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            초록
          
        

        
          This paper outlines the fabrication process of the partition component, a crucial element in digital PCR. The partition component consists of thousands of micro-wells capable of holding small volumes of reagents. In this study, the partition component was created in a honeycomb structure, with hexagonally shaped micro-wells measuring 100 μm in size and spaced 20 μm apart. The fabrication process involved using photolithography, lift-off, and electroplating techniques. Photolithography and lift-off processes were employed to create a pattern of Cu metal layers in a hexagonal honeycomb arrangement on a glass substrate. Subsequently, the Cu metal-patterned substrate was used to produce pillar patterns of SU-8 with a high aspect ratio using photolithography. Finally, the gaps between the SU-8 pillar patterns were filled with nickel through electroplating, completing the partition component. The micro-wells in the partition component were designed to have an aspect ratio of 4-5; however, in this study, micro-wells with an aspect ratio of 2 and a depth of 200 μm were fabricated.
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      1. 서론
      중합효소연쇄반응(Polymerase Chain Reaction, PCR)은 특정 DNA 조각을 반복 복제하는 기술로서 암, 유전병과 같은 희귀질환의 유무, COVID-19와 같은 감염병 대응까지 광범위한 영역에 활용되고 있다. 최근에는 나노 리터 용량으로 소분된 2만개 정도의 미세 액적에서 극소량으로 존재하는 유병 인자를 검출하는 디지털 PCR 기술이 큰 주목을 받고 있다[1]. 디지털 PCR 기술에서는 독립적이며 균일한 미세 액적을 형성하고 유전자가 증폭되는 열순환(Thermal Cycle) 공정 동안 이 액적들이 형태를 유지해야 한다. 현재 미세 유체 채널을 이용하여 오일이 PCR 반응액을 감싸는 마이크로 방울을 이용하는 드롭렛(Droplet) 기술이 표준이다[2,3]. 그러나 드롭렛 방식은 열순환 과정 중에 개별 드롭렛의 형광 반응을 관찰할 수 없는 단점이 있기에 이를 개선하기 위하여 기계적으로 구획화 된 마이크로 웰(Well)을 이용한 연구가 주목받고 있다. 이 논문은 12 × 12 mm 영역에 1.5만개 이상의 마이크로 웰을 가지는 디지털 PCR 용파티션(Partition) 부품을 제작하는 공정을 소개한다. 이 논문에서 개발한 파티션 부품은 금속 소재인 니켈로 제작되었으며, 제작 공정은SU-8 네거티브 광경화제로 고세장비의 마이크로 웰의 틀을 만드는 포토 공정[4-8]과 전주도금(Electroplating)으로 니켈 소재로 된 파티션을 만드는 공정으로 구성된다[9].

    

    

  
    
      2. 제작 공정
      
        2.1 마이크로 웰 패턴 설계
        이 논문에서 제작한 마이크로 웰은 대각선의 길이가 100 μm인 정육각형이며 마이크로 웰 패턴 사이의 거리는 20 μm인 벌집구조로 배치하여 11.5 × 11.5 mm 영역 16,345개가 구성된다. 향후 동일한 면적에서 2만개 이상의 마이크로 웰을 배치되기 위하여 대각선의 크기를 65 μm까지 줄일 계획이다.

      

      
        2.2 마이크로 웰 제작 공정
        Fig. 1은 이 논문에서 사용한 공정 개념도를 보여준다. 깨끗하게 세정된 4인치 유리 웨이퍼 표면을 HDMS (Hexamethyldisilazane)로 처리하여 광경화제에 대한 표면 접착성을 높인다. 이후 공정은 순서대로 Cu 씨드 층(Seed Layer)을 제작하는 Lift-off 공정, 마이크로 웰 패턴 틀을 만드는 SU-8 포토 공정 그리고 SU-8 필라(Pillar) 패턴 사이의 노출된 Cu 씨드 층에서 니켈을 쌓아 올리는 전주도금 공정으로 구성된다. Lift-off 공정을 위하여 LOR 5A를 웨이퍼 표면에 스핀 코팅하고 그 위에 AZ 5214E를 추가로 스핀 코팅한다. 포토 마스크를 이용하여 365 nm 파장의 UV 노광 후 AZ 300 MIF로 현상한다. e 빔 증착 공정으로 Cr(5 nm), Cu(100 nm)를 순차적으로 증착하고, DMF (Dimethylformamide) 용액으로 Lift-off를 진행하여 벌집 패턴의 내부는 유리 기판의 표면이 드러나고 패턴 사이는 Cu 씨드 층이 도포된 Cu 패턴 웨이퍼를 제작한다. 이 웨이퍼는 다시 아세톤 세정 및 HMDS 표면 처리 후 SU-8 2100을 100 또는 200 μm 두께로 스핀 코팅한다. SU-8이 코팅된 웨이퍼는 뒷면에서 UV 광을 조사하는 Backside 노광 공정을 진행한다. 이때 Cu 씨드 층은 포토마스크 역할을 하여 벌집 패턴 내부의 SU-8은 경화되어 육각형 필라패턴이 제작되고 패턴 사이는 SU-8이 제거되어 Cu 씨드 층이 드러나게 된다. 이후 니켈 전해액에 기판을 담근 후 전기를 인가하여 Cu 씨드 층에 서 니켈을 성장시키는 전주도금 공정을 진행한다.

        
          
          

          Fig. 1 
				
          

          
            Schematic diagram for fabricating a partition component
          
          

          

        

        목표한 두께만큼 니켈이 성장시킨 후 유리 기판에서 니켈 금속판을 분리한다. 이때 SU-8도 니켈 패턴에 박힌 채 분리되므로, 이를 제거하여 목표로 하는 디지털 파티션 부품을 제작하였다.

      

      
        2.3 공정소재
        Table 1은 파티션 제작에 사용된 공정 소재와 공정 조건을 보여준다. LOR 5A와 SU-8.2100은 KAYAKU사 그리고 AZ 5214E는 MicroChem사 제품을 사용하였다. 노광 공정에는 Oriel사의 97436 UV Flood Exposure 장비와 SUSS MicroTec사 MA/BA8 Pro 장비를 사용하였다. AZ 5214E 코팅 후 에지비드(Edge Bead)를 제거하여 진공 모드 노광 공정에서 포토마스크와 기판과의 간격을 최소화하였고, 광경화제의 열처리는 핫플레이트에서 진행하였다. SU-8.2100은 점도가 매우 높은 소재로서 스핀 코팅 전 반드시 내부의 기포가 충분히 없어질 때까지 기다린 후 사용하여야 하며, 스핀 코팅 후에도 열처리 전에 최소 30분 이상 대기하여 코팅층 내부에 포획되었을 수 있는 기포가 빠져나오도록 유도하였다. 또한 65와 95°C의 두 단계 열처리에서도 온도를 서서히 올려 코팅층의 갈라짐이나 팽창한 기포가 내부에 포획되지 않도록 조절하였다.

        
          Table 1 
				
          

          
            Recipes of materials
          
          

        

        
          
            	No.
            	HMDS
            	4,000 RPM - 30 s, 110°C-50 s
          

          
            	1
            	LOR 5A
            	3,000 RPM - 30 s, 190°C-5 min
          

          
            	2
            	AZ 5214E
            	4,000 RPM - 30 s, 110°C-50 s
          

          
            	3
            	SU-8. 2100 for 200 μm height
            	Spin coating: 1,000 RPM - 45 s, Prebake: 65°C - 7 min, 95°C - 50 min, Ramp 120°C/hr PEB: 65°C - 5 min, 95 °C - 16 min, Ramp 120 °C/hr
          

          
            	SU-8. 2100 for 100 μm height
            	Spin coating: 2,300 RPM - 30 s, Prebake: 65°C - 5 min, 95°C - 21 min, Ramp 120°C/hr PEB: 65°C - 5 min, 95°C - 11 min, Ramp 120°C/hr
          

        

        

      

    

    

  
    
      3. 실험 및 고찰
      
        3.1 Lift-off 공정
        Fig. 2(a)는 AZ 5214E의 포토 공정 결과를 보여준다. 깨끗한 유리 기판에 Table 1의 조건으로 코팅한 후 포토마스크를 설치하고 진공 모드에서 노광한다. Oriel 사 UV flood exposure 장비에서 160 mJ/cm2로 노광 후 AZ 300 MIF에서 70초 디벨롭한다. Figs. 2(b)는 2(a) 샘플에 Cr과 Cu를 순차적으로 증착 한후의 패턴 단면을 보여준다. Fig. 2(a)의 육각 패턴 가장자리의 단면 사진으로 유리 기판에 코팅된 LOR 5A, AZ 5214E층과 증착된 Cr, Cu 층을 볼 수 있다. 특히 AZ 5214E 아래의 LOR 5A층이 디벨롭 과정에서 안쪽으로 496 nm 더 제거된 언더컷(Undercut) 구조가 잘 형성되었음을 알 수 있다. 이후 Lift-off 공정에서 DMF 용액이 언터컷을 통해 LOR 5A와 AZ 5214E를 모두 제거함으로써 돌출된 유리 기판에 증착된 Cr, Cu 금속층만 남게 된다. Fig. 2(c)는 Lift-off 공정 후 육각형의 패턴으로 유리기판 표면이 돌출되고 사이는 Cr, Cu 금속층으로 도포된 샘플의 사진이다. 이후 공정에서 Cr, Cu 금속층은 뒷면 노광(Backside Exposure)의 포토마스크 역할과 전주도금 공정에서 씨드 층의 역할을 하게 된다.

        
          
          

          Fig. 2 
				
          

          
            Photolithography steps for lift-off process
          
          

          

        

      

      
        3.2 SU-8 Backside노광 공정
        다음은 Fig. 2(c) 기판에 SU-8을 코팅하여 마이크로 웰을 만들 틀을 제작하는 단계이다. 먼저 기판 세정 후 HMDS로 기판표면을 개질한다. Table 1의 조건에 맞춰 SU-8을 스핀 코팅한 후 기판의 뒷면에서 UV 광을 조사하는 Backside 노광을 진행한다. 앞에서 언급하였듯이 Fig. 2(c)의 Cu 패턴이 마스크 역할을 하여 육각형으로 유리 기판 표면이 돌출된 영역의 SU-8만 경화되어 Fig. 3(a)와 같이 육각 기둥 형태의 SU-8 필라 패턴을 얻게 된다. Figs. 3(a)는 100, 3(b)는 200 μm 두께로 제작된 모습이다. 이 실험에서는 노광된 SU-8을 현상할 때 광경화제가 도포된 면이 바닥을 향하도록 기판을 설치하고 기판을 약하게 흔들면서 진행하였다. 그리고 전체 현상 시간의 2/3에 도달했을때 깨끗한 현상액에 다시 투입하여 진행하는 것이 좀 더 좋은 결과를 얻을 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 3 
				
          

          
            SU-8 pillar structure with a different aspect-ratio
          
          

          

        

        Fig. 3을 보면 전술한 공정으로 세장비 2인, 대략 200 μm 두께의 패턴까지 정확하게 제작할 수 있음을 보여준다. 이는 포토마스크에 해당하는 Cu 패턴이 기판 면에 제작되었기 때문으로 기판면과 마스크 면이 간격 없이 균일하게 접촉되었을 때 큰 세장비의 패턴도 무리 없이 제작할 수 있음을 보여준다. 그러나 SU-8의 두께가 두꺼울수록 편차가 커져서 Fig. 3(b)의 경우에도 얇은 곳은 180 μm 정도의 두께를 가진다. 이는 SU-8의 점도가 매우 커서 스핀 코팅 과정에서 기판 위치에 따라 두께 편차가 발생하고, 또한 열처리를 진행하는 핫플레이트 면의 수평 정도도 영향을 줄 수 있다.

      

      
        3.3 전주도금
        Fig. 4는 이 논문에서 사용한 전주 도금 공정의 개념도를 보여준다. 니켈 이온이 함유된 전해질 용액에 니켈 금속판과 전도성을 가진 금속을 담근 후 전기를 가하면 니켈 이온이 금속 표면에 붙으면서 대상물을 복제하는 원리이다. 이 논문에서는 Fig. 3의 샘플을 전해액에 담근 후 전주도금을 진행하면 바닥의 Cu층에서부터 SU-8 필라 패턴 사이를 니켈이 채우면서 성장한다. 공정 시간을 조절하여 니켈이 SU-8 필라 패턴의 끝에 도달하면 공정을 종료하고 기판에서 니켈 금속판을 분리하면 Fig. 5와 같은 니켈 파티션 부품을 제작할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 4 
				
          

          
            Schematic diagram of electroplating process
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 5 
				
          

          
            Nickel partition after electroplating
          
          

          

        

      

      
        3.4 SU-8 제거
        Fig. 5의 파티션 패턴 내부에는 Fig. 6에서 보듯이 SU-8 Pillar가 분리되어 박혀 있어 이를 제거하여야 한다. SU-8은 경화 후 화학적으로 매우 안정하기에 리무버를 이용하여 제거할 수 없다. 이 논문에서는 mr-REM 700 용액에 파티션을 담근 후 초음파세정기를 이용하여 SU-8 Pillar가 마이크로 웰에서 빠지게 하였다. 표면 상태를 관찰하면서 2-3일 정도 진행하고, 테이프를 이용하여 SU-8을 제거하여 최종 파티션 부품을 완성하였다.

        
          
          

          Fig. 6 
				
          

          
            SU-8 pillar elimination using sonication in remover solution
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결론
      이 논문은 나노 리터 용량의 미세 액적을 담을 수 있는 수만개의 마이크로 웰로 구성된 디지털 PCR용 파티션 부품을 제작하는 공정 기술에 대하여 설명하였다. 제작된 마이크로 웰은 니켈 소재로 제작되었으며, 크기 100 μm, 깊이 100-200 μm의 육각형 패턴이며 패턴 사이의 거리는 20 μm로 벌집 형태로 배열되었다. 향후 마이크로 웰의 개수를 2만개 이상으로 높이기 위하여 웰의 크기는 65 μm 이하로 줄이고 웰의 깊이는 250 μm 이상으로 키울 예정이다. 이러한 세장비 4 이상의 마이크로 웰을 제작하기 위하여 앞에서 소개한 포토 공정, Lift-off 공정, 그리고 전주도금 공정에서 다음의 3가지 공정을 개선할 필요가 있다.

      1) Lift-off: Cu 박막이 도금된 샘플을 DMF 용액 내에서 초음파 처리하는 동안 기판에서 떨어진 육각형의 Cu 박막이 기판에 다시 붙는 현상이 발생하였다. 이는 Cu 박막과 유리 기판 표면의 정전기력에 의한 현상으로 추정된다. 한번 붙어버린 Cu 박막패턴을 기판에서 제거하기란 어렵다. 현재로선 Lift-off 공정에서 이를 억제해야 하는데, DMF 용액 내에서 샘플의 자세에 많은 영향을 받는 것으로 확인되었다. 샘플을 DMF 용액에서 세우거나 엎은 자세로 초음파 진동을 가하면 Cu 패턴의 재부착현상을 크게 개선할 수 있다. 그럼에도 불구하고 0.1 % 이내에서 재부착 현상이 발생하는 것으로 추측된다.

      2) 고세장비 SU-8 포토 공정: SU-8은 i-Line 파장의 투과율이 높아 200 μm 이상의 고세장비 패턴도 용이하게 제작할 수 있다. 특히 이 논문에서와 같이 뒷면 노광을 사용하면 300 μm 이상 높이의 패턴도 정확하게 제작할 수 있을 것으로 예상된다. 그러나 이러한 고세장비 패턴 제작에는 다음의 2가지 공정 인자가 고려하여야 한다. 첫 번째 노광 장비의 광원의 종류이다. 이 논문에서는 500 W 수은등과 LED 등의 2종류를 사용하였는데, 100 μm 이하 두께의 SU-8 노광 공정에서는 차이가 없지만, 200 μm 이상 두께에서는 수은등으로 노광 하였을 때 모서리를 제외한 가장자리 영역의 필라 패턴이 기판에서 탈락하는 현상이 발생하였다. 그리고 노광 시간이 길어지면 탈락하는 영역이 점점 더 커지는 현상이 발생하였다. 이러한 현상은 LED 노광등에서는 발생하지 않았다. 이는 수은등의 회절 현상에 의한 것으로 판단되며 자세한 원인은 추후 연구를 통하여 확인할 계획이다. 두 번째는 SU-8과 기판의 접착력이다. 세장비가 커질수록 디벨롭 단계에서는 유체의 흐름, 건조 단계에서는 정전기력으로 필라 패턴이 기판에서 탈락하거나 이웃한 필라 패턴들끼리 뭉치는 현상이 발생하였다. 이를 개선하기 위해 스핀 코팅 후 열처리 온도를 조금 높이거나 디벨롭 과정에서 용액의 순환 속도를 최소화하고 정전기 발생을 억제하는 이오나이저를 활용하는 등의 공정 개선이 필요하다.

      3) 마이크로 웰에서 SU-8 필라 제거: 리무버 용액과 초음파 진동 장치로 SU-8 필라 패턴을 마이크로 웰에서 제거하였다. 이는 리무버 용액이 SU-8 표면을 미세하게 녹이고 초음파 진동이 SU-8 필라들이 웰 벽에서의 조금씩 미끄러져 빠져나올 수 있게 한 것으로 판단된다. 그러나 200 μm 이상으로 점점 두께가 두꺼워지면 이 방법의 효과가 떨어지는 것으로 판단된다. 그리고 일부 필라들은 마이크로 웰 내부에서 분리되어 일부만 빠져나오는 현상도 발생하고 있다. 이는 두께가 두꺼워질수록 초음파에 의한 진동 유발 효과가 약하기 때문으로 생각되어 진동모터를 이용하여 샘플을 리무버 용액 내에서 직접 진동시키는 방법으로 공정을 개선 중이다. 이 밖에도 UV 펄스 레이저를 이용하여 SU-8 필라 패턴을 직접 또는 일부 제거하는 방법도 고려 중이지만, SU-8이 탄화되면서 잔류물이 니켈 표면에 부착될 수 있어서 좀 더 신중하게 공정을 설계 중이다.
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