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摘要 现有主流光刻技术与设备变得越来越复杂的原因之一在于其仍然囿于线性光学光刻范畴，未能突破光学衍

射极限，是衍射极限附近的光刻技术。采用紫外、可见或近红外等长波长光源进行纳米光刻，必须突破光学衍射极

限，实现超衍射光刻，研究和发展激光超衍射纳米光刻技术具有十分重要的科学意义和应用价值。本文从光学衍

射极限的基本概念出发，系统阐述各类超衍射光刻原理与方法，重点回顾激光远场超衍射光刻相关研究成果与最

新进展，并对其现存的问题和发展方向进行评述。
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Abstract The technology and instrument of current photolithography applied in semiconductor industry have been
very complex and expensive due to the diffraction limit barrier of linear optics. For achieving nanoscale lithography
with visible and near-infrared light, the lithography method is necessary to breaking the diffraction limit. In this
article, we introduce the principles and methods of super-diffraction lithography technology, review the progress and
current status of laser super-diffraction lithography with problem discussion and prospect of development.
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1 引 言

光刻是极大规模集成电路制造的核心技术之

一［1-2］，现代半导体产业发展的重要推手。将光刻光

源照射到载有集成电路设计图形的掩模版上，并投

影到旋涂有光刻胶的硅晶圆表面，通过与光刻胶分

子的光化学反应，改变光刻胶分子的结构与特性，

记录下微缩的电路图形，再通过刻蚀等技术将其转

移到硅晶圆上［3-4］。数十年来，为满足芯片集成度提

高的需求，光刻技术不断进化［5］，一直推动着集成电

路的发展。

现有光刻主要利用的是光刻胶中光敏分子的单

光子吸收效应所诱导的光化学反应。光敏分子吸收

一个能量大于其最低跃迁能级的光子，从基态跃迁

到激发态，经过电子态之间的转移生成活性种，诱发

光聚合、光分解等化学反应［6-7］，使光刻胶溶解特性［8］

发生改变。光刻分辨率的物理极限与光源波长和光

刻物镜数值孔径呈线性关系，提高光刻分辨率主要
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通过缩短光刻光源波长来实现。尽管使用的光刻光

源波长从可见光（G线，436 nm）缩短到紫外（Ⅰ线，

365 nm）、深紫外（KrF，248 nm；ArF，193 nm）甚至极

紫外（EUV，13. 5 nm）波段［9］，由于光学衍射极限的

限制，其分辨率极限在半个波长左右。光刻光源波

长的缩短不仅增加了光学系统的复杂度，还使得光

学材料和器件制造要求和难度大幅增加。例如，由

于极紫外波长极短，必须在真空环境中使用，不仅可

被绝大多数材料所吸收，还不得不使用纳米尺度的

Si/Mo多层膜以反射方式构成光学系统和光刻物

镜，致使 EUV光刻设备价格高昂。

光刻的两个关键性指标，一个是特征尺寸，另

一个就是系统分辨率。对于光栅图案，特征尺寸是

指通常意义上的线宽即分辨率，系统分辨率是指光

栅的周期。采用光刻胶常阈值模型［8，10-12］，在理论上

可以通过精确控制曝光剂量实现任意小的线宽，但

在实际光刻工艺中，通常需要保持一定的尺寸。而

光刻线条的周期，即系统分辨率，仍然受到光学衍

射极限的限制，极大地依赖于光刻光源波长。现有

主流光刻技术与设备越来越复杂，环境要求愈来愈

高的根本原因在于其仍然囿于线性光学光刻范畴，

未能突破光学衍射极限，属于衍射极限附近的光刻

技术［5］。

利用紫外、可见或近红外光源进行光刻在光源

成本、光学系统复杂度和制造难度上将大幅降低，

但要实现纳米尺度光刻，必须突破光学衍射极限，

实现超衍射光刻。21世纪以来，超衍射光刻技术获

得了长足的发展，结合各类超分辨显微成像技术，

形成了基于近场［13-17］和远场［13，18-20］的多种光刻技术。

如图 1所示，超分辨成像技术通过对分子进行光激

发将其分子从基态A激发到激发态 B，再通过热、光

等途径回到基态 A，而超衍射光刻将光刻胶中光活

性分子从基态 A激发到激发态 C，并转化生成化学

反应活性种与光刻胶中其他反应性分子进行化学

反应，实现物质结构变化［21］。其中具有三维（3D）立

体光刻能力的远场超衍射光刻技术［22-24］，可作为微

纳 3D打印技术实现低成本、高分辨、多样化的二维

（2D）和三维结构制备［25-26］，其应用领域已从传统的

微电子领域，拓展到了微纳机械、光子器件［27-29］、生

物医学［30-31］等新技术领域。

本文从光学衍射极限的基本概念出发，系统介

绍各类超衍射光刻原理与方法，既有针尖扫描近场

光刻［17］、基于表面等离激元共振增强效应［15，32］和干

涉效应的近场光刻、小球聚焦光刻［33］等近场光学方

法，也包括基于双光子吸收（TPA）［34-35］和受激辐射

损耗（STED）原理［36-37］的激光直写光刻技术、基于数

字微镜阵列器件（DMD）面投影的双光子光刻技

术［38］等远场光学方法。在重点回顾激光远场超衍

射光刻相关研究成果与最新进展的基础上，本文对

其现存的问题和发展方向进行评述。文中仅涉及

部分三维立体光刻的简介，未做详细介绍和深入讨

论，感兴趣的读者可参考相关文献［39-41］。

2 超衍射光刻原理与方法

要利用光学方法采用紫外、可见或近红外光实

现纳米尺度光刻，必须突破光学衍射极限的限制，

这一问题是发展新型纳米光刻技术需要解决的核

心科学问题，也是超衍射光刻与超分辨显微成像领

域的重大科学问题［42］，在 2005 年和 2021 年均被

《Science》杂志列入 125个前沿科学问题中［43-45］。纳

米科学与技术的蓬勃发展，特别是纳米光子学领域

的发展，为光刻技术突破光学衍射极限，实现纳米

尺度与纳米精度加工，提供了新原理和新方法。目

前主要超衍射光刻技术可分为近场超衍射光刻和

远场超衍射光刻两种方式［13］。同时将超分辨率显

微镜方法（如受激辐射损耗 STED、双色非简并双光

子吸收 ND-TPA等技术）与超衍射光刻结合，可以

显著提高光刻分辨率。下面在介绍光学衍射极限

概念的基础上，重点阐述超衍射光刻基本原理与

方法。

2. 1 光学衍射极限与光刻分辨力

当一个理想物点经过光学系统成像时，按照几

何光学，在没有像差时，点物成点像。然而，由于衍

图 1 显微成像与光刻加工中的分子状态示意图［21］

Fig. 1 Schematic diagram of molecular states in microscopic
imaging and lithography[21]

射的限制，不可能得到理想像点，而是一个有限大小

的夫琅禾费衍射像［46］。由于一般光学系统的光瞳大

多为圆形，夫琅禾费衍射像就是所谓的艾里斑。当

两个物点过于靠近，相邻两个艾里斑将重叠在一起，

无法分辨具体是哪个物点成的像，不可分辨，从而限

制了光学系统的分辨率，这就是衍射极限［47］。

要区分成像的究竟是一个点还是两个点需要

一个准确的边界值，这就引入了瑞利判据。将一个

艾里斑的中央极大与近旁另一个艾里斑的第一极

小重合作为光学系统的分辨极限，认为此时系统恰

好可以分辨开两个点物，称此分辨标准为瑞利判

据。1873年，德国科学家 Abbe［48］根据衍射理论首

次推导出衍射分辨极限，即能够被光学分辨的两点

间的距离总是大于波长的一半（图 2）。后来，瑞利

将阿贝衍射理论归纳为一个公式，即对于由物镜或

透镜组成的光学成像系统，其衍射极限分辨率为

δ= 0.61λ
n sin θ 。 （1）

δ与入射光在真空中的波长 λ、物方折射率 n以
及物方的半孔径角有关。n sin θ通常也被称为数值

孔径 ( n sin θ= NA )，式（1）称为光学成像系统的瑞

利判据［49］。

由瑞利判据可知，提高分辨率包括两种方法：

1）尽可能选择短的辐射波长，如利用极紫外光、X射

线、电子束等［50-52］；2）增大数值孔径，通过减小物镜

或透镜的焦距来增大物方孔径角，或使用油浸物镜

与固体浸没透镜以增大折射率［53］。但是，这两种方

法均不能突破衍射极限的限制，小的点光源也只能

在平面呈现为 1/2波长左右的衍射光斑，限制了聚

焦尺寸，而且大数值孔径物镜和短波长激光器都已

经接近目前技术所能达到的极限 ，并且成本很

高［54-55］。另外，在激光直写、激光干涉光刻技术等技

术领域，传统光刻最高分辨率一般为 1/2~1/4波

长，约为 100~200 nm水平［56］，采用电子束光刻、聚

焦离子束光刻等技术，加工其分辨率可以提升至亚

10 nm以下［57-58］，满足常用微纳加工的器件制备。但

随之而来的是系统复杂、效率低下、加工视场小及

加工成本昂贵等问题。传统技术路线已经面临着

巨大的挑战，亟须探索并发展其他技术路线以突破

衍射极限的限制。

光刻分辨力包含两个主要的表征指标，以常见

的光栅结构为例，一个是代表光学系统分辨率的线

间距［59］（图 3中的 axy），另一个是指光栅线条的宽度

（图 3中的 linewidth），代表了光学系统的最小可分

辨能力指标，可用以下光刻分辨率公式 XCD/R=

k1
λ
NA

加以描述。其中，XCD代表光刻特征尺寸，即

线宽；R代表光刻分辨率，即光刻线条的间距；k1为光

刻工艺因子，与光刻工艺方法和参数有关，其理论值

图 2 衍射极限的判定。（a）阿贝与阿贝衍射极限公式；（b）基于瑞利判据的衍射极限

Fig. 2 Determination of diffraction limit. (a) Abbe and Abbe diffraction limit formula; (b) diffraction limit based on Rayleigh
criterion

图 3 光刻分辨力指标［59］

Fig. 3 Index of lithographic resolution[59]
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射的限制，不可能得到理想像点，而是一个有限大小

的夫琅禾费衍射像［46］。由于一般光学系统的光瞳大

多为圆形，夫琅禾费衍射像就是所谓的艾里斑。当

两个物点过于靠近，相邻两个艾里斑将重叠在一起，

无法分辨具体是哪个物点成的像，不可分辨，从而限

制了光学系统的分辨率，这就是衍射极限［47］。

要区分成像的究竟是一个点还是两个点需要

一个准确的边界值，这就引入了瑞利判据。将一个

艾里斑的中央极大与近旁另一个艾里斑的第一极

小重合作为光学系统的分辨极限，认为此时系统恰

好可以分辨开两个点物，称此分辨标准为瑞利判

据。1873年，德国科学家 Abbe［48］根据衍射理论首

次推导出衍射分辨极限，即能够被光学分辨的两点

间的距离总是大于波长的一半（图 2）。后来，瑞利

将阿贝衍射理论归纳为一个公式，即对于由物镜或

透镜组成的光学成像系统，其衍射极限分辨率为

δ= 0.61λ
n sin θ 。 （1）

δ与入射光在真空中的波长 λ、物方折射率 n以
及物方的半孔径角有关。n sin θ通常也被称为数值

孔径 ( n sin θ= NA )，式（1）称为光学成像系统的瑞

利判据［49］。

由瑞利判据可知，提高分辨率包括两种方法：

1）尽可能选择短的辐射波长，如利用极紫外光、X射

线、电子束等［50-52］；2）增大数值孔径，通过减小物镜

或透镜的焦距来增大物方孔径角，或使用油浸物镜

与固体浸没透镜以增大折射率［53］。但是，这两种方

法均不能突破衍射极限的限制，小的点光源也只能

在平面呈现为 1/2波长左右的衍射光斑，限制了聚

焦尺寸，而且大数值孔径物镜和短波长激光器都已

经接近目前技术所能达到的极限 ，并且成本很

高［54-55］。另外，在激光直写、激光干涉光刻技术等技

术领域，传统光刻最高分辨率一般为 1/2~1/4波

长，约为 100~200 nm水平［56］，采用电子束光刻、聚

焦离子束光刻等技术，加工其分辨率可以提升至亚

10 nm以下［57-58］，满足常用微纳加工的器件制备。但

随之而来的是系统复杂、效率低下、加工视场小及

加工成本昂贵等问题。传统技术路线已经面临着

巨大的挑战，亟须探索并发展其他技术路线以突破

衍射极限的限制。

光刻分辨力包含两个主要的表征指标，以常见

的光栅结构为例，一个是代表光学系统分辨率的线

间距［59］（图 3中的 axy），另一个是指光栅线条的宽度

（图 3中的 linewidth），代表了光学系统的最小可分

辨能力指标，可用以下光刻分辨率公式 XCD/R=

k1
λ
NA

加以描述。其中，XCD代表光刻特征尺寸，即

线宽；R代表光刻分辨率，即光刻线条的间距；k1为光

刻工艺因子，与光刻工艺方法和参数有关，其理论值

图 2 衍射极限的判定。（a）阿贝与阿贝衍射极限公式；（b）基于瑞利判据的衍射极限

Fig. 2 Determination of diffraction limit. (a) Abbe and Abbe diffraction limit formula; (b) diffraction limit based on Rayleigh
criterion

图 3 光刻分辨力指标［59］

Fig. 3 Index of lithographic resolution[59]
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为 0. 25［1］。超衍射光刻的内涵在于如何将光刻特征

尺度控制在波长的 1/4以下，并在此基础上使光刻间

距小于衍射极限，实现光学衍射极限的突破。

2. 2 近场光学超衍射原理与方法

近场光学超衍射方法是利用光与远小于波长

的纳米结构相互作用时所产生的亚波长尺度非辐

射局域光场的超分辨特性，在离光源（通常为散射

源或发射源）半个波长甚至更短范围内的近场光场

与材料作用，超越光学衍射极限，实现超衍射纳米

成像与光刻［60-61］。近场光学超衍射方法主要有以下

三类：针尖扫描近场光刻［17，62-64］、基于表面等离激元

共振增强效应［32，65］和干涉效应［66-67］的近场光刻、小球

聚焦光刻［33］。在近场光刻中，光场被局域在半径一

个波长的倏逝场内，从而不受衍射极限的限制，可

实现超衍射光刻。基于倏逝场的针尖扫描、表面等

离激元（SPP）以及小球聚焦等近场光刻技术为发展

超衍射光刻技术提供了新技术途径。

2. 2. 1 针尖开口

通过在探针尖端制作直径远小于光波长的纳

米尺度小孔，光束在探针尖端小孔开口处形成尺寸

与纳米小孔相当的倏逝波，可获得纳米分辨能力。

1986年，Pohl等［63］通过在针尖尖端薄膜开孔，形成

波长以下尺度的局域光场，能够分辨出 25 nm，波长

1/20的线条宽度。2008年Murphy-Dubay等［64］利用

纳米领结孔径的针尖开口技术在近场区域形成具

有较高的传输效率和受限的纳米尺度辐射，形成一

个蝴蝶结形状的增强场，在光刻胶上刻下宽度小至

24 nm的线条，为波长 800 nm的 1/33。
2. 2. 2 针尖增强

针尖增强扫描近场光刻技术，通过激光与拉锥

光纤探针耦合作用（从光纤内耦合［68］或者光纤外照

射［62］），在光纤尖端处产生局域倏逝场，使倏逝场光

强超过光刻胶聚合阈值实现超衍射光刻。当光束

直接照射到纳米尺度的无开口探针上时，在探针针

尖附近可产生纳米尺度的局域光场增强［17］，其尺度

远小于光波长度，从而超越衍射极限实现纳米分辨

力。1999年Alkaisi等［62］利用近场横磁波（TM）模式

下的强局域增强效果，实现了 70 nm线宽、70 nm间

距的超衍射光栅结构线条加工（图 4）。同年刘秀梅

等［69］利用扫描近场光学显微镜探针作为亚微米光

源和探测器，通过受抑全反射方式探测样品，对全

息光栅、脂质体以及沸石粉末等进行了扫描成像，

并获得了超衍射极限的光学分辨率，其中最优分辨

率可达约 100 nm。 2003年 Riehn等［17］利用近场针

尖扫描技术在紫外光辐照下，获得了 160 nm线宽的

可溶性前驱体结构。

图 4 基于近场针尖增强技术的超衍射光刻。（a）（b）近场针尖开孔光刻及 24 nm超衍射光刻线条［63］；（c）（d）近场针尖增强光刻

示意图以及局域增强模拟图［62］；（e）近场针尖增强光刻技术制备的 70 nm线宽、70 nm间距及 140 nm周期的光栅结构［62］

Fig. 4 Super-diffraction lithography based on near-field tip enhancement technique. (a) (b) Near-field tip opening
photolithography and 24 nm super-diffraction polymerization lines[63]; (c) (d) near-field tip enhancement lithography
diagram and local enhancement simulation diagram [62]; (e) grating structures with 70 nm line width, 70 nm spacing, and

140 nm period under near-field tip enhanced lithography [62]
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2. 2. 3 表面等离激元

表面等离激元共振近场光刻技术，则是利用金

属纳米结构与入射光场耦合，在金属纳米结构表面

产生超分辨表面等离激元倏逝场实现超衍射加工。

在电磁学理论中，由于界面两边材料介电常数的实

部正负值的不同，引起自由电子在界面处发生集体

相干振荡的行为，形成一种特殊的表面波，称为表

面等离激元［65］。表面等离激元的电磁场被局域在

远小于波长尺度的范围，入射光场的能量能够会聚

在深亚波长甚至是纳米尺度的空间范围内，形成能

量密度极高的局域光场。表面等离激元受材料的

特性、形貌以及结构的影响，不同材料的共振波长

可以覆盖紫外、可见光、近红外到远红外的光波段，

为实现超衍射光刻提供了丰富的选择。当光强足

够强时，材料的光学非线性特性也会被激发出来，

表面等离激元可显著的增强非线性光学效应［70］。

Luo等［66，71］率先提出了表面等离激元光刻原理，并

利用紫外波段的 442 nm波长作为光源，突破衍射极

限限制，实现了 40 nm线宽的超衍射纳米光刻［72］。

其后，包括美国加州大学伯克利分校、中国科学院

光电技术研究所等多个单位开展了该技术研究以

及设备研制。如美国加州大学伯克利分校 Fang
等［15，73］研究组利用金属纳米光栅激发多个模式表面

等离激元并进行相互干涉，实现了任意图案超衍射

光刻。光学超透镜［74-75］为实现纳米级光学成像和超

小型光电器件提供了很好的技术途径。利用银作

为光学超透镜，通过激发表面等离子激元来恢复图

像中的倏逝波［图 5（a）］，实现了具有 60 nm半间距

分辨率［15］（即 1/6的照明波长）的亚衍射极限成像。

2015年，在解决近场衍射限制成像的短工作距离问

题时，利用高空间频谱离轴照明（OAI）的等离子体

腔透镜在 365 nm波长的 I线光照射下，可以清楚地

在 80 nm的较远距离处区分 60 nm间距的密集线条，

如图 5（b）所示［14］。中国科学院光电技术研究所罗先

刚研究团队通过采用激发金属—绝缘体—金属结构

奇模式的方法，有效减小了表面等离激元干涉长

度［71，76］，并于 2018年成功研制了表面等离激元超衍

射纳米光刻设备，利用 365 nm波长高压汞灯作为光

图 5 基于表面等离激元的超衍射光刻。（a）表面等离激元光刻示意图［15］；（b）高空间频谱 OAI的等离子体腔下制作的 60 nm
半间距密集线条［14］；（c）蝴蝶结孔径结构与等离子体腔的结合近场超衍射［77］

Fig. 5 Super-diffraction lithography based on SPP. (a) Diagram of SPP lithography[15]; (b) 60 nm half-spaced dense lines
fabricated in a plasma chamber with high spatial spectral OAI [14]; (c) combination of bow-knot aperture structure and

plasma cavity near-field super-diffraction[77]
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源实现了 22 nm光刻分辨率。此外，将能够进一步

限制焦点区域和增强曝光深度的领结结构与等离

子体腔透镜相结合，可以显著提高透镜的分辨率和

聚焦深度，如图 5（c）所示。利用金属纳米结构表

面等离子效应，通过纳米介质膜制备的超材料及超

表面，对光进行局域调控形成图案化纳米光场，可

突破光学衍射极限限制 ，实现近场超衍射投影

光刻。

2. 2. 4 小球聚焦

微米尺度的介质球（微球）透镜提供了一种简

单、实时、直接获得超分辨成像的方法［33］。对于微

球透镜来说，不能简单地用经典几何光学来解释它

的成像特征，应结合近场波动光学来理解，微球可

以收集、传递倏逝波，减缓倏逝波的衰减，从而可以

在远场实现超分辨成像。Lee等［78］通过半球形的微

球透镜观察到条纹间距为 250 nm样品的近场聚焦

和放大现象。Chen等［33］认为微球能够实现超分辨

成 像 源 于 微 球 的“Photonic Nanojets”效 应 。 Hao
等［60，79］使局域在近场的光纤在微球表面发生散射，

然后耦合进入微球并传播至远场成像。特别是

2011年，Wang等［61］利用直径几微米的光学透明

SiO2微球收集倏逝波，实现了 50 nm（λ/8~λ/14）的

分辨率，引起了很多学者的关注。但值得注意的

是，尽管通过小尺寸的微球能够观察到尺度小于衍

射极限的物体，但是扫描电镜（SEM）图像不清晰，

且视场有限［图 6（a）~（c）］。

基于小球聚焦超衍射原理也被用于光刻技术

中，2015年 Bonakdar等［80］报道了一种基于微球透镜

的 254 nm 波长单次曝光深紫外投影光刻技术，利

用微球透镜产生基于近场表面聚焦效应，获得亚衍

射极限焦点，进一步作用于光刻胶，获得了特征尺

寸小于 80 nm的纳米图案［图 6（d）、（e）］。

2. 3 远场光学超衍射原理与方法

2. 3. 1 线性光学系统：超振荡透镜

21世纪初提出的超振荡函数的概念［19］合理地

解释了早先利用光瞳滤波技术实现超分辨的原

因［81］。超振荡是一种局部振荡频率比其主函数的

最快傅里叶分量还快的一种现象［82］。对于光场函

图 6 基于小球聚焦原理的超分辨成像及超衍射光刻。（a）具有 λ/8~λ/14成像分辨率的白光微球纳米显微镜的实验配置［61］；

（b）（c）利用微球透镜成像得到的 130 nm线间距以及 50 nm直径小孔的超分辨成像［61］；（d）小球聚焦在光刻胶中的光场

分布图［80］；（e）小球聚焦光刻出的纳米点阵列图案［80］

Fig. 6 Super-resolution imaging and super-diffraction lithography based on the principle of spherical focusing. (a) Experimental
configurations of white microspheres with λ/8—λ/14 imaging resolution[61]; (b) (c) super-resolution imaging of 130 nm line
spacing and 50 nm diameter holes obtained by using microsphere lens imaging[61]; (d) distribution of the light field when the

ball is focused in the photoresist[80]; (e) nanodot array patterns generated by spherical focus lithography[80]
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数来说，超振荡光场即指在该函数的局部范围内波

数大于其最大波数的部分。利用光场调控对各个

衍射结构之间的干涉效应进行调控，将局部区域的

超振荡现象中的副瓣推出可视光场［83-85］，仅利用中

心小于衍射极限的焦斑，进一步对焦平面上衍射焦

斑的横向与纵向进行调控实现超分辨［图 7（a）、

（b）］。根据 2014年 Huang等［84］提出的超振荡判据

（0. 38λ/NA），理论上聚焦焦斑可以无限缩小，能够

超越传统的衍射极限，但其受到旁瓣强度的影响比

较大，能量利用率较低。Rogers等［86］利用超振荡透

镜成功实现了对 112 nm狭缝宽度及其 137 nm间距

的超分辨成像［图 7（d）~（g）］，获得了 1/6波长的系

统分辨率，且不依赖于物体本身发光，成像分辨力

相较于传统显微镜［图 7（h）］大幅提高。

2. 3. 2 非线性光学系统：双光子吸收光刻、受激辐

射损耗光刻

在远场超衍射光刻方法中，非线性响应导致的

吸收作用能够获得“压窄线宽”的效果，利用基于双

光子吸收效应［34-35］的双光子超衍射原理和基于受激

辐射损耗原理［37，87］的双光束超衍射方法，通过激光

直写方式或无掩模投影方式可实现二维与三维超

衍射光刻。

1931年，Göppert-Mayer［34］首次采用量子理论

研究并预测了双光子吸收效应，但由于其效应极其

微弱，直到激光发明后的 1961年才通过激光激发的

双光子荧光实验获得验证［88］。双光子吸收效应是

指在光与物质相互作用时，处于基态的材料分子同

时吸收两个能量低于其跃迁至最低激发态能级能

量的光子，从基态跃迁达到激发态的物理效应。在

原理上，只要任意两个光子的能量相加超过材料最

低跃迁能级的能量，即可发生双光子吸收，两个光

子能量不相同时为非简并双光子吸收，而简并双光

子吸收是指同时吸收两个相同能量的光子，可以认

为是非简并双光子吸收中的特殊情况。非线性光

学理论指出，材料中发生简并双光子吸收的概率满

足 P= σ 2
I 2

hv
，与光强的平方成正比。双光子吸收效

应也可认为光敏分子首先吸收一个光子的能量达

到与其能量相匹配的一个虚拟的中间态能级，在该

图 7 基于超振荡现象的超分辨成像。（a）（b）超振荡现象超分辨原理［84-85］；（c）超振荡透镜 SEM图像及成像焦斑计算模拟与实

际系统图［86］；（d）~（g）利用超振荡透镜超分辨成像 121 nm狭缝［86］；（h）常规物镜NA=1. 4下成像不可分辨狭缝［86］

Fig. 7 Super resolution imaging based on super oscillation phenomenon. (a) (b) Super-oscillation phenomenon super-resolution
principle［84-85］; (c) SEM image and imaging focal spot calculation simulation and actual system diagram of superoscillating
lens［86］; (d) - (g) 121 nm slits were superresolved by a superoscillating lens［86］; (h) indiscernible slits under conventional

objective lens NA=1. 4［86］



0922029-8

特邀综述 第 59 卷 第 9 期/2022 年 5 月/激光与光电子学进展

虚拟中间态能级的寿命内再次吸收另一个光子，从

而跃迁至激发态，该虚拟中间态能级的寿命遵从海

森堡不确定原理［89-90］，约在数飞秒量级［91-92］。这种双

光子非线性吸收效应，使只有在光子密度达到一定

阈值的光斑焦点中心处的分子才能被激发继而发

生聚合反应。在采用高数值孔径物镜进行紧聚焦

时，其有效点扩散函数［93］可达到 λ/( 4n sin α )。通过

改变激光入射功率，压缩双光子吸收有效区域，并

通过控制曝光时间，对该区域附近诱发的聚合反应

程度进行调节，当聚合物分子量达到凝胶化点［8］的

区域范围时，光刻胶被固化。通过激光功率和曝光

时间的精确控制，双光子光刻的尺寸可远小于激光

波长及其聚焦焦点尺寸，从而突破光学衍射极限的

限制，实现超衍射纳米光刻。如图 8（a）所示，由于

发生双光子吸收的概率 PA小于单光子吸收（SPA），

能够将双光子吸收发生区域压缩在激光焦点的中

心区域［94］。从图 8（b）所示的各种不同吸收效应下

透过率变化可以看出，多光子吸收峰的宽度较单光

子吸收更窄，距离依赖度更好，分辨力因此也有很

大程度上的提高，同时也能够消除单光子吸收中由

于持续的光化学反应所造成超出目标区域的“模

糊”效果。这种克服“模糊”的效果在产生三光子吸

收（3PA）以及利用双波长激光诱导多光子吸收

（DWA）［20］时能够更好地体现出来。图 8（c）~（e）所

示的 SEM照片为利用 515 nm 和 1030 nm 飞秒激光

双波长照射引起的多光子聚合光刻，经过 1020 nm
直径激光点后获得 650 nm（DWA）、780 nm（TPA）
以及 910 nm（3PA）［20］的聚合物线条。使用 DWA获

得的加工尺寸分别比单一波长诱导的双光子吸收

和三光子吸收过程减小了约 33%和 58%，展示了

DWA和多光子吸收在压缩加工尺寸和克服“模糊”

效果的作用［20］。

STED超分辨显微成像技术也可作为超衍射光

刻技术应用。STED技术利用一束光在物镜焦面处

图 8 基于多光子吸收效应的分辨率增强原理。（a）亚衍射极限加工精度图（虚线为单光子吸收概率，实线为双光子吸收概率，

插图为光学器件的衍射图案）［94］；（b）多光子吸收产生的去除“模糊”效果［20］；（c）~（e）不同模式下多光子吸收的光刻线条

SEM图（910 nm、780 nm、650 nm）
Fig. 8 Resolution enhancement principle based on multiphoton absorption effect. (a) Sub-diffraction limit processing accuracy

diagram (dotted line is single-photon absorption probability, solid line is two-photon absorption probability, and illustration
is diffraction pattern of optical devices)[94]; (b) removal of "blury" by multi-photon absorption[20]; (c)-(e) photolithographic lines

SEM images of multi-photon absorption in different modes (910 nm, 780 nm, and 650 nm)
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形成类似艾里斑光强分布的点扩散函数激发光将

分子激发，另外一束激光经过相位调制后再聚焦形

成中空圆环形点扩散函数，并作为受激辐射损耗光

使激发态分子失活，两种点扩散函数在空间的叠加

使得分子产生有效激发态区域被大大缩小，达到超

越衍射极限的目的［87］。在 STED光刻技术中，使用

一束高斯型的激发光束引发光敏分子激发，同时引

入经过调制的特殊形状（“甜甜圈”形）的抑制光，使

抑制光束曝光区域内的激发态分子在抑制光的作用

下失活［95］，从而有效压制光抑制区的光刻胶聚合反

应，将光聚合反应区域限定在更小的局域范围，使加

工分辨率突破光学衍射极限，同时由于抑制擦除效

果，曝光图形的边缘粗糙度也可得到较大的提升。

抑制光通常需要经过空间相位板调控，而后与激发

光在焦点处重合，进而抑制重叠区域内的光聚合反

应。通过将聚合反应限制在抑制光光强为零的焦点

中心，来达到压缩有效点扩散函数的目的，其有效点

扩散函数［93］可以等效为 λ/( 4n· sin α 1+ 1
Isat
)。由

于抑制光束本身可能会对材料造成的光子吸收从而

引发的光聚合，一般抑制光束选取与激发光束不同

的波长，从而避免抑制光可能带来的寄生光子效应。

科罗拉多大学McLeo研究小组利用高分子材料在

双色激光照射下的不同反应机制，通过另一束激光

降低光敏树脂的凝胶化反应速率，终止光聚合，制备

出图 9（b）所示的双光束单光子加工下的 64 nm加工

线条［96］。在双光子吸收限域效应的基础上，再引入

STED技术的优势，当用连续光作为抑制光时，由于

连续激光的光子密度低不发生双光子吸收，可更好

地实现光刻反应区域的控制。

3 激光远场超衍射直写光刻技术

激光直写技术一直以来都是激光加工领域［97-98］

中的重要手段，利用超衍射原理突破光学衍射极限的

限制，采用长波长激光直写技术即可实现超衍射纳米

光刻。近年来，各种基于激光直写的远场超衍射纳米

光刻技术不断涌现，成为国际上前沿研究热点之一。

3. 1 双光子直写超衍射光刻

双光子显微镜发明人、美国哥伦比亚大学 Denk
等［99］在 1990年首先将双光子吸收效应应用于光刻

技术。日本大阪大学Maruo等［100］在 1997年提出基

于双光子聚合的微纳制造技术，利用激光三维扫描

直写技术首次制备出微米尺度的三维弹簧。2001年
Kawata等［22］进一步利用波长 780 nm的近红外飞秒

激光，采用激光直写技术，通过精确控制双光子聚

合反应，制造出长 10 μm、高 7 μm、精度 150 nm的纳

米牛，以及直径 300 nm的弹簧振子，并在基板表面

获得了最小直径为 120 nm光刻点，其仅为所使用的

激光波长的 1/7，首次突破了传统光学理论的衍射

极限限制，利用飞秒激光双光子直写光刻技术实现

了亚微米尺度的微纳加工（图 10）。2005年，该课题

组进一步将光刻线宽减小到 100 nm［101］［图 11（a）］。

2007年，Xing等［102］利用其设计合成的高效双光子

引发剂，使所使用的飞秒激光功率降低到 0. 6 mW，

在基板表面实现了仅为所使用的激光波长 1/7的
80 nm双光子直写光刻线宽［图 11（b）］，首次将双光

子超衍射光刻技术推进到纳米尺度［103］。Dong等［104］

在 2008年通过精密控制曝光功率和时间，在玻璃基

板上获得了 50 nm线宽的光刻线条［图 11（c）］，并在

2011年实现了 35 nm线宽的双光子超衍射光刻［105］。

图 9 基于 STED的超衍射原理及光刻制备。（a）双光束超分辨加工原理［93］；（b）双光束单光子 STED加工原理图以及 64 nm半

峰全宽线条 SEM图［96］

Fig. 9 Super-diffraction photolithography principle based on STED. (a) Principle of double beam super-resolution machining[93];
(b) dual-beam single-photon STED processing schematic diagram and 64 nm half-height full-width line SEM diagram[96]
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双光子直写光刻线宽可通过改变激光功率和扫描

速度进行控制，随着激光功率降低和扫描速度加

快，光刻线条的一致性变差，甚至会出现断点。这

种现象既来自实验系统的稳定性，也受到激光器输

出脉冲的波动性影响，要实现更小尺度、一致性好

的光刻，需要在对现有双光子吸收效应的物理机制

进行深入研究的基础上，提升激光脉冲的稳定性，

优化光刻工艺优化与实验环境。

与其他光刻工艺相比，由于双光子吸收仅发生

在激光焦点中心处，利用双光子光刻技术实现三维

图 10 基于双光子聚合原理的激光直写超衍射光刻。（a）双光子聚合制备的“纳米牛”；（b）~（d）不同加工条件下的聚合物以及

不同激光脉冲能量下的双光子吸收概率；（e）~（f）双光子聚合制备的直径 300 nm的弹簧振子（标尺 2 μm）［22］

Fig. 10 Laser direct writing super-diffraction lithography based on two-photon polymerization principle. (a) “Microbull” prepared
by two-photon polymerization; (b) - (d) polymer under different processing conditions and two-photon absorption
probability under different laser pulse energies; (e)- (f) spring vibrator with diameter of 300 nm prepared by two-photon

polymerization (scale bars: 2 μm)[22]

图 11 激光直写双光子超衍射光刻分辨率。（a）玻璃基板上的最小线宽 100 nm纳米线［101］；（b）玻璃基板上的最小线宽 80 nm纳

米线［103］及其所使用的引发剂与交联剂分子结构；（c）玻璃基板上 50 nm纳米线［104］；（d）玻璃基板上 35 nm纳米线［105］；

（e）~（g）最小特征尺寸 30 nm［106］、18 nm［107］、7 nm［108］的三维悬空线

Fig. 11 Resolution of laser direct writing two-photon super-diffraction lithography. (a) Minimum line width of 100 nm nanowires on the
glass substrate [101]; (b) minimum line width of 80 nm nanowires on the glass substrate and the molecular structure of the used
initiator and crosslinking agent [103]; (c) 50 nm nanowires on glass substrate [104]; (d) 35 nm nanowires on the glass substrate[105];

（e）-（g）fabrication of suspension line structures with minimum feature sizes of 30 nm [106], 18 nm [107], and 7 nm [108]

立体光刻具有天然的优势，能够更加便捷高效地加

工更高分辨率的三维微纳结构。2005年 Juodkazis
等［106］利用飞秒激光直写技术在 SU8光刻胶上加工

出三维悬空纳米线，其最小特征尺寸达到 30 nm。

2007年 Tan等［107］利用 SCR500光刻胶获得了 18 nm
直径的悬空线结构。Wang等［108］在 2018年利用商

用直写系统在亚阈值曝光条件下制备出特征尺寸

小于 10 nm的悬空纳米线，最窄处的线宽度为 7 nm
［图 11（g）］。利用三维悬空线结构获得的结构尺寸

并不代表双光子吸收诱导的聚合反应尺度。由于

在获得极小尺度时使用的曝光条件难以使光刻胶

充分反应，通常其凝胶化三维聚合物网络较为疏

松，内部含有一定量的单体和低聚物分子，在显影

时残存的单体和低聚物分子溶于显影液中，产生结

构收缩现象，从而获得比双光子吸收诱导聚合反应

区域更小的结构尺寸。与之相比，在基板表面获得

的聚合物结构紧密粘附在基板表面，其尺寸更能准

确反映双光子吸收诱导的聚合反应尺度范围。

经过 20年的研究，双光子直写光刻技术的分辨

力已经远远超出衍射极限，其特征尺度一般在波长

的 1/10~1/50，最小可达亚 10 nm［13，108-111］级别。相

比于电子束直写技术［112］，由于双光子直写光刻技术

所具备的三维特性，在制备具有百纳米尺度特征的

三维微纳结构［110］方面具有独特的优势，有望在三维

器件光刻制造方面获得广泛应用。

无机材料氢倍半硅氧烷（HSQ）［113-115］具有优异

的光学透明、热稳定、低介电常数等特性，是典型的

电子束光刻胶，可利用电子束光刻实现亚 10 nm结

构光刻，被广泛应用于微纳器件的图形化［116-117］。由

于其本征吸收波长短（<200 nm），仅有使用真空紫

外 157 nm波长可实现 HSQ光学光刻，传统的深紫

外（193 nm）光刻以及可见光波长的激光难以对其

进行光刻［113］。2022年 Jin等［118］首次利用飞秒激光

与物质的非线性相互作用——多光子吸收效应，通

过多光子吸收引起的“雪崩电离”效应，实现了HSQ
的飞秒激光超衍射纳米光刻，突破了前人提出的

HSQ无法使用可见和近红外光进行光刻微加工的

局限。使用波长 780 nm的近红外飞秒激光，通过激

光直写方式，成功制备了自支撑的 33 nm 和 26 nm
HSQ纳米结构，实现了特征尺寸仅为波长 1/30的
无机光刻胶HSQ的超衍射纳米光刻。

3. 2 STED超分辨直写光刻技术

STED超分辨成像技术的出现无疑为远场超衍

射光刻提供了一个崭新的思路，在一束聚焦激光束

激发光刻胶中光引发剂分子的同时，利用另一束

“甜甜圈”抑制光将激发光束中心周边的激发态反

应活性分子“灭活”，可有效提升光刻分辨力和光刻

一致性［119-120］。

基于上述原理，美国马里兰大学Li等［37］在 2009年
发展了光抑制超分辨（RAPID）加工方法［图 12（a）］，利
用 800 nm飞秒激光诱导光刻胶中光敏分子的双光

子吸收效应，同时使用另一束 800 nm的连续激光通

过相位调控形成“甜甜圈”型光场，对激光焦点外围

的引发剂分子自由基进行猝灭，抑制聚合反应范围

的扩大，与双光子聚合相比，大幅减小了超衍射光

刻结构的轴向尺寸［图 12（b）、（c）］。图 12（d）、（e）
分别展示了利用常规双光子吸收聚合以及使用

STED双光束抑制聚合作用下的塔及覆盖其上的环

结构，表明了这种结合 STED超分辨技术的直写加

工在三维结构中也可以实现分辨率和宽高比的提

高。所加工像元的高径比从通常双光子加工的大

于 3压缩到了 0. 5，得到了轴向最小特征尺寸 40 nm
的聚合物结构，实现了轴向分辨率为激光波长 λ/20
的超衍射加工，相对于单光束双光子聚合加工时

700 nm的像元高度，纵向分辨率提高了近 18倍。

2010年，德国Wegener研究小组采用一种基于三重

态吸收耗损机理的聚焦双光束加工技术，通过猝灭

处于激发态的引发剂分子 ，实现最小横向线宽

65 nm的聚合物纳米线，成功加工出三维聚合物堆

栈型光子晶体结构［121］。2013年，澳大利亚顾敏研究

组发展了光激发-光阻聚双光束加工方法，同时猝灭

初级自由基生成和链式自由基反应两个过程，实现

了 9 nm 聚合物三维悬空线光刻，双线间距可达

56 nm，证明了双光束激光直写方法可实现非衍射

受限激光直写加工［122］。

2009年，美国科罗拉多大学McLeo研究小组发

展了另一种双色光阻聚超分辨加工方法，通过猝灭

聚合过程中的链增长反应，实现了最小特征尺寸

110 nm（半峰全宽为 64 nm）的线条加工［96］。同时，

麻省理工学院Menon研究小组在光刻胶上方涂覆

一层热稳定的含有光致变色分子的聚合物膜，利用

光致变色分子的特性，在使用 325 nm激发光源照

射，并对光刻胶曝光的同时，使用 633 nm的波长照

射聚合物膜并改变含有光致变色分子的构型，使被

633 nm的波长照射部分对 325 nm产生吸收，阻止

其达到光刻胶［123］。并通过对两束不同波长照射区
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立体光刻具有天然的优势，能够更加便捷高效地加

工更高分辨率的三维微纳结构。2005年 Juodkazis
等［106］利用飞秒激光直写技术在 SU8光刻胶上加工

出三维悬空纳米线，其最小特征尺寸达到 30 nm。

2007年 Tan等［107］利用 SCR500光刻胶获得了 18 nm
直径的悬空线结构。Wang等［108］在 2018年利用商

用直写系统在亚阈值曝光条件下制备出特征尺寸

小于 10 nm的悬空纳米线，最窄处的线宽度为 7 nm
［图 11（g）］。利用三维悬空线结构获得的结构尺寸

并不代表双光子吸收诱导的聚合反应尺度。由于

在获得极小尺度时使用的曝光条件难以使光刻胶

充分反应，通常其凝胶化三维聚合物网络较为疏

松，内部含有一定量的单体和低聚物分子，在显影

时残存的单体和低聚物分子溶于显影液中，产生结

构收缩现象，从而获得比双光子吸收诱导聚合反应

区域更小的结构尺寸。与之相比，在基板表面获得

的聚合物结构紧密粘附在基板表面，其尺寸更能准

确反映双光子吸收诱导的聚合反应尺度范围。

经过 20年的研究，双光子直写光刻技术的分辨

力已经远远超出衍射极限，其特征尺度一般在波长

的 1/10~1/50，最小可达亚 10 nm［13，108-111］级别。相

比于电子束直写技术［112］，由于双光子直写光刻技术

所具备的三维特性，在制备具有百纳米尺度特征的

三维微纳结构［110］方面具有独特的优势，有望在三维

器件光刻制造方面获得广泛应用。

无机材料氢倍半硅氧烷（HSQ）［113-115］具有优异

的光学透明、热稳定、低介电常数等特性，是典型的

电子束光刻胶，可利用电子束光刻实现亚 10 nm结

构光刻，被广泛应用于微纳器件的图形化［116-117］。由

于其本征吸收波长短（<200 nm），仅有使用真空紫

外 157 nm波长可实现 HSQ光学光刻，传统的深紫

外（193 nm）光刻以及可见光波长的激光难以对其

进行光刻［113］。2022年 Jin等［118］首次利用飞秒激光

与物质的非线性相互作用——多光子吸收效应，通

过多光子吸收引起的“雪崩电离”效应，实现了HSQ
的飞秒激光超衍射纳米光刻，突破了前人提出的

HSQ无法使用可见和近红外光进行光刻微加工的

局限。使用波长 780 nm的近红外飞秒激光，通过激

光直写方式，成功制备了自支撑的 33 nm 和 26 nm
HSQ纳米结构，实现了特征尺寸仅为波长 1/30的
无机光刻胶HSQ的超衍射纳米光刻。

3. 2 STED超分辨直写光刻技术

STED超分辨成像技术的出现无疑为远场超衍

射光刻提供了一个崭新的思路，在一束聚焦激光束

激发光刻胶中光引发剂分子的同时，利用另一束

“甜甜圈”抑制光将激发光束中心周边的激发态反

应活性分子“灭活”，可有效提升光刻分辨力和光刻

一致性［119-120］。

基于上述原理，美国马里兰大学Li等［37］在 2009年
发展了光抑制超分辨（RAPID）加工方法［图 12（a）］，利
用 800 nm飞秒激光诱导光刻胶中光敏分子的双光

子吸收效应，同时使用另一束 800 nm的连续激光通

过相位调控形成“甜甜圈”型光场，对激光焦点外围

的引发剂分子自由基进行猝灭，抑制聚合反应范围

的扩大，与双光子聚合相比，大幅减小了超衍射光

刻结构的轴向尺寸［图 12（b）、（c）］。图 12（d）、（e）
分别展示了利用常规双光子吸收聚合以及使用

STED双光束抑制聚合作用下的塔及覆盖其上的环

结构，表明了这种结合 STED超分辨技术的直写加

工在三维结构中也可以实现分辨率和宽高比的提

高。所加工像元的高径比从通常双光子加工的大

于 3压缩到了 0. 5，得到了轴向最小特征尺寸 40 nm
的聚合物结构，实现了轴向分辨率为激光波长 λ/20
的超衍射加工，相对于单光束双光子聚合加工时

700 nm的像元高度，纵向分辨率提高了近 18倍。

2010年，德国Wegener研究小组采用一种基于三重

态吸收耗损机理的聚焦双光束加工技术，通过猝灭

处于激发态的引发剂分子 ，实现最小横向线宽

65 nm的聚合物纳米线，成功加工出三维聚合物堆

栈型光子晶体结构［121］。2013年，澳大利亚顾敏研究

组发展了光激发-光阻聚双光束加工方法，同时猝灭

初级自由基生成和链式自由基反应两个过程，实现

了 9 nm 聚合物三维悬空线光刻，双线间距可达

56 nm，证明了双光束激光直写方法可实现非衍射

受限激光直写加工［122］。

2009年，美国科罗拉多大学McLeo研究小组发

展了另一种双色光阻聚超分辨加工方法，通过猝灭

聚合过程中的链增长反应，实现了最小特征尺寸

110 nm（半峰全宽为 64 nm）的线条加工［96］。同时，

麻省理工学院Menon研究小组在光刻胶上方涂覆

一层热稳定的含有光致变色分子的聚合物膜，利用

光致变色分子的特性，在使用 325 nm激发光源照

射，并对光刻胶曝光的同时，使用 633 nm的波长照

射聚合物膜并改变含有光致变色分子的构型，使被

633 nm的波长照射部分对 325 nm产生吸收，阻止

其达到光刻胶［123］。并通过对两束不同波长照射区
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域和激光强度进行设计，实现了平均宽度 36 nm的

光刻线条。2013年，德国Wollhofen等［124］基于受激

发射损耗抑制过程，在基板表面上实现了双线分

辨率 120 nm，最小特征尺寸 55 nm的聚合物线光

刻。2017年，进一步通过优化材料体系，实现了包

含两种功能单体材料的三维复杂纳米结构加工，

最小横向特征尺寸在 50~60 nm左右，轴向分辨率

达到 130 nm［125］。 2022年，周国尊等［126］通过对抑

制光与激发光能量的精确控制，利用搭建的三维

激光直写系统实现了 30 nm悬浮线的稳定加工。

基于 STED的双光束超衍射纳米光刻技术在三维

微纳结构加工方面具有优势，对于双光子光刻聚

合像元固有的较大高径比有较大的改善。由于该

技术所获得的光刻线宽不完全依赖于降低激光功

率或增加扫描速度，即使是纳米尺度线条加工也

可获得较高聚合度，可以有效避免显影时由于聚

合不充分所带来的尺寸收缩效应，可获得精度更

高的微纳结构。但是，该技术不仅需要设计特殊

的同时具备高效激发和高效淬灭功能的光引发剂

分子，为进一步提高分辨率，还需要使用高能量的

抑制光束，而采用低功率的抑制光束实现高分辨

率加工是其需要解决的问题。同时，利用该技术

在基板表面进行加工时，特别是强反射基板表面

对激发光和抑制光束的反射及驻波效应的影响尚

需进一步明确。

3. 3 光热限域相变超衍射光刻

除了上述激光诱导光化学反应的直接超衍射

直写光刻方法，基于光盘存储原理，利用激光与相

变材料相互作用时产生的光热效应导致的相变或

氧化反应亦可实现超衍射纳米光刻［127-128］。无机相

变材料在激光照射下会产生温度随焦点激光功率

密度分布变化的局域热场，通过激光功率和照射时

间的控制，可将局域热场所诱导的相变或化学反应

限制在纳米尺度，实现激光超衍射纳米光刻。Qin
等［129］利用两束波长为 405 nm的连续激光，通过调

节光斑之间的距离、激光功率和扫描速度，在无机

钛膜上将Ti金属薄膜氧化为TiO2，然后将未氧化部

分去除，获得了尺寸仅为 5 nm的纳米狭缝，并可实

现每小时 5×105个纳米间隙电极的生产（图 13），相

较于其他技术［例如聚焦离子束（FIB）技术］刻写速

度有了数量级程度的提升。该技术亦可使用其他

光热材料制备出三层微纳结构［128］。

图 12 基于 STED原理的激光直写超衍射光刻技术。（a）利用脉冲激励光束和相位连续波灭活光束快速光刻的原理图实验装

置［37］；（b）（c）SETD直写光刻技术下获得 40 nm聚合物线条［37］；（d）（e）不同吸收机制下的聚合物对比［37］；（f）~（k）STED
直写技术下制备的 9 nm悬空线条［122］

Fig. 12 Laser direct writing super-diffraction lithography based on STED principle. (a) Schematic experimental apparatus for
fast lithography using pulse excitation beam and phase continuous wave inactivation beam[37]; (b) (c) 40 nm polymer lines
obtained by SETD direct write lithography[37]; (d) (e) comparison of polymers under different absorption mechanisms[37];

(f)-(k) 9 nm suspended lines prepared by STED direct writing technique[122]
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4 激光超衍射投影光刻技术

尽管采用激光直写加工方式的远场超衍射纳

米光刻技术，可实现纳米级加工，但由于激光直写

加工固有的串行加工特性，其光刻效率低、面积小、

一致性和重复性较差，难以满足结构光刻对于大面

积、一致性、重复性和高效率的需求。作为一种高

效远场光刻技术，采用数字微镜阵列器件等空间光

调制器［130-136］对激光光场进行图案化调制［137］，实现

大面积图形光刻的无掩模投影［130，133，138］光刻技术近

年来有了长足进步。DMD由上百万个可翻转的微

镜组成，能够通过加载二值化的图案对光场进行精

确调控，并可通过编程对光场图案进行快速切换，

实现最高 22. 7 kHz的刷新速率。利用 DMD进行

投影的光刻方式包括多焦点点线并行［139］投影和面

投影等光刻方式。其光场调制原理是基于空间光

场调制的全息技术［56］，通过空间光场调制形成与利

用微透镜阵列［140］或衍射元件［110，141］所得到的多激光

焦点并行加工类似的可调谐多焦点，进行微纳结构

制备时可大幅度提高激光光刻效率。2020年 Jeon
研究组在采用 405 nm波长 LED光源的 DMD光刻

系统中，使用 200倍缩小投影成像物镜，实现最小

特征尺度 180 nm结构的高效率、高精度投影光刻

（图 14）［142］。

图 13 基于光热限域相变原理的激光直写加工方法与 5 nm间隙制备方法［129］。（a）两束激光重叠制作纳米狭缝；（b）激光辐照

对于双层Ti/SiO2结构的加热分布模拟结果；（c）狭缝宽度随激光功率变化的AFM图像；（d）不同条件下的氧化深度计

算及制作的狭缝 SEM图像

Fig. 13 Method of laser direct writing process based on photothermal phase transformation principle for 5 nm gap fabrication[129].
(a) Fabrication of nanoslits by overlapping two laser beams; (b) simulation results of laser irradiation on the heating
distribution of the two-layer Ti/SiO2 structure; (c) AFM image of slit width varying with laser power; (d) calculation of

oxidation depth under different conditions and slit SEM images
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4. 1 DMD点、线投影超衍射光刻

基于双光子吸收的面投影光刻技术，兼具了双

光子直写光刻的高加工精度和面投影光刻的高效

率特性，受到人们的广泛关注和研究，但其光刻分

辨率一直仅能达到亚微米尺度［133］。2019年，Geng
等［139］提出了一种基于DMD二元全息的双光子多焦

点 3D纳米光刻方法，通过引入光栅消除数字微镜

DMD的角色散的同时，利用数字微镜 DMD加载多

辐点图产生多个焦点，进行多焦点的并行点扫描，

能够在数十秒内实现 500 nm精度、上万平方微米的

三维堆栈光子晶体结构（图 15）。将三维立体光刻

工艺制备时间提升了几个数量级，被认为是一种具

图 14 超衍射投影光刻系统及加工图案。（a）基于 405 nm LED光源的 DMD投影光刻系统［142］；（b）µNOEL logos光刻图案

SEM照片（最小特征尺寸 180 nm）［142］

Fig. 14 Super-diffraction projection lithography system and fabricated patterns. (a) DMD projection lithography system based on
405 nm LED light source[142]; (b) SEM photograph of µNOEL Logos lithographic pattern (minimum critical dimension is

180 nm)[142]

图 15 基于 DMD的多焦点扫描投影双光子光刻。（a）双光子聚合多焦点扫描光刻系统；（b）单焦点、双焦点、多焦点扫描过程；

（c）DMD多焦点扫描光刻出的 500 nm悬空线［139］

Fig. 15 Multi-focus scanning two-photon lithography based on DMD. (a) Multi-focus scanning two-photon polymerization
lithography system; (b) single focus, double focus, and multi-focus scanning process; (c) 500 nm suspended lines from

DMD multi-focus scanning lithography[139]
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有革新性的基于双光子光刻的数字微镜 DMD面投

影激光三维微纳加工技术。

4. 2 DMD面投影超衍射光刻

2019年 Saha等［143］提出一种基于 DMD的飞秒

激光投影双光子光刻（FP-TPL）技术，使用 DMD充

当闪耀光栅和数字化掩模，通过控制飞秒激光在前

驱体液态聚合物材料中产生在空间和时间上聚焦

的 2D光刻图案，引发聚合反应得到高分辨率图案

化的层，如此重复逐层光刻，就可以在保持亚微米

分辨率的情况下快速形成复杂 3D结构，产品尺寸

可达毫米级。图 16展示了可编程DMD掩模图案的

形成和 FP-TPL实现的分层扫描原理，并实现了横

向 130~140 nm宽度，轴向 175 nm宽度的三维聚合

物悬空纳米线结构制备。

2021年，Somers等［144］提出了一种多光子光刻

与时空聚焦［145］相结合的方法，实现了快速、逐层、连

续的亚微米级三维结构高效光刻制备（图 17）。其

基本原理是将 DMD微镜阵列作为光栅来实现再生

放大宽光谱飞秒脉冲的色散，将激光脉冲中不同波

长的光束分离，这些不同波长的光束经过物镜重新

图 16 基于时空聚焦的飞秒激光双光子投影光刻。（a）基于时空聚焦技术纳米光刻示意图；（b）时空聚焦技术制备的横向宽度

139~140 nm，轴向 175 nm线宽聚合物［143］

Fig. 16 Femtosecond laser two-photon projection lithography based on spatial and temporal focusing. (a) Schematic diagram of
nano-lithography based on space-time focusing technology; (b) polymers with transverse widths of 139-140 nm and axial

linewidths of 175 nm fabricated by spatio-temporal focusing techniques [143]

图 17 时空聚焦多光子光刻。（a）多光子光刻与时空聚焦相结合投影光刻系统光路图；（b）时空聚焦技术下 Z轴压缩的纳米线

结构印制（悬空线高度最小 1 μm）［144］

Fig. 17 Multiphoton lithography using spatiotemporal focusing. (a) Multi-photon photolithography combined with space-time
focusing projection photolithography system optical path diagram; (b) printing of suspended line structures with Z-axis

compression under spatiotemporal focusing technology (minimum height of suspended line is 1 μm)[144]
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会聚时会组合成高强度的脉冲，而偏离焦面将导致

脉冲的强度降低，即便照射光刻胶也无法使其聚

合，因此只在焦平面处的光刻胶发生聚合，从而使

Z轴光固化反应区域进一步压窄，在实现 200 nm线

宽，高度小于 1 μm的悬空线加工的同时，复杂三维

结构的制作速度能够达到 10−3 mm2·s−1。
2021年 Liu等［38］采用波长为 400 nm的飞秒激

光作为光源，利用 DMD生成任意设计的光刻图形，

选用非化学放大胶，实现了从纳米至微米跨尺度结

构的高效光刻，光刻效率较激光直写光刻提高了

5个数量级，并可方便高效实现微电子、微光学、微

流控器件的图案化。基于超快激光的双光子非线

性光学效应和非化学放大光刻胶的非线性固化特

性，不仅成功实现了仅为激光波长 λ/12的 32 nm
［图 18（b）］线宽的超衍射面投影纳米光刻［38］，首次

将 DMD面投影光刻线宽压缩至纳米量级，还通过

步进光刻方式实现了 4 inch（1 inch=2. 54 cm）晶圆

的大面积高效光刻，并在 SOI基板上实现了图形转

移，为实现高效双光子超衍射纳米光刻及其在微电

子纳米器件制备中的应用提供了新的技术途径。

5 结束语

各种不同的超衍射原理为实现激光远场超衍

射光刻提供了全新的思路和选择，多种方法均可利

用近红外或可见波段的激光实现超越光学衍射极

限的纳米特征尺度结构光刻。以双光子和 STED
为代表的非线性光刻技术可以实现微米尺度二维、

三维结构制备。虽然可以采用长波长光源实现亚

10 nm结构光刻，但现有技术在光刻效率、结构一致

性和稳定性方面尚有诸多难题有待解决。STED技

术实现了超越衍射极限的光刻分辨率（线间距），但

有碍于其直写技术的特点，在效率上虽优于电子束

直写技术，但难以实现面投影技术的高效率。相对

激光直写技术而言，面投影超衍射光刻技术的研究

工作较少，大部分研究工作实现的光刻特征尺度尚

处于亚微米范围。在 DMD投影光刻中利用双光子

吸收效应的光学非线性和光交联反应的化学非线

性特点，我们突破了远场投影光刻难以获得纳米尺

度特征尺寸的难题，实现了超越衍射极限的纳米尺

度光刻线宽，为利用激光实现高效率超衍射投影光

刻提供了新的可能性。DMD微镜阵列所构成的闪

耀光栅的衍射效应将影响光刻光源的能量利用率，

需要在光学系统设计中根据所选用的 DMD器件的

像元尺寸和光源波长进行光束入射角的优化，以提

高光源能量利用效率［146］。基于空间光调制器的光

场调控技术在显微成像领域已有广泛的应用，但在

光刻技术中尚有待进一步推广。利用光场调控技

术［147］要实现高效超衍射面投影纳米光刻仍然面临

困难，需要从原理、方法和技术等多方面开展研究。

需要注意的是，当超衍射面投影纳米光刻技术推进

到光刻线宽及间距超越衍射极限尺度时，需要更精

确的控制光刻图形的系统分辨率与精确度，传统光

刻中光学临近效应修正（OPC）［148］与计算光刻［149-151］

等现有光刻分辨率增强技术将成为超衍射光刻技

术必不可少的组成部分。通过模型修正由于光的

衍射所导致的光学临近效应，来达到对图形精确度

的控制。要实现远场亚 10 nm超衍射结构光刻，需

要从光与物质相互作用的基本原理出发，研究其在

图 18 飞秒激光双光子无掩模投影超衍射纳米光刻［38］。（a）基于 400 nm飞秒激光的DMD投影纳米光刻系统；（b）最小宽度 32 nm
的聚合物线条；（c）包含 150 nm等线宽的多尺度可控的微电路图案 SEM照片

Fig. 18 Femtosecond laser two-photon maskless projection super-diffraction nanolithography[38]. (a) DMD projection
nanolithography system based on 400 nm femtosecond laser; (b) SEM image of polymer lines with a minimum width of

32 nm; (c) SEM images of microcircuit patterns with multiscale controllable feature sizes including the equal line
width of 150 nm

光刻过程中物理效应的本质，建立全新的超衍射光

刻理论，并基于此发展高效的光刻光场调控方法，

并研发与之相匹配的光刻胶材料及其光刻工艺。

通过从机理到技术的积累，激光远场超衍射光刻技

术可望广泛应用于微纳制造领域［152-153］及生物医学

领域［154］。
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光刻过程中物理效应的本质，建立全新的超衍射光

刻理论，并基于此发展高效的光刻光场调控方法，

并研发与之相匹配的光刻胶材料及其光刻工艺。

通过从机理到技术的积累，激光远场超衍射光刻技

术可望广泛应用于微纳制造领域［152-153］及生物医学

领域［154］。
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