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摘要: 综述了短脉冲激光清洗细微颗粒技术的研究进展状况,介绍了其研究背景和基本理论模型;阐述了它的应用

成果, 包括短脉冲激光清洗细微颗粒的 干式 清洗技术和 液膜 清洗技术; 总结了该技术对细微颗粒清洗效果的影响

因素及规律; 并展望了该技术今后的发展方向。
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引 言

细微颗粒会造成超大规模集成电路、微型高密度

存储设备短路或性能大大降低, 使微型机械表面产生

划痕甚至裂纹等致命损伤, 极大地降低精密光学设备

的分辨率,是半导体、微电子、微型机械、精密光学等高

新技术中需要迫切解决的问题。随着半导体和微电子

设备尺寸越来越小,需要去除的颗粒也越来越小,目前

需去除的颗粒已达微米、亚微米级
[ 1, 2]
。由于细微颗

粒与基体表面之间存在强大的附着力, 随着颗粒尺寸

的减小,去除颗粒所需的加速度越来越大, 对直径为

1 m的颗粒,其数值一般超过重力加速度的 10
7
倍

[ 2]
,

去除变得非常困难,这对清洗技术提出了更高的要求。

传统清洗方法,如机械洗刷、化学清洗和超声清洗等,

对清除微米、亚微米级颗粒显得力不从心。同时,机械

洗刷容易损伤基体表面,化学、超声清洗常常引入有毒

的化学物质,而且传统清洗方法一般都需要消耗大量

水资源。近年来,国际上发展的短脉冲激光清洗可以

有效去除微米、亚微米级颗粒, 不但效率高,而且具有

不污染环境,几乎不消耗水源, 便于自动控制等优点。

根据清洗时是否有能量传输介质液体存在, 可把

激光清洗分为 干式  和 液膜  激光清洗。干式激光

清洗,利用激光直接辐照基体表面,基体或颗粒受热瞬

时膨胀产生巨大的反弹力去除颗粒。液膜激光清洗,

先在基体表面沉积一层微薄液体, 随后用短脉冲激光

辐照。激光直接加热液体或基体吸收激光能量后将热

量传递给液体,部分液体层温度急剧增高发生爆发沸

腾,大量气泡成核并迅速长大产生压力波将颗粒去除。

1 附着力

一般,细微颗粒在基体表面的附着力主要有 3种,

即范德瓦尔斯力、毛细力和静电力。

1. 1 范德瓦尔斯力

干表面上,当颗粒尺寸小于几微米时,颗粒与基体

表面的范德瓦尔斯力成了主要的附着力
[ 3, 4 ]

: F v =

hr

8 z
2 +

h 
2

8 z
3 ,式中, h为与材料有关的列弗西兹 范德

瓦尔斯常数, r为颗粒半径 (见图 1a), z为颗粒和基体

间的原子间隙,  为颗粒与基体接触面的半径。

1. 2 毛细力

基体表面潮湿时,颗粒与基体之间微小空隙处积
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图 1 基体上细微颗粒的主要附着力

聚了很薄的液体层 (见图 1b) ,液体层在颗粒和基体之

间产生的凝聚力就是毛细力, 其大小为
[ 3, 4]

: F c =

4 !r,式中 !为液体的表面张力系数, r为颗粒半径。

1. 3 静电力

颗粒与基体之间由于出现电荷的输送而使两者带

有异号电荷,因而有相互吸引的双层静电力存在 (见

图 1c) ,可按下式计算
[ 3, 4 ]

: F e = ( ∀U
2
r) /z , 式中, ∀

为介电常数, U为接触电势, r为颗粒半径, z为颗粒与

基体之间的微观间隙。

由上面计算知,附着力与颗粒的尺寸有关, F! r,

颗粒质量 m ! r3, 由牛顿第二定律 a = F /m, 所以 a!

r
- 2
。颗粒尺寸越小, 清除它所需的加速度越大, 清除

就越困难。

2 干式激光清洗

基体对激光强吸收而颗粒弱吸收, 或基体弱吸收

而颗粒强吸收,或基体与颗粒都强吸收时,都有较好的

清洗效果
[ 2~ 8]
。

2. 1 清洗机理分析

基体对激光强吸收而颗粒透明或弱吸收时 (见图

2a) ,基体瞬时受热快速膨胀,吸附在基体表面的颗粒

图 2 干式激光清洗

获得一定的速度和加速度,脉冲过后,基体快速冷却收

缩,颗粒由于惯性脱离基体表面。在能量密度均匀的

脉冲激光辐照下,基体表面温度升高可近似按下式计

算
[ 3]
: #T = ( 1 - R )F /∃c ,式中, R为基体表面对激

光的反射率; F为激光能量密度; ∃, c分别为基体的密

度、比热容; 为基体在脉冲过程中的热扩散长度。基

体表面由温度升高而引起的法向热膨胀量为
[ 3]
: H =

% #T = (1 - R )F%/∃c, 式中, %为材料的热膨胀系

数。代入代表性参数值: F = 1J/cm
2
, %= 10

- 6
K

- 1
, ∃=

3g /cm
3
, c= 0. 4J/ ( g∀ K ), 得 H # 10

- 6
cm。若激光脉

冲宽度为 &= 10ns, 则颗粒获得的平均速度、加速度分

别为: v= H /&= 10
2
cm /s; a = H /&

2
= 10

10
cm /s

2
。虽然

热膨胀量很小,但因脉冲时间很短,颗粒获得的加速度

可达 10
8
m /s

2
,可将颗粒去除。

颗粒对激光强吸收而基体弱吸收时 (见图 2b), 在

激光辐照下,颗粒吸收能量后快速升温,颗粒内的温度

升高是不均匀的,离辐照表面越远,温度升高越小。温

度的快速升高引起颗粒的快速热膨胀, 附着力限制了

颗粒的快速膨胀,在颗粒内引起热应力,其数值等于单

位面积上的附着力,即
[ 4]
: ! ( d, t) = - p = - Fv /  

2
,

要清除颗粒,颗粒与基体接触处必须经历真实位移,根

据 应 力 应 变 关 系 得 清 洗 条 件
[ 4]
:

! ( d, t)
E

+

∋#T (d, t ) = ∀(d, t ) > 0,式中 !, ∀, #T分别为 t时刻,

接触点颗粒表层的热应力、相对位移、升高的温度, E为

颗粒的弹性模量, ∋为颗粒的热膨胀系数。清洗条件也

可写成: f > p, f为单位面积上的清洗力, f = ∋E#T (d, t)。

2. 2 影响因素及规律

2. 2. 1 材料的影响 基体与颗粒的材料不同对激光

的吸收率不同,从而影响清洗效果。基体强吸收颗粒

透明或弱吸收时清洗效果很好。 ZHENG
[ 2 ]
用波长

248nm的激光,成功清除了 S,i Ge, N iP基体上 1 m的

透明颗粒 S iO 2。 FOURR IER
[ 5]
用波长 248nm的激光,

成功清除了聚酰亚胺 ( po ly im ide, PI)基体上的 S iO2颗

粒和聚苯乙烯 ( po lystyrene, PS)颗粒。颗粒强吸收基

体透明或弱吸收时,也有很好的清洗效果,但对材料有

选择性。LU
[ 4]
采用波长 248nm的激光,成功清除了石

英基体上的 A l颗粒。KERRY
[ 6]
用波长 1. 06 m、脉宽

20ns、能量密度为 650m J/cm
2
的激光清洗锂基体上微

米级的钨颗粒, 100个脉冲后清除率达 95% ,而同样的

激光参数对锂基体上橡胶颗粒的去除率却不足 5%。

笔者认为这与材料性能有关,由前面分析知,单位面积

上的清洗力 f = ∋E#T ( d, t ),与材料的弹性模量成正

比,橡胶的弹性模量远小于钨。基体和颗粒透明或弱

吸收时, 则几乎没有清除效果, FOURR IER
[ 5]
用波长

248nm,对透明基体聚甲基丙烯酸甲酯 ( po lymethl

methacry late, PMMA )上的透明颗粒 S iO 2进行清洗, 发

现没有去除效果。

2. 2. 2 激光参数的影响 激光能量密度越大, 基体或

颗粒吸收的能量越多, 清洗效率越高。LU, SONG和

DOBLER等人
[ 4, 7~ 9]

的研究表明,激光清洗时具有清洗

与损伤阈值。能量密度低于清洗阈值时,没有清洗效

果;能量密度高于清洗阈值后, 随着激光能量密度的增

加,清洗率不断增加; 而能量密度高于损伤阈值时, 基

体产生损伤。因此,为避免基体损伤,应将能量密度控

制在清洗与损伤阈值之间。

激光波长影响基体、颗粒对激光的吸收率,从而影

响去除效果。如 PMMA对波长 248nm的激光透明,用

它清洗 PMMA上的透明颗粒 S iO2 没有去除效果, 而

PMMA对波长 193nm的激光的吸收率为 2 ∃ 10
3
cm

- 1
,

302
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能量密度为 25m J/cm
2
时, 20个脉冲后 PMMA上 400nm

的 SiO2颗粒的清除率达 80%
[ 5]
。 SONG

[ 8]
用波长为

355nm, 532nm, 1064nm的激光,研究了硅基体上硅树脂

的去除行为,研究表明波长为 355nm的激光清洗效果最

好, 532nm的效果次之,而 1064nm的效果最差。一般,

波长越短,材料对激光的吸收率越高,清洗率越高
[ 10]
。

激光脉冲宽度影响材料的热扩散长度及作用时

间,从而影响去除效果。DOBLER等人
[ 9 ]
的研究表明

颗粒获得的最大加速度与脉冲宽度的关系为: amax !

&
- 2
, 脉冲宽度越短颗粒获得的加速度越大, 颗粒越容

易清除。同时脉冲宽度越短,能量在表层积聚,容易造

成基体损伤
[ 11]
。

FOURRIER和 SONG等人
[ 5, 8 ]
研究了脉冲次数对

清洗效果的影响。脉冲次数增加清洗率增加, 但脉冲

次数对清洗率有饱和性,开始的脉冲清洗率较高,脉冲

达到一定数量后不再具有清洗效果。 FOURR IER
[ 5 ]
用

波长为 193nm,能量密度为 25mJ /cm
2
的激光清洗 PM

MA表面 400nm的 SiO2颗粒, 第 1个脉冲清洗率达

35%, 5个脉冲后清洗率达 80%,继续增加脉冲次数至

20个,清洗率没有明显增加。

脉冲重复频率对清洗效果影响不大。LU
[ 12]
的理

论计算表明,在脉冲宽度为几十纳秒的激光辐照下,材

料快速升温后又快速降温, 几百纳秒后材料温度降至

室温, 时间远小于一般的脉冲间隔。LU
[ 4 ]
认为, 清洗

效果不受脉冲重复频率的影响。

2. 2. 3 激光入射角的影响 虽然短脉冲激光能有效

清除细微颗粒,但由于激光光斑尺寸较小,使清洗速度

相对较低,而且激光对基体的过度辐照将引起基体的

损伤, LEE和 VEREECKE等人
[ 13, 14]

的研究表明激光

斜角入射时, 清洗速度更高, 且对基体的损伤大大降

低,甚至没有损伤。激光垂直入射时,若颗粒对激光不

透明, 微粒正下方的表面被遮住,不能接受激光的直接

照射, 而斜角入射时, 激光束直接照射微粒的正下方

(见图 3), 恰在微粒和基体的界面处发挥作用, 清洁效

图 3 颗粒或基体对激光的吸收随入射角的变化

率比垂直入射时提高很多。 LEE
[ 13 ]
用波长为 532nm、

脉宽为 10ns的激光清洗铜基体上 10 m 的铜颗粒。

垂直入射时光斑面积为 0. 13cm
2
, 脉冲能量为 0. 14J

时, 10个脉冲能将颗粒完全清除, 平均能量密度为

1. 08J/cm
2
,基体的损伤阈值为 0. 8J/cm

2
,基体表面已

出现损伤。激光与基体表面成 10%夹角入射时, 光斑

面积为 1. 35cm
2
, 达垂直入射时的 10倍, 平均能量密

度为 0. 1J/ cm
2
, 此时也得到了完全清洗, 由于能量密

度的大副降低,基体表面没有损伤。

对透明基体,可从反面入射去除颗粒。正面入射

时颗粒下方的表面被遮住,温度升高较小,反面入射时

颗粒与基体接触处不受阴影影响, 温度升高较大。

LU, SONG
[ 4, 15]
等人的研究表明, 反面入射的清洗率高

于正面入射;正面入射时, 颗粒越大, 颗粒与基体接触

处的温度升高越小, 小颗粒更易清除; 反面入射时, 由

于小颗粒单位面积上的吸附力更大, 大颗粒更易清除。

K IM, LEE和 LIM
[ 16 ~ 18]

等人研究了激光与基体平

行入射时的颗粒去除行为。将与基体平行的激光聚焦

于距离基体表面几毫米处, 焦点处高强度的激光引起

周围气体爆炸, 产生等离子体冲击波将颗粒清除 (见

图 4) ,该方法也称激光冲击清洗。该方法能清除纳米

图 4 激光冲击清洗

级的细微颗粒,清洗速度高于激光垂直入射,由于避免

了激光与基体的直接接触, 损伤基体的可能性大大降

低,且清洗效果不依赖于表面污物及基体对激光的吸

收率,可用于清洗低吸收率的材料,但该方法局限于平

面清洗。

2. 2. 4 激光与颗粒相互作用的影响 对透明颗粒, 当

激光波长和颗粒尺寸接近时,由于光散射、光共振、近

地效应、凸镜效应等, 使颗粒与基体接触处的激光得到

很大加强, 可以达到 1个 ~ 2个数量级
[ 19 ]

, 这虽然利

于颗粒脱离基体, 但同时也容易损伤基体
[ 20]
。

ZHENG
[ 2, 21]
等人的研究表明, 颗粒对激光的加强作用

与激光波长、颗粒尺寸、激光入射角度、基体表面形貌

等有关。不仅是球形颗粒, 不规则的 A l2O3颗粒也有

光加强作用
[ 20]
。

3 液膜激光清洗

液膜激光清洗比干式激光清洗具有更好的清洗效

果,可以在更低的能量密度下清除更小的颗粒,且不易

对基体造成损伤
[ 3, 22~ 24 ]

,例如干式激光清洗难以清除

S i基体上 0. 5 m以下的 SiO2颗粒
[ 7 ]
, 而液膜激光清

洗却能有效去除 S i基体上 0. 1 m的 S iO2颗粒
[ 24 ]
。

3. 1 清洗机理分析

与干式激光清洗相比, 液膜激光清洗增加了因液

303
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体表面张力引起的颗粒去除阻力,对微米、亚微米级细

微颗粒, 主要粘附力为范德瓦尔斯力和毛细力
[ 23]

:

F ad =
hr

8 z
2 +

h 
2

8 z
3 + 4 !r。激光直接加热液体或基体

吸收激光能量后再传热给液体, 液体温度急速上升而

发生超急速爆发沸腾,大量汽泡成核并急剧长大挤压

液体产生压力波,为颗粒脱离提供了强大动力,对半径

为 r 的 颗粒 产生的 清洗 力为
[ 23]

: F = r
2

∃

2∃c(P v - P & )f v , 式中 ∃为液体密度, c为压力波在

液体中的传播速度, P v为气泡内蒸气的蒸气压强, P &

为周围液体压强, f为液体中汽泡体积百分比, v为汽

泡长大速度。上式是在假设液体是静止的、无粘性、不

可压缩、无限延伸且汽泡压力随时间不变的前提下推

导而来。激光加热微薄液体发生爆发沸腾,其过程短

暂而复杂,以上假设的合理性值得商榷。激光加热微

薄液体发生爆发沸腾时,热和流体严重偏离经典的热

力学、动力学理论,这方面还少有研究, 深人研究液膜

激光清洗可极大地丰富这方面的理论
[ 25]
。

3. 2 影响因素及规律

3. 2. 1 激光参数的影响 激光波长影响基体、液体层

对激光的吸收率,从而影响清洗效果。TAM
[ 3 ]
等用不

同波长的激光, 液膜层主要成分是水, 研究了 Si基体

上颗粒的去除行为。波长为 248nm的激光, 基体强烈

吸收而液体透明,基体吸收激光能量后将热量传递给

液体, 基体与液体界面处的液体层过热发生爆发沸腾

(见图 5a), 颗粒的去除效果最好; 波长 10. 6 m的激

图 5 液膜激光清洗

光,液体、基体都部分吸收, 激光在液体中的穿透深度

约 20 m,当液体层厚度仅为几微米时, 部分激光被液

体吸收,部分激光穿过液体层被基体吸收,基体吸收激

光能量后将热量传递给液体, 基体和液体界面处的液

体层过热发生爆发沸腾 (见图 5b) , 但因能量不够集

中, 同样的去除效果需要更多的激光能量; 波长

2. 94 m的激光,液体的上表面强烈吸收激光, 只在液

体上表面而不是基体和液体界面处发生爆发沸腾 (见

图 5c) ,颗粒去除效果不好。

激光脉冲宽度影响热在基体及液体中的扩散长

度,从而影响清洗效果。脉冲宽度越短,热扩散长度越

短,液体与基体界面处的液体层过热程度增加,可获得

更大的清洗力,但脉冲宽度过短,会损伤基体表面。一

般认为,纳秒激光效果最好, 微秒次之, 毫秒激光则基

本没有清洗效果
[ 3, 22 ]
。

激光能量密度影响基体或液体吸收的能量, 从而

影响清洗率。MOSBACHER, LU
[ 22~ 24]

等人的研究表

明,液膜激光清洗同样存在清洗与损伤阈值。能量密

度低于清洗阈值时,没有清洗效果;能量密度高于清洗

阈值后,随激光能量密度的增加,清洗率不断增加; 而

能量密度高于损伤阈值时,基体产生损伤。

3. 2. 2 液体物性的影响 液体的物性影响颗粒的去

除效果,目前研究的液体主要有水、甲醇、乙醇、异丙醇

等,它们的颗粒去除阈值和去除效率的具体值不同,但

影响规律相似
[ 3, 23 ]
。TAM

[ 3]
等人的研究表明, 水的效

果好于乙醇,但水的表面张力较大,水不容易浸润基体

表面,难以形成连续的液膜层。一般采用水和 10% ~

20%的甲醇、乙醇或异丙醇溶液可以获得更好的清洗

效果,加入甲醇、乙醇或异丙醇主要是为增加基体表面

的湿润度,以便在基体表面形成连续均匀的液膜层。

3. 2. 3 颗粒材料、尺寸的影响 MOSBACHER, LU,

LANG
[ 22 ~ 24, 26]

等人的研究表明,对不同的材料、尺寸的

颗粒,若激光参数、液体性质相同或相近,液膜激光清

洗具有统一的清洗阈值,该值对应于液体开始爆发沸

腾需要的能量密度,与液体汽泡成核长大等性质有关,

与颗粒的材料及尺寸关系不大。MOSBACHER
[ 22, 24 ]

等

人用波长 532nm,脉宽 8ns, 2. 5ns, 及波长 583nm,脉宽

2. 5ns的激光,清洗 S i基体上直径为 60nm ~ 800nm的

PS, S iO 2, A l2O3 颗粒, 表明存在统一的去除阈值。

LANG
[ 26 ]
等人用波长 532nm、脉宽 8ns的激光, 研究了

S i基体上直径 140nm ~ 1300nm的 PS颗粒的去除行

为,同样发现水和异丙醇液膜层分别存在统一的去除

阈值。

4 结束语

微米、亚微米级细微颗粒的去除是半导体、微电

子、微型机械、精密光学等高新技术中的关键问题。细

微颗粒与基体表面之间强大的附着力使常规去除方法

难以凑效,短脉冲激光能有效清除微米、亚微米级细微

颗粒,有着广阔的应用前景
[ 27]
。不同波长、不同脉冲

宽度、不同能量密度、不同入射角对清洗效果的影响的

研究有很多。研究的基体大多是 S,i主要因为半导体

工业的颗粒去除最为迫切, 也研究过 PI, PMMA, Ge,

N iP,锂,石英玻璃等。研究的颗粒材料有 PS, Cu, W,

S iO 2, A l2O3, 橡胶等, 形状有球形、扁平形以及无规则

形状,尺寸从几十纳米到几百微米。研究的液体层有

水、甲醇、乙醇、异丙醇和丙酮等以及它们的混合物。

虽然短脉冲激光去除细微颗粒在实践中取得了很好的
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效果, 然而由于其机理复杂,影响因素众多,目前,国际

上对其机理的研究还很不深入,我国在这方面的研究才

刚刚开展,研究细微颗粒的短脉冲激光清除对于我国

工业技术创新和学术理论的丰富完善有着重要意义。
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