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摘要　比较了基于光激发Ｇ光抑制(SPIN)和受激辐射损耗(STED)的两种双光束超分辨数据写入技术的机理,为基

于STED的超分辨数据写入技术建立了动态物理模型,研究其光致聚合过程中的工作机制,并模拟了基于SPIN和

STED的双光束超分辨数据写入技术在记录点尺寸和分辨率方面的差异.结果表明:基于STED的双光束超分辨

数据写入技术具有无需抑制剂、原理简单的优势,但其需要第二束辅助光的强度较大且对聚合作用的抑制效率低,

在多点写入情况下点的尺寸变大,记录均匀性变差.基于SPIN的双光束超分辨数据写入技术所需能量小,多点记

录时引发剂分子消耗将抵消抑制剂分子消耗带来的影响,整体均匀性和稳定性好.因此基于SPIN的双光束超分

辨数据写入技术在超高密度存储领域应用前景更好.
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Abstract　TwomechanismsofrealizingdualＧbeamsuperＧresolutionopticalrecordingarecomparedinthispaper敭
OneissuperＧresolutionphotoinductionＧinhibitednanolithography SPIN  andtheotherisstimulatedemission
depletion STED 敭WeestablishadynamicphysicalmodelofSTEDＧbaseddualＧbeamsuperＧresolutionoptical
recordingtechnologyandstudyitsmechanisminthephotoＧpolymerizationprocess敭Thedifferencesindotsizeand
resolutionbetweenSPINＧbasedandSTEDＧbaseddualＧbeam superＧresolutionopticalrecordingtechnologiesare
simulated敭TheresultsshowthattheSTEDＧbaseddualＧbeamsuperＧresolutionopticalrecordingtechnologyhasthe
advantagesofnoinhibitorandsimpleprinciple however itneedshigherdualＧbeamintensityandhaslower
inhibitionefficiencyofpolymerization敭Inaddition therecordinguniformitybecomesmoreunsatisfactoryandthe
dotsizeincreasesinthemultiＧpointrecordingscenario敭Onthecontrary theSPINＧbaseddualＧbeamsuperＧresolution
opticalrecordingtechnologyrequiresmuchlowerdualＧbeamintensity andtheinitiatormoleculeconsumptionwill
cancelouttheeffectoftheinhibitormoleculeconsumption leadingtogreatuniformityandstabilityundermultiＧ
pointrecording敭Therefore theSPINＧbaseddualＧbeamsuperＧresolutionopticalrecordingtechnologyhasbetter
prospectinthefieldofultraＧhighdensityopticaldatastorage敭
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１　引　　言

数据是大数据产业的基本价值.近年来,随着

大数据、人工智能技术的快速发展,电子数据呈指数

级数增长,如何实现数据高效节能、安全稳定的存储

成为日益严峻的问题.据２０１８年国际数据中心

(IDC)研究报告显示,到２０２５年全球电子数据总量将

达到１７５ZB(１ZB＝１０３EB＝１０６PB＝１０１２GB)[１Ｇ２].
大数据中心拥有PB甚至EB量级的数据计算和存

储能力,是未来大数据发展的关键.现有的数据存

储设备面临以下三方面的挑战:１)存储密度低,成本

高;２)大数据存储能耗大;３)数据存储寿命短,迁移

维护成本高,难以适应长期保存大数据的需求.
自１９８０年第一张光盘(CD)诞生以来,光存储

技术以其存储寿命长、能耗低的优点广受关注.然

而,光存储数据密度受到经典光学衍射极限的限制,
目前单张商品化光盘的容量远远比不上硬盘,光存

储市场占有率已大为缩减.因此,国内外学者开展

了多种高密度及超高密度光存储技术的研究,如多

层光盘[３Ｇ４]、全息光盘[５Ｇ６]、多阶存储及多维存储[７Ｇ９].

２０１３年,Gan等[１０]利用双光束超分辨技术突破了聚

合物中光学加工的经典衍射极限,得到了迄今为止

最小的加工特征尺寸.该技术提出了双光束超分辨

数据写入技术,打破了远场光学衍射极限对光斑尺

寸的限制,有望实现单张光盘PB量级超高密度光

写入,在大数据时代实用意义巨大.２０１５年 Li
等[１１]将双光束超分辨数据写入技术与多焦点阵列

结合,可实现多层数据并行读写,单张光盘容量提升

至３０TB的同时,数据读写速率可达Gbit/s,克服

了超高密度写入中读写速率低的缺点.双光束超分

辨数据写入技术满足大容量、高速度、绿色环保等方

面的要求,为未来大数据发展提供了一种具有可持

续性发展潜力的解决方案.
双光束超分辨数据写入技术主要利用光与材料

的非线性相互作用,仅在光焦点中心极小的范围内

发生光物理、光化学反应,最终实现记录点超越经典

衍射极限的数据写入.通常需要一束高斯型激发光

来引发光反应,另一束特殊的抑制光,比如“甜甜圈”
型光束,来阻止光反应,从而实现压缩记录点尺寸的

目的[１２].目前双光束超分辨数据写入技术主要分

为基于超分辨光激发Ｇ光抑制(SPIN)的双光束超分

辨数据写入技术和基于受激辐射损耗(STED)的双

光束超分辨数据写入技术.
本文分别介绍这两种双光束超分辨数据写入技

术的作用机制并进行比较,在文献[１３]的基础上,建
立了基于STED的双光束超分辨数据写入技术的

动态物理模型,应用数值模拟分析两种写入技术在

单个记录点尺寸、多点分辨率等方面的作用效果.
最后,对两种双光束超分辨数据写入技术的效果进

行评估,为实际应用提供理论依据.

２　物理模型

基于SPIN的双光束超分辨数据写入物理化学

反应机制如下.光引发剂分子在激发光的作用下,
从基态S０ 跃迁到激发态Sn(n 表示激发态能级),产
生引发剂初级自由基,初级自由基与单体反应生成

链自由基,链自由基不断生长,最终形成联结强度高

的聚合物.聚合反应是不可逆的过程,并且物质聚

合之后会导致局部折射率等性质的改变,这些改变

可以用作数据读取时的“０”或“１”信号.光抑制剂在

抑制光照射下产生抑制剂自由基,该自由基可以与

前述光引发剂自由基反应使其失去活性进而不能参

与聚合反应,通过抑制聚合反应使得最终记录点的

特征尺寸缩小.此外,聚合反应的光化学、光物理过

程还涉及到聚合过程中链自由基以成比例或不成比

例的方式相互接触终止聚合、自由基传播以及抑制

剂 自 由 基 与 单 体 反 应 促 进 光 致 聚 合 等 物 理 过

程[１４Ｇ１５].基于SPIN的双光束超分辨数据写入技术

的反应机制如图１(a)所示.
基于STED的双光束超分辨数据写入物理化

学反应机制如图１(b)所示.在激发光的作用下,引
发剂分子从基态S０ 跃迁到中间态上能级S∗１ ,到达

S∗１ 的粒子随后振动弛豫到中间态下能级S１,此时

粒子既可以发荧光释放能量回到基态,又可以通过

系间窜跃到达三重态T１,从T１ 产生的自由基分子

与单体发生聚合反应.在第二束损耗光的作用下,
粒子受激辐射从S１ 跃迁到S∗０ ,与通过荧光辐射跃

迁和系间窜跃的粒子竞争,增大损耗光光强,从而可

以减少通过系间窜跃到达 T１ 的粒子,使得最终聚

合浓度降低,记录点尺寸被压缩[１６Ｇ１８].需要说明的
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是,依据材料的不同,损耗光也可能使得中间态和三

重态的粒子产生激发态吸收,从中间态到达激发态,
然后立即无辐射跃迁至基态S０[１９],但这种概率一般

很小.本文仿真时仅讨论受激辐射损耗占主导作用

时的情形,即所谓的基于STED的双光束超分辨数

据写入技术,忽略激发态吸收过程.

图１ 两种双光束超分辨数据写入技术的原理.(a)基于SPIN;(b)基于STED
Fig．１ MechanismsoftwodualＧbeamsuperＧresolutionopticalrecordingtechnologies敭 a SPINＧbased  b STEDＧbased

　　由图１(b)可知,基于STED的双光束超分辨数

据写入技术中,各能级粒子数概率的微分方程组

如下:

dP０

dt ＝－σEIE(P０－P３)＋τ２P２＋τn１P１,(１)

dP１

dt ＝－τn１P１＋τ１P２＋σDID(P２－P１),(２)

dP２

dt ＝τn２P３－σDID(P２－P１)－　　

　P２(τ１＋τ２＋τn２)－kISCP２, (３)

dP３

dt ＝－τn２P３＋σEIE(P０－P３), (４)

dP４

dt ＝kISCP２－τn４P４－kdP４, (５)

dP５

dt ＝kdP４－kiP５M, (６)

dP６

dt ＝(kiP５－kpP６)M, (７)

dM
dt ＝－(kpP６＋kiP５)M, (８)

式中:P０ 是基态下能级的引发剂浓度;P１ 是基态上

能级的引发剂浓度;P２ 是中间态下能级的引发剂浓

度;P３ 是中间态上能级的引发剂浓度;P４ 是三重态

的引发剂浓度;P５ 是引发剂自由基浓度;P６ 是链自

由基浓度;M 是单体浓度;σE 是激发光受激吸收截

面;σD 是损耗光受激辐射截面;τ１ 是S１ 到S∗０ 的辐

射跃迁速率;τ２ 是S１ 到S０ 的辐射跃迁速率;τn１ 是

S∗０ 到S０ 的非辐射跃迁常数;τn２ 是S∗１ 到S１ 的非

辐射跃迁常数;τn３ 是S１ 到S０ 的非辐射跃迁常数;

τn４ 是T１ 到S０ 的非辐射跃迁常数;ki 是引发剂自

由基与单体反应速率;kd 是从T１ 能级产生引发剂

自由基的速率;kISC是系间窜跃常数;kp 是链自由基

动力学扩散常数.
基于SPIN和STED的两种双光束超分辨数据

写入技术,其机制存在本质性不同.基于SPIN的

双光束超分辨数据写入技术是通过加入新的抑制剂

分子,消耗引发剂自由基,从而抑制聚合作用,但同

时抑制剂自由基也会与单体反应,反过来促进聚合

反应,故选取合适的抑制剂是关键,抑制剂的聚合反

应常数(用ri 表示)越小,记录点尺寸越小,点分辨

率越高[１３].而基于STED的双光束超分辨数据写

入技术不需要使用抑制剂,通过受激辐射损耗使经

由系间窜跃的粒子减少,导致聚合反应速率降低,所
以理论上只要损耗光的功率足够大,使得到达中间

态的粒子几乎全部由受激辐射损耗回到基态,仅少

数通过系间窜跃到达三重态的粒子参与数据写入过

程,即基于STED的双光束超分辨数据写入技术的

记录点尺寸理论上也可以趋近于０.
需要说明的是,(１)~(８)式描述的是单光子吸

收模式下基于STED的双光束超分辨数据写入过

０７２１００１Ｇ３
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程,对(１)式和(４)式中与激发光有关的参数作相应

修改,即可推广为双光子吸收模式下基于STED的

双光束超分辨数据写入过程.

３　仿真结果与分析

为了计算不同记录光、损耗光功率及曝光时间

下基于STED的双光束超分辨数据写入记录点尺

寸及分辨率,首先将材料的被照射面划分成 N×N
的网格,再根据微分方程组(１)~(８)式逐步计算曝

光时间内每一个网格的单体转换率,最后模拟纳米

光刻显影过程,将低于设定阈值的网格赋值为０,计
算聚合浓度大于阈值的区域即记录点的尺寸.其他

条件都相同时,设定的阈值越高,得到的记录点尺寸

越小,考虑到聚合物具有渗流特性,阈值应设定为系

统的渗流临界值[２０].为了便于分析比较两种超分

辨光写入技术,仿真时采用相同的聚合阈值０．３,同
时选用连续光模拟单光子吸收的情况[２１].

基于STED的双光束超分辨数据写入仿真中,
所用光引发剂材料为７Ｇ二乙基氨基Ｇ３Ｇ噻吩甲酰基

香豆 素 (DETC),溶 于 季 戊 四 醇 四 丙 烯 酸 酯

(PETTA)单体.DETC是目前经实验证明最有可

能应用于基于STED的双光束超分辨数据写入的

材料[２２],初始质量分数为０．２５％.基于STED的双

光束超分辨数据写入技术中S１ 上粒子寿命通常为

０．１~４ns[２３],仿真时选择４ns计算τ１ 和τ２.对于

DETC,从S∗１ 振动弛豫到S１ 的时间测量为１３．８ps,
系间窜跃时间为９９ps.查询得到激发光为３７５nm
时 DETC 的 十 进 制 摩 尔 消 光 系 数 ελ＝３７５nm ＝
７６００Lmol－１cm－１,根据十进制摩尔消光系数与

吸收截面的关系可得其单光子吸收截面σE,λ＝３７５nm＝
２．９×１０－１７cm２.当损耗光波长为５３２nm时其受激

发射截面由 FutchbauerＧLandenburg方程计算得

到,σD,λ＝５３２nm＝７．０×１０－１６cm２[１８Ｇ１９,２３Ｇ２６].为了便于

比较基于SPIN与STED的双光束超分辨数据写入

技术的差异,除上述数据外,其余用于描述聚合物自

由基特性的参数(如ki,kd,kp)均与文献[１３]设置一

致.最终得到记录点尺寸随损耗光功率的变化趋势

如图２所示.
图２(a)模拟了单光子吸收模式下,基于STED

的双光束超分辨数据写入技术中记录点尺寸随损耗

光功率变化的曲线,记录光波长为３７５nm,功率为

１μW,损耗光波长为５３２nm,曝光时间为０．３５s.
图２(c)是对应的不同损耗光功率下单体的转换率,

模拟被照射面积为２μm×２μm,所用记录光功率

与图２(a)一致.可以看出,关闭损耗光(０mW)时,
初始记录点尺寸为７１４nm.当加入１mW 的损耗

光后,记录点尺寸被压缩至４２２nm;当损耗光继续

增大,记录点呈现减小的趋势,但下降速率逐渐平

缓;损耗光达到１０mW 时,记录点尺寸仅３５nm.
随着损耗光的增加,记录点呈现继续减小的趋势.
这与前文基于STED的双光束超分辨数据写入技

术可以将记录点减小至趋近于０的理论分析结果相

符.此外,在基于STED的双光束超分辨数据写入

技术中,记录材料的S１ 能级寿命短,受激辐射需要

与荧光和系间窜跃物理过程竞争,所以需要的记录

光和损耗光功率都较大.针对本文仿真使用的

DETC材料,模拟结果发现记录光功率需μW 量级

而损耗光功率需达到mW量级.

　　图２(b)所示的单光子吸收模式下,基于SPIN
的双光束超分辨数据写入技术中,加入抑制光后,初
始阶段随着抑制光功率的增加,记录点尺寸的下降

速率比基于STED的双光束超分辨数据写入技术

快,抑制聚合作用的效果显著,其中记录光波长为

４８８nm,功率为３００nW,抑制光波长为３７５nm,曝
光时间为０．７s[１３].抑制剂聚合反应常数ri与引发

剂聚合反应常数ki的比值不同时,随抑制光功率的

增加,记录点尺寸变化趋势有所差异.ri/ki为０和

０．３６％时,记录点尺寸随抑制光功率增加而单调递

减,当这一比值上升至０．８％时,抑制光功率大于

１０μW后,抑制光对聚合过程起增强作用,最小可写

入点尺寸无法有效突破衍射极限,使基于SPIN的

双光束超分辨数据写入技术的光存储应用领域中单

张光盘的写入容量受到限制.
在光存储应用中,记录点的尺寸大小和记录点

之间的距离共同决定了单张光盘的写入容量.通过

以上分析发现,基于STED的双光束超分辨数据写

入技术和基于SPIN的超分辨数据写入技术都具有

突破衍射极限的数据写入能力,但是两者相邻记录

点的点分辨率随抑制光功率的变化情况仍然未知,
所以模拟仿真不同抑制光功率下两种技术中相邻点

的点分辨率.点分辨率定义为两个记录点的最小可

解距离,仿真时两点叠加区域的聚合浓度等于阈值

时(本文为０．３)刚好能分辨两点,此时两点间距离即

为点分辨率.最终仿真结果如图３所示,选择参数

与图２(a)、(b)一致,图３(b)对应图２(b)中ri/ki＝
０．３６％的曲线.
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图２ 单光子吸收模式下记录点尺寸及单体转换率随损耗光或抑制光功率的变化.(a)基于STED的双光束超分辨数据写

入技术中记录点尺寸随损耗光功率的变化;(b)基于SPIN的双光束超分辨数据写入技术中记录点尺寸随抑制光功率

　　　　　　　　的变化;(c)基于STED的双光束超分辨数据写入技术不同损耗光功率下的单体转换率

Fig．２Dotsizeandmonomerconversionrateversusdepletionorinhibitionbeampowerundersinglephotonabsorption
mode敭 a Dotsizeversusdepletionbeam powerinSTEDＧbaseddualＧbeamsuperＧresolutionopticalrecording
technology  b dotsizeversusdepletionbeampowerinSPINＧbaseddualＧbeamsuperＧresolutionopticalrecording 

 c monomerconversionratesunderaseriesofdepletionbeampowersinSTEDＧbaseddualＧbeamsuperＧresolution
　　　　　　　　　　　　　　　　　opticalrecordingtechnology

图３ 单光子吸收模式下点分辨率随损耗光或抑制光功率的变化.(a)基于STED的双光束超分辨数据写入技术;
(b)基于SPIN的双光束超分辨数据写入技术

Fig．３Dotresolutionasafunctionofthedepletionorinhibitionbeam powerundersinglephotonabsorption mode敭

 a STEDＧbaseddualＧbeamsuperＧresolutionopticalrecordingtechnology  b SPINＧbaseddualＧbeamsuperＧresolution
　　　　　　　　　　　　　　　　opticalrecordingtechnology

　　由图３(a)可知,在单光子吸收模式下,基于

STED的双光束超分辨数据写入技术中记录点分辨

率与点尺寸的变化速率基本一致,刚加入１mW 损

耗光时,记录点分辨率得到明显提升.随着损耗光
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功率继续增大,点分辨率提升速度变缓,损耗光功率

达到１０mW 时,虽然点分辨率从１０３５nm提升为

３８８nm,但对比图３(b)中基于SPIN的双光束超分

辨数据写入技术,抑制光功率低３个数量级,在

１０μW时即可实现点分辨率从初始１５８９nm提升至

４４８nm,显然,基于SPIN的双光束超分辨数据写入

技术点分辨率的提升效果更好.此外,可以通过选

择ri/ki值小的光刻胶避免图３(b)中出现的点分辨

率变差趋势.影响ri/ki 的因素不仅有材料类型,
还有曝光时间、光刻胶中物质浓度配比等,从另一方

面来说,基于STED的双光束超分辨数据写入技术

机理简单,对实际应用也不完全是优势,因为受激辐

射占主导地位的写入材料一旦确定,其性能难以更

改,这对找到各种性能都满足要求的STED材料提

出了挑战.
通过单光子吸收模式下单记录点写入尺寸和点

分辨率随抑制光功率的变化趋势可以看到,为了实

现相同的记录点尺寸并提升点分辨率,基于STED
的双光束超分辨数据写入技术需要高３个数量级的

损耗光功率,其抑制效率远低于基于SPIN的超分

辨数据写入技术.
不同于传统的利用激光在记录层上烧蚀小孔的

光写入过程,双光束超分辨数据写入技术利用激光

与引发剂、抑制剂的非线性作用等引发光致聚合过

程,从而存储信息.在光写入过程中,由于引发剂被

消耗,需要考虑多点写入对记录点的影响.故仿真

分析在单光子吸收、多点写入模式下,不同损耗光功

率时记录点尺寸的变化情况.
由图４(a)~(e)可知,加入损耗光后,利用基于

STED的双光束超分辨数据写入技术,记录点尺寸

和点分辨率比未加入损耗光时得到了一定提升,但
是相对于相应功率的单点情况,多点写入的分辨率

变差,记录点尺寸变大.从图４(e)可以看到,在单

光子吸收模式下多点记录过程中,最后写入的记录

点尺寸比初始记录点小,这是因为由于引发剂被消

耗,跃迁到三重态的粒子数减少,这导致生成自由基

的数量减少,从而使聚合效率下降,记录点尺寸缩

小.图４(j)中４个数字表示记录的顺序.

图４ 单光子吸收模式下不同损耗光或抑制光功率下写入４个记录点的单体转换率.(a)损耗光功率为０mW;(b)损耗光

功率为２mW;(c)损耗光功率为５mW;(d)损耗光功率为７mW;(e)损耗光功率为１０mW;(f)抑制光功率为

　　０μW;(g)抑制光功率为６μW;(h)抑制光功率为１２μW;(i)抑制光功率为２４μW;(j)抑制光功率为４２μW
Fig．４ Monomerconversionrateatdifferentdepletionorinhibitionbeampowerforfourdotsrecordingundersinglephoton

absorptionmode敭 a Thedepletionbeampoweris０mW  b thedepletionbeampoweris２mW  c thedepletion
beampoweris５mW  d thedepletionbeampoweris７mW  e thedepletionbeampoweris１０mW   f the
inhibitionbeampoweris０μW  g theinhibitionbeampoweris６μW  h theinhibitionbeampoweris１２μW 
　　　　　　　 i theinhibitionbeampoweris２４μW  j theinhibitionbeampoweris４２μW

　　在基于SPIN的双光束超分辨数据写入技术

中,多个信息点持续写入时,抑制剂分子和引发剂分

子都会被消耗,导致记录点的大小发生变化.抑制

剂分子消耗带来的作用使写入点的尺寸变大,引发

剂的消耗则使记录点尺寸变小.从仿真结果可以看

到,当写入４个记录点时,抑制剂分子消耗带来的影

响更大,导致记录点在顺序写入过程中出现“点越打

越大”的现象.在超分辨数据写入中,为了正确记录

并读出记录点,设置两点之间的最小距离时需要考

虑这一影响.
继续增加记录点的数量,如图５所示,分别模拟

基于STED和SPIN的双光束超分辨数据写入技术
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写入９个记录点时的情况,记录顺序由图５(j)中９
个数字标记.由仿真结果可知,在基于STED的双

光束超分辨数据写入技术中,虽然引发剂的消耗导

致第９个记录点尺寸小于第１个点,但是各点之间

相互影响较大,聚合浓度叠加导致点尺寸,特别是中

间第５个点的尺寸明显变大,记录点均匀性差.在

基于SPIN的超分辨数据写入技术中,记录点较多

时,抑制剂消耗带来的副作用会因为引发剂减少而

被抵消,整体均匀性和点尺寸稳定性都优于基于

STED的超分辨数据写入技术.

图５ 单光子吸收模式下不同损耗光或抑制光功率时写入９个记录点的单体转换率.(a)损耗光功率为０mW;(b)损耗光

功率为２mW;(c)损耗光功率为５mW;(d)损耗光功率为７mW;(e)损耗光功率为１０mW;(f)抑制光功率为

　　０μW;(g)抑制光功率为６μW;(h)抑制光功率为１２μW;(i)抑制光功率为２４μW;(j)抑制光功率为４２μW
Fig．５ Monomerconversionrateatdifferentinhibitionordepletionbeampowerforninedotsrecordingundersinglephoton

absorptionmode敭 a Thedepletionbeampoweris０mW  b thedepletionbeampoweris２mW  c thedepletion
beampoweris５mW  d thedepletionbeampoweris７mW  e thedepletionbeampoweris１０mW  f the
inhibitionbeampoweris０μW  g theinhibitionbeampoweris６μW  h theinhibitionbeampoweris１２μW 
　　　　　　　 i theinhibitionbeampoweris２４μW  j theinhibitionbeampoweris４２μW

　　分析单光子吸收、多点写入模式下基于STED
的双光束超分辨数据写入技术中信息点均匀性较差

的原因.图６(a)和图６(b)分别模拟了单光子吸收

模式下基于STED和SPIN的双光束超分辨数据写

入技术在单点写入时单体转换浓度的剖面图,所用

参数与图４和图５一致.为了便于比较两种双光束

超分辨数据写入技术的差异,模拟时考虑了自由基

的扩散效应[１３],因此在加入损耗光或抑制光后中心

处的聚合速率也会下降.在图６(b)中,对于基于

SPIN的超分辨数据写入技术,加入抑制光后聚合

反应被限制在写入光斑焦点周围较小区域内发

生,在此焦点区域外抑制作用明显,聚合速率快速

衰减,相邻点之间的叠加区域浓度低,故多点写入

时整体均匀性好.对于基于STED的双光束超分

辨数据写入技术,如图６(a)所示,观察有无损耗光

情形下单体转换浓度曲线的形状,可以看到损耗

光无法有力压缩数据写入点,对于尺寸的提升能

力有限,在光焦点附近区域,聚合速率衰减较慢,
单点写入时聚合浓度低于设定阈值的区域,多点

写入时叠加效应容易使有效写入面积变大,导致

点分辨率下降,信息点均匀性差,即基于STED的

双光束超分辨数据写入技术对周围点的抗干扰性

能较差.

　　双光子吸收过程可有效减少激发光的损耗,激
光焦点工作距离可以深入光刻胶内部引发光聚

合[２７],故也有采用６００~１０００nm飞秒激光作为激

发光进行超分辨光写入实验的文献报道.因此,进
一步模拟双光子吸收模式下两种双光束超分辨数据

存储写入情况,如图７所示.其中,基于SPIN的双

光束超分辨数据写入技术中所用材料的双光子吸收

截面按照３００GM(１GM＝１×１０－５０cm４sphoton－１)
进行计算,ri/ki＝０．３６％;激发光波长为８００nm,
重复频率为８０MHz,脉宽为１４０fs,激发光功率为

１７．５ mW;抑 制 光 波 长 为 ３７５nm,曝 光 时 间 为

６０ms.基于STED的双光束超分辨数据写入技术

中所用材料的双光子吸收截面仿真按照６００GM进

行计算,得到的结果与实验结果一致.激发光为波

长８１０nm、重复频率１００MHz、脉宽１００fs的脉冲

光,功率固定为１３．５mW;损耗光波长为５３２nm,曝
光时间为６ms[１８,２８];其余参数与单光子吸收模式一

致[１０].可以看出,双光子吸收模式下基于STED和

SPIN的双光束超分辨数据写入技术中,随着损耗
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图６ 单光子吸收模式下单点写入时单体转换浓度剖面图.(a)基于STED的双光束超分辨数据写入技术;
(b)基于SPIN的双光束超分辨数据写入技术

Fig．６Profilesofmonomerconversionrateforsingledotrecordingundersinglephotonabsorptionmode敭 a STEDＧbased
dualＧbeam superＧresolution opticalrecording technology  b SPINＧbased dualＧbeam superＧresolution optical
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　recordingtechnology

图７ 双光子吸收模式下记录点尺寸和点分辨率随损耗光或抑制光功率的变化.(a)基于STED的双光束

超分辨数据写入技术;(b)基于SPIN的双光束超分辨数据写入技术

Fig．７VariationsinrecordingdotsizeandresolutionwithdepletionorinhibitionbeampowerundertwoＧphotonabsorption
mode敭 a STEDＧbaseddualＧbeamsuperＧresolutionopticalrecordingtechnology  b SPINＧbaseddualＧbeamsuperＧ
　　　　　　　　　　　　　　　resolutionopticalrecordingtechnology

光或抑制光功率的增加,记录点尺寸和点分辨率变

化趋势和单光子吸收模式相似.

４　实验验证

Fischer等[２９]进行了基于STED原理的双光束

激光直写加工实验,本文利用其结果验证建立的模

型.图８中圆点是基于本文建立的模型得到的数值

仿真结果.仿真时所用激发光为波长８１０nm、重复

频率１００MHz、脉宽１００fs的脉冲光,功率固定为

１３．５mW;损耗光波长为５３２nm,曝光时间为６ms.
方点为同等条件下的实验结果.结果表明,基于

STED的双光束超分辨数据写入技术的数值仿真结
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图８ 双光子吸收模式下基于STED的双光束超分辨数据

写入实验与仿真结果对照

Fig．８Comparisonofexperimentandsimulationresults
obtainedbySTEDＧbaseddualＧbeamsuperＧresolution
opticalrecordingtechnology undertwoＧphoton
　　　　　　　absorptionmode

果与实验结果基本相符.
根据上述机理讨论与物理模型仿真,应用于超

分辨超高密度存储领域时,基于SPIN的双光束超

分辨数据写入技术比基于STED的双光束超分辨

数据写入技术更具优势,所以进行了基于SPIN的

双光束超分辨数据写入实验.采用波长８００nm、重
复频率８０MHz、脉宽１４０fs的脉冲光作为激发光,
波长３７５nm的连续激光作为抑制光,记录介质和

实验流程与文献[１３]一致,曝光时间为６０ms,引发

剂为２,５Ｇ二(对二甲氨基肉桂酰丁烯)环戊酮烯)
(BDCC),其双光子吸收截面为３００GM[１０].结果如

图９(a)所示,激光功率保持１７．５mW 不变;从左往

右抑制光功率保持不变,两点间距以１００nm间隔逐

渐缩小;从上至下两点间距固定,抑制光功率分别为

０,２,４,６,８,１０μW.剔除异常实验数据后将仿真与

实验结果对照绘制在图９(b)、(c)中.仿真时设置

的参数与实验一致,在双光子吸收模式下建立的模

型能够很好地预测给定初始条件下的记录点尺寸及

分辨率大小.

图９ 双光子吸收模式下基于SPIN的双光束超分辨数据写入实验结果与仿真结果对照.
(a)实验结果扫描电子显微镜图像;(b)记录点尺寸对照;(c)点分辨率对照

Fig．９ComparisonofexperimentandsimulationresultsofSPINＧbaseddualＧbeam superＧresolutionopticalrecording
technologyundertwoＧphotonabsorptionmode敭 a Scanningelectronmicroscopeimageoftherecordingdots 
　　　　　　　 b comparisonofrecordingdotsize  c comparisonofrecordingdotresolution
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５　结　　论

针对基于STED的双光束超分辨数据写入技

术建立动态物理模型,分析其动力学过程,仿真结果

与文献及实验对照基本吻合,验证了模型的准确性,
该模型可用于前期计算基于STED的双光束超分

辨写入介质材料的属性,并对不同参数设置的实验

结果进行预测、评估,这对基于STED的超分辨光

存储和光刻领域具有重要意义.研究还表明,基于

STED的双光束超分辨数据写入技术虽然具备无需

抑制剂的优势,有良好的大数据光写入应用前景,但
是,基于STED的超分辨数据写入技术为了实现同

等信息点的压缩,需要的损耗光功率比基于SPIN
的数据写入技术高三个数量级,且损耗光对聚合反

应速率的限制效果较差,故在多点写入情况下,基于

STED的双光束超分辨数据写入技术相邻点之间相

互影响,会导致点的尺寸变大且点记录的均匀性变

差,这在很大程度上限制了基于STED的超分辨数

据写入技术的应用.基于SPIN的超分辨数据写入

技术能够将聚合反应的区域有效压缩在光焦点较小

的范围内,在抑制光作用的范围内聚合速率迅速下

降,抑制聚合反应的效率高.在基于SPIN的双光

束超分辨数据写入多点记录过程中,抑制剂的消耗

导致抑制作用减弱,后记录的记录点尺寸变大,导致

分辨率降低,但是,随着记录点的增加,引发剂分子

的消耗作用将抵消抑制剂分子消耗带来的影响,多
点记录时整体的均匀性和稳定性都较好.因此,在
超分辨光存储领域相关应用中,基于SPIN的双光

束超分辨数据写入技术更具前景.

参 考 文 献

 １ 　GuM LiXP CaoYY敭Opticalstoragearrays a
perspectiveforfuturebigdatastorage J 敭Light 
Science&Applications ２０１４ ３ ５  e１７７敭

 ２ 　DavidR JohnG JohnR敭Thedigitizationoftheworld
fromedgetocore R OL 敭 ２０１８Ｇ１１Ｇ１９  ２０１９Ｇ０３Ｇ１１ 敭
https ∥www敭seagate敭com files wwwＧcontent ourＧ
story trends files idcＧseagateＧdataageＧwhitepaper敭pdf敭

 ３ 　RuanH BuCY敭Multilayeropticalstorageforbig
datacenter bypreＧlayeredscheme J 敭Proceedings
ofSPIE ２０１３ ８９１３ ８９１３０８敭

 ４ 　Ogasawara M TakahashiK Nakano M etal敭
SixteenＧlayerwriteoncediscwithaseparatedguide
layer J 敭JapaneseJournalofAppliedPhysics ２０１１ 
５０ ９S１  ０９MF０１敭

 ５ 　RuanH敭Recentadvancesinholographicdatastorage

 J 敭FrontiersofOptoelectronics ２０１４ ７ ４  ４５０Ｇ
４６６敭

 ６ 　Tan X D Hideyoshi H敭Collinear holographic
information storage technologies and system J 敭
ActaOpticaSinica ２００６ ２６ ６  ８２７Ｇ８３０敭

　　　谭小地 堀米秀嘉敭同轴式光全息存储技术及其系统

 J 敭光学学报 ２００６ ２６ ６  ８２７Ｇ８３０敭
 ７ 　XuDY HuH HeL敭MultiＧwavelengthandmultiＧ

levelopticalstoragebasedonphotochromicmaterials
 J 敭ProceedingsofSPIE ２００５ ５９６６ ５９６６０７敭

 ８ 　XuDY敭SuperＧdensityandsuperＧspeedopticaldata
storage M 敭 Shenyang Liaoning Science and
TechnologyPublishingHouse ２００９ ９Ｇ４６敭

　　　徐端颐敭超高密度超快速光信息存储 M 敭沈阳 辽

宁科学技术出版社 ２００９ ９Ｇ４６敭
 ９ 　Xu D Y敭 MultiＧdimensionalopticalstorage M 敭

Beijing TsinghuaUniversityPress ２０１７敭
　　　徐端颐敭多维光学存储 M 敭北京 清华大学出版

社 ２０１７敭
 １０ 　GanZS Cao Y Y EvansR A etal敭ThreeＧ

dimensionaldeepsubＧdiffractionopticalbeamlithography
with９nmfeaturesize J 敭NatureCommunications 
２０１３ ４ ２０６１敭

 １１ 　LiXP CaoYY TianN etal敭Multifocaloptical
nanoscopyforbigdatarecordingat３０TBcapacity
and gigabits second datarate J 敭Optica ２０１５ 
２ ６  ５６７Ｇ５７０敭

 １２ 　in tVeldB H OvermeyerL SchmidtM etal敭
Microadditivemanufacturingusingultrashortlaser
pulses J 敭CIRPAnnals ２０１５ ６４ ２  ７０１Ｇ７２４敭

 １３ 　GanZ S Cao Y Y JiaB H etal敭Dynamic
modelingofsuperresolutionphotoinducedＧinhibition
nanolithography J 敭OpticsExpress ２０１２ ２０ １５  
１６８７１Ｇ１６８７９敭

 １４ 　GleesonMR LiuS McLeodRR etal敭Nonlocal
photopolymerization kinetics including multiple
terminationmechanismsanddarkreactions PartI
modeling J 敭JournaloftheOpticalSocietyofAmerica
B ２００９ ２６ ９  １７３６Ｇ１７４５敭

 １５ 　GongQX HuangMJ GuD H etal敭Research
progressonphotopolymersforholographicstorage J 敭
JournalofFunctional Materials ２００４ ３５ s１  
１４５Ｇ１５１敭

　　　弓巧侠 黄明举 顾冬红 等敭用于全息记录的光致

聚合 物 材 料 的 研 究 进 展 J 敭功 能 材 料 ２００４ 
３５ s１  １４５Ｇ１５１敭

 １６ 　FischerJ Wegener M敭ThreeＧdimensionaloptical
laserlithography beyondthediffractionlimit J 敭
Laser&PhotonicsReviews ２０１３ ７ １  ２２Ｇ４４敭

 １７ 　FischerJ Wegener M敭Ultrafastpolymerization
inhibitionbystimulatedemissiondepletionforthreeＧ

０７２１００１Ｇ１０



光　　　学　　　学　　　报

dimensionalnanolithography J 敭Advanced Materials 
２０１２ ２４ １０  OP６５ＧOP６９敭

 １８ 　WolfTJA FischerJ WegenerM etal敭PumpＧ
probespectroscopyonphotoinitiatorsforstimulatedＧ
emissionＧdepletion optical lithography J 敭 Optics
Letters ２０１１ ３６ １６  ３１８８Ｇ３１９０敭

 １９ 　FischerJ vonFreymannG WegenerM敭Thematerials
challengeindiffractionＧunlimiteddirectＧlaserＧwriting
opticallithography J 敭Advanced Materials ２０１０ 
２２ ３２  ３５７８Ｇ３５８２敭

 ２０ 　ParkC Y Ihm SK敭Percolationanalysisonfree
radical linear polymerization with instantaneous
initiation J 敭PolymerBulletin １９９０ ２４ ５  ５３９Ｇ
５４３敭

 ２１ 　ScottTF KowalskiBA SullivanAC etal敭TwoＧ
colorsingleＧphotonphotoinitiationandphotoinhibition
forsubdiffractionphotolithography J 敭Science ２００９ 
３２４ ５９２９  ９１３Ｇ９１７敭

 ２２ 　BucheggerB KreutzerJ PlochbergerB etal敭
Stimulated emission depletion lithography with
mercaptoＧfunctionalpolymers J 敭ACSNano ２０１６ 
１０ ２  １９５４Ｇ１９５９敭

 ２３ 　VenkataiahG BabuP MartínIR etal敭Spectroscopic
studiesonYb３＋ＧdopedtungstenＧtelluriteglassesfor
laser applications J 敭Journal of NonＧCrystalline
Solids ２０１８ ４７９ ９Ｇ１５敭

 ２４ 　BasavarajaJ InamdarSR SureshKumarH M敭
Solventseffectontheabsorptionandfluorescence

spectraof７ＧdiethylaminoＧ３Ｇthenoylcoumarin evaluation
andcorrelationbetweensolvatochromism andsolvent
polarityparameters J 敭SpectrochimicaActaPartA 
MolecularandBiomolecularSpectroscopy ２０１５ １３７ 
５２７Ｇ５３４敭

 ２５ 　LiL GattassRR GershgorenE etal敭Achieving
λ ２０resolutionbyoneＧcolorinitiationanddeactivationof
polymerization J 敭Science ２００９ ３２４ ５９２９  ９１０Ｇ
９１３敭

 ２６ 　FischerJ MuellerJB QuickAS etal敭Exploring
the mechanisms in STEDＧenhanced direct laser
writing J 敭AdvancedOpticalMaterials ２０１５ ３ ２  
２２１Ｇ２３２敭

 ２７ 　CaoY Y XieF ZhangP D etal敭DualＧbeam
superＧresolutiondirectlaserwritingnanofabrication
technology J 敭OptoＧElectronicEngineering ２０１７ 
４４ １２  １１３３Ｇ１１４５敭

　　　曹耀宇 谢飞 张鹏达 等敭双光束超分辨激光直写

纳米加工技术 J 敭光电工程 ２０１７ ４４ １２  １１３３Ｇ
１１４５敭

 ２８ 　FischerJ MuellerJB KaschkeJ etal敭ThreeＧ
dimensionalmultiＧphotondirectlaserwriting with
variablerepetitionrate J 敭OpticsExpress ２０１３ 
２１ ２２  ２６２４４Ｇ２６２６０敭

 ２９ 　FischerJ WegenerM敭ThreeＧdimensionaldirectlaser
writing inspired by stimulatedＧemissionＧdepletion
microscopy Invited  J 敭OpticalMaterialsExpress 
２０１１ １ ４  ６１４Ｇ６２４敭

０７２１００１Ｇ１１


