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ABSTRACT

Carbon nanotube are nanostructure with extraordinary field emission properties like high

current density, low driving voltage and long time stability, because of their high electrical

conductivity, high aspect ratio for geometrical field enhancement and superior thermal

stability. But, there is some problem to mate metal and carbon nanotube, we have resolved

this problem by using interfacial graphene. This approach takes advantage of superior

electric and thermal conductivity between metal and carbon nanotube and shows superior

performance compared to the existing field emitters. This result shows that such a carbon

nanotube emitter in a stage where it can be used for Field Emission Electric Propulsion

(FEEP).

초 록

탄소나노튜브는 우수한 전기적 특성과 전계를 집중시킬 수 있는 높은 종횡비 그리고 뛰

어난 열적 안정성 때문에, 높은 전류밀도와 낮은 구동전압 그리고 긴 수명시간과 같은 우

수한 전계 방출 특성을 구현할 수 있는 재료이다. 탄소나노튜브를 이용하여 전계방출원을

제작하기 위해서는 금속전극에 탄소나노튜브를 고정시켜야 한다. 이때 금속과 탄소나노튜

브 사이의 접촉문제가 필수적인데, 본 실험에서는 그래핀을 계면으로 사용함으로써 본 문

제를 해결하였다. 이러한 시도는 금속과 탄소나노튜브 사이에 우수한 전기적 열적 계면을

형성함으로써 기존 전계방출원보다 뛰어난 전계방출 성능을 얻을 수 있게 하였다. 본 연구

를 통해 탄소나노튜브 전계방출원을 전자 추진원으로의 응용이 기대된다.
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Ⅰ. 서 론

1991년 탄소나노튜브가 합성된 이후, 현재까지

탄소나노튜브의 제조 및 특성 평가를 통하여 다

양한 응용 분야에 대한 잠재성이 확인되었다[1].
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Fig. 1. Raman spectrum at 514 nm for
transferred graphene on SiO2
substrate.

탄소나노튜브의 뛰어난 기계적, 전기적, 열적 물

성에 기반한 Nanocomposite, Supercapacitor,

Hydrogen storage, Field effect transistor,

Chemical sensor 등의 다양한 응용분야가 개발되

었다[2]. 그중에서 Rinzler와 de Heer 팀의 연구

에서 개별 탄소나노튜브의 뛰어난 물성과 높은

종횡비의 구조적인 장점을 극대화 한 탄소나노튜

브 전계방출 소자 및 특성을 보고하면서 이에 대

한 집중적인 연구가 시작되었다[3,4]. 그들은 탄

소나노튜브 에미터의 낮은 구동전압, 높은 전류

밀도, 안정된 성능 같은 뛰어난 전계방출 특성을

관찰하였다. 특히 높은 종횡비의 1차원 구조를

이용한 탄소나노튜브 전계 방출원은 큰 전류밀

도와 작은 초점 면적을 필요로 하는 분석기기

(SEM, TEM), X-ray source, E-beam source 등

다양한 응용분야에 활용 가능하다[5].

1차원 구조의 탄소나노튜브 전계 방출원은 주

로 뾰족한 금속 끝단에 탄소나노튜브가 고정된

구조인데, 이러한 구조를 제작하기 위해서 금속

끝단에 탄소나노튜브를 직접 성장시키는 방법과

별도로 성장된 탄소나노튜브를 금속 끝단에 접착

하는 방법으로 나눌 수 있다. 직접성장 방법은

우수한 물성의 탄소나노튜브를 바로 전계 방출원

으로 사용할 수 있지만, 원하는 위치에 정밀하게

탄소나노튜브를 성장시키는데 어려움이 있다[6].

금속 끝단에 탄소나노튜브를 접착하는 방법은,

유전영동 방법이나 물리적 접착방법을 통해 원하

는 전극부위에 탄소나노튜브 전계 방출원을 쉽게

고정할 수 있다[7,8]. 하지만 이러한 방법은 필수

적으로 금속과 탄소나노튜브의 접촉계면을 형성

시키는데, 계면의 높은 전기적 저항[9]은 구동전

압의 상승을 유도하여 전계방출 소자의 성능을

감소시키며, 높은 열적 저항은 열누적 현상을 유

도해 전계방출 소자의 수명을 단축시킨다[10]. 금

속과 탄소나노튜브사이 계면의 전기적 열적 접촉

을 개선하기 위한 연구로 탄소층 증착이나 고온

후처리와 같은 방법이 보고되고 있으나, 복잡한

추가 공정이 필요하다는 단점이 있다[11].

본 논문에서는 탄소나노튜브와 일함수(5 eV)가

비슷한 그래핀을 금속과 탄소나노튜브 사이의 계

면으로 이용함으로써 탄소나노튜브와 그래핀 사

이는 동종 물질의 뛰어난 전기적 접촉 및 열전도

가 이루어져 기존의 전계방출원에 비해 월등한

성능을 갖도록 한다. 또한 그래핀을 금속 표면에

직접 합성하여 금속과 그래핀 사이의 접촉 저항

도 최소화 한다. 구리전극에 그래핀을 합성시키

고 그 끝에 Crystal-like growth 방법을 통해 높

은 종횡비의 탄소나노튜브 1차원 구조물을 간단

하게 형성한다[12]. 구리표면에 직접 합성된 그래

핀은 탄소 1~2 층으로 이루어진 벌집형 결정구

조로써 우수한 전기적 열적 특성을 갖고 있다.

이 우수한 물성의 그래핀은 구리와 분자 단위로

접촉이 되어 높은 접촉면적을 유지하면서[13], 또

한 탄소나노튜브와의 동종물질 결합을 통해 우수

한 전기적, 열적 접촉을 형성할 수 있다[14]. 그

래핀 계면을 통해 개선된 전기적, 열적 접촉 특

성은 높은 전류밀도(2300 A/cm
2
), 높은 최대 전

류(16 mA), 안정적인 전계방출 특성, 긴 수명시

간(10시간 이상)의 우수한 전계방출 특성을 보여

주었다.

이와 같은 고성능 전계방출 소자의 개발을 통

해 기존의 전자 추진계 응용 범위를 크게 넓힐

수 있을 것으로 기대된다.

Ⅱ. 본 론

2.1 실험 방법

2.1.1 그래핀 합성 및 분석

우수한 물성의 탄소나노튜브를 1차원 구조의

전계방출원으로 사용하기 위해서 구리를 전극으

로 사용하여 탄소나노튜브 전계방출원을 고정한

다. 구리는 전기적 열적 특성이 우수한 물질일

뿐만 아니라, 화학기상증착법을 이용하여 구리

표면에 그래핀을 합성할 수 있으므로 탄소나노튜

브와 동종 물질의 뛰어난 접촉을 형성할 수 있

다. 우선 구리 팁에 1000°C의 온도에서 H2와

CH4가스를 흘리는 화학기상증착 공정을 통해 그

래핀을 합성시킨다. Fig. 1은 합성된 그래핀의 라
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Fig. 2. (a) Scanning Electron Micrograph of
the point emitter, this is constituted
by aligned carbon nanotubes with
one direction. (b) Scanning electron
micrograph of the emitter with the
nail head removed by FIB
treatment. (c) Raman spectrum at
514 nm for the cross section of
carbon nanotube point emitter of
two cases, before FIB and after FIB
treatment.

만분석 그래프이다. D peak(약 1350 cm
-1

)이 거

의 없으며 G peak(약 1580 cm
-1

)이 매우 큰 것에

서 구리팁 위에 합성된 그래핀이 완벽한 벌집구

조의 탄소 구조를 이루고 있음을 확인할 수 있

다. 또한 2D/G 비율이 2.1의 값을 갖는 것을 통

해 구리 팁 표면에 합성된 그래핀이 탄소 1~2층

으로 이루어 졌음을 알 수 있다[15].

2.1.2 탄소나노튜브 전계방출원 제작

그래핀을 합성시킨 후 Crystal-like growth 방

법을 통해 탄소나노튜브 전계방출원을 제작하였

다[12]. 그래핀을 합성시킨 후 Crystal-like growth

방법을 통해 탄소나노튜브 전계방출원을 제작하

였다[12]. 탄소나노튜브 용액에 구리 와이어를 담

지 시킨 후 전기 도금을 통해 구리 팁 끝단에 탄

소나노튜브 복합체를 강하게 고정시킬 수 있다.

완성된 탄소나노튜브 전계방출원은 Fig. 2(a)에서

볼 수 있는데, 직경은 약 30 ㎛ 정도의 원통 구

조이고 길이는 도금시간에 따라 조절할 수 있다.

탄소나노튜브 전계방출원은 구리 팁 끝단에 강건

하게 도금되어 있으며, 건조 도중에 테플론 접촉

면에서 만들어진 nail head형상은 후처리를 통해

제거할 수 있다. Fig. 2(a)에서 보이는 것처럼, 전

계방출원의 몸통 부분은 길이방향으로 탄소나노

튜브가 배열되어 있음을 확인할 수 있다. 용액

속에 랜덤하게 분산되어 있던 탄소나노튜브들은

Crystal-like growth 공정을 통해 전자가 흐르는

방향에 맞추어 방향성을 갖게 되고, 이를 통해

우수한 전계방출 효과를 나타내게 해준다.

2.1.3 집속이온빔 공정

Crystal-like growth 공정을 통해 만들어진 탄

소나노튜브 전계방출원은 1차원 실린더 형태의

구조와 nail head 부분으로 이루어져 있다(Fig.

2(a)). Nail head를 제거하기 위해 집속이온빔

(FIB) 공정을 사용하였다. 큰 에너지를 갖고 있는

Ga+ 이온을 조사함으로써 탄소나노튜브 전계방

출원의 nail head를 절단하였다(Fig. 2(b)). Fig.

2(c)는 집속이온빔 공정을 하기 전 탄소나노튜브

전계방출원의 라만 분석 그래프와 공정 후 절단

면의 라만 분석 그래프이다. G peak은 동일하나

D peak이 소폭 상승하였는데 집속이온빔 공정

중 탄소나노튜브에 구조적 손상이 크지 않음을

보여준다.

2.2 결과 및 토의

2.2.1 그래핀의 계면 개질

그래핀의 계면 특성 향상 효과를 확인하기 위

해서 그래핀 유무에 따른 전계방출원의 전기적

저항과 열전도도를 확인하였다. Fig. 3(a)에서 보

는 바와 같이 그래핀이 없을 경우 계면저항이 전

계방출원 전체저항(2.4kΩ)의 대부분을 차지하는



第 40 卷 第 11 號, 2012. 11 그래핀을 이용한 탄소나노튜브 전계방출소자 계면 개질 및 전자 추진계 응용 1007

Fig. 3. (a) Graph shows the change of
resistance of interface layer
depending on the presence of
graphene. (b) Graph shows the
improvement of heat conductivity at
16% with the interfacial graphene.

Fig. 4. (a) I-V plots of point emitter with
graphene and without graphene. (b)
Field emission stability test of the
emitter with graphene and without
graphene.

데[13], 그래핀 계면이 있을 경우 계면저항 및 전

체저항(25 Ω)이 약 1/100로 감소함을 알 수 있

다.이는 탄소나노튜브와 구리 팁 사이에서 그래

핀의 계면 효과로 볼 수 있다. 구리 팁 표면에

합성된 그래핀은 탄소나노튜브와 거의 동일한 일

함수(5 eV)를 가지고 있으며, 동일 탄소물질로써

동종 결합을 통해 Ohmic contact을 함으로써 매

우 낮은 전기적 저항을 갖는다. 또한 그래핀은

구리 팁 표면에서 직접 합성되었기 때문에, 접촉

면적이 극대화되었음을 알 수 있다. 금속과 탄소

의 접촉에 대한 기존연구를 보면, 금속과 탄소가

접촉이 원활하게 되었을 경우 일함수의 차이에도

불구하고 낮은 접촉저항을 가지는 것을 확인할

수 있다[13]. 따라서 그래핀은 탄소나노튜브와

동종결합의 Ohmic contact을 하면서, 구리 팁과

는 분자단위로 극대화된 접촉면적을 형성함으로

써 매우 낮은 전기적 저항을 얻을 수 있다. Fig.

3(b)는 그래핀의 유무에 따른 구리 팁과 탄소나

노튜브 끝단의 열전도도를 비교한 그래프이다.

그래핀이 있을 경우 열전도도가 그래핀이 없는

전계방출원에 비해 약 16% 상승되었음을 알 수

있다. 이는 앞서 서술한 전기적 저항이 감소된

원인과 동일하게 그래핀의 극대화된 접촉면적에

따른 것으로 생각할 수 있다. 그래핀 계면에 의

해 향상된 높은 열전도도는 탄소나노튜브 전계방

출원 끝단에서 전계방출 도중에 발생하는 열을

빠르게 전달시킴으로써 열 누적에 의한 전계방출

원의 수명저하를 방지하고 안정적인 전계방출을

가능하게 한다.

2.2.2 전계방출특성

그래핀의 유무에 따른 전계방출 특성을 비교

하기 위해 동일한 측정 조건에서 전계방출 실험

을 진행하였다. Fig. 4(a)는 그래핀 유무에 따른

전계방출원에 가해준 전계(E)와 그에 의한 전계

방출 전류(I)에 대한 그래프이다. 그래핀이 없을

때에 비해 그래핀이 존재 할 경우 훨씬 더 낮은

시작전계(turn-on field, Eon=1.49 V/㎛ at 10 ㎂

/cm
2
)와 문턱전계(threshold Field, Eth=2.01 V/㎛
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at 10 mA/cm
2
), 그리고 최대 허용 전류 16

mA(2300 A/cm
2
)에 도달하였다. 이는 그래핀에

의한 계면 개질 효과에 의한 것으로, 그래핀과

구리표면의 접촉면적의 극대화와 그래핀과 탄소

나노튜브의 Ohmic contact을 통해 전자의 원활

한 흐름을 도와줌으로써 전계방출 성능을 최대화

한 것 이다.

전계방출원에 있어서 전류 안정성은 매우 중

요한다. 그래핀 유무에 따라 5 mA(700 A/cm
2
)

의 전류를 흘리면서 전계방출 안정성을 테스트하

였다(Fig. 4(b)). 그래핀이 없는 경우 높은 전기적

열적 저항에 의해 불안정한 거동 및 지속적인 성

능저하(56%)를 확인할 수 있다. 이는 전계 방출

도중에 계속되는 발열에 의한 누적을 가장 큰 원

인으로 볼 수 있다. 하지만 그래핀이 있을 경우

의 5 mA의 전류에서 안정적인 거동을 보여준다.

이는 그래핀에 의해 향상된 계면의 영향으로 볼

수 있다. 따라서 그래핀이 있을 경우 더 폭넓은

전류 범위 내에서 안정적인 전계방출을 기대할

수 있다.

Ⅲ. 결 론

우리는 탄소나노튜브를 금속전극에 고정시킬

때 필수적인 요소인 금속과 탄소나노튜브의 접촉

문제를 그래핀을 통해 해결하였다. 전기, 열 전달

특성이 우수한 구리표면에 그래핀을 합성시켜 금

속과 탄소와의 극대화된 접촉면적을 유도하였다.

구리 표면에 합성된 그래핀에 탄소나노튜브 1차

원 구조물을 crystal-like growth 방법을 통해 제

작하여 동종 물질 결합을 완성하였다. 극대화된

접촉 면적과 동종물질의 결합을 통해 향상된 계

면은 전기적 저항이 1/100 정도로 감소하였으며,

열전도도는 16% 향상되었다. 이처럼 향상된 계

면의 탄소나노튜브 전계방출원은 우수한 전계방

출 성능(Eon=1.49 V/㎛, Eth=2.01 V/㎛, 최대 전

류=16 mA (2300 A/cm2))을 보여주었다. 또한 5

mA(700 A/cm2)의 높은 전류에서도 10시간동안

안정적인 구동을 보여주었다. 뛰어난 성능의 탄

소나노튜브 전계방출원을 이용하여 기존의 전자

추진계 응용 범위를 크게 넓힐 수 있을 것으로

기대된다.
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