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초 록: 원자층 증착법(ALD: atomic layer deposition)으로 성장된 ZnO n-type 산화물 반도체를 이용하여 three terminal

memristor (memtransistor) 소자를 제작하여 습도에 따른 그 특성을 관찰하였다. 40 nm 두께의 ZnO 박막을 이용하여

channel width 70 µm, length 5 µm, back gate 구조의 memtransistor 소자를 제작하여 습도에 (40%, 50%, 60%, 70%) 따

른 gate tunable memristive 특성변화를 관찰하였다. 습도가 높아질수록 electron mobility와 gate controllability가 감소하

여 수소도핑효과에 의한 carrier 농도가 증가하는 거동의 output curve가 관찰되었다. 60%, 70%의 습도에서 memristive

거동이 관찰되었으며 습도가 높아질수록 on/off ratio는 증가하는 반면 gate controllability가 감소하였다. 60% 습도에서

가장 우수한 특성의 gate tunable memristive 특성을 얻을 수 있었다.

Abstract: This study demonstrates metal-oxide based memtransistor device and the gate tunable memristive

characteristic using atomic layer deposition (ALD) and ZnO n-type oxide semiconductor. We fabricated a memtransistor

device having channel width 70 µm, channel length 5 µm, back gate, using 40 nm thick ZnO thin film, and measured

gate-tunable memristive characteristics at each gate voltage (50V, 30V, 10V, 0V, -10V, -30V, -50V) under humidity of

40%, 50%, 60%, and 70% respectively, in order to investigate the relation between a memristive characteristic and

hydrogen doping effect on the ZnO memtransistor device. The electron mobility and gate controllability of memtransistor

device decreased with an increase of humidity due to increased electron carrier concentration by hydrogen doping effect.

The gate-tunable memristive characteristic was observed under humidity of 60% 70%. Resistive switching ratio increased

with an increase of humidity while it loses gate controllability. Consequently, we could obtain both gate controllability

and the large resistive switching ratio under humidity of 60%.
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1. 서 론

Memristor는 memory와 resistor의 합성어로 외부 인가

전압에 의해 재료의 저항이 변화하고 그 변화된 저항상

태를 기억하는 재료를 말한다.1-3) Ferroelectric memristor,

magnetic memristor, phase change memristor, ionic

memristor (cation based and anion based) 등 저항변화 메

커니즘에 따라 다양한 종류의 memristor로 분류할 수 있

는데 그 중 ionic-based memristor (anion-based)는 전이금

속산화물에서 비교적 쉽게 관찰되는 특성으로 박막 내

의 산소 음이온의 electrochemical migration에 의해 그 특

성이 나타난다. 4-8) Fig. 1는 음이온 기반의 저항변화 특

성을 나타낸 모식도로 memristor는 일반적으로 metal

(electrode)/metal oxide (memristor)/metal (electrode) 2

terminal 구조로 구성된다. 금속산화물에서 산소공공은 전

자 도펀트 역할을 하기 때문에 Fig. 1(a)와 같이 박막 내

부에 산소공공이 많이 존재할 경우 전극과의 계면에서

Ohmic contact에 가까운 낮은 저항을 나타내게 된다. 이
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때 외부인가 전압에 의해 박막내부에 존재하는 산소공

공들이 Fig. 1(b)와 같이 이동하게 되면 계면 산소공공이

부족해진 오른쪽 계면은 Schottky barrier 에너지 장벽의

높이와 공핍영역의 두께가 증가하여 계면저항이 증가하

게 된다.9-11) 이 과정은 인가된 전압의 극성에 의해 가역

적으로 이루어지게 되며 또한 인가된 전압의 횟수, 크기,

시간에 따라 점차적으로 저항을 변화시킬 수 있게 되어

아날로그 메모리 특성을 얻을 수 있게 된다. 최근 2차원

나노전자 소재 MoS2 재료를 이용하여 lateral 구조의

memristor 소자구현이 활발히 연구되고 있는데 lateral 구

조 소자의 경우 gate terminal을 추가할 수 있게 되어 기

존 2 terminal 구조의 수동 소자가 아닌 능동소자를 구현

할 수 있게 된다.12-14) Memtransistor라 불리는 이 소자는

현재 MoS2 2차원 나노소재를 이용하여 연구되고 있으나,

2차원 MoS2 나노소재의 겨우 대면적으로 균일한 성장이

어려워 소자의 신뢰성 확보에 기술적 어려움이 있다. 반

면 ZnO의 경우 원자층 증착법(atomic layer deposition:

ALD)을 이용하여 저온에서 공정이 가능하며 대면적의

균일한 박막을 얻을 수 있다. ZnO는 산소공공(VO), 침입

형 Zn (Zni) 등의 자연 결함으로 인한 준수한 n-type 반도

체 특성을 가진다. 따라서 본 연구에서는 산화물 반도체

로 널리 연구되고 있는 ZnO를 원차층 증착법 으로 성장

하여 memtransistor 소자특성을 구현하였다.

2. 실험방법

ZnO 박막은 Acetone, DI water, ethanol에서 각각 20s 동

안 초음파로 세척된 SiO2 (300 nm)/p-Si 기판위에 140oC

에서 ALD를 이용하여 증착하였으며, 약 0.2 nm/cycle의

성막속도로 약 40 nm (200 cycle) 두께의 박막을 성장시

켰다. ALD는 traveling wave 타입의 ‘Lucida D100’ 시스

템을 (NCD Technology, Inc., Korea) 사용하여 수행하였

으며, Zn 전구체로는 ‘diethylzinc’ (DEZ, EG Chem. Co.,

Ltd., Korea)를 사용하였고, O 전구체로는 ‘deionized

water’ (H2O)를 사용하였다. DEZ와 H2O는 냉각기를 사

용하여 10°C에서 유지하였으며, 20 sccm (standard cubic

centimeters per minute)의 고순도 N2 (99.999%) 운반 기체

와 함께 챔버로 전달되었다. ALD를 이용하여 증착한 ZnO

박막의 증착 시퀀스는 DEZ 0.1 s pulse → N2 10 s purge

→ H2O 0.1 s pulse → N2 10 s purge로 Fig. 2(a)와 같다.

Fig. 2. (a) Schematic diagram of the ALD process sequence for ZnO thin film growth. (b) XRD pattern of ZnO films grown on SiO2

(300 nm)/p-Si substrate. The red line is reference peak, JCPDS card no. 35-1451.

Fig. 1. Schematic diagram of resistive switching mechanism in anion-based memristor. (a) Low resistance state, (b) high resistance state.
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Atomic force microscope (AFM, Park systems, XE-100)를

이용하여 박막의 두께를 확인하였으며 박막의 결정 구조

는 Cu-Kα 방사선(λ = 0.154 nm)을 갖는 X-선 회절(XRD,

Rigaku, Ultima IV)을 사용하여 Fig. 2(b)와 같이 결정성을

확인하였다. 이는 Mask aligner (Pro win M-150)와 e-beam

evaporator를 이용하여 channel 및 source, drain 전극을 패

턴하여 최종적으로 channel width 70 μm, length 5 μm, back

gate 구조의 memtransistor 소자를 제작하였다. Schottky

contact 형성을 위하여 약 30 nm 두께의 Au를 source, drain

전극으로 사용하였으며, 약 4 nm 두께의 Ti를 adhesion

layer로 사용하였다. 완성된 memtransistor 소자는 대기분

위기에서 Keithley 2636B Source Meter를 이용하여 전기

적 특성을 평가하였다.

3. 결과 및 고찰

40 nm 두께로 성장된 ZnO 박막은 Fig. 2(b)에서 보는바

와 같이 hexagonal wurtzite 구조의 ZnO (100)의 우선배향

성장을 보였다. ZnO는 diethylzinc를 사용하는 ALD공정

에서 증착 온도가 높을수록 (002) 우선배향을 보이고 낮

을수록 (100) 우선배향을 나타내는데,15) 본 연구의 80oC

성장온도에서는 (100) 우선배향을 보였다. Fig. 3(a)은 완

성된 memtransistor 소자의 구조의 광학현미경 이미지로

SiO2 (300 nm)/p-Si 위에 가로 세로 각각 70 μm 150 μm의

사각형 형태의 ZnO channel layer를 패턴 한 후 source,

drain 전극패드를 광학 이미지와 같이 형성하였다. 이때

source, drain 전극패드의 간격을 5 μm로 형성하여 channel

length 5 μm, channel width 70 μm 소자를 구성하였다. 공

학현미경 이미지의 빨간색 라인과 녹색 라인으로 표기된

영역에 대하여 AFM line scan 한 결과를 Fig. 3(b), (c)에

나타내었다. Fig. 3(b)는 drain/ZnO/Source를 line scan한 결

과로 그림에서 보이는 바와 같이 source, drain 두 전극의

간격은 약 5 μm 였으며, ZnO 위의 전극두께는 약 25 nm

로 측정되었다. 전극의 모서리 부분의 높은 봉우리는 lift-

off 과정에서 발생한 변형이다. Fig. 3(c)는 SiO2 substrate

와 ZnO channel layer를 line scan 한 결과로 channel layer

의 두께는 약 40 nm, 표면 거칠기 root mean squared (RMS)

의 경우 약 1.3 nm로 측정되었다. 결과적으로 Fig. 3(d)와

같이 SiO2 (300 nm) gate dielectric layer를 가지는 back gate

구조의 thin film transistor를 제작하였다. 이 소자에서

channel layer ZnO는 열평형상태에 존재하는 침입형 Zn

(Zni), 산소공공(VO), ALD공정에서 잔류된 수소 결함 등

으로 인하여 conduction band 가까이(약 50 meV)에 형성

된 shallow donor 들로 인하여 n-type 반도체특성을 나타

낸다. 본 연구에서는 이를 memristor 층으로 이용하여

drain에 인가되는 전압을 이용하여 channel 층 내부에

electrochemical migration을 유도, Schottky barrier의 변

화를 통하여 memtransistor 특성 (gate tunable resistive

switching)을 얻고자 한다. 이 memtransistor 소자의 전기

심볼을 Fig. 3(e)에 나타내었다.

Fig. 4는 제작된 ZnO memtransistor 소자의 transfer curve

를 측정한 결과이다. VG ± 50 V 영역에서 VD 1V로 측정

되었다. 문턱전압은 19 V로 측정되었으며 아래의 식에

따라 linear 구간의 field effect mobility (µn)는 40 cm2/V·s

로 측정되었다. 

여기서 gm은 transconductance, L과 W는 channel length,

channel width, Ci는capacitance of gate oxide이다. Native

µn gm

L

W
-----

1

VD

------
1

Ci

-----=

Fig. 3. (a) Optical microscope image of a memtransistor device. AFM line scan data for (b) red dash line and (c) green dash line in

microscope image. (d) Schematic diagram and (e) electrical symbol of a memtransistor device structure.
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defect donor에 의한 n-type 특성이 나타나는 thin film

transistor 잘 형성되었음을 확인할 수 있었다.

Fig. 5(a)는 습도 40%, 50%, 60%, 70%에서 각각 측정된

output curve data이다. VG 50 V, 30 V, 10 V, 0 V, -10 V, -30

V, -50 V에서 각각 측정되었으며, 저항변화 특성을 유도

하기 위하여 VD는 ±10 V로 측정하였다. Channel length를

고려하였을 때 20 kV/cm 영역에서 측정되었다. 그림에서

보는 바와 같이 습도가 증가할 수록 positive VG에서 전류

량이 감소하였으며, 반면 VG -50 V에서의 전류량이 발생

하는 것을 볼 수 있다. 습도가 높아질수록 gate 전압에 의

한 drain 전류가 제어되지 않는다. 또한 습도가 낮은 환경

에서는 output curve에서 hysteresis loop가 관찰되지 않지

만 습도가 높아 질 수로 hysteresis loop가 커지는 것을 관

찰할 수 있다. 이는 대기중의 습도가 증가함에 따라 ZnO

박막에 수소도핑효과가 발생하는 것으로 해석 될 수 있

다. 일반적으로 대기중의 H2O 분자는 산화물의 산소공공

사이트를 통하여 침입하는 것으로 알려져 있으며, 작고

가벼운 원소인 수소는 ZnO 격자 내에 가역적으로 쉽게

들어갈 수 있을 뿐만 아니라, 전하를 제공할 수 있는 도

펀트로서 역할을 할 수 있다.16,17) 수소 도펀트는 ZnO 격

자 내에 산소자리에 치환되거나 O-H 결합을 형성하여 Zn

과의 결합을 끊어내어 전자를 도핑하는 효과를 낸다. 따

라서 습도가 40%에서 70%로 증가함에 따라 전자도핑 농

도가 증가하는 형태로 output curve가 관찰된다. 또한 전

체적인 current양의 감소는 scattering site의 증가로 인한

electron mobility의 감소로 해석된다. Output curve 내의 화

살표와 숫자는 switching 거동의 순서를 나타내는데 그림

에서 보이는 바와 같이 positive bias에서 low resistance

state (LRS)로 저항이 변화하며, 이후 negative bias로 출발

할 때 high resistance state (HRS)에서 출발하여 다시 LRS

switching이 관찰된다. 대칭적으로 switching 거동을 보이

는 diode switching 특성을 보인다. Fig. 5(b)는 이러한 저

항변화 메커니즘을 나타내는 밴드 모식도이다. 왼쪽 밴

드모식도 그림에서와 같이 초기의 ZnO thin film transistor

는 동일한 Au source, drain 전극으로 인하여 양쪽계면에

대칭으로 Schottky barrier가 형성되어 있다. 이 상태에서

positive bias sweep을 하게 되면 가운데의 밴드모식도와

Fig. 5. (a) Gate tunable memristive behaviors of a memtransistor device under humidity of 40%, 50%, 60%, and 70% respectively. (b)

Schematic diagram for memristive mechanism of a memtransistor device.

Fig. 4. Transfer curve of a memtransistor device.
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같이 positive 수소이온은 source 계면으로 이동하게 되어

source contact의 Schottky barrier를 낮추게 되어 저항을 낮

출 뿐만 아니라, 낮아진 Schottky barrier로 인하여 VG -50

V에서도 off current가 나타나지 않는다. 이때 drain contact

의 경우, 반대로 Schottky barrier가 증가하게 되는데 (가

운데 밴드모식도) 이는 positive bias sweep 후 negative 전

압을 가하기 시작할 때 HRS로 시작되는 원인이 된다. 이

후 negative bias는 positive 수소이온을 drain으로 당기게

되고 이는 우측의 밴드모식도와 같이 source contact

Schottky barrier의 증가와 drain contact의 Schottky barrier

감소를 유발하게 된다. 

4. 결 론

본 연구에서는 ALD와 ZnO n-type 산화물 반도체를 이

용하여 memtransistor 소자를 제작하고 습도에 따른 저항

변화 특성을 관찰 하였다. 습도 60%, 70% 에서 수소도핑

효과에 의한 저항변화 특성이 관찰되었으며 60%에서 저

항변화 특성과 gate tunability 특성을 동시에 얻을 수 있

었다. 본 연구에서 관찰된 수소 이동에 의한 저항변화 특

성은 현재까지 보고된 MoS2 memtransistor 소자에 비해

현저히 낮은 동작전압에서 우수한 저항변화 특성이 구현

되었으나, 향후 수소도핑을 제어하는 방안에 대한 추가

연구가 필요할 것으로 판단된다. 따라서 추가적으로 ALD

와 산화물 반도체를 이용하여 성공적으로 수소도핑 효과

를 제어 할 경우 우수한 특성의 memtransistor 소자, 아날

로그 메모리 능동소자를 구현할 수 있을 것으로 기대된다.
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