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Beschreibung
Technisches Gebiet der Erfindung

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfah-
ren zum Bilden einer Brechungsindexstufe in einem
Material, sowie beispielsweise in einem strukturellen
Element, zum Beispiel brechende optische Elemente
und Wellenleiter. Die Brechungsindexstufe wird per-
manent gebildet. Ein versenkter oder eingebetteter
Wellenleiter kann durch das Verfahren gebildet wer-
den. Die Erfindung betrifft insbesondere Materialien,
in denen eine Brechungsindexstufe gebildet ist.

Hintergrund der Erfindung

[0002] Viele Arten von Wellenleitern (einschlielich
negativen Wellenleitern) sind bekannt und werden
bei verschiedenen Anwendungen verwendet. Wel-
lenleiter werden verwendet, um die Transmission von
elektromagnetischen Wellen und insbesondere von
Mikrowellen zu propagieren. Wellenleiter kbnnen von
jeder gewinschten Form sein. Traditionell wurden
Wellenleiter aus tubuldren metallischen Materialien
hergestellt, aber in der letzten Zeit wurden unter-
schiedliche Arten von Wellenleitern aufgrund der Ver-
wendung von hdéheren Transmissionsfrequenzen
entwickelt. Ein "versenkter" oder "eingebetteter" Wel-
lenleiter ist ein Wellenleiter, bei welchem der fiihren-
de Kern durch ein Material mit einem niedrigeren Bre-
chungsindex umgeben ist, z.B. eine Pufferschicht
und eine Schutzschicht. Ein Beispiel des Material-
typs, der fur die Bildung von Wellenleitern untersucht
wird, beinhaltet fotogemusterte Solgelwellenleiter,
hergestellt unter Verwendung von Methacryloxypro-
pyltrimethoxysilan, welche in drei unterschiedlichen
Publikationen diskutiert werden, namlich: H. Krug, F.
Tiefensee, P.W. Oliveira und H. Schmidt, SPIE Vol
1758 Sol-Gel Optics, 1992, 448; P. Coudray, J. Chis-
ham, A. Malek-Trabizi, C.Y.L, M. Andrews und S.I.
Najafi, SPIE Vol 2695, 1996, 92; P. Etienne, P. Coud-
ray, Y Moreau und J. Porque, Journal of Sol-Gel Sci-
ence and Technology 13, 1998,523.

[0003] Die Technologie, auf die in diesen Literatur-
referenzen Bezug genommen wird, basiert auf Silan-
vorlaufern, die Alkoxy- und Methacryaltreste enthal-
ten. Eine dreidimensionale quervernetzte Matrix wird
durch die Hydrolyse und durch die Kondensation der
Alkoxyreste unter dem Einflu von Saurekatalysato-
ren gebildet, wie es typisch flr die Solgeldinnfilm-
technologien ist. Weiterhin wird Quervernetzen se-
lektiv durch ein Fotomusterungsverfahren erreicht,
das ein Quervernetzen Uber die Methacrylatreste in
den exponierten Regionen verursacht. Das System
verwendet einen Fotoinitiator, welcher auf die Aus-
setzung gegenlber UV-Licht hin freie Radikale pro-
duziert, welche das Quervernetzen zwischen gewis-
sen Resten fordern. Die Flachen, in denen Me-
thacrylatquervernetzung stattfand, haben einen gro-
Reren Brechungsindex, als die nicht exponierten Re-

gionen. Somit kann eine versenkte Wellenleiterstruk-
tur durch diese Technik gebildet werden.

[0004] Eine Rifbildung in 5 micron dicken Filmen
wurde beobachtet, wenn ein Film, der gemaR der Li-
teraturreferenz P. Etienn, P. Coudray, J. Porque und
Y Moreau, Optics Communications 174, 2000, 413
produziert wurde, auf die L6t-Re-Flow-Temperatur
von 250°C erhitzt wurde. Da in einigen Fallen die Vor-
richtungen, in die die Wellenleiter angebracht wer-
den, oder von denen sie einen Teil bilden, einen
L6t-Re-Flow bei Temperaturen von um 250°C unter-
laufen mussen (beispielsweise eine BCB (Benzocyc-
lobuten) Planarisationsschicht kann gegenuber
250°C fir 60-90 Minuten ausgesetzt sein) ist es
wichtig, daR die Filme thermisch stabil sind, und daf}
sich der Brechungsindex beim Erhitzen nicht andert.
Die beobachteten Unzulanglichkeiten kénnten in ei-
ner fortgesetzten Kondensation begriindet liegen,
welche wenigstens teilweise dem Verfahren zuge-
schrieben werden kann, das verwendet wird, um den
Wellenleiter herzustellen.

[0005] Die Autoren der oben erwahnten Publikatio-
nen haben ebenso die Verwendung von schneller
hartenden Acrylaten untersucht (sh. Beispiel P.
Etienne, P. Coudray, J. Porque und Y Moreau, Optics
Communications 174, 2000, 413).

[0006] Wahrend Methacrylate keine bevorzugten
Materialien, aufgrund der Grinde, auf die hierin Be-
zug genommen wird, sind, und da deren radikalischer
Mechanismus empfanglich fir eine Sauerstoffinhibie-
rung ist, (es sei denn, sie werden in einer inerten At-
mosphare, so wie unter Stickstoff, hergestellt) kon-
nen Wellenleiter aus diesen Materialien durch das
Verfahren der vorliegenden Erfindung hergestellt
werden.

[0007] Die thermische Stabilitdt von organi-
schen/anorganischen Hybridfiimen wurde durch die
vorliegenden Erfinder untersucht. Insbesondere er-
gab das Testen einer Zusammensetzung, die geman
der ersten Literaturreferenz oben auf einer heilRen
Platte bei 250°C hergestellt wurde, eine sehr
schlechte Thermoresistenz, schlechter als viele voll-
sténdig organische Polymere.

[0008] Es scheint daher, dal durch die Verfahren,
die in den Literaturreferenzen direkt oben beschrie-
ben werden, ein methacrlatmodifiziertes Siloxanpoly-
mer produziert wird, das auf einem Sol-Gel-Weg ge-
bildet wird. Die Filme werden aus Alkoxidvorlaufern
hergestellt, wie konventionelle Solgele, basierend
auf, sagen wir, Tetramethoxysilan. Als solches ist die
Verarbeitung ahnlich der normalen Solgel-Verarbei-
tung. Die Materialien sind leicht zu handhaben und
kénnen bei Raumtemperatur und bei Atmospharen-
druck umgesetzt werden. Die Solgel-Umsetzung
kann unvorhersagbar sein, und produziert ein unsta-
biles Sol, dessen Viskositat mit der Zeit zunimmt. Ein
nicht flissiger Film (Gel) wird produziert, wenn weite-
re Kondensation auftritt. Sogar nach dem Gelpunkt
gibt es sehr viele unkondensierte Gruppen, die in der
Lage sind, zu reagieren. Bei moderaten Filmdicken
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(in der GréRenordnung von einem Mikron aufwarts)
kann eine Rif3bildung durch Kapillarspannung in Fil-
men beobachtet werden, wahrend sie schrumpfen.
Ein weiteres Problem ist es, dall sogar nach dem Er-
hitzen der Filme bei erhéhten Temperaturen fir aus-
gedehnte Zeiten rickstandige Alkoxide und Hydroxi-
de immer vorhanden sein werden.
[0009] US Patent Nr. 5,076,980 (Nogues et al) be-
schreibt ein Verfahren, Glas- oder keramische opti-
sche Elemente in der Form von Solgel-Monolithen
herzustellen. Das Verfahren stellt die folgenden
Schritte zur Verfigung:
(a) Hydrolisieren und Polykondensieren von ei-
nem oder von mehreren Oxidvorlaufern, um eine
Sol zu bilden, das eine Vielzahl von Oxipartikeln
umfaldt, die in einer Flussigkeit suspendiert sind;
(b) GieRen des Sols in eine Form,
(c) Gelbilden des Sols durch quervernetzende
Oxidpartikel, um eine Gel zu bilden;
(d) Altern des Gels, um ein gealtertes Gel zu bil-
den;
(e) Aussetzen des gealterten Gels gegeniber ei-
ner Trocknungsbehandlung. Die Trocknungsbe-
handlung beinhaltet das Erhitzen des gealterten
Gels in einer Umgebung mit hoher Feuchtigkeit;
und ein Erhitzen des gealterten Gels in einer Um-
gebung mit einer niedrigen Feuchtigkeit, um die
Flissigkeit aus den Poren des gealterten Gels zu
entfernen, um ein getrocknetes gealtertes Gel zu
bilden und
(f) Verdichten des getrockneten gealterten Gels,
um einen Solgel-Monolith zu bilden.

[0010] Nogues et al kimmern sich nicht um das zur
Verfligungsstellen eines Materials mit Regionen mit
unterschiedlichen Brechungsindizes.

[0011] Die Stabilitat einer Brechungsindexstufe ge-
genuber der Temperatur wird als ein Problem in US
Patent Nr. 5,054,872 (Fan et al) fur die Produktion
von photogeharteten Epoxies fur Wellenleiteranwen-
dungen erkannt.

[0012] Wochnowskie et al, Applied Surface Science
154-155 (2000) 706-711 beschreiben die photolyti-
sche Modifikation des Brechungsindexes von Poly-
methylmethacrylat durch Anwenden von UV Laser-
licht.

[0013] Es gibt daher einen Bedarf fiir ein alternati-
ves Verfahren zum Herstellen von Wellenleitern, ins-
besondere von Wellenleitern, welche wenigstens ei-
nige der erkannten Nachteile der Wellenleiter des
Standes der Technik Uberwindet.

Zusammenfassung der Erfindung

[0014] Die vorliegende Erfindung betrifft eine Ver-
fahren zum Bilden eines Materials mit wenigstens
zwei Bereichen mit unterschiedlichen Brechungsindi-
zes.

[0015] Das Verfahren umfaldt die Schritte wie defi-
niert in Anspruch 1.

[0016] Die nicht-exponierten Bereiche/der nicht-ex-
ponierte Bereich sind die Bereichelist der Bereich
die/der den Bedingunger des Schrittes (c) nicht aus-
gesetzt sind/ist. Die exponierten Bereiche/der expo-
nierte Bereich sind diejenigen, (diskreten Berei-
che)/ist derjenige diskrete Bereich, die/der den Be-
dingungen des Schrittes (c) ausgesetzt sind/ist. Nor-
malerweise ist der gelfahige Bestandteil ein polyme-
risierter Bestandteil. Der begabte Fachmann wird
wissen, welcher Bestandteil oder welche Bestandtei-
le auszuwahlen ist/sind, um eine gelfahige Zusam-
mensetzung zu kreieren. Dieses Verfahren erlaubt
die Bildung einer Struktur, durch welche Wellen pro-
pagiert werden kénnen. Typische Wellen, die getra-
gen werden, beinhalten Hochfrequenzwellen, so wie
Mikrowellen.

[0017] Schritt (a) erlaubt, dal} die gelfahige Zusam-
mensetzung in einer gewinschten Form zur Verfi-
gung gestellt werden kann, beispielsweise in einer
gewunschten dufieren Form mit spezifischen Dimen-
sionen, usw. Die gelfahige Zusammensetzung kénn-
te in einer Filmform zur Verfligung gestellt werden, so
dall das Verfahren in der Bildung einer Filmstruktur
resultieren wirde, die dafur geeignet ist, als Wellen-
leiterstruktur verwendet zu werden.

[0018] Schritt (b) erlaubt, daf’ die Gelbildung durch
die gesamte Masse der gelfahigen Zusammenset-
zung auftritt, so da® eine Gelmatrix gebildet wird. Es
ist nicht erforderlich, die Zusammensetzung im Stadi-
um des Schrittes (b) selektiv zu gelieren. Es ist wiin-
schenswert, dal® Schritt (b) in der Bildung einer Ma-
trix resultiert, so wie durch partiale Polymerisierung,
beispielsweise durch Quervernetzen. Die partial ge-
lierte Zusammensetzung wird somit eine Matrix mit
einer Menge von ungeliertem Material, die in der Ma-
trix verteilt ist, enthalten. Das ungelierte Material wird
normalerweise einen oder mehrere Bestandteile der
gelfahigen Zusammensetzung einschlieRlich einer
Menge des ungelierten gelfdhigen Bestandteils ent-
halten. Im Allgemeinen gesprochen tritt keine selekti-
ve Aussetzung wahrend des Schrittes (b) auf, so dal}
eine Matrix durch die gesamte Materialmasse gebil-
det wird, wahrend ungeliertes Material innerhalb der
Matrix verbleibt, wiederum im wesentlichen gleich-
maRig durch sie verteilt. Die Wirkung ist, eine Gelma-
trix oder einen Rahmen zu kreieren, in welchem sich
ungeliertes Material befindet. Das Wort "ungeliert"
wird hier verwendet, um sich auf ein miteinander ver-
bundenes Materialnetzwerk durch eine Masse von
Material und resultierend in einem Material von sehr
hohem Molekulargewicht, welches oft als "unendli-
ches" Material bezeichnet wird, zu beziehen. Der Be-
griff "ungeliert" betrifft Material von im wesentlichen
geringerem Molekulargewicht, welches keinen Teil
eines miteinander verbundenen Netzwerkes bildet.
Das ungelierte Material kann als ein endliches Mole-
kulargewicht habend angesehen werden. "Teilweise
geliert" betrifft das Stadium einer Materialmasse, wel-
ches gelierte und ungelierte Materialien enthalt. Das
ungelierte Material kann Material mit hohem Moleku-
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largewicht enthalten, welches noch nicht mit dem
quervernetzendem Netzwerk verbunden ist.

[0019] Schiritt (c) ist selektiv. Folgend auf den Schritt
(c) ist die Menge an ungeliertem Material in der expo-
nierten Region geringer als die Menge in den
nicht-exponierten Regionen. Wenig oder keine weite-
re Gelbildung wird in den nicht-exponierten Regionen
durch den Schritt (c) induziert. Schritt (c) bildet dann
die Basis zum Bilden von Regionen mit unterschied-
lichem Brechungsindizes, aufgrund der unterschied-
lichen Mengen der Gelbildung, die stattgefunden hat.
[0020] Schritt (d) nutzt die Unterschiede (die durch
den Schritt (c)) verursacht wurden, beziiglich der
Menge der Gelierung durch Extraktion des nicht ge-
lierten Materials aus. In dem Fall, in dem die expo-
nierten Regionen vollstandig geliert sind, wird im we-
sentlichen keine Extraktion von nicht geliertem Mate-
rial aus den exponierten Regionen stattfinden. Dies
liegt an der Tatsache, dal} fast der gesamte gelfahige
Bestandteil in die Gelstruktur mit aufgenommen ist,
so daf’ wenig oder kein Material fir die Extraktion zur
Verfligung stehen wird.

[0021] Die nicht-exponierten Regionen/die nicht-ex-
ponierte Region wird (bei der Extraktion) wenigstens
einiges des nicht gelierten Materials ergeben, so daf}
der Brechungssindexunterschied zwischen den ex-
ponierten und den nicht-exponierten Regionen kre-
iert wird. Eine Theorie suggeriert, dal Leerstellen in
den nicht-exponierten Regionen/in der nicht-expo-
nierten Region (durch die Entfernung des Materials
bei der Extraktion) gebildet werden, so dal® diese Re-
gionen oder diese Region einen unterschiedlichen
Brechungsindex von der exponierten Region/von den
exponierten Regionen haben/hat. Es wird dem Fach-
mann klar sein, dal® diese Wirkung durch unter-
schiedliche Ausmale der Extraktion erzielt wird. In
anderen Worten ist es nicht kritisch, daf3 von den ex-
ponierten Regionen/von der exponierten Region kei-
ne Extraktion stattfindet. Vorausgesetzt dal® unter-
schiedliche Mengen von Extraktion zwischen den ex-
ponierten und nicht-exponierten Regionen/zwischen
der exponierten und nicht-exponierten Region erzielt
werden, (so daR ein Unterschied bezuglich der Zu-
sammensetzung und normalerweise Bezug auf die
physikalischen Struktur existiert) wird das erfin-
dungsgemale Verfahren das gewlinschte Material
kreieren. In anderen Worten und im allgemeinen tritt
in den nicht-exponierten Regionen/in der nicht-expo-
nierten Region verglichen mit der exponierten Regi-
on/mit den exponierten Regionen mehr Extraktion
auf, wenn das Wellenleitermaterial gleichmaRig der
Extraktion ausgesetzt wird.

[0022] Auch wenn es nicht essentiell ist, kann, wenn
gewinscht, ein zweiter Bestandteil zur Verfiigung ge-
stellt werden, um einen Teil der gelfahigen Zusam-
mensetzung zu bilden, gemeinsam mit dem gelfahi-
gen Bestandteil, z.B. einem difunktionalen reaktiven
Bestandteil, so wie Diphenyldemethoxysilan. Win-
schenswerterweise kdnnen der gelfahige Bestandteil
und der zweite Bestandteil kombiniert werden, um

eine Nicht-Feststoffmischung zu bilden, z.B. eine
flissige Mischung. Normalerweise wird der zweite
Bestandteile einen Brechungsindex haben, der sich
von dem Brechungsindex eines Gels der gelfdhigen
Bestandteiles bei Nichteinbeziehung des zweiten Be-
standteiles unterscheidet. Jedoch kann jeglicher
zweiter Bestandteil, welcher verwendet werden kann,
um den Brechungsindexunterschied zu verstarken,
oder um die Flachen mit unterschiedlichem Bre-
chungsindex zu bilden, ausgewahlt werden. Der
zweite Bestandteil wird ausgewahlt, um dem Teil des
gelierten Materials, in den er miteinbezogen wird, ei-
nen hoheren oder niedrigeren Brechungsindex zu
verleihen. Die Menge des zweiten Bestandteiles, die
aus den nicht-exponierten Regionen/die aus der
nicht-exponierten Region extrahiert wird, ist groRer
als die Menge, die aus den exponierten Regionen/die
aus der exponierten Region extrahiert wird. Wieder-
um ist dies eine Angelegenheit des Grades der Ex-
traktion. Die Menge des zweiten Bestandteiles, die
fur die Miteinbeziehung in die Zusammensetzung
ausgewahlt ist, um einen gelierten gelfahigen Be-
standteil/eine Matrix mit dem zweiten Bestandteil zu
bilden, der/die einen unterschiedlichen Brechungsin-
dex verglichen mit den nicht-exponierten Regionen
aufweist. Aus den nichtexponierten Regionen/der
nicht-exponierten Region kann ebenso eine Menge
des nicht gelierten Bestandteiles extrahiert werden,
die der Bildung eines Unterschieds beziglich des
Brechungsindex zutraglich ist. In einer Ausfihrungs-
form wird nur der zweite Bestandteil selektiv durch
den Extaktionsschritt extrahiert.

[0023] Wenn ein zweiter Bestandteil verwendet
wird, ist es wiinschenswert, dal® der zweite Bestand-
teil und der gelfahige Bestandteil mischbar sind. Bei-
spielsweise kdnnen der zweite Bestandteil und der
gelfahige Bestandteil eine Dispersion bilden, bei-
spielsweise ein Sol. Der zweite Bestandteil wird nor-
malerweise in dem gelfahigen Bestandteil dispergiert
oder mit ihm gemischt. Die gelfahige Zusammenset-
zung kann ein Sol sein, so dal das finale gelierte
Produkt als Solgel angesehen werden kann.

[0024] Bei der erfindungsgemaflen Anordnung wird
das Material mit zwei oder mehr Bereichen zur Verfi-
gung gestellt, die zwei oder mehr Brechungsindizes-
werte haben, und die winschenswerterweise eine
Stufenanderung bezliglich des Brechungsindex zwi-
schen wenigstens zwei Bereichen des Materials ha-
ben. Die Stufe stellt einen genau bestimmten Uber-
gang zwischen den Bereichen mit unterschiedlichen
Brechungsindizes dar. Die Stufe ist vorzugsweise li-
near und wird bei einer wiinschenswerten Anordnung
so kreiert, dal} sie (orthogonal) vom oberen Ende der
Wellenleiterstruktur seiner Basis verlauft. Es wird an-
erkannt werden, dall das theoretische Ideal eines
vollstandigen Ubergangs aus einem Material mit ei-
nem Brechungsindexwert zu einem anderen ohne
Bereiche mit dazwischenliegendem Brechungsindex-
werten erstrebenswert ist. In der Praxis sind jedoch
Anordnungen befriedigend, die schlechter als das
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Ideal sind, und die die Produkte des Verfahrens der
vorliegenden Erfindung stellen sehr nutzliche Struk-
turen zur Verfligung.

[0025] In Schritt (d) kann der zweite Bestandteil (wo
immer er vorhanden ist) als eine Dispersion innerhalb
der ungelierten gelfahigen Bestandteils oder in einer
Form, in der er mit einem gelfahigem Bestandteil ver-
mischt ist, extrahiert werden. Eine Menge des zwei-
ten Bestandteiles, die nicht in dem Material durch
Schritt (d) gebunden ist, kann in Schritt (d) extrahiert
werden. Nicht geliertes Material und/oder der zweite
Bestandteil kann leicht extrahiert werden, beispiels-
weise durch ein Losungsmittel (Waschen mit einem
Lésungsmittel). Das teilweise gelierte Produkte aus
Schritt (d) kann ein unlésliches Netzwerk bilden, in
welchem Mengen der Dispersion verbleiben. Der
Schritt der teilweisen Gelbildung bildet eine Masse,
die bequem fur die nachfolgende Verarbeitung ist,
beispielsweise, auf welche leicht eine Maske ange-
wendet werden kann. Mengen des zweiten Bestand-
teils werden immobilisiert oder innerhalb der Gel-
struktur, die durch den gelierten gelfahigen Bestand-
teil gebildet wird, gebunden, wahrend in Gebieten mit
geringem Ausmal} der Gelbildung weniger Mengen
immobilisiert oder in die Struktur gebunden werden.
Das Waschen der gesamten Materialmasse kann da-
her verwendet werden, um selektiv relativ gréRere
Mengen des Materials des zweiten Bestandteiles aus
den teilweise gelierten Bereichen zu entfernen.
[0026] Bei einem bevorzugten Verfahren der Erfin-
dung ist der gelierbare Bestandteil ein polymerisier-
barer Bestandteil und ist wiinschenswerterweise ein
Bestandteil, der fir die Quervernetzung empfanglich
ist. Dieses Attribut stellt sicher, daf3, nachdem Schritt
(b) ausgefiihrt wurde, wo der gelierbare Bestandteil
quervernetzbar ist, der zweite Bestandteil in die quer-
vernetzte Struktur miteinbezogen werden kann. Die
teilweise Gelierung und vollstandigere Gelierungs-
verfahren kénnen Quervernetzungsverfahren sein.
Der ausgewahlte zweite Bestandteil ist daher win-
schenswerterweise in einem Polymernetzwerk, so
wie einer quervernetzten Struktur bindbar. Das Mate-
rial wird in diesem Stadium einige quervernetzte
Strukturen enthalten, die aus quervernetztem Materi-
al gebildet sind und einiges nicht quervernetztes Ma-
terial. Diese Struktur wird als teilweise geliert angese-
hen. Der gelierbare Bestandteil wird normalerweise
wenigstens drei funktionelle Gruppen haben, welche
gleich oder unterschiedlich sein kénnen. Zwei funkti-
onale Gruppen werden an einer Polymerisationsum-
setzung teilnehmen, um eine Polymerkette zu bilden,
wahrend die dritte an der Quervernetzungsumset-
zung teilnimmt. Beispielsweise kdnnten drei hydroli-
sierbare Gruppen vorhanden sein. Nachdem Schritt
(c) ausgefihrt wurde, werden die diskreten Berei-
che/der diskrete Bereich, die den ausgewahlten Be-
dingungen ausgesetzt wurden/der den ausgesetzten
Bedingungen ausgesetzt wurde, in einem grolReren
Ausmal quervernetzt sein. Die Einfachheit der Ent-
fernung des ungelierten gelierbaren Bestandteils

und/oder des zweiten Bestandteils aus dem Produkt
aus Schritt (c) tritt in unterschiedlichen Ausmalen
auf, abhangig von der Menge der Quervernetzung in-
nerhalb der Struktur. Dementsprechend wird mehr,
und wiinschenswerterweise im wesentlichen der ge-
samte zweite Bestandteils (wo immer er vorhanden
ist), der in den Bereichen der geringeren Quervernet-
zung angeordnet ist, selektiv entfernt, beispielsweise
durch Extraktion durch eine Extraktion mit einer aus-
gewahlten Chemikalie. Die Extraktion kann beispiels-
weise unter Verwendung eines Losungsmittels erzielt
werden. Waschen mit (einschlieRlich Immersion in)
einem Losungsmittel per se wiirde eine selektive Ex-
traktion normalerweise nicht erreichen, aber auf-
grund der Unterschiedlichkeiten bei der physikali-
schen Struktur kann Material selektiv durch Waschen
beispielsweise aus weniger intensiv quervernetzten
Bereichen seletiv entfernt werden. Dieser Effekt wird
leicht erreicht, beispielsweise, wo der zweite Be-
standteil wenigstens teilweise quervernetzt oder auf
andere Weise innerhalb einer quervernetzten Struk-
tur des gelierten gelierbaren Bestandteils gebunden
ist. Das Losungsmittel entfernt selektiv nicht querver-
netzten (und/oder zweiten Bestandteil) innerhalb den
teilweise quervernetzten Regionen, wahrend die voll-
standiger quervernetzten Bereiche/der vollstandiger
quervernetzte Bereich im wesentlichen weniger nicht
quervernetztes Material enthalt, so dal’ eine Extrakti-
on nicht in demselben Ausmal} auftritt. Die Extraktion
von dem nicht gelierten gelierbaren Bestandteil
und/oder dem Sekundarbestandteil aus den teilweise
quervernetzten Gebieten tritt somit in einem grofie-
rem Ausmal} auf, wahrend in den vollstandiger quer-
vernetzten Bereichen in einem geringeren Ausmalf}
extrahiert wird, wobei als Resultat Bereiche kreiert
werden, die unterschiedliche Brechungsindizes auf-
weisen.

[0027] Die gelierbare Zusammensetzung kann nicht
fest sein und ist typischerweise eine Flussigkeit mit
niedriger oder hoher Viskositat, was fir die Einfach-
heit der Vermischung mit dem zweiten Bestandteil
(wo immer er vorhanden ist) sorgen wird. In einer er-
strebten Anordnung ist die gelfahige Zusammenset-
zung polymerisierbar durch Bestrahlung und/oder
durch Aussetzung gegenuber erhéhten Temperatu-
ren und/oder durch Aussetzung gegenuber Elekro-
nen oder lonenstrahlen. Wiinschenswerterweise ist
die Zusammensetzung durch Erhitzen gelierbar und
durch Bestrahlung quervernetzbar. Solche gelfahi-
gen Zusammensetzungen sind nitzlich bei dem Ver-
fahren der vorliegenden Erfindung, da eine Maske
bequemerweise verwendet werden kann, um diskre-
te Bereiche oder einen diskreten Bereich des Produk-
tes aus Schritt (c) Bedingungen auszusetzen, welche
eine vollstéandigere Gelierung der teilweise gelierten
Zusammensetzung induzieren werden. Eine Maske
stellt einen sehr bequemen Weg des Zur-Verfi-
gung-Stellen von selektiver Aussetzung gegentber
einer Stahlungsquelle sowie UV-Strahlung, zur Verfi-
gung. Die Maske kann gemal jeglichem gewlnsch-

5/18



DE 600 08 121 T2 2004.09.16

ten Muster entworfen werden. Selektive Aussetzung
durch die Maske wird eine Gelbildung in gewlinsch-
ten diskreten Bereichen erreichen. Eine bequeme
gelfahige Zusammensetzung ist durch UV-Strahlung
gelierbar. Ein gelfahiger Bestandteil, welcher durch
UV-Bestrahlung gelierbar ist, ist insbesondere be-
quem und zum Beispiel kann er insbesondere durch
die Aussetzung gegeniber UV-Licht im Bereich von
etwa 100 nm bis zu etwa 400 nm geliert werden.
[0028] Woinschenswerterweise ist der gelfahige Be-
standteil ausgewahlt aus einem Alkyl- oder Acyl- sub-
stituiertem Alkoxsilan enthaltend ein Oxiran, Me-
thacrylat oder einen Acrylatrest, entsprechende Bei-
spiele sind hierunter angegeben:
(3-Glycidoxypropyl)trimethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)triethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)methyldimethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)methyldiethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)dimethylmethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)dimethylethoxysilan;
2-(3,-Epoxycyclohexyl)ethyltriethoxysilan;
2-(3,-Epoxycyclohexyl)ethyltrimethoxysilan
Epoxypropoxypropyl-terminierte Polydimethylsiloxa-
ne,

so wie Epoxycyclohexylethymethylsiloxandimethyl-
siloxancopolymere;
Methacryloxypropyltrimethoxysilan;
Methacryloxypropyltriethoxysilan;
Methacryloxypropylmethyldimethoxysilan;
Methacryloxypropylmethyldiethoxysilan;
Methacryloxymethyltrimethoxysilan;
Methacryloxymethyltriethoxysilan;
2-Hydroxyethylmethacrylat;

2-Hydroxy 3-Methacryloxypropylmethacrylat;
3-Hydroxypropylmethacrylat;
Tetrahydrofurfurylmetacrylat;
Zirkoniumtetramethacrylate;
Acryloxypropyltrimethoxysilan;
Acryloxypropylmethyldimethoxysilan;
2-Hydroxyethylacrylat;

3-Hydroxypropylacrylat;

2-Hydroxy 3-Methacryloxypropylacrylat;

2-Hydroxy 3-Acryloxypropylacrylat;
Diethylenglykoldiacrylat;

Triethylenglykoldiacrylat;

Tetraethylenglykoldiacrylat;
Trimethylolpropantriacrylat;

1-6-Hexanedioldiacrylat;

Tetrahydrofurfurylacrylat;

Zirkoniumtetraacrylat; und

UV quervernetzbare Polymerevorlaufer mit niedri-
gem Molekulargewicht, beispielsweise

XPSU8 (Bisphenol-A-novalec-Harz) erhaltlich von
Chestech MicroChem Corp., 1254 Chestnut Street,
Newton, MA, USA; und
Epoxypropoxypropanol-terminierte Polydimethylsilo-
xane, so wie die Produkte SMS-EO01, DMS-E12 und
DMS-E21 von Gelest Inc., Tullytown, PA, USA.

[0029] Die obigen Verbindungen sind Vorlauferma-

terialien, welche mit der Hilfe von Photoinitiatoren UV
quervernetzbar sind.

[0030] Vorzugsweise ist der zweite Bestandteil der
gelfahigen Zusammensetzung ein Bestandteil mit ei-
nem héheren Brechungsindex als der gelfahige Be-
standteil, auch wenn der begabte Fachmann aner-
kennen wird, daf} der zweite Bestandteil einen niedri-
geren Brechungsindex als der gelierte, gelfahige Be-
standteil haben kann.

[0031] Der zweite Bestandteil kann als ein Bre-
chungsindex verstarkender Bestandteil oder als ein
Brechungsindex andernder Bestandteil angesehen
werden. Der zweite Bestandteil kann ein Bestandteil
mit einem hohen Brechungsindex sein, zum Beispiel
Komplexe der Ubergangsmetalle, so wie Zirkonium
oder Titan, so wie Zirkoniumtetramethacrylat oder
kann ein geeigneterweise ausgewahltes Polymer
sein. Der zweite Bestandteil (normalerweise ein Be-
standteil mit einem hohen Brechungsindex) ist win-
schenswerterweise einer, welcher in der Lage ist, an
dem Schritt (c), der Gelierungsumsetzung, teilzuneh-
men. In dieser Hinsicht wird der zweite Bestandteil
wenigstens zwei funktionale Gruppen haben, welche
es erlauben werden, dall der Bestandteil beispiels-
weise in eine quervernetzte Struktur miteinbezogen
wird. Die exponierte Region oder die exponierten Re-
gionen werden wiinschenswerterweise eine grof3ere
Menge eines zweiten Bestandteils gebunden in das
Gel (die Gelmatrix) haben und werden ebenso einen
héheren Brechungsindex haben, als nicht-exponierte
Regionen oder als eine nicht-exponierte Region, mit
einer geringeren Menge des zweiten Bestandteils,
die in das Gel (bei einer gewlinschten Wellenlange)
gebunden ist. Der zweite Bestandteil kann feste Par-
tikel enthalten. Der Bestandteil mit dem hohen Bre-
chungsindex kann somit ein Teil der Gelmatrix, bei-
spielsweise als ein Teil einer Polymerkette, so wie ei-
nem langen Polymergerist, werden oder kann zwi-
schen Polymerketten quervernetzt werden. Der Be-
standteil mit dem hohen Brechungsindex kann ein Si-
lan sein, z.B. phenylsubstituierte Silane. Phenylsubs-
tituierte Silane sind nitzlich als zweiter Bestandteil
aus einer Anzahl von Grinden: (i) Wenn ein Photoin-
itiator als Teil der gelfahigen Zusammensetzung er-
forderlich ist, kdnnen phenylsubstituierte Silane bei
der Lésung des Photoinitiators helfen; (ii) phenylsub-
stituierte Silane assistieren bei dem Schritt, der dem
Material einen hohen Brechungsindex verleiht (iii);
sie tragen zur thermischen Stabilitat im Laufe der Zeit
bei (wenigstens in den Bereichen, in welche sie mit
einbezogen sind). Geeigneterweise wird das Silan
ausgewahlt aus denjenigen, die oben offenbart sind,
insbesondere aus phenylsubstituierten Silanen.
[0032] Der Unterschied zwischen den Brechungsin-
dizes der exponierten Regionen oder der exponierten
Region und der nicht-exponsierten Region ist norma-
lerweise im Bereich von etwa 1 zu etwa 6, sowie von
etwa 1, 3 bis zu etwa 3. Diese Werte wurden gemaf
dem Prismapaarverfahren bestimmt, das in "Refrac-
tive Index Measurements of Mixed HgBr,l,, Single
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Crystals", Optical Materials, Volume 14, 2000, Seiten
95-99. V. Marinova, St. Shurulinkov, M. Daviti K. Pa-
raskevopoulos und A. Anagnostopoulos, beschrie-
ben ist.
[0033] Geeigneterweise ist der zweite Bestandteil in
Mengen vorhanden, die von 1 Mol% bis zu 50 Mol %,
normalerweise von 5 bis 40 Mol% basierend auf dem
Molekulargewicht des gelfahigen Bestandteils ran-
gieren.
[0034] Der begabte Fachmann wird wissen, welche
gelfahigen Bestandteile mit den bestimmten Fest-
stoffpartikeln, die als sekundarer Bestandteil ausge-
wahlt sind, gut funktionieren werden. Es ist wuin-
schenswert, da®, wo der zweite Bestandteil Feststoff-
partikel umfafdt, sie gut durch den gelfdhigen Be-
standteil dispergiert werden.
[0035] Der gelfahige Bestandteil kann ein polymeri-
sierbares Monomer oder Oligomer oder Mischungen
von einem oder von beidem enthalten. Wenn ge-
wiinscht kann die gelfahige Zusammensetzung einen
Initiator enthalten, um die Polymerisierung zu initiie-
ren. Andere Bestandteile, so wie Beschleuniger, Sta-
bilisatoren, thixotropische Mittel, Farbstoffe, Verbin-
dungsmittel, usw. kénnen hinzugefligt werden wie
gewdnscht.
[0036] Ein bestimmtes Verfahren, welches insbe-
sondere fir die Bildung von Material geeignet ist, das
geeignet fur die Verwendung als Wellenleiter ist, be-
inhaltet die folgenden Schritte:
(i) Bilden einer Pufferschicht auf einem ge-
wulnschten Substrat;
(ii) Anwenden der gelfahigen Zusammensetzung
umfassend den gelfahigen Bestandteil auf die
Pufferschicht, so dal die gelfahige Zusammen-
setzung in einer gewunschten Form ist;
(iii) Aussetzen der gebildeten gelfdhigen Zusam-
mensetzung gegenuber Bedingungen, welche die
gelfahige Zusammensetzung teilweise gelieren,
so dal® die Menge des ungelierten Materials
bleibt;
(iv) Aussetzen von wenigstens einem diskreten
Bereich des teilweise gelierten Produktes aus
Schritt (iii) gegenuber Umstanden, welche eine
vollstandigere Gelierung der teilweise gelierten
gelfahigen Zusammensetzung induziert, so daf}
mehr ungeliertes Material in den exponierten Re-
gionen in die Gelstruktur mitaufgenommen wird,
als in den nicht-exponierten Regionen; und
(v) Extrahieren des Materials, das nicht in die Gel-
struktur mitaufgenommen ist, von wenigstens ei-
nem Bereich, der den Umsténden des Schrittes
(iv) nicht ausgesetzt ist.

[0037] Bei der vorliegenden Erfindung kann folgend
auf die Extraktion eine weitere Gelierung der gelfahi-
gen Zusammensetzung durch die Aussetzung ge-
genliber Umstanden induziert werden, welche eine
weitere Gelierung der gelfahigen Zusammensetzung
induzieren. Dieser letzte Schritt kann nicht selektiv
ausgefiihrt werden, beispielsweise ohne eine Maske.

[0038] Nachdem eine Brechungsindexvariation
durch die Bildung von Leerrdumen mit Dimensionen,
welche als sich in der Mikroskala befindend angese-
hen werden kdnnen, erreicht wurde. Die Leerraume
kénnen "Mikroleerrdume" genannt werden, welche
durch Extraktion von Material, welches keinen Teil
der Gelstruktur bildet, kreiert werden kodnnen, wie
oben ausgefuhrt. Das Material, das die Vorrichtung
umfalt, kann dann vollstandig durch weitere Ausset-
zung gegeniber UV-Strahlung und/oder durch Erhit-
zen quervernetzt werden. Da keine nichtumgesetz-
ten reaktiven Bestandteile in dem abgelagerten Ma-
terial verbleiben, verhindert ein weiteres Erhitzen
eine weitere Veranderung des Brechungsindex. Das
Material wird dann normalerweise in der Form eines
Films oder einer Membran vorliegen und ist im ge-
wohnlichsten Fall ein Feststoff, welcher flexibel sein
kann. Die gelfahige Zusammensetzung ist so ausge-
wahlt, dal sie unter den Bedingungen des Verfah-
rens der Erfindung ein Material bildet, durch welches
eine ausgewabhlte Strahlung hindurchdringen kann.
[0039] Vorteile von gewissen Aspekten der Verfah-
ren, die sich im Umfang der vorliegenden Erfindung
befinden, beinhalten: Die Erfindung Uberwindet die
Schwierigkeiten beim Herstellen von einem versenk-
ten (planarem) Wellenleiter durch Erhalten eines
Hullteiles der Wellenleiterschicht in dem Fall, wo we-
nigstens zwei diskrete Bereiche gegentiiber den Be-
dingungen aus Schritt (c) des Verfahrens ausgesetzt
sind. Der Hullteil, auf den Bezug genommen wird, ist
der Teil des Materials (normalerweise) mit einem
niedrigen Brechungsindex, welcher zwischen Berei-
chen mit (nhormalerweise einem héheren Brechungs-
index) liegt — oft als "Leitregion" bezeichnet. Eine
schutzende Deckschicht und eine untere Puffer-
schicht kdnnen durch bekannte Verfahren hergestellt
werden.

[0040] Die Erfindung uberwindet die Schwierigkei-
ten beim Herstellen eines versenkten oder planaren
Wellenleiters, welcher thermisch stabil ist, durch: (a)
chemisches Fixieren der Brechungsindexstufe, die in
einem Aspekt der Erfindung durch ultraviolette Be-
strahlung durch eine Maske mittels einer einem Mus-
ter entsprechenden Variation in der Zusammenset-
zung eingefuhrt wird (im Gegensatz zu dem Sich-Ver-
lassen auf eine Brechungsindexvariation zwischen
nichtreagierten und reagierten Teilen, z.B. Vinyl oder
Epoxygruppen); (b) Verwenden eines Wellenleiter-
schichtmaterials mit einer hohen thermomechani-
schen Stabilitat (bezuglich der Lebenszeit der Vor-
richtung).

[0041] Die Erfindung betrifft ebenso den Wellenlei-
ter, der durch ein Verfahren gemaR der vorliegenden
Erfindung erhaltlich ist.

Kurze Beschreibung der Figuren
[0042] Fig. 1 bis 6 zeigen eine diagrammatische

Darstellung von gewissen Stadien einer Ausfih-
rungsform eines Verfahrens der Erfindung, wobei:
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[0043] Fig. 1 ein Substrat zeigt, auf welchem eine
Wellenleiterstruktur gebildet werden soll;

[0044] Fig. 2 zeigt das Substrat aus Fig. 1, auf das
eine Pufferschicht angewendet wurde;

[0045] Fig. 3 zeigt die Struktur aus Fig. 2, auf wel-
che ein gelfahige Zusammensetzung umfassend
eine Dispersion aus einem zweiten Bestandteil in ei-
nem gelfahigem Bestandteil angewendet wurde und
die Aussetzung der Struktur gegeniber Bedingun-
gen, welche die gelfahige Zusammensetzung teilwei-
se gelieren lassen;

[0046] Fig. 4 zeigt die selektive Aussetzung von dis-
kreten Bereichen der Struktur aus Fig. 3 gegenuber
Bedingungen, welche eine vollstandigere Gelierung
unter Verwendung einer Maske induzieren;

[0047] Fig. 5 zeigt die Struktur aus Fig. 4, wobei die
Maske entfernt wurde und den weiteren optionalen
Schritt des weiteren Aussetzen gegenuber Bedin-
gungen, welche eine sogar noch vollstandigere Ge-
lierung der gelfahigen Zusammensetzung induziert;
[0048] Fig. 6 zeigt die Struktur aus Fig. 5, auf wel-
che eine weitere (schitzende) Schicht angewendet
wurde;

[0049] Fig. 7 zeigt eine Aufsicht von oben auf eine
Wellenleiterstruktur, welche unter Verwendung einer
komplizierteren Maske kreiert wurde.

Detaillierte Beschreibung der Figuren

[0050] Die Erfindung wird nun unter Bezugnahme
auf die Zeichnung beschrieben, auf die oben Bezug
genommen wurde.

[0051] Die Erfindung stellt ein Verfahren zum Bilden
einer permanenten Brechungsindexstufe in einem
Material zur Verfigung. Die Erfindung kann verwen-
det werden, um eine versenkte Wellenleiterstruktur
zur Verfigung zu stellen. Ein bequemes Verfahren,
dies zu tun, ist durch Verwenden eines kombinierten
Bestrahlungsmusterschrittes und eines chemischen
Extraktionsverfahrens. Insbesondere werden planare
Wellenleiter zur Verfligung gestellt.

[0052] Das Verfahren der Erfindung ist insbesonde-
re nutzlich fir die Herstellung einer "versenkten" "ein-
gebetteten" Wellenleiterstruktur. Fig. 1 zeigt Substrat
1, auf welchem eine Wellenleiterstruktur gebildet
werden soll. Typische Substrate beinhalten Glase,
Keramiken, Halbleiter, so wie Siliziumscheiben und
Polymere. Wie in Fig. 2 gezeigt, wird eine Puffer-
schicht 2 auf dem Substrat 1 gebildet. Die Puffer-
schicht kann durch jegliches geeignetes Verfahren
gemacht werden und wird ausgewahlt durch den
Fachmann. Typische Materialien zum Bilden einer
Pufferschicht sind Glase und Materialien, sowie Ke-
ramiken, Halbleiter und Polymere, einschlief3lich
Plastik. Typische Verfahren zum Bilden einer Puffer-
schicht sind Fachleuten gut bekannt. Normalerweise
hat die Pufferschicht eine Dicke von einem Mikrome-
ter bis zu 10 Mikrometern. Es ist normal, daf3 die Puf-
ferschicht aus einem Material hergestellt ist, welches
optisch bei der Wellenlange, bei der der Wellenleiter

verwendet werden soll, transparent ist.

[0053] Eine Schicht oder eine Beschichtung 3 einer
gelfahigen Zusammensetzung, welche optional ei-
nen zweiten Bestandteil enthalt, der in der gelfahigen
Zusammensetzung dispergiert ist, wobei der zweite
Bestandteil einen Brechungsindexwert hat, der von
dem Brechungsindexwert eines Gels (Polymer) der
gelfahigen Zusammensetzung (ohne, daf} der zweite
Bestandteil vorhanden ist) verschieden ist, wird auf
die Pufferschicht 2 auf eine Art und Weise angewen-
det, die der Anwendung der Pufferschicht 2 auf das
Substrat dhnelt. Bequemerweise kann ein Solgel ver-
wendet werden. Bei der Ausfihrungsform ist der gel-
fahige Bestandteil photopolymerisierbar, dadurch,
dal} er bei gewissen Wellenlangen photosensitiv ist
(im Allgemeinen, wenn auch nicht ausschlielich, im
UV-Bereich 100 nm bis 400 nm). Wenn nétig oder ge-
wlinscht kann die gelfahige Zusammensetzung einen
Photoinitiatorbestandteil enthalten. Der Photoinitia-
torbestandteil kann ausgewahlt werden aus jegli-
chem geeigneten Photoinitiator, so wie Oniumsalzen,
welche normalerweise als kationische Initiatoren fun-
gieren, und freien radikalischen Photoinitiatoren, so-
wie B-Diketonen. Beispiele von Oniumsalzen bein-
halten die folgenden:

Diazoniumsalze;

Diaryliodoinumsalze;

Diarylbromoniumsalze;

Triarylsulfoniumsalze;

Triarylselenoniumsalze;

Dialkyl 1-4-Hyroxyphenyl-Sulfoniumsalze;
Ferroceniumsalze und Thiopyryliumsalze.

[0054] Typische Salze beinhalten diejenigen mit ei-
nem oder mit mehreren der folgenden Anionen:
BF,, PF4, AsF,, SbFg”

[0055] Beispiele freier radikalischer Initiatoren, ins-
besondere (-Diketone, beinhalten Alkyl-, Alkylphe-
nyl-, Phenyl- und Di-Ketone) sowie Benzophenon;
Xanthon, Acetophenon, Anthraquinon, 4,4-Dichlor-
benzophenon, 4-Benzylbenzophenon, Benzoylamei-
sensaurebiacetyl- und Benzoylphosphinoxide und
andere Spezien mit Sauerstoffdoppelbindungen an
zwei oder mehr aneinandergrenzenden atomaren
Bestandteilen. Wenn der Begriff "Alkyl" mit Bezug auf
die vorliegende Erfindung verwendet wird, kann jede
Alkylgruppe verwendet werden, aber bevorzugt ist
die Alkylgruppe eine C,—C,, Gruppe, beispielsweise
eine C,—C,, Gruppe. Wenn der Begriff "Aryl" verwen-
det wird, ist jegliche Art von Arylgruppe nutzlich, aber
die Arylgruppe ist wiinschenswerterweise eine
C,—C,, Gruppe (einschlieBlich heterozyclischer Grup-
pen) insbesondere eine C,-C,, Gruppe. Wenn der
Begriff "Acyl" verwendet wird, ist jede Acylgruppe
nutzlich, so wie eine C,—C,, Acylgruppe, beispiels-
weise eine C, oder C,, Acylgruppe.

[0056] Alternativ ist ein gelfahiges (polymerisierba-
res) Monomer oder Oligomer, welches gelfahig (poly-
merisierbar) ohne die Erforderlichkeit fur die Hinzufu-
gung eines Initiators in die Zusammensetzung unter
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den Bedingungen, denen es ausgesetzt ist, z.B. pho-
topolymerisierbar. Wenn ein Zwei-Komponen-
ten-Ausgangsmaterial verwendet wird, kann es bei-
spielsweise so formuliert sein, daf3 Zr, Ti oder andere
Metalle oder andere Bestandteile mit einem hohen
Brechungsindex oder einem reaktiven Rest (z.B.
Phenyl-substituierte Silane) durch den Polymerisie-
rungsmechanismus eingeschlossen werden kénnen,
so wie Quervernetzen bei Bestrahlung. In einer Aus-
fuhrungsform eines Verfahrens der Erfindung kann
der gelfahige Bestandteil durch ein Bestrahlungs-
und/oder thermisches Verfahren teilweise querver-
netzt werden. Thermische Verfahren kénnen fir die-
sen Schritt geeigenter sein, da die Verteilung von Hit-
ze durch die Masse des Materials leichter erreicht
werden kann als zum Beispiel die Verteilung der
UV-Strahlung, welche eine geringere Tendenz dazu
hat, zu dissizipieren.

[0057] Wie in Fig.3 gezeigt, wird die teilweise
Gelbildung der Schicht 3 des Ausgangsmaterials
durch die Aussetzung der Schicht 3 gegeniber Be-
dingungen erreicht, welche eine teilweise Gelierung
beinhalten. Bei der Ausfiihrungsform wird dies durch
die Aussetzung gegenuber einer UV-Strahlung mit
relativ geringer Intensitat (typische Intensitaten sind
im Bereich von 1 bis 30 mW/cm?) (angezeigt durch
Pfeile 4) und mit einer geeigneten Wellenlange, nor-
malerweise im Bereich von 150-400 mm) und optio-
nal zusatzlich oder alternativ Hitzeenergie (angezeigt
durch Pfeile 5) erreicht. Dieser Schritt der teilweisen
Gelierung bildet ein unlésliches Netzwerk enthaltend
Mengen des ungelierten gelfahigen Bestandteils
(und, wenn verwendet, des zweiten Bestandteils).
Bei der Ausflihrungsform ist die bestimmte Gelbil-
dung, welche stattfindet, eine Polymerisierung, bei-
spielsweise eine Polymerisierung durch eine Kon-
densationsreaktion. Die Matrix oder das Netzwerk,
das so gebildet wird, hat typischerweise eine Konsis-
tenz, die mit einem Weichfeststoff oder einer Flissig-
keit mit einer sehr hohen Viskositat vergleichbar ist
und enthalt in seiner Matrix kleine Mengen des nicht
gelierten gelfahigen Bestandteils (und, wenn verwen-
det, des zweiten Bestandteils). Das ungelierte gelfa-
hige Material kann die Form von nicht-querver-
netzt-verbundenem gelierten Material annehmen,
welches besser I6slich ist (beispielsweise in gewdhn-
lichen Lésungsmitteln) als die Matrix selbst.

[0058] Eine Maske 6 wird dann Uber der teilweise
gelierten Schicht 3 angeordnet. Die Maske 6 ist ge-
mustert wie gewtinscht. Die Maske 6 wird insbeson-
dere mit UV-opaquen-Bereichen 7 und UV-durchlas-
sigen Bereichen in der Form von Aperturen 8, die in
der Maske 6 definiert sind, zur Verfigung gestellt. Bei
der Ausfuhrungsform werden die Bereiche der
Schicht, die durch die Maske exponiert werden, nach
dem Verfahren einen héheren Brechungsindex ha-
ben, relativ zu den Bereichen der Schicht, welche ge-
gen die Aussetzung maskiert sind.

[0059] Diskrete Bereiche der Schicht 3 sind (selek-
tiv) gegeniber einem starken Flux ultravioletter

Strahlung (angezeigt durch Pfeile 9) durch die Maske
6 ausgesetzt, um vollstandig die exponierten Berei-
che 10 der Schicht 3 zu polymerisieren (in der Aus-
fuhrungsform querzuvernetzen). Dies halt den zwei-
ten Bestandteil, so wie den Metallkomplex oder ande-
re Bestandteile mit einem hohen Brechungsindex, lo-
kal fest. Bei den nichtexponierten Regionen 11 (unter
der Region 7 der Maske 6) wird der Grad der Gelbil-
dung (Quervernetzung) viel niedriger sein, was das
Material, das in diesen Teilen der Schicht 3 verbleibt,
viel empfanglicher fir die Extraktion durch beispiels-
weise eine chemische Extraktion werden laft.

[0060] Insbesondere folgend auf die selektive Aus-
setzung gegenuber aktiver Strahlung unter Verwen-
dung der Maske 6 wird eine vollstdndigere Gelbil-
dung der Schicht 3 erreicht, die in der Struktur resul-
tiert, die in Fig. 5 dargestellt ist. In Fig. 5 wurde die
Maske 6 entfernt, so dal® die gezeigte Struktur das
Substrat 1, die Pufferschicht 2 und die Schicht 3 ent-
halt, welche nun selektiv in variierendem Ausmalf} ge-
liert ist. Insbesondere die Bereiche 11 sind teilweise
geliert, wahrend die Bereiche 10 bis zu einem we-
sentlich gréReren Ausmal} geliert sind. Das ungelier-
te Material (einschliellich dem zweiten Bestandteil,
wenn er vorhanden ist) kann aus den Bereichen 11
der Schicht 3 in einem unterschiedlichen (normaler-
weise in einem gréReren) Ausmalf extrahiert werden
als aus den Bereichen 10. Aufgrund der unterschied-
lichen Menge der Polymerisierung, welche erreicht
wurde, wie zwischen Bereichen des Materials eine
selektive Extraktion erreicht werden kann, beispiels-
weise durch Waschen mit (Immersion in) einem ge-
eigneten LOsungsmittel. Losungsmittelextraktion ist
nicht normalerweise aus seiner selbst heraus selek-
tiv. Wesentlich kleinere Mengen des zweiten Be-
standteils aus den Bereichen 10 werden extrahiert,
wahrend ausreichende Mengen des zweiten Be-
standteiles aus den Bereichen 11 extrahierbar sein
kénnen, um eine Brechungsindexstufe zwischen je-
dem der Bereiche 10 und dessen angrenzender Re-
gion oder dessen angrenzenden Regionen 11 zur
Verfligung zu stellen.

[0061] Daher wird eine Brechungsindexstufe per-
manent zwischen den exponierten (hoherer Bre-
chungsindex) und den unausgesetzten (niedrigerer
Brechungsindex) Bereichen fixiert. Ein linearer Uber-
gang zwischen den Bereichen wird gebildet. Die
Schicht 3, die auf der Pufferschicht abgelagert wurde,
ist eine Schicht geworden, die geeignet ist fiir die Ver-
wendung als Wellenleiterschicht.

[0062] Wie in Fig. 5 gezeigt und wenn gewunscht,
kann eine weitere Gelbildung (Polymerisierung), so
wie durch Quervernetzen, erreicht werden durch
Aussetzen der gesamten Schicht gegenlber Bedin-
gungen, welche eine noch vollstandigere Gelbildung
der gelfahigen Zusammensetzung induzieren kann,
beispielsweise die Aussetzung gegeniber einer
UV-Licht-Quelle mit noch héherer Intensitat (ange-
zeigt durch die Pfeile 12) und/oder durch zusatzliche
Hitze (angezeigt durch die Pfeile 13). Eine Maske ist
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wahrend dieses letzten Schrittes nicht erforderlich,
da die Brechungsindexstufe permanent durch den
Extraktionsprozef} fixiert wurde. Wie in Fig. 6a ge-
zeigt, kann eine Schutzschicht 14 auf der Schicht 3
gebildet werden. Geeignete Schutzschichten bein-
halten diejenigen, die aus Benzocylobuten gebildet
werden. Die Schutzschicht kann in einer
Sol-Gel-Form durch konventionelles Verfahren, so
wie Spin- oder Eintauchbeschichtung angewendet
werden. Geeignete Materialien fir die Bildung von
Schutzschichten sind dem Fachmann bekannt.
[0063] Die Struktur des Wellenleiters, der durch das
Verfahren der vorliegenden Erfindung, das gerade
beschrieben wurde, gebildet wird, kann als ein Grat-
wellenleiter angesehen werden.

[0064] Fig. 7 zeigt ein komplexes Wellenleitermus-
ter (gesehen von oben) welches illustriert, dal kom-
pliziertere Wellenleitermuster, als diejenigen der
Fig. 1 bis 6 unter Verwendung einer komplexen Mas-
ke gebildet werden kénnen. Die Brechungsindexstu-
fe ist durch die Linien 20 angezeigt.

[0065] Ein versenkter Wellenleiter kann durch se-
lektives Gelieren (Quervernetzen) des exponierten
Teiles des Films hergestellt werden, um dessen Bre-
chungsindex relativ zu den umgebenden Schichten
(der Umhullung) zu erhéhen. Methacrylate vernetzen
sich unter dem Einflu von Warme, so dal} die Bre-
chungsindexstufe fur Wellenleiter verloren gehen
kdnnte, die aus diesen Materialien bei Re-Flow-Tem-
peraturen konstruiert worden sind. Dinne Filme, die
aus nicht abgesattigen Monomeren gemacht wurden,
und die mit freien radikalischen Initiatoren querver-
netzt wurden, sind sehr empfindlich gegeniber Sau-
erstoffinhibierung. Wenn die Filme nicht vor der At-
mosphéare wahrend des Erhitzens geschutzt werden,
werden die freien Radikale, die aufgrund der thermi-
schen Anregung gebildet werden, wirksam durch den
atmospharischen Sauerstoff aufgefangen werden.
Daher, wahrend weiteres Quervernetzen verhindert
werden kénnte, wird eine klebrige Oberflache produ-
ziert, die thermisch instabile Peroxide und Hydroxide
enthalt. Beispielsweise kann die hohe Funktionalitat
des Methacyrloxypropyltrimethoxysilanvorlaufers (3
Methoxygruppen nehmen an der Kondensationsre-
aktion teil) verursachen, dal® der Ausgangspunkt der
Gelbildung zu frih auftritt. Eine weitere Kondensati-
on, die spater auftritt, kann verursachen, daf} die Ma-
trix des Festostofffilmes einschrumpft, was Spannun-
gen in der Matrix verursacht, was zur Rissbildung
fuhren kann. Weiterhin kbnnen Nebenprodukte, die
wahrend der Umsetzungsreaktion nachdem der
Feststoffilm gebildet ist, eliminiert werden (so wie Al-
kohol und Wasser) kapillare Spannungen auferlegen,
welche verursachen kdnnen, daf’ die Matrix reif3t. Es
wird daher vermutet, daf3 die maximale Dicke von rif3-
freiem Filmen, die gemal dem Verfahren oder ge-
maf der Verfahren, die in den oben genannten Lite-
raturreferenzen offenbart sind, hergestellt werden
koénnen, in der GréRenordnung von 5 Microns liegt.
Der produzierte Film zeigt keine guten Ergebnisse

beim Hitzetest. Weiterhin wird vermutet, dal wenigs-
tens teilweise aufgrund der Gegenwart nicht umge-
setzten Methacrylat in den gebildeten Schichten das
Material empfanglich fir einen Verlust der Bre-
chungsindexstufe bei Aussetzung gegeniliber von
Hitze ist, aufgrund der weiter induzierten Polymeri-
sierung des Methacrylatbestandteiles. Dies kann in
den Hiullregionen um den Wellenleiter stattfinden,
was den Brechungsindex zwischen den Leit- und
Hullregionen reduziert. Es ist daher schwierig, eine
Referenzindexstufe mit dem Verfahren, das in den
obigen Literaturreferenzen beschrieben ist, zu errei-
chen, welche im Laufe der Zeit stabil ist, und welche
gegeniber den Bedingungen stabil ist, denen sie
ausgesetzt sein kdnnte. Dementsprechend, wahrend
viele gelfahige (polymerisierbare) Bestandteile ver-
wendet werden kdnnen, ist es fur viele Anwendun-
gen, wo der Wellenleiter hohen Temperaturen usw.
ausgesetzt sein kdnnte, winschenswert, dal} der gel-
fahige Bestandteil ausgewahlt ist aus:
Acryloxypropyltrimethoxysilan;
Acryloxyproplymethyldimethoxysilan;
2-Hydroxyehtylacrylat;

3-Hydroxypropylacrylat;
2-Hydroxy-3-methacryloxypropylacrylat;
2-Hydroxy-3-acryloxyproplyacrylat;
Diethylenglycoldiacrylat;

Triethylenglycoldiacrylat;
Tetraethylenglycoldiacrylat;
Trimethylolpropantriacrylat;

1-6-Hexandioalacrylat;

Tetrahydrofurfurylacrylat; und

Zirconiumtetraacrylat.

[0066] Der zweite Bestandteil kann ausgewahlt wer-
den aus nicht photoreaktiven Verbindungen, welche
einen Teil der Zusammensetzung bilden. Vorlaufer,
welche nicht quervernetzbar durch UV sind, sind
ebenso nutzlich, z.B. Diphenyldimethoxysilan, Tetra-
methyoxysilan, Tetraethoxysilan und andere solche
Silane.

[0067] Eine Alternative fir die Verwendung von Me-
thacrylaten ist die Verwendung von Acryloxysilanen.
[0068] Acrylate sind dafir bekannt, dal sie viel
schneller sich quervernetzen als Methacrylat unter
dem Einflu® von UV-Licht und sind in dieser Hinsicht
nutzlich. Natzliche Acryloxysilane beinhalten diejeni-
gen, die oben beschrieben sind.

[0069] Eine weitere Materialiengruppe, welche bei
dem Verfahren der vorliegenden Erfindung verwen-
det werden kann, beinhaltet Glycidoxysilane. Geeig-
nete Glycidoxysilane sind oben beschrieben. Diese
Materialien enthalten eine Oxiran- oder Epoxydgrup-
pe. Diese Materialien sind bevorzugt als ein Ersatz
fur Methacrylate teilweise aufgrund der Tatsache,
dall Epoxydpolymere per se thermisch sehr stabil
sind.

[0070] Die kationische Polymerisierung ist ein win-
schenswerter Mechanismus, die Gelierung (Querver-
netzung) der Zusammensetzung zu bewirken. Es ist
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moglich, die Epoxys Uber eine kationische Polymeri-
sierung bei welcher ein Lewissaurekatalysator aus
einer photosensitiven Verbindung (Triarylsulphoni-
um/Hexafluoroantimonatsalz) unter dem EinfluR von
UV-Licht gebildet wird, welche mit dem Oxiranring re-
agiert, durch Licht zu harten. Vollstandige organische
Epoxide, die durch solch eine Reaktion produziert
werden, kdnnen dick sein (iber 1Tmm) und sind kleb-
frei, da atmospharischer Sauerstoff die Quervernet-
zungsreaktion nicht zu inhibieren scheint, wie er das
bei freier radikalischer Vinylpolymersisation tut. Ein
zusatzlicher wiinschenswerter Effekt, welcher mit der
vorliegenden Erfindung erreicht werden kann, ist es,
daf} sich die Gelierungsumsetzung (die Photoquer-
vernetzugnsumsetzung) sich nicht unter der Maske
in irgendeinem wesentlichen Ausmalf} ausbreitet, wie
es oft bei frei radikalisch geharteten negativen Photo-
abdeckungen auftritt. Dieses Nicht-Ausbreitungspha-
nomen kann mit vielen gelfahigen Zusammensetzun-
gen erreicht werden, einschlief3lich Hybridsolgel ent-
haltend Oxiranringe. Es ist daher moéglich, symmetri-
schere Wellenleiter zu produzieren, welche optische
Verluste minimieren werden. Die Patentliteratur be-
schreibt die Verwendung von vollstadndigen organi-
schen photogeharteten Epoxies bei Wellenleiteran-
wendungen. Interessanterweise wird bei dieser Tech-
nologie gefunden, dal} die Brechungsindexstufen in
der entgegengesetzten Richtung auftreten, wobei die
exponierten Flachen des Polymers 5 einen niedrige-
ren Brechungsindex haben, als die ungeharteten Fla-
chen. Es wurde gefunden, dal Glycidoxysilane, so
wie Glycidoxypropyltrimethoxysilane, wenn sie im in-
itialen Kondensierungsstadium mit wenigsten einem
difunktionalem Silan vermischt werden, das Einset-
zen der Gelbildung so verzdgern, dal die Reaktanten
vollstandiger vor der Ablagerung auf einem Film des
Materials kondensiert werden kdénnen, welches wie-
derum das Einschrumpfen der Matrix minimiert, wenn
die letzte der kondensierbaren Gruppen schlieBlich
aufgebraucht ist. Zusatzlich verleihen die difunktiona-
len Silane einen Grad an Flexibilitat. Weitere Wirkun-
gen minimieren die RiRbildung der geharteten Matrix
oder des Gels. Unter Verwendung eines Phenyl-ent-
haltenden Silans als difunktionaler Reaktant ist es
moglich, sowohl den Brechungsindex als auch die
thermische Stabilitat der Matrix zu erhdhen.

[0071] Die folgenden Mechanismen werden postu-
liert, um potentiell die Brechungsindexstufe zu erkla-
ren, wenn das L&sungsmittelextraktions- (Immersi-
ons-) Verfahren keine signifikanten Mengen von ir-
gendeinem Bestandteil extrahiert, sondern physika-
lisch oder chemisch die unterschiedlichen Bereiche
in unterschiedlichem AusmalR beeinflult, so wie bei-
spielsweise durch die Bildung von einer Verfarbung in
nicht-exponierten Regionen. Zum Beispiel eine mil-
chige Erscheinungsform in unterschiedlichen Aus-
malen in der Struktur. Das Lésungsmittel kann jegli-
ches geeignete Fluid sein, einschlieBlich Uberkriti-
sche Fluide.

[0072] Eine nicht-quervernetzte Gel-(oder Solgel-)

Zusammensetzung enthaltend einen hdéheren Anteil
von Phenyl-enthaltenden Spezies mit einem hohen
Brechungsindex sind nutzlich, da Phenyl-substituier-
te Alkoxide langsamer reagieren, als Alkoxide wie
3-Glycidoxytrimethoxysilan oder Dimethyldimethoxy-
silan. Daher wird in den extrahierten Bereichen der
Brechungsindex niedriger sein, als in den vollstandig
quervernetzten Bereichen.

[0073] Das Verfahren der Ldsungsmittelextraktion
entfernt Material in den quervernetzten Bereichen,
und produziert dabei (submikroskopische) Leerrau-
me, welche den extrahierten Regionen einen niedri-
geren Brechungsindex verleihen, als den vollstandig
quervernetzten Bereichen, wo im wesentlichen kein
Material extrahierbar ist. Wenn die Leerraume klein
genug sind, wird keine Lichtstreuung auftreten.
[0074] Die extrahierten Bereiche sind nicht genauso
vollstandig quervernetzt, wie die Wellenleiterberei-
che, wo Photoinitiator vorhanden ist. Der Photoinitia-
tor kann ebenso/alternativ wahrend der Lésungsmit-
telextraktionsphase entfernt werden. Die Entfernung
des Photoinitiators auf diese Art und Weise ist wahr-
scheinlich, auch wenn weiteres Quervernetzen des
Filmes bei Aussetzung gegentiber UV-Licht auftreten
kann, da beobachtet wurde, da} das Material be-
merkbar harter wird.

[0075] Wo initiale Gelbildung durch eine Kondensa-
tionsreaktion des Gels (oder Solgels) erreicht werden
kann, wird die Kondensationsreaktion vorzugsweise
ausgefihrt, bis die Viskositat des Gels (oder Solgels)
ausreichend hoch zum Eintauchen oder zum Spin-
nen ist, zum Beispiel 0,05 bis 100 Ns/cm? wiin-
schenswerterweise 0,1 bis 10 Ns/m? (gemessen un-
ter Verwendung eines Brookfield Viskosimeters bei
25°C unter Verwendung des ICP-TM-650 Standard-
verfahrens — Association of Connecting Electronics
Industries). Ein Film wird durch Spin- oder Eintauch-
beschichten abgelagert und durch Erhitzen auf eine
Temperatur, die groRer als etwa 70°C ist, getrocknet.
Sobald die Gelbildung stattgefunden hat, wird eine
kontinuierliche Matrix gebildet. Innerhalb dieser kon-
tinuierlichen Matrix (dem Gel) existieren mobile Spe-
zies mit einem niedrigen Molekulargewicht (welche
das Sol sein kénnten) welche existieren, bis der Film
vollstandig gehartet ist. Wenn es fiur erforderlich ge-
halten wird, kann nach der initialen teilweisen Gelie-
rung (z.B. wenn der Film immer noch leicht klebrig ist)
eine weitere Reaktion dadurch erreicht werden, daf}
der gesamte Film durch die kurze Aussetzung des
Films gegentiber von UV-Licht vollstandiger, aber im-
mer noch nicht vollstandig, quervernetzt wird. Ther-
mische teilweise Gelierung der gelfahigen Zusam-
mensetzung ist bevorzugt aufgrund der Einfachheit
der Verteilung von Hitze durch die Masse des Aus-
gangsmaterials. Es ist jedoch wichtig, dal} einiges an
nicht geliertem gelfahigem Bestandteil verbleibt. Eine
geeignete Maske wird Giber dem Film angeordnet und
die Leitschichten werden vollstandig gehartet durch
deren Aussetzung gegenuber UV-Licht fir eine Zeit-
periode (typischerweise im Bereich von 10 Sekunden
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bis zu 10 Minuten). UV ist bei diesem Schritt niitzlich,
da UV-Licht eine geringere Tendenz zu dissizipieren
hat als Hitze, so dall im Wesentlichen keine Polyme-
risation in nicht-exponierten Bereichen auftritt.
[0076] Es gibt keine Notwendigkeit, eine Excimer-
lampe zu verwenden. Die photoaktive Verbindung
koénnte ein wirksamer Katalysator fiir sowohl die Oxi-
rianringdffnung als auch die Silanol-Kondensations-
reaktion sein. Der Film wird dann in ein Lésungsmittel
eingetaucht, um das nicht-gelierte (oder Sol)Material
zu extrahieren. Die Ldsungsmittelmolekile sind in
der Lage, in die Matrix einzudringen und werden das
nicht gelierte Material aus dem Film entfernen, aber
werden nicht irgendwelche Spezien entfernen, die
chemisch an die Matrix gebunden sind. Die extrahier-
ten Teile des Filmes besitzen dann einen niedrigeren
Brechungsindex als die vollstandig gehartete Leiter-
schicht, da dal} extrahierte Material eine grélRere
Menge des Bestandteiles mit dem hohen Brechungs-
index enthalten wird.

[0077] Der gesamte Film wird dann gegenuber einer
groRen Dosis von UV-Strahlung ausgesetzt, um die
verbleibenden nicht vollstdndig geharteten Bereiche
vollstdndig zu harten. Da die Brechungsindexstufe
aufgrund einer Zusammensetzungsvariation exis-
tiert, wird sie stabiler gegenuiber der Einwirkung von
Temperatur sein, als eine, die aufgrund eines Unter-
schiedes im Grad der Quervernetzung existiert. Auch
kann die Grolke dieser Stufe viel groRer zur Verfu-
gung gestellt werden.

[0078] Das Verfahren der teilweisen Extraktion, um
eine gewunschte Zusammensetzung zu erhalten,
und daher, einen Brechungsindex zu erhalten, kann
ebenso anwendbar auf Methacrylat- und Acrylat-ba-
sierte Systeme sein. Potentiell fliihrt das Verfahren
selbst dazu, dal eine gréRRere Brechungsindexstufe
erhalten wird, als es mdglich ware, wenn man die
existierende "Courday-Typ" Technologie der obigen
Literaturreferenzen verwenden wirde.

[0079] Eine andere Art des Miteinbeziehens des
Phenyls (oder von anderen Bestandteilen mit einem
hohen Brechungsindex) in die Matrix wird sein, sie in
das Solgel als eine "Diglycidylsilylverbindung" einzu-
fuhren, wobei der Phenylbestandteil mit einem hohen
Brechungsindex an jedem Ende mit einer Epoxyd-
gruppe terminiert ist. In diesem Falle wird die Verbin-
dung zu dem Solgel danach hinzugefuigt. Da die Ver-
bindung keine kondensierbaren Gruppen enthalt,
wird sie nur mit einbezogen, wo der Film gegentiber
UV-Licht ausgesetzt ist. In den nichtexponierten Re-
gionen wird es moglich sein, diese Verbindung voll-
standig zu extrahieren. Diese Herangehensweise
kann dazu geeignet sein, eine besser reproduzierba-
re Brechungsindexstufe zu kreiren.

[0080] Wenn Methacryloxypropolytrimethoxysilan
verwendet wird (von diesem System wird gedacht,
daf’ es geringere optische Verluste produziert als die
Solgele, die Epoxide enthalten) ist das Verfahren der
teilweisen Extraktion nutzlich. Ein Beispiel ist die Bil-
dung von einer grof3en und stabilen Brechungsindex-

stufe, so wie wenn Zirkonium in der Form eines Me-
thacrylats hinzugefuigt wird, zum Beispiel Zirkonium-
tetramethacrylat. Da dieses Material keine konden-
sierbaren Gruppen enthalt, sollte es wahrend des
Photohartungsstadiums hinzugefiigt werden. Nach
der Musterbildung und der Extraktion mit Lésungs-
mittel werden alle nicht-photogeharteten Zirkonium-
tetramethacrylate entfernt werden. Dann ist das Sys-
tem:

a) nicht empfindlich gegeniber der Prazipitierung

wahrend der Solgel-Herstellung

b) und erlaubt, dall eine potentiell riesige Bre-

chungsindexstufe kreiert werden kann.

[0081] Die Materialien, die fir die Verwendung bei
dem Verfahren der Erfindung identifiziert worden
sind, sind lediglich beispielhaft, und Fachleute wer-
den andere Materialien kennen, welche fir die Ver-
wendung in dem Verfahren der vorliegenden Erfin-
dung geeignet sind.

BEISPIEL |

[0082] Die folgenden Inhaltststoffe wurden in einen
kleinen Plastikbecher hineingegeben: Dimethyldime-
thoxysilan 3,62g; Diphenyldimethoxysilan 7,32g;
3-Glycidoxypropyldimethoxysilan 9,46g; 2 ml 0,1 M
HCI wurde zu dem obigen lber einen Zeitraum von 5
Stunden hinzugegeben.

[0083] Etwas Prazipitat wurde gebildet, und es wur-
de vermutet, daf} es sich dabei um Diphenylsilandiol
handelte. Dieses verschwand bei Erhitzen auf 50°C.
Nach dem Ruhren des obigen bei 50°C fir 2 Stunden
wurde die Lésung auf 20°C abgekihlt. Die Ldésung
verblieb klar. 0,9 g einer 50%-igen Lésung aus Tria-
rylsulphonium/Hexafluorantimonatsalz in Propylen-
carbonat wurde danach in die Mischung 30 min. lang
hineingeruhrt.

[0084] In diesem Stadium war die Mischung von
niedriger Viskositat und wurde auf eine Siliziumschei-
be gegossen, um einen Film von ungefahr 5 bis 10
Micron Dicke zu bilden. Die Mischung wurde getrock-
net durch Erhitzen fir 40 Stunden bei 70°C und fir
weitere 2 Stunden bei 100°C, nachdem der Film beim
Anfassen trocken war. Der gesamte Film wurde teil-
weise gehartet durch dessen Aussetzung gegentiber
40 Lichteinheiten aus einem DEK 1600 Aussetzungs-
system (DEK Printing Machines Ltd. Weymouth, Dor-
set, U.K.). Diese Maschine hat eine Breit-
band-UV-nicht-kollimierte Lichtquelle. Die gemesse-
nen Intensitaten bei 365 und 405 nm sind 7,6
mW/cm? und 25,7 mW/cm? respektive. Der Lichtein-
heitendetektor stellt dieselbe Strahlungsdosis Uber
eine ausgedehnte Zeitperiode zur Verfigung, da-
durch, dall er den Verlust der Wirksamkeit der
UV-Lampe mitberechnet. Es wird vermutet, da 40
Lichteinheiten gleich 1 Minute und 23 Sekunden sind.
Alle der folgenden Beispiele verwendeten diese
UV-Quelle. Der Film wurde dann 2 Stunden lang be-
lassen, um das Harten und die weitere Entwicklung
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zu erlauben. Dies geschieht, da ein lebendes Poly-
mersystem aus dem obigen Initiator gebildet wird und
das Harten nach dem Entfernen der UV-Lichtquelle
weitergeht. Die Wellenleiterflachen wurden dann un-
ter Verwendung eines Chrom-auf-Quarzkontaktes fur
weitere 200 Lichteinheiten exponiert. Die Scheibe
wurde dann in Toluol 2 Stunden lang extrahiert und
getrocknet. Die Wellenleiterbereiche, welche vorher
nicht sichtbar waren, waren nun fiir das bloRe Auge
sichtbar. Weiteres Harten von jeglichen Verbleiben-
den Epoxydgruppen wurde bewirkt durch Ausharten
des gesamten Films gegeniber weiteren 200 Licht-
einheiten.

[0085] Die thermische Stabilitdt des Films wurde
Uberprift durch Anordnen der Scheibe (Wafer) auf ei-
ner heillen Platte an der Luft bei Raumtemperatur
und beim Erhdéhen der Temperatur von 20°C auf
250°C uber einen Zeitraum von ungefahr 30 Minuten.
Die Scheibe wurde bei dieser Temperatur fir weitere
45 Minuten behalten, bevor sie entfernt wurde und
auf einer kalten Oberflache angeordnet wurde. Uber-
raschenderweise erschienen keine Risse in dem
Film, und die Wellenleiterstrukturen waren immer
noch sichtbar. Die Scheibe wurde an verschiedenen
Orten eingeschnitten, um Abschnitte fiir die Uberprii-
fung der Filmdicke zur Verfligung zu stellen. Kein Ab-
schalen wurde wahrend des Schneidens oder des
nachfolgenden Polierens beobachtet, was eine aus-
gezeichnete Adhasion an die Scheibe anzeigt. Es
wurde gefunden, dal} die Dicke 5-6 Micron betragt.
Es wurde weiterhin durch Ausflihren eines "Scotch
tape-Testes" gefunden, dal die Adhasion exzellent
war, der produzierte Film war hart und verblieb unge-
zeichnet, wenn auf ihn unter Verwendung eines
2H-Bleistiftes Druck ausgeubt wurde.

[0086] Es wurde vermutet, dal® eine gewilnschte
Menge des Diphenyldimethoxysilans aufgrund niedri-
ger Reaktivitat nicht in die Formulierung miteinbezo-
gen wurde. Dies kann durch Verwendung einer héhe-
ren Saurekonzentration tberwunden werden.

BEISPIEL 2

[0087] Die folgenden Inhaltsstoffe wurden in einem
kleinen Plastikbecher angeordnet:
Dimethyldimethoxysilan 5,41g; Diphenyldimethoxysi-
lan 10,99g; 3-Glycidoxypropyldimethoxysilan 14,18
g;

[0088] Zu der obigen Mischung wurden 10ml 0,1 M
HCI tropfenweise uber einen Zeitraum von 1 Stunde
hinzugefugt.

[0089] Nachdem 16 Stunden vergangen waren,
wurden weitere 5 ml 0,1 M HCI hinzugefuigt. Die Mi-
schung wurde dann aufgrund der Prazipitation von
Diphenylsilandiol wolkig. Methylethylketon (MEK)
wurde hinzugefligt, um eine klare Lésung zur Verfi-
gung zu stellen, und die Reaktion wurde durch Erhit-
zen auf 50°C fur 2 Stunden fortgefuhrt. Die Mischung
wurde dann auf 85°C 2 Stunden lang erhitzt, um jeg-
liche verbleibenden fliichtigen Stoffe (d.h. Wasser

und Lésungsmittel) auszutreiben, um einen klaren
viskosen Polymer zu produzieren, der sich nach dem
Abkuhlen erhartete. Das Feststoffpolymer wurde
dann in MEK wiederum geldst, um eine viskose Flus-
sigkeit zur Verfugung zu stellen. Zu dem obigen wur-
den 1,13 g einer 50%-igen Lésung aus Triarylsulfoni-
um-Hexafluorantimonatsalz in Propylencarbonat hin-
zugefigt. Die Formulierung wurde dann auf eine 100
ml (4' Siliziumscheibe bei 1000 RPM 5 Minuten lang
aufgespinnt, um einen Film mit einer Dicke von zwi-
schen 75 und 100 pm zur Verfigung zu stellen. Der
Film wurde dann 2 Stunden bei 50°C getrocknet. Der
Film wurde dann teilweise flr 100 Lichteinheiten ge-
hartet, und es wurde erlaubt, dal® er zwei Stunden
lang stehen bleiben kann. Die Wellenleiterregionen
wurden durch eine Chrom-auf-Quarz-Maske durch
Aussetzen fiir 400 Lichteinheiten gebildet. Die Schei-
be wurde dann in Aceton 3 Stunden lang eingetaucht,
um das lésliche Material zu extrahieren. Die Wellen-
leiter wurden nach der Extraktion offensichtlicher.
SchlieBlich wurde die gesamte Filmflache weiteren
400 Lichteinheiten ausgesetzt, um die Quervernet-
zung weiter voranzutreiben. Der Film, der bei diesem
Beispiel produziert wurde, war weicher, als der, der in
Beispiel 1 produziert wurde, aufgrund des Einschlus-
ses eines hoheren Anteils des Diphenyldimethoxysi-
lananteils. In beiden der obigen Beispiele wird postu-
liert, daf3 die Brechungsindexstufe durch die Bildung
von Mikrohohlraumen und/oder durch die Entfernung
des l6slichen Diphenylbestandteils mit einem héhe-
ren Brechungsindex produziert wurde. D.h., eine Va-
riation in der Zusammensetzung zwischen den Wel-
lenleiterregionen und den Hillregionen kann durch
den Extraktionsprozess induziert worden sein.

BEISPIEL 3 — Produktion von Gratwellenleitern, ein
Vergleichsbeispiel

[0090] Die Formulierung, die in Beispiel 2 verwen-
det wurde, wurde auf eine Scheibe (einen Wafer) ge-
spinnt und getrocknet. Der Film wurde einem Wellen-
leitermuster durch eine Chrom-auf-Quarzmaske 400
Lichteinheiten lang ausgesetzt. Die nicht querver-
netzten Spezies (die nicht exponierten Flachen) wur-
den entfernt durch Eintauchen des Wafers in Aceton.
Die Wellenleiterstrukturen, die gebildet wurden, wa-
ren 77 um hoch.

[0091] Dieses Beispiel beweist, da die UV-Strah-
lung in die gesamte Tiefe des Films eindrang und daf®
das Verfahren des Films geeignet ist, dicke, multiko-
dierte Wellenleiter herzustellen.

[0092] Die Resultate aus Beispiel 2 sind dahinge-
hend Uberraschend, daf} die hohe Saurenkonzentra-
tion, die verwendet wird, um die Methoxygruppen zu
hydrolisieren, versagte, signifikant die Wirksamkeit
der Photohartungsreaktion zu beeinflussen. Es ist
Standardpraxis bei der Herstellung von Epoxidhar-
zen, HCL durch Produkte zu entfernen, da sie nicht
wilnschenswerte Ringdffnungsreaktionen verursa-
chen, welche wiederum negativ die Wirksamkeit der
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anschlieBenden Quervernetzungsreaktionen beein-
flussen.
[0093] Alkoxysilane sind bequeme Vorlaufer fir die
Produktion der obigen Polymere weil:
a) Sie kdnnen durch einfache Atmospharendruck-
techniken bearbeitet werden.
b) Sie sind in einer Vielzahl von Formen mit vielen
unterschiedlichen reaktiven Resten, z.B. Epoxid,
Mercaptan, Vinyl, Amin, usw. erhaltlich.

BEISPIEL 4

[0094] Ein kommerziell erhaltliches photohartbares
Bisphenol-A-Epoxydharz (XPSU8 10, aus Chestech
MicroChem Corp., 1254 Chestnut Street, Newton,
MA, USA) wurde auf eine Scheibe (einen Wafer) bei
1500 RPM gespinnt. Der resultierende Film war un-
gefahr 10 pm dick. Der gesamte Film wurde 200
Lichteinheiten ausgesetzt, um ein teilweises Quer-
vernetzen zu verursachen. Die Wellenleiter wurden
durch eine Chrom-auf-Quarzmaske 900 Lichteinhei-
ten lang gemustert.

[0095] In diesem Stadium waren keine Wellenleiter-
strukturen augenscheinlich. Der Film wurde in Ace-
ton eine Stunde lang extrahiert, und die Wellenleiter-
strukturen wurden sichtbar. Das l|6sliche Material
wurde aus den teilweise geharteten Regionen extra-
hiert. Es wird postuliert, daf} eine Brechungsindex-
stufe durch die Bildung von Mikrohohlrdumen in den
extrahierten Hullbereichen produziert wurde. Dieses
Beispiel beweist, dal® die Technologie der teilweisen
Extraktion auf gesamte organische Systeme an-
wendbar ist.

[0096] Eine bevorzugte Ausflihrungsform der Erfin-
dung ware es, eine thermische teilweise Quervernet-
zungsreaktion zu verwenden, beispielsweise Uber
Aminreste, da dieses eine gleichférmigere Verteilung
der Retikulation zur Verfliigung stellen wiirde als sie
durch Photohartung mdglich ware, welches ein be-
vorzugtes Quervernetzen an der Oberflache verur-
sacht, die am nachsten zur UV-Lichtquelle gelegen
ist.

BEISPIEL 5

9 g 3-Glycidoxypropyl-Trimethoxysilan
1 g Dimethyl-diethxysilan
0,75 g Diphenyl-dimethoxysilan

[0097] Die oben aufgefihrten Inhaltsstoffe wurden
in einer Rundbodenflasche angeordnet und wurden
15 Minuten lang gerthrt. 2 ml 0,1 M HCL wurden
dann tropfenweise zu der Mischung hinzugeflgt, die
Uber einen Zeitraum von 20 Minuten gerihrt wurde.

[0098] Die Umsetzungsmischung wurde dann bis
zu dem Punkt des Rickflusses gebracht, und 2 ml
Isopropylalkohol wurden dann tropfenweise Uber
eine Zeitperiode von 5 Minuten hinzugefligt. Diese
gesamte Mischung wurde dann drei Stunden unter
Ruckflul® erhitzt und wurde dann abgekinhlt. Weitere

2 ml 0,14 M HCL wurden dann tropfenweise unter
Ruhren hinzugefugt, und der Mischung wurde es er-
laubt, eine Stunde lang weiterzurthren.

[0099] SchlieBlich wurden 0,9 g 50%-iges Triarysul-
phon-Hexafluoramtimonatsalz in Propylencarbonat
als Phothoinitiator hinzugefugt. Die Mischung wurde
eine weitere Stunde lang gertihrt und war dann fertig
zur Ablagerung.

[0100] Die Umsetzungsmischung wurde auf ein Sili-
ziumscheibensubstrat durch Eintauchbeschichten
beschichtet. Eine Rickzugsgeschwindigkeit von 1,5
ml pro Sekunde wurde verwendet. Die beschichteten
Substrate wurden dann bei 100°C 2 Stunden lang ge-
trocknet. Der gesamte Film wurde dann durch Aus-
setzen des Films gegeniber 20 Lichteinheiten von ei-
nem 6600 Aussetzungssystem (DEK Printing Machi-
nes Ltd., Weymouth, Dorset, U.K.) (Fur Spezifikatio-
nen und Dosierungsdetails siehe Beispiel 1) teilweise
gehartet. Wellenleiterstrukturen wurden dann unter
Verwendung einer "Chrom auf Quarz" Kontaktmaske
fur 200 Lichteinheiten photogemustert. Die beschich-
tete Scheibe wurde dann in Toluol zwei Stunden lang
extrahiert und wurde unter einem Stickstoffflu ge-
trocknet, gefolgt durch Trocknen in einem Ofen fur 30
Minuten bei 50°C. Nach diesen Behandlungen waren
die Wellenleiterstrukturen klar fir das blofle Auge
sichtbar.

[0101] Die Probe wurde dann durch Aussetzung ge-
genlber weiteren 200 Lichteinheiten insgesamt ge-
hartet, um jegliche rickstandigen funktionalen Epo-
xydgruppen zu harten.

[0102] Die Wéorter "umfassend/umfalBt" und die
Worter "haben/einschlielich", wenn sie hierin unter
Bezugnahme auf die vorliegende Erfindung verwen-
det werden, werden so verwendet, dal} sie die Ge-
genwart der ausgefiihrten Eigenschaften, Zutaten,
Schritte oder Bestandteile spezifizieren, aber sie
schliefen die Gegenwart oder Hinzufligung von einer
oder mehreren Eigenschaften, Zutaten, Schritten,
Bestandteilen oder Gruppen davon nicht aus.

Patentanspriiche

1. Ein Verfahren zum Bilden einer Materialschicht
mit wenigstens zwei Bereichen mit unterschiedlichen
Brechungsindizes umfassend die folgenden Schritte:
(a) zur Verfiigung stellen einer Masse einer gelierba-
ren Zusammensetzung umfassend wenigstens einen
gelierbaren Bestandteil in einer gewlinschten Form;
(b) Exponieren der gelierbaren Zusammensetzung
gegeniber Bedingungen, welche die gelierbare Zu-
sammensetzung in der gesamte Masse teilweise ein
Gel bilden lassen, so dal} ein Teil des Materials in
nicht-gelfdrmiger Form verbleibt;

(c) Aussetzen von wenigstens einem diskreten Be-
reich des teilweise gelférmigen Produktes aus Schritt
(b) gegenlber Bedingungen, welche eine vollstandi-
gere Gelbildung der teilweise gelférmigen gelierba-
ren Zusammensetzung induzieren, so daf mehr des
nicht-gelfdrmigen Materials in dem wenigstens einem

14/18



DE 600 08 121 T2 2004.09.16

exponierten Bereich in die Gelstruktur mit aufgenom-
men wird, als in den nichtexponierten Bereichen; und
(d) Entfernen des Materials, das nicht in die Gelstruk-
tur mit aufgenommen ist, wenigstens aus dem
nicht-exponierten Bereich, um einen Unterschied in
der Lichtbrechung zwischen dem Material des we-
nigstens einen exponierten Bereiches und dem Ma-
terial der nicht-exponierten Bereiche herzustellen.

2. Ein Verfahren nach Anspruch 1, wobei ein
zweiter Bestandteil gemeinsam mit dem gelierbaren
Bestandteil zur Verfiigung gestellt wird, wobei der
zweite Bestandteil so ausgewahlt ist, daf er dem Teil
des Materials, in den er mit einbezogen wird, einen
héheren oder niedrigeren Brechungssindex verleiht.

3. Ein Verfahren nach Anspruch 1 oder Anspruch
2, wobei das Material mit einer Abstufung der Bre-
chungsindizes zwischen wenigstens zwei Bereichen
des Materials zur Verfugung gestellt wird.

4. Ein Verfahren nach Anspruch 1 oder Anspruch
2, wobei eine Menge des zweiten Bestandteiles, die
im Material nicht gebunden ist, durch Schritt (d) extra-
hiert wird.

5. Ein Verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, wobei eine Menge des nicht gelférmigen ge-
lierbaren Bestandteils mit einem Losungsmittel extra-
hiert wird.

6. Ein Verfahren nach einem der Anspriiche 2 bis
5, wobei eine Menge des zweiten Bestandteils mit ei-
nem Lésungsmittel extrahiert wird.

7. Ein Verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, wobei der gelierbare Bestandteil aus denen
ausgewahlt ist, die fir Quervernetzen empfanglich
sind.

8. Ein Verfahren nach Anspruch 7, wobei nach-
dem Schritt (c) ausgefihrt wurde, der/die diskrete(n)
Bereich(e), die gegenuber den Bedingungen expo-
niert waren, in einem gréRerem Ausmaly querver-
netzt ist/sind.

9. Ein Verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, wobei die gelierbare Zusammensetzung
durch Bestrahlung und/oder durch Exponieren ge-
genulber erhdhten Temperaturen und/oder durch Ex-
ponieren gegenlber Elektronen- oder lonenstrahlung
gelierbar ist.

10. Ein Verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, wobei eine Maske verwendet wird, um we-
nigstens einen diskreten Bereich des Produktes aus
Schritt (b) gegenliber Bedingungen zu exponieren,
welche eine vollstandigere Gelbildung der teilweise
gelierbaren Zusammensetzung induzieren.

11. Ein Verfahren nach Anspruch 9 oder An-
spruch 10, wobei die gelierbare Zusammensetzung
durch W-Bestrahlung gelierbar ist.

12. Ein Verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, wobei der gelierbare Bestandteil ausgewahlt
ist aus das folgende: oder Acyl-substituierten Alkoxy-
silanen,

(i) Alkyl- oder Acyl-substituierten Alkoxysilanen, ein-
schlief3lich:
(3-Glycidoxypropyl)trimethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)triethaocysilan;
(3-Glycidoxypropyl)methyldimethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)methyldiethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)dimethylmethoxysilan;
(3-Glycidoxypropyl)dimethylethoxysilan;
2-(3)4-Epoxycyclohexyl)ethyltriethoxysilan;
2-(3,4-Epoxycyclohexyl)ethyltrimethoxysilan;
Epoxypropoxypropyl-terminierte Polydimethylsiloxa-
ne, so wie Epoxycyclohexylethyl;
Methylsiloxan-dimethylsiloxan-Copolymere;
Methacryloxypropyltrimethoxysilan;
Methacryloxypropyltriethoxysilan;
Methacryloxypropylmethyldimethoxysilan;
Methacryloxypropylmethyldiethoxysilan;
Methacryloxymethyltrimethoxysihan;
Methacryloxymethyltriethoxysilan; und/oder
(i) die folgenden Bestandteils:
2-Hydroxyethylmethacrylat;
2-Hydroxy-3-methacryloxypropylmethacrylat;
3-Hydroxypropylmethacrylat;
Tetrahydrofurfurylmethacrylat;
Zirconiumtetramethacrylat;
Acryloxypropyltrimethoxysilan;
Acryloxypropylmethyldimethoxysilan;
2-Hydroxyethylacrylat;
3-Hydroxypropylacrylat;
2-Hydroxy-3-methacryloxypropylacrylat;
2-Hydroxy-3-acryloxypropylacrylat;
Diethylenglycoldiacrylat;
Triethylenglycoldiacrylat;
Tetraethylenglycoldiacrylat;
Trimethylolpropantriacrylat;
1-6-Hexanedioldiacrylat.

13. Ein Verfahren nach einem der Anspriiche 2
bis 12, wobei der/die exponierte(n) Bereich (e) mit ei-
ner grolReren Menge des zweiten Bestandteils ge-
bunden im Gel ausgestattet ist/sind und bei einer ge-
wlinschten Wellenlange einen gréReren Brechungs-
sindex als der/die nicht-exponierte(n) Region(en) mit
geringeren Mengen des zweiten Bestandteiles ge-
bunden im Gel aufweist/aufweisen.

14. Ein Verfahren gemaf einem der Anspriiche 2
bis 13, wobei der zweite Bestandteil Feststoffpartikel
umfalit.

15. Ein Verfahren nach Anspruch 14, wobei der
zweite Bestandteil als eine Dispersion des gelierba-
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ren Bestandteils zur Verfugung gestellt wird.

16. Ein Verfahren gemaf einem der Anspriiche 2
bis 15, wobei der zweite Bestandteil in der Lage ist,
in die Gelstruktur mit eingebunden zu werden.

17. Ein Verfahren nach Anspruch 15, wobei der
zweite Bestandteil ausgewahlt ist aus Alkyl- oder
Acyl-substituierten Alkoxysilanen einschlieflich:
Diphenyldimethoxysilan;
Diphenyldiethoxysilan;

Diphenyldipropoxysilan;
Dimethyldimethoxysilan;
Dimethyldiethoxysilan;
Dimethyldipropoxysilan;
Methylphenyldimethoxysilan;
Methylphenyldiethoxysilan;
Methylphenyldipropoxysilan;
Tetramethoxysilan;
Tetraethoxysilan;
Tetrapropoxysilan;
Phenyltrimethoxysilan;
Phenyltriethoxysilan;
Phenyltripropoxysilan;
Methyltrimethoxysilan;
Methyltriethoxysilan;
Methyltripropoxysilan.

18. Ein Verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, wobei der Brechungsindex des/der exponier-
ten Bereiches/Bereiche und des/der nicht-exponier-
ten Bereiches/Bereiche im Bereich von etwa 1 bis zu
etwa 6, so wie von etwa 1,3 bis zu etwa 3 ist.

19. Ein Verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, wobei der Unterschied der Brechungssindi-
zes des/der exponierten Bereiches/Bereiche und
des/der nichtexponierten Bereiches/Bereiche im Be-
reich von etwa 0.001 bis zu etwa 0.5 ist.

20. Ein verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, umfassend die Schritte:
(i) Bilden eine Pufferschicht auf einem gewinschten
Substrat;
(i) Anwenden einer gelierbaren Zusammensetzung
umfassend einen gelierbaren Bestandteil auf die Puf-
ferschicht, so dal} die gelierbare Zusammensetzung
in einer gewlnschten Form vorliegt;
(iii) Exponieren der gebildeten gelierbaren Zusam-
mensetzung gegenuber Bedingungen, welche die
gelierbare Zusammensetzung teilweise gelieren, so
daf’ eine Menge nicht-gelformigen Materials verbleibt
(iv) Exponieren von wenigsten einem diskretem Be-
reich des partiell gelierten Produktes aus Schritt (iii)
gegeniber Bedingungen, welche eine vollstandigere
Gelbildung der teilweise gelierten gelierbaren Zu-
sammensetzung induzieren, so daf in den exponier-
ten Bereichen mehr des nicht gelfdrmigen Materials
in die Gelstruktur mit einbezogen wird als in den
nicht-exponierten Bereichen; und

(v) Extrahieren des Materials, das nicht in die Gel-
struktur nicht mit einbezogen ist, wenigstens aus dem
wenigstens einem Bereich, der den Bedingungen
des Schrittes (iv) nicht ausgesetzt war; um einen Un-
terschied in der Lichtbrechung zwischen dem Materi-
al des wenigstens einen exponierten Bereiches und
dem Material der nichtexponierten Bereiche herzu-
stellen.

21. Ein Verfahren nach einem vorstehenden An-
spruch, umfassend den zusatzlichen Schritt des zur
Verfugung stellens einer Schutzschicht oder einer
Beschichtung fiir das Material.

22. Ein Material mit wenigstens zwei Bereichen
mit unterschiedlichen Brechungsindizes erhaltlich
nach einem Verfahren gemafR einem der Anspriiche
1 bis 21.

Es folgen 2 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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Figur 7 20
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