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飞秒激光具有超快、超强的特点. 飞秒激光微纳加工发展非常迅速.本文综述了近十年来利用飞秒激光在金

属、半导体、介质等各类材料中制备的纳米周期结构,阐述了若干关于飞秒激光诱导纳米周期结构的物理机理的

观点. 讨论了基于偏振调制的多光束干涉在半导体表面制备纳米周期结构,简要叙述了周期结构对材料光学特性的

影响.
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1 飞秒激光诱导周期条纹概述

1.1 长脉冲与连续激光诱导周期条纹

1965 年, Birnbaum 发现用连续激光照射铬、

砷化镓等半导体时,在半导体表面产生了规则的条

纹 [1]. 从此,激光诱导周期条纹结构引起了人们广

泛的关注. 利用连续脉冲和长脉冲激光照射金属、

半导体、电介质等材料时,在材料表面形成了垂直

于激光偏振方向的周期条纹,条纹周期与激光的波

长相近 (长周期条纹,图 1(a))[2]. 人们通常认为入射

光与材料表面散射光的干涉导致了长周期条纹的

产生. 条纹周期为: d = λ/(1± sinθ), 其中 λ 为激
光的波长, θ 为激光的入射角, 符号 “±”表示相对

于散射点位置表面散射光传播的两个不同方向 [3].

1983年, Sipe等人 [2] 对这一理论进行了完善,认为

周期结构的产生与材料表面粗糙程度有关.
图 1 (a)纳秒激光照射铬表面得到的长周期条纹结构 (图片来自文
献 [2]); (b)长周期条纹形成的理论模型 (图片来自文献 [3])
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1.2 飞秒激光诱导周期纳米条纹

飞秒脉冲激光出现以后,飞秒激光与物质相互
作用得到了广泛的研究, 发现了许多新现象 [4−7].
利用飞秒激光照射半导体材料时, 表面形成了周
期远小于激光波长的纳米条纹结构 (图 2(a)). 条
纹周期约为激光波长的 1/10—1/3, 称为短周期条
纹 [8−29]. 如线偏振光诱导垂直于偏振方向的纳米
条纹,圆偏振光诱导纳米颗粒 [26]. 条纹的周期与激
光波长和样品的折射率的关系: Λ = λ/2n, n 为材

料折射率 (图 2(b))[11]. 实验研究发现纳米条纹周期
与入射角度无关. 因此, 这种短周期纳米条纹的形
成机理不同于长周期条纹的形成机理.
下面介绍飞秒激光在金属、半导体、介质等

各类材料表面诱导的纳米周期结构.

图 2 (a) 800 nm飞秒激光在硒化锌表面诱导的周期条纹; (b)条纹
周期与激光波长的依赖关系 (图片来自文献 [11])

金属 金属具有负折射率,在金属上制备纳米
结构可以得到纳米等离子体、拉曼表面增强等有

趣的现象. Vorobyev等人用 800 nm, 60 fs重复频率
为 1 kHz 的飞秒激光脉冲在不同能量密度和脉冲
数下烧蚀 1 mm厚的金膜,得到了周期纳米结构,并
且发现在足够的能量密度和足够多的脉冲数照射

后,诱导的纳米结构可以使样品的吸收系数提高约
2个数量级 [13]. 杨建军等人用 800 nm飞秒激光照
射钛化镍合金,发现条纹周期随表面粗糙度的增加
而减小, 随脉冲能量的增加而增大. 条纹的周期主
要在 400—800 nm 范围内变化 [14]. 飞秒激光在金
属表面诱导的周期条纹通常都是长周期条纹,即条
纹周期与入射激光波长之比为 0.4 < Λ/λ < 1. 最
近, Namba, Hou等人分别利用 800 nm飞秒激光在
不锈钢表面诱导了短周期 (Λ 6 0.4λ )的条纹,如图
3所示. 条纹周期小于 320 nm[15,16].

图 3 (a)不锈钢表面的长周期条纹; (b)短周期条纹 (图中标尺: 2
µm,图片来自文献 [16])

半导体 飞秒激光脉冲很容易在半导体上诱

导纳米周期条纹, 并且结构更加规则. Shen 等 [17]

将硅置于水中, 在 800 nm 飞秒激光照射下成功地
在样品表面制备出了 100 nm左右的条纹结构. 如
果改变激光的偏振方向两次照射, 可以在表面得
到直径 120 nm的纳米棒. Huang等人 [18] 用垂直偏

振的两束光交替照射氧化锌晶体表面,得到了尺寸
250—300 nm的纳米方块 (见图 4).
电介质 飞秒激光照射电介质时也会出现周

期性纳米条纹结构. Costache等用飞秒激光在氟化
钙表面制备得到了纳米周期条纹结构,并且发现这
些条纹结构具有激光偏振依赖性,条纹垂直激光偏
振方向 [19]. Liang 等人研究了石英玻璃表面 [20,21]
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的纳米光栅的周期与飞秒脉冲的关系,发现条纹的
周期随着激光脉冲能量的增加而减小.

图 4 800 nm飞秒激光照射氧化锌晶体表面得到的纳米方块 (图片
来自文献 [18])

图 5 (a) 飞秒激光照射石英玻璃表面诱导纳米条纹结构; (b) 条
纹周期随照射激光脉冲能量和样品表面位置的关系 (图片来自文
献 [20])

2 飞秒激光诱导周期结构的物理机理

飞秒激光诱导周期条纹的机理是一个非常复

杂和艰深的课题. 很多小组提出了不同的理论模

型 [22−31], 如干涉、自组织、库伦爆炸、二次谐波
等. 下面介绍几个比较有代表性的观点.

飞秒激光照射金属表面形成周期条纹的机理

受到了人们的广泛关注. Guo等在金膜上得到了小
于激光波长的长周期纳米条纹结构. 他们认为纳
米结构的形成影响了表面等离激元的传播,使得空
气、金属交界处的有效介电常数的实部增大,从而
导致了条纹周期的减小 [31]. Huang等 [28,29] 在总结

了多种实验结果后提出长周期条纹的形成包含两

个过程: 入射激光与其激发的表面等离激元相互作
用, 在物质的表面形成了初始周期条纹. 周期条纹
出现后,光栅诱导产生的表面等离激元与入射激光
耦合,加速了条纹的生长. Hou等 [16] 用 800 nm的
飞秒激光照射不锈钢表面. 在表面诱导形成了规则
的长周期和短周期条纹,并且在短周期条纹形成的
过程中发现了分裂现象.他们认为是长周期条纹分
裂导致了短周期条纹的形成,并且短周期条纹的形
成与激光在金属表面诱导的局域等离激元与形状

共振有关.
Dufft 等 [32] 用不同参数的飞秒激光照射氧化

锌及氧化钛表面,得到了长周期条纹和短周期条纹.
他们认为长、短周期条纹是入射光与表面散射光

的干涉形成的,且材料表面产生的二次谐波在其中
起到了重要作用. Jia等 [33] 用不同波长的超短脉冲

照射氧化锌晶体表面, 发现当脉冲能量较大时, 随
着激光脉冲的增加, 产生的条纹周期从 λ 逐渐变
化为 λ/2n;当脉冲能量远小于阈值时,条纹周期从
λ /10趋近于 λ/2n, 且规则的纳米条纹通常出现在
材料内层. 他们采用抽运-探测技术测量了表层介
电常数的变化,并理论分析了激光照射过程中光场
的分布情况. 结果表明, 表面折射光、内部纳米等
离子体散射光及电子密度波相互作用诱导形成了

规则的短周期纳米条纹.

Shimotsuma 等 [22] 用飞秒激光聚焦于石英内

部, 在材料焦斑处观察被散射电子能谱, 得到了不
同元素浓度分布的纳米条纹. 他们认为是强激光
激发的电子密度波与入射激光的干涉导致了纳米

周期条纹的形成 (见图 6). Bhadwaj 等人 [25] 研究

了石英内部纳米周期及条纹宽度, 他们认为是局
域电场各向异性增强导致了纳米周期条纹的产生.
Costache等 [19] 用飞秒激光照射电介质氟化钙和氟

化钡时, 在其表面形成了纳米周期结构. 他们认为
是飞秒激光照射电介质表面时产生的正离子向外

膨胀和喷发,导致电介质表面处于高度不平衡状态,
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材料表面发生弛豫过程而形成了纳米周期条纹结

构,即电介质材料的自组织过程导致了纳米周期条
纹的形成.

图 6 (a) 800 nm 飞秒激光在石英玻璃中诱导的纳米条纹; (b) 入
射激光波矢 kph 与等离子体波矢 kpl 干涉诱导光栅 kgr (图片来自文
献 [22])

3 飞秒激光多光束干涉制备二维复合
纳米周期结构

一般情况下,双光束干涉只能制备一维光栅结
构. 但将激光干涉技术与飞秒激光诱导纳米结构结
合在一起, 在合适的脉冲数及能量下, 可以制备二
维周期结构. Jia等 [34] 提出了利用偏振精密控制制

备复合纳米周期结构的方法. 用两束同偏振的飞秒
激光干涉, 不仅得到了一维光栅结构, 同时在光栅
结构中还嵌入了垂直于激光偏振方向的纳米周期

微光栅结构 (见图 7(a)). 保持激光的空间分布不变,
仅改变两束光偏振方向的夹角,得到了不同指向的
二维纳米周期结构 (见图 7(b), (c))、亚微米孔阵列
结构 (见图 7(d)) 等许多非传统双光束干涉能够得
到的纳米周期结构.

Jia 等 [35,36] 研究了三光束飞秒激光干涉诱导

的复合纳米周期结构. 通过改变激光的偏振组合,
如同偏振、偏振夹角 60◦、120◦ 等,在宽带隙半导

体材料碳化硅、氧化锌上得到了不同的二维纳米-
微米复合周期结构. 如用同偏振的三光束干涉, 得
到了六角形分布的尺寸小于 1 µm的纳米光栅, 宽
20 nm,长 500 nm的纳米线等 (见图 8(a), (b)). 用偏
振夹角 60◦ 的三光束干涉,得到了辐射状分布的纳
米条纹、六角形的纳米花、纳米颗粒等 (见图 8(c),
(d)). 这些结构的尺寸远小于激光的衍射极限,同时
大大丰富了激光加工的图案,有力推动了飞秒激光
纳米制备的发展.

图 7 双光束干涉在氧化锌晶体上制备的二维纳米-微米复合
周期结构 (图片来自文献 [34])

图 8 三光束干涉诱导表面周期结构的扫描电子显微图 (图中
插图分别表示激光的偏振组合,图片来自文献 [36])
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Jia 等 [35] 计算了三光束干涉的强度花样和偏

振花样,并与实验结果相比较,如图 9所示. 图 9(a)
为碳化硅晶体表面三光束干涉得到的二维纳米-微
米复合结构, 激光的偏振组合见左下角插图所示,
偏振两两之间夹角为 120◦. 图 9(b)为理论计算得到
的三光束干涉的光强分布,它决定了纳米-微米复合
结构中每个斑的分布.三光束干涉的偏振分布由偏
振度及偏振方向决定,图 9(c)所示为三光束干涉偏
振度的分布, 0表示线偏振, 1表示圆偏振. 由图可
知,在光强最强的六个点上,光场为圆偏振,因此能

够诱导得到纳米颗粒结构,如图 9(a)中六个白色圆
圈部分所示. 在正六边形的三条对称轴上则为线偏
振光, 从而在相应位置形成了纳米条纹结构 (见图
9(a) 三条黑色虚线所示). 图 9(d) 所示合成光场的
偏振方向的分布. 围绕斑的中心, 偏振的角度旋转
了 360◦. 纳米条纹环绕凸起的斑呈环形,同样方向
改变了 360◦. 由实验和理论计算的结果可以知道,
光强干涉花样决定了所得到的长周期结构,而每个
周期中的纳米结构花样的变化是由干涉的偏振分

布决定的.

图 9 (a)三光束干涉在碳化硅表面制备的纳米-微米复合结构. 偏振组合情况插图所示: (b)—(d)干涉花样的理论计算结果; (b)光强;
(c)偏振度; (d)偏振方向 (图片来自文献 [35])

4 飞秒激光诱导周期结构对材料光学
特性的影响

Yang 等人 [37] 发现飞秒激光在材料表面诱导

周期结构后, 材料的反射和吸收率有很大的变化.

Guo等人 [38,39] 发现当铝表面形成较规则的亚波长

周期条纹后, 由于某些波段的光有较高的反射率,

而使铝呈现不同的颜色. Zhao等 [40] 研究了飞秒激

光在碳化硅晶体表面形成纳米条纹结构,发现其吸

收率提高到 40%以上. Jia等 [41] 用双光束飞秒激光

照射氧化锌晶体表面, 得到了二维亚微米孔阵列,

发现其白光吸收率约为 90%,增强至未破坏氧化锌

表面的 3倍以上. 表面周期结构引起了米散射, 导

致反射率下降,缺陷吸收增强了材料的吸收率.

飞秒激光在材料表面诱导周期结构后,材料的

发光特性有了很大的提高. Guo等人 [42] 用飞秒激

光在金属钨丝表面制备周期条纹,发现其发光效率

提高了近 100%. Xiong等人 [36] 用 800 nm的飞秒

激光在氧化锌晶体表面制备了复合周期纳米结构,

研究了这些纳米结构在 800 nm飞秒激光照射下的

发光特性. 图 10为飞秒激光三光束干涉制备的氧

化锌表面纳米-微米复合周期结构的显微发光照片.

与晶体表面相比,其带隙发光 (395 nm)强度提高了

7—10倍,缺陷发光被明显抑制.这些发光强度与化

094201-5



物理学报 Acta Phys. Sin. Vol. 62, No. 9 (2013) 094201

学沉积方法制备的纳米线的发光强度相当. 他们进

一步研究了光致发光强度与激发光强度的依赖关

系, 发现 800 nm 飞秒激光照射下氧化锌的带隙发

光是由双光子和三光子吸收共同作用产生的.

图 10 (a)—(d) 相应于图 8(a), (b), (e) 和 (f) 的显微发光图
(图片来自文献 [36])

Sudrie等人 [43] 发现将飞秒激光聚焦到石英内

部, 在焦斑处的烧蚀区域产生了各向异性, 表现为

单轴双折射现象. Bricchi等人 [44] 研究了单轴双折

射现象的产生原因,将其归因于飞秒激光诱导纳米

条纹而导致的形状双折射, 慢轴 (快轴) 与纳米条
纹方向平行 (垂直).这一现象可用于制备偏振光学
元件 [45], 已有小组在石英内部制备出了几种偏振
元件,如波片 [46]、双折射菲涅耳圆盘 [47] 等. 最近,
Beresna等人 [48] 利用激光直写技术在石英内部制

备了偏振衍射光栅,并对其偏振衍射特性进行了研
究. Shimotsuma等人 [49] 则利用飞秒脉冲在石英晶

体内部形成的形状双折射现象,实现了可重复记录
的五维光存储.

5 总结与展望

飞秒激光能够在金属、半导体、透明介质中

诱导周期条纹. 条纹周期与激光脉冲宽度、波长、
功率、照射脉冲数等激光条件;材料的介电常数、
热学特性; 以及环境如空气、水等有关系. 目前人
们对于飞秒激光诱导周期条纹的机理仍很不清楚,
仍处于现象的发现与积累阶段. 研究周期条纹形成
机理的一个重要的方向是飞秒超快动力学,尤其是
近场显微条件下的超快动力学.飞秒激光诱导更小
周期 (100 nm甚至更小)的纳米结构也是未来一个
重要方向.随着飞秒激光诱导周期条纹结构的深入
发展, 这些周期条纹结构在微光学元器件, 如显微
发光、偏振光栅、光子晶体等的应用也将得到越

来越多的重视.
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Abstract
Micromaching by using femtosecond laser has been developing rapidly. This paper introduces the main developments in the last

ten years on the formation mechanisms of periodic ripples in metals, semiconductors, and dielectrics induced by femtosecond lasers. By
combining the methods of multi-beam interferences with the self-organized periodic nanostructures, two-dimensional periodic complex
nanostructures can be fabricated on the surface of semiconductors. Compared with that of plane surface, the photoluminescence of
nanostructures increases greatly.

Keywords: femtosecond laser, periodic nanostructures, multiple beam interference, photoluminescence

PACS: 42.65.Re, 78.47.J–, 81.16.Rf DOI: 10.7498/aps.62.094201

* Project supported by the National Natural Science Foundation of China (Grant Nos. 51132004, 11027403 ), the Major Research Plan of the National
Natural Science Foundation of China (Grant Nos. 2010CB923203, 2011CB808105), and the Shanghai Natural Science Foundation, China (Grant Nos.
11JC403500, 10XD1401800).

† Corresponding author. E-mail: tqjia@phy.ecnu.edu.cn

094201-8


