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Abstract − Graphene is a monolayer of carbon atoms (approximately 0.34 nm), arranged in a honeycomb net-

work. It has been hailed as a next-generation flexible and transparent material because it has high electrical and

thermal conductivities, excellent mechanical properties, as well as flexible and transparent properties. The wet-

tability of graphene alters its adhesion or surface energy, and it is therefore an important parameter influencing

its application in the fabrication of next-generation flexible and transparent electronics. Studies on the wettability

of graphene are numerous and various opinions exist. However, almost all of these studies use the wet transfer

method to transfer the graphene. In this study, therefore, we investigated the effect of wet and dry transfer meth-

ods on water contact angles of graphene on a substrate. The contact angles of substrates vary depending on the

type of substrate. It was found that after graphene is transferred to the substrate, regardless of transfer method,

the graphene/substrate contact angle increases to a value. The contact angle of graphene transferred using the dry

transfer method is higher than the contact angle of graphene transferred using wet transfer methods. The wet

transferred graphene is affected by the poly(methyl methacrylate) (PMMA) residue and the polar surface of sub-

strate. The dry transferred graphene is influenced by the conformal contact between graphene and substrate.

Keywords − contact angles(접촉각), graphene(그래핀), wet transfer(습식 전사), dry transfer(건식 전사)

1. 서 론

그래핀은 탄소 원자 한 층(single-atom-thick sheet)이

며 그 두께가 0.34 nm로 매우 얇다. 그래핀은 두께가

매우 얇기 때문에 유연하고 투명하며, 높은 전하 이동도

및 뛰어난 열전도도, 훌륭한 기계적 성질(mechanical

property)등의 특성으로 인해 유연하고 투명한 차세대

전자 기기의 핵심 소재로 유망하다[1].

그래핀의 젖음 특성에 따라 그래핀의 표면 에너지나

기판과의 점착 특성이 바뀌기 때문에[2] 차세대 전자

기기의 핵심 소재로 사용하기 위해서는 그래핀의 젖음

성에 대한 연구가 매우 중요하다. 그래핀의 젖음 특성

중 특히 젖음 투과성(wetting transparency)에 대해 다

양한 의견이 개진되고 있다[2-6]. 젖음 투과성 현상은

그래핀이 매우 얇기 때문에 나타나는 현상으로, 그래핀

이 코팅 되기 전의 샘플의 접촉각과 그래핀이 코팅된

후 그래핀/기판의 접촉각의 차가 10° 이내로 유사한 현

상을 말한다[3]. 즉, 그래핀을 기판에 전사하면 그래핀
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이 전사된 기판의 전기 및 열적인 특성은 변화되지만

기판의 접촉각은 유지된다고 보고된 바가 있다[3-4].

Shih 등[3]과 Rafiee 등[4]은 그래핀의 젖음 투과성은

기판의 접촉각에 따라 달라질 수 있음을 보고하였다.

즉, 기판의 접촉각이 30° 보다 크고 90° 보다 작은 기

판에 대해서는 젖음 투과성이 나타나지만, 30° 보다 작

거나 90° 보다 큰 기판은 젖음 투과성을 보이지 않는다

고 보고하였다. 반면, Li 등[5]은 그래핀의 표면은 소수

성(hydrophobic) 표면이 아니라 친수성(hydrophilic) 표

면이고 그래핀이 소수성 표면인 것처럼 보이는 이유는

공기중에 존재하는 탄화수소(hydrocarbon)의 흡착때문이

며, 탄화수소의 흡착이 그래핀의 표면을 오염시켜 그래

핀의 접촉각을 증가시킨다고 보고하였다. Shih 등[6]은

그래핀은 반투명 물질이기 때문에, 그래핀이 기판 위에

전사된 경우 물과 기판 사이에서 작용하는 반 데르 발

스(van der Waals) 상호작용이 30% 정도만 그래핀을

투과한다고 보고하였다. 이와 같이 그래핀의 젖음 투과

성에 대해서는 아직까지 일치된 결론이 없는 상황이다.

그래핀을 원하는 기판에 전사하는 방법은 두 가지로

건식 전사 방법과 습식 전사 방법이 있다. 두 전사 방

법 모두 폴리머를 이용하여 기판에 그래핀을 전사한다

는 공통점이 있다. 그러나 습식 전사 방법은 타겟 기

판을 이용하여 그래핀을 물에서 직접 떠 올리는 방법

이고 건식 전사 방법은 반 데르 발스 상호작용을 통하

여 폴리머 필름인 캐리어 필름(carrier film, CF) 위에

있는 그래핀을 기판으로 붙였다가 캐리어 필름을 떼어

내는 방법으로 그래핀을 기판에 전사하는 방법이다. 앞

서 언급된 그래핀의 젖음 투과성에 대한 연구들은 주

로 습식 전사 방법을 통해 연구되었다. 반면, 건식 전

사 방법에 따른 그래핀의 젖음 투과성에 대한 연구가

부족한 실정이며, 전사 방법에 따라 그래핀의 젖음 투

과성에 대한 비교가 필요하다.

본 연구에서는 건식 전사 방법으로 전사된 그래핀의

물 접촉각에 대해 연구하기 위해 습식 전사 방법으로

전사된 그래핀의 물 접촉각과 비교하여 전사 방법이

전사된 그래핀의 물 접촉각에 어떠한 영향을 미치는지

조사하였다.

2. 실험 방법

2-1. 그래핀 샘플 제작

2-1-1. 습식 전사

Fig. 1(a)는 습식 전사 공정을 보여준다. 화학기상증

착방법(chemical vapor deposition, CVD)을 통해 구

리 포일 위에 합성된 CVD 그래핀의 한쪽 면에

poly(methyl methacrylate) (PMMA)를 스핀 코팅한다.

스핀 코팅한 그래핀의 반대면 그래핀을 O2 플라즈마를

이용하여 제거한다. 0.1 M 과황산암모늄 수용액

(ammonium persulfate, APS)에 담궈 구리 포일을 에

칭(etching)하고 증류수(Deionized water, DI water)에

Fig. 1. Schematics of (a) wet and (b) dry transfer methods.
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담궈 그래핀 표면에 뭍은 과황산암모늄 수용액을 씻어

낸다. 타겟 기판으로 PMMA/그래핀 샘플을 건진 후

데시케이터에서 건조시킨다. 마지막으로 아세톤에 담

궈 그래핀 표면에 있는PMMA를 제거한다[7].

2-1-2. 건식 전사

Fig. 1(b)는 건식 전사 공정을 보여준다. 화학기상증

착방법을 통해 합성된 그래핀을 라미네이터(laminator)

를 이용하여 캐리어 필름에 붙인다. 그 후, 과황산암모

늄 수용액에 넣어 구리를 에칭한 뒤 증류수에 헹군다.

캐리어 필름/그래핀 샘플을 데시케이터에서 건조시킨

다. 라미네이터를 이용하여 건조된 캐리어 필름/그래핀

샘플을 원하는 기판에 붙였다가 캐리어 필름을 떼어내

면 기판에 그래핀이 전사된다[8].

2-2. 접촉각 측정

접촉각 측정 장비(DSA 100, Kruss, German)를 이용

하여 실리콘 웨이퍼(SiO2/Si) 및 primer-polyethylene tere-

phthalate(p-PET), hard coated polyethylene terephthalate

(h-PET) 기판의 접촉각과 습식과 건식 전사 방법으로 각

기판에 전사된 그래핀의 접촉각을 측정하였다. 습식 전

사 방법으로 기판에 전사된 그래핀의 경우, PMMA

잔여물을 제거한 뒤로 부터 5시간 후에 접촉각을 측정

하였다. 건식 전사 방법으로 기판에 전사된 그래핀의

경우, 원하는 기판에 그래핀을 전사한 뒤로부터 5시간

이후에 접촉각을 측정하였다. 접촉각 측정에 사용된 용

액은 증류수(DI water)이며 각 샘플의 표면에 3 µL를

떨어뜨려 접촉각을 측정하였다. 측정 시, 샘플 내에서

서로 다른 부분에 3회 이상 용액을 떨어뜨려 접촉각을

측정하였다. 

3. 결과 및 고찰

3-1. 전사된 그래핀의 품질

Fig. 2는 습식과 건식 전사 방법을 이용해 그래핀을

SiO2/Si, p-PET, h-PET 기판에 전사한 후, 기판에 전

사된 그래핀을 광학 현미경으로 관찰한 이미지이다.

Fig. 2(a)~(c)는 습식 전사 방법으로 각 기판 위에 전

사된 그래핀/기판의 이미지로 그래핀 합성 시에 형성

되는 2~3층 그래핀 아일랜드 (ad-layer) 및 주름

(wrinkle)이 관찰된다. Fig. 2(d)~(f)는 건식 전사 방법

으로 각 기판 위에 전사된 그래핀 샘플의 이미지를 보

여준다. 

Fig. 2(a)~(c)의 습식 전사 방법으로 전사한 그래핀

은 액상 폴리머를 그래핀의 표면에 코팅하기 때문에

그래핀의 표면 형상에 관계없이 폴리머가 그래핀을 컨

포멀(conformal)하게 잘 잡고 있으며, 타겟 기판을 이

용하여 그래핀을 물에서 떠낸 후 폴리머를 제거 하였기

때문에 건식 전사 방법으로 전사한 그래핀에 비해 상대

적으로 그래핀의 균열이 적다는 장점이 있다. 그러나 화

학적 방법을 이용하여 PMMA를 제거하기 때문에

PMMA의 잔여물이 그래핀 표면에 남아 있을 수 있다는

단점이 있다. 건식 전사 방법으로 전사된 그래핀은 반

데르 발스 상호작용에 의해 캐리어 필름에서 타겟 기판

으로 그래핀이 전사되기 때문에 반 데르 발스 힘의 차

에 의하여[8-9] 대면적으로 그래핀을 기판에 전사할 수

있는 장점이 있으나, 전사 과정 중에서 그래핀이 쉽게

손상을 입을 수 있다는 단점이 있다. Fig. 2(d)와 같이

건식 전사 방법으로 전사한 그래핀의 표면에 미세한 균

열이 존재하나 그 균열의 밀도가 작으므로 접촉각 측정

에 큰 영향을 주지 않는 것으로 판단된다.

3-2. 기판과 전사된 그래핀의 물 접촉각

Fig. 3은 기판의 물 접촉각과 기판에 습식 및 건식

Fig. 2. Optical microscopy image of coated graphene by

wet transfer method on (a) SiO2/Si, (b) p-PET, and (c)

h-PET and by dry transfer method on (d) SiO2/Si, (e) p-

PET, and (f) h-PET.
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전사방법으로 전사한 그래핀의 물 접촉각을 보여준다.

기판의 물 접촉각을 살펴보면, SiO2/Si 및 p-PET, h-

PET기판은 물 접촉각이 44, 72, 42°로 각각 다르다.

SiO2/Si와 h-PET의 물 접촉각이 p-PET보다 작은 이유

는 두 기판 모두 기판 표면에 물 분자와 수소결합을

잘 형성하는 산화층(oxide layer)이 존재하기 때문이다.

기판에 전사된 그래핀의 물 접촉각은 그래핀 전사 공

정 중에 그래핀 표면에 남게 되는 잔여물과 기판의 표

면 특성에 따라 달라질 수 있다. 특히 기판의 표면 특

성이 그래핀의 물 접촉각에 미치는 영향은 대부분 반

데르 발스 상호작용에 의한 것으로 그래핀과 기판 사

이의 거리에 따라 크게 달라질 수 있다[3]. 기판에 전

사된 그래핀의 물 접촉각을 측정한 결과, 기판의 종류

및 전사 방법에 상관없이 그래핀이 없는 기판의 경우

보다 물 접촉각이 증가하였다. 동일한 기판에 그래핀

이 전사된 경우, 습식 전사 방법으로 기판에 전사된

그래핀의 물 접촉각에 비해 건식 전사 방법으로 기판

에 전사된 그래핀의 물 접촉각이 더 큰 것으로 측정되

었다. 습식 전사 방법으로 기판에 전사된 그래핀의 물

접촉각은 76±10°로 측정되었는데 습식 전사 방법으로

전사된 그래핀의 표면에는 PMMA 잔여물(약 1.5 nm)

이 남아 있기 때문에 PMMA의 물 접촉각(Fig. 3 내

부 그래프)과 유사한 값이 측정된 것으로 판단된다.

SiO2/Si, p-PET, 그리고 h-PET 기판에 습식 전사된

그래핀의 물 접촉각의 오차가 큰 이유는 습식 전사 방

법으로 기판에 전사된 그래핀의 물 접촉각은 PMMA

잔여물의 영항이 지배적이지만, 기판의 영향을 완전히

배제할 수 없기 때문이다. 건식 전사 방법으로 그래핀

을 SiO2/Si, p-PET, h-PET 기판에 전사한 그래핀의

물 접촉각은 86, 91, 95°가 측정되었다. 이는 그라파

이트의 물 접촉각과 이론적으로 계산한 그래핀의 물

접촉각인 96°와 유사한 수준이다[3]. 

Fig. 4는 습식 전사된 그래핀 위에 남아있는 PMMA

잔여물을 확인한 이미지이다. Fig. 4(a)~(b)는 각각 원

자 힘 현미경(atomic force microscopy, AFM)의 접

촉 모드로 샘플을 측정하기 전후에 비 접촉 모드로 샘

플을 스캔한 이미지이다. 비 접촉 모드를 이용하여

3 μm × 3 μm 사이즈로 측정한 후(Fig. 4(a)), 비 접촉

모드로 측정한 영역의 가운데 부분을 접촉 모드로 1.6

nN의 힘을 가하여 1 μm × 1 μm 사이즈로 샘플의 표면

을 긁어 내었다. 그 후 다시 비 접촉 모드로 스캔해보면

Fig. 4(b)와 같이 측정된다. Fig. 4(c)는 Fig. 4(b)의 빨

간 선의 라인 프로파일을 확인한 그래프이다. AFM

팁과 그래핀/SiO2/Si 샘플이 접촉했던 부분의 경계에

PMMA 잔여물이 쌓이는 것을 확인하였고, PMMA가

벗겨져 드러난 부분과 그렇지 않은 부분의 단차가 약

1.5 nm 정도 되는 것을 확인하였다. 따라서 습식 전사

된 그래핀의 물 접촉각에 대한 PMMA 잔여물의 영향

을 배제할 수 없음을 알 수 있다.

Fig. 5는 기판의 물 접촉각과 그래핀의 물 접촉각의

상관관계를 보여주는 그래프이다. 만약, 그래핀이 전사

된 후에 젖음 투과성을 보이는 경우에는 기판의 접촉각

Fig. 3. Water contact angles of substrates and transferred

graphene on substrates.

Fig. 4. PMMA residue check (a) before scraped PMMA,

(b) after scraped PMMA, and (c) the line profile about

red line in (b).
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과 그래핀이 전사된 기판의 접촉각이 거의 유사하기 때

문에 그래프에서 선형적인 관계가 보여진다. Fig. 5(a)는

습식 전사된 그래핀의 물 접촉각 그래프이다. 본 연구

결과는 SiO2/Si와 h-PET 기판에 그래핀이 습식 전사

되었을 때 그래핀의 물 접촉각과 기판의 물 접촉각이

유사하지 않기에 그래프에서 선형적인 관계가 보이지

않았다. 즉, SiO2/Si와 h-PET 기판의 경우 산화층이

있는 기판이기 때문에 기판의 물 접촉각이 30° 보다

크고 90° 보다 작음에도 불구하고 기판에 대한 그래핀

의 젖음 투과성이 나타나지 않는다. 반면, p-PET 기판

은 표면에 산화층이 존재하지 않기 때문에 전사된 그

래핀의 물 접촉각과 기판의 물 접촉각이 유사하며 선

형적인 관계에 있음을 알 수 있다. Fig. 5(a)에 추가적

으로 표시한 바와 같이 Rafiee 등[4]의 실험 결과에서

는 기판의 물 접촉각이 30° 보다 크고 90° 보다 작은

기판에서는 젖음 투과성이 관찰되었으나 산화층이 존

재하며 물 접촉각이 30° 보다 작은 SiO2/Si 기판의 경

우 기판에 대한 그래핀의 젖음 투과성이 나타나지 않

았다. 본 연구와 Rafiee 등[4]의 차이는 PMMA의 잔

여물의 존재 유무의 차이로 보여진다. Rafiee 등[4]은

PMMA가 코팅된 그래핀을 아세톤에 담궈 제거한 후

아르곤-수소 가스 환경인 챔버 안에 온도를 가해

PMMA 잔여물을 증발시킨 반면, 본 연구에서는

PMMA가 코팅된 그래핀을 아세톤에 담궈 제거하는 일

반적인 습식 전사 방법을 이용하여 그래핀 샘플을 준

비하였기 때문에 Fig. 4에서 보여진 것처럼 PMMA가

그래핀 표면에 남아있게 되고, PMMA 잔여물이 습식

전사된 그래핀의 물 접촉각에 영향을 미치는 것으로

판단된다. 추가적으로 PMMA의 제거를 위해 열처리를

할 경우, 그래핀과 기판이 더 밀착되어 그래핀과 기판

사이의 간격이 더 좁아진다는 연구결과도 있다[10]. 따

라서 일반적인 습식 전사의 경우, PMMA의 잔류 유

무 및 그래핀과 기판 사이의 밀착 정도(그래핀과 기판

사이의 거리)가 그래핀/기판의 물 접촉각에 영향을 줄

수 있으며, 일반적인 습식 전사 공정으로 제작된 그래

핀/기판 샘플의 경우, 물 접촉각 변화에 PMMA 잔여

물의 영향이 매우 큰 것으로 판단된다. Fig. 5(b)는 건

식 전사 방법으로 전사된 그래핀의 물 접촉각 그래프

이다. 기판의 물 접촉각이 30° 보다 크고 90° 보다

작음에도 불구하고, 그래핀의 물 접촉각은 기판에 관

계없이 일정한 값인 것을 알 수 있다. 이러한 결과는

Choi 등[8]이 보고한 건식 전사 공정으로 준비된 그래

핀 샘플의 물 접촉각과 매우 유사한 결과이며, 이를

통해 건식 전사된 그래핀의 경우 기판에 대한 그래핀

의 젖음 투과성이 나타나지 않는 것을 알 수 있다.

전사 방법에 따라 물 접촉각이 달라지는 이유는 물

/기판 샘플과 물/그래핀/기판 샘플 사이에 지배적으로

작용하는 상호작용이 변하기 때문이다. 기판의 물 접

촉각을 측정할 때는 주로 물과 기판의 수소 결합 또는

반 데르 발스 상호작용이 지배적이며, 기판에 전사된

그래핀의 물 접촉각을 측정할 때는 물-PMMA 잔여물,

물-그래핀, 또는 물-기판 사이의 반 데르 발스 상호작

용이 지배적이다[3-4, 9]. 산화층이 없는 기판의 물 접

촉각을 측정할 때는 물과 기판의 반 데르 발스 상호작

용이 지배적이나, 기판의 표면에 산화층이 있는 경우

에는 물 분자와 기판의 산화층이 수소결합을 하기 때

문에 수소결합이 지배적이다. 기판에 그래핀이 전사되

면 산화층이 있는 기판은 그래핀에 의해 수소 결합이

차단되고 이로 인해 수소 결합보다 물과 그래핀 또는

물과 기판의 반 데르 발스 상호작용이 지배적이게 된

다. 그래서 산화층이 없는 기판은 기판의 물 접촉각과

그래핀이 전사된 기판의 물 접촉각이 유사하나, 산화

Fig. 5. Water contact angles of (a) wet and (b) dry

transferred graphene on substrates as a function of

water contact angles of substrates.
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층이 존재하는 기판의 경우 기판의 물 접촉각 보다 그

래핀이 전사된 기판의 물 접촉각이 더 증가하는 결과

가 나타난 것으로 판단된다. 일반적인 습식 전사 방법

으로 전사된 그래핀은 그래핀과 기판 사이의 거리가

상대적으로 가까움에도 불구하고 그래핀의 표면에

PMMA잔여물이 남아있어 물과 그래핀 또는 물과 기

판 사이의 힘이 약해지며 물과 PMMA의 반 데르 발

스 상호작용이 지배적이 되므로 PMMA 필름의 물 접

촉각과 유사한 물 접촉각이 측정된 것으로 판단된다.

건식 전사된 그래핀은 그래핀과 기판 사이의 거리가

멀어 물과 기판 사이의 힘이 매우 약하며 물과 그래핀

간의 반 데르 발스 상호작용이 지배적이다. 즉, 건식

전사된 그래핀의 물 접촉각이 일정하게 측정된 것은

그래핀의 물 접촉각이 측정되었기 때문이라고 판단된

다(Fig. 5(b)). 따라서, 기판과 그래핀 사이의 거리가

가까운 습식 전사된 그래핀도 PMMA 잔여물이 남아

있거나, 산화층이 존재하는 기판은 젖음 투과성이 나

타나지 않으며, 건식 전사된 그래핀은 그래핀과 기판

사이의 거리가 멀기 때문에 젖음 투과성이 나타나지

않는 것을 확인하였다.

4. 결 론

그래핀의 젖음 투과성 특성을 확인하기 위해 일반적

인 습식 전사 방법과 건식 전사 방법으로 다양한 종류

의 기판에 그래핀을 전사한 후 그래핀의 물 접촉각을

측정하였다. 기판의 종류에 따라 물 접촉각은 다르게

측정되며, 전사 방법에 따라 동일한 기판에 전사된 그

래핀의 물 접촉각도 달라지는 것을 확인하였다. 기판

위에 전사된 그래핀의 물 접촉각은 기판의 물 접촉각

에 비해 증가하며, 습식 전사 방법으로 전사한 그래핀

의 물 접촉각 (76±10°)보다 건식 전사한 그래핀의 물

접촉각 (91±4°)이 28% 더 증가됨을 확인하였다. 전사

방법에 따라 기판 위에 있는 그래핀의 물 접촉각의 차

이가 나는 이유는, 전사 방법에 따라 지배적으로 작용

하는 물과 기판 사이의 상호작용이 변하기 때문이다.

기판의 산화층의 유무에 따라 수소결합(물-산화층 표

면인 기판) 또는 반 데르 발스 상호작용(물-기판)이 지

배적이며, 산화층이 있는 기판의 경우에는 그래핀이 전

사되면 젖음 투과성 현상이 나타나지 않았다. 습식 전

사된 그래핀은 그래핀의 표면에 존재하는 PMMA 잔

여물의 영향이 지배적이어서 PMMA 필름의 물 접촉

각과 유사한 물 접촉각이 측정되었다. 건식 전사된 그

래핀은 그래핀과 기판 사이의 거리가 충분히 멀기 때

문에 물과 기판 사이의 상호작용이 매우 작고, 그래핀

과 물의 반 데르 발스 상호작용이 지배적으로 영향을

미치기 때문에 기판에 상관없이 일정한 접촉각이 측정

된 것으로 판단된다. 즉, 전사 방법에 따라 물과 그래

핀 사이에 지배적으로 작용하는 상호작용이 변하며 이

로 인해 그래핀의 물 접촉각에 차이가 나타나는 것으

로 판단된다. 따라서, 그래핀이 기판에 잘 밀착되어 있

고 물과 강한 수소 결합을 하는 산화층이 없는 기판인

경우에 물과 기판 사이의 반 데르 발스 상호작용이 지

배적으로 작용하여 젖음 투과성이 나타날 것으로 판단

된다.
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