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亚稳态氦原子束在纳米结构制作中的应用
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　　摘　要 :　介绍两种用亚稳态氦原子束制作纳米结构的新方法。亚稳态原子束从原子源喷出后首先对其

进行横向激光冷却 ,准直后的原子束穿过与之垂直的激光驻波场时发生淬火过程 ,原子的密度分布出现沟道化

效应 ,给出基于光掩模制作纳米图形的基本原理、理论分析及模拟结果。介绍基于物理掩模制作纳米图形的原

理和 SAM抗蚀剂 ,利用沉积在基底上的亚稳态原子破坏基底上的 SAM膜 ,结合刻蚀技术可制作出纳米量级

的图形。
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　　原子光学在过去的 20余年中得到了广泛深入的研究 ,玻色2爱因斯坦凝聚的实现和原子激光的出现表明 ,

这一领域的研究在理论探讨和实验手段上已经成熟。原子光刻是原子光学领域的一个重要组成部分。经横向
激光冷却得到的准直度很好的钠、铝、铬等原子束经激光驻波场所构成的原子透镜阵列聚焦并沉积到基底上 ,

在实验上已得到线宽约 10nm量级的图形[1～4 ]。原子光刻技术可用于纳米材料 (如量子点、量子线、光子晶体)

制作、纳米器件 (如微电子器件、特殊金属光栅)加工、纳米长度测量 (可置于显微镜中) 、纳米物质的物理特性研
究以及生物工程等领域。原子光刻的基本方案有两种 :一种是采用金属原子束 ,用共振光压使原子束高度准直
化和形成空间强度分布后 ,直接沉积在基板上。另一种是采用亚稳态惰性气体原子束 ,用光抽运作用使其形成
空间强度分布 ,再使亚稳原子破坏基板上的特殊膜层 ,最终用化学腐蚀方法在基板上刻印成形。利用亚稳态原
子在抗蚀剂上光刻[5 ,6 ]的思想最初由Jabez McClelland ,Mara Prentiss和 George Whitesides提出 ,1996年美国科
学家提出了根据原子光学原理实现纳米刻印的新方案。用亚稳态原子局部修改 SAM ( Self2assembled monolay2
ers)抗蚀剂 ,结合激光辅助调制物质波的方法直接制作纳米图形。比较常用的方法有两种 :用物理掩模或光掩
模使亚稳态原子在抗蚀剂中成形 ,可以产生小到 30nm的图形。

1　亚稳态氦原子束的准直

Fig. 1　Collimation configuration for

metastable atomic beam

图 1　亚稳态原子束的准直装置

　　亚稳态原子的产生装置是在氦气体中加上一对电
极 ,在直流电压大小为 1000V 左右的电场作用下 ,来
自阴极的电子撞击原子 ,使处于基态的原子被激发到
亚稳态[7 ]。由于从喷口喷出的亚稳态原子具有很大
的发散角 ,所以首先必须进行横向冷却达到准直的目
的 ,装置如图 1所示。通过引入饱和吸收信号来锁频 ,

利用可调谐二极管激光器使激光束入射到两反射镜之
间 ,入射激光束与反射镜法线的夹角为β0 ,每一个反
射镜与原子束轴线的夹角为α/ 2。当在两反射镜之间
发生多次反射时 ,激光束与原子束轴线的夹角以α大
小改变。这意味着激光的有效调谐Δe =Δ - k·v随
每次反射改变。开始原子束有很大的横向速度 ,随着
准直的进行 ,横向速度变小 ,此过程中的多普勒频移正
好可以通过β的变化得到补偿。然后使原子束再进入偏振梯度场[8 ,9 ]实现高度准直 ,调谐量与准直角的关系
如图 2所示 ,横坐标为势阱深度的相对值。
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Fig. 2　Relation between detuning and collimation

angle , Er is recoil energy of single photon

图 2　调谐量与准直角度的关系

2　基于光掩模的纳米结构制作
2 . 1　基本原理

　　基于光掩模利用亚稳态惰性气体原子束制作纳米

图形的基本原理 ,是利用光抽运作用使原子束产生空

间强度分布 ,使基板上的特殊膜层“曝光”,结合刻蚀技

术在基底上形成纳米量级的条纹、点阵或人们所需的

特定图案 ,见图 3。利用激光技术 ,使原子从亚稳态向

高能态激发 ,处于高能态的原子自发激发回到基态 ,该

过程称为淬火过程。

　　亚稳态氦原子的能级如图 4 所示 , | m〉为亚稳态

(23S1) ,与激发态 (23 P2) | e〉构成二能级系统 ,| g〉为基

态 (11S0) 。在波长为 1083nm的一维横向驻波共振光

Fig. 3　Schematic of nanostructures fabrication

based on mask made of light

图 3　基于光掩模制作纳米结构原理图

Fig. 4　Energy levels related to quenching

图 4　与淬火有关的能级

场激励下 ,驻波场的场强空间分布使亚稳态原子产生跃迁的 Rabi频率的空间分布Ω( z ) ,处于强场区的亚稳态

原子被泵浦到激发态 ,| e〉态原子通过自发辐射有Λ的概率回到| g〉态或以 1 -Λ的概率回到| m〉态 ,当共振光

场强度变化时 ,进入| g〉态的速率按Ω( z ) /Γ(Γ为激发态的辐射衰减系数)的因子变化。显然 ,亚稳态原子一

旦进入| g〉态便发生淬火 ,不再成为亚稳态原子。根据这一原理 ,亚稳态原子束经过横向一维驻波场时将发生

空间选择性淬火 ,驻波场的作用就象一列间隔为半波长的”虚狭缝”,只有通过波节区域的原子才能保持其亚稳

态 ,因而驻波场可视为对原子内能和横向速度的选择器[10 ]。处于亚稳态的原子所携带的能量一般不会释放 ,

除非有外界扰动出现 ,例如原子与表面碰撞将释放出此能量。亚稳态| m〉比基态| g〉的能量高出 19. 8eV ,正是

利用这个能量的差别实现刻印 ,方法是采用表面有特殊抗蚀剂的基板 ,基板材料为硅 ,表面依次镀有 Cr和 Au

的薄层 ,最后再涂以 SAM膜 ,当具有横向周期结构的亚稳态氦原子束打在基板上时 ,SAM膜将被破坏 ,“曝光”

后再将基板进行化学腐蚀 ,将 Au层刻印成纳米量级光栅。

2 . 2　理论模型和模拟结果

　　忽略自发辐射的影响并且假定在波节区域附近由于能量很弱原子被激发的可能性很小 ,亚稳态原子的行

为可用下面的薛定谔方程[11 ]描述

i h
2π | Ψ〉= Ĥeff | Ψ〉 (1)

式中 : Ĥeff为有效哈密顿量 ,其大小为

Ĥeff =
p2

x

2 M
+

hs0

4π
( klaser x) 2 (δ - iΛ

Γ
2

) | m〉〈m | (2)

式中 : s0 =
Ω2

2 (δ2 +Γ2/ 4)
µ 1是峰值饱和参数 ; klaser = 2π/λlaser是淬火光波的波矢量 ; M 是原子质量。在驻波

波节附近 ,势能近似为简谐振子的势函数 ,最低束缚态的能量由 En = ( n + 0 . 5) hωosc/ 2π给出 , n为能级数 ;谐

振频率ωosc = (ωrecΩ
2/δ) 1/ 2 ,ωrec = hk2

laser/ 4πM 为光对原子的反冲频率。处于低能级的淬火速率γn随着能级
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数增加 ,γn = 2 ( n + 1)γ0 ,γ0 = 0 . 25 s0ΛΓ(ωrec/ωosc) 。由于处于激发态的原子比处于最低能态的原子衰减的

快 ,经过一个足够长的作用时间后 ,处于最低能态的原子布居数最多。假定处于亚稳态的原子开始时在势阱中

分布是均匀的 ,经过激光淬火后 ,原子的密度会重新分布。理想的淬火情况是除波节附近的区域Λ = 1 ,实际情

况 0 < Λ < 1 。开始处于波节处的亚稳态原子 ,如果横向速度过大 ,进入强场区也有回到基态的可能 ,则对生

成图形的特征尺寸没有影响。

　　量子 Monte Carlo计算考虑到氦原子在 1083nm激光的作用下从 23 S1→2
3 P2的跃迁 ,图 5是亚稳态氦原子

在激光淬火前后的密度分布对比情况 ,该技术得到的线条宽度 ( FWHM)可达到 40nm ,并能一次制作出极大数

目的线条。并且可以通过激光强度变化改变光抽运作用的强弱 ,通过调节虚狭缝的宽窄来控制刻印条纹的宽

度。从模拟结果很清楚地看出 ,亚稳态原子的分布在驻波的波节附近出现明显的“沟道化”效应。

Fig. 5　Comparison between initial density

and density after quenching

图 5　激光淬火前后原子的密度分布对比

Fig. 6　Schematic of nanostructure fabrication

based on physical mask

图 6　基于物理掩模制作纳米结构示意图

3　基于物理掩模的纳米结构制作
3 . 1　基本原理

　　经过严格准直的亚稳态原子束在通过物理掩模时 ,只有特定区域的亚稳态原子才能到达基底表面。亚稳

态惰性气体原子如果不与其它原子接触 ,它将长时间 (其寿命≥20ms)处于亚稳态 ,该时间足以保证在真空中

操纵原子到达基底表面。亚稳态原子起到小型炸弹的作用 ,将 SAM膜的化学键打破后 ,结合传统刻蚀技术就

可制作出所需要的纳米结构 ,见图 6。用这种方法制作不同的纳米结构必须更换掩模 ,但可制作出大面积的纳

米图形且利于批量生产。

3. 2　SAM抗蚀剂[ 12]

3. 2. 1　背景及 SAM的发现

　　抗蚀剂是微细加工技术的重要组成部分 ,微细加工的尺寸不同 ,所用的抗蚀剂也不同。在光学光刻中 ,常

用的抗蚀剂主要由树脂分子、光活性化合物以及相应的溶剂分子组成。由于中性原子的物质波能量很低 ,而传

统抗蚀剂的化学键能量高 ,二者不能匹配使用。例如聚合甲基丙酸盐 PMMA太厚 ,中性原子不足以损伤它 ,

一般来讲需要非常薄的抗蚀剂。自组装单分子膜是近几年发展起来的一种新型的有机超薄膜 ,它利用特定的

有机分子在适当的固体材料表面上排列成为紧密有序的单层膜。与传统的有机超薄膜制备手段相比 ,所得到

的膜具有高度有序、低缺陷和高稳定性等优点 ,操作简单 ,便于实现大规模生产。对亚稳态原子对 SAM的作

用的研究近几年报道比较多 ,典型的是东京大学和斯坦福大学的研究报道。

3. 2. 2　抗蚀剂的种类及其优势

　　可以用于亚稳态稀有气体原子或 Cs原子的抗蚀剂有三类。

　　(1) Alkane thiolate SAM :SAM的每个分子经过大于 3 个 Cs原子曝光后 ,SAM表面特性被原子束充分改

变 ,接着进行化学刻蚀 ,可制作几十 nm的结构。

　　(2) Alkylsiloxane SAM :可以用每 10个原子的剂量破坏一个 SAM分子 ,在 Si中制作 70nm宽的图形。

　　(3) 用 dodecanethiol ( DD T - CH3 (CH2) 11SH )的 SAM作为抗蚀剂 ,该抗蚀剂表面不易被水粘湿。在将

SAM置于硅片上之前 ,在硅片上覆盖一层金 ,用粘合剂将金和硅粘在一起。除了 SAM外 ,另一种抗蚀剂系统
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也非常有用。先在真空系统中充入一些碳氢化合物或硅树脂气体作为背景 ,然后将硅片放入其中。在原子曝

光过程中 ,聚集在表面的背景材料将发生聚合 ,变得坚硬 ,这样相当于一块优秀的刻蚀掩模。

　　利用 SAM将中性原子形成的图形转移到永久基底上具有以下潜在的优势 : (1) SAM对许多种类的中性原

子灵敏 ,例如亚稳态 He ,Ne ,Ar ,Xe和碱金属原子 Cs ,Na等。(2) SAM薄 (约 1nm) ,它们对低剂量的亚稳态稀

有气体原子和 Cs敏感。(3) SAM可在许多材料上成形 (例如 GaAs半导体 ,二氧化硅绝缘体) ,因此如果破坏机

理是通用的 ,在 SAM上的图形可以被传递到许多种类的基底上。

4　前景展望
　　用亚稳态惰性气体原子制作纳米结构的技术在美国、日本和德国得到深入研究。哈佛大学的 K. S. John2

son小组基于光掩模用亚稳态 Ar原子成功制作出了线宽 ( FWHM)为 65±5nm、高度为 12nm、面积为 0. 5mm2

的纳米硅光栅。基于物理掩模他们制作出了面积为 44cm2的纳米图形。由于 He的亚稳态比其它中性惰性气

体原子携带有最高能量 (20eV) ,利用 He可以增加成功的机会。有关亚稳态惰性气体原子对 SAM作用的机理

尚需深入研究 ,这将对纳米结构制作起到积极的推动作用。
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Application of metastable hel ium atomic beam in

nanostructure fabrication

CHEN Xian2zhong ,　YAO Han2min ,　Chen Xu2nan

( S tate Key L aboratory of Optical Technologies f or Microf abrication , Institute of Optics and

Elect ronics , the Chinese Academy of Sciences , P. O. Box 350 , S huangliu , Chengdu 610209 , China)

　　Abstract :　Two new methods using metastable helium atomic beam to fabricate nanostructures are introduced. A metastable heli2
um atomic beam effusing out of atom source is firstly cooled by transversally in cident laser. This well2collimated atomic beam traveling

through the light standing2wave whose direction is perpendicular to atomic beam is quenched , and channeling effect happens in atomic

density distribution. In this paper the basic principle of this technique based on mask made of light and theoretical analysis as well as sim2
ulation results are given. The principle of another method based on physical mask and SAM(self2assembled monolayers) resists are pre2
sented , the SAM on substrate is destroyed by deposited metastable atoms on substrate , and the nanometer - scale structure will be fabri2
cated with etching technologies.

　　Key words :　Metastable atomic beam ;　Nanostructures Fabrication ;　Mask made of light ; 　Light standing2wave quenching ; 　

SAM resist
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