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            초록
          
        

        
          In this study, a digital mask-based STED lithography technique was proposed, and the effective resolution of the proposed system was calculated analytically. The proposed STED lithography system uses two spatial light modulators to modulate the phase of an excitation beam and a depletion beam, respectively. The excitation spatial light modulator acts as a digital mask to form the patterning image, while the depletion spatial light modulator creates an image surrounding the projected excitation image. Thus, photopolymerization is suppressed by stimulated emission occurring in the depletion focus region surrounding the excitation focus, thereby improving lithographic resolution. Electromagnetic field and intensity distribution were calculated, and the resolution of the proposed STED lithography was simulated based on vectorial diffraction theory. An effective resolution of 72 nm was calculated under the condition of Is 0.1, which is similar to the resolution of conventional STED lithography at 70 nm. These results analytically confirmed that the proposed STED lithography system could pattern a two-dimensional region simultaneously without the loss of resolution compared to conventional STED lithography.
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      1. 서론
      광학 시스템의 물리적인 한계인 회절한계를 극복하기 위해 1994년 S. W. Hell이 STED를 제안한 이래로, STED는 초고해상 형광 이미징과 패터닝 분야에서 활발하게 연구되고 있으며[1-3], 특히 패터닝 분야에서는 회절한계 이하의 미세 구조를 적층 제조할 수 있는 기술로 각광받고 있다[4,5]. STED 리소그래피는 여기빔(Excitation Beam) 초점의 외곽에서 발생하는 광중합(Photo Polymerization) 반응을 억제하기 위해 공핍빔(Depletion Beam)의 초점을 여기빔의 초점에 중첩시킴으로써, 수십 nm급의 해상도를 달성할 수 있다. 여기 초점 영역의 주변에 공핍빔이 중첩되어 있으므로, 공핍빔에 의한 유도 방출로 인해 여기빔 PSF 외부 영역의 광중합이 억제되어 결과적으로 회절한계 이하의 유효 PSF를 획득하는 것이 가능하다. 결과적으로 여기빔의 PSF와 공핍빔의 PSF는 모두 광학적 특성에 의해 좌우되지만, STED 리소그래피의 유효 PSF는 회절한계를 극복할 수 있어 회절한계 이하의 패턴을 제조하는 것이 가능해진다.

      SETD의 해상도를 결정하는 유도 방출은 광강도에 의해 결정되기 때문에, 공핍 초점의 형상에 의해 크게 영향을 받는다. 유효 PSF의 등방성을 확보하기 위해 공핍빔은 중심부의 광강도가 0인 도넛 형상을 사용하는 것이 가장 일반적인 방식이며[6,7], 공핍빔의 위상을 부분적으로 지연시킨 후 집광함으로써 도넛형상의 초점을 형성하게 된다. 도넛 형상의 공핍 초점은 여기 초점에 중첩되어 초점의 중앙을 제외한 부분에서 광중합을 억제시키며, 이렇게 형성된 회절한계 이하의 유효 초점으로 시료를 스캔하는 직접 묘화 방식으로 패턴을 제조하게 된다.

      이 연구에서는 직접 묘화 방식으로 패턴을 제조하는 STED 리소그래피와는 다르게 SLM을 디지털 마스크로 이용하여 2차원 패턴을 한 번에 노광할 수 있는 2D 디지털 STED 리소그래피 방법을 제안하고 이에 대한 해석을 진행하였다. 방위(Azimuthal) 편광된 빛은 집광될 경우 중심의 광강도가 0인 도넛 형상의 초점을 형성하게 된다[8]. 따라서 제작하려는 패턴의 형상에 맞춰 SLM의 각 픽셀의 위상을 변조하여 입사되는 공핍빔의 편광을 유사 방위 편광으로 변조시키고 시료의 표면으로 투영시킴으로써 제작하려는 패턴을 감싸는 형상의 공핍 초점을 형성할 수 있으며, 이를 통해 스캔 없이 2차원 면적을 한 번에 패터닝하는 것이 가능하다. 벡터 회절 이론을 통해 위상변조에 의해 형성되는 도넛 초점의 형상과 이에 의한 STED 해상도를 분석하였으며, 기존 방식 STED 해상도와의 비교를 통해 제안하는 2D 디지털 STED 리소그래피의 성능을 해석적으로 검증하였다.

    

    

  
    
      2. 해석 모델
      
        2.1 제안 광학 시스템
        이 연구에서 제안하는 광학 시스템은 Fig. 1과 같다. 여기빔과 공핍빔의 위상을 각각 변조하기 위하여 2대의 SLM을 사용하게 된다. SLM1과 SLM2는 각각 여기빔과 공핍빔의 편광을 변조하기 위해 사용되며 투영광학계를 통해 초점면에서 각 SLM의 픽셀의 위치를 동기화시킨다. 이때, 여기빔은 SLM1에 의해 위상이 변조된 후 편광판을 통과함으로써 SLM에 의해 변조된 픽셀과 동일한 형상, 즉 노광하려는 패턴의 형상을 초점면으로 투영시키게 된다. SLM1이 여기빔의 투과 여부를 결정하는 디지털 마스크로 작용하게 된다. 반면 공핍빔은 SLM2에 의해 위상이 변조된 후 편광판 없이 광학계를 통해 초점면으로 투영된다. 따라서 공핍빔은 여기빔과 다르게 SLM에 의한 광강도의 형상 변화 없이 초점면으로 투영되나, SLM2에 의해 변조된 편광성분이 남아있는 상태로 전달된다. 이때, SLM2의 각 픽셀이 SLM1에서 형성된 노광 패턴을 감싸는 형태로 방위 편광을 형성하게 되면 투영된 여기 초점을 둘러싸는 도넛 광초점을 형성하게 된다. 이와 같은 광학시스템 구성에서 여기빔과 공핍빔이 동시에 조사될 경우, 여기 초점의 외곽을 둘러싸는 공핍 초점에서 유도 방출 현상이 발생하여 유효 PSF를 감소시키게 되어 회절한계 이하의 패터닝이 가능하다. 이때, 형성된 도넛 초점 중심부의 크기는 광학 회절한계에 의해 결정되며 초점면으로 투영된 SLM1의 픽셀 주변을 정확하게 감싸도록 만들기 위해서는 광학시스템의 회절한계와 시스템의 배율을 조절할 필요가 있다. 이 연구에서는 상용 대물렌즈와 SLM을 고려한 Table 1의 조건을 이용하여 해석을 진행하였으며 여기빔은 펨토초 레이저, 800 nm 파장의 이광자 중합 조건을, 공핍빔은 532 nm 파장의 연속파(Continuous Wave) STED 조건을 가정하였다.

        
          
          

          Fig. 1 
				
          

          
            Scheme for proposed digital mask based STED lithography
          
          

          

        

        
          Table 1 
				
          

          
            Spec of the optical system used in the simulation
          
          

        

        
          
            	λexc [nm]
            	800
          

          
            	λdep [nm]
            	532
          

          
            	NAobj
            	1.4
          

          
            	Refractive index at focal plane
            	1.5
          

          
            	fobj [mm]
            	1.8
          

          
            	ft [mm]
            	200
          

          
            	Reduction
            	1/111
          

          
            	Pixel size of SLM [μm]
            	8
          

        

        

      

      
        2.2 벡터 회절 이론 기반 광학 시스템 해석
        Fig. 2는 2D 디지털 STED 리소그래피의 초점면 근처에서 전자기장 분포와 그에 따른 PSF를 계산하기 위한 Abbe의 사인 조건을 따르는 이상적인 광학시스템의 구성이다. 원형, 대칭적으로 입사되는 광학 시스템의 초점 근처의 전자기장을 해석할 때, 출사동(Exit Pupil)의 회절 적분을 베셀 함수(Bessel Function)로 단순화시켜 계산하기 위해 원통형 좌표계를 사용하는 것이 일반적이다. 그러나 디지털 마스크를 적용한 2D 디지털 STED 리소그래피의 경우, 원통형 좌표계를 사용할 경우 SLM의 각 픽셀에 의해 변조된 편광 성분을 고려하여 계산하는 것이 어렵다. 따라서 SLM의 픽셀에 의해 변조된 편광의 영향을 고려하기 위해 직교 좌표계(Cartesian Coordinate)를 이용하여 초점 근처의 위치(xp, yp, zp)에서 회절된 전자기장 E를 아래의 식(1)과 같이 계산하였다[9,10].
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          Fig. 2 
				
          

          
            Scheme for the calculation of electric field vector of the aplanatic optics
          
          

          

        

        출사동에서의 U는 고개구수(High Numerical Aperture) 렌즈에 의한 E0의 회전을 고려하여 식(2)와 같이 유도된다[11].
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        이때, kx, ky, kz는 각각 k의 x, y, z축 성분을 의미하며, E0는 편광 상태를 포함한 평면파 입사광을 나타낸다. 간단한 예로 x축으로 선형 편광된 입사광 E0는 [Ex ; Ey ; Ez] 성분에 대해 E0 = [1 ; 0 ; 0]으로 표현된다. 이 연구에서는 위와 같이 유도된 수식들을 통해 디지털 마스크가 투영된 광학시스템 초점면의 전자기장 분포를 해석하였다.

      

      
        2.3 디지털 마스크 해석 모델
        SLM, 디지털 마이크로미러 디바이스 등 마이크로 소자를 이용해 빛의 경로/위상을 변조할 경우에는 소자 표면에서 발생하는 회절 특성을 고려해야 한다. 특히 펨토초 레이저를 여기 광원으로 사용하는 STED 리소그래피의 경우 회절에 의해 시공간적으로 펄스가 스트레치(Stretch)되어 펄스폭이 늘어남으로써 물질을 여기시키지 못하는 문제가 발생할 수 있다. 그러나 이 연구에서 제안하는 시스템처럼 바이-텔레센트릭(Bi-Telecentric) 구조의 광학계를 사용할 경우, Fig. 3과 같이 회절된 빛들이 광학계의 초점면에서 다시 시공간적으로 집광됨으로써 회절에 의한 이미지 품질의 저하와 펄스의 스트레치 문제를 해결하는 것이 가능하다[12]. 따라서 이 연구에서는 고차 회절 성분의 광강도 분포 및 펄스 스트레치에 의한 영향을 별도로 계산하지 않고 0차 회절의 광강도 분포로 이를 대체하였다.

        
          
          

          Fig. 3 
				
          

          
            Schematic of an optical system for compensating the diffraction generated in the SLM
          
          

          

        

        리소그래피 시스템에서 마스크에 의해 초점에서 형성되는 광강도 분포는 마스크 함수 M과 PSF의 컨볼루션으로 표현되며, 코히런트 시스템의 경우 식(3)과 같이 정리된다[13].
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        고개구수 대물렌즈의 각 PSF의 전자기장 분포는 식(1)을 통해 계산될 수 있으며, 초점면으로 투영된 마스크 함수 M은 식(4)와 같이 오브젝트 면의 마스크 함수 M0인 SLM의 각 픽셀 좌표와 투영광학계의 배율 fobj/ft로 표현될 수 있다. 여기빔의 경우 SLM1을 통해 위상이 변조된 후, 편광판에 의해 필터링되기 때문에 SLM1의 위상변조 여부에 따라 마스크 함수의 진폭(Amplitude)가 0과 1로 구성된다. 반면 공핍빔의 경우 SLM2에 의해 위상이 변조된 후 별도의 필터링 없이 초점면으로 투영되므로 마스크 함수의 진폭은 전 영역에서 1이며, SLM2 각 픽셀의 위상변조 여부에 따라 전자기장의 편광성분이 변조된다. 위의 수식들을 통해 초점면에서의 전자기장 분포를 해석하였으며, 여기빔의 이광자 중합을 고려하여 여기빔 광강도의 제곱 조건하에서의 STED 리소그래피의 해상도를 계산하였다.

      

    

    

  
    
      3. 해석 결과 및 분석
      먼저 상쇄간섭을 일으켜 초점면에서 공핍빔의 광강도를 0으로 만들 수 있는지 여부를 확인하였다. 공핍빔의 경우 여기빔과 다르게 편광성분을 필터링해주는 광학소자를 통과하지 않기 때문에 SLM 각 픽셀에서 입사되는 빛이 모두 초점면으로 투영된다. STED를 발현하기 위한 높은 광강도의 공핍빔이 지속적으로 투영될 경우 제조된 패턴을 열화시킬 수 있기 때문에 SLM 각 픽셀의 위상 변조를 통해 초점면에서 상쇄간섭을 일으킴으로써 공핍빔의 광강도를 조절할 수 있는 방법을 해석하였다.

      공핍빔의 광강도를 조절하기 위해 4개의 픽셀을 하나의 도메인으로 구성하여 편광을 변조하였다. Figs. 4(a)는 공핍빔의 상쇄간섭을 일으키기 위한 빛의 편광 조건을 나타내며, 4(b)는 초점면에서의 광강도 분포를 나타낸다. SLM의 픽셀 크기는 8 μm, 시스템의 배율은 1/111배이므로 초점면으로 투영된 SLM의 픽셀은 회절한계보다 작게 된다. 따라서 SLM의 각 픽셀은 인접한 픽셀의 전자기장 분포에 영향을 미치게 되므로 구성된 전체 도메인의 편광을 Fig. 4(a)와 같이 변조시켜줄 경우 각 픽셀의 성분들이 인접한 픽셀들과 상쇄되어 광강도가 감소하게 된다. 따라서, 패터닝 영역을 제외한 부분은 위와 같이 편광을 변조하여 광강도를 감소시키고 패터닝할 영역은 정상적으로 편광 변조해줄 경우 패터닝할 영역만 선택적으로 높은 광강도의 빛을 집광시키는 것이 가능하다.

      
        
        

        Fig. 4 
				
        

        
          Simulation results of 0 depletion intensity at focal point through pixel modulation of SLM. (a) Phase modulation at SLM, (b) Intensity distribution by modulated phase, and (c) Its cross-section profile
        
        

        

      

      다음으로 리소그래피의 해상도를 향상시키기 위한 공핍 초점의 형상을 해석하였다. 앞서 언급한 바와 같이 제조하려는 패턴의 형상을 감싸는 형상의 유사 방위 편광을 형성하게 될 경우, 중심부에서는 상쇄간섭에 의해 광강도가 0으로 감소하고, 패턴의 주변부에서는 높은 광강도를 유지함으로써 유도방출에 의한 해상도 향상이 일어날 것으로 예상하였다. 따라서, 다양한 패턴들에 대해 유사 방위 편광을 형성함으로써 제안한 STED 리소그래피가 임의 패턴에 대해 해상도를 향상시킬 수 있을지에 대해 검증하였으며, 이에 대한 결과가 Fig. 5에 정리되어 있다.

      
        
        

        Fig. 5 
				
        

        
          Calculated depletion intensity profile of various pattern. Phase modulation, depletion intensity distribution, and its cross-section profile for (a)-(c) Single spot, (d)-(f) Multi-spot, and (g)-(i) Multi-line pattern
        
        

        

      

      Figs. 5(a)부터 5(c)는 단일 초점의 해상도를 향상시키기 위한 공핍 초점을 해석한 결과이며, 5(a)는 공핍 초점을 형성하기 위한 편광 성분을, 5(b)는 이에 의한 초점면의 광강도 분포를, 5(c)는 광강도의 단면 프로파일을 각각 나타낸다. 편광 성분은 도넛 형상의 공핍 초점을 형성하려는 도메인에서만 유사 방위 편광으로 변조시키고 그 외의 도메인에서는 광강도를 0으로 만들어주기 위한 편광으로 변조하였다. 예상했던 바와 같이, 공핍 초점의 중심부의 광강도는 0으로 감소되었으며 주변부에서는 높은 광강도를 갖는 도넛 형상의 초점이 형성됨을 확인할 수 있었다.

      Figs. 5(d)부터 5(f)는 다중 초점의 해상도를 향상시키기 위한 공핍 초점을 해석한 결과이다. 마찬가지로, 도넛 형상의 초점을 형성하려는 도메인 외의 영역에서는 광강도를 0으로 만들기 위한 편광으로 변조하였으며 도넛 초점의 영역에서는 유사 방위편광으로 변조하여 해석을 진행하였다. 다중 초점에서의 결과 역시 중심부의 광강도가 0인 다수의 도넛 초점이 형성됨을 확인할 수 있었다.

      Figs. 5(g)부터 5(i)는 선형 패턴의 공핍 초점을 형성하기 위한 편광 조건 및 이에 대한 해석 결과이다. 마찬가지로, 중심부의 광강도가 0인 초점이 형성됨을 확인할 수 있었다. 다만, 최외곽의 선에서는 내부의 선에 비해 광강도가 상대적으로 약한 것을 확인할 수 있으며 이는 최와곽 패턴의 경우 인접 패턴들의 전자기장 영향을 상대적으로 덜 받기 때문으로 판단된다. 따라서, 대면적 패턴을 제작할 경우 최외곽 패턴의 광강도를 보상하기 위해 패턴 외부에 더미 공핍 패턴을 형성할 필요가 있다. 위 결과를 통해, 제안한 방식의 STED 리소그래피 시스템에서 임의 형상의 패턴에 대한 공핍 초점을 형성할 수 있음을 확인할 수 있었다.

      마지막으로, 제안한 2D 디지털 STED 리소그래피에서의 해상도 향상에 대해 계산하였다. STED의 해상도는 유도 방출 효율에 의해 결정되므로 공핍 빔의 광강도와 물질의 특성에 의해 영향을 받는다. 따라서 STED의 유효 광강도 분포는 아래의 식(5)와 같이 표현되며[14], 이 수식을 기반으로 제안한 디지털 STED 리소그래피와 기존 STED 리소그래피의 해상도를 해석하여 비교하였다. 이때, 여기빔의 경우 이광자 중합 조건을 고려하여 광강도의 제곱 조건으로 계산을 진행하였으며 동일한 광세기 조건 하에서의 정량적 비교를 위해 여기 빔과 공핍 빔의 광강도를 정규화(Normalization)하여 계산하였다.
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      기존 STED 리소그래피의 해상도를 고려하여 이와 동등한 수준의 해상도를 도출할 수 있는 값으로 Is를 설정하였으며, 기존 STED 리소그래피의 해상도인 ~70 nm에 맞춰 Is를 0.1로 설정하고 해석을 진행하였다[15]. 이때 2D 디지털 STED 리소그래피의 반치폭(Full Width at Half Maximum)은 72 nm로 기존 STED 리소그래피의 실험적 해상도와 동등한 값을 나타낸다. 2D 디지털 STED 리소그래피의 여기 초점, 공핍 초점, 유효 광강도 분포 및 단면 프로파일는 각각 Figs. 6(a)부터 6(d)와 같다.

      
        
        

        Fig. 6 
				
        

        
          Calculated effective STED profile. Excitation intensity [2] distribution, depletion intensity distribution, effective STED profile and its cross-section profile for (a)-(d) Proposed STED, and (e)-(h) Conventional SETD lithography
        
        

        

      

      비교를 위한 기존 STED 리소그래피의 광강도 분포는 Figs. 6(e)부터 6(h)에 나타나있다. 그림에서 보이는 바와 같이 디지털 STED 리소그래피 시스템의 여기 초점 및 공핍 초점의 광강도 분포는 기존 STED 리소그래피와 동등한 수준인 것을 확인할 수 있었으며, 따라서 STED의 유효 광강도 분포 역시 동일할 것임을 예상할 수 있다. 기존 STED 리소그래피 역시 Is를 0.1로 설정하여 STED의 유효 광강도 분포를 계산하였으며, 이때 반치폭은 2D 디지털 STED 리소그래피와 동등 수준인 70 nm로 계산되었다. 특히 해석 결과에서 확인할 수 있는 것처럼 제안한 2D 디지털 STED 리소그래피 시스템에서는 공핍 초점의 형상을 변조함으로써 2D 패턴을 한 번에 제조하는 것이 가능하다. 이 결과를 통해 제안한 2D 디지털 STED 리소그래피 시스템이 단일 초점을 사용해 직접 묘화 방식으로 패턴을 제작하는 기존 STED 리소그래피와 비교하여 해상도의 손실 없이 2차원 영역을 한 번에 패터닝함으로써 고해상/고속 패턴 제조가 가능함을 확인하였다.

    

    

  
    
      4. 결론
      이 연구에서는 SLM을 디지털 마스크로 이용하여 2차원 패턴을 한 번에 노광할 수 있는 2D 디지털 STED 리소그래피 기술을 제안하고 해석을 통해 제안한 시스템의 성능 및 유효 해상도를 확인하였다. 제안하는 STED 리소그래피 시스템은 2대의 SLM을 이용해 각각 여기빔과 공핍빔의 위상을 변조함으로써 패턴 형상의 여기 초점과 이를 둘러싼 도넛 형상의 공핍 초점을 형성하게 된다. 여기 초점 외곽의 공핍 초점 영역에서 발생하는 유도 방출에 의해 광중합이 억제되어 리소그래피 해상도를 향상시키는 것이 가능하다. 벡터 회절 이론에 기반한 해석 모델을 통해 제안한 시스템의 여기 초점 및 공핍 초점에 대해 전자기장 분포 및 광강도 분포 해석을 수행하였으며, 해석 결과 중심부의 광강도가 0인 도넛 형상의 초점이 여기 초점을 둘러싼 형태로 형성되는 것을 확인할 수 있었다. 여기 초점과 공핍 초점의 광강도 해석 결과를 기반으로 2D 디지털 STED 리소그래피의 해상도를 계산하였으며, Is 0.1 조건에서 72 nm의 유효 해상도 결과를 확인하였다. 이는 기존 STED 리소그래피의 Is 0.1 조건에서의 해상도 70 nm와 동등한 수준의 결과로, 2D 디지털 STED 리소그래피 시스템이 기존 STED 리소그래피와 비교하여 해상도의 손실 없이 2차원 영역을 한 번에 패터닝하는 것이 가능함을 해석적으로 확인할 수 있었으며, SLM의 스크린 크기과 광학시스템의 배율을 고려하여 138 × 77 μm 영역을 70 nm 급의 해상도로 한 번에 패터닝할 수 있을 것으로 예상된다.

      이 결과들을 통해 제안한 STED 리소그래피 시스템이 고해상/고속 패턴 제조가 가능함을 확인할 수 있었으며, 고속으로 회절한계를 극복한 패턴 제조가 가능한 새로운 기술로 나노구조체 제조 분야에 기여할 수 있기를 기대한다.

    

    

  
    
      Nomenclature
      
        
          	
          	
        

        
          	
            STED : 
          
          	
            Stimulated Emission Depletion
          
        

        
          	
            PSF, h : 
          
          	
            Point Spread Function
          
        

        
          	
            SLM : 
          
          	
            Spatial Light Modulator
          
        

        
          	
            E : 
          
          	
            Electric Field Distribution
          
        

        
          	
            I : 
          
          	
            Intensity Distribution
          
        

        
          	
            Is : 
          
          	
            Saturation Intensity of Material
          
        

        
          	
            λexp : 
          
          	
            Wavelength of Excitation Beam
          
        

        
          	
            λdep : 
          
          	
            Wavelength of Depletion Beam
          
        

        
          	
            NAobj : 
          
          	
            Numerical Aperture of Objective Lens
          
        

        
          	
            fobj : 
          
          	
            Focal Length of Objective Lens
          
        

        
          	
            ft : 
          
          	
            Focal Length of Tube Lens
          
        

        
          	
            k : 
          
          	
            Wavenumber
          
        

        
          	
            Ω : 
          
          	
            Integral Domain
          
        

        
          	
            M : 
          
          	
            Mask Function
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