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The Study of Mechanical and Electrical Behaviors in

Cu/graphene Composites with Defects using Molecular

Dynamics

Song Mi Kim

Department of Safety Engineering, Graduate School

Pukyong National University

Abstract

The process of handling and bonding copper (Cu) and graphene

inevitably creates defects. To use Cu/graphene composites as electronic

devices with new mechanicla and electrical properties, it is essential to

evaluate the effect of such defects. It is important to evaluate the effect

of cracks on mechanical performance and fracture behaviors in

Cu/graphene composites because of the possibility of performance

degradation due to the defects inevitably occurring interface. In this

study, the mechanical properties and fracture behaviors of various

mechanical properties were evaluated about the effect of defects. Also,

the electrical properties were evaluated about the effect of defects. The

molecular dynamics evaluation method (Molecular Dynamics Simulation:

MDS) was used to analyze microscopic physical phenomena. From the
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results, stress distributions were evaluated depending on the position

that the defect occurs. Density Funtional Theory(DFT) was used to

evaluate the behavior of Cu/graphene composites with defects. And the

Density of State(DOS) values was calculated. The analysis was

implemented in the 3 kinds of models which are non-defect graphene, 2

and 4 layers Cu/graphene with defects.
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제 1 장 서 론

1.1 연구 배경

그래핀(graphene)과 같이 기존의 성능을 뛰어넘는 신소재가 발견되며, 이

러한 신소재를 제작하고 가공하는 과정에서 마이크로·나노 기술은 분자,

원자 범위까지 조작이 가능한 수준에 도달하였다. 이러한 기술을 바탕으로

신소재는 의료기기, 항공·우주, 디스플레이, 고성능 휴대기기 등 다양한 분

야에서 공헌하고 있다.

일례로, 2007년 출시된 애플사는 아이폰을 통해 통화 중심이던 기존 휴

대폰 시장에서 정보전달 중심의 스마트폰 시장으로의 변화를 꾀하였다. 이

후 스마트 워치와 같은 웨어러블 디바이스와 Z플립, 곡면 모니터, 롤러블

(rollable) TV, 태블릿 PC와 같은 전자기기 산업이 발전하였다. 산업의 발

전은 기존 디스플레이의 성능을 뛰어넘으며 접거나 휠 수 있는 플렉서블

(flexible) 디스플레이1)에 사용될 수 있는 고투명도, 저면저항, 고유연성을

갖는 새로운 소재 개발에 대한 요구로 이어졌다.

이러한 시기에 대표적 미래 신소재로 각광을 받기 시작한 재료가 바로

그래핀이다. 그래핀은 고강도를 유지한 채 유연성을 가지며, 기존 디스플레
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이의 기능은 유지하면서도 성능이 기존 재료보다 향상된 소재이기 때문이

다.

그래핀은 2010년 합성 기판에서 분리한 후 소자가 구현될 수 있는 기판

으로 전사(transfer printing)하는 방법을 통해 고무 기판 위에서 10% 이상

의 변형에서도 전기적 특성을 보존하는 신축성을 갖는 투명 전극 소재2)로

발표되었다. 2차원 소재인 그래핀은 매우 높은 형상비와 비표면적을 갖는

재료로 나노복합재료에 사용하기에 적합하다. 금속 재료처럼 전기전도성이

높은 그래핀은 신축성이 뛰어나기 때문에 휘어져도 전기전도성을 잃지 않

으며 강도가 우수하다. 또한 그래핀의 장점은 탄소 원자에서 생성되는 물

질이기 때문에 제작에 필요한 원료의 값이 저렴하다는 점이다.

이러한 이유들로, 그래핀은 기존 디스플레이 재료로 사용되는

ITO(Indium Tin Oxide, 인듐 주석 산화물, 이하 ‘ITO’라 한다)에 비해 재

료 소모량을 낮추면서 강도가 높으며, 전자 이동도가 높은 ITO를 대체할

소재3)로 주목받았다. 디스플레이 패널 뿐만 아니라 오랜 시간 성능을 유지

하는 배터리 개발, 부식 방지, 전자회로기판, 의학 및 보건 스마트 웨어러

블 기기 등 광범위한 산업영역에서 그래핀을 활용하기 위한 연구가 지속됐

다.

하지만 그래핀을 상용화 단계로 적용하려는 과정에서 재료 본연의 우수

한 물성을 그대로 유지하면서 안정성을 보유하도록 생산하는 부분에서 기
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술적인 한계를 드러내었다. 이를테면, 노치, 균열, 스크래치, 불순물과 같은

결함(defect)이 극박 그래핀을 제조하는 과정에서 필연적으로 발생하였다.

게다가 초기 그래핀의 제조 방식이었던 기계적 박리법에서는 대면적 그래

핀을 안정적으로 제조하는데 어려움이 있었다.

현재는 비교적 대면적 그래핀 생산이 가능한 CVD(Chemical Vapor

Deposition, 화학기상 증착법, 이하 ‘CVD’라 한다)4)를 이용한 상용화 연구

가 많이 진행되어 유의미한 결과가 많이 도출되었다. 순도가 높고, 기기로

활용하려면 그래핀을 대면적 제작에 용이한 CVD 방법으로 만들어야 하기

때문이다.

이때 일반적인 CVD 방법으로 그래핀은 10층 미만의 층수로 생성한다.

이러한 배경은 Sherrell 등5)의 연구에서 CVD 방법을 통해 생성된 1 ∼ 2

층의 그래핀이 전기적 자극에 적합한 전도성을 갖는 것을 확인한 연구결과

와 Aslanidou 등6)이 전자 디바이스와 결합되는 그래핀의 층수를 CVD 방

법을 통해 10층 미만의 층수로 생성하였을 때 가장 우수한 물성이 나타났

던 결과로 증명된다.

특히 층수는 적을수록 이론적으로 증명된 그래핀의 물성에 가깝게 나타

나지만, CVD 방법을 사용한 제작공정에서 그래핀 합성 과정, 생산 후 분

리 과정에서 식각(etching) 작업으로 인한 결함은 필연적으로 발생하였다.

그래핀의 제조 과정에서 발생하는 다양한 결함은 그래핀을 사용하고 적용
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하는 단계에서 안정성을 저하하고 기계적 및 전기적 물성에 대한 물리적

메커니즘의 평가에 장애요인이 되어 그래핀으로 생산되는 물품에 대한 정

확한 안전성 평가를 불가능하게 한다. 따라서 그래핀의 안전한 상용화를

위해서는 결함에 대한 문제가 반드시 선 해결되어야 한다.

한편, 이러한 결함에 대한 안전성의 문제는 현재 관련 분야에서 구리를

사용하여 해결하려는 시도가 있다. 구리는 보편적으로 알려진 것처럼 제작

및 가공과정에 있어 이미 상용화가 많이 이루어진 재료이다. 구리는 전기/

전자 제품의 응용이 용이하고 상용화가 많이 진행되어 재료 자체의 안전성

이 검증된 최적의 재료이다.

그렇기 때문에 그래핀 관련 연구 분야에서는 구리와 같은 금속 재료와

그래핀을 복합재료로 결합하여 활용하는 방법이 많이 연구되고 있다. 즉,

전기전도성이 뛰어난 구리와 나노소재인 그래핀을 복합재료로 응용하여 모

바일 전자장치와 전기자동차 개발 시 무게를 줄이고 안정성을 강화한 후

전선, 잉크 등으로 활용하기 위한 연구들이 진행되며 주목받고 있다.

현재 보고되고 있는 관련 연구로는 Wu 등7)이 에너지 저장용 소자로 활

용하기 위해 금속/그래핀 복합재의 전기화학적 특성을 분석하였고, Jhang

등8)은 그래핀 트랜지스터와 실리콘 트랜지스터, 그래핀 배리스터를 비교하

며 그래핀 전자소자 활용을 위한 고유의 특성을 논의하였다. 또한 Kim 등

9)은 전기 에너지 측면에서도 그래핀이 구리와 계면에 접촉하면 넓은 표면
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적으로 인해 코어-쉘 구조의 나노 와이어에 대한 기계적 인성이 최대화되

어 전기 및 열적 특성이 향상되는 성질을 이용하여 고성능 전기 케이블용

그래핀-구리 쉘 나노 와이어를 개발한 바 있다.

하지만 이상의 연구들은 구리와 그래핀을 복합재로 사용했을 때 강도향

상이나 전기적 효율에 대한 문제만을 논의할 뿐, 대량생산이나 상용화를

위하여 구리와 그래핀을 어느 정도의 규격으로 복합해야 하는지와 같은 구

체적인 문제까지 해결하지는 못하였다.

또한, 그래핀과 구리의 복합 사용으로 필연적으로 발생하는 계면의 박리

와 같은 파괴 특성 역시도 자세히 규명되지 못하였다. 따라서 본 연구에서

는 이러한 한계를 극복하고자 구리와 그래핀을 복합재로 사용할 때의 규격

정도와 구리/그래핀 복합재료에 존재하는 결함에 대한 평가를 중점적으로

수행하였다.

그래핀은 나노스케일의 소재이기 때문에 결함의 평가로 분자동역학을 사

용하는 전산해석이 적합하다. 이는 분자간의 거동을 통하여 재료의 물성과

전기적 성능을 함께 평가할 수 있기 때문이다. 그래핀과 같은 나노소재에

대한 분자동역학적 해석 연구는 이미 활발하게 진행됐다.

Kim 등10)은 금속/그래핀 나노 복합재에서 단일 원자층 그래핀의 강도

효과를 밝혔고, Weng 등11)은 구리/그래핀 복합재의 강화 매커니즘을 분자

동역학적 접근으로 규명하려 하였다. Hwang 등12)은 기존 금속 전용 인터
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커넥터의 기계적 특성을 향상시키기 위해 분자동역학 시뮬레이션(Molecula

r Dynamics Simulation, 이하 ‘MDS’라 한다)을 통해 굽힘 피로 저항이 5

∼ 6배 향상된 구리/그래핀 복합재를 제작 및 평가하였다.

또한 Dehaghani 등13)은 MDS를 통해 베릴륨/그래핀 복합재의 균열의 진

전 및 파괴 인성을 분석하여 정사각형 결함이 다른 결함 형태에 비해 가장

낮은 기계적 특성이 나타남을 발표하였다. Zhang 등14)은 제일원리계산을

통해 구리/그래핀 복합재의 변형 특성을 그래핀에 평행한 방향으로 분석하

여 구리에 비해 인장강도가 174%, 162% 향상된 구리/그래핀 복합재 모델

을 제시하였다. 이외에도 Zhang 등15)은 화학적으로 제작한 산화그래핀과

구리의 복합재에서 산소가 구리/그래핀 복합재에 미치는 영향을 밀도함수

이론(Density Functional Theory, 이하 ‘DFT’라 한다)으로 평가하였다.

상기 기술한 연구내용들 중에서 특히 DFT는 전자들을 전자밀도라는 하

나의 집합으로 보고 다체 시스템을 계산할 수 있는 이론이다. DFT는 상태

밀도함수(Density of State, 이하 ‘DOS’라 한다) 결과를 얻을 수 있기 때문

에 전기적 특성 평가에 매우 유의미하게 사용된다. DOS는 특정 에너지 준

위에서 전자가 점유할 수 있는 상태이다. DOS값을 통해 에너지 준위를 분

석해 결함을 가진 구리/그래핀 복합재의 전기적 거동과 특성 평가가 가능

하다.

이러한 특성에 주목하여 Boukhvalov 등16)은 DFT 모델링을 통해 구리/
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그래핀 복합재 표면에 대한 안정성을 연구하였으며, Garcia-Rodriguez 등

17)은 결함이 있는 그래핀에 흡착된 구리 나노입자에 대한 DFT 연구를 수

행하였다.

이처럼 구리/그래핀 복합재료에 대한 분자동역학 해석접근은 이미 널리

사용되고 연구가 진행 중이다. 하지만 현재까지 보고되고 있는 연구 대부

분이 아직 재료의 안전성을 평가하는 관점에서 결함이나 균열의 문제는 다

루지 못하는 한계가 있다.

따라서 본 연구는 분자동역학 해석을 위한 오픈소스인 LAMMPS(Large

-scale Atomic/Molecular Massively Parallel Simulator, 이하 ‘LAMMPS’

라고 한다)18), Quantum ESPRESSO(ESPRESSO: opEn-Source Package f

or Research in Electronic Structure, Simulation, and Optimization, 이하

‘Quantum ESPRESSO’라 한다)19)를 사용하여 그래핀 적층에 따른 기계 및

전기적 물성의 변화와 제조하는 과정에서 발생 가능한 필연적인 결함이 존

재할 때 복합재에 미치는 영향에 주목하여 연구를 수행하였다.

그리고 상정한 모델링 해석으로 얻은 데이터를 변형율을 기준으로 원자

기반 시뮬레이션 도구 OVITO Pro20)를 사용하여 시각화한 후 구리/그래핀

복합재의 파단양상을 분석하였다. 결함의 모델링에 있어서는 그래핀의 분

자구조를 고찰하여 이를 반영하기 위하여 그래핀 특유의 분자 결합 형상으

로 인해 발생되는 지그재그, 암체어 형태의 결함 형상을 재현하였다.
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결과적으로 상기 기술한 연구적 배경을 통하여 그래핀을 사용자가 요구

하는 크기 및 구조로 제작하기 위해서는 그래핀을 사용자가 요구하는 크기

및 구조로 제작하기 위해서는 구리와 같은 금속 기반의 복합재 형태로 제

작하는 것이 반드시 필요하다. 따라서 본 연구는 구리/그래핀 복합재료를

연구 대상으로 확정하였다.

그리고 그래핀 신소재의 사용과 적용의 안전성을 확보하기 위해서는 계

면의 박리로 인한 물성저하, 상용화를 위한 적정 두께 및 외부 하중 형태

에 따른 기계적 특성 및 파괴거동과 이러한 변수들에 따른 전기적 특성에

대한 연구가 반드시 선행되어야 한다. 따라서 아직 연구되어 보고된바 없

는 금속 기반의 그래핀 시트에 대한 기계적 및 전기적 특성을 평가하기 위

한 연구를 분자동역학적 해석으로 수행하였다.
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1.2 연구 목적

그래핀은 나노소재이므로 그래핀의 미시적 거동 특성을 온전히 구현하려

면 분자동역학 해석이 가장 적합하다. 그리고 결함은 구리/그래핀 복합재

의 성능에 영향을 미친다. 따라서 본 연구는 구리/그래핀 복합재를 전자기

기로써 안정적으로 사용하며, 결함 특성을 이용하여 상업적 성능 향상을

달성하기 위한 기초적인 수법을 제시하는 것을 목적으로 한다. 연구의 목

표는 분자동역학을 사용하여 구리/그래핀 복합재의 기계적, 전기적 거동을

평가하는 것이다.

본 연구의 구체적 목표는 다음과 같다.

첫째, 인장 해석에 의한 기계적 특성을 평가하기 위해 분자동역학 해석을

이용한 결함이 있는 구리/그래핀 복합재에 대하여 지그재그, 암체어, 두께 방

향에 따른 강도를 평가한다.

둘째, 전자밀도 해석을 통해 결함의 유무에 따른 구리/그래핀 복합재의

DOS 거동을 조사하여 결함이 구리/그래핀 복합재에 미치는 영향을 평가한다.

본 논문은 아래와 같은 구성으로 연구가 진행되었다.

서론인 제1 장은 연구 배경과 연구 목적이며, 제2 장에서는 분자동역학

해석에 대한 개념과 본 연구에서 핵심적으로 사용된 분자동역학 해석에 대

한 설명을 기술하였다.
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구리/그래핀 복합재 나노 와이어를 대량생산 하려면 쉽고 안전하게 제작

할 수 있어야 하고, 상용화를 위해선 두께가 지나치게 두껍지 않아야 한다.

또한 계면에서 박리가 발생하면 복합재 제작 시 원하는 강도 및 물성을 얻

을 수 없어 성능 저하의 원인이 된다. 이러한 한계를 극복하기 위하여 계

면과 박리와 같은 연구는 그래핀의 상용화를 위하여 반드시 필요한 과제이

다.

따라서 이러한 필요에 따라 제3 장에서는 구리의 두께를 구분한 세 가지

의 해석모델을 정의하였다. 각각의 해석모델은 그래핀이 갖는 구조적 방향

성의 영향과 박리를 관찰하기 위하여, 해석 조건에 따라 개별적인 인장력

이 부여된다.

관련 결과들은 기계적 및 전기적 관점에서 모두 평가하였다. 계산 결과는

본 논문의 제4 장에서는 구리/그래핀 복합재의 미시적인 응력과 변형률이

평가되었으며 계면에서 발생하는 박리 현상도 함께 평가되었다. 또한 전기

적 특성들은 결함의 유무와 위치를 고려하여 여덟 가지의 해석모델을 정의

하여 비교하였다. 각각의 해석모델은 그래핀 결함의 존재 유무를 기준으로

비교하며, 결함이 존재가 구리/그래핀이 적층 층수에 미치는 영향에 대한

고찰이 주어진다.

본 논문의 제5 장에서는 연구를 수행하여 비교 고찰된 결과를 통한 결론

을 연구의 목적과 결부하여 최종적으로 강조하여 정리하였다.
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본 연구는 구리/그래핀 복합재료의 이상적인 사용 두께에 대하여 제안하

고 있기 때문에 향후 구리/그래핀 소재 개발 시 제작의 가이드라인 제시나

성능평가에 기여할 것으로 여겨진다.

일련의 과정으로 완성된 결과들은 차세대 꿈의 소재로 불리는 그래핀의

제조과정에서 발생하는 결함에 대한 안정성을 평가하는 기준에 적용할 수

있을 것으로 사료된다. 한편, 본 연구는 분자동역학적 평가를 수행하였기

때문에 미세한 현상의 제어가 중요한 스마트 디스플레이·전기화학적 센서·

고속 전자디바이스 등의 개발에 중추적 역할을 담당할 것으로 여겨진다.
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제 2 장 이론적 배경

2.1 구리/그래핀 복합재

2.1.1 그래핀의 제조방법

현재 그래핀을 제조할 수 있는 기술은 기계적 박리법, 화학적 박리법, 에

피텍셜 성장법, 화학기상 증착법의 네 가지 방법으로 제조가 가능한 것으

로 알려져 있다.

먼저 기계적 박리법은 Fig. 1과 같이 스카치 테이프를 이용해 흑연

(graphite)에서 그래핀을 분리하는 작업을 반복적으로 시행하여 그래핀을

얻는 방법이다. 기계적 박리법은 그래핀을 제조하는 가장 원초적인 방법이

나, 여타 제조방법에 비해 비교적 우수한 결정성을 지니며 전기 전도성이

높아 결함의 발생이 적은 고품질의 그래핀을 얻을 수 있다는 장점이 있다.

하지만 원시적으로 수작업을 반복해야 한다는 치명적 단점으로 대량 생

산을 하기 위한 효율이 매우 낮아 생산성을 확보하기 어렵다는 문제점을

가지고 있다. 또한 그래핀의 층수 조절이 어렵고, 반복적인 박리 작업 중에

기타 불순물에 의한 오염이 발생되기 쉬워서 이에 대한 위험성을 제어해야

한다.
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Fig. 1. Mechanical exfoliation method.

따라서 기계적 박리법은 먼저 서술한 장점에도 대량의 그래핀 공급이 어

렵기 때문에 현재로서는 실질적인 적용과 사용이 불가능한 제조 방법으로

여겨지고 있다.

반면, 화학적 박리법은 기계적 박리법과 달리 대량 생산을 통해 동시에

많은 양의 그래핀 합성이 가능하다. 화학적 박리법은 Fig. 2와 같이 강산을

이용한 화학공정으로 그래핀 층을 분리하는 제조방법이다.

화학적 박리법은 먼저 흑연을 화학적으로 산화시켜 산화 흑연(graphite

oxide)으로 만든다. 그리고 초음파 처리를 통해 산화 그래핀(graphene



- 14 -

oxide)으로 박리한 후 환원하는 과정으로 그래핀을 얻는다.

화학적 박리 방식으로 제조된 그래핀은 기계적 박리법으로는 불가능하였

던 넓은 표면적으로 제작이 가능하다. 즉, 그래핀의 저장성을 높일 수 있어

제품으로의 응용 가능성이 높다.

하지만 강산과 같은 화학 약품이 사용되기 때문에 제작 과정 중 환원 이

후 그래핀에 결함이 발생하기 쉽다. 또한 초음파 처리 과정에서 그래핀의

층간 분리에 사용되는 산소관능기를 완전히 제거하기 어렵다. 제작 과정 중

에 재료를 손상시키는 이상의 단점들은 그래핀이라는 재료 자체의 품질을

저하시키기 때문에 그래핀의 우수한 물성을 적용하려는 미래 기술로써 사

용되기가 어렵다.

결과적으로 화학적 박리법은 기계적 박리법과 비교하였을 때 대량생산을

가능하게 하여 생산성을 만족시키는 방법으로는 볼 수 있지만, 고품질의 그

래핀 제조가 어려워 상품성이 떨어지기 때문에 기계적 박리법과 마찬가지

로 실용성 있게 사용되기에는 어려운 제작 방식이다.
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Fig. 2. Chemical exfoliation method.

기계적 박리법과 화학적 박리법의 단점을 보완하기 위하여 개발된 그래

핀의 제조 방법은 적층 성장법(epitaxial growth method)이다. 적층 성장법

은 Fig. 3에 도시한 것 같이 초고진공, 고온의 열처리 과정을 통해 실리콘

카바이드 표면의 탄소 원자에서 그래핀을 성장시켜 제조하는 방법이다.

적층 성장법은 박리시키는 방식이 아니라 성장시키는 방식이다. 박리법

과는 달리, 성장인자를 제어할 수 있어서 기계적 박리법의 단점이었던 층

수를 조절하는 것이 가능하다. 그리고 제조 과정 중에 원재료를 손상시킬

수 있는 약품이 사용되지 않기 때문에 화학적 박리법으로는 생산하기 어려

웠던 고품질 그래핀의 제작이 가능하다.
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하지만 진공 및 열처리 과정으로 인하여 제작의 난이도가 높으며 제조

과정에서 많은 비용이 소요된다는 단점이 존재한다. 또한 그래핀의 전기적

특성이 저하되는 치명적인 단점 역시 발생한다.

결과적으로 적층 성장법은 그래핀의 생산성과 품질을 만족시켰지만 제조

단가가 높아 상업화에 대한 효율성을 만족시키지 못한다. 그리고 적층 성

장법은 전기적 특성이 저하되는 단점으로 그래핀의 주요 활용처인 전기 및

반도체 소자로써의 사용이 어려워지는 문제점을 갖게 된다.

따라서 적층 성장법 또한 현재 기술로써는 그래핀의 활용을 제한하게 되

는 불완전한 제작 방식으로 평가받고 있다. 상기 기술한 기계적 박리법, 화

학적 박리법, 적층 성장법의 한계를 극복하기 위하여 고안된 방법이 바로

화학기상 증착법(chemical vapor deposition, 이하 ‘CVD’라 한다)이다.

Fig. 3. Epitaxial growth method.



- 17 -

CVD 방법의 원리는 Fig. 4에 나타낸 것처럼 금속 촉매 기판에서 탄소

원자를 그래핀으로 성장시키는 제조 방법이다. CVD 방식은 적층 성장법처

럼 박리법이 아닌 성장법을 사용하기 때문에 성장인자의 제어가 가능하여

그래핀의 층수를 조절할 수 있다. 또한 그래핀의 합성이 쉽고 편리하며 제

작한 그래핀을 다른 기판으로 옮기는 것이 가능하다.

현재로서는 기계적 박리법, 화학적 박리법, 적층 성장법의 모두 보완하는

제작 방식이다. CVD 방식으로 제작된 그래핀은 넓은 면적으로 고품질의

성능과 물성저하가 거의 발생하지 않은 고순도의 그래핀 제조가 대량 생산

으로 가능하다. 현재 그래핀의 제조 방법 중 CVD 방식은 가장 최적의 제

작 방식으로 평가되어 관련 연구가 가장 활발하게 진행되고 있다21～23).

Fig. 4. Chemical vapor deposition(CVD) method.
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2.1.2 그래핀의 특성

그래핀의 두께는 0.2 nm로 매우 얇다. 제조 방법에 따라 그래핀 한 겹의

두께를 0.2 nm 또는 0.33 nm로 정의하기도 한다. 그래핀의 무게는 1 m2당

0.77 mg로 매우 가볍다. 그래핀의 비표면적은 2,630 m2/g로 단위 질량당

넓은 표면적을 제공하며 잘 구부러지거나 휘는 특성을 지닌다. 또한 그래

핀은 Table 1과 같이 강도 및 탄성계수가 우수하다.

Type Unit Value

Thickness [nm] 0.2

Weight [mg/m2] 0.77 

Surface area [m2/g] 2,630 

Elastic modulus [TPa] 0.5 ~ 1 

Electron Mobility [cm2·V-1·s-1] 15,000 ~ 200,000

Resistivity [Ω·cm] 10-6

Thermal conductivity [W·m-1·K-1] 4,840 ~ 5,300

Transmittance [%]
95 % for 2 nm thick film

70 % for 10 nm thick film

Table 1. Properties of graphene24∼26).
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그래핀은 전자 이동도 높아 우수한 기계적 및 전기적 특성을 지닌다. 동

시에 2 nm 두께의 그래핀에서 약 95%, 10 nm 두께의 그래핀에서 약 70%

의 높은 투과율을 가진다. 이러한 그래핀의 우수한 특성은 플렉시블 디스

플레이, 초고속 반도체, 대용량 축전기(super capacitor) 등으로 활용이 가

능하다.

2.1.3 그래핀의 결함

본 연구에서는 그래핀의 결함 존재에 따른 평가를 수행하고 있다. 따라

서 그래핀에 발생될 수 있는 결함의 종류에 대하여 다음과 같이 구분하였

다.

그래핀 내에서 발생할 수 있는 결함의 종류는 이론적으로 지그재그

(zigzag) 형태와 암체어(armchair) 형태의 두 가지 종류를 갖는다. 이는 그

래핀 분자 구조의 내재적인 배열에 기인하는 것이다.

Fig. 5에 지그재그와 암체어 결함에 대한 개략도를 나타내었다. 그래핀

원자구조는 Fig. 5과 같이 육각형의 결합구조를 가지기 때문에 그래핀에서

발생되는 모든 균열형상은 지그재그와 암체어 두 형태로 설명이 가능하다.

먼저, 암체어 형태의 결함은 그래핀에서 원자 4개가 팔걸이의자 모양처

럼 이어지는 형태를 뜻한다. 반면, 지그재그 형태의 결함은 그래핀에서 원

자 3개가 지그재그 모양으로 이어지는 형태를 나타낸다.
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결함 형태의 구분은 그래핀의 해석과 연구에 있어 매우 중요한 요소이

다. 이방성 복합재료와 같이 그래핀 또한 적층 배향에 따라서 같은 외력이

주어지더라도 다른 파단 매커니즘을 나타내기 때문이다. 즉, Fig. 5 (a)와

같은 배향으로 원자배열을 갖는 그래핀을 가정한다면 인장력을 받는 상황

에서는 암체어 형태의 균열은 가로로 진전하고 지그재그 형태의 균열은 세

로로 진전하는 상황에 해당된다.

반면, Fig. 5 (b)의 배향으로 원자배열을 갖는 그래핀을 가정한다면 같은

인장력을 받는 상황이라 하더라도 암체어 형태의 균열은 세로로 진전하고

지그재그 형태의 균열은 가로로 진전하는 상황에 해당된다.

일반적으로 복합재료의 연구에서 주요하게 고려하는 재료의 방향성과 이

에 따른 파괴 매커니즘의 평가처럼, 그래핀의 연구와 사용에서도 암체어

형태와 지그재그 형태의 관점에서 방향성과 파괴 매커니즘을 평가하는 것

은 반드시 필요하다. 또한 그래핀의 원자 배열에 따라 균열 진전 방향이

똑같다 하더라도 균열 진전면이나 균열의 전파 형상이 달라질 수 있는 특

성은 그래핀의 균열과 파괴 해석이 일반 구조해석이 아니라 나노스케일의

MDS 시뮬레이션으로 수행되어야 하는지를 잘 나타내어 준다.
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(a) zigzag defect direction

(b) armchair defect direction

Fig. 5. Graphene shape and defect direction.
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2.2 분자동역학(MDS)

분자동역학적 평가방법은 원자 또는 분자 단위로 재료의 거동을 평가하

는 방법이다. 시간에 따라 변화하는 원자 혹은 분자의 움직임을 반복적으

로 계산하며, 나노스케일에서 원자 혹은 분자의 거동을 개별적으로 관찰하

는데 효과적이다27).

MDS는 그래핀과 같은 나노소재의 물성을 재현할 수 있고, 원자간의 결

합 및 파괴로 만들어지는 재료의 상호작용을 파악하는 것이 가능하다. 기

본적으로 퍼텐셜(potential)을 설정하여 계산의 정확도를 결정한다. 퍼텐셜

은 재료의 상호작용을 계산한 함수로 본 연구에서는 Tersoff 퍼텐셜28)과

EAM/fs 퍼텐셜29)을 설정하였다. Tersoff 퍼텐셜은 그래핀과 같은 공유결

합소재에 적합한 퍼텐셜이고, EAM/fs 퍼텐셜은 구리와 같은 금속 소재에

적합한 EAM(Embedded Atom Method)의 업그레이드 퍼텐셜이다.

구리/그래핀 복합재의 기계적 물성 평가에 사용된 응력텐서 계산식은 다

음 식 (1)로 표시된다.

    (1)

응력텐서 식 (1)에서 , 는 텐서 구성 요소에서 발생할 수 있는 값 , ,
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이다. 첫 번째 항은 운동에너지 기여도로써 은 부피(체적), 는 밀도를

의미한다. 두 번째 항은 Virial 기여도를 의미한다. 기여도에는 총 여덟 가

지가 있으며 이는 식 (2)에 나타낸다.
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




 



  

















 



  


















 
  






(2)

식 (2)에서 , 는 원자 쌍별 상호작용에서의 두 원자의 위치이고, ,

는 원자 쌍별 상호작용에서의 두 원자의 힘을 의미한다. n은 반복주기로

시간에 따라 변화하는 원자의 거동을 반복적으로 계산함을 의미하며 ,

 등으로 나타낸다.

는 원자와 이웃한 쌍별 에너지 기여도, 는 원자의 결합과 관련한 에

너지 기여도, 는 원자의 각도에 관한 에너지 기여도, 는 원자의 이면체

(dihedral)에 관한 에너지 기여도, 는 원자의 부적절한 상호작용과 관련한

에너지 기여도, 는 원자 내부 구속력 관련 에너지 기여도로 표기한다.

는 장거리 쿨롱 상호작용을 계산하는 명령어로 표기된 것이며 이와

관련된 에너지 기여도를 의미한다30～33).
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그래핀을 포함한 대부분의 나노소재는 비표면적이 크다는 특징이 있어서

표면에서 발생하는 현상이 물성에 큰 영향을 미친다. 일반적으로 표면에서

구조가 미세하게 변하면 전체적인 물성이 크게 변하기 때문에 나노소재의

물성을 제어하는 것은 어렵다. 이는 원자현미경(Atomic Force Microscopy,

AFM) 등의 기술로 나노소재를 육안으로 관찰하며 해결할 수 있다. 하지만

해당 기술에서는 고진공, 극저온 등의 이상적 조건이 필수적이기 때문에

외부 변수를 통제하는 측면에서 소요하는 비용에 제약이 발생하게 된다.

외부 변수의 통제에 따라 원자의 동적 거동을 관찰하는 것에 한계가 존재

하기 때문이다.

MDS는 이러한 한계점을 해결하기 위한 방법이다. MDS를 통해 외부 변

수 제어 및 구현이 어려운 현상의 계산이 가능하고, 원자 및 분자의 거동

을 관찰하며 물성을 제어하는 방법에 대한 연구가 가능하다.

Fig. 6은 재료 설계 시뮬레이션의 개략도이다. x축은 길이 해석 스케일,

y축은 시간 해석 스케일을 의미한다. 길이에서는 nm, Å(10-10 m), 시간은

ns(nano second), ps(pico second)로 표기한다. 나노소재의 대표적인 계산

해석방법에는 제일원리계산(first-principles calculation), 몬테카를로(Monte

Carlo), MDS가 있다.
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Fig. 6. Schematics of material design simulation according to the scale.

제일원리계산은 나노소재의 전자구조를 양자역학적 해석을 통해 계산할

수 있어 원자 단계의 소재 설계를 가능하게 하는 방법이다. 다만 현재로서

는 1,000개 이상의 원자를 가진 시스템에서 계산에 소요되는 시간과 비용

이 비효율적인 한계를 지닌다.

몬테카를로와 MDS은 원자나 분자의 거동을 계산할 수 있는 방법으로 흔

히 분자 시뮬레이션이라 함은 이 두 방법을 지칭한다. 몬테카를로는 난수

(random number)를 이용해 원자 및 분자의 거동을 추적하는 통계학적 방

법이다. 이 방법은 모델의 열역학적 평형을 분석하는데 장점이 있지만, 계

(system)의 동역학적 현상을 다루는 데에 적합하지 않다34∼36). 따라서 본

연구는 MDS를 통해 구리/그래핀 복합재의 평가를 수행하였다.
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2.3 밀도함수 이론(DFT)

밀도 함수 이론(Density Functional Thoery, 이하 ‘DFT’라 한다)37∼43)은

원자, 분자, 응축상과 같은 다체 시스템의 전자 구조를 단일 입자의 형태로

다룰 수 있다. DFT는 원자구조가 주어질 때 전자밀도로부터 시스템의 총

에너지를 계산할 수 있는 이론으로 전자 구조 연구에서 가장 대중적으로

사용되는 방법이다.

Kohn-Sham(이하 ‘KS’라 한다)44∼45) 방정식은 DFT에 기반을 한 mean-f

ield 방정식으로 전자들이 상호작용하지 않는 단일 전자로 기술하는 방정

식이다. KS 방정식은 원자 구조가 주어지면 전자밀도, 시스템 총 에너지,

고유값, 파동함수를 얻을 수 있어 이를 통해 에너지와 관련된 계산이 가능

하다.

이때 근사(approximation)하는 과정이 존재하는데, 교환-상관 퍼텐셜

(exchange-correlation potential)을 어떻게 결정하여 어떤 퍼텐셜을 사용하

는지가 중요하다. 계산하고자 하는 재료나 시스템에 따라 적절한 근사 방

법을 사용해야 한다.

하지만 특별한 경우를 제외하면 대부분 GGA 근사법(approximation)을

사용한다. 그리고 DFT 이론은 기본적으로 바닥상태(ground state) 이론이

기 때문에 밴드갭(bandgap)이나 광학 물성(optical property)과 같이 여기
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상태(excited state) 계산에서는 다소 오차가 있다. 전자에 대한 DFT는 전

자에 대한 제일원리 혹은 아비니시오(ab-initio) 계산 방법의 일종이다. 아

비니시오 계산은 여러 가지가 있지만, 가장 대표적으로 쓰는 방법은 크게

2가지로 하나는 DFT이고 하나는 Computational Quantum Chemistry가

있다.

DFT는 전자의 밀도를 주요 변수로 사용한다. Quantum chemisty는

wavefunction을 주요 변수로 사용한다. DFT는 주로 KS 방정식으로 계산

하고 Quantum chemisty는 슈뢰딩거(Schrödinger) 방정식으로 푼다. 주로

다루는 대상은 DFT의 경우 고체를 다루고, Quantum chemisty는 분자를

다룬다. 따라서 주로 사용하고 있는 분야가 달라서 DFT는 물리, 재료과학

부분에서 많이 사용하는 경향이 있고, Quantum chemisry는 화학자들이 많

이 사용하는 경향이 있다.

DFT 해석에서 계산의 신뢰도와 정확도는 k-points를 통해 조절할 수 있

다. k-point는 Monkhorst-Pack46)를 사용하였다. Monkhorst-Pack은 k-poi

nts의 오차를 줄여 계산값을 수렴하기 위해 많이 사용되는 방법이다.

KS 방정식은 물질계의 바닥상태의 총 에너지가 바닥상태의 전자밀도에

의해서만 결정된다는 물리적 의미를 가지며, 전자의 바닥상태에 대해 임의

의 공간 좌표 r를 매개변수로 전자밀도를 함수의 형태로 표현하여 직접 구

할 수 있다.
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본 연구의 DFT 해석에는 지배방정식으로 식 (3)의 KS 방정식을 사용하

였다.

 


∇     (3)

KS 방정식은 퍼텐셜 Veff n에 대한 단일입자 슈뢰딩거 방정식과 같고, i

는 KS 궤도의 궤도 에너지, ir은 KS 상태로 입자 n의 시스템의 밀도를

뜻한다. KS 방정식을 풀기 위해서는 반드시 Veff n을 알아야 하는데, Veff n 

은 유효퍼텐셜(effective potential)로 식 (4)와 같다.

Veff n  Vext n  
∣rr′∣

nr′ 
dr′vxc (4)

Vext n 는 원자핵과 가까운 전자들과 원자핵들이 만들어내는 퍼텐셜을 근

사한 퍼텐셜을 사용해 계산할 수 있다. r′는 r 근방의 임의의 공간 좌표를

나타낸다. vxc는 Veff n 를 계산할 때 필요한 Exchange-correlation 퍼텐셜

을 나타낸다. vxc를 구하려면 전자밀도 nr을 알아야 하는데 이는 식 (5)

로 계산한다.

nr  
i  

N

∣ir∣ (5)
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KS 방정식의 해로부터 전자밀도를 구하면 전자의 바닥상태에 대한 정확

한 밀도뿐만 아니라 다른 물성들을 정확히 예측할 수 있어 재료 설계 단계

에서 실험으로 발생 가능한 시행착오를 사전에 예측하여 줄이는 것이 가능

하다.

DOS는 임의의 에너지 준위가 들어갈 수 있는 전자의 자리 수를 확률적

으로 나타낸 상태를 의미한다. 주어진 에너지 준위 구간에서 몇 개의 전자

가 채워질 수 있는가는 전자의 흐름과 관계된 전자소자 및 발광소자에서

대단히 중요한 함수가 된다. DOS를 알기 위해서는 페르미-디랙 분포

(Fermi-Dirac distribution)47∼49)를 알아야 하는데, 페르미-디랙 분포는 전

자가 얼마나 분포하고 있는지를 확률적인 분포로 나타낸 것으로 그래프는

Fig. 7과 같고 함수는 식 (6)으로 계산한다.
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Fig. 7. Fermi-Dirac distribution graph.

fE 

e
kT

E  EF


(6)

페르미-디랙 분포 함수 f(E)는 지수함수로 임의의 온도 T에서 에너지

준위 E가 전자 또는 정공에 의해 채워질 확률을 의미한다. 여기서 EF는 페

르미 에너지, k는 볼츠만 상수(8.617×10-5)이다. E와 EF의 관계에 따라 E >

EF이면 f(E) = 0로 전자 존재할 확률은 0이고, E < EF이면 f(E) = 1로 전

자가 존재할 확률이 1로써 100%이며, E = EF이면 f(E) = 0.5, 즉, 50%이

다. 전자가 존재할 확률이 50%일때의 준위를 페르미 준위라고 하며, 이는



- 31 -

전도대역을 구분하는 기준으로 사용되고, 전도대역의 구분에 따라 반도체

로써의 활용가능성이 정해지므로 중요하다.

본 연구에서 밀도함수 이론 해석의 결과는 구리/그래핀 복합재의 전기적

거동에 미치는 결함을 평가하는 기초적 수법으로 적용될 수 있을 것으로

여겨진다.
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제 3 장 해석 방법

3.1 해석 모델

본 연구의 해석 모델은 세 가지로 구분된다. 먼저 3.1.1에서 설명되는 해

석모델은 구리/그래핀 복합재의 기계적 특성을 평가하기 위해 구리의 두께

에 따라 세 가지의 해석 케이스로 구분된다. 다음 3.1.2에서는 구리/그래핀

복합재에 대한 결함의 위치와 형상에 따라 기계적 특성을 평가하기 위한

해석 모델로 세부적으로 네 가지의 해석 케이스로 구분된다. 다음 3.1.3의

해석 모델은 구리/그래핀 복합재의 전기적 특성인 전자밀도를 평가하기 위

한 것이다. 전자밀도 해석 모델의 비교 및 평가를 위하여 결함의 존재 유

무 및 위치에 따라 세부적으로 여덟 가지 해석 케이스로 구분된다.

3.1.1 기계적 특성 평가에 대한 해석 모델 Ⅰ

구리/그래핀 복합재의 기계적 특성 평가를 위한 MDS 해석은 나노 스케

일의 전자 구조 계산 및 재료 모델링 오픈소스인 LAMMPS를 이용하여

해석을 수행하였다. 본 연구에서 구리/그래핀 복합재료의 기계적 특성을

평가하기 위하여 사용된 구리/그래핀 복합재 모델은 구리 두께에 따라 세
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가지로 구분되며 Fig. 8에 나타내었다. 해석 모델 Ⅰ은 구리 층 사이에 그

래핀 층이 삽입된 샌드위치 형태의 적층 구조이다.

구리/그래핀 복합재 모델링 형상의 규격은 가로와 세로가 20.6×11.3 nm2

를 기준으로 Table 2에서 구리 두께에 따라 T1(4.8 nm), T2(9.8 nm) 및

T3(14.3 nm)의 세 가지로 구분된다. 결함이 복합재에 미치는 영향을 평가

하기 위하여 지그재그 방향, 암체어 방향 및 두께 방향으로 구분하여 파단

양상을 관찰하였다.

해석의 경계조건은 x축 방향을 기준으로 양 끝단이 인장력이 가해지는

형태이므로 모델의 x축 양 끝단 0.6 nm를 물림점으로 설정하였으며, 인장

속도는 0.17 nm/ps이다.

Model 

type
width(nm) length(nm) Height(nm)

Total number of 

molecule

T1

20.6 11.3

4.8 105,636

T2 9.8 201,864

T3 14.3 298,092

Table 2. The size of the analysis modeling T1, T2 and T3.
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(a) T1

(b) T2

c) T3

Fig. 8. Cu/graphene composites modeling.
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3.1.2 기계적 특성 평가에 대한 해석 모델 Ⅱ

본 연구에서 구리/그래핀 복합재료의 결함 유무와 결함 위치에 따른 기

계적 특성을 평가하기 위한 모델은 LAMMPS를 이용하여 모델링하였다.

해석 모델 Ⅱ에 사용된 구리/그래핀 복합재 모델의 형상을 Fig. 9에 나타

내었다.

Fig. 9. Cu/graphene composites modeling.

해석 모델 Ⅱ는 구리 층 사이에 그래핀 층이 삽입된 샌드위치 형태의 적

층 형상으로 구리/그래핀 복합재 모델링 규격은 20.6×11.9×7.4 nm3이다. 결

함이 복합재에 미치는 영향을 평가하기 위하여 해석 조건에 따라 총 네 가
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지의 케이스로 구분하였다. 네 가지 해석 케이스는 Table 3 및 Fig. 10에

서 도시된 것과 같이 ND(non-defect, 이하 ‘ND’라 한다), GD(graphene

defect, 이하 ‘GD’라 한다), CD(Cu defect, 이하 ‘CD’라 한다), CT(Cu

thickness direction, 이하 ‘CT’라 한다)로써 명명하여 구분하였다.

삽입된 결함의 형태는 Table 3에서와 같이 GD는 그래핀 층에 가로 9.2

∼ 11.2 nm, 세로 5.4 ∼ 5.9 nm, 높이 4.8 ∼ 5.3 nm 위치로 34개의 원자

결함이 삽입되었다. CD는 구리 층에 가로 9.2 ∼ 11.2 nm, 세로 5.4 ∼ 5.9

nm, 높이 6.2 ∼ 6.4 nm 위치로 15개의 원자 결함이 삽입되었다. 마지막으

로 CT는 구리 층에 가로 10.2 ∼ 10.5 nm, 세로 5.4 ∼ 5.9 nm, 높이 5.2

∼ 7.2 nm 위치로 33개의 원자 결함이 삽입되었다.

Defect 

type
width(nm) length(nm) height(nm)

Number of empty 

molecule

ND - - - -

GD 9.2 ∼ 11.2 5.4 ∼ 5.9 4.8 ∼ 5.3 34

CD 9.2 ∼ 11.2 5.4 ∼ 5.9 6.2 ∼ 6.4 15

CT 10.2 ∼ 10.5 5.4 ∼ 5.9 5.2 ∼ 7.2 33

Table 3. The size of defect on the analysis modeling ND, GD, CD and CT.
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(a) ND

(b) GD

Fig. 10. Cu/graphene composites modeling. (a) Non defect Cu/graphene 

composite (b) Graphene defect Cu/graphene.
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(c) CD

(d) CT

Fig. 10. Cu/graphene composites modeling(continued). (c) Cu defect 

Cu/graphene composite (d) Cu thickness direction defect Cu/graphene 

composite (continued).
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Fig. 10 (a)에서 ND는 결함이 존재하지 않는 구리/그래핀 복합재 모델,

Fig. 10 (b)에서 GD는 그래핀 층에 결함이 존재하는 모델, Fig. 9 (c)에서

CD는 구리 층에 결함이 존재하는 모델, Fig. 10 (d)에서 CT는 구리에 두

께 방향으로 결함이 존재하는 모델이다.

삽입되는 결함의 방향은 2.1.3에서 상기 서술한 그래핀의 이방성을 고려

하여 제조과정에서 발생하기 쉬운 형태로 알려진 그래핀의 지그재그 형태

와 구리에서의 암체어 방향으로 각각 삽입되었다.

해석의 경계조건은 기계적 해석모델 Ⅰ과 동일하게 x축 방향을 기준으로

양 끝단이 인장되는 형태이므로 모델의 x축 양 끝단 0.6 nm를 물림점으로

설정하였으며, 인장 속도는 0.17 nm/ps이다.

3.1.3 전기적 특성 평가에 대한 해석 모델 Ⅲ

구리/그래핀 복합재의 전기적 특성 평가를 위한 전자 밀도 해석은 나노

스케일의 전자 구조 계산 및 재료 모델링 오픈소스인 Quantum

ESPRESSO를 이용해 DOS 해석을 수행하였다.

퍼텐셜 조건은 Table 4에 나타내는 것처럼 그래핀 분자의 탄소(C) 원자,

구리(Cu) 분자를 구성하는 구리 원자 모두 Perdew-Burke-Ernzerhof(PBE)

계열50)을 사용하였다.
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Element Type

C C.pbe-n-kjpaw_psl.1.0.0.UPF

Cu Cu_pbe_v1.2.uspp.F.UPF

Table 4. The condition of potential.

전자밀도에 관한 전기적 해석 모델 Ⅲ는 Table 5에 나타낸 바와 같이,

총 여덟 가지 Case로 구분하였다. Case 1은 단층 그래핀이며 Case 2는 단

층 구리 모델이다. Case 1과 2를 기본으로 하여 Case 3에서 Case 8까지는

구리/그래핀 복합재의 적층 구조를 조합하였다. Case 3은 단층 구리와 단

층 그래핀을 조합하여 2층의 구리/그래핀 복합재로 적층하였고, Case 4는

Case 3의 2회 반복 적층하여 4층으로 적층하였다.

결함 유무에 대한 전기적 해석은 Case 5에서 Case 8까지의 모델로 구분

하였다. Case 5는 Case 3의 모델에서 그래핀 층에 결함을 삽입하였고,

Case 6에서 Case 8까지는 Case 4의 모델에서 결함의 위치의 변화를 주었

다. Case 6은 Case 4의 모델에서 구리/그래핀 복합재의 외부 그래핀 층

(1st layer)에만 결함을 삽입하였다. Case 7은 Case 4의 모델에서 구리/그

래핀 복합재 중 가운데 그래핀 층(3rd layer)에만 결함을 삽입하였으며, 마

지막으로 Case 8은 Case 4의 모델에서 외부 그래핀 층(1st layer)과 가운

데 그래핀 층(3rd layer) 모두 결함을 삽입하였다.
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Analysis case Type

Case 1 Graphene 1 layer

Case 2 Cu 1 layer

Case 3 Cu/graphene 2 layer

Case 4 Cu/graphene 4 layer

Case 5 Cu/graphene 2 layer with a graphene defect

Case 6 Cu/graphene 4 layer with 1st layer graphene defect

Case 7 Cu/graphene 4 layer with 3rd layer graphene defedct

Case 8 Cu/graphene 4 layer with 1st, 3rd layer graphene defect

Table 5. The analysis case of DFT modeling.

각각의 모델에 대한 해석 방법은 다음과 같다. Case 1과 Case 2에서

DFT 해석을 통해 단일 그래핀과 단일 구리에 대한 전자밀도 결과가 도출

된다. Case 1과 Case 2의 결과는 나머지 해석과 비교되어, 적층되는 재료

의 층수와 결함의 변수가 미치는 영향을 평가할 수 있게 한다. 이에 따라,

Case 3은 2층 적층 구리/그래핀 복합재, Case 4는 4층 적층 구리/그래핀

복합재로 적층수의 두께가 증가함에 따른 영향을 평가하고자 하였다.

Table 5의 조건에 따라 구분된 전자 밀도 해석모델의 계략도를 Fig. 11

∼ 12에 나타내었다. Fig. 11에서 제시한 Case 4의 모델은 그래핀/구리/그

래핀/구리의 순서로 4층으로 적층된 구조를 나타낸다.

Fig. 12는 Case 5의 경우로 2층으로 적층되는 구리/그래핀 복합재의 모
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델링 형상으로 그래핀/구리의 순서로 적층된다. 2층 구조의 구리/그래핀 복

합재에 대하여 결함의 유무에 따른 해석을 비교하기 위해 Case 3에서 위

쪽에 바라보는 시점으로 구리 층이며, 그 아래가 그래핀 층이며, 그래핀 층

의 중앙 부근이 결함으로 인하여 그래핀 원자가 상실되어 있음이 나타나고

있다. 이때 결함의 종류는 그래핀에 지그재그 결함으로 삽입되어 있다.

Fig. 13의 (a), (b), (c)는 각각 Case 6, 7, 8의 해석모델을 나타내고 있다.

이때, Case 6, 7, 8은 결함이 삽입되는 층수가 해석 케이스마다 달라지기

때문에 이를 식별하기 위하여 세로로 조립되는 형상으로 해석모델을 도시

하였다. 이에 따라, Fig. 18의 (a)에서는 외부 그래핀 층(1st layer)에 결함

이 생성되어 있음을 확인할 수 있으며 Fig. 18의 (b)에서는 가운데 그래핀

층(3rd layer)의 그래핀 층에 결함이 생성되어 있고, 마지막으로 Fig. 18의

(c)에서는 외부 그래핀 층(1st layer)과 가운데 그래핀 층(3rd layer)에 그

래핀 결함이 생성되어 있음을 확인할 수 있다.
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Fig. 11. Cu/graphene composites 4 layers(G/Cu/G/Cu) model(Case 4).

Fig. 12. A defect position of Cu/graphene 2 layers(G/Cu) model(Case 5).
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Fig. 13. Cu/graphene composites 4 layers(G/Cu/G/Cu) defect model.
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결과적으로 Case 1과 2에 의해서 순수한 그래핀과 구리 재료의 전자밀

도를 평가할 수 있었으며, Case 3과 4를 통해서는 결함이 없는 구리/그래

핀 복합재의 전자밀도가 두께 증감에 따른 영향의 관점으로 평가할 수 있

었다. 마지막으로 Case 5 ∼ 8을 통해서는 결함의 존재에 따른 구리/그래

핀 복합재의 전자밀도 및 결함의 위치와 개수에 따른 전자밀도 결과가 서

로 비교되며 이는 결함이 없는 상태와 비교하여 상호 평가할 수 있었다.
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제 4 장 결과 및 고찰

4.1 구리/그래핀 복합재의 기계적 특성 평가 결과

4.1.1 지그재그 방향 인장 해석결과

Fig. 14는 구리/그래핀 복합재의 강도 및 파단 양상을 고찰하기 위해

두께에 따라 구분된 T1, T2, T3를 지그재그 방향으로 인장한 해석결과이

다.

T1, T2, T3의 전체적인 파괴 양상은 구리와 그래핀 계면의 박리가 발생

한 이후 전체 재료의 파단으로 이어졌다. 지그재그 방향의 인장 해석결과

공통적으로 첫번째 고점이 박리이며, 두번째 고점이 파단으로 나타났으며,

박리와 파단 시의 응력값을 Table 6에 나타내었다.

Model 

type
Delamination strength(GPa) Fracture strength(GPa)

T1 16 19.7

T2 17 11.5

T3 15.5 8.9

Table 6. Zigzag direction analysis result of T1, T2, T3.



- 47 -

박리시점의 응력은 Fig. 14에 나타나듯이 모델별로 큰 차이가 나타나지

않았으며 파단 시의 응력 차이가 모델별로 크게 나타났다. 지그재그 방향

에 따른 T1, T2 및 T3 모델별 파단 양상을 고찰하면 다음과 같다. 먼저

T1의 응력-변형률 선도는 Fig. 15와 같이 두 지점에서 고점이 나타나며,

각각의 지점에서의 파단 양상은 Fig. 16과 같이 박리와 파단이 나타났다.

또한 Fig. 16를 자세히 살펴보면 그래핀이 아닌 구리 층에서 파손이 발

생함을 확인할 수 있다. 그리고 뒤이어 그래핀과 남은 부분이 파단된 것으

로 보아 구리보다 강도가 높은 그래핀의 영향으로 높은 강도가 나타나는

것으로 판단된다.
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Fig. 14. T1, T2, T3 total stress-strain curve(zigzag direction).
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Fig. 15. T1 stress-strain curve(zigzag direction).
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Fig. 16. T1 delamination and fracture behavior(zigzag direction).
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T1보다 두께가 두꺼워진 T2의 경우 응력-변형률 선도는 Fig. 17에 나타

내었으며, T1과 비교하여 파단되는 지점의 결과가 낮아진 것을 확인할 수

있다. 이는 Fig. 18에서 나타난 파단 양상에서 자세히 알 수 있다. T2는

T1과 달리 박리 후 파손되는 지점에서 그래핀 층이 파열하였다. 이는 해석

모델 T1처럼 안쪽에서 구리의 파손이 먼저 시작되었지만, 두꺼워진 구리

층으로 인하여 구리의 파괴가 끝까지 발생하지 않았고, 남아 있는 구리 층

이 하중을 지탱하며 그래핀 층이 육각형의 배열을 잃고 먼저 파손하였기

때문이다.

가장 두꺼운 모델 T3에서는 이러한 경향을 더욱 확연히 알 수 있다. T3

은 Fig. 19와 같이 T2와 박리 양상과 파단 양상이 유사하게 나타났지만,

두꺼워진 구리 층으로 인하여 Fig. 20와 같이 파단시점의 응력 값이 감소

한 것을 확인할 수 있다. 결과적으로 지그재그 방향의 인장해석에서 전체

복합재나 그래핀 층의 강도에 구리의 두께가 크게 관여하고 있음을 알 수

있다.
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Fig. 17. T2 stress-strain curve(zigzag direction).
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Fig. 18. T2 delamination and fracture behavior(zigzag direction).
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Fig. 19. T3 stress-strain curve(zigzag direction).
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Fig. 20. T3 delamination and fracture behavior(zigzag direction).
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4.1.2 암체어 방향 인장 해석결과

Fig. 21은 구리/그래핀 복합재를 두께에 따라 구분된 T1, T2 및 T3에

대하여 암체어 방향으로 인장한 해석결과를 나타낸다.

T1, T2, T3의 전체적인 파괴 양상은 Fig. 21과 같이 지그재그 방향과 동

일하게 박리 후 파단의 매커니즘이 나타났다. 암체어 인장 해석결과 역시

지그재그 방향의 인장 해석결과에 유사하게 첫번째 고점이 박리이며 두번

째 고점이 파단으로 나타났다. 박리와 파단 지점에 대한 응력값은 Table 7

에 나타내었다.

암체어 방향 인장해석에서는 지그재그 방향과 같은 고점에 대한 특이사

항이 발생하고 있지는 않지만, 구리의 두께가 두꺼워 질수록 전체 구리/그

래핀 복합재료의 파단강도는 지그재그 방향보다 낮게 형성되고 있다.

Model 

type
Delamination strength(GPa) Fracture strength(GPa)

T1 19.6 14.9

T2 17.7 8.9

T3 16.3 8.3

Table 7. Aramchair direction analysis result of T1, T2 and T3.
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Fig. 21. T1, T2, T3 total stress-strain curve(armchair direction).
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암체어 방향에 따른 T1의 응력-변형률 선도는 Fig. 22에 나타내었으며,

지그재그 방향처럼 두 지점에서 고점이 나타나며, 각각의 지점에서의 파단

양상은 Fig. 22과 같이 박리와 파손이 나타났다. 이는 지그재그 방향처럼

박리 후 파단으로 이어지는 매커니즘과 같다. 또한 Fig. 23와 같이 그래핀

이 아닌 구리 층에서 파손이 발생함을 확인할 수 있다.

T1보다 두께가 두꺼워진 T2의 경우 응력-변형률 선도는 Fig. 24와 같으

며, T1과 비교하여 파단되는 지점의 결과가 낮아진 것을 확인할 수 있다.

이는 Fig. 25에서 나타난 파단 양상에서 자세히 알 수 있다. T2은 지그재

그 방향의 결과와 같이 두께가 증가하며 박리 후 그래핀 층이 파단되었다.

가장 두꺼운 모델 T3에서도 동일한 양상이 확인되었으며, 암체어 방향에

따른 응력-변형률 선도는 Fig. 26에 나타나며, 박리 양상과 파단 양상은

Fig. 27에서 확인할 수 있다. 정리하자면 구리 두께의 증가에 따라 구리/그

래핀 복합재의 지그재그와 암체어 해석결과는 파단 강도가 감소하였음을

알 수 있다.
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Fig. 22. T1 stress-strain curve(armchair direction).

Fig. 23. T1 delamination and fracture behavior(armchair direction).
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Fig. 24. T2 stress-strain curve(armchair direction).

Fig. 25. T2 delamination and fracture behavior(armchair direction).
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Fig. 26. T3 stress-strain curve(armchair direction).

Fig. 27. T3 delamination and fracture behavior(armchair direction).
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4.1.3 두께 방향 인장 해석결과

구리/그래핀 복합재의 박리 현상을 직관적으로 관측하기 위한 두께 방

향 인장 해석결과에 대한 응력-변형률 선도는 Fig. 28과 같으며, 구리의

두께 증가와 박리 지연을 늦추진 못한 것으로 확인되었다.

Fig. 28. T1, T2, T3 total stress-strain curve(thickness direction).
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4.2 결함에 따른 구리/그래핀 복합재의 기계적 특성 평

가 결과

4.2.1 ND, GD, CD 해석에 대한 전체 평가 결과

구리/그래핀 복합재에 대하여 결함이 존재할 경우 강도에 미치는 영향을

평가하기 위하여 결함의 위치에 따라 구분된 ND, GD 및 CD를 지그재그

방향으로 인장한 해석결과를 Fig. 29에 나타내었다.

ND, GD 및 CD의 해석결과는 공통적으로 완전 파단되기 전까지 두 위

치에서 응력감소가 급격히 발생되었다. 첫 번째 구리의 파단이 먼저 시작

되었고 일정 응력감소지점인 변형률  = 0.1에서 응력이 감소한 후 정체구

간을 보이다 금속 가공경화현상과 유사하게 다시 급상승한 후 완전 파단하

는 양상이 나타났다. 이러한 응력의 정체 현상은 초기 균열의 진전 후 그

래핀이 완전 파단되기 전까지로 판별되었다.

변형률  = 0.1에서 응력값은 결함이 없는 ND에서는 19.5 GPa, 그래핀

에 균열결함이 있는 GD는 19.69 GPa, Cu에 균열결함이 있는 CD는 19.43

GPa로 거의 유사한 값으로 나타났다. 이것은 균열결함의 유무는 초기균열

진전 전까지는 균열거동에 영향을 미치지 않음을 나타낸다. 결함이 없는

ND의 경우는 변형률  = 0.145에서 14.91 GPa에 진입한 이후,  = 0.35에

서 16.02 GPa의 응력이 얻어졌으며 변형률  = 0.145에서  = 0.35 구간까
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지 평균적으로 14.95 GPa의 응력이 유지된 후 최종파단하였다. 구리에 결

함이 있는 CD의 경우는 변형률  = 0.14에서 14.58 GPa에 진입한 이후, 

= 0.36에서 16.04 GPa의 응력이 얻어졌으며 변형률  = 0.14에서  = 0.36

구간 평균적으로 14.82 GPa의 응력이 유지된 후 최종파단하였다. Cu에 결

함이 있는 CD가 결함이 없는 ND와 비교하여 유사한 응력-변형률 관계가

나타나는 것은 Cu에 존재하는 결함은 본 연구에서 설정한 크기로는 전체

구리/그래핀 복합재의 강도적 성능저하에 기여하지 않는 것으로 판단할 수

있다.

그러나 이후 그래핀에 결함이 있는 GD의 경우는 ND 및 CD에 비하여

약 21.7 % 응력이 급감소하여 변형률  = 0.15에서 10.83 GPa에 진입한

이후,  = 0.155에서 10.29 GPa,  = 0.325에서 9.99 GPa,  = 0.365에서

10.95 GPa의 응력을 나타내었으며 변형률  = 0.145에서  = 0.325까지 구

간 평균적으로 10.39 GPa의 응력이 유지된 후 최종파단하였다. 이것은 그

래핀의 결함은 구리/그래핀 복합재 모델에서의 강도 저하에 영향을 미치는

재료임을 판단할 수 있다.
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Fig. 29. ND, GD, CD stress-strain curve.
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4.2.2 ND 평가 결과

Fig. 30은 구리/그래핀 복합재 ND의 해석결과이며, Fig. 31은 결함이

없는 구리/그래핀 복합재 ND의 파단양상을 등고선으로 나타내고 있다. 등

고선은 응력 를 표시하고 있으며, 이때 최대 3.81 GPa에서 최소 –5.40

GPa의 응력이 계산되었다. 각 파단양상은 타 모델과의 비교를 위하여 변

형이 없는 변형률  = 0을 기준으로 균열개시 시점의 0.1에서 0.14까지, 두

번째 응력상승 시점의 0.39에서 0.42 파단까지의 양상을 나타내었다.  =

0.1에서는 등고선으로 확인된 바와 같이, 구리보다 그래핀에 응력이 집중됨

을 알 수 있다. 이후, 구리 층에서 부분적인 박리가 시작되는데 이러한 현

상은 Fig. 32에 자세히 나타내었다.

Fig. 32의 (a)와 같이 먼저 구리 층에서 부분적인 파단이 발생한다. 이후

구리의 균열이 진전되며 응력변형률 선도에서 확인한 것과 같이 응력의 변

화는 미미하나 변형은 계속 진행되다가  = 0.39 부터는 Fig. 32의 (b)와

같이 구리 층의 전면 파단이 진행되었고 Fig. 32의 (c)와 같이  = 0.41에

서 그래핀 하단 층까지 균열결함이 진전하였다. 이후 Fig. 32의 (d)와 같이

 = 0.42에서 그래핀 상단 층에서 그래핀 층의 결합이 완전히 깨졌다.

이러한 파단 양상을 통해 응력-변형률 선도에서 고찰한 바와 같이 그래

핀 층에 응력이 집중됨에도 불구하고 그래핀의 강도 특성 때문에 구리 층

의 박리부터 파단으로 이어지는 현상이 먼저 발생함을 확인하였다. 또한
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두 번째 응력상승점이 초기 최대값보다 높은 이유는 구리의 파단이 먼저

발생하면서 그래핀 층이 응력을 담당하며 모델을 지지했기 때문으로 사료

된다.

Fig. 30. ND stress-strain curve.
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Fig. 31. ND crack propagation.
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Fig. 32. ND crack propagation of detail behaviors.
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4.2.3 GD 평가 결과

Fig. 33은 구리/그래핀 복합재 GD의 해석결과이며, Fig. 34는 그래핀 층

에 지그재그 결함이 있는 구리/그래핀 복합재 GD의 파단양상을 응력 

등고선으로 최대 3.91 GPa에서 최소–9.02 GPa로 나타내었다.  = 0.1에서

모델 ND보다 구리 층에 전체적으로 고응력부분이 나타나며 그래핀 층의

지그재그 결함으로 인해 응력이 구리 층에도 담당되었음을 알 수 있다. 하

지만 모델 GD 역시 모델 ND처럼 구리 층에서 먼저 박리가 시작되었다.

이후  = 0.13에서 그래핀 층의 결함으로 인해 결함이 삽입된 그래핀 상

단부의 파단이 발생하였다. 파단 양상을 통해 그래핀 층에 발생하는 결함

은 구리 층에 하중 부담을 분배하였으나, 여전히 응력은 그래핀 층에 집중

됨을 알 수 있다. 하지만 구리 층이 완전히 파단하기 전 결함으로 인해 결

함이 삽입된 그래핀 상단부가 파단하면 응력의 저하가 발생하고, 파단 되

지 않은 그래핀 하단부가 하중을 일부 지지하므로 전체 모델의 완전 파단

은 결함이 없는 모델 ND보다 더 큰 변형률에서 발생하였다.

Fig. 35는 GD의 이러한 파단양상을 자세히 보여준다. Fig. 35의 (a)와 같

이 먼저 구리 층에서 부분적인 파단이 발생한 후 구리의 균열이 진전된다.

이후 결함이 없는 ND와 달리, 그래핀 상단부에 삽입된 결함으로 인해 Fig.

34의 (b)와 같이  = 0.13에서 그래핀의 파단이 시작되고,  = 0.14에서 그

래핀 상단층에서 그래핀 층의 결합이 완전히 깨졌다. 이로 인해 응력-변형
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률 선도에서 확인한 것과 같이 ND보다 낮은 응력에서 응력의 변화는 미미

하나 변형은 계속 진행되었다.  = 0.39부터는 Fig. 35의 (c)와 같이 구리

층의 전면 파단이 진행된 후 Fig. 35의 (d)와 같이  = 0.44에서 그래핀 상

단 층에서 그래핀 층의 결합이 완전히 깨졌다.

이러한 파단양상을 통해 응력-변형률 선도에서 고찰한 바와 같이 그래핀

층에 응력이 집중됨에도 불구하고 그래핀의 강도 특성 때문에 구리 층에서

박리부터 파단으로 이어지는 현상이 먼저 발생함을 확인하였다. 하지만 그

래핀 층에 삽입된 결함으로 인해 첫 번째 응력상승점 이후 낮은 응력에서

변형이 진행되었고, 균열결함이 삽입되지 않은 그래핀 하단부의 결합이 깨

지고 완전히 파단되었다. GD의 두 번째 응력상승점이 ND보다 낮은 이유

는 구리 층이 완전히 파단되기 이전에 결함으로 인해 그래핀의 상단부의

결합이 깨지면서 결합이 깨지지 않은 그래핀 하단 층만이 응력을 담당하며

모델을 지지했기 때문으로 사료된다.
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Fig. 33. GD stress-strain curve.
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Fig. 34. GD crack propagation.
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Fig. 35. GD crack propagation of detail behaviors.
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4.2.4 CD 평가 결과

Fig. 36은 구리/그래핀 복합재 CD의 해석결과이며 Fig. 37은 구리 층에

지그재그 결함이 있는 구리/그래핀 복합재 CD의 파단양상을 보여준다.

ND, GD와 유사하게 응력 는 최대 4.39 GPa에서 최소 –4.95 GPa 범위

에 있다. CD의 파단양상에서는 응력이 급감소하는  = 0.1에서 구리 층에

응력 부담이 가장 적게 분포되었음을 알 수 있다.

박리의 시작 역시 구리 층에서 먼저 발생 되었고, 두 번째 변곡점인  =

0.39 부터는 구리 층이 완전히 파단하였으나, 그래핀 층은 상단부, 하단부

모두 파단되지 않았다. 이후  = 0.42에서 그래핀 층의 완전 파단이 발생하

였다. 이를 통해 구리 층의 결함은 전체 복합재 모델의 응력 저하에 영향

을 미치지 않고, 결함이 존재하지 않는 ND 모델과 유사한 응력-변형률 선

도를 보임을 알 수 있다.

Fig. 38은 CD의 이러한 파단양상을 자세히 보여준다. Fig. 38의 (a)와 같

이 먼저 구리 층에서 부분적인 파단이 발생한 후 구리의 균열이 진전된다.

이후 계속적으로 구리 층의 전면 파단이 진행되며, Fig. 38의 (b)와 같이 

= 0.33에서 구리 중간층이 완전히 파단된다. 이 때 그래핀 층의 결합은 여

전히 유지된다. 이로 인해 응력-변형률 선도에서 확인한 것과 같이 ND와

GD보다 높은 응력에서 응력의 변화는 미미하나 변형은 계속 진행되었다.

 = 0.40부터는 구리 상단층의 전면 파단이 진행된 후 Fig. 38의 (c)와 같
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이  = 0.41에서 그래핀 상단층에서 그래핀 층의 결합이 깨지기 시작한다.

이후 Fig. 38의  = 0.41와 같이 그래핀의 결합이 완전히 깨졌다.

이러한 파단양상을 통해 응력-변형률 선도에서 고찰한 바와 같이 그래핀

층에 응력이 집중됨에도 불구하고 구리 층에 삽입된 결함으로 인해 구리

층에서 박리부터 파단으로 이어지는 현상이 먼저 발생함을 확인하였다. 또

한 구리 층의 파단이 진행되는 동안 그래핀 층의 결합이 유지되어 첫 번째

응력상승점 이후 높은 응력에서 변형이 진행되었음을 판단할 수 있다.

그리고 구리 층이 완전 파단될 때 균열결함이 삽입되지 않은 그래핀 상

단부와 하단부 모두 응력을 담당하며 모델을 지지했기 때문에 CD의 두 번

째 응력상승점이 ND보다도 다소 높으며 GD보다 높게 나왔음을 판단할 수

있다. 이는 본 연구에서 설정한 크기의 결함이 그래핀 층에 존재할 때는

전체 복합재의 강도적 성능저하에 기여하나, 결함이 구리 층에 존재할 때

는 전체 복합재의 강도적 성능저하에 기여하지 않는 것으로 판단할 수 있

다.
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Fig. 36. CD stress-strain curve.
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Fig. 37. CD crack propagation.
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Fig. 38. CD crack propagation of detail behaviors.
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4.2.5 CT 평가 결과

Fig. 39는 구리/그래핀 복합재의 강도에 구리가 미치는 영향의 기여도를

평가하기 위하여 구리 층 내 결함의 위치가 분별된 CD, CT를 인장 해석

한 결과이다.

CT의 경우에서도 응력감소지점에서 구리의 파단이 시작되었고 정체구간

에서 CD와 강도값의 차이는 변형률  = 0.15에서 13.99 GPa의 응력에 진

입한 이후,  = 0.34에서 14.93 GPa 응력이 얻어졌으며 변형률  = 0.15에

서  = 0.34까지 구간 평균적으로 약 13.89 GPa의 강도를 유지한 후 다시

상승하여 완전 파단하는 양상이 나타났다. 강도차이는 구리에 두께 방향

(armchair)으로 결함이 존재하는 CT가 구리에 지그재그 방향으로 결함이

존재하는 CD보다 약 6.25% 감소한 0.92 GPa 차이로 낮다. 완전파단은 변

형률 0.4인 응력 21.36 GPa에서 급속히 나타났다.

Fig. 40은 구리 층에 두께 방향(armchair) 결함이 있는 구리/그래핀 복합

재 CT의 파단양상을 등고선으로 나타내었다. 등고선은 응력 을 표시하

고 있으며, 이때 최대 3.75 GPa에서 최소–4.94 GPa의 응력이 계산되었다.

각 파단양상은 타 모델과의 비교를 위하여 변형이 없는 변형률  = 0을

기준으로 균열개시 시점의 0.1에서 0.25까지, 두 번째 응력상승 시점의 0.39

에서 0.42 파단까지의 양상을 나타내었다.
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Fig. 39. CT stress-strain curve.
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Fig. 40. CT crack propagation.
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 = 0.1에서는 등고선으로 확인하는 바와 같이, 구리보다 그래핀에 응력

에 집중됨을 알 수 있다. 이후, 구리 층에서 부분적인 박리가 시작되는데

이러한 현상은 Fig. 41에 자세히 나타내었다.

Fig. 41의 (a)와 같이 CT 역시 먼저 구리 층에서 부분적인 파단이 발생

한다. 이후 구리의 균열이 진전되며 응력-변형률 선도에서 확인한 것과 같

은 응력의 변화는 미미하나 변형은 계속 진행되고, Fig. 41의 (b)처럼  =

0.29에서 구리 층의 전면파단이 진행되었고, 이 때 그래핀 층은 CD와 마찬

가지로 결합이 유지되어 그래핀 층이 응력을 집중됨을 알 수 있다. 이후

Fig. 41의 (c)와 같이  = 0.41에서 그래핀 층이 결합이 깨지기 시작했고, 

= 0.42에서 그래핀 층의 결합이 완전히 깨졌다.

이러한 파단 양상을 통해 동일한 재료인 구리 층에 삽입되는 결함의 형

태가 다른 경우 완전 파단되기 직전 구간의 응력값에만 차이가 존재할 뿐,

응력은 그래핀 층에 집중되며, 구리 층에 삽입된 결함 때문에 구리 층의

전면 파단이 그래핀 층의 결합이 깨지는 현상보다 선행됨을 확인하였다.

하지만 구리 층의 파단은 전체 복합재 파단의 진행에 기여하지 않음을 응

력-변형률 선도에서 확인할 수 있다. 이는 응력-변형률 선도에서, 첫 번째,

두 번째 변곡점의 응력값의 차이는 미미하였으나, 하중의 지지구간에서 응

력값의 차이가 나타났던 현상을 설명할 수 있다. 따라서 구리/그래핀 복합

재의 전체 강도는 그래핀 층의 파손 여부로 결정된다.
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Fig. 41. CT crack propagation of detail behaviors.
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4.3 전자밀도 해석 평가 결과

4.3.1 단일 그래핀과 구리 결과 비교

Fig. 42는 Table 5에서 구분한 단일 그래핀 분자인 Case 1의 DFT 해석

에 따른 DOS 결과로 횡축 E Ef는 에너지 준위 함수값을 의미하며, 종축

은 DOS값을 나타낸다. Fig. 42의 A지점(E Ef   )의 DOS값은 45.36

e/eV-1으로 가장 높게 나타났으며, B지점(E Ef  )의 DOS값은 0으로 그

래핀의 특성을 알 수 있다. 또한, 전체적으로 DOS값이 비교적 고르게 분

포하고 있음을 알 수 있고, A지점과 B지점의 차이가 50 e/eV-1 미만임을

알 수 있다.

반면, 단일 구리 분자인 Case 2에 대한 DOS값은 Fig. 43과 같이 나타

났다. Fig. 43에서 구리는 일반적인 금속의 DOS 그래프와 유사하게 특정

구간에서의 DOS값이 높은 형태를 보이며 A지점 (E Ef   )의 DOS

값이 252.02 e/eV-1로 가장 높게 나타났다. B지점 (E Ef  )의 DOS값은

9.72 e/eV-1로 그래핀과 달리 B지점에서도 전자가 존재가능함을 알 수 있

으며 A지점과 B지점의 차이는 242.3 e/eV-1로 그래핀과 비교하여 상당히

큰 것으로 나타났다. 또한, Case 2에서는 C지점(E Ef   ) 이후로는

DOS 값이 거의 나타나지 않았다.
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Fig. 42. Density of States(graphene).
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Fig. 43. Density of States(Cu).
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4.3.2 구리/그래핀 복합재의 적층수 영향

Fig. 44는 Table 5에 구분한 것과 같이 구리와 그래핀이 각 한 층으로

구성된 2층 적층 구리/그래핀 복합재인 Case 3의 DOS 결과를 나타내고

있다. Fig. 44에서는 A지점(E Ef   )의 DOS값이 182.32 e/eV-1로 가

장 높게 나타났으며, B지점(E Ef  )의 DOS값은 34.44 e/eV-1로 그래핀

과 달리 B지점에서도 전자가 존재가능함을 알 수 있다. A지점과 B지점의

차이는 147.88 e/eV-1이다.

또한, 전체적으로 DOS값은 전체 구간(   E Ef  )에서 피크치를

제외하고 고르게 분포하여 그래핀의 영향을 확인할 수 있다. 가장 높은

DOS값이 나타난 A지점과 에너지 준위 함수값이 0인 B지점의 차이가 약

150 e/eV-1로 그래핀과 비교하여 약 3배 상승하여, A와 B 사이 구간

(   E Ef  )에서는 구리의 영향을 확인할 수 있었다.

Fig. 45는 총 4층으로 적층된 구리/그래핀 복합재인 Case 4의 DOS 해석

결과를 나타내고 있다. Fig. 44에서는 2층 적층 구리/그래핀 복합재 Case

3의 경우와 동일한 A지점(E Ef   )에서 DOS값이 209.12 e/eV-1으로

Case 3에서 보다 26.8 e/eV-1 더 높게 나타났으며, B지점(E Ef  )의

DOS값은 41.46 e/eV-1로 나타났다. 2층 적층 구리/그래핀에 비교하여 A

지점의 DOS 값은 약 14.7 % 이상 증가하였다. 이것은 같은 에너지 준위

에서 점유할 수 있는 전자의 개수가 26개 이상 증가함을 의미하기 때문에
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전기적 성능이 개선되었다고 평가할 수 있다.

또한 전체 구간(   E Ef   )에서 안정적인 DOS가 발생되며, 특

히    E Ef   구간과   E Ef   구간의 DOS값이 Case 3과 비

교하여 약 2배 이상 발생함에 따라, 그래핀과 구리의 두께 증가에 대하여

구리/그래핀 복합재의 전기적 성능이 개선된 것으로 여겨진다.

Fig. 44. Density of States(Cu/graphene 2 layers).
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Fig. 45. Density of States(Cu/graphene 4 layers).
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4.3.3 결함에 따른 영향

결함이 구리/그래핀 복합재의 DOS값에 미치는 영향을 알아보기 위하여

2층 적층 구리/그래핀 복합재와 4층 적층 구리/그래핀 복합재의 그래핀 층

에 결함을 삽입하여 DOS를 계산하였다. Fig. 46은 2층 적층 구리/그래핀

복합재에서 그래핀에 결함을 삽입한 Case 5의 DOS 결과이다.

Fig. 46에서는 A지점(E Ef   )의 DOS값이 146 e/eV-1으로 나타났으

며, B지점(E Ef  )의 DOS값은 17 e/eV-1로 나타났다. 결함이 삽입되지

않은 2층 적층 구리/그래핀 복합재와 비교하여 A지점은 36 e/eV-1 감소하

여 약 19.78 % 감소한 것을 알 수 있으며, B지점은 17 e/eV-1 감소하여 약

50 % 감소한 것으로 나타났다. 이는 그래핀에 발생된 결함이 DOS값을 감

소시키는 영향으로 이어지고, 전기적 성능의 저하로 연결되는 것으로 고려

된다.

Fig. 47은 4층 적층 구리/그래핀 복합재에서 외부층의 그래핀(1st layer)

에 결함을 삽입한 해석모델 Fig. 13 (a) Case 6의 DOS 결과이다. Fig. 47

에서는 A지점(E Ef   )의 DOS값이 201.87 e/eV-1로 나타났으며, B

지점(E Ef  )의 DOS값은 44.2 e/eV-1로 나타났다.

결함이 삽입되지 않은 4층 적층 구리/그래핀 복합재와 비교하여 A지점

은 7.25 e/eV-1 감소하여 약 3.47% 감소한 것을 알 수 있으며, B지점은

2.74 e/eV-1 증가하여 약 6.61 % 증가한 것으로 나타났다. 4층 적층 구리/
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그래핀 복합재에서 외부 그래핀 층(1st layer)에 발생한 결함은 A지점의

DOS값은 다소 감소시키는 영향으로 이어지나, B지점(E Ef  )의 DOS에

서는 오히려 결함이 전기적 성능을 증가시키는 역할을 수행한 것으로 고려

된다.

이러한 결함의 영향에 대해 자세히 고찰하기 위하여 층수를 고정하고 결

함 조건만 변경하여, 외부 그래핀 층(1st layer)이 아닌 가운데 그래핀 층

(3rd layer)에 결함을 삽입한 Fig. 13 (b) Case 7의 DOS 해석을 수행하였

고, DOS 해석결과는 Fig. 48에 나타내었다.

Fig. 48에서는 A지점(E Ef   )의 DOS값이 179.94 e/eV-1로 나타

났으며, B지점(E Ef  )의 DOS값은 47.77 e/eV-1로 나타났다. Fig. 48은

결함이 없는 4층 적층 구리/그래핀 복합재와 비교하여 A지점은 4.44

e/eV-1 감소하여 약 2.12 % 감소한 것을 알 수 있으며, B지점은 6.31

e/eV-1 증가하여 약 15.22 % 증가한 것으로 나타났다. 4층 적층 구리/그래

핀 복합재에서 가운데 그래핀 층(3st layer)에 발생한 결함은 외부층의 그

래핀(1st layer)에 발생한 결함처럼 A지점의 DOS값은 다소 감소시키는 영

향으로 이어지나, B지점(E Ef  )의 DOS에서는 오히려 결함이 전기적

성능을 증가시키는 역할을 수행하였다.
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Fig. 46. Density of States(Cu/graphene 2 layers with graphene defect).
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Fig. 47. Density of States(Cu/graphene 4 layers with 1st layer graphene 

defect). 
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따라서 A지점과 B지점의 경향성을 자세히 고찰하기 위하여, 4층 적층

구리/그래핀 복합재에 외부 그래핀 층(1st layer)과 가운데 그래핀 층(3rd

layer) 모두 결함을 삽입한 Fig. 13 (c) Case 8의 DOS 해석을 수행하였고,

DOS 해석결과는 Fig. 49에 나타내었다.

Fig. 49에서는 A지점(E Ef   )의 DOS값이 208 e/eV-1로 나타났으

며, B지점(E Ef  )의 DOS값은 52 e/eV-1로 나타났다. Fig. 49은 결함이

없는 4층 적층 구리/그래핀 복합재와 비교하여 A지점은 약 4 % 감소한

것을 알 수 있으며, B지점은 약 23 % 증가한 것으로 나타났다. 4층 적층

구리/그래핀 복합재에서 외부 그래핀 층(1st layer)과 가운데 그래핀 층(3st

layer) 모두에 발생한 결함은 가장 높은 A지점의 DOS값은 Case 7과 마찬

가지로 가운데층 결함의 영향으로 다소 감소시키는 영향으로 이어지나, B

지점(E Ef  )의 DOS에서는 4층 적층 구리/그래핀 복합재에서 가운데

그래핀 층(3st layer)에 발생한 결함에 의한 상승결과에 의하여 오히려 전

기적 성능을 증가시키는 역할을 수행한 것으로 고려된다. 이러한 결과는

에너지 준위가 0인 B지점의 DOS가 결함을 가진 구리/그래핀의 전기적 성

능에 미치는 영향이 크다.
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Fig. 48. Density of States(Cu/graphene 4 layers with 3rd layer graphene 

defect). 
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Fig. 49. Density of States(Cu/graphene 4 layers with 1st and 3rd layer 

graphene defect).
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4.3.4 전자밀도 해석 결과 비교

Case 1∼8의 DOS는 Table 8과 Fig. 50에서 나타낸 바와 같다. 먼저 2층

적층 구리/그래핀 복합재는 단일 그래핀, 단일 구리 재료와 비교하여 가장

높은 피크 지점에서의 DOS 값이 산술평균인 148.69 e/eV-1보다 약 22.61%

증가한 182.32 e/eV-1로 전기적 성능이 개선되었다.

이는 그래핀은 가장 많은 전자가 존재할 수 있는 에너지 준위의 범위가

E Ef   에서 45.36 e/eV-1이고, 구리는 E Ef   에서 252.02

e/eV-1이다. 복합재로 결합되며 전자가 가장 높게 존재할 수 있는 에너지

준위는 E Ef    구간에서 단일 구리의 DOS보다 낮지만 단일 그래

핀의 DOS보다 높게 형성되었기 때문이다. 두께가 두꺼워진 4층 적층 구리

/그래핀 복합재 역시 E Ef    구간에서의 DOS가 209.12 e/eV-1로 2

층 적층 구리/그래핀보다 약 14.69% 증가하여 단일 재료보다 구리/그래핀

복합재의 성능이 개선되었다.

2층 적층 구리/그래핀 복합재의 그래핀 층에 결함이 발생한 경우는

140.65 e/eV-1로 결함이 없는 경우와 비교하여 DOS가 약 22.85% 감소하여

성능을 저하시켰다. 4층 적층 구리/그래핀 복합재에 외부 그래핀 층에 결

함이 발생한 경우는 201.87 e/eV-1로 결함이 없는 경우와 비교하여 DOS가

약 3.4% 감소하여 성능을 저하시켰다. 가운데 그래핀 층에 결함이 발생한

경우는 179.84 e/eV-1로 결함이 없는 경우와 비교하여 DOS가 약 14% 감
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소하여 성능을 저하시켰다. 따라서 4층 적층 구리/그래핀 복합재의 경우

외부 그래핀 층에 결함이 발생한 경우보다 가운데 그래핀 층에 결함이 발

생한 경우가 취약하며, 이는 복합재 내부에서 발생한 결함이 구리/그래핀

외부에서 발생한 경우보다 구리/그래핀 복합재의 결합을 지지하지 못하기

때문인 것으로 사료된다.

Analysis 

case
Type

DOS
Point A Point B

(E Ef )at value

Case 1 Graphene 1 layer (E Ef   ) 45.36 0

Case 2 Cu 1 layer (E Ef   ) 252.02 9.72

Case 3 Cu/graphene 2 layer (E Ef   ) 182.32 34.44

Case 4 Cu/graphene 4 layer (E Ef   ) 209.12 41.46

Case 5

Cu/graphene 2 layer 

with a graphene 

defect

(E Ef   ) 140.65 17

Case 6

Cu/graphene 4 layer 

with 1st layer 

graphene defect

(E Ef   ) 201.87 44.2

Case 7

Cu/graphene 4 layer 

with 3rd layer 

graphene defedct

(E Ef   ) 179.84 47.77

Case 8

Cu/graphene 4 layer 

with 1st, 3rd layer 

graphene defect

(E Ef   ) 208 52

Table 8. Comparison of Density of State among case 1∼8.
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Fig. 50. Comparison of Density of States among Case 1∼8.
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4.4 구리/그래핀 복합재의 거동 비교 평가

4.4.1 구리/그래핀 복합재에 구리의 두께가 미치는 영향

기계적 특성 평가 해석 모델 Ⅰ은 구리 두께에 따른 구리/그래핀 복합재

T1(4.8 nm), T2(9.8 nm), T3(14.3 nm)에 대해 지그재그 방향, 암체어 방

향, 두께 방향의 인장 해석을 통해 기계적 거동을 평가하였다.

먼저, 지그재그 방향에서는 Table 6과 같이 구리의 두께가 약 5 nm씩

증가함에 따라 파단강도가 구리의 두께가 증가한 구리/그래핀 복합재 T2

가 T1보다 약 41.62% 감소하고, T3가 T2보다 약 23% 감소하여 구리의

두께 증가는 전체 구리/그래핀 복합재의 성능 저하를 유발하였다. 박리 및

파괴 양상은 Fig. 16, 18, 20에서 나타나듯이 그래핀이 파단되기 전 구리가

완전히 파단된 것을 알 수 있었다. 이는 구리/그래핀 복합재의 두께가 증

가하며 완전히 파단 되기 전 그래핀의 배열이 파괴되어 파단 강도가 낮아

진 것으로 사료되며, 구리/그래핀 복합재에서 구리의 두께는 강도 강화에

영향을 주지 못하고, 오히려 박리를 유발해 복합재가 더 빨리 파단에 이르

게 함을 의미한다.

다음으로, 암체어 방향에서는 Table 7과 같이 구리의 두께가 약 5 nm씩

증가함에 따라 파단강도가 구리의 두께가 증가한 T2가 T1보다 약 40.27%

감소하고, T3가 T2보다 약 7% 감소하여 구리의 두께 증가는 전체 구리/
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그래핀 복합재의 성능 저하를 유발하였다. 박리 및 파괴 양상은 Fig. 23,

25, 27에서 나타나듯이 그래핀이 파단되기 전 구리가 완전히 파단된 것을

알 수 있었다. 암체어 방향의 파단 강도는 지그재그 방향과 비교하여 전체

적으로 낮았다. 이를 통해 구리/그래핀 복합재가 암체어 방향으로 인장에

취약하며, 지그재그 방향으로 인장에 강해 지그재그 방향에서의 강도가 높

아서 우수한 것으로 평가된다. 두께 방향에서는 파단 강도의 차이가 감소

율이 약 2% 이하로 미미하였고, 이는 박리의 진행이 급작스럽게 발생했기

때문이다. 따라서 두께 방향의 파괴는 급작스럽게 진행된 측면에서 구리/

그래핀 복합재의 파괴에 위험한 것으로 사료된다.

4.4.2 구리/그래핀 복합재에 결함의 위치가 미치는 영향

기계적 특성 평가 해석 모델 Ⅱ는 결함의 위치에 따른 구리/그래핀 복합

재 ND(non-defect), GD(graphene defect), CD(Cu defect), CT(Cu

Thickness direction)에 대해 인장 해석을 통해 기계적 거동을 평가하였다.

먼저, 결함이 없는 ND, 그래핀에 결함이 있는 GD, 구리에 결함이 있는

CD 모두 공통적으로 완전이 파단되기 전에 두 위치에서 급격한 응력감소

가 발생하는 양상으로 보였다. 첫 번째 응력감소지점은 그래핀보다 강도가

낮은 구리의 파단이 시작으로 발생하였고, 두 번재 응력감소지점은 그래핀

의 완전 파단이 원인이 되어 발생하였다. 이는 구리/그래핀 복합재의 제작
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에 있어 구리의 파단 시점을 그래핀의 파단 시점과 일치시키게 만들고, 그

래핀의 완전 파단을 최대한 늦추는 것이 전체 복합재의 물성 저하와 연관

되는 것임을 의미한다.

구리/그래핀 복합재에 구리가 미치는 영향의 기여도를 평가하기 위한 구

리 층 내 결함의 위치를 분별한 CD, CT의 비교에서는 두 모델에 대한 차

이가 미미하여, 구리 층에 발생하는 결함의 위치가 달라도 하중은 그래핀

층에 집중되며 그래핀의 파단 시점에 따라 강도가 저하된 것을 확인하였

다. 따라서 구리/그래핀 복합재는 그래핀이 얼마나 결합의 배열을 유지하

며 파단하지 않는지가 전체 성능에 결정적인 영향을 미친다.

전기적 특성 평가 해석 모델 Ⅲ에서는 단일 그래핀, 단일 구리의 DOS

발생 양상을 비교한 후 2층 적층, 4층 적층 구조에 대한 구리/그래핀 복합

재의 DOS 발생 양상에 미치는 영향을 평가하였다. 이후 결함의 유무에 따

라 적층수의 영향을 평가하였고, 다음으로 4층 적층에서 그래핀의 층 내

결함의 위치를 분별하여 비교하였다. 그래핀은 구리/그래핀 복합재의 DOS

발생 거동이 전체 에너지 준위에서 일정하게 발생하는데 영향을 미쳤고,

적층수가 증가하여 두께가 증가하면 일정하게 발생한 구간에서의 DOS 값

이 약 2배 이상 높게 발생하는 것에도 영향을 미쳤다. 구리는 구리/그래핀

복합재의 DOS 발생 거동에서 DOS 값의 피크(peak) 지점이 발생하는 데

영향을 미쳤다. 2층 적층 구리/그래핀 복합재에서 결함의 발생은 DOS 피
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크 지점의 값이 감소하는 데 영향을 미쳤다. E – EF = 0, 즉, E = EF인

페르미 준위에서의 DOS 값은 단일 그래핀이 0으로 반도체로써의 활용이

불가능하였으나, 구리/그래핀의 복합재에서는 구리로 인해 DOS 값이 발생

하여 전자가 이동 가능하였다. 따라서 구리가 구리/그래핀 복합재의 전기

적 거동에는 반도체로써의 활용 가능성을 높이는 역할을 하였다.
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제 5 장 결 론

본 연구는 구리/그래핀 복합재를 제조하는 과정에서 작용하는 위험요인

인 결함이 기계적 거동과 전기적 거동에 미치는 영향을 평가하기 위해 기

계적 특성 평가와 전자밀도 해석 평가를 수행하였으며 다음과 같은 결론을

얻었다.

그래핀의 지그재그 방향으로의 인장 해석결과에서는 구리의 두께가 증가

함에 따라 파괴강도가 19.7 GPa, 11.5 GPa, 5.9 GPa로 감소하였으며, 그래

핀/구리 복합재료의 강도적 성능이 저하되었다. 그래핀의 암체어 방향으로

의 인장 해석결과에서는 구리의 두께가 증가함에 따라 파괴강도가 14.9

GPa, 8.9 GPa, 8.3 GPa로 감소하였으며, 그래핀/구리 복합재료의 강도적

성능이 저하되었다. 구리/그래핀 복합재의 기계적 특성 평가 시, 구리/그래

핀 복합재는 지그재그보다 암체어 방향의 인장력에 취약하다. 두께 방향으

로의 인장 해석결과, 구리 두께와 구리/그래핀 복합재는 박리 시점의 관계

는 미약하다.

20.6×11.9×7.4 nm3 규격의 구리/그래핀 복합재에서, 응력은 그래핀 층에

집중되고, 전체 복합재 성능 저하로 이어지는 강도에 영향을 미치는 재료

는 그래핀으로 나타났다. 결함이 그래핀 층에서 발생하는 경우 14.35 GPa
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로 가장 낮은 파단 강도가 발생하여 파단에 가장 취약하였다. 결함이 구리

층에서 발생하는 경우 결함의 형태가 강도에 미치는 영향은 없었으며, 파

괴가 발생하는 변형률에 영향을 미쳤다. 구리/그래핀 복합재에서 그래핀의

균열은 전체 구리/그래핀 복합재의 강도적인 성능향상에 영향을 미치고,

구리 층의 균열은 전체 구리/그래핀 복합재의 변형 정도에 영향을 미치는

것으로 나타났다.

기존 구리 층에 그래핀을 적층한 2층 적층 구리/그래핀 복합재는 전체

에너지 준위 구간에서 그래핀과 유사하게 안정적인 DOS 거동이 발생하였

고, 특정 구간에서는 구리와 유사한 DOS 거동이 나타나 두 재료 모두 영

향을 받았다. 2층 적층 구리/그래핀 복합재와 비교하여 두께가 증가한 4층

적층 구리/그래핀 복합재는 DOS 값이 가장 높은 피크 지점에서 약

14.63% 이상 증가하였다. 특히 두 구간의 DOS 값은 2배 이상 발생하여,

그래핀과 구리의 두께 증가에 대해 구리/그래핀 복합재의 전기적 성능이

개선되었다. 2층 적층 구리/그래핀 복합재에 결함이 삽입되는 경우 결함이

삽입되지 않은 2층 적층 구리/그래핀 복합재와 비교하여 DOS 값이 A지점

은 약 22.85% 감소하고, B 지점은 약 50% 감소하였다. 즉, 단일 그래핀에

발생된 결함은 DOS 값을 감소시키며 전기적 성능이 저하되었다.

4층 적층 구리/그래핀 복합재에서 결함이 외부 그래핀 층에 발생한 경우

는 DOS 값이 A지점에서 약 3.5% 감소하였다. B 지점은 약 6.6% 증가하
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였다. 가운데 그래핀 층에 발생한 경우는 DOS 값이 A지점에서 약 16%

감소하였다. B지점은 약 14.4% 증가하였다. 결함이 외부 그래핀 층과 가운

데 그래핀 층 모두 발생한 경우 DOS 값은 A지점은 약 0.5% 감소하였으

나, B지점은 약 25% 증가하였다. 특정 B지점의 DOS는 결함의 발생 위치

와 관계없이 결함이 없는 모델의 경우와 비교하여 오히려 DOS가 증가하

였다.

이상의 결과들은 구리/그래핀 복합재 상용화에 필수 불가결한 구리/그

래핀 복합재의 안정적 설계 연구 개발을 위하여 제조 과정에서 발생 가능

한 결함을 평가하는 기초적인 수법으로 활용 가능하다. 차후 본 논문에서

제시한 결함 조건에 더하여 다양한 구리/그래핀 복합재와 결함 형상에 관

한 해석 계산을 수행할 경우에는 원하는 두께와 크기의 제품으로의 적용

중 발생되는 결함까지 고려한 유용한 수법으로 사용 가능하다.
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