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균일하고 0 V에 가까운 Dirac 전압을 갖는 그래핀 전계효과 트랜지스터 제작 공정
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Abstract

Monolayer graphene grown via chemical vapor deposition (CVD) is recognized as a promising material for sensor applications owing

to its extremely large surface-to-volume ratio and outstanding electrical properties, as well as the fact that it can be easily transferred

onto arbitrary substrates on a large-scale. However, the Dirac voltage of CVD-graphene devices fabricated with transferred graphene

layers typically exhibit positive shifts arising from transfer and photolithography residues on the graphene surface. Furthermore, the

Dirac voltage is dependent on the channel lengths because of the effect of metal-graphene contacts. Thus, large and nonuniform Dirac

voltage of the transferred graphene is a critical issue in the fabrication of graphene-based sensor devices. In this work, we propose a

fabrication process for graphene field-effect transistors with Dirac voltages close to zero. A vacuum annealing process at 300 °C was

performed to eliminate the positive shift and channel-length-dependence of the Dirac voltage. In addition, the annealing process

improved the carrier mobility of electrons and holes significantly by removing the residues on the graphene layer and reducing the effect

of metal-graphene contacts. Uniform and close to zero Dirac voltage is crucial for the uniformity and low-power/voltage operation for

sensor applications. Thus, the current study is expected to contribute significantly to the development of graphene-based practical sensor

devices.
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1. 서 론

탄소원자들의 sp2 결합을 통해 2차원 상에서 단일층으로 형성

된 그래핀은 화학적으로 매우 안정할 뿐만 아니라, 우수한 물리

적/전기적 특성을 가지고 있어서 이를 다양한 분야에 활용하기

위한 연구가 활발히 진행되고 있다[1-6]. 화학기상증착(CVD)을

통해 금속 표면에 다결정 그래핀을 합성하는 방법이 개발된

후, 대면적의 그래핀을 다양한 기판에 전사하여 소자로 제작하

는 것이 가능해져서 다양한 연구들이 더욱 보편적으로 진행되

고 있다[7]. 특히, 그래핀은 표면 대비 체적비율(surface-to-volume

ratio)이 무한대에 가깝고, 이종 기판과 집적이 매우 용이하며,

gate 전압에 따라 electron과 hole의 농도를 쉽게 조절할 수 있

는 전기적 특성을 가지고 있기 때문에 차세대 센서소재로 많은

주목을 받고 있고, 현재 이를 활용한 다양한 그래핀 센서소자가

개발되고 있다[8-12].

그러나, copper(Cu) 혹은 nickel(Ni)과 같은 금속 표면에 합성

된 그래핀을 전자소자로 제작하기 위해서는 실리콘 혹은 절연

체 기판으로 그래핀을 전사하는 과정이 필요하고, 전사된 그래

핀 위에 원하는 패턴을 형성하기 위해서는 photolithography 공

정 또한 필수적으로 요구된다. 이러한 전사 및 패턴형성 과정에

서 유기물기반 잔여물들이 불가피하게 그래핀 표면에 남게 되

고, 이는 그래핀을 원하지 않게 p-type으로 doping시키는 원인

이 된다[13-16]. 이러한 유기 잔여물들은 그래핀의 polarity가 n-

type에서 p-type으로 전환하기 위해 필요한 Dirac 전압을 일반

적으로 20~30 V로 크게 이동시키는 문제를 야기시킨다. 이는 그

래핀의 polarity와 전기전도도 변화를 이용하는 전자소자로 제

작할 경우, 구동을 위해 매우 큰 gate 전압이 요구된다는 것을

의미한다. 또한, 공정에서 기인하는 그래핀 표면 잔여물들은 그

위치와 양이 불규칙하게 형성되므로 제작된 소자들 간의 Dirac
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전압의 편차 또한 매우 크게 나타나게 된다. 사물인터넷(IOT)

기반 차세대 스마트 기기/시스템을 위한 신뢰성이 높고 저전력

구동이 가능한 센서 소자들의 개발이 현재 매우 중요한 기술적

이슈이기 때문에 이러한 그래핀 소자의 높은 Dirac 전압과 그

편차를 해결하기 위한 효과적인 제작 기술의 개발은 매우 중요하다.

본 논문에서는 0 V 근처의 Dirac 전압을 가지는 그래핀 전계

효과 트랜지스터(graphene field-effect transistor, GFET) 제작을

위한 효과적이고 간편한 공정기술을 제안한다. 우리는 SiO2/Si

기판에 전사된 그래핀을 이용하여 GFET을 제작하고 300 oC 온

도에서 진공 annealing공정을 수행하여 열처리 공정이 Dirac 전

압의 크기와 편차를 줄이는데 어떠한 효과가 있는지 확인하였

다. 또한 Dirac 전압의 크기가 GFET channel length에 영향을

받는다는 것을 실험적으로 확인하였고, 본 연구에서 제안하는

진공 열처리 공정이 이러한 channel length에 의한 Dirac 전압

의 편차를 제거하는데 효과가 있음을 확인하였다. 또한, 진공 열

처리 공정이 Dirac 전압의 크기와 편차와 함께 GFET 소자의 중

요한 특성 중 하나인electron과 hole의 mobility에 미치는 영향

도 실험적으로 확인하였다.

2. 연구 방법

2.1 그래핀 합성 및 전사

본 연구에서는 다결정 그래핀 합성을 위해 널리 사용되는 화

학기상증착(CVD) 기법을 이용하여 25 µm 두께를 가지는 Cu

foil(Alfa-Aesar, 순도 99.8%) 위에 단일층 그래핀을 형성하였

다. 가장 먼저 표면이 깨끗하게 처리된 Cu foil을 CVD furnace

내부로 위치시키고 furnace 안 내부 온도를 1050
o
C로 가열하였

다. 그 후, Ar과 H2를 각각 570, 100 sccm을 흘려주어 표면 Cu

원자들의 재결합 및 재배열을 통해 Cu foil의 표면 거칠기를 감

소시키고, 표면의 불순물과 산화물을 제거하였다. 이러한 annealing

과정을 1시간 진행한 후, 그래핀 합성을 위하여 annealing 과정

과 동일한 Ar/H2조건에 CH4 를 2 sccm 추가하여1050 oC 에서

3시간동안 그래핀을 합성하였고, furnace 내부의 압력은 2 Torr

로 고정하였다. 그래핀 합성이 완료된 후, Ar을 제외한 모든 가

스들을 차단하고 가열되었던 furnace 내부온도를 상온으로 서서

히 냉각시켰다. 이렇게 합성된 다결정 그래핀의 결정크기는 UV/

ozone 산화처리 기법을 이용하여 평가하였고[17], scanning electron

microscopy (SEM) 로 확인한 그래핀의 평균 결정 크기는 대략

6~7 µm정도였다.

Cu foil 위에 성장된 CVD-그래핀을 전자소자로 제작하기 위

해 90 nm 두께의 SiO2가 성장된 Si 기판으로 그래핀을 전사하

였다. 본 전사공정을 위해 우리는 기존에 그래핀 전사를 위해

널리 사용되는 PMMA기반 wet 전사방법을 이용하였다[18]. 가

장 먼저, PMMA 용액(MicroChem, 495 A4)을 그래핀이 성장된

Cu foil 위에 도포한 후 spin coater를 이용하여 1000 rpm으로

60초간 코팅하였고, 상온에서 12시간가량 curing하였다. 완전히

curing된 PMMA 층의 두께는 대략 300 nm정도 였고, 구리 호

일 뒷면에 성장된 그래핀은 O2 plasma 처리(30 W, 30 mTorr, 3

min)를 통해 제거하였다. 그 후, 0.1 M로 희석된 ammonium

persulfate 수용액을 이용하여 6시간동안 Cu를 완전히 제거하

였고, DI water를 이용하여 반복적으로 PMMA/그래핀 stack

을 rinse하여 ammonium persulfate 수용액 및 기타 오염 물

질들을 그래핀으로부터 제거하였다. 우리는 충분히 rinse된

PMMA/그래핀 stack을 SiO2(90-nm)/Si 기판으로 전사하였고,

진공 챔버 내부에서 물기가 모두 사라질 때까지 6시간 가량

건조시켰다. 전사 후, PMMA 는 80oC 로 가열된 acetone을

이용하여 3시간동안 제거하였고, IPA rinse와 N2 blowing을

순차적으로 진행하여 최종적으로 소자제작을 위한 그래핀 샘

플을 얻을 수 있었다.

2.2 그래핀 전계효과 트랜지스터(GFET) 제작

Dirac 전압 및 carrier mobility 와 같은 그래핀의 전기적인 특

성들의 균일성을 평가하기 위해 우리는 SiO2(90-nm)/Si 기판에

전사된 그래핀 샘플 위에 다양한 channel length(2~200 µm)를

가지는 그래핀 전계효과 트랜지스터(graphene field-effect transistor,

GFET)를 제작하였다. 먼저, 전사된 그래핀 샘플에 photolithography

공정을 이용하여 patterning을 진행하고 palladium(Pd)과 gold(Au)

를 각각 차례대로 20 nm, 50 nm를 증착한 후, lift-off를 통해

source/drain 금속 전극을 형성하였다. 그래핀 channel 영역 또한

photolithography 공정을 이용하여 patterning 한 후, O2 plasma

처리(30 W, 30 mTorr, 90 s)를 통해 후속으로 형성하였다. Fig.

1. (a)는 본 연구에 사용된 GFET의 단면도를 나타내고, (b) 는

실제 제작된 그래핀 소자의 대표 optical microscope image를 나

타낸다. Fig. 1. 에서 확인할 수 있듯이 고농도로 doping된 실리

콘 기판은 back-gate 로 활용하였고, source/drain contact 은 Pd(20-

nm)을 사용하여 형성하였다.

Fig. 1. (a) A schematic and (b) optical microscope image of

graphene field-effect transistor (GFET) fabricated with a

graphene layer transferred on SiO2/Si substrate. The channel

length of the GFETs varies from 2 to 200 µm.



Honghwi Park, Muhan Choi, and Hongsik Park

J. Sens. Sci. Technol. Vol. 27, No. 3, 2018 206

2.3 전기특성평가

전사된 그래핀 샘플에 제작된 그래핀 전계효과 트랜지스터

(GFET)의 전기적 특성은probe station (MSTECH M6VC, South

Korea)과 semiconductor parameter analyzer (Agilent 4156C,

USA)를 이용하여 진공환경(~10
-7
 Torr)에서 평가하였다.

3. 결과 및 고찰

Fig. 2. (a)는 전사된 그래핀 위에 제작된 GFET의 gate 전압

에 따른 저항의 변화를 보여주는 그래프이며 동일한 소자 면적

을 가지는 13개의 소자들의 대표 측정결과를 중첩하여 나타내

었다. 여기서 검정선으로 표시된 그래프는 소자제작이 완료된

후, 어떠한 후속처리과정없이 바로 측정한 결과를 나타내고, 이

미 잘 알려진 바와 같이 Dirac 전압의 위치가 20 ~ 30 V 가량

positive방향으로 이동되어 있는 것을 확인할 수 있다. 이는 전

사공정 중 발생한 PMMA 잔여물의 영향[13-15], 그래핀 표면

과 반응한 수분에 의한 영향[19], SiO2 층과 그래핀 사이 상호

작용 등에 의해 p-type으로 고농도 doping된 것을 의미한다. 이

러한 특성은 상대적으로 저전력/저전압을 요구하는 센서소자로

그래핀을 활용하고자 할 때 심각한 문제가 될 수 있으며, 특히

균일하지 않은 Dirac 전압의 분포는 소자 특성의 균일도 측면

에서 더욱 더 큰 문제가 된다. 따라서 우리는 일차적으로 그래

핀 표면에 붙어있는 수분을 제거하기 위해 150 oC 로 진공환경

에서 annealing 과정을 수행하였고, 이에 따라 특성이 달라진

transfer 곡선들은 Fig. 2. (a)의 파란선으로 표시하였다. 비록18

~ 20 V 근처로 Dirac 전압이 이동했으나, 여전히 p-type doping

이 되어있고 분포 역시 균일하지 않은 것을 확인할 수 있었다. 

우리는 그래핀 소재를 센서로 활용하기 위해 가장 큰 문제가

되는 이러한 불균일한 Dirac 전압의 분포를 좀 더 상세히 조사

하기 위해 channel length별로 Dirac 전압의 위치를 살펴보았

고, Fig. 2. (b)에 150oC annealing 공정 전후 channel length에 따

른 평균 Dirac 전압과 그 편차를 나타내었다. 두 가지 경우 모

두 channel length가 짧아질수록 Dirac 전압이 점점 낮아지는 것

을 확인할 수 있었고, 특히 검정선으로 표시된 소자제작 직후

그래핀의 Dirac 전압은 channel length 에 따라 달라질 뿐만 아

니라, 단일 channel length 안에서도 큰 편차를 보였다. 이러한

문제는 150
o
C annealing을 통해 소폭 개선이 되지만, channel

length에 따라 Dirac전압이 변화하는 현상은 여전히 그대로 유

지되었다. 이러한 현상의 원인은 channel length와 그래핀/금속

contact의 상관관계로부터 유추할 수 있다. 금속전극 아래에 존

재하는 그래핀은 금속(Pd)의 영향으로 channel에 존재하는 그래

핀과 energy 분산 특성이 달라지게 되고, 이로 인해 금속(Pd) 아

래의 그래핀은 n-type doping 특성을 가지게 된다[20]. 이 때,

channel length가 줄어들게 되면 자연스럽게 contact이 차지하는

비율은 증가하게 되고, 그래핀 소자의 전체 Dirac 전압은 contact

의 영향으로 인해 점점 낮아지면서 결국 channel length가 변화

함에 따라 Dirac 전압이 달라지는 문제가 발생하게 된다 [Fig. 2. (b)].

그래핀이라는 소재를 저전력/저전압 구동이 가능하며 재현성

있는 동작특성을 가지는 센서소자로 활용하기 위해서는 앞서 언

급한 문제들을 시급히 해결해야 한다. 즉, PMMA 잔여물 등으

로 인해 positive방향으로 이동한 Dirac 전압을 0 V 근처에 위

치할 수 있도록 해야 하고, channel length에 따른 Dirac 전압의

분포가 균일해야 하며 더 나아가 단일 channel length 안에서의

Dirac 전압 편차도 매우 작아야 한다. 우리는 이러한 문제들을

해결하기 위해 그래핀 소자를 제작한 후, 바로 300 oC 에서 annealing

공정을 진행하여 전사과정 중 발생한 PMMA 잔여물이 효과적

으로 제거될 수 있는지[21], 그래핀과 금속(Pd) 사이 contact 저

항이 낮아지는지를 살펴보았다[22]. Fig. 3. (a)는 300 oC annealing

공정 후 gate 전압에 따른 그래핀 저항의 변화를 보여주는 그래

프이며, 앞선 결과들과 마찬가지로 동일한 소자 면적을 가지는

13개의 소자들의 대표 측정결과를 중첩하여 나타내었다. 여기서

우리는 그래핀의 대표적인 p-type dopant 역할을 하는 PMMA

잔여물이 제거되어 Dirac 전압이 0 V 근처로 모두 이동한 것을

알 수 있었다. 또한, Fig. 4. (b)에 확인할 수 있듯이 contact 특

성이 annealing 전 대비 10배 이상 향상 되어 channel length에

Fig. 2. (a) Plots of resistance versus back-gate voltage (VG) of

GFETs fabricated without an annealing process (black lines)

and with 150oC annealing process (blue lines). (b) A variation

of the Dirac voltage (VDirac) distributions according to the

channel lengths of GFETs before and after 150oC annealing

process.

Fig. 3. (a) An overlapped resistance plots as a function of the back-

gate voltage (VG) of 13 GFETs fabricated with an annealing

process at 300oC. (b) variation of the Dirac voltage (VDirac)

distributions according to the channel lengths of the GFETs.

The result shows the Dirac voltages are near 0 V without a

channel-length dependence.
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따라 Dirac 전압의 변화가 거의 존재하지 않았고 [Fig. 3. (b)],

더 나아가 단일 channel length 안에서도 편차가 거의 없이 Dirac

전압이 모두 0 V 근처에 위치하였다. 따라서, 앞서 언급한 문제

들은 300
o
C annealing 과정을 통해 한번에 해결할 수 있음을 본

결과들을 통해 검증하였다.

우리는 300
o
C annealing 공정이 Dirac 전압과 더불어 그래핀

의 carrier mobility에도 영향을 미치는 것을 또한 확인할 수 있

었다. 그래핀 전사 및 소자 제작 과정 후, 그래핀 표면에 존재했

던 PMMA와 PR 잔여물 및 수분 등은 carrier transport 중에

scattering을 유발하는 원인이 될 수 있는데, Fig. 4. (a) 에서 알

수 있듯이 이러한 scattering 요소들이 300oC annealing을 통해

제거되어 electron과 hole 의 field-effect mobility가 각각 평균

2000(202%), 1076(56%) cm2·V-2·s-1 가량 증가하였다[21]. 특히,

300oC annealing 후 electron과 hole의 mobility가 거의 비슷한

ambipolar transport 특성을 가지기 때문에 그래핀 기반 센서소자

의 활용범위를 크게 넓힐 수 있을 것으로 예상된다. 또한, 우리

는 소자의 transconductance(g
m
) 특성으로부터 field-effect mobility

를 계산하였기 때문에 [수식(1)], 소자의 contact 영역에서 일어

나는 drain 전압 강하의 영향이 추출된 carrier mobility 값에 그

대로 반영되어 실제 수치보다 낮게 평가되었을 것으로 예상하였다. 

 (1)

따라서, 소자의 contact 저항 감소가 carrier mobility 증가에

또한 크게 기여했을 것으로 판단하고, 300 oC annealing 공정 전

후 소자의 specific contact 저항의 수치를 비교하였더니, Fig. 4.

(b)에 나타난 것처럼 annealing 공정 후 10배 이상 그 수치가 감

소한 것을 확인할 수 있었다. 높은 carrier mobility 수치는 센서

소자의 고속동작을 결정하는 매우 중요한 지표임을 고려하였을

때, 본 연구의 이러한 mobility 상승 효과는 매우 고무적인 결과

로 볼 수 있다.

4. 결 론

본 논문에서는 그래핀을 센서소자로 활용할 때 문제가 되던

높고 불균일한 Dirac 전압 문제를 해결할 수 있는 매우 간단하

고 효과적인 그래핀 전계효과 트랜지스터 제작 공정 기술을 제

안하였다. 우리는 소자 제작 후, 300oC annealing을 통하여 전

사 및 photolithography 공정 중에 발생한 잔여물들을 제거하여

Dirac 전압을 0 V근처로 모두 이동시켰고, 금속-그래핀 contact

효과로 인해 channel length에 따라 Dirac 전압의 위치가 변하

는 문제 또한 annealing을 통해 해결하여 궁극적으로 매우 균일

한 Dirac 전압의 분포를 얻을 수 있었다. 더 나아가, 300oC annealing

효과는 소자의 고속동작을 위해 중요한 지표인 carrier mobility

를 증가시키는데도 큰 기여를 하였고, 그래핀 소자의 ambipolar

특성도 크게 개선시켰다. 이러한 결과로부터 우리는 본 논문에

서 제안한 공정 기술이 균일하고 저전력/고속 동작이 가능한 그

래핀 기반 센서소자 제작에 매우 중요한 공정 단계로 자리잡을

것으로 기대한다.
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