
蒙特卡罗方法数值模拟二维原子光刻
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摘要  间距为半波长的纳米点的制作可以进一步推动纳米计量的发展。基于经典粒子光学模型，采用蒙特卡罗思想提供初始条件，数值分析了偏振方向平行于光场平面、正交激光驻波场形成的光格点的汇聚与沉积特性。针对不同激光功率以及横向发散角分析了沉积纳米点的三维结构，同时也讨论了基板摆放位置对沉积结构的影响。数值模拟结果表明，在厚透镜及沟道化情况下得到了特征较好的纳米点。横向发散角以及基板位置的摆放是影响纳米点质量的重要因素。
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Numerical Simulation of 2D Atom Lithography Via Monte Carlo Method 
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Abstract The fabrication of nanodots spaced by half the wavelength can furthur put forwards the development of nanoscale length transfer standard. Focusing and deposition characteristics of quadratic optical lattice formed by two orthogonal standing waves with parallel polarization are numerically analyzed via particle optics model.The initial condition is selected stochastically. Three dimensional（3D）structures of nanodots are studied under different laser power and transverse Gaussian divergence.The effects on nanodots with different deposition positions are also discussed. It is shown that good numercal result can be obtained in immersion lens and channeling regime.Transverse angular distribution and the deposition position dominantly determine the quality of the nanodots.
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1  引言

各种纳米级科学测量仪器 ,特别是作为纳米科技主要测量和操作工具的原子力显微镜(AFM)和扫描电子显微镜(SEM)等 ,由于受仪器工作原理、 测量对象和环境因素影响 ,用不同仪器检测同一标样 ,或用同一仪器在不同环境下测量同一标样 ,结果可能截然不同。因此 ,研制准确适用的纳米计量传递标准是纳米科技中的关键问题[1 ]。利用激光驻波场原子沉积技术制作的一维原子纳米光栅，其周期直接溯源于原子跃迁频率，可用作纳米计量的标准。原子光刻技术是一种新
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型的沉积型光刻技术，采用激光场作为掩膜，准直好的中性原子在偶极力的作用下在基板上沉积，从而形成与光场形状一致的纳米结构。1993年，美国NIST的McClelland小组采用激光驻波场作为光场掩膜，制作出了实用的铬纳米光栅结构，光栅间距为212.6nm[2]。2011年，同济大学的李同保教授领导的原子光刻小组首次在国内制成了条纹清晰的纳米光栅，达到了实用性的要求[3]。
 一维纳米光栅在纳米计量应用中有其局限性，它只能在在横向的一个维度内准直AFM以及SEM等测量仪器。而间距为
[image: image1.wmf]2
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纳米点能在横向以及纵向同时准直上述测量仪器，大大提高了校正的精准度，因此，二维纳米点的制作能进一步推动纳米计量的发展。美国NIST的McClelland小组[4]以及德国康斯坦茨大学T.Pfau小组[5]均已利用偏振方向平行于光场平面的正交激光驻波场形成的相位恒定的光格点制作出了间距为
[image: image2.wmf]2

l

铬纳米点。在先前的分析中，McClelland等人利用粒子光学模型[6-11]，分析出激光功率、失谐、束腰半径、铬原子束的纵向速度分布、横向发散角及基板摆放位置等实验参数对纳米光栅沉积条纹的半高宽、对比度的影响，对纳米光栅的实验研究具有很好的指导作用。本文基于粒子光学模型，采用蒙特卡罗方法提供初始条件，数值分析不同激光功率、横向发散角以及基板位置下的正交激光驻波场的沉积与汇聚特性以及纳米点的三维结构，为纳米点的研制提供较好的理论基础。 
理论模型
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图1  激光驻波场汇集铬原子沉积示意图
Fig. 1 Geometry for laser-focused atomic deposition

激光驻波场汇聚铬原子沉积如图1所示[2]。从高温原子炉中蒸发出来的铬原子束，经由横向激光束多普勒或亚多普勒冷却后，通过由激光驻波场（Standing wave）形成的原子透镜时，原子会在驻波场偶极力的作用下向低势阱处(蓝失谐)或高势阱处（红失谐）会聚，从而在基片上沉积形成周期性纳米结构（Deposited lines），周期为
[image: image4.wmf]2
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。

在一维原子光刻中，光场掩膜为高斯型激光驻波场，而间距为
[image: image5.wmf]2
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的正方形纳米点的光场掩膜为偏振方向平行于光场平面、正交的高斯激光驻波场形成的相位恒定的二维光格点，其光场配置以及实验设置均已在文献[5]中给出。假设原子束沿OZ轴运动，正交激光驻波场光强分布于XOY平面，那么二维光格点光强的分布可以表示为[4]
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其中
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为激光波长）,
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为高斯中心处光强，
[image: image10.wmf]0

w

为束腰半径。

    基态原子在激光场中的光学势能为
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其中，
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为普朗克常量)，
[image: image14.wmf]D

为失谐，
[image: image15.wmf]G

为自发辐射率，
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I

为饱和激光光强。

原子在三维激光驻波场中的运动轨迹方程可以表示为[12]
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其中,
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为原子束OX方向初始发散角，
[image: image19.wmf]b

为原子束OY方向初始发散角，
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[image: image21.wmf]m

为原子质量，
[image: image22.wmf]v

为原子沿OZ轴的纵向速度。

    使用
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表示每条轨迹的初始条件[11]。其中
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表示原子进入光场的初始位置。如果对n个周期内的沉积进行模拟，那么
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应选择
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当中的随机数。
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表示初始纵向速度，
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分别表示原子束OX、OY方向初始发散角。原子纵向速度
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满足麦克斯韦玻耳兹曼分布律，横向发散角
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符合高斯分布，两者符合联合概率密度分布函数[6]
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其中，
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为，其中
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为玻耳兹曼常数，
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为原子炉温度，
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为原子质量。
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为激光冷却实验中原子束发散角分布的半高宽。纵向发散角
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与原子纵向速度
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的概率分布同样满足式(4)。
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表示所选取的原子是否为与光场发生作用的
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原子。铬元素各自然同位素中，
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原子的丰度为84%左右，剩下的同位素如
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、
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等总和只占16%，不与光场发生作用。首先选取均匀分布于
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，那么可以认为此时产生的原子为
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，三维空间的原子的轨迹方程按方程组(3)来计算；如果
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，此时我们认为原子的属性为
[image: image53.wmf]Cr
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的同位素。由于同位素不与光场耦合，本文中亦忽视重力的作用，故同位素的运动轨迹应是一条直线，其运动轨迹应满足微分方程组
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通过蒙特卡罗方法确定了每条轨迹的初始条件
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之后，我们即可通过轨迹方程(3)或(5)来追踪原子运动，从而得出沉积平面处原子密度的分布情况。 
模拟结果 

3.1  模拟参数

[image: image56.png]



图2  二维光格点势阱
Fig. 2 Optical potential for 2D optical lattice
 在以下仿真计算过程中，使用的相关参数如下： 
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原子能级跃迁
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；二维准直后的铬原子束横向、纵向发散角半高宽均选取
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[13]。在本文的模拟中，均不考虑基板衍射对光场的影响。图2给出了二维光格点的势阱。在偶极力的作用下，原子将在基板沉积形成与光场一致的纳米结构。
3.2  激光功率对纳米点的影响

 图3在
[image: image68.wmf]l
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的区域内，显示了不同激光功率下的沉积结构。采用3.1节提供的参数，基板位于
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处，沉积原子数为500000。当激光功率分别为5mw、10mw、20mw以及40mw时，所得纳米点高度分别为2.1nm、2.9nm、5.2nm及3.6nm，半高宽分别为62nm、43nm、35nm以及51nm。当前参数下，当激光功率为20mW时，纳米点的质量最好。在原子光刻中，激光功率对沉积的影响是通过薄透镜模型、厚透镜模型及沟道化模型等三种沉积模型来实现。在薄透镜情形下，汇聚激光功率较小，原子束的聚焦平面在激光场外；在厚透镜情况下，汇聚激光功率较大，原子束的聚焦平面在激光场内，而沟道化模型则有可能形成多个聚焦平面。由式(1)可知，偏振方向平行于光场平面、正交激光驻波场形成的光格点的光强为两束激光驻波场光强的线性叠加，因此，一维原子光刻中的原子透镜理论完全适用于正方形纳米格点的沉积。依据文献[3]所提出的一级傍轴近似汇聚功率公式
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(其中a为激发参数)可以判定，在当前参数下，5mw所对应的原子透镜模型为薄透镜模型，10mw、20mw所对应的模型为厚透镜模型，40mW为沟道化模型。5mW所对应的是薄透镜模型，沉积质量较差是因为聚焦平面与基板平面相距较远；10mW、20mW应是厚透镜模型，此时聚焦平面与基板平面相距较近，故沉积质量较好；40mW所对应的厚透镜模型具有沟道化效应，在高斯光束内具有多个聚焦平面，此时沉积质量亦较好。图4显示了激光功率对纳米点质量的影响。可以看出，在厚透镜与沟道化区域，半高宽较小，高度较大。因此，实验最好在厚透镜与沟道化区域进行。
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图3  不同激光功率下纳米点三维结构。(a)p= 5mW; (b) p=10mW;(c)p=20mW;(d)p=40mW
Fig. 3  3D structures of nanodots under different laser power. (a)p= 5mW; (b) p=10mW;(c)p=20mW;(d)p=40mW
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图4  激光功率对纳米点质量的影响。(a)半高宽; (b) 高度
Fig. 4  Effect of laser power on characteristics of nanodot. (a)FWHM; (b) Height
3.3  横向发散角对纳米点的影响

一维原子光刻中，理论与实验结果均表明，激光准直后铬原子束的横向发散角对沉积后的纳米光栅结构具有决定性的影响。为此，分析横向发散角对二维纳米点微结构的影响至关重要。图5在
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的区域内，显示了不同横向发散角情况下二维纳米点的三维结构，图6为图5三维结构的投影。采用3.1节所提供的参数,激光功率为20mW。基板位于高斯激光中心
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处，沉积原子数500000。当横向发散角分别为0.16mrad、0.3mrad、0.4mrad及0.5mrad时，所得纳米点微结构的高度分别为5.2nm、2.5nm、2nm及 1nm，半高宽分别为35nm、61nm、124nm以及180nm。随着横向发散角的增加，纳米点的高度显著降低，半高宽急剧增加。这是因为当发散角增加时，原子透镜的轴外像差增加，这就使得焦点扩散，如图6所示。当横向发散角大于0.4mrad时，几乎看不出纳米点的周期结构。为此，在二维原子光刻实验中，应尽可能减小横向发散角。
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图5  不同横向发散角下纳米光栅三维结构。(a)0.16mrad; (b) 0.3mrad;(c)0.4mrad;(d)0.5mrad
Fig.5  3D structures of nanodots under different transverse divergence.(a)0.16mrad; (b) 0.3mrad;(c)0.4mrad;(d)0.5mrad
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图6  不同横向发散角下纳米点条纹结构。(a)0.16mrad; (b) 0.3mrad;(c)0.4mrad;(d)0.5mrad
Fig. 6  Deposited lines of nanodots under different transverse divergence. (a)0.16mrad; (b) 0.3mrad;(c)0.4mrad;(d)0.5mrad
3.4  基板位置对纳米点的影响
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图7  不同基板位置纳米点三维结构。(a)
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Fig. 7  3D structures of nanodots under different deposition positions. (a)
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图7显示了不同基板位置处纳米点的三维结构，设定激光功率
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，其余参数与3.1节相同，在
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的区域内，沉积原子数为500000。如图7(a)、(b)所示，当基板位置为
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时，看不出明显的周期性纳米结构。当基板位置为
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时，所得纳米结构高度分别为5.2nm、10.4nm以及6.2nm，半高宽分别为35nm、24 nm以及30nm。可以看出，纳米点的质量随着基板位置的变化而剧烈变化。这是因为在当前参数下，原子透镜的焦点在
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处附近，此时得到的纳米点特征最好。当基板位置远离焦点时，纳米点的特征逐渐变差。因此在实验中，在基板衍射影响较小的情况下，基板位置应尽量与原子透镜的焦点重合，这样有利于得到特征较好的纳米点。
4  结论

     本文基于粒子光学，采用蒙特卡罗思想提供初始条件，数值分析了偏振方向平行于光场平面的正交激光驻波场的汇聚与沉积特性。在
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的区域内得到了间距为半波长的纳米点，同时分析了激光功率、横向发散角以及基板位置对沉积结构的影响。模拟结果表明，当激光功率为20mW时，所得纳米点的质量最高。与一维原子光刻类似，横向发散角与基板位置放置对纳米点质量具有较大影响。为此，在实验中，应尽可能减小横向发散角，并应选取合适的基板位置。
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