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전자소자로의 응용을 위한 CNT/PVDF 복합막에서 
CNT 조성에 의한 정전용량과 출력전류 제어

Capacitance and Output Current Control by CNT Concentration in 
the CNT/PVDF Composite Films for Electronic Devices

이 선 우*․노 임 **․신 백 균**․김 용 진† 

(Sunwoo Lee․Im-Jun No․Paik-Kyun Shin․Yongjin Kim)

Abstract  -  The carbon nanotube/poly-vinylidene fluoride (CNT/PVDF) composite films for the use of electronic devices 

were fabricated by spray coating method using the CNT/PVDF solution, which was prepared by adding PVDF pellets 

into the CNT dispersed N-Methyl-2-pyrroli-done (NMP) solution. The CNT/PVDF composite films were peeled off from 

the glass substrate and were investigated by the scanning electron microscopy, which revealed that the CNTs were 

uniformly dispersed in the PVDF films and thickness of the films were approximately 20 ㎛. The capacitance of the 

CNT/PVDF films increased dramatically by adding CNTs into the PVDF matrix, and finally saturated approximately 1880 

pF. However, the I-V curves didn’t show any saturation effect in the CNT concentration range of 0 ~ 0.04 wt%. 

Therefore we can control the performance of the devices from the CNT/PVDF composite film by adjusting the current 

level resulted from the CNT concentration with the uniform capacitance value.
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1. 서  론 

자 소자의 새로운 개발 방향으로써 유연(flexible)한 

자 소자의 개발이 활발히 이루어지고 있다[1-3]. 기존의 투

명 도 성 물질로 표되던 ITO는 자원의 고갈과 더불어 

유연한 소자로의 용이 불가능하여 체 물질의 개발이 시

한 실정이다[4,5]. 한 자 소자에 용 가능한 투명한 

도 성 고분자 재료의 개발에 한 연구가 진행되고 있으나, 

기 인 특성과 빛의 투과성를 모두 만족시키는 물질에 

한 연구가 활발히 진행되고 있다[6,7].

본 연구에서는 CNT 와 PVDF 복합체를 구 함으로써, 

투명하면서도 기 인 특성을 확보할 수 있는 새로운 복합

체를 제안하고자 한다. PVDF (Poly-vinylidene fluoride)는 

화학 으로 안정한 상태를 유지하면서 높은 유 율로 인한 

압 소자로의 응용이 기 되는 고분자 물질 의 하나 이

다. PVDF는 결정의 배열 형태에 따라 ɑ (Form Ⅱ), β 

(Form Ⅰ), γ (Form Ⅲ), δ (Form Ⅳ) 형의 4종이 존재하

며, 이  능동 자 소자로의 용이 가능한 압  특성을 나

타내는 것이 β형 PVDF이다[8]. 그러므로 압  특성을 갖는 

PVDF 소재를 만들기 해서는 반드시 β형 결정이 존재 하

여야 한다. 일반 으로 β형 결정을 얻는 방법은 PVDF 필름

을 길이 방향으로 4배 이상 연신 하여 얻는 방법과 필름 양

단에 수~수십 MV의 높은 고 계를 인가하여 얻는 방법이 

이용되고 있다[9]. 이러한 공정을 이용하여 β형 PVDF를 제

작하여 상용화하고 있으나, 기 도성은 기 할 수 없다. 

따라서 도 성을 확보하기 해 여러 가지의 도 성 물질을 

혼합한 복합체에 한 연구가 진행되고 있다[10-12].

복합재료에 도 성을 부여하기 해 사용되는 물질 에 

표 인 것이 탄소나노튜  (CNT)이다. CNT는 1차원 구

조를 가지고 있기 때문에 완 한 결정에서는 충돌에 의해 

발생하는 항이 존재하지 않을 수 있지만, 실제의 CNT에서

는 결함에 의해 발생하는 충돌로 인한 항이 발생한다.그럼

에도 불구하고 CNT는 탄소 원자가 강한 공유결합으로 구성

되어 있기 때문에 일 트로 마이그 이션에 한 내성이 크

고[13] 기계 인 강도가 우수하여[14], 기 인 도성 뿐만 

아니라 허용 류량 측면에서도 매우 우수한 재료이다. CNT

의 이와 같은 특성을 이용하면 복합재료에 도 성을 부여하

여, 고분자 재료를 이용한 유연한 자 소자의 개발을 한 

우수한 재료로써 응용이 가능할 것이라 기 되고 있다.

본 연구에서는 공정이 간단하여 면 화와 량생산에 

유리한 스 이 분사 방식을 이용하여 CNT와 PVDF의 복

합체를 제조하는 공정을 구 하고, 이 방법으로 제조된 

CNT/PVDF 복합체의 기 인 특성에 해 연구한 결과를 

보고한다. CNT/PVDF 복합체에서 CNT의 조성에 따른 

항과 정 용량을 측정하여 유연한 자 소자의 제작을 한 

재료로써의 가능성에 해 고찰한다. 한, 투명 도 성 물

질로의 사용을 한 투과도에 해서 고찰한다. 마지막으로 
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CNT/PVDF 복합체에서 CNT가 기 인 특성을 결정하는 

메커니즘에 한 가설을 제안하고, 응용 가능한 자 소자의 

성능을 조 하기 한 새로운 방법에 해서도 제안한다.

2. 본  론

2.1 실험

2.1.1 CNT/PVDF 복합막의 제조 

본 연구에 사용된 CNT는 다 벽 탄소나노튜  (Multi- 

walled carbon nanotube)이며, CNT의 분산을 해 유기용

매인 N-Methyl-2-pyrroli-done (NMP)를 사용하 다. NMP

는 여러 가지의 유기 용매  CNT를 잘 분산시킬 수 있으

며, 복합재료의 주성분인 PVDF를 녹이는 용매로서의 역할

도 가능하다[15]. 100 ml의 NMP에 0.01 ∼ 0.04 wt%의 

CNT를 넣고 48시간 동안 음  처리하여 분산하 다. 분

산이 끝난 CNT가 NMP 안에서 잘 분산된 것을 확인하 고, 

이후 분산된 CNT/NMP 용액 안에 1 wt%의 PVDF 펠렛을 

첨가하여 교반기 에서 85℃의 온도에서 250 rpm의 속도로 

24시간 동안 스터링하 다. 이후 다시 3시간 동안 음  처

리를 실시하여 CNT/PVDF 혼합용액을 제작하 다.

CNT/PVDF의 혼합용액을 이용하여 스 이 분사 방식

으로 박막을 제작하 으며, 박막을 박리하기 의 기 으로

는 코닝 라스를 이용하 다. 분사  공 되는 

CNT/PVDF 혼합용액은 CNT가 뭉치는 것을 최 한 억제하

기 하여 음 처리 되는 상태에서 지속 으로 공 하

다. 분사는 노즐의 직경이 0.3 ㎛인 펜슬형 스 이건을 이

용하 다. 분사에 필요한 캐리어 가스는 질소가스를 이용하

고 귤 이터를 통하여 분사 압력을 조 하 다. 본 연

구에서는 2 bar의 분사압력을 가하 다. CNT/PVDF 혼합용

액을 스 이건을 통하여 분사하는 동안에 교반기를 통하

여 기 에 210 ℃의 열을 가하여 분산 용매로 쓰인 NMP를 

박막 제작 과정에서 완 히 제거하 다.

그림 1 CNT/PVDF 혼합용액  박막 제작 공정

Fig. 1 Fabrication process for CNT/PVDF mixture solution 

and resulting films.

이러한 기 온도에서 스 이건을 이용하여 혼합용액을 

분사하게 되면 혼합용액의 미세한 입자가 기  에 흡착되

는데, 입자들이 기 에 닿고 아주 짧은 시간 안에 NMP는 

증발하여 고체상태의 CNT/PVDF 혼합체만 남게 된다. 이러

한 반응들이 연속 으로 일어나 CNT/PVDF 혼합체들이 쌓

여 박막을 형성하게 된다. 본 연구에서는 동일조건의 공정

으로 4개의 샘 을 제작하여 평균과 산포를 고려하 다. 이

상의 공정을 그림 1에 나타내었다.

2.1.2 CNT/PVDF 복합막의 기  특성 평가

코닝 라스 기  (75 x 25 mm
2
) 에 제작된 

CNT/PVDF 복합막의 기  특성을 평가하기 해서는 박

막의 양면에 극을 형성할 필요가 있다. 따라서 본 연구에

서는 기  에 형성된 CNT/PVDF 복합막을 박리하여 사

용하 다. 스 이 분사공정을 통해 박막이 증착된 시편을 

폴리에틸  재질의 랩을 이용하여 지공정을 거친 후, 온도

차를 이용한 박막의 수축과 팽창 작용을 이용하여 기 과 

박막의 박리를 실시하 다. 박리된 복합막의 양면에 진공증

착법을 이용하여 Al 극 (13 x 13 mm
2
)을 형성하 다.

기 인 특성으로는 압- 류 특성과 정 용량을 측정

하 으며, 류- 압 특성은 Keithley 2400을 이용하여 측정

하 고, 정 용량은 HP 4192A를 이용하여 측정하 다. 정

용량으로부터 유 율을 도출하기 해 필요한 박막의 두께

는 주사 자 미경 (SEM)을 이용하여 측정하 다.

2.2 결과  고찰

그림 2 스 이 코 법으로 제작한 박막의 SEM 단면 이

미지; (a) PVDF 박막, (b) CNT/PVDF 복합막

Fig. 2 SEM images of films prepared by spray coating 

method; (a) the PVDF film, and (b) the CNT/PVDF 

composite film.

CNT/PVDF 혼합용액으로부터 스 이 코 법을 이용하

여 CNT/PVDF 복합막을 제작하 다. 그림 2는 기  에 

증착된 PVDF 박막 (그림 2(a))과 CNT/PVDF 복합막 (그림 
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그림 4 CNT의 함유량에 따른 CNT/PVDF 복합막의 (a) 정

용량과 (b) 정 용량으로부터 도출한 유 율

Fig. 4 (a) Capacitance and (b) dielectric constant derived 

from the capacitance of the CNT/PVDF composite 

films with the CNT concentration. 
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그림 5 CNT의 함유량에 따른 CNT/PVDF 복합막의 류-

압 특성

Fig. 5 I-V curves of the CNT/PVDF composite films with 

the CNT concentration.

2(b))의 SEM 단면 이미지이다. PVDF 박막과 CNT/PVDF 

복합막의 단면 이미지로부터 증착된 박막의 두께는 약 20 

㎛라는 사실을 확인하 다. 한, CNT/PVDF 복합막에서는 

PVDF 사이에 CNT가 네트워크를 형성하며 혼합되어 있는 

것을 확인할 수 있다.

박막을 기 으로부터 분리하는 박리공정을 거쳐 얻은 

PVDF 박막과 CNT/PVDF 복합막의 투명도를 확인하기 

해 그림 3에 박막의 사진을 나타내었다. 그림 3에서 알 수 

있듯이 CNT의 조성이 증가함에 따라 박막의의 투명도는 감

소하는 것을 확인할 수 있다. 복합막에 첨가하는 CNT의 양

을 히 조 하고 상부와 하부 극재를 투명한 재료를 

이용한다면 향후 투명 혹은 반투명한 복합막을 이용한 자

소자로의 응용이 가능할 것이라 단된다. 

그림 3 PVDF 박막과 CNT/PVDF 복합막의 투명도

Fig. 3 Transparency of the PVDF film and the CNT/PVDF 

composite film

제조한 CNT/PVDF 복합막의 자소자로의 응용 가능성

을 확인하기 해 기 인 특성을 측정하 다. 그림 4에 

복합막의 정 용량 측정결과와 정 용량으로부터 도출한 유

율을 나타내었다. 

PVDF 박막에서는 평균 으로 22.75 pF의 정 용량을 나

타내었고, PVDF에 CNT를 혼합하면 정 용량이 증가하며 

이후에 포화하는 특징을 나타내었다. 4 wt%의 CNT 함유량

을 가지는 CNT/PVDF 복합막에서는 1880 pF의 정 용량을 

나타내었다. 이것은 CNT가 유 체 내에서 수많은 슈퍼 캐

패시터를 형성하는 효과와 PVDF 내부의 비표면  증가에 

의한 것으로 설명할 수 있다[16-18].

제조된 PVDF 박막과 CNT/PVDF 복합막의 류- 압 

특성을 측정하 으며, 그 결과를 그림 5에 나타내었다. 

PVDF 박막에서는 인가 압이 증가함에도 불구하고 류가 

 흐르지 않지만, CNT를 첨가한 경우에는 일정 압 이

상에서 류가 흐르는 것을 찰하 다. 그리고 CNT의 함

유량이 증가함에 따라 더 낮은 압에서 류가 흐르기 시

작하는 것을 알 수 있으며, 본 연구에서 사용한 CNT의 농

도범  안에서는 류- 압 특성은 포화하는 경향을 나타내

지 않았다. 이것은 침투 문턱값 이론에 근거하여 본 연구에



기학회논문지 62권 8호 2013년 8월

1118

서 제작한 CNT/PVDF 복합막에서는 침투 문턱에 근 하여 

유 체 내에서 CNT가 네트워크를 형성하여 하가 이동할 

수 있다는 사실을 증명하는 결과이다[19].

이상의 기 인 특성을 정리하면, CNT의 함유량이 증가

함에 따라 출력 류는 증가하지만 정 용량은 포화되는 경

향을 나타내었다. 따라서, 본 연구에서 제작한 CNT/PVDF 

복합막을 사용하여 자소자를 제작하는 경우에 소자의 성

능은 CNT 함유량을 조 하여 출력 류값을 선택하기만 하

면 CNT의 함유량에 계없이 일정한 정 용량을 얻을 수 

있다. 따라서 유 체의 큰 정 용량을 유지하면서 도체에 

상응하는 기 도도를 가지는 자소자의 제작에 유용하며, 

정 용량은 일정하게 유지하면서 출력 류는 CNT의 함유량

으로 조 이 가능한 소자를 제작할 수 있으리라 기 할 수 

있다.

3. 결  론

CNT/PVDF 복합막은 유기용매인 NMP를 이용하여 분산

시킨 CNT에 PVDF를 용해시킨 CNT/PVDF 혼합 용액을 

스 이 분사법으로 도포하여 약 20㎛ 두께의 박막을 제작

하 다. 박리공정을 통해 기 과 분리된 CNT/PVDF 복합막

의 단면 SEM 이미지로부터 CNT가 PVDF의 내부에 균일

하게 분산되어 분포하고 있는 것을 확인하 다.

PVDF 박막에서는 평균 으로 22.75 pF의 정 용량이 

찰되었지만, CNT/PVDF 복합막에서는 CNT의 첨가에 따라 

증가하다가 포화하는 경향을 나타내었으며 최  1880 pF의 

정 용량을 나나태었다. 이 결과는 CNT가 유 체 내에서 

수많은 슈퍼 캐패시터를 형성하는 효과와 PVDF 내부의 비

표면  증가에 의한 것으로 설명할 수 있다. 한, PVDF 

박막에서는 인가 압이 증가함에도 불구하고 류가  

흐르지 않지만, CNT를 첨가한 경우에는 일정 압 이상에서 

류가 흐르는 것을 찰하 다. 그리고 CNT의 함유량이 

증가함에 따라 더 낮은 압에서 류가 흐르기 시작하는 

것을 알 수 있다. 이것은 침투 문턱값 이론에 근거하여 본 

연구에서 제작한 CNT/PVDF 복합막에서는 침투 문턱에 근

하여 유 체 내에서 CNT가 네트워크를 형성하여 하가 

이동할 수 있기 때문인 것으로 생각할 수 있다.

마지막으로, 본 연구에서 제작한 CNT/PVDF 복합막을 

사용하여 제작한 자소자는 CNT 함유량을 조 함으로써 

정 용량은 일정하게 유지하면서 출력 류를 조 할 수 있

는 자소자를 제작할 수 있을 것이라 기 할 수 있다.
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