонов,

при этом наблюдается четкая корреляция ориента-

ции ЛИППС и направления поляризации лазерного

излучения. Возбуждение ПЭВ, как правило, реали-

зуется, если действительная часть диэлектрической

проницаемости облучаемого материала Re(ε̃) < −1

[5]. В полупроводниках и диэлектриках последнее

условие может быть выполнено за счет фотоиндуци-

рованной генерации свободных электронов при облу-

чении мощными лазерными импульсами.

Особый интерес представляет формирование

ЛИППС в случае халькогенидных соединений [6].

В частности, фазопеременные материалы (ФПМ)

на основе халькогенидных полупроводников типа

Ge-Sb-Te (GST) характеризуются важным сочета-

нием двух свойств: ярко выраженным изменением

оптических [7] и электрических свойств [8] при

кристаллизации/аморфизации и ультракороткими

временами протекания указанных процессов [9, 10].

Сочетание этих свойств делает ФПМ привлека-

тельными для применения в перезаписываемых

оптических дисках (DVD-RW, BluRay), энергонеза-
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висимой оперативной памяти (PCRAM), а также в

многочисленных устройствах нанофотоники [11–13].

Применение фемтосекундных лазеров в качестве

фактора внешнего воздействия позволяет допол-

нительно оптимизировать структурные переходы

в ФПМ (время кристаллизации, создание много-

уровневых состояний) [14, 15] и открывает новые

применения в фотонике за счет направленного

изменения топографии поверхности в результате

формирования ЛИППС [16,17].

Тем не менее, даже при схожих материалах и

условиях облучения возможно как возникновение

ЛИППС в результате фемтосекундного воздействия,

так и их отсутствие. Так, недавние эксперименталь-

ные исследования [18] показали, что при облуче-

нии фемтосекундными лазерными импульсами на

аморфных и кристаллических пленках GeTe могут

формироваться ЛИППС с периодом, сопоставимым

с длиной волны, тогда как на аморфных пленках

Sb2Te3 они не возникают, а увеличение плотности

энергии приводит лишь к абляции материала. Столь

принципиальное различие ставит вопрос об услови-

ях и механизмах формирования ЛИППС и о при-

роде различий, наблюдающихся даже в структурно

близких бинарных полупроводниковых соединениях

Sb2Te3 и GeTe. Отметим, что Sb2Te3 проявляет свой-

ства топологического изолятора только в монокри-

сталле, а не в аморфной фазе [19], и, следовательно,

они не могут являться причиной данного различия.

Цель данного исследования состояла в нахожде-

нии критериев формирования ЛИППС на аморф-

ных тонких пленках Sb2Te3 и GeTe при воздействии

фемтосекундного лазерного излучения. Для этого

был рассмотрен процесс интерференции падающе-

го излучения с ПЭВ, возбуждаемыми на границе

раздела воздух/ФПМ. Отметим, что обычно расче-

ты возникновения ЛИППС с определенным перио-

дом и ориентацией проводятся в рамках так назы-

ваемой модели Сайпа–Друде–Бонзе [4, 20, 21], учи-

тывающей вероятность фотоиндуцированной гене-

рации соответствующей ПЭВ. Однако традицион-

ное использование данного подхода хотя и позволя-

ет объяснить формирование ЛИППС в тонких халь-

когенидных пленках [22, 23], не учитывает возмож-

ного при высоких интенсивностях облучения вклада

нелинейного поглощения, в частности свойственно-

го рассматриваемым в настоящей работе соединени-

ям Sb2Te3 и GeTe [24]. Таким образом, нахождение

критериев формирования ЛИППС в данных мате-

риалах, в первую очередь, требует усовершенство-

вания модели Сайпа–Друде–Бонзе с учетом нели-

нейного поглощения в ФПМ и, с этой точки зре-

ния, в значительной мере определяет новизну нашей

работы.

Численное моделирование выполнялось нами для

аморфных пленок теллурида германия и теллурида

сурьмы (a-GeTe и a-Sb2Te3) толщиной L = 120 нм,

облучаемых фемтосекундными лазерными импуль-

сами длительностью τp = 250фс с длиной волны

λp = 1030 нм и частотой следования ν = 100 кГц,

с плотностью энергии F в диапазоне от 4.8 до

40 мДж/см2, что соответствовало условиям экспери-

мента по формированию ЛИППС [18]. При этом пе-

риод следования импульсов значительно превышает

характерные времена релаксации “горячих” носите-

лей в результате столкновений с фононами (поряд-

ка 1 пс) [25]. Поэтому в рамках поставленной задачи

достаточно рассмотреть воздействие на пленки оди-

ночного импульса.

Оси x, y, z декартовой системы координат были

выбраны так, что плоскость (x, y) соответствовала

поверхности пленки, а координата z была направле-

на вглубь пленки. Временной профиль падающего на

пленку фемтосекундного импульса Ip(t) описывался

гауссовой функцией c амплитудой I0, шириной им-

пульса τp на половине высоты и положением мак-

симума в момент времени 4τp (при типичной мини-

мально необходимой для расчетов ширине гауссовой

функции 3τp):

Ip(t) = I0 exp

(

− (t− 4τp)
2

(τp/2
√
ln 2)2

)

(1)

где I0 = 2F
√
ln 2/(

√
πτp).

Для учета распространения и поглощения лазер-

ного излучения в ФПМ рассматривались комплекс-

ные показатели преломления ñ = n + iκ аморфных

пленок: ñ(a-GeTe) = 3.35 + 0.34i и ñ(a-Sb2Te3) =

= 4.98 + 1.65i [26]. Поскольку при лазерном воз-

действии возможна кристаллизация, в расчетах так-

же использовались соответствующие значения для

кристаллических пленок: ñ(c-GeTe) = 5.45 + 1.83i и

ñ(c-Sb2Te3) = 5.69 + 1.69i [26].

В случае воздействия лазерным излучением низ-

кой интенсивности поглощение GeTe и Sb2Te3 яв-

ляется линейным и характеризуется коэффициентом

поглощения α0. При высокой интенсивности облуче-

ния в рассматриваемых теллуридах возникает насы-

щение поглощения [24] – снижение эффективности

межзонного поглощения в результате накачки двух-

уровневой системы быстрее, чем характерные скоро-

сти релаксации возбуждения из зоны проводимости в

валентную зону. Поэтому необходимо учитывать за-

висимость коэффициента поглощения от интенсив-
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ности: αsat(I). Как было показано в работе [24], для

указанных сред зависимость величины 1−T , где T –

пропускание среды, от интенсивности излучения I

хорошо аппроксимируется функцией:

1− T =

(

Ans +
∆A

1 + I
Is

)

, (2)

где Ans – так называемые ненасыщаемые потери про-

пускания; ∆A – глубина модуляции спада поглоще-

ния, обусловленного насыщением; Is – интенсивность

насыщения, соответствующая условию A(Is) = Ans+

+∆A/2. Параметры Ans, ∆A, Is не зависят от интен-

сивности и составляют 2.5 %, 10.3 % и 3.5 кВт/см2 –

для Sb2Te3 и 25 %, 12.3 % и 1.3 МВт/см2 – для GeTe

соответственно [27, 28]. Из (2), учитывая известные

величины коэффициентов отражения R и поглоще-

ния α0 = 4πκ/λp интересующих нас сред при низкой

интенсивности облучения I ≪ Is, можно получить

зависимость коэффициента насыщающегося погло-

щения теллуридной пленки αsat для произвольного

значения интенсивности I. Для лазерного импуль-

са с временным профилем I = Ip(t) согласно (1),

получим:

αsat(t) = α0 × (3)

×

ln



1−
(

1
(1−R)

)

·



Ans +
∆A

1+
I0
Is

exp

(

−
(t−4τp)2

(τp/2
√

ln 2)2

)









ln
(

1−
(

Ans+∆A
1−R

)) .

Используя αsat(t), также можно рассчитать по-

казатель поглощения κsat(t) и соответствующий ему

коэффициент отражения пленки Rsat(t), динамиче-

ски меняющиеся в результате возбуждения свобод-

ных носителей:

κsat(t) = αsat(t)λp/4π, Rsat(t) =
(n− 1)2 + κsat(t)

2

(n+ 1)2 + κsat(t)2
.

(4)

Результирующий профиль интенсивности излучения

I(z, t) внутри теллуридной пленки, с учетом насыще-

ния межзонного поглощения (3) и модифицирован-

ного коэффициента отражения (4), описывался сле-

дующим законом экстинкции:

I(z, t) = Ip(t)(1−Rsat(t)) exp(−αsat(t) · z). (5)

С использованием выражения (5) производилась

оценка максимально достижимой концентрации до-

полнительных “горячих” носителей, генерируемых в

пленке в результате поглощения одиночного лазер-

ного импульса. Для этого был рассчитан простран-

ственный и временной профиль концентрации воз-

буждаемых неравновесных носителей ne(z, t) по оси

лазерного пучка – вдоль координаты z [29]. Распре-

деление ne(z, t) определяется процессами объемной

генерации носителей при поглощении света и их ре-

комбинации [30]. Соответствующее уравнение имеет

вид [31, 32]:

∂ne(z, t)

∂t
−D

∂2ne(z, t)

∂x2
=

αsat(t) · I(z, t)
hν

− ne(z, t)

τR
,

(6)

где D = 0.01м2/c – коэффициент амбиполярной

диффузии “горячих” носителей [33], hν – энергия

фотона лазерного излучения, τR – время безыз-

лучательной рекомбинации “горячих” носителей.

Стоит отметить, что при высоких концентраци-

ях носителей время τR определяется в основном

оже-рекомбинацией, поскольку скорость послед-

ней пропорциональна концентрации носителей в

кубе: dn/dt = −cn3 [34], где c – константа оже-

рекомбинации. Решение данного уравнения имеет

неэкспоненциальный вид, однако оценка характерно-

го времени рекомбинации может быть представлена

как τR = cn2
max, где nmax – максимальная достигае-

мая концентрация неравновесных носителей. Такая

оценка справедлива для малых интервалов времени,

что выполняется в нашем случае, когда характер-

ным интервалом является длительность лазерного

импульса τp. Поскольку точное значение величин

констант оже-рекомбинации для исследуемых нами

материалов в литературе найдено не было, оцен-

ка τR = 0.5 пс была взята на основе данных для

GST225, структурного аналога GeTe со схожими

физико-химическими характеристиками, в котором

τR варьируется от 0.2 до 2 пс [34]. Отметим, что ука-

занная неопределенность параметра τR хоть и может

привести к незначительному отклонению величины

порога металлизации в пределах ±2мВт/см2, но

принципиально не влияет на формируемые ниже

выводы. Уравнение (6) решалось методом конечных

разностей [35] с шагом расчета по времени ∆t = 1фс

и по координате ∆z = 2 нм. Начальная концентра-

ция свободных носителей ne(z, 0) бралась равной

1010 см−3.

Генерация неравновесных носителей приводит к

изменению диэлектрической проницаемости образца.

В отсутствие неравновесных носителей диэлектриче-

ская проницаемость ε̃ пленки с учетом насыщения

поглощения имеет вид:

ε̃(t) = (n2 − κsat(t)
2) + 2nκsat(t)i. (7)
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Учет генерации дополнительных свободных носите-

лей заряда производился в рамках классической мо-

дели Друде [32] на основе профилей концентрации

свободных носителей ne(z, t), полученных в резуль-

тате численного решения уравнения (6):

∆ε̃(z, t) = −
ω2
p

ω2 + γ2
+

ω2
pγ

ω(ω2 + γ2)
i, ω2

p =
e2ne(z, t)

m∗ε0
,

(8)

где ∆ε̃ – изменение диэлектрической проницаемо-

сти материала вследствие фотоиндуцированной ге-

нерации свободных электронов, m∗ – эффективная

масса электронов, равная 0.18me и 0.8me для GeTe

[36] и Sb2Te3 [37] соответственно, me – масса свобод-

ного электрона, ω – частота падающего излучения,

γ = 1014 с−1 – частота межэлектронных столкнове-

ний [33]; e – заряд электрона.

Результирующий профиль модифицированной

“горячими” электронами диэлектрической прони-

цаемости пленок ε̃exc с учетом выражений (7), (8)

рассчитывался как:

ε̃exc(z, t) = ε̃(t) + ∆ε̃(z, t). (9)

Критерием успешности формирования ЛИППС

при лазерном воздействии на пленки считается вы-

полнение неравенства Re(ε̃exc) < −1 [5]. Количе-

ственная оценка возникновения ЛИППС с волновы-

ми векторами kx и ky в плоскости (x, y) облучаемой

пленки проводилась в рамках модели Сайпа–Друде–

Бонзе [20, 21] путем расчета карт фактора эффек-

тивности η(kx, ky) в пространстве волновых векто-

ров, характеризующего вероятность формирования

ЛИППС с пространственными периодами Λx и Λy,

связанными с нормированными волновыми вектора-

ми соотношением:

|kx,y| = λp/Λ(x, y). (10)

При моделировании бралась в расчет концентрация

свободных носителей непосредственно на поверхно-

сти ne(0, t), определяющая величину диэлектриче-

ской проницаемости ε̃exc согласно (6)–(9).

Для сравнения с результатами моделирова-

ния был проведен эксперимент по формированию

ЛИППС на тонких пленках GeTe и Sb2Te3. Aморф-

ные пленки GeTe и Sb2Te3 толщиной 120 нм на

стеклянных подложках облучались в сканирующем

режиме фемтосекундными лазерными импульсами

при нормальном падении с помощью лазерной си-

стемы на основе кристалла Yb:KGW (λp = 1030 нм,

τp = 250фс, ν = 100 кГц). Скорость сканирования

составляла 400 мкм/с, что с учетом диаметра пучка

∼ 200 мкм соответствует числу воздействующих на

единицу площади лазерных импульсов, равному

∼ 50000. Плотность энергии на оси сфокусирован-

ного на поверхность пленки лазерного пучка при

этом составляла от 5 до 65 мДж/см2. Облученная

поверхность анализировалась с помощью оптическо-

го микроскопа BiOptic SM-300 (Opto-Edu) в режиме

отражения.

Характерные нормированные на α0 временные

профили αsat для теллуридных пленок при их об-

лучении фемтосекундным импульсом с плотностью

энергии 5 мДж/см2 показаны на рис. 1. Видно, что

даже при минимальной плотности энергии прояв-

ляется насыщение поглощения, причем величина

αsat/α0 в режиме насыщения для Sb2Te3 в ∼ 4 ра-

за меньше, чем для GeTe. Полученный результат

позволяет предположить,что меньшее поглощение в

Sb2Te3 в режиме насыщения является препятствием

к генерации в нем достаточного для металлизации

числа свободных электронов.

Рис. 1. Динамика поглощения в пленках a-GeTe и
a-Sb2Te3 при облучении фемтосекундным лазерным
импульсом Ip(t) с гауссовым временным профилем и
плотностью энергии 5 мДж/см2

Значения максимально достижимых концентра-

ций фотоиндуцированных неравновесных носителей

заряда max(ne) = Ne в аморфных пленках GeTe и

Sb2Te3 при различных плотностях энергии лазерного

импульса, а также соответствующие данным концен-

трациям минимальные значения модифицированной

диэлектрической проницаемости min(Re(ε̃exc)), пред-

ставлены на рис. 2. В случае как аморфной, так и

кристаллической пленки GeTe концентрация Ne до-

стигает значения 1021 см−3, необходимого для ме-

таллизации (Re(ε̃exc) < −1), при плотности энергии

∼ 20 мДж/см2 (рис. 2a). Кристаллический GeTe от-
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Рис. 2. Минимальное значение диэлектрической про-
ницаемости и соответствующая концентрация возбуж-
денных свободных электронов в аморфных и кристал-
лических пленках: (a) – GeTe и (b) – Sb2Te3 во время
воздействия лазерного импульса при различных плот-
ностях его энергии

личается более резким спадом min (Re(ε̃exc)) с рос-

том плотности энергии F , чем аморфный GeTe.

Рассчитанные значения больше, чем наблюдае-

мая в эксперименте пороговая плотность энергии

9 мДж/см2, при которой начиналось формирование

ЛИППС (рис. 3a), что, вероятно, является результа-

том отсутствия влияния в модели сформированной

предыдущими импульсами шероховатости поверхно-

сти. Рассеяние на шероховатостях приводит к ро-

сту поглощения в приповерхностной области образ-

ца от импульса к импульсу, что, в свою очередь,

улучшает генерацию свободных носителей в плен-

ке. Найденные для обеих фаз GeTe пороги метал-

лизации ниже экспериментально определенного по-

рога одноимпульсной абляции, равного 26 мДж/см2

[38], что свидетельствует о возможности формирова-

ния ЛИППС даже в отсутствие абляции с поверхно-

сти [16,17]. Отметим, что в нашем случае на поверх-

ности GeTe уже при минимальной плотности энер-

гии лазерных импульсов, необходимой для генерации

ЛИППС, наблюдалось возникновение периодической

решетки из светлых штрихов (рис. 3а). Это указыва-

ет на формирование кристаллической фазы GeTe (с

более высоким коэффициентом отражения по срав-

нению с аморфным GeTe) в пучностях интерферен-

ции падающего излучения и возбужденной ПЭВ, где

плотность энергии превышает порог кристаллизации

(∼ 15 мДж/см2) [35]. Тем не менее, абляционный ре-

жим формирования ЛИППС исключить также нель-

зя, поскольку в многоимпульсном режиме облучения

возможно уменьшение порога абляции облучаемого

материала с ростом числа импульсов [39].

Расчеты свидетельствуют, что в случае Sb2Te3
металлизация достигается при 36 мДж/см2 для

аморфной и 49 мДж/см2 для кристаллической

фазы. Оба значения плотности энергии выше,

чем для соответствующих фаз GeTe, вследствие

меньшего поглощения в Sb2Te3 в режиме насы-

щения (рис. 1). Полученные значения заметно

выше порога одноимпульсной абляции для тон-

кой (∼ 120 нм) пленки Sb2Te3, составляющего

30 мДж/см2 согласно [18]. Хотя абляционный

режим и не исключает возможность возникно-

вения ЛИППС, при рассматриваемых условиях

многоимпульсного облучения (∼ 50000 импульсов)

заметное превышение порога абляции приводит к

полному разрушению тонкой пленки до формиро-

вания периодической структуры [40]. Полученный

расчетный результат согласуется с проведенным

экспериментом, где на поверхности Sb2Te3 пери-

одической модуляции рельефа не наблюдалось

из-за интенсивной абляции вещества с поверхности

(рис. 3b).

Расчет фактора эффективности η(kx, ky) генера-

ции ЛИППС в рамках модели Сайпа–Друде–Бонзе

был выполнен для плотности энергии 25 мДж/см2,

при которой, согласно модели Друде, в случае GeTe

возникают условия для эффективного возбуждения

ПЭВ, а в случае Sb2Te3 модификация электронной

подсистемы отсутствует. Соответствующие значения

минимума диэлектрической проницаемости, полу-

ченные для указанного значения плотности энер-

гии, согласно соотношениям (6)–(9), составили: для

a-GeTe min(ε̃exc) = −4.42 + 1.19i и для a-Sb2Te3
min(ε̃exc) = 9.35 + 2.59i.

Распределение η(kx, ky) для a-GeTe характери-

зуется очень высоким контрастом значений, до 500

раз (рис. 4а), при этом максимум фактора эффектив-

ности наблюдается вдоль направления ОX, парал-

лельного направлению поляризации лазерного излу-

чения, при kx = 1.108, что соответствует периоду

ЛИППС Λx = 930 нм и ориентации штрихов решетки

перпендикулярно поляризации. Полученный резуль-

тат согласуется с данными оптической микроскопии

(рис. 3а), согласно которым Λx = 980± 50 нм.

Для a-Sb2Te3 контраст фактора эффективности

намного меньше и составляет до 2 раз для kx ≥ 1

(рис. 4b), что обуславливает гораздо меньшую веро-

ятность возникновения ЛИППС при генерации соот-

ветствующей ПЭВ в рассматриваемых условиях.
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Рис. 3. Изображения поверхности пленок GeTe (слева) и Sb2Te3 (справа), облученной фемтосекундными лазерными
импульсами при плотностях энергии: (а) – 9мДж/см2 и (b) – 30 мДж/см2. Поляризация лазерного излучения направ-
лена вертикально. Выделенные области показаны увеличенными в 5 раз

Рис. 4. (Цветной онлайн) Карты распределения фактора эффективности η(kx, ky) формирования ПЭВ в плоскости
пленок: (a) – a-GeTe и (b) – a-Sb2Te3 в результате возбуждения электронной подсистемы поверхности лазерным им-
пульсом с плотностью энергии 25 мДж/см2

Таким образом, расчеты, выполненные для тон-

ких пленок ФПМ GeTe и Sb2Te3 в рамках моделей

Друде и Сайпа–Друде–Бонзе, показывают возмож-

ность формирования ЛИППС, в том числе фазопере-

менных, на поверхности GeTe фемтосекундным ла-

зерным излучением с длиной волны 1030 нм и от-

сутствие периодического структурирования в случае

Sb2Te3. Полученный результат обусловлен различи-

ями порогов возбуждения ПЭВ в данных материа-

лах. В случае GeTe указанные пороги составляют

∼ 20 мДж/см2, как для аморфной, так и для кри-

сталлической фазы, что ниже порогов абляции. Пе-

риод экспериментально наблюдаемых ЛИППС на по-

верхности пленки GeTe составил 980± 50 нм, что со-

гласуется с результатами моделирования. В то же

время, порог генерации ПЭВ как для аморфного

(36 мДж/см2), так и для кристаллического Sb2Te3
(49 мДж/см2) заметно превышает порог абляции,

что в условиях облучения ∼ 50000 импульсами при-

водит к полной абляции тонкой пленки Sb2Te3 до

того, как могут сформироваться ЛИППС. Прове-

денные исследования продемонстрировали большее

технологическое преимущество использования тон-

ких пленок GeTe в качестве материала для лазер-

ного микроструктурирования поверхности путем со-

здания ЛИППС по сравнению с Sb2Te3.

Согласие результатов численного моделирования

с экспериментальными данными доказывает приме-

нимость разработанной и использованной расчетной

модели для тонких пленок GeTe и Sb2Te3. Тем не

менее, на наш взгляд, примененный подход может

в перспективе быть использован также для опре-
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деления и подтверждения критериев формирования

ЛИППС и в других халькогенидных материалах, на-

пример GST225, если при используемых плотностях

энергии лазерного излучения тонкие пленки будут

демонстрировать заметное насыщение поглощения.
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