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引 言

表面等离激元
234%5'(6 7&'389)3

!

:;3<

=>0?@能增强

光与金属微纳米结构的相互作用! 在纳米尺度上会

聚电磁和显著增强电磁场!实现对光场操纵!产生独

特的远场和近场等光学效应!且应用广泛!如片上集

成光电子传感器 =.@

"生化分析 =A@

"纳米激光 =+@等# 实际

应用中程度决定于
:;

产生的$热点%

=B0C@

# 如何在复

杂纳米结构中调控热点场增强及空间位置是关键 #

研究表明!通过模式杂化产生电磁场增强!大多局域

于狭小的纳米间隙中 ! 称为局域表面等离激元

2&9('&$D6E 34%5'(6 7&'389) %639)')(6

!

F:;G<

#然而!精

确操控热点空间位置非常困难 =!0HI@

#

:J9(K8')

等 =H-0HA@

基于自相似链纳米会聚的特点! 提出表面等离激元

级联场增强的概念! 实现显著场增强和热点空间定

位的调控方法#

L9M9J)N

等 =>+0IO@通过自组装工艺制备

了类自相似链纳米会聚系统!实现了增强荧光成像!

证明了级联场增强#然而!纳米球极小直径和渐变间

隙超出当前纳米加工面内分辨率极限#

P'%8$)'J$

等

提出了准无序系统的热点空间调控方法 =IH0I-@

!通过

超快激光脉冲调控局域光子态密度的涨落 ! 剪裁

:;3

模态实现热点定位# 实验中利用含荧光分子液

滴标定纳米级却十分困难 =I.@

#

热点定位的调控需考虑三个方面问题 =-QCQI.@

# 首

先!热点不应只局域于纳米间隙!而应结合实际测量

应用!很少有文献深入研究&其次!给定激发条件下!

相比自相似链或准无序薄膜! 利用相对简单的多尺

度纳米结构产生显著增强和热点定位到特定位置对

实际应用有重要意义&第三!发展多尺度纳米结构的

制备方法十分必要'

文中针对上述关键问题! 提出一种叠层圆柱台

2E94R&6!3J'(K6E )')9(9)6

!

S:P<

多尺度等离激元器调

控光场和热点空间定位' 在
S:P

纳米结构中!微腔

模与纳米间隙
F:;G

杂化耦合! 热点可调控到
S:P

的上表面'实验上!文中提出了掩模重构技术制备多

尺度
S:P

纳米结构=IA0IC@

!并实现了近
T

远精确场调控'

"

实 验

S:P

多尺度纳米结构如图
H

所示! 由沿
!

方向

共轴直径不同的两个圆柱堆叠而成! 并形成周期为

"

的密堆排列'

S:P

纳米结构的几何参数(底部和顶

部的直径分别是
"

#

和
"

$

! 底部和顶部的高度分别是

%

#

和
%

$

' 考虑到加工过程中的结构演化! 相邻
S:P

纳米结构的间隙分别为
&

#

和
&

$

"金膜厚度为
$

'

S:P

纳米结构阵列以简立方密堆方式排布在氮化镓

2U'L<

衬底上 !

- )8

五氧化二钽
2V'

I

W

A

<

作为金膜与

U'L

层间的粘接层!提高器件稳定性'为确定在给定

激发条件下场分布和远场特性! 实验中采用全微波

积分算法的商业软件
P:V

数值计算
S:P

纳米结构

远场光谱' 在严格的数值模拟中!金
2X4<

介电常数是

基于实验数据的
S%4E6

模'

V'

I

W

A

和
U'L

衬底的折

射率分别为
HY!

和
I#AI

! 可忽略可见光波段小的色

散'

S:P

器件经平面波正入射激发'

图
H S:P

多尺度纳米结构示意图

Z$[YH :(\68'J$( 95 J\6 3J%4(J4%'& 95 J\6 84&J$3('&6 )')93J%4(J4%63

S:P E6M$(6

为全面地理解
S:P

纳米结构中光场的相互作

用 ! 与
S:P

纳米结构相似的纳米锥形
2)')9(9)63

!

LP3<

结构作为参考!并被优化' 几何形貌与
S:P

相

似!不同的是结构中只含两台阶的
LP3

结构'

制备工艺流程如图
I

所示' 密堆排列的
S:P

纳

米结构的制备采用聚甲基丙烯酸甲酯
2;]]X<

为掩

模的纳米球刻蚀技术!高效"低成本且可控' 三台阶

共轴堆叠纳米锥是制备
S:P

器件关键' 因此!文中

提出掩模重构多尺度制备方法 ' 具体地 ! 单层

E689)3J%'J6 J\6 '%J!95!3J'J6 95 J\6 84&J$3('&6 ('3('E6E 5$6&E 6)\')(686)JQ '3 "6&& '3 J\6 J6(\)$^46 95

)')95'R%$('J$9)Y

#$% &'()*+ 34%5'(6 7&'389)3_ \NR%$E$D'J$9)_ 84&J$3('&6 )')93J%4(J4%63_ 89E4&'J$9)
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2334

微球通过表面张力自组装到清洁的
5'6

衬

底表面! 组装完成后"将样品放入
789:,!

的烘箱中

-, ;$)

"使有机溶剂充分挥发! 前烘后"采用反应离

子刻蚀
<%='(>$?= $@) =>(A

"

BCDE

对微球进行裁剪"工艺

条件是
F

G

等离子体
., H((;

"工作压强
G 2'

"射频功

率
.,I

"刻蚀时间
G9- H

! 裁剪后"邻近微球的间距由

点接触增加到约
J, );

!如图
G

所示#裁剪刻蚀$步骤%

图
G

制备多尺度叠层圆柱台纳米结构阵列的工艺流程图

K$LMN O(A=;'>$( @P >A= P'Q%$('>$@) R%@(=HH @P ;S&>$H('&= TOU

)')@H>%S(>S%= '%%'V

掩模重构需要对裁剪后的微球进行紫外光束辐

照预处理"使得微球约
GW );

厚的外壳形成老化"便

于后续刻蚀工艺中灰化"如图
G

&紫外辐照$步骤% 老

化层中有
2334

小分子片段和低聚物% 经过
!8 !

的烤箱中烘烤
-, ;$)

" 使得壳层小分子碎片向外扩

散"中间
2334

主体保持相对稳定"得到外
X

内层抗

刻蚀能力不同的掩模%在相同蚀刻条件下"含碎片的

壳层易灰化%

进一步"在内外层差异的掩模作用下"采用
U&

N

XF

N

等离子体混合气氛刻蚀氮化镓衬底% 为了刻蚀形成第

二台阶%因此"刻蚀需分两步%

YZ[

刻蚀形成底部大直

径的纳米锥结构 " 采用刻蚀参数为
U&

N

-8 H((;

"

F

N

8 H((;

"刻蚀时间
+\ H

"得到相邻纳米锥形的底部间

隙约
Z\ );

"高度和直径分别为
ZN\ );

和
-!\ );

% 注

意到微球内
]

外层抗刻能力的差异% 因此"

<N[

提高刻蚀

工艺参数中灰化组分分量"并综合平衡刻蚀参数% 经

优化"确定刻蚀参数为
U&

N

.\ H((;

"

F

N

Z\ H((;

"腔体工

作压强
8 2'

"射频功率
:\I

% 通过
F

N

等离子体快速

灰化壳层小分子片段"中间层
2334

掩模抗刻蚀能

力强'形貌保持不变"从而得到阶跃式掩模! 再采用

第一步刻蚀参数"继续刻蚀
+\ H

后"阶跃的掩模结构

转移
5'6

层中! 底部纳米锥的刻蚀在相同条件下继

续进行"得到两个直径不同的轴对称纳米圆锥!相邻

两结构的顶部间隙由蚀刻和剪裁参数确定!

参考实验中" 文中采用相似工艺过程制备了
6UH

纳米锥形结构!工艺上"综合考虑纵向与侧向刻蚀选择

比"经优化"确定等离子体刻蚀工艺参数为
U&

N

-8H((;]

F

N

8 H((;

"腔室工作压强
N2'

"射频功率
.\I

"刻蚀时

间
ZN\H

"中间过程不改变刻蚀参数"得到
6UH

阵列"高

为
N8\);

"底部直径约
-:\);

! 高度和纳间隙与
TOU

结构参数一致! 使用
3FO

级丙酮除去残留在
TOU

和

6UH

上的有机物! 清洗后"电子束依次蒸发
-); ^'

N

F

8

和
-\);

厚的金膜!

TOU

和
6UH

阵列的计量型扫面电

镜
Y

中国计量科学研究院研制
[

"如图
-

所示! 实验结果

中
TOU

和
6UH

的几何参数与理论设计一致"少许偏差

因刻蚀气氛
U&

N

为液态"探测器波动大!

图
- TOU

与
6UH

结构的扫描电镜图

K$LM- T$'L%'; @P H('))$)L =&=(>%@)$( ;$(%@H(@R$( @P >A= TOU ')_

6UH )')@H>%S(>S%=H

实验结果说明提出的低成本掩模重构纳米加工

技术能有效构造多尺度纳米结构!

!

结果与讨论

考虑到商用激光器波长
!`8Z. );

和实际应用"

TOU

多尺度纳米结构经激发产生显著的场增强和热

点可控! 因此需考虑
6UH

和
TOU

器件的近
]

远场共

振特性 ! 首先"通过
6UH

纳米结构确定谐振腔谐振

峰值位置!

6U

结构参数经优化得到( 纳米球直径

!

\

`-!\ );

"高度
"

\

` N8\ );

"相邻的
6UH

底部间隙

#

\

`Z\);

"周期常数
!".\\);

% 采用严格耦合波算法计

算
6U

纳米结构的远场反射和吸收光谱" 如图
.Y'[

所

示% 在
6U

阵列中产生的
aO2B

在
87\ );

附近"是典

型的强局域
aO2B

模式"记为
6U $

%模式%

6UH

阵列

在
.8\98\\ );

范围内还表现出一个宽峰"是
6UH

纳
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米结构微腔的基模!标记为
123 !

"

!如图
.4'5

所示"

进一步!为说明模式场相互耦合作用!采用
267

进行数值模拟
12

纳米结构的电磁场分布! 如图
89:;

和
84<;

所示" 图
84:;

所示的
123 !

" 场分布表明激发

场能量部分局域在相邻
123

顶部纳米间隙处!部分场

分布纳米锥上表面" 这种热点分布在于
123

微腔基

模对顶部纳米间隙的弱局域化
=6>?

的影响"图
89<;

显示在
123

纳米结构的底部间隙处还存在一个模式

9123 #

$

;

!是相邻两
123

纳米结构的
=6>?

" 与
#

$模

式相比!等离激元腔模式
9123 %

"

;

更接近目标波长"

123 !

" 模式与微腔的几何参数密切相关"

图
* @62

和
123

纳米结构的远场光学响应!

9';

和
9A;

分别是
@62

和
123

纳米结构的理论计算值!

9(;

是实验测量值

B$C#. DEF$('& %:3EG)3: G< <'% <$:&H G< FI: @62 ')H 123 )')G3F%J(FJ%:3K

9'5K9A5 '%: FI:G%:F$('& %:3J&F3 G< FI: 9'5 @62 )')G3F%J(FJ%: ')H

9A5 123 )')GE'FF:%)K %:3E:(F$L:&MK9(5 $3 :NE:%$O:)F'& %:3J&F3

类比二元光学衍射器件! 在
123

的圆柱台上引

入新的台阶! 可调控微腔远场光学响应和品质" 因

此! 基于
123

纳米结构几何特征! 类比为三台阶衍

射元件!构成叠层圆柱台"严格数值模拟叠层圆柱台

的远场反射和吸收光谱!如图
.4A;

所示" 不同于
123

阵列! 引入新的台阶后! 在
@62 !

" 和
@62 &

$ 两模

式间产生一个显著的共振!记为
@62 %

' 模式!对应

共振波长
!P8/. )O

!与设计要求一致"

267

数值仿真了
@62

纳米结构激发后模式场

分布 !如图
8 4';Q8 4H;

所示 !分别是
@62

微腔基模

图
8

数值模拟
@62

和
123

纳米结构的归一化电场幅度分布
K

4';Q4H;

分别是腔模式
%

"

#杂化模式
%

'

#顶部间隙
=6>?

模式
&

(和底部
=6>?

间隙模式
#

$

$

4:;

和
4<;

是
123

顶部间隙

模式
#

(和底部间隙模式
#

$

B$CR8 6$OJ&'F:H )G%O'&$S:H :&:(F%$( <$:&H 'OE&$FJH: H$3F%$AJF$G)3 $)

FI: @62 )')G3F%J(FJ%: ')H FI: 123 )')GE'FF:%)R 4';04H; '%:

FI: <J)H'O:)F'& %

"

OGH:K FI: IMA%$H ('L$FM %

'

OGH:K FI:

FGE C'E #

(

K ')H FI: AGFFGO C'E #

$

OGH: G< FI: @62

)')G3F%J(FJ%:K %:3E:(F$L:&MR 4:; ')H 4<; '%: FI: FGE C'E #

(

K

')H FI: AGFFGO C'E #

$

OGH: G< FI: 123 )')GE'FF:%)K

%:3E:(F$L:&M
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2345 !

"

6

!位于顶部的杂化模式
7345 !

#

8

!位于顶部

和底部的纳米间隙模式
2345 $

%

8

!

2345 $

&

8

"

345 !

"

和
345 '

&的模式场分布与
95:

中一致"

345 '

% 为

强耦合模式# 光场局域在相邻
345

顶部的间隙中#

且
345 '

% 模式共振波长接近
345 5

" 模式"

345 ;

%

模式和
345 !

" 腔模式进一步耦合#产生杂化的腔共

振模式$$$

345 !

#模式#是
345

的高阶腔模式" 该

高阶腔模场通过多尺度级联耦合#产生的调制光场定

位于
345

纳米结构上表面 #如图
12<8

所示 " 这与

345 !

"腔模式明显不同#在远场光谱上表现为强吸共

振峰#实现多尺度级联耦合#实现近
=

远场的光场调控"

实验中#采用椭偏光谱仪测量了
345

纳米结构

和
95:

阵列的远场光学响应#如图
.2(8

所示#实验结

果符合理论设计" 少许偏差源自于两种纳米结构的

参数!材料色散与理论设计偏差及测量方法误差"通

过比较图
.

!图
1

的理论分析和实验结果#证明了微

腔
4>

式杂化产生的多尺度级联增强的物理过程"相

比自相似纳米棱镜系统!准分系统#

345

纳米结构阵

列更具有实际应用价值"

综合上述计算分析与实验测量结果说明# 借鉴

衍射光学元件光场调制方法# 在给定激发条件下利

用多尺度叠层圆柱台纳米结构产生可调谐
4>:

#实现

预期的远场
=

近场的深度调控" 数值仿真表明#微腔

基模与顶层间隙模式的杂化耦合#调控
345

纳米结

构中的场分布和场增强#三台阶纳米结构是
345

器

件的性能和热点空间定位的关键"

!

结 论

文中提出了一种密堆排列叠层圆柱台
345

多

尺度纳米结构产生可调谐
4>?

# 构造出堆叠的三台

阶"

345

器件的光学响应可通过顶部间隙模式和腔

模式杂化进行调控#实现级联耦合增强和热点定位"

杂化产生的微腔高阶模式能在预期波长下实现共

振#实现显著电场增强" 通过模式杂化#实现热点调

制和定位于
345

纳米结构的上表面" 实验中#提出

了掩模重构纳米加工技术# 通过构造掩模抗刻蚀能

力的差异#得到掩模微球内外层的抗刻蚀性能#结合

刻蚀气氛优化#制备了可片上集成的
345

纳米结构

的
4>:

元器件" 实验证实模式杂化和多尺度级联场

增强可实现远场光谱的精确调控" 热点可控定位有

助于
345:

片上集成器件的实际应用" 相比自相似

纳米棱镜!准分形纳米金属薄膜等体系#

345

纳米结

构有可批量制备!低成本!工艺简单!结构简单等特

点# 为多尺度级联场增强
4>:

器件的片上集成及应

用提供了新方法"
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