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Abstract: Stretchable piezoelectric energy harvester (S-PEHs) based on composite materials are considered one of the potential 

candidates for realizing wearable self-powered devices for smart clothing and electronic skin. However, low energy conversion 

performance and expensive stretchable electrodes are major bottlenecks hindering the development and application of S-PEHs. 

Here, we fabricated the S-PEH by adopting the piezoelectric composites with enhanced stress transfer properties and kirigami-

patterned textile electrodes. The optimum contents of piezoelectric BaTiO3 nanoparticles inside the carbon nanotube/ecoflex 

composite were selected as 30 wt% considering the trade-off between stretchability and energy harvesting performance of the 

device. The final S-PEH shows an output voltage and mechanical stability of ~5 V and ~3,000 cycles under repeated 150% of 

tensile strain, respectively. This work presents a cost-effective and scalable way to fabricate stretchable piezoelectric devices for 

self-powered wearable electronic systems. 
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최근 개인 맞춤형 헬스케어에 관한 관심이 급증함에 따

라 이를 실현하기 위한 다양한 종류의 웨어러블(wearable) 

센서 시스템의 개발이 가속화되고 있다 [1-6]. 웨어러블 센

서는 유선으로 전력을 공급받는 기존의 장치들과 다르게 

자체적인 전력원을 이용하여 작동할 수 있어야 하며, 사용 

시 불편함을 느끼지 않도록 충분히 신축성이 있어야 한다 

[7-11]. 비록 센서의 저전력화, 소형화와 함께 배터리 기술

이 고도화됨에 따라 착용성과 작동시간이 개선되었지만, 

여전히 24시간 이상의 연속적인 작동을 구현하기에는 불

충분하여 잦은 충전이 요구되며, 이는 웨어러블 센서 활용

의 일상화를 저해하는 요소이다 [12,13]. 이를 극복하기 위

해, 열, 빛, 전자기파 등 다양한 에너지원을 전기로 변환하

는 에너지 하베스팅(energy harvesting) 기반의 반영구

적 소형 전력원을 도입하여 자가발전 센서 시스템을 구현

하고자 하는 연구들이 이루어지고 있다 [6,14-16]. 이 중, 

기계적 에너지를 이용하는 압전 기반의 유연한 에너지 하
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베스터(piezoelectric energy harvesters, PEHs)는 인체

에서 발생하는 에너지에 대한 접근성이 높을 뿐만 아니라, 

소자의 구조가 간단하고 가벼우며 내구성이 우수하여 웨

어러블 센서로의 통합에 적합하다고 여겨진다 [17,18].
 

유연한 압전 소자를 개발하기 위해 laser-lift-off, 전기

방사, 스핀코팅 공정 등을 이용하여 제조된 압전 세라믹, 

고분자 및 복합체 박막 소재가 다수 보고되었다 [19,20]. 

Pb(Zr,Ti)O3, BaTiO3, (K,Na)NbO3 등을 포함하는 페로브

스카이트(perovskite) 압전 세라믹은 높은 압전전하상수

(piezoelectric charge coefficient, dij)와 전기기계결합

계수(electromechanical coupling coefficient, k)를 지

니지만, 650℃ 이상의 고온 열처리 공정이 요구되고 기계

적 안정성이 낮기 때문에 대규모 생산과 웨어러블 소자로

의 응용이 제한된다 [21-23]. 반면, polyvinylidene 

fluoride(PVDF)와 그 공중합체로 대표되는 압전 고분자는 

완전히 유연하고 소자화 공정이 간단하지만 낮은 dij와 k로 

인해 자가발전 센서 시스템의 구현에 있어서 성능이 불충

분하다고 여겨진다 [24,25]. 뿐만 아니라, 기존의 유연한 

세라믹 및 고분자 소재는 상대적으로 높은 탄성계수를 지

니기 때문에 신축성이 요구되는 웨어러블 분야로의 활용

에 부적합하다 [26-28]. 

이를 극복하기 위해, 최근에는 세라믹과 고분자의 특성을 

동시에 지니는 복합소재를 이용하고자 하는 연구가 이루어

지고 있다 [29-31]. 기계적·열적 안정성과 발전 성능 등 압

전 복합체의 특성은 일반적으로 무기(inorganic) 분산재와 

유기(organic) 기상재(matrix)의 조합으로 결정되며, 웨어러

블 응용 분야에서는 우수한 생체적합성(biocompatibility)과 

신축성(stretchability)이 주요 고려 사항이다 [32]. 이러

한 측면에서 대부분의 신축성 압전 복합소재는 비납계

(Pb-free) BaTiO3 나노소재와 PDMS 또는 ecoflex 고분

자를 혼합하여 제작되고 있다 [33-35]. 그러나 압전 복합

체에서 발생하는 나노소재의 불균일한 분산과 비압전성 기

상재로의 응력 흡수는 압전소자의 성능 저하를 야기하는 

요소로 작용하며, 복합체 기반 PEH의 활용을 저해한다 [36]. 

한편, 기판과 전극 소재를 포함한 대부분의 기존 소자 구

성요소는 인장응력에 취약하여 높은 신축성이 요구되는 분

야로의 적용에 어려움이 있다 [23]. 이를 극복하기 위해 

eutectic-GaIn 액체금속을 신축성 기판에 패턴하거나 

pre-stretched PDMS 기판에 전도성 박막을 증착하여 주

름을 형성하는 방법 등이 제안되었다. 그러나 이러한 방법

들은 매우 고가의 전극 소재가 요구되고 대면적화 및 대량

생산화에 부적합하다는 한계가 있다 [37-39]. 

본 연구에서는 압전 세라믹 입자로의 응력 전달 특성이 

향상된 BaTiO3/carbon nanotubes (CNTs)/ecoflex 복

합소재와 키리가미(kirigami) 패턴된 신축성 섬유전극을 

도입하여 단순·저비용 공정 기반의 신축성 PEHs (S-

PEHs)를 구현하였다. 키리가미 구조는 PEH의 성능을 거

의 손상시키지 않으며 재료의 신축성을 2~300%까지 향상

시킬 수 있는 방법으로 알려져 있다 [40,41]. 압전 복합체

에 분산된 CNTs는 고분자 기상이 인장되었을 때 소재 내

부에 형성되는 응력을 세라믹 입자에 효과적으로 전달하

기 위해 첨가되었으며, 개발 복합체의 발전 성능과 신축성 

사이의 균형을 고려하여 BaTiO3 나노입자와 CNTs의 함

량을 각각 30 wt%와 1 wt%로 최적화하였다 [42]. 키리가

미 형상으로 패턴된 섬유전극은 전극 자체의 신축성과 함

께 각 세그먼트(segments)의 구조적 왜곡에 의해 약한 힘

에도 쉽게 인장되었다. 또한, 소자 구성요소 사이의 탄성

계수 차이로 인한 인장 시의 전기적 단락 및 기계적 파손을 

방지하기 위해 구리 도선을 전도성 에폭시(epoxy)를 이용

하지 않고 직조하여 섬유전극에 연결하였다. 최적화된 입

자 함량의 S-PEH는 약 150%의 인장 변형 하에서 ~5 V의 

전압 신호를 출력하였으며, 600 MΩ의 외부 저항 하에서 

최대 33.75 nW의 순간 전력(instantaneous power)을 생

성하였다. 또한, 제작된 S-PEH의 출력 전압이 3,000회의 

반복적인 변형 이후에도 일정하게 유지됨을 확인함으로

써, 개발 소자가 우수한 내구성을 가짐을 입증하였다. 

그림 1(a)는 본 연구에서 사용된 압전 복합소재와 섬유

전극 기반의 S-PEH 제작 공정 개략도이다. BaTiO3 압전 

나노입자는 세라믹 분말의 대량 합성에 용이한 고온 확산 

기반의 고상합성법을 이용하여 제조되었다. 볼밀(ball 

mill)을 이용하여 BaCO3 (>99%, Sigma-Aldrich)와 TiO2 

(>99%, Sigma-Aldrich) 원료 분말을 충분히 혼합한 후, 

975℃에서 하소(calcination)하였다. 그 후, 하소된 분말

을 3 mm 직경의 세라믹 bead를 이용하여 24시간 동안 볼

밀하여 BaTiO3 나노입자를 제조하였다. 

BaTiO3/CNTs 혼합 분말은 에탄올 용액 내에 각각의 분

말을 혼합하고, 가열교반기(hotplate stirrer)를 이용하여 

80℃에서 에탄올이 완전히 증발할 때까지 교반하여 제조

하였다. 이때, 신축성 압전 복합소재의 최적화된 입자 함

량을 확인하기 위해 각각의 분말을 다양한 비율

(BaTiO3:CNTs=10:1, 15:1, 20:1, 25:1 및 30:1 wt%)로 설

정하였다. 충분히 건조된 혼합 분말은 100 μm 메시(mesh)

의 체(sieve)를 이용하여 체질하였다.  

압전 복합소재는 준비된 BaTiO3/CNTs 분말을 ecoflex 

고분자에 다양한 질량비로 분산시켜 제작하였다. 분산재

가 고분자 기상 내에 고르게 분산될 수 있도록 ecoflex 

(Smooth-On)의 주제(part A)와 분산재를 혼합한 후 오버

헤드 교반기(overhead stirrer)를 이용하여 12시간 이상 
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교반하였다. 그 후, 경화제(part B)를 part A와 1:1 비율로 

첨가하고, 데시케이터(desiccator) 내에서 기포를 제거하

였다. 기포가 완전히 제거된 압전 복합체는 완전히 경화되

기 전에 빠르게 두꺼운 PET 모기판(mother substrate)에 

3,000 rpm으로 30초 동안 스핀코팅하고, 80℃의 대류 오

븐(convection oven) 내에서 1시간 동안 충분히 경화하

여 필름화하였다. S-PEH의 상·하부 전극은 3×4 cm
2
 크기

의 전도성 섬유 전극(Soitex)을 각각 이용하였으며, 전극

의 신축성을 향상시키기 위해 일축(uniaxial) 키리가미 패

턴을 형성하였다. 이때, 키리가미 패턴은 소자의 길이 방

향을 따라 양 끝과 중간을 0.5 cm 간격으로 번갈아 가며 

1.2 cm와 2 cm 길이로 각각 잘라 형성하였다. 인장변형 

중 소재 영률 차이에 의한 기계적 파손과 전기적 단락을 방

지하기 위해, 폴링(poling) 및 성능 측정을 위한 구리 도선

은 전도성 에폭시를 사용하지 않고 바느질로 전극에 직접 

고정하였다. 제작된 전극을 모기판에서 분리된 압전 복합

소재 필름 상·하부에 순수한 ecoflex를 4,000 rpm으로 30

초 동안 각각 스핀코팅하여 부착하고, 최종적으로 ecoflex

를 이용하여 소자 전체를 캡슐화(encapsulation)하여 보

호하였다. 제작된 S-PEH의 압전 발전성능을 극대화하기 

위해 50 kV/cm의 전기장과 120℃의 열을 인가하며 압전

체의 쌍극자 도메인(dipole domain)을 특정 방향으로 정

렬하는 폴링 공정을 수행하였다. 이때, 본 연구에서는 소

자의 구조 및 공정 최적화가 부족하여 전극과 복합소재 계

면의 기포를 완전히 제거하지 못했으며, 비압전성 유전체

인 ecoflex가 두껍게 존재하기 때문에 결과적으로 불충분

한 전기장에서 폴링을 수행하게 되었다. 이는 후속 연구를 

통해 최적화를 진행함으로써 개선될 수 있을 것으로 기대

된다. 그림 1(b)와 (c)는 제작된 S-PEH의 실제 이미지를 

보여주며, 개발 소자의 신축성이 우수함을 확인할 수 있다. 

X선 회절 분석(X-ray diffraction, XRD)과 주사전자현

미경(scanning electron microscope, SEM) 이미지 분

석을 통해, 제조된 BaTiO3 압전 분말이 기존에 보고된 강

유전 페로브스카이트 결정구조(JCPDS 01-073-1739)와 

 

Fig. 1. (a) Schematic illustration for the fabrication procedure of the S-PEH, (b,c) photograph of the S-PEH in (b) original and (c) stretched 

states. 

 

 

Fig. 2. (a) XRD pattern and SEM image (insert) of the synthesized piezoelectric BaTiO3 nanoparticles, (b) particle size analysis results of 

BaTiO3 nanoparticles, and (c) cross-sectional SEM image of the piezoelectric composite layer with various BaTiO3-CNTs concentrations. 
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고상법을 통해 합성되는 전형적인 나노입자의 형상을 지

님을 확인하였다 [그림 2(a)]. BaTiO3 나노입자의 입도는 

분말 시료를 에탄올 용매에 분산시킨 후 레이저 회절(laser 

diffraction)법을 이용하여 분석하였다 [그림 2(b)]. 합성

된 BaTiO3 입자는 평균 662 nm의 균일한 크기 분포로 합

성되었으며, 이는 SEM 분석을 통해 확인된 결과 잘 일치

하는 것을 알 수 있다. 그림 2(c)는 3,000 rpm으로 30초 

동안 스핀코팅된 다양한 입자 함량의 압전 복합소재의 단

면 SEM 이미지를 보여준다. BaTiO3 나노입자와 CNTs가 

응집되거나 침전되지 않고 고분자 기상 내에 잘 분산되어 

있으며, 복합체의 조성이 달라지더라도 두께는 약 100 μm

로 거의 일정하게 유지됨을 확인할 수 있다. 이는 입자 분

산도 및 복합소재 두께에 따른 영향 없이 다양한 입자 함량

을 갖는 S-PEHs의 발전 성능을 동일한 조건에서 평가할 

수 있음을 의미한다. 

S-PEH의 압전 발전성능과 내구성 평가를 위해 굽힘장

치(bending machine system)를 이용하여 반복적이고 규

칙적인 인장 변형을 인가하였다. 이때, 소자에서 생성되는 

개방 회로 전압(open-circuit voltage, VOC)과 단락 전류

(short-circuit current, ISC)는 전위계(electrometer)를 

이용하여 실시간으로 측정되었다. 그림 3은 다양한 인장변

형률에 따라 개발 S-PEHs에서 생성된 출력 전압 및 전류 

신호를 보여준다. 그림 3(a)에서 확인 가능하듯이, 하베스

터에서 생성되는 VOC는 압전 나노입자의 함량과 소자의 인

장 변형률에 비례하여 지속적으로 증가하였으며, BaTiO3/ 

CNTs 분말이 30:1 중량비로 첨가된 소자를 150% 인장하

였을 때 ~5 V의 최대 전압을 생성하였다. 그림 3(b)는 최

대 전압을 도출한 30:1 비율의 소자에서 변형률에 따라 생

성되는 ISC를 보여주며, 전압과 동일한 경향으로 변형이 커

질수록 전류 신호가 증가하여 최대 50 nA를 생성하였다.  

제작된 S-PEH의 출력 전력을 평가하기 위해 100 kΩ에

서 900 MΩ의 저항을 회로에 각각 병렬로 연결하며 부하 

전압(load voltage, VL)을 측정하였다 [그림 4(a)]. 측정된 

VL은 외부 저항이 커질수록 점차 증가하여 900 MΩ에서 

VOC와 유사한 5 V의 최대 전압이 확인되었다. 출력 전력은 

P=V×I의 관계와 옴의 법칙(Ohm’s law)을 이용하여 도출

                          

Fig. 3. (a) The open-circuit voltage variation according to BaTiO3 ratio and stretching rate and (b) the short-circuit current generated from the 

S-PEH with a BaTiO3-CNT ratio of 30:1 according to the stretching rates. 

 

 

                          

Fig. 4. (a) Generated output voltage under varied external resistance loadings in the range from 100 kΩ to 900 MΩ and calculated instantaneous 

output power with respect to the load and (b) the test results for the durability of the S-PEH under periodical bending/releasing conditions for 

up to 3,000 cycles. 
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되었으며, 600 MΩ에서 약 33.75 nW의 최대 순간 전력이 

생성됨을 확인하였다. S-PEH에 120%의 인장 변형률로 

~3,000 회의 반복적인 변위을 인가하며 기계적 안정성을 

평가하였다 [그림 4(b)]. 출력 전압은 전체 변형 주기 동안 

거의 일정하게 유지되어 개발 소자가 우수한 내구성을 지

님을 보여준다. 이는 본 연구에서 제안한 소자 제작 방법 

및 구조가 웨어러블 센서에 적용 가능할 정도로 신축성이 

있고 기계적으로 안정적임을 나타내는 결과이다. 

본 연구에서는 자가발전 웨어러블 시스템에 적용하기 위

한 S-PEH를 구현하기 위해 압전 복합소재와 키리가미 패

턴된 전극을 도입하였다. 신축성의 복합체는 BaTiO3 나노

입자를 소량의 CNTs와 함께 고분자 기상 내에 분산하여 

제조하였다. 이때 CNTs는 압전 나노입자로의 응력 전달 

효율을 향상시키기 위해 첨가되었다. 전극에 일축 키리가

미 패턴을 도입하여 신축성을 향상시켰으며, 구리 도선을 

전극에 직접 바느질하여 인장 변형에서의 내구성을 확보

하였다. 분산재 함량 최적화 결과, S-PEH의 발전 성능은 

BaTiO3와 CNTs가 30:1 중량비로 첨가되었을 때 150%의 

변형에서 ~5 V와 50 nA로 최대임을 확인하였다. 개발 S-

PEH의 출력 성능은 후속 연구를 통한 소자 구조 및 폴링 

조건 최적화로 개선할 수 있으며, ecoflex의 두께 감소와 

키리가미 패턴의 최적화 및 다양화를 통해 개발 소자의 모

든 방향으로의 신축성을 더욱 향상시킬 수 있을 것으로 생

각된다. S-PEH는 약 3,000회의 인장 변형 동안 성능 감소 

없이 우수한 내구성을 보였다. 이러한 결과를 바탕으로, 본 

연구에서 제안된 S-PEH의 소재 및 구조는 굽힘, 인장, 뒤

틀림 등 다양한 형태의 기계적 변형이 존재하는 의류 및 신

체로의 사용이 가능할 것으로 기대된다.  
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