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Abstract Pt nanopowder-dispersed SiO2 (SOP) films were prepared by RF co-sputtering method using Pt and SiO2

targets in Ar atmosphere. The growth rate and Pt content in the film were controlled by means of manipulating the RF

power of Pt target while that of SiO2 was fixed. The roughness of the film was increased with increasing the power of

Pt target, which was mainly due to the increment of the size and planar density of Pt nanopowder. It was revealed that

SOP film formed at 10, 15, 20 W of Pt power contained 2.3, 2.7, and 3.0 nm of spherical Pt nanopowder, respectively.

Electrical conductivity of SOP films was exponentially increased with increasing Pt power as one can expect. Interest-

ingly, conductivity of SOP films from Hall effect measurement was greater than that from DC I-V measurement, which

was explained by the significant increase of electron density.

Keywords: Metal dispersed insulating film, Metal-insulator composite, Co-sputtering, Electron density, and Electrical con-

ductivity
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1. 서 론

모제가 되는 절연 산화막에 마이크로 미터 크기 이하의

금속 분말을 균일하게 분산시킨 복합 박막 소재는 광학적,

전자기적, 열적, 열전적, 기계적 특성 등 재료의 다양한 특

성을 제어하는 것이 가능하다[1]. 세라믹과 금속의 합성어

인 서멧(ceramic + metal = cermet)으로도 알려진 이 소재

는 순수한 금속에 비해 훨씬 높은 저항과, 비교적 낮은

PTCR(positive temperature coefficient of resistivity) 특성

으로 인해 전기 저항체로 쓰여 왔다.

동결 건조법[2], 습식 합성법[3-6], 물리 기상 증착법

(PVD; physical vapor deposition) 또는 분자선 에피택시

(MBE; molecular beam epitaxy) 증착법과 후속 열처리를

이용한 응집 (agglomeration) 방법[7-10], 고전압 이온 건

(gun)을 이용한 이온 임플란테이션(ion implantation)[11, 12],

멀티 소스 또는 타겟을 사용한 co-evaporation과 코스퍼터

링 (co-sputtering) 방법[1, 13, 14] 등 다양한 방법을 사용해

나노 크기의 금속 분말을 산화막에 균일하게 분산시킬 수

있다.

최근에는 Au, Ni, Pt, Ir, Co 등의 금속 물질 또는 Si, Ge

등의 반도체 물질이 1-10 nm 크기로 분산된 산화막을 이

용해 나노전자소자(nanoelectronics)에 응용하고자 하는 연

구가 이루어지고 있다. 대표적으로 CTF(charge trap flash)

메모리[6, 7, 10, 15-17], 저항변화 메모리(ReRAM; resistance

random access memory)[4, 8, 9, 13, 14, 18] 등은 이러한 금

속 나노 물질이 포함된 산화막을 사용한 차세대 비휘발성

메모리로써, NAND flash 메모리나 DRAM(dynamic

RAM)과 같은 현재의 메모리를 대체하고자 하는 많은 노

력이 이루어져 왔다.

본 연구에서는 코스퍼터링 방법을 이용해 금속 나노분
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말의 함유량과 분말의 크기를 제어하고자 했다. 투과전자

현미경을 이용해 미세 구조를 관찰하고, Hall 효과 측정을

통해 전기 전도도를 측정함으로써, 이 복합 소재의 미세

구조와 전기적 특성의 연관성을 밝히고자 한다.

2. 실험방법

스퍼터링 증착 장비(AJA international, 미국)를 이용한

코스퍼터링을 위해 그림 1(a)와 같이 Pt(99.99%), SiO2

(99.5%) 두 종류의 타겟을 사용했다. 절연성을 갖는 SiO2

타겟과 전도성이 높은 Pt 타겟 모두 RF(radio frequency)

모드를 사용하는 RF sputtering을 사용했다. 증착은 Ar(순

도 99.999%) 16 SCCM을 흘려 주어 챔버 내 압력을 3

mTorr로 일정하게 유지한 상태에서 진행되었다. Pt가 분산

된 SiO2 (SOP) 박막의 증착 속도와 Pt 분율은 각각 SiO2 타

겟과 Pt 타겟의 RF 출력을 이용해 조절했다. SOP 박막의 증

착 속도는 알파 스텝 프로파일로미터(α-step profilometer)와

엘립소미터(ellipsometer)를 사용해서 측정했다.

원자 힘 현미경(AFM; atomic force microscopy, DI-

3000, 미국)을 사용해 SOP 박막의 Pt 함량에 따른 표면 형

상 변화를 관찰했다. 투과전자현미경(TEM; Transmission

electron microscopy, Jeol 3000-F, 일본)을 사용해 SOP 복

합 박막의 미세 구조를 관찰했다. Pt 나노분말의 크기를

측정하기 위해 저각 X-ray 산란(SAXS; Small angle X-ray

scattering)법을 이용했다. 빔 소스로는 스탠포드 선형 가속

기 연구소(SLAC; Stanford Linear Accelerator Center)의

빔라인 SSRL 4-2를 사용했고, 이 때 입사 빔 에너지는 8.3

keV, 이에 따른 빔의 파장은 0.13 nm, 입사각은 0.5o 였다.

SOP 시료의 전하 농도 및 전하 이동도를 측정하기 위해

Hall effect measurement 장치(HMS-3000, 에코피아, 한국)

를 사용했고, 종방향의 전기적 특성을 측정하기 위해

metal-SOP-metal capacitor 형태의 소자를 제작하고 반도

체 파라미터 분석 장비(HP-4156, Agilent, 미국)를 이용해

quasi-static (DC) I (전류)-V (전압) 특성을 분석했다. 모든

전기적 특성 측정은 상온에서 이루어졌다.

3. 실험결과 및 고찰

코스퍼터링을 이용한 SOP 박막 성장을 위해 Pt 타겟에

가해지는 RF 출력 조건을 변화 시켜, 증착 시간에 따른 박

막의 두께를 그림 1(b)에 나타냈다. SiO2 타겟의 RF 출력

은 180 W로 고정 시킨 상태에서 Pt 출력을 각각 10, 15,

20 W로 증가시켰다. 비교를 위해 Pt 타겟이 활성화되지

않은 상태에서 SiO2 180 W를 가한 채 동일한 증착 조건

으로 SiO2 박막을 증착했다. 그 결과 각 조건에서 증착 시

간에 따라 선형적으로 박막의 두께가 증가하는 것을 확인

할 수 있다. 각각의 그래프를 선형근사 시킨 기울기가 각

조건에서의 박막의 성장 속도에 해당된다. 표 1에는 선형

근사로부터 얻은 각 조건에서의 박막 성장 속도를 나타냈

다. Pt 출력에 따라 박막의 성장 속도가 0.11 nm/W로 거

의 선형적으로 증가하는 것을 알 수 있다. 즉, Pt 출력을

조절해 Pt의 SOP 복합막 내 함유량을 비교적 정확하게 조

Fig. 1. (a) Schematics of RF co-sputtering system with Pt and

SiO2 target (off-axis), (b) variation in the thickness as a function

of deposition time, where the slope of the linear fitting is

considered as a growth rate of SOP and SiO2 films.

Table 1. Growth rate, Pt content, and the size of Pt nanopowders

in SOP and SiO2 films

SiO2 SOP-10W SOP-15WSOP-20W

Growth rate (nm/min) 1.66 2.17 2.70 3.24

Pt content 0 0.20 0.33 0.45

Size of Pt nanopowders

(nm)
0 2.33 2.65 2.99

Fig. 2. AFM image of (a) SiO2 27 nm, (b) SOP-10W 27 nm,

(c) SOP-15W 22 nm, and (d) SOP-20W 22 nm. Rms roughness

of the film was 0.69, 0.86, 0,97, and 1.22 nm, respectively.
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절할 수 있었다. 표 1에는 RBS (Rutherford backscattering

spectrometry) 분석을 통해 얻은 SOP 박막 내 Pt 함유량을

양이온 비율 (Pt%/(Si%+Pt%))로 나타냈다.

그림 2(a)-(d)에는 SiO2 박막과 SOP 박막의 Pt 출력에

따른 표면 형상 변화를 AFM으로 측정한 결과로 나타냈

다. Pt 함량이 크게 증가했음에도 전체적으로 비교적 평탄

한 표면 형상을 유지했고, 표면 거칠기는 rms (root-mean-

square) 거칠기 값이 0.69 (SiO2), 0.86 (SOP-10W), 0.97

(SOP-15W), 1.22 nm (SOP-20W)로 점차 증가하는 양상을

볼 수 있었다. 이는 Pt 함량이 증가하면서 Pt 나노분말의

크기 증가와 함께 단위면적당 개수(면밀도) 역시 증가했기

때문인 것으로 생각된다. 

SOP 복합막의 미세 구조를 관찰하기 위해 메쉬(mesh)

가 있는 TEM용 Cu 그리드 (grid) 상에 직접 기른 SOP-

10W와 20W 조건으로 성장시킨 복합막의 평판 TEM 사

진을 그림 3(a) (b)에 각각 나타냈다. 비정질의 SiO2 모제

(matrix)에 결정화가 이루어진 Pt 나노분말이 고르게 분포

하고 있는 미세 구조를 고분해능 TEM 사진을 통해 확인

할 수 있었다. 입도 분석을 통해 Pt 10W와 20W 조건에서

성장시킨 SOP 복합막은 각각 평균 2.1 nm와 3.3 nm 크기

를 갖는 결정 분말들이 존재하는 것을 알 수 있었다. 특히,

전자회절 분석을 통해 SOP-10W에 비해 20W 복합막에서

Pt 나노분말 다결정질의 링 회절 패턴이 보다 선명하게 나

타나는 것을 그림 3(a) (b)의 좌측 하단에 삽입된 전자회

절 패턴에서 확연히 볼 수 있다.

SOP 복합막의 Pt 나노분말의 크기와 분포를 분석하기

위해 저각 산란 실험 (SAXS)을 수행했다. Si 기판에 성장

시킨 200 nm 두께의 SOP-10W, 15W, 20W 복합막과 SiO2

박막에 그림 4(a)와 같이 0.5o 각도로 전자파 (λ=0.13 nm)

를 입사 시킨 후 나노분말에 의해 산란되어 나오는 전자

파를 검출했다. 이 때 평판 검출기에서 검출된 산란 패턴

으로 나타나는, 역격자 공간에서 투과파 (O)에 대한 산란

파의 거리에 해당하는 Q(/nm)에 대한 정보를 이용해 산란

입자의 형태와 크기를 알 수 있다[19]. 그림 4(a) 우측에

나타난 대칭적인 반원 형태의 산란 패턴은 SOP 복합막에

서 나온 것으로, 산란을 일으킨 입자가 구형을 이룬다는

것을 의미한다. 그림 4(b)에는 각 시편에서 얻은 Q값에 따

른 산란파의 세기를 나타냈다. 이 때의 세기는 산란 평면

에서 동일한 반지름을 갖는 Q값에 따른 세기를 모두 더한

값이다. 이 Q값에 대한 정보를 이용해 나노분말의 크기와

분포에 대한 정보를 얻을 수 있다. SiO2는 산란에 의한

peak이 검출되지 않아서 산란을 일으키는 수 nm 크기의

산란 인자가 존재하지 않는 비정질 상태로 밝혀졌다. 이에

반해 SOP 복합막은 비교적 뚜렷한 산란 peak들이 존재하

는 것을 볼 수 있다. 각각의 SOP 시료에서 가장 강한 산

란 peak이 보이는 Q값을 이용해 2π/Q값을 산출하면 산란

을 일으킨 나노분말의 크기를 알 수 있다. 표 1에 나타낸

바와 같이 2.33, 2.65, 2.99 nm로 Pt 출력이 증가함에 따라

나노분말 입자의 크기가 점진적으로 증가하는 것을 볼 수

있었다. 또한 Pt 출력이 높아질수록 산란 강도가 증가하는

것으로부터 나노분말의 밀도와 크기가 보다 균일해지는

것을 알 수 있었다.

SOP 복합막의 전기적 성질을 알아 보기 위해 Hall 효과

측정법과 DC I-V 특성 측정의 두 가지 방법을 사용했다.

먼저 Hall 효과 측정에서는 약 200 nm 두께의 SOP 박막

(SOP-10, 15, 20W)에서 Hall 계수 및 면저항으로부터 단

위 면적당 전자 농도(electron density, n)와 전자 이동도

Fig. 3. Plan-view TEM image of (a) SOP-10W and (b) SOP-

20W film, respectively. Each inset figure is electron diffraction

pattern.

Fig. 4. (a) Schematics of SAXS analysis on SOP films, where

incident beam is scattered by Pt nanopowders dispersed in

SiO2 matrix. Scattering pattern represents the shape and size

of the nanopowders. (b) SAXS spectra of SOP and SiO2

films, where the most probable size of the nanopowders were

estimated to 2.33 (SOP-10W), 2.65 (SOP-15W), and 2.99 nm

(SOP-20W).
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(mobility, µ)를 검출할 수 있었다. 그림 5에는 SOP 복합막

의 Pt 출력에 따른 전자 농도 (좌)와 이동도 (우)를 나타냈

다. Pt 출력에 따라 Pt 함유량이 증가하면서 전자 농도가

크게 증가하는 것을 볼 수 있다. 그러나 전자의 이동도는 Pt

함유량이 증가할 때 오히려 소량 감소하는 경향을 보였다.

이는 Pt 함량이 증가함에 따라 전자 농도가 크게 증가하면

서 전자 간 충돌이 많아졌기 때문인 것으로 해석 된다.

그림 6에는 반도체 파라미터 분석 장비로 측정한 DC I

-V 특성을 박막의 두께와 전극의 면적으로 환산한 J (전류

밀도) - E(전기장) 특성 곡선을 나타냈다. 낮은 전압 영역

에서 절연성이 매우 우수한 SiO2 박막에 비해 Pt 나노분

말이 분산된 SOP 복합막은 전기 전도성이 크게 향상된 결

과를 나타냈다. Pt 출력이 증가함에 따라 Pt 나노분말의

크기는 크게 증가하지 않았지만, Pt 조성이 약 2.2 배 증

가했기 때문에(표 1 참고) SOP-20W의 경우 전기 전도성

이 SOP-10W나 SOP-15W에 비해서도 크게 향상된 것을

볼 수 있다. 이 결과로부터 Pt 나노분말의 크기도 물론 전

도성에 중요한 영향을 미칠 것으로 생각되지만, 나노분말

간의 거리가 감소할 경우 전자의 터널링 현상에 의존하는

전기 전도성이 급격히 증가하는 것으로 해석할 수 있다

[1, 11, 14, 20]. 나아가서는 Pt 나노분말 간의 거리와 터널

링에 따른 전기 전도성에 대한 보다 정확한 전기 전도 기

구가 필요한 것으로 생각된다.

한편, Hall 효과 측정으로부터의 비저항과 J-E 특성으로

얻은 비저항을 비교해 보면, 그림 7(a)에 나타낸 바와 같

이 후자의 경우 비저항이 훨씬 더 높은 것을 볼 수 있다.

이를 설명하기 위해 그림 7(b)와 같은 모식도를 나타냈다.

SOP-15W, 20W의 경우 Hall 효과에 의한 비저항이 크게

낮아졌는데 이는 Pt 함유량이 증가하면서 주입 또는 생성

되는 전자 농도가 크게 증가한 것이 주요한 원인으로 생

각 된다. 반면에 DC I-V 측정의 경우에는 전극에 의한 장

벽 효과에 의해 전자가 주입되는 만큼만 전기 전도에 기

여하기 때문에 Hall 효과 측정에서와 같은 전자 농도의 증

가 효과가 없는 것으로 판단 된다.

4. 결 론

2-3 nm 크기의 Pt 나노분말이 균일하게 분산된 SiO2 복

합 박막을 코스퍼터링 방법으로 성장시켰다. Pt 타겟의 출

력을 10, 15, 20W로 조절함으로써 Pt 함량과 박막 성장

속도를 제어할 수 있었다. SPM과 TEM을 통해 박막의 표

면 거칠기와 미세 구조를 분석한 결과, Pt 나노분말의 크

기가 출력에 따라 점진적으로 증가하면서 rms 표면 거칠

기 또한 점차 증가했다. 특히 미세한 나노분말의 결정화

상태 역시 Pt 출력이 증가하면서 동반 증가했다. SAXS 분

Fig. 5. Variation in the electron density, n (cm−3) and mobility, µ

(cm2/Vs) of SOP films as a function of Pt power (i.e. Pt

content).

Fig. 6. J-E curves of SOP and SiO2 films in the low voltage

region.

Fig. 7. (a) Resistivity versus Pt power in the SOP and SiO2

films characterized by Hall effect and DC I-V measurements.

(b) Schematics of the discrepancy between Hall effect and DC

I-V measurements. Enhanced conductivity (σHall) by Hall

effect measurement can be explained as a populated electron

density in the film.
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석법을 통해 보다 넓은 영역에서 정교하게 나노분말의 형

상과 크기를 분석한 결과, SOP-10W, 15W, 20W에서 각각

약 2.3, 2.7, 3.0 nm 크기의 구형 나노분말이 형성된 것을

확인했고 이는 TEM 결과와도 잘 일치했다. SOP 복합막

의 전기 전도성을 분석해 본 결과, Pt 함량이 증가하면서

전기 전도성이 크게 향상 되는 것을 확인했다. 특히, Hall

효과에 의한 비저항과, capacitor 형태의 소자에서의 DC I-

V 측정법에 의한 비저항이 큰 차이를 보였는데, 이는 Hall

효과 측정법에서 주입 또는 생성되는 단위 면적당 전자

농도가 크게 증가했기 때문인 것으로 생각 된다.
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