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열처리 조건에 따른 3C-SiC 박막을 이용한 그래핀 합성
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Synthesis of Graphene Using 3C-SiC Thin Films with 
Thermal Annealing Conditions 
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Abstract

This paper describes the synthesis and characterization of graphene by RTA process. Amorphous 3C-SiC were deposited using
APCVD for carbon source and Ni layer were employed for transition layer. Various parameters of the ramping speed, the annealing time
and the cooling speed are evaluated for the optimized combination allowed for the reproducible fabrication of graphene using 3C-SiC thin
film. For analysis of crystalline Raman spectra was employed. Transferred graphene shows a high IG/ID ratio of 2.73. SEM and TEM
images show the optical transparency and 6 carbon network, respectively. Au electrode deposited on the transferred graphene shows
linear I-V curve and its resistance is 358 Ω.
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1. 서 론

그래핀은 탄소원자들이 2차원 판상 구조에 육각형의 기본 형태

로 배열되어 있는 원자 한 층의 나노재료로서, 우수한 역학적 강도

와화학적, 열적안정성및뛰어난전기전자적성질로인하여CNT

를대체할물질로다양한분야에서주목을받고있다[1]. 

그래핀의 산업적 응용을 위해서는 대면적의 그래핀을 합성하는

것이중요한과제로 물리·화학적박리, 열화학증기증착법, 플라즈

마CVD, 화학적합성법, SiC의열분해등과같은방법이연구되고

있다[2]. 물리적 박리의 경우에 고결정성의 그래핀을 얻을 수 있지

만, 형상의 제어가 매우 어렵고 화학적 박리법 및 산화흑연의 환원

법 등은 대량의 그래핀을 얻을 수는 있으나, 처리 도중에서 생기는

구조적 결함 등으로 인해 결정성이 떨어지는 단점이 있다. CVD의

경우, 다른 그래핀에 비해 순도가 높고 원하는 크기의 그래핀을 만

들수있지만, 제조되는그래핀의양이매우적다는것이문제로지

적되고있다[3].  

SiC를 열분해 하여 Si을 기화시키고 C의 재결합을 통해 SiC 표

면에그래핀을형성키는방법은그래핀/SiC 구조가반도체공정적

용이용이하고전자소재응용이쉽기때문에그래핀합성의대안으

로떠오르고있다. 그러나, SiC의열분해는SiC의표면평탄도와기

공의형성에의해그래핀의크기가30-200 ㎚로작은것과1500。C

이상의고온, 1×10-8 ㎩의초저압이요구되는단점이있다. 

이러한고온과초저압의공정조건을극복하기위해Ni/SiC 구조

를 이용하여 그래핀을 합성하는 연구가 주목 받고 있다. 열처리 과

정에서 SiC는 Si와 C로 분리되어 Ni 층에 흡수된다. 냉각과정에서

Si는 Ni와 결합하여 니켈실리사이드를 형성하고, C는 Ni 표면으로

확산되어 그래핀을 형성하게 되는데, 이러한 구조는 Ni 식각을 통

해그래핀을다른기판으로전사시키기가용이한장점을가진다[3].

박막 3C와 벌크 4H-, 6H-SiC를 기반으로 제작된 그래핀의 특성

은 큰 차이를 보이지 않기 때문에, 상대적으로 제작이 쉽고 저비용

의공정이가능한3C-SiC가그래핀형성에적합하다[4].   

따라서, 본연구에서는기존의SiC에비해형성온도가낮고결정

성의제어가쉬운3C-SiC에200 ㎚의Ni 층을증착하여열처리공

정에따른그래핀형성과특성을분석하였다.

2. 실 험

본연구에서는열산화막기판에APCVD를통해1000。C 에서비

정질3C-SiC를이종결정성장하였다[5,6]. 증착시간은 10분이었고,

증착두께는약 100 ㎚였다. 비정질SiC가증착된샘플은스퍼터링

을 통해 Ni을 약 200 ㎚ 증착하였고, RTA (rapid thermal

annealing) 장치를통해열처리를수행했다.  
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Fig. 1은열처리프로파일을나타낸것으로열처리온도는1150。C

로 고정했다. 승온 속도, 열처리 시간, 냉각 속도의 세가지 변수로

실험을진행하였으며초기에Ni 표면에있는습기를제거하기위해

100。C까지 10 。C/s로 온도를 인가하였고, 이후 15-35 。C/s의 속

도로 승온하였다. 높은 승온 속도에서는 실제 온도가 승온 속도를

따라가지 못해 과승온(over shooting)이 발생했으며 수치는 약

70-100。C였다. 99.9999% Ar은 실험 초기부터 냉각이 완료되는

시점까지 주입되었다. 초기진공은 7 mTorr였고, 열처리 공정중의

진공은1.3 Torr로유지했으며Ar의유량은200 sccm 였다. 

열처리 조건에 따라 라만 스펙트럼으로 그래핀의 특성을 분석했

으며 전사된 그래핀의 특성은 SEM (scanning electron micro-

scope)과 TEM (tunneling electron microscope) 으로 평가하였

다. 또한, 전기적 특성은 전사된 그래핀에 Au 전극을 형성하여

Keithely probe station을이용하여평가하였다. 

3. 결과 및 고찰

Fig. 2는승온속도에따른라만스펙트라를나타낸것이다. 승온

속도의 증가에 따라 그래핀의 결정성을 나타내는 G 피크가 증가하

는것을확인하였으며35 。C/s 이상의승온속도에서는과승온에의

한박막의벗겨짐이크게발생했다. 결정성대결함비율인 IG/ID는

35 。C/s에서 1.01로가장크게나타났고, 35 。C/s와 25 。C/s에서는

유사한크기의2D 피크가나타났다. 

Fig. 3은열처리시간에따른라만스펙트라를나타낸것이다. 1,

3분간 열처리된 샘플에서 높은 G 피크가 나타났으며 IG/ID의 비율

은각각, 4.0, 3.4로그래핀의결정성이크게나타났다. 그러나, 5분

간 열처리된 샘플에서는 결함과 관련된 D 피크가 급격히 증가함을

알 수 있는데, 이것은 열처리 시간의 증가에 따라 SiO2의 분해 및

표면 확산으로 인해 그래핀 표면에 O가 증가하여 결함으로 작용한

것으로보인다[7].

Fig. 4는냉각속도에따른라만스펙트라를나타낸것이다. 냉각

속도는각각30 。C/s, 50 。C/s, 70 。C/s로제어되었으며30 。C/s에

서는0.54의가장낮은 IG/ID의비율이나타났다. 냉각속도가증가

함에 따라 IG/ID의 비율은 50 。C/s에서 1.03, 70 。C/s에서 1.02로

나타났다. IG/ID의 비율의 차이는 냉각속도 50, 70 。C/s에서 큰 차

이를보이지않았으나, 두께와관련된2D 피크에서는큰차이를보

였다. 특히, 냉각속도50 。C/s 에서는매우높은2D 피크를나타내

었는데, G 피크에 비해 약 3배정도 높은 피크를 보여 수층의 그래

핀이성장됨을알수있다. 냉각속도70 。C/s에서도G 피크에비해

약 2배정도 높은 2D 피크를 보였으나, 급격한 온도변화에 의한 Ni

의박리가발생하여50 。C/s가최적의냉각조건으로판단된다.

최적의열처리조건인승온속도: 35 。C/s, 열처리시간: 1분, 냉각

속도 : 50 。C/s에서그래핀을합성해서전자소재응용을위해Ni 층

을식각하여전사하였다. Ni 층은 49%의HF 수용액에서약 10분간

에칭을통해제거했으며HF 표면에있는그래핀층을초순수용액으

로이동한후, Si 및 SiO2 기판으로전사하였다[7]. 전사된그래핀에

약70。C의온도를인가하여표면의습기를완전히제거하였다. 

Fig. 5는 SiO2 기판으로 전사된 그래핀의 라만 스펙트라를 나타

낸 것이다. 이때 IG/ID는 약 2.73으로 나타났다. 이 수치는 GO

(graphene oxide) 및 RGO (reduced graphene oxide)에 의해 형

성된0.77 및 1.10에비해높은수치이다[8]. 라만의측정위치에따

라 2D 피크의 강도가 변했기 때문에 그래핀의 층수는 위치별로 차

이가있는것으로판단되나D와G 피크는큰차이를보이지않았다. 

Fig. 1. Temperature profiles for formation of graphene.

Fig. 2. Variations of Raman spectra with ramping speeds.

Fig. 3. Variations of Raman spectra with annealing times.
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Fig. 6(a)와 (b)는 Si 기판위에Al으로제조한 IDT (inter digital

transducer)와 열산화막 Si 기판위에 각각 전사된 그래핀의 SEM

과 TEM 이미지를 나타낸 것이다. Fig. 6(a)는 그래핀 아래쪽의

IDT가 투과되어 보이는 것으로 볼 때, 광투과 특성을 지니며 수층

의 그래핀에서 주로 발견되는 그래핀이 접히는 Folding 현상이 나

타났다[8]. Fig. 6(b)의 TEM 이미지에서는 6개의 탄소원자가 결합

되어 있는 것을 확인 했으나, 부분적으로 비대칭인 특성이 보이기

때문에탄소원자내부의strain 및disorder가큰것으로사료된다.

이것은Ni 에칭에사용된고농도HF에의한것으로판단된다. 

Fig. 7은 그래핀의 전기적 특성을 평가하기 위해 열산화막을 갖

는Si 기판에그래핀을전사하고표면에Au 전극을증착한SEM 이

미지와 I-V 곡선을 나타낸 것이다. 인가전압 -10-10 V 범위에서

선형적인전류특성을보였으며저항은약358 Ω으로나타났다. 이

것은화학적합성법에의해제작된그래핀의수KΩ에비해낮은수

치이며, 화학기상증착법으로제작된그래핀과유사한수치이다[8].

4. 결 론

본연구에서는Ni 층과비정질SiC를이용하여기존의SiC 표면

에그래핀을형성하는방법에비해상대적으로낮은온도에서그래

핀을형성하였다. 승온속도, 열처리시간, 냉각속도에따른특성을

분석하였으며최적의열처리조건은각각35 。C/s, 1분, 50 。C/s였

다. 제작된 그래핀은 Ni 층의 식각을 통해 SiO2 및 Al IDT 기판에

전사했으며 I-V 곡선에서 저항은 358 Ω 으로 측정되었다. 광투과

특성을지니고6개의탄소가결합되었음이확인되었지만, 열처리된

샘플의면적에비해작은그래핀이형성되어전사공정에대한추가

적인연구가요구된다. 

따라서, 본 연구에서 합성한 그래핀은 GO 및 RGO에 비해 2.73

의높은IG/ID 비율을가지며SiC의열처리에비해공정이간단하고

전사가쉬워향후, 플렉시블전자소자, 에너지변환및축적, 디스플

레이, 센서에응용이가능할것으로기대된다.
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