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요 약

CVD를 이용하여 다결정 및 단결정 Cu 시편에 대한 그래핀의 합성 실험을 수행하였으며, 광학현미경 조직

사진과 이미지 분석을 통하여 그래핀의 성장거동과 합성에 대한 특성평가 결과를 제시 하였다. 다결정 Cu 시

편의 결정성에 따른 그래핀의 성장에 대한 분석의 결과 그래핀의 성장이 다결정 Cu 시편의 결정에 따라 일정

한 방향성을 갖고 성장한다는 것을 알 수 있었으며, 다결정 Cu 시편의 이웃하는 단일 결정 내에서 성장하는 

그래핀 형성에 대한 이미지 분석의 결과 단층, 복층, 그리고 3층의 그래핀에 대한 특성 분석이 가능하였다. 또

한, (111) 방향을 갖는 단결정 Cu 시편을 이용하여 약 3mm2 정도의 비교적 넓은 면적을 갖는 고품질의 단일

층·단결정 그래핀 합성과 이에 대한 특성평가 결과를 나타내고 있다. 

ABSTRACT

Using chemical vapor deposition(CVD), the synthesis of graphene was performed on poly and single crystalline Cu substrates. 

The growth behavior of graphene and its characterization were shown utilizing the optical microscopic image and its image analysis. 

As a result in the analysis of graphene growth, it was found out the graphene is growing always in particular direction in relation 

to the crystalline direction of a single grain in polycrystalline Cu substrate. With the image analysis it was possible to show the 

characterization of graphene, such as the growth direction and the number of layers showing single, double and triple layers, within 

the neighboring single grains in polycrystalline Cu. In addition, the relatively large area of graphene with about 3mm
2
 on Cu(111) 

having high quality, single layer, and single crystalline was shown along with its characterization. 
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Ⅰ. 서 론

반도체 산업에서 실리콘을 이용한 현재의 기술 수

준이 한계점에 다다르면서, 새로운 소재를 찾고자 하

는 열망은 계속되어 왔다. 오래 전부터 전통적인 반도

체를 대신할 보다 더 작은 크기, 그리고 낮은 에너지 

소비와 높은 주파수에서 운용할 수 있는 금속 트랜지

스터에 대한 연구는 계속되어 왔다. 이러한 요구조건

을 충족하기 위해서는 원자 두께의 금속박막이 요구

되어지나, 원자층 금속박막은 열역학적으로 불안정하

여 수 나노미터 두께의 박막층은 연속성을 상실하게 

된다. 이러한 문제들을 해결하고자 현재까지 많은 연
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구들이 진행되어 왔지만, 아직까지 1% 이상의 현저한 

전계효과를 보이는 어떠한 금속 혹은 반도체도 찾지 

못하였다[1].

최근 세계적으로 그래핀을 활용한 많은 과학과 기

술들이 그래핀의 높은 전자 이동도(High Carrier 

Mobility), 높은 기계적 강도, 그리고 투명도(Optical 

Transparency) 등과 같은 독특한 성질들 때문에 전

기·전자, 광전자, 에너지 저장 등의 분야에서 광범위

하게 연구되어지고 있다[1-5]. 

많은 다양한 산업분야에서 그래핀의 활용을 위해서

는 목적에 부합하는 고품질·대면적 그래핀의 대량 생

산이 가능하여야 하며, 그래핀 필름을 원하는 기판에 

전사시키는 기술 등이 필요하다[6-11]. 

그래핀의 품질은 Cu 시편의 결정 크기와 방향성에 

밀접한 관련이 있기 때문에 결정면의 대면적 성장 제

어 기술이 중요하다고 알려져 있다[6]. 또한 최근에는 

CVD를 이용 Cu foil에 대한 그래핀의 합성 시 성장

의 조건들(압력, 전구체, 온도, 성장 시간 등)의 제어

를 통하여 결정의 크기 증가, 그래핀 핵생성의 제어, 

그리고 성장의 기구들을 이해함으로써 그래핀의 품질

을 높이고자 하는 많은 연구들이 행하여지고 있다

[12-13]. 

따라서 본 연구에서는 다결정 및 단결정 Cu 시편

을 이용하여 결정면의 크기와 방향에 따른 그래핀의 

성장을 보이고자 하며, 또한 최종적으로 고품질의 대

면적·단일층·단결정 그래핀의 합성 기술을 확보하는 

것을 그 목적으로 한다. 

Ⅱ. 본 론

2.1. 실험방법

그래핀 합성을 위한 CVD(: Chemical Vapor Dep-

osition)의 실험 조건 및 방법은 참고문헌[14]에 자세

히 설명이 되어 있으며, 그 이외의 내용들은 본문에 

다시 언급이 되었다. 그림 1의 시간, 온도, 가스 조성 

및 유량에 따른 실험 조건으로 그래핀을 합성하고 약 

200℃/min의 속도로 상온까지 냉각 후 시편을 수평 

전기로에서 제거한다. 여기서 이전 실험과의 차이는 

많은 합성 실험의 결과 대면적·단일층·단결정 그래핀 

합성을 위한 최상의 실험 조건으로 선정이 되었으며, 

아래 그림 1과 같이 조성 가스의 유량과 압력이 변경

되었으며, 또한 전기로의 온도가 1000℃에 도달 후 30

분 동안 시편의 응력 제거를 위한 풀림 열처리 시간

이 추가 되었다.

그림 1. 시간, 온도, 압력, 가스의 조성 및 유동율에 
따른 실험조건

Fig. 1 Experimental conditions depending on time, 
temperature, pressure, gas composition and flow rate

추가적으로 Cu 시편의 준비 과정에서 시편에 잔존

하는 여러 가지 불순물들을 제거하고 청결도를 높임

으로써 그래핀 합성의 재연성을 확보하고자 다음과 

같이 Cu 시편의 예비 세정처리 과정을 추가하였다

[15]. 

(1) Cu 시편의 예비 세정처리 공정

① 준비된 시편을 30초 동안 5.4% HNO3 용액에 

담근다.

② 시편을 꺼내어 초순수물(DI Water)로 3회 이상 

충분히 초음파(Sonication) 세척한다.

③ 초순수물(DI Water)로 세척 후 아세톤으로 세

척하고, N2 가스를 이용하여 건조한다.

이러한 공정을 거친 시편을 이용하여 보관하는 공

정이 거치지 않고, 즉시 그래핀의 합성 실험을 수행한

다. 이는 시편의 산화 또는 기타 불순물에 의한 오염

을 줄이기 위한 것이다.

2.2. 실험결과 및 고찰

그림 2는 그림 1에서 보여주는 실험조건에 따라 분

위기 가스의 조성(H2 (10 sccm) + CH4 (5 sccm))과 

분위기 압력(P1 = 330 mTorr, P2 = 450 mTorr), 그리

고 그래핀 성장을 위한 1000℃의 온도 조건에서 



대면적․단일층․단결정 그래핀의 합성

 169

99.9%의 순도를 갖는 다결정 Cu 시편을 이용한 그래

핀 합성 실험의 결과를 보여주는 광학현미경 미세조

직 사진으로 (a) Bright Field(: BF)와 (b) Dark 

Field(: DF)의 이미지를 보여주고 있다. 그림 2(a)는 

광학현미경 결정조직과 동일 부위에서 측정된 그래핀

의 Raman spectrum를 보여주고 있으며, 그래핀의 

Raman spectrum 분석의 결과 평균 약 3층(Layers)의 

그래핀 형성이 관찰되는 것으로 확인이 되었다. 또한, 

그림 2(a)에서와 같이 BF 광학현미경 조직사진으로는 

단순히 Cu 결정의 관찰은 가능하나, 그래핀 형성 유

무의 판단은 어렵고, 그림 2(b)에서 보여주는 DF 이

미지에서는 이미지 분석에 따른 이미지의 명암과 색

상의 대비 조절에 따라 확연한 그래핀의 형성과 층수

의 차이, 그리고 그래핀의 성장 방향의 관찰까지 가능

함을 확인할 수 있다. 그림 2(b)에서는 색상의 차이에 

따라 단일층, 복층, 다층 그래핀의 형성 위치를 보이

고, 성장 방향을 화살표로 표시하였다. 물론, 이러한 

분석은 차후에 AFM(: Atomic Force Microscopy) 등

과 같은 여러 장비를 이용한 분석으로 보다 더 신빙

성이 있는 자료를 얻을 수 있을 것으로 여겨지나, 광

학현미경을 이용한 이러한 이미지 분석은 수월성뿐만 

아니라, 시편의 조작이나 손상이 없이 직접 육안으로

의 관찰을 가능하게 한다는 것이다. 이러한 이미지 분

석에 따른 그래핀의 관찰이 가능한 이유는 첫째로, 빛

에 대한 그래핀의 약 95% 투과도(Transparency)와 

둘째로, Dark Field 광학현미경은 시편(동과 그래핀의 

입계 등)에서 산란되는 가시광선만을 포집하여 관찰

이 가능하게 하기 때문인 것으로 판단이 된다.

그림 2(b)에서는 미세한 이미지 분석의 결과 층수

에 따른 색상의 차이를 관찰할 수 있으며, 또한 각각

의 Cu 결정(그림 2(b)에서 가운데 부분의 Cu 결정입

계를 공유하는 좌우의 Cu 결정) 내에서 그래핀의 성

장방향(화살표)이 다름을 확인이 가능하다. 이 그림 

2(b)의 DF 광학현미경 조직사진 관찰의 결과 그래핀

의 품질은 Cu 결정의 크기에 따라 영향을 받을 수 

있다는 것을 확인이 가능하며, 그래핀 합성 시 열처리

에 따른 Cu 결정의 성장이 그래핀의 합성과 성장에 

직접적인 관련이 있음을 보이고 있다[6,14]. 또한, 그

래핀의 성장방향이 Cu 결정의 방향성과 관련이 있을 

것이라는 예측을 가능하게 하였다. 따라서 본 연구에

서는 각기 다른 방향성을 갖는 단결정 Cu를 이용한 

그래핀의 합성연구를 추가적으로 수행하였다.

본 실험에서 사용한 단결정 Cu 시편은 부산대학교 

단결정은행에서 구매하였으며, (100)과 (111) 방향을 

갖는 두 시편을 이용하여 그래핀의 성장 실험을 수행

하였다. 그림 3은 (100)과 (111) 방향을 갖는 두 단결

정 Cu 시편에 대한 XRD 분석 자료로 (100) 방향 시

편에서 미세한 (111) 방향성의 관찰로 결정의 불균일

성을 확인할 수 있었으며, 이는 단결정 Cu 시편 제작 

과정에서의 문제로 확인이 되었다.

그림 2. 그래핀 성장한 다결정 구리시편의 광학현미경 
미세조직 사진 (a) BF 및 그래핀과 순동의 Raman 

spectrum과 (b) DF, Scale bar = 300μm
Fig. 2 OM images of (a) BF (also shows Raman 

spectrum of graphene and Cu for comparison) and (b) 
DF for the sample of graphene grown on poly 

crystalline Cu, Scale bar = 300μm

단결정 Cu(100) 시편에서 작은 (111) 방향성을 보

이는 불균일한 결정성 때문인지 정확한 원인의 확인

은 불가능하나, 그래핀 성장 실험의 결과 (100) 시편

에서 그래핀의 성장은 방향성이 없이 균일하지 못하

여 이 논문에서는 Cu(100) 시편에 대한 자료를 다루
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지 않았다. 

그림 4는 그림 2의 다결정 Cu 시편을 이용한 그래

핀의 성장과 동일한 조건에서 (111) 방향성을 갖는 

Cu 단결정 시편(5mm ⨉ 5mm ⨉ 1mm)을 이용한 그
래핀의 합성 결과를 보여주는 사진으로 이미지 분석

을 통하여 이미지의 명암과 색상의 대비를 조절한 광

학현미경 사진이다. 단결정 Cu(111) 시편을 이용한 

그래핀의 합성 실험 결과 약 3mm2 정도 크기의 비교

적 넓은 면적을 갖는 단결정⋅단일층 그래핀의 형성

이 확인 되었으며, 시편의 방향성에 따른 그래핀의 성

장 방향과의 연관성 또한 확인이 가능하였다. 

그림 3. Cu (100)과 (111) 방향 시편에 대한 XRD 분석
Fig. 3 XRD analysis of Cu (100) and (111) samples

그림 4의 광학현미경 이미지에서는 그림 2의 이미

지와는 확연히 다른 그래핀의 균일한 성장거동과 방

향을 보여주고, 이미지 분석을 통한 두 가지의 색상 

즉, 단결정⋅단일층 그래핀과 Cu 시편만을 관찰할 수 

있었다.

본 실험과 분석에 대한 결과는 추가적인 AFM 및 

기타 장비를 이용한 분석으로 신뢰도를 높일 필요성

이 있으며, 또한, 단결정 시편에서 그래핀의 성장 거

동에 대한 보다 정확한 실험과 분석을 추가적으로 시

행하고자 한다.

Ⅴ. 결 론

다결정 Cu 시편을 이용한 그래핀의 합성과 시편에 

대한 광학현미경 조직사진의 이미지 분석을 통한 그

래핀의 특성분석이 가능함을 보이고, 다결정 Cu 시편 

결정의 방향에 따른 그래핀의 성장 연관성을 확인하

였다. 결과적으로, 추가적인 단결정 Cu 시편을 이용한 

그래핀의 합성 실험의 필요성을 확인하고, (111) 방향

을 갖는 단결정 Cu 시편을 이용한 그래핀의 합성결과 

약 3mm2의 비교적 넓은 면적을 갖는 단결정·단일층 

그래핀의 합성이 가능함을 보여주고 있으며, 단결정 

Cu 시편의 방향성에 따른 그래핀의 성장 방향과의 연

관성 또한 확인 하였다.

그림 4. 그래핀 성장한 (111) 방향 단결정 구리시편의 
광학현미경 사진 (a) BF와 (b) DF, Scale bar = 500μm
Fig. 4 OM images of (a) BF and (b) DF for the 
sample of graphene grown on single crystalline Cu 

(111), Scale bar = 500μm
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