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1. 서  론

  그래핀은 2차원 단층의 탄소의 sp2 결합으로 이루어

진 육각형 모양의 물질이다. 그래핀은 차세대 물질로 

주목받고 있는데 그 이유는 그래핀이 높은 전기전도성

과 열적 안정성 및 뛰어난 기계적 강도 등과 같은 우수

한 특성을 갖고 있기 때문이다[1]. 

그래핀을 생성하는 방법은 크게 두 가지로 나눌 수 

있는데 top-down 방식과 bottom-up 방식이 

있다. 그래핀 생성에서의 top-down 방식은 여러 

층의 그래핀으로 이루어진 흑연에서 한 층의 

그래핀을 떼어서 그래핀을 생성하는 방법이라 

생각할 수 있는데 스카치테이프를 이용하여 

흑연에서 그래핀을 분리하는 물리적 박리법이 그 

대표적이 예이다. 반대로, 그래핀 생성에서의 

bottom-up 방식은 그래핀의 구성물질인 탄소 

원자를 쌓아 그래핀을 생성하는 방법이라 할 수 

있는데 대표적인 예로 CVD(Chemical Vapor 
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Deposition)를 이용한 그래핀 성장법이 있다[2].

top-down 방식은 그래핀 뿐만 아니라 BN나 

MoS2와 같은 2차원 형상의 물질을 생성할 때도 

사용된다[3]. top-down 형식으로 만들어진 

그래핀은 구조적 안정성이나 그래핀의 성능은 다른 

방법에 비해 뛰어나다고 알려져 있으나, 평평한 

형상에서만 그래핀을 생성할 수 있고, 10㎛ 이하의 

매우 작은 면적에만 생성할 수 있으며, 그래핀의 

층수를 조절하기에 어려움이 있었다. 이런 

문제점으로 그래핀을 태양전지, 터치스크린, 

슈퍼커패시터, 가스 센서, 투명전극 등과 같은 

애플리케이션에 적용하는 데 한계가 있었고 높은 

성능을 갖고 결함이 적은 구조적으로 안정된 

그래핀을 생산하는 방법이 필요했다[4]. 그래서 

그래핀을 생성하는 다른 여러 가지 연구들이 

진행되었으며 CVD를 이용한 화학적으로 그래핀을 

생성하는 방법이 이에 대한 해결책으로 주목받고 

있다[5].

이러한 관심에 CVD를 이용하여 그래핀을 

생성하는 방법에 관한 많은 연구가 이루어져 왔고, 

그중 구리, 니켈, 코발트, 백금 등과 같은 

탄소고용도가 있는 전이금속에 그래핀을 성장시켜 

왔었다. 이때 금속마다 생성시킨 그래핀의 특징이 

달랐는데, 그 이유는 전이금속마다 그래핀의 생성 

매개체가 되는 탄화수소를 분해하는 촉매 영향의 

크기가 다르고 각 금속이 갖는 탄소고용도가 

다르기 때문이다. 그리고 금속마다 녹는점이 달라 

공정 온도 및 시간을 변화시켜 다양한 특징의 

그래핀을 성장시킬 수 있기 때문이다[6]. 이러한 

흥미로운 이슈로 최근 구리 포일에 도금을 

이용하여 니켈을 입힌 후 그래핀을 성장하거나, 

스퍼터링으로 은과 구리를 합금형태로 만든 후 

그래핀을 성장시키는 연구와 같이 전이금속들을 

합금형태로 만들어 그래핀 성장을 위한 기판에 

관한 다양한 연구가 진행되고 있다[7, 8]. 

본 연구는 구리 포일에 어닐링 시간 및 

첨가원소를 달리하여 기판을 변화시켰고 이런 

기판의 변화가 그래핀 성장에 미치는 영향을 

연구하였다. 먼저 어닐링 시간에 따라 구리포일에 

성장한 그래핀의 미세조직을 관찰하였다. 다음으로 

라만분광법을 이용하여 구리 포일에 성장한 

그래핀의 특징을 분석하였다. 그리고 XPS(X-Ray 

Photoelectron Spectroscopy)를 이용하여 

그래핀의 특징을 추가로 확인하였다. 

다음으로 구리 포일에 RF 마그네트론 스퍼터를 

이용하여 구리보다 높은 탄소고용도를 가진 

코발트와 니켈을 증착하고, EDS를 이용하여 

코발트와 니켈의 존재를 확인한 후 CVD를 

이용하여 `어닐링 시간을 달리하며 그래핀을 

성장하였다. 그리고 코발트와 니켈이 각각 

스퍼터링된 구리 포일에서 어닐링 시간에 따라 

그래핀 성장의 변화를 확인하기 위하여 그래핀의 

미세조직을 관찰하였고 라만분광법을 이용하여 

그래핀의 특성을 분석하였다.

2. 실험방법

  먼저 스퍼터링 및 CVD 공정을 진행하기 전 전

처리로 구리 포일 위에 있는 산화물을 제거하기 위

해 60℃의 아세트산에서 10분 동안 산세 처리를 

진행하였다. 다음으로 구리 포일에 묻어 있는 아세

트산을 제거하기 위하여 증류수로 수세 처리 하였

고, 구리 포일 위에 있는 유기물을 제거하기 위해 

아세톤과 에탄올에 각각 3분씩 초음파세척기를 이

용하여 세척을 진행하였다. 

전처리가 끝난 구리 포일에 코발트와 니켈을 

각각 RF 마그네트론 스퍼터를 이용하여 증착하기 

위해 코발트 99.95% 타겟과 니켈 99.99% 타겟을 

준비하였다. 코발트와 니켈 모두 base pressure : 

6.0x10-6Torr 에서 Ar 가스 60sccm을 흘려줘 

working pressure : 2.7x10-2Torr 의 압력 

조건을 만든 후 rpm : 20, RF power : 60W 의 

조건에서 pre 스퍼터를 10분 진행한 후 10분동안 

스퍼터링 하여 코발트와 니켈을 구리 포일에 각각 

50~70nm 증착하였다. 코발트와 니켈을 증착한 

구리 포일을 JEOL Ltd. 사의 FE-SEM을 

Acceleration voltage : 10KV의 조건에서 16 x 

20㎛의 면적을 EDS mapping 이용하여 

성분분석을 진행하여 구리 포일에 코발트와 니켈이 

존재함을 확인하였다. 

그래핀을 성장시키기 위하여 구리 포일과 

코발트와 니켈이 각각 증착된 구리 포일을 CVD 

쿼츠 튜브 안에 놓고 진공을 잡은 후 Ar 가스 

30sccm과 H2 가스 20sccm을 흘려주며 40분동안 

1030℃까지 승온 하였다. 다음으로 1030℃에서 

Ar 가스 30sccm과 H2 가스 20 sccm의 가스 

분위기를 유지하면서 0, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 

70분까지 10분 간격으로 시편 모두 어닐링을 
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진행하였다. 그 후 Ar 가스 30sccm과 H2 가스 

20sccm 가스분위기에 CH4 가스 2sccm을 

5분동안 주입하여 그래핀을 성장시켰고, 그래핀 

증착이 완료된 후 Ar 가스 30sccm과 H2 가스 

20sccm 분위기를 유지하면서 상온까지 

공냉하였다. 전체 공정에 대한 모식도는 그림 1에 

나타내었다.

그래핀을 성장시킨 구리 포일을 220℃에서 

40초동안 산화를 진행한 후 Olympus. 사의 

GX51 광학현미경을 이용하여 50배에서 최대 

1000배까지 배율을 변화시키면서 기판 위에 

성장한 그래핀의 미세조직을 관찰하였다. 

라만현미경을 이용하여 그래핀을 분석하기 

위하여 구리 포일 및 코발트와 니켈이 스퍼터링된 

구리 포일 위에 있는 그래핀을 다른 기판에 옮기는 

전사 공정을 진행하였다. 전사 공정을 위해 

PDMS(Polydimethylsiloxane)와 경화제를 10:1 

비율로 섞은 후 그래핀이 있는 기판에 부었다. 

다음으로 핫플레이트 온도 90℃에서 1시간 동안 

PDMS를 경화하고 PDMS에 붙은 포일을 떼어내어 

PDMS에 그래핀을 전사하였다[9].

그래핀이 전사된 PDMS는 NT-MDT 사. 의 

NTEGRA Spectra 라만 현미경의 633nm 파장의 

붉은빛 레이저를 이용하여 그래핀의 특징을 

분석하였다. 

라만 현미경을 이용하여 분석한 구리 포일에 

성장한 그래핀의 특징을 확인하기 위하여 Thermo 

Fisher Scientific사. 의 K-Alpha+ XPS를 시편을 

wide scan과 narrow scan을 이용하여 기판표면 

10nm이내 원소들의 화학적 결합상태를 

확인하였고 Ar+를 표면에 충돌시켜 표면으로부터 

깊이에 따른 원소 또는 화학적 결합상태를 알 수 

있는 depth profile을 진행하였다. Ta2O5를 에칭 

깊이의 표준물질로 사용하여 깊이를 제어하면서 

400 x 200㎛ 면적에서 분석을 진행하여 그래핀의 

층수를 확인하였다. “XPS depth profile 분석은 

Ta2O5기준 물질의 에칭속도 45.5 pm/s 

조건에서 진행하였다.”

3. 결과 및 고찰

3.1 구리 포일에서 어닐링 시간에 따라 성장

한 그래핀 분석 

그림 2는 광학현미경을 이용하여 구리 포일에 

성장한 그래핀의 미세조직을 어닐링 시간별로 

관찰한 것을 정리한 것이다. 그림 2 (a), (b), (c), 

(d), (e), (f), (g), (h)의 어닐링 시간은 차례대로 0, 

10, 20, 30, 40, 50, 60, 70분이다. 그림 2에서 

상대적으로 밝은 별모양으로 생긴 부분이 

그래핀이다. 그림 2에서 볼 수 있듯이 어닐링 시간 

30분까지는 그래핀이 더 크고 넓은 면적으로 

성장하는 어닐링 효과를 확인할 수 있었지만 30분 

이상 어닐링을 진행하였을 때는 더 이상 어닐링 

효과가 없는 것을 확인할 수 있다. 30분까지 

어닐링 효과가 있는 이유는 환원성 가스인 H2가 

표면의 산화물을 제거하고 1030℃의 높은 

온도에서 공정을 진행하기에 기판인 구리의 

결정립이 성장하여 더 크고 넓은 면적으로의 

그래핀 성장에 유리한 환경이 되었기 때문이다. 

그러나, 1030℃에서 30분 이상 어닐링 시 

1030℃에서 반응할 수 있는 산화물이 모두 

제거되었고 결정립 역시 1030℃에서 자랄 수 있는 

최대치로 성장했기 때문에 어닐링 시간 30분 

이상부터 차이가 없는 것으로 판단된다[10,11].

Fig. 1 Growth conditions of graphene on the foils 
depending on the annealing time.

Fig. 2 Microstructure of graphene grown on Cu foil 
depending on the annealing time. (a), (b), (c), (d), (e), (f), 
(g), (h) are that of 0, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70min 
respectively.
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그림 3과 표 1은 그림 2의 시편 (a), (b), (c), 

(d), (e), (f), (g), (h)를 라만분광법으로 분석한 

데이터다. 그림 3에서 ~1620 cm-1에서 흑연에 

의한 G 피크 및 ~2680 cm-1에서 그래핀에 의한 

2D 피크가 관찰된다[7]. 그림 3과 표 1의 라만 

데이터를 분석한 결과 (a), (b), (c), (d), (e), (f), 

(g), (h) 모든 시편의 2D/G ratio가 1과 2 

사이이고 2D 피크의 FWHM이 30~50cm-1범위에 

있어 그래핀의 layer가 2~10 layer 사이에 있는 

FLG 그래핀이 성장했다고 판단된다[7,12].

그림 4는 라만분광법을 이용하여 분석한 

그래핀의 특성을 추가로 확인하기 XPS를 이용하여 

어닐링 시간이 30분일 때 그래핀을 성장한 그림 

2의 (d) 시편을 분석한 것이다. 그림 4의 (a)는 

XPS wide scan을 이용하여 시편 표면의 

화학원소들을 분석한 것이며 시편 표면의 구리 

산소 탄소에 의한 Cu2p, O1s, C1s 피크가 

관찰된다. 그림 4의 (b)에서 XPS narrow scan을 

이용하여 표면을 관찰한 결과 binding energy 

284.8eV에서 C1s 피크가 관찰되었는데 

Mahmoud, Waleed E.[13] 가 단층그래핀에서 

관찰한 C1s 위치와 동일한 것으로 부터 단층 

그래핀에 가까운 것으로 판단할 수 있다. 다음으로 

그림 4의 (c)는 XPS depth profile을 이용하여 

표면으로부터 깊이에 따른 화학적 결합상태를 

분석한 것이다. 그림 4의 (c)에서 처음 표면이 

에칭되지 않았을 때 C1s atomic weight 

percent가 22.9%인데 Ar+로 에칭을 진행했을 때 

C1s의 atomic weight percent가 

0.91nm지점에서 3.89%로 급격하게 감소하는 

거로 보아 해당 부분을 그래핀에 의한 C1s 

영역이라 생각했다. XPS depth profile에서 C1s 

피크가 급격하게 줄어드는 0.91nm를 그래핀의 

두께로 생각하였을 때 monolayer, bilayers, 

triple layers, four layers 그래핀의 두께가 

차례대로 0.335, 0.81, 1.285, 1.76nm 인 것을 

참고하여[14] 그래핀 층수를 분석하면, 분석 

면적에서 생성된 그래핀은 대부분 bilayer에서 

triple layer의 그래핀이 생성된 것으로 판단할 수 

있다. 이는 구리 포일에서 성장한 그래핀을 

라만분광법을 이용한 분석결과로부터 전술한 

그래핀의 FLG이 생성되었다고 판단한 것이 타당성 

있음을 말해준다.

Fig. 3 Raman spectra of graphene grown on Cu foil 
depending on the annealing time. (a), (b), (c), (d), (e), 
(f), (g), (h) are that of 0, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70min 
respectively. 

Sample 2D/G ratio
2D peak 

FWHM(cm-1)

(a) Cu foil annealing 0min 1.04 30.48

(b) Cu foil annealing 10min 1.12 33.22

(c) Cu foil annealing 20min 1.13 34.32

(d) Cu foil annealing 30min 1.11 35.98

(e) Cu foil annealing 40min 1.26 33.34

(f) Cu foil annealing 50min 1.1 33.28

(g) Cu foil annealing 60min 1.03 36.04

(h) Cu foil annealing 70min 1.12 41.56

Table 1 2D/G ratio and 2D peak FWHM of Cu foil 
depending on annealing time

Fig. 4 XPS spectrum of graphene on Cu foil analyzed by 
XPS wide, narrow scan and depth profile. (a) XPS 
spectrum by wide scan, (b) XPS spectrum of C 1s by 
narrow scan, (c) Atomic weight percent profile by XPS 
depth profile.
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3.2 코발트를 스퍼터링한 구리 포일에서 

어닐링 시간에 따라 성장한 그래핀 분석 

  FE-SEM 을 이용하여 16 x 20 ㎛의 면적을 EDS 

mapping 이용하여 분석한 코발트의 weight 

fraction 은 1.07%으로 코발트가 존재함을 확인한 

후 CVD 로 그래핀을 증착하였다. 그림 5 는 

광학현미경을 이용하여 코발트가 증착된 구리 

포일에 성장한 그래핀의 미세조직을 어닐링 

시간별로 관찰한 것을 정리한 것이다. 그림 5 의 

(a), (b), (c), (d), (e), (f), (g), (h)는 어닐링 

시간이 각각 0, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 

70 분이다. 그림 5 에서 그래핀 미세조직을 

관찰하면 그래핀을 관찰할 수 없는 시편 (a)를 

제외하고 어닐링 시간이 증가할수록 그래핀 

미세조직이 더 크고 넓은 면적에 성장하는 것을 

확인할 수 있다. 또한 그림 5 의 (b), (c), (d), (e) 

시편을 구리 포일에 같은 조건으로 성장시킨 그림 

2 의 (b). (c), (d), (e)와 비교하면 상대적으로 

결정립이 미세해진 것을 확인할 수 있는데 이는 

코발트가 구리보다 높은 탄소고용도를 갖고 있어 

핵 성장이 활발히 진행되어 그런 결과가 나온 

것으로 판단된다[15]. 그러나 어닐링 시간이 50 분 

이상일 때에 해당하는 그림 5 의 (f), (g), 

(h)에서는 더이상 그림 5 의 (b). (c), (d), (e)처럼 

미세화된 모습이 보이지 않고 오히려 구리 포일에 

어닐링 시간에 따라 그래핀을 성장한 그림 2 의 

(f), (g), (h)와 비슷한 경향을 보인다. 이를 그림 

6 의 코발트와 구리의 상태도를 통해 생각해보면 

처음에 어닐링 시간이 적을 땐 코발트의 γ 상과 

구리의 β 상이 적절하게 섞여 있다 어닐링 시간이

증가할수록 코발트의 γ 상과 구리의 β 상이 

분리되어 코발트의 구리 기판에 대한 결합력이 

이전보다 약해져 어닐링 시간이 증가할수록 

진공속에서 코발트가 구리 기판 위에서 소실되었을 

것으로 예상된다. 이와 같은 영향으로 코발트를 

증착한 구리 포일에서 그래핀을 성장할 때 

어닐링을 50 분 이상 했을 때 코발트의 높은 

탄소고용도로 인한 미세화 현상이 사라진 걸로 

보인다.

Fig. 5 Microstructure of graphene grown on Co sputtered 
Cu foil depending on the annealing time. (a), (b), (c), (d), 
(e), (f), (g), (h) are that of 0, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 
70min respectively.

Fig. 6 Phase diagram of cobalt-copper alloys[16].

Fig. 7 Raman spectra of graphene grown on Co 
sputtered Cu foil depending on the annealing time. (b), 
(c), (d), (e), (f), (g), (h) are that of 10, 20, 30, 40, 50, 60, 
70min respectively.
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그림 7 과 표 2 는 그림 5 의 그래핀이 

광학현미경이 관찰되지 않는 시편 (a)를 제외하고 

(b), (c), (d), (e), (f), (g), (h)를 라만분광법으로 

분석한 데이터다. 그림 7 과 표 2 의 라만 

데이터를 분석한 결과 모든 시편의 2D/G ratio 가 

1 과 2 사이이고 2D 피크의 FWHM 이 

30~50cm-1 범위에 있어 FLG 이 성장했다고 

판단된다. 또한 표 2 의 모든 샘플의 2D/G ratio 

와 2D 피크의 FWHM 이 XPS 를 분석한 표 1 의 

(d) 샘플과 유사한 것으로 보아 라만 데이터를 

통해 FLG 이 성장했다고 판단한 것이 타당성을 

가지는 것으로 확인된다.

3.3 니켈을 스퍼터링한 구리 포일에서 어닐링 

시간에 따라 성장한 그래핀 분석 

FE-SEM 을 이용하여 16 x 20 ㎛의 면적을 EDS 

mapping 이용하여 분석한 니켈 weight 

fraction 은 0.83%으로 니켈이 존재함을 확인한 

후 CVD 로 그래핀을 증착하였다. 그림 8 은 

광학현미경을 이용하여 니켈이 증착된 구리 포일에 

성장한 그래핀의 미세조직을 어닐링 시간별로 

관찰한 것을 정리한 것이다. 그림 8 의 (a), (b), 

(c), (d), (e), (f), (g), (h)는 어닐링 시간이 각각 

0, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70 분이다. 그림 8 의 

그래핀 미세조직에서 알 수 있듯이 성장한 

그래핀이 보이지 않는 시편 (a)를 제외하고 어닐링 

시간이 증가할수록 그래핀 미세조직이 더 크고 

넓은 면적으로 성장하는 것을 확인할 수 있다. 

그러나 니켈을 증착한 구리 포일에서 성장한 

그래핀은 어닐링 시간이 20 분 이상 했을 때 큰 

변화가 없는 것을 그림 8 을 통해 확인할 수 있다. 

그리고 그림 5 의 코발트를 구리 포일에 증착하여 

그래핀을 성장한 것과 다르게 어닐링 시간이 일정 

시간 지나도 계속해서 그래핀 조직이 그림 2 의 

구리 포일에서 성장한 그래핀에 비해 상대적으로 

미세한 상태로 남아 있는 것을 볼 수 있다. 이는 

코발트와 마찬가지로 니켈이 구리보다 높은 

탄소고용도를 갖고 있어 핵 성장이 활발히 

진행되어 그런 결과가 나온 것으로 판단된다[15]. 

니켈을 증착한 구리 포일에 성장한 그래핀이 

코발트를 증착한 구리 포일에 성장한 그래핀과 

다른 이유를 그림 9 의 니켈과 구리의 상태도를 

통해 생각해보면 CVD 공정온도에서 코발트의 

γ 상과 구리의 β 상이 전율고용체를 형성하지 

못하는 것과 다르게 구리와 니켈의 2 원계 

상태도에서 확인할 수 있도록 공정온도의 모든 

조성영역에서 니켈과 구리가 전율고용채체인 

단일상 α 상이 유지된다. 즉 진공에서 어닐링 

시간이 증가해도 코발트와 다르게 니켈이 구리와 

함께 고용체를 잘 형성하여 소실되지 않고 니켈이 

구리 포일 위에 잘 남아있어 니켈의 구리 보다 

높은 탄소고용도로 인한 미세화 현상이 유지되는 

걸로 예상된다.

  

Sample 2D/G ratio
2D peak 

FWHM(cm-1)

(a) Cu foil annealing 0min - -

(b) Cu foil annealing 10min 1.08 38.82

(c) Cu foil annealing 20min 1.1 40.02

(d) Cu foil annealing 30min 1.08 33.26

(e) Cu foil annealing 40min 1.1 39.56

(f) Cu foil annealing 50min 1.13 33.26

(g) Cu foil annealing 60min 1.07 41.56

(h) Cu foil annealing 70min 1.04 46.4

Table 2 2D/G ratio and 2D peak FWHM of Cu-Co foil 
depending on annealing time

Fig. 8 Microstructure of graphene grown on Ni sputtered 
Cu foil depending on the annealing time. (a), (b), (c), (d), 
(e), (f), (g), (h) are that of 0, 10, 20, 30, 40, 50, 60, 70min 
respectively.
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  그림 10 과 표 3 은 그림 8 에서 그래핀이 

광학현미경으로 관찰되지 않는 시편 (a)를 

제외하고 (b), (c), (d), (e), (f), (g), (h)를 

라만분광법으로 분석한 데이터다. 그림 10 과 표 

3 의 라만 데이터를 분석한 결과 모든 시편의 

2D/G ratio 가 1 과 2 사이이고 2D 피크의 

FWHM 이 30~50cm-1 범위에 있어 구리 및 

니켈/구리 시험편에 형성된 그래핀과 동일하게 

FLG 이 성장했다고 판단된다. 또한 표 4 의 모든 

샘플의 2D/G ratio 와 2D 피크의 FWHM 이 

XPS 를 분석한 표 2 의 (d)의 샘플과 유사한 

것으로 보아 라만 데이터로부터 코발트/구리 시편 

위에 생성된 그래핀도 FLG 이 성장한 것을 확인할 

수 있었다.

4. 결  론

  본 연구는 구리 포일 및 코발트와 니켈을 스퍼터

링한 구리 포일에 어닐링 시간에 따라 성장하는 그

래핀을 연구하였다. 먼저 구리 포일에 어닐링 온도 

1030℃에서 어닐링 시간 달리하며 그래핀을 성장

시켰다. 구리 포일에 그래핀을 성장할 때 1030℃

의 어닐링 온도에서 어닐링 시간이 증가할수록 구

리의 결정립이 성장하고 더 넓은 면적에서 관찰되

었다. 그러나 어닐링 시간 30분 이상에서는 구리 

포일 표면의 산화물이 충분히 제거되고 구리의 결

정립이 최대치로 성장하여 더 이상 어닐링 시간이 

증가하여도 그래핀 성장에 변화가 없었다. 

구리 포일에 코발트와 니켈을 스퍼터링하여 

어닐링 시간을 변화시키며 그래핀을 성장하였다. 

코발트도 구리 포일에서 성장한 그래핀과 

마찬가지로 1030℃의 온도에서 어닐링 시간이 

증가함에 따라 그래핀이 더 크고 넓은 면적으로 

그래핀이 성장하였다. 그러나 코발트의 경우 

1030℃에서 어닐링 시간에 따라 그래핀을 성장할 

때 구리에서 성장한 그래핀에 비해 상대적으로 

어닐링 시간 50분까지는 코발트의 구리보다 높은 

탄소고용도의 효과로 그래핀의 조직이 미세하게 

성장하였다. 그러나 50분 이후는 구리 포일에 

성장한 그래핀과 큰 차이가 없었는데 이는 어닐링 

시간이 증가함에 따라 구리 포일에 스퍼터링 된 

Fig. 9 Phase diagram of nickel-copper alloys[17].

Fig. 10 Raman spectra of graphene grown on Ni 
sputtered Cu foil depending on the annealing time. (b), 
(c), (d), (e), (f), (g), (h) are that of 10, 20, 30, 40, 50, 60, 
70min respectively.

Sample 2D/G ratio
2D peak 

FWHM(cm-1)

(a) Cu foil annealing 0min - -

(b) Cu foil annealing 10min 1.01 48

(c) Cu foil annealing 20min 1.01 44.34

(d) Cu foil annealing 30min 1.1 33.84

(e) Cu foil annealing 40min 1.06 49.94

(f) Cu foil annealing 50min 1 44.32

(g) Cu foil annealing 60min 1.01 36.04

(h) Cu foil annealing 70min 1.02 44.32

Table 3 2D/G ratio and 2D peak FWHM of Cu-Ni foil 
depending on annealing time
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전율고용체를 형성하지 못한 코발트가 소실되었기 

때문으로 생각되었다. 니켈 역시 어닐링 시간이 

증가함에 따라 그래핀이 더 크고 넓은 면적으로 

성장하였다. 그러나 니켈의 경우 1030℃의 

온도에서 어닐링 시간에 따라 그래핀을 성장할 때 

니켈의 구리보다 높은 탄소고용도로 인하여 

구리에서 성장한 그래핀에 비해 상대적으로 모든 

조건에서 그래핀의 조직이 미세화 되었다. 그리고 

니켈을 증착하여 성장한 그래핀은 구리 포일에서는 

코발트를 증착하여 성장한 그래핀과 다르게 어닐링 

시간이 증가해도 계속해서 그래핀의 조직이 

미세화되는 현상이 있었다. 이는 니켈과 구리가 

해당 공정조건에서 구리와 니켈의 전율고용체인 

α상 상태로 존재하여 니켈이 소실되지 않고 구리 

포일 위에 남아 있어 지속적인 그래핀 미세화 

효과를 유지하는 것으로 판단되었다.  

라만 분광법을 이용하여 분석한 결과 모든 

시편의 2D/G ratio가 1과 2 사이이고 2D 피크의 

FWHM이 30~50cm-1 범위에 있어 기판의 종류와 

무관하게 FLG이 생성된 것을 확인하였다. 또한 

XPS depth profile 분석을 이용하여 bilayers 

혹은 triple layers 그래핀이 생성된 것으로 재차 

확인하였다. 
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