
1. 서 론

2004년에 처음 발견된 그래핀은 기계적 강도, 투명

성, 전도성, 열적안정성 등 우수한 특성으로 인하여 차

세대 혁신 기술로 현재까지 주목받고 있다. 이러한 그

래핀은 웨어러블 산업과 투명 디스플레이에 적용할 수 

있는 우수한 소재이다 [1-3]. 국내외로 대면적, 고 품

질의 그래핀 제조방법 및 여러 가지 응용 분야를 위해 

활발한 연구가 진행되어 왔다 [4,5]. 

현재 반도체, 디스플레이 산업에서 가장 중요한 이

슈는 미세공정이다. 이러한 그래핀을 미세공정 소자에 
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적용하기 위해서는 그래핀을 패터닝 하고 제어할 수 

있는 기술이 매우 중요하다. 

하지만 대면적 그래핀을 성장하는 가장 대표적인 방법

은 Ni, Cu와 같은 촉매 기판을 이용한 열화학 기상 증착

법(thermal chemical vapor deposition)으로 1,000℃ 

이상의 높은 성장 온도가 필요하다 [6-9]. 이러한 고온

공정에서 경화되어 버리는 photo resister (PR)에 의

해 패터닝 공정이 매우 복잡하고, 또한 PR을 사용하지 

않는 패터닝 공정에서는 배열을 맞추는 것과 미세공정

이 어렵다. 이러한 문제를 해결하기 위해 본 연구에서

는 100℃ 저온에서 그래핀을 직접 성장하는 증착방법

을 이용하였다. 

기존의 그래핀 성장 방법에서 일반적인 전사 과정을 

거치지 않고 SiO2 기판 위에 약 100℃ 이하에 저온에서 

plasma assisted thermal chemical vapor deposition 

(PAT-CVD)를 이용하여 그래핀을 직접 성장하였다 [10]. 

포토 리소그래피 공정을 위한 Ti(10 nm)-Buffered층 위에 직접 성장된 
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그래핀 성장시키기 전에 기판의 클리닝을 아르곤 플

라즈마를 이용하여 진행하였다. 기존의 화학적인 클리

닝 방법은 기판에 있는 미세입자를 제거하기 위해 비

교적 많은 화학물질을 사용하여 복잡하다. 또한 질소를 

이용한 건조 시와 샘플을 이동하고 준비하는 과정에서 

추가적인 오염의 가능성을 갖는다. 이로 인해 공정과정

이 추가되고 화학적인 폐기물에 대한 오염과 공정비용

이 증가한다. 이를 개선하기 위해 플라즈마를 이용하여 

진공상태에서 기판의 클리닝을 진행한다. 

이후 Ti를 스퍼터링을 이용하여 증착하고 이를 그래

핀 성장의 버퍼층으로 사용하였다. 이렇게 성장시킨 그

래핀의 특성을 라만 분광법을 이용하여 확인하였고, 면 

저항은 Z-theta 측정을 통해 분석하였다. 저온 100℃

에서 가능하기 때문에 PR을 이용한 lift-off 방식을 이

용하여 각각 70, 50, 20 μm 넓이별로 패터닝을 진행

하고, 그 위에 그래핀을 성장시켰다. 이후 PR을 제거하

고 패터닝 된 그래핀의 특성이 변하였는지 확인하였다.

2. 실험 방법

2.1 클리닝 방법

본 연구에서는 Ti 버퍼층 증착 전 SiO2 (high doped 

SiO2/Si 300 nm) 기판을 사용하였고 기판 클리닝을 

PAT-CVD 장비를 이용하여 Ar 플라즈마 처리를 진행

하였다. 그림 1(a)에서 보듯이 챔버 내에 facing 

target sputtering (FTS) 방식으로 두 개의 건이 서로 

마주 보며 플라즈마를 띄우고 CVD을 이용하여 Ar 가

스를 10 sccm (standard cc/min) 주입하고, 기판과 

CVD 건 사이의 거리는 7 cm로 하고, 1 mtorr에서 30 

min 간 플라즈마 기판 처리를 진행하였다. 이때 기판과 

건의 기하학적 구조를 수직으로 배치하여 진행하였다. 

이를 화학적인 방법으로 클리닝한 샘플과 비교하였다. 

화학적 클리닝은 아세톤, 메탄올, 탈이온수를 이용하여 

각각 10분씩 소니케이터를 이용하여 진행하였다. 

2.2 성장된 그래핀의 photo lithography

그림 1(b)의 제시된 방법으로 성장시킨 그래핀은 저

온공정이 가능하기 때문에 PR을 통해 패터닝 된 샘플 

위에 그래핀 공정이 가능하다. 우선 positive PR, AZ 

5214-E을 사용하였다. 

클리닝 된 기판 위에 spin coating 방법으로 처음 

500 rpm으로 10초 동안 이후 4,000 rpm, 40초 동안 

기판 표면에 PR을 도포한다. 도포된 PR을 110℃에서 

60초간 열처리를 진행한다. 이를 자외선(UV) 60초간 

조사하여 PR을 반응시킨다. 이후 다시 120℃에서 60

초간 열처리를 진행한다. 마지막으로 현상용액을 이용

하여 현상공정을 거치면 자외선이 조사된 부분의 PR이 

반응하고 마스크 패턴의 모양이 남게 된다. 이를 탈이

온수에 60초간 세척하고 건조하면 패터닝이 완료된다. 

이렇게 패터닝 된 기판에 원하는 물질을 증착하고 아

세톤을 이용하여 소니케이터를 통해 남아 있는 PR을 

제거한다. 이때 PR 위에 증착된 물질은 lift-off 방식

으로 같이 제거된다. 이렇게 한 층 증착된 샘플 위에 

다시 같은 방식으로 패터닝을 하여 원하는 증착 패턴

을 얻을 수 있다.

2.3 Ti 버퍼층 위에 그래핀 성장

선행된 연구에 의한 방법으로 PAT-CVD 장비를 이

용하여 기판을 처리한 후 Ti 버퍼층을 DC 스퍼터를 이

용하여 10 nm를 증착하고, in-situ 방식으로 그래핀을 

직접 성장하였다. 이때 그래핀의 안정적인 성장을 위해

서 기판과 Ti 버퍼층의 roughness와 morphology가 

매우 중요하고, TiO2-x로 Ti이 산화가 되면 그 위에는 

(a)

(b)

Fig. 1. (a) Schematic diagram of PAT-CVD system for graphene 

and (b) process of photo lithography. 
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그래핀이 성장하지 않는다 [11]. 이로 인해, Ti 버퍼층 

증착 시 Ar 가스와 H2 가스를 각각 10/26 sccm 흘려

주면서 산화를 방지하기 위해 노력하였고, Ti 버퍼층을 

10 nm 두께로 증착하였다. Ti 버퍼층 10 nm 두께와 

morphology는 원자 현미경(AFM)으로 평가하였다.

Ti 버퍼층을 증착 후 in-situ 방식으로 진공을 깨지 

않고 PAT-CVD gun을 이용하여 Ar/H2/CH4 가스를 

각각 10/10/3 sccm씩 흘려주면서 플라즈마를 이용하

여 메탄가스를 저온에서 분해하여, 그래핀을 120분간 

직접 성장하였다. 그래핀을 성장 시 기판 온도는 약 

100℃에서 공정 압력은 1.8 torr, 좌우 CVD Gun의 거

리는 8 cm, Gun과 기판의 거리는 10 cm로 진행하였

다 [10]. 성장된 그래핀은 라만 분광법과 Two probe 

면 저항 측정 장비를 통하여 특성을 평가하였다.

2.4 성장된 그래핀의 특성 평가

Ti 버퍼층에 성장시킨 그래핀은 라만 분광법을 통하

여 단층 그래핀이 성장되었음을 확인하였다. 또한 그래

핀의 면적은 구간별 저항을 측정하여 원하는 면적이 

채워졌음을 확인하였다. 

그래핀의 품질은 G peak과 D peak 그리고 2D 

peak, FWHM (full-width-half-maximum)으로 평가

하였다. Van-der pauw 방법을 통해서 그래핀의 케리

어 농도, 이동도, 면 저항을 측정하였다. 면 저항은 

Z-theta two-probe 방법으로 측정하여 다시 검증하

였다. 마지막으로 그래핀의 패터닝은 광학현미경을 통

해 확인하였다.

3. 결과 및 고찰

그림 2(a)는 화학용액을 이용하여 클리닝을 하고 난 

후의 광학 현미경 사진이다. 그림 2(b)는 그 위에 Ti를 

증착한 이후 사진이다. 그림 2(c)는 플라즈마 처리를 

하고 난 이후 기판 표면이며, 보이는 것과 같이 매우 

깨끗한 것을 확인할 수 있다. 이는 화학물질을 이용한 

클리닝보다 간단하고 공정의 step을 줄일 수 있으며, 

또한 클리닝부터 증착까지 in-situ로 진공을 깨지 않고 

진행하기 때문에 추가적인 오염을 방지할 수 있다.

또한 화학용액의 환경적인 문제나 위험사고도 예방

할 수 있다. 마지막으로 그림 2(d)는 Ar 플라즈마 처

리 이후 Ti 버퍼층을 증착하였다. 화학용액을 이용한 

클리닝의 경우 미세입자가 남아 있으며 이는 이후 그

래핀 공정에 영향을 주기 때문에 기판 상태가 매우 중

요하다. 

그래핀 성장 시 탄소원자가 2차원 결합을 통해 표면

으로 고르게 퍼지면서 성장되어야 하기 때문에 Ti 버퍼

층 상태가 매우 중요하다. 이에 AFM을 통해 Ti 버퍼층 

표면 분석을 진행하였다. Ti 버퍼층 표면 roughness는 

0.2~0.22 nm 매우 매끄러운 표면 상태를 보였다. 

그림 3(b)에서 확인할 수 있듯이 morphology 역시 

Ti 버퍼층에서 매우 균일한 상태를 확인하였다. 또한 

AFM을 이용하여 단차가 있는 두 포인트를 측정하여, 

높이 단차, 델타 Y가 10 nm임을 확인하여 Ti 버퍼층의 

두께가 10 nm임을 그림 3(d)에 표시하였다. 그림 3(c)

의 경우 단차만을 보기위한 샘플로 처리과정에서 먼지 

및 미세 입자가 들러붙어 표면 roughness가 올라갔다. 

Roughness는 그림 3(a)에서 확인할 수 있다. 이렇게 

성장시킨 10 nm의 Ti 버퍼층 위에 100℃에서 CH4 가

스를 분해하여 그래핀을 성장시켰다. 각각의 단계에서 

성장시킨 Ti 버퍼층과 그래핀의 roughness를 그림 

4(a)에 나타내었다. 기판의 roughness는 약 0.5 nm로 

상대적으로 높은 값을 갖지만 Ti 10 nm를 증착하고 나

면 roughness가 감소하는 것을 확인할 수 있다. 

매끄럽게 증착된 Ti 버퍼층 위에 성장된 그래핀 역시 

단층 그래핀으로 Ti와 비슷한 roughness를 보인다. 그

래핀의 품질은 D peak/G peak의 비율과 2D peak/G 

peak의 비율로 확인할 수 있다. 100℃, 공정압력 1.8 

(a)

 

(b)

(c)

 

(d)

Fig. 2. (a) After chemical solution cleaning, (b) Ti deposition 

after chemical solution cleaning, (c) after Ar plasma treatment, 

and (d) Ti deposition after Ar plasma treatment. 
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torr에서 성장한 그래핀의 라만 peak을 그림 4(b)에 나

타내었다. 라만 분석 결과를 보면 탄소 결합의 결함을 

보여주는 척도인 D peak이 없으며, D/G intensity 비

율은 0.01±0.01로 매우 작음을 알 수 있다. 또한 2D/G 

intensity 비율이 약 2.1±0.05로서 모두 결함 없는 단

층 그래핀임을 나타내고 있다. 

그래핀의 품질을 나타내는 추가적인 인자로서 2D- 

band와 G-band의 FWHM이 있다. 이 수치가 작을수

록 그래핀의 결정성이 큼을 나타내는데 그림 4(b)에 2

개의 FWHM을 나타내었다. 2D-band 약 29 cm-1이며 

G-band의 FWHM은 약 15 cm-1로서 이는 기존의 전

사시킨 그래핀보다 우수한 특성을 나타낸다. 그림 4(c)

를 보면 기판 사이즈가 1×1 cm2에서 성장한 그래핀의 

면적을 확인하기 위해 구간을 나누어 저항을 확인하였

다. 각 구간별 저항이 큰 차이 없이 그래핀의 저항을 

보임으로써 1×1 cm2에서 모든 면적에 그래핀이 성장

됐다고 판단된다. 

공정압력 1.8 torr에서 성장한 그래핀의 라만 peak 

을 그림 4(b)에 나타내었다. 라만 분석 결과를 보면 탄

소 결합의 결함을 보여주는 척도인 D peak이 없으며, 

D/G intensity 비율은 0.01±0.01로 매우 작음을 알 

수 있다. 또한 2D/G intensity 비율이 약 2.1±0.05로

서 모두 결함 없는 단층 그래핀임을 나타내고 있다. 

이 수치가 작을수록 그래핀의 결정성이 큼을 나타내는

데 그림 4(b)에 2개의 FWHM을 나타내었다. 2D-band 

약 29 cm-1이며 G-band의 FWHM은 약 15 cm-1로서 

(a) (c)

(b) (d)

Fig. 3. (a) AFM image of Ti, (b) surface morphology of Ti, (c) step difference at two points in Ti, and (d) graph step difference

at two points in Ti.

(a) (b) (c)

Fig. 4. (a) Roughness of SiO2, Ti/SiO2, Gr/Ti/SiO2, (b) raman data of graphene, and (c) sheet resistance of graphene.
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이는 기존의 전사시킨 그래핀보다 우수한 특성을 나타

낸다. 

그림 4(c)를 보면 기판 사이즈가 1×1 cm2에서 성장

한 그래핀의 면적을 확인하기 위해 구간을 나누어 저

항을 확인하였다. 각 구간별 저항이 큰 차이 없이 그

래핀의 저항을 보임으로써 1×1 cm2에서 모든 면적에 

그래핀이 성장됐다고 판단된다. 이렇게 품질 좋은 그래

핀을 PAT-CVD를 이용하여 저온에서 성장 가능함을 

확인하였고, 이를 통해 PR을 이용한 lift-off 패터닝 

공정이 가능함을 보였다. 

기존의 패터닝 방식으로 PR을 이용하여 패터닝 하고 

그 위에 그래핀을 전사하는 방법이 존재하지만 그래핀

을 전사하게 되면 전사 과정에서 기계적 결함과 주름이 

생길 수 있다. 이로 인해 그래핀 특성이 저하되고 라만 

분석에서 D peak이 증가함을 확인할 수 있다 [12]. 

또한 기존의 Ar 플라즈마 etching 방식은 이전 단

계에서 성장시킨 그래핀이 손상받고 같이 제거되기 때

문에 이중 패터닝이 불가능하다. 

이에 본 연구에서는 저온 직접 성장을 하므로 그래

핀을 전사할 필요가 없고, 100℃ 이하 저온 공정이기 

때문에 PR을 이용한 패터닝 위에 그래핀을 성장시킬 

수 있다. 또한 이렇게 성장시킨 그래핀은 lift-off 방식

에서 영향을 받지 않음으로 이중 패터닝이 가능하다. 

이를 이용하여 그래핀 위에 그래핀의 패턴이 가능하다. 

또한 기존 전사하여 패터닝 한 그래핀과 비교하여 결

함이 없고 D peak 역시 생기지 않음을 그림 5(d)의 

라만 분석 데이터로 확인할 수 있다. 

70, 50, 20 μm의 넓이별 패터닝 공정을 진행하고 광

학현미경 이미지를 통해 확인하였다. 패터닝 공정 이후

에도 그래핀의 퀼리티가 변하지 않고, D peak 역시 생

기지 않았으며, G/D peak ratio와 G/2D peak ratio의 

변화가 없는 것을 확인하였다. 

4. 결 론

본 연구에서는 Ti (10 nm)-buffer 층 위에 PAT- 

CVD를 이용하여 저온(100℃)에서 그래핀을 직접 성장

하였다. 성장시킨 그래핀은 결함 없는 단층 그래핀으로 

라만 peak과 면 저항 측정을 통해 우수한 특성을 확

인하였다. 단층 그래핀의 G/D peak ratio의 낮은 비

율과, 높은 2D peak을 확인하였고, 면 저항 89~100 

Ω/□로 측정되었다. 저온에서 전사 없는 그래핀 성장

은 PR (photo resister)을 이용한 photo lithography 

넓이별 패터닝이 가능함을 보였고, 패터닝 공정 이후에

도 전사 그래핀과 다르게 그래핀의 손상이 없다는 것

을 확인하였다. 이러한 결과를 바탕으로 향후 그래핀을 

이용한 다양한 패터닝과 저온에서 성장 가능한 점을 

통해 유연하고 신축성 있는 기판에도 그래핀 성장이 

가능하며, 이를 통해 소자 연구 및 다양한 산업에서 

활용할 수 있을 것으로 기대된다.

(a)

(b)

(c)

(d)

Fig. 5. (a) Optical images of width 20 µm patterned graphene, 

(b) 50 µm, (c) 70 µm, and (d) raman of each patterned graphene.
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