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초 록: SrTiO3 (STO) 기판 위에 성장된 LaAlO3 (LAO) 계면에서의 이차원 전자 가스 (2DEG)의 발견은 복합 산화물

이종 구조를 기반으로 한 혁신적인 전자소자 연구의 장을 제공함으로써 많은 관심을 받아왔다. 하지만 LAO 박막을 형성

하기 위하여, 일반적으로 물리기상증착법(PVD)을 기반으로 하는 펄스 레이저 증착 (PLD) 등의 기법이 주로 사용되어 왔

으나, 공정 비용이 많이 들며 LAO 내 La와 Al의 정밀한 조성 제어가 어려운 단점이 있다. 본 연구에서는 PVD에 비해 경

제적인 대안인 용액 기반 공정을 사용하여 LAO 박막을 제조하였고, 그 전기적 특성을 평가하였다. LAO 전구체 용액의 농

도를 다르게 하여 LAO의 두께를 2에서 65 nm까지 변화시켰으며, 각 두께에 따른 면저항 및 캐리어 농도를 도출하였다.

진공 열처리 후 형성된 전도성 채널의 면저항 값은 0.015에서 0.020 Ω·sq⁻¹ 범위로 나타났으며, 이러한 결과는 기존 문헌

과 비교하였을 때 LAO와 STO 사이의 계면에서의 전자 이동뿐만 아니라 계면으로부터 떨어져 있는 STO bulk 영역으로의

전자 전도를 시사한다. 본 연구 결과는 용액 기반 공정을 통한 2DEG 형성 및 제어를 구현한 것으로, 공정 비용을 줄이고

전자 소자 제조에서 보다 광범위한 응용 가능성을 제시한다는 점에 그 의의가 있다.

Abstract: The discovery of a two-dimensional electron gas (2DEG) at the interface of LaAlO3 (LAO) and SrTiO3 (STO)

substrates has sparked significant interest, providing a foundation for cutting-edge research in electronic devices based on

complex oxide heterostructures. However, conventional methods for producing LAO thin films, typically employing

techniques like pulsed laser deposition (PLD) within physical vapor deposition (PVD), are associated with high costs and

challenges in precisely controlling the La and Al composition within LAO. In this study, we adopted a cost-effective

alternative approach—solution-based processing—to fabricate LAO thin films and investigated their electrical properties. By

adjusting the concentration of the precursor solution, we varied the thickness of LAO films from 2 to 65 nm and determined

the sheet resistance and carrier density for each thickness. After vacuum annealing, the sheet resistance of the conductive

channel ranged from 0.015 to 0.020 Ω·sq⁻¹, indicating that electron conduction occurs not only at the LAO/STO interface

but also into the STO bulk region, consistent with previous studies. These findings demonstrate the successful formation and

control of 2DEG through solution-based processing, offering the potential to reduce process costs and broaden the scope of

applications in electronic device manufacturing.
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1. 서 론

LaAlO3(LAO)/SrTiO3(STO) 이종 구조는 절연체로 알려

진 두 복합산화물 사이에서 전도성 전자채널이 형성됨에

따라 많은 주목을 받아왔다.1) 이러한 전도성 전자채널은 흔

히 이차원 전자가스 (two-dimensional electron gas: 2DEG)

라고 통칭되며, 강유전,2) 강자성,3) 초전도 현상,4) 등의 다양

한 물리현상5-9)이 발현되는 것으로 알려져 있다. 이 때 전도

성 전자채널을 형성하는 매커니즘으로 polar catastrophe,10)

산소 결함(oxygen vacancy)11) 등을 들 수 있다. Polar

catastrophe 모델에서, TiO2-terminated STO 표면에 LaO

layer가 맞닿을 때, 계면에서 (LaO)+1/TiO2
0 형태의 극성

불연속성(polar discontinuity)이 형성된다. 이 때 불안정성

을 해소하기 위하여 LAO에서 전자가 계면 근방의 STO

로 이동하여 자유전자를 형성하게 된다는 것이다. 또한

LAO/STO 이종구조를 만드는 과정에서 STO 기판에 형

성되는 소량의 산소 결함이 자유전자 제공에 기여한다고

알려져 있다.11)

이러한 LAO/STO 이종 구조를 제조하기 위해서는 통상

적으로 물리기상증착법 (physical vapor deposition: PVD)

방식을 사용하며,1-4,12-17) 이는 펄스레이저 증착법 (pulsed

laser deposition: PLD),1,5-9,12-17) 분자빔에피택시 (molecular

beam epitaxy: MBE),18) 스퍼터링 (sputtering)19) 등의 방식

을 포함한다. 이러한 방식을 사용할 경우 결정성이 우수

하고 표면이 고른 박막을 얻을 수 있는 장점이 있지만, 고

가의 진공장비를 사용하며 조성의 정밀 제어가 어려운 단

점이 있다. 이에 대한 대안으로 용액 공정을 기반으로 한

LAO/STO 이종 구조가 보고되고 있다.20-22) Khan et al.은

STO 단결정 기판의 배향성 (001), (011), (111)에 따라 LAO

박막을 용액 공정으로 제조하였을 때 300 K 미만 전체

온도 범위에서 높은 전도성을 나타내는 고품질의 2DEG

가 형성될 수 있음을 입증하였지만, 이 과정에서LAO 용

액을 제조할 때 14 시간 동안 교반해야 하는 단점이 있었

다.20) 이러한 단점을 보완하기 위해서 Fu et al. 은 LAO

용액에 쓰이는 La전구체의 종류와 용매를 개선하여 교반

시간을 14 시간에서 1 시간으로 줄일 수 있었다.21) 이렇

게 용액 공정으로 제조된 LAO/STO 이종 구조의 경우 별

도의 진공 열처리를 수반하는 경우가 일반적이기 때문에,

PLD로 제조된 2DEG와 비교하였을 때 계면에서 상대적

으로 멀리 떨어진 STO bulk영역에서 산소결함에서 비롯

된 전자가 다수 존재하여 면저항이 작은 특성을 보인다.22)

이러한 용액 공정을 통한 LAO/STO 계면의 전기적 특

성에 대한 보고가 이어져 왔지만, 방대한 연구가 이루어

진 PVD 공정에 의한 계면과 비교하여, LAO 층의 두께

가 전기적 특성에 미치는 영향 등에 대한 보고는 아직까

지 이루어지지 않은 상태이다. 본 연구에서는 LAO 박막

제조를 위한 전구체 용액을 준비한 후, 농도를 조절하여

LAO 박막의 두께를 ~2 nm에서 65 nm까지 바꾸었다. 이

때 구조적, 전기적 특성을 파악하여, 각각의 샘플에서 일

어나는 현상을 해석하고자 하였다.

2. 실험 방법

2.1. LaAlO3 용액 제조

LAO용액에서 용질은 Lanthanum(Ⅲ)actate hydrate(La

(CH3COOH)3, 99.9%, Sigma Aldrich)와 Aluminum nitrate

nonahydrate(Al(NO3)3, 99.99%, Sigma Aldrich)를 1:1비율로

사용하였다.21) 이 때, Acetylacetone (99%, Sigma Aldrich)

을 1차 용매, 2:1비율의 Acetic acid (99%, Sigma Aldrich)

와 2-Methoxyethanol (99.9%, Sigma Aldrich)을 2차 용매로

사용하였다. 용매의 양이 동일한 상태에서 용질의 양을

다르게 하여 농도가 각각 0.2 M, 0.04 M, 0.01 M이 되도

록 조절하였다. 이를 상온에서 1시간동안 교반시켜 최종

적으로 투명 전구체 용액을 제조하였다 (Fig. 1(a)).

2.2. LaAlO3/SrTiO3 이종 구조 제조

TiO2-terminated STO (001) 표면을 얻기 위하여, STO

(001) 단결정 기판을 buffered hydrofluoric acid (BHF) 용

액에 40 초 동안 담군 후 증류수로 세척한다. 이후 900℃

에서 6 시간 동안 열처리를 진행하였다. 열처리된 기판은

증류수, acetone, isopropyl alcohol (IPA) 용액에 각각 5 분

씩 초음파 세척기를 이용하여 세척하였다. 준비된 LAO

전구체 용액을 spin coater에 장착한 STO 기판 위에 떨어

뜨린 후 3000 rpm으로 30 초 동안 스핀코팅을 진행하였다

(Fig. 1(b)). 이후 hot plate 위에서 200℃로 3 분간 건조 과

정을 거친 후, air 분위기의 퍼니스에서 분당 5℃씩 승온

시켜 800℃에서 1 시간 동안 1 차 열처리 후 노냉(furnace

cooling)시켰다. 2 차로 ~105 Torr의 진공 퍼니스에서 800℃,

1 시간 동안 열처리한 후 노냉하여 LAO/STO의 계면에서

2DEG를 형성하였다.

Fig. 1. Experimental procedure for (a) preparation of LAO

coating solution and (b) fabrication of LAO/STO thin

films by spin coating.
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2.3. LaAlO3/SrTiO3 이종 구조 분석

LAO 박막의 구조를 확인하기 위해서 X선 회절분석기

(X-ray Diffractometer, SmartLab SE, Rigaku)를 사용하였다.

LAO의 표면과 두께를 관찰하기 위해 전계방사전자주사

현미경(Field emission scanning electron microscope, JSM-

IT500HR, JEOL)을 이용하였다. LAO 박막의 두께가 얇

아서 SEM으로 측정하기 어려운 0.01M LAO/STO 시편

의 경우 X선 반사율 측정(X-Ray Reflectometry)을 사용하

여 두께를 파악하였다. 전기적 측정을 위하여 Hall 효과

측정 장비(0.55 T)을 사용하여, van der Pauw 방식으로 면

저항과 이차원 캐리어 농도를 측정하였다.

3. 결과 및 고찰

용액 공정을 통해 전도성을 가지는 LAO/STO 계면을

얻기 위해, 두 단계의 열처리 과정을 진행하였다. 첫번째

열처리는 실험 과정에서 언급되었듯이 공기 중에서

800℃, 1시간 동안 행하여 졌고, 이 때 LAO 박막은 결정

화가 일어나며 c-axis 방향으로 성장됨을 XRD를 통해 확

인할 수 있었다 (Fig. 2(a)). 이렇게 제조된 LAO/STO 계

면은 전도성을 나타내지 않았는데, 이는 공기 중에서의

열처리가 STO에 일정 수준 이상의 산소결함을 형성시키

지 못했기 때문에 캐리어 농도가 충분하지 못한 것으로

생각되었다. 따라서 ~105 Torr의 고진공에서 800℃, 1 시

간 추가 열처리를 진행하였으며, 이후 LAO/STO 계면이

전도성을 띄는 것을 확인하였다. 진공 열처리 후의 XRD

는 Fig. 2(b)에 나타나 있다. 진공 열처리 전과 비교하여

XRD 패턴에는 거의 변화가 없는 것으로 보아, 진공 열처

리는 LAO층의 결정성 등에는 거의 영향을 미치지 않고,

오직 STO 쪽의 산소가 LAO 층으로 이동하며 산소 결함

을 유발하는 역할을 하는 것으로 사료된다. 이 때 산소 결

함은, 800℃, 1 시간 열처리 과정에서 대부분 형성되었을

것으로 생각되며, 노냉 과정에서의 형성은 제한적일 것

으로 생각된다. LAO/STO 계면의 전기적 특성에 대한 분

석은 후에 다시 설명하도록 한다.

XRD 분석 결과에서 알 수 있듯이, LAO 전구체 용액

의 농도가 높아질수록 LAO (001) 회절 신호의 세기가 강

하게 나타남을 알 수 있다. LAO가 형성되지 않은 bare

STO 기판과 비교하였을 때, 예상과 같이 높은 농도의 용

액을 사용하였을 때 LAO 박막의 두께가 증가하는 것이

확인되었다. 이러한 LAO 박막의 두께 및 표면을 관찰하

기 위하여 전계주사전자현미경을 사용하여 샘플을 분석

하였다. 0.2 M, 0.04 M, 0.01 M 세 농도의 용액을 사용한

박막에서 모두 평탄한 표면을 보이는 것을 확인할 수 있

었다. 단면 사진으로 확인한 결과, 0.2 M 용액을 사용한

경우 LAO의 두께는 약 65 nm (Fig. 3(a)), 0.04 M을 사용

한 경우 약 40 nm 로 확인되었다 (Fig. 3(b)). 0.01 M을 사

용한 경우, 두께가 SEM으로 확인되지 않을 만큼 얇아, X

선 반사율 측정 (X-ray reflectivity, XRR) 법을 사용하였

다. Fig. 3(d)에서 확인할 수 있듯이, 이 때 샘플의 두께는

약 2 nm로 확인되었다.

LAO/STO 계면의 전기적 특성을 파악하기 위하여, van

der Pauw 방식을 사용하여 면저항 및 이차원 캐리어 농

도를 도출하였다. Fig. 4(a)에서 확인할 수 있듯이 면저항

의 값은 0.015 ~ 0.020 ·sq-1 범위의 값을 나타내었는데, 기

존의 보고들과 비교하였을 때, 10-4 Torr 이하의 고진공 중

에서 PLD 공정으로 제조된 LAO/STO 계면과 유사한 수

준의 상온 면저항을 가지고 있음을 알 수 있다.1) 이는 진

공 열처리 과정에서 형성되는 STO 기판의 산소 결함이

캐리어를 공급하는 주된 요소임을 나타내는 것이다. 또

한 LAO 용액의 농도가 높아질수록, 즉 LAO의 두께가 두

꺼울수록 면저항이 낮아지는 것을 확인할 수 있었다. 이

는 진공 열처리 과정에서, STO에서 LAO쪽으로 산소가

이동하게 되는데, 두꺼운 LAO에서 더 많은 산소를 STO

에서 가져옴으로 인하여 STO에 산소결함이 더 많이 유

발되는 것으로 사료되나, 정확한 메커니즘에 대하여는 후

속 연구가 필요할 것이다. 또한 LAO 표면 쪽으로의 전도

성을 검증하기 위하여, LAO 박막을 같은 조건으로 Al2O3

Fig. 2. X-ray diffraction patterns of LAO/STO thin films using different concentration of LAO precursor solution of 0.2 M, 0.04 M,

and 0.01 M (a) before vacuum annealing (b) after vacuum annealing.
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단결정 기판 위에 성장시켜 2 단계의 열처리 과정을 거

쳤다. 하지만 이 샘플에서는 전도성이 관측되지 않아,

LAO/STO이종 구조에서의 전자 이동은 STO를 따라 일

어남을 확인할 수 있었다.

이러한 용액 공정으로 제조된 LAO/STO 계면의 낮은

면저항은, 계면 근처 뿐만 아니라 산소 결함에 따른 더 깊

은 영역의 STO를 통해서도 전하 이동 채널이 형성되어

있음을 생각할 수 있으며, 이는 캐리어 농도를 통해서도

확인할 수 있다. Fig. 4(b)는 LAO 용액 농도에 따른 2차

원 캐리어 농도를 나타내고 있다. 캐리어의 농도는 2~4 ×

1016 cm-2 값을 나타내고 있으며, 이는 역시10-4 Torr 이하

의 고진공 중에서 PLD 공정으로 제조된 LAO/STO 계면

과 유사한 수준으로 생각할 수 있다.1) 유의할 점은 면저

항을 토대로 이차원 캐리어 농도가 계산되었지만, 실제

로는 삼차원 상의 채널을 통해 전도가 일어나기 때문에,

두 값을 토대로 산출한 전자이동도 (mobility) 값은 신뢰

하기 어려운 점이 있다. 하지만, 이러한 결과 역시 앞서

언급한 것과 같이 고진공에서 열처리된 LAO/STO 계면

의 경우, 계면 근처 뿐만 아니라 STO 기판 영역에서 전

자가 이동할 수 있음을 보여주는 결과라고 할 수 있다.

다른 용액 공정과의 결과와 비교해 보았을 때, 우리의

결과는 더욱 전도성이 높은 채널이 형성되었음을 확인할

수 있다. Khan et al.20)은 용액 공정을 통해 제조된 LAO/

STO (001) 계면에서 상온 면저항 4.79 k·sq-1 을 얻었다.

이 때 샘플을 제조하기 위하여, 10-4 Pa의 고진공, 700℃

에서의 열처리 조건을 가졌는데, 열처리 온도가 본 연구

Fig. 4. Electrical properties of LAO/STO films using different concentration of LAO precursor solution of 0.2 M, 0.04 M, and 0.01 M

at room temperature: (a) Sheet resistance (b) carrier concentration (two-dimensional).

Fig. 3. (a)-(c) Surface morphologies and cross-sectional (inset) SEM images of LAO/STO thin films using different concentration of

LAO precursor solution: (a) 0.2 M, (b) 0.04 M, (c) 0.01 M. (d) XRR curve of LAO/STO thin film using LAO precursor solution

of 0.01 M.
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에 사용된 진공 열처리 조건보다 100℃가 낮았기 때문에

상대적으로 소량의 산소 결함이 형성되었고, 이에 따라

캐리어 수가 적어 면저항 값이 높게 나왔다고 생각할 수

있다. 또한 Li et al.22)는 본 연구와 유사하게, LAO/STO

박막을 제조 후 5.0×10-4 Pa의 고진공 및 800℃ 에서 열처

리를 진행하였으며, 이 때 면저항은 약 4 k·sq-1 로 확인

되었다. 이 결과와 비교하였을 때, 본 연구에서 같은 고

진공 열처리 온도를 사용하였음에도 더 낮은 비저항이 형

성되는 이유는 명확하지 않지만, STO 기판에 더 많은 산

소결함이 형성되었음에 기인하였을 가능성이 크다. 따라

서 향후 용액 공정으로 LAO/STO 이종구조 제작 시 고진

공 열처리 온도의 추가적인 탐색을 통해 기판으로의 전

자 이동을 제어하는 연구가 필요할 것으로 사료된다.

4. 결 론

본 연구에서는 용액 공정을 사용하여 전도성을 가지는

LAO/STO 이종구조를 형성하는데 성공하였다. LAO 박

막을 STO(001) 단결정 기판에 성장시켰을 때, 진공 열처

리 과정이 전도성 채널을 형성하는데 필수적임을 확인할

수 있었다. 이 때 전도성 채널은 LAO/STO 계면에서 뿐

만 아니라 계면에서 더 깊은 영역의 STO 로도 일부 형성

되어, 높은 캐리어 농도를 나타냄을 확인할 수 있었다. 두

께가 두꺼운 막의 경우 더 높은 캐리어 농도와 낮은 면저

항을 나타내었는데, 이에 대한 효과는 진공 열처리 시 두

꺼운 LAO 층으로 더 많은 산소가 STO 기판에서 이동하

는 것으로 사료되나, 이 때 STO bulk 영역의 전도성 채널

을 이해하고 제어하기 위해서는 진공 열처리 조건의 탐

색 등의 후속 연구가 필요할 것으로 생각된다. 본 연구에

서 제시하고 있는 용액 공정을 기반으로 한 산화물 박막

이종구조는, 다양한 물리현상을 나타내는 소자 및 시스

템에 상대적으로 경제적인 공정을 응용할 수 있는 기반

을 마련한 것으로, 향후 여러 방면에서 활용될 것으로 기

대한다.
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