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암모니아 식각 가스 도입에 의한 고순도 탄소나노튜브의 합성

Carbon Nanotube Synthesis with High Purity by Introducing of NH3 Etching Gas

이 선 우*․이 붕 주†  

(Sunwoo Lee․Boong-Joo Lee)

Abstract  -  Multi-walled carbon nanotubes were synthesized on Ni catalyst using thermal chemical vapor deposition. By 

introducing ammonia gas during the CNT synthesis process, clean and vertically aligned CNTs without impurities could 

be prepared. As the ammonia gas increased a partial pressure of hydrogen in the mixed gas during the CNT synthesis 

process, we could control the CNT synthesis rate appropriately. As the ammonia gas has an etching ability, amorphous 

carbon species covering the catalyst particles were effectively removed. Therefore catalyst particles could maintain their 

catalytic state actively during the synthesis process. Finally, we could obtain clean and vertically aligned CNTs by 

introducing NH3 gas during the CNT synthesis process.
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1. 서  론 

탄소나노튜브는 발견된 이래[1], 전기, 전자, 화학, 재료, 

기계 분야 등의 여러 분야에서 많은 관심을 받으며 연구가 

진행되었지만, 상용화를 위해서는 많은 어려움을 겪고 있다. 

이 중에서 상용화에 가장 근접한 부분이 탄소나노튜브를 도

입하여 재료의 특성을 향상시키고자 하는 복합재료 분야이

다[2]. 탄소나노튜브의 높은 탄성, 우수한 전도성, 가벼운 질

량, 우수한 기계적인 강도를 활용하여[3,4] 고분자 재료나 금

속 재료의 특성을 향상시키려는 시도이다[5,6]. 탄소나노튜브

를 이용한 복합재료의 제조를 위해서는 탄소나노튜브의 제

조 원가를 낮출 필요가 있으며, 또 하나 중요한 것이 불순물

을 포함하지 않는 깨끗한 탄소나노튜브의 제조이다.

불순물을 포함하지 않는 깨끗한 탄소나노튜브를 얻는 방

법은 합성된 탄소나노튜브로부터 불순물을 제거하여 정제하

는 방법이 있다. 탄소나노튜브의 정제 방법으로는 화학 약

품을 사용하여 탄소나노튜브에 비해 비교적 화학적인 내성

이 작은 비정질 탄소 물질을 용융시켜 제거하는 습식 정제

법과[7,8] 고온에서 산소와 비정질 탄소 물질만을 선택적으

로 반응시켜 연소시키는 건식 정제법이 있다[9,10]. 습식 정

제법은 비정질 탄소 물질 외에도 촉매로 사용된 금속도 제

거할 수 있는 장점이 있다. 건식 정제법은 산소 가스를 이

용한 비정질 탄소 물질의 선택적인 연소 후에 분위기 가스

를 불활성 가스로 전환하여 온도를 더욱 높여 탄소나노튜브

의 결함을 복구하는 공정을 연속으로 진행할 수 있는 장점

을 가지고 있다[11]. 습식 정제법과 건식 정제법을 연속적으

로 적용하여 촉매와 비정질 탄소 물질의 제거와 동시에 탄

소나노튜브의 결함도 복구하는 방식을 채택하여 정제 공정

을 진행하는 것이 우수한 탄소나노튜브를 얻을 수 있는 방

법이다. 그렇지만 이와 같은 정제 방법은 탄소나노튜브의 

합성 외에 추가적으로 진행하는 공정이기 때문에 비용과 시

간적인 측면에서 불리한 공정임에는 틀림없다.

본 논문에서는 탄소나노튜브의 합성 후에 탄소나노튜브와 

함께 포함되어 있는 불순물을 제거하기 위한 추가적인 정제 

공정으로 인한 비용과 시간을 단축할 수 있는 방법으로써 

반응가스와 캐리어 가스 외에 암모니아 가스를 도입함으로

써 탄소나노튜브의 합성과 동시에 비정질 탄소 물질과 같은 

불순물을 제거할 수 있는 방법을 제안한다. 또한, 암모니아 

가스가 탄소나노튜브의 합성 공정 중에 비정질 탄소와 같은 

불순물을 제거할 수 있는 원리와 그로 인한 탄소나노튜브의 

효과적인 성장 메커니즘에 대해 고찰한다. 

2. 실  험 

본 연구에서는 아세틸렌 가스(C2H2)를 반응가스로 사용하

고 아르곤 가스(Ar)를 캐리어 가스로 이용하는 열 기상합성

법을 사용하여 다중겹 탄소나노튜브를 합성하였다. 탄소나

노튜브의 합성과 동시에 불순물을 제거하기 위해 암모니아 

가스(NH3)를 도입하였다. 사용된 기판의 크기는 15 mm × 

15 mm이며, n-type Si (100) 웨이퍼를 사용하였다. 촉매로 

사용된 니켈은 RF 스퍼터를 이용하여 증착하였으며, 촉매 

입자의 크기를 작고 균일하게 하기 위해서 10 W의 낮은 스

퍼터링 전력에서 1시간 동안 증착하였다. 탄소나노튜브의 

합성은 직접 제작한 수평 반응관 형태의 열 기상합성 장치

를 이용하였으며, 그림 1에 합성 장치의 개략도를 나타낸다.

반응관의 중앙에 촉매를 증착한 기판을 장착하고, 아르곤 

가스 (100 sccm) 분위기에서 700 ℃까지 승온한 후에 온도

가 안정되면 반응가스인 아세틸렌 가스(50 sccm)와 식각 가

스인 암모니아 가스(0 ∼ 30 sccm)를 도입하여 10분간 탄소
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그림 1 탄소나노튜브 합성 장치의 개략도

Fig. 1 Schematic of carbon nanotube synthesis system

나노튜브의 합성을 진행하였다.

주사전자현미경 (SEM, Hitachi S-550, 30 kV)을 이용하

여 합성된 탄소나노튜브의 밀도 변화와 길이를 분석하였다. 

3. 결과 및 고찰 

그림 2 암모니아 가스의 유량을 달리하여 합성한 탄소나노

튜브의 주사전자현미경 평면 이미지; (a) 0 sccm, (b) 

10 sccm, (c) 20 sccm, (d) 30 sccm

Fig. 2 Plane SEM images of CNTs synthesized with 

different NH3 gas flow; (a) 0 sccm, (b) 10 sccm, (c) 

20 sccm, (d) 30 sccm

암모니아 가스의 유량을 0 ∼ 30 sccm 으로 변화시켜 합

성한 탄소나노튜브를 SEM으로 관찰한 평면 이미지는 그림 

2와 같다.

암모니아 가스를 사용하지 않고 합성한 탄소나노튜브 샘

플의 결과인 그림 2(a)에는 촉매를 덮고 있는 비정질 탄소 

물질과 소량의 탄소나노튜브가 발견되었다. 식각 가스로써 

암모니아 가스를 사용한 샘플에서는 그림 2(a) ∼ 그림 2(d)

의 결과와 같이 불순물을 포함하지 않은 탄소나노튜브가 성

장한 것을 알 수 있다. 또한, 암모니아 가스의 유량을 증가

시킴에 따라 합성된 탄소나노튜브의 밀도가 증가하는 것을 

알 수 있다.

암모니아 가스의 유량을 달리하여 합성한 탄소나노튜브의 

길이를 측정하기 위해 주사전자현미경을 이용하여 단면 이

미지를 분석하였으며, 그 결과를 그림 3에 나타내었다. 암모

니아 가스를 도입하지 않고 합성한 샘플의 경우에는 길이가 

1 μm 이하의 탄소나노튜브가 소량 발견된 반면에, 암모니아 

가스를 도입하여 합성한 샘플의 경우에는 탄소나노튜브의 

길이가 암모니아 가스 유량의 증가와 함께 증가하는 경향을 

나타내었다. 그림 3(a) ∼ (d)에 나타낸 것처럼 0 sccm의 유

량에는 크기의 변화가 없으나, 10 sccm의 유량에서는 1.9 μ

m, 20 sccm 유량에서는 5.7 μm, 30 sccm 유량에서는 35 μ

m의 길이를 각각 나타내었다.

그림 3 암모니아 가스의 유량을 달리하여 합성한 탄소나노

튜브의 주사전자현미경 단면 이미지; (a) 0 sccm, (b) 

10 sccm, (c) 20 sccm, (d) 30 sccm

Fig. 3 Vertical SEM images of CNTs synthesized with 

different NH3 gas flow; (a) 0 sccm, (b) 10 sccm, (c) 

20 sccm, (d) 30 sccm

탄소나노튜브의 합성 공정 중에 아세틸렌 가스의 분해 속

도가 너무 빠르면 분해된 탄소종이 촉매 입자를 덮어서 촉

매의 기능을 잃게 만드는 경우가 발생한다[12]. 이런 경우에

는 반응가스의 분해속도를 낮추어 탄소종의 분압을 낮추거

나[13], 촉매 입자를 덮고 있는 비정질 탄소 물질을 제거해

서 촉매의 기능을 지속시킬 필요가 있다[14]. 본 연구에서 
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도입한 암모니아 가스는 합성 공정 중에 반응가스의 분해속

도의 변화가 없이도 암모니아 가스로부터 분해된 수소 가스

의 분압이 증가하여 결과적으로 탄소종의 분압이 상대적으

로 낮아지게 된다. 이를 통해 합성속도를 조절할 수 있게 

된다. 또한, 암모니아 가스는 반도체 공정에서 식각 공정에 

사용되는 식각 가스로써 본 연구에서는 촉매입자를 덮고 있

는 비정질 탄소 물질을 식각하여 촉매를 활성상태로 유지하

는 역할을 할 수 있다. 따라서 암모니아 가스의 유량을 증

가시킴에 따라 탄소종의 분압이 낮아지고, 식각 작용이 활성

화되어 활성상태의 촉매의 밀도가 증가하여 탄소나노튜브의 

합성이 촉진되는 것을 알 수 있다. 이상의 탄소나노튜브의 

합성 공정에서 암모니아 가스의 역할을 도식화하여 그림 4

에 나타내었다.

그림 4 탄소나노튜브 합성 공정에서 암모니아 가스의 역할 

메커니즘

Fig. 4 Schematic mechanism of role of NH3 gas during the 

CNT synthesis process

반응가스인 아세틸렌 가스의 분해속도가 빨라서 탄소종의 

분압이 높아져서 비정질 탄소 물질이 촉매 입자를 덮어 촉

매의 기능을 잃게 한 경우에, 암모니아 가스가 촉매 입자로

부터 비정질 탄소 물질을 식각하여 제거함으로써 촉매를 활

성상태로 유지하는 메커니즘을 나타내고 있다.

4. 결  론

본 연구에서는 탄소나노튜브의 합성 공정 중에 암모니아 

가스를 도입하여 불순물을 포함하지 않으며 수직으로 정렬

된 탄소나노튜브를 합성하였다. 합성 중에 암모니아 가스를 

도입하지 않은 경우에는 비정질 탄소 물질이 촉매 입자를 

덮어서 탄소나노튜브의 성장을 멈추게 하는 현상이 발생하

였다. 암모니아 가스를 도입한 경우에는 암모니아 가스가 

수소 가스의 분압을 증가시켜 탄소 종의 분압을 상대적으로 

낮추는 역할을 하여 합성 속도를 조절할 수 있게 된다. 또

한, 암모니아 가스가 촉매입자를 덮고 있는 비정질 탄소 물

질을 식각하여 촉매를 활성상태로 유지하는 역할을 하는 것

을 알 수 있었다. 이러한 암모니아 가스의 역할로부터 우리

는 불순물을 포함하지 않고 기판에 대해 수직하게 정렬된 

탄소나노튜브를 얻을 수 있었다.
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