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            Abstract
          
        

        
          탄소나노물질인 탄소나노튜브와 그래핀은 높은 전하 이동도, 화학적 안정성, 훌륭한 유연성 등의 우수한 특성을 가지고 있으므로 유연한 전자장치 개발에 활발히 연구되고 있다. 본 논문에서는 전도성 그래핀 페이스트 용액 공정을 이용하여 FET의 소스, 드레인 전극을 제작하였으며, 채널층 제작을 위해 SWCNT(Single-walled cabon nanotube)를 사용하였다. 제작된 유연한 전계 효과 트랜지스터는 P형 특성을 나타내며 저전압에서 동작한다. 측정 결과에 의하면 본 논문의 FET는 3.73cm2/Vs의 이동도를 보였으며, 이는 기존의 CNT기반 FET의 약 12배 정도의 높은 수치이다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          Carbon nanotubes and graphene are nanocarbon materials that possess several properties such as high charge mobility, chemical stability, and excellent flexibility, and they are actively studied for developing flexible electronic devices. In this study, source and drain electrodes were fabricated by employing a conductive graphene paste solution-based process, and single-walled carbon nanotubes were incorporated in the channel layer. The fabricated flexible field effect transistor (FET) indicated p-type characteristics and required a low voltage for operation. Furthermore, evaluation results demonstrated that the fabricated FET had an effective mobility of 3.73cm2/Vs, which is twelve times the effective mobility of a conventional carbon-nanotube-based FET.
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      1. 서 론
      최근 기술의 발달로 인해 전자장치의 소형화와 함께 유연한 전자 장치에 대한 연구가 증가하고 있으며 더 나아가 전자정보기술, 의료분야, 군사, 환경 등 다양한 분야에서 응용되고 있다[1]. 다양한 분야에서 플렉시블 기반의 디바이스에 응용하기 위해서는 소자의 소형화, 경량화와 동시에 저전력 구동이 필수적이다. 이로 인해 전계 효과 트랜지스터(Field effect transistor, FET)에서 더 높은 캐리어 밀도 및 더 낮은 동작 전압을 달성하는 것이 중요하며 연구되고 있다[2].

      B. C. Kang et al.은 유연한 PET 기판 상에 E-beam lithography를 이용하여 Au 전극과 단일벽 탄소 나노튜브를 이용하여 트랜지스터를 제작하였다. 이들이 제작한 트랜지스터는 20μm의 채널 길이를 가지며 1.5cm2/Vs의 이동도를 가진다[3]. 그러나 기존의 우수한 전기전도도를 가진 금(Au), 은(Ag) 등과 같은 금속 전극 재료를 유연한 전자장치에 적용할 경우 쉽게 균열이 발생한다.

      또한 일반적으로 산화하프늄(HfO2), 알루미늄 옥사이드(Al2O3) 그리고 지르코늄디옥사이드(ZrO2) 등과 같은 high-k 유전체들이 전계 효과 트랜지스터의 절연체 물질로서 적용되고 있다. 이러한 전계 효과 트랜지스터의 경우 제작과정에서 진공 공정 및 고온 공정이 필요하기 때문에 공정 비용이 높으며 플렉시블 디바이스에 적용하기 힘든 단점이 있다[4][5].

      이러한 문제의 대안으로 플렉시블 디바이스를 구현하기 위한 소재와 공정기술이 개발되고 있다. 플렉시블 디바이스의 전극 소재로 탄소나노물질((Nanocarbon material)은 중요한 후보 물질로 선택되어 왔다. 그래핀(Graphene)과 탄소 나노튜브(Carbon nanotube, CNT)는 높은 전하 이동도, 높은 전기 전도도, 화학적 안정성, 훌륭한 유연성 등의 우수한 전기적, 기계적 특성을 가지고 있으며 이들을 잉크재료로 이용하면 유기물 재료의 낮은 성능과 무기물 재료의 높은 공정온도에 대한 문제점을 해결할 수 있어 기존 소재의 한계를 뛰어넘는 차세대 신소재로 다양한 응용 분야에서 활발히 연구되고 있다[1]-[7].

      H. Koo 등은 gravure 공정을 이용하여 유연한 PET 기판 상에 SWCNT 전극과 채널을 가진 트랜지스터를 제작하였다. 이들이 제작한 트랜지스터는 30μm의 채널 길이를 가지며 0.3cm2/Vs의 낮은 이동도를 가진다[6]. 이러한 낮은 이동도를 가지는 이유는 다음과 같다. 전극과 채널을 모두 탄소 나노튜브로 트랜지스터를 제작할 경우, 탄소 나노튜브의 방향성 배열을 완벽히 제어하고 반도체성/도체성 탄소 나노튜브를 완벽하게 분리하기가 매우 힘들기 때문이다.

      따라서, 본 논문에서는 플렉시블 디바이스에 적용하기 위해 고온, 진공 공정이 필요 없는 광식각법(Photolithgraphy)과 doctoer blade, drop casting 공정을 이용하여 rGO 페이스트를 S/D 전극재료로써 사용하고, SWCNT를 채널층으로 하는 완전탄소기반 전계효과 트랜지스터를 제작하였다. 측정 결과에 의하면 본 논문의 FET는 3.73cm2/Vs의 이동도를 보였으며, 이는 기존의 CNT기반 FET[6]의 약 12배 정도의 높은 수치이다. 이러한 높은 이동도와 탄소 나노 물질의 큰 비표면적과 가스 흡착 및 탈착능력을 가진 트랜지스터를 이용하여 선박, 해양 환경 표적 가스 검출에 필요한 고감도, 소형 가스 센서에 응용할 수 있다.

    

    

  
    
      2. 용액 기반 공정 FET 제작
      
        2.1 전극 및 채널 물질
        Figure 1은 탄소 나노튜브 현탁액과 rGO 페이스트 이다. 본 논문에서 사용된 높은 전기 전도도를 지닌 rGO 페이스트는 흑연을 강산으로 산화 처리하여 그래핀 산화물(Graphene Oxide, GO)로 분산 및 박리 시킨 다음 열처리 과정을 통해 산소를 환원시켜 환원된 그래핀 산화물(Reduced Graphene Oxide, rGO)를 만든다. 분산 및 박리된 그래핀 산화물은 여러 가지 산소 기능기를 가지게 되며 산소 기능기에 의해 물을 포함한 여러 유기 용매에 분산이 가능하다. Figure 2는 환원된 그래핀 산화물의 합성에 대한 화학적 경로를 보여준다. 이 과정을 통해 개질된 환원된 그래핀 산화물을 용액 및 페이스트로 합성한다. 사용된 rGO 페이스트는 한국 전기연구원(Korea Electrotechnology Reseearch Institute, KERI)에서 개발되었다[7].

        
          
          

          Figure 1: 
				
          

          
            Carbon nanotube suspension and rGO paste
          
          

          

        

        
          
          

          Figure 2: 
				
          

          
            Scheme showing a chemical route to the synthesis of Reduced Graphene Oxide
          
          

          

        

        전계 효과 트랜지스터의 채널 물질로서 사용된 반도체성 단일벽 탄소 나노튜브(Semiconducting Single-walled carbon nanotube, S-SWCNT)는 탄소 나노튜브를 N-Methyl-2-pyrrolidone(NMP) 용매를 이용하여 분산시킨 후 원심분리기(Centrifuge)를 이용하여 뭉쳐진 탄소 나노튜브를 분리하여 반도체성 단일벽 탄소 나노튜브 현탁액(S-SWCNT suspension)을 준비하였다.

      

      
        2.2 FET 전극 및 채널 제작
        탄소나노물질 기반 트랜지스터를 제작하기 위해 Figure 3에서 나타냈듯이 포토리소그래피(Photolithography) 공정이 수행된다. 유연한 PolyEthylene Terephthalate(PET) 기판을 아세톤(Acetone), 아이소프로필 알코올(Isopropyl alcohol), 탈이온수(Deionized water) 순으로 세척하였다. 그 후 스핀코팅(Spin coating)을 이용하여 포토레지스트(AZ-5214E)를 2μm코팅한 다음 90℃ 오븐에서 10분 동안 열처리 하였다. 열처리 한 샘플을 MDA-60MS 장비를 사용하여 마스크를 하드 접촉된 각 샘플에 정렬시키고 60초 동안 자외선(Ultraviolet, UV)에 노출 시켰다. 자외선에 노출된 샘플은 포토레지스트 현상액(AZ-300MIF)에서 1분 동안 현상된 후 물로 세척되었다. 그 후 3-aminopropyltriethoxysilane(APTES) 자기조립 단분자막(SAM)을 형성하여 PET 기판을 친수성 표면처리 하였다. 친수성 표면 처리 후 닥터 블레이드(Doctor blade) 공정을 이용하여 rGO 페이스트를 증착시켰다. 그 후 리프트 오프(Lift-off) 처리하여 잔류 포토레지스트 제거와 트랜지스터의 소스와 드레인 전극을 형성하였다. 마지막으로 탄소 나노튜브 현탁액을 Drop casting 기법을 이용하여 소스와 드레인 사이에 채널층을 형성하였다. 이 때 상온에서 Drop casting 기법을 이용하여 채널층을 형성할 경우 Coffee ring effect 현상이 발생하여 채널 경로가 길어지게 된다. 또한 완전히 건조시키지 않으면 탄소 나노튜브 현탁액의 잔류 용매에 의해 측정 시 트랜지스터가 타버리는 현상이 나타난다. 이를 방지하기 위해 90℃ 핫플레이트 위에서 Drop casting 기법을 사용하였으며 채널층 형성 후 1 시간동안 열처리하였다. Figure 4 (a)는 제작된 트랜지스터의 광학사진이며 Figure 4 (b)는 용액 공정으로 제작된 탄소 나노튜브 채널의 SEM 사진이다. 제작된 트랜지스터의 채널 폭과 길이는 각각 100μm, 20μm이다.

        
          
          

          Figure 3: 
				
          

          
            Process of the Photolithography (a) Substrate cleaning (b) Photoresist coating (c) Mask align and UV exposure (d) Development (e) rGO paste coating (f) Lift-off (g) A structure of transistor’s electrode.
          
          

          

        

        
          
          

          Figure 4: 
				
          

          
            (a) Optical microscope photograph, (b) SEM image
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. FET 측정 및 성능 평가
      
        3.1 FET 측정
        Figure 5와 같이 탄소나노물질 기반 트랜지스터의 성능을 측정하기 위해 게이트 절연체로 이온성액체(Ionic liquid)를 사용하였다. 본 논문에서 사용된 이온성 액체는 3μF/cm2의 단위면적당 커패시턴스를 가지고 있다. 제작된 트랜지스터는 진공 프로브 스테이션(Vacuum probe station)을 이용하여 측정하였다.

        
          
          

          Figure 5: 
				
          

          
            A structure of nanocarbon-based transistor.
          
          

          

        

      

      
        3.2 FET 성능 평가
        소자 성능을 평가하기 위해 제작된 트랜지스터의 전기적 특성을 고찰하였다. FET의 소자 성능에서 이동도는 전력소모, 스위치 속도와 관련이 있다. 이러한 특성은 트랜지스터의 출력 및 전달 곡선을 통해 추출할 수 있으며 Figure 6은 제작된 트랜지스터의 출력 특성 곡선(Output characteristic curve) 및 전달 특성 곡선(Transfer characteristic curve)이다. 제작된 트랜지스터의 전계 효과 이동도는 다음과 같은 식으로 구할 수 있다.

        
          
          

          Figure 6: 
				
          

          
            (a) Current-Voltage characteristics of transistor. (b) ID - VG characteristics of nanocarbon-based transistor.
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        여기서, W 와 LCH는 채널의 폭과 길이이며, CG는 게이트 커패시턴스이며, VDS는 드레인-소스 전압이며, VG는 게이트 전압이며, ID는 드레인 전류이다.

        제작된 트랜지스터는 0.1 V의 드레인-소스 전압(VDS), -3.5 V에서 2 V 범위의 게이트 전압(VG), 그리고 2×10-2Torr 이하의 진공 상태에서 측정되었다. 트랜지스터의 출력 특성 곡선을 통해 제작된 트랜지스터는 쇼트키 접합(schottky contact)을 형성함을 알 수 있다. 또한 트랜지스터의 전달 특성 곡선을 통해 게이트 전압 의존성을 보면 음의 게이트 전압을 인가한 경우 드레인 전류가 증가하며 양의 게이트 전압 쪽으로 향할수록 전류가 감소된다. 이는 채널 내에서의 전류가 주로 정공에 의해서 일어남을 알 수 있으며, P형 트랜지스터 특성을 가짐을 알 수 있다. 선형(linear) 동작 영역에서 추출한 결과 제작된 완전탄소 기반 트랜지스터는 3.73cm2/Vs의 이동도를 가진다.

        Table 1은 선행 연구들과 본 논문의 비교 데이터이다. 선행 연구와 본 논문 모두 랜덤 네트워크 구조의 탄소 나노튜브 채널층을 가진다. 전극과 채널 모두 탄소 나노튜브를 사용한 선행 연구의 트랜지스터[6]보다 본 논문의 트랜지스터의 이동도가 약 12배 더 높다. 이러한 이동도가 높은 이유는 다음과 같다. 선행 연구들의 경우 트랜지스터의 전극을 탄소 나노튜브로 제작하였다. 이러한 경우 전극에 사용된 탄소 나노튜브는 반도체성/도체성 탄소 나노튜브를 완벽하게 분리하기가 매우 힘들며 전극을 만들 경우 도체성 물질인 그래핀으로 만든 전극보다 저항이 높아지게 되는 이유 때문이다. 또한 선행 연구의 경우 커패시턴스가 6nF/cm2, 0.69μF/cm2인 반면 본 논문은 3μF/cm2의 높은 커패시턴스를 가진 이온성 액체를 사용하여 높은 출력전류를 얻어 이동도가 높은 것으로 사료된다.

        
          Table 1: 
				
          

          
            Comparison with previous research transistors
          
          

        

        
          
            
              	FET
              	Mobility
(cm2/Vs)
              	Channel layer
              	Electrode
            

          
          
            	FET-1 [6]
            	0.3
            	SWCNT
(Random)
            	SWCNT - Based Ink
          

          
            	FET-3 [8]
            	2.27
            	SWCNT
(Random)
            	m-SWCNT
          

          
            	FET-4 [Paper]
            	3.73
            	SWCNT
(Random)
            	reduced – Graphene Oxide Paste
          

        

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 논문에서는 기존의 CNT 전극기반 FET에서 문제가 되었던 높은 저항에 의한 이동도 악화문제를 개선하기 위하여, rGO 페이스트로 제작된 전극을 사용한 완전탄소기반 FET를 제작하였다. 제작된 전계 효과 트랜지스터는 저전압 구동 및 P형 트랜지스터 특성을 보였으며, 채널층 형성, 전극 증착 과정에서 고온 및 진공 공정을 필요하지 않아 기존의 CNT 전극 기반 FET에 비해 공정절차가 간단하였다.

      측정결과에 의하면 본 논문의 FET는 3.73cm2/Vs의 이동도를 보였으며, 이는 기존의 CNT기반 FET의 약 12배 정도의 높은 수치이다. 본 연구의 제작방법은 액상페이스트를 사용하는 방법이므로, 하이브리드 재료로 이루어진 전극의 제작이 용이하며, 추후 rGO/고전도성 재료로 구성된 하이브리드 형태의 혼합물을 합성하면 저항을 낮추고 전도성을 향상시켜 더 높은 이동도를 달성시킬 수 있을 것으로 기대된다.

      상기결과에 의하면 본 논문에서 제안한 rGO 페이스트 전극기반 완전탄소 FET는 가스 센서를 포함한 다양한 분야의 플렉시블 기반 전자기기에 유용하게 사용될 수 있을 것이다.
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