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초 록: 최근 플렉시블 기기의 상용화를 위하여 기계적 신뢰성 연구가 활발히 진행되고 있으며 이를 고려하여 신뢰성

높은 다양한 접합부의 구현이 중요하다. 기기의 많은 부피를 차지하는 고분자 기판 또는 필름을 접합할 때에는 재료의 약

한 내열성으로 접합공정 중 열 손상이 발생할 수 있으므로 신뢰성을 확보를 위해 상온 접합공정이 필요하다는 제약이 있

다. 기존의 기판 접합을 위해 사용되는 에폭시 또한 고온 경화가 요구되는 경우가 많고, 특히 경화 접합 후 에폭시는 접

합부 유연성 및 피로 내구성에서 한계를 보인다. 이를 해결하기 위하여 접착제 사용이 없는 저온 접합 공정의 개발이 필

요한 상황이다. 본 연구에서는 마이크로파에 의한 탄소나노튜브 가열을 이용한 고분자 기판의 저온 접합공정을 개발하였

다. PET 고분자 기판에 다중벽 탄소나노튜브 (MWNT)를 박막 코팅한 뒤 이를 마이크로파로 국부 가열함으로써 접합 기

판 전체는 저온을 유지하며 CNT-PET 기계적 얽힘을 유도하는 방식이다. PET/CNT/PET 접합시편에 600 Watt 출력의 마

이크로파를 10초간 조사함으로써 유연기판 접합에 성공하였고 매우 얇은 CNT 접합부를 구현하였다. 접합 시편의 기계

적 신뢰성을 평가하기 위해 중첩 전단 강도 시험, 삼점 굽힘 시험, 반복 굽힘 시험을 수행하였으며 각 시험으로부터 우수

한 접합강도, 유연성, 굽힘 내구성이 확인되었다.

Abstract: The mechanical reliability of flexible devices has become a major concern on their commercialization, where

the importance of reliable bonding is highlighted. In terms of component materials’ properties, it is important to consider

thermal damage of polymer substrates that occupy large area of the flexible device. Therefore, room temperature bonding

process is highly advantageous for implementing flexible device assemblies with mechanical reliability. Conventional

epoxy resins for the bonding still require curing at high temperatures. Even after the curing procedure, the bonding joint

loses flexibility and exhibits poor fatigue durability. To solve this problems, low-temperature and adhesive-free bonding

are required. In this work, we develop a room temperature bonding process for polymer substrates using carbon nanotube

heated by microwave irradiations. After depositing multiple-wall carbon nanotubes (MWNTs) on PET polymer substrates,

they are heated locally with by microwave while the entire bonding specimen maintains room temperature and the heating

induces mechanical entanglement of CNT-PET. The room temperature bonding was conducted for a PET/CNT/PET

specimen at 600 watt of microwave power for 10 seconds. Thickness of the CNT bonding joint was very thin that it

obtains flexibility as well. In order to evaluate the mechanical reliability of the joint specimen, we performed lap shear

test, three-point bending test, and dynamic bending test, and confirmed excellent joint strength, flexibility, and bending

durability from each test.
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1. 서 론

최근 플렉시블 기기의 상용화 연구가 활발히 수행되고

있으며 패키지 접합부의 기계적 신뢰성이 중시되고 있

다. 고분자 기반의 플렉시블 기기 특성 상 고온에 취약

하고 열 변형 및 손상에 노출되기 쉬우므로, 기계적으로

강건한 접합부 형성을 위해서는 저온 접합공정이 필요

하다.1-3) 또한 웨어러블 디바이스 및 대면적 디스플레이

개발에 있어 전체 디바이스의 유연성 확보를 위해서는 기

판 필름 간, 커버 필름 간 접합부까지 유연성이 확보되어

야 한다.4-8) 즉, 플렉시블 기기 개발에 있어 저온 접합공

정 개발과 유연접합부 구현이 필수적이다.

플라스틱 재질의 두 기판을 연결하는 용도로 사용하

는 에폭시 수지는 100oC 내외의 높은 경화 온도를 갖는

경우가 많아 기판재료의 내열성을 보장해주지 못하는

단점이 있다. 또한 에폭시 접합부 두께 증가로 유연성을

부여하는 것에 한계가 있으며, 취성에 의해 굽힘 등 기

계적 피로변형에 대한 내구성이 낮은 문제가 있다. 이를

해결하기 위해서는 에폭시 등 별도의 접착제를 사용하지

않고 상온 접합하는 공정에 대한 연구가 필요하다. 최근

연구들에서는 주로 이온 빔 (Ion beam), 진공 자외선

(Vacuum ultraviolet, VUV)등을 통한 표면 활성화 접합 기

술 (Surface activation bonding, SAB)이 개발되고 있다. 이

온 빔으로 접착 층의 금속 박막 표면을 활성화시켜 필름

기판 간의 상온 접합을 시도하거나3) 고분자 기판의 표면

에 직접 자외선을 조사하여 상온에서의 접착력을 높인 공

정 개발 사례9)가 보고된 바 있다.

본 연구에서는 CNT의 마이크로파 가열을 이용한 저

온 접합 공정을 개발하였으며 이를 플렉시블 응용에 활

용하기 위하여 접합강도와 굽힘 유연성 및 내구성에 대

한 기계적 특성 연구를 수행하였다. CNT는 마이크로파

를 흡수하여 발열, 발광 반응하는 특성을 보이며 이는

CNT 불순물 제거 및 작용기 활성화 연구 등에 활용되었

다.10,11)
 또한 마이크로파 CNT 가열 원리를 이용하여

CNT-고분자 복합재 개발 및 CNT 전극 형성 연구들이 수

행되었다.12,13) 이를 통해 본 연구에서는 CNT를 매개체로

활용한 고분자 기판 간 접합공정 개발 연구를 수행하였

다. 고분자 기판 위에 균일하게 도포된 CNT 박막에 마이

크로파 조사를 통해 발열을 유도하고 인접한 고분자 기

판 표면부만 용융되어 고분자/CNT/고분자 계면에서 간

기계적 얽힘이 발생하는 원리가 사용된다. 이러한 접합

원리에 기반하여 본 연구에서는 고분자 기판 간의 상온

접합에 성공하였고 얇은 접합부로써 플렉시블 기기 응용

에 필요한 유연 접합부가 구현되었다. 접합 시편의 기계

적 특성을 평가하기 위해 접합강도, 유연성, 굽힘 내구성

을 평가하였다. 

2. 실험 방법 

2.1. 샘플 준비 및 접합 공정

78 μm 두께의 PET 필름 위에 잉크형태로 도포된 CNT

는 지름 50~90 nm를 갖는 multi-walled CNT (MWNT,

Sigma-Aldrich)를 사용하였으며 그 위에 같은 두께의 PET

필름을 올려 접합 영역을 갖는 시편을 제작하였다(Fig.

1a). CNT를 도포하기 전에 초음파 세척기(Powersonic 620,

Kleentec)로 cleaning 과정을 진행하였다. 접합을 위한 접

착제로는 MWNT 잉크를 제조하여 사용하였는데 정전기

적 인력으로 인한 CNT의 뭉침 현상을 개선하고자 분산

매질로 에탄올을 첨가하였다(Fig. 1b). 노즐 사이즈가 0.5

mm인 Air brush (HP-TH, Iwata) 장비 내 도료 컵에 CNT

잉크를 주입한 뒤 필름 기판 위에 10초간 분사하였다. 또

한 Pre-set 핸들을 통해 CNT 도포 양을 일정하게 조절하

고 분사횟수를 최소화하여 이음부의 접착 두께를 설정하

였다. Spray coating 과정이 끝나면 1분간 건조단계를 거

쳐 에탄올을 증발시켰다. 

PET/MWNTs/PET 다층구조 시편의 위 아래로 슬라

이드 글라스를 설치하고 글라스 양 끝을 더블 클립으

로 고정시켜 새로운 압력 포인트를 추가하였다(Fig. 2b).

고정 지그가 연결된 유연기판을 마이크로파 전자레인

지 내부에 배치하고 열전도율이 높은 탄소 소재의 CNT

특성을 이용하여 접합된 국부 영역을 마이크로파로 단

시간에 가열시켰다(Fig. 2a). 출력 조절이 가능한 상용

전자레인지를 사용하였으며, 과열에 의한 기판 손상이

없는 조건으로써 600 W 출력으로 10초간 조사를 진행

하였다. 

Fig. 1. (a) Schematic of MWNTs coated between PET substrates,

(b) MWNTs solution
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2.2. 기계적 특성 평가

2.2.1. 접합 강도

상온 접합된 PET/CNT/PET 기판의 접합 강도 측정을

위해 중첩 전단 강도 시험이 수행되었다. ASTM D1002

규격을 따랐으며 접합부 크기를 20x20 mm2 로 하여 시험

을 수행하였다 (Fig. 3a, b). 접합강도 측정을 위해 정밀인

장시험기(LR30K-plus, Lloyd)를 이용하였고 500 N 용량

의 Load cell이 사용되었다. 정확한 접합 강도 측정값을

얻기 위해 접합면적의 중심에서 시편 폭의 2배 거리가 되

는 지점을 grip 끝에 고정하였다. 접합 강도는 식 (1)에 따

라 계산한다.

2.2.2. 유연성

3점굽힘시험을 통하여 PET 단일 기판과 PET/CNT/PET

접합 기판의 굽힘 탄성계수를 측정하였으며 시험 표준

ASTM D790을 따랐다. 3점굽힙시험에는 정밀인장시험기

(LR30K-plus, Lloyd)를 이용하였고 50 N 용량의 Load cell

이 사용되었다. 단일 PET 시편과 삼층 구조 접합시편의

두께는 각각 78 μm, 157 μm 였으며 각각 Span length는 각

각 5 mm, 10 mm에서 시험하였다. 이는 두께가 다른 시편

간에 일관된 굽힘 변형 모드의 구현을 위해 지지점 거리

와 두께의 비를 통일하기 위함이다.14,15) Micro bending용

으로 설계한 지그에 시편을 위치시킨 후 upper nose를 15

μm/sec의 속도로 시편 중앙부에 하중을 가해 굽힘 변형

을 인가하였다(Fig. 4). 결과로써 하중-중심 이동거리 그

래프(F-D curve)를 얻을 수 있고, 그래프 기울기와 시험

치수들로부터 굽힘 탄성계수는 식 (2)의 계산식에 따라

결정된다(L: 지지점 거리, w: 시편 폭, h: 시편 두께, F: 하

중, D: 굽힘량, I: 단면 관성 모멘트).

(2)

2.2.3. 굽힘 내구성

유연 기판 위에 전극 패턴 형태로 CNT를 도포하여

CNT/PET 이중 층으로 제작한 시편을 이용하여 (Fig. 5b)

Adhesion strength [MPa] =
Maxiumum load (N)

(1)
Adhesion area (mm2)
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Fig. 4. Testing equipment and specimen for three-point bending

test

Fig. 2. (a) Schematic of room-temperature microwave bonding

process using carbon nano-adhesion layer, (b) PET/CNT/

PET specimen held by glass covers for bonding process

Fig. 5. (a) Testing equipment for dynamic bending of (b) a CNT/

PET bi-layer specimen

Fig. 3. (a) Schematic of lap shear test, (b) Testing equipment and

specimen
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굽힘 변형에 따른 내구성을 평가하였다. 전극의 크기는

40×5 mm2 로 제작하였으며, 굽힘 피로 시험기를 사용하

여 반복 굽힘 실험을 2만 회 진행하였다. PET 기판 곡률

반경을 5 mm로 유지한 상태에서 반복적인 운동에 의한

시편의 움직임을 방지하고자 Jig와 Jig 사이 공간에 시편

끝 부분을 넣고 고정하였다(Fig. 5a). 그리고 전극 양 끝

에 probe 팁을 올려 굽힘 변형 전/후 전기저항을 측정하

였다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 마이크로파 접합 시편 

마이크로파 가열을 통해 유연 기판 위에 CNT가 균

일하게 분산되어 접합이 성공적으로 진행되었음을 관

찰하였다(Fig. 6a, b). 또한 PET 기판의 바깥 표면까지

열 손상이 발생하지 않고 접합부에 국한된 국소 가열

을 확인할 수 있었다. CNT의 국부 가열에 의하여 열가

소성 PET 기판 표면이 유리전이 되어 CNT 섬유가 기

판 표면에 파고들게 되고, 마이크로파 조사 이후 기판

냉각에 의해 재경화 됨에 따라 PET/CNT 섬유 간 기계

적 체결이 완성되는 원리이다. 따라서 본 접합공정은

열변형부가 매우 얇기 때문에 상온 기판 전체 온도는

저온이 유지되며 동시에 우수한 유연성도 취할 수 있

는 방법이다. 실제로 유연성을 결정짓는 접합시편의 두

께를 측정한 결과 PET/CNT/PET 접합부의 두께가 157

μm로 접합에 의한 두께 증가는 1 μm 수준으로 평가되

었다.

3.2. 기계적 특성 평가

3.2.1 접합 강도

PET/CNT/PET 접합 시편의 접합 강도를 판단하기 위

해 중첩전단강도 시험(Lap shear test)을 진행한 결과

Load 측정 값은 78 N 수준의 최고 하중이 측정되었고 평

균 접합강도는 186 kPa로 높은 기계적 신뢰성 수치를 보

였다(Fig. 7a). 최대 하중 도달 후 하중이 점차 감소하였

으며, 이는 전단 응력에 의해 시편의 접합부 부분 박리

및 파손이 진행되었음을 확인하였다(Fig. 7b). 파단 위치

로써 PET/CNT 계면, PET 또는 CNT 자체 파단 모드들

이 관찰되었다.

3.2.2. 유연성

Fig. 8(a), 8(b)는 PET 단일 층 시편과 PET/CNT/PET

삼층 구조 접합 시편에 대한 3점굽힘시험 결과를 나타

낸다. 단일 필름 층 시편과 삼층 구조 접합 시편 모두

시험 구간에서 선형적인 거동을 보였고 (Fig. 8a) 두 그

래프가 겹쳐지며 유사한 굽힘 거동을 보였다. 접합공

정을 거쳤음에도 접합 시편이 단일 필름 기판 기준 우

수한 유연성이 유지되었음을 알 수 있다. 유연성을 정

량적으로 비교하기 위하여 stress-strain curve의 기울기

와 시편 크기를 고려하여 굽힘 탄성계수 계산 값을 비

교하였다(Fig. 8b). 그 결과 굽힘 탄성계수는 PET 필름

시편과 CNT 접합 시편에서 각각 4.7±0.5 kPa, 4.3±0.2

kPa의 유사한 측정 값을 보였다. 단일 층의 측정 결과

의 표준 편차가 접합 층 대비 큰 이유는 얇은 시편에

따른 저 하중 시험의 불안정성에 의해 실험 편차가 커

진 것으로 판단된다. 

Fig. 6. (a) PET/CNT/PET bonding specimen after microwave

irradiation process, (b) image of MWNTs ink after

microwave irradiation

Fig. 7. (a) Load-displacement for lap shear test of PET/CNT/PET

specimen, (b) de-bonded specimen after adhesion test
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3.2.3. 굽힘 내구성

2만 회 반복굽힘 시험을 통한 CNT 전극의 전기적 저

항 변화 평가 결과 주기적인 변형을 인가하기 전후 CNT

의 저항은 74 kohm으로 동일한 측정 값을 보였다. Fig. 9

은 굽힘 사이클 횟수에 따른 CNT bi-layer 시편의 최종 저

항/초기저항 비율을 측정한 값으로 저항 변화율이 1에 수

렴하는 것을 확인할 수 있었다. 이는 CNT 분자구조가 갖

는 본질적인 유연성에 기인하여 반복 굽힘 변형에 따른

전기적 성능의 우수함을 실험적으로 입증한 것이다.16-19)

또한 유연기판 위에 전극 패턴으로 균일하게 도포된 CNT

가 반복 굽힘 변형에 기계적 파손 없이 안정적인 접합 구

조를 유지함을 의미한다. 결과적으로 CNT/PET 접합부의

피로 내구성을 확인함으로써 우수한 기계적 신뢰성이 확

보된 유연소자로의 활용이 기대된다.

4. 결 론

본 연구에서는 마이크로파 조사로 CNT 박막 층의 국

부 가열하여 고분자 기판 간의 상온 접합을 수행하였다.

안정적 접합부를 갖는 PET/CNT/PET 접합공정이 개발되

었으며 접합된 시편의 기계적 신뢰성 및 내구성을 평가

하고자 접합강도와 3점굽힘 시험 및 반복 굽힘에 따른 저

항 변화를 측정하였다. 결과적으로 접합부는 186 kPa로

높은 접합 강도를 관찰하였고 PET 필름 기판과 비교하

여 굽힘 탄성 계수가 평균 4.5 GPa의 유사 값을 보임에

열적 손상이 없고 유연성의 우수함이 검증되었다. 또한

반복적인 굽힘 변형에 의한 저항 변화가 거의 없는 CNT

전극의 전기적 안정성을 확인할 수 있었다. 우수한 신뢰

성과 내구성 평가를 통해 고분자 기판의 상온 접합 공정

은 향후 웨어러블 디바이스, 롤러블 또는 폴더블 디스플

레이의 상용화 연구에 기여할 것으로 기대한다. 
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