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The study of thermal properties of graphene/Cu foam hybrid structures
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Abstract Pure-carbon materials such as graphite, graphene, carbon nanotubes, and diamond have very high thermal
conductivities. The reported thermal conductivity of graphene is in the range 3000~5000 W/m-K at room temperature. Here,
we developed graphene/cu foam hybrid type heat spreader to obtain higher thermal conductivity than Cu foam. Hybrid
materials were characterized using optical microscopy (OM), scanning electron microscopy (SEM) and thermal conductivity
measurement system; LFA (Laser Flash Analysis @ LFA 447, NETZSCH). We suggest that excellent thermal properties of
graphene/cu foam hybrid structures are beneficial for all proposed electrical applications and can lead to a thermal
management application.
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요 약 그래핀(Graphene)은 전기 전도성 및 열전도성이 우수하고 1 nm 수준의 초 박막 형 필름 소재를 제조할 수 있다
는 장점으로 인하여, 차세대 트랜지스터 소자 및 디스플레이 장치에 적용 가능한 방열 소재로서 많은 연구가 활발히 진행
되고 있다. 또한 CVD(chemical vapor deposition)제조법으로 합성된 그래파이트(Graphite)는 구조의 단순성 및 유연성 때문
에 안정하고 열에 강한 탄소계 방열소재로 주목 받고 있다. 본 연구는 열전도도가 우수한 폼(foam)형태의 구리를 촉매로
상압과 진공에서의 CVD법을 이용하여 그래핀을 성장시킨 후 구리 폼의 기공 안에 다양한 종류의 그래파이트(Natural
graphite, expandable(/expanded) graphite, etc)를 복합 및 안정화시켜 기존보다 높은 열전도도를 가지는 방열소재를 개발하였
다. 제조된 금속폼/그래파이트 소재를 OM(optical microscopy)과 SEM(scanning electron microscopy)을 이용하여 표면을 확
인하였고 DSC(Differential Scanning Calorimetry), 아르키메데스 법을 활용한 비열, 밀도 결과를 확보하였다. 또한 LFA(Laser
Flash Analysis)를 이용하여 열 확산계수 예측을 통한 열전도 특성을 평가하였다.

1. 서 론

고성능, 고기능화에 따른 각종 전자기기 부품들(반도

체 패키지, LED모듈 등)의 대용량화 및 고집적화와 같

은 추세는 대량의 열 발생 문제를 초래하여 제품의 성능

과 품질의 저하에 큰 영향을 미치고 있다[1].

따라서, 이들 부품으로부터 발생하는 열을 효율적으로

제거하기 위한 방열장치는 제품의 성능 및 품질 저하를

방지하기 위해 필수적으로 채택되고 있는 실정이다[2].

종래 전자 부품으로부터의 발열은 구리나 알루미늄 등

의 열전도성이 좋은 금속 플레이트에 핀(fin)을 형성한

형태의 히트싱크(heat sink)를 제작하여 외부로 방열을

시키는 경우가 많았으나, 최근에는 경량화를 달성할 수

있으면서도 열전도율이 높은 다공질 메탈 폼(porous
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metal foam)을 이용하여 방열소재를 제조하는 방법이 제

시 되고 있다[3, 4].

한편, 메탈 폼은 금속으로 이루어진 것으로, 내부에 수

많은 기포를 갖는 다공질(porous) 기재를 의미한다[4].

이에 합성 된 그래핀은 2차원 구조로 탄소가 6각형 벌

집 모양으로 배열된 구조를 가지며, 두께는 원자 한층

정도이다[5]. 이처럼 아주 얇고, 규칙적인 탄소 결정구조

는 그래핀의 물리적, 화학적, 기계적, 열적 특성 등을 매

우 뛰어나게 만든다[6, 7].

또한, 그래파이트 입자는 열전도율이 구리나 알루미늄

에 비해 2배 이상 높은 것으로 알려져 있으며, 또한 금

속에 비해 상대적으로 경량이므로 메탈 폼 내부에 그래

파이트 입자를 삽입하는 경우에는 방열시트의 경량화를

달성 시킬 수 있을 뿐만 아니라, 방열 특성 역시 향상

시킬 수 있는 장점이 있다[8].

본 연구에서는 메탈 폼의 표면에 그래핀을 성장 시킨 뒤,

메탈 폼의 기공 내부에 다양한 종류의 그래파이트 입자를

삽입함으로써 방열시트의 강도 및 방열 특성을 향상시키

고, 프레싱 공정(pressing) 및 열처리 공정(heat treatment)

을 통해 상기 그래파이트 입자를 팽창시켜 기공내부에 밀

착시킴으로써 그래파이트의 높은 열 전도율을 활용한 금속

폼/그래파이트 하이브리드 방열시트를 제조하고자 한다.

2. 실험방법

기판으로 사용된 메탈 폼(Cu foam, Ni foam: JTXD-

080C, Heze Jiaotong Group Corporation)은 Acetone

을 이용하여 30분간 초음파 세정 및 전 처리를 실시하

였다.

Fig. 1(a)는 그래핀을 성장시키기 위한 CVD의 이미지

를 나타낸다. Fig. 2(b)는 메탈 폼 표면에 그래핀을 성장

하기 위하여 구리 폼은 LP-CVD(Low Pressure Chemical

Vapor Deposition)와 니켈 폼은 AP-CVD(Ambient Pressure

CVD)와 각각 수소 10 sccm, 65 sccm을 흘려주면서 1시

간 정도 열처리 후 메탄을 15 sccm, 50 sccm 흘려주어

25분 동안 그래핀을 합성한다[9, 10].

이렇게 제조된 CVD 기반 그래핀 코팅 금속 폼 내부에

삽입된 그래파이트는 볼밀 가공된 천연 그래파이트, 열

팽창 그래파이트(from expanding graphite to expanded

graphite)이며, 볼밀 가공된 천연 그래파이트의 경우는

53 µm 내외로 가공하였다(Fig. 1(c)).

이렇게 그래핀이 합성된 메탈 폼을 Fig. 1(d)와 같이

지름 25.4 mm의 원형으로 가공(Laser Drilling System,

5330 @ESI)하고 메탈 폼의 기공내부에 천연 그래파이트

(Natural Graphite), 팽창 그래파이트(Expanded Graphite)

를 일정 무게(동일무게이고, 1 mm 기준 시편을 제작했

을 때 무게 0.6 g 삽입)로 삽입한 후 샌드위치 구조로

위, 아래에 그래핀이 합성된 메탈 폼을 압축 성형 몰드

(압력: 25,000 Pa, 유지시간: 1 min) 이용하여 적층 한다.

그래핀이 합성된 메탈 폼과 그래파이트가 적층된 하

이브리드 구조의 방열시트를 주사전자현미경(Scanning

Electron Microscopy; SEM)를 이용하여 메탈 폼 기공

내부의 그래파이트 삽입 여부를 확인하였고, 그래핀과

Fig. 1. (a) CVD set-up for graphene growth, (b) graphene growth condition in low pressure and atmospheric pressure (red color) (c)
fabrication of ball-mill assisted graphite and expanded graphite based on heat treatment (d) Schematic of the hot pressing production

using metal foam & various graphite.
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그래파이트의 특성을 평가하기 위하여 그래핀이 합성된

메탈 폼을 에칭(HNO3 : DI Water = 1 : 2) 후 SiO2/Si 기

판에 옮겨 라만분광기(Raman Spectroscopy)로 특성을

평가하였다. 또한 열 전도율 측정 방법 중에 하나인

LFA(Laser Flash Analysis @ LFA 447, NETZSCH)를

이용하여 방열시트의 열 확산계수를 측정하였다(Table 1

참조). 아울러, 열전도율(Thermal conductivity: K)을 확

보하기 위해서는 열 확산계수 이외에 소재의 정밀한 밀

도, 비열 값이 요구되며 이를 위해 아르키메데스 밀도 측

정법과 DSC(Differential Scanning Calorimetry @DSC

200 F3, NETZSCH)를 통해 각각의 데이터를 확보하였

다(Table 1 참조).

3. 결과 및 고찰

Fig. 2는 각각 구리 폼과 니켈 폼에 AP-CVD와 LP-

CVD로 그래핀을 합성 하였을 때의 표면 이미지 및 OM

이미지와 SEM 이미지를 나타낸다. Fig. 2(a)과 2(b)에서

AP-CVD와 LP-CVD로 그래핀을 합성하였을 때 그래핀

층수에 따른 금속 폼의 색이 다른 것을 육안으로 확인

할 수 있다.

또한 OM과 SEM 이미지(Fig. 2(a'), (b'))로부터 복수

개의 기공을 구비하는 다공질의 메탈 폼의 표면에 각각

다른 크기의 구형의 기공이 존재 하는 것으로 확인이 되

었고, 이의 크기는 균일하지 않으며 약 500 µm 정도의

크기를 가지는 것을 확인하였다.

Fig. 3은 메탈 폼에 합성된 그래핀과 두 종류의 그래파

이트의 라만 스펙트럼을 비교한다. 그래핀의 라만 스펙트

럼에서 1580 cm−1 부근의 G 피크와 2700 cm−1 부근의

2D 피크를 확인 하였다. 이는 그래핀에서 나타나는 피크

로 메탈 폼에 그래핀이 존재 함을 의미한다[11]. 두 피크

는 그래파이트의 경우에도 유사한 위치에서 발견된다.

먼저 구리 폼에 그래핀을 합성하였을 경우 G 피크보

다 2D 피크의 세기가 더 큰 것을 확인 할 수 있는데 이

는 단일층 그래핀의 경우를 나타낸 것이다(Fig. 3(a)).

반면 니켈 폼에 합성된 그래핀(Fig. 3(b))은 천연 그래

파이트(Fig. 3(c))와 유사한 피크를 보인다. 이는 니켈

폼에서 합성하였을 때에 그래핀이 수십~수백 층으로 합

성되는 것을 확인 할 수 있다[12].

팽창 그래파이트의 경우에는 1340 cm−1 부근에 D 피

크가 발견이 되는데(Fig. 3(d)), 이는 결정 내의 결함에

의한 피크이다[13]. 또한 니켈 폼에 합성된 그래핀의 경

우에도 경우에는 D 피크가 확인이 되는데 이는 시편의

가장자리 부근이나 시료에 결함이 많은 경우에 관찰이

되었다고 추측한다. 이로써 열적 특성을 향상시키기 위

한 최적의 그래핀 합성조건과, 그래파이트의 유무를 확

인 할 수 있었다.

Fig. 4는 그래핀이 합성 된 구리 폼의 기공 내부에 천

연 그래파이트와 팽창 그래파이트를 삽입 한 뒤 프레싱

공정을 통한 후의 SEM 이미지를 나타낸 것이다.

Fig. 4(a)는 구리 폼에 그래핀을 합성 하였을 때의 상

태를 나타낸 것이다. 표면에 그래핀이 합성된 것을 확인

Fig. 2. (a) AP(LP)-CVD graphene growth on Cu foam; (a)
OM images (a') SEM images(LP-CVD) and AP(LP)-CVD
based graphite on Ni foam (b) OM images, (b') SEM images

(AP-CVD).

Fig. 3. Raman spectra of various graphene; (a) synthesized
graphene film (SiO2/Si) on Cu foam, (b) synthesized graphene
(SiO2/Si) film on Ni foam, (c), (d) natural graphite, and

expanded graphite respectively.
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할 수 있었다. Fig. 4(b)는 그래핀이 합성된 구리 폼의

기공에 천연 그래파이트를 삽입하였을 때의 모습이다.

폼의 기공 사이에 천연 그래파이트 입자들이 존재 하는

것을 확인하였다. Fig. 4(c)는 팽창 그래파이트의 팽창

전 모습이고 Fig. 4(d)는 팽창 그래파이트의 팽창 후 모

습이다. 구리 폼의 기공 옆으로 흑색으로 표시된 팽창

그래파이트는 팽창 전 보다 팽창 후의 모습이 더 선명하

고 조밀하게 존재 하는 것을 확인하였다. 이로서 금속

폼의 기공 내부에 다양한 종류의 그래파이트 입자들이

밀착하여 삽입 된 것을 확인할 수 있다.

Table 1에서는 열 전도율을 얻기 위해 각 원소재의 두

께와 비열, 밀도와 열 확산계수를 측정하여 κ = α ρ Cp

(α: 열 확산계수, ρ: 밀도, Cp: 비열)식[14]을 이용하여

열 전도율을 계산 하였다. 먼저 열 확산계수를 알 수 있

는 장비로 LFA를 사용하였다. LFA는 측정 시료의(시료

의 최적 두께: 1 mm 이상) 최적의 열 확산계수 값을 평

가한다. 그래핀이 합성 된 메탈 폼과 이의 기공에 그래

파이트를 삽입한 하이브리드 구조의 방열시트에 사용 된

Fig. 4. SEM images for each samples; (a) Graphene coated, (b) Natural graphite coated, (c) Expandable graphite coated, (d) Expanded
graphite coated Cu foam.

Table 1
Thermal conductivity of the cu foam/graphene, graphite hybrid sheet

Materials T (mm) A (mm2/s) Cp (J/g*k) ρ (g/cm3) K (W/m-k)

Expanded graphite (EG) 1.0 66 0.7 2.2 103
Natural graphite (NG) 1.2 91 0.7 2.2 143
Cu bulk 1 113 0.4 8.9 402
Pressed Cu foam (ref.) 0.7 30 0.4 2.6 31
Pressed CVD-G/Cu foam (A) 0.7 39 0.4 8.9 49
A/EG/A 0.9 111 0.7 2.5 200
A/NG/A 1.0 82 0.7 3.0 173
Pressed Ni foam (ref.) 1.1 8 0.5 5.9 24
Pressed CVD-G/Ni foam (B) 1.3 27 0.4 4.7 58
B/EG/B 0.8 74 0.7 2.5 132
B/NG/B 1.1 90 0.7 2.5 160
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각각의 원 소재들의 특성을 평가하기 위해 먼저 메탈 폼

의 특성을 알아보았다. 일반적인 벌크 형태의 구리동판

의 열 전도율 값은 402 K(W/m-k)로 구리의 열 전도율

이 높음을 확인 하였다. 본 연구에서 진행 된 그래핀 합

성 전의 구리 폼과 그래핀 합성 후의 구리 폼의 특성을

비교하였을 경우 두께와 비열에서는 일정한 값을 보였으

나 그래핀이 합성 된 구리 폼의 밀도가 더 높아진 것을

확인하였고, 열 확산계수가 높게 측정되어 열 전도율이

증가하는 것을 볼 수 있었다. 니켈 폼 역시 그래핀을 합

성 하였을 시에 열 전도율이 두 배 이상 증가함을 보였

고 두께가 증가함을 확인하였다. 이로서 니켈 폼에서의

그래핀이 더 두껍게 합성 됨을 의미하고 또한 두꺼운 그

래핀이 열 전도율을 더 상승시킬 수 있는 원인이라 생각

된다. 또한 두 그래파이트의 비교에서는 밀도와 비열은

같은 값을 보였으나 천연 그래파이트의 열 확산계수가

더 높게 분석되어 열 전도율이 더 높음을 확인하였다.

또한 이 원 소재들이 하이브리드 구조체를 이루었을 때

비열과 밀도 면에서는 큰 차이를 나타내지 않았지만 열

확산계수가 증가함을 확인할 수 있었다. 그러나 이들을

하이브리드 구조체로 접목시켰을 경우 니켈 폼보다 구리

폼에서 열 전도율이 4배 이상 증가 함을 확인 할 수 있

었다. 이는 구리 폼의 연성이 우수하며 니켈에 비해 열

전도율이 3배 이상 높기 때문에 그래파이트 삽입 후 압

착 시 그래파이트 층과의 계면 접합력 및 접촉저항이 낮

아질 뿐만 아니라 공기 층(Air gap)이 상대적으로 감소

하기 때문임을 확인하였다.

그러나 천연 그래파이트의 열전도율이 팽창 그래파이

트 보다 높게 측정 되었음에도 불구하고 그래핀이 합성

된 구리 폼에 천연 그래파이트을 삽입하였을 경우, 팽창

그래파이트를 삽입하여 하이브리드 구조체를 만들었을

때 보다 열 전도율이 감소하는 현상을 보였다.

이는 팽창 그래파이트 입자들이 구리 폼 기공 내부에

삽입 하였을 때 기공 내부로 잘 밀착되고 이를 압착 했

을 후 열 전달 경로와 공기 층(Air gap)이 상대적으로

감소하기 때문에 최적의 공기전달의 의한 결과라고 예측

된다.

4. 결 론

본 연구에서는 메탈 폼의 표면에 그래핀을 성장 시킨

뒤, 메탈 폼의 기공 내부에 다양한 종류의 그래파이트

입자를 삽입함으로써 고방열 하이브리드 복합 방열시트

를 제작하였다.

메탈 폼에 그래핀을 합성하기 전보다 합성 후의 열 확

산계수가 높게 측정되었으며 얇은 그래핀 코팅 층이 방

열소재의 열전도율 향상에 기여하는 것을 확인할 수 있

었다. 또한 니켈 폼은 구리 폼에 비해 그래핀을 합성 하

였을 시에 열 전도율이 두 배 이상 증가 함을 보였고

두께가 증가함을 확인하였다.

그래핀이 코팅된 메탈 폼 내부에 그래파이트 입자 삽

입 연구를 통해 방열시트의 경량화 및 수평방향 열 전도

율이 향상됨을 확인하였다. 또한 니켈 폼보다 구리 폼에

서 열 전도율이 4배 이상 증가 함을 확인할 수 있었다.

이는 구리 폼의 연성이 우수하며 니켈에 비해 열전도율

이 3배 이상 높기 때문에 그래파이트를 삽입 후 압착

시 그래파이트 층과의 계면 접합력 및 접촉저항이 낮아

질 뿐만 아니라 공기 층(Air gap)이 상대적으로 감소하

기 때문임을 확인하였다.
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