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Paper
단일층 CVD 그래핀과 유전체 사이의 접착에너지 측정

서봉현* · Yonas Tsegaye Megra** · 석지원***
†

Measurements of the Adhesion Energy of CVD-grown Monolayer 
Graphene on Dielectric Substrates

Bong Hyun Seo*, Yonas Tsegaye Megra**, Ji Won Suk***†

ABSTRACT: To enhance the performance of graphene-based devices, it is of great importance to better understand the
interfacial interaction of graphene with its underlying substrates. In this study, the adhesion energy of monolayer
graphene placed on dielectric substrates was characterized using mode I fracture tests. Large-area monolayer graphene
was synthesized on copper foil using chemical vapor deposition (CVD) with methane and hydrogen. The synthesized
graphene was placed on target dielectric substrates using polymer-assisted wet transfer technique. The monolayer
graphene placed on a substrate was mechanically delaminated from the dielectric substrate by mode I fracture tests
using double cantilever beam configuration. The obtained force-displacement curves were analyzed to estimate the
adhesion energies, showing 1.13 ± 0.12 J/m2 for silicon dioxide and 2.90 ± 0.08 J/m2 for silicon nitride. This work
provides the quantitative measurement of the interfacial interactions of CVD-grown graphene with dielectric
substrates.

초 록: 그래핀 기반 소자의 성능을 개선하기 위해서는 그래핀과 기판 사이의 계면 상호 작용을 이해하는 것이 중
요하다. 본 연구에서는 유전체 기판에 놓인 단일층 그래핀의 접착에너지를 모드 I 시험을 통해 측정하였다. 메탄
과 수소 가스 분위기에서 화학기상증착법(CVD)을 통해 구리 포일 위에 대면적 단일층 그래핀을 합성하였다. 합
성한 그래핀을 폴리머를 이용한 습식 전사 공정을 통해 유전체 기판 위에 전사하였다. 이중외팔보 형상을 이용한
모드 I 시험을 통해 기판 위에 올려진 그래핀을 기계적으로 박리하였다. 이 때, 얻어지는 힘-변위 곡선을 분석하
여 접착에너지를 평가하였는데, 산화실리콘 기판에 대해서는 1.13 ± 0.12 J/m2, 질화실리콘 기판에 대해서는 2.90 ±
0.08 J/m2의 접착에너지를 나타냈다. 본 연구를 통해 유전체 기판 위에 올려진 CVD 그래핀의 계면 상호 작용력에
대해 정량적인 측정을 진행하였다.

Key Words: 그래핀(Graphene), 접착에너지(Adhesion energy), 파괴역학(Fracture mechanics), 화학기상증착법(Chemical
vapor deposition)

1. 서 론

그래핀은 탄소 원자 한 층의 두께를 갖는 초박막 물질로

매우 우수한 기계적, 전기적, 열적, 광학적 성질을 가지는
것으로 알려져 있으며[1-7], 이러한 물성을 기반으로 전기
전자 소자, 에너지 저장/변환 소자 전극, 복합재료, 센서, 액
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츄에이터 등 다양한 분야에 적용될 것으로 기대되고 있다
[8-16]. 많은 그래핀 기반 응용 소자의 경우, 그래핀이 기판
표면 위에 올려져 있으며, 비표면적이 매우 큰 그래핀의 특
성상 대상 기판에 따라 물리/화학적 성질이 크게 영향을 받
기 때문에 소자의 성능을 개선하기 위해서는 그래핀과 기
판 사이의 계면 상호 작용에 대한 이해가 필요하다[17-22].
그래핀 또는 나노소재가 필러로 포함되는 복합재료의 경
우, 필러와 매트릭스 사이의 계면 특성이 복합재료의 기계
적, 열적, 전기적 물성에 크게 영향을 주게 된다[23-26]. 따
라서, 그래핀을 활용한 다양한 소자 및 소재의 성능 향상을
위해서, 그래핀의 계면 특성을 이해하는 것이 중요하며, 그
래핀의 접착에너지를 측정하는 연구가 진행되어 왔다.
그래핀의 접착에너지를 측정하기 위하여, 블리스터 시험

(blister test), 나노인덴테이션(nanoindentation), 모드 I 시험
(mode I test)과 같은 다양한 방법이 적용되었다. 그래핀과
산화실리콘 계면에 금 입자를 삽입하여 블리스터 형상을
만들고, 그래핀의 영률(Young’s modulus)을 0.5 TPa로 가정
하여, 0.15 J/m2의 접착에너지가 보고되었다[27]. 비슷하게
나노입자를 이용하여 블리스터를 만들고, 그래핀의 영률을
1 TPa로 설정함으로써, 산화실리콘, 질화실리콘, 금, 백금
의 다양한 기판에 대하여 그래핀의 접착에너지가 각각 0.567,
3.281, 7.687, 4.021 J/m2로 보고되었다[28]. 나노입자를 사용
하는 대신, 떠 있는 그래핀 멤브레인에 압력을 가하여 멤브
레인 가장자리에서의 그래핀의 박리를 관찰함으로써 접착
에너지를 측정할 수 있다. 이러한 실험을 통해, 산화실리콘
기판에 올려진 단일층 기계적 박리 그래핀에 대해서
0.45 ± 0.02 J/m2의 접착에너지가 보고되었으며[29], CVD
(chemical vapor deposition) 그래핀에 대해서는 0.24 J/m2의

접착에너지가 보고되었다[30]. 나노인덴테이션은 팁과 그
래핀 사이 미시 영역에서 접착에너지 측정을 가능하게 하
였다. MEMS(microelectromechanical systems) 고감도 센서를
이용하여 변위 제어된 팁과 그래핀 사이의 접착력을 측정
하여 팁이 그래핀에 다가가고 멀어질 때의 접착에너지 측
정이 이루어졌다[31]. 반면, 대면적 그래핀에 대한 시험을
위해서, 모드 I 시험을 통한 파괴역학 개념이 활용되었다.
실리콘 기판에 증착된 구리 위에 합성한 대면적 CVD 그래
핀을 구리에서 박리함으로써 0.72 J/m2의 접착에너지가 보
고되었으며[32], 구리 포일에 합성한 그래핀에 대해서는 6.0
J/m2의 접착에너지가 보고되었다[21].
본 연구에서는 대면적 시편에 적합한 모드 I 시험을 이용
하여 산화실리콘과 질화실리콘 기판 위에 올려진 단일층
CVD 그래핀의 접착에너지를 측정하였다. 산화실리콘과 질
화실리콘은 반도체 및 MEMS 공정 등에 이용되는 대표적
인 유전체로 대면적 시편에 대한 접착에너지를 비교함으
로써, 그래핀 기반 소자의 특성 이해에 필요한 정량적인 기
초 물성을 얻고자 하였다. 

2. 실험 방법

2.1 대면적 단일층 그래핀 합성

CVD를 이용하여 고품질의 대면적 단일층 그래핀을 합
성하였다[33,34]. 구리 포일(0.025 mm, 99.8%)을 진공 상태
에서 수소 가스를 공급한 뒤 1000 oC에서 열처리한 후, 수소
와 메탄 가스를 공급하여 CVD 합성을 진행하였다.

2.2 그래핀의 습식 전사

구리 포일에 합성한 그래핀을 기판에 옮기기 위하여 습
식 전사 기법을 이용하였다[35-37]. 996000의 분자량을 갖
는 poly(methyl methacrylate)(PMMA) 고분자 소재를
chlorobenzene에 15 mg/ml의 농도로 혼합하여 PMMA 용액
을 준비하였다. PMMA 용액을 단일층 그래핀이 합성된 구
리 포일 위에 도포한 뒤, 스핀 코팅으로 균일한 PMMA 층
을 만들었다. 코팅된 구리 포일을 ammonium persulfate 용
액에 띄워 구리를 에칭하여 제거한 뒤, PMMA가 코팅된 그
래핀을 초순수 위에 여러 번 옮겨 에칭 용액의 잔류물을 제
거한 후, 기판에 전사하고 건조하였다. 충분히 건조된 시편
을 아세톤 용액에 넣어 PMMA를 제거하였다.

2.3 DCB 시편을 이용한 모드 I 시험

모드 1 시험을 적용하여 그래핀과 기판의 접착에너지를
측정하기 위해 이중외팔보(double cantilever beam, DCB) 형
태의 시편을 제작하였다. 기판을 아세톤, 에탄올, 초순수를
이용하여 초음파 세척하고, 기판에 에폭시 접착제를 도포
한 뒤, 단일층 그래핀이 전사된 기판을 접합하여 DCB 시편
을 제작하였다. 알루미늄 로딩 탭이 부착된 기판의 끝단을
에폭시 없이 두어 초기 크랙을 형성하였으며, 이를 Fig. 1에
나타내었다[21]. 인장시험기를 이용하여, Fig. 1과 같이 DCB
시편의 끝단에 5 mm/min의 속도로 변위를 인가하여 그래
핀을 기판에서 박리하였다[22].
간단한 빔 이론을 이용하여 크랙 길이 a를 아래 식으로
나타낼 수 있다[21].

(1)a3 Ebh3

8P
-----------=

Fig. 1. Schematic of the DCB specimen and mode I fracture tests
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크랙 길이 a는 로딩 탭에 하중이 가해지는 지점부터 초
기 크랙 프론트까지의 거리 a0와 초기 크랙 프론트에서 크
랙이 전파되면서 생기는 크랙 프론트까지의 거리 Δa의 합
으로 표현된다[21].
위 식에서 E는 기판의 탄성계수, b는 기판의 폭, h는 기판
의 두께, P는 측정된 힘, Δ는 크랙이 수직으로 열리는 거리
를 나타내며, 위 식을 이용하여 그래핀이 기판으로부터 박
리될 때 발생하는 접착에너지를 아래의 수식을 이용하여
계산하였다. 

(2)

3. 실험 및 토의

3.1 단일층 그래핀 표면 분석

습식 전사 기법을 이용하여 기판에 전사된 대면적 단일
층 그래핀의 표면 상태를 확인하기 위해 표면 분석을 수행하
였다. Fig. 2(a)는 산화실리콘 기판과 질화실리콘 기판에 전사
된 단일층 그래핀의 라만 스펙트럼을 나타낸다. 라만 분광법
을 통해 나타나는 그래핀의 대표적인 피크는 1580 cm-1 부근
의 G 밴드, 2680 cm-1 부근의 2D 밴드, 그리고 1350 cm-1 부
근의 D 밴드이며, 일반적으로 단일층 그래핀의 경우 G 밴
드에 대한 2D 밴드의 비율이 1 이상으로 나타난다[38]. Fig.
2(a)에서도 산화실리콘 및 질화실리콘 기판 위에 전사된 그
래핀의 G 밴드 대 2D 밴드의 비율이 모두 1 이상인 것을 확
인할 수 있다. Fig. 2(b, c)는 각각 산화실리콘과 질화실리콘
기판 표면에 전사된 단일층 그래핀의 광학 이미지를 나타
내고 있으며, 크랙이나 찢어짐 없이 그래핀이 기판 위에 잘
전사 되었음을 확인할 수 있다.

3.2 파단 면 특성 분석

모드 I 시험 후, 한 쪽 기판 위에 올려졌던 기판이 에폭시
를 통해 다른 쪽 기판에 완전히 전사되었는지 확인하였다.
Fig. 3(a, b)는 시험 후, 두 기판의 광학 이미지로, 상단 기판
은 처음에 그래핀이 전사되었던 기판이며, 하단 기판은 에
폭시가 코팅되어 시험 후 그래핀이 에폭시에 전사된 기판
이다. 상단 기판의 빨간색 점으로 표시된 부분에서 그래핀
이 박리되어 하단 기판의 초록색 점 부분인 에폭시 영역에
완전히 전사되었다. 이에 따라, Fig. 3(c)의 라만 스펙트럼을
살펴봤을 때, 빨간색 점 부분에서는 라만 신호가 없지만, 초
록색 점 부분에서는 그래핀을 나타내는 G 밴드와 2D 밴드
가 존재하는 것을 알 수 있다. 반면에 에폭시가 코팅되지 않
았던 시편의 끝부분(검은색 점 부분)은 그래핀이 그대로 존
재하기 때문에 상단 기판에서 그래핀의 라만 스펙트럼을
확인할 수 있고, 하단 기판의 파란색 부분에서는 그래핀이
존재하지 않게 된다. Fig. 3(d, e)는 광학현미경으로 확대하

여 관찰한 표면으로 빨간색과 검은색 부분을 통해 그래핀
유무에 따른 색 차이를 확인할 수 있다. 따라서, DCB 시편
을 이용한 모드 I 시험을 통해서 대면적 그래핀이 완전히
박리되어 에폭시에 전사된 것을 확인할 수 있다.

3.3 단일층 그래핀과 기판 사이의 접착에너지

Fig. 4는 산화실리콘 기판과 질화실리콘 기판에 전사된
단일층 그래핀에 대하여, 모드 I 시험에 따른 힘-변위 그래
프를 나타낸다. DCB 시편의 끝단에 변위가 인가됨에 따라
하중이 선형적으로 증가하며, 크랙이 발생하고 기판을 따
라 전파됨에 따라 하중이 급격히 낮아지게 된다[21]. 힘-변

G 12a2P2

Eb2h3
----------------=

Fig. 2. Graphene transferred on dielectric substrates. (a) Raman
spectra of graphene. (b, c) Photographs of (b) silicon
dioxide and (c) silicon nitride samples
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위 그래프에서 하중이 반복적으로 증가/감소하는 stick-slip
현상이 관찰되는데, 이는 크랙의 불안정한 전파에 따른 것
으로 알려져 있다[17,39]. 또한, 측정 신뢰성을 확보하기 위
하여, 모드 I 시험 후, 완전한 계면 박리가 일어나는 시편에
대해서 데이터를 수집하였다.
힘-변위 그래프로부터, 수식(2)의 에너지 방출 속도(G)에
서 J-적분(J-integral)을 구할 수 있으며, 이는 새로운 계면을
생성하는데 필요한 에너지를 나타낸다[21]. 정상상태에서
의 J-적분을 통해 접착에너지를 추정할 수 있으며, 힘-변위
그래프로부터 Fig. 5와 같이 J-적분을 계산하였다. 그 결과, 그
래핀과 산화실리콘 사이의 접착에너지는 1.13 ± 0.12 J/m2

으로 최근 보고된 결과와 유사한 결과를 나타내었다. 반면,

Fig. 3. Surface characterization of fracture samples. (a, b) Photo-
graphs of (a) silicon dioxide and (b) silicon nitride sam-
ples. (c) Raman spectra of the marked points on the
substrates. (d, e) Optical images near the crack fronts of
(d) silicon dioxide and (e) silicon nitride samples

Fig. 4. Force-displacement responses of graphene placed on (a)
silicon dioxide and (b) silicon nitride 

Fig. 5. Fracture resistance curves for graphene placed on (a) sili-
con dioxide and (b) silicon nitride 
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질화실리콘의 경우, 접착에너지는 2.90 ± 0.08 J/m2로, 산화
실리콘 경우에 비해 높은 접착에너지를 나타내었다. 나노
입자를 이용한 블리스터 시험에서도 질화실리콘의 경우 산
화실리콘 대비 높은 접착에너지를 나타내었다[28]. 본 연
구에서는 CVD를 통해 합성한 다결정 그래핀을 이용하여
센티미터 스케일에서의 박리 시험으로 접착에너지를 측정
하여, 대면적 소자 및 소재에 필요한 물성 정보를 확보할 수
있었다.

4. 결 론

본 연구에서는 모드 I 시험법을 이용하여 대면적 단일층
그래핀과 산화 실리콘 및 질화 실리콘 기판 사이의 접착에
너지를 측정하였다. CVD공정을 적용하여 구리 포일 표면
에 대면적의 단일층 그래핀을 합성한 후, 습식 전사 공정을
통해 유전체 기판 표면에 그래핀을 전사하였다. DCB시편
을 준비하여 모드 I시험을 함으로써, 대면적 그래핀이 완
전히 박리되는 것을 확인하였으며, 이 때 얻어지는 힘-변
위 그래프를 이용하여 그래핀과 기판 사이의 접착에너지
를 측정하였다. 모드 I 시험을 이용해 그래핀과 기판 사이
의 접착에너지를 측정한 선행 연구결과를 바탕으로, 그래
핀 기반 소자의 계면 특성에 대한 심도 깊은 이해를 가져올
수 있을 것으로 예상된다. 특히, 그래핀 기반 전자소자에서
대표적으로 활용되는 유전체 기판인 산화실리콘과 질화실
리콘에 대해 메조스케일에서 접착에너지를 정량적으로 측
정하고 비교함으로써, 향후 소자의 성능 개선 및 신뢰성 평
가에 활용될 수 있을 것이다.
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