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专题: 电磁波衍射极限

激光超衍射加工机理与研究进展∗

张心正1) 夏峰2) 许京军1)†

1)(南开大学物理科学学院, 泰达应用物理研究院, 弱光非线性光子学教育部重点实验室, 天津 300457)

2)(青岛大学物理科学学院, 青岛 266071)

( 2017年 4月 28日收到; 2017年 5月 31日收到修改稿 )

随着纳米科技和微纳电子器件的发展, 制造业对微纳加工技术的要求越来越高. 激光加工技术是一种绿
色先进制造技术, 具有巨大的发展潜力, 已广泛应用于不同的制造领域. 为实现低成本、高效率、大面积尤其
是高精度的激光微纳加工制造, 研究和发展激光超衍射加工技术具有十分重要的科学意义和应用价值. 本文
首先阐述了基于非线性效应的远场激光直写超衍射加工技术的原理与国内外发展状况, 包括激光烧蚀加工技
术、激光诱导改性加工技术和多光子光聚合加工技术等; 然后介绍了几种基于倏逝波的近场激光超衍射加工
技术, 包括扫描近场光刻技术、表面等离子激元光刻技术等新型超衍射激光近场光刻技术的机理与研究进展;
最后对激光超衍射加工中存在的问题及未来发展方向进行了讨论.

关键词: 超衍射极限, 激光微纳加工, 激光直写, 激光近场加工
PACS: 42.40.Lx, 42.81.Bm, 87.64.mt DOI: 10.7498/aps.66.144207

1 引 言

激光是 20世纪以来人类继原子能、计算机、半
导体之外的又一伟大发明. 由于其高单色性、低发
散角、高能量密度和可调输出光谱等特性, 已被广
泛应用在医学、制造业、武器系统、测量和通讯等领

域. 激光加工是激光最早和最成熟的应用之一, 国
家 “十三五”科技创新规划中明确将开发先进激光
制造应用技术和装备. 经过五十多年的发展, 激光
加工技术作为一种绿色先进制造技术, 不仅包含了
激光切割、焊接、表面处理、打孔、增材等宏观制造

技术, 也涵盖了激光烧蚀、改性、聚合和微纳结构制
备等微观制造技术. 而随着微电子和半导体工业的
发展, 微电子器件、微纳光学元件、微机电系统、光
子晶体和光通讯器件等微纳元件的制备对激光微

纳加工的分辨率提出了越来越高的要求.

然而, 由于衍射极限的存在, 常规激光加工最
小尺寸大约在半个波长左右. 为实现更高分辨率的
加工, 传统方法可缩短激光波长或提高物镜数值孔
径. 目前, 数值孔径大小已达到瓶颈. 短波长的激
光光源, 如深紫外的 248 nm和 193 nm, 甚至极紫
外的 13.5 nm开始得到研究和利用. 但是, 这些短
波长激光光源的产生需要复杂的光学系统、新型光

学元件和材料以及解决其他的技术挑战, 使其成本
急剧增长, 只适用于大规模集成电路的制造 [1]. 因
此, 为满足低成本、高效率、大面积尤其是高精度
激光微纳加工制造的需求, 研究和发展激光超衍射
加工技术具有十分重要的科学意义和应用价值. 目
前, 激光超衍射加工技术发展迅速, 本文分别介绍
传统的基于非线性效应的激光直写烧蚀、改性和聚

合的远场超衍射加工技术和新型的基于倏逝波的

扫描近场光刻技术、超分辨近场结构加工技术和表

面等离子激元光刻技术的机理和研究进展, 并对其
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应用和发展进行了讨论.

2 基于非线性效应的远场激光直写超
衍射加工技术

激光直写 (laser direct writing, LDW)技术是
利用激光束对物质直接曝光, 实现刻蚀、改性或
聚合等目的的一种加工技术, 加工方式可以是连
续扫描或者逐点扫描. 激光直写的发展已有 30多
年历史. 1983年, 瑞士RCA实验室Gale和Knop [2]

首次在二维直角坐标系下利用激光直写技术在光

刻胶上制作了精密透镜阵列. 1984 年, 德国 Roth
等 [3]使用激光直写方式来激发金属 -有机物化学气
相沉积, 制作出了GaAs平顶二极管. 1989年, 海森
伯大学设计了一种二维激光直写系统, 扫描精度和
加工分辨率都优于 1 µm [4]. 1990年, 美国Goltsos
和Liu [5]设计了在极坐标系下的激光直写系统并

用其来制备二元光学元件. 同年, 日本大阪大学
Haruna等 [6]用激光直写技术在光刻胶上制作了闪

耀型菲涅耳波带片. 商业激光直写设备在 1987年
就已经被推出, 目前全世界75%的掩模加工都是用
激光直写系统完成的 [7]. 但是, 随着纳米技术的发
展, 人们对激光直写加工分辨率的要求提到了新的
高度, 基于激光与材料的非线性效应的远场激光直
写超衍射加工成为打破衍射极限、提高激光直写分

辨率的新途径.

2.1 超衍射激光直写烧蚀加工

激光与被照射材料之间的作用是一个非常复

杂的过程, 它们的相互作用会导致多样的效果, 如
光化学反应、热效应、烧蚀效应、熔化、变相和氧化

等. 如图 1以可氧化金属薄膜为例, 由于激光光束
呈高斯分布, 被照射点区域的温度分布也近似呈高
斯分布, 中心区域的温度比边缘处温度高很多, 这
样就可能造成不同区域处材料不一样的反应. 通过
选择合适的激光功率来匹配材料的温度阈值, 能够
有效地提高激光直写技术的分辨率 [8].

国家纳米科学中心刘前研究组对激光与40 nm
厚的钛金属薄膜相互作用过程的研究可有效说明

这一问题. 激光照射到钛薄膜后引起高斯型温度
场分布, 在加热过程中, 有两个温度阈值: 一个是
烧蚀温度阈值, 另外一个是氧化温度阈值. 激光直

写系统采用 200 ns的脉冲激光, 当功率小于 2 mW
时, 钛薄膜没有任何反应, 因为温度未达到任何阈
值; 当功率为 2—10 mW时, 钛薄膜区域的温度比
氧化温度阈值高, 比烧蚀温度阈值低, 形成了一个
突起结构, 如图 2 (a)所示; 当功率大于 10 mW时,
中心点的温度远大于烧蚀阈值, 导致其气化, 而边
缘处由于温度达不到阈值而得以保留, 因此造成的
烧蚀孔尺寸远小于光斑尺寸, 如图 2 (d)所示, 从而
实现了激光超衍射加工. 因此, 基于激光与物质的
非线性作用可实现超衍射激光直写烧蚀 [9].

Forming 

nanocrater
Ablation area

Ablation threshold

Oxidation area

Neither oxidation

nor ablation

图 1 金属薄膜样品在高斯型激光光斑作用下的温度场示

意图 [8]

Fig. 1. The schematic image of the temperature pro-
file of a metal film under the illumination of a laser
spot with a Gaussian profile [8].

日本科学家Kurihara等 [10]利用这种技术实

现了大面积 (直径为 12 cm)、高速度 (6 m/s)纳米
结构阵列的制备, 加工分辨率优于 100 nm. 中国
科学院上海光学精密机械研究所孙明营研究组 [11]

研究了皮秒激光烧蚀切割K9玻璃过程中玻璃后
表面的烧蚀损伤现象, 分析了激光能量密度、扫描
次数和扫描速度等因素对后表面损伤的影响. 南
开大学张心正研究组 [12]利用红外飞秒激光实现

了对 6H-SiC材料的烧蚀, 发现分辨率随着激光功
率的减小而提高, 随扫描速度的增大而提高, 且能
突破光学衍射极限, 最终获得 125 nm的加工线宽,
并加工了线宽 240 nm、周期 1.0 µm的线阵列, 如
图 3所示.

飞秒激光三维微纳加工中加工的纵向分辨率

与横向分辨率对于材料加工质量起着同样重要的

作用. 这里, 纵向分辨率是指沿着脉冲传播方向的
加工分辨率, 横向分辨率是指垂直脉冲传播方向的
加工分辨率. 中国科学院上海光学精密机械研究所
程亚研究组 [13]提出利用飞秒激光时空聚焦原理实

现纵向加工分辨率的提高. 通过对激光脉冲的不同
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频率成分引入不同的空间啁啾, 然后再利用物镜进
行聚焦. 在物镜焦点处, 不同频率的光在空间上重
合, 达到傅里叶变换极限的最短脉冲宽度, 峰值光
强也最高. 而在偏离焦点的位置, 不同频率的光在
空间上分开, 从而展宽了脉冲宽度, 峰值光强会迅
速下降. 因此, 基于飞秒激光时空聚焦技术可有效
提高飞秒激光纵向加工分辨率. 该小组利用时空聚
焦技术在石英玻璃内部直写并辅以化学腐蚀制备

了截面纵横比可调的微流通道 [13]. 该技术不用考
虑直写的方向, 可以在透明材料内部加工出截面为
圆形的任意复杂的三维微结构, 在微流体、微光子
学、三维光流集成等研究领域中有巨大的应用前景.
利用飞秒激光对人体组织进行精密切割手术是目

前飞秒激光微加工最为重要的商业应用之一, 该研
究组利用时空聚焦技术有效提高了飞秒激光对生

物组织的烧蚀精度 [14].

(a) (b)

(c) (d)

1 mm

5 mm 2 mm

150 nm

图 2 激光直写 40 nm厚钛薄膜纳米孔阵列不同放大倍率的扫描电镜 (SEM)图像, 纳米孔直径大约为 40 nm [9]

Fig. 2. SEM images at different magnifications of hole array fabricated by LDW on a 40 nm thick Ti film,
each hole with a diameter of 40 nm [9].

1 mm

=125 nm

(a) (b)

图 3 (a)飞秒激光超衍射极限加工 6H-SiC纳米线 SEM图片; (b)周期 1 µm, 线宽 240 nm 的 6H-SiC线阵列
SEM 图片 [12]

Fig. 3. (a) SEM picture of the super diffraction limit resolution fabrication of 6H-SiC nano-line by femtosec-
ond laser; (b) SEM picture of line array on 6H-SiC with period of 1 µm, width of 240 nm [12].

2.2 激光直写金属 -透明金属氧化物灰度
掩模超衍射加工

激光直写改性是指激光诱导材料性质改变的

加工过程. 超衍射激光直写改性加工种类繁多, 这

里主要对激光直写金属 -透明金属氧化物 (metal-
transparent metallic oxide, MTMO)灰度掩模超衍
射加工进行介绍. MTMO灰度掩模是基于 In, Sn,
Zn等金属与其相应氧化物在可见光波段相反的透
过率特性, 利用激光直写氧化金属薄膜的方法制备
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而成. 通过调节激光功率来改变辐照区域金属薄膜
的氧化程度, 氧化程度决定该区域的灰度值, 从而
通过激光直写逐点扫描加工的方式实现了MTMO
灰度掩模图案的加工 [15−19]. 图 4给出了刘前研究
组利用 532 nm激光直写 20 nm厚Sn超细晶金属
薄膜加工而成的狼头灰度图案, 其加工分辨率可达
200 nm, 实现了超衍射加工 [9,16].

图 4 基于 20 nm锡薄膜的狼灰度图案, 分辨率为
200 nm [16]

Fig. 4. Grayscale pattern of the wolf written on the
20 nm Sn films with a resolution of 200 nm [16].

南开大学张心正研究组对激光直写MTMO灰
度掩模的加工机理进行了深入研究 [20,21]. 研究表
明, 激光氧化MTMO灰度掩模过程不仅有热作用,
还有激光诱导Cabrera-Mott氧化作用. 数值模拟
功率为 10 mW的激光脉冲诱导氧化 In-MTMO灰
度掩模1 µs 后的氧化程度示意图见图 5 , 图中不同
颜色代表不同温度. 从图中可以看到, 激光氧化区
域半径大约为 100 nm. 他们给出了激光诱导氧化
的速度方程:

dL/dt = av exp
(
− W

kT

)
exp

( qaV ′

2kTL

)
, (1)

其中, L是指氧化层厚度, a是晶格常数, v是离子
跃迁频率, W是跃迁势垒, k是玻尔兹曼常数, T为
温度, q是离子电荷量, V ′是激光诱导莫特电势. 可
以看出, 激光诱导氧化速率是莫特电势和温度的指
数函数, 而高斯型激光光强分布决定着莫特电势和
薄膜温度场的分布. 因此, 氧化速率沿径向向外下
降得十分剧烈, 从而限制激光氧化区域的大小, 实
现了超衍射加工 [20,21].
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图 5 10.0 mW激光诱导氧化 In-MTMO灰度掩模 1 µs后的温度场和氧化区域分布图 [21]

Fig. 5. Temperature field and oxide distribution in the sample at the laser power of 10.0 mW after 1 µs
pulsed laser-induced oxidation [21].

2.3 超衍射激光直写光聚合加工技术

基于飞秒激光直写的多光子聚合加工技术

具有突破光学衍射极限实现三维纳米尺度任意

复杂结构加工的特点, 其中研究最广泛的是双光
子聚合效应. 1931年, Goppert-Mayer理论预言当
介质受到强光激发时, 基态电子有可能同时吸收
两个光子而跃迁至激发态, 即发生双光子吸收现
象. 1961 年, Kaiser和Garrett [22]利用694.3 nm的
红宝石激光器的强激光作为激发光源, 观测到了
GaF2:Eu2+晶体中存在 425 nm的蓝色荧光, 首次
在实验上实现了双光子吸收现象. 1997年, 日本科

学家Kawata研究组首次利用双光子聚合效应实现
了三维螺旋结构的制作 [23], 并于 2001年利用波长
为 780 nm的近红外飞秒激光器诱导光刻胶发生双
光子聚合反应, 雕刻出了一个纳米牛 [24], 其激光加
工分辨率达到了 120 nm, 突破了衍射极限. 之后,
Sun 等利用这种超衍射飞秒激光双光子聚合技术
制备出了微链条 [25]和光子晶体等 [26]微纳米器件,
从而引起了人们对双光子加工技术的极大关注. 目
前, 超衍射激光直写双光子聚合加工技术主要包括
简并/非简并双光子吸收聚合加工技术和基于受激
辐射损耗 (stimulated emission depletion, STED)
原理的光聚合加工技术.
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2.3.1 简并双光子吸收聚合加工技术

飞秒激光直写双光子聚合是光刻胶等有机物

质对飞秒激光发生双光子吸收效应从而使得其进

行光聚合形成聚合物, 其理论基础是多光子吸收理
论. 目前, 大部分双光子吸收聚合加工都基于简并
双光子聚合. 图 6阐述了单光子吸收与简并双光子
吸收过程的区别.

ν1

ν2

ν2

S0

S1

S0

S1

Sv

(a) (b)

图 6 单光子吸收与简并双光子吸收过程

Fig. 6. The processes of single-photon absorption and
two-photon absorption.

当激发光光子能量hν1等于物质基态S0与激

发态S1之间的能量差时, 物质吸收该光子, 小于此
能级差的光子无法吸收. 而当光子能量hν2为原

来的一半时, 在光子简并度极高的情况下, 基态的
电子可以同时吸收两个光子跃迁到激发态S1, 如
图 6 (b)所示. 此时, 可以认为原本的能级间存在虚
能级Sv.

双光子吸收是三阶非线性过程 [27], 根据非线
性光学的理论, 双光子吸收概率与光强的关系为:

P = σ(2) I
2

hν
, (2)

其中, P为双光子吸收概率, σ(2)为双光子吸收截

面, 其对于同一材料一般为定值, I为光强. 因此,
材料的双光子吸收概率与光强的平方成正比, 发生
双光子过程的作用区域不仅取决于材料的光学非

线性系数的大小, 还取决于光与物质发生双光子过
程的能量密度的高低, 即引发双光子聚合反应的激
光阈值. 根据材料的非线性光学特性, 通过控制所
使用的激光强度, 可以使达到双光子聚合阈值的范
围远小于通过透镜聚焦而得到的光斑直径, 所获得
的双光子聚合区域可以远小于光的衍射极限. 由于
在进行双光子聚合时所采用的激光仅与材料产生

双光子过程, 因此激光光束可以直达材料内部, 在
材料内部特定位置引发光聚合反应, 从而可以通过
对激光焦点的控制进行三维激光直写, 实现三维图
形的微纳加工.

2005年, Kawata研究组 [28]通过在高分子树脂

中添加阻聚剂获得 100 nm的聚合线条, 该线宽为
所使用波长的 1/8. 2009年, 吉林大学孙洪波研究
组利用飞秒激光双光子聚合效应制备了具有 100%
填充率的表面粗糙度在 10 nm左右的双曲面透镜
阵列 [29]和衍射效率高达 37.6%的SU8衍射光学元
件 [30]. 2010年, 他们通过飞秒激光双光子聚合诱
导加工透明均匀且稳定的由修饰了四氧化三铁的

甲基丙烯酸酯和光阻剂组成的低铁流体树脂, 设计
并制作得到了可远程磁力控制的微弹簧 [31]. 2012
年, 他们利用蛋白质飞秒激光直写技术, 制备出了
多种蛋白质基微纳器件, 比如多种蛋白质水凝胶微
透镜阵列 [32]和蛋白质基谐衍射微透镜等 [33]. 中国
科学院理化研究所段宣明研究组通过使用高效率

双光子引发剂、优化激光加工参数等手段分别在

2007年和 2008年将双光子加工分辨率提升到80和
50 nm [34,35], 并于2011年在SCR500负胶材料中利
用简并双光子加工技术实现了最小特征尺寸35 nm
的连续聚合线条 [36], 如图 7所示. 2013年, 澳大利
亚 Gu等 [37]基于一种新型的双光子吸收树脂实现

了最小尺寸 9 nm和分辨率高达 52 nm的双光子超
衍射三维加工. 南开大学张心正研究组研究了飞秒
多光子光聚合微纳加工中存在的多脉冲累积效应

和前后脉冲加工的相互影响, 数值模拟研究了加工
过程中作用微区材料体系的光学参数变化对最终

加工体元轮廓的影响, 发现倏逝波对亚波长结构的
外形有很大的影响 [38], 这为深入理解多光子光聚
合超衍射加工的微观机理提供了一个新的视点, 并
有助于进一步准确控制光聚合纳米加工形貌, 同时
为选取新型的光聚合纳微加工材料体系提供了参

考. 双光子聚合加工技术已经真正成为一种激光超
衍射纳米加工技术. 华中科技大学熊伟课题组在飞
秒激光双光子聚合加工碳纳米管 (CNTs)材料组装
和三维功能器件制造方面取得进展, 他们通过高精
密飞秒激光直写技术并结合自主研发的富含碳纳

米管制备的非线性光刻胶, 实现了CNTs 在任意三
维空间的高定向、高精度的分子组装和三维微电子

器件的制造 [39]. 北京大学现代光学研究所李炎研
究组对拉盖尔 -高斯模式叠加形成的双螺旋光束进
行了优化, 利用双光子聚合技术单次曝光就能制备
出无黏连且螺旋圈数高的双螺旋微结构, 从而加工
出了周期为4 µm的双螺旋微结构阵列 [40]. 飞秒激
光直写双光子聚合加工技术已被应用于多种微尺
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度光学元件、微机械系统的制备中 [41].

图 7 双光子聚合加工技术实现了最小特征尺寸 35 nm的
连续聚合线条 [36]

Fig. 7. 35 nm-fabrication size of continuous line by
two-photon polymerization [36].

2.3.2 非简并双光子吸收聚合加工技术

非简并双光子吸收效应是指材料基态电子同

时吸收两个不同频率的光子跃迁到激发态的过程.
如图 8所示, 材料同时吸收频率分别为 ν1和 ν2的

两个光子, 电子从基态S0 经虚拟中间态Sv跃迁至

激发态S1. 通过非简并双光子激发过程的阈值效
应来实现空间受限的化光化学反应, 最终可以实现
超越光学衍射极限的纳米尺度加工.

ν1

ν2

ν1

ν2

S0

S1

Sv

S0

S1

Sv

(a) (b)

图 8 非简并双光子吸收

Fig. 8. Non-degenerate two-photon absorption.

南开大学张心正研究组以硫化锌为模型样品,
利用抽运探测系统研究了 400 nm抽运、800 nm 探

测下的非简并双光子吸收过程, 发展了非简并双光
子吸收系数的测量方法 [42]. 中国科学院理化研究
所段宣明研究组研究发现非简并双光子吸收截面

总是大于简并双光子吸收截面, 即双光子吸收中间
体共振增强效应, 在相同阈值的条件下, 非简并双
光子吸收比简并双光子吸收具有更小的作用范围.
该研究组建立了非简并双光子超衍射纳米加工系

统, 在SOI 基板上进行加工实验, 固定 400 nm 激
光功率, 通过改变 800 nm激光功率, 获得了最小特
征尺寸优于30 nm 的聚合物纳米线结构.

2.3.3 基于STED原理的光聚合加工技术
STED显微技术是德国科学家Stefan Hell教

授于 1994年基于量子光学中的受激辐射耗竭理论
提出的新型超衍射极限技术 [43]. STED显微技术
的核心理念就是利用具备一定空间结构的消激发

光束选择性地消除荧光激发, 从而实现压缩荧光
点扩散函数达到突破衍射极限的目的, 其原理图
如图 9所示. 初始时刻荧光分子基本上分布在基态
上, 首先采用一束超短脉冲激光将荧光分子激发至
激发态上, 然后用一束具有特定波长和圆环形焦斑
形状的STED激光诱导荧光态粒子, 使荧光态上粒
子受激辐射损耗跃迁至暗态, 可抑制环形焦斑荧光
发射, 把发射荧光区限制在小于衍射极限区域内,
从而突破衍射极限的限制. 该理论工作起初并没
有引起科研工作者的重视, 在提出后沉寂了数年之
久. 直到 2000年, Hell第一次基于STED原理实现
了超衍射显微成像 [44], 获得了纳米级的荧光图像,
STED技术才引起广泛关注并逐渐在超分辨成像
领域得到推广. Stefan Hell教授凭借此项显微技术
获得了2014年诺贝尔化学奖.
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图 9 受激辐射损耗光刻机理示意图 [45]

Fig. 9. The mechanism of stimulated emission depletion lithography [45].
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2009年, 三个独立研究小组首次分别将STED
原理用于纳米加工 [46−48]. 美国马里兰大学

Fourkas研究组 [46]在利用 800 nm的脉冲激光多
光子吸收效应诱导聚合物光刻胶聚合的同时, 利用
800 nm连续光的单光子吸收效应去阻止光聚合作
用, 从而得到了最小尺寸为 40 nm的聚合物. 美国
科罗拉多大学的McLeod等 [47]则利用 473 nm 和
364 nm的激光实现了分辨率低于100 nm的光聚合
物. 美国麻省理工学院的 Menon研究组 [48]利用了

一种光致变色分子薄膜, 这种薄膜分别对 325 nm
和 633 nm 透明, 但当同时照射这两种波长的光

时, 除了非常小的区域能透过325 nm的光外, 薄膜
不再透明, 制作的结构尺寸可达 36 nm. 至此, 基
于STED原理的激光直写纳米加工技术得以发展.
2010年,德国科学家Fischer等 [49]基于STED激光
直写加工技术在一种新型光刻胶上利用 810 nm的
激发光和 532 nm的损耗光实现了 65 nm的线宽加
工. 2013年，德国Wollhofen 等 [50]利用 780 nm的
激光直写光束和 532 nm的STED光束实现了加工
分辨率为 120 nm, 尺寸最小为 54 nm的结构, 如
图 10所示.
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图 10 基于 STED原理实现最小加工尺寸为 54 nm线条 [50]

Fig. 10. The 54 nm fabrication size of line based on the STED [50].

3 基于倏逝波的近场激光超衍射加工
技术

自 1958 年美国德州仪器 (Texas Instruments)
试制了世界上首个集成电路板 [51], 半个多世纪以
来集成电路按着摩尔定律以一种不可思议的速度

快速发展, 而光刻技术决定着芯片的制程, 是集成
电路发展的关键因素. 目前, 为了获得更小的加
工尺寸, 科学家们已将目光从深紫外 (约 157 nm)
纳米光刻技术投向极紫外 (约 13 nm)纳米光刻技
术 [52]. 然而, 这些深紫外、极紫外激光光源面临着

诸如高成本、低输出和光强不稳定等问题. 在近场
光学中, 光束不受衍射极限的限制, 因此可以实现
高分辨的图形刻写. 近场和远场指的是围绕在发射
天线或散射体等物体周围电磁场的存在区域, 近场
区域一般只有一个波长半径的范围. 近场区域包含
辐射场和非辐射场成分, 非辐射场是被限制在物体
表面并且在远处迅速衰减的倏逝场成分, 由于其存
在着非常强的电感和电容效应, 电场强度与磁场强
度的大小没有确定的比例关系. 发展扫描近场光刻
技术、超分辨近场结构加工技术和表面等离激元光

刻技术等基于倏逝波的近场激光超衍射加工技术

成为人们追求的目标.

144207-7

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 66, No. 14 (2017) 144207

3.1 扫描近场光刻技术

扫描近场光刻技术 (scanning near field pho-
tolithography, SNP)基于激光与锥形光纤探针的
耦合作用, 光纤尖端非常小, 大约为 50 nm, 与样
品表面的距离大约为 10—20 nm, 如图 11所示. 在
光纤尖端处产生倏逝场, 由于倏逝场的波矢远大
于同一频率光子的波矢, 因此就有可能实现超衍
射加工. 尖端与样品的超近距离也保证了有足
够能量的倏逝波与样品表面发生作用. Krausch
等 [54]基于扫描近场显微镜利用裸露的玻璃光纤尖

端实现了横向分辨率高达 100 nm的加工. Sun和
Leggett [55,56]利用SNP技术选择性地氧化一种在
金衬底上的强束缚自组装纳米光刻胶, 经过化学
腐蚀后, 得到了 20—25 nm分辨率的表面结构, 实
现了超衍射极限加工. Grigoropoulos和Huang [57]

利用金属探针的近场扫描光学显微镜激发表面等

离激元, 在25 nm厚的金膜上实现了14 nm宽的网
格加工. Wang等 [58]利用领结型纳米结构激发局

域表面等离激元, 在光刻胶上实现了直径大约为
50 nm的纳米孔 (如图 12所示), 最近的实验结果将
这种光刻技术的分辨率提高至22 nm [59].

近场光存储技术是光存储研究的一个重要发

展方向, 研究者提出了固态浸没透镜 (solid immer-
sion lens, SIL)技术. 当光束通过SIL后, 光束被限
制在亚波长尺度, 其传播距离大约在 1 个波长范围
内, 如图 13左图所示. 固态浸没透镜被用来提高
数值孔径达到提高分辨率的目的, 光束通过固态浸

没透镜形成近场光, 在记录层上实现图形的刻写.
Terris等 [60,61]利用SIL技术实现了 125 nm大小记
录点的刻写. 这种方式最大的限制是工作距离很短
(在40 nm左右), 对工业制造提出了很大的挑战.

Laser

Fiber probe

Substrate

图 11 扫描近场光刻技术示意图 [53]

Fig. 11. The schematic of scanning near field pho-
tolithography [53].

超分辨近场结构 (super resolution near-field
structure, Super-RENS)技术是人们提出的另一种
近场光存储技术, 其长工作距离使得近场存储技术
更加接近实用. 1998年,日本的Tominaga等 [62] 通

过引进介质保护层/非线性材料掩膜层/介质保护
层的三明治膜层Super-RENS技术在实现超分辨
的同时, 将工作距离提高到了毫米量级, 如图 13右
图所示. 在Super-RENS中, 当一定功率的激光作
用在掩膜层上, 材料的特性会发生变化, 通过控制
激光功率可以使发生变化的区域限制在很小的范

围, 利用通过这一区域的光束实现近场光, 达到超
分辨. Super-RENS技术在纳米光刻领域也可实现
超分辨加工, 分辨率一般为30—100 nm [63,64].
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图 12 (a)领结型纳米孔结构, (b)基于领结型纳米结构激发局域表面等离激元的扫描近场光刻示意图 [58]

Fig. 12. (a) Structure of nano-bowtie aperture; (b) scanning near field photolithography based on the SPPs
excited by nano-bowtie aperture [58].

144207-8

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 66, No. 14 (2017) 144207

Near field optics
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图 13 固态浸没透镜技术和近场超分辨结构技术 [62]

Fig. 13. Solid immersion lens technology and super
resolution near-field structure technology [62].

3.2 表面等离激元干涉光刻技术

表面等离激元 (surface plasmon polaritons,
SPPs)是在金属 -介质界面处自由电子集体振荡

与电磁波耦合的元激发 [65], 它只存在于该界面的
近场区域并沿界面传播, 随着离开金属表面距离的
增大而迅速衰减. SPPs的波长比同一频率介质中
传播的光的波长要小很多, 并且其能量聚集在金属
表面亚波长区域内, 从而使得SPPs在突破衍射极
限的高分辨率光刻领域具有巨大的应用潜力 [66].

首先将SPPs应用于光刻的技术是表面等离激
元干涉光刻技术. 2004年, 日本理化研究所Luo和
Ishihara [67]搭建了由石英、铝金属光栅、光刻胶和

硅基底四部分组成的光刻系统, 利用 436 nm的激
光在周期 300 nm的铝金属光栅上激发出表面等离
激元, 在铝光栅和光刻胶界面处产生的SPPs在光
刻胶内干涉形成了大约 100 nm周期的干涉条纹,
如图 14所示.

Illumination light

Quartz

Metal

Photoresist

Wafer

(a)
(b) (c)

图 14 表面等离激元干涉光刻示意图 [67]

Fig. 14. The schematic of surface plasmon polaritons interference lithography [67].

美国加州大学伯克利分校张翔研究组利用双

层甚至多层的光栅来激发多个SPPs并进行相互
干涉, 从而可以实现任意干涉图案的超衍射干涉
光刻 [68,69]. 2009年, 中国科学院光电技术研究所
罗先刚研究组 [70]提出通过激发金属 -绝缘体 -金属
(MIM)结构奇模式来有效减小SPPs干涉周期长
度; 2014年, Dong等 [71]数值计算预测基于MIM奇
模式的SPPs光刻可以达到 15 nm的分辨率; 2016
年, Chen等 [72]基于此技术实验上实现了 61 nm的
线间距. 最近, 罗先刚研究组 [66]更是将这一记录

提高到了 45 nm. 基于金属/介质多层结构的双曲
超材料的体等离激元 (BPPs)干涉光刻技术也被用
来制备深亚波长分辨率的干涉图案, 罗先刚研究
组 [73]利用SiO2/Al双曲超材料对BPPs进行压缩
从而产生大面积、均匀、分辨率高达 22.5 nm (约
λ/16)的任意BPPs干涉图案. 近年来, 清华大学黄
翊东研究组 [74,75]将双光子吸收效应与SPPs干涉

光刻结合提出了一种双SPPs吸收干涉 (two-SPP-
absorption interference, TSPPA)光刻技术来提高
曝光图案的质量, 基于 800 nm飞秒激光激发两侧
480 nm周期光栅产生的SPPs干涉光刻线宽可达
120 nm.

1965年, Birnbaum教授 [76]利用红宝石脉冲激

光照射GaAs表面首次发现了周期性条纹的现象.
后来,人们发现激光诱导周期性结构 (laser-induced
periodic surface structures, LIPSS)是一种普遍现
象, 在金属、半导体和电介质等材料中均可以制备
出来. 2003年, Borowiec和Haugen [77]在 InP半导
体材料上成功制备出高频表面波纹结构. 2005年,
Jia等 [78]在ZnSe表面实现了纳米级光栅结构的制
备; 同年, 美国罗切斯特大学Vorobyev和Guo [79]

在Au表面获得了表面微纳结构, 并发现其显著的
光吸收能力. 2009年, Qi等 [80]首次在不锈钢表面

上制备出排列整齐的亚波长周期性结构. LIPSS加
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工方法最初由于其可重复性和可控性较差, 一直以
来没有得到有效利用. 直到 2013年, Oktem等 [81]

利用反馈机理实现了周期性结构的调控, 制备了具
有低成本、均匀一致的结构, 如图 15所示. 同年,
Bonse等 [82]通过优化参数在金属钛表面加工出周

期小于 100 nm的波纹结构. 2016年, He等 [83]在

SU-8光刻胶上利用飞秒激光制备出排列整齐的纳
米线和纳米沟槽, 其宽度分别达到了40和60 nm.

LIPSS的形成过程是一个复杂的非线性、非平
衡过程. 2009年, 中山大学和中国科学院上海光学
精密机械研究所共同对其成因进行了系统的理论

和实验研究, 在国际上首次提出了关于超快激光诱
导近亚波长条纹的完整物理模型, 如图 16所示 [84].
他们认为条纹的形式是由入射的飞秒激光与激发

出的SPPs相互干涉, 致使能量在空间中周期性分

布造成的. 在波纹形成初始阶段, SPPs 与激光相
互干涉起主导作用, 随着浅层波纹的产生, 其促进
了SPPs与激光的进一步耦合. 北京理工大学的姜
澜研究组 [85]也对飞秒激光诱导表面波纹结构进行

了系统深入的理论和实验研究, 该课题组将激光的
波特性引入到等离子体模型中, 结合等离子体模型
和激光的波粒二象性提出了一种新的量子模型, 并
研究了飞秒激光脉冲序列加工熔融石英的过程. 南
开大学吴强研究组 [86]实验与理论分析了飞秒激光

诱导硅表面微纳近亚波长周期性条纹的形成机理,
确认了飞秒激光与激发的表面等离激元相互干涉

是条纹形成的主要原因, 并提出了表面熔化作用会
阻碍条纹的产生. 不同的背景气体氛围中, 可实现
硅的不同掺杂改性.

2 µm 

30 µm 

2 µm 

30 µm 

2 µm 

50 µm 

1 µm 30 µm 

30 µm 

2 µm 

1 µm 

3 mm

1 mm

(a) (b) (c) (d)

(e) (f)
(g) (h)

图 15 基于LIPSS制作的均匀纳米结构 [81]

Fig. 15. The uniform nanostructures based on the LIPSS [81].

Ls

图 16 超快激光诱导近亚波长条纹形成的物理模型 [85]

Fig. 16. The physical model of sub-wavelength inter-
ference fringes by ultrafast laser [85].

2003年, Shimotsuma等 [87]利用飞秒激光在玻

璃内部诱导出与激光偏振方向垂直且具有类似于

单轴晶体的双折射特性的自组装亚波长周期条纹

结构——纳米光栅, 成为飞秒激光与物质相互作用
研究领域的一大热点. 纳米光栅为发展工艺简单的
先进微纳器件的制备技术和集成技术以及超高容

量的多维光存储技术等开辟了新方向. 纳米光栅的
形成归因于多个物理过程间的相互作用, 比如入射
光与散射光之间的干涉、多重散射、局域场增强效

应和多光子电离驱动的积累过程. 浙江大学邱建荣
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研究组 [88]对飞秒激光诱导玻璃内部自组织纳米光

栅的研究现状、形成机理和应用探索进行了系统的

介绍, 并针对纳米光栅形成的新机理进行了研究.
他们在实验中观察到石英玻璃内部纳米光栅在三

维空间上的可控旋转, 这种三维旋转取决于脉冲强
度前倾与激光偏振方向之间的夹角. 随后他们通过
改变激光扫描方向, 对纳米光栅在横截面上的旋转
进行调制, 从而实现了飞秒激光直写纳米光栅技术
从二维平面到三维空间的跨越 [89]. 中国科学院上
海光学精密机械研究所程亚研究组 [90]理论与实验

研究了飞秒激光在多孔玻璃内部诱导纳米光栅结

构的机理, 他们认为经过整形的多脉冲飞秒激光在
多孔玻璃内部形成半径 40 nm左右的等离子体区
域, 在等离子体区域与未被加工区域的界面处会激
发出表面等离子波驻波, 从而在界面处导致了周期
性纳米空隙即纳米光栅的产生.

3.3 超透镜成像光刻技术

超透镜成像光刻技术可分为金属超透镜成像

光刻技术和双曲超透镜成像光刻技术. 金属超透镜

的概念是由英国帝国理工学院Pendry教授 [91]于

2000年提出, 他指出这种超透镜可以对倏逝波进行
放大传播, 使得成像能够突破衍射极限, 从而可以
用来提高光刻的分辨率. 2005 年, 加州大学伯克利
分校张翔研究组 [92]第一次实现了金属超透镜超衍

射光刻实验. 他们设计的金属超透镜光刻系统如
图 17所示, 分为石英基底、铬掩模板、40 nm的聚甲
基丙烯酸甲酯 (PMMA)层、35 nm的银超透镜和光
刻胶. 曝光光波长 365 nm, 实现了 “NANO”字母
图案的超衍射光刻, 平均线宽 89 nm. 当掩模板为
120 nm周期的光栅时, 该光刻系统实现了半节距
为60 nm的光栅图案.

随后, 人们对这种金属超透镜成像光刻的分辨
率和性能展开了进一步的研究. Chaturvedi等 [93]

利用纳米压印和Ge引晶技术制作了一层 6 nm
的分隔层和一层 15 nm光滑的银超透镜, 实现了
30 nm半线宽分辨率的加工. Liu等 [93]指出平滑界

面对超透镜性能起着关键作用, 并利用 15 nm平滑
银超透镜在 45 nm厚的光刻胶上实现了 50 nm半
线宽的分辨率和更高的纵横比.

PR

Ag

Cr

PMMA

Quartz

365 nm illumination

(a) (b) (c)

(d)

(e)

图 17 金属银超透镜成像光刻示意图 [93]

Fig. 17. The schematic of Ag superlens plasmonic imaging lithography [93].

普林斯顿大学的Jacob等 [95]于2006年提出用
金属和电介质交替堆砌而成的层状结构来实现倏

逝波成分的远场区域恢复成像, 该类层状结构具有
双曲色散特性, 被称为双曲超透镜 (hyperlens). 双
曲超透镜中每层薄膜的厚度都非常小, 以致可以
在相邻薄膜之间进行较强耦合 [66]. 双曲超透镜独
特的各向异性色散关系, 可以不依靠共振关系就
能提供高波矢分量, 从而可实现超分辨成像. 张翔
研究组实验上第一次在紫外波段实现了双曲超透

镜成像 [96], 其透镜结构由弯曲的 16层Ag和Al2O3

交替堆积在半圆柱石英模子上而成, 每层厚度为
35 nm, 实现了λ/2.92的成像分辨率 [97]. 圆柱型双

曲超透镜只能在一个方向上实现成像, 而球型双
曲超透镜可以在可见光波段提高二维成像分辨率.
张翔研究组 [98]设计的球双曲超透镜由 18层Ag和
Ti3O5在半球型石英模子上交替堆积而成, 每层厚
度为 30 nm, 高折射率的Ti3O5被用来与可见光波

段Ag的高介电常数进行匹配, 波长 410 nm照射下
其成像分辨最小尺寸可达160 nm. 2008年, 张翔研
究组 [99]利用双曲超透镜实现了在 405 nm照射下
50 nm周期结构的超分辨光刻. 他们在随后的理论
模拟中指出在 375 nm的工作波长下, 280 nm的周
期结构可利用双曲超透镜实现 20 nm周期的光刻
结构 [100]. 2009 年, 武汉大学汪国平研究组 [101]提
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出棱锥形双曲超透镜, 其结构由银膜和电解质膜交
替堆积而成, 支持三维远场成像. 双曲超透镜的最
新研究主要集中在非线性双曲超透镜 [102]和可调

谐双曲超透镜 [103]. 前者的介质层由高克尔非线性
材料构成, 能够实现更长的传播距离和更广的操控
带宽. 后者主要是金属层由单层石墨烯代替, 通过
外加偏压调控石墨烯化学势来对材料的响应进行

动态调节.
近年来, 人们从理论与实验提出超透镜与等离

激元反射镜的结合可以提高成像光刻的分辨率, 但
是这种结构只能放大光刻胶一侧的倏逝波. 等离激
元共振腔则可以使SPPs波在腔内多次反射从而放
大光刻胶内的倏逝波, 进而在整个光刻胶内提高加
工分辨率. 2013年, Xu等 [104]指出基于等离激元微

腔光刻技术可以在10 nm厚光刻胶中实现了15 nm
的加工分辨率. 最近, 罗先刚研究组 [105]实验上利

用等离激元微腔光刻技术实现的最小加工分辨率

为22 nm.

4 结 论

随着纳米科技的发展, 为满足低成本、高效率、
大面积, 尤其是高精度的激光微纳加工制造, 激光
超衍射加工技术至关重要. 本文综述了两大类激光
超衍射加工技术的原理和研究进展, 包括基于非线
性效应的远场激光直写超衍射加工技术和基于倏

逝波的近场激光超衍射加工技术.
目前, 可实现激光超衍射加工的材料种类依然

有限, 如何扩大激光超衍射加工适用的材料范围将
是未来重点研究的方向之一. 比如, 激光增材制造
技术是一种利用激光逐层累加制作物体的制造技

术, 可实现钛合金、铁基合金等高难加工金属的制
造, 可用于航空航天领域复杂高性能构件的加工
制造. “激光制造与增材制造”为 2016年科技部发
布的国家重点研发计划重点专项, “多材料结构逐
点/逐域控制的增材制造”被列为 2017年国家自然
科学基金委重大项目 “高性能构件材料——结构一
体化设计与制造”的研究内容之一. 激光超衍射微
纳加工技术将可能为增材制造实现前所未有的精

密制造效果, 显著提高增材制造的加工质量, 从而
引起新的研究和发展热点. 此外, 石墨烯等二维材
料是目前备受瞩目的国际前沿和热点材料, 石墨烯
微纳结构加工是石墨烯应用于场效应管、传感器、

光调制器等器件的关键所在. 传统加工手段如光
刻、FIB等技术步骤繁琐、成本高昂, 而飞秒激光直
写微纳加工石墨烯的方法具有无需模板、步骤简

单、结构灵活可控等优点. 但是, 目前飞秒激光直写
加工石墨烯结构的分辨率仍未突破衍射极限, 如何
利用激光加工技术实现石墨烯加工线宽突破衍射

加工, 甚至到 100 nm以下将对于提高石墨烯在光
电集成中的实际应用具有重要的意义.

近年来, 激光超衍射加工分辨率不断取得突
破: 飞秒激光简并双光子聚合加工分辨率达到
35 nm, 基于STED原理的超衍射激光直写加工技
术加工的结构尺寸最小为 36 nm扫描近场光刻技
术、超分辨结构加工技术和表面等离激元光刻技术

等激光超衍射光刻技术加工分辨率已可与深紫外

曝光相媲美. 研究人员正在不断发展新型激光超衍
射加工技术, 并集成研发功能强大的先进纳米制造
系统, 这必将进一步促进激光超衍射加工先进制造
技术在工业生产、通讯、医疗卫生和军事等方面的

实际应用.
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Abstract

Laser is recognized as one of the top technological achievements of 20th century and plays an important role in

many fields, such as medicine, industry, entertainment and so on. Laser processing technology is one of the earliest and

most developed applications of laser. With the rapid development of nanoscience and nanotechnology and micro/nano

electronic devices, the micro/nanofabrication technologies become increasingly demanding in manufacturing industries.

In order to realize low-cost, large-area and especially high-precision micro-nanofabrication, it has great scientific sig-

nificance and application value to study and develop the laser fabrication technologies that can break the diffraction

limit. In this article, the super resolution laser fabrication technologies are classified into two groups, far-filed laser

direct writing technologies and near-field laser fabrication technologies. Firstly, the mechanisms and progress of several

far-field laser direct writing technologies beyond the diffraction limit are summarized, which are attributed to the laser-

matter nonlinear interaction. The super-diffraction laser ablation was achieved for the temperature-dependent reaction

of materials with the Gaussian distribution laser, and the super-diffraction laser-induced oxidation in Metal-Transparent

Metallic Oxide grayscale photomasks was realized by the laser-induced Cabrera-Mott oxidation process. Besides, the

multi-photon polymerization techniques including degenerate/non-degenerate two-photon polymerization are introduced

and the resolution beyond the diffraction limit was achieved based on the third-order nonlinear optical process. More-

over, the latest stimulated emission depletion technique used in the laser super-resolution fabrication is also introduced.

Secondly, the mechanisms and recent advances of novel super diffraction near-field laser fabrication technologies based on

the evanescent waves or surface plasmon polaritons are recommended. Scanning near-field lithography used a near-field

scanning optical microscope coupled with a laser to create nanoscale structures with a resolution beyond 100 nm. Be-

sides, near-field optical lithography beyond the diffraction limit could also be achieved through super resolution near-field

structures, such as a bow-tie nanostructure. The interference by the surface plasmon polariton waves could lead to the

fabrication of super diffraction interference fringe structures with a period smaller than 100 nm. Moreover, a femtosec-

ond laser beam could also excite and interfere with surface plasmon polaritons to form laser-induced periodic surface

structures. Furthermore, the super-resolution superlens and hyperlens imaging lithography are introduced. Evanescent

waves could be amplified by using the superlens of metal film to improve the optical lithography resolution beyond the

* Project supported by the National Basic Research Program of China (Grant No. 2013CB328702), the National Natural
Science Foundation of China (Grant No. 11674182), the Natural Science Foundation of Tianjin, China (Grant No. 17JCY-
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diffraction resolution. The unique anisotropic dispersion of hyperlens could provide the high wave vector component

without the resonance relationship, which could also realize the super resolution imaging. Finally, prospective research

and development tend of super diffraction laser fabrication technologies are presented. It is necessary to expand the

range of materials which can be fabricated by laser beyond the diffraction limit, especially 2D materials.

Keywords: beyond diffraction limit, laser micro/nano-fabrication, laser direct writing, laser near-field
fabrication
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