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ABSTRACT

Study on wearable piezoelectric sensor based on

molybden disulfide

By Gwang-Geun Oh

Advisor : Prof. Min Ki Kwon, Ph.D.

Department of Photonic Engineering

Graduate School of Chosun University

Thin films, nanowires, and bulk crystals have all been investigated extensively

for their piezoelectricity, which has uses in sensors, electronics, nanogenerators,

and energy conversion. Two-dimensional materials are of great interest as

high-performance piezoelectric materials because of their high crystallinity and

capacity to tolerate tremendous strain. Because of its unusual structural

properties of thin atomic layers held together by van der Waals (vdW)

interactions, two-dimensional (2D) transition-metal dichalcogenides (TMDs)

have attracted a lot of attention. Because of the enormous

surface-area-to-thickness ratio, any qualitative change in the atomic layer of

2D TMDs can impact their physical and chemical properties. Bulk TMDs,

including MoS2, do not have a piezoelectric effect due to the opposite

orientations of neighboring atomic layers in their bulk, which are

centrosymmetric. Inversion symmetry departs and the piezoelectric effect arises

when the same 2D TMDs are thinned down to a few layers.
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Piezoelectricity has been discovered in free-standing MoS2 membranes when the

2D crystal has an odd number of layers because the inversion symmetry

breaks down. The crystalline symmetry of the monolayer of MoS2 is D3h,

which allows the single piezoelectric coefficient to appropriately characterize the

anisotropic electromechanical coupling. One atomic layer of Mo is placed

between two S layers in this hexagonal lattice membrane. Two S atoms

asymmetrically organize this unit cell between Mo atoms, generating an

external electric field in the hexagonal lattice from the S to the Mo site. When

the 2D MoS2 membrane is stressed, this allows for the development of internal

piezoelectricity.

As a result, in this study, we attempted to develop MoS2 based wearable

piezoelectric sensors that can be used to detect diverse human reactions in real

time, such as walking, running, and squirting. To do so, it will need to create

a huge area of high-quality mono-layered MoS2 film as well as a technique of

transferring it to a flexible substrate. In addition, we investigate the influence

of defects on piezoelectric properties in order to improve them. The connection

of piezoelectricity with semiconducting characteristics in two-dimensional

nanomaterials could lead to new applications such as nanodevice powering,

adaptive bioprobes, and stretchable/wearable electronics and optoelectronics.
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제1장 서 론

스마트 시대로 변함으로써 의료 산업은 건강 및 운동에 대한 실시간 모니터링

및 질병이나 부상에 대한 예방, 운동 보조 등을 가능하게 하는 웨어러블 센서 개발

에 중점을 두면서 빠르게 발전했다. 다음 그림 1-1과 같이 웨어러블 센서는 시계,

의복, 안경, 신발 등 인체에 편리하게 부착할 수 있는 생체 센서로 휴대성, 편의성,

적용성 측면에서 기존 기기와 차별화되는 기능을 제공한다.[1]

그림 1-1. 차세대 웨어러블 디바이스의 형태

이러한 기술들의 발전은 병원을 가지 않고 나의 몸 상태나 신체 균형 등을 체크

할 수 있다. 또한, 운동할 때 전문적인 코칭 없이 혼자 실시간으로 자세에 대한 교

정을 할 수 있어 시간이나 인력에 대한 비용 등을 아낄 수 있다. 이러한 점들로 인

해 그림 1-2에서 보이는 바와 같이 웨어러블 디바이스 시장의 전망은 계속 상승

중이며 간단한 시계, 의복과 같은 형태에서부터 피부에 부착할 수 있는 형태로 발

전해 가고 있다. 그로 인해 전 세계 웨어러블 센서는 2017년부터 2025년까지 약
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38%의 높은 연평균 복합 성장률(CAGR)을 가질 것이며, 그 중 스마트 워치의 개

발은 특히 높은 속도로 성장할 것으로 예상된다.[1] 이러한 웨어러블 장치가 상용

화되기 위해서는 신체 활동을 할 때 불편하지 않고 가벼워야 한다. 그렇기에 배터

리는 무게가 최대한 가벼워져야 하며 이러한 한계로 센서 등 웨어러블 장치가 최

대한 저전력 구동할 수 있도록 해야 한다. 그렇기에 외부에 바이어스를 걸어주지

않고 물리적 힘으로 인해 전기적 신호가 발생하는 압전센서가 웨어러블 기기에 적

합한다. 압전센서를 이용한 웨어러블 센서는 심박수, 혈압, 호흡수 및 신체 움직임

과 같은 물리적 신호를 적용하여 임상 관련 정보를 얻을 수 있으므로 의료 산업을

중심으로 많은 관심이 집중되고 있다. 압전센서를 이용한 웨어러블 기기는 다양한

생체 신호의 지속적인 모니터링이 가능하여 건강 상태를 판단할 수 있다. 또한, 웨

어러블 기기를 이용하면 측정 결과의 무선전송을 통해 전문가의 진단이 가능하므

로 집에서도 간편하게 조언을 받을 수 있어 미래 산업에 발전을 이룰 수 있다.

그림 1-2. 웨어러블 디바이스의 시장 전망
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압전센서의 제작을 위해서는 기계적 에너지를 전기에너지로 바꿔주는 것이 압

전소재가 필요하다. 이러한 압전소재들은 그림 1-3과 같이 Energy Harvesting,

Sensing, Actuation 등 다양한 분야에 활용될 수 있다. 벌크 형태의 압전소자는 단

결정, 세라믹, 폴리머, 복합체 등이 있다. 단결정의 압전소재는 의료용 고분해능 센

서, 고변위 엑츄에이터 등으로 응용되고 세라믹의 압전소재는 센서, 엑츄에이터, 압

전변압기, 필터 등으로 응용되며, 폴리머의 압전소재는 Energy harvester나 촉각센

서로 쓰인다. 필름 형태의 압전소재는 박막, 후막 형태로 나눠진다. 박막의 압전소

재로는 광학 스위치, 필터, 압전공진기 등에 사용되며 후막의 압전소재는 MEMS용

엑츄에이터, 초음파모터 등에 쓰인다. 이 외에도 다양한 분야에 응용되며 특히 건

강 모니터링과 같은 신체가 변화 감지에 많은 관심이 집중되고 있다.

그림 1-3. 압전소재의 다양한 응용[2]

압전센서를 응용하여 신체 활동에 도움을 주는 하나의 예를 들어보면 발바닥 압력

분포를 기반으로 한 보행 및 운동 보조 장치는 보행 및 달리기, 스쿼트 등 운동할

때 체중 분포를 실시간으로 모니터링이 가능하게 해주고 올바른 균형과 자세를 잡

아줌으로써 잘못된 자세로 인한 각종 신경계를 압박하여 발생하는 척추 질환이나

골반과 무릎관절의 뒤틀림 등 여러 가지 신체에 문제가 발생하는 것을 예방할 수

있다. 또한, 집에서 혼자서도 운동할 때 잘못된 자세에서 운동하여 발생할 수 있는

사고에 대한 불안감을 해결해 줄 수 있어 많은 관심과 연구가 이루어지고 있다. 또

한, 그림 1-4와 같이 압전센서를 이용하여 다양한 생체 신호인 맥박, 호흡, 발바닥

압력 분포 등에 대한 정보를 얻는다. 그중에 발바닥 압력 분포도는 발바닥 분포도
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를 파악한 후 당뇨 환자, 평발로 인해 불편한 사람들을 위해 발바닥 압력 분포를

기반으로 한 운동화를 제작하여 발에 압력이 가해지는 것을 전체적으로 분산시켜

주어 걷기, 달리기 등으로 인한 피로감을 줄여 줄 수 있을 뿐만 아니라 다양한 종

목의 운동선수들에게 개인 맞춤 신발을 제공함으로 부상을 줄이거나, 안정감을 느

끼게 해주어 기록경신에 도움을 줄 수 있다. 또한, 발바닥 압력 분포를 이용하여

VR을 통해 운동 및 게임 등 다양한 미래 산업에 발전을 이끌 수 있다.

그림 1-4. 압전센서에 의한 다양한 생체 신호[3-5]

그림 1-5는 압전센서의 시장 전망에 대한 그래프로 2019년부터 2027년까지 압전센

서의 시장은 약 4.7%의 연평균 복합 성장률을 가지며 매출이 16.9억 달러에서 23.5

억 달러까지 크게 증가될 것으로 예상된다. 이는 압전센서 시장의 확장에 대한 요

구가 지속되고 있고 더 많은 응용 및 시장 확대가 가능할 것으로 판단된다.

그림 1-5. 압전센서의 시장 전망
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이러한 좋은 비전을 갖는 압전센서는 압전효과를 이용하는 센서이다. 일반적으로

물질은 외부 자극이 가해지면 아톰들 내부에 있는 양이온과 음이온이 힘의 균형을

이루며 중성을 띄는데, 외부에서 물질에 자극이 가해지면 원자핵이 그림 1-6 (a)와

같은 원래 위치에서 그림 1-6 (b)와 같이 이동하고 전자와 양자의 위치가 바뀌게

되면서 분극이 발생하여 생기는 것이다. 이러한 현상을 압전 효과라고 한다.

그림 1-6. 전기 분극의 원리 (a) 평상 시 (b) 외부 자극에 의한 분극

이러한 현상으로 인해 그림 1-7과 같이 물질이 수축하게 되면 양의 전압이 발생하

고 팽창하게 되면 음의 전압이 발생한다.

그림 1-7 전기 분극에 의한 전압 발생
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웨어러블 장치는 외부의 힘으로 인하여 부서지지 않아야 한다. 일반적으로 벌크

세라믹 물질은 압전계수가 매우 높은 반면에 벌크 구조는 낮은 영의 계수에 의해

외부 충격에 쉽게 깨질 수 있다. 따라서 이를 극복하기 위해서는 나노구조로 제작

이 필요하다. 나노구조는 높은 인장 강도를 갖지만 넓은 표면적으로 인해 외부 자

극에 취약해지고, 온도 습도 등 주변 환경에 의해 측정값에 변화되어 센서로서 좋

지 않다. 표1은 다양한 반도체 소재의 특성을 보여준다. 대표적으로 사용되는 ZnO

및 perovskite 물질들은 비교적 높은 영률을 가지고 있지만 낮은 온도에서 변화가

일어나기 쉽다. 하지만 MoS2는 우수한 영률로 인하여 10%의 변형을 견딜 수 있으

며, 713℃의 높은 열적 안정성을 가졌다. 이러한 MoS2의 특성으로 인하여 센서로

써 사용하기 적합한 압전소재라고 생각이 된다.

표 1-1. 압전물질의 특성
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압력에 대한 물질의 반응은 보통 압전 시 발생하는 접압을 측정함으로써 가능하

다. 이렇게 측정한 전압을 식(3)에서 와 같이 Open circuit voltage라고 하며 외부

의 바이어스가 가해지지 않고 발생한 전압을 뜻한다. 이 Open circuit voltage를 측

정하여 우리는 물질에 압력에 가해져 발생한 전압을 측정할 수 있으며, 위에 주어

진 식에서 변한길이(z)와 외부 힘(Fx)을 제외하면 dzx의 압전계수 값이 가장 중요하

다는 것을 나타낸다.

   (1)

       (2)

  








(3)

  Charge sensitivity coefficient (matrix), E=electric filed, P=polarization, 

=stress, =strain, z= changed length Fx=external force dzx=piezoelectric

coefficient,   Open circuit voltage

압전계수는 힘의 방향과 분극이 일어나는 형태에 따라 다양하게 존재한다. d11,

d22는 면내 압전계수를 뜻하고 d33은 수직 압전에 대한 압전계수이다. 수직 압전은

몇 층의 압전물질에서 발생하고 단층 MoS2와 같은 물질은 면내 압전만 발생하기

때문에 d11 압전계수가 중요하다.

그림 1-8. 압전계수의 종류[6]
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그래서 우리가 이용할 MoS2의 압전계수(d11)가 어느 정도 수준인지 확인하기 위해

서 다음 그림 1-9를 통해 다양한 압전소자들의 압전계수(d11)를 비교해 보았다. 이

전에 말했던 벌크 세라믹 물질은 압전계수가 높지만, 외부의 힘으로 인해 깨지기

쉬우므로 현재 많이 사용되고 있는 압전소재인 GaN과 ZnO와 MoS2를 비교해 보았

을 때 압전계수는 MoS2는 그와 비슷하거나 조금 더 낮은 수준이다.

그림 1-9. 압전소자들의 압전계수[7]
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다음 그림 1-10을 통해서 2차원 물질인 WS2, MoS2, BN의 분극 변화를 비교해 보

았다. MoS2는 다른 물질들에 비해 Strain에 따른 분극 변화가 크게 발생하였고, 이

를 통해 MoS2는 2차원 물질 중 압전계수가 좋은 수준이라는 것을 나타내고 있다.

그림 1-10. 2차원 물질들의 분극 변화[8]
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그리고 그림 1-11을 통해서 TMD 물질의 압전계수를 알 수 있다. MoSe, MoTe

물질은 MoS2보다 압전효과를 높일 수 있을 것이다.

그림 1-11. TMD의 압전계수[8]

하지만 MoS2의 층에 따른 압전계수의 변화는 다음 그림 1-12를 통해 확인할 수

있다. MoS2의 단층으로의 거동은 압전계수를 크게 상승시킬 것으로 보여 Se, Te

로의 변화보다 단층의 MoS2를 이용할 것이다. 또한, 짝수 층에서는 압전계수가 매

우 낮은 것을 나타내는데 이는 2층 구조일 때 MoS2는 대칭 구조로 바뀌기 때문에

압전 반응이 일어나지 않기 때문이며 약간 발생하는 것은 결함에 의해 발생한 것

으로 보인다.

그림 1-12. MoS2의 층에 따른 압전계수[9]
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단층의 MoS2 성장을 위해 MoO3를 이용하여 성장을 진행하였고, MoO3를 이용하여

CVD 공정을 통해 MoS2가 성장하는 과정의 모식도이다. MoO3가 열에 의해 기화

되고 Ar 가스를 따라 흘러 기판 위에 MoO(3-x) Seed가 생성되고 그 Seed가 sulfur

에 의해 sulfurization 되면서 MoS2로 성장된다.

그림 1-13. MoO3를 이용한 MoS2 성장이론[10]

우리는 MoS2의 압전효과를 높이기 위해 두 가지 상반되는 논문을 발견했다. 첫 번

째로 S 분위기에서 1000℃에서 30분 열처리하여 결정성을 높여 표면에 존재하는

Dangling bond를 없애주어 Dangling bond에 의해서 발생한 표면 Charge에 의한

압전효과 Screening을 억제하여 압전효과를 높인다는 논문이다. [11]

그림 1-14. S treated MoS2의 압전효과 향상[11]
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두 번째로 WS2에 S의 결함이 p 도핑 역할을 함으로 박막 내 전하가 증가하는 효

과로 인해 압전효과를 높인다는 논문이 존재했다. [12] 이런 논문들을 통해 열처리

후 박막의 결정질 향상, 표면 passivation, 결함 생성 등이 압전효과에 영향을 끼친

다는 것을 예상하고 실험을 통해 향상에 대한 원인을 밝혀 MoS2의 압전효과를 높

일 것이다.

그림 1-15. 결함을 통한 WS2의 압전효과 향상[12]
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제2장 이론적 고찰

제1절 반도체

반도체는 상온에서 도체와 부도체의 성질이 중간인 물질이다. 특징은 열등의 외부

조건을 통해 내부 전도성의 변화를 주어 전도성을 변화시킬 수 있다. 도체란 알루

미늄, 은과 같은 물질들로 전기나 열에 대한 저항성이 낮으므로 내부에 전도도

(104-108)가 매우 높다. 반대로 부도체는 나무 유리 등과 같은 물질들은 저항성이

높아 전달할 수 있는 양이 낮으므로 전자 전도도(10-18~10
-8)가 매우 낮다. 도체와

부도체 사이의 전자 전도도를 가진 반도체는 온도 등 외부 변화 때문에 전도도의

제어가 가능하고 이를 이용하여서 우리는 소자에 응용하고 활용하는 것이 가능하

다. 또한, 반도체의 가장 큰 특징은 밴드갭 에너지인데 밴드갭 에너지는 전도대와

가전자대 사이를 에너지 사이를 이야기한다. 밴드갭 에너지의 생성원리는 원자가

가까워짐에 따라 전자가 파울리 베타원리로 인해서 두 개의 준위(전도대 가전자대)

로 분리되고 분리된 틈을 우리는 밴드갭 에너지라고 부른다. 그림 2-1은 도체, 부

도체, 반도체의 밴드갭 구조를 나타내었다. 위의 전자 이동도의 개념과 비교해서

설명하면 도체는 전도대와 가전자대의 사이에 틈이 존재하지 않기 때문에 많은 자

유전자를 가지고 있어 전도도가 높다. 반대로 부도체는 사이의 간격이 너무 멀어

전자가 이동이 원활하지 않아서 전도대의 전자의 이동이 어려워 저항이 크다. 반도

체의 틈은 일반적으로 1-6 eV의 좁은 틈이 존재하기 때문에 약간의 외부 에너지

(전압 온도 빛)를 가하게 되면 전류를 흐르게 하거나 흐르지 않게 하는 것이 가능

하다.
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그림 2-1. 부도체. 반도체, 도체의 밴드갭 구조
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제2절 반도체 소자

1. 포토다이오드

포토다이오드란 빛의 에너지를 전기 신호로 변환하는 소자이며, 빛의 에너지에 의

해 생긴 전자들의 여기와 발생 된 전류의 효율 및 출력을 위한 회로 간의 상호작

용이 필요하고, 제작 시 크기는 소형으로 제작되어야 하며, 높은 응답속도와 noise

는 적어야 하며, 낮은 에너지에서도 응답의 필요로 민감도가 높아야 하며, 높은

on/off 비율로 동작에서의 신뢰성을 가져야 한다. 포토다이오드의 구조는 PN 접합

으로 이루어진 구조가 일반적이며, 전압이 역방향으로 가해져 역바이어스에서 작동

한다. 아래의 그림 2-2는 PN 접합 다이오드의 구조의 그림이다. 외부의 빛이 포토

다이오드에 조사되면 포토다이오드의 내부에 전자와 정공이 생성되는데, n과 p에서

는 전기장이 거의 존재하지 않아 생성되어도 빠르게 원 상태로 되는데 공핍층에서

생성된 전자와 정공은 전기장의 존재로 인하여 바로 사라지지 않고, 반대되는 전극

의 방향으로 움직여 내부에 광전류를 발생시킨다. 포토다이오드는 공핍층에 따라

특성에 영향이 생기는데, 공핍층이 두꺼우면 조사된 빛에 의해 전자와 정공이 많이

생산되어 높은 양자효율을 가지게 된다. 반대로 공핍층이 얇으면 낮은 효율을 갖지

만, 응답 시간이 짧아진다. 그로 인하여 PN 접합은 공핍층을 양자효율과 응답 시간

을 잘 조율해야 한다.
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그림 2-2. PN 접합 다이오드 구조
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포토다이오드의 구조에는 PN 접합, PIN(Positive Intrinsic Negative), APD(Avalanche

Photo Diode) 등이 있는데 주로 PIN과 APD 구조가 가장 많이 사용된다. PIN 구조는

PN 구조의 중간에 진성 반도체층을 넣어 공핍층의 두께를 조절하는 게 가능하며,

공핍층의 두께에 따라 주파수의 응답과 양자효율을 변화시킬 수 있다. 아래의 그림

2-3은 PIN 다이오드 구조이다. 그림 2-3에서 진성 반도체층은 완전한 공핍층이 되

며 구조상 공핍층이 더 두꺼워져 내부에 많은 전자와 정공이 생성되고 그로 인하

여 높은 양자효율을 갖는다. 그러나 두꺼운 공핍층으로 인하여 반응 속도는 감소한

다.

그림 2-3. PIN 포토다이오드 구조
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그림 2-4는 APD의 구조이다. PIN 다이오드 구조에서 P 영역을 N과 I 사이에 추

가한 형태가 APD 구조이다. 큰 역바이어스(30V 이상)를 통해 공핍영역에 강한 전

기장 형성으로 인하여 높은 에너지를 갖게 되며, 그로 인해 높은 에너지를 갖게 된

전자들이 P 영역에서 격자를 이룬 아톰들과 부딪혀 새로운 전자와 정공의 쌍이 생

성된다. 그로 인해 생성된 전자와 정공은 똑같이 전기장에 의해 격자를 이룬 원자

들과 부딪혀 새로운 전자와 정공 쌍을 생성한다. 이러한 현상으로 인하여 전자와

정공 쌍이 늘어나게 되면 작은 에너지의 빛에도 증폭되어 큰 전기 신호를 얻을 수

있어 감도가 크게 상승한다. APD는 PIN 구조에 비해 10배 이상 높은 감도를 갖기

때문에 미세한 신호를 검출하는 데 좋고, PIN 구조보다 공핍층이 두꺼워져 빠른

속도 장점이 있지만, 온도가 높아짐에 따라 Gain이 감소하며 여러 증폭 과정으로

인해서 Noise가 커진다는 단점을 갖는다.

그림 2-4. APD 포토다이오드 구조
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2. BJT (Bipolar Junction Transistor)

BJT (Bipolar Junction Transistor)는 2개의 PN 접합으로 이루어져 pnp형과 npn형

의 트랜지스터이다. 전극은 이미터, 베이스. 컬렉터라고 하며, 트랜지스터에 전압이

가해지면 한 PN 접합은 순방향 다른 PN 접합은 역방향으로 바이어스가 된다. 순

방향 바이어스된 PN 접합을 통해서 전류가 흐르며 이때 전자는 n형의 영역에서

베이스 영역으로 이동하고 반대로 정공은 베이스 영역에서 n형의 영역으로 이동한

다. 이 접합을 이미터-베이스 접합이라고 한다. 이때 이미터는 n형의 영역이다. 베

이스로 이동하는 전자는 역방향 바이어스된 PN 접합으로 확산한다. 전자가 PN 접

합의 결핍 층으로 이동하면 컬렉터가 있는 다른 n형의 영역으로 이동해 이 전극의

제일 낮은 에너지대로 간다. 베이스 내의 정공이 베이스를 떠나 순방향 바이어스된

이미터-베이스 접합을 통해 이미터로 이동하고, 이미터로부터 이동한 전자와 재결

합함에 따라 베이스 내의 정공의 집중도는 떨어지게 된다. 그 결과로 PN 접합의

순방향 전압이 걸려 전류가 정지될 수 있다. 만일 베이스 영역이 회로 내의 적절하

게 접속되어 이미터-베이스 접합이 순방향 바이어스된 상태를 유지하면 전자는 베

이스의 영역에서 흘러나와 정공의 집중을 유지하며 그에 따라 전류는 컬렉터에서

이미터로 계속 이동하게 된다.

그림 2-5. BJT 구조 (a) pnp트랜지스터 (b) npn트랜지스터
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3. FET (Field-Effect Transistor)

FET(field effect transistor)는 전자와 정공을 모두 사용하는 BJT(Bipolar Junction

Transistor)와 다르게 하나만 사용하여 전류를 만드는 단극성 소자이다. 내부 구조

에 소스와 드레인 사이에 게이트에 전압을 주어 채널의 전자나 정공을 조절해 채

널을 형성하는 트랜지스터이다. 구조에 따라 JFET(Junction gate Field Effect

Transistor)와 MOSFET(Metal Oxide Semiconductor Field Effect Transistor)로

나뉜다. 두 방식의 원리는 같지만, JFET는 전류로 MOSFET은 전압으로 소스와

드레인 사이의 전류를 조절한다. 그림 2-6는 N-Channel JFET의 구조이다. 드레

인에서 소스로 전압을 걸면 전류는 Channel 내부의 드레인에서 소스로 전류가 흐

르며, 그 전류는 N-channel 물질의 저항에 따라 변하게 된다. 게이트 부분은 채널

의 영역에 비하여 도핑의 농도가 높은 p 형으로 이루어져 있는데, 게이트에 음의

전압을 인가해 주면 역방향 바이어스가 걸리고 P 쪽에 공핍층이 증가한다. 증가한

공핍층은 채널의 폭을 감소시켜 전류의 흐름을 막기 때문에 흐르는 전류가 감소한

다.

그림 2-6. JFET 구조
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그림 2-7은 금속 산화막 반도체 트랜지스터 MOSFET(Metal Oxide Semiconductor

Field Effect Transistor)의 구조이다. JFET과 같게 소스 드레인 게이트로 이루어져

있으며, MOSFET의 Gate 부분의 전압에 의해 드레인과 전류 사이에 걸리는 전류

를 제어한다. Oxide 층은 Metal과 Channel 사이를 절연체 역할을 한다. 디지털 회

로에 많이 이용되는데 Oxide 층의 절연이 전력의 손실 줄여 적은 구동 전력을 갖

기 때문이다. MOSFET은 제작 방법에 따라서 증가형과 공핍형으로 나뉜다.

그림 2-7. n형 MOSFET 구조



- 22 -

우선 그림 2-8과 같이 증가형 MOSFET은 소스, 드레인의 도핑 형태에 따라서 N,

P채널로 구분할 수 있는데 N형으로 설명하면 P형 기판상에 높은 농도로 도핑하여

n+로 도핑하게 되면 소스와 드레인 사이가 채널 영역이 된다. 게이트 전극에 양의

전압을 가하게 되면 채널 영역에서 전자가 모이게 되면서 반전층이 생성되면서 채

널이 형성된다. 채널을 형성하기 위해서 가해지는 최소한의 전압을 문턱 전압이라

고 하고 문턱 전압(Threshold Voltage)은 Vth>0인데 p형은 이와 반대이다.

그림 2-8. 증가형 MOSFET 구조
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그림 2-9와 같이 결핍형 MOSFET는 증가형 MOSFET와 구조는 같지만, 증가형

MOSFET와 다르게 채널이 미리 형성되어 있다. 공핍형 MOSFET는 게이트에 음

의 전압이 걸리면, 채널 영역의 전자가 기판 아래로 이동하여 결핍 영역을 형성하

여 채널 내부의 전자가 감소하여 전류가 감소한다. 만약 게이트 부분에 양의 전압

을 가해주면 증가형이 된다.

그림 2-9. 결핍형 MOSFET 구조
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4. TFT (Thin Film Transistor)

TFT는 FET 기반의 소자로 소스 드레인 게이트로 이루어져 있다. 여기서 얇은 반

도체 박막을 channel로 사용한다는 점만 차이가 있다 따라서 TFT를 박막 트랜지

스터라고 부른다. 그림 2-10과 같이 TFT는 구조는 4개이며, 전극들의 위치에 따라

나뉜다. 그림 2-10 (a)는 Inverted staggered 구조로 Inverted coplanar 형 구조보

다 이동도가 높은 장점이 있으며, 그림 2-10 (b)는 Inverted coplanar 형으로 정밀

하게 전극이 형성되는 장점이 존재한다. 그림 2-10 (c)는 Staggered 형으로 반도체

층 위에 절연체를 플라즈마 공정을 통해 제작하여 채널이 있는 활성층 계면에 결

함이 발생하는 단점을 갖는다. (d)는 Coplanar 형으로 전극 3개가 한 평면에 존재

하며, 평상시에는 소스와 드레인 사이에 전류가 흐르지 않고 게이트에 양의 전압이

가해지면 축전기와 같은 효과가 유전체를 중심으로 발생하여 반도체에 유전 분극

이 발생하여 반전 층이 절연층 반대쪽에서 형성된다. 드레인에 전압이 생기면 소스

에서 드레인으로 전자가 이동하는 것이 가능하여 이에 따라 역방향의 바이어스로

전류가 흐른다.

그림 2-10. 소스 드레인에 따른 TFT 구조

(a) Inverted staggered (b) Inverted coplanar

(c) Staggered (d) Coplanar
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제3절 2차원 나노소재

1. 그래핀

신소재 그래핀의 발견은 흑연에서 테이프로 박리하여 그래핀의 존재를 확인했다.

그래핀의 구조는 원자 단위의 구조로 매우 얇은 두께를 가지며 육각형 모양의 평

면 배열구조로 층을 형성한다. 이러한 구조로 인하여 매우 얇은 0.2nm의 두께를

가지지만, 강도는 다이아몬드와 같고 물리적, 화학적으로 안정적이다. 2D 구조로

매우 유연한 특성으로 다양한 연구 분야에 응용할 수 있다. 또한, 그래핀은 뛰어난

물리적 전기적 특성을 가지며, 그래핀은 전도성이 높고 투명하여 투명전극 등 다양

한 소자로 응용되고 있다. 투명전극으로 주로 쓰이는 희소 금속인 ITO를 대체하는

신소재로써 활용될 수 있다. 그리고 열 전도성도 좋고 강도가 높아 방열 소재와 같

은 고강도 복합소재로 활용되고 있다. 그래핀을 FET 등에 응용하기 위한 반도체

대체 소재로 활용은 그래핀의 에너지 밴드갭 구조가 도체와 같아 반도체 소자로서

활용하기 어렵다. 그러한 그래핀을 반도체 소자로서 개발하기 위해 구조를 변화하

거나 산화시키는 등 다양한 연구가 이루어지고 있다.

그림 2-11. 흑연과 그래핀의 구조
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2. TMDs (Transition Metal Dichalcogenide)

그래핀의 밴드갭은 거의 도체와 가까워 반도체 소자로 응용이 어렵기 때문에 전기

적, 기계적으로 우수한 특성을 가지며 반도체 특성을 가진 TMD(transition metal

dichalcogenide)가 그래핀을 대체할 물질로 많은 연구가 진행 중이다. TMD는 MX2

의 형태를 가진 2차원 반도체를 말한다. M은 전이 금속(W, Mo 등)이고 X는 할로

겐 원소(S, Se 등)의 화합물이다. TMD도 그래핀과 마찬가지로 원자적으로 매우

얇은 2D 구조를 가지며, 적층 형태 구조인 3차원은 연구가 진행되었지만, bulk

TMD는 indirect 밴드갭 구조기 때문에 특성이 좋지 않았다. 기계적으로 박리하거

나 합성하는 방법을 통해 단층이나 이중 층 등 얇을 층으로 분리하여 우수한 광특

성과 전기적인 특성의 TMD 물질을 얻어내고 있다. 다음 표 2는 2차원 물질의 밴

드갭 특성을 보여준다. 2D 구조의 물질의 밴드갭은 두께가 적층됨에 따라 밴드갭

에너지가 변하는 특이한 특성을 가지고 있다. 단일 층에서는 직접 천이 밴드갭 구

조를 갖지만, 다층에서는 간접 천이 밴드갭 구조이다. 단일 층으로 소자를 제작할

때 매우 유연하고 물리적으로 강한 소자의 제작이 가능하다. 또한, 광소자 응용 시

에는 다층보다는 단일 층에서 양자효율이 높아 단일 층으로 제작하는 것이 바람직

하다. 층에 따른 밴드갭 에너지의 변화 및 성장한 박막의 두께는 Raman과 PL의

측정을 통해서 알 수 있다. 층 내부는 강한 공유결합으로 이루어져 있고 외부는 약

한 반 데르 발스(van der Waals) 힘으로 층간의 결합을 이루고 있어 물리적, 화학

적 방법을 통해서 분리하는 것이 가능하다. TMD는 2D 구조로 인한 dangling

bond가 존재하지 않고 전자 이동도가 높으며, 스위칭 소자로써 좋은 밴드갭 에너

지를 가지고 있으며, 높은 광 반응성, On/off ratio, 전자 이동도 등으로 인하여 주

목받고 있다.
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표 2-1. 2차원 물질의 밴드갭 특성

bandgap (eV) Mo W Ti Zr Hf V Pd Pt

S

monolayer
1.8~

2.1
1.8~2.1 ~0.65 ~1.2 ~1.3 ~1.1 ~1.2 ~1.9

Bulk
1.0~

1.3
1.3~1.4 ~0.3 ~1.6 ~1.6 metal ~1.1 ~1.8

Se

monolayer
1.4~

1.7
1.5~1.7 ~0.51 ~0.7 ~0.7 metal ~1.1 ~1.5

Bulk
1.1~

1.4
1.2~1.5 metal ~0.8 ~0.6 metal ~1.3 ~1.4

Te

monolayer
1.1~

1.3
~1.03 ~0.1 ~0.4 ~0.3 metal ~0.3 ~0.8

Bulk
1.0~

1.2
metal metal metal metal metal ~0.2 ~0.8
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3. MoS2 (Molybdenum disulfide)

TMD의 대표적인 물질 중 하나인 MoS2는 전이 금속(Mo)과 칼코겐 원소(S)가 Mo

원자 양쪽에 S 원자 2개가 결합한 물질이다. 구조적으로 6.5 Å 두께의 단일 층과

단층일 때 3.18 Å의 격자 상수를 갖고 있어 매우 얇다. MoS2는 층간의 결합이 반

데르 발스의 힘으로 결합이 되어있어 층간의 결합이 약해 물리적, 화학적으로 분리

할 수 있다. 반면에 가운데의 전이 금속 원자는 아래위로 존재하는 칼코겐 원소와

강한 공유결합을 이루고 있어 물리적, 화학적으로 안정적이다. 띠 간격이 0 eV인

그래핀과 다르게 1~3 eV의 띠 간격이 존재하며, 소자의 두께에 따라 띠 구조가 바

뀐다. 단일 층일 경구 3 eV의 직접 천이형 반도체가 되고 3차원의 형태일 경우 1

eV의 간접 천이형 반도체이다.

그림 2-12. MoS2 결정구조 및 전자띠구조[13]
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4. 흑린

흑린은 인(P) 원자로 이루어진 2차원 소재이며, 주름진 육각 벌집의 구조를 갖는다.

x축은 암체어 방향 y축은 지그재그 방향으로 y축일 땐 전하 유효질량이 x 축 방향

보다 10배 이상 높고 반대로 열 전도성은 x축 방향이 더 높다. 하지만 대기 중에서

산화 등의 문제로 인해 매우 불안정하다. 띠 간격은 0.3~2eV로 소자의 두께에 따라

바뀌지만, MoS2와 달리 층이 변해도 항상 직접 천이형 반도체이다.

그림 2-13. 흑린 결정구조 및 전자띠구조[13]
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5. 육방정계 질화붕소

육방정계 질화붕소는 붕소와 질소의 비율이 1:1로 이루어져 있는 화합물 중 육방정

계 결정구조를 가지는 물질이다. 육방정계 질화붕소는 육각의 벌집 모양의 결정구

조를 갖고 질소와 붕소의 원자 간의 결합길이가 그래핀의 탄소 원자간 결합길이와

유사한 0.144 nm로 불소와 질소의 강한 공유결합을 통해 물리적, 화학적 안정성이

높지만, 6 eV의 매우 큰 전자띠를 갖고 있어 부도체의 특성을 보인다.

그림 2-14. 육방정계 질화붕소 결정구조 및 전자띠구조[13]
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제3장 실험 방법

제1절 CVD 성장

우리가 제작할 압전센서의 구조는 그림 3-1 (a)와 같이 PET 기판 위에 MoS2를 전

사한 후 MoS2의 구조 위에 일정한 간격의 전극 패턴을 증착된 형태이다. 증착될

전극은 PR을 이용하여 리소그래피 공정을 통해 패턴을 다음 Mask와 같이 패턴을

입힌 후 E-Beam 공정을 통해 Ti/Au = 5/50nm로 증착시킨다. 그림 3-1 (b)는 제

작할 센서의 마스크이며 전극 간격이 30 μm로 그림과 같이 전극 사이에 MoS2가

증착되려면 최소 크기가 30 μm 이상이 되어야 한다.

그림 3-1. 센서제작에 이용한 압전센서 모식도 및 마스크패턴
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MoS2 박막은 고품질의 대량 생산 및 재현성이 우수한 CVD 방법을 이용하여 제작

됐다. 우선 sapphire 기판을 100℃로 끊인 아세톤에 넣은 후 5분간 초음파 세척 후

메탄올 5분 담근 후 IPA 용액에 5분간 초음파를 통해 기판을 깨끗하게 세척한다.

세척된 기판을 전구체인 MoO3, Sulfur, NaCl을 Sulfur, NaCl, MoO3, 기판 순으로

CVD 장치에 넣는다. Flow gas로는 불활성 가스인 Ar gas를 이용하며, 유압은 50

Torr 유량은 100 sccm으로 Ar gas를 흘려보내 주며 성장 온도로는 720℃로 5분간

성장시킨 후 천천히 온도를 식혀준다. 이를 통해 고품질의 MoS2 박막을 성장했다.

그림 3-2. CVD 시스템 모식도
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제2절 MoS2 박막 전사

sapphire 기판에 MoS2 성장 및 열처리 후 압전센서를 제작하기 위해 유연 기판에

전사하는 공정이다. 먼저 Sapphire 기판의 테두리를 테이프로 감싸 옆면에 PMMA

용액이 도포되는 것을 방지하고 spin coating을 하여 일정한 두께로 얇게 도포된

PMMA 용액이 굳은 후 BOE 용액을 MoS2가 붙어있는 PMMA와 기판 사이에 침

투시켜 기판과 PMMA를 떨어뜨려 PMMA에 붙어있는 BOE 용액을 DI water로

희석을 시킨 후 PET 기판에 옮겨 60℃의 낮은 온도에서 30분 건조과정을 통해 수

분을 증발시키며, 수분이 증발하면서 PET 기판과 PMMA에 붙어있는 MoS2가 기

판과 흡착이 되고 아세톤을 80℃의 온도로 끓여준 후 5분간 PMMA를 애칭 시킨

다.

그림 3-3. MoS2 전사과정
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제3절 압전센서 제작

그림 3-4 는 압전센서의 제작 과정이다. 먼저 사파이어 위에 성장한 MoS2 박막을

PET 기판으로 전사를 한다. 다음 PET 기판에 전사된 MoS2에 PR을 도포한 후 전

극 Mask를 이용해 리소그래피 공정을 이용하여 MoS2 위에 전극 패턴을 입힌다.

e-beam evaporation을 이용하여 전극 Ti(5nm)/Au(50nm)를 증착하고 아세톤을 이

용해 PR을 제거한다.

그림 3-4. 압전센서 제작 과정
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제4장 실험 및 고찰

제1절 NaCl을 이용한 대면적 MoS2 성장

그림 4-1은 문헌에 보고된 NaCl을 이용한 MoS2의 크기 변화에 대한 광학 이미

지이다. NaCl을 포함하여 MoS2를 성장시켰을 때 MoS2 도메인이 크기가 커진 것을

보이며 온도에 따라 도메인의 크기가 변하는 것을 보인다. 칼코겐 물질인 NaCl을

이용하면 MoS2가 성장할 때 수직성장을 억제해 주어 수평 성장이 일어나게 된다.

그로 인해 MoS2의 Domain의 사이즈가 커지게 된다.[14] 본 연구에서 필요한 30 μ

m 이상의 대면적 MoS2 박막을 얻기 위해서는 NaCl 하에서 성장이 필요하였고 이

에 NaCl의 양, 온도에 대한 유량 변화 실험을 진행했다.

그림 4-1. NaCl을 이용한 MoS2의 크기 변화[14]
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우리의 본 실험에서는 먼저 온도의 변화를 주지 않고 NaCl 양을 조절해 보았다.

NaCl 주입 시 박막의 크기가 20-30 μm로 커지는 것을 확인했다. 다만 NaCl의 양

이 너무 많을 때는 그림 4-2와 같이 MoS2의 중앙에 파티클들이 생성되는 것을 확

인하였고 NaCl의 양이 다시 적어질 때 파티클이 다시 생기는 것을 알 수 있었다.

파티클이 없이 단층으로 성장한 MoS2가 우리의 실험에 적합한 형태라고 생각되어

파티클이 성장하지 않은 형태인 NaCl 0.4g일 때의 조건에서 실험을 진행했다.

그림 4-2. NaCl양에 따른 MoS2의 SEM 이미지
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NaCl이 MoS2 성장할 때 Na와 Cl의 잔여물이 남는지 확인하기 위해 그림 4-3과

같이 XPS를 통해 분석했다. 이를 위해 Sapphire 기판에 MoS2를 성장하고 SiO2 기

판에 MoS2를 transfer 공정을 통해 MoS2를 옮겼고, sapphire 기판 즉 NaCl을 이용

해 성장한 기판 위에 있을 때는 Na 1s 픽이 존재하였지만, SiO2 기판의 MoS2에는

Na 1s 픽이 없는 것을 보아 transfer 공정 과정 중에 물에 의해 Na가 씻겨 내려가

는 것을 확인하며, Cl 2p 픽은 애초에 나오지 않는 것을 나타낸다. 즉 MoS2 합성

시 NaCl은 크기에 영향을 주지만 MoS2의 성분에 영향을 주지 않는 것을 나타내고

있다.

그림 4-3. NaCl을 이용해 성장시킨 MoS2의 XPS[14]
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제2절 성장 온도에 따른 MoS2 성장 거동 연구

성장 온도가 높아질수록 원자들이 높은 에너지로 인해 표면 migration이 활발해짐

으로 박막 크기가 커질 수 있다. 그림 4-4는 600℃부터 750℃까지 성장 온도를 증

가시키면서 실험을 진행한 MoS2 박막의 SEM 이미지이다. 600℃부터 700℃에서의

성장 온도가 증가함에 따라 MoS2 박막의 크기가 커지는 것을 확인했다. 이것은 온

도가 증가함에 따라 반응하기 위한 원자들이 높은 에너지를 가지기 때문에 핵이

생성된 위치에서 활발히 측면 성장이 되기 때문이다. 단, 750℃처럼 너무 높은 온

도에서는 원자들이 결합 전에 다시 재 증발 속도가 빨라지기 때문에 더 이상 성장

하지 못하고 다시 작아지게 된다. 그러나 700℃에서 성장된 대면적 박막은 모서리

부분이 둥근 edge 면이 울퉁불퉁한 것을 볼 수 있는데 이는 Mo나 S의 결함으로

인한 것으로 판단된다.

그림 4-4. 온도에 따른 MoS2 박막의 성장
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제3절 Mo:S 비에 따른 MoS2 성장 거동 연구

그림 4-5는 다양한 Mo:S 비율에 따른 MoS2 박막의 성장 거동을 보여준다. 보

통 박막 성장 시 Mo 또는 S의 부족에 의해 박막의 결정질이 달라지며 성장 거동

에 영향을 받는다. Mo:S의 비율을 조절하기 위해 S=0.267g으로 고정하고 MoO3의

유량을 0.009g에서 0.002g까지 조절했다. 그림 4-5에서 보듯이 MoO3의 유량이 감

소함에 따라 MoS2 박막은 파티클-별 모양-삼각형-육각형-삼각형-파티클 구조로

변화됐다.

그림 4-5. MoO3 양 조절에 따른 MoS2 성장



- 40 -

이러한 이유를 분석하기 위해 그림 4-6과 같이 Mo:S의 조성비에 따른 구조 변화

를 조사했다.[15] 육각형 형태는 Mo:S 비가 1:2로 가장 안정적인 형태의 MoS2 박

막의 형태이며, Mo가 많아지거나 S가 많아질 때 삼각형 형태로 변하는 것을 확인

할 수 있었다. 이는 우리의 실험 결과에서 MoO3의 유량 변화에 따라 삼각형-육각

형-삼각형으로 변화한 이유가 각각 Mo-rich, S-rich 분위기에서 Mo-zigzag 또는

S-zigzag로 성장되어 적절한 유량 비에서 Mo와 S 육각형으로 성장할 수 있음을

보여준다. 우리의 성장 형태도 그러했고 육각형 형태의 MoS2를 계속 성장시켜 실

험을 진행하려고 했으나 육각형 형태의 MoS2는 상당히 정확한 Mo:S 비에서 성장

되기 때문에 재현성이 많이 떨어져 우리는 다른 형태의 MoS2를 이용하여 실험을

진행해야 했다. 주로 성장하는 형태는 별 모양과 삼각형 형태였다.

그림 4-6. Mo:S 비에 따른 MoS2 박막 성장이론[15]
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별 모양 형태는 핵 부근에 twin boundary로 인한 결함이 생긴다고 보고 되어있

다.[16] 이에 우리는 결함이 없는 상태의 고품질 MoS2 박막에서 실험을 진행하고자

삼각형 형태의 MoS2를 성장시키기 위해 MoO3=0.007g과 S=0.267g으로 MoS2를 성

장시켰다.

그림 4-7. 별모양과 삼각형 형태 MoS2의 SEM 이미지[16]

성장된 MoS2의 광학, SEM 이미지이다. 성장된 MoS2 박막은 삼각형 Flake이며 크

기는 47μm 이상으로 앞서 보여준 압전센서를 구현하기에 충분하다고 판단된다.

그림 4-8. 성장된 MoS2 광학 및 SEM 이미지
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그림 4-9의 Raman 스펙트럼을 보면 E12g peak 385.3 cm
-1 와 A1g peak 404.5 cm

-1

로 피크 사이의 간격이 19.2 cm-1로 확인됐다. 이는 단결정의 MoS2 성장했음을 간

접적으로 보여준다. 또한, 박막의 두께가 단층임을 나타낸다. PL 스펙트럼은 성장

한 박막이 679.7 nm의 중심 피크를 갖는 것을 보여준다. 이 역시 단결정, 단층의

MoS2 박막이 성장하였음을 보여주는 결과이다.

그림 4-9. 성장된 MoS2의 Raman 및 PL 그래프

그림 4-10은 성장한 MoS2의 TEM 이미지 및 회절 패턴을 보여준다. 그림 4-10

(a)는 성장된 MoS2의 회절 패턴을 보면 육각형 형태의 회절 패턴은 볼 수 있는데

이는 MoS2 박막이 단결정임을 보여준다. 또한, 그림 4-10 (b)에서 (100) 면의 격자

간격이 2.7Å과 (110) 면의 격자 간격이 1.6Å이고 결함이 없는 것으로 보아 단결

정의 MoS2 박막이 성장 되었음을 알 수 있다.

그림 4-10. 성장된 MoS2의 TEM (a) 이미지 및 (b) 회절 패턴
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성장된 박막의 전기적 특성을 알기 위해서 성장된 MoS2 박막을 SiO2/Si 기판에

전사 후 TFT를 제작했다. back-gate 방법을 이용하여 전압을 인가하고 VDS-ID 곡

선을 측정했다. 그림 4-11은 성장된 MoS2 박막의 TFT 특성이다. 그림에서 보듯이

VGS가 감소함에 따라 Drain 전류가 감소하는 것을 보였다. 따라서 성장된 MoS2는

p형임을 나타내고 있다. 보통 CVD에서 성장된 박막은 박막 내에 S 결함 등이 P형

dopant로 역할 하는 것으로 보고되고 있어 박막 내에 다소 S 결함이 존재할 수 있

음을 간접적으로 알 수 있다.

그림 4-11. 성장된 MoS2의 TFT 특성
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이를 토대로 MoS2 박막을 유연 기판인 PET에 전사 후 그림 3-4와 같은 압전센서

를 제작했다. 그림 4-12는 제작된 압전센서의 Open circuit voltage와 Open circuit

current를 보여준다. 그림에서 보듯이 전압을 가하지 않고 10kPa의 압력을 인가하

였을 때 Open circuit voltage와 Open circuit current가 발생하는 것을 볼 수 있다.

이는 성장된 MoS2 박막이 압전 특성을 가지고 있다고 판단된다. 생성된 전압은 대

략 0.2 V이며 전류는 6nA 수준이다.

그림 4-12. 성장된 MoS2의 Open circuit voltage 및 Open circuit current
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제작된 센서의 다양한 압력에 대한 반응을 보기 위해 그림 4-13과 같이 신발의 앞

/뒷면에 센서를 제작하였고 걷기, 뛰기, 스쿼트 등 압력의 증가 또는 자극 속도 차

이를 줄 수 있는 조건을 설정했다. 그림 4-13과 4-14는 각각 비교적 강도가 센 스

쿼트에서는 강하게 비교적 강도가 약한 걷기에선 약한 Open circuit voltage와

Open circuit current가 나왔고 비교적 빠른 뛰기에선 더 빠르게 반응하는 것을 보

였다. 이러한 결과들은 제작된 압전센서가 압력변화와 자극 속도에 대한 반응성을

분석하기에 충분한 것으로 판단된다.

그림 4-13. 성장된 MoS2 압전센서의 다양한 운동 환경에 대한 전압반응

그림 4-14. 성장된 MoS2 압전센서의 다양한 운동 환경에 대한 전류반응
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제4절 O2 분위기에서 MoS2 열처리

앞서 설명했던 것과 MoS2 박막 내에 결함의 유/무는 압전 효과 상승 또는 감소

의 원인으로 동작할 수 있다. 따라서 본 연구에서는 이러한 현상의 원인을 분석하

고 어떠한 경향성이 더 맞는지 증명하기 위해 O2 또는 N2 분위기에서 열처리를 수

행하여 인위적으로 결정질 향상 또는 결함 증가를 유도했다. 그림 4-15는 열처리

전, 후 MoS2의 SEM 이미지이다. O2 분위기에서 700℃에서 열처리를 진행했다.

SEM을 통해 열처리 전과 후의 이미지를 비교했다. SEM 이미지로 봤을 때 열처리

전과 후의 구조적인 변화는 없었다. 이는 박막 내 전자들이 열처리 중 재증발되지

않았다는 것을 보여준다.

그림 4-15. 열처리 전, 후 MoS2의 SEM 이미지
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그림 4-16은 O2 분위기에서 열처리한 MoS2의 Raman 및 PL 그래프이다. 열처리

전/후 Raman 피크는 E12g 와 A1g 의 피크가 잘 나타나 있으며 그 차이가 20cm
-1로

큰 차이가 없는 것을 알 수 있다. 이는 구조적인 변화가 없었음을 보여준다. 다만

PL 스펙트럼을 보면 중심 파장이 온도가 증가함에 따라 청색 편이가 된 것을 볼

수 있다. 이러한 현상은 결함이 감소하고 박막 내의 결정질이 향상되었음을 나타낸

다. 따라서 S 결함이 감소 되었을 것으로 예상할 수 있다.

그림 4-16. O2 분위기에서 열처리한 MoS2의 (a) Raman 및 (b) PL 그래프

그림 4-17은 O2 분위기에서 열처리한 MoS2의 TFT 특성 변화를 보여준다. 열처리

전/후를 비교해 보면 Gate 전압이 증가함에 따라 Drain 전류가 감소하는 p type이

다. 따라서 도핑 형태의 변화는 없었다. 다만 같은 Gate 전압에서 Drain 전류가

50% 이상 감소했음을 알 수 있다. 이러한 특성을 도핑농도 감소 즉 S 결함이 감소

했음을 유추할 수 있다.

그림 4-17. O2 분위기에서 열처리한 MoS2의 TFT 특성변화
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S의 추가 공급 없이 S 결함이 감소하였기 때문에 이의 원인을 찾아보기 위해 그림

4-18과 같이 산소 원자의 거동을 살펴봤다. 그림 4-18과 같이 산소 원자가 S 공극

자리로 대체가 되면서 S 결함을 억제하는 것으로 보인다.[17]

그림 4-18. MoS2의 Oxygen 결합[17]

따라서 MoS2를 O2 분위기에서 열처리를 통해 결함 부분에 Oxygen이 결합하여 결

함을 제거함으로써 결정질이 향상됐다고 볼 수 있으며 결함이 매우 많은 상태에서

Oxygen의 결합이 계속해서 이루어지면 그림 4-19와 같은 현상이 발생하게 된다고

보고되고 있다.[18] 수많은 결함이 Oxygen으로 대체되어 MoS2가 MoSxOy로 변질

되거나 이러한 현상이 지속이 되었을 경우 MoO3로 완전히 변질될 수 있다.

그림 4-19. MoS2의 Oxygen 결합을 통한 물질변화[18]



- 49 -

그림 4-20은 O2 분위기에서 10 kPa의 압력으로 측정한 압전센서의 반응을 보여준

다. 열처리 온도가 증가함에 따라 압력 인가에 대한 전류, 전압 응답이 감소했음을

알 수 있다. 이러한 이유는 앞서 제시했던 것과 같이 S 결함이 감소하게 되어 도핑

농도가 감소함으로 압전에 기여할 수 있는 전하량이 감소 되었기 때문이다.
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그림 4-20. O2 분위기에서 열처리한 MoS2의 10kPa의 압전 반응
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제5절 N2 분위기에서 MoS2 열처리

열처리에 의한 S 공극 증가를 유도하였지만, O2 분위기에서는 오히려 결함이 감소

하고 압력인가에 의한 전류/전압이 감소하는 현상이 관찰됐다. 이에 MoS2 박막과

반응성이 없는 N2의 불활성 Gas 분위기에서 열처리를 진행했다. 그림 4-21은 N2

분위기에서 열처리한 MoS2 Raman 및 PL 그래프이다. 그림 4-21 (a) Raman data

에서는 열처리 조건에 따라 A1g 피크는 큰 변화가 일어나지 않았지만 E12g는 청색

편이가 발생했다. 이는 S 결함에 의한 결과로 보고 됐다.[20]

그림 4-21. N2 분위기에서 열처리한 MoS2 (a) Raman 및 (b) PL 그래프
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PL 그래프에서는 열처리 온도가 증가함에 따라 피크가 적색편이 되는 것을 확인했

다. 이는 앞선 O2 분위기에서 열처리 결과와 다르게 결정성이 나빠졌음을 나타낸

다. 이는 S 결함이 증가했음을 보여주는 간접적인 결과이다. PL의 red-shift에 의

한 결함 증가로 그림 4-22를 통해 확인할 수 있다. 그리고 PL의 적색편이는 A

exciton 픽이 S vacancy에 의한 전자의 결합으로 1개의 양성자와 2개의 음성자를

이루는 A-의 trion으로 변하면서 exciton 픽은 줄어들고 700nm 위치의 trion 픽이

상승하는 현상이다. 따라서 N2 분위기에서 PL 중심 피크 적색편이는 S vacancy의

수가 늘어난 것을 뜻한다.

그림 4-22. MoS2의 PL 스펙트럼 및 밴드구조[19]

그림 4-23은 10 kPa에서의 N2 분위기에서 열처리한 MoS2의 압전 반응을 보여준

다. 그림에서 보듯이 불활성 가스인 N2 분위기에서 열처리했을 때, 열처리 온도 증

가에 따라 Open circuit voltage와 Open circuit current가 상승하는 것을 볼 수 있

다. 이는 압력에 대한 반응성이 커진 것을 의미한다. 앞선 결과에서 결함 증가를

예상하였고 이는 박막 내 전하량 증가를 의미한다. 따라서 열처리 시 압전 특성의

증가는 박막 내 결함 증가 및 이로 인한 전하량 증가로 판단된다.
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그림 4-23. N2 분위기에서 열처리한 MoS2의 10 kPa의 전압 및 전류 반응
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그림 4-24~4-27은 N2 분위기에서 열처리 전, 후 압전센서의 전압/전류 반응에 대한

측정 그래프이다. N2 분위기에서의 열처리를 통해 다양한 압력변화/자극 속도에 대

한 반응의 변화를 관찰하기 위해 그림 4-24~4-27을 통해 그림 4-13~4-14의 열처리

전과 N2 분위기에서의 열처리를 같이 비교했다. 그림 4-24~4-27에서 전체적으로

N2 분위기에서 700℃로 열처리한 샘플의 출력전압/전류가 더 높게 나오는 것을 확

인했다. 이는 N2 분위기에서 열처리 시 압력에 의한 전류 증가가 발생하며, 이러한

특성은 박막의 S 결함 증가 시 압전 효과가 커질 수 있음을 간접적으로 나타낸다.

그림 4-24. N2 분위기에서 열처리 전, 후 압전센서의 전압 반응(앞)

(a) 열처리 전 걷기에 대한 전압 반응, (b) 열처리 후 걷기에 대한 전압 반응, (c)

열처리 전 달리기에 대한 전압 반응 (d) 열처리 후 달리기에 대한 전압 반응 (e)

열처리 전 스쿼트에 대한 전압 반응, (f) 열처리 후 스쿼트에 대한 전압 반응
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그림 4-25. N2 분위기에서 열처리 전, 후 압전센서의 전압 반응(뒤)

(a) 열처리 전 걷기에 대한 전압 반응, (b) 열처리 후 걷기에 대한 전압 반응, (c)

열처리 전 달리기에 대한 전압 반응 (d) 열처리 후 달리기에 대한 전압 반응 (e)

열처리 전 스쿼트에 대한 전압 반응, (f) 열처리 후 스쿼트에 대한 전압 반응
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그림 4-26. N2 분위기에서 열처리 전, 후 압전센서의 전류 반응(앞)

(a) 열처리 전 걷기에 대한 전류 반응, (b) 열처리 후 걷기에 대한 전류 반응, (c)

열처리 전 달리기에 대한 전류 반응 (d) 열처리 후 달리기에 대한 전류 반응 (e)

열처리 전 스쿼트에 대한 전류 반응, (f) 열처리 후 스쿼트에 대한 전류 반응
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그림 4-27. N2 분위기에서 열처리 전, 후 압전센서의 전류 반응(뒤)

(a) 열처리 전 걷기에 대한 전류 반응, (b) 열처리 후 걷기에 대한 전류 반응, (c)

열처리 전 달리기에 대한 전류 반응 (d) 열처리 후 달리기에 대한 전류 반응 (e)

열처리 전 스쿼트에 대한 전류 반응, (f) 열처리 후 스쿼트에 대한 전류 반응
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제5장 결 론

우리는 이황화 몰리브덴을 이용한 웨어러블 압전센서에 관해 연구했다. 먼저 압전

소재로 MoS2를 이용하기 위해서 NaCl, 성장온도, Mo:S 비에 대한 성장 거동에 연

구를 진행하였고 30 μm 이상의 대면적 MoS2 박막을 합성하였고 이의 압전 특성을

분석했다. 다음 CVD에서 성장한 이황화 몰리브덴의 N2, O2 분위기에서 열처리를

통해 N2 분위기에서는 S vacancy를 O2 분위기에서는 재결정화를 통한 결정질 향

상을 Raman, PL을 통해 분석하여 확인했다. N2, O2 분위기에서 온도별로 열처리된

이황화 몰리브덴의 센서의 동일 압력에 따른 압전 반응을 통해 N2 분위기에서의

열처리는 S vacancy로 인한 자유전자 증가로 압력에 의한 전기적 반응이 좋아졌

고, O2 분위기에서는 재결정화를 통해 결정성은 좋아졌지만, 자유전자의 감소로 압

력에 의한 전기적 반응이 떨어졌음을 확인했다. 이를 통해 MoS2의 S 결함은 압전

효과의 향상을 일으킬 수 있다는 것을 간접적으로 알 수 있다. 그리고 압력변화 및

자극 속도에 대한 반응을 관찰하기 위해 걷기, 뛰기, 스쿼트 등 다양한 신체 활동

에 대한 압전 반응을 분석했다. 이를 통해 제작된 센서가 다른 결과가 얻어지는 것

을 보여 다양한 활동에 대해 분석이 가능함을 확인했다. 또한, 박막 내 전하량의

증가가 압전효과를 향상하게 시킬 수 있음을 확인했다. 추후 연구에서는 결함으로

인해 전하량을 늘리는 것보다 도핑과 같은 고품질의 박막에서 저하를 높이는 방법

을 가지고 압전 특성을 높이는 방법을 연구할 것이다.
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