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飞秒激光脉冲能量累积优化对黑硅表面

形貌的影响∗

陶海岩1) 陈锐1) 宋晓伟1) 陈亚楠2) 林景全1)†

1)(长春理工大学理学院, 长春 130022)

2)(光电信息控制和安全技术重点实验室, 天津 300308)

( 2016年 10月 19日收到; 2016年 11月 30日收到修改稿 )

在黑硅表面制备的微结构可以使其获得多种表面功能, 这些功能在太阳能、探测器等领域具有广泛的应
用. 因此, 黑硅微结构的形成机理及制备条件优化一直是研究关注的焦点. 本文的研究发现, 随着激光辐照量
(提高单脉冲能量或增加积累脉冲数)的增加会遇到形貌尺寸生长的瓶颈效应: 过多的能量累积对微结构的优
化和控制并没有进一步的作用. 理论计算结果表明, 产生这一现象的原因是前序飞秒激光脉冲诱导产生的微
结构形貌对当前激光脉冲能量的吸收产生了调制, 使当前激光脉冲的有效烧蚀效率降低. 根据这一飞秒激光
烧蚀规律, 提出了一种优化表面形貌的新方案——在辐照激光总能量一定的条件下, 通过改变激光能量的分
配方式 (单脉冲能量与脉冲数的组合)可实现表面形貌的优化. 这一新的工作方式不但可以提高黑硅的制备效
率, 而且还有助于减少飞秒加工过程带来的表面缺陷及损伤, 并降低加工过程中的能源消耗. 这一研究成果
对黑硅性能的进一步提升及其工程应用具有重要的意义.

关键词: 飞秒激光, 微结构, 黑硅, 表面形貌
PACS: 79.20.Eb, 61.72.uf, 68.37.–d DOI: 10.7498/aps.66.067902

1 引 言

利用飞秒激光对在SF6气体中的硅片表面进

行聚焦辐照, 可诱导形成以微米尖峰为形貌特点的
微结构, 这样微结构表面几乎可以将从紫外到近红
外波段 (0.2—2.5 µm)的光全部吸收, 因此表面呈
黑色, 故得名 “黑硅” [1,2]. 这一光学特性使其在探
测器、医学等领域具有重要的应用价值. 而且黑硅
表面经过适当的化学处理还可以兼备超疏水、自清

洁等润湿功能特性 [3], 与宽光谱吸收特性相结合,
使其成为制备高效太阳能电池的有力候选者 [4,5].
同时, 黑硅的尖锥结构在场发射器件中也具有重要
的应用价值 [6]. 而黑硅这些优良特性的获得, 均得
益于其表面的特殊形貌, 因此如何更好地对其表面

形貌进行优化是提升黑硅性能的重要途径, 同时避
免过多激光能量沉积带来的表面缺陷与损伤也是

其光电性能提升的一个重要课题. 例如, 利用更少
的激光辐照获得最佳的结构形貌, 这样既节省了
能源消耗同时又有效减少甚至避免材料表面的损

伤. 目前对黑硅形貌优化的研究已经被开展, 在单
点辐照的实验方式下, 进行了激光能量密度 [7]、波

长 [8,9]、脉宽 [10]、辐照脉冲数 [11]和气体种类及气

压 [12,13]等实验条件对表面形貌影响的研究. 发现
单脉冲激光能量密度对黑硅微观形貌尺寸有着显

著的影响, 提高激光能量是获得更大尺寸微结构的
理想方式. 而对于从多个脉冲能量累积的角度研究
激光能量对形貌的影响还很少 [14]. 黑硅表面形貌
的演化是伴随着辐照表面的激光脉冲累积过程的,
在累积激光总能量一定的前提下, 单个脉冲的飞秒

∗ 国家自然科学基金 (批准号: 61605017)、长春市科技计划 (批准号: 14KP007)、长春理工大学青年科学基金 (批准号: XQNJJ-2015-
01)和光电信息控制和安全技术重点实验室基金资助的课题.

† 通信作者. E-mail: linjingquan@cust.edu.cn

© 2017 中国物理学会 Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

067902-1

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn
http://dx.doi.org/10.7498/aps.66.067902
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 66, No. 6 (2017) 067902

激光能量和累积的脉冲数之间具有多种组合方式,
不同的组合方式是否会对表面形貌产生影响还有

待于进行深入研究. 这一物理机理的明确, 对于避
免过多激光能量沉积造成的基底损伤等负面影响

有着重要的意义. 据我们所知, 到目前为止, 尚未
见到这种飞秒激光脉冲能量累积优化对表面形貌

产生影响的研究报道.
本文通过飞秒激光聚焦扫描的方式制备黑硅

样品, 研究激光能量的不同分配方式 (单脉冲能量
和积累脉冲数的组合数值)对黑硅表面尖峰尺寸的
影响. 实验结果发现, 单向提高激光能量或累积脉
冲数, 微结构尺寸不会一直增加, 而是会出现一个
尺寸生长的瓶颈. 通过建立的物理模型对其机理进
行分析, 由于脉冲积累烧蚀过程中每一发脉冲对硅
表面都引起不同程度的形貌变化, 同时这些形貌对
后续脉冲激光能量的吸收会产生调制, 使其有效烧
蚀效率逐渐降低, 从而出现瓶颈. 这一实验现象的
发现使我们对入射飞秒激光能量累积在黑硅制备

过程所起到的作用有了新的认识, 从而提出一种新
的黑硅表面形貌优化方案——恰当地选择单脉冲
能量和脉冲数的组和来控制微结构演化过程, 从而
更有利于表面微观形貌结构的优化. 这种优化表面
微结构的新方法可以有效提高黑硅制备效率, 降低
加工过程中的能源消耗, 更重要的是同时减小了微
结构制备过程中对基底材料造成的缺陷及损伤. 这
对黑硅的工程应用具有重要的意义, 同时这种新方
法对其他材料微结构表面的制备技术的发展也具

有一定指导意义.

2 实验装置与方法

实验装置如图 1所示, 飞秒激光由美国Coher-
ent公司生产的Libra型Ti:sapphire飞秒激光系统
提供, 输出为线性偏振光, 中心波长为 800 nm, 重
复频率为 1 kHz, 脉宽 50 fs, 最大输出单脉冲能量
4 mJ. 实验中使用N型 (111)单面抛光的单晶硅片,
厚度为 0.5 mm, 电阻率为 1—100 Ω·m. 实验前用
丙酮将硅片表面清洗干净, 然后将样品放置于真空
室内的三维电控平移台上 (日本Sigma). 将真空室
内的气压抽至 10−2 Pa, 随后冲入SF6气体使腔内

气压达到 70 kPa. 由激光器输出的飞秒激光通过
中性密度衰减片 (ND filter)调节激光能量, 再由聚
焦透镜 (f = 300 mm)聚焦垂直入射到真空室内的
样品表面, 样品表面平行于x-y面. 通过电脑程序
控制平移台在x和 y平面进行移动, 从而可实现飞
秒激光对硅片表面的光栅式扫描. 平移台x轴沿水

平方向, 其运动速度定义为扫描速度. y轴沿竖直

方向, 完成每次扫描后进行下一次扫描时所移动的
距离为扫描间距. 激光入射方向始终沿着硅靶面的
法线方向 (沿平移台 z轴), 沿 z轴移动平移台, 固定
透镜与靶面之间的距离, 使所获得激光聚焦光斑直
径约为200 µm. 在实验中, 通过改变激光脉冲能量
的方式变化烧蚀激光能量密度.

Ti:sapphire 

regenerative

amplifier

y

z

x

Controller

Computer

ND filter

Lens

SF6

Si

3D motorized 
stage

Vacuum chamber

图 1 飞秒激光制备硅表面微结构的实验装置图

Fig. 1. The experiment setup of femtosecond laser fabricating microstructure on silicon.

3 实验结果与讨论

飞秒激光诱导硅表面微结构的形成主要是由

于激光脉冲累积烧蚀所造成, 而激光能量的累积方
式主要分为两种: 1)单个脉冲能量不变的情况下改

变激光的扫描速度, 也就是改变单位面积硅片所接
收的激光脉冲数; 2)总辐照脉冲数不变的情况下,
改变激光单脉冲能量. 下面我们通过实验来研究扫
描速度和单脉冲激光能量对硅表面微结构尺寸的

影响.
在本文中对所制备黑硅样品表面微结构高度
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的测量采取以下方式: 将已经制备好的黑硅样品沿
着晶向方向进行切割, 并对切割后样品截面进行扫
描电镜成像观测. 图 2为飞秒激光制备黑硅样品截
面的典型扫描电子显微镜 (SEM)图像, 随机取 10
个峰进行高度测量并取平均值, 即得到了所制备黑
硅样品的微结构高度.

5 mm

H

图 2 激光能量为 240 µJ, 扫描间距 40 µm, 扫描速度
0.8 mm/s时获得的黑硅样品截面 SEM形貌图
Fig. 2. Cross sectional SEM image of the laser-treated
Si sample by 240 µJ laser energy with scanning speed
of 0.8 mm/s and line interval of 40 µm, respectively.

3.1 飞秒激光扫描速度对硅表面微结构

形貌的影响

首先进行飞秒激光脉冲数对硅表面微结构尺

寸影响的实验研究. 图 3所示为扫描间距为 40 µm
时不同激光能量条件下制备微结构高度随激光扫

描速度的变化趋势. 我们知道, 扫描速度决定硅表
面单位面积所接收的脉冲数: 扫描速度越快, 单位
面积累积的脉冲数越少; 扫描速度越慢, 单位面积
接收的脉冲数越多. 因此在分析表面微结构高度
变化规律时发现, 随着单位面积累积的激光脉冲数
逐渐增加 (随着扫描速度的逐渐减小), 微结构的高
度先稍有增加, 随后几乎保持不变. 在扫描速度为
3.2—2.4 mm/s时, 随着脉冲数的增加微结构的高
度迅速增长; 扫描速度为 2.4—0.8 mm/s时, 继续
增加脉冲数, 微结构的变化并不明显, 高度增长缓
慢, 几乎保持不变. 这说明微结构的生长仅在脉冲
能量最初积累的阶段产生影响.

下面分析产生这种形貌尺寸增长饱和现象的

原因. 随着辐照到硅表面的激光脉冲数逐渐累积,
硅表面的几何形貌也随之发生改变, 同时表面对激
光的吸收效率也逐渐发生变化 [15], 那么在微结构
形成和演化的过程中, 具有微结构后的硅片如何影

响激光能量的有效吸收的过程需要被揭示. 图 4所
示为硅表面几何形貌随激光脉冲累积烧蚀后的变

化趋势示意图, I0为入射激光强度, θA和 θB分别为

微结构左右斜面与平面 (硅片表面平面)所成的角
度, IA与 IB为微结构斜面接收激光强度的垂直分

量. 第一发激光脉冲入射到硅表面时, 表面是平整
的, 由于激光是垂直入射的 (如图 4 (a)所示), 此时
硅表面对激光能量的吸收仅取决于表面光吸收率.
随着激光脉冲数的累积, 硅表面的锥形微结构开始
形成, 此时入射光与锥形结构的表面有一个角度,
我们把入射光分解成垂直结构表面和平行结构表

面的两个分量, 能够对锥形结构起烧蚀作用的只有
垂直于表面的分量 IA和 IB(如图 4 (b)所示), 继续
增加脉冲数, 锥形结构会逐渐增长, 锥形结构的底
角 θA和 θB也会逐渐增大, 当 θA = θB = π/2时 (理
论情况下), 入射光 I0平行于结构表面, 此时 IA与

IB达到最小值 IA = IB = 0(如图 4 (d)所示).

0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5

3

6

9
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H
/
µ
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 120 µJ

 180 µJ

 240 µJ

 360 µJ

 480 µJ

图 3 不同激光能量条件下扫描速度对微结构高度的影响

规律

Fig. 3. Dependence of the height of microstructure on
scanning speed under the different laser energies.

以上物理过程进一步表达如下: 定义 Ii =

I0G(A, θi), Ii是硅片从入射激光吸收到的有效激

光强度,即 IA或 IB. 这部分激光能量对硅表面微结
构尺寸的增长是有利的; I0正比于入射到硅表面的
单脉冲激光能量, 与飞秒激光的本身参数相关, 实
验中激光的能量是固定的, 因此 I0是不变的, 所以
Ii只由G(A, θi)决定; G(A, θi)是一个关于硅表面

物理性质的函数, 与材料表面的几何形貌及光学参
数有关, 根据图 4的几何关系, 具体可表示如下 [16]:

Gi(A, θi) = A(θi) cos(θi) = (1−R(θi)) cos(θi),
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θA=θB

θA=θB

θA=θB/p⊳

θA=θB/0

I0
I0

I0I0

IA

IA

IB

IB

IA/IB/

IA/IB/I0

(a) (b)

(c) (d)

图 4 硅表面几何形貌随激光烧蚀变化的示意图

Fig. 4. Schematic illustration of evolution of the local profile under laser irradiation (vertical microcolumns).

A(θi)为材料对激光的吸收效率, θi为锥形结构的
底角, R(θi)是反射率; 实验中所用到的激光为平行
偏振光, 因此反射率R(θi)为

R(θi) = Rp(θi),

Rp(θi)是水平方向的反射率
[17]:

Rp =
(n2 + κ2) cos2 θi − 2n cos θi + 1

(n2 + κ2) cos2 θi + 2n cos θi + 1
,

n和κ分别是材料的折射率系数和复数折射率系

数. 通过以上公式进一步可以得到

Gi(A, θi) =
4n cos2 θi

(n2 + κ2) cos2 θi + 2n cos θi + 1
.

我们用MATLAB软件对 Ii = I0G(A, θi)进行

数值计算,从图 4可以看出θi的取值范围为0—90◦,
每隔一度取一组数据, 获得图 5所示的模拟结果.
可以明显地看到, 随着角度 θi的增加, Ii(A, θi)不

断减小, 并且减小的速率越来越快. Ii的大小直接

影响表面结构尺寸的变化: Ii 越大, 微结构尺寸增
长越快; Ii越小, 微结构尺寸增长越慢. 结合图 4和
图 5可分析得出, 在激光辐照硅表面前期, 表面接
收到较少激光脉冲辐照时, 相应的锥形结构的底角
θi也较小, 因此激光吸收的有效能量 Ii会很大, 此
时微结构尺寸的增长速度是最快的; 随着激光脉
冲数的增加, 表面微结构的尺寸逐渐增长, 锥形结
构的底角 θi也随之增大, 相应的 Ii(A, θi)开始变小;
当入射到硅表面的脉冲数达一定时, 硅片从每个
激光脉冲吸收到的有效能量不足以达到硅的烧蚀

阈值, 这时微结构的尺寸增长缓慢甚至停止. 对比
图 3的实验数据和图 5的模拟结果可以看出, 模拟
结果与实验数据符合得很好.
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图 5 用于微结构形成的有效激光强度 Ii(A, θi)随角度

θi的演化规律

Fig. 5. Evolution of effective laser intensity versus the
angles.

3.2 飞秒激光单脉冲能量对微结构形貌

的影响

基于以上研究发现了一个有趣的现象 (如
图 3 ), 在激光能量为 360 µJ和 480 µJ时, 两条曲
线非常接近, 这说明单脉冲能量增加到一定值后,
表面形貌尺寸增长也能出现饱和现象. 为了进一
步研究激光能量累积对表面形貌的影响, 我们固定
辐照脉冲数目 (固定扫描速度), 改变单个激光脉冲
的能量, 研究激光脉冲能量对表面形貌的影响. 如
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图 6所示, 图中的 6条曲线分别是在不同的扫描速
度下获得的微结构高度随激光能量变化的实验测

量结果. 可以明显看到以下几个现象: 从扫描速度
的角度看, 速度为 3.2 mm/s时制备出的硅表面微
结构的高度明显小于其他速度, 而其他速度条件下
制备出的微结构的高度相差并不大, 这与之前讨论
的扫描速度对微结构影响的实验结果相符; 从激光
能量的角度看, 在能量为 120—300 µJ区间时, 微
结构的高度迅速增加, 而当能量为 300—480 µJ时,
微结构的高度变化缓慢, 几乎保持不变, 对于这个
现象我们仍然可以用前面的数学模型来解释.
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图 6 (网刊彩色) 相同扫描条件微结构高度随激光能量的
变化

Fig. 6. (color online) Dependence the height of mi-
crostructure on laser energy under the different scan-
ning speeds.
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图 7 (网刊彩色) 不同激光强度条件下, 用于微结构形成
的有效激光强度 Ii随角度 θi的演化规律

Fig. 7. (color online) Evolution of effective laser inten-
sity versus the angles under different laser energies.

图 7为激光垂直入射到硅表面时, 不同激光能
量条件下, 硅片吸收的有效激光强度 Ii随锥形微

结构底角 θi变化的曲线. 其中令 I0分别取 1.0I0,

1.5I0, 2I0, 2.5I0, 3I0和 4I0. 我们可以看到 Ii随 θi

增大逐渐减小, 并且随着 θi逐渐接近 90◦, 不同激
光能量条件下获得的有效吸收强度 Ii值也逐渐接

近, 当 θi达到某一定值时, 入射的激光能量仅有很
小一部分对硅表面产生烧蚀作用, 即 Ii将接近甚至

小于硅的烧蚀阈值, 这种情况下, 继续增加 I0 (增
加激光能量), 对微结构尺寸的增加作用有限. 以上
的模拟结果与图 6的实验结果相符合.

3.3 飞秒激光制备硅表面微结构的最佳

能量累积方式

通过以上的实验结果和理论分析可以得出, 利
用飞秒激光对硅表面进行微结构制备时, 在一定范
围内增加激光脉冲数或激光能量都会引起硅表面

微结构尺寸的增长, 而且硅表面吸收的有效激光能
量由激光单脉冲能量和前序脉冲制备的微结构底

角共同决定, 但是当微结构的尺寸达到一定时, 继
续增加激光能量或脉冲数, 对微结构的生长没有明
显的作用. 那么当相等的激光总能量累积沉积在
硅表面时, 激光总能量的不同分配方式 (单脉冲能
量与脉冲数的组合)会对形成微结构的尺寸产生影
响. 这样在辐照脉冲数 (扫描速度)和单脉冲激光能
量之间会存在一个最佳的组合方式, 那么在这个条
件下我们能够使用有限的激光能量制备出最理想

的硅表面微结构. 下面我们通过实验来进行验证.
保持入射到硅表面单位面积的激光总能量不变 (本
实验情况下为 3.75 J/m2), 改变激光能量分配方式
的条件下, 对硅表面微结构进行制备. 图 8是在不
同实验条件下所获得的硅表面微结构的SEM图像,
可以清晰地看到, 微结构的尺寸和分布产生了明显
的变化.

随后对 1—6号样品表面微结构高度进行了测
量统计, 结果如图 9所示. 虽然 6种样品表面接收
的激光总能量完全相同, 但形成的微结构尺寸却不
一致: 脉冲数累积最多 (样品 1)和单脉冲能量最大
(样品 6)的样品表面形貌都没有形成尺寸最大的微
结构分布, 而样品 4和 5表面微结构的高度和间距
达到最大. 综上, 我们在用飞秒激光对硅表面进行
微结构制备时, 不仅仅要单纯考虑增加激光辐照量
(增加脉冲能量或脉冲辐照数目), 还要考虑激光能
量的累积方式 (不同的累积脉冲数和单脉冲激光能
量的组合方式).
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图 8 在入射总激光能量一定的条件下, 改变激光单脉冲能量与脉冲数组合方式对黑硅表面微结构形貌的影
响 (a) 120 µJ, 0.8 mm/s; (b) 180 µJ, 1.2 mm/s; (c) 240 µJ, 1.6 mm/s; (d) 300 µJ, 2.0 mm/s; (e) 360 µJ,
2.4 mm/s; (f) 480 µJ, 3.2 mm/s
Fig. 8. Combination effect of single pulse energy and pulse number on black silicon surface topography
with fixed total incident laser energy: (a) 120 µJ, 0.8 mm/s; (b) 180 µJ, 1.2 mm/s; (c) 240 µJ, 1.6 mm/s;
(d) 300 µJ, 2.0 mm/s; (e) 360 µJ, 2.4 mm/s; (f) 480 µJ, 3.2 mm/s.
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图 9 在入射总激光能量固定的条件下, 改变激光单脉冲
能量与脉冲数组合方式获得的微结构高度统计图

Fig. 9. Statistical data for the measured geometrical
size of micro-structure achieved by optimizing both of
single pulse energy and pulse number under the con-
dition of a fixed total laser irradiation energy.

4 结 论

本文研究了在飞秒激光制备黑硅过程中能量

累积方式 (总能量一定时, 单脉冲能量与脉冲数的
组合方式)对微结构尺寸的影响. 实验发现, 过多
的激光脉冲数和过高的单脉冲能量对于表面微结

构的生长都存在瓶颈效应. 通过建立的物理模型对
这一现象进行了分析和解释, 结果表明前序脉冲制
备的微结构形貌对当前激光脉冲吸收效率的改变

导致了这些瓶颈效应. 而且硅表面吸收的有效激光
总能量 (用于烧蚀制备微结构的)由激光单脉冲能
量和脉冲数共同决定. 在激光总辐照量一定的条件
下, 仅通过调节脉冲数和单个激光脉冲能量之间组
合关系, 便可对表面形貌尺度进行优化和控制. 这
种通过分配飞秒激光能量的方式为黑硅表面形貌
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结构优化提出了一种新方案. 这些结果对于提高硅
表面微结构的制备效率和减少表面损伤及降低加

工过程中的能量消耗都具有重要的意义.
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Abstract
Arrays of sharp conical spike microstructures are created by repeatedly irradiating silicon surfaces with focused

femtosecond laser pulses in SF6. The absorbance of light is increased to approximately 90% in a wavelength range from
the near ultraviolet (0.25 µm) to the near infrared (2.5 µm) by the microstructured silicon surface. The microstructured
surface presents pitch-black because of enhanced absorption with a broad wavelength range, which is called black silicon.
The unique microstructure morphology of black silicon surface formed by femtosecond laser can also bring a lot of other
surface functions, for example, self-cleaning and field emission. These functions make black silicon highly desirable in
solar energy, detectors and other fields. Therefore, the forming mechanism and conditions of fabrication optimization
for black silicon microstructure have always been the focus of research. In our work, the sample is moved by motor-
controlled stage while the laser beam is fixed. In the case of laser beam scanning, arrays of sharp conical spikes on
the silicon are manufactured in 70 kPa SF6. The aim of the experiment is to find how to optimize the distribution of
the laser energy in a number of laser accumulation pulses (the combination of single pulse energy and pulse number)
to control the surface morphology of the black silicon. Experimental results show that there appears a bottleneck
effect of morphology size growth with the increase of laser irradiation (improving the single pulse energy or increasing
pulse accumulation number). Excessive energy accumulation brings no extra effect on optimizing and controlling of
microstructure morphology on the surface. Based on theoretical results obtained from a physical model we proposed,
we find that the reason for this phenomenon is that the microstructure morphology induced by former sequence pulse
modulates the laser energy absorption of current laser pulse, and changes the laser ablation efficiency of the current pulse.
According to this physical mechanism, we propose a new way of optimizing surface morphology, with fixing the total laser
irradiation energy. And the size and distribution of surface morphology can be achieved by optimizing the distribution
of the laser energy in a number of laser accumulation pulses. This approach can not only improve the efficiency of silicon
surface preparation of microstructures but also reduce the surface defects and damage. Furthermore, the proposed
method can reduce the energy consumption in the process of femtosecond machining. It is of great significance for the
engineering application of black silicon.
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