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In einem Silizium-Halbleiterkris-
tall bewegen sich die Elektronen
wie Wellen, deren de-Broglie-
Wellenlange vergleichbar ist mit
der Gitterkonstanten des Kris-
talls. In der Folge ergeben sich
bekanntermaBen Blochwellen mit
einer besonderen Dispersionsre-
lation, der Bandstruktur der Kris-
tallelektronen. Bei Halbleitern re-
sultiert zudem eine Bandllcke,
die die Grundvoraussetzung fir
die gesamte Halbleitertechnolo-
gie darstellt.

Eine ganz ahnliche Situation er-
halt man, wenn sich Wasserwel-
len Uber einem periodisch modu-
lierten Untergrund bewegen oder
wenn Schallwellen sich in einem
Medium ausbreiten, dessen
Schallgeschwindigkeit auf der
Skala der Schallwellenlénge peri-
odisch moduliert ist. Von beson-
derem technischen Interesse ist
es, die Propagation von Lichtwel-
len zu beeinflussen. Dies ge-
schieht in so genannten Photoni-
schen Kristallen, in denen die
Lichtgeschwindigkeit, also auch
die optische Brechzahl, auf der
Skala der Wellenlange des Lichts
in drei Dimensionen periodisch
moduliert ist (siehe Abb. 1). Re-
sultiert fir geeignete Parameter
weiterhin eine vollstandige dreidi-
mensionale Bandlicke, d.h. ist
die Propagation elektromagneti-
scher Wellen eines Frequenzbe-
reichs unabhangig von der Rich-
tung und fir alle Polarisationen
unterdrickt, so spricht man von
Photonischen Bandliicken-Mate-
rialien. Derartige optische Mate-
rialien sind fUr verschiedene An-
wendungen hochinteressant, z.B.
in der optischen Telekommunika-

Abb. 1: Computersimulation eines Ausschnittes aus einem dreidi-
mensionalen Photonischen Kristall mit kubisch flachenzentrierter
Translationssymmetrie, hergestellt durch holographische Litho-

graphie.

tion, fur neuartige Laser, fur Be-
leuchtungszwecke oder auch als
maBgeschneiderte Medien fur die
Nichtlineare Optik. Es war aber
lange unklar, ob es solche Mate-
rialien Uberhaupt geben kann.
Zwar wirde man dies in Analogie
zu den Elektronenwellen im
Halbleiter eigentlich erwarten, bei
genauerer Betrachtung sind die
Elektronenwellen jedoch skalare
Wellen, die Lichtwellen hingegen
Vektorwellen, d.h. sie haben nicht
nur an jedem Ort zu einer Zeit ei-
nen bestimmten Zahlenwert,
sondern zudem eine Orientierung
(Polarisation). AuBerdem sind die
Potentiale fur Elektronen typi-
scherweise viel tiefer als die ,,Po-

tentiale® fur Licht. Die Antwort
blieb offen. Erst vor etwas mehr
als zehn Jahren wurde sie von
zwei Physikern, Eli Yablonovitch
[1] und Sajeev John [2], unabhan-
gig voneinander beantwortet: Es
gibt Photonische Bandlicken-
Materialien — prinzipiell. Es dauer-
te dann noch einige Jahre, bis
konkrete Strukturen theoretisch
vorgeschlagen wurden, die eine
wirkliche Chance auf technische
Realisierung im optischen Be-
reich hatten [3].

Eine befriedigende Herstellung
dreidimensionaler Photonischer
Kristalle ist bis dato allerdings im-
mer noch nicht méglich. Generell
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besteht die groBe Herausforde-
rung darin, dass die Gitterkon-
stanten im Bereich weniger hun-
dert Nanometer liegen, mit
kleinsten Strukturbreiten unter
100 Nanometern, wobei die
Oberflachenrauigkeit kleiner als
10 Nanometer sein muss. Gleich-
zeitig ist man an ,ausgedehnten®
Photonischen Kristallen mit late-
ralen Abmessungen im Quadrat-
millimeter oder Quadratzentime-
ter-MaBstab interessiert. Weiter-
hin ist die Auswahl an Basismate-
rialien beschrankt, weil hohe
Brechzahlen (n > 2) erforderlich
sind.

In Karlsruhe wird hierbei auf eine
Strategie gesetzt, in der zunachst
Photolack-Template als ,verlore-
ne Formen“ hergestellt werden,
die dann z.B. mittels Dampf-
phasenepitaxie (CVD) mit hoch-
brechenden Materialien abge-
formt werden. Fir die Herstellung
der Photolack-Template werden
zwei komplementare aber zu-
gleich kompatible Techniken ein-
gesetzt, namlich die so genannte
Holographische Lithographie und
das direkte Laserschreiben. Die
Holographische Lithographie er-
laubt die schnelle und groBflachi-
ge Herstellung qualitativ hoch-
wertiger dreidimensional periodi-
scher Photonischer Kristalle; das
kontrollierte Einbringen von De-
fekten und/oder Wellenleitern fir
»optische Chips“ ist aber mit die-
ser Technik nicht ohne weiteres
mdglich. Mit dem direkten Laser-
schreiben kann man hingegen
nahezu beliebige Nanostrukturen
in drei Dimensionen darstellen,
allerdings seriell (analog zur Elek-
tronenstrahl-Lithographie in zwei
Dimensionen) und daher viel
langsamer. In zwei aufeinander

folgenden Belichtungen kénnen
die Vorteile beider Techniken
kombiniert werden, da der glei-
che Photolack verwendet werden
kann.

Holographische Litho-
graphie

Bei der holographischen Litho-
graphie Uberlagert man vier oder
mehr koharente Laserstrahlen im
Inneren einer Photolackschicht.
Die resultierenden dreidimensio-
nalen Interferenzmuster sind aus
der Atomphysik bekannt [4-6] und
wurden im Jahr 2000 [7] erstmals
genutzt, um einen Photolack zu
belichten. Im anschlieBenden Ent-
wicklungsschritt werden unterbe-
lichtete Bereiche nasschemisch
geldst, die Uberbelichteten Berei-
che bleiben stehen. So entsteht
eine pordse Photolackstruktur,
deren Form durch das Interfe-
renzmuster bestimmt und somit
kontrollierbar ist.

Nahert man die Laserstrahlen
durch ebene Wellen an, so wird
jeder Lichtstrahl durch finf freie
Parameter beschrieben: zwei le-
gen die Richtung des Licht-
wellenvektors k bei gegebener
Lichtwellenlénge fest, zwei weite-
re definieren die Polarisation (z.B.
far elliptisch polarisiertes Licht
parametrisiert durch die Richtung
der groBen Halbachse und die El-
liptizitat) und ein weiterer Para-
meter beschreibt die Intensitat
des Lichtstrahls. Fur eine Vier-
strahlinterferenz ergeben sich
insgesamt vier mal flinf, also 20
freie Parameter, was eine schier
unlUberschaubare Zahl an Még-
lichkeiten bedeutet, von denen
die am besten geeignete gefun-
den werden soll.

Die Intensitat 7 des resultierenden
Stehwellenfeldes als Funktion des
Ortes r ist gegeben durch das Be-
tragsquadrat einer Uberlagerung
von ebenen Lichtwellen (ausge-
drickt durch deren elektrisches

Abb. 2: Schematische Darstellung der holographischen Lithogra-
phie. Es sind die vier Wellenvektoren k, und exemplarisch drei rezi-
proke Gittervektoren G,,,, dargestellt. Sdmtliche reziproke Gittervek-
toren liegen auf einem kubisch raumzentrierten Gitter. Dies fiihrt zu
einer kubisch flichenzentrierten Photolackstruktur (siehe Abb. 1).




Feld E) und kann in die Form einer Fourierreihe gebracht werden:
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Die aus der Festkdrperphysik be-
kannten reziproken Gittervekto-
ren G,, ergeben sich als Differen-
zen der Lichtwellenvektoren Kk,
Man erhalt bei Uberlagerung von
vier nicht komplanaren Strahlen
drei linear unabhangige reziproke
Gittervektoren und somit immer
ein dreidimensional periodisches
Interferenzmuster. Theoretisch
kann jedes beliebige der 14 még-
lichen Gittertypen mit vier Laser-
strahlen erzeugt werden. Die von
uns verwendete Strahlenkonfigu-
ration ist in Abb. 2 illustriert.
Mochte man z.B. ein Helligkeits-
muster erzeugen, das durch ein
kubisch flachenzentriertes (fcc)
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Raumgitter beschrieben wird, so
sind die Lichtwellenvektoren/Ein-
strahlrichtungen so einzustellen,
dass die reziproken Gittervekto-
ren auf einem kubisch raumzen-
trierten (bcc) Gitter liegen. Acht
der 20 freien Parameter sind also
»,schon“ eliminiert. Der Rest
steckt in den so genannten Form-
faktoren a,,. Sie ergeben sich aus
den Produkten der Feldstarken
der vier Teilwellen, also aus deren
Amplituden bzw. Intensitédten und
deren Polarisationen. Diese Para-
meter beeinflussen die Form der
ydielektrischen Atome*, d.h. die
Form des Motivs in der Sprech-
weise der Kristallographie. Raum-

gitter und Motiv zusammen erge-
ben die Kristallstruktur. Erst kirz-
lich konnten mit Methoden der
Kristallographie Parameterkom-
binationen aufgezeigt werden [9],
die schlieBlich zu Strukturen mit
den erwlnschten vollstédndigen
dreidimensionalen photonischen
Bandliicken fUhren. Eine experi-
mentell vorteilhafte Mdglichkeit
ist hierbei eine Struktur rhombo-
edrischer Kristallsymmetrie (Ge-
samtsymmetrie) aber fcc Transla-
tionssymmetrie [9].

Um fcc Translationssymmetrie zu
erreichen, muss jedoch ein weite-
res experimentelles Problem be-
achtet werden. In Abb. 3 ist die
Bruchkante einer Photolack-
struktur, abgeldst vom Glassub-
strat, zu sehen. Hierbei wurden
die vier Laserstrahlen so ange-
ordnet, dass das reziproke Gitter
in Luft kubisch raumzentriert ist,
das Interferenzmuster in Luft ist
also fcc. Auf einer Flache von
100 pm? und mehr sind kaum Im-

Abb. 3: Elektronenmikroskopische Aufnahme eines Photolack-Templats in zwei unterschiedlichen VergréBe-

rungen [7].




perfektionen/Defekte erkennbar.
In der starkeren VergréBerung
werden die Details des Photoni-
schen Kristalls deutlich. Aller-
dings ist diese spezielle Photo-
lackstruktur in Hinblick auf eine

vollstdndige Bandltcke nicht ge-
eignet, weil sie keine fcc Transla-
tionssymmetrie hat. Die Ursache
hierflr liegt in der Brechung der
Laserstrahlen an der Grenzflache
Luft/Photolack hin zum Lot (links

Photolack

Luft

Glas

yPhcutolat:k

—

Photolack

yPhomlat:k

Abb. 4: Schematische Darstellung der vier Laserstrahlen ohne (links) und mit
(rechts) speziellem Einkoppelprisma.
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Abb. 5: Optisches Transmissionsspektrum (rechts) und berechnete Band-
struktur (links) eines dreidimensionalen Photonischen Kristalls mit fcc Trans-
lationssymmetrie, hergestellt mittels holographischer Lithographie unter
Verwendung eines Einkoppelprismas [7].

in Abb. 4). Hierdurch ergeben
sich andere, klrzere und
sfalsche” reziproke Gittervekto-
ren. Dadurch liegt das Helligkeits-
muster nicht auf einem fcc Gitter.
Eine genaue Analyse [8] unter
Berucksichtigung des Grenzwin-
kels der Totalreflexion zeigt, dass
es prinzipiell unmdéglich ist, die-
sen Effekt einfach durch Ande-
rung des Einfallswinkels zu kom-
pensieren. Die rechts in Abb. 4
gezeigte, zum Patent angemel-
dete Anordnung ermdglicht hin-
gegen das Erzeugen der ge-
winschten Vektoren im Inneren
der Photolackschicht. Durch die-
sen , Trick” konnte erstmals ein
Photonischer Kristall mit kubisch
flachenzentrierter Translations-
symmetrie mittels holographi-
scher Lithographie hergestellt
werden [8]. Eine elektronenmikro-
skopische Aufnahme einer sol-
chen Probe stimmt gut mit der
entsprechenden Computersimu-
lation in Abb. 1 Uberein [8]. Das
zugehdrige optische Transmissi-
onsspektrum (gemessen entlang
der [111] Richtung des Photoni-
schen Kristalls) in Abb. 5 weist ein
ausgepragtes Minimum auf, das
in Position und Breite mit der in
der Bandstruktur berechneten
Position der partiellen Bandliicke
(blau schattiert) Gbereinstimmt.

Direktes Laserschreiben

Bei der Technik des direkten La-
serschreibens wird der Strahl ei-
nes Femtosekundenlasers in das
Volumen des Photolacks fokus-
siert. Nur im Fokus ist die Inten-
sitat so hoch, dass dieser Bereich
belichtet wird und nach der Ent-
wicklung stehen bleibt. Durch se-
quentielles Abrastern in drei Di-
mensionen mittels eines Piezo-




verschiebetisches kénnen prak-
tisch beliebige dreidimensionale
Strukturen hergestellt werden.
Hierbei sind zwei Aspekte wich-
tig. (i) Um nanoskalige Strukturen
sowohl in lateraler als auch in
axialer Richtung zu erreichen,
wird ein Mikroskopobjektiv mdg-
lichst hoher numerischer Aper-
tur (NA) bendtigt. Wir verwenden
ein Olimmersionsobjektiv mit
NA = 1,4. Die hierzu berechneten
Isointensitatsflachen sind in Abb.
6 dargestellt. (i) Um zu vermei-
den, dass sich wahrend des Ras-
terprozesses durch immer wieder
schwach belichtete Bereiche
Akkumulationseffekte ergeben,
muss ein Mehrphotonen-Absorp-
tionsprozess verwendet werden.
Bei Dreiphotonenabsorption wird
so zum Beispiel aus einer 10%
Restintensitat effektiv nur noch
0,1% Restbelichtung. Die ent-
sprechende Mehrphotonen-Ab-
sorptionwahrscheinlichkeit wird
durch den Einsatz von intensiven
Femtosekundenimpulsen hinrei-
chend groB. Gleichwohl liegen ty-
pische Impulsenergien der circa
100 Femtosekunden kurzen Im-
pulse bei nur 10 nJ.

Abb. 7 zeigt einen Photonischen
Kristall bei dem jedes ,Nano-Ei*
aus der Belichtung mit einem ein-
zelnen Laserimpuls resultiert.
Das Herstellungsprinzip ist so
klar erkennbar. Fir Anwendun-
gen sind solche Strukturen aber
viel zu klein. Um deutlich gréBere
Strukturen bei etwa gleichen Her-
stellungszeiten zu erhalten, ver-
wenden wir haufig einen Modus,
in dem der Piezoverschiebetisch
kontinuierlich verfahren wird. So
sind gréBere Lineargeschwindig-
keiten erreichbar. Gleichzeitig
werden die ,Nano-Eier® ver-
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Abb. 6: Berechnete Isointensititsflichen im Fokus eines Ol-
immersions-Mikroskopobjektives mit einer numerischen Apertur
von 1,4 bei einer Laserwellenldnge von 800 nm. Die Isointensitéts-
flachen sind rotationssymmetrisch um die vertikale Achse ange-
ordnet. Die innerste Isophote z.B. fiihrt so zu ,,Nano-Eiern“, die im
Einschub in Abb. 7 deutlich erkennbar sind.

Abb. 7: Elektronenmikroskopische Aufnahme zweier kleiner drei-
dimensionaler Photonischer Kristalle, so genannter ,,woodpile“
Strukturen, hergestellt mittels der Technik des direkten Laser-
schreibens im ,,Einzelschussmodus*. Der rechte untere Einschub
zeigt eine DetailvergréBerung (siehe auch Abb. 6).




schmiert, sodass sich sogar eine
glattere Struktur ergibt (siehe
Abb. 8). Bei den in Abb. 7 und 8
gezeigten  dreidimensionalen
Photonischen Kristallen handelt
es sich um so genannte ,wood-
pile“ Strukturen, die nach der Ab-
bildung auf Silizium als hochbre-
chendes Material Bandllicken
aufweisen kénnen, die 25% der
Zentralposition betragen. Bei den
realisierten Parametern verbleibt

Abb. 8: Oberer Bildteil: Wie Abb. 7, jedoch
nicht im ,Einzelschussmodus®, sondern
durch kontinuierliches Scannen herge-
stellt. Die so erreichten Abmessungen sind
hinreichend fiir viele moégliche Anwendun-
gen, die ,Schreibzeit“ dieses Photoni-
schen Kristalls betrug circa 25 Minuten.
Der untere Bildteil zeigt eine Ausschnitt-
vergr6Berung dieser Struktur (links) sowie
AusschnittvergréBerungen von Strukturen
mit anderen Fiillfaktoren bzw. anderen Git-
terkonstanten (rechts) [9].

immer noch eine respektabel
groBe Bandlicke von circa 12%
bei Wellenl&dngen im Telekommu-
nikationsbereich. Das in Abb. 9
dargestellte Beugungsbild zeigt —
in Analogie zur Rdntgenstruktur-
analyse — die erwarteten Beu-
gungsmaxima. Aussagekréftiger
sind die optische Transmissions-
und Reflektionsspektroskopie.
Hierbei kommen die Messungen
den theoretischen Erwartungen
sehr nahe [10]. In &hnlicher Weise
wurden auch andere dreidimen-
sionale Photonische Kristalle her-
gestellt, zum Beispiel aus der Fa-
milie der so genannten ,slanted
pore“-Strukturen [11], die erst im
Jahre 2003 von Sajeev John und
Mitarbeitern theoretisch vorge-
schlagen wurden [12].

Das Zusammenspiel moderner
materialwissenschaftlicher Aspek-
te mit detaillierter theoretischer
Analyse und darauf aufbauenden

Untersuchungen mit spektrosko-
pischen Methoden war, ist und
bleibt die treibende Kraft im Ge-
biet Photonische Kristalle. Mit der
holographischen Lithographie
und dem direkten Laserschreiben
sind kostengtinstige Mdglichkei-
ten zur kontrollierten Herstellung
dreidimensionaler Photonischer
Kristalle mit Bandlicken im na-
hen Infrarot und im sichtbaren
Spektralbereich in greifbare Néhe
gerickt. Parallel dazu ist die
theoretische Beschreibung so-
weit gediehen, dass sowohl ver-
lassliche Interpretationen von
Messdaten als auch weitreichen-
de Vorhersagen der optischen Ei-
genschaften dieser ,Halbleiter fur
Licht” moglich werden. Strapa-
ziert man die Analogie zur
Halbleitertechnologie ein weite-
res Mal, so erinnert der gegen-
wartige Stand der Forschung an
und mit Photonischen Kristallen
an die Situation kurz vor der Rea-
lisierung des ersten elektroni-
schen Transistors durch Shock-

Abb. 9: Beugungsmuster einer Struktur wie in Abb. 8 (oben) bei
Wellenlangen von 532 nm und 633 nm analog zur Rontgenstruk-
turanalyse bei gewdhnlichen Kristallen.




ley, Bardeen und Brattain im Jahr
1947. Es sollte daher niemanden
verwundern, wenn die Photoni-
schen Kristalle in der fir das 21.
Jahrhundert vorhergesagten Re-
volution der optischen Informati-
onstechnologie eine Schlissel-
rolle spielen werden.
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