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Abstract: The effect of various synthesis conditions in the fabrication of graphene using the exfoliation 

methods has been investigated. Graphite oxide and graphene fabricated by various synthesis conditions 

were identified by SEM and XRD. Graphite oxide was made from graphite by the chemical oxidation, 

and graphene was manufactured from graphite oxide by thermal exfoliation method. As a result, it is 

confirmed that graphite oxide was well formed from graphite, and the graphene could be obtained from 

graphite oxide. And it was found that the interlayer spacing between the graphene layers depended on 

the reaction time and particle size, regardless of the reaction temperature from 5℃ to 25℃.
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1. 서  론

휴대용 전자제품의 사용 증가로 인해 액정 디

스플레이, 터치패널, 태양 전지 등 여러 가지 전자

장치의 중요한 전극재료로 활용되고 있는 투명전

도성 소재는 좀 더 높은 유연성과 내구성을 갖출 

필요가 있게 되었다.1)

이러한 투명 전도성 소재는 유기전도성 필름으

로 사용되는데 현재 인듐 주석 산화물(ITO)과 

PEDOT:PSS, carbon계 복합재료가 활용되고 있다.

인듐 주석 산화물(ITO)은 낮은 전기저항과 높

은 광 투과성으로 인해 투명 전도성 소재의 높은 

비율을 차지하고 있으나 무기재료의 특성 중 하

나인 취성으로 인해 유연성을 필요로 하는 기기

에는 사용하기 힘들며, 유연한 고분자 필름위에 

ITO박막 층을 형성하여도 가공 중에 깨지면서 표

면 전기저항이 커지는 한계를 가진다.1)

PEDOT:PSS는 높은 전도성을 가진 고분자이며 

내열성 및 화학안정성이 뛰어나다. 그러나 투명전

극용전도막으로서 이용하기에는 전도성이 충분하

지 않으며 높은 산성환경에서 수명 단축이 발생

할 가능성이 있다.

ITO와 PEDOT/PSS를 대체하기 위해 유연한 고

분자 필름 위에 탄소나노튜브나 그래핀 등으로 

탄소필름 층을 형성시키거나 복합재료로 제작하

는 전기전도성과 유연성 및 투명성을 두루 갖춘 

필름제조기술이 개발되고 있다.2-3)

그 중 최근, 그래핀은 우수한 전기전도성, 넓은 
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표면적, 좋은 화학안정성, 높은 빛 투과성, 그리고 

넓은 전기화학적 창 때문에 상당한 관심을 받고 

있다.4~10)

그들의 특이한 구조와 특별한 특성은 나노전기

장치, 센서, 그리고 전기화학적 에너지 저장매체

와 전환시스템을 포함하는 잠재적인 응용분야에 

사용 될 것이다.9~13)

이러한 잠재적인 응용을 실현하기 위해서는 높은 

품질의 그래핀을 대량생산하는 것이 필수적이다.14,15)

그러나 높은 품질의 그래핀을 생산하는 조건에 관

한 연구는 실행되었지만, 대량의 그래핀을 생산하는 

방법에서 품질을 높이는 연구는 그렇게 많지 않다.

본 연구는 많은 양의 그래핀을 생산하는 방법

에서 그래핀의 품질을 높이기 위해서 박리법에 

의한 그래핀의 제조에 있어서 여러 가지  합성조

건에 따른 영향에 대해 상세히 비교 검토하였다.

2. 실  험

2.1 재 료

본 연구에서 사용한 흑연(graphite)은 평균입자 

크기가 5μm, 23μm정도의 두 종류를 사용하였 

으며 H사에서 구입한 것이다.  Fig. 1은 각 입자크

기의 흑연을 SEM(Scanning Electron Microscope) 

으로 촬영한 사진이다. 사진에서 초기입자의 크기

가 확연히 다르다는 것을 알 수 있다.

Fig. 2는 입자 크기가 다른 흑연들의 XRD 

(X-Ray Diffraction) 패턴을 나타낸 것인데, 2θ값

이 26°에서 피크가 나타나는 것을 볼 수 있다. 

  

           (a)                     (b)

Fig. 1 SEM photos of graphite (a) 5μm, (b) 23μm

Fig. 1과 Fig. 2에서의 이러한 피크는 본 실험에 

사용한 재료가 전형적인 흑연이라는 것을 의미한다.
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Fig. 2 Typical XRD pattern of graphite

(a) 5μm, (b) 23μm

Table 1은 본 연구의 실험조건으로써 초기 흑연 

입자크기는 5μm와 23μm, 산화 반응 온도는 5℃

와 25℃ 및 산화 반응 시간은 1시간과 3시간으로 

설정하였다.

그리고 온도를 저온으로 한 것은 반응 중 발생

할 수 있는 폭발 위험 때문이다.

Table 1 Expericmental conditions

No.
반응온도

 (℃)
입자크기

 (μm)
반응시간

 (h)

1 5 5 1

2 5 5 3

3 5 23 1

4 5 23 3

5 25 5 1

6 25 5 3

7 25 23 1

8 25 23 3

2.2 산화흑연의 제조

산화흑연은 다음과 같은 방법으로 제조하였다. 

먼저, 흑연을 95% 황산에 넣고 5℃, 25℃에서 1시

간 동안 교반시킨다. 그 후, 과망간산칼륨을 넣고 

각각을 1시간, 3시간 동안 교반하며 반응시킨다. 

그리고, 다시 증류수를 첨가하여 95℃에서 1시간 
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동안 반응시킨다. 이 후, 3% 과산화수소를 한 방

울씩 넣어주면서 상온에서 1시간 반응시킨다. 혼

합액을 1~2일 동안 상온에서 보관한 후 멤브레인 

필터를 이용하여 증류수에서 중화시킨다.

마지막으로, 산화흑연 슬러리를 동결건조를 하

여 산화흑연 분말을 얻었다.

2.3 그래핀의 제조

2.2 장에서 언급한 것처럼 산화흑연은 흑연을 

황산과 과망간산칼륨으로 화학적으로 반응시킴으

로써 얻어진다. 그리고 그래핀은 이 산화흑연을 

질소 분위기, 1100℃의 고온에서 열처리하여 제조

하였다.

3. 결과  고찰

3.1 산화흑연 

Fig. 2에서 2θ= 26°에서의 피크는 Bragg's law

를 사용하면 층간 거리가 약 0.336nm라는 것을 

알 수 있으며, 이것은 전형적인 흑연이라는 것을 

의미한다. 

한편, 산화흑연의 XRD 패턴을 Fig. 3에 나타내

었다. 이에 의하면 흑연의 XRD패턴과는 확연히 

다른, 2θ= 10°부근에서 피크가 나타나는 것을 확

인 할 수 있다. 이 값을 Bragg's law를 이용하여 

계산 한 결과, 탄소 층과 층 사이 층간 거리가 

0.884nm라는 것을 알 수 있었으며, 그 결과 산화

흑연의 층간 거리는 흑연의 층간 거리보다 약 2.5

배 증가한 것으로 보인다.
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Fig. 3 Typical XRD pattern of graphite oxide

Fig. 4는 평균입자크기가 5μm인 흑연을 산화

시켜 얻은 산화흑연의 SEM 사진을 나타낸 것이

다. Fig. 1(a)와 비교해 볼 때, 흑연의 층간 간격보

다 산화흑연의 층간 간격이 충분히 넓어진 것을 

확인할 수 있다. 따라서 Fig. 3과 Fig. 4의 결과로

부터 본 연구에서 실시한 흑연의 산화가 전체적

으로 잘 일어났다고 판단된다.14) 

Fig. 4 SEM photo of graphite oxide

3.2 그래핀

Fig. 5는 Table 1의 실험 조건으로 제조한 산화

흑연을 1100℃의 질소분위기에서 열처리함으로써 

얻어진 그래핀의 XRD 패턴을 보인 것이다. 이에 

의하면, Fig. 2의 26°정도의 피크, Fig. 3의 10°정도

의 피크를 보았던 흑연이나 산화흑연의 XRD 패

턴과는 달리, 모든 조건에서의 XRD 패턴에서 피

크가 사라진 것을 확인 할 수 있다.

이것은 흑연 및 산화흑연의 규칙적인 층간 구

조가 사라졌다는 것을 의미하며 결국 그래핀이 

잘 형성되었다는 것을 나타낸다고 생각된다.

FIg. 6은 각 조건에서 합성된 그래핀을 FE-SEM 

으로 관 한 사진이다.

먼저, 동일한 반응온도와 시간에서 그래핀의 형

성에 미치는 입자크기의 영향을 비교해보면 (Fig. 

6의 (a)와 (b))  5μm입자가 23μm입자보다 층간

간격이 크며, 벌어진 부분도 많은 것을 확인 할 
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   (a) 5℃ / 5μm / 1h     (b) 5℃ / 23μm / 3h
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  (e) 25℃ / 5μm / 1h     (f) 25℃ / 23μm / 3h
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  (g) 25℃ / 23μm / 1h    (h) 25℃ / 23μm / 3h

Fig. 5 XRD patterns of graphene

  

수 있다. 따라서 동일한 반응온도와 시간에서는 

입자의 크기가 작을수록 그래핀의 형성에 유리하

다고 생각된다. 그리고 이러한 경향은 반응온도가 

5℃에서 25℃로 높아져도 비슷한 양상을 보이는 

것을 알 수 있다(Fig. 6의 (c)와 (d)). 따라서 박리

 

 (a) 5℃ / 5μm / 1h     (b) 5℃ / 23μm / 1h

 

 (c) 25℃ / 5μm / 1h    (d) 25℃ / 23μm / 1h

 (e) 5℃ / 5μm / 3h     (f) 5℃ / 23μm / 3h

(g) 25℃ / 5μm / 3h    (h) 25℃ / 23μm / 3h

Fig. 6 FE-SEM photos of graphene

법에 의한 그래핀의 제조에 있어서 5℃에서 25℃

의 온도범위에서는 흑연의 입자가 작을수록 유리

하다고 판단된다. 한편, 반응온도와 입자크기가 

같은 경우, 반응시간에 따른 그래핀의 형성 결과

를 비교해보면 (Fig. 6의 (a)와 (e)), 1시간보다 3시
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간동안 반응시켰을 때의 그래핀의 층간 간격이 

보다 넓고 또한 박리가 일어난 부분도 많아진 것

처럼 보인다.

그리고 이러한 경향은 Fig. 6의 (b)와 (f)에서도 

비슷한 결과를 보이고 있다. 흑연의 층간 간격이 

넓어진 부분이 많다는 것은 산화가 전체적으로 

잘 일어났고 더욱 많은 부분에서 박리가 되었다

는 것을 나타낸다고 생각된다. 그리고 같은 반응

시간에서 온도를 5℃에서 25℃로 변화시킨 경우

(Fig. 6의 (e), (g), 그리고 (f), (h))를 비교하면 층간

간격이나 박리된 부분의 큰 변화는 보이지 않고 

있음을 알 수 있다. 이것은 5℃에서 25℃사이의 

저온 범위에서는 반응 온도의 영향이 그래핀의 

합성에 크게 영향을 미치지 않는 것을 의미한다.

결과적으로 황산과 과망간칼륨에 의한 반응시

간이 길어질수록 탄소 층들의 층간 간격과 박리

된 부분의 수가 증가하며, 출발 재료의 입자크기

가 작은 것이 입자크기가 큰 것 보다 그래핀의 형

성에 유리하다고 판단된다. 또한 본 실험에 있어

서는 5~25℃범위 내에서는 산화반응에 미치는 온

도의 영향은 그래핀의 제조에서 있어서 크지 않

는 것으로 조사되었다.
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Fig. 7 Particle-size distribution graphs of graphene 
according to graphite size (a) 5μm and (b) 
23μm

Fig. 7은 이 실험에서 얻어진 그래핀의 입도 분

석 그래프이다. 본 실험에서 제조된 그래핀은 출

발 원료의 흑연과 비슷한 크기에서 형성되어 있

음을 확인할 수 있다.

Table 2는 본 연구의 실험조건 하에서 제조되어

진 그래핀 및 흑연의 성분 분석표이다. 

Table 2 Results of elemental analysis of graphene 

fabricated by graphite and graphite

No. N (%) C (%) H (%) S (%)

1 1.75 83.18 1.077 1.735

2 1.85 84.72 0.831 1.189

3 2.07 83.60 0.831 1.217

4 2.11 83.94 0.870 1.350

5 0.05 84.63 1.103 0.734

6 2.89 87.61 0.546 1.648

7 1.26 86.79 0.360 0.238

8 3.15 85.40 0.493 0.883

graphite 0.02 90.23 0.414 0.260

출발원료의 탄소 함량이 90%인 기존의 흑연과 

비교했을 때 대부분의 그래핀 시편에서 측정된 

탄소의 함량은 평균 85% 정도로 나타났으며, 어

느 정도의 유의차는 있을 것으로 예상되어진다.

4. 결  론

본 연구에서는  화학적, 열적 박리법을 이용한 

그래핀의 제조에 미치는 흑연입자크기와 반응온

도 그리고 반응시간 등의 여러 합성 조건의 영향

에 대해 비교검토 하였다.

SEM과 XRD를 통해 산화흑연은 흑연으로부터 

잘 형성되었고, FE-SEM과 XRD, EA를 통하여 그

래핀 또한 산화흑연으로부터 잘 형성된 것을 확

인할 수 있었다.

그래핀 층간 거리와 넓어진 부분의 빈도는 반

응 시간이 길어질수록, 그리고 초기재료의 입자크

기가 작아질수록 증가한다는 것을 확인하였다.

그러나 5~25℃에서의 온도범위에서 온도의 차

이는 그래핀의 형성에 크게 영향을 주지 못하는 

것으로 검토되었다.
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