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摘要  表面增强拉曼散射（SERS）技术在痕量检测等领域中具有重要的作用，制备周期性微纳结构，构建表面等离

子体耦合体系，是当前实现高性能 SERS 基底的主要方法之一。鉴于传统周期性微纳制备技术成本高、效率低等不

足，提出了激光干涉诱导向前转移（LIIFT）技术，利用三光束 LIIFT 制备周期性 Ag 微点结构，并分析了结构基底的

SERS 特性。研究结果表明：基于 LIIFT 技术可以实现 Ag 微点结构的大面积、高效制备，并且通过调节三光束干涉

光场周期，可以实现对 Ag 纳米颗粒的可控制备。最后，以典型食品添加剂罗丹明 B（RhB）为检测对象，验证了 Ag
微点结构的 SERS 特性。该研究表明 LIIFT 技术是一种高效制备 SERS 芯片的有效途径，在食品、环境及生物工程

等领域中具有潜在的应用价值。
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1　引　　言

滥用食品添加剂以及农药残留超标问题已经严重

影响了人民群众的身体健康，威胁生态平衡，因此，加

强对非法食品添加剂及农药残留的监测与检测，已经

成为重要的社会问题。目前普遍采用的检测方法主要

包括高效液相色谱法、气相色谱法、气相质谱法、毛细

管电泳以及生物技术等。这些检测技术均具有较高的

灵敏性，但存在耗时长、样品预处理过程繁琐等不足。

表面增强拉曼散射（SERS）技术具有检测速度快、灵

敏度高、样品预处理要求低等优点，在痕量检测技术中

占据越来越重要的地位［1-4］。Du 等［5］使用 SERS 基底

检测了不同食物中的三聚氰胺浓度，与高效液相色谱

法相比较，SERS 活性基底具有检测结果准确、检测过

程快速、预处理简单等优势。对于奶粉微量三聚氰胺

的 SERS 检测，Lin 等［6］基于 SERS 传感器芯片进行了

拉曼光谱检测，检测浓度可以达到 100 ng/L。利用

SERS 技术检测食品中低浓度禁用色素和染料的研究

也是较为活跃的一个前沿话题。Lin 等［7］以硅片为载

体，通过自组装构建的 Au 纳米粒子 SERS 基底，对苏

丹 红 I 进 行 了 拉 曼 光 谱 检 测 ，最 低 检 出 浓 度 为

100 µmol/L。刘春宇等［8］以 Ag 溶胶作为 SERS 基底，

得到苏丹红 I 的最低检测浓度为 0.01 µmol/L。 Jahn

等［9］将银纳米粒子与亲脂传感层结合制备了 SERS 基

底，对苏丹红Ⅲ进行了 SERS 检测，溶液中的检出限为

3.2 µmol/L，食品中的检出限为 9 µmol/L。

在拉曼技术的发展过程中，优质的 SERS 基底对

扩展拉曼光谱的应用范围具有重要的推动作用，因此

制备高增强活性的拉曼基底一直备受重视，其中制备

周期性微纳结构，构建表面等离子体耦合体系，是当前

研究和应用的热点之一［10］。在众多材料中，贵金属

Au、Ag 或其合金的 SERS 增强效果最明显。如张奇睿

等［11］定量模拟了贵金属纳米探针的非线性增强光学效

应，结果表明，与孤立纳米颗粒相比，纳米颗粒的聚集

使颗粒之间发生强光学耦合作用，每个颗粒的光学吸

收增强了数倍。因此，近年来研究者发展了多种用于

SERS 基底的纳米材料制备新方法，并利用这些材料

制备了各类有序结构的金属纳米基底，为可控“热点”

下的 SERS 增强研究奠定了基础。如，Mahajan 等［12-13］

通过纳米刻蚀方法制备了有序球形腔金属纳米基底，

实现了纳米结构基底的形状、大小和位置的可控，且其

具有很高的重复性，在一定程度上可充分保证金属纳

米基底的实际工程应用。Zhang 等［14］基于刻蚀法制备

了 Au 纳米盘阵列和 Ag 纳米棒阵列，认为周期性结构

基底对 SERS 特性有增强作用。Chirumamilla 等［15］利

用 电 子 束 光 刻 技 术 研 究 了 Au 矩 形 阵 列 的 尺 寸 对
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SERS 效果的影响。Wu 等［16］研究了不同直径和间距

下的 Au 纳米粒子阵列和纳米孔阵列对其 SERS 性能

的影响，认为越小的 Au 纳米粒子阵列直径、间距越有

利于 SERS 增强，而越大的 Au 纳米孔阵列直径、越小

的间距越有利于 SERS 增强。Cui 等［17］利用纳米压印

技术制备了高度为 20 nm 的周期性 Ag 纳米三角棱柱

结构，其表现出显著的 SERS 特性。

对于周期性表面微纳结构的制备，目前主要的技

术如双光子聚合、电子束曝光、离子束曝光、纳米压印

等可以制备出精度高、质量优良的微纳结构，但大部分

技术对环境要求严格，成本高，且材料依赖性较高，需

要开发普适性的微纳米周期性结构制备技术。激光诱

导向前转移（LIFT）技术不仅可以实现同样高精度的

微纳米结构加工，且具有环境要求低、材料适用范围广

等优势。该技术在文献［18］中首次被提及，研究者在

Si 基片上利用该技术制备了连续的金属 Cu 线。随着

研究的不断深入，LIFT 技术已被证明可用于加工各

种材料，包括金属、氧化物、半导体、有机材料、生物材

料等液相和固相材料，加工结构也从 2D 结构发展到

3D 结构，尺寸精度范围从毫米级拓展到纳米级，在电

子、传感器制造和再生医学中的组织工程方面得到广

泛应用［19-20］。但在周期性微纳结构加工过程中，需要

借助于掩模版、通过控制束流路径或基片位置，采用逐

点扫描的方式完成有序微纳结构的制备，大大降低了

周期性微纳结构的制备效率，限制了 LIFT 技术在该

领域的进一步产业化应用。激光干涉光刻（LIL）技术

是一种大面积、无掩模、快速制备周期性微纳结构的光

刻技术，因此，本文将 LIL 技术与 LIFT 技术相结合，

提出了激光干涉诱导向前转移（LIIFT）技术，利用三

光束 LIIFT 技术制备 Ag 微点结构，既充分发挥了激光

干涉光刻技术的优势，又弥补了现有 LIFT 技术的不

足，实现了金属微纳阵列结构的快速、低成本和大面积

制造。同时，通过改变三光束干涉光场的光强分布及

对比度，研究了其对转移结构及 Ag 纳米颗粒分布规律

的影响。最后，以典型食品添加剂罗丹明 B（RhB）为

测试对象，对转移微点阵列结构的 SERS 特性进行了

研究和分析。

2　实验方法

2.1　源膜基底制备

源膜基底由石英基片、混合碳纳米颗粒（NPs）的

聚酰亚胺（PI）牺牲层薄膜（CNPs@PI）、金属 Ag 薄膜

组成。其中，PI 薄膜的制备过程如文献［21］所述，同

时，为提高 PI 薄膜对入射激光的吸收率，在薄膜制备

过程中加入了一定量的碳粉。首先，将 1.5 mg 碳粉加

入 2.0 mL N，N-二甲基甲酰胺（DMF）溶液中，并超声

分散 90 min，使碳粉中的碳纳米颗粒均匀分布于 DMF
溶液；接着分别将 0.1 g 二酐与 0.15 g 二胺溶解到混合

碳纳米颗粒的 DMF 溶液中，在 500 r/min 转速下，磁力

搅 拌 约 5 h，制 备 出 混 合 碳 纳 米 颗 粒 的 聚 酰 胺 酸

（CNPs@PAA）前驱体溶液。利用匀胶机将该溶液涂

覆到石英基片上，在 500 r/min 转速下旋涂 9 s；在溶液

均匀覆盖整个基片后，在 2×103~8×103 r/min 转速下

旋涂 60 s，以调节预聚体薄膜的厚度；将此预聚体薄膜

基片置于鼓风干燥箱中，在 60 ℃环境下干燥 20 min；
在管式炉中，采用分步温度控制方法，分别在 100 ℃下

和 200 ℃ 下 加 热 20 min，再 在 280 ℃ 下 加 热 1 h，将

CNPs@PAA 薄膜聚合为 CNPs@PI 膜，实现厚度为

0.3~1.2 μm 的 CNPs@PI 膜的制备；最后，采用真空蒸

镀法，在 CNPs@PI 薄膜上，蒸镀厚度约为 20 nm 的 Ag
膜，并平行倒置于 Si 接收基底上。源膜基底制备过程

示意图如图 1 所示。

2.2　三光束干涉 Ag微点的 LIIFT制备

三 光 束 干 涉 LIIFT 制 备 微 点 结 构 的 原 理 如

图 2（a）所示，直径约为 5 mm 的调 Q三倍频 Nd∶YAG
偏振激光（入射波长 λ=1064 nm，脉宽 τ=5~8 ns），经

过分光镜 1（BS1）分为两束，其中反射光和透射光的能

量比为 1∶2。透射光经过分光镜 2（BS2）再次被分为

能量相等的两束。三束等能量的入射光分别先后经过

波片 H1、H2、H3 和偏振片 P1、P2 和 P3 会聚于源膜基

片上进行干涉。三光束激光干涉形成的图案周期和对

比度与三光束的入射角、方位角、相位和偏振方向有

关。为了简化系统结构并保证干涉图案的均匀可控

性，在系统建立中，三束光的相位、入射角和能量密度

均保持一致，入射角的大小根据结构所需周期进行调

节；三光束的空间角分别为 0°，120°和 240°；三光束的

偏振模式为横磁 -横磁 -横磁（TM）组合模式。基于上

述三光束激光干涉诱导向前转移系统，实现了对微点

阵光场图案的调控。

在干涉光作用于源膜基片后，牺牲层薄膜吸收激

图 1　源膜基底制备过程示意图

Fig.  1　Preparation process diagram of donor film substrate
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光能量，发生气化膨胀爆破，将其上镀制的 Ag 膜转移

至 Si 接收基底上，形成与干涉图案一致的 Ag 微点阵

结构，如图 2（b）所示，其中采用的三光束空间角分别

为 φ1=0°，φ2=120°和 φ3=240°。图 2（c）为利用该技术

转移的 Ag 微点阵的扫描电镜（SEM）图，其中三光束

入射角均为~2°，点阵周期约为 15 μm。在干涉光束的

空间角和偏振方向不变的情况下，将三光束激光的入

射角分别改变为 3.4°、2.8°和 2°，对应得到周期约为 9、
11、15 μm 的点阵光场。对 Ag 膜进行基于 LIIFT 技术

的微点阵结构制备，接下来分析转移过程中，不同干涉

周期下的光强分布及对比度变化对转移的 Ag 纳米颗

粒微点阵结构的影响。

实验利用高真空模式下的 SEM 对转移微纳结构

进行形貌分析，使用带有能谱仪（EDS）的 SEM 分析微

点阵结构的材料组分，并利用 Image Pro Plus 软件，对

组成微点阵结构的 Ag 纳米颗粒尺寸及密度等分布特

征进行统计与分析。

2.3　三光束干涉 Ag微点的 SERS特性研究

为了分析 Ag 微点阵结构的 SERS 特性，以典型食

品添加剂 RhB（浓度为 10-3 mol·L-1）为待检测物，针

对在三光束干涉光场下转移的不同周期（9、11、15 μm）

的 Ag 纳米颗粒微点基底，利用拉曼光谱仪测试 RhB
在这些基底上的拉曼光谱，并分析不同周期 Ag 微点结

构与其 SERS 特性的关系。其中，激发光源波长为

532 nm，所有测量均采用 50×物镜，数值孔径为 0.75，
采集时间为 10 s。

3　结果与讨论

根据文献［22］中的 CNPs@PI 薄膜和 Ag 薄膜研

究结果，优选 CNPs@PI 薄膜厚度为~1.0 µm，Ag 薄膜

厚度为~20 nm，在单光束激光能量密度为 41 mJ·cm-2

的条件下，基于三光束 LIIFT 技术，制备了 Ag 纳米颗

粒微点结构。将三光束干涉光场周期分别改变为 9、
11、15 μm，对 Ag 膜进行转移，分析其对转移的 Ag 纳

米颗粒微结构的影响。最后，以典型食品添加剂 RhB
为测试对象，研究转移基底的 SERS 特性。

图 3 为 LIIFT 技 术 转 移 的 Ag 微 点 阵 结 构 的

SEM 图及单个 Ag 微点中 Ag 纳米颗粒的统计分布

结果。由图 3（a1）~（a3）可见，在接收基底上基本可

以看到转移的 Ag 微点结构，但微点边缘的清晰度不

同，随着干涉周期的增加，Ag 微点的边界逐渐明显。

如图 3（a1）所示，当三光束干涉周期为 9 μm 时，可以

观察到微点阵结构轮廓，但相邻微点之间的重叠区

域较多。结合图 3（a2）可以看到，在单个微点中，分

布于微点中间区域与周围区域的 Ag 纳米颗粒的密

集度差别较小，导致单个微点的边缘较为模糊，微点

阵结构不够明显。当干涉周期增加到 11 μm 时，可

以观察到具有较清晰边缘的微点阵结构，如图 3（a2）
所示。由图 3（b2）可见，在单个微点的中间区域聚

集了大量的 Ag 纳米颗粒，而分布在周围区域的纳米

颗粒相对较少，因此，点的边缘较为清晰。继续将周

期增大到 15 μm 时，点阵结构的清晰度进一步提高

［图 3（a3）］，分布于单点中间与周围区域的纳米颗粒

图 2　三光束激光干涉诱导向前转移 Ag 微点示意图。（a）三光束 LIIFT 光路示意图；（b）三光束 LIIFT 过程示意图；（c）转移的 Ag 微

点阵 SEM 图

Fig.  2　Schematic of three-beam LIIFT Ag micro-dot.  (a) Optical path diagram of three-beam LIIFT; (b) schematic of three-beam 
LIIFT process; (c) SEM image of transferred Ag micro-dot array
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数相差较大［图 3（b3）］，因此点的分辨度得到提高。

进一步对比可以发现，随着微点阵周期的增加，转移的

Ag 纳米颗粒的密集区域面积逐渐变大，如图 3（b1）~
（b3）所示。在不同周期微点中间区域中，对相同面

积内的纳米颗粒的平均直径进行统计分析，发现组

成微点的 Ag 纳米颗粒的平均粒径（D）范围为 129~

141 nm，如图 3（c1）~（c3）所示。结合同样区域面积

内统计的 Ag 纳米颗粒数结果（图 4）可见，随着干涉

光场周期的增加，组成微点的 Ag 纳米颗粒的粒径变

化并不明显，而纳米颗粒数的增长率较大。产生这

种现象的主要原因为不同周期下的干涉光场分布

规律。

假设三束光入射光强均为 I0，入射角和相位相等，

方位角为（0，120°，240°）。在 TM-TM-TM 组合下，三

光束干涉光场分布在 x和 y方向上的周期分别满足

ì

í

î

ï
ïï
ï

ï
ïï
ï

dx = 2λ
3sin θ

dy = 2λ
3sin θ

， （1）

式中：θ为入射角。

光强的最大值 Imax满足

Imax = 3I0

2 [1 + 3cos (2θ) ]。 （2）

干涉光场的对比度V为

V=
|

|

|
||
| 3cos( 2θ )- 1

2
|

|

|
||
|
。 （3）
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值 Imax 和光场对比度 V减小（增大），如图 5 所示。因

此，随着干涉光场周期的增加，由于干涉光强最大值

增大，可转移的 Ag 膜增加，Ag 纳米颗粒数增大，故

产生的微点区域面积增大；同时，随着光场周期的增

加，光强对比度增大，大部分激光能量集中在干涉增

强的中心区域，所以在较大干涉光场周期下，微点中

图 3　LIIFT 技术转移的 Ag 微点阵结构的 SEM 图及单个 Ag 微点中 Ag 纳米颗粒的统计分布结果。（a1）~（a3）利用 LIIFT 技术转移

的 Ag 微点阵结构 SEM 图；（b1）~（b3）单个微点的放大图；（c1）~（c3）图 3（b1）~（b3）中单个微点中心区域（椭圆部分）的纳米

颗粒分布统计结果

Fig.  3　SEM images of Ag micro-dot array structures transferred by LIIFT technology and statistical distribution results of Ag 
nanoparticles in single Ag micro-dot.  (a1)‒(a3) SEM images of Ag micro-dot array structures transferred by LIIFT technology; 
(b1) ‒ (b3) magnification images of single micro-dots; (c1) ‒ (c3) statistical results of nanoparticle distributions in central regions 

(elliptic part) of single micro-dots in Figs.  3(b1)~(b3)

间区域转移的 Ag 纳米颗粒增多，而转移到周围区域

的纳米颗粒减少，转移的微点边缘清晰度得到明显

提高。

为了分析转移后微点的材料组分，选择 15 μm 干

涉周期下转移的微点进行 EDS 测试，结果如图 6 所示。

可以看到，除了来自于基片的 Si 元素外，组成微点的

主要元素为 Ag，具体的质量分数如表 1 所示，表明转

移的微点由 Ag 纳米颗粒组成。

选择 RhB作为拉曼探针分子，浓度为 10-3 mol‧L-1，

对上述转移的周期分别为 9、11、15 μm 的 Ag 微点基底

的 SERS 特 性 进 行 测 试 ，并 与 裸 Si 基 底 的 RhB 的

Raman 光谱进行对比，结果如图 7 所示。

从图 7 可以看出，Ag 微点 SERS 基底在较宽光

谱范围 200~1800 cm-1 内对 RhB 有很好的拉曼增强

效应。其中，位于 622、1359、1507、1649 cm-1 处的峰

是 RhB 的拉曼特征峰［23］，分别对应于苯环的面内振

动、苯环上 C—C 单键的弯曲振动、苯环上 C—H 单

键 的 弯 曲 振 动 和 C=C 双 键 的 拉 伸 振 动 。 另 外 ，

图 5　TM-TM-TM 模式下的三光束干涉仿真图。（a）~（c）干涉图案；（d）~（f）干涉光强分布

Fig.  5　Three-beam interference simulation diagrams under TM-TM-TM mode.  (a)‒(c) Interference patterns; (d)‒(f) interference light 
intensity distributions

图 4　Ag 微点结构中纳米颗粒分布与点阵周期之间的关系

Fig.  4　Relationship between distribution of nanoparticles in Ag 
micro-dot structure and dot array period
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图 5　TM-TM-TM 模式下的三光束干涉仿真图。（a）~（c）干涉图案；（d）~（f）干涉光强分布

Fig.  5　Three-beam interference simulation diagrams under TM-TM-TM mode.  (a)‒(c) Interference patterns; (d)‒(f) interference light 
intensity distributions

图 4　Ag 微点结构中纳米颗粒分布与点阵周期之间的关系
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图 7　RhB 在不同周期 Ag 微点基底上的拉曼光谱

Fig.  7　Raman spectra of RhB on Ag micro-dot substrates with different periods

图 6　转移微点的 EDS 分析。（a）转移微点的 SEM 图；（b）转移微点的元素分析谱；（c）转移微点结构中的 Si元素面分布图；（d）转移

微点结构中的 Ag 元素面分布图

Fig.  6　EDS analysis of transferred micro-dots.  (a) SEM image of transferred micro-dots; (b) elemental analysis spectrum of transferred 
micro-dots; (c) surface distribution diagram of Si element in transferred micro-dot structure; (d) surface distribution diagram of 

Ag element in transferred micro-dot structure

表 1　微点的组分

Table 1　Components in micro-dots

Element

Mass fraction /%

Si

99.14

Ag

0.86

764 cm-1和 1197 cm-1处的峰对应面内和面外 C—H 的

弯曲振动，1281 cm-1 处的峰对应 C—C 单键的弯曲

振动。

在裸 Si 基片上 RhB 的拉曼光谱强度很弱，而当使

用覆盖有转移 Ag 纳米颗粒微点阵的 Si 基底时，RhB
的拉曼强度得到显著增强，尤其是位于 1359、1507、
1649 cm-1 处的 RhB 特征峰。另一方面，随着转移 Ag
微点阵的周期从 9 μm 增加到 15 μm，对应基底上的

RhB 的拉曼强度逐渐增大。根据图 3、4 所示的 Ag 微

点的颗粒分布统计结果可知，当干涉光场周期增大时，

转移得到的微点单位面积上的 Ag 纳米颗粒数明显增

多，这为创造更多和强度更大的“热点”提供了条件，因

此更容易激发出较强的拉曼信号。

4　结　　论

重点围绕基于三光束 LIIFT 技术的 Ag 微点结

构制备及其 SERS 特性展开了研究。结果表明，利

用三光束干涉光场 LIIFT 可以实现 Ag 纳米颗粒微点

结构的大面积、高效制备。当干涉光场周期（9 μm）

较小时，转移的相邻 Ag 微点之间易发生重叠，导致

结构边缘清晰度下降；随着干涉光场周期从 9 μm 增

加到 15 μm，转移的 Ag 微点结构的边缘清晰度提

高，且组成微点的 Ag 纳米颗粒的密度增大。这是因

为在 TM 模式下，三光束干涉光场的场强最大值与

对比度随干涉周期的增加而增大，从而可转移的 Ag
膜质量及 Ag 纳米颗粒的分布受到影响；其次，三光

束 LIIFT 技术制备的 Ag 纳米颗粒微点基底表现出

很强的 SERS 特性，且由于微点空间周期较大时，Ag
纳米颗粒的密度较大，故对应基底的 SERS 特性也

随微点周期的增加而逐渐增强。该研究结果充分证

明了 LIIFT 技术在 SERS 芯片制备领域的潜在应用

价值。
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多，这为创造更多和强度更大的“热点”提供了条件，因

此更容易激发出较强的拉曼信号。
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构制备及其 SERS 特性展开了研究。结果表明，利

用三光束干涉光场 LIIFT 可以实现 Ag 纳米颗粒微点

结构的大面积、高效制备。当干涉光场周期（9 μm）
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加到 15 μm，转移的 Ag 微点结构的边缘清晰度提

高，且组成微点的 Ag 纳米颗粒的密度增大。这是因

为在 TM 模式下，三光束干涉光场的场强最大值与
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束 LIIFT 技术制备的 Ag 纳米颗粒微点基底表现出

很强的 SERS 特性，且由于微点空间周期较大时，Ag
纳米颗粒的密度较大，故对应基底的 SERS 特性也
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明了 LIIFT 技术在 SERS 芯片制备领域的潜在应用
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Abstract
Objective　Surface-enhanced Raman scattering (SERS) plays an important role in trace detection and other fields of research.  The 
use of periodic micro-nano structures has been a popular method for realizing high-performance SERS substrates.  Traditional 
preparation technologies can prepare micro-nano structures with high precision and excellent quality.  However, most of them have the 
limitations of strict environmental requirements, low efficiency, and high material dependence; therefore, it is necessary to develop 
alternative micro-nano periodic structure preparation techniques.  Laser-induced forward transfer (LIFT) has been used to transfer 
almost all types of materials; however, it is limited in preparing periodic micro-nano structures.  Laser interference lithography (LIL) 
has the advantage of high efficiency in preparing periodic micro–nano structures with large areas.  Therefore, combining LIFT with 
LIL technology, a novel technique of laser interference-induced forward transfer (LIIFT) is proposed to transfer the periodic Ag micro-

dots under three-beam laser interference in this study, which can overcome the shortcomings of traditional technologies and realize 
large-area metal micro-nano array structure manufacturing in a rapid, low-cost manner.  Finally, the SERS properties of the Ag micro-

dots transferred via LIIFT are tested and analyzed.

Methods　The donor film to be transferred consists of a quartz substrate, a polyimide(PI)sacrificial layer film mixed with carbon 
nanoparticles (CNPs@PI), and an Ag film.  The preparation process of the CNPs@PI thin film is described in Ref. [16], and the 
Ag film is evaporated onto the CNPs@PI film (Fig. 1).  The principle of transferring a micro- dot via LIIFT is shown in Fig. 2.  
The azimuth angles (0°, 120°, and 240°) and transverse-magnetic (TM) mode of the polarization direction are chosen.  Moreover, 
the effect of the interference period on the transferred microstructure is discussed.  Finally, the Raman spectra of RhB on the 
transferred Ag micro-dots with different periods (9, 11, and 15 μm) are tested to analyze the SERS property of the transferred Ag 
micro-dots.

Results and Discussions　The transferred Ag micro-dot structure is observed on the receiving substrate, as shown in Fig.  3(a1)‒
(a3).  While the interference periods of the three beams are 9 μm, the outline of the micro-dot structure can be observed, but there are 
many overlapping areas between adjacent micro-dots, as shown in Fig. 3(a1).  While the interference period increases to 11 μm, a 
micro-dot with clear edge can be observed, as shown in Fig. 3(a2).  Upon increasing the period to 15 μm, the clarity of the micro-dot is 
further improved [Fig. 3(a3)].  These results, combined with Fig.  3(b1)‒ (b3), indicate that an increasing number of nanoparticles are 
distributed in the middle regions of a single micro-dot, leading to an improved resolution of each micro-dot with an increase in the 
period.  The average diameter of the nanoparticles in the consistent area in the middle regions of the micro-dots with different periods 
is 129‒141 nm, as shown in Fig. 3(c1)‒(c3).  These results, combined with the statistical results of the numbers of Ag nanoparticles in 
the consistent area (Fig. 4), indicate that, with an increase in the interference period, the average size of the Ag nanoparticles changes 
slightly, whereas the number of nanoparticles increases significantly.  This is because the maximum intensity and contrast of the three-

beam interference light field increase with the laser interference period (Fig. 5), which affects the transferable mass of the Ag film and 
the distribution of Ag nanoparticles on the receiving substrate.

The SERS characteristics of Ag micro-dot substrates with periods of 9, 11, and 15 μm are tested by selecting Rhodamine B
(RhB) as the analyte with a concentration of 10-3 mol‧L-1 and compared with the RhB Raman spectrum on the bare Si substrate.  The 
results show that, while using an Si substrate covered with the transferred Ag nanoparticle micro-dots, the Raman intensity of RhB is 
significantly enhanced compared with that of the bare Si substrate.  Simultaneously, the Raman intensity of RhB on the Ag 
nanoparticle micro-dot substrate increases with the micro-dot period (Fig. 7).  This can be attributed to the local surface plasmon 
resonance effect.  With the increase in interference period, the density of the transferred Ag nanoparticles increases evidently, which 
can create more and stronger “hot spots,” making it easier to excite strong Raman signals.
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Conclusions　 Periodic Ag nanoparticle micro-dots are realized efficiently with three-beam laser interference LIIFT.  The 
distribution of Ag nanoparticles in each micro-dot is controlled by adjusting the laser interference period.  With the increase in the 
period of the laser interference from 9 μm to 15 μm, the density of Ag nanoparticles in the micro-dot increases.  Finally, the Ag 
nanoparticle micro-dot substrates prepared by the three-beam LIIFT technology show significant SERS characteristics.  Moreover, 
the Raman intensity of RhB on the transferred Ag micro-dots increases with the period of the micro-dots.  This study demonstrates the 
potential application of LIIFT technology in the field of SERS chips.

Key words laser technique; laser interference lithography; laser induced forward transfer; Ag micro-spot structure; surface-

enhanced Raman scattering characteristics
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