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1. 서론
사물인터넷 (IoT: Internet of Things) 시대가도래함에따

라마이크로전자장치에대한수요가증가하고있다. 마이크

로 전자 기계 시스템 (MEMS: Microelectromechanical

system)기술로 제작되는, 초소형 자율센서 및 이식형 의료

기기 그리고 전원 공급 장치 등을 칩 하나로 통합하는

On-chip 디바이스를 구현하는데 고정밀 반도체공정이 필수

적이다[1].

일반적인 2차원박막의경우, 센서의감도가낮고출력도제

한되는 한계점이 었어서, 다양한 선행연구로 3차원 (3D,

3-Dimensional) 구조로 전극의 비표면적을 높여 전기화학적

퍼포먼스를향상시킨바있다[2]. 이러한 연구결과는빠른전

기화학 반응을 위해 이온 확산 길이를 줄이고, 동시에 더 많

은 반응을 위해 비표면적을 확대시키는 이점을 명확하게 보

여준다[3].

기존의 박막 공정에서 3D 나노구조물을 형성시키기 위해

lithography 같은 고가의 패터닝 기술을 사용한 바 있다[4].

하지만공정단가의상승은소자단가의상승으로이어져생산

성을 저하시킨다. 반면 Nano crack[5], Tilted growth[6],

Nano wall[1] 등의 자가조립적성장 (Self assembled growth)

mechanism을 이용하면 많은 공정 비용과 시간을 절감할 수

있다.

본 연구에서 언급하는 Self-assembled growth mechanism

은 graphene이 갖는 표면작용기를 이용한 것이다. Graphene

표면의 carboxyl 및 hydroxyl 기는 성장되는 재료의

nucleation site 역할을할수있어 Self-assembled growth 에

활용된 바 있다[7]. 뿐만 아니라 Graphene은 우수한 전도성,

높은기계적유연성, 화학적안정성을갖는전극재료로서리

튬 이온 전지용으로 744 mAh/g의 높은 이론 전기용량을 갖

는 음극물질 SnO와 함께 많은 주목을 받고 있다[8].

본 연구에서는 열화학 기상증착법을 이용하여 증기수송법

으로 3차원 SnO 나노구조를갖는박막형리튬이온전지음극

을 제작하였고, CR2032 코인셀형 리튬이온전지를 제작하여

전기화학적 특성을 평가하였다.
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요 약

IoT(사물인터넷)시대의도래로초소형전자소자에대한수요가증가함에따라마이크로스케일의전력원, 센서등을집적
화하기위한노력또한요구되고있다. 이를 위해서는고정밀반도체공정이필수적이다. 전기화학반응을이용하는대부
분의응용분야에서박막의 2차원(2D) 평면구조는센서감도가낮고출력이낮은한계가존재한다. 이러한한계를극복하
기위해비용과시간이많이소요되는리소그라피패터닝, 플라즈마에칭, ALD 공정과같은반도체제조공정을통해 3차
원(3D)의 주기적인미세구조를 제작한다. 본 연구에서는 3D 나노구조물을형성시키기위해고가의패터닝공정 대신효
율적인 자가조립적성장(Self-assembled growth) mechanism을 통하여 에너지 저장소재 등 전기화학소재로 각광받는
SnO를 CVD(화학기상증착)를 이용하여 3차원 구조로 성장시켰다. 특히 2D like 구조와 3D like SnO 나노구조 활물질을
바인더 없이 집전체 위에 직접 성장시킨 후 전기화학적 특성 평가를 비교하여 활물질의 형상 및 구조에 따른 경향성을
연구하였다. 이는다른전이금속재료에도폭넓게적용될수있는효율적인 3D 나노구조물성장방법으로높은비표면적
을필요로하는모든전기화학반응소자의소재로쓰일수있어, 에너지저장소자뿐만아니라다양한마이크로소자개발
에 응용될 것으로 기대한다.
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2. 실험 방법 
 

2-1. 단일층 그래핀 성장

Fig. 1 (a)에 나타낸것과같은 thermal CVD 시스템을통해

Cu 포일(Alfa Aesar, 99.8%, #13382) 촉매를이용하여고품질

의대면적단일층그래핀(SLG)을 합성했다. Cu 포일을 H2 분

위기 하에서 석영 튜브 내부에서 1000 oC까지 가열한 후,

H2:CH4 = 10:15(SCCM)의 가스혼합물을흘려주면서 20분 동

안 Cu 포일위에 graphene을 성장시켰다. 성장된 graphene위

에 PMMA(950 PMMA A6)를 3000rpm으로 30초 동안 스핀

코팅하였다. PMMA/그래핀/금속 촉매를 0.1M ammonium

persulfate solution (APS)에 부유시켜금속촉매를에칭하였

다. 금속 에칭 공정 후, PMMA/그래핀 필름을 신선한 DI수

표면에서 5분 동안 3회 이상세척하여고품질의 SLG를얻었

다.

2-2. SLG\3D SnO 나노구조물 성장

SnO 나노구조물의 합성은 Fig. 1 (b)에 나타낸 것과 같은

two-zone thermal CVD 시스템을 사용하여 SLG 위에 성장

시켰다. thermal CVD 시스템은 2인치 외경의 석영관(quartz

tube)으로 chamber가 이루어져 있으며, powder 형태인 원료

물질을 기상화(vaporization) 시키는 heater 1과 기판의 온도

를 독립적으로 제어할 수 있는 heater 2의 거리를 조절할 수

있다. SnO 나노구조물을합성하기위한 source는 SnO2 파우

더(99.9% Trace Metals Basis, Sigma Aldrich)를 사용하였

다. 원료물질을알루미나도가니(alumina crucible) 안에담아

석영관 안에 넣고 heater 1의 중심부에 위치시켰다. SLG이

전사된기판을 quartz plate 위에 정렬시킨뒤일정한온도로

제어되는 heater 2의 중심에 위치시켰다. MFC(Mass Flow

Controller)를 이용하여고순도 Ar(99.999%)을 이송가스로사

용하여 1000 sccm (Standard Cubic Centimeters per Minute)

으로흘려주는상태에서 heater 1과 heater 2를 3시간동안각

각 1070 oC 및 424 oC로 가열하였다. 이때 gate valve를 조절

하여 쳄버의 압력을 545 Pa(4 Torr)이 되도록 하였고, CVD

쳄버의 압력은 전기용량형 압력계(capacitance manometer)

로 측정하였다. CVD 시스템에서 SnO 나노구조물이 성장되

는 기판의 온도는 K-type thermocouple로 측정하였다.

성장된 SnO 나노구조물의표면형상을전계방출형주사전자

현미경 (JEOL, JSM-6500F, FE-SEM)을 이용하여분석하였

고, 성장된 SnO 나노구조물의 결정학적 특성은 Raman

spectroscopy (NOST, FEX)와 X-Ray diffractometer

(Rigaku, SmartLab)로 분석하였다.

[그림 1] Schematic diagram of (a) one-zone thermal CVD 
system (b) two-zone thermal CVD system

3. 실험결과 및 고찰

FE-SEM을 사용하여 Cu와 SLG/Cu 기판 위에 성장한

SnO 나노구조의 표면 모양을 분석하였다. 결과는 그림 2에

나타냈다. SnO 나노구조의 형태는 성장하는 기판에 따라 명

확한 차이를 보인다. SLG/Cu 기판 위에 있는 SnO 나노구조

는 vertical freestanding 나노구조를 나타낸다. 이러한 3차원

적인나노구조의형태는 450-750 나노미터크기의사각형모

양나노플레이트로, 두께는 100 나노미터미만이다. 한편, Cu

(; SLG 없는) 기판 위에 있는 SnO 나노구조의 형태는 일부

사각형모양나노플레이트를포함한기울어진나노구조를나

타낸다. 이사각형모양나노플레이트의크기는 450-500 나노

미터이며 두께는 100 나노미터 미만으로 동일하다.

이렇게 CVD를 통해 성장시킨 3차원 SnO 나노구조를 이용

하여박막형리튬이온배터리를제작하였다. 3D SnO 나노구

조의 활물질은 바인더 없이 저렴하고 간단한 공정으로 집전

체 위에 직접 성장됐다. 3D SnO 나노구조의 표면 형태는

FE-SEM 및 AFM으로, 3D SnO 나노구조의 결정학적 특성

은 XRD와 Raman 분광학을 통해 확인되었다. 그 결과 3D

SnO 나노구조는 증기 수송 방법에 의해 SLG(single layer

graphene) 위에 균일하게 성장되었다. 3D SnO 나노구조의

유효표면적은 SiO2/Si 기판의 SnO 나노구조와비교하여 4.4

배 이상 나타낸다. 전기화학적 특성을 확인하기 위해 충방전

분석, 순환전압전류분석, EIS(전기화학적 임피던스 분광학)

분석을 실시하였다. 유효 표면적이 증가함에 따라 비축전용

량은 525mAh/g에서 802mAh/g으로 향상되었습니다. 또한,

그래핀의 위치에 따른 전기화학적 평가를 통해 박막전지의

인터페이스제어가수명특성에어떤영향을미치는지연구하

였다.
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[그림 2] FE-SEM images of SnO\SLG\Cu electrode(upper) and 
SnO\Cu electrode(lower)

4. 결론
본 연구에서는 높은 비표면적을 갖는 3D SnO 음극소재를

template-free 공정으로 Cu 집전체위에직접성장시켰다. 또

한 2차원적 구조를 갖는 SnO\Cu 전극도 thermal CVD를 이

용하여 기상수송법으로 제작하였다. 3차원 구조를 갖는 3D

SnO\Graphene\Cu 전극은 2차원 구조의 전극과비교하여 높

은 비표면적 특징으로 인하여 우수한 전기화학적 특성을 나

타낼 것으로 전망된다.
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