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[摘 要] 原子层制造是指加工精度达到原子层量级的可控制造技术,包括原子层去除、添加、迁
移等。针对信息、能源、航空航天等领域核心零部件超高性能构建的发展需求,通过原子层可控去

除制造全频段原子级精度无损表面,并结合原子层增材制造原子级新结构,有望实现特殊功能的有

效创成,保证超高性能的安全可靠。另外,后摩尔时代先进芯片的制造工艺将迈入亚纳米物理极

限,原子层制造需求贯穿芯片制造工艺的全流程。本文阐述了原子层制造技术的发展需求与研究

进展,围绕原子层抛光、原子层沉积/刻蚀、原子层损伤控制、原子层工艺与装备等领域,梳理了原子

层制造的发展方向及研究目标,凝练了原子层制造领域未来的关键科学问题及面临的挑战,探讨了

前沿研究方向和发展战略。
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原子层制造是指加工过程中材料的去除、添加、
迁移分辨率达到原子层精度的可控制造技术,包括

原子层去除、原子层沉积/生长、原子层改性、原子级

缺陷控制等。随着信息、能源、航空航天等领域核心

零部件对原子级精度制造需求的增加,需要构建原

子层精准去除、添加、迁移的复合加工能力体系,形
成均一性、高效性、批量化原子级加工工艺及装备,
在原子尺度下对产品的“形性”进行精确创建与精准

调控,将精度、结构、损伤控制全面推进到原子层水

平。在原子级精度方面,以短波长核心光学元件为
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典型代表的极紫外光刻物镜需要实现数层原子起伏

的面形精度与表面粗糙度;X射线反射镜表面微观

斜率精度要达到每毫米长度仅为单原子起伏。原子

级结构方面,后摩尔时代集成电路的最终目标是将
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功能结构微缩至原子级,能够最大限度地实现系统

小型化与低功耗,需要对原子位置与结构边缘精确

控制,实现原子级点、孔、线、面的精确制造。在满足

原子级几何指标的同时,只有将制造损伤控制在原

子级才能够实现核心产品的最高性能,如高端芯片

晶圆需要近理想晶格原子排列和近零污染的表面质

量控制。此外,对原子排布的精确调控不仅能够修

复制造缺陷,还可获得高强度、高韧性工程材料,对
航空航天高性能发动机、极端工况服役结构具有重

要意义。为此,以下分别从原子层抛光、原子层沉

积/刻蚀、原子级缺陷控制以及原子层制造工艺与装

备四方面(图1)论述原子层制造的国内外研究现

状、趋势与挑战。

1 原子层抛光

原子层抛光是指对器件表面实现以原子层为基

本单元的极限精度抛光去除,是实现大面积、原子级

精度、无损表面原子级制造的关键技术,基于该技术

可获得具有特异功能性能的高性能器件。抛光是光

刻的必备前道工序,纳米级线宽芯片基底和互连结

构的抛光精度需要从纳米级跨入原子级,其本身形

貌起伏在原子量级,需要实现原子层精度的可控去

除。而SiC、GaN等第三代半导体材料也需要接近

图1 原子层制造中的关键技术

于理想晶格排列的超光滑表面加工,材料抛光去除

的分辨率必须在原子层量级。同时,面对晶圆表面

近零缺陷和近零污染的苛刻要求,非晶层等原子级

缺陷需要采用原子层抛光和刻蚀清洗技术才能消

除。原子层抛光包括化学机械抛光、等离子辐照抛

光、离子束抛光、力流变抛光、磁流变抛光、射流抛光

等多种抛光技术。以下对化学机械抛光、等离子辐

照抛光、离子束抛光等三种典型原子层抛光技术进

行介绍。

1.1 化学机械原子层抛光

化学机械抛光(Chemical
 

Mechanical
 

Polishing,
 

CMP)是目前实现原子层抛光最有效的方式之一,其
本质是原子级材料可控去除,其过程同时涉及原子

层限域内机械剪切作用、化学成键与断键、能带及电

子云结构精准调控等众多科学问题。化学机械抛光

按照去除机理的不同可分为化学成键去除和腐蚀磨

损去除两种模式(图2)。前者通过活性磨粒在抛光

液中与表面原子键合,经由剪切作用实现工件表面的

材料去除;后者通过抛光液与工件反应并在其表面生

成软化层,随后通过磨粒的机械作用实现材料去除。
化学机械原子层抛光是指抛光去除精度和工件

加工表面精度同时达到原子层量级的化学机械抛光

技术。通过将抛光过程中的化学机械反应限域于最

表层原子,即可实现原子层抛光并获得原子级平坦

的表面。针对化学成键去除模式,通过精确控制界

面应力使活性磨粒与工件间的化学成键反应限域于

最表层原子,在随后的剪切作用下实现工件表面的

原子层去除[1]。而针对腐蚀去除模式,则可通过表

面限域反应将去除发生在最表层原子,在随后磨粒

的机 械 作 用 下 去 除 反 应 层 进 而 实 现 原 子 层 抛

光[2,
 

3]。化学机械抛光最早起源于20世纪80年代,
最初用于半导体行业中去除硅材料的非均匀性[4]。
早期的化学机械抛光主要基于机械磨削原理,使用

简单的研磨液和金刚石磨料进行表面处理[5]。随着

半导体工艺的不断发展和需求的增加,对化学机械

图2 化学机械原子层抛光原理
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抛光的要求也越来越高,已经实现在硅、碳化硅、氮
化镓等多种半导体材料表面上的原子级精度加工,
同时正向原子层可控去除的极限抛光精度方向发展

(图3)。目前,化学机械抛光技术拓展至高端芯片、
光学元件、高端装备复杂曲面金属件、超滑器件的超

精密表面抛光机理、工艺和装备等研发领域,形成了

复杂曲面以及多元异质材料的亚纳米级超高精度无

损表面加工理论体系[69]。近年来,弹性发射抛光技

术逐渐走向成熟,通过精准控制流体流动以及抛光

接触力,可以实现原子级材料的可控去除,进而实现

近零缺陷的原子级表面精度加工[10],为原子级加工

向原子层加工的转变奠定了技术基础。而化学机械

原子层抛光目前还处于原理提出和验证阶段,通过

精确控制单个二氧化硅磨粒和硅工件间的接触压

力,西南交通大学与清华大学超精密制造团队成功

将磨粒和工件间的化学成键反应限域于最表层原

子,在原理上实现了单层硅原子的可控去除[11]。在

后续的研究中也证实化学成键主导的原子层去除模

式在宏观尺度的化学机械抛光中同样存在[12],并有

望通过对接触压力的精确调控实现大尺度的化学机

械原子层抛光。而在腐蚀磨损去除主导的化学机械

原子层抛光中,如何仅腐蚀最表层原子是实现原子

层可控去除的关键。通过在表层制备腐蚀前驱体的

方法能够将腐蚀行为限制在最表层原子,并进而有

望实现原子层的可控去除。
随着技术的不断改进和扩展,化学机械抛光已

成为一种广泛应用于多个领域的表面加工技术,并
且不断适应和满足新材料和高精度加工的需求。并

将继续朝着更高的抛光速率、更低的表面粗糙度、更

好的表面均匀性以及更精确的表面轮廓控制的原子

层抛光方向发展。

1.2 等离子辅助原子层抛光

化学机械抛光对工件的表面改性多以抛光液中

的化学活性成分的氧化作用为主,进而采用软磨粒

的机械作用对改性层进行去除。对于一些难加工材

料,抛光液的改性作用有待加强,因此,抛光液之外

的表面改性方式受到广泛关注,而等离子体因其中

大量活性基团的存在是一种有效的改性工具,并基

于此 演 化 出 等 离 子 体 辅 助 抛 光 技 术 (Plasma-
assisted

 

Polishing,
 

PAP)。
如果能够将等离子体的改性作用约束于材料的

最表层原子,并只去除最表层改性原子,便可实现原

子层抛光。图4为等离子体辅助原子层抛光的原理

示意图。等离子体辅助原子层抛光对水蒸气等离子

体所富含的羟基进行了充分利用:首先,等离子体中

的羟基在工具与工件表面吸附,实现两者的最表层

原子“改性”;其次,在抛光载荷作用下,工具—工件

界面发生羟基脱水缩合反应,并形成结合能较强的

共价键;最后,抛光界面的相对运动对以共价键相连

的表层原子形成剪切作用,并实现最表层原子的逐

渐去除。因为羟基改性作用只发生于材料最表层,
因此,材料去除也限制在工件最表层原子,即实现原

子层抛光。
自日本大阪大学的Yamamura于2010年首次

提出PAP技术[13]以来,该技术逐渐被研究运用于

多种难加工材料的表面原子尺度抛光,包括碳化

硅[1315]、氮化镓[16]、氮化铝[17,
 

18]等。在PAP技术的

表面改性机理方面,Deng等[13,
 

14]揭示了含氧等离

图3 化学机械原子层抛光发展历程[6]
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子体对于碳化硅的表面氧化改性过程,等离子体中

的含氧自由基与碳化硅表面原子进行氧化反应形成

了硬度仅为反应前0.12倍的二氧化硅改性层,该改

性层由软磨料抛光进一步去除。等离子体改性与软

磨料抛光交替进行,最终使碳化硅表面的均方根粗

糙度(RMS)达到约0.1
 

nm。Sun等[17,18]对氮化铝

采用了含氟等离子体进行表面氟化改性,获得了硬

度更低的氟化铝改性层,表面质量与材料去除率也

得到了明显改善。
对于硬度极高的单晶金刚石材料,采用大气电

感耦合等离子体作为羟基源,以石英盘作为工具,验
证了等离子体原子层抛光的可行性。获得了Sa粗

糙度为0.26
 

nm,且表面未见明显非晶层的金刚石

超光滑表面[19,
 

20]。这一成果丰富了金刚石原子级

表面制造的理论基础与技术手段,对金刚石在光学、
热学、声学及半导体等高新技术领域的工程应用起

到了推动作用。应用于单晶金刚石获得了几无损伤

的原子级表面。
等离子体的核心优势在于其极强的化学改性能

力,因此,等离子体辅助原子层抛光在化学惰性材料

的超精密抛光领域有着广阔的应用前景。另一方

面,在大气环境下激发等离子体难以将其大面积化,
面向大口径元件的原子层抛光势必存在着低效率的

问题,这也是等离子体辅助原子层抛光需要突破的

瓶颈。

1.3 离子束原子层抛光

随着装备性能需求的不断提升,现代光学系统

对光学零件面形精度和表面质量的要求几乎接近于

物理极限,如X射线反射镜需要达到亚微弧度的斜

率误差精度[21]、极紫外光刻物镜需要达到复杂曲面

全频段亚纳米的高精度制造需求[22]。国家未来在

光刻技术、同步辐射、空间光学等领域技术发展对原

子层量级抛光制造提出重要需求,代表了亚纳米精

度制造技术的发展前沿。离子束抛光(Ion
 

Beam
 

Figuring,IBM)基本原理是利用具有一定能量的惰

性气体离子轰击光学镜面,与表面原子发生复杂的

碰撞过程,并且通过碰撞与材料原子进行动量和能

量交换。当被碰撞的表面原子获得足够的能量后,
便可以摆脱表面能的束缚,脱离工件表面,从而实现

原子量级的材料去除。高确定性、高稳定性和非接

触的材料去除方式,使得离子束抛光方法成为原子

层抛光的重要手段之一。
离子束抛光最早起源于20世纪70年代,最初

用于光学玻璃材料表面抛光。随着制造精度趋于物

理极限[23,
 

24],国内外学者在材料去除分辨率提升、
超高精度确定性修形、超光滑表面制造等方面展开

了深入研究,实现了原子层的可控去除(图5)。研

究者们通过改变栅网设计、采用离子光阑和加工参

数优化等手段对离子束的主要性能指标进行了控

制,满足了对离子源长时稳定性的需求。通过对离

子束光学系统、气体流量等关键工艺参数进行优化,
去除函数最小束径达到0.6

 

mm
 

FWHM,去除速率

能够控制到0.1
 

nm/s,束径、峰值去除率和体积去除

率的相对变化在7小时能够控制在
 

±
 

3.0%以内[25]。

Canon公司通过研究指出离子束的有效中和是确

保去除函数形状和稳定性的重要因素,并且将去除

函数7小时的相对变化率控制到了±
 

5.4%[26]。

IBM学者采用脉冲离子源,通过调整脉冲频率和占

空比等 参 数,使 其 材 料 去 除 分 辨 率 优 于 亚 纳 米

级[27]。在抛光工具优化基础上,研究者结合补偿抛

光去除方法,实现原子层级材料去除。IBM 研究所

的Schindler等人[28]基于实验手段获得不同入射角

下的材料去除速率,利用多项式拟合获得去除速率

随入射角的变化关系(补偿系数),成功地加工了一

块口径为13.5
 

mm,顶点曲率半径为10.44
 

mm的

高陡度凸球面镜,面形精度由初始的4.5
 

nm提升到

图4 等离子体辅助原子层抛光的原理示意图



 
第38卷 第1期 钱林茂等:

  

原子层制造的研究现状与科学挑战 103   

了0.6
 

nm。国防科技大学廖文林基于Sigmund理

论,建立了去除函数精确模型,对口径170
 

mm的非

球面光学元件进行修形,达到了全频段亚纳米的精

度。国防科技大学徐明进建立了修形精度与抛光装

备动静态特性关联关系,通过对工具轴拓扑优化,提
升了抛光装备动态特性,并提出面形滤波优化工艺,
实现了特征尺寸为1

 

mm的相位单元的纳米精度加

工[29]。离子束在中高频误差调控上存在局限,为实

现材料光滑制造,研究工作主要集中于表面抛光机

理、改性与化学辅助抛光等方面。针对异质材料如

微晶玻璃与铝合金等,国防科技大学采用了确定性

添加去除工艺与氧化改性抛光工艺,可获得纳米至

亚纳米表面粗糙度[30]。
随着抛光工具、工艺、机理的进一步创新,离子

束抛光在原子层精确可控去除,中高频误差均匀调

控等方面取得了极大进展,适应了更高精度和复杂

异质材料的加工需求。

2 原子层沉积/刻蚀精准调控机制

原子层沉积(Atomic
 

layer
 

Deposition,ALD)是
通过精准控制前驱体气体和反应气体在基底表面发

生物理和化学吸附或发生表面饱和反应,实现原子

层逐层沉积的技术[31](图6)。ALD因沉积薄膜纯

度高、原子级薄膜生长厚度可控强、保形性和工艺兼

容性好等优点,已成为集成电路、光学薄膜、生物医

学和航空航天等领域研究热点。虽然ALD技术已

经从传统的无机材料扩展到聚合物、无机—有机杂

化材料,从简单的双元化合物扩展到复杂的三元、四

元化合物和合金,形式由非晶(多晶)、外延薄膜扩展

到复杂多变的超晶格、纳米图形、金属有机骨架等三

维结构,但 ALD工艺仍面临前驱体与表面在等离

子、光、电等能场下的原子级反应机理不明、原子级薄

膜结构缺陷控制和异质表面同步沉积难等问题[32]。
原子层刻蚀(Atomic

 

Layer
 

Etching,ALE)技术是利用

原子层沉积形成的自限制逐层反应结合传统的连续

刻蚀工艺形成的一种新兴的具有原子级刻蚀精度的

技术[33]。随着先进芯片特征尺寸的缩小,要求刻蚀工

艺具有原子级精度,ALE技术因其在刻蚀精度、平整

度、随形性、工艺稳定性和可重复性方面具有连续刻

蚀无法比拟的优越性,成为研究热点。然而,现有

ALE工艺仍然面临难以实现理想预沉积,选择性不

足,容易自发刻蚀等问题[34],理想的原子精度表面制

造依旧难以实现。同时,针对多材料原子层同步或选

择性刻蚀需求,也需要进一步研究原子层刻蚀新工

艺,实现复杂异质表面的原子级精度可控、高效制造。

2.1 原子层沉积

随着半导体行业发展,电子器件不断走向微型

化和集成化,高分辨率图形化结构的自对准沉积是

决定此类器件可制造性的关键步骤之一。ALD技

术是基于前驱体和共反应物交替暴露、分子单层吸

附和反应的两个半反应过程,从而实现自限制的逐

层表面沉积和原子级膜厚控制[35,
 

36]。
目前“光刻—沉积—蚀刻”工艺面临步骤复杂、

成本高,新材料和3D结构对大批量制造技术有严

格要求,ALD成为制备高精度薄膜的重要方法。原

子层沉积可以制备高纵横比、大面积均匀的保形膜,

图5 离子束原子层抛光进展演化[25,
 

30]
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其应用领域也从传统集成电路行业不断拓展到航空

航天、能源环保、高端显示、生物医疗等领域,涉及机

械、材料、化学、物理、电子等多学科交叉交汇,正在

发挥越发重要的作用。
原子层沉积在半导体、催化、显示等领域的研究

已取得快速发展。早在1998年,ALD就开始应用

于非易失性存储器。到2007年,ALD技术被用于

英特尔45
 

nm芯片的高介电/金属栅极结构[37]。国

际上在ALD领域研究人员要远多于国内研究人员,
受到包括比利时微电子研究中心(IMEC),泛林半导

体(LAM),三星电子(Samsung)等顶尖半导体企业

与政府支持。选择性ALD成为了集成电路自对准

制造的变革性技术[3840]。美国斯坦福大学团队首次

利用自组装単分子层,实现了高介电氧化物与金属

的选择性沉积[41]。华中科技大学在固有选择性

ALD处于国际领先水平,实现了晶面/位点的定位

生长和原子精度三维堆叠结构可控制备[4245];在芯

片纳米结构片实现5
 

nm以上节点层选择性生长,<
1

 

nm边缘对准精度[46]。在装备核心零部件的制备

方面,美国Swagelok公司能够实现用于ALD镀膜

的快速隔膜阀<
 

5
 

ms的快速开关动作,类似核心零

部件包括微波离子源等仍然处于卡脖子阶段。在结

构方面,当前国际集成电路公司包括Samsung,Intel
等向3

 

nm以下节点进军,提出了复杂三维结构晶体

管制备工艺路线。国内制备目前还未进入先进制

程,也没有触及GAA等三维结构晶体管制备,同时

制备装备仍然受制于国外。
原子层沉积制造未来发展,面向从二维薄膜到

三维结构,以及包含时间演变规律配套技术,提升多

维制造可控性,研究微尺度表/界面生长动力学与热

力学基础理论,选择性沉积形核模型,开发多能场/

域的跨尺度模型和高效计算工具。开发新前驱体与

理清特性、反应物分压、脉冲时长等参数协同对工艺

窗口及薄膜性能的影响,提高生长选择性、定位精度

与表界面/边缘取向与平滑度控制等。

2.2 原子层刻蚀

ALE相比ALD发展较晚,然而随着刻蚀对高

精度、三维结构、低缺陷要求更加苛刻,ALE发展迅

速[47]。ALE能够将刻蚀精确到一个原子层,要求刻

蚀过程均匀地、逐个原子层地进行,不触及或破坏底

层材料与结构,具有优异的各向异性并停止在适当

的时间或位置,从而获得极高的刻蚀选择率。原子

层刻蚀的微负载(Microloading)效应也因为自限制

效应而被抑制[4850]。在半导体器件制造中,当薄膜

生长到钝化区域或者在钝化区出现杂质成核点,则
器件表面的缺陷或杂质会显著恶化界面结合性能,
降低器件良率及性能,ALE也能提供缺陷消除与修

正步骤提升可靠性。目前业界正致力于开发应用于

三维晶体管、存储器等复杂三维纳米结构的ALE技

术,有望成为下一代主流刻蚀技术[51]。
早期美国马里兰大学使用氟化碳对氧化硅进行

刻蚀验证了 ALE可行性并实现了SiO2/Si之间的

选择性刻蚀[52]。韩国成均馆大学在高介电常数

Al2O3 的原子层刻蚀上做了深入研究[53]。美国科

罗拉多大学在ALE的选择性上有一定研究,研究主

要是利用氟化物实现选择性热ALE高介电常数的

介质薄膜[54]。此外,还验证了对氧化钴的热原子层

刻蚀[55]。美国斯坦福大学[56]报告了通过交替的含

氟气体吸附和等离子体轰击的暴露步骤实现的氮化

硅薄膜原子层蚀刻的新循环过程。荷兰埃因霍温理

工大学引入自由基驱动的基于等离子体ALE工艺,
实现氧化铝的各向同性原子层刻蚀[57]。针对其他材

图6 原子层沉积/刻蚀技术发展历程
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料的刻蚀,其中GaN材料作为第三代半导体材料被

广泛研究,法国奥尔良综合理工学院研究了GaN在

硅衬底上的原子层蚀刻[58],国内华中科技大学[59]采

用ALE技术成功开发出 AlGaN/GaN金属氧化物

半导体高电子迁移率晶体管。美国加州大学[60]研

究了对铜等金属的原子层刻蚀。
随着高端芯片、先进显示等向尺度和功能极端

化方向发展,ALE技术进入原子尺度时代,ALE技

术目前仍在快速发展,并展现出巨大优势。首先

ALE正在扩展刻蚀工艺与材料体系,发展具有更好

刻蚀方向性、刻蚀选择性、以及三维结构适应性,实
现刻蚀速率和精度的精确控制、保证工艺可靠性。
并继续朝着高去除精度、复杂三维结构、高深宽比孔

道、缺陷原位消除等方面快速发展。

3 原子级缺陷高效控制机理与方法

原子层制造的另一个关键是对表面原子级损伤

和缺陷的控制与修复能力。对于以下一代光刻、同
步辐射、激光聚变装置等为代表的先进光学应用,光
学元件表面及亚表面损伤对其性能影响十分显著,
会造成光束散射、激光损伤和热效应等危害,严重影

响光学系统的服役性能。现有基于磨粒的光学加工

技术在材料去除本质上是以应力诱导的材料塑性变

形为主导,不可避免地会引发表面及亚表面损伤。
因此,迫切需要开展光学元件损伤控制的新原理和

新工艺研究。

3.1 先进光学元件需求

先进光学元件是极紫外光刻系统、X射线望远

镜、激光核聚变紫外光学系统、同步辐射光源等高端

装备的核心器件,其加工精度、表面完整性及服役性

能决定了高端装备的性能水平。现阶段,在满足光

学元件制造精度前提下,加工表层缺陷会改变材料

本征属性,造成光束散射、激光损伤、热畸变失效等

危害,进而成为限制先进光学元件服役性能提升的

瓶颈难题,亦是影响芯片半导体、深空探测、激光聚

变、同步辐射等重大工程领域发展的重大制造难题。
例如,高密度碳靶丸的壳层内部和表面的原子

尺度微观缺陷在高温高压条件内爆过程中所引起的

流体力学不稳定性增长是激光聚变点火成败的核

心问题之一。近期美国将球壳内部微观缺陷降低

至几十个,有力支撑了其聚变放能由~170
 

kJ到

3.15
 

MJ的跨越,实现了激光聚变点火目标。微米

尺度氟化锂复合台阶结构是激光驱动准等熵压缩物

理实验的核心器件,该类材料质软而脆,加工易引入

划痕缺陷,进而制约制靶精度与使役性能的提升,现
阶段国内三级台阶氟化锂微结构靶的激光打靶界面

速度仅能达到11
 

km/s,压力仅为400
 

GPa左右[61]。
强激光光学元件损伤阈值是制约高功率激光装置输

出能力的关键瓶颈,强激光元件加工表层原子级缺

陷能改变材料本征带隙结构,使原本高透射率、宽带

隙的光学材料在强激光辐照下发生非线性离化吸

收,引起元件抗激光辐照损伤能力的“断崖式”下
降[62]。例如,磷酸二氢钾(KDP)晶体元件加工表层

引入的氢空位、氧空位等电子结构缺陷会引入亚带

隙缺陷能级结构,诱导孤对电子离化跃迁,使其激光

诱导损伤阈值降低约70%,同时加工表面残余裂纹

在强激光辐照条件下会引发多重应力波效应,造成

元件迅速损伤报废[63,
 

64]。熔石英的紫外激光本征

损伤阈值约为100
 

J/cm2,我国生产的熔石英元件只

能达到其十分之一,美国通过先进的缺陷抑制技术,
生产的熔石英元件的损伤阈值达到20

 

J/cm2 左右,
使美国国家点火装置输出能量比设计值提高了

30%,支 撑 了 人 类 首 次 在 实 验 室 实 现 激 光 聚 变

点火[65]。
另外,太空望远镜的反射镜、先进制导武器的整

流罩、空间站舷窗及太阳能电池板用光学玻璃元件,
其加工表层纳米级缺陷是该类元件在超高速(1~
15

 

km/s)冲击载荷下损伤破裂的发起点,其加工表

层缺陷控制已成为超高速飞行器等尖端装备服役性

能提升的关键[66]。基于微米级大深宽比复杂慢波

折叠结构的电真空器件是实现太赫兹辐射源小型

化、经济化最具潜力的解决方式,但太赫兹慢波结构

纳米级加工精度与表层缺陷控制已成为制约太赫兹

电真空放大器研制的瓶颈之一[67]。微半球谐振子

和光学微腔等复杂构件也需要近无损伤表面。我国

生产的微半球谐振子壁厚不均匀度和亚表面损伤层

厚度均在纳米级别,导致使用该核心元件的惯导系

统精度仅为0.01
 

°/h,与欧美等发达国家相差3个

量级。目前我国在先进光学元件高性能制造方面面

临巨大挑战,亟待研究原子层去除制造方法,通过原

子层级的微量去除减少表面损伤形成,并对已有缺

陷进行逐层原子去除修复,以及对表层材料微观组

织和成分进行精准调控[68,
 

69]。

3.2 高效控制机理与方法

为了获得无损伤和缺陷的光学元件表面,在工

艺链最后环节的材料去除过程中要求高效地去除前

序工序所产生的表面损伤层并且不引入新的损伤,
因此需要通过抛光介质与光学元件表面之间的界面
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化学吸附反应或弹性域物理碰撞,将加工作用力控

制在材料屈服极限以内,材料去除过程中仅对光学

元件表面产生“扰动”,表面材料去除过程不使基体

材料产生塑性变形,加工后表面原子排布的相互位

置关系不会发生改变。此外,由于原子级表面损伤

缺陷往往以微纳米裂纹、晶格缺陷、空穴等状态残留

在工件表面,也可以通过增强原子级表面流动性,使
最表层材料流向损伤区域进行填充、重铸、平坦化的

方法来实现表面损伤的精准修复,其本质在于提升

界面原子层的能量并激发其发生原子重排。
目前,光学元件加工均需通过精抛工艺去除损

伤层并形成超光滑表面。传统的超光滑抛光工艺,
如浴法抛光、浮法抛光等都可以获得极低损伤的光

学表面[70],但是材料去除效率低,加工时间长,严重

制约了光学元件的批量生产。磁流变抛光技术是目

前公认的高效去除损伤层的有效方法,它利用磁流

变液中的磁敏微粒在梯度磁场作用下形成具有

Bingham介质的“柔性抛光膜”,裹挟抛光磨粒在流

体动压作用下贴合光学元件表面以独特的剪切去除

方式,在保证高效加工的同时确保不引入亚表面损

伤[71],但其材料去除量难以控制到原子量级。弹性

发射抛光技术通过聚氨酯抛光轮带动磨粒冲击工件

表面,两者表面的羟基相互接触发生化学吸附反应,
随后磨粒会在工件表面滚动前进,与工件表面形成

微型杠杆结构。流体对磨粒的作用力在微杠杆中被

放大,并作用于待去除原子的化学键上,杠杆效应使

得磨粒具有足够的能量拉断工件表层原子的化学

键,实现表面材料的原子级去除[72,
 

73]。
以非接触式能量场进行原子级材料去除和迁移

是控制光学元件损伤层的另一种有效方法。基于去

除效应的方法主要包括离子束抛光[74]和大气等离

子体抛光[75],两者在去除光学元件表层材料时均不

会引起表面及亚表面损伤,具体原理在前面已有介

绍。离子束抛光能有效地去除抛光水解层,抑制化

学结构缺陷的效果明显,加工后的表面与基底材料

特性一致,有利于保持光学元件表面的本征特性,可
以有效弥补酸洗工艺在纳米污染缺陷和化学结构缺

陷抑制上的不足。Kamimura等[76]开展了采用离子

束抛光提高激光损伤阈值的实验,发现离子束抛光

处理后的表面抗损伤阈值比传统抛光表面提高了

2.8倍。基于迁移效应的代表性方法是等离子体诱

导表面重构。高温等离子体可诱发熔石英光学元件

表面原子间化学键发生断裂,断键后的原子(或原子

团簇)在表面张力作用下发生迁移,并寻找低能位

点,重新成键并释放能量。该过程不断重复,直至表

面能降低至最低状态。这一过程相当于光学元件表

面材料在等离子体作用下发生了原子尺度重新排

列,从而修复表面微裂纹、划痕及亚表面损伤。图7
展示了等离子体诱发表面重构并修复熔石英表面划

痕的效果。

图7 等离子体修复熔石英表面划痕的结果[75]

此外,针对 KDP、熔石英强激光元件表面微缺

陷精密修复还分别提出了“塑性域”微铣削修复和

CO2 激光熔融愈合微缺陷的修复方法。“塑性域”微
铣削修复技术通过控制微铣削最大未变形切削厚度

使其小于脆—塑转变临界切削厚度(数十纳米),可
实现KDP晶体类脆性材料的“塑性域”超光滑修复

加工[77]。采用金刚石球头微铣刀可将晶体表面缺

陷区材料修复为超光滑曲面轮廓(高斯型或球型)形
貌,从而避免表面缺陷在强激光辐照下引起的光场

调制效应并引发激光损伤[78]。CO2 激光修复技术

是用于抑制熔石英光学元件表面损伤缺陷增长的一

种非接触式能场修复方法。鉴于熔石英材料对CO2
激光(波长10.6

 

μm)具有极强吸收特性,且吸收深

度仅为数微米。因此,该类激光可有效实现材料蒸

发去除所需的能量和高温要求,从而将缺陷区周围

材料熔化或蒸发去除实现缺陷修复目的[79]。通过

控制激光扫描模式和脉冲能量,可修复加工出与缺

陷尺寸相匹配的平滑修复轮廓,以此提升熔石英元

件自身的抗激光损伤能力[80]。采用低功率CO2 激
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光辐照亦可实现表面微纳几何缺陷的熔融愈合,其
原理是利用CO2 激光将缺陷区材料熔化,使材料在

热—力作用下发生自发性微流动,从而实现微纳几

何结构缺陷的愈合修复以及氧空位、非桥氧空穴中

心等原子级本征结构缺陷的重构,以此大幅提升其

在强激光服役条件下的抗辐照损伤能力[81]。此外,
化学刻蚀和热退火方法也是光学元件表面缺陷控制

的常用手段。对于熔石英材料而言,湿法化学刻蚀

主要利用HF酸或HF酸缓冲溶液各向同性去除熔

石英表面缺陷层材料,以此提升元件的激光损伤阈

值[82]。其弊端是缺陷几何结构在刻蚀过程中会发

生钝化,且刻蚀过程反应产物易沉积于光学表面,进
而成为新的激光损伤前驱体[83]。热退火方法亦被证

明是有效抑制光学元件表面微纳缺陷,提高其抗激光

损伤能力行之有效的方法。这主要是因为在热退火

过程中可实现元件表面残余应力释放,对受到拉伸变

形的本征原子结构缺可进行热缓解重建,部分缺陷结

构亦可在热扩散过程中实现自行愈合[84,
 

85]。
未来,原子级缺陷去除和修复技术将面向原子

去除和迁移的新机理、新工艺与新装备进一步开展

创新研究,并继续朝着高修复效率、高工艺稳定性、
高材料本征结构完整性等目标发展。一方面,发展

一些新的无损抛光方法,去除前道工序产生的损伤,
如流体纯剪切抛光,利用流体剪切带动抛光颗粒与

工件表面原子发生化学反应,实现最表层原子化学

键选择性断裂;另一方面,利用物理化学效应(如辐

照),发展一些高效的表面原子重排方法,实现理想

晶格排列表面。

4 高效高一致性原子层制造工艺与装备

4.1 原子层沉积/刻蚀设备

目前原子层沉积装备在28
 

nm及以下制程的逻

辑芯片、存储芯片(DRAM、3D
 

NAND)以及新型应

用市场包括通讯技术、AR/VR等光学镀膜、显示封

装、能源领域的应用需求越来越大,正成为后摩尔时

代的关键工艺装备(图8)。ALD装备当前在高介电

常数材料、金属栅、TSV、浅层沟道隔等工艺中均有大

量应用,尤其是面对具有更加复杂三维结构、高深宽

比器件要求,ALD本身优势将使其设备在半导体薄

膜沉积环节占据更加重要的作用和更大的市场占有

率。据统计,全球半导体薄膜沉积设备市场规模到

2025年将保持年复合13.3%的增长速度,而 ALD
设备增幅将达到26%成为新的增长贡献点,尤其是

进入14
 

nm以下制程及进一步先进制程中,ALD设

备重要性更加凸显。目前半导体薄膜沉积设备主要

由先晶半导体(ASM)、应用材料(AMAT)、泛林半

导体(Lam
 

Research)、东京电子(TEL)等国际公司

垄断。随着国内芯片设备投入增加以及设备自主化

需求,国产ALD设备研发已经进入快车道,包括北

方华创、拓荆、微导、中微等公司成为代表性企业,国
内目前实现了高介电材料、氧化硅、氮化硅等 ALD
工艺与装备开发,随后金属也发展到了钨、钌等

ALD制造装备,其 ALD设备的关键参数已经达到

国际同类水平,下一步将突破微波离子源、ALD快速

图8 原子层沉积装备发展趋势
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响应隔膜阀等核心零部件,全面提升核心部件国产

化率,并联合晶圆厂与产业链上下游一并对设备进

行迭代研发与产线验证,提升设备可靠性。当前,

ASM、AMAT 等公司也推出多组分多功能集 成

ALD装备,包括沉积/去除/表面功能化/表征测试

一体装备,便于客户定制化工艺,加快工艺研发中的

迭代与反馈。AMAT也开始发展针对区域选择性

原子层沉积工艺的设备研发,该技术实现指定区域

的材料沉积,对于减少光刻/刻蚀步骤,提升对准精

度,以及先进节点三维晶体管、互连具有重要应用,
国内也应快速追赶选择性全流程工艺装备研发。同

时随着新兴应用与市场发展,如大面积显示器、新能

源汽车等快速发展,能够实现大面积衬底快速镀膜

的空间隔离原子层沉积装备、实现批量化粉体均匀

包覆的颗粒原子层沉积装备也在快速发展。原子层

刻蚀(ALE)设备包含等离子体 ALE与高温 ALE,
等离子体ALE使用高能离子或中性物质从表面去

除物质,高温ALE应用于特定高温子项反应,目前

等离子体ALE已进入生产试用阶段,例如泛林基团

已经开发量产ALE设备,而高温ALE国外还未有

经过产线验证的12寸级别工业级,该领域设备正在

快速发展,国内企业在刻蚀方面以中微等半导体企

业为代表,正在积极布局ALE设备研发与验证。

4.2 离子束抛光设备

离子束抛光设备起源于美国的罗切斯特大学,
其采用离子束流轰击元件表面,产生溅射效应进行

材料去除,主要应用于光学零件的亚纳米精度最终

成形。目前世界上离子束抛光设备市场主要被德国

的NTGL公司等占领,我国光刻镜等超高精度光学

元件制造厂商对此类设备进口依赖度高。国内国防

科技大学、天创精工科技有限公司等单位研制出光

学元件 高 精 度 加 工 离 子 束 抛 光 装 备,可 应 用 于

300
 

mm、600
 

mm、1
  

200
 

mm和2
  

000
 

mm口径光学

元件的超精密抛光加工,有效支撑国内光刻物镜、空
间光学、强光光学技术的的快速发展(图9)。

4.3 先进化学机械抛光装备制造

芯片制造主要包括光刻、CMP、刻蚀、薄膜和掺

杂等关键工艺技术,过程好比建多层的楼房,每搭建

一层楼层都需要平坦化,才能在其上方继续搭建另

一层楼。CMP平坦化作为光刻的基础工序,是保障

摩尔定律向下推进的关键技术,因此CMP在先进制

程中具有不可替代且越来越重要的作用[86]。CMP
装备通过化学和机械的组合技术避免了由单纯机械

抛光造成的表面损伤,利用了磨损中的“软磨硬”原

图9 国防科技大学研制的离子束抛光机床

图10 CMP装备发展趋势
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理[87],通过 化 学 腐 蚀 与 机 械 研 磨 的 协 同 配 合 作

用[88],实现晶圆表面多余材料的高效去除与全局纳

米级平坦化。CMP装备需要系统解决纳米尺度“抛
得光”、晶圆全局“抛得平”、纳米厚度“停得准”、纳米

颗粒“洗得净”等关键难题,对装备原子尺度工艺可

控性与稳定性有极高的要求。

CMP设备与工艺于80年代左右被IBM 公司

开发完善,应用于半导体制造中随机存取储存器的

抛光中[89,
 

90];后又进一步发展,在超大规模集成申

路制造中得到广泛应用,被使用于IC制造中前段和

后段的各个平坦化环节(图10)。世界上CMP设备

市场长期被美国应用材料(Applied
 

Materials)公司

与日本的 EBARA 公司所垄断,它们的产品占到

95%以上市场份额,我国半导体代工厂商对此类设

备进口依赖度很高,属于典型的“卡脖子”领域。国

内华海清科股份有限公司所生产CMP设备可广泛

应用于12英寸和8英寸的集成电路大生产线,产品

总体技术性能已达到国内领先水平[91,
 

92]。公司推

出了国内首台拥有核心自主知识产权的12英寸

CMP设备并实现量产销售,打破了国际巨头在此领

域数十年的垄断。
化学机械抛光是目前集成电路制造中唯一可以

实现300
 

mm晶圆局部和全局平坦化的关键技术,

CMP装备已成为集成电路发展不可或缺的重要装

备。华海清科股份有限公司所产主流抛光机型已

成功填补国内空白,打破了国际巨头在此领域数十

年的垄断,有效支撑了国内集成电路产业的快速

发展。
针对原子尺度“抛得光”的难题,在先进化学机

械抛光装备制造领域,一方面需要挖掘现有工艺和

装备的潜力,不断逼近制造精度极限,另一方面需要

引入多场协同作用,开发多场辅助化学机械抛光装

备(如电场辅助化学机械抛光装备),利用多能场耦

合作用,实现表面时空限域反应,同时,考虑到表面

精度达到原子级时,会产生一些以量子力学为基础

的物理化学效应,例如,抛光后材料表面原子状态通

常处于活性,表面可能存在原子级起伏,这时可以继

续利用外加能场,诱导原子重组排列,以最小能量稳

定实现原子层平整。

4.4 高精度在线检测一体化装备

精确的材料去除技术需要依赖于检测技术的集

成,通常需要具备纳米到原子级的分辨能力。化学

机械抛光中终点检测技术,是对抛光过程中材料去

除量的精确监控,需要准确的判定CMP工艺何时到

达终点,确保工艺质量。理想的终点,是需要被去除

的介电层表面的金属刚好被全部去除。终点检测的

工作环境十分苛刻,对先进CMP技术带来了重大挑

战。在线检测方法可以避免材料去除量的不同和材

料去除率的变化所带来的影响,是CMP终点检测的

重要研究和发展方向。例如基于测量电机电流变化

的摩擦力矩法、基于不同材料对光吸收峰不同的光

学法、基于监测抛光液中离子浓度变化的电导率法、
基于测量抛光垫温度变化的热辐射法、基于对抛光

中摩擦噪声分析的声波法以及基于互感效应的电涡

流法等(图11)。
美国微米半导体技术公司提出电机电流终点检

测方法,其原理是在抛光表面到达晶圆的不同介质

材料的界面时,摩擦力会产生明显的变化,为保持抛

光转速不变,抛光台驱动电机电流必然会随之发生

变化。对这个变化的电机电流信号进行采样,就可

以实 现 CMP 的 在 线 终 点 检 测。美 国 Applied
 

Material公司基于电涡流原理,研发了在线膜厚测

量与反馈控制系统,即为 Reflection系统。该型号

的抛光设备中的抛光头有压力分区调控功能。在抛

光过程中,利用电涡流传感器实时测量铜或者钨薄

膜厚度在晶圆表面的分布情况,通过闭环反馈控制

系统根据膜厚分布情况来实时调整抛光头压力分区

的气压,进行调整不同分区的抛光去除率,实现对金

属膜厚的均匀去除。华海清科股份有限公司所生产

CMP设备可广泛应用于12英寸和8英寸的集成电

路大生产线,该产品集成的高精度在线检测系统总

体技术性能已达到国内领先水平。

图11 在线膜厚检测与控制集成示意图

针对原子厚度“停得准”、晶圆全局“抛得平”的
难题,在高精度在线检测一体化装备集成领域,一方

面需要不断提高在线检测的精度,对于化学机械抛
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光及其衍生技术而言,晶圆膜厚测量方法需要在现

有的光、电、磁等基础上进行优化甚至变革,将膜厚

测量精度从现在的纳米级提升至原子层级;另一方

面需要不断提高反馈控制的精度,缩短反馈控制的

时间,甚至变革压力反馈控制方式,实现分区压力快

速调控,将终点精确控制到原子层级,实现全局平

坦化。

5 结论和展望

虽然我国的原子层制造在机理、工艺、装备等方

面已取得了重要进展,但是这一领域仍面临着多重

挑战。
(1)

 

原子层抛光需要深入研究表面原子层限域

空间内的物理/化学作用原理,以建立原子层限域内

的反应模型,为实现单原子层可控去除提供理论基

础。在机械化学原子层抛光方面需要探索不同能量

复合作用对化学限域反应和机械化学限域反应的调

控机制,以实现原子层内的限域去除。在等离子辐

照抛光方面,尽管已经在局部原子级超光滑表面制

造方面取得了优异效果,但如何将其局部原子级表

面制造能力扩展至宏观表面,并形成全局平坦化能

力,仍需进一步研究。对于离子束抛光,需要研究单

层原子离子束稳定刻蚀条件与控制方法,以奠定单

原子层可控去除的理论基础。同时,建立异质材料

离子束溅射组分耦合作用模型,以实现高效、高表面

质量和均匀度的异质材料制造。未来的研究应重点

关注这些挑战,采取多学科方法,以推动机械化学原

子层抛光、等离子辐照抛光和离子束抛光技术的发

展,满足高性能材料和器件的需求。国际合作和知

识共享也将有助于解决这些复杂的技术问题,推动

这一领域的进一步发展。
(2)

 

ALD/ALE领域需要克服多场作用下异

质/异构界面材料原子运动与迁移的复杂性,以及制

造技术的跨尺度高性能和高效率需求。未来规划建

议包括深入研究选择性沉积原理与工艺,建立原子

层沉积微动力学生长模型,发展前驱体中心原子与

配体组合筛选方法,以实现精确控制。同时,需要发

展全流程工艺,建立选择性原子层沉积全流程工艺

体系,以满足不同材料的制造需求。外场协同选择

性原子层沉积方法与装备研发也是未来发展的方

向,需要研究等离子体场、电场等外场对于选择性沉

积的影响规律,以提高制造效率。此外,重点研究集

成技术、异质界面选择性原子级精度沉积与同步刻

蚀工艺,以实现更精确的原子层去除、组装和改性控

制。发展快速高效率的原子层沉积方法和更先进的

控制系统也是重要的未来发展方向,以满足不同材

料的要求。这些努力将有助于推动原子级样机制造

到跨尺度产品集成的发展,并推动材料科学和工程

领域的进一步创新。
(3)

 

表面原子级损伤层控制领域面临的主要挑

战是原子级材料去除和迁移的低效率,需要针对光

学元件制造工艺链中的主要工序开展以高效低损伤

为目标的新装备和新工艺研究。此外,需要开发非

破坏性的损伤层检测技术以提高加工效率和良品

率。等离子体诱导表面重构技术具有修复损伤的潜

力,但其高温特性会引起元器件面形精度的劣化,需
要深入研究其工艺能力以及与其他光学加工技术相

结合的复合工艺。建议聚焦原子级材料去除、添加、
迁移的理论、方法和技术,重点研究材料表面物化特

性与光学系统极端服役性能之间的内禀关联机制、
多能场作用下能量束与工件表面原子的界面物化效

应机理及其对原子级表面误差和缺陷的作用原理,
实现先进光学元件原子级精度和无损伤表面的高效

制造。
(4)

 

高效高一致性原子层制造工艺与装备领域

需要深入研究表面原子层的可控去除模型和工艺实

现方法,以构建多物理场耦合作用下的可控去除量

化模型,提供理论指导。未来规划建议包括研究基

于过程监测的平坦化工艺与装备,深入研究CMP装

备的检测技术和在线控制系统,以提高抛光工艺的

优化和设备稳定性。此外,建议研究高分辨电学涡

流检测技术、光学检测技术等多种终点检测技术,以
实现原子层量级的可控去除。这些举措将有助于推

动原子层抛光技术的发展和应用。
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Abstract Atomic
 

layer
 

manufacturing
 

(ALM)
 

is
 

a
 

controllable
 

technology
 

with
 

a
 

processing
 

accuracy
 

at
 

atomic
 

layer
 

level,
 

which
 

involves
 

atomic
 

layer
 

removal,
 

atomic
 

layer
 

addition,
 

atomic
 

layer
 

migration,
 

and
 

other
 

processes.
 

In
 

response
 

to
 

the
 

development
 

needs
 

of
 

ultra-high
 

performance
 

construction
 

in
 

the
 

fields
 

such
 

as
 

information,
 

energy
 

and
 

areospace,
 

it
 

is
 

necessary
 

to
 

produce
 

atomic
 

accuracy
 

non-destructive
 

surface
 

in
 

the
 

whole
 

frequency
 

domain
 

through
 

atomic
 

layer
 

controllable
 

removal.
 

It
 

is
 

expected
 

to
 

achieve
 

effective
 

creation
 

of
 

special
 

functions
 

and
 

ensure
 

the
 

safety
 

and
 

reliability
 

of
 

ultra-high
 

performance
 

applications
 

combining
 

with
 

the
 

creation
 

of
 

new
 

atomic
 

level
 

structures.
 

Furthermore,
 

the
 

manufacturing
 

process
 

of
 

advanced
 

chips
 

in
 

the
 

post-Moore
 

era
 

will
 

face
 

the
 

sub-nanometer
 

physical
 

limit,
 

almost
 

all
 

chip
 

manufacturing
 

processes
 

need
 

ALM
 

technology.
 

One
 

the
 

one
 

hand,
 

the
 

surfaces
 

of
 

chip
 

substrate
 

and
 

interconnection
 

structure
 

must
 

be
 

polished
 

to
 

be
 

with
 

atomic
 

level
 

global
 

flatness
 

and
 

surface
 

accuracy.
 

On
 

the
 

other
 

hand,
 

it
 

must
 

develop
 

atomic
 

layer
 

additive
 

manufacturing
 

to
 

fabricate
 

the
 

feature
 

sizes
 

as
 

small
 

as
 

one
 

or
 

several
 

atomic
 

layer
 

thicknesses,
 

finally
 

matching
 

nanoscale
 

linewidth
 

chip
 

manufacturing.
 

This
 

paper
 

reviews
 

the
 

development
 

needs
 

and
 

research
 

progress
 

of
 

ALM
 

technology,
 

focusing
 

on
 

the
 

fields
 

of
 

atomic
 

layer
 

polishing,
 

deposition/etching,
 

damage
 

control,
 

technology,
 

and
 

equipment,
 

and
 

summarizes
 

the
 

development
 

direction
 

and
 

research
 

objectives
 

of
 

ALM,
 

as
 

well
 

as
 

the
 

key
 

scientific
 

issues
 

and
 

challenges
 

faced
 

in
 

the
 

future
 

of
 

ALM.
 

Keywords atomic
 

layer
 

manufacturing;
 

atomic
 

layer
 

polishing;
 

atomic
 

layer
 

deposition/etching;
 

atomic
 

layer
 

damage
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atomic
 

layer
 

manufacturing
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and
 

equipment
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