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ABSTRACT

The rising demands for the production of microelectronic circuits also set high
requirements for the photolithographic process concerning the reduction of feature
size and the increase of image field. Conventional techniques of image projection are
shortly before thelr frontiers, therefore raising the performance calls for new

methods.

Nonlinear optical phase conjugation offers a new powerful tool for pattern transfer,
enabling the correction of all image distortions caused by imperfect optical components.
Wavelength reduction, as a problem to refractive optics through a lack of appropriate
materials, is achieveable since no lenses are used for imaging. In order to fulfil the

requirements for a technological application a KrF excimer laser was used.

With the benefit of extrem simplicity of the arrangement stimulated Brillouin scattering
recommends itself for an application in @ mass production system. Since the process
shows a threshold, focusing into a nonlinear medium provided the necessitated high

intensities. Gaseous SFg and n-hexane as the scattering media were investigated.

" The gaseous medium permitted an image transfer with 80 um structure size showing
an apparatus intrinsic resolution limit of 40 pm. Increasing the laser pulse energy and
improving the beam homogeneity imaging of structures with less than 1 pm could be

achieved, unless the numerical aperture restricts the resolution.

In n-hexane the buckscatte.ring efficiency was insufficient for imaging of the above
test pattern. Intense ultrasonic sound generation and beam distortions disclosed the
onset of competing processes, which the inhomogeneous beam profile of the excimer
laser is responsible for. Improving the excimer laser beam quality, i.e. the homogeneity

and coherence length, is necessary for applying the proposed imaging system.



ol o - i e = - e = M Lt oy [ — A . = O e e =Gy
o=y e ow ] e [ i R R I e L B N o) o B A B
"L = = Kl . v =B n " - = - @ B g
B N " . N & 3 x . B Y
B - - , - B — = = PRSI it el e T,
— oA o ft v il o o & — - - -

. . ) LY 3 7 ‘ - . :

. — e A = e = - B R s . el -
I} ¥ p S G R :
- e | e R P V1§ ity i § s Pt 3 O e | i s e

e '




ZUSAMMENFASSUNG

Fiir die Herstellung hochintegrierter elektronischer Bauelemente stellt die Photolitho-
graphie einen der wesentlichen Prozesse dar, der in dem Bestreben nach weiterer
Miniaturisierung der StrukurgréBen fortentwickelt werden muB. Konventionelle litho-
graphische Abbildungssystéme sind nur noch geringfiigig von den physikalischen und
technischen Grenzen entfernt, so daB zu diesem Zweck véllig neue Verfahren unter-

sucht werden miissen.

Eine neue, aus der nichtlinearen Optik stammende Methode nutzt die Erzeugung
phasenkonjugierten Lichts zu einer Abbildung, die alle durch Unvollkommenheit der
Komponenten induzierten Bildverdnderungen ausgleicht. Damit kann insbesondere das
Dilemma refraktiver Abbildungssysteme iiberwunden werden, daB in Ermangelung
geigneter Materidlien fiir die chromatische und sphdrische Korrektur im kurzwelligen
ultravioletten Strahlungsbereich Objektive nur in beschrinktem Rahmen konstruiert
werden konnen. Daher wurde die Anwendbarkeit der Phasenkonjugation bei Verwendung

eines KrF-Excimerlasers untersucht.

Aus Griinden einer problemlosen technischen Redlisierbarkeit, wie sie in einer Pro-
zesslinie fiir die Massenproduktion gefordert ist, wurde das durch seine einfache
experimentelle Anordnung bestechende Verfahren der stimulierten Brillouinstreuung zur
Phasenkonjugation verwendet. Die fiir den mit einer Intensitdtsschwelle behafteten
Prozess notigen Leistungsdichten wurden durch Fokussierung in ein stark nichtlinear

reagierendes Medium wie gasférmiges Schwefelhexafluorid oder n-Hexan erzielt.

Mit dem gasformigen Medium gelang es, eine Testmaske mit einer StrukturgroBe
von 80um auf ein elektronisches Datenerfassungssystem zu iibertragen. Die genaue
Untersuchung des Verfahrens zeigte, daB das Auflosungsvermdgen des vorhandenen
Aufbaus aus technischen Griinden auf 40 um beschrénkt war. Durch die Bereitstellung
einer hdheren Laserenergie und bei einer Verbesserung der Strahlqualitit beziiglich
der Kohidrenzldnge und der Homogenitdt kann man jedoch Strukturen von weniger als
1 wm abbilden, wobei schlieBlich die numerische Apertur der Anordnung eine Grenze

setzt.



In fliissigem n-Hexan blieb die Effizienz der stimulierten Brillouinstreuung durch das
Auftreten konkurrierender Prozesse, die sich in einer hohen Ultraschallemission und
dem Auftreten von Turbulenzen manifestieren, unter den Anforderungen, so daB damit
keine Abbildung realisiert werden konnte. Da das inhomogene Strahlprofil des Excimer-
_ lasers diese loiculen Volumenidnderungen verursachte, ermdglicht ein Ausweichen auf
frequenzvervielfachte Festkdrperlaser die Verwendung fliissiger Streumedien, die
durch ihre hohe Brillouinverstdrkung die Abbildungseigenschaften verbessern. Hier, wie
auch bei den Untersuchungen mit Schwefelhexafluorid, liegen die Beschrinkungen des

Verfahrens in den Eigenschaften des Excimerlasers begriindet.

Einer vollstindigen Darstellung dieses Verfahrens wegen, wurde zuletzt noch auf
die Vierwellenmischung als alternativen Prozess zur Erzeugung einer phasenkonjugierten
Welle eingegangen. Damit wurden bereits erfolgreich Abbildungen im Submikronbereich

durchgefiihrt, allerdings noch nicht unter Verwendung eines Excimerlasers.
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1. EINLEITUNG

Vor mehr als 200 Jahren wurde von dem Miinchner Erfinder und Gelehrten Aloys
Senefelder eine Technik zur Vervielfdltigung von Schriften und Bildern entwickelt, die
auf Grund der Verwendung von weichen Kalksteinplatten ( Sollnhofener Schiefer) zur
Ubertragung von Information auf Papier als Steindruck oder Lithographie (griech.
lithos =der Stein) bezeichnet wurde /1/. Damals konnten mit dieser Erfindung
Druckschriften erstmalig in groBer Anzahl mit geringem Aufwand hergestellt werden,

deren soziale Auswirkungen bald folgten.

Auch heute bildet ein unter diesem Namen bekanntes Verfahren den Schliissel zur
modernen Informationsverarbeitung und Datentechnik, wenngleich sich auch die Mittel
und Methoden grundlegend geiindert haben. Die Lithographie, bei der man geometrische
Muster auf die Oberfliche eines Halbleiterkristalls iibertrdgt, stellt einen wichtigen
Prozess bei der Herstellung von integrierten Schaltkreisen dar, die Bestandteile von
elektronischen Datenverarbeitungsanlagen sind. Die in mehreren lithographischen
Schritten erfolgende Strukturierung der meist aus Silizium bestehenden Scheiben, den
Wafern, erzeugt die einzelnen Bauelemente der Schaltkreise, wier Kondensatoren,

Widerstdnde und Transistoren.

Zur Strukturierung wird die Oberfldche mit einem Abdecklack (Resist) von ca.
1um iiberzogen, der durch Bestrahlung eine chemische Verdnderung erfdhrt, so daB
er durch ein geeignetes L&sungsmittel an den belichteten Stellen entfernt werden
kann (posistive resist), bzw. dadurch gegeniiber einem solchen Mittel widersteht
(negative resist ). Die selektive Lackbestrahlung geschieht durch Maskierung, das heiBt,
es wird das positive bzw. negative Abbild der Struktur als diinne Chromschicht auf
einem Glas- oder Quarzsubstrat hergestellt und mittels einer ganzflichigen Belichtung
auf den Wafer iibertragen. Ein Schreiben im Fokus ei'nes Laser- oder Elektronenstrahls,
das auf der Gasphasenabscheidung einer chemisch gebundenen Substanz beruht, findet
auf Grund der langen Verarbeitungsdauer von bis zu mehreren Stunden fiir ULSI - Chips
(Ultra Large Scale Integration) hauptsdchlich fiir Reparaturzwecke oder die Masken-
herstellung Anwendung. Durch die getffneten Lackfenster hindurch kann dann eine
weitere Behandlung des Halbleiterkristalls stattfinden. Eine ausfiihrliche Darstellung der

Halbleitertechnologie ist in den Biichern von Sze /2 / und Ruge / 3/ enthalten.



Als Beispiel fiir einen Baustein mit hochster Integrationsdichte sei das 4 Megabit
DRAM (Dynamic Random Access Memory) genannt, das 4 Millionen bindrer Schalt-
zustdnde abzuspeichern vermag. Der Herstellungsprozess dieses Speicherelements
bendtigt 20 Lithographieebenen und insgesamt 400 Einzelschritte. Damit sind derzeit
sowohl die physikalischen als auch technologischen Grenzen in der Integrationstech-
nik und Miniaturisierung erreicht. Wurden bisher noch planare Strukturen verwendet,
so besteht in einem dreidimensionalen Aufbau eine Madglichkeit fiir zuklinftige, hdher
integrierte Bausteine. Zur Verfolgung dieses Ziels miissen zudem die nutzbare Chip-

2

flache von derzeit 400 mm*“ vergroéBert, und die minimale StrukturgréBe von 0.6 um

weiter verringert werden /4 /.

Die Ubertragung des Musters der Maske auf den Wafer geschieht im technischen
Einsatz hauptsdchlich durch Licht im ultravioletten Wellenldingenbereich. Bestrahlung
mit Elektronen oder lonen, wie auch die Rontgenlithographie werden derzeit nur in
Entwicklungslabors praktiziert. Die Photolithographie umfasst drei prinzipielle Abbil-
dungstechniken, die Kontakt-, Proximity- und Projektionsbelichtung. Bei der ersten
Methode wird die Maske auf den Wafer aufgepresst, was durch den geringen Ab-
stand mittels Schattenwurf zu einer hochauflésenden Abbildung mit StrukturgréBen
von 0.5um ﬁihr{, da Beugungseffekte hier keine Rolle spielen. Beim Anpressen auf
den Wafer werden jedoch die in aufwendigen Verfahren hergestellen maBstabsglei-
chen Masken beim Auftreten von Verunreinigungen beschddigt. Da diese vielmals
verwendet werden, sinkt dadurch die Ausbeute an fehlerfreien Schaltungen drastisch
ab. Die Proximitybelichtung arbeitet nach dem gleichen Prinzip, nur werden hier
groBere Maskenabstinde von ca. 20 gm eingehalten, was die Beschddigung merklich
einschridnkt. Es tritt allerdings Fresnelbeugung auf, so daB das Auflosungsvermégen
ndherungsweise durch A=+vAg (A: Wellenlinge, g: Abstand Maske - Wafer) be-
stimmt ist. Damit konnen Stukuren bis zu 2 pm iibertragen werden. Technische
Probleme bei der Redlisierung des geringen Maskenabstands vermindern die Attrakti-
vitdit des Verfahrens /5 /. Die Projektionslithographie als das leistungsfdhigste
und daher am meisten gebrauchte Verfahren verwendet Linsen- oder Spiegelsysteme
zur Bildiibertragung. Es gestattet dadurch eine verkleinernde Abbildung, was eine
Vereinfachung der Maskenherstellung ermdoglicht. Die kleinsten darstellbaren Strukturen
werden hier, analog der Abbe'schen Theorie des Mikroskops, durch die Bedingung

festgelegt, daB mindestens die -Hauptmaxima O. und 1. Ordnung in das Objektiv



eintreten und die Bildebene erreichen konnen. Ein groBe Bedeutung kommt der
numerischen Apertur NA zu, die zusammen mit dem Strahléffnungswinkel o auf der

Bildseite des Objektivs das Auflsungsvermdgen A gemdB der Beziehung

kA o ke (11)

= nsina NA

bestimmt / 6 /. Die Verwendung von Immersionsfliissigkeiten mit einer hohen Brechzahl
n gestattet eine Erhdhung der numerischen Apertur und somit eine Verbesserung des
Auflssungsvermdgens. Die GréBe k stellt einen fiir die jeweilige Struktur spezifischen
Faktor dar, der sich beispielsweise fiir eine einzelne kreisformige Struktur aus den
Nullstellen der Airyfunktion zu 0.63 berechnet. Als eine weitere KenngrdBe der
Projektionslithographie besitzt neben dem maximalen Bildfeld, also der in einem

Schritt strukturierbaren Fldche, die Schirfentiefe

kA

3 (1.2)

D=

eine entscheidende Bedeutung. Wihrend man eine Minimierung der darstellbaren

Dimensionen A anstrebt, soll gleichzeitig der Schdrfebereich D der Abbildung groB
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Abb. 1.1: Schérfentiefe und Linienbreite bei Projektionsbelichtung fiir verschiedene
Wellenldngen. Die gestrichelten senkrechten und waagerechten Linien ge-

ben die Anforderung fiir 1 M und 4 M Speicherbausteine wieder /7 /.



sein, um die Abdeckschicht in vertikaler Richtung gleichartig zu belichten, sowie um
eine Toleranz fiir Waferunebenheiten oder die Topographie von jeweils typisch 1 gm
zu gewdhrleisten. Diese einander widersprechenden Anforderungen verdeutlichen, daB
allein eine Erhdhung der numerischen Apertur der Objektive keine zufriedenstellende
Losung liefert. Gerade die in ihrer Komplexheit zunehmenden Prozesse bei Erhdhung
der Integrationsdichte vergrdBern beispielsweise die Topographieeffekte. in Abbildung
1.1 wird an Hand von derzeit fiir die Herstellung relevanter Werte fiir Linienbreite
und Schirfentiefe der Belichtungssysteme die Bedeutung der verwendeten Wellenlinge
ersichtlich. Die heutigen, mit Quecksilberdampflampen bestiickten Belichtungsmaschinen,
die den Emissionslinien bei 436 nm (g-Linie) und 365 nm (i-Linie) entsprechend
klassifiziert sind, miissen zukiinftig mit noch kurzwelligeren Lichtquellen versehen
werden. Diese modernen und relativ teuren Belichtungsautomaten werden, da sie auf
einer 6" Siliziumscheibe der gegenwdrtigen Prozesstechnik mehr als 100 Belichtungen

zur Herstellung der ca. 1 cm®

groBen Chips durchfiihren, nach dem vorwiegend
englischen Sprachgebrauch in der Mikroelektronik als Stepper (step and repeat)

bezeichnet.

Im tiefen ultravioletten Strahlungs,blereich finden Excimerlaser als leistungsstarke
Lichtquellen fiir die Photolithographie Anwendung. Diese durch eine elektrische Hoch-
spannungsentladung gepumpten Laser emittieren bei Verweﬁdung einer Mischung aus
Krypton- und Fluorgas als aktives Medium ( KrF ), sowie Helium oder Neon als inaktivem -
Puffer Licht mit einer Wellenldnge von 248 nm. Damit k&nnen unter Verwendung
leistungsfidhiger Objektive mit einer numerischen Apertur von NA= 0.3 Linien mit
0.5um realisiert werden, bei einer Schidrfentiefe von etwa 1pm. Im tiefen UV-Be-
reich, bereits bei 365 nm beginnend, treten jedoch groBe Schwierigkeiten bei der
Herstellung geeigneter Objektive auf, da nur noch eine eng begrenzte Auswahl an
transparenten Materialien zur Fertigung der Linsen zur Verfiigung steht. Nur syn-
thetischer Quarz ( fused silica) und eine Anzahl von Halogenidkristallen, wie Calzium-
fluorid und Magnesiumfluorid sind fiir refraktive Optiken noch geeignet. Die Anforde-
rung bei Submikronabbildung nach extremer Homogenitdt und mechanischer und
thermischer Stabilitdt der Linsen, sowie hohe Qualitdt der Oberfldchenpolitur kann
nur Quarz erfiillen. Daher ist die Herstellung chromatisch korrigierter Objektive
duBerst schwierig. Die Anforderungen an die Emissionsbreite der Lichtquelle bei

Verwendung eines reinen Quarzobjektivs fiir die Lithographie liegen bei ca. 0.005 nm,



wogegen kommerziell erhiltliche, frei laufende KrF-Laser eine spektrale Breite von 1 nm
aufweisen. Wie in Kap. 5 gezeigt wird, existieren jedoch Verfahren zur Einengung der
Bandbreite. Mit einem 5-fach reduzierenden Abbildungssystem mit einem KrF-Laser
und einem Objektiv mit einer numerischen Apertur von NA=0.35 konnte die Erzeugung
von 0.8 um Linien demonstriert werden / 8/, mit vergroBerter NA gelang es sogar,
0.5 pm Strukturen herzustellen /9 /. Die Konstruktion beugungsbegrenzter Objektive
mit 0.5 um Auflosungsvermdgen ist jedoch mit einem hohen technischen Aufwand ver-

bunden, der sich im Preis der Systeme widerspiegelt.

Ein zusdtzliches Problem stellt die Anforderung nach einem groBen, mit einem
einzigen Schritt zu belichtenden Bildfeld dar. Das Abrastern von Chipfeldern mit
mehreren Einzelbelichtungen stellt auf Grund einer minimalen Justierungenauigkeit der
Stepper von 0.2 gym und der dadurch bedingten hohen AusschuBrate ein fiir die Mas-
senherstellung ungeeignetes Verfahren dar. Beispielsweise besitzen dynamische Speicher
mit 1 M und 4 M Kapazitdt eine Chipfliche von 225 mmz, bzlw. 400 mm? besitzen.
Derartige Bildfelder kénnen mit den derzeit verfiigbaren Stepperobjektiven nicht
abgebildet werden.-Die Korrektur eines Linsensystems fiir groBe Bildfelder gestaltet

sich auBerordentlich aufwendig, daher sind diese Objektive sehr teuer.

Anstatt mit auf Lichtbrechung beruhenden Optiken konnten .auch mit Spiegelobjektiven
und KrF-Laser als Lichtquelle Submikronabbildungen mit A<0.5um erzielt werden
/10 /. Die Reflexion an den Abbildungsspiegeln bedingt keine Dispersion, wodurch die
Anforderungen an die Laserbandbreite geringer sind. Da die Autoren ein katadioptrisches,
aus reflektiven und refraktiven Elementen bestehendes System verwendeten, war
dennoch eine Bandbreiteneinengung auf 0.3 nm notwendig. Fiir reine Spiegeloptiken
muB das Problem der‘geringen BildfeldgroBen, das hier konstruktionsbedingt vorliegt,
durch Abrasterung der Chipfliche ausgeglichen werden / 11/. Diese Systeme bilden in
der Regel maBstabstreu ab. Aus diesen Griinden stellen Spiegelobjekive derzeit keine

Alternative zu den refraktiven Systemen dar.

Die Eigenschaften des Excimerlasers bedingen in den oben genannten Systemen
einige unerwiinschte Abbildungseigenschaften. So fiihrt die Kohdrenz dieser Licht-
quelle zur Ausbildung eines Specklemusters in der Bildebene. Schwankungen in der
Langzeitstabilitdt der Emissionsfrequenz bei spektral eingeengten KrF-Lasern ver-

schlechtern ebenfalls die Abbildung.



Als im Jahre 1972 von Zel'dovich und seinen Mitarbeitern /12 / die optische
Phasenkonjugation bei stimulierter Brillouinstreuung und spdter von Hellwarth /13 /
bei Vierwellenmischung entdeckt bzw. beschrieben wurde, offnete sich eine neue
Méglichkeit zur optischen Abbildung durch Wechselwirkung von Lichtwellen mit einem
nichtlinear reagierenden Medium. Eine Abbildung mittels optischer Phasenkonjugation
verspricht eine Korrektur aller vorher beschriebenen Fehler, wie chromatische Aberration,
Speckles, Wellenlingendrift oder sphdrische Bildfehler und Verzerrungen. Von Levenson
wurde eine auf Vierwellenmischung bei 355 nm Wellenldnge ( 3. Harmonische Nd:YAG)
beruhende photolithographische Anwendung erstmalig realisiert /14 /. Mit dem
Verfahren, das Bildfelder von 100 mm? bei Belichtungszeiten von ca. 100 Sekunden
abzubilden erlaubte, wurde die Ubertragung eines Gitters mit 800 Linienpaaren pro
mm, entsprechend einer Auflosung von 0.5 um demonstriert. Da die Vierwellenmischung
hohe Anforderungen an die Ausrichtung, sowie Homogenitit und Kohdrenz der Laser-
strahlung stellt, bietet sich bei Verwendung von Excimerlasern, die die geforderten
Eigenschaften nicht erfiillen konnen, ein Ausweichen auf die Erzeugung phasenkonjugierten
Lichts mittels stimulierter Brillouinstreuung an. Das Verfahren, das als Anwendung
fiir die Photolithographie in der Literatur meines Wissens bisher noch nicht diskutiert
wurde, verdient wegen seines einfachen Aufbaus im Hinblick auf eine technologische
Verwertung gesteigertes Interesse, wobei auch die Kosten der lithographischen

Abbildung in Betracht zu ziehen sind.

Die vorliegende Arbeit gibt Auskunft iiber die Mdglichkeiten, mit Hilfe der nichtli-
nearen optischen Phasenkonjugation eine photolithographische Abbildung durchzufiih-
ren. Dabei wird iiber die bisher angesteliten Untersuchungen, die auf Vierwellen-
mischung beruhen, berichtet und deren Relevanz fiir die ProzeBtechnik zur Herstellung
von hochintegrierten Schaltungen an Hand wichtiger KenngrdBen, wie lbertragbares
Bildfeld, Auflosungsvermdgen und Schidrfentiefe bewertet. Unter besonderer Beachtung
der jiingeren Entwicklungen dieser Technik, die kurzwellige ultraviolette Strahlung
beispielsweise von Excimerlasern verwendet, wurde im Experiment die Mbglichkeit
einer linsenlosen Abbildung, basierend auf stimulierter Brillouinstreuung, bei der
Wellenlinge eines KrF-Excimerlasers von 248 nm untersucht. Eine vorangestellte,
ausfiihrliche theoretische Betrachtung dient zum Versttndnis der entscheidenden physi-
kalischen Mechanismen, die sowohl die Effizienz der stimulierten Brillouinstreuung als

auch das Bildiibertragungsverhalten bestimmen. Mit Schwefelhexafluorid als Riick-



streumedium gelang die Abbildung eines Strichgitters mit 80 um Balkendicke und 120
um Offnungen. Dem Verfahren ist bei dem verwendeten Aufbau eine Auflésungs-
grenze von 40um vorgegeben. Diese, einen wichtigen Teil dieser Arbeit beinhaltenden
Ergebnisse wurden publiziert /15/. Das Aufldsungsvermdgen ldBt sich durch eine
Erhdhung der Laserenergie bis zu der durch die numerische Apertur gegebenen
Grenze steigern, die fiir eine Wellenlinge von 248 nm unter 1um liegt. Eine Verbes-
serung der Strahlqualitdt beziiglich Homogenitdt und Bandbreite fiihrt ebenfalls zu
einer Verstdrkung der Brillouinriickstreuung und verbessert daher die Abbildungseigen-

schaften.

Die Untersuchungen an weiteren Streumedien, insbesondere organischen Fliissigkeiten,
fiilnrten zu keinen befriedigenden Werten in der Effizienz der stimulierten Brillouin-
streuung, so daB hier eine Abbildung nicht durchfiihrbar war. Auf Grund des mit
groBen Intensitétsiiberhdhungen behafteten inhomogenen Laserstrahls wurden in dem
fliissigen Medium konkurrierende Prozesse ausgelost, die sich in einer heftigen lokalen
Volumenidnderung duBerten und durch Ultraschallmessungen und Wellenfrontverzerrungen
nachgewiesen werden konnten. Die Eignung des verwendeten schmalbandigen KrF-
Excimerlasers wird in diesem Fall, sowie bei SFg als Medium in Frage gestellt. Nach
der Entwicklung von speziell auf dieses Verfahren angepaBten Excimerlasern, oder
aber mit Hilfe von frequenzvervielfachten Festkdrperlasern kann die phasenkonjugierende
Abbildung durch stimulierte Brillouinstreuung die Anforderungen der Photolithographie

erfiillen.













































































































































































































































