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Einfiihrung

Die technologische Entwicklung der letzten Jahre verlangt nach immer kleineren Struk-
turen. GroBere Speicherdichten, schnellere Schaltzeiten, Dotierung von Halbleitermate-
rialien sind nur einige Beispiele. Verschiedene Verfahren wie z. B. die optische Lithogra-
phie werden zur Zeit zur Herstellung kleiner Strukturen eingesetzt. Die Auflosung der
durch die optische Lithographie erzeugten Strukturen ist durch Beugung auf die hal-
be Wellenlédnge des Lichts limitiert. Daher beschéftigt sich die Forschung zur Zeit mit
der EUV-Lithographie, welche Licht mit Wellenldngen im ultravioletten Bereich nutzt.
Diese ist jedoch sehr kostspielig, da wegen der hohen Absorption von Licht der Wel-
lenldnge unterhalb 200 nm, eine spezielle Optik (Spiegeloptik) genutzt werden muss. Wei-
tere Moglichkeiten zur Herstellung von Submikrometerstrukturen bieten die Elektronen-
und Tonenstrahllithographie, die maskenfrei arbeiten, daher aber auch serielle Verfahren
sind. Eine Alternative ist die Kombination von Lithographie und Atomoptik zur Atom-
lithographie.

Zwar sagte Einstein [1] schon 1917 den durch Lichtfelder auf Atome ausgeiibten Strah-
lungsdruck voraus, welcher im Jahr 1933 auch von Frisch [2] experimentell bestétigt
wurde, doch erst durch die Erfindung des Lasers, durch die uns eine intensive, mono-
chromatische und kohérente Lichtquelle zur Verfiigung steht, war die Grundlage fiir die
Entwicklung der Atomoptik geschaffen. Der eigentliche Durchbruch gelang dann mit der
Erfindung der Laserkiihlung [3, 4], die es ermoglicht Atomstrahlen mit Lichtkriften zu
kollimieren.

In der atomaren Nanostrukturierung [5] ist es moglich, mit neutralen Atomen Struktu-
ren mit Periodenléingen im Nanometerbereich parallel auf wenige Quadratmillimeter zu
schreiben. Ein Beugungslimit, wie bei der optischen Lithographie, kann hier wegen der
im Pikometerbereich liegenden deBroglie-Wellenldngen der Atome vernachléssigt wer-
den. Das parallele Schreiben ermoglicht kurze Belichtungszeiten. Die Strukturen wer-
den hier durch Manipulation der Atome mit Lichtkréiften hergestellt. Lichtmasken sind
defektfrei, also perfekt periodisch, und wirken elementselektiv. Die einfachste immate-
rielle Maske ist eine eindimensionale Stehwelle, bei der Strukturen mit einer Periodi-
zitét der halben Wellenlédnge des Lichts geschrieben werden. Durch Atomlithographie
erzeugte Nanostrukturen sind schon fiir viele Elemente (Césium [6], Helium [7], Neon
[8], Chrom [9], Natrium [10]) erreicht worden. An dem Atomlithographieexperiment in
Bonn wird erstmalig das technologisch interessante Indium eingesetzt. Als Element der
[TI. Hauptgruppe bildet es zusammen mit Elementen der V. Hauptgruppe, wie Arsen und
Phosphor, einen I1I-V-Halbleiter. Auflerdem ist es an der Atmosphére stabil, so dass ei-



FEinfiihrung

ne direkte Deposition im Einschrittverfahren moglich ist. Das Ziel unseres Experiments
ist die Co-Deposition [11] von Indium und Aluminium zur Erzeugung einer periodi-
schen Brechungsindexmodulation. Die Elementselektivitat der Lichtmaske ermoglicht
homogenes Aufdampfen eines Materials (hier: Aluminium) und gleichzeitige periodische
Dotierung mit Indium. Zusammen mit Arsen konnten dann z. B. photonische Kristalle
mit Energiebandliicken im nahinfraroten Wellenléngenbereich hergestellt werden.

Die Atomlithographie mit Indium setzt sich aus der Strahlpraparation und der Deposi-
tion von Indium auf Substraten zusammen, die in dieser Diplomarbeit beide behandelt
werden.

Der erste Teil der Arbeit beschéftigt sich mit der Wechselwirkung zwischen Indium und
Licht, also der Strahlpréiparation. Wie in der Optik zur guten Fokussierung eines Licht-
strahls ein kollimierter Strahl erforderlich ist, so ist in der Atomoptik zur Kanalisierung
der Atome durch Dipolkrifte ein kollimierter Atomstrahl notig. Die Kollimierung erfolgt
hier durch dissipative Lichtkréfte, die Laserkiihlung. Da zur Erzeugung der Lichtmaske
nur ein Laserstrahl genutzt werden soll, werden nur Atome eines Niveaus angesprochen.
Daher miissen die Atome alle optisch in dieses Niveau gepumpt werden, um adressiert
werden zu kénnen. Zum Verstédndnis der Laserkiihlung und der Praparation der inter-
nen Zustande wird in dieser Arbeit das optische Pumpen theoretisch und experimentell
analysiert.

Der zweite Teil der Arbeit beschéftigt sich mit der Deposition. Um eine gute Auflésung
der Nanostrukturen zu erreichen, ist es wichtig, die Mobilitéit der Indiumatome auf Sub-
straten zu untersuchen. Um die Auflosung von Strukturen, die mit einer Lichtmaske
geschrieben sind, analysieren zu konnen, wird zunéchst ein fiir andere Elemente schon
bekanntes Resistverfahren eingesetzt, welches sich durch kurze Belichtungszeiten und ei-
ne gute Tiefenschérfe auszeichnet. Die zur effektiven Beschddigung des Resists benotigte
Indiumdosis wird bestimmt.



1 Wechselwirkungen zwischen Indium
und Licht

1.1 Indium

Indium ist ein Element der III. Hauptgruppe des Periodensystems mit der Ordnungs-
zahl Z =49 und hat zwei Isotope **In und '*°In, die mit einer Hiufigkeit von 4,3 % und
95,7 % vorkommen. Der Schmelzpunkt des an der Luft stabilen Indiums liegt bei 156 °C,
der Siedepunkt bei 2080 °C. Der sehr niedrige Dampfdruck p von Indium bei Raum-
temperatur erfordert ein Erhitzen auf eine Temperatur 7" von etwa 1200 °C, um eine
ausreichende Atomflussdichte von 10 Atomen/cm?s zu erhalten. Fiir die Spektroskopie
geniigen Temperaturen in der GroBlenordnung 600 °C. Die Dampfdruckkurve, die durch
die folgende empirische Formel [12] beschrieben wird, ist in Abbildung 1.1 dargestellt.
P 12180 K

leqon = 8B -7 55% (1.1)

Das in Abbildung 1.2 gezeigte Energieniveauschema des Isotops *°In, das in diesem Ex-
periment verwendet wird, zeigt die zwei stabilen Grundzustéinde BP% und 5P%, sowie den
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Abbildung 1.1: Dampfdruckkurve von Indium
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Abbildung 1.2: Energieniveauschema von Indium

angeregten Zustand 6.5 1 mit den dazugehorigen Hyperfeinniveaus. Die Energieabsténde

der Uberginge 5P1 — 65 1 und 5P3 —6S 1 entsprechen Wellenlédngen von 410,29 nm und
451,26 nm im Vakuum [ 3], die Energleabstande der Hyperfeinniveaus liegen im GHz-
Bereich. Das angeregte Niveau 65 1 hat eine mittlere Lebensdauer von 6,33 ns, was einer

Zerfallsbreite von
I'=27-25,1MHz (1.2)

entspricht. Diese setzt sich aus den Linienbreiten der beiden Ubergénge 5P% — 65 1
(T'410 = 27-8,9 MHz) und 5P; — 651 (Ty51 = 27-16,2 MHz) zusammen.

Die Wechselwirkung der Indiumatome mit Licht wird im néchsten Abschnitt als Vor-
bereitung zum Verstdndnis der Laserkiihlung beim komplexen Energieniveausystem von
Indium behandelt.
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1.2 Ratengleichungen

Optisches Pumpen und Laserkiihlung beruhen auf der Wechselwirkung zwischen Atomen
und einem elektromagnetischen Feld. Die klassische Beschreibung der Wechselwirkung
erfolgt durch Ratengleichungen. Dabei werden nur die Besetzungzahldnderungen der
einzelnen Energieniveaus betrachtet, wobei jedes Niveau mit der Rate I'y. durch Ab-
sorption oder stimulierte Emission von Photonen be- und entvoélkert wird. Die spontane
Emission des angeregten Zustands |e) in den Grundzustand |g) wird durch die natiirliche
Zerfallsrate 74, beschrieben. Zunéchst wird ein 2-Niveau-System betrachtet. Die Raten-
gleichungen lauten hier

dN,(t
ﬁ%l T Ny(£) + Yge No(t) + Tye No ()
dN,(t
dt() = ATy Ng(t) = YeNe(t) — T Ne(2), (1.3)

wobei N,(t) die Population des Grundzustandes und N(t) die des angeregten Niveaus
zur Zeit t angibt.
Die Wahrscheinlichkeit, ein Atom im Zustand |g) oder |e) zu finden, ist eins:

Ny(t)+ Ne(t) = 1 (1.4)

Die Besetzungszahldifferenz
A(t) = Ng<t) - Ne(t)v (15)
die sich im Gleichgewichtszustand A(t) = 0 nicht dndert, kann geschrieben werden als

A = Yoo _ L
e +7e 1+S5

(1.6)

wobei der Séttigungsparameter S unter Beriicksichtigung einer Verstimmung o der Fre-
quenz des elektromagnetischen Felds gegeniiber der atomaren Resonanz definiert wird
als:

So

= 0 1.7)
46 2 (
1+ (’Yge)
mit
2 1
Sy = 9= 1.8
’ ’Vge Isat ( )

der Sittigungsintensitit I, des atomaren Ubergangs und der Intensitdt I des Laser-
lichts. Somit ergibt sich fiir die Pumprate I'je mit (1.3) und (1.7):

Lpe = eN(1+8) =29 (1.9)
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Betrachtet man ein System mit Hyperfeinstruktur, so muss die Entartung g; = 2F;+1 des
1-ten Zustands, die das relative Verhéltnis zwischen der Rate der stimulierten Emission
und der der Absorption angibt, beriicksichtigt werden. Die Ratengleichungen werden
dann folgendermaflen modifiziert:

dN, g
d—tg = —TyeNy(t) + 7geNe(t) + g—ZFgeNe(t)
dN, g
dt = +FgeNg(t) - ngeNe(ﬂ - g_zrgeNe(t)- (1'10)

Daraus ergibt sich mit (1.5) und (1.10) die neue Besetzungszahldifferenz

Yoo — 20 ge(1 — L) N,
A = 7 gel ge) (1.11)
25e + Yge

und die Pumprate

YgeSGe
r, — . 1.12
I 9.2+ S) — g,5 (1.12)

Zur Berechnung der Besetzungszahlen der acht Hyperfeinniveaus von Indium muss das
Gleichungssystem auf acht Gleichungen erweitert werden. Fiir Indium erhalten wir somit
fir die sechs Hyperfeingrundzustinde |g;) und die zwei angeregten Zusténde |e;) folgende
Differentialgleichungen:

[\

dN, g
dtgk = Z(_ng@jNgk’ + VQijNej + frgkejNej)
j=1 g
dNej 6 g
- = Z(rgkejjvgk — Yore; Ne, — frgkejzvej). (1.13)

k=1 €

Den Séattigungsparameter Sy; des Ubergangs vom Grundzustand |g;) in den angereg-
ten Zustand |e;) erhdlt man durch Summation {iber die Anzahl | der eingestrahlten
Laserstrahlen mit einer Intensitét I;:

I 1
Skj = . 1.14
kj [sat’kjle(%y (1.14)
J

Der Frequenzabstand des Hyperfeingrundzustandes |g;) zum Grundzustand |gg) wird
durch wy; und die Verstimmung der Laserfrequenz gegeniiber der Resonanz des atoma-
ren Ubergangs durch ¢ beschrieben. Leitet man die Ratengleichungen aus den optischen
Bloch-Gleichungen [14] durch Vernachléssigen der zeitlichen Verdnderung der Nichtdia-
gonalelemente her, so erhélt man fiir die Pumprate
2
Iy = Ll (1.15)
Yge




1.2 Ratengleichungen

mit der Rabi-Frequenz Q2g. Die in Anhang B aufgefiihrte Séittigungsintensitit [y muss
somit um den Faktor v,./I" modifiziert werden, wobei I' =27-25,1 MHz die gesamte Li-
nienbreite des angeregten Niveaus 651 1 ist. In Abbildung 1.3 ist die Population fiir die
acht Hyperfeinniveaus des Indiumatoms in Abhéngigkeit der Zeit fiir ein Lichtfeld mit 5
Frequenzen simuliert, die in Resonanz mit den atomaren Ubergéngen sind, welche an das
angeregte Hyperfeinniveau F' =5 koppeln. Bei den Sittigungsparametern Si% =0,15,
S0 =0,21, 543}5 =0,28, S#L. =0,20 und Sg*, = 0,25 ist das System nach einer Zeit von
etwa 400 '~! im Gleichgewicht. Die Anfangswerte fiir ¢ =0 entsprechen der thermischen
Population der Niveaus fiir 1100 °C. 80 % der Indiumatome befinden sich im Grundzu-
stand 5P1 und 20 % im Niveau 5P3 Die Besetzungszahlen der Hyperfeinniveaus sind

nach der Anzahl der Zeemann-Niveaus gewichtet. Die Zeitentwicklung der Population

50 T T r T

40 .
&
~ 30} i
- 5P,,F=4
R 5P,,F=5
= 2r {5P,,F=5
2, 5P, F=6
I 10/ 15P,,F=4

5P,,F=3
0 12
0 100 200 300 400 500

Zeit (T

Abbildung 1.3: Population der Hyperfeinniveaus von Indium fir die Sdttigungspa-
rameter S{1% = 0,15, S319. = 0,21, SPPL. = 0,28, S35, = 0,20 und Sg°Ly = 0,25 in Re-
sonanz. Die Anfangspopulation entspricht der thermischen Population der Niveaus
bei 1100 °C.

zeigt wie erwartet eine sehr geringe Besetzung der angeregten Zustande 6.5 1 auf. Da die
hier betrachteten Laserfrequenzen nur in das Hyperfeinniveau F'=5 anregen finden auf-
grund der Auswahlregel AF' =0,£1 sowohl kein Zerfall durch spontane Emssion in den
Zustand F' =3, als auch keine stimulierten Prozesse im Zusammenhang mit dem Grund-
zustand F'= 3 statt, so dass dessen Population konstant ist. Die Reihenfolge der iibrigen
Niveaus ordnet sich nach der Grofie der einzelnen Sattigungsparameter. Da die Streurate
proportional zum Séttigungsparameter ist, werden Atome aus stark gekoppelten Niveaus
eher herausgepumpt, so dass deren Population im Gleichgewichtszustand unterhalb der
Besetzungszahl der schwach gekoppelten Niveaus liegt. Die spontane Emission spielt hier
dann nur noch eine untergeordnete Rolle.
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1.3 Dichtematrix

Fiir grofle Sattigungsparameter S und Verstimmungen 0 der Laserfrequenz gegeniiber
der atomaren Resonanz geniigt die Wechselwirkung zwischen Atomen und elektromagne-
tischem Feld nicht mehr der klassischen Theorie. Die theoretische Beschreibung erfolgt
nun durch die zeitabhéngige Schrodinger-Gleichung:

HOWED) = i [o(F, 1) (1.16)
mit
H(t) = Hatom + Hyul(t), (1.17)

wobei H ;0 der zeitunabhéngige, ungestérte Hamiltonoperator ist, dessen Energieeigen-
werte F, = hw, mit den dazugehorigen Eigenfunktionen ¢, bekannt sind und H,,(t)
die Wechselwirkung zwischen Atom und Strahlungsfeld beschreibt. Die Gesamtwellen-
funktion |¢)) des Systems kann als Entwicklung der ungestorten Zustédnde geschrieben
werden.

W) = Y calt)lén(P)e ! (1.18)

Die |¢,|? geben die Wahrscheinlichkeit an, das Atom im Zustand |¢,,) vorzufinden. Somit
lasst sich (1.16) mit (1.18) schreiben als

m%cj = ch(t)wa(t)jneWt (1.19)

mit dem Matrixelement H.,(t)n = (¢j|Hyw(t)|¢n) und der Energiedifferenz zweier Ni-
veaus |7) und |n) AE;, = h(w; —wy,) = hwj,. Bei einem Lichtfeld der Frequenz w; /27
und einer elektrischen Feldamplitude Fy wird der zeitabhédngige Anteil des Hamilton-
operators zu:

Hyw(t)jn = hQj, cos(kz — wit) (1.20)
mit der Rabi-Frequenz
€E0 g;
Q. = —T<¢j’7’|¢n>g—i- (1.21)

Die g; bezeichnen die Anzahl der ms-Unterzusténde des i-ten Niveaus. In der rotating
wave-Niherung werden die Terme schneller Oszillation (e!“s»«)) im Hamiltonoperator
vernachlissigt. Ebenso wird nach der Dipolndherung die rdumliche Abhéngigkeit des
elektrischen Feldvektors vernachlassigt. Daraus ergibt sich fiir die zeitliche Verdnderung
der Ubergangsamplituden:

0 s,
ihoc;(t) = zn:cn(t)hﬁjne Oyt (1.22)
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Die 0j,, = wj, —w; sind die Verstimmungen des Lasers gegeniiber der Resonanzfrequenz
wjn des Ubergangs |j) nach |n).

Eine Moglichkeit hiermit quantenmechanische Vielteilchensysteme zu beschreiben, ist
die Einfithrung der Dichtematrix p. Sie ist definiert als

p o= )l (1.23)

Ihre Eintrége ergeben zusammen mit (1.18)

pik = (@5lplor) = cjcp. (1.24)

Das Diagonalelement p;; gibt somit die Wahrscheinlichkeit an, dass sich das Atom im
Zustand |i) befindet. Die Nichtdiagonalelemente héngen von der Phasendifferenz zwi-
schen ¢; und ¢ ab und werden Kohérenzen genannt. Mit (1.24) und (1.22) wird die
zeitliche Verédnderung der Dichtematrixeintrage durch

9 h o, s
Zh&ﬂij = 5; (pkj(t)Qlke dukt _pzk(t)Q]ke 57kt) (125)

berechnet. Hier wurde die Annahme gemacht, dass jeder atomare Ubergang nur durch
jeweils einen Laserstrahl beeinflusst wird. Sollen mehrere elektromagnetische Felder ver-
schiedener Verstimmungen pro Ubergang beriicksichtigt werden, wie zum Beispiel beim
Verstimmen der Laser iiber einen grofien Frequenzbereich oder bei sehr kleinen Energie-
absténden der Grundzustdnde, muss zusétzlich iiber die Anzahl m der Laserfrequenzen
summiert werden.

Zﬁaﬂij = 3 Z <Z (Prs (1) Qi me™ " — P (£ e éjk’mt)> (1.26)

k m

Neben der stimulierten Emission muss auch die spontane Emission beriicksichtigt wer-
den, die nach [14] zu (1.25) hinzuaddiert werden kann. Man erhélt die Liouville-von
Neumann-Gleichung:

T D (prj (ke — Sty + (Lp)s; (1.27)
p

wobei (Lp);; die ij-te Komponente der Verlustmatrix

Lo = 3 (ol b6 en] = g (on} ol lond(a) ) (125)

k.n

in Lindblad-Form ist.



1 Wechselwirkungen zwischen Indium und Licht

In Abbildung 1.4 werden die Simulationen der zeitlichen Entwicklung der Hyperfeinni-
veaupopulation der Indiumatome durch Ratengleichungen (Abbildung 1.4(a)) und durch
Dichtematrix (Abbildung 1.4(b)) verglichen. Die Wechselwirkung der Atome mit fiinf
gleichzeitig eingestrahlten Laserfrequenzen, die um 0,1 T (I'=25,1 MHz) gegeniiber den
atomaren Resonanzen mit dem angeregten Zustand 65 1 verstimmt sind, wird dabei un-

tersucht. Die Séttigungsparameter (S =1/I,) der einzelnen Uberginge werden gewihlt
als S{19% =0,35, S31% =0,24, S =0,20, SPL =0,54 und S =1,07. Die Simulatio-

50 T T T r 50
5P,,F=4
40F 40 J
—~ — (, 5P,,F=5
X X
~ 30 = 30\/ ]
8 . 5P,F=5 & . 5P, F=4
5 £ 20t 1 .
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[ T p B'= A f — ', =
= E T ps
k= NS— =
0 , ) , , 65, L I L
0 200 400 600 800 1000 0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Zeit (T ) Zeit (T )

(a) Simulation der Zeitentwicklung der Popula- (b) Simulation der Zeitentwicklung der Popula-
tion mit Ratengleichungen tion mit Dichtematrix

Abbildung 1.4: Simulationen ((a) Ratengleichung und (b) Dichtematrix) zur zeit-
lichen Entwicklung der Hyperfeinniveaupopulationen von Indium. Es werden fiinf
Laserfrequenzen mit einer Verstimmung von § =0,1T" mit ' =25,1 MHz eingestrahlt.
Die Anfangspopulation entpricht der thermischen Population der Niveaus bei 1100 °C.
Die Sittigungsparameter der einzelnen Uberginge auf Resonanz sind: Sffl_% =0,35,
SH0=0,24, S} =0,20, S, =0,54, S =1,07

nen, deren Anfangsbedingungen der thermischen Besetzung der einzelnen Niveaus bei
1100 °C entsprechen, zeigen deutliche Unterschiede im zeitlichen Verlauf der Besetzungs-
zahlen. Die Verteilungen der Population bei 1000 '™ weichen deutlich von einander ab.
Die Losung der Ratengleichungen zeigt auch bei einer Verstimmung aller Laserfrequenzen
den Séttigungsparametern entsprechende Besetzungswahrscheinlichkeiten der einzelnen
Niveaus. Das System befindet sich hier nach etwa 1000 "' im Gleichgewicht, wohinge-
gen das halbklassisch berechnete System den Gleichgewichtszustand noch nicht erreicht
hat, was eindeutig an den 5P% -Zustianden zu erkennen ist. Andererseits zeigt die Dich-

tematrixlosung im Gegensatz zur Ratengleichungslosung schon nach etwa 100! nur
noch eine geringe Abweichung von der Endpopulation. Bei kleinen Zeiten zwischen 0
und 100! sind zudem gedimpfte Oszillationen erkennbar, die durch die Koh#renzen
hervorgerufen werden. Ein weiterer Einfluss der Kohérenzen zeigt sich in der Besetzungs-
zahlanderung des nicht direkt durch Licht gekoppelten Niveaus 5P% F'=3. Der Vergleich
der beiden Graphen lésst auf einen nicht zu vernachléssigenden Einfluss der Kohérenzen
in dem hier betrachteten Energieniveausystem von Indium schlielen.

10
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1.4 Laserkiihlung

Die Atomlithographie erfordert einen gut kollimierten Atomstrahl und eine hohe Fluss-
dichte. Mit auf die Atome wirkenden Lichtkriften kann die transversale Geschwindigkeit
der Indiumatome des Atomstrahls reduziert und die Phasenraumdichte erhoht werden.
Von Laserkiihlung spricht man, da die mittlere kinetische Energie (Fj;,) und damit die
Geschwindigkeit mit der Temperatur 7" korreliert ist.

1.4.1 Dopplerkiihlung

Absorbiert ein Atom ein Photon aus einem Lichtfeld, wird der Impuls Ak des Photons in
Ausbreitungsrichtung des Lichts auf das Atom iibertragen. Bei anschlieSender spontaner
Emission in beliebige Richtung, die bei Lichtfeldern kleiner Intensitdten gegeniiber der
stimulierten Emission dominiert, erfiahrt es einen Riickstofl entgegengesetzt zum emit-
tierten Photon. Uber viele Streuvorginge gemittelt findet so kein Nettoimpulsiibertrag
durch spontane Emission statt. Fiir die Annahme vieler Streuungen ist ein geschlosse-
ner optischer Ubergang erforderlich. Die Kraft, die durchschnittlich auf das Atom durch
Absorption und spontane Emission ausgeiibt wird, ist nach [14]:

F = hksg% ) (1.29)
1+ Sp +(#)2

wobei Sy = —t der Sattigungsparameter, v die natiirliche Linienbreite des angeregten
Zustands, 0 die Verstimmung des Laserlichts gegeniiber der atomaren Resonanz und
wp = = k- ¥ mit der Geschwindigkeit ¢ des Atoms die Dopplerverschiebung sind. Der
grofite Streuquerschnitt eines ruhenden Atoms tritt bei Resonanz der Laserfrequenz mit
dem atomaren Ubergang auf. Atome streuen daher wegen des Dopplereffekts Photonen
aus einem entgegengesetzt zu ihrer Ausbreitungsrichtung laufenden Strahl eher, wenn
dieser negativ (rot) gegeniiber der atomaren Resonanz verstimmt ist (Abbildung 1.5).
Nach vielen Streuprozessen nimmt so die Geschwindigkeit des Atoms ab, da im Mittel
ein Impulsiibertrag entgegen seiner Bewegungsrichtung stattfindet. Betrachtet man ein
Atom in zwei entgegengesetzt laufenden Laserstrahlen gleicher Frequenz, so addieren
sich die von den Lichtfeldern auf das Atom ausgeiibten Kréfte zu:

F = F +F. (1.30)
Unter Vernachlédssigung von Termen ab der Ordnung ("“7—”)4 ergibt sich

2 —
Fe Shg 0500 =07 (1.31)
Y(1+ S0+ (5)?)

Bei Rotverstimmung (6 < 0) der Laserfrequenz wirkt die Kraft der Bewegung des
Atoms entgegen und fiithrt zur DAmpfung (sieche Abbildung 1.6). Dies entspricht einer
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1 Wechselwirkungen zwischen Indium und Licht

V—>

) ) ¢

0<0 0<0
—
< F
Abbildung 1.5: Fin sich mit Geschwindigkeit U bewegendes Atom in einem Lichitfeld

zweier entgegengesetzt laufender, rotverstimmter (5 < 0) Laserstrahlen. Die spontane
Emission erfolgt in eine beliebige Richtung.

_0, 4 1 L L 1
-6 4 2 0 2 4 6

Geschwindigkeit (y/k)

Abbildung 1.6: Dimpfende Kraft in Abhingigkeit der Geschwindigkeit des Atoms
fiir eine Verstimmung 6 = -vy/2 und einen Sdttigungsparameter Sy = 2. Die Krdifte Fy
der einzelnen Laserstrahlen (schwarz) addieren sich zur Gesamtkraft F (rot).

zur Geschwindigkeit proportionalen Reibungskraft mit einem Reibungskoeffizienten f.
Die Laserkiihlung wird auch als eindimensionale optische Melasse bezeichnet. Die Kraft

erreicht ihr Maximum bei der Verstimmung von § =-7/2 und einem Sattigungsparame-
ter von Sy=2. Sie wird also durch die natiirliche Linienbreite beschriankt. Diesem von
Hénsch und Schawlow [3] entdeckten Kiihlvorgang wirkt der durch die spontane Emis-
sion verursachte, in seiner Richtung zuféllige, Impulsiibertrag als Heizprozess entgegen,
so dass die Temperatur von 0 K nicht erreicht werden kann. Das entsprechende Tempe-
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1.4 Laserkiihlung

raturminimum 7p wird als Dopplertemperatur oder auch als Dopplerlimit bezeichnet.

hry
Ty, = —1. 1.32
b 2%kp (1.32)

Bei Indium sind zur Realisierung eines geschlossenen Ubergangs fiinf Wellenlingen er-
forderlich, um die Atome in den entsprechenden Kiihliibergang zuriickzupumpen. Man
unterscheidet dann die Dopplertemperaturen T3'° und T4 und die entsprechenden

Dopplergeschwindigkeiten v5° und v$! je nach Kiihliibergang in den Grundzustand
5P% oder 5P%.

THO =214 K = o0 = 17,5 <F
Tp' =389 uK = op! =236

Nur ein kleiner Geschwindigkeitsbereich (£ 0,66 v/k) erfihrt die Reibungskraft in der
Néherung (1.31). Fiir Indiumatome berechnet sich der Einfangbereich mit linearer Ab-
héngigkeit der Kraft von der transversalen Geschwindigkeit der Atome je nach Kiihliiber-
gang zu

m

V410 — 2,4; (133)
oder  w = 4,87 (1.34)
S

bei einer Verstimmung von § =-7/2 und einem Sattigungsparameter von Sy=2. Die
transversale Geschwindigkeit der Indiumatome des thermischen Atomstrahls liegt mit
etwa 2m/s darunter, so dass alle Atome adressiert werden konnen.
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1 Wechselwirkungen zwischen Indium und Licht

1.4.2 Subdopplerkiihlung
Polarisationsgradientenkiihlen

Um Temperaturen unterhalb des Dopplerlimits zu erreichen, kann Polarisationsgradien-
tenkiihlen eingesetzt werden [15]. Hier wird nun die von Dalibard und Cohen-Tannoudji
[16] theoretisch behandelte lin L lin-Konfiguration vorgestellt.

Propagieren zwei linear orthogonal zueinander polarisierte Laserstrahlen gleicher Fre-
quenz antiparallel, so ergibt die Superposition der beiden Strahlen eine Polarisationsénde-
rung des gesamten Lichtfeldes von positiv zirkular (07) zu linear, zu (¢7), zu linear und
zuriick zu (o) innerhalb der halben Wellenléinge der Laserstrahlen (siehe Abbildung
1.7). Ein Atom in einem elektrischen Feld erfihrt wegen des Stark-Effekts eine Verschie-

Absorp- spontane

Emission

m=—1/2

Energie

m=1/2

0 A8 A4 3N8 A2 5M8 3n/4 T8
Position z

Polarisation o lin o lin o lin o lin

Abbildung 1.7: Polarisationsgradientenkiihlen: Die Unterniveaus erfahren auf-
grund Intensitdts- und Polarisationsgradienten eine ortsabhdngige Energieverschie-
bung. Durch Umwandeln der kinetischen FEnergie in potentielle, optisches Pumpen
und anschlieffende spontane Emission verlieren sie Energie und werden gekiihlt.

bung der Energie der magnetischen Unterniveaus. Diese Energieinderung ist nach

hd.SC?
L = 1—02592 (1.35)

+(3)
abhéngig vom Clebsch-Gordan-Koeffizienten C,. und damit auch von der magnetischen
Quantenzahl des Atoms und der Polarisation des Lichts. Aus einer negativen Verstim-
mung (0 < 0) des Lasers gegeniiber der Resonanz resultiert eine negative Energiever-
schiebung und aus einer positiven Frequenzverstimmung eine positive Energieverschie-
bung. Betrachtet man nun den einfachsten Fall, den Ubergang Jg= % —>Je:% eines
Atoms mit Kernspin 0, dann tritt das Subdopplerkiihlen bei negativer Verstimmung
durch den in Abbildung 1.7 dargestellten Vorgang auf. Das Atom bewegt sich in z-
Richtung und ist bei z =0 im Lichtfeld positiv zirkularer Polarisation. Die Atome werden
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1.4 Laserkiihlung

aufgrund der Auswahlregel Am = +1 fiir die Absorption von o*-Licht und anschliefen-
der Emission (Am =0, =+1) in das Unterniveau m, :% gepumpt. Bei Annahme geringer
Intensitaten (Sp < 1) kann die stimulierte Emission vernachlissigt werden. Da die Ener-
gie des m, = %—Niveaus wegen der Polarisationsénderung zu o~ nach einer Strecke von %
grofler wird, lauft das Atom in Richtung Potenzialmaximum, und seine kinetische Energie
wird in potentielle Energie konvertiert. Die Geschwindigkeit des Atoms nimmt somit ab.
Das o~ -polarisierte Licht pumpt das Atom optisch in das mgy = —%—Niveau, welches nun
eine geringere Energie hat. Die Energiedifferenz der beiden Zusténde geht durch sponta-
ne Emission in Strahlungsenergie iiber. Dieser Vorgang der Konversion der kinetischen
Energie in potentielle und anschlieende Abgabe als Strahlung wiederholt sich, bis die
kinetische Energie nicht mehr ausreicht, das Potenzialmaximum zu {iberwinden. Effizi-
entes Subdopplerkiihlen ist nur fiir einen kleinen Geschwindigkeitsbereich moglich, da
Atome mit zu hoher Geschwindigkeit das Potenzialmaximum iiberwinden ohne optisch
gepumpt zu werden (Abbildung 1.8). Das hier beschriebene Subdopplerkiihlen durch
Rotverstimmen der Frequenz ist nur fiir Uberginge F — F + 1 giiltig. Bei F — F — 1,
wie dies bei Indium auftreten kann (5P% F=6— 65 F =5), andern sich die Eigen-
schaften der Clebsch-Gordan-Koeffizienten fiir die Zeemann-Niveaus mg bei zirkularer
Polarisation, wie in Anhang A aufgefiihrt, so dass Kiihleffekte durch Blauverstimmen
auftreten.

0,06

0,03

Kraft (% vyk)

_0’ 06 1 1 1
2 -1 0 1 2

Geschwindigkeit (y/k)

Abbildung 1.8: Kraft in Abhingigkeit der Geschwindigkeit fir den Ubergang % — %
fiir Polarisationsgradientenkiihlen in linLlin-Konfiguration: Zusditzlich zur Kraft des
Dopplerkiihlens ist eine Substruktur bei kleinen Geschwindigkeiten erkennbar.
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1 Wechselwirkungen zwischen Indium und Licht

Transientes Laserkiihlen

In der Atomlithographie mit Indium soll eine transversale Kiihlung des Atomstrahls
erreicht werden. Die Atome haben also nur eine endliche Wechselwirkungszeit mit dem
Licht, so dass auch transiente Effekte in Betracht gezogen werden miissen. Eine Méglich-
keit, hierbei Temperaturen unterhalb des Dopplerlimits zu erhalten, ist das transiente
Laserkiihlen [17] mit niedrigen Intensitdten. Hier wird die Verschiebung der Energieni-
veaus durch den Stark-Effekt zusammen mit optischem Pumpen in mit dem Licht nicht
resonante Zustédnde, sogenannte Dunkelzustdnde, ausgenutzt. Das System befindet sich
also nicht im Gleichgewicht, und Grundzustéinde mit vielen Unterniveaus sind erfor-
derlich. Atome, deren Geschwindigkeitskomponenten parallel zur Ausbreitungsrichtung
k des Laserstrahls klein sind, wie es bei der transversalen Kiihlung eines Atomstrahls
der Fall ist, erfahren in einer Stehwelle zweier Laserstrahlen eine raumlich variierende
Energieverschiebung mit dem Potenzial U(z) = Uy - sin®(kz). Uy verhiilt sich proportio-
nal zur Intensitidt des einfallenden Lichtfeldes, und sein Vorzeichen ist abhéngig von
der Verstimmung des Lasers gegeniiber der Resonanzfrequenz. Die sinusformige Kraft
wirkt auf ein Atom, bis es in einen Dunkelzustand gepumpt wird. Die Zeitskala des
Kiihlens ist somit von der Pumprate I'=T - sin?(kz) abhingig. Im Knoten der Steh-
welle verschwindet 'y, so dass die Atome nahe des Knotens im Gegensatz zu Atomen
in der Ndhe des Bauches lange Zeit ohne Wechselwirkung im Lichtfeld bleiben. Bei ei-
ner Verstimmung 6 > 0 wird kinetische Energie des Atoms in potentielle umgewandelt,
wenn sich das Atom vom Knoten des Lichtfeldes in Richtung Bauch bewegt (siehe Ab-
bildung 1.9(a)). Bei umgekehrter Bewegungsrichtung wird kinetische Energie gewonnen.
Die potentielle Energie wird durch spontane Emission in Dunkelzustéinde abgestrahlt.
Der Energieverlust iiberwiegt den Energiegewinn wegen der geringen Pumprate in Kno-
tennahe. Die Atome werden daher gekiihlt. Bei negativer Verstimmung ist das Verhalten
genau entgegengesetzt (Abbildung 1.9(b)), was zu einem Heizen fiihrt.

Absorption spontane _

U, r P Emission 0 ¢ m=0,+1
) ]
= ]

g 3
IS g

(]} TEEERERLRE  SEees —cOrrrrrTETePRReE m=0,+1 -U,

0 A4 A2 304 A 0 M4 A2 3N/4 A
Position z Position z

(a) Potenzialverlauf in Abhéngigkeit der Posi- (b) Potenzialverlauf in Abhéngigkeit der Posi-
tion fiir § >0 tion fiir 6 <0

Abbildung 1.9: Transientes Kiihlen an einem Beispiel fiir positiv zirkulares Licht
fiir einen Hyperfeinniveauiibergang FF'=1— F =0
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1.5 Lichtmaske

Zusétzlich zur in Kapitel 1.4 erlauterten dissipativen Kraft wirkt auf Atome in elek-
tromagnetischen Feldern grofler Intensitédtsgradienten die Dipolkraft. Befindet sich ein
Atom in einem Lichtfeld, so wird in dem Atom ein elektrisches Dipolmoment induziert,
welches mit dem Lichtfeld wechselwirkt. Das Dipolmoment in einem elektromagneti-
schen Wechselfeld, wie es Laserstrahlen sind, oszilliert wie ein harmonischer Oszillator.
Die Kraft F Dipol, die auf das Atom wirkt, ist im Gegensatz zur spontanen Streukraft
konservativ und kann daher als Gradient eines Potenzials U geschrieben werden. Sie
wird durch [18]

ﬁDipol = —=VU (136)

gegeben und ergibt als Ndherung fiir grofle Verstimmungen ¢ gegeniiber der natiirlichen
Linienbreite I"

U(x) o g[(x) (1.37)
und
- A2 VI (x
FDipol<x> = —gl—(t) (138)

Sie ist proportional zum Intensitéitsgradienten VI(z) des Lichtfeldes und umgekehrt
proportional zur Verstimmung 0 des Lasers gegeniiber der atomaren Resonanz des Di-
polmoments. Die Richtung der Kraft ist vom Vorzeichen der Verstimmung abhéngig. Fiir
einen blauverstimmten Laser (0 >0) wirkt die Kraft in Richtung Intensitdtsminimum,
fiir negative Verstimmung (rotverstimmt) in Richtung Intensitdtsmaximum. Ein Licht-
feld mit groflem Intensitédtsgradienten wird zum Beispiel durch eine optische Stehwelle
realisiert, deren ortsabhingige Intensitat mit einer Periodizitat von /2

I(x) = Iy-sin®(k) (1.39)

variiert. Je grofler die Intensitét Iy der Lichtstrahlen ist, desto tiefer ist der Potenzialtopf
und desto stiarker der Gradient und damit die auf das Atom wirkende Kraft.

Ein solches Stehwellenfeld wird in der Atomlithographie als immaterielle Maske zur
Erzeugung von Nanostrukturen eingesetzt. Es wirkt auf die Atome wie ein Feld aus Zy-
linderlinsen und kanalisiert sie je nach Verstimmung entlang der Intensitdtsmaxima oder
Minima. Es folgt eine periodische Flussdichteverteilung parallel zur Lichtmaske. Da die
spontane Emission in beliebige Richtung erfolgt und somit zu einem Heizen fiihrt, muss
die Streurate

I
I'p x 52 (1.40)
der Photonen reduziert werden. Die Streurate nimmt im Gegensatz zum Potenzial U
(Gleichung (1.37)) quadratisch mit § ab, weshalb groe Verstimmungen erforderlich sind,

17



1 Wechselwirkungen zwischen Indium und Licht

wobei die resultierende Kraftverringerung durch Erhohung der Intensitédt kompensiert
werden kann.

Betrachtet man fiir Indium eine Stehwelle, deren Frequenz relativ zu dem Ubergang
5P% F=4—-6S 1 F =5 verstimmt ist, so ergibt sich fiir eine typische Laserleistung von
10 mW und eine typische Strahltaille von 140 ym der in Abbildung 1.10(a) dargestellte
Verlauf der Potenzialtiefen in Abhéngigkeit der Verstimmung. Fiir eine effektive Kana-

40

Potentialtiefe (mK)
&

Streurate (1/ tyy,)
8

S
T

L L L In L L
0 1 2 3 -+ 0 1 2 3 4

Verstimmung (GHz) Verstimmung (GHz)

(a) Potenzialverlauf (schwarz) in Abhéngigkeit (b) Mittlere Anzahl gestreuter Photonen pro

von der Verstimmung, rot: Dopplertempertur, Atom bei einer Wechselwirkungslinge von

gestrichelt: maximale Verstimmung zur effekti- 140 pm, gestrichelt: minimale Verstimmung, die

ven Fokussierung einer mittleren Streurate von einem Photon
wéhrend der Wechselwirkungszeit 0,5 us ent-
spricht

Abbildung 1.10: Bestimmung einer geeigneten Verstimmung

lisierung der Atome muss die Potenzialtiefe oberhalb der Dopplertemperatur (rot) von
THO =214pK liegen, so dass sich eine obere Grenze von 2,5 GHz ergibt. Die in Abbildung
1.10(b) aufgetragene mittlere Anzahl gestreuter Photonen pro Atom bei einer typischen
Wechselwirkungsldange von 140 um, welches bei einer Geschwindigkeit der Atome von
544m/s einer Wechselwirkungszeit tyy von 0,5 us entspricht, setzt die untere Grenze
des Verstimmungsbereichs fest. Um die Streurate vernachléssigen zu kénnen, muss die
Wahrscheinlichkeit, dass ein Atom ein Photon wihrend seiner Durchflugzeit durch das
Lichtfeld streut, kleiner eins sein. Daraus ergibt sich zusammen mit der Dopplertempe-
ratur ein Verstimmungsbereich von 950 MHz bis 2,5 GHz.

Die Auflésung der Strukturen wird durch Abbildungsfehler wie in der klassischen Optik
limitiert. Entscheidend sind vor allem die Divergenz des Atomstrahls sowie die sphérische
und chromatische Abberation. Die Fokusbreite verhélt sich proportional zur Divergenz
des Atomstrahls. Daher ist eine gute Kollimierung des Atomstrahls, die durch die in
Kapitel 1.3 beschriebene transversale Laserkiihlung erreicht werden kann, unbedingt er-
forderlich. Ein thermischer Atomstrahl hat neben der transversalen Geschwindigkeitsver-
teilung auch eine relativ grofle longitudinale Geschwindigkeitsverteilung. Atome unter-
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1.5 Lichtmaske

schiedlicher Geschwindigkeitsklassen werden an unterschiedlichen Positionen fokussiert.
Dieser Linsenfehler wird als chromatische Abberation bezeichnet. Da nur das Zentrum
einer Linse durch ein harmonisches Potenzial beschrieben werden kann, werden Atome,
die am Rand der Linse eintreffen, wegen des dort nur flachen Potenzials nicht rechtzeitig
fokussiert. Diese sphéarische Abberation kann durch hohe Intensitdten minimiert werden.
Die beugungsbegrenzte Auflésung kann in der Atomoptik vernachlissigt werden, da die
deBroglie-Wellenldnge im Pikometerbereich liegt.
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2 Versuchsaufbau

2.1 Lasersysteme

Die im vorigen Kapitel beschriebene Laserkiihlung erfordert einen geschlossenen Uber-
gang, fiir den beim Indiumatom fiinf Frequenzen benotigt werden. In diesem Abschnitt
werden nun die Lasersysteme zur Erzeugung der entsprechenden Frequenzen vorgestellt.

2.1.1 Diodenlaser

Zur Erzeugung des Lichts der Wellenlinge von 410nm fiir den Ubergang 5P% — 65 1
werden Diodenlaser von Toptica (Model: DL100) mit GaN-Dioden von Nichia mit ei-
ner Ausgangsleistung von 25 mW eingesetzt. Durch die Gitterstabilisierung in Littrow-
Anordnung wird die Linienbreite der Laser auf 10 MHz reduziert, wobei die Leistung
hinter dem Gitter noch 8 mW betrigt. Thre Frequenz kann durch Variation des Stroms,
der Temperatur und der Position des Gitters eingestellt werden. Der am Gitter be-
festigte Piezo dient zur Winkeldnderung des Gitters relativ zum Laserlicht und wird
fiir die Verstimmung der Laserfrequenz benutzt. Durch Vorwartskopplung des Stroms
(feed-forward-current), der proportional zur am Piezo angelegten Spannung dem Di-
odenstrom hinzuaddiert wird, wird ein grofler modensprungfreier Verstimmungsbereich
von etwa 20 GHz gewihrleistet.

2.1.2 Titan:Saphir-Laser und Frequenzverdopplung

Das 451 nm-Licht fiir den Ubergang 5P% —>6S% wird durch die Frequenzverdopplung
des Laserlichts der Wellenldnge 902nm eines Titan:Saphir-Lasers (Microlase Optical
Systems: Model MBR-110) erzeugt. Zur Minimierung der Absorption des Laserlichts
durch Wasser in der Absorptionsbande bei 880nm bis 980 nm wird der Ringresona-
tor des Titan:Saphir-Lasers (Ti:Sa) mit Stickstoff gespiilt. Bei einer Pumpleistung von
10 W mit einem frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser der Wellenléinge 532 nm wird ei-
ne Ausgangsleistung von typischerweise 800 mW bei 902 nm erzielt. Dieses Licht muss
frequenzverdoppelt werden, um die gewiinschte Wellenléinge von 451 nm zu erlangen.
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Frequenzverdopplung

Die optische Frequenzverdopplung wurde experimentell erstmals 1961 von Franken et al.
[19] nachgewiesen und ein Jahr spéter theoretisch durch Armstrong et al. [20] beschrie-
ben. In unserem Experiment wird sie angewendet, um Licht der Wellenldnge 451 nm aus
902nm Licht des Ti:Sa-Lasers zu generieren. Durchlauft ein Laserstrahl hoher Inten-
sitat ein anisotropes Medium, so treten nichtlineare Effekte auf. Zusétzlich zur linearen
Abhéngigkeit der Polarisierung P des Mediums vom einfallenden elektrischen Feld E
tritt nun ein Anteil hoherer Ordnung,

- 1 o o
P(w, k) = S > Xk (2w w, ) Ej(w, ky) B (w, k) (2.1)

auf, da im Gegensatz zu isotropen Materialien, die inversionssymmetrisch sind, die Po-
larisierung 2. Ordnung nicht verschwindet. Die Suszeptibilitdat y, die eine Materialkon-
stante ist, ist bei anisotropen Materialien ein Tensor 3. Stufe. Das elektrische Feld E,
einer ebenen, elektromagnetischen Welle der Frequenz w/2m mit Wellenvektor lgw in
Ausbreitungsrichtung 7 kann folgendermaflen beschrieben werden:

[E(w, ky)ei@Fm 4 e, (2.2)

N | —

Daraus ergibt sich durch Entwicklung der Polarisierung nach Potenzen der elektrischen
Feldstarke zusammen mit Gleichung (2.1) fiir die 2. Ordnung der Polarisierung;:

PA(Ft) & eXPREE" + (E2®@Hhn ¢ o] (2.3)

Der erste Summand gibt die optische Gleichrichtung an, die einem statischen Feld ent-
spricht. Die beiden anderen Summanden beschreiben die Frequenzverdopplung, also die
Erzeugung einer elektromagnetischen Welle der Frequenz 2w. Die Intensitéit I, einer
frequenzverdoppelten Welle nach einem Kristall der Lange L ist proportional zu

Ly ~ Eu(L)EL(L) (2.4
II"LOdQ('u2 2712 Sin2<%) (2 5)
EOn%w v (%)2 '

Eine hohe Konversionseffizienz erfordert daher einen moglichst langen Kristall, einen
groflen nichtlinearen Koeflizienten d, eine hohe Intensitdt [, der fundamentalen Welle
und Phasenanpassung, d.h.:

2
Ak = kpy— 2k = L (ngy —1ny) =0 (2.6)
C

Die n, und ny, sind die Brechungsindizes fiir die fundamentale und frequenzverdop-
pelte Lichtwelle im Kristall. Die Phasenfehlanpassung tritt durch Dispersion auf, da
die fundamentale und 2. harmonische Welle wegen ihrer unterschiedlichen Frequenzen
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auch verschiedene Phasengeschwindigkeiten innerhalb des frequenzverdoppelnden Kris-
talls haben. Moglichkeiten der Phasenanpassung sind Winkelanpassung, Temperaturan-
passung, sowie die Quasi-Phasenanpassung. Bei der ersten Methode wird die Abhéngig-
keit des ordentlichen (elektrisches Feld senkrecht zur optischen Achse) oder aulerordent-
lichen (elektrisches Feld enthilt Komponente parallel zur optischen Achse) Brechungsin-
dexes vom Winkel des einfallenden Strahls zur optischen Achse des Kristalls ausgenutzt.
Im zweiten Verfahren greift man auf die Temperaturabhéngigkeit des Brechungsindexes
zuriick. Fiir einige Materialen kann Phasenanpassung nicht durch Winkelanpassung oder
Temperaturanpassung erreicht werden. Die Leistung oszilliert dann nach Gleichung (2.5)
zwischen der fundamentalen und der 2. harmonischen Welle. Eine Losung bietet die Qua-
siphasenanpassung (QPM), die in diesem Experiment eingesetzt wird. Der nichtlineare
Koeffizient des Kristalls wechselt periodisch sein Vorzeichen, so dass eine periodische
Doménenstruktur entsteht. Die optimale Periodenldnge wird durch die Bedingung fiir
die Quasiphasenanpassung angegeben:

Ak = m-— (2.7)

fiir ganzzahlige m, da die Wellen nach der Kohérenzlinge A =7 /Ak um 7 aufler Phase
sind. Hergestellt werden die periodisch gepolten, ferroelektrischen Kristalle durch An-
legen eines elektrischen Feldes zwischen Elektroden, die gitterformig angeordnet sind,
wodurch die Spontanpolarisierung beim Uberschreiten der Koerzitivfeldstirke umge-
klappt wird. Nach der Kohérenzlinge A wird somit das Vorzeichen des nichtlinearen
Koeffizienten gewechselt.

Resonator

Zur Steigerung der frequenzverdoppelten Leistung, die sich nach Gleichung (2.5) qua-
dratisch mit der Intensitdt des einfallenden Strahls verhilt, wird der Kristall in einen
Resonator gebracht, dessen Auskoppelspiegel transmittierend fiir das frequenzverdop-
pelte Licht und reflektierend fiir die fundamentale Welle ist. Die maximal erreichbare
Leistung des frequenzverdoppelten Lichts ergibt sich nach [21] aus:

1672 P,nsp

BT VT A ) .

wobei T' die Transmission des Einkopplungsspiegels, A die Absorption des Resonators
und 7, = % die Verdopplungseffizienz nach einem einfachen Durchgang ist (single-
pass). Der in unserem Experiment benutzte periodisch gepolte KTP-Kristall (ppKTP)
mit einem effektiven nichtlinearen Koeffizienten d=10pm/V, einer GroBe von (5 x 1 x
10) mm3 und einer Periodenlénge von 5, 15 ym (1. Ordnung QPM, m = 1) hat eine gemes-
sene Single-Pass-Effizienz von 107*W L. Die typische Konversionseffizienz mit Resonator
liegt bei 18 %. Bei einer Ausgangsleistung des Ti:Sa-Lasers von 700 mW erhélt man eine
Leistung von etwa 130 mW bei 451 nm. Hohere Leistungen konnen zwar erreicht werden,
es ist jedoch wegen auftretender thermischer Effekte keine Stabilisierung maoglich [22].
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2 Versuchsaufbau

Hansch-Couillaud-Stabilisation

Die Léingenstabilisierung des im letzten Abschnitt beschriebenen Resonators zur Stei-
gerung der Konversionseffizienz des Lichts der Wellenléinge 451 nm erfolgt durch Pola-
risationsspektroskopie nach Hénsch und Couillaud [23]. Das einfallende Licht ist linear-
polarisiert. Die parallele und senkrechte Komponente des elektrischen Feldes relativ zur
Polarisationsebene des Resonators werden durch (2.9) und (2.10) beschrieben:

El = E,,cos0 (2.9)
EL = FEu,sind, (2.10)

wobei 6 der Winkel zwischen der Polarisation der einfallenden fundamentalen Welle
und der Kristallachse des doppelbrechenden Kristalls ist. Der senkrechte Anteil wird
unabhéngig von der Frequenz vom ersten Resonatorspiegel reflektiert und dient als Re-
ferenz. Die parallele Komponente hingegen oszilliert im Resonator, und wenige Prozent
werden am urspriinglichen Einkopplungsspiegel ausgekoppelt. Die Phase relativ zur senk-
rechten Komponente ist von der Resonatorliange abhéngig. Im Resonanzfall verschwindet
die Phasendifferenz der beiden Komponenten, so dass ein linear polarisierter Strahl resul-
tiert. Auflerhalb der Resonanz tritt eine Phasendifferenz auf. Die lineare Polarisation geht
somit in eine elliptische iiber, wobei die Héndigkeit der Polarisation vom Vorzeichen der
Verstimmung gegeniiber der Resonanz abhéngig ist. Der reflektierte Strahl wird durch
Kombination einer %—Verzégerungsplatte und eines Polarisationsstrahlteilerwiirfels in die

PD

Spiegel 4

=
—

H Re;l-er

902 nm Piezo

Einkopplungs- Spiegel

spiegel Resonator

Kristall

Spiegel Auskopplungs-|  Experiment
spiegel

Abbildung 2.1: Aufbau der Hinsch-Couillaud Stabilisation zur Lingenstabilisierung
des Frequenzverdopplungsresonators: PD: Photodiode, PBS: polarisierender Strahl-
teilerwiirfel, Kristall: periodisch gepolter KTP-Kristall, P-I-Regler: Proportional-
Integral-Regler, \/4: \/4-Verzigerungsplatte
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2.1 Lasersysteme

beiden linearen Komponenten aufgeteilt. Die Leistung der Ausginge werden von zwei
Photodioden detektiert und anschliefend mit einem Differenzverstéirker subtrahiert, da-
bei wird die %—Verzégerungsplatte so eingestellt, dass im Resonanzfall die Leistungen der
beiden Anteile identisch sind, welches einem Nulldurchgang des Differenzverstirkersig-
nals entspricht. Das Fehlersignal wird {iber einen elektronischen Proportional-Integral-
Regler zuriick an einen Piezokristall gegeben, welcher an einem Spiegel des Resonators
befestigt ist. Die Temperaturabhéngigkeit der Doppelbrechung des Kristalls fithrt bei
Temperaturanderungen zu Schwankungen der Ausgangsleistung, daher befindet sich der
ppKTP-Kristall in einem Ofen mit Peltierelement, der den Kristall auf eine Temperatur
von 18°C stabilisiert. Das mit dieser Methode erhaltene dispersive Signal besitzt eine
steile Flanke und ermdglicht so eine gute Léngenstabilisierung des Resonators.

Modulation des Laserlichts der Wellenlange 451 nm

Die Frequenzverdopplung liefert nur eine einzige Frequenz. Zum Laserkiihlen ist je-
doch ein geschlossener Ubergang notig, so dass drei Wellenléingen von ungefihr 451 nm
erzeugt werden miissen. Die Frequenzen der atomaren Uberginge, die sich um weni-
ge GHz unterscheiden, werden durch einen akustooptischen (AOM) sowie einen elek-
trooptischen Modulator (EOM) erzeugt. Die Tréagerfrequenz, d.h. die Frequenz, die

M2 6-5
PBS E iment
902nm | Frequenz- | 451 nm n 455 PBS xperimen
s verdopplungs EOM }
resonator ”

Blende

5-5
AOM H

Spiegel Spiegel

Abbildung 2.2: Aufbau zur Frequenzmodulierung des 451 nm-Laserlichts: AOM:
akustooptischer Modulator, EOM: elektrooptischer Modulator, PBS: polarisierender
Strahlteilerwiirfel, \/2: \/2-Verzigerungsplatte

aus dem Frequenzverdopplungsresonator ausgekoppelt wird, liegt 318 MHz unterhalb
des (5Pg F=5—6S 1 F= 5)—Ubergangs. Der linear polarisierte Laserstrahl wird durch
einen polarisierenden Strahlteilerwiirfel (PBS) aufgeteilt. Das Leistungsverhéltnis der
beiden Ausgéinge des PBS wird durch Rotation einer %—Verzégerungsplatte eingestellt.
Um die Frequenz des (5P% F=5— 65% F =5)-Ubergangs zu erreichen, geht das Licht
eines Ausgangs durch den AOM (AA, Optoelectronics, Modell AA.ST.318), wo dessen
1. Ordnung eine Frequenzverschiebung um 318 MHz erfahrt mit einer Leistungseffizienz
von 86 %. Eine Irisblende blockiert die iibrigen Ordnungen. Das Licht des zweiten Aus-
gangs des PBS wird in den EOM (New Focus, Modell 4421) eingekoppelt, der mit einer
Radiofrequenz von 1435 MHz Seitenbénder erzeugt. Die Ausgangsleistung teilt sich zu
je 33% auf die beiden Seitenbénder (S, und S_) und die Tragerfrequenz (T) auf. Mit
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2 Versuchsaufbau

einem weiteren Polarisationsstrahlteiler werden die Laserstrahlen des AOM und EOM
rekombiniert. Die Seitenbénderfrequenzen entsprechen den Frequenzen der Uberginge
5P% F=(4,6)— 65% F =5. Wird die Frequenz des Ti:Sa-Lasers verstimmt, so entspricht
das einer simultanen Verstimmung der Laserstrahlen der Wellenlédnge 451 nm. In Abbil-
dung 2.3(b) ist die von einem Sekundérelektronenvervielfacher detektierte Fluoreszenz
des Atomstrahls beim Verstimmen des Ti:Sa-Lasers aufgetragen. Die hohen Intensitédten
der Laserstrahlen fithren zu einer starken Séttigungsverbreiterung der Signale.

2 2423 =5
6°S 1) |
_ ! 8436 MHz
; F=4
|
I = a0b ' '
i Ezjo- %Hm’ = g[“”
YL F=6 ERS -
2 1753 MHz ¢
P IS 2 >
5 3/2 _T_ F:5T318 MHz _g
1117 MHz = 5Lt ) . /
A 4 F:4 -2000 -1000 0 1000 2000
S +F=3 669 MHz Verstimmung (MHz)

(a) Niveausystem mit erzeugten Frequenzen: T (b) Fluoreszenzspektrum beim Verstimmen des

(schwarz): Triagerfrequenz, S; (blau) und S_ Lichts der Wellenlinge 451 nm: Bei einer Ver-

(rot): Seitenbénder durch elektrooptischen Mo- stimmung von 0MHz sind der akustooptisch

dulator mit Radiofrequenz von 1435 MHz ge- modulierte Laserstrahl (AOM) und die beiden

neriert, AOM (griin): akustooptisch modulierte Seitenbénder (S; und S_) des EOM mit den

Frequenz um 318 MHz verschoben optischen Ubergéingen des Indiumatoms in Re-
sonanz. T: Tragerfrequenz

Abbildung 2.3: Frequenzmodulation des Laserlichts der Wellenlédnge 451 nm
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2.2 Spektroskopie
2.2 Spektroskopie

Zur Frequenzstabilisierung der Diodenlaser und als Frequenzreferenz fiir das 451 nm-
Licht werden in diesem Experiment die dopplerfreie Séttigungs- und 2-Farben-Spektros-
kopie eingesetzt. Eine mit Indium gefiillte, an der Armenia Academy of Science her-
gestellte Saphirzelle (ASC) wird auf 620°C erhitzt, so dass der fiir die Spektroskopie
benotigte Dampfdruck von 2-107¢ Torr erzeugt wird.

2.2.1 Sattigungsspektroskopie

Die Sattigungsspektroskopie, welche 1971 von Smith und Hénsch [24] entwickelt wurde,
wird zur Frequenzstabilisierung der Diodenlaser auf die Hyperfeiniibergénge 5P% — 65 1

eingesetzt. Durchliuft ein Laserstrahl, der iiber den atomaren Ubergang verstimmt wird,
einmal die Saphirzelle, so ist das detektierte Absorptionssignal auf 1,5 GHz verbrei-
tert. Diese inhomogene Linienverbreiterung beruht auf dem Dopplereffekt zwischen elek-
tromagnetischer Strahlung und Atomen, die der Maxwell-Boltzmann-Geschwindigkeits-
Verteilung unterliegen. Bei der Sattigungsspektroskopie wird der die Saphirzelle durch-
laufende, starke Pumpstrahl als Nachweisstrahl in sich zuriickreflektiert. Ist der Laser
in Resonanz mit einem Ubergang, so werden die Indiumatome aus der Geschwindig-
keitsklasse mit v =0 in Richtung beider propagierenden Laserstrahlen geséttigt, und im
Zentrum des Dopplersignals entsteht der sogenannte Lambdip. Aufgrund der spektra-

S
- 410 nm :
D;oden- ASC £
aser 2
Strom- _ g
modulation Spiegel =
Signal- PD &
enerator
= PD-Signal 5-4 455
P-I- 70 L— . A . .
Regler Referenz . 0 5 . m T 55
Verstimmung (MHz)
J

(a) Aufbau der Sittigungsspektroskopie mit (b) Absorptionsspektrum der Sittigungsspek-
Strommodulation zur Frequenzstabilisierung troskopie mit 410 nm-Licht relativ zum Uber-
des 410nm-Lichts: LIA: Lock-In-Verstirker, gang 5 — 4

ASC: Saphirzelle, PD: Photodiode, P-I-Regler:

Proportional-Integralregler

Abbildung 2.4: Aufbau und Spektrum der Sattigungsspektroskopie mit 410 nm-
Licht

len Linienbreite des Lasers von 10 MHz wird fiir eine typische Pumpleistung von 70 uW
(S410=0,1) eine Halbwertsbreite des Lambdips von 40 MHz gemessen, die also etwas
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2 Versuchsaufbau

grofler als die natiirliche Linienbreite des angeregten Niveaus von 25 MHz ist. Mit dieser
Methode lésst sich ein dopplerfreies Signal generieren, so dass eine Stabilisierung des
Lasers auf die Flanke des Signals moglich ist.

Zur Stabilisierung auf die Resonanz wird die Methode der Strommodulation angewendet,
welches einer Modulation der Frequenz entspricht. Das modulierte Spektroskopiesignal
wird in einem Lock-In-Verstarker mit der Modulationsfrequenz gemischt. Das resultieren-
de dispersive Signal entspricht der 1. Ableitung des Spektroskopiesignals und damit dem
Nulldurchgang des dispersiven Signals der Resonanz. Das sinusférmige Modulationssi-
gnal hat eine Frequenz von etwa 14 kHz und eine Amplitude von 500 mV (Spitze-Spitze),
was einer Modulationsbreite von etwa einem Megahertz entspricht.

2.2.2 2-Farben-Spektroskopie

Fiir 451 nm-Licht kann wegen der sehr geringen thermischen Population des 5P%—Niveaus
von nur 6% bei einer Temperatur von 630°C die Sittigungsspektroskopie nicht ein-
gesetzt werden. Daher wird als Frequenzreferenz fiir diese Wellenlédnge die 2-Farben-
Spektroskopie [25] benutzt. Dazu werden die beiden Laserstrahlen der Wellenlénge 410 nm

—_
=
g
k)
<
Amplituden- Interferenz- E
modulation 451 nm filter PD .
[
410 nm [ =
ASC s
.20
dichroitischer cg
Spi =
piegel o
Q

3 . A A
Referenz PD-Signal 0 1000 2000 3000

LIA

Verstimmung (MHz)

(a) Aufbau der 2-Farben-Spektroskopie mit (b) Demoduliertes Signal der 2-Farben-
410 nm- und 451 nm- Licht als Frequenzreferenz Spektroskopie in Abhéngigkeit der Verstim-
fiir das 451 nm- Licht: LIA: Lock-In-Verstérker, mung relativ zum Ubergang 6 — 5

ASC: Saphirzelle, PD: Photodiode

Abbildung 2.5: Aufbau und demoduliertes Spektrum der 2-Farben-Spektroskopie

und 451 nm mit einem dichroitischen Spiegel iiberlagert. Das amplitudenmodulierte
410 nm-Licht mit einem S&ttigungsparameter von S =0,7, welches resonant mit dem
Ubergang 5P1 F=4—6S 1 F =5 ist, pumpt die Atome in das 5P3 Niveau. Dabei wird
die Absorptlon des 451 nm-Lichts (S=0,2) von 6% auf mehr als 10% erhoht. Das
Pumplicht wird nach der Spektroskopiezelle von einem Interferenzfilter blockiert und das
Photodiodensignal durch einen Lock-In-Verstéarker demoduliert. Dieses untergrundfreie
Spektrum weist bei Verstimmung der Laserfrequenz iiber die Ubergiinge 5Ps F = (4,5,6)
— 65 1 F =51im Zentrum jedes Absorptionssignals einen Einbruch auf. Regen die 410 nm-
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2.2 Spektroskopie

und 451 nm-Laser verschiedene Hyperfeinniveaus an, so treten diese Einbriiche nicht auf.
Kohérente Zweiphotonenprozesse sind eine mogliche Erklarung [25]. Die Halbwertsbreite
der Einbriiche von 20 MHz liegt deutlich unter der Dopplerbreite und dient hier somit
als Referenz fiir die Resonanz der Hyperfeiniibergéinge im 451nm-Ubergang von Indium.
Die Einbriiche werden theoretisch durch die Losung der Dichtematrix bestétigt. Die Po-
pulation des 5P3 Zustands in Abhéngigkeit der Verstimmung des 451 nm-Lasers iiber

den Ubergang 5P3 F=5—651 1 F' =5 zeigt diesen Einbruch ebenfalls, wenn der 410 nm-
Laserstrahl in Resonanz mit 5P, F =4 — 6S 1 F =5 ist. Bei grofler Verstimmung gibt
das theoretisch berechnete Slgnaf eine hohe Populatlon des F'=5-Zustands an, d.h. die
Atome sind hier durch den 410 nm-Laser in dieses Niveau gepumpt worden. Der 451 nm-
Laser ist so weit verstimmt, dass nur eine geringe Absorption stattfindet. Naher an der
Resonanz nimmt die Absorption zu und damit die Population ab, wie in Abbildung
(2.6(a)) bestatigt wird. Im Resonanzfall nimmt die Absorption wieder ab, was durch die
steigende Population ebenfalls beschrieben wird. Es werden also weniger Atome aus dem
F =5-Niveau herausgepumpt. Die Halbwertsbreite des Einbruchs von 345 kHz und des
Absorptionssignals von 52 MHz liegen deutlich unterhalb der gemessenen. Stéfle zwi-
schen Indiumatomen untereinander und mit den Wéanden der Saphirzelle verursachen
eine Stofiverbreiterung, die hier nicht berticksichtigt wird. Koppeln der 410 nm- und der
451 nm-Laserstrahl an zwei unterschiedliche angeregte Zusténde, so wird in der Dich-
tematrixlosung 2.6(b) kein Einbruch beobachtet. Dies entspricht damit ebenfalls den
experimentellen Ergebnissen.
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(a) Population des Hyperfeingrundzustands (b) Population des Hyperfeingrundzustands
SP% F =5 bei Anregung in dieselben Hyperfein- 5P% F =5 bei Anregung in verschiedene Hyper-
niveaus feinniveaus

Abbildung 2.6: Population des Hyperfeingrundzustands 5Ps F'=5 als Vergleich
2
zum 2-Farben-Spektroskopie-Signal
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2.3 Ofen und Vakuumsystem

Der schon in Abschnitt 2.1 erwéhnte niedrige Dampfdruck von Indium erfordert ein
Erhitzen des Indiums auf etwa 1200 °C, um nach einer Strecke von 89cm eine maxi-
male Flussdichte von 1-10'¥m~2s7! zu erhalten, wobei ein Hintergrundgasdruck von
5-1078 Torr durch zwei Turbomolekularpumpen (Turbo-V250 und 750, Varian) gewé#hr-
leistet wird. Die hier benutzte Effusionszelle (Abbildung 2.7) besteht aus einem Kera-
miktiegel (PBN = pyrolytisches Bor-Nitrid), der durch Tantalwendel geheizt wird. Ein
zusétzlich am Ausgang des Ofens angebrachter Heizdraht (Hotlip) soll das Kondensie-
ren des Indiums an der Ofendffnung, die einen Durchmesser von 1 mm hat, verhindern.
Oberhalb der Ofenéffnung befindet sich eine wassergekiihlte Kupferblende, deren Off-
nung einen Durchmesser von 5 mm hat und das Vakuumsystem vor Indium schiitzt. Eine
Apertur (0 = 0,5mm) im Abstand von 10 cm kollimiert den thermischen Indiumatom-
strahl vor. Durch diese Blendenanordnung wird die Divergenz des Atomstrahls auf etwa
8,8 mrad reduziert. Das neue (alte) Vakuumsystem besteht aus zwei Kammern. In der
unteren Kammer mit vier antireflexbeschichteten Fenstern finden das optische Pumpen
und die Laserkiihlung statt, die obere Kammer in einem Abstand von 63 cm (60 cm)
wird als Nachweisregion und zur Deposition genutzt. Die Kammern des neuen Aufbaus,
in dem die Experimente zur Laserkiihlung durchgefiihrt wurden, sind durch ein Ventil
verbunden, so dass ein Austausch der Substrate in der Depositionkammer méglich ist,
ohne das ganze System der Atmosphére auszusetzen. Die grofliere Depositionskammer
dient als Vorbereitung der Deposition mit einer Lichtmaske.

Thermoelement Tantalwendel ~PBN-Tiegel
(Hauptheizung)

=1 1 — | Sows 1
Ho

T[] ==
5 7

CF40-Flange Ofendffnung (Ehf;?;}felf;sﬁg

Abbildung 2.7: Aufbau der Effusionszelle um 90° rotiert: [26]
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Abbildung 2.8: Aufbau der alten (links) und neuen (rechts) Vakuumapparatur mit

der Effusionzelle: 1 Wasserkiihlung, 2 Effusionszelle, 3 wassergekiihlte Blende, 4 Blen-
de, 5 Apertur, 6 Pump- und Kiihlregion, 7 Nachweis- und Depositionsregion, 8 Ventil
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3 Charakterisierung des
Indiumatomstrahls

Fiir die Atomlithographie ist es wichtig, die Eigenschaften des Atomstrahls zu bestim-
men, um dann eine optimale Prédparation dieses Strahls vornehmen zu konnen. Hier
werden nun die Geschwindigkeitsverteilung und der Atomfluss experimentell bestimmt.

3.1 Longitudinale Geschwindigkeitsverteilung

Zur Bestimmung der longitudinalen Geschwindigkeitsverteilung des Indiumatomstrahls
wird eine Flugzeitmessung durchgefiihrt. Ein auf den Ubergang 5P% F=4— GS% F=5

/\451 nm

410 nm '
e 1] pMT
4-5 I
615 mm Filter
PD
] H 410 nm
H 4-5
J:gg Schalter
g
8
<

Abbildung 3.1: Aufbau zur Messung der longitudinalen Geschwindigkeitsverteilung:
PMT: Sekunddrelektronenvervielfacher, PD: Photodiode

resonant eingestellter Laserstrahl entleert den Zustand 5P: F'=4 durch optisches Pum-
pen. Das mechanische Ein- und Ausschalten des Laserstrahls hat eine Verdnderung der
Population des F'=4-Niveaus zur Folge, welche von einem weiteren Laserstrahl, der auf
denselben Ubergang stabilisiert ist, nach einer Flugstrecke der Atome von L =61,5cm
nachgewiesen wird. Aus dem zeitabhéngigen Fluoreszenzsignal, welches von einem Se-
kundérelektronenvervielfacher (PMT) detektiert wird, kann die longitudinale Geschwin-
digkeitsverteilung ermittelt werden. Ein 451 nm-transmittierendes Filter vor dem PMT
minimiert die Detektion von Streulicht des eingestrahlten 410 nm Lichts. Fiir Atom-
strahlen ergibt sich die Maxwell-Boltzmann-Geschwindigkeitsverteilung zu [14]

3 _3 'u2
f)dv = gU”Te 2 i du. (3.1)
mp
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3 Charakterisierung des Indiumatomstrahls

Das Fluoreszenzsignal S(t) stellt das Integral der Maxwell-Boltzmann-Verteilung dar:

t=1 ~1382 372
/ / 21202,
S(t) :/0 f(WYd = 1—e <2t2v,2np

1), (3.2)

wobei vp,,, die wahrscheinlichste Geschwindigkeit und ¢ = £ die Flugzeit der Atome sind.
Als Referenz fiir den Zeitpunkt 0 dient ein Photodiodensignal des 1.Lasers. Ein typi-

normiertes Fluoreszenzsignal

Flugzeit (ms)

Abbildung 3.2: Normiertes Fluoreszenzsignal (schwarz) in Abhdngigkeit der Flug-
zeit der Indiumatome: Dieses entspricht dem Integral der Maxwell-Bolzmann-
Geschwindigkeitsverteilung, deren Parameter an die Messwerte angepasst wurden

(rot).

sches iiber 128 Aufnahmen gemitteltes Fluoreszenzsignal ist in Abbildung (3.2) darge-
stellt. Die Anpassung des Integrals der Maxwell-Boltzmann-Verteilung an das gemessene
Fluoreszenzsignal liefert eine wahrscheinlichste Geschwindigkeit von vy, = (532+ 22) .
Der Fehler setzt sich aus der endlichen Wechselwirkungsstrecke in der Kiihlregion von
etwa 3mm und der endlichen Schaltzeit des mechanischen Schalters von ungefahr 55 us
zusammen. Letzteres entspricht einer Flugstreckenunsicherheit von AL=2.5cm und ist
Grund dafiir, dass der aus der Messung bestimmte Wert fiir v,,, nur einen unteren Grenz-
wert angibt. Die Breite der Geschwindigkeitsverteilung setzt sich aus der apparativen
und der tatséichlichen Breite zusammen. Theoretisch wird die longitudinale wahrschein-
lichste Geschwindigkeit des thermischen Atomstrahls, die iiber die mittlere Energie

3
§kBTAtom = %mlnvzzp (33)

mit der Temperatur korreliert ist, bei einer Ofentemperatur von 1200 °C zu vy,, =560 m/s
bestimmt. Dabei sind kg der Boltzmann-Faktor, T, die Temperatur der Atome und
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M, =114,8-1,67-10~%" kg die Masse eines Indiumatoms. Die gemessene wahrscheinlichs-
te Geschwindigkeit v,,, =532 entspricht also einer Temperatur von (10404 110)°C.
Die gemessene Temperatur liegt unterhalb der theoretisch bestimmten. Dies liegt, wie
bereits erwéhnt, an der endlichen Schaltzeit. Bei einer Divergenz 6 des Atomstrahls von
8,8 mrad, die aus der Blendenanordnung berechnet wird, ergibt sich damit eine theore-
tische transversale Geschwindigkeit von

7

Utrans = Ump tan 5= 2, 5%. (3.4)
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3 Charakterisierung des Indiumatomstrahls

3.2 Atomfluss

Zur weiteren Charakterisierung des Atomstrahls und zur Vorbereitung der Bestimmung
der minimalen Dosis (siche Kapitel 5) von Indium, die benétigt wird, um Strukturen
mittels des Resistverfahrens zu schreiben, wird der Atomfluss des thermischen Indium-
atomstrahls ermittelt. Die genaueste Moglichkeit, den Atomfluss zu messen, bietet ei-
ne Mikrowaage. Da diese nicht zur Verfiigung steht, wird die Atomflussdichte bei einer
Ofentemperatur von 1100 °C und einer Temperatur der Zusatzheizung von 1200 °C durch
Fluoreszenzmessung mit einem kalibrierten Sekundérelektronenvervielfacher (PMT) be-
stimmt. Dazu wird in der Kiihlregion, da dort auch die Bestimmung der minimalen
Dosis stattfindet, die Frequenz eines Lasers, der mit einer Linse auf den Atomstrahl
fokussiert wird, iiber den optischen Ubergang 5P1 F=4—65: 1 F =5 verstimmt. Dabei
werden die Atome aus dem 5P1 F =4-Zustand angeregt Die resultierende Fluoreszenz
wird von einem PMT detektiert (Abbildung 3.3). Da die Depositionsexperimente iiber
einen ldngeren Zeitraum stattfinden, wird auch hier eine Langzeitmessung von 500s
durchgefiihrt, so dass Flussschwankungen des Ofens beriicksichtigt werden. Wie in Ab-

/\

4107

Abbildung 3.3: Aufbau zur Messung des Atomflusses: PMT: Sekunddirelektronen-
vervielfacher
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bildung 3.3 dargestellt, detektiert der PMT nur die in einen bestimmten Raumwinkel (£2)
abgestrahlte Fluoreszenz. Desweiteren muss die thermische Population (Pop) des Grund-
zustandes 5P1 F =4, die Transmission (7) des Filters und das Verzweigungsverhéltnis
(Z) des angeregten Zustands beriicksichtigt werden. Fiir einen Atomfluss ® folgt die
gesamte Strahlungsleistung fiir Atome, die im Mittel wahrend der Wechselwirkungszeit
N photon Photonen der Energie he/\ streuen, aus

hc
Pgesamt = TNPhoton * 7 P, (35)

Die detektierte Leistung Ppj/r muss dafiir folgendermaflen korrigiert werden:

Ppyr
Q'T451'Z'P0p.

Die einzelnen Korrekturfaktoren werden in den nédchsten Abschnitten bestimmt.

Pgesamt

(3.6)
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3.2 Atomfluss

Kalibrierung des Sekundarelektronenvervielfachers

Um die absolute Intensitat des Fluoreszenzsignals angeben zu konnen, muss der PMT ka-
libriert werden. Dazu werden die PMT-Signale in Volt fiir verschiedene Laserintensitédten
gemessen, und die lineare Regression ergibt eine Sensitivitit des Sekundérelektronenver-
vielfachers von (1,5340,07)-10" i (Abbildung 3.4).
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Abbildung 3.4: Kalibrierung des Sekunddrelektronenvervielfachers

Effektiver Raumwinkel

Der im Abstand R = (15+1)cm stehende PMT mit einem Offnungsradius r=1,25cm
detektiert nur einen Bruchteil der Fluoreszenz der angeregten Atome, da er nur einen
kleinen Raumwinkel abdeckt. Dieser lédsst sich aus geometrischen Abschéatzungen mit

. W(m_ﬁywa .

berechnen. Dem PMT sind zwei Linsen mit Linsendurchmessern von 2,1cm zur Fo-
kussierung des einfallenden Lichts vorgebaut. Der effektive Offnungsradius wird wegen
Abberationen der Linsen und einem 451 nm transmittierenden Filter mit einem Radius
von 0,5 cm durch Variation einer Irisblende gemessen (Abbildung 3.5). Bei Radien der
Irisblende grofler als 4,6 mm ist die erwartete quadratische Abhéngigkeit der einfallen-
den Intensitdat von r nicht mehr gegeben, und das PMT-Signal ist konstant, wobei keine
Sattigung des PMT vorliegt. Der PMT deckt somit einen effektiven Raumwinkel von
(0,4740,05) %0 ab.
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3 Charakterisierung des Indiumatomstrahls

Leistung (nW)

Radius (mm)

Abbildung 3.5: Bestimmung des effektiven Radius: Leistung in Abhdngigkeit des
Offnungsradius

Durchschnittliche Anzahl gestreuter Photonen pro Atom

Der Sattigungsparameter wird zu S =6 bestimmt, so dass man davon ausgehen kann,
dass alle Atome, die sich urspriinglich im Zustand 5P% F =4 befinden, angesprochen wer-

den. Wegen des Verzweigungsverhiltnisses Z von 2:3 des 410 nm-Ubergangs gegeniiber
dem des 451 nm-Ubergangs, findet man nur 2/5 dieser Atome nach einem Streuvor-
gang in dem SP%—Zustand vor, wobei aufgrund der Ubergangsstirke des Ubergangs
5P1 F=4—651 F=5 von 3/5 -I's10 nur 3/5 hiervon in den Zustand 5P1 F =4 zer-
fallen. Dies entspricht also einer Wahrscheinlichkeit von 24 %, dass ein Atom ein zweites
Mal mit einem Photon streut. Aus der geometrischen Reihe folgt, dass ein Atom in
diesem Experiment durchschnittlich nppot0n = 1,32 Photonen streut.

Fluoreszenzmessung

Die absolute Intensitéit der Fluoreszenz beim Verstimmen der Laserfrequenz iiber den
Ubergang 5P% F=4— 65% F =5 wird aus der mittleren Signalhdhe von (7,1940,46) mV,
die einer Leistung Ppyr von (4,740,4)-10~" mW entspricht, ermittelt. Wegen des 451 nm-
Licht transmittierenden Filters wird das 410 nm-Fluoreszenzlicht blockiert, so dass das
Zerfallsverhéltnis Z erneut beriicksichtigt werden muss. Die Transmission Ty5; des Fil-
ters fiir die Wellenldnge von 451 nm betrégt (59,840,1) %. Der PMT detektiert also nur
35,9 % der totalen Fluoreszenz.

Der Laser regt nur die Atome im Zustand 5P% F'=4 an. Bei einer Temperatur von

1200 °C betrigt die thermische Population (Pop) dieses Niveaus £-80 %. Die emittierte
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3.2 Atomfluss

Leistung muss durch diesen Wert dividiert werden, um die Strahlungsleistung Pjesqme
aller Atome zu erhalten:

Ppyrr 3
P esam — - 77 6 :l: O, 9 . 10 W 38
sesamt = T 7 Pop ) o (38)

Ein einzelnes Indiumatom, welches beim Durchfliegen des elektromagnetischen Feldes
durchschnittlich nppo0n Photonen streut, setzt eine Strahlungsenergie von

he

Estom = nPhotonT =5,7- 10_16mJ (39)
frei, so dass sich der gesamte Atomfluss mit Gleichung (3.5) zu
P esam At
o = TUamt _(13340,16) - 1013000 (3.10)
EAtom S

berechnet.
Mit der Querschnittsfliche A =m-r%, des Atomstrahls, dessen Radius rg;=(0,74+0,1) mm
dem von der CCD-Kamera aufgenommenen Fluoreszenzbild (Abbildung 3.6) entnommen

wird, betréigt die Flussdichte
o
Py = 1= (8,7+2,2)-10"em s (3.11)

Die Atomflussdichteverteilung entspricht dem Verlauf der auf die Achse projezierten
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Abbildung 3.6: Auf eine Achse projezierte Fluoreszenzaufnahme des Indium-
atomstrahls mit einer CCD-Kamera

Fluoreszenzaufnahme und ist in Abbildung 3.6 auf der rechten Ordinate aufgetragen.
Die maximale Flussdichte im Zentrum des Atomstrahls und in einem Abstand von 29 cm
zur Ofendffnung ergibt sich damit zu 3,7-10'3 cm~2s™!. Dieses entspricht nach [27] einer
Ofentemperatur von etwa 1100 °C.
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4 Experimente zur Wechselwirkung
zwischen Indium und Licht

4.1 Optisches Pumpen

Zur atomaren Nanostrukturierung mit einer Lichtmaske ist eine sorgfiltige Préparation
des Atomstrahls erforderlich. Die in Kapitel 1 erlauterte Dipolkraft, die zur Anderung
der lokalen Flussdichte ausgenutzt werden soll, erfordert einen gut kollimierten Atom-
strahl, also eine geringe Divergenz, und, damit alle Atome durch die Lichtmaske ad-
dressiert werden, einen gemeinsamen internen Zustand. Letzterer kann durch optisches
Pumpen erreicht werden, das nun experimentell untersucht wird und mit der in Kapi-
tel 1 entwickelten Theorie fiir das Indiumatom verglichen wird. Dabei soll der Einfluss
der Kohérenzen herausgestellt werden durch Vergleich der Population, die durch Raten-
gleichungen und der, die durch Dichtematrizen erhalten wird. Gleichzeitig dient dies als
Vorbereitung zum Versténdnis der Laserkiihlung fiir das komplexe Energieniveausystem
von Indium.

Das optische Pumpen wird zunéchst fiir den einfachsten Fall, in dem nur ein Laserstrahl
(Pumplaser) den Atomstrahl durchquert, betrachtet. Der Laserstrahl der Wellenlénge

Nachweislaser

410 nm ge )
v hlv
455  $I%E
W b4 .
099, ¢ Filter
Pumplaser %599,

v
A4
»w
T % Blend
Y ende
410nm ¢ 0% Y0
v

Voo
Y

000
v LX) .
6,0 Indium-
% Atomstrahl
0
°

)
-

Ofen
1100°C

Abbildung 4.1: Aufbau des Optischen Pumpens mit einem Laserstrahl der Wel-
lenlinge 410nm

410 nm, dessen rdumliche Strahlqualitdt durch das Fokussieren durch ein Pinhole mit
einem Durchmesser von 90 pym verbessert wird, fallt in der Kiihlregion senkrecht zum
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4 Experimente zur Wechselwirkung zwischen Indium und Licht

Atomstrahl ein und wird dort iiber alle moglichen Hyperfeiniibergédnge von 5P% —6S 1
verstimmt. In einem Abstand von etwa 61 cm durchquert ein weiterer Laserstrahl (Nach-
weislaser) der Wellenldnge 410 nm, welcher sowohl orthogonal zum Atomstrahl als auch
orthogonal zum ersten Laserstrahl verlduft, den Atomstrahl. Seine Laserfrequenz ist
resonant mit dem optischen Ubergang 5P% F=4—-6S 1 F =5. Die dort erzeugte Fluo-
reszenz wird von einem Sekundérelektronenvervielfacher (PMT) detektiert, wobei ein
451 nm-Licht transmittierendes Filter Streulicht des Nachweislasers im 410 nm-Bereich
blockiert. Beim Verstimmen der Frequenz des Pumplasers dndert sich die Population
der Energieniveaus, daraus resultiert eine Anderung des Fluoreszenzsignals in der Nach-
weisregion, welches proportional zur Population des 5P1 F'=4-Niveaus ist. Die Fre-
quenz des Pumplasers wird iiber einen Bereich von 16 GHz verstimmt, so dass die
Ubergiinge 5P1 F=(4,5)— 651 F=5und 5P1 F=4— 651 F =4 abgedeckt werden. In
Abbildung 4.2 ist die Fluoreszenz in Abhanglgkelt der Verstlmmung relativ zur Resonanz
vom 5P% F=4— GS% F =5-Ubergang aufgetragen. Bei A=0MHz (Resonanz 410 nm:

o~ ~
> > .
E g S
N
N N [}
5 5 S
=
5 15} o
i= = &
23 23
12 10 -8 6 4 2 0 12 10 -8 6 4 2 0
Verstimmung (GHz) Verstimmung (GHz)

(a) Fluoreszenzmessung zum optischen Pum- (b) Vergleich der Messung und Theorie des op-
pen bei Verstimmen eines Lasers der Wel- tischen Pumpens bei Verstimmen einer Laser-
lenléinge 410 nm relativ zum Ubergang 4—5 frequenz

Abbildung 4.2: Population des F=4-Niveaus in Abhéngigkeit der Verstimmung re-
lativ zum Ubergang 4—5: schwarz: Fluoreszenzmessung, rot: Losung der Ratenglei-
chung, griin: Losung der Dichtematrix

F=4— F=5) werden die Atome aus dem Niveau 5P1 F' =4 gepumpt, so dass die Po-
pulation des Niveaus abnimmt und damit auch die Fluoreszenz in der Nachweisregion.
Ebenso ist dies bei einer Rotverstimmung der Pumplaserfrequenz von 8436 MHz der Fall,
welche dem Ubergang 410nm F =4 — F =4 entspricht. Eine negative Verstimmung von
11413 MHz entleert das F = 5-Niveau, so dass die Besetzungszahl der F'=4-Niveaus
steigt und damit auch das Fluoreszenzsignal. Zum Vergleich sind die Losungen der Ra-
tengleichung (rot) und der Dichtematrix (griin) mit den Parametern des Experiments
eingezeichnet. Zu beriicksichtigende Parameter sind die Sattigungsparameter und die
Wechselwirkungszeit des Lichts mit den Atomen in der Pumpregion. Bei einer Leistung
P =2mW und einer durch Amplitudenmodulation gemessenen Strahltaille von 3,5 mm
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4.1 Optisches Pumpen

erhalt man mit

2P

Loz = — (4.1)
eine maximale Intensitit von 10,4 mW /ecm?. Daraus ergibt sich fiir den Ubergang 5P:
— 65 1 ein Séttigungsparameter von Sy =0,6. Die Wechselwirkungszeit berechnet sich
mit dem Strahldurchmesser und einer Geschwindigkeit der Atome von 544 m/s bei einer
Temperatur von 1100 °C zu 12,9 us, also 2029 ', Die Messung wird qualitativ gut durch
die Dichtematrixsimulation beschrieben. Abweichungen in der Breite und Hoéhe der Si-
gnale sind auf die Vereinfachung des Indiumenergieniveausystems auf ein 8-Niveausystem
zuriickzufiithren. Die mp-Zeemannniveaus sind hier nicht beriicksichtigt worden, und da-
mit wird auch die lineare Polarisation des Lichts vernachléssigt. Die Berechnungen fiir
einen Verstimmungsbereich £ 700 MHz, der in Mathematica [28] programmierten Si-
mulation, dauert fiir den einfachsten Fall mit nur einem Laserstrahl bis zu 40 Stunden.
Bei Erweiterung des Programms von 8% auf 802-Differentialgleichungen wiirde sich die
Simulationszeit, die sich bei einer nxn-Matrix proportional zu n? verhilt, auf mehre-
re Monate verlangern. Eine Moglichkeit zur Reduzierung des Rechenaufwands besteht
durch Anwenden einer Monte-Carlo-Simulation.
In Resonanz befindet sich das System bei der Wechselwirkungszeit von 2029 ! in S#tti-
gung, wie aus der zeitlichen Entwicklung der Population des 5P% F = 4-Niveaus ersicht-

lich (Abbildung 4.3) ist. Ist die Laserfrequenz jedoch gegeniiber der atomaren Resonanz

<
&
=
2
N
=
2 15F i
o
o
A~ 10 i

5k

0=0
0 1 L L L 1
0 400 800 1200 1600 2000

Zeit (T
Abbildung 4.3: Zeitentwicklung der Population des F =/j-Niveaus bei Reso-
nanz (rot) und bei Verstimmungen von 6 =51 (blau) und § = 15T (schwarz) mit

T = 25,1 MHz

verstimmt, so tritt der Gleichgewichtszustand bei den experimentellen Parametern erst
bei groBeren Wechselwirkungszeiten auf. Dieses ist sicherlich eine weitere Fehlerquelle,
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4 Experimente zur Wechselwirkung zwischen Indium und Licht

da eine kleine Unsicherheit in der Wechselwirkungslénge einen relativ grofien Einfluss auf
die Breite der Signale hat. Das gleiche gilt fiir Unsicherheiten der Intensitédt. Der Inten-
sitdtsverlauf des gaufischen Laserstrahls, der als zeitliche Variation der Intensitét in die
Rabifrequenz eingehen miisste, ist bei den Simulationen vernachléssigt worden. Es wurde
mit den maximalen Intensitidten gerechnet, welche eine zusétzliche Sattigungsverbreite-
rung hervorrufen. Der durch die Divergenz des Atomstrahls auftretende Dopplereffekt
(Breite des Atomstrahls etwa 12 MHz) und die Linienbreite des Lasers (10 MHz) sind
ebenfalls nicht in die Simulation eingegangen und wiirden zu einer Verbreiterung des
theoretisch berechneten Signals fiihren.

Zur quantitativen Analyse wird die Intensitdt des Nachweislasers variiert und die Laser-
frequenz iiber die einzelnen Ubergiinge verstimmt. In Abbildung 4.4 sind die theoretisch
berechneten Halbwertsbreiten des F =4 — F = 5-Ubergangs gegen die gemessenen Brei-
ten aufgetragen. Die lineare Regression zeigt, dass das Verhalten der theoretisch und
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Abbildung 4.4: Vergleich der experimentell gemessenen Linienbreite (FW H M)
des Ubergangs 5P1 F =/ — 6S1 F =5 mit der durch Ratengleichung (FW HMpgc)
2 2

und Dichtematriz (FW HMpyr) berechneten fiir verschiedene Intensititen

der gemessenen Halbwertsbreiten iibereinstimmt. Der absolute Wert der Ratengleichung
weicht jedoch deutlich von dem gemessenen ab.

Die Theorie der Ratengleichungen stimmt offensichtlich nur in der Hohe der Signale
mit der Dichtematrixlosung iiberein. Die Halbwertsbreite ist um einen Faktor 10 klei-
ner als die der Dichtematrix. Zur Analyse dieses Verhaltens wird der zeitliche Verlauf
der Kohérenzen zwischen den Grundzustdnden 5P% F' =4 und dem angeregten Zustand

65 1 F =5 fiir die atomare Resonanz (6 =0) des Ubergangs F =4 — F =5 und fiir ver-
schiedene Verstimmungen (6 = (2, 15, 30) I') relativ zu dieser Resonanz betrachtet. Bei

0 =0und 6 =301 ist der Effekt der Koh&renz vernachléassigbar, und die klassische Losung
der Ratengleichung stimmt mit der Losung der Dichtematrix iiberein. Fiir § =21 und
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Abbildung 4.5: Einfluss der Kohérenzen zwischen 5P1 F'=4 und 651 F=5 bei
2 2

verschiedenen Verstimmungen relativ zum Ubergang 5P1 F =4 —6S1 F=5
2 2

0 =151 haben die Kohérenzen einen grofien Einfluss, welches auch die unterschiedliche
Linienbreite der simulierten Signale erkldrt. In den Ratengleichungen wird die Satti-
gungsverbreiterung nicht beriicksichtigt, da diese durch die Nicht-Diagonalelemente des
Hamiltonoperators, also den Kohérenzen, beschrieben wird.
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4 Experimente zur Wechselwirkung zwischen Indium und Licht

Optisches Pumpen mit sechs Frequenzen

Das optische Pumpen wurde bis jetzt nur durch einen Laser der Frequenz 410 nm unter-
sucht. Im néchsten Abschnitt soll das optische Pumpen mit mehreren einfallenden Laser-
strahlen im 410 nm- und 451 nm-Wellenl&ngenbereich behandelt werden. Der hierfiir be-
nutzte Aufbau (Abbildung 4.6) ist dem vorigen sehr dhnlich. In der Pumpregion werden

I
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Abbildung 4.6: Aufbau des Optischen Pumpens mit Laserstrahlen der Wellenlingen
410nm und 451 nm

senkrecht zum Atomstrahl zwei Laserstrahlen der Wellenléinge 410 nm, die zuvor durch
einen PBS iiberlagert werden, eingestrahlt. Orthogonal zu diesen und zum Atomstrahl
fallt Licht der Wellenldnge 451 nm ein, welches sich aus zwei iiberlagerten Strahlen, wie
in Kapitel 1 beschrieben, zusammensetzt, deren einer durch akustooptische Modulation
in Resonanz mit F'=4 — F'=5 ist und deren anderer durch elektrooptische Modulation
mit F'= (5, 6) — F =5 resonant ist. Der letztere enthilt auBerdem die Trégerfrequenz,
die 318 MHz unterhalb des Ubergangs F' =4 — F =5 ist. Die Unsicherheit in der Uber-
lagerung betrégt wenige hundert pum. Durch zwei Rasierklingen wird der Strahldurch-
messer der 410 nm- und 451 nm-Laserstrahlen, der zunéchst durch Teleskope aufgeweitet
wird, auf 1 cm begrenzt, so dass eine definierte Wechselwirkungslédnge vorliegt. Wie auch
beim Optischen Pumpen mit einem Laserstrahl, wird im Abstand von 61 cm die Fluo-
reszenz eines Laserstrahls, der in Resonanz mit dem 410nm F =4 — F =5-Ubergang
ist, detektiert. Durch Verstimmen der Frequenz des Titan:Saphir-Lasers werden alle vier
Frequenzen des 451 nm-Lichts simultan verstimmt. Abbildung 4.7 zeigt ein typisches
Spektrum fiir eine simultane Verstimmung des 451 nm-Laserlichts iiber eine Frequenz
von etwa 3 GHz. 318 MHz oberhalb des Resonanzsignals ist ein kleines Signal erkenn-
bar, welches der Resonanz der Trigerfrequenz mit dem Ubergang 451 nm: 5—5 ent-
spricht. Drei weitere Signale, die bei Rotverstimmungen von 1117 MHz, 1435 MHz und
1753 MHz auftreten, gehoren zur Resonanz des Seitenbandes (S.) mit dem Ubergang
F=5— F=5, der Triagerfreqeunz (T) mit F =6 — F =5 und dem akustooptischmo-
dulierten Signal (AOM) mit F'=6— F'=5. Da auch hier die Fluoreszenz proportional
zur Population des 5P% F =4-Niveaus ist, sind als Vergleich die Losungen der Raten-
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Abbildung 4.7: Population des F'=4 Niveaus in Abhéngigkeit der Verstimmung
relativ zur Resonanz aller Laserstrahlen: Die 451 nm-Laserstrahlen werden simultan
verstimmt.

gleichung (rot) und der Dichtematrixberechnung (griin) eingetragen. Die Messung kann
durch die theoretischen Spektren nicht beschrieben werden. Auch hier werden bei den
Simulationen die Zeemanniveaus und damit auch die lineare Polarisation der Lichtfel-
der vernachldssigt. Wie bei der Simulation mit einem Laserstrahl, wird hier mit der
konstanten Intensitdt (der maximalen) gerechnet, so dass auch bei dieser Simulation
des Spektrums eine zusétzliche Verbreiterung zu erwarten ist. Andererseits wird die
Divergenz des Atomstrahls und die Linienbreite der Laser nicht beriicksichtigt. Eine
Zeitentwicklung (Abbildung 4.9) zeigt, dass das System auch bei Resonanz nicht im
Gleichgewicht ist. Die Hauptursache der deutlichen Abweichungen zwischen Messung
und Theorie liegt an der anfangs beschriebenen nicht méglichen exakten Uberlagerung
der Laserstrahlen. Es wird beobachtet, dass kleine Abweichungen der Héhe der Laser-
strahlen relativ zueinander eine deutliche Anderung im Spektrum ergeben. Dieses ist
auflerst sensitiv gegeniiber der letzten Wechselwirkung der Atome mit dem elektroma-
gnetischen Feld. Wihlt man die Population bei einer Rotverstimmung von 1753 MHz
nach einer Wechselwirkungszeit von 2899 I'"!, was einer Wechselwirkungslinge von 1 cm
entspricht, als Anfangspopulation fiir eine Wechselwirkungléinge von 2 mm mit nur zwei
Laserfrequenzen, dem akustooptisch moduliertem Laserstrahl und dem, der resonant mit
SP% F=5— GS% F =5 ist, dann &ndert sich die Population des SP% F = 4-Niveaus sehr
deutlich. Nach einer Wechselwirkungsldange von 0,5 mm hat die Population von 9% auf
12 % zugenommen. Die Empfindlichkeit der Atome auf den “letzten® Laserstrahl kann
hier nicht ignoriert werden. Zur exakten Uberlagerung konnten die Laserstrahlen alle
in eine optische Faser gekoppelt werden, jedoch ist dies bei vier Laserstrahlen nur mit
geringer Effizienz moglich.
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Abbildung 4.8: Zeitentwicklung der Population des 5P1 F' = 4-Niveaus fiir ein Zeit-
2

fenster um die hier benutzte Wechselwirkungszeit bei einer Verstimmung der vier
Frequenzen um -1117 MHz
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Abbildung 4.9: Zeitentwicklung der Population des 5P1 F = j-Niveaus fiir eine
2

Verstimmung der 451 nm-Laser um -1753 MHz. Fiir die Wechselwirkungslinge von

10mm bis 12mm (rot) sind nur zwei Laserstrahlen eingestrahlt.
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4.1 Optisches Pumpen

Eine interessante Beobachtung sind die Einbriiche der gemessenen und theoretischen
Signale auf Resonanz des Trigers mit dem Ubergang SP% F=6— GS% F=5, also einer
Verstimmung der Frequenzen um 1435 MHz. Da sowohl die Losung der Dichtematrix als
auch die der Ratengleichung diese Einbriiche zeigen, kénnen sie nicht nur auf Kohérenz-
effekten beruhen. Vielmehr kénnen sie durch die endliche Wechselwirkungsldnge und
damit auch durch die endliche Wechselwirkungszeit erkléirt werden. Die zeitliche Abfol-
ge des Be- und Entvolkerns der Zusténde verursacht dieses Phénomen.
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2 5 3916
2 = B
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-1700  -1600  -1500 -1400 -1300 -1200 (4356 -14354 -14352 14350 -14348 -14346 -14344
Verstimmung (MHz) Verstimmung (MHz)

(a) VergroBerter Ausschnitt aus Abbildung (b) Vergrofierter Ausschnitt aus Abbildung
4.7(a) fiur einen Verstimmungsbereich von 4.7(b) (Losung der Dichtematrix) fiir einen
-1760 MHz bis -1110MHz: Eine Verstim- Verstimmungsbereich von -1435,6 MHz bis -
mung von -1435 MHz entspricht der Resonanz 1434,4 MHz: Eine Verstimmung von -1435 MHz
der Tragerfrequenz mit 5P% F=6—6S 1 F =5. entspricht der Resonanz der Trégerfrequenz mit
schwarz: Messung, rot: Ratengleichung SP% F=6—6S 1 F=5

Abbildung 4.10: Vergroflerung der Abbildung 4.7
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4 Experimente zur Wechselwirkung zwischen Indium und Licht

4.2 Laserkiihlung von Indium

Ein weiterer Schritt zur Nanolithographie mit Indium ist die Kollimation des thermi-
schen Atomstrahls mittels Laserkiihlung. Gleichzeitig wird hierbei die lokale Flussdichte
erhoht und somit die Belichtungszeit beim Lithographie-Prozess verkiirzt. Wie in Kapitel
1 beschrieben, ist zur Realisierung effektiver Laserkiihlung, also der Erhéhung der Pha-
senraumdichte, ein geschlossener atomarer Ubergang erforderlich, um die Atome zuriick
in den entsprechenden Kiihliibergang zu pumpen. Bei den in diesem Experiment betrach-
teten Niveaus von Indium kann ein solcher geschlossener Ubergang nur mit mindestens
fiinf Frequenzen erreicht werden.

Blauverstimmtes Kiihlen

Im ersten Experiment werden die 451 nm-Ubergiinge, die die Atome in den 65 1 F=5-
Zustand anregen, als Kiihliibergdnge gewéahlt. Dementsprechend werden zwei Laserstrah-
len der Wellenlidnge 410nm (F'=4— F' =5, FF'=5— F'=5) als Riickpumper eingesetzt.
Ahnlich dem optischen Pumpen fallen die Laserstrahlen der Wellenlinge 410 nm und
451 nm senkrecht zueinander und senkrecht zum Atomstrahl ein und regen die Indium-
atome in das 651 F'=5-Niveau an (Abbildung 4.11(a)). Die Laserstrahlen der Wel-
lenldnge 451 nm werden in sich zuriick reflektiert, so dass sie eine Stehwelle bilden.
Alle Laserstrahlen in der Kiihlregion werden durch Teleskope aus Zylinderlinsen auf
2,1 cm Strahldurchmesser parallel zur Atomstrahlrichtung aufgeweitet. Damit wird die
Wechselwirkungsldnge und -zeit der Indiumatome mit dem Laserlicht um einen Fak-
tor 7 erhoht. Bei nicht aufgeweiteten Laserstrahlen befindet sich das System in Séatti-
gung, so dass durch VergroBern des Strahldurchmessers die Anzahl der Photonenstreu-
ungen wéchst und die Atome héufiger durch das Kiihllaserlicht adressiert werden. Mit
dem Nachweislaser im Abstand von etwa 60 cm, der wieder resonant mit dem Uber-
gang 5P% F=4— 655 F =5 ist, werden die Atome des Niveaus 5P% F =4 angeregt und
deren Fluoreszenz wird mit einer CCD-Kamera detektiert. Die Kiihllaser (Wellenlénge
451 nm) werden durch Verstimmen des Ti:Sa-Lasers aus der Resonanz gebracht. Bei einer
Verstimmung des Ti:Sa-Lasers um 24 MHz, welche einer Verstimmung von 48 MHz des
frequenzverdoppelten Lichts entspricht, also 37451, tritt ein maximaler Kiihleffekt ein.
Das CCD-Kamerabild zeigt eine Atomflussdichteerh6hung im Zentrum des Atomstrahls,
die durch die Projektion dieses Bildes auf eine Achse (Abbildung 4.12) bestitigt wird.
Starke Atomflussschwankungen wirken sich negativ auf die Qualitiat der Bilder aus. Als
Vergleich zum gekiihlten Atomstrahl ist in Abbildung 4.12 in schwarz die Fluoreszenz
des nichtgekiihlten Atomstrahls bei einfachem Durchgang aller Laserstrahlen aufgetra-
gen. Es ist gut erkennbar, dass beim Riickreflektieren des Laserstrahls Atome gekiihlt
werden, da die Fluoreszenz nur im Zentrum zunimmt. Ebenso zeigt der Vergleich der
Signale die auf die Atome wirkenden Lichtkréfte dadurch, dass die Position des gekiihl-
ten Atomstrahls um etwa 0,1 mm in Richtung negativer Abszisse verschoben ist. Der
reflektierte Laserstrahl féllt aus Richtung positiver Abszisse ein.

Beim Verstimmen des Ti:Sa-Lasers um -24 MHz (rotverstimmt), welches einer Verstim-
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4.2 Laserkiihlung von Indium

99 Atomstrahl

(%]

Ofen
1100°C

(a) Aufbau zur Laserkiihlung mit blauver- (b) Oben: Mit der CCD-Kamera aufgenomme-

stimmtem, retroreflektiertem Licht der Wel- nes Fluoreszenzbild des Atomstrahls bei blau-

lenlénge 451 nm verstimmten Kiihlen. Unten: Niveauschema mit
eingestrahlten Frequenzen

Abbildung 4.11: Blauverstimmtes Kiihlen

mung von -48 MHz (-3 y451) gegeniiber der atomaren Resonanz des frequenzverdoppelten
Lichts entspricht, geht das Kiihlsignal in ein Heizsignal (Abbildung 4.13) iiber. Dieses
bedeutet, dass die Atome aus dem Zentrum des Atomstrahls herausgedriickt werden und
somit die Atomflussdichte dort abnimmt. Im auf die Achse projezierten Fluoreszenzbild
der CCD-Kamera ist dieses als Einbruch bei der Position 0 mm sichtbar. Die hier be-
obachteten Heiz- und Kiihleffekte lassen sich offensichtlich nicht durch die in Kapitel 1
beschriebenen Mechanismen Dopplerkiihlen und Polarisationsgradientenkiihlen erkléren.
Bei der Dopplerkiihlung streuen Atome mit Photonen aus einem rotverstimmten Laser-
strahl, der die entgegengesetzte Ausbreitungsrichtung der Atome besitzt. Polarisations-
gradienten liegen in diesem Experiment nicht vor, da die einfallende und reflektierte
Welle identisch polarisiert sind.

Auch Laserkiihlung durch stimulierte Prozesse, bei denen Atome in Lichtfeldern ho-
her Intensitdt in Stehwellenkonfiguration dadurch gekiihlt werden, dass sie Photonen
zwischen den beiden Lichtfeldern umverteilen [29], sind wegen der geringen Séttigungs-
parameter unwahrscheinlich.

Das in Kapitel 1 beschriebene transiente Kiihlen, bei dem Atome in elektromagnetischen
Stehwellenfeldern geringer Intensitét eine ortsabhéngige Energieniveauverschiebung im
Intensitatsgradientenfeld aufgrund des Starkeffekts erfahren, ist eine mogliche Erklérung.
Durch optisches Pumpen in nicht-kohédrente Dunkelzusténde innerhalb einer Strecke von
A/2 wird die in potentielle Energie umgewandelte kinetische Energie durch spontane
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Abbildung 4.12: Auf eine Achse projeziertes Fluoreszenzsignal der CCD-Kamera:
Die schwarze Linie ist das Fluoreszenzsignal bei einfachem Durchgang der Laserstrah-
len der Wellenlinge 451 nm, der rote Graph ist das Kiihlsignal bei retroreflekierten,
blauverstimmten Laserstrahlen der Wellenlinge 451 nm.
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Abbildung 4.13: Auf eine Achse projeziertes Fluoreszenzsignal der CCD-Kamera
zeigt das Heizsignal bei retrorefiekierten, rotverstimmien Laserstrahlen der Wel-
lenlinge 451 nm. Die Atomflussdichte ist um einen Faktor 4 kleiner als bei der Auf-
nahme des gekiihlten Atomstrahls.



4.2 Laserkiihlung von Indium

Emission als Strahlung freigesetzt. Ein Anzeichen fiir diesen Prozess ist die relative Po-
sition der senkrecht zueinander einfallenden Kiihl- und Pumplaserstrahlen, die durch die
Aufnahme eines Bildes mit einer CCD-Kamera in der Kiihlregion bestimmt wird. Aus
Abbildung 4.14 ist zu erkennen, dass die 410 nm-Laserstrahlen deutlich (6,5 mm) unter-
halb der 451 nm-Strahlen den Atomstrahl durchqueren. Uberlagert man die Strahlen, so
nimmt das Kiihlsignal ab bis es verschwindet. Das Blockieren des 410 nm-Laserstrahls
fithrt ebenfalls zum Verschwinden des Kiihlsignals. Entscheidend ist also, dass die In-
diumatome, die bei 1100 °C zu etwa 80 % im 5P1 Zustand sind, in den Kiihliibergang
5Ps — 651 optisch gepumpt werden, damit sie vom Kiihllaserlicht adressiert werden
konnen. Das Zuriickpumpen wéahrend des Kiihlens ist jedoch von Nachteil. Das konnte
also darauf schlieflen lassen, dass eine Art transientes Kiihlen vorliegt, bei dem das 5P1—
Niveau als nicht-kohédrenter Dunkelzustand dient. Einfache Abschitzungen der Kraft
wie in [17] konnen hier nicht durchgefiihrt werden, da Atome, die in den Grundzustand
5P1 gepumpt worden sind, nicht weiter gekiihlt werden. Zerféllt ein Atom jedoch in den
Zeemannzustand 5P3 F =5 mp=>5, so kann das Atom im Knotenpunkt der Stehwelle
seinen mp-Zustand wechseln und verliert somit erneut kinetische Energie.

Fluoreszenz durch
451 nm-Laserstrahl

6,5 mm

Fluoreszenz durch
410 nm-Laserstrahl

Abbildung 4.14: Fluoreszenzsignal in der Kiihlregion: Die Fluoreszenz des 451 nm-
Laserlichts ist etwa 6,5 mm oberhalb der des 410nm-Lichts

Nun werden durch Einsetzen von A/2- und \/4-Verzogerungsplatten Polarisationsgra-
dienten erzeugt, was jedoch keinen Effekt bzw. eine Verschlechterung des Kiihlsignals
hervorruft. Dieses bedeutet, dass die durch den Polarisationsgradienten erzeugten Kréfte
dem blauverstimmten Kiihleffekt entgegenwirken. Eine Verbesserung in Kombination
mit einem Magnetfeld, welches sowohl senkrecht als auch parallel zur Ausbreitungsrich-
tung des 451 nm-Laserstrahls angelegt wird, wird nicht erreicht.

Rotverstimmtes Kiihlen

Desweiteren werden die auf die Atome ausgeiibten Lichtkréfte mit nur einem Kiihliiber-
gang (5P% F=6—065F= 5) untersucht, wobei die beiden Laserstrahlen der Wellenldnge
410 nm wieder als Riickpumplaser dienen. Wie im vorigen Abschnitt fallen auch hier
die Pumpstrahlen und der Kiihlstrahl senkrecht zueinander und zum Atomstrahl ein
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4 Experimente zur Wechselwirkung zwischen Indium und Licht

und werden jeweils auf 2,1cm aufgeweitet. Der Ubergang 5P% F :6—>65% F'=5 hat

die groBte Ubergangsstirke der 451 nm-Ubergéinge, so dass hier die meisten Photonen
gestreut werden. In dieser Konfiguration liegt kein geschlossener Ubergang vor, da die
Atome in die 5P% F = (4,5)-Niveaus zerfallen konnen, welche nicht durch das elektroma-

gnetische Feld gekoppelt sind. Bei einem Sittigungsparameter von 3 fiir den Ubergang
F=6— F =5 und einer negativen Verstimmung von etwa einem ['45; wird hier ein
Kiihlsignal beobachtet, wobei die Pumpstrahlen und der Kiihllaserstrahl am Ort des
Atomstrahls iiberlagert sind. Eine Aufnahme mit der CCD-Kamera konnte wegen star-
ker Schwankungen des Atomflusses und der Atomstrahlposition aufgrund von an der
Ofenoffnung kondensiertem Indium nicht gemacht werden. Im Gegensatz zum blauver-
stimmten Kiihlen wird hier eine geringe Verbesserung des Kiihlsignals durch Polarisati-
onsgradienten festgestellt. Durch eine \/4-Verzogerungsplatte vor dem Spiegel wird die
lineare Polarisation des reflektierten Strahls des 451 nm-Lichts um 90° gegeniiber dem
einfallenden Strahl gedreht. Es liegt somit die in Kapitel 1 beschriebene lin_Llin Polari-
sationskonfiguration vor. Das Anlegen eines Magnetfeldes erhoht das Kiihlsignal nicht.
Durch Dopplerkiihlung wird sich das beobachtete Kiihlsignal wegen der vielen Verlust-
kanéle nicht erkldaren lassen. Hier ist ein geschlossenes System von grofler Bedeutung,
damit moglichst viele Streuprozesse stattfinden.
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5 Deposition

Atomlithographie mit neutralen Atomen erméglicht paralleles Schreiben von Strukturen
im Nanometerbereich auf einer Fldche von mehreren Quadratmillimetern. Zur erfolgrei-
chen Realisierung der Nanostrukturierung mit Indium ist zusétzlich zur Praparation des
Atomstrahls, also der Kollimierung, lokalen Flussdichteerh6hung und Zustandsprapara-
tion, die durch Laserkiihlung und optisches Pumpen erreicht werden, auch die Untersu-
chung der Wechselwirkung der Indiumatome mit dem Substrat erforderlich. Eine gute
Strukturauflosung (Kantenschérfe) setzt eine Wechselwirkung zwischen Indiumatom und
Substrat voraus, die auf den Ort beschriankt ist, an dem das Indiumatom auf das Sub-
strat trifft. Hier werden nun zwei Lithographieverfahren, die direkte Deposition und das
Resistverfahren, vorgestellt und diskutiert.

5.1 Direkte Deposition von Indium

An der Atmosphére stabile Atome wie Indium koénnen direkt auf Substrate abgeschieden
werden. Die direkte Deposition, bei der mit einem gekiihlten Atomstrahl und einer Licht-
maske Strukturen geschrieben werden, wurde bereits mit Aluminium [31], Natrium [10]
und Chrom [9] durchgefiihrt. In diesem Experiment wird die Mobilitéit von Indium auf
Galliumarsenid (GaAs) und Silizium (Si) qualitativ untersucht. Bei einer Ofentempera-
tur von 1200 °C und einem Hintergrundgasdruck von 2-10~" mbar werden die Substrate
in einem Abstand von 89 cm von der Ofendffnung fiir vier Stunden beschrieben (Abbil-
dung 5.1). Der theoretisch berechnete Fluss bei 1200 °C betréigt 1,5-10'% cm2s~!. In den
Substrathalter kénnen vier Substrate mit einer maximalen Grofie von 5x10 mm? paral-
lel gelegt werden. Die Offnungsschlitze zur Belichtung sind 125 ym breit. Einkerbungen
am dufleren Rand des Halters auf der Hohe der Schlitze vereinfachen das Justieren. Die
Position des Atomstrahls wird durch Fluoreszenzmessung mit einem Laser markiert, so
dass zur Deposition der Substrathalter so weit in den Versuchaufbau geschoben wird, bis
der Laser die Einkerbung am Substrathalter trifft. Nach der Entnahme aus dem Vaku-
um sind mit einem Rasterkraftmikroskop (AFM) im Nicht-Kontakt-Modus Aufnahmen
der bedampften Substrate gemacht worden (siche Abbildung 5.2(b) und 5.2(a)). Die
Aufnahmen beider Substrate zeigen eine starke Tropfenbildung von Indium. Die Trop-
fengrofle des Indiums ist abhéngig von der Grenzflichenspannung zwischen Indium und
dem Substratmaterial und liegt bei dem Siliziumsubstrat (Abbildung 5.2(a)) im Bereich
von 500 nm. Der Indiumtropfen hat somit eine grofiere Ausdehnung als die Periodenldnge
von 205nm der in Kapitel 1.5 beschriebenen Stehwelle, die als Lichtmaske dienen soll.
Daher ist Silizium als Substrat zur direkten Deposition bei Raumtemperatur nicht ge-
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Abbildung 5.1: Aufbau zum Bedampfen von Si- und GaAs-Substraten mit Indium
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(a) AFM-Aufnahme von Indium auf einem (b) AFM-Aufnahme von Indium auf einem
Siliziumsubstrat Galliumarsenidsubstrat

Abbildung 5.2: AFM-Aufnahmen von Indium auf GaAs und Silizium

eignet. Auch auf GaAs bildet Indium Tropfen, jedoch mit Durchmessern unterhalb von
30nm, also deutlich unterhalb der Periodenldnge der Stehwelle. Die Grenzflachenspan-
nung von GaAs liegt somit oberhalb derjenigen von Silizium, so dass GaAs als Substrat
zur direkten Deposition eingesetzt werden kann.

Quantitative Untersuchungen zur Mobilitat des Indiums auf den Substraten sind zu die-
sem Zeitpunkt noch nicht durchgefiihrt worden. Diffusion von Atomen auf Substraten
kann verschiedene Ursachen haben, die in verschiedenen Arbeitsgruppen mit neutralen
Atomen untersucht wurden. Die Abhéangigkeit der Strukturschérfe von der Tempera-
tur des Substrats wurde von Jurdik [33] festgestellt. Ebenso wurde gezeigt, dass hoch-
reine Substrate im Ultrahochvakuum zum Strukturenschreiben nur bedingt geeignet
sind, da Schmutzpartikel wie Kohlenwasserstoff und Sauerstoff die Diffusion unterbin-
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5.1 Direkte Deposition von Indium

den und somit zur Nanolithographie bei Raumtemperatur erforderlich sind [34]. Die aus
der Festkorperphysik bekannte Ehrlich-Schwoebel-Barriere, die besagt, dass sich Atome
an Terassengrenzen bevorzugt in die Horizontale setzen, so dass sie mehr direkte Nach-
barn erhalten, kann ebenso zur Erhchung der Strukturbreite fithren [35]. Desweiteren
kann eine Kontrastreduzierung auftreten, da Atome, die sich der Substratoberfliche bei
der Deposition ndhern, ein attraktives Potenzial spiiren und somit in Richtung des Sub-
strats beschleunigt werden. Geniigt die Energie der Atome, die Stoflpartner zu versetzen,
so nimmt die Kantenschérfe ab (ICD = impact cascade diffusion) [36]. Diese Analysen
werden am sinnvollsten an einer durch eine Lichtmaske erzeugten Nanostruktur durch-
gefithrt. Dann kann die Divergenz des Atomstrahls, der lasergekiihlt ist, vernachléssigt
werden. Die durch die Lichtmaske erzeugten Strukturunschérfen sind deutlich kleiner als
die bei einer materiellen Maske, daher wurden diese Untersuchungen noch nicht durch-
gefithrt und werden erst an den Nanostrukturen vorgenommen.
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5 Deposition
5.2 Deposition im Resistverfahren

Sehr lange Belichtungszeiten wie bei der direkten Deposition kénnen durch die Atom-
lithographie im Resistverfahren umgangen werden. Ein durch ein Resist geschiitztes
Substrat wird mit Atomen belichtet, diese beschéidigen das Resist, und die geschriebe-
nen Strukturen werden beim anschlieBenden Atzprozess auf das Substrat iibertragen.
Mit wenigen Indiumatomen kann eine Struktur hoher Tiefenschérfe geschrieben werden.
Zusétzlich wird hier die im vorigen Abschnitt beschriebene Tropfenbildung von Indi-
um auf einem Substrat vermieden. Aus diesen Griinden soll dieses Verfahren zur Un-
tersuchung der durch eine Lichtmaske geschriebenen Strukturen eingesetzt werden. Im
Rahmen dieser Diplomarbeit werden Strukturen mit verschiedenen materiellen Netzen
hergestellt und die Indiumdosis bestimmt, die notig ist, um das Resist zu schadigen.

Eigenschaften des Resists

Als Resist fiir die Atomlithographie mit Indium dient ein monomolekularer Film or-
ganischer Molekiile (Nonanethiol: (CH3(CHs)sSH)), die sich selbst zu Monolagen an-
ordnen (SAM=self assembled monolayer). Das verwendete Substrat besteht aus einer
30nm dicken Goldschicht, die auf einen Siliziumwafer aufgedampft ist. Eine 1,5nm di-
cke Chromschicht zwischen dem Silizium und dem Gold dient der besseren Haftung
des Goldes auf dem Silizium. Das Substrat wird zunéchst in einer Piranhalésung (25 %
H505 (35 %ig) und 75 % HS0, (konzentriert)) von jeglichen organischen Verunreinigun-
gen befreit. AnschlieBend wird es fiir mindestens 24 Stunden in eine Losung von 1 mM
Nonanethiol in Ethanol gegeben, in der sich die selbstanordnenden Monolagen bilden
[37]. Dieses Resist ist stark hydrophob und schiitzt so die Goldschicht vor wéssrigen
Losungen. Bei der Belichtung mit Indium wird das Resist durch chemische Prozesse [38]
lokal beschidigt und schiitzt dort das Gold nicht mehr ausreichend (Abb. 5.3). Das be-
dampfte Substrat wird fiir einige Minuten in eine wassrige Goldétzlosung gegeben, in
der die ungeschiitzten Stellen des Goldes weggedtzt werden. Die geschriebenen Struk-
turen werden dabei auf das Substrat {ibertragen. Zunéchst wird hier das Verhalten von

CH3 '
| Nonanethiol
(CHa)g SAM (1,5 nm)
$—H Gold (30 nm)
& ° Indiume,
Atomstrahl )
Siliziumsubstr Atzen
IIII,’
i

Abbildung 5.3: Lithographieprozess von Indium auf einem mit Gold beschichteten
Siliziumsubstrat [6]
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5.2 Deposition im Resistverfahren

Gold auf Chrom nach dem Belichten mit Indium im Resistverfahren untersucht. Der
Aufbau entspricht dem der direkten Deposition (Abbildung 5.1). Da ionisierte Teilchen
das organische Resist zerstoren, diirfen Ionisationsrohren zur Hintergrundgasdruckmes-
sung nicht genutzt werden, wenn sich das SAM in der Vakuumapparatur befindet. Aus
Messungen ohne SAM wird ein Druck von 107% mbar vermutet. Ein mit SAM beschich-
tetes Substrat wird 60 Minuten mit Indium belichtet und anschlieend wie beschrieben
in einer Goldétzlosung 14 Minuten gedtzt. Das Substrat wird mit destilliertem Wasser
von der Atzlosung befreit und mit Druckluft getrocknet, um den Atzprozess kontrolliert
zu beenden. Abbildung 5.4 zeigt eine Rasterkraftmikroskopaufnahme (AFM) des Sub-
strats nach dem Atzen. Die horizontalen Linien sind wahrscheinlich durch mangelhafte
Erdung der Abtastnadel entstanden. Nach dem Atzprozess sind auf der belichteten Sei-
te (links) des Substrats wie auch bei der direkten Deposition auf GaAs und Si Tropfen
erkennbar. Die Tropfengrofle liegt unterhalb von 100 nm. Hier bildet im Gegensatz zur

nm nm
5000 — 70

- 60
L 50
- 40
- 30

— 20

Abbildung 5.4: Tropfenbildung von Gold nach dem Atzen eines mit Indium bedampjf-
ten SAM-Substrats: Links: Bedampfter Teil des Substrats. Das nicht mehr geschiitzte
Gold ist fast vollstindig weggedtzt. Rechts: Nichtbedampfter Substratteil: Die von SAM
bedeckte Goldschicht wird durch den Atzprozess micht beschidigt.

direkten Deposition das Gold, was nicht vollstéindig weggeétzt ist, die Tropfen, was auf
der Grenzflichenspannung zwischen Gold und Chrom beruht. Die rechte Seite, welche
nicht belichtet wurde, zeigt weiterhin die mit SAM beschichtete Goldschicht. Zur Un-
tersuchung der Auflésung geschriebener Strukturen auf einem mit SAM beschichteten
Substrat wird dieses mit Indium belichtet. Die Strukturen werden hier noch nicht durch
eine Lichtmaske, sondern durch materielle Masken, die auf dem Substrathalter unter-
halb des Substrats befestigt sind, erhalten. Die hier verwendeten Netze aus Kupfer und
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5 Deposition

Nickel haben Stegbreiten von 7 ym bzw. 10 um und eine Periodizitdt von 16,9 ym bzw.
100 pm. Sie beriihren das Substrat nicht, um eine Beschédigung des organischen Resists
zu vermeiden. Bei einer Ofentemperatur von 1200 °C wird das SAM-beschichtete Sub-
strat mit einem Netz der Periodizitdt von 100 gm 30 Minuten mit Indium belichtet und
anschlieflend fiir 15 Minuten wie oben beschrieben geétzt. In Abbildung 5.5(a) ist eine
Aufnahme mit einem optischen Mikroskop vom Substrat nach dem Atzen dargestellt.
Die Strukturen sind gut iibertragen. Die Stegbreite, das heifit, der nicht geétzte Bereich,
kann zu etwa 27,6 um und die Offnung zu 72,4 um abgelesen werden. Die Abweichung
der Strukturabmessungen vom benutzten Netz wird auf die Divergenz des Atomstrahls
zuriickgefithrt, da die materielle Maske in einem Abstand von 2mm vom Substrat ent-
fernt befestigt wurde. Bei einer Divergenz der Atomstrahlen von 8,8 mrad wird daher
eine Unsicherheit von 17 um erwartet. Strukturen geringerer Periodenldnge sind mit ei-

(a) Mikroskopaufnahme:  Deposition  von (b) Mikroskopaufnahme: Deposition von In-
Indium auf eine Goldschicht mit einem dium auf eine Goldschicht mit einem Netz
Netz der Periodenlinge 100um, Depo- der Periodenlinge 16,9 um, Depositionsbe-
sitionsbelichtungszeit: 30 min, maximale lichtungszeit: 45min, maximaler Atomfluss:
Atomflussdichte:1,4-10% cm =251 1,4-10'3 cm 25!

Abbildung 5.5: Aufnahme beschriebener Substrate mit einem optischen Mikroskop
nach der Deposition von Indium auf eine Goldschicht im Resistverfahren

nem Netz mit einer Periode von 16,9 um geschrieben worden. Die Belichtungszeit betrigt
hier 45 Minuten bei derselben Ofentemperatur von 1200 °C. Nach 15 Minuten Atzen wird
mit dem optischen Mikroskop das folgende Bild 5.5(b) aufgenommen. Dies ist eine hun-
dertfache VergroBerung im Modus Phasenkontrast. Die Breite der nichtgedtzten Stege
wird zu 7 pm und die Kantenlédnge der gedtzten Quadrate zu 10 um bestimmt. Das Netz
lag hier ndher an der Oberflaiche des Substrats, so dass die Divergenz des Atomstrahls,
im Gegensatz zur Messung mit dem grobmaschigeren Netz, vernachléssigt werden kann.
Die Kantenschérfe der geschriebenen Struktur wird mit Hilfe einer AFM-Aufnahme (Ab-
bildung 5.6) der Strukturen, die bei Belichtung mit dem Netz der Periode 100 ym ent-
stehen, bestimmt. Das {iber einen Bereich von 150 nm gemittelte Linienprofil der Gold-
oberflachenstruktur senkrecht zur Kante ist in Abbildung 5.7 aufgetragen.
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5.2 Deposition im Resistverfahren
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Abbildung 5.6: AFM-Aufnahme nach dem Atzen einer mit Indium bedampften
Goldschicht im Resistverfahren: Die Belichtung erfolgte durch ein Netz der Peri-
odenlinge 100 um. Im linken Teil ist das Resist durch das Indium zerstért worden.
Rechts befand sich ein Steg des Netzes, so dass hier kein Atzen stattfand.
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Abbildung 5.7: Bestimmung der Kantenschdrfe bei der Deposition von Indium auf

Gold im Resistverfahren mit einem Kupfernetz der Periodenlinge 100um in einem
Abstand von 2mm zum Substrat
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5 Deposition

Zur Bestimmung des Kontrasts wird die Funktion
B—A

TT($) = A+ m

(5.1)

an die Daten angepasst. Die einzelnen Parameter sind in der Abbildung angegeben. Die
Kantenschérfe ist als die Strecke definiert, in der die relative Tiefe von 90 % auf 10 %
abfillt und wird hier zu (78+12) nm bestimmt.

5.2.1 Bestimmung der minimalen Dosis von Indium

Die minimale Dosis Indium, die benttigt wird, um das Resist zu beschédigen und somit
durch anschliefendes Atzen Strukturen auf ein Substrat {ibertragen zu kénnen, wird hier
bestimmt. Bei bekanntem Atomfluss kann dann die Belichtungszeit optimiert werden.

Zur Messung wird der in Abbildung 5.8 dargestellte Aufbau genutzt. Bei einer Ofen-
temperatur von 1100 °C und einer Temperatur der Zusatzheizung von 1200 °C wird ein
mit einem SAM beschichtetes Siliziumsubstrat mit Goldschicht in einem Abstand von
29 cm zur Ofendffnung fiir 35 Minuten in den Atomstrahl gebracht. Die Position des
Atomstrahls wird vorher durch Fluoreszenzmessung zweier orthogonal zueinander und
zum Atomstrahl stehender Laserstrahlen markiert, so dass das Substrat an den Schnitt-
punkt der beiden Laserstrahlen geschoben werden kann. Nach einer Belichtungszeit von

— I Substrat
QoV
Voo
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VV v 0o 90
[*JA
290 mm M ACTT
095 0
0g0 i _
090 Indium
% Atomstrahl
v

g

—Y v

Ofen
‘ 1100°C

Abbildung 5.8: Aufbau der Deposition zur Bestimmung der Indiumdosis

35 Minuten wird das Substrat entnommen und fiir 10 Minuten in die in Abschnitt 5.1.2
beschriebene Goldatzlosung gegeben. Die Struktur des Flecks wird durch Messung der
Reflektivitdt des beschriebenen Substrats ausgemessen. Ein Helium-Neon-Laserstrahl
der Wellenldnge 633 nm wird auf das Substrat fokussiert und dessen Reflektivitéit unter
wenigen Grad mit Hilfe eines Leistungsmessers bestimmt. Das Substrat ist auf einem x-y-
Verschiebetisch (orthogonal zum Tisch) befestigt und kann somit relativ zum Laserstrahl
verschoben werden, was einem Abtasten des Substrats mit dem Laserstrahl entspricht.
Die Strahltaille, die durch Amplitudenmodulation gemessen wird, betrdgt 40 ym. Der
vom Substrat reflektierte HeNe-Strahl wird mit einer Linse auf ein Leistungsmessgerit
fokussiert. Die Leistung von 622 uW direkt vor dem Substrat wird als 100 % definiert.
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5.2 Deposition im Resistverfahren

HeNe- Leistungs-
Laser messer

I <— Substrat
< >

Abbildung 5.9: Aufbau zur Reflexionsmessung mit einem HeNe-Laser

Die Reflektivitit beim Abtasten des Substrats ist in Abbildung 5.10 gegen die Position
des Laserstrahls auf dem Substrat aufgetragen. Aus Kapitel 3.2 ist die gesamte Fluss-
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Abbildung 5.10: Reflektivitit und Flussdichte in Abhdngigkeit der Position auf dem
Substrat

dichte des Atomstrahls bei einer Ofentemperatur von 1100 °C bekannt. Der Vergleich
zweier von der CCD-Kamera am Ort der Deposition aufgenommenen Fluoreszenzbilder
zeigt, dass die Flussdichte am Tag der Deposition um einen Faktor 2,22 kleiner war als
bei der Flussdichtemessung. Der zur Anregung der Atome benutzte Laserstrahl hat bei-
de Male dieselbe Leistung von etwa 2,5 mW. Die Abweichung der Flussdichten lésst auf
eine Dejustierung der Kiihlblende schlieflen. Fiir die weiteren Berechnungen wird daher
die Flussdichte um den Faktor 2,2 nach unten korrigiert. Aus Abbildung 5.10 ist er-
sichtlich, dass die Reflektivitit des Substrats maximal ist an Stellen, wo die Flussdichte
wéahrend der Deposition gegen 0 geht und minimal an Orten maximaler Flussdichte. Der
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5 Deposition

Verlauf der Reflektivitédtskurve lédsst sich in drei Bereiche unterteilen: Im ersten Teil ist
die Reflektivitdt konstant und entspricht der der Goldschicht. Hier hat die Belichtung
nicht ausgereicht, um das organische Resist zu beschdadigen. Daran schliefit sich ein etwa
linearer Bereich an. Der dritte, der der Mitte des Flecks entspricht, ist geséttigt. Die
Goldschicht scheint hier vollstdndig weggeétzt zu sein, so dass die gemessene Reflekti-
vitdt der des Chroms gleichkommt. Aus der Flussdichteverteilung, der Belichtungszeit
von 35 Minuten und der Oberflachendichte der SAM-Molekiile wird die Indiumdosis an
jeder Stelle des Substrats in Einheiten von Monolagen berechnet. Eine Monolage Indium
entspricht hier einer Oberflichendichte von 4,6-10'2cm=2 der SAM-Molekiile. In Abbil-
dung 5.11 ist die Reflektivitat gegen die Dosis aufgetragen. Hieraus kann die Schwellen-
dosis, die als Dosis bei halber relativer Reflektivitat definiert ist, zu (104+3) Monolagen
[39] abgelesen werden. Diese Schwelle wird als die minimale Dosis bezeichnet. Bei ei-

2 . ]
80 ]
78} ]
76k ]
7l ) ]
7t 1
0} " e ]

68 1 1 1 1 1 1 1 1

Reflektivitdt (%)

Indiumdosis (Monolagen)

Abbildung 5.11: Refiektivitit des Substrats in Abhdngigkeit der Indiumdosis

ner maximalen Flussdichte von 3,7-103cm™2s~! entspricht das Belichtungszeiten von

etwa fiinf Minuten. Die benotigte Belichtungszeit liegt hier also deutlich unterhalb der
Zeit der direkten Deposition (vier Stunden), so dass der Vorteil des Resistverfahrens
zur Stehwellenanalyse bestétigt wird. Schwellenwerte fiir andere Atomsorten liegen mit
3 Monolagen bei Céasium ([40],[41]), 2 Monolagen bei Barium [42] und 5 Monolagen bei
Gallium [39] in der gleichen Groflenordnung.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Im ersten Teil meiner Diplomarbeit habe ich die Wechselwirkung zwischen Indium und
Licht theoretisch und experimentell analysiert. Das optische Pumpen wurde zur Prépa-
ration der internen Zustdnde und zum Verstdndnis der Laserkiihlung des komplexen
Energieniveausystems von Indium untersucht. Der hier entwickelte Dichtematrixforma-
lismus fiir acht Hyperfeinniveaus beschreibt die Messergebnisse des optischen Pumpens
mit einer Laserfrequenz gut. Hier wurde ein grofler Einfluss der Kohérenzen bei einer
kleinen Verstimmung gegeniiber der atomaren Resonanz herausgestellt. Der Vergleich
von Theorie und Messung mit sechs Frequenzen zeigt, wie kritisch die experimentellen
Parameter sind. Eine Erweiterung der Theorie auf die Zeemanstruktur ist prinzipiell mit
dem geschriebenen Programm einfach moglich, jedoch wegen fehlender Rechenleistung
unserer Computer hier nicht durchgefiithrt worden.

Wiéhrend meines Diplomarbeitsjahrs haben wir auflerdem die Laserkiihlung zur Kolli-
mierung und lokalen Flussdichteerhthung des Indiumatomstrahls erreicht. Die besten
Ergebnisse zur Laserkiihlung erhielten wir interessanterweise durch Blauverstimmen der
Laserfrequenzen. Die endliche Wechselwirkungszeit zwischen Indiumatomen und dem
Lichtfeld und die relative Position der Pump- und Kiihllaser am Ort des Atomstrahls
lassen uns auf transiente Effekte schlieBen. Energieverschiebungen aufgrund des Stark-
Effekts und optisches Pumpen in nicht gekoppelte Zustdnde sind eine mogliche Er-
kldarung.

Der zweite Teil der Diplomarbeit beschéftigt sich mit der Deposition von Indium auf Sub-
straten. Qualitative Analysen der Mobilitéit von Indium auf Silizium- und Galliumarse-
nidsubstraten zeigen eine durch die Grenzflachenspannung hervorgerufene Tropfchenbil-
dung des Indiums bei Raumtemperatur. Der Vergleich der Stehwellenperiode von 205 nm
mit dem Tropfchendurchmesser des Indiums unterhalb von 30nm auf Galliumarsenid
und etwa 500 nm auf Silizium zeigt, dass nur Galliumarsenid als Substrat zur direkten
Deposition geeignet ist. Als Vorbereitung zur Charakterisierung mit einer Stehwelle ge-
schriebener Strukturen wurde die Lithographie im Resistverfahren untersucht. Es wurde
gezeigt, dass dies auch mit Indium moglich ist und mit materiellen Netzen geschriebene
Strukturen mit guter Kantenschérfe {ibertragen werden kénnen. Der Atomstrahl wurde
durch Bestimmung der Geschwindigkeitsverteilung und des Atomflusses charakterisiert,
so dass zusammen mit einer Reflektivitdtsmessung die minimale Indiumdosis, die zur ef-
fizienten Resistbeschéddigung benétigt wird, zu 10 Monolagen bestimmt wurde. Bei einer
typischen Flussdichte von 10'3 Atome/s ist somit nur eine Belichtungszeit von 5 Minuten
erforderlich. Nicht auftretende Tropfchenbildung, gute Tiefenschérfe und extrem kurze
Belichtungszeiten bestétigen den Vorteil des Resistverfahrens zur Charakterisierung der
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6 Zusammentassung und Ausblick

Stehwelle gegeniiber der direkten Deposition.

Der néchste Schritt dieses Experiments wird das Verstehen des blauverstimmten La-
serkiihlens sein, um dann effizienter, moglichst mit fiinf Frequenzen, Kiihlen zu kénnen.
Anschlieflend soll eine eindimensionale Stehwelle als immaterielle Maske realisiert wer-
den. Der dafiir benotigte Substrathalter ist schon angefertigt. Zwei 90°-Prismen sind an
einem Spiegel als Substratablage befestigt. Ein Laserstrahl, der relativ zum Ubergang
5P% F=4— 65% F =5 verstimmt ist, wird direkt unterhalb des Substrats vom Spiegel
in sich zuriick reflektiert. Eine elektrische Durchfithrung erméglicht es, die Position und
die Neigung des Spiegels zu variieren.
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A Clebsch-Gordan-Koeffizienten fiir
Indium

Die Entartung der Hyperfeinniveaus wird bei Atomen in einem elektromagnetischem
Feld aufgehoben, da die Zeemann-Unterniveaus eine Energieverschiebung aufgrund des
Stark-Effekts erfahren. Diese berechnet sich durch
1Sy C?
D = T(me 52_59)2 (A1)
Y
und ist wegen der Proportionalitdt zum Quadrat der Clebsch-Gordan-Koeffizienten von
der Polarisation des Licht und der magnetischen Quantenzahl des Unterniveaus abhéngig.
In den Tabellen A.1, A.2 und A.3 sind die Quadrate der Clebsch-Gordan-Koeffizienten
[46] fiir die Zeemann-Zusténde des Niveaus 5Ps F = (4,5,6) fiir die zirkulare Polarisatio-

nen (o und o) und die lineare Polarisation () des Lichtfeldes aufgefiihrt.

F\mg|-6|-5|-4|-3[-2|-1|0|1|2|3|4]|5]6
s |- - [w]s] 2] a] s3] 5]B] 4] ]
=5 |- 4| %] 2| F 1] 1]F]2]H]4]0]-
65 | 4% (5[5 |85 5|5 |55 |4]0]0

Tabelle A.1: Quadrate der Clebsch-Gordon-Koeffizienten fiir positiv zirkular pola-
risiertes Licht

F\mp|-6|-5|-4|-3[-2|-1|0|1|2|3|4]|5>5]6
s [Tl e falal s3] 5]5]- ]
o5 |- |03 58 E 4 4| E| 2| 5]
6~5 |00 % | 4[5|5 |88 8]5]4

Tabelle A.2: Quadrate der Clebsch-Gordon-Koeflizienten fiir negativ zirkular pola-
risiertes Licht

67



A Clebsch-Gordan-Koeffizienten fiir Indium

F\mp|-6|-5|-4|-3[-2|-1/0|1|2[3|4|5]|6
4=5 |- |- | 5 | B | BB |6 15|68 5| |-
5-5 | - 1§ |5 w153 |0 % |15 |10|15]|6 |-
6—5 | O | 7 |55 |25 |3 |7 |15 |7 |3 |2 |3 |7 |0

Tabelle A.3: Quadrate der Clebsch-Gordon-Koeffizienten fiir linear polarisiertes
Licht
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B Sattigungsintensitdten fiir Indium

Die Ubergangsstirken ', _ F, von einem angeregten Hyperfeinniveau F, in einen Hy-
perfeinniveaugrundzustand F, ergeben sich aus [43] zu

J, F, I
Lpr, = Tyns,(2Je +1)(2F, + 1) : (B.1)
FoJo 1

wobei I =9/2 der Kernspin des Indiumatoms und T';,_ . 7, die Linienbreiten der Feinni-
veauiiberginge sind.

von/nach | 5P; F=4 | 5P; F=5 | 5Py F=3 | 5Py F=4 | 5Py F=5 | 5Py F=6
. 4 1 7 11 11

65, F=4 i I 1 36 rH -

68% F=5 % % - % % %

Tabelle B.1: Ubergangsstirken der Hyperfeinniveaus von Indium in Ein-
heiten der entsprechenden Feinniveaulinienbreiten I'sg, — 5p, =27-8,9 MHz und
2 2

FGS1 —5P3 = 27‘(‘-16,2 MHz.
2 2

Mit der longitudinalen Relaxationsrate I'=27-25,1 MHz des 6.5 1 -Niveaus von Indium

und der transversalen Relaxation von I'y =L wird der Sittigungsparameter in semiklas-

2
sischer Betrachtung zu [44]

Sp= L=22_22 (B.2)

Ip — TITy 2

definiert. Unter Beriicksichtigung der Entartung g des Hyperfeinniveaus |F') erhélt man
fiir die Rabifrequenz vom angeregten Zustand |e) in den Grundzustand |g)

02, = 2q =112 (B.3)

2mwhc €9 21o

mit der Intensitéat I des elektromagnetischen Feldes und der Sattigungsintensitét

]0 _ mhe r? ' (B4)

33 g

Der Einsteinkoeffizient fiir die spontane Emission (A.,) steht mit den Einsteinkoeffizien-
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B Séttigungsintensitéten fiir Indium

Von/nach 5P% F=4 5];)% F:5 5P% F:3 5P% F=4 5P% F:5 5P% F:6
651 F=4 | 503,75 183,18 142,58 151,22 226,83 -
68% F=5 223,89 335,84 - 508,27 184,83 93,83

Tabelle B.2: Sattigungsintensititen der Hyperfeinniveauiibergdnge von Indium in
mW cm ™2

ten fiir die stimulierte Emission (B,,) und die Absorption (B,.) unter Beriicksichtigung
der Entartung gr des Hyperfeinniveaus |F') in folgender Relation [45]

Aeg: 8;\r_3hBeg (B5)
und
B, = “B, (B.6)

Daraus erhilt man fiir die Rabifrequenz vom Grundzustand |g) in den angeregten Zu-
stand |e)

(B.7)
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