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摘要　Ｋｒｅｔｓｃｈｍａｎｎ型激发表面等离子体共振（ＳＰＲ）膜系结构是探针诱导表面等离子体共振耦合纳米光刻技术

（ＰＳＰＲＮ）的关键部分之一。采用多层介质的特性矩阵法计算膜系结构的透射系数和反射率，对ＰＳＰＲＮ所需的单

膜层、双膜层及三膜层膜系结构进行了优化设计。计算结果表明，光波波长为５１４．５ｎｍ时，对于选定材料的最佳

膜系结构是Ａｇ膜厚度为４６ｎｍ的单膜层结构，Ａｇ膜厚度为２４ｎｍ，ＡｇＯ狓 厚度为９５ｎｍ的双膜层结构及Ａｇ膜厚

度为４４ｎｍ，ＳｉＯ２ 厚度为１８０ｎｍ，ＡｇＯ狓 厚度为１０ｎｍ的三膜层结构，提出了记录层材料应选择折射系数小且吸收

系数尽可能小的光刻材料的观点。
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１　引　　言

表面等离子体共振（ＳＰＲ）技术在近几年来发展

非常迅速，尤其是采用棱镜耦合方式激发ＳＰＲ的

Ｋｒｅｔｓｃｈｍａｎｎ型结构的ＳＰＲ技术已在多个科学领

域得到应用，如传感器［１～４］、薄膜光学参数和膜厚测

量、表面等离子体犙 开关、全息成像
［５］及近场光

刻［６，７］等，其原理是将金属薄膜直接镀在棱镜面上，

入射光通过棱镜在金属—棱镜分界面处会发生全反

射；当全反射的倏逝波实现与表面等离子体波的波

矢量匹配，光的能量便能有效地传递给表面等离子

体，从而激发出表面等离子体共振。这是目前广泛

用于表面等离子体共振科研与产品生产的一种结
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构。文献［７］提出的探针诱导表面等离子体共振耦

合纳米光刻（ＰＳＰＲＮ）技术采用 Ｋｒｅｔｓｃｈｍａｎｎ型激

发ＳＰＲ膜系结构，通过探针的局域场增强效应
［８］在

记录层上实现纳米量级的近场光刻。这一技术的一

个关键部分就是Ｋｒｅｔｓｃｈｍａｎｎ型激发ＳＰＲ膜系结

构，其主要作用是增大倏逝场的场强，提高入射光的

能量利用率。而对膜系结构的优化设计就是要获得

大的电场强度透射系数，减少全反射的反射光强，从

而提高能量利用率。此优化设计不但对ＰＳＰＲＮ有

重要 的 实 际 意 义，对 于 传 感 器 等 其 他 采 用

Ｋｒｅｔｓｃｈｍａｎｎ型激发ＳＰＲ膜系结构的、特别是利用

ＳＰＲ场增强效应的ＳＰＲ技术具有重要的指导意义

及参考价值。

本文采用分层介质的ｐ偏振光的特性矩阵法对

ＰＳＰＲＮ所采用的Ｋｒｅｔｓｃｈｍａｎｎ型激发ＳＰＲ膜系结

构进行优化设计，分别就文献［９］提出的单膜层

（Ａｇ），双膜层（Ａｇ／ＡｇＯ狓）以及三膜层（Ａｇ／ＳｉＯ２／

ＡｇＯ狓）的膜系结构进行计算优化，获取最大的电场

强度透射系数以得到最佳的膜系结构。

２　特性矩阵法

Ｋｒｅｔｓｃｈｍａｎｎ型膜系结构激发ＳＰＲ过程实际

上就是ｐ偏振光在多层介质中的传播过程，为此可

以通过采用菲涅耳公式或者分层介质的特性矩阵法

来计算多层介质膜系结构的反射率、透射率、电场强

度反射系数及透射系数来分析ＳＰＲ特性
［１０～１４］。本

文采用的是分层介质的特性矩阵法［１５］。

犖＋１层介质结构，包括一层衬底、犖－１层膜

层及一层光出射介质

狀０狘狀１ 犱（ ）１ 狘狀２ 犱（ ）２ 狘…狘狀犼（犱犼）狘…×

狘狀犖－１ 犱犖－（ ）１ 狘狀犖，

式中狀犼为第犼层介质的折射率（犼＝０～犖），犱犼 为第

犼层膜的厚度（犼＝１～犖－１）。

第犼层膜的特性矩阵为

犕犼 ＝
ｃｏｓδ犼 －ｉｓｉｎδ犼／η犼

－ｉη犼ｓｉｎδ犼 ｃｏｓδ

烄

烆

烌

烎犼

， （１）

式中δ犼 ＝ （２π／λ）狀犼犱犼ｃｏｓθ犼，为膜层的相位厚度，

η犼 ＝ｃｏｓθ犼／狀犼，θ犼 为各层介质中的折射角（犼＝

１～犖），θ０ 为入射角。

则犖－１层膜层的总特性矩阵为

犕 ＝犕１犕２…犕犖－１ ＝
犪１１ 犪１２

犪２１ 犪
［ ］

２２

， （２）

令

犿１ ＝犪１１＋犪１２η犖，　犿２ ＝犪２１＋犪２２η犖， （３）

得电场强度反射系数

狉＝ （犿１η０－犿２）／（犿１η０＋犿２）， （４）

反射率

犚＝ 狉 ２
＝狘（犿１η０－犿２）／（犿１η０＋犿２）狘

２，

（５）

磁场强度透射系数

狋Ｈ ＝狘２η０／犿１η０＋犿２狘． （６）

由文献［１６］可得电场强度透射系数

狋Ｅ ＝狘狋Ｈ狀０／狀犖狘． （７）

透射率

犜＝ 狋Ｈ
２Ｒｅ（η犖）／η０ ＝

狋Ｅ
２Ｒｅ狀犖ｃｏｓθ犖／（狀０ｃｏｓθ０）． （８）

　　ＰＳＰＲＮ 技术利用的是ＳＰＲ对倏逝场的场增

强，它不同于一般的ＳＰＲ技术，如传感器技术，采用

的是衰减全反射的方法。而ＳＰＲ共振场是一个倏

逝场，膜系结构的透射率犜为０，因此后面只需讨论

反射率犚及电场强度透射系数狋Ｅ。

３　膜系结构优化设计

文献［９］提出的膜系结构示意图如图１所示。

膜系结构优化设计采用的光波波长为５１４．５ｎｍ。

对于指定光波长和材料的膜系结构，只有入射角及

膜层厚度对电场强度透射系数有影响，因此优化设

计主要是对膜层厚度（包括Ａｇ膜厚度犱Ａｇ，ＳｉＯ２ 膜

厚度犱ＳｉＯ
２
和ＡｇＯ狓 膜厚度犱ＡｇＯ狓

）及入射角（θ０）进行

优化。优化设计过程：采用特性矩阵法计算狋Ｅ，得到

计算范围内的最大透射系数狋Ｅｍａｘ，膜系结构的最优

解（各膜层厚度），及狋Ｅｍａｘ对应的入射角θＥｍａｘ和反射

率犚；其次分析该膜系结构的犚（θ０），获得反射率最

小值犚ｍｉｎ及犚ｍｉｎ对应的入射角θｉＲ和狋Ｅ；最后分析

图１ ＳＰＲ膜系结构示意图。（ａ）单膜层，

（ｂ）双膜层，（ｃ）三膜层

Ｆｉｇ．１ ＳｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆＳＰＲｆｉｌｍｓｔｒｕｃｔｕｒｅ．

（ａ）ｓｉｎｇｌｅｆｉｌｍ，（ｂ）ｔｗｏｆｉｌｍ，（ｃ）ｔｈｒｅｅｆｉｌｍ

５６１２
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狋Ｅ 的各个影响因素，主要是通过狋Ｅ 灰度图，一定膜

系结构的狋Ｅ（θ０）及其最大透射系数狋ｍ，狋ｍ 对应的入

射角θｉＥ和犚的对比分析。

膜系结构优化设计首先是选择衬底材料。为了

使入射光在棱镜内具有较大的波矢量，增大波矢量匹

配的角度调节范围，衬底材料选择折射率为１．７６８的

ＺＦ６玻璃棱镜。光出射介质为空气，折射率为１。衬

底材料与空气的临界全反射入射角为θｃ＝３４．４°。

３．１　单膜层

单膜层结构表示棱镜／金属／空气的三层介质结

构。Ａｕ膜、Ａｇ膜、Ａｌ膜和Ｃｕ膜是在表面等离子

体共振中得到应用的金属薄膜，其中Ａｕ膜和Ａｇ膜

是最常用的。由于Ａｇ膜具有很高的反射率及共振

时具有较大的场增强效应［９］，因此对于ＰＳＰＲＮ方

法而言，它是最佳的金属膜层材料。计算时 Ａｇ膜

的折射率采用实验室测量数据，在波长为５１４．５ｎｍ

时其折射率为狀Ａｇ＝０．１４４＋２．９９３ｉ。

计算狋Ｅ（θ０，犱Ａｇ），得到狋Ｅｍａｘ＝８．５１６３，单膜层结

构的最优解是犱Ａｇ＝４６ｎｍ，对应θＥｍａｘ＝３６．９°，

Ｒ＝０．０２２。计算犚（θ０），得到犚ｍｉｎ＝０．００１１，对应

θｉＲ＝３７°，狋Ｅ＝８．２５９３。犱Ａｇ对狋Ｅ 的影响如图２所示，

随着犱Ａｇ的增大，狋ｍ 接近０，但θｉＥ几乎不随犱Ａｇ变化，

计算时可将犱Ａｇ的范围设为０～１００ｎｍ。

图２ 不同Ａｇ膜厚度的单膜层膜系结构的透射系数曲线

Ｆｉｇ．２ ＴｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｃｕｒｖｅｓｆｏｒｓｉｎｇｌｅＡｇｆｉｌｍ

ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓ

３．２　双膜层

双膜层结构表示棱镜／金属／记录层／空气的４

层介质结构。其中金属膜仍选用 Ａｇ，记录层选择

ＡｇＯ狓，它在波长５１４．５ｎｍ时实验室测得的折射率

为狀ＡｇＯ狓＝２．３７８＋０．０８７ｉ。计算狋Ｅ（θ０，犱Ａｇ，犱ＡｇＯ狓），

其中０≤犱Ａｇ≤１００ｎｍ，０≤犱ＡｇＯ狓≤２００ｎｍ。结果发

现狋Ｅｍａｘ对应的最优解是单膜层结构的最优解，因此

有必要先分析犱ＡｇＯ狓 对狋Ｅ 的影响。图３为犱Ａｇ＝

４０ｎｍ时，犱ＡｇＯ狓，θ０ 与狋Ｅ 的灰度关系图。由图可见，

随着犱ＡｇＯ狓的增加，狋Ｅ 呈“周期性变化”，只是每个周

期内的狋Ｅｍａｘ随犱ＡｇＯ狓的增加而减小，并且第一个周期

是不完整的。后面将第一周期与其他周期分开讨

论，并主要讨论第一周期的变化规律。

图３ 双膜层结构的透射系数关于ＡｇＯ狓 厚度

及入射角度的灰度图

Ｆｉｇ．３ Ｇｒａｙｓｃａｌｅｏｆｔｈｅｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｔｗｏ

ｆｉｌｍｓｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｎｔｈｅｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆＡｇＯ狓ｆｉｌｍａｎｄ

ｔｈｅｉｎｃｉｄｅｎｔａｎｇｌｅ

　　在第一周期，假定 ０≤犱ＡｇＯ狓 ≤５０ｎｍ，犱Ａｇ＝

４０ｎｍ，计算狋Ｅ（θ０）。如图４所示，狋ｍ 是随着犱ＡｇＯ狓增

加而减小的，θｉＥ却增大；当犱ＡｇＯ狓超过２５ｎｍ时狋ｍ 接

近１，ＳＰＲ已没有增强效果了，可见ＡｇＯ狓 的加入对

倏逝场起着衰减的作用，其厚度越小越好。对于其

他周期如图３所示，在一个周期内，犱ＡｇＯ狓对狋ｍ 的影

响是先增后减的；当犱ＡｇＯ狓增加且狋ｍ 也增大时，对应

θｉＥ＝θｃ；当狋ｍ 到达周期内的最大值后，犱ＡｇＯ狓对狋ｍ 及

θｉＥ的影响就如第一周期了。

图４ 不同ＡｇＯ狓 厚度时电场强度透射系数与

入射角度关系曲线图

Ｆｉｇ．４ Ｃｕｒｖｅｓｏｆｔｈｅｒｅｌａｔｉｏｎｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄ

ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔａｎｄｔｈｅｉｎｃｉｄｅｎｔ

ａｎｇｌｅｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｈｉｃｋｎｅｓｓｅｓｏｆＡｇＯ狓

　　ＡｇＯ狓 厚度影响着最佳犱Ａｇ。计算结果如

图５（ａ）所示，在第一个周期内，最佳犱Ａｇ随着犱ＡｇＯ狓
的增加而减小，且θｉＥ也随之增大；当犱ＡｇＯ狓 大于

１４ｎｍ，最佳犱Ａｇ将小于３６ｎｍ，其场增强不如光吸
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收，Ａｇ膜对电场强度起了衰减作用，表面等离子体

共振已没有实际意义。ＡｇＯ狓 对最佳犱Ａｇ会产生比

较大的影响主要是因为ＡｇＯ狓 是吸收介质。而非吸

收介质，对最佳 犱Ａｇ影响较小，如 ＳｉＯ２（在波长

５１４．５ｎｍ时实验室所测得的折射率为 狀ＳｉＯ
２
＝

１．４６４），它对最佳犱Ａｇ及θｉＥ影响不大，如图５（ｂ）所

示，在０～１６ｎｍ范围内最佳犱Ａｇ只变化了０．５ｎｍ，

θｉＥ只变化了４°，并且如图５（ｃ）所示狋ｍ 的衰减也较

ＡｇＯ狓 弱。因此记录层应选择折射系数与吸收系数

尽可能小的材料。

图５ （ａ）最佳Ａｇ厚度及θｉＥ关于ＡｇＯ狓 厚度的变化曲线；（ｂ）最佳Ａｇ厚度及θｉＥ关于ＳｉＯ２ 厚度的变化曲线；

（ｃ）ＡｇＯ狓 及ＳｉＯ２ 厚度对狋ｍ 的影响

Ｆｉｇ．５ （ａ）ＣｕｒｖｅｓｆｏｒｔｈｅｏｐｔｉｍａｌＡｇｔｈｉｃｋｎｅｓｓａｎｄθｉＥｄｅｐｅｎｄｅｎｔｏｎＡｇＯ狓ｔｈｉｃｋｎｅｓｓ；（ｂ）ｃｕｒｖｅｓｆｏｒｔｈｅｏｐｔｉｍａｌＡｇ

ｔｈｉｃｋｎｅｓｓａｎｄθｉＥｄｅｐｅｎｄｅｎｔｏｎＳｉＯ２ｔｈｉｃｋｎｅｓｓ；（ｃ）ｅｆｆｅｃｔｓｏｆｔｈｅｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆＡｇＯ狓ａｎｄＳｉＯ２ｏｎ狋ｍ

　　ＡｇＯ狓 膜对倏逝场起着衰减的作用并影响着最

佳犱Ａｇ，而本实验室制备最小犱ＡｇＯ狓为１０ｎｍ。再次

计算狋Ｅ 得到第一周期内狋Ｅｍａｘ＝４．９，最优解是犱Ａｇ＝

４０ｎｍ，犱ＡｇＯ狓＝１０ｎｍ，对应θＥｍａｘ＝４１°，犚＝０．０１。而

犚ｍｉｎ＝９．１×１０
－４，对应θｉＲ＝４１．８°，狋Ｅ＝４．６７。

前面讨论的是 ＡｇＯ狓 为薄膜层的情况，随着

犱ＡｇＯ狓的增加，狋Ｅ 将产生周期性变化，如图４所示。

除第一个周期外，其他周期内θＥｍａｘ都等于θｃ。经计

算，当犱ＡｇＯ狓超过５０ｎｍ时，对应的双膜层膜系结构

的最优解是犱Ａｇ＝２４ｎｍ，犱ＡｇＯ狓＝９５ｎｍ，狋Ｅｍａｘ＝５，如

图６所示。此时犚ｍｉｎ对应的θｉＲ＝θｃ。

图６ 不同Ａｇ膜厚度时ＡｇＯ狓 厚度与

透射系数的关系曲线图

Ｆｉｇ．６ Ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｎ

ＡｇＯ狓ｔｈｉｃｋｎｅｓｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆＡｇｆｉｌｍ

　　综合上述分析，双膜层结构的最优解为犱Ａｇ＝

２４ｎｍ，犱ＡｇＯ狓＝９５ｎｍ，其狋ｍ 大小与犱ＡｇＯ狓＝１０ｎｍ时

的狋Ｅｍａｘ相近。如果犱ＡｇＯ狓可以小于１０ｎｍ时，那么如

图５（ｃ）所示，双膜层结构的最优解，即为犱ＡｇＯ狓最小

时加其对应的最佳犱Ａｇ的膜系结构。

３．３　三膜层

三膜层结构表示棱镜／金属／介质层／记录层／空

气的５层介质结构。其中金属膜及记录层材料不

变，介质层选用光热性质较稳定的 ＳｉＯ２。计算

狋Ｅ（θ０，犱Ａｇ，犱ＳｉＯ２，犱ＡｇＯ狓），其中０≤犱Ａｇ≤１００ｎｍ，０≤

犱ＳｉＯ
２
≤２００ｎｍ，０≤犱ＡｇＯ狓 ≤２００ｎｍ。结果表明，

狋Ｅｍａｘ＝１０．６５，最优解是犱Ａｇ＝４６ｎｍ，犱ＳｉＯ２＝１９６ｎｍ，

犱ＡｇＯ狓＝０，对应θＥｍａｘ＝θｃ，这是个双膜层结构。利用

本实验室制备膜层厚度的限制１０ｎｍ，再次计算得

到狋Ｅｍａｘ＝１０．０５，最优解是犱Ａｇ＝４４ｎｍ，犱ＳｉＯ２ ＝

１８０ｎｍ，犱ＡｇＯ狓＝１０ｎｍ，对应θＥｍａｘ＝θｃ，此时犚ｍｉｎ对

应的θｉＲ也等于θｃ。

下面来分析ＳｉＯ２ 及ＡｇＯ狓 对狋Ｅ 的影响。由双

膜层结构分析可得，犱ＡｇＯ狓或犱ＳｉＯ２较大时狋ｍ 对应的

θＥｍａｘ＝θｃ；狋Ｅ 随着犱ＳｉＯ
２
及犱ＡｇＯ狓呈周期性变化，如图７

所示，图中犱Ａｇ都为４０ｎｍ。由图７（ａ），（ｂ）可得，当

确定一个膜层厚度时另一个膜层厚度对狋ｍ 及θｉＥ的

的影响与双膜层结构一样。

为了与单膜层和双膜层结构相比较，计算第一周

期内的狋Ｅ，并取实验室制备薄膜厚度限制１０ｎｍ。计

算得到狋Ｅｍａｘ＝３．９５，最优解是犱Ａｇ＝３８ｎｍ，犱ＳｉＯ２ ＝

１０ｎｍ，犱ＡｇＯ狓＝１０ｎｍ，对应θＥｍａｘ＝４４．４°，犚＝０．１１；此

时犚ｍｉｎ＝０．０７，对应的θｉＲ＝４５．７°，狋Ｅ＝３．７５。可见在

第一周期，膜层越多，狋Ｅｍａｘ越小，且对应θＥｍａｘ越大。
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图７ 三膜层结构的透射系数关于膜层厚度及入射角度的灰度图 （ａ）ＡｇＯ狓（犱ＳｉＯ
２
＝１０ｎｍ）；（ｂ）ＳｉＯ２（犱ＡｇＯ狓＝１０ｎｍ）

Ｆｉｇ．７ Ｇｒａｙｓｃａｌｅｏｆｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｔｈｒｅｅｆｉｌｍｓｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｎｔｈｉｃｋｎｅｓｓｏｆｆｉｌｍｓａｎｄｉｎｃｉｄｅｎｔａｎｇｌｅ．

（ａ）ＡｇＯ狓（犱ＳｉＯ
２
＝１０ｎｍ）；（ｂ）ＳｉＯ２（犱ＡｇＯ狓＝１０ｎｍ）

　　从前面三种膜系结构的优化设计的结果来看，不

论是单膜层、双膜层还是三膜层结构，对于固定膜系

结构，反射率最小及透射系数最大对应的入射角，除

了为临界全反射角时，其他情况下是不相等的，这与

文献［１６］的观点“如果反射率最小，则表面电场强度

达到最大值”是不相符的，且透射系数最大对应的入

射角要相对较小；透射系数会随着ＳｉＯ２ 及ＡｇＯ狓 的

厚度呈周期性变化，且除第一周期外其他周期内的最

大透射系数对应的入射角为临界全反射角。优化设

计获得的膜系结构对应的透射系数曲线如图８所示。

图８ 优化膜系结构的透射系数曲线图

Ｆｉｇ．８ Ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｃｕｒｖｅｓｆｏｒｏｐｔｉｍｕｍ

ｆｉｌｍｓｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ

上述的优化设计结果有待于采用文献［１７］提出

的基于原子力显微镜（ＡＦＭ）的ＰＳＰＲＮ光刻系统进

行实验检测。

４　结　　论

结合上述计算分析及讨论得出膜系优化设计的

结果表明：当膜层厚度均较小时，膜系结构最优解随

着膜层的增多，最大透射系数会减小，对应的入射角

会增大，最优的是单膜层膜结构，在波长５１４．５ｎｍ，

最佳Ａｇ膜厚度是４６ｎｍ。对于双膜层结构，其最

优解是Ａｇ膜层厚２４ｎｍ，ＡｇＯ狓 膜层厚９５ｎｍ，且

由于ＡｇＯ狓 膜层较厚不容易被刻穿，因此这个膜系

结构相比单膜层膜结构要更稳定，只不过这个结构

的最大透射系数不是很大。三膜层膜系结构的最优

解是Ａｇ膜层的厚度为４４ｎｍ，ＳｉＯ２ 膜层的厚度为

１８０ｎｍ，ＡｇＯ狓 膜层厚度为１０ｎｍ，此三膜层膜系结

构的最大透射系数是最大的，膜层稳定性也较好，只

是透射系数曲线的半峰全宽太小，不利于实验现象

的观察。计算结果也表明：对于双膜层和三膜层膜

系结构，随着非金属膜层的增厚，膜系结构的透射系

数呈“周期性变化”，并且每个周期内的最大透射系

数对应的入射角都为临界全反射角。
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