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Abstract 

 
본 연구에서는 하전된 에어로졸 프린팅을 주기적인 hole pattern의 

dielectric layer에 적용하여 bridge 형태의 주기적인 나노 구조체를 

제작하였다. Substrate에 적용한 음전압에 따른 surface potential의 

조절을 통해 서로 다른 주기 조건의 pattern에서도 동일한 bridge 

형상의 나노 구조체를 제작할 수 있었다. 제작된 나노 구조체는 near-

IR과 mid-IR 두 파장대에서 resonance peak을 보였다. Near-IR의 

resonance는 나노 구조체의 상단부의 길이방향 localized surface 

plasmon resonance(LSPR)에 의해 발생하고 mid-IR의 resonance는 

나노 구조체 기둥의 LSPR에 의해 발생하는 것을 확인할 수 있었다. 

추가적으로, 편광과 NA값에 변화를 주며 측정한 반사 스펙트럼을 통해 

제작된 나노 구조체가 편광과 입사각 sensing에 활용될 수 있는 

가능성을 확인하였다. 

또한, 하전된 에어로졸 프린팅 과정을 검증하는 3차원 시뮬레이션을 

개발 및 적용하였다. 구현된 시뮬레이션은 자체 개발된 3D Poisson 

Solver를 통한 증착 챔버 내 전기장 계산과 나노 입자에 가해지는 

다양한 힘을 고려한 Langevin equation을 4th order Runge-Kutta 

method를 통하여 수치해석함으로써 입자의 궤적을 계산하고 공정 

과정을 검증하였다. 계산된 결과는 하전된 에어로졸 프린팅 공정의 

다양한 실험조건에 따른 결과를 높은 정확도로 예측하였으며 나노 

입자의 유동을 수반하는 다양한 공정 예측으로 확장 가능성을 보였다. 

 

주요어 : 에어로졸, 3D 프린팅, 나노입자, 수치해석, 메타물질, 센서 

학   번 : 2021-28669 
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Chapter 1. Introduction 
 

나노 입자란 통상 100 nm 이하의 입경을 가지는 입자를 의미하며 

bulk 형태일 때 나타나지 않는 새로운 물리적, 화학적 그리고 

전자기적인 특성으로 인해 상당한 주목을 받고 있다. 이러한 나노 

입자를 이용하여 제작되는 나노 스케일의 구조체는 구조체가 가질 수 

있는 다양한 특성을 활용하여 energy technology, biomedical 

technology, photonics 등 다양한 분야에 적용 및 활발한 연구가 

진행되고 있다[1-3]. 

이 중, 금속 나노 입자는 부피 대비 넓은 표면적, 높은 전도성, 강한 

항세균 활성, 광학적 특성 등을 통해 catalyst, electronics, 

biotechnology, optics와 같은 분야에 활용되고 있다 [4-7]. 또한, 금속 

나노 입자를 활용한 nanotechnology의 발전과 더불어, 금속 나노 

구조체의 구조적인 실현을 위한 optical lithography, E-beam 

lithography, chemical etching 등과 같은 절삭 가공(subtractive 

manufacturing; SM)과 direct ink writing, electrohydrodynamic 

printing, meniscus-confined electroplating, laser-induced 

photoreduction, focused electron/ion beam induced deposition 등의 

적층 가공(additive manufacturing; AM)을 포함하는 마이크로/나노 

수준의 3차원 프린팅 기술 또한 활발히 연구되고 있다. AM은 SM 대비 

복잡한 3차원 구조물을 제작할 수 있으며 재료 손실 측면에서도 우위를 

점할 수 있으나 SM의 빠른 공정속도, 고 해상도와 같은 장점으로 인해 

현재 진행되고 있는 연구 및 산업분야에서는 SM을 이용한 나노 

구조체의 가공이 주를 이루고 있다. 

우리는 기존에 spark discharge method를 활용하여 제작된 

고순도의 금속 나노 입자와 양이온을 활용한 AM 기술인 ion assisted 

aerosol lithography(IAAL)를 개발함으로써 patterning되어 있는 기판 

위 나노 스케일 구조물 제작에 성공하였다[8]. 또한, 해당 기술에 

dielectric floating mask를 적용시킴으로써 patterning 과정과 

dielectric layer 제거를 위한 추가적인 공정이 필요 없으면서도 복잡한 

형상의 3차원 구조물을 병렬 제작할 수 있는 프린팅 기술로 

발전시켰다[9]. 해당 기술들은 나노 수준의 해상도를 갖는 복잡한 

3차원 구조물을 상온, 대기압 조건에서 병렬적으로 동시에 제작할 수 

있어 AM의 장점인 복잡한 형상의 구조물의 제작능력과 재료 손실 

측면에서 이점을 가짐과 동시에 빠른 공정 속도, 나노 수준의 해상도, 
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그리고 저렴한 공정 비용을 장점으로 가질 수 있다. 

본 논문에서는 IAAL 기반 3차원 나노 프린팅 기술을 이용한 광학 

메타물질 제작방법과 3차원 나노 프린팅 공정 과정에서의 금속 나노 

입자의 유동과 증착 과정을 예측할 수 있는 3차원 수치해석 기법을 

제안한다. 

Chapter 2에서는 IAAL을 기반으로 하여 병렬적인 bridge 형상의 

나노 구조체를 제작하고 FT-IR을통해 광학적 특성을 측정함으로써 

제작된 나노 구조체의 3차원 메타물질로의 응용 가능성을 확인하였으며 

Chapter 3에서는 3차원 나노 프린팅 기술의 결과물 예측에 필수적인 

3차원 시뮬레이션을 개발하고 다양한 실험 조건에 적용 및 실험결과를 

예측함으로써 3차원 나노 프린팅 기술에서 발생하는 나노 입자의 

유동과 증착 과정을 분석하였다. 또한 해당 시뮬레이션을 Chapter 

2에서 IAAL을 활용해 제작한 bridge 형상의 나노 구조체에도 

적용함으로써 본 계산의 유용성을 보였다. 
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Chapter 2. 하전된 에어로졸 프린팅을 통한 3차

원 광학 메타물질 제작  
 

2.1. Introduction 

 

Photon을 작동 매개체로 사용하는 photonics는 electron을 

매개체로 사용하는 electronics 대비 빠른 속도를 가지는 장점이 있으나 

빛의 회절한계로 인해 집적화에 한계를 가진다. 최근 photonics의 

장점인 빠른 속도를 가짐과 동시에 빛의 회절한계를 극복할 수 있는 

나노 스케일에서의 photonics,  plasmonics에 대한 연구가 활발히 

진행되고 있다[10]. Plasmonics는 금속의 표면에 존재하는 electric 

charge의 oscillation에서 기인한 plasmon을 매개체로 사용함으로써 

기존의 photonics 기반 디바이스 대비 같은 크기의 구조체에서 더 낮은 

파장대의 영역을 활용할 수 있는 장점이 있다. Plasmonics의 종류로는 

크게 금속 표면에서 발생하는 propagating surface plasmons(PSP)과 

금속 나노 입자 내에서 발생하는 localized surface plasmons(LSP)이 

있으며 이로써 발생하는 plasmonics의 특성은 subwavelength optical 

circuits, high-resolution imaging and lithography, optical 

metamaterials, energy harvesting, biomedical sensing과 같은 분야에 

활용되고 있다[2, 11-15]. 

나노 스케일의 금속 입자는 입사광에 반응하여 발생하는 입자 내 

자유전자의 oscillation을 통해 LSP를 발생시킬 수 있으며 강한 local 

field enhancement를 통해 입사광의 회절한계보다 작은 구조체 내에서 

공진할 수 있는 localized surface plasmon resonance(LSPR) 특성을 

갖는다. LSPR에서 발생하는 resonance의 파장은 금속 나노 입자의 

구조적인 특성이나 재료적인 특성에 의해 조절될 수 있으며 현재 

nanorod, sphere, prism 등의 구조적인 변화 및 사용하는 구조체의 

금속 조성 변화를 통한 연구가 활발히 진행되고 있다[16-19]. 

그러나, LSPR을 활용한 전통적인 optical resonator은 주로 e-

beam lithography, sputtering과 같은 박막 공정을 사용하여 제작됨으로 

인해 substrate 위 접합된 형태의 2차원 나노 구조체를 주로 활용하고 

있으며 이러한 2차원적인 형태는 sensing될 수 있는 부피의 감소로 

인해 효율의 저하를 일으킨다. 이러한 한계점은 substrate로부터 나노 

구조체를 분리하는 3차원 구조체를 활용함으로써 해결할 수 있으며 
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이는 2차원 구조체와 비교했을 때, 높은 sensitivity를 가지는 장점이 

있다[20]. 하지만 기존 박막 공정을 통한 3차원 나노 구조체의 제작은 

복잡한 공정 과정과 높은 공정 비용이 드는 단점이 있다. 

우리는 기존에 spark discharge method를 통한 나노 입자의 

제작과 dielectric layer의 patterning을 통하여 3차원 나노 구조체를 

제작하는 ion assisted aerosol lithography(IAAL) 기술을 개발하였다. 

또한 해당 기술을 활용하여 마이크로 스케일의 다분기 단일 구조체를 

제작하였으며 이를 가스센서로 활용하였다[8, 21]. 

본 연구에서 우리는 dielectric layer의 주기적인 patterning과 

IAAL을 기반으로 한 하전된 에어로졸 프린팅 기술을 이용하여 bridge 

형상의 병렬 나노 구조체를 제작하였다. Spark discharge method를 

통하여 제작한 금속 나노 입자를 dielectric layer의 patterning을 통한 

electric field의 조절을 통해 원하는 형상의 나노 구조체로 

제작하였으며 이를 3차원 광학 메타물질로 활용하였다. 여기서 

dielectric layer의 pattern 디자인에 따라 프린팅 영역 내 electric 

field와 그에 따른 나노 구조체의 형상을 조절할 수 있었으며 optical 

property의 변화 역시 확인할 수 있었다. 본 연구에서 제안하는 광학 

나노 구조체 제작 방법은 기존 박막 공정 대비 저비용의 공정을 

사용하면서 빠른 공정 속도로 대면적의 3차원 메타물질을 제작할 수 

있는 장점을 가진다. 

 

2.2. Method 

 

Spark discharge method를 통한 금속 나노 입자의 제작을 위해 

자체 제작한 spark discharge generator를 이용하였다(Fig.1a). 

Electrode로는 gold wire(1mm diameter, 99.999% purity; Thermo 

Fisher)와 gold plate(1 mm thickness, 99.999% purity; Thermo 

Fisher)를 사용하였으며 gold plate 중앙에 1 mm 지름의 hole을 

가공하여 생성된 나노 입자가 이동할 수 있는 유로로 사용하였다. 한 쪽 

electrode인 gold wire에 resist, inductor와 capacitor로 구성된 RLC 

회로를 기반으로 하여 DC power supply(HCP 140-12500, FuG 

Elektronik)를 통해 6.5 kV의 고전압을 공급하였으며 다른 쪽 

electrode인 gold plate는 접지해줌으로써 spark 방전을 

발생시켰다[22]. 본 연구에서 사용한 carrier gas는 N2(99.999% 

purity)를 사용하였으며 유량은 mass flow controller(MKS 247D)를 
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통해 2 lpm으로 조절하였다. 제작된 금속 나노 입자의 size-

distribution은 aerosol neutralizer(TSI 3077), differential mobility 

analyzer(TSI 3085), condensation particle counter(TSI 3776)로 

구성된 scanning mobility particle sizer(SMPS)를 통하여 

측정하였으며 결과적으로, spark discharge generator를 활용하여 

geometric mean diameter 5.91 nm인 high purity의 gold 나노 입자를 

제작하였다(Fig.1b). 

Spark discharge method에서는 하전된 나노 입자뿐만 아니라 

하전된 이온 또한 생성된다. 이 중, 양하전된 나노 입자와 양이온을 

활용하여 dielectric layer로 patterning되어있는 substrate에 나노 

입자를 나노 스케일의 구조물로 증착하는 기술을 IAAL이라 하며, 이를 

활용하여 구조체를 제작하였다[8, 23]. 본 연구에서는 photoresist를 

dielectric layer로 사용하였다. IAAL을 통한 에어로졸 프린팅 과정을 

간략하게 설명하면, 먼저 spark discharge chamber에서 생성된 

양하전된 나노 입자와 양이온이 carrier gas에 의해 deposition 

chamber로 주입되고 높은 음전압의 substrate으로 유도된다. 이 

과정에서 이온과 나노 입자의 mobility 차이로 인해 양이온이 나노 

입자보다 먼저 substrate 표면에 도착한다. 이 때, dielectric layer 위 

증착된 양이온에 의한 surface potential과 substrate에 가해진 음전압 

간의 상호작용으로 pattern 중앙부로 집속되는 형상의 electric field 

왜곡이 발생하고 이후 도착하는 양하전된 나노 입자가 왜곡된 electric 

field line을 따라 pattern 중앙부로 집속되며 pattern보다 작은 크기의 

구조물로 증착이 된다. 

IAAL을 활용하여 병렬적인 나노 구조체를 제작하기 위해 먼저 

photolithography를 이용하여 Fig.2a-c와 같이 주기적인 hole 

pattern의 dielectric layer를 제작하였다. Dielectric layer 위에 

양이온이 고르게 증착된다고 가정하면 증착 영역 내 surface charge 

density 역시 일정하다고 가정할 수 있다. 그러므로 hole pattern 사이 

영역(Fig. 2d의 A)과 외부 영역(Fig. 2d의 B)의 면적 차이에 의해 hole 

pattern 주변 surface potential의 차이가 발생하고 이로 인해 funnel 

형상의 electric field line 왜곡이 발생하게 된다(Fig.2e). 즉, dielectric 

layer의 pattern 디자인에 따라 hole pattern 주변 electric field의 

왜곡을 조절할 수 있으며 이를 통해 주기적으로 연결된 bridge 형상의 

구조물을 제작할 수 있다. 
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Fig. 1. Experimental set-up. (a) Schematic of spark discharge 

generator and deposition chamber. (b) Size distribution of gold 

nanoparticle produced by spark discharge generator 
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Fig. 2. (a-c) Design of dielectric layers. Those hole size are 500 

nm and each period is (a) 1.3 µm, (b) 1.9 µm and (c) 2.6 µm, 

respectively. The scale bar is 1 µm in length. (d) Schematic of the 

distortion of electric field. (e,f) COMSOL simulation of (b) and (c). 
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2.3. Results and Discussion 

 

2.3.1. 하전된 에어로졸 프린팅을 통한 주기적 병렬 나노 구조체 제작 

 

주기적으로 배열된 hole pattern 디자인의 dielectric layer가 

증착된 substrate를 이용하여 bridge 형상의 나노 구조물을 제작하였다. 

성장 초기, 양하전된 나노 입자는 각 hole에 형성된 electric field에 

의해 pillar 형상으로 성장한다(Fig. 3a-c). 그러나 각 구조물의 높이가 

dielectric layer의 높이를 넘어서게 되면 한 hole에서의 electric 

field와 인접한 hole pattern에서 형성된 electric field 간 중첩이 

발생하는 funnel 형상의 electric field에 해당하는 영역에 진입하게 

된다. 그로 인해, 각 hole에서 성장한 나노 구조체는 중첩된 electric 

field를 따라 성장하여 마침내 bridge 형태로 연결된다(Fig. 3d-e). 

나노 구조체의 성장에 따른 electric field 분포의 변화를 

확인하기위해 상용 프로그램인 COMSOL(COMSOL multiphysics 

6.0)을 활용하여 simulation을 진행하였다(Fig.4). Simulation 결과를 

통해 알 수 있듯이 dielectric layer의 hole pattern이 만드는 electric 

field는 증착 초기에 funnel 형상을 나타내고 있으며 나노 구조체의 

기둥에 해당하는 부분의 electric field line이 각 hole의 중심보다 조금 

더 안쪽으로 치우쳐 있음을 확인할 수 있다. 또한, 나노 구조체의 

성장과 무관하게 electric field의 형상은 funnel 형태로 유지되는 것을 

확인할 수 있으며 이를 통해서 하전된 에어로졸 프린팅을 통한 나노 

구조체의 증착 과정은 funnel 형상의 electric field를 따라 금속 나노 

입자가 순차적으로 채워지는 방식으로 진행됨을 알 수 있다. 

또한, 나노 구조물은 dielectric layer 위에 증착된 양이온이 만드는 

surface potential에 의한 funnel 형상의 electric field에 따른 성장 

외에도 이전에 쌓인 나노 입자에 의해 유도되는 tip-directed한 성장 

에 의한 영향을 받으며 증착된다[9, 24]. 증착 초기, pillar의 성장에서는 

funnel 형상의 electric field에 의해 유도된 나노 입자가 이전에 증착된 

나노 구조체의 tip 부분에 유도되며 순차적으로 증착된다. 하지만 

pillar가 dielectric layer보다 높이 성장하여 funnel 형상을 따라 bridge 

형상으로 증착되는 시점(Fig.3d)에는 기존에 증착된 나노 구조물의 

tip에 의한 tip-directed 유동에 의해 hole pattern의 내부 영역으로 

진행되는 유동과 외부 영역으로 진행되는 유동의 단위면적 당 양 차이가 

생기게 된다. 그러므로 증착이 진행됨에 따라 pattern 내외부의 
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dielectric layer 표면에 도달하는 양이온 수의 차이가 증가하고 그로 

인한 pattern 내외부 영역의 surface potential 차이 역시 점점 

증가하게 된다. 이렇게 발생한 surface potential의 차이로 인해 

Fig.3e의 bridge 구조물과 같이 pattern의 안쪽으로 모이는 형상의 

나노 구조체로 제작된다. 

Substrate에 가해지는 음전압을 변경하게 되면 양이온과 양하전된 

나노 입자가 substrate로 유도되는 정도의 차이가 생기고 이로 인해 

dielectric layer 표면의 양이온 양에 따른 electric field 왜곡 정도의 

차이와 나노 구조체의 성장속도에 변화가 발생한다[25]. 그러므로 hole 

pattern 형상에 따른 substrate에 가해지는 음전압을 최적화한다면 

서로 다른 hole pattern에서도 일정한 형상의 나노 구조물을 제작할 수 

있다. 본 연구에서 사용한 주기적으로 배열된 hole pattern의 경우, 

surface charge density가 동일하다고 가정했을 때 hole pattern의 

주기가 작아질수록 pattern 내외부 면적의 차이가 줄어드므로 pattern 

내외부의 surface potential의 차이(dV) 역시 작아지고 이것은 bridge 

형상의 나노 구조체의 제작 및 각 pattern에서 일정한 형상의 나노 

구조체를 만드는 데 걸림돌이 될 수 있다. 면적이 고정일 때 dV를 

높이기 위해서는 surface charge density를 높이는 방법이 있다. 즉, 

substrate에 가해지는 음전압의 변경을 통해 유도되는 양이온의 양에 

따른 surface charge density를 조절할 수 있으며 조절된 surface 

potential을 이용해 서로 다른 pattern에서 bridge형상의 구조물을 

성공적으로 제작할 수 있다. 본 제작 방법에 대한 이론적인 배경은 

dielectric layer 표면 면전하에 의해 나노 입자가 받는 Coulombic 

force의 비교를 통해 수립하였으며 이를 통해 구해진 2.6 µm pattern 

대비 1.9 µm pattern의 surface charge density는 약 1.6 배이다. 

KpFM을 통해 측정된 기판 표면의 surface potential은 Fig.5과 같다. 

1.9 µm pattern의 surface potential 값은 2.6 µm pattern 대비 ion 

deposition 후에는 약 1.28 배, printing 후에는 약 1.9 배의 수치를 

나타냄으로써 substrate의 음전압 조절에 따라 pattern 주위 electric 

field의 왜곡을 조절할 수 있음을 확인할 수 있었다. 

Fig.6는 서로 다른 pattern에서 제작된 병렬 나노 구조체를 

보여준다(주기: (a) 1.3 µm, (b) 1.9 µm, (c) 2.6 µm; hole 지름: 500 

nm). 1.3 µm의 주기를 가지는 Fig.7a에서는 electric field의 왜곡이 

모든 hole에서 대칭적으로 형성됨으로써 약 350 nm 높이의 pillar 

형상의 구조물이 제작되었다. 그리고 1.9 µm와 2.6 µm의 주기를 가지는 
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Fig.6b와 c에서는 substrate에 가해지는 음전압의 조절을 통해 일정한 

모양을 갖는 bridge형상의 나노 구조물을 제작하였다. 
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Fig. 3. SEM images of nanostructures at different deposition times. 

(a) 5 min, (b) 10 min, (c) 15 min, (d) 20 min, (e) 30 min. The scale 

bar is 500 nm in length. 
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Fig. 4. Simulation results by COMSOL. The period is (a) 1.9 µm and 

(b) 2.6 µm. Each case is calculated in three different deposition 

time. The Left images are in initial, the middle images are in pillar 

growth which is 400 nm in height and the right images are in the 

time just before the printing is ended. 
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Fig. 5. Measured surface potential in each sample (1.9 µm and 2.6 

µm) at different time. 
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Fig. 6. Printed 3D metal nanostructures depend on the periodicity of 

the patterned pairs of holes (p) in the substrate, (a) p = 1.6 µm, (b) 

p = 1.9 µm, (c) p = 2.6 µm. (d-f) Measured reflection spectra of 

(a-c) for linearly polarized light. 
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2.3.2. 3차원 광학 메타물질로 활용 

 

하전된 에어로졸 프린팅을 통해 제작된 나노 구조체를 광학 

메타물질로 활용하기 위해 FT-IR을 이용하여 나노 구조체 군집의 반사 

스펙트럼을 측정하였다. 나노 구조체는 mid-IR 파장대의 

transmission을 예방하기 위해 100 nm 두께로 증착된 gold layer 위에 

제작되었다[26]. Fig. 6e와 f는 1.9 µm, 2.6 µm 주기를 갖는 나노 

구조체의 FT-IR를 통한 reflectance 측정 결과이다. 약 1650 nm의 

파장 영역에서 첫번째 resonance peak가 발생하고 약 3750 nm의 파장 

영역에서 두번째 resonance peak가 발생하며 나노 구조체 간 주기가 

줄어들수록 peak의 intensity가 증가하는 것을 알 수 있다. 해당 

resonance peak의 원인을 분석하기 위하여 COMSOL을 통해 광학 

시뮬레이션을 진행하였다(Fig. 7b, c). 시뮬레이션에 사용한 나노 

구조물은 실제 실험결과의 SEM 측정으로부터 얻어진 수치를 적용하여 

구현하였다. Fig.7b에서 볼 수 있듯, 나노 구조체의 윗 부분 

nanorod에서 첫번째 resonance peak이 관측됨을 알 수 있으며 이는 

입사광의 electric field와 nanorod의 dipole 간 coupling으로 인해 

발생하는 x축 방향 longitudinal LSPR 현상에 의해 발생한다(1st mode). 

또한 Fig.7c를 통해 두번째 resonance peak 또한 나노 구조체의 

기둥부분에 해당하는 nanorod에서 발생하는 LSPR 현상에 의한 것임을 

알 수 있다(2nd mode). 본 측정에 사용된 FT-IR은 렌즈의 NA 값에 

따라 입사광의 평균 입사각이 변화한다(Fig.7d). 2nd mode는 측정에 

사용된 렌즈의 NA에 따라 변화하는 입사광 electric field의 z성분 

사인파(Ez)와 나노 구조체의 기둥 간 dipolar coupling으로 인해 

발생한다(Fig. 7c). 제작된 나노 구조체는 pattern 내외부의 surface 

potential 차이로 인해 약 15° 기울어진 형상의 기둥을 가지는데 이로 

인해 빛의 입사각에 따라 dipolar coupling을 발생시키는 Ez의 세기의 

차이가 생긴다. 먼저, Fig. 7e는 빛의 입사각을 10°, 20°, 30°로 

변경하며 reflectance를 시뮬레이션한 결과이다. 2nd mode에 해당하는 

resonance peak이 기둥에 수직한 입사각 75°에 가까워질수록 

intensity가 강해짐을 확인할 수 있다. 이를 통해, 2nd mode 

resonance의 원인이 기둥의 높이 방향으로의 LSPR인 것을 알 수 

있으며 구조체의 기울어진 형상으로 인해 해당 구조를 입사각 

sensing에 활용할 수 있음을 예측할 수 있다. 결론적으로, 하전된 

에어로졸 프린팅을 통해 제작된 나노 구조체가 3차원적인 형상을 
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가짐으로 인하여 한 구조체 내에서 두 파장 영역의 resonance peak을 

발생시키며 이를 빛의 sensing에 활용할 수 있음을 확인하였다. 

나노 구조체에서 발생하는 resonance를 편광 및 입사각을 

변화시키며 FT-IR을 통해 측정하였다. 먼저 Fig.8a는 편광 각도에 

따른 반사 스펙트럼의 변화이다. 편광 각도를 0°에서 90°로 측정한 

결과, 1st mode와 2nd mode 모두 편광에 따라 intensity가 변화하는 

것을 확인할 수 있었으며 특히 1st mode는 90° x편광에서 resonance 

peak이 존재하지 않는 것을 알 수 있었다. 이는 1st mode의 원인이 

나노 구조체 윗부분 nanorod의 x축 방향으로 긴 부분에서 발생하는 

longitudinal LSPR이기 때문이며 이를 통해 해당 나노 구조체를 

활용하여 입사광의 편광각을 sensing할 수 있음을 확인할 수 있었다. 

Fig.8b와 c는 각각 x편광과 y편광에서 NA값 변경에 따른 반사 

스펙트럼을 보여준다. 앞서 설명한 바와 같이 1st mode는 x편광에서는 

존재하는 반면에 y편광에서는 사라져 편광에 의존하는 resonance임을 

확인할 수 있으며 2nd mode는 편광과 관계없이 resonance가 존재하고 

NA값이 변함에 따라 intensity가 달라지는 것을 확인할 수 있다. 

측정에 사용하는 렌즈의 NA값이 달라지면 입사각의 평균값 또한 

변화하게 된다. NA값이 0.3에서 0.5로 증가함에 따라 입사광의 평균 

입사각이 증가하게 되고 그에 따라 입사광의 Ez의 진폭이 증가하게 

되면서 resonance peak의 intensity가 증가하는 것을 알 수 있다. 

결론적으로, 하전된 에어로졸 프린팅을 통해 구현된 나노 구조체를 빛의 

편광 및 입사각 sensing에도 활용할 수 있음을 실제 측정을 통해 

확인하였다. 

또한, 본 연구에서 하전된 에어로졸 프린팅을 통해 3차원 광학 

메타표면은 약 1 mm x 1 mm의 넓은 면적에 분포하며 이는 e-beam 

lithography와 같은 고가의 공정 없이도 넓은 면적에 약 36만 개의 

나노 구조체를 30분 만에 병렬 제작할 수 있는 공정 상의 이점을 

가진다. 
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Fig. 7. The principle of resonance in 3D metamaterial. (a) Measured 

reflection spectra of nanostructure for linearly polarized light 

(period: 1.9 µm) and (b, c) its optical simulation results. (d) is the 

schematic of FT-IR equipment and (e) is simulated reflection 

spectra depending on the incident angle of light. 
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Fig. 8. Measured reflection spectra of nanostructure depending on 

polarized light and numerical aperture (NA) variation. 
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2.4. Summary 

 

본 연구에서는 하전된 에어로졸 프린팅을 활용하여 bridge 형상의 

병렬 나노 구조체의 제작 및 3차원 광학 메타물질로서 활용 가능성을 

보였다. IAAL을 기반으로 dielectric layer의 디자인과 substrate에 

가해지는 음전압의 조절을 통해 프린팅 영역 내 electric field의 왜곡을 

조절하였으며 이를 활용하여 광학 메타물질에 적합한 bridge 형상의 

나노 구조체를 제작하였다. 제작한 병렬 나노 구조체의 FT-IR을 통한 

반사 스펙트럼 측정을 통해 약 1750 nm의 near-IR 영역(1st mode)과 

3750 nm의 파장 영역(2nd mode)에서 resonance peak을 확인할 수 

있었으며 1st mode를 입사광의 편광 sensor, 2nd mode를 입사광의 

입사각 및 방위각 sensor로 활용할 수 있는 가능성을 확인하였다. 본 

연구의 하전된 에어로졸 프린팅을 통한 3차원 메타물질의 제작 방법은 

향후 광학 분야의 다양한 sensing에 적용될 수 있는 나노 구조체 

제작에 유용할 것으로 사료되며 특히 near-IR 영역의 resonance의 

조절을 통해 biosensing 분야에도 적용할 수 있을 것으로 기대된다. 
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Chapter 3. 하전된 에어로졸 프린팅 기술의 3차

원 시뮬레이션 개발 및 응용 
 

3.1. Introduction 

 

나노 입자의 독특한 특성을 활용하는 나노 디바이스의 구현을 

위해서 원하는 지점에 원하는 형상의 나노 구조물을 증착하는 기술의 

확보는 필수적이다. 나노 구조물의 증착을 위한 AM, SM과 같은 

기술들과 2장에서 설명한 3차원 프린팅 기술들은 모두 유체 내에서 

나노 입자의 유동을 수반한다. 그러므로, 나노 구조체의 증착 과정을 

이해하기 위해서는 나노 입자의 유동에 관한 이해는 필수적이라고 할 수 

있다. 하지만, 나노 스케일에서 발생하는 나노 입자의 유동을 

실시간으로 관측하는 것은 현재로선 어려움이 있어 입자의 유동을 해석 

및 가시화할 수 있는 시뮬레이션에 대한 필요성이 대두되었다. 

실제로, 나노 구조체의 제작 과정 시뮬레이션에 관한 연구는 다양한 

프린팅 기술 영역에서 활발히 진행되고 있다. Q.Liu et al은 direct ink 

writing 기술의 extrusion process 동안의 속도와 전단속도의 분포에 

관한 시뮬레이션을 진행하였으며 Abbas et al.은 electrohydrodynamic 

printing의 needle 종류와 voltage에 따른 ink flow rate의 분석 및 

droplet diameter를 예측하는 시뮬레이션을 진행하였다[27, 28]. 

Kalaitzis et al.은 MATLAB을 활용하여 laser-induced forward 

transfer 기술의 구조물 형상의 2차원적인 단면을 간략하게 

예측하였으며 Fowlkes et al.와 Prosvetov et al.은 각각 monte carlo 

simulation과 visual molecular dynamics를 이용하여 Focused 

electron/ion beam induced deposition의 구조물을 예측하였다[29-31]. 

이처럼, 여러 프린팅 기술에 관한 시뮬레이션이 활발히 

연구개발되고 있지만 증착에 영향을 주는 인자에 관한 시뮬레이션이 

주를 이루고 있으며 입자의 유동 과정과 구조체의 형상 예측을 모두 

포함한 전체 프린팅 공정 과정을 예측하는 시뮬레이션에 관한 연구는 

다소 부족하다. 

우리는 이전에 2장에서 언급한 patterning되어 있는 dielectric 

layer를 활용한 IAAL 기술의 공정 과정을 예측하기 위하여 2차원 

시뮬레이션을 개발하였다[32]. 해당 2차원 시뮬레이션은 단순한 

pattern에서 자라는 마이크로 수준의 구조체를 예측하는 것에는 
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적합하였으나 pattern의 미세화에 따라 구조체 크기의 감소하면서 

계산된 구조체의 porosity가 제대로 반영되지 않는 점과 복잡한 

pattern에서 생기는 3차원적인 나노 구조체의 형상을 예측하는 것에는 

어려움이 있었다. 또한, 현재 에어로졸을 이용한 프린팅 공정은 

patterning을 통한 공정을 넘어 dielectric floating mask를 활용한 

복잡한 구조의 3차원적인 나노 구조체를 프린팅 할 수 있게 되었으며 

프린팅 기술의 발전에 발맞춘 3차원 시뮬레이션의 필요성이 

대두되었다[9]. 본 연구에서는 Langevin equation과 Poisson 

equation을 3차원적으로 수치해석함으로써 프린팅 과정 내의 나노 

입자의 유동과 증착 과정을 포함하는 전체적인 공정 과정을 계산하고 

시각화하였다. 또한, 실제 실험과의 비교를 통해 개발된 시뮬레이션 

계산의 타당성을 검증하였으며 IAAL의 여러 실험 조건에 맞춰 

시뮬레이션을 진행함으로써 다양한 3차원 나노 구조체의 형상을 

예측하였다.  

 

3.2. Method 

 

3.2.1. Experimental set-up 

 

본 시뮬레이션은 IAAL을 통한 나노 구조체의 제작 공정에서 

발생되는 나노 입자의 유동과 증착과정을 계산하고 가시화한다. IAAL 

기술에는 2장에서 기술한 dielectric layer의 patterning을 통한 나노 

구조체 증착 방법과 dielectric floating mask와 substrate가 부착된 

nanostage의 이동을 활용하여 복잡한 3차원 나노 구조체를 제작할 수 

있는 증착 방법이 존재한다[24]. 여기서 dielectric floating mask는 

2장에서 언급한 IAAL 기술의 dielectric layer의 역할을 함으로써 

electric field의 왜곡을 통한 나노 입자의 증착을 구현할 뿐만 아니라 

substrate와 dielectric layer를 분리함으로써 기존 IAAL에서 

불가능하였던 복잡한 3차원 구조물을 구현할 수 있는 장점이 있다. 그 

밖에 나노 구조체의 증착 원리는 기존 IAAL 기술과 동일하다. 

본 시뮬레이션의 실험에서 사용된 electrode는 Pd(99.999% 

purity; Thermo Fisher)이며 자체 제작된 wire to cylinder type의 

spark discharge generator를 통한 spark discharge method로 나노 

입자로 제작하였다(Fig.9a). 제작된 나노 입자는 약 10 nm의 입경을 

갖는 나노 입자를 사용하여 실험을 진행하였으며 입경은 SMPS를 
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활용하여 측정하였다(Fig.9b). 시뮬레이션과 실험에 활용한 dielectric 

floating mask는 주기적인 hole pattern의 디자인(hole 지름: 500 nm, 

주기: 1600 nm, 두께: 300 nm)을 가지며 dielectric layer인 SiNx의 

dielectric constant는 약 6이다[33]. 또한, 시뮬레이션에 적용한 

dielectric floating mask의 surface charge density는 AFM을 통해 

측정한 surface potential을 통해 계산되었다(Fig.9c, d). 
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Fig. 9. Experimental set-up of 3D nanoprinting. (a) A configuration 

of 3D nanoprinting equipment which is composed of spark discharge 

generator and deposition chamber. At spark discharge generator, Pd 

nanoparticles are generated by spark discharge between two Pd 

electrodes and its size distribution is showed in (b). (c) the 

dimension of the floating mask and (d) shows Electrostatic force 

microscopy data displaying surface potential distribution of the 

floating mask along the white arrow in (c). (e) SEM image of Pd 

nanostructure. (f) The simulation result of (e). 
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3.2.2. Modelling  

 

본 시뮬레이션에서 구현한 계산영역은 3차원 나노 프린팅에 

사용되는 dielectric floating mask의 hole의 상단영역부터 substrate 

표면에 이르는 영역을 1.6 µm  1.6 µm  3.5 µm의 크기를 가지는 

단일 구조로 제작하였으며 해당 구조에 x축 및 y축 방향으로 주기적인 

조건을 부여하여 실제 실험환경과 같도록 설계하였다. 시뮬레이션에 

사용한 구조의 z축 방향 높이는 주기적으로 배열 되어있는 hole pattern 

구조의 COMSOL 시뮬레이션의 결과를 참고하여 electric field의 

왜곡이 일어나는 지점, 즉 electrical potential line이 xy평면에서 

일정한 지점을 기준으로 한 3.5 µm으로 하였다. 그리고, 증착 지점으로 

계산되는 mesh 하나 당 입자 하나가 할당되는 on-lattice method를 

사용하여 입자의 증착을 구현하였으며 이를 위해 실제 실험에 사용된 

Pd nanoparticles의 geometric mean diameter인 10nm 크기로 

계산영역을 mesh화하였다. 

본 시뮬레이션은 Fig. 10의 과정을 통하여 나노 입자의 유동 경로 

및 증착을 구현하였다. Electric field의 계산은 You et al.의 계산과정을 

3차원화하여 적용하였다. 먼저, COMSOL을 통해 deposition chamber 

내 material properties와 electrical potential을 고려한 electric field의 

macroscopic 계산을 진행한다. 그리고 계산을 통해 도출된 결과값을 

MATLAB으로 개발된 시뮬레이션의 microscopic한 계산영역의 

boundary condition으로 사용한다. 계산된 boundary condition과 

시뮬레이션 내 구조, electrical condition, operating condition이 반영된 

Poisson equation을 계산함으로써 시뮬레이션 계산 영역의 electric 

potential을 계산한다. 나노 입자의 유동 경로는 Langevin equation을 

4th order Runge-Kutta method를 통해 수치해석하여 계산하며, 계산된 

경로 및 나노 입자의 증착을 시각화함과 동시에 입자의 증착이 반영된 

현 시점의 boundary condition을 다음 계산의 boundary condition으로 

사용함으로써 반복적인 증착을 구현하였다. 
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Fig. 10. Flow chart of 3D nanoprinting simulation. 
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3.2.3. Electric field Calculation 

 

본 시뮬레이션의 electric field 계산은 크게 2단계로 나뉜다. 먼저 

COMSOL을 통해 deposition chamber 내 macroscopic한 영역에서의 

electric potential을 구하고 계산된 결과를 시뮬레이션 계산영역의 

boundary condition으로 적용하여 3D Poisson solver를 이용, 계산 

영역 내 electric field를 계산한다. 자체 개발된 3D Poisson solver는 

electrical potential에 관한 second-order partial differential 

equation인 Poisson equation을 기반으로 한다. 본 시뮬레이션에서는 

10 nm의 크기로 mesh화 된 계산영역 내 3차원 행렬로부터 2차원 

nonhomogeneous linear equation을 계산함으로써 deposition chamber 

내 electric potential을 구한다. 

   (1) 

3차원 계산을 위해 Eq. (1)을 Cartesian coordinate system으로 

변환한다. 

  (2) 

Fig. 11의 정육면체 도메인을 control volume으로 하여 Eq.(2)를 

적분하고 정리한다. 

 (3) 

(4) 

이를 통해 3차원 Poisson equation을  형태의 discretization 

equation으로 나타낼 수 있다. 

 

 

 ,  ,   ,  , 

 

이로써 구해진 discretization equation을 통해 electrical potential을 

계산한 뒤 이를 3차원 행렬로 재구성함으로써 최종적으로 3차원 계산 

영역의 electric potential을 계산한다[34]. 
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Fig. 11. 3D domain of structured mesh for 3D Poisson equation 

solver. 
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Fig. 12는 3D Possion solver를 이용하여 본 시뮬레이션 계산 

영역의 electric potential을 계산하고 electric field line을 가시화한 

결과이다. Fig. 12a는 시뮬레이션 계산 영역과 동일한 영역의 electric 

field를 COMSOL을 통해 계산한 결과이며 Fig. 12b는 3D Poisson 

solver를 통한 계산결과이다. 두 계산 결과 모두 dielectric floating 

mask 위 hole pattern 중앙으로 왜곡되는 형상의 electric field line을 

정확하게 보이고 있으며 3D Poisson solver를 통해 계산된 electric 

field는 COMSOL의 결과값 대비 약 0.00026 %의 매우 작은 오차를 

나타냈다(Fig.12c). 

 

 

 

Fig. 12. Electric field line calculated by (a) commercial 

software(COMSOL) and (b) homemade MATLAB code. (c) voltage 

drop along the vertical line of geometry(red dashed line: COMSOL, 

blue line: Homemade MATLAB code). The vertical line is located at 

the center of the hole. 
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3.2.4. Calculation of Particle trajectory  

 

나노 입자의 유동은 브라운 운동을 기반으로 하는 Langevin 

equation에 의해 표현될 수 있다[35]. 본 시뮬레이션에서는 deposition 

chamber 내 electric field를 고려한 나노 입자의 유동을 해석하기 

위하여 Langevin equation에 나노 입자에 가해지는 drag force와 

외부에서 가해지는 힘을 추가적으로 고려하고 일반화하였다. 

 

여기서 는 나노 입자의 질량이며 는 나노 입자의 속도, t는 

시간이다. 는 drag force로 운반기체의 상대속도 및 마찰계수, 로 

나타낼 수 있다. 

   

여기서 와 는 운반 기체의 속도와 점성계수, 는 나노 입자의 지름 

그리고 는 Cunningham slip correction factor이다. 는 입자의 

크기가 운반 기체의 mean free path보다 작은 미세유동에서 입자 

표면에서 발생하는 slip에 의한 stoke’s law의 오차를 보정하기위한 

값이다[36]. 는 brownian force로 나노 입자의 brownian motion을 

묘사하기 위하여 적용한 random force이다. 는 fluctuation-

dissipation theorem에 의해 얻어지며 평균값 0 및 1/12의 분산을 

가지는 독립적인 값이다[32, 37]. 

 

: Zero-mean, 1/12-variance Gaussian random numbers 

는 Boltzmann constant( 이며 는 온도, 는 

시뮬레이션의 time-step, 는 평균은 0이며 분산은 1/12인 가지는 

Gaussian random number이다. 는 나노 입자에 가해지는 coulomb 

force로 입자와 입자 또는 입자와 substrate 간 발생하는 electrostatic 

force이다. 

 

여기서 는 나노 입자의 charge이며 는 나노 입자의 위치에 따른 

electric field를 나타내는 함수이다. 유동하는 나노 입자가 substrate에 

근접하게 되면 van der Waals force 와 image force 의 영향을 

추가적으로 받게 된다. 두 힘 모두 나노 입자와 substrate 간 
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상호작용을 통해 발생한다. 

 

  

 

는 hamaker constant로 아래 첨자인 pgs와 pgp는 각각 나노 입자와 

substrate, 나노 입자와 나노 입자 간의 경우에 해당한다[38]. 와 

는 각각 나노 입자와 substrate간 거리와 두 나노 입자 간의 거리를 

의미한다. 은 substrate 표면에 수직한 단위벡터이며 은 입자의 유동 

경로를 따라 이동하는 나노 입자에서 이미 증착된 나노 구조체를 

바라보는 방향의 단위벡터이다. 두 힘 모두 거리에 반비례하는 특성을 

가짐으로써 나노 입자가 substrate과 가까워질수록 급격하게 증가하는 

특징을 가진다. 

지배 방정식을 3차원 시뮬레이션으로 구현하기 위하여 본 

논문에서는 몇 가지 가정을 한다. 실제 실험 및 시뮬레이션에 고려되는 

입자의 지름은 10 nm인 나노 입자에 해당하므로 중력에 의한 영향은 

무시된다[39]. 시뮬레이션에 사용한 dielectric floating mask 위 

surface charge density값은 atomic force microscopy를 통해 측정된 

값이며 해당 값은 증착 과정 동안 일정하다고 가정한다. 이동하는 나노 

입자의 초기 속도, 는 millikan-fuchs relationship에 따른 

electrical mobility를 반영하여 아래와 같이 계산한다[36]. 

 

나노 입자가 다양한 힘의 영향을 받으며 이동하는 경로를 계산할 때 

사용되는 time step은 CFL(Courant-Friedrichs-Lewy) condition을 

만족하는 Courant number가 1 이하의 값을 가지는 것을 기준으로 한다. 

 ,  

여기서 는 단위 격자의 부피이며 S는 단위 격자의 표면적이다. 본 

시뮬레이션 기준 는 이며 시뮬레이션 과정 중 계산되는 

는 으로 해당 조건을 만족한다. 하전된 나노 입자 간의 

coulomb interaction에 의한 momentum transfer collision을 의미하는 

Ion drag effect는 high ion density ( )에서 유효하다. 실험 및 
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시뮬레이션에 적용한 Pd 나노 입자의 농도는 이며 이에 

해당하는 ion concentration은 약 으로 추정할 수 

있다[40]. 그러므로 본 시뮬레이션에서 ion drag effect는 무시할 수 

있다[41]. 

나노 입자의 유동 경로는 4th order Runge-kutta method를 통해 

Langevin equation을 수치해석하여 구하였다. Fig.13b와 c의 붉은색 

실선은 시뮬레이션을 통해 계산된 나노 입자의 유동 경로 중 하나를 

가시화한 결과이다. 나노 입자는 Fig.13b와 같이 Brownian motion에 

의한 zig-zag 형태의 운동을 하다 dielectric floating mask의 hole 

pattern 근처에 형성된 왜곡된 electric field 영역에 진입하면서 

electric field에 의한 운동이 주가 되며 상대적으로 brownian motion의 

영향은 줄어들어 electric field line을 따라가는 궤적을 보이며 

substrate 위 증착 지점까지 이동한다. 계산을 위해 적용된 time-

step은 으로 CFL condition을 만족하는 값을 사용하였으며 입자 

유동 경로의 계산을 위하여 나노 입자 한 개 당 약 번 연산이 

진행되었다. 
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Fig. 13. (a) Applied forces on a nanoparticle in the process of 3D 

nanoprinting. Calculated particle trajectories(red line) (b) before 

entering the electrostatic nano-lens area and (c) after passing the 

nano-lens area. 
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3.3. Results and Discussion 

 

3.3.1. Verification 

 

본 시뮬레이션을 통해 계산된 나노 구조체의 형상과 실제 

실험결과의 비교를 통해 시뮬레이션 계산의 타당성을 보였다. 

Macroscopic한 electric potential 계산을 바탕으로 시뮬레이션에 

적용된 microscopic 영역의 boundary condition은 substrate 

voltage는 -1500 V, 계산하는 영역 상단의 초기 voltage는 -1498.28 

V이며 나노 구조체가 성장함에 따라 계산된 값으로 변경하였다. 

Fig.14는 시뮬레이션을 통해 계산된 나노 구조체의 형상이다. 

Fig.14a는 나노 구조체의 초기 성장 시점을 나타내며 약 200 nm의 

너비를 가지는 영역에 gaussian distribution 형태로 증착된 것을 

확인할 수 있다. 이 후 먼저 증착된 구조물의 tip영역으로 나노 입자가 

유도되어 성장하는 tip-directed 성장 단계에 진입하고 약 90 nm의 

너비를 가지는 기둥의 형상으로 성장한다. 본 시뮬레이션을 통해 계산된 

결과는 SEM을 통해 측정된 실제 실험결과인 Fig.15a 나노 구조체의 약 

200 nm의 폭과 Fig. 15b의 89 nm 너비와 비교하였을 때 매우 높은 

정확도를 가짐을 확인할 수 있다. Tip-directed 성장 시점에서 

시뮬레이션을 통해 계산된 결과와 실제 실험결과를 비교하였을 때, 약 

1.1 %의 매우 작은 오차를 나타냈으며 이를 통해, 본 시뮬레이션 

계산의 타당성을 증명하였다. 
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Fig. 14. Results of 3D nanoprinting simulation. (a) three-

dimensional images of initial growth and its side view, (b) images of 

tip growth and its side view.  
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Fig. 15. Comparison of experimental results, 2D and 3D 

nanoprinting simulation results. Images of experiments are pictured 

by FE-SEM. Simulation images are taken at (a) initial growth and 

when pillar’s height were about (b) 200 nm and (c) 400 nm. 
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3.3.2. Comparison of 3D and 2D simulation with experimental data 

 

100 nm 이하의 너비를 갖는 나노 구조체의 경우, 3차원 

시뮬레이션은 기존 2차원 시뮬레이션과 비교했을 때 porosity 측면에서 

나노 구조체의 예측에 높은 정확도를 가질 수 있다. Fig. 15는 동일한 

구조에서 실제 실험결과의 SEM이미지, 2차원 시뮬레이션과 3차원 

시뮬레이션의 계산결과를 보여준다. 해당 실험의 계산 영역 및 실험 

조건은 앞서 3.2.2에서 기술한 내용과 같다. Fig. 15a의 초기 성장 

시점에서 실제 실험결과는 약 200 nm의 너비를 가지는 영역에 나노 

입자가 증착되었다. 또한, 해당 시점에서 2차원 시뮬레이션과 3차원 

시뮬레이션 모두 약 200 nm의 너비를 보이며 실제 실험과 유사한 

결과를 보이지만 2차원 시뮬레이션이 3차원 시뮬레이션에 비해 높은 

porosity를 갖는 결과물을 보임을 확인할 수 있다. Fig.15b와 c는 tip-

directed 성장 시점에 진입한 뒤 약 400 nm의 높이를 가지는 기둥으로 

성장하기까지의 순차적인 과정이며 각각 200 nm와 400 nm 높이를 

가지는 시점을 보여준다. 두 경우 모두 3차원 시뮬레이션이 2차원 

시뮬레이션에 비해 낮은 porosity를 보이며 실제 실험결과와 높은 

유사성을 보임을 알 수 있다. 

본 시뮬레이션에서 나노 입자의 증착과정은 on-lattice 방법을 통해 

구현된다. Fig.16a는 나노 입자의 증착 과정 내에서 고려하는 증착 

알고리즘에 대한 간략한 모식도이다. 여기서 active position(Fig.16a의 

붉은색 원)은 도착하는 나노 입자가 새롭게 증착될 수 있는 영역을 

의미한다. 먼저 증착 초기, 입자의 유동 경로를 따라 이동하는 나노 

입자는 substrate 표면에 위치한 active position에 도착하여 증착된다. 

이후, 증착된 나노 입자 주위로 새로운 active position이 형성되며 증착 

가능한 active position이 갱신되고 나노 입자의 증착과 active 

position의 갱신이 반복적으로 진행되면서 나노 입자의 증착과정이 

구현된다. 

2차원 시뮬레이션은 2차원 면에서 증착 알고리즘이 진행되므로 

3차원 공간에서 진행되는 3차원 시뮬레이션에 비해 active position의 

절대적인 개수가 현저히 적다. 또한, 앞서 설명한 바와 같이, 적층되는 

나노 구조체는 초기 성장 이후 tip-directed한 성장을 한다. 이로 인해 

dielectric floating mask에서 substrate으로 하방 진행하는 IAAL 과정 

내 나노 입자 유동 경로의 특성 상 2차원 시뮬레이션은 3차원 

시뮬레이션에 비해 나노 구조체의 가장 높은 곳에 위치한 나노 입자의 
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영향을 많이 받게 되므로 기존에 증착된 나노 입자보다 높은 위치에 

증착될 확률이 높아진다(Fig. 16b). 반면 3차원 시뮬레이션은 3차원 

공간에서 증착 알고리즘이 계산되므로 active position 역시 3차원으로 

분포한다. 그러므로, 가장 높은 위치에 증착된 나노 입자의 주위 active 

position 뿐만 아니라 그보다 낮은 높이에 위치한 active position에 

증착될 확률이 상대적으로 증가한다(Fig. 16c). 결과적으로, 3차원 

시뮬레이션은 2차원 시뮬레이션의 계산 결과에 비해 밀도가 높은 나노 

구조체를 보여줌으로써 실제 실험 결과와 더욱 유사한 결과를 

보여주었다. 

Fig. 17은 2차원 시뮬레이션과 3차원 시뮬레이션의 나노 구조체의 

높이에 따른 너비를 나타낸 그래프이다. 여기서 initial growth는 나노 

구조체의 높이가 60 nm 이하인 영역을 의미하고 tip growth는 initial 

growth 이후부터 나노 구조체의 높이가 약 360 nm인 tip의 끝 부분을 

제외한 지점까지를 말한다. 실제 실험 결과는 initial growth와 tip 

growth 영역에서 각각 173.6 nm, 89.19 nm의 평균값을 보였다. 해당 

영역에서 3차원 시뮬레이션의 계산결과는 평균 너비 89.35 nm, 표준 

편차 10.62의 결과를 보여줌으로써 평균 너비 70.38 nm, 표준 편차 

20.29의 2차원 시뮬레이션 결과에 비해 실제 실험결과와 보다 유사한 

평균 너비와 낮은 표준 편차를 보였다. 또한 3차원 시뮬레이션의 경우 

tip growth 영역에서 실제 실험값 대비 약 0.1793 %의 매우 낮은 

오차를 보였다. 

두 시뮬레이션을 통해 계산된 나노 구조체의 porosity 차이를 

효과적으로 비교하기 위하여 tip growth 영역(60~360 nm)기준 2차원 

단면의 apparent porosity를 비교하였다. 나노 입자가 이상적인 기둥 

형상으로 증착되었을 경우(너비 90 nm)를 기준으로 하였을 때, 2차원 

시뮬레이션의 apparent porosity는 37.99%, 3차원 시뮬레이션은 

7.526%로 3차원 시뮬레이션의 계산 결과가 2차원 시뮬레이션보다 낮은 

apparent porosity를 보임을 확인할 수 있었다.  
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Fig. 16. (a) Scheme of particle deposition in on-lattice method. 

Deposition profile in (b) 2D simulation case and (c) 3D nanoprinting 

simulation case when nanopillars height were about 200 nm. 

 

 

Fig. 17. Quantitative analysis results of 2D and 3D simulation. 

 

 

Table 1. Measured data of experiment, 2D and 3D simulation shown 

in Fig 17.  
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3.3.3. Application to other geometries 

 

입자 증착 시뮬레이션의 목적은 실제 실험결과를 예측함에 있다. 

그러므로 다른 hole pattern 디자인의 dielectric floating mask을 통한 

나노 구조체의 제작 과정을 본 시뮬레이션을 활용하여 예측하고 실제 

실험 결과와 비교하였다. 시뮬레이션에 적용한 dielectric floating 

mask의 디자인은 hole 지름 2 µm, 주기 13 µm의 hole pattern이며 

동일한 디자인의 dielectric floating mask에서 W. Jung et al.이 측정한 

surface potential data를 참고하여 계산된 surface charge density를 

적용하였다. 또한, 시뮬레이션과 비교하기 위하여 동일한 조건에서 

실험을 진행하였다[9]. 시뮬레이션에 적용한 microscopic boundary 

condition은 substrate voltage -1500 V, 계산 영역 상단의 voltage는 

-1495.52 V이다. 

실험시간의 예측을 위하여 시간 당 증착되는 입자의 개수를 

가정하였다. 원활한 계산을 위해 dielectric floating mask의 hole 

pattern 디자인이 변경될 때, electric field의 왜곡 정도와 그에 따른 

나노 구조체의 크기가 달라질 뿐 각 hole에 시간 당 주입되는 나노 

입자의 수는 동일하다고 가정한다. Fig. 15c의 조건에서 계산된 시간 당 

증착되는 나노 입자의 수는 25개/sec이며 해당 값을 Fig.18의 

시뮬레이션에 활용하였다.   

Fig. 18의 상단 이미지는 본 시뮬레이션을 통해 예측한 실험 

결과이며 하단 이미지는 실제 실험결과의 SEM 이미지이다. Fig. 18a는 

dielectric floating mask를 고정하고 시뮬레이션을 진행한 결과이며 2분 

간 증착을 진행하였을 때를 가정하여 약 3000개의 나노 입자가 

증착되는 시점까지 시뮬레이션하였다. 시뮬레이션을 통해 약 120 nm의 

너비와 약 600 nm의 높이를 갖는 pillar 형상의 결과를 예측할 수 

있었고 동일한 조건에서 실험을 진행하였을 때 약 120 nm의 너비의 약 

650 nm의 높이를 갖는 나노 구조체가 제작됨을 확인할 수 있었다. 

시뮬레이션을 통해 예측된 결과는 실제 실험 대비 너비는 유사하였고 

높이는 약 8.3%의 오차를 나타내는 결과를 보였다. 

3차원 나노 프린팅 기술에서는 nanostage 제어를 통해 

substrate을 이동시킴으로써 복잡한 형상의 3차원 구조물을 제작할 수 

있다[9]. 연속적인 substrate의 이동을 구현하기 위하여 본 

시뮬레이션에서는 10 nm의 크기로 나눠진 격자 구조에서 dielectric 

floating mask를 상대적으로 이동시켰으며 이동 속도는 나노 구조체의 
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성장 속도를 고려하여 계산된 값을 이용하였다. 먼저, dielectric floating 

mask를 고정한 뒤 2분 간 증착을 진행하고 30초 동안 x축 방향으로 

500 nm를 점진적으로 이동하는 시뮬레이션을 진행하였다(x축 방향 

이동속도: 17nm/sec). 그 결과 약 31°로 기울어진 slanted-pillar 

형상이 나올 것을 예측할 수 있었으며 동일한 조건에서 진행한 실제 

실험결과에서도 약 30° 기울어진 slanted-pillar 형상을 얻을 수 

있었다. 해당 결과는 실제 실험 대비 약 3.33%의 오차를 나타냈다. 

나노 구조체의 증착 초기, substrate의 horizontally moving 

speed가 나노 구조체의 종방향 성장속도를 넘어서게 되면 경로를 따라 

이동하는 나노 입자는 이전에 증착된 나노 구조체의 tip부분에 유도되는 

tip-directed 성장이 아닌 substrate에 증착되는 surface-writing 

mode를 통해 성장한다[9]. 해당 현상을 구현하기 위해 dielectric 

floating mask를 x축 방향으로 500nm, y축 방향으로 500 nm의 수직한 

경로로 반복 이동시키며 시뮬레이션 및 실험을 진행하였다. 

Nanostage의 연속적인 이동을 구현하기 위하여 초기 성장 시점의 

stump 크기를 고려한 9개의 node를 지정하고 node 당 100개의 

입자를 증착하며 총 2700개 입자가 증착될 때까지 시뮬레이션을 

진행하였다. 실제 실험 또한 시뮬레이션을 반영하여 계산된 30nm/s의 

속도로 substrate을 이동하였다. 계산된 나노 구조체는 dielectric 

floating mask의 이동경로와 동일하게 ‘L’ 형상을 나타내었고 폭은 

660 nm, 너비는 240 nm를 나타냈다. 실제 실험 결과 또한 ‘L’ 

형상의 680 nm의 폭과 280 nm 너비를 가지는 구조체로 증착되었다. 

본 시뮬레이션을 통해 계산된 결과는 실제 실험 대비 폭은 ~2.94%, 

너비는 ~14.2%의 오차를 나타내며 해당 시뮬레이션이 실제 실험의 

형상 예측에 적용될 수 있음을 보였으며 다른 실험조건으로의 확장 

가능성뿐만 아니라 2차원 시뮬레이션에서 예측할 수 없었던 3차원 

형상의 구조물 예측이 가능함을 보여줌으로써 본 시뮬레이션의 유용성을 

보였다. 
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Fig. 18. Simulation results of 2 μm hole mask having 13 μm 

distance between holes. (a) vertical pillar case which has about 600 

nm height, (b) slanted structure and (c) ‘writing mode’ case. 
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3.3.4. Application to pre-patterned nanoprinting case 

 

앞서 2장에서는 dielectric layer patterning을 활용하여 bridge 

형상의 3차원 나노 구조체를 제작하였다. 본 시뮬레이션의 확장 

가능성을 검증하기 위해 해당 실험 조건을 적용한 시뮬레이션을 

진행하였다. 시뮬레이션에 적용한 dielectric layer의 디자인은 실제 

실험과 동일하게 적용하였으며 AFM을 통해 측정한 surface charge 

density인 22 10-4을 적용하였다(hole 지름: 500 nm, 주기: 1.9 μm, 

dielectric layer의 dielectric constant: 3.12). 

Fig.19는 실제 나노 구조체의 SEM 이미지와 시뮬레이션으로 

계산된 결과를 보여준다. 실제 실험을 통해 제작된 나노 구조체는 

성장할수록 점점 두꺼워지는 기울어진 형상의 기둥을 가진 bridge 

형상의 구조체이며 기울어진 각도는 약 14°, 높이는 약 680 nm 

그리고 구조체 중간 부분의 두께는 약 190 nm로 측정되었다. 

시뮬레이션을 통해 계산된 구조체는 약 12°의 각도를 가지며 높이는 

약 620 nm, 구조체 중간 부분의 두께는 약 177 nm의 형상을 

보여주었으며 실제 구조물 대비 각도는 14.2%, 높이는 8.8%, 두께는 

6.8%의 오차를 보이는 유사한 구조체를 예측할 수 있었다. 

이를 통해, 본 연구에서 개발된 3차원 시뮬레이션이 dielectric 

floating mask를 통한 IAAL뿐만 아니라 다른 형태의 실험 조건에서도 

적용 가능함을 알 수 있으며 이는 본 시뮬레이션이 나노 입자의 유동을 

수반하는 다양한 상황의 과정 및 결과 예측에 적용될 수 있는 가능성을 

보여준다. 
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Fig. 19. Results of experiment and simulation in pre-patterned 

nanoprinting case. 
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3.4. Summary 

 

본 연구에서는 하전된 에어로졸 프린팅 기술의 3차원 시뮬레이션을 

개발하고 검증하였다. 증착 과정이 진행되는 deposition chamber 내 

electric potential을 얻기 위하여 Poisson equation을 자체 개발한 3D 

Poisson solver을 활용하여 3차원 영역에서 계산하였다. 또한, 증착 

과정 내에서 유동하는 나노 입자의 유동을 해석하기 위하여 입자가 받는 

다양한 힘을 고려한 Langevin equation을 4th order Runge-Kutta 

method를 통해 계산함으로써 입자의 궤적을 구하고 시각화 하였다. 

개발된 시뮬레이션은 500 nm 지름, 1600 nm 주기를 갖는 hole 

pattern의 dielectric floating mask를 사용한 실제 실험 결과와의 

비교검증을 통하여 계산의 타당성을 증명하였으며 다른 hole pattern의 

dielectric floating mask 및 pre-patterned dielectric layer를 

사용하는 다양한 실험 조건에서도 실제 실험 결과와 매우 유사한 나노 

구조체 형상을 계산하였다. 개발된 3차원 시뮬레이션은 ion을 활용한 

3차원 프린팅 기술의 결과물 예측뿐만 아니라 나노 입자의 유동을 

수반하는 다양한 기술에 적용될 수 있을 것이라 기대된다. 
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Chapter 4. Conclusion 
 

본 논문에서는 하전된 에어로졸 프린팅을 활용하여 주기적인 병렬 

나노 구조체의 제작 기술을 개발하고 3차원 광학 메타물질로 

활용하였으며 나노 입자에 가해지는 힘 분석을 통한 입자 유동 궤적의 

계산을 통해 에어로졸 프린팅의 결과 구조체를 계산 및 시각화 하였다. 

2장에서는 하전된 에어로졸 프린팅의 dielectric layer patterning을 

통한 electric field의 조절을 통해 금속 나노 입자의 유동을 조절하여 

bridge 형상의 나노 구조체를 제작하였다. 제작된 나노 구조체는 

substrate와 떨어져 있는 3차원 형상을 통해 한 구조체 내에서 두 개의 

resonance peak을 보였으며 해당 resonance peak을 각각 편광 

sensor와 입사각 sensor로 활용하였다. 본 연구에서 제안된 기술은 

상온, 대기압 조건에서 진행하는 저비용 공정이면서 1 mm  1 mm에 

이르는 넓은 영역에 360,000개의 나노 구조체를 신속하게 병렬 제작할 

수 있는 이점을 가진다. 

3장에서는 하전된 에어로졸 프린팅 기술에 활용할 수 있는 3차원 

시뮬레이션을 개발하였다. 하전된 에어로졸 프린팅 기술은 기존 

dielectric layer patterning을 통한 프린팅 기술뿐만 아니라 dielectric 

floating mask를 활용하여 복잡한 3차원 구조를 제작할 수 있는 프린팅 

기술로 발전하였다. 본 논문에서는 Poisson equation의 계산을 통해 

deposition chamber 내 electric field를 계산하고 나노 입자에 가해진 

힘을 고려한 Langevin equation을 수치해석함으로써 프린팅 공정 내 

나노 입자의 유동 궤적을 계산하였다. 또한, 개발된 시뮬레이션을 

dielectric layer patterning을 활용하여 2장에서 제작하였던 나노 

구조체와 dielectric floating mask를 활용한 3차원 나노 구조체에 

적용하였다. 

본 연구에서 제안된 하전된 에어로졸 프린팅을 활용한 3차원 

메타물질의 제작 기술은 dielectric layer patterning의 디자인에 따라 

다양한 광학적 특성을 나타내는 나노 구조체의 제작에 활용될 수 있을 

것으로 기대된다. 또한 개발된 3차원 나노 프린팅 시뮬레이션을 

이용하여 dielectric layer patterning과 dielectric floating mask를 

활용하는 에어로졸 프린팅 기술의 예측뿐만 아니라 나노 입자의 유동을 

수반하는 다양한 기술에 적용할 수 있을 것으로 기대된다. 
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Abstract 

3D optical metamaterials       

by charged aerosol printing and 

its 3D numerical simulation 
 

Changnyeong Hur 

School of Mechanical Engineering 

The Graduate School 

Seoul National University 
 

   In this thesis, bridge-type periodic nanostructures were 

fabricated by applying charged aerosol printing to a dielectric layer 

with periodic hole patterns. By adjusting the surface potential 

according to the negative voltage applied to the substrate, the same 

bridge-shaped nanostructures can be fabricated in different 

periodic patterns. The fabricated nanostructures showed resonance 

peaks in both near-IR and mid-IR wavelengths. The near-IR 

resonance was caused by localized surface plasmon resonance 

(LSPR) in the longitudinal direction of the upper part of the 

nanostructures, and the mid-IR resonance was caused by the LSPR 

of the nanostructure’s pillars. In addition, the possibility that the 

fabricated nanostructure can be used for polarization and incident 

angle sensing was confirmed through the measured reflectance 

spectrum while varying the polarization and NA values. 

Also, three-dimensional simulation to verify the charged 

aerosol printing process was developed. The simulation calculates 

the trajectory of the nanoparticle by calculating the electric field in 
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the deposition chamber through the self-developed 3D Poisson 

Solver and the Langevin equation considering the various forces 

applied to the nanoparticle through the 4th order Runge-Kutta 

method. The calculated results predicted the results of various 

experimental conditions of the charged aerosol printing process 

with high accuracy and showed the possibility of extension to 

various process predictions involving the flow of nanoparticles. 

 

Keywords : aerosol, 3D printing, nanoparticle, numerical simulation, 

metamaterial, sensor 
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