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Abb.1:

Brechungsindex des ORMOCER®1 Polymers
als Funktion der wahrend der UV-Belichtung
deponierten Energie.

Fig.1:

Refractive index of ORMOCER®1 polymer

as a function of the deposited energy during
UV-curing.
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Musterbildung in UV-geharteten Polymeren

Ulrich Streppel, Peter Dannberg, Christoh Wachter und Andreas Brauer

EinfGhrung

In den letzten Jahren verzeichnete die
Entwicklung und die Herstellung
mikrooptischer Elemente ein rasantes
Wachstum. Dies wurde getrieben durch
viele neue Anwendungen z. B. aus den
Gebieten der Telekommunikation, der
Sensorsysteme oder der Displaytechnik.
Die fortschreitende Miniaturisierung
aller Komponenten in solchen Syste-
men halt weiter an und erfordert eine
weitergehende Zusammenfihrung von
Mikrooptik und Mikroelektronik, um
die geforderten Integrationsdichten
und Ortsauflésungen zu erreichen.
Dies erfordert die Entwicklung geeig-
neter Herstellungsmethoden, die einer-
seits Kosten- und Zeiteffizienz bieten
und gleichzeitig die Integrationsfahig-
keit zu optoelektronischen Substraten
im WafermaBtab leisten kénnen.
Lithographische Mikrostrukturierung
von UV-sensitiven Polymeren besitzt
das Potenzial, speziell die Randbedin-
gungen der Integrationsfahigkeit und
die Vielfalt der herstellbaren Strukturen
zu erfillen, wie dies schon z. B. mit

der Realisierung hochpraziser Mikro-
linsenarrays durch UV-Reaktionsguss
demonstriert werden konnte /1/.

Bei der Herstellung von dickeren Struk-
turen, z. B. hochaperturigen Mikro-
linsen mit Pfeilhdhen im Bereich groBer
100 pm, geraten die herkémmlichen
Fabrikationsverfahren an ihre Grenze,
da wéahrend des UV-Hartungsvorgangs
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Inhomogenitaten auftreten, die die
optische Funktion des Elementes stark
beeintrachtigen. Unser Ziel ist es daher,
den physikalischen Hintergrund des bei
der UV-Belichtung stattfindenden
Strukturbildungsprozesses zu unter-
suchen und insbesondere zu verstehen,
welche Parameter die Systemantwort
des Polymermaterials bei UV-Belich-
tung beeinflussen. Mit dieser Grund-
lage waren wir dann in der Lage die
Strukturbildung gezielt zu steuern, um
z.B. die Homogenitat des UV-geharte-
ten Materials zu verbessern oder aber,
um die selbstorganisierte Strukturbil-
dung direkt zur Herstellung mikro-
optischer Elemente zu nutzen.

Integrierende Nichtlinearitat

Unsere Untersuchungen zeigten, dass
eine nichtlineare, irreversible Anderung
des Brechungsindex wahrend des
Belichtungsprozesses der grundlegen-
de Effekt ist. Fir die untersuchten
anorganisch-organischen ORMOCER®
Hybridpolymere betragen die Index-
anderungen bis zu 0,03, wobei die
Belichtung bei niedrigen Belichtungs-
intensitdten von 2 bis 10 mW/cm?
erfolgt. In der ersten Phase, kurz nach
Start der Belichtung, steigt der Index
schnell an und geht dann langsam in
einen Sattigungswert Uber. Dabei ist
der Betrag der absorbierten Energie
das Kriterium, welches die Geschwin-
digkeit des Indexanstiegs bestimmt
(Abb. 1).

Abb. 2:
Brechungsindex des ORMOCER® 1 Polymers als
Funktion der Konzentration des Photoinitiators.

Fig. 2:

Refractive index change of ORMOCER® 1
polymer as a function of the photo-initiator
concentration.



Pattern formation in UV-cured polymers
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Introduction

In recent years, the development and
fabrication of micro-optical elements
has been growing rapidly due to various
new applications in the fields of tele-
communications, sensor systems and
data visualization. The further miniatu-
rization of the components of such
systems has remained consistent and
now demands an ongoing integration
of micro-optics and opto-electronics

in order to reach high integration den-
sities and spatial resolutions. This
requires the development of suitable
fabrication methods, which are both
time and cost-efficient as well as capa-
ble of achieving the integration
potential provided by opto-electronic
substrates in wafer-scale. The litho-
graphic micro-fabrication using UV-
sensitive polymers has the potential to
address questions of integration poten-
tial and flexibility in connection with
the various kinds of structures fabrica-
ted as already demonstrated, for exam-
ple, by the fabrication of very precise
microlens arrays with UV reaction mol-
ding /1/.

In the manufacturing of thicker struc-
tures, such as high NA microlenses
with sags in the range of over 100 pm,
conventional UV-curing processes are
approaching their limits due to refrac-
tive index inhomogeneties which arise
during the curing process. It is therefo-
re our aim to investigate the physical
background of the structure formation
and to understand which factors influ-
ence the UV response of the material.
With this knowledge, we would be
able to influence the structure forma-

tion in such a way as to improve the
homogeneity of the UV-cured material
and would be in a position to use the
self-organized structure formation for
the production of the micro-optical ele-
ments themselves.

Integrating non-linearity

Our investigations demonstrated that a
non-linear, irreversible change of the
refractive index during the exposure
process is the basic effect. For the inor-
ganic-organic hybrid ORMOCER®
materials, index changes of up to

0.03 at low power densities of

2 to 10 mW/cm? can be achieved. The
refractive index at first changes rapidly
before becoming gradually saturated.
The amount of absorbed energy is the
criterion that defines the speed of
index growth (fig. 1).
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Abb. 3:

Resultierende Brechungsindexverteilung fir eine
SupergaulB Eingangsintensitatsverteilung
(Ordnung 3), erzielt durch iterative BPM-Simula-
tion. Eine Isolinie entspricht An = 0.001.

Fig. 3:

Refractive index distribution achieved with
BPM simulation for an initial supergaussian
intensity profile of order 3. One contour line
equals An =0.001

Abb. 4:

Berechnete resultierende Brechungsindexvertei-
lung fur UV-Belichtung mit divergentem Feld
(Brennweite —200 pm).

Eine Isolinie entspricht An = 0.001.

Fig. 4:

Refractive index distribution for divergent expo-
sure with focal length =200 um.

One contour line equals An = 0.001
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Musterbildung in UV-gehérteten Polymeren

Der erreichbare gesamte Indexhub wird
allerdings durch das Material selber und
insbesondere durch die Konzentration
des zuzufligenden Photoinitiators ge-
geben (Abb. 2). Dies weist auf ein mog-
liches Instrument zur Steuerung des
Musterbildungsprozesses hin. Die nicht-
lineare Indexdanderung kann mit Hilfe
eines einfachen reaktionskinetischen
Ratenmodells, das sich auf die zeitab-
hangigen Ratengleichungen fur die am
Polymerisationsprozess beteiligten
Reagenzien stlitzt, berechnet werden.
Dabei werden alle Prozessparameter,
wie z. B. die Photostarter-Konzentra-
tion und die Absorption, als zeitabhan-
gige Funktionen berlcksichtigt /2/.

Simulation der Musterbildung

Dies ist die grundlegende Vorausset-
zung far die Simulation des Struktur-
bildungsprozesses, die durch die
Implementierung eines iterativen 2-D-
BPM (,,Beam Propagation Method")
Algorithmus realisiert wurde. Jeder
Rechenzyklus startet mit der vorgege-
benen Anfangsfeldverteilung, propa-
giert dieses Signal durch das
Polymergebiet hindurch und liefert im
Ergebnis die resultierende Indexvertei-
lung. Diese bildet den Startpunkt far
den nachsten Zyklus. Nach jedem Zyklus
wird eine Diffusionskorrektur ausge-
fahrt. Um die endglltige Geometrie
der entstehenden Mikrostruktur zu
erhalten, wird der im Experiment nach
der Belichtung auszufihrende Entwick-
lungsvorgang durch eine Schwellwert-
Korrektur simuliert. Dabei wird
bertcksichtigt, dass die betrachteten
ORMOCER® Hybridpolymere als Nega-
tiv-Resist wirken, d. h. unbelichtetes
Material wird mit einem geeigneten
Entwickler ausgewaschen.

Die Simulation zeigt, dass in der Tat
eine Stérung des Eingangsfeldes, z. B.
durch Beugung an den Randern des
Signals oder an den Aperturen des
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optischen Belichtungssystems, verstarkt
wird und zur Filamentierung des resul-
tierenden Indexprofils fihrt (Abb. 3).
Offensichtlich wird das zur Belichtung
verwendete UV-Licht in der selbstge-
schaffenen Brechungsindexverteilung
gefahrt. Treibender Faktor ist dabei die
auftretende Selbstfokussierung. Diese
beeinflusst sowohl die Brechzahlvertei-
lung innerhalb der Mikrostrukturen als
auch deren duBere Geometrie, wie die
Form der Seitenwéande. Die duBere
Gestalt der Mikrostrukturen wird
zudem entscheidend durch die Varia-
tion von Prozessparametern und dabei
insbesondere durch das Belichtungs-
regime beeinflusst. Der Beitrag der
Selbstfokussierung wird so z. B. durch
den Gradient des Eingangsfeldes gege-
ben. So zeigt die Simulation, dass die
Selbstfokussierung mittels einer zusatz-
lich eingefligten Strahldivergenz des
Belichtungsfeldes ausbalanciert werden
kann. Dies fuhrt zu einer konvexen
Wélbung der Seitenwande der Struk-
tur, was fur Anwendungen zur Herstel-
lung lichtsammelnder Mikrostrukturen
interessant ist.

Das Simulationsmodell konnte erfolg-
reich durch einen Vergleich von
experimentellen und theoretischen
Ergebnissen getestet werden. Zunachst
wurden mittels UV-Kontaktbelichtung
durch eine Blendenmaske hindurch in
eine dicke ORMOCER® Schicht Struktu-
ren hohen Aspektverhaltnisses herge-
stellt. Unbelichtetes Material wurde aus

den Zwischenrdumen mit einem
Losungsmittel herausgewaschen

(Abb. 5). Die Vermessung der inneren
Brechungsindexverteilung im Fuf3 der
Mikrostrukturen erfolgte anschlieBend
durch optische Reflektrometrie. Eine
gute Ubereinstimmung mit den Simula-
tionsergebnissen konnte erzielt werden
(Abb. 6). Die neu entwickelten Metho-
den stellen somit die Basis fur die Simu-
lation zukUnftiger Herstellungsprozesse
von Mikrostrukturen mit optischer
Funktionalitat dar. Der Effekt einer dif-
fusen Flutbelichtung auf die Filamentie-
rung der inneren Indexverteilung der
Elemente wird hierzu noch in das Simu-
lationsverfahren eingeflgt.
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Abb. 5:

Array von konischen Strukturen hohen
Aspektverhaltnisses, hergestellt durch Kontakt-
lithographie (Material: ORMOCER® 1).

Fig. 5:

Array of high aspect ratio conic structures,
fabricated with contact lithography
(ORMOCER®1).



However, the total index change
depends on the material and, in parti-
cular, on the photo-initiator concentra-
tion (fig. 2), which in itself could be
considered to be a possible control ins-
trument in the patterning process. The
non-linear index change can be calcu-
lated with the help of a simple chemi-
cal kinetic rate model, which is based
on time-dependent rate equations of
the reagents involved in the polymeri-
zation process. All process parameters,
such as photo-initiator concentration
and absorption, are considered to be
time-dependent factors /2/.

Simulation of the pattern formation

The modelling of the refractive index
change is an essential requirement for
the simulation of the patterning pro-
cess which has been accomplished by
the implementation of an iterative 2-D
BPM (beam propagation method) algo-
rithm. Each cycle starts with the initial
field distribution, propagates this signal
and delivers a resulting 2-D refractive
index distribution, which provides the
starting point for the next cycle. A dif-
fusion correction is performed after
each cycle. In order to realize the final
geometry of the microstructure, the
refractive index distribution is corrected
by a threshold correction used to simu-
late the development process, all of
which must take place after the UV-
exposure. It has been taken into consi-
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deration that during this procedure the
investigated ORMOCER® polymers act
as a negative resist with unexposed
material being washed out by a suita-
ble solvent.

The simulations demonstrated that a
perturbation of the initial field by, for
instance, diffraction at the border of
the signal or at apertures in the optical
exposure system, is in fact amplified
and leads to a filamentation of the
index profile (fig. 3). The irradiation
clearly reaches confinement in its self-
written refractive index distribution,
whereby self-focusing is an important
driving factor for the resulting inner
pattern and for the form of the outer
side walls of the resulting microstructu-
re. The outer geometry can be influen-
ced by the variation of the process
parameters and in particular by the
exposure regime. Self-focusing is achie-
ved by the field gradient of the initial
field distribution. The simulations thus
demonstrated that the self-focusing
effect can be balanced by a suitable
input divergence of the exposure field,
which in turn leads to convex side walls
of the microstructures (fig. 4). This
result could be of significant interest
for applications focusing on light-
collecting microstructures.

[t was possible to test the simulation
model successfully by comparing theo-
retical and experimental results. In
order to do this, the index distribution
inside the microstructures had to be

Abb. 6:

Querschnitt (nach 160 ym Propagationslange)
der resultierenden Indexverteilung nach der UV-
Belichtung, vor Ausfiihrung des Entwicklungs-
prozesses.

Fig. 6:

Cross-section (after 160 um propagation) of the
resulting index distribution after UV exposure
before development.

Pattern formation in UV-cured polymers

investigated. High aspect ratio struc-
tures were first fabricated by contact
UV exposure through an aperture mask
onto a thick ORMOCER® layer. Unexpo-
sed material was washed out by a sol-
vent (fig. 5). The measurement of the
refractive index profile of the structure
footprints by optical reflectrometry
coincided well with the theoretical pre-
diction (fig. 6). These newly developed
exposure methods can therefore be
regarded as the basis for future simula-
tions of the fabrication process of
structures with optical functionality.
The effect of a diffuse flood exposure
on the internal refractive index fila-
ments of the elements will be integra-
ted into the simulation model.
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