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  요  약 : 본 연구에서는 공기중에서도 안정적이며 상대적으로 전기음성도가 큰 테플론계열의 고분자와 
그래핀플라워를 이용하여 마찰전기 나노발전기를 제작하였다. 상기 복합고분자는 회전도포방법을 이용하
여 나노발전기의 전기적 음성층의 제작에 이용되었다. 전기적 양성층을 위하여 졸-겔 방법을 이용하여 산
화아연막을 제작하였다. 제작된 마찰전기 나노발전기는 약 44 μW의 최대전력을 생산하였다. 결론적으로, 
마찰전기 나노발전기의 모든 활성층은 회전도포방법을 이용하였으므로 대면적으로 확장가능하다.

주제어 : 마찰전기, 나노발전기, P(VDF-TrFE), 그래핀 플라워, 복합소재

  Abstract : In this study, a triboelectric nanogenerator was fabricated using the composite of 
teflon-based polymer and graphene flower, which are stable in air and have relatively high 
electronegativity. The composite was used to fabricate an electronegative layer of a nanogenerator 
using a spin-coating method. For the electropositive layer, a zinc oxide film was prepared using a 
sol-gel method. The fabricated triboelectric nanogenerator produced a maximum power of about 44 
μW. In conclusion, since all the active layers of the triboelectric nanogenerator was made by the 
solution process, it is scalable to a large area.
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1. 서 론
  
  전자폐기물은 자연적으로 분해되기 위해 오랜
시간이 소요될 뿐만 아니라 각종 중금속을 함유
하고 있어 노출될 경우 인체에 치명적일 수 있으
므로 사회적 문제로 부각되고 있다[1,2]. 특히, 배
터리의 사용을 줄이거나 배터리를 대체할 수 있
는 연구는 전자폐기물의 발생을 줄일 수 있으므
로 필연적이다 [3-9]. 이러한 요구에 부응하여 지
난 10여년간 기존의 배터리를 대체할 수 있는 다
양한 신재생에너지 자원을 이용하고자 하는 연구
가 이어져왔는데 대표적으로 마찰전기 발전장치, 
압전소자 발전장치, 초전소자 발전장치, 태양전지 
등이 있다[10-13]. 다양한 신재생에너지 자원 중에
서 마찰전기 발전장치(triboelectric nanogenerator, 
TENG)는 간단한 소자구조, 쉽게 구할 수 있는 
물질, 간단한 제조공정 및 큰 전력밀도 때문에 
특히 주목을 받고 있다. 최근 유/무기반도체, 세
라믹, 고분자, 바이오폐기물, 금속산화물, 2차원물
질 및 이들의 복합소재를 활성물질로써 이용하여 
TENG의 성능을 높이고자 하는 연구가 진행되어 
왔으며[14-21], 실용화를 위해 TENG의 성능을 
높이는 다양한 연구가 시도되고 있다[22-23].
  실용화를 위한 여러가지 요소중에서 상온, 대기
압에서 물질이 변형되지 않고 물질의 특성이 유
지되는 환경에 대한 둔감성(durability)은 매우 중
요하다. 따라서 본 연구에서는 환경적 요인에 매
우 둔감한 테플론계열의 고분자인 폴리(비닐리덴 
플로라이드-트리플로로에틸렌), P(VDF-TrFE) 을 
TENG의 활성층으로 이용하였다. P(VDF-TrFE)
는 높은 전기음성도, 우수한 분극안정성, 큰 자발
분극 값을 가지므로 TENG을 위한 유망한 물질 
후보이다. 지금까지 P(VDF-TrFE)를 이용한 
TENG의 성능을 높이기 위해 MXene[24,25], 
PEDOT:PSS[26], 폴리이미드[27], 은 나노입자
[28], MoS2[29], Pb(Zr,Ti)O3[30], BaTiO3[31], 
그래핀산화물[32], 탄소나노튜브[33] 등을 혼합한 
복합물질을 이용한 연구가 보고되었는데, 표면 포
텐셜을 증가시키고 P(VDF-TrFE)에 전자 포획양
을 증가시켜 TENG의 성능을 증가시킨 것이다. 
그래핀도 상온에서 안정된 상태로 유지하는 물질
인데 전자이동도 및 열전달율이 높으며 넓은 표
면적을 지니고 있으므로 TENG의 성능을 높이는
데 매우 유용하게 활용될 수 있을 것이다. 
  이러한 관점에서, 본 연구에서는 상기 기술된 
두 물질인 P(VDF-TrFE)과 그래핀을 섞어 복합

소재를 제조하여 TENG의 활성층에 이용하여 
TENG을 제작한 사례를 보고하고자 한다. 일반
적인 그래핀은 2차원 구조이므로 표면적을 넓히
는데 제한적일 것으로 예상되므로, 본 연구에서는 
3차원 구조체인 그래핀플라워를 사용하였다. 그
래핀플라워와 P(VDF-TrFE)의 넓은 접촉면적은 
마찰발전에 의해 발생한 전하의 이동량을 더욱 
증가시켜 성능을 향상시킬 수 있기 때문이다. 이 
복합소재에 대비되는 전기적 양성층을 구성하기 
위해 산화아연막을 졸-겔 방법으로 제조하였고 
전기적 음성층은 상기 언급한 P(VDF-TrFE)와 
그래핀플라워를 혼합한 복합소재를 이용하여 회
전도포 방법으로 제작하였다. 제작된 TENG은 
개방전압 54 V로 측정되었으며 부하저항 10 M
Ω에서 최대 전력 44 μW를 발생시켰다. 자세한 
제작과정 및 특성평가는 다음 장에서 자세히 기
술할 것이다.

2. 실 험 

2.1. 물질 준비

  본 연구를 위해 다음과 같이 물질을 준비하였
다. 그래핀플라워(GF)는 메틸-에틸-케톤(methyl- 
ethyl-keton, MEK)에 1 wt% 농도로 분산된 용
액 형태를 이용하였다. N-메틸-2-피롤리돈(N- 
methyl-2-pyrrolidone, NMP)과 MEK 용매를 
준비하였다. 불소-주석-산화막 (fluorine-tin- 
oxide, FTO)이 증착된 유리와 100 μm 두께의 
폴리에틸렌테레프탈레이트 (PET)를 준비하였다. 
테플론계열의 고분자로써 폴리(비닐리딘플로라이
드-트리플로로에틸렌)를 선택하였으며 본 논문에
서 해당 물질은 P(VDF-TrFE)로 표기하기로 한
다. P(VDF-TrFE)를 MEK 용매에 10 wt% 비율
로 섞은 후, 섭씨 80 도에서 스터링바를 이용하
여 24시간 동안 용해시켰다. P(VDF-TrFE) 와 
GF의 복합소재를 제작하기 위해 P(VDF-TrFE)- 
MEK 용액과 GF-MEK 용액을 부피비율로 1:1
로 섞었다, 최종적으로 혼합용액을 NMP에 묽혀
서 회전도포공정에 이용하였다.
  산화아연(ZnO)을 제작하기 위해서 zinc acetate 
dihydrate (ZAD, CAS No. : 5970-45-6), 
monoethanolamine (MEA, CAS No. : 141- 
43-5), 에탄올, 이소프로필 알코올 (IPA), 아세톤 
및 탈이온수(deionized water, DI)를 준비하였다. 
모든 물질은 추가적인 정제없이 구입한 상태 그
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Material Purpose

Graphene Flower (GF) composite

Poly(vinylidene fluoride-trifluoroethylene), P(VDF-TrFE) composite

Zinc Oxide (ZnO) electropositive layer

Florine-Tin-Oxide (FTO)/Glass electrode /substrate

Copper tape / Polyethylene-terephthalate(PET) electrode / substrate

Table 1. Material preparation and purpose

대로 이용하였다. Table 1에 준비한 물질과 용도
를 정리하였다.

2.2. P/G-TENG 제작

  테플론계열인 P(VDF-TrFE)와 그래핀플라워
(GF)로 구성된 복합소재를 이용하여 마찰전기 나
노발전기를 제작하므로 본 논문에서는 P/G- 
TENG로 명명하기로 한다. 준비된 FTO 증착된 
유리기판을 아세톤, IPA, 탈이온수를 이용하여 각
각 초음파 세척기에서 30분간 세척한다. 에탄올
에 0.5M로 용해된 ZAD와 MEA를 세척한 FTO 
기판 상에 회전도포방법으로 형성한다. 이때 회전
도포 조건은 500 RPM에서 30초, 1500 RPM에
서 15초 동안 수행하여 2단계로 진행하였다. 해
당 회전도포과정을 총 7회 반복하여 ZnO 막을 
다층으로 제작하여 막의 표면을 균일하게 제작하
였다. 각 단계마다 섭씨 150도에서 20분간 열처
리 과정을 진행하였다. 기계적인 유연성을 위해 
PET 기판 상에 구리테이프를 부착하고 준비한 
복합소재[P(VDF-TrFE)/GF] 용액을 회전도포한 
후 섭씨 100도에서 열처리하여 전기적 음성층을 
형성하였다. 전기적 특성평가를 위해 구리막은 양
의 전극, FTO는 음의 전극에 각각 연결하였다. 
P/G-TENG의 접촉면적은 5 × 5 cm2 이다. 
Fig. 1.에 모든 P/G-TENG의 제작과정을 개략적
으로 나타내었다.

2.3. 특성 평가

  ZnO 막과 P(VDF-TrFE)/GF 복합소재막의 모
폴로지를 관찰하기 위해 장-방출 주사전자현미경 
(field-emission scanning electron microscope, 
FESEM)을 이용하였고, 원소분석을 위해 에너지-
분산 분광기(Energy-dispersive spectroscopy, 
EDS)를 이용하였다. 상기 측정장비는 TESCAN
사의 MIRA3 모델이다. P/G-TENG의 전기적 
특성을 측정하기 위해 프로그램된 오실로스코프

(DSOX3014T)와 Keysight SMU 2911A 장비를 
이용하였다. 측정한 값은 부하저항(load resistance, 
Rload)에 따른 전압이며, 측정결과 및 부하저항을 
이용하여 전력을 계산하였다. 주기적으로 일정한 
기계적 움직임을 인가하기 위해 선형모터를 이용
하였다. 

3. 결과 및 고찰

3.1. SEM, EDS 측정결과 

  전기적 양성층을 위한 ZnO 막과 전기적 음성
층을 위한 P(VDF-TrFE)/GF 복합소재 막의 마
이크로 모폴로지를 관찰하기 위해 SEM을 측정하
였다. 전기적 음성층으로써 이용된 콜라겐 막의 
표면상태를 관찰하기 위해 주사전자현미경으로 
관찰하였다. Fig. 2a)와 b)는 최종 제작된 ZnO 
막의 표면 모폴로지를 보여준다. 스케일바는 각각 
5 μm 와 10 μm 이다. 작은 스케일에서 알 수 
있듯이 굴곡진 표면형상을 가지는 막이 형성된 
것을 알 수 있는데 이는 마찰전기소자에서 마찰 
시 마찰면적을 넓혀주어 전력발생량을 증가시키
는데 매우 유용한 구조이다. 이와 유사한 보고는 
참고자료 [34], [35]에서 확인할 수 있다. 큰 스
케일에서 볼 수 있듯이 넓은 범위에서 일정한 표
면 형상을 나타내고 있다. 즉, 제작한 ZnO 막은 
상당히 균일하다는 것을 알 수 있었다. Fig. 2c)
와 d)는 최종 제작된 P(VDF-TrFE)/GF 막의 표
면 형상을 보여준다. 스케일바는 각각 2 μm 와 
10 μm 이다. 작은 스케일의 이미지에서 보이듯
이 굴곡진 표면을 형성하였음을 볼 수 있다. 일
반적으로 P(VDF-TrFE) 순물질 만으로 막을 제
작할 경우 매우 고른 표면을 형성하지만 그래핀
플라워 같은 3차원 형상을 가진 물질과 섞일 경
우 3차원 형상에 의해 전체적인 막의 표면이 상
대적으로 거칠게 되는 경향을 보인다. 큰 스케일
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Fig. 1. Schematic diagram for P/G-TENG fabrication. a) Electro-anodic layer of ZnO b) Electro- 
negative layer of P(VDF-TrFE)/GF, c) P/F-TENG structure and wire connection for electric 
measurement by oscilloscope.

의 이미지로부터 ZnO와 마찬가지로 넓은 범위에
서 상당히 균일하다는 것을 확인할 수 있었다. 
이와 같이 회전도포방법으로 전기적 양성층과 전
기적 음성층을 모두 대면적에서 균일한 표면형상
을 가지는 막을 형성하였음을 확인하였다. 
  원소분석을 위하여 EDS 분석을 수행하였다. 
Fig. 3은 FTO 상에 제작된 ZnO 막과 SiO2가 형
성된 Si 웨이퍼 상에 제작된 P(VDF-TrFE)/GF 
막의 EDS 결과를 각각 보여주고 있다. Fig. 3a)  
 

에서, Zn 과 O 의 원소 비율은 Zn : O = 39.9 
: 32.9 이며 약 1 : 1의 조성비를 보이므로 
ZnO 가 형성되었음을 예상할 수 있다. F와 Sn 
은 FTO 기판의 성분에서 기인한다. Fig. 3b)에
서, 기판인 Si 는 39.4% 이며 C는 32.5%, O 는 
25.5%, F 는 2.6%이다. 측정한 EDS 결과는 참
고자료와 일치하므로 EDS 매핑을 통해 P(VDF- 
TrFE)와 GF의 존재여부를 확인할 수 있었다.
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Fig. 2. SEM images of two active layers with different scale bars. a) 5 μm and b) 10 μm of 
ZnO layer, c) 2 μm and d) 10 μm of P(VDF-TrFE)/GF layer.

Fig. 3. EDS data of two active layers. a) ZnO layer. b) P(VDF-TrFE)/GF layer.
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Fig. 4. Schematic diagram of P/G-TENG operation. a) Real picture of P/G-TENG with 5 × 5 
cm2 area. b) Principle of charge separation and movement by periodic press/release 
movement.

3.2. P/G-TENG의 동작원리 

  Fig. 4는 제작된 P/G-TENG의 실제 사진과 
전기에너지를 발생시키는 동작원리를 나타내는 
개략도이다. Fig. 4a)에 나타난 것처럼, 제작된 
P/G-TENG의 크기는 5 × 5 cm2이며 구리전극 
때문에 붉게 나타난다. 상층부는 PET-Cu-P 
(VDF-TrFE)/GF로 구성되어 있으며 Cu는 외부 
전극과 연결되어 있다. PET는 기계적인 유연성을 
위해 부착되었으며 전기적인 동작에는 기여하지 
않는다. 마찰되는 부위는 P(VDF-TrFE)/GF 막이
다. 하층부는 ZnO-FTO-glass 로 구성되어 있으
며 FTO는 외부 전극과 연결되어 있다. glass 는 
FTO의 지지대 역할만 할 뿐이며 전기적인 동작
에는 관여하지 않는다. Fig. 4b)에 개략적인 동작
원리와 각 물질의 역할을 표기하였는데, 마찰되는 
부위는 ZnO 막이다. Press 동작에 의해 P(VDF- 

TrFE)/GF와 ZnO가 접촉하면 전기음성도가 높은 
P(VDF-TrFE)/GF 막으로 전자가 이동하여 ZnO 
는 상대적으로 +전하를 띠게된다. Releasing 동작
을 하는 과정에서 전기적 음성층인 P(VDF- 
TrFE)/GF에 쌓인 전자의 반발력에 의해 구리로
부터 전자가 밀려난다. 그러므로 FTO에서 구리 
방향으로 전류가 흐르게 된다. 충분한 전류가 흐
른 뒤, 안정된 released 상태에서는 더 이상 전류
가 흐르지 않는다. 다시 pressing 과정을 거쳐 두 
막이 접근하게 되면 전기적 양성층과 전기적 음
성층의 거리가 좁혀지므로 전기적인 인력이 더 
강해지므로 전자가 FTO에서 구리로 흐르게 되어 
전류가 구리에서 FTO로 흐른다. 이와같은 과정
은 TENG의 일반적인 전력발생 메커니즘이며 이
를 통해 교류전류를 발생시킨다 [14]. 
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Fig. 5. Electric performance of P/G-TENG. a) open-circuit voltage, b) Rload-dependent voltage, 
         c) short-circuit current, and d) maximum electric power generated by P/G-TENG

3.3. P/G-TENG의 전기적 특성 측정결과

  선형모터를 이용하여 2Hz로 왕복운동하는 기
계적 진동을 발생시켜 P/G-TENG에 여러크기의 
부하를 연결하여 20초씩 동작시킨 후(총 40회 진
동), 발생되는 전압을 오실로스코프로 측정하였
다. 무부하상태(open circuit)에서, 출력된 전압의 
파형은 Fig. 5a)에 나타냈으며, 발생되는 최대 전
압값(Vpeak)은 54 V였다. 부하저항(Rload)을 open
부터 1MΩ 까지 변화시키며 발생되는 전압값을 
측정하여 Fig. 5b)에 전압 파형을 나타내었다. 
Rload가 증가할수록 무부하상태보다 전압값이 감
소하는 것을 확인할 수 있었다. 단락상태(short 
circuit)에서의 흐르는 전류는 Fig. 5c)에 나타내
었는데, 최대 전류값(ISC)은 약 6 μA였다. Fig. 
5d)에는 발생되는 최대전력(Pmax)을 Pmax=Vpeak

2/ 
Rload를 이용하여 계산한 값을 표기하였다. Rload

가 10 MΩ일 때 Pmax 44.1 μW을 생산하고 
Rload가 더욱 증가할수록 13.3 μW 까지 감소하
는 경향이 나타났다. 그러므로 본 P/G-TENG은 

크기가 5 × 5 cm2 이므로 최대 전력밀도는 1.76 
μW/cm2 임을 계산할 수 있다. 이와같이 TENG
에서 발생하는 전력은 Rload에 따라 증가하다가 
특정지점을 기점으로 감소하는 경향을 보이는데, 
이는 TENG과 Rload의 임피던스가 같아지는 지점
에서 Pmax이 전달되기 때문이며 이와 유사한 경
향은 여러 참고문헌과 일치한다[14, 16-19]. 
Table 2에 Rload에 따른 Vpeak과 Pmax을 나타내었
다. 비록 본 논문에서는 일정한 2 Hz 진동장치에
서 실험하였지만, 기계적 진동 주파수를 높인다면 
단위시간당 획득할 수 있는 전력밀도는 더욱 증
가할 것으로 기대된다.
  본 연구결과를 다른 유사한 연구사례와 비교정
리를 하여 Table 3에 정리하였다. PVDF와 여러 
복합물질을 구성한 나노발전장치의 사례(그래핀 
양자점[36], 그래핀 나노리본[37], 산화구리 나노
입자[38], 그래핀[39] 및 그래핀 산화물과의 적층
구조[40])가 보고되었는데, 본 연구의 결과는 인
용사례들에 비해 개방전압 및 단락전류에서 우수
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Table. 2 Relationship between Rload and Voltage(Vpeak), Power(Pmax) generated by P/G-TENG

Rload [MΩ] open 150 100 70 50 10 5 2.2 1

Vpeak [V] 54 44 37 35 33 21 13 8 6

Pmax [μW] - 24.1 30.1 39.2 44.1 22.1 17.5 13.5 13.3

Table 3. Performance comparison of nanogenerators made with PVDF-based composites

Composite material VOC [V] ISC [μA] Type Reference

Graphene quantum dot 40 1.8 triboelectric [36]

Graphene oxide nanoribbon 0.35 1.0 triboelectric [37]

CuO-nanoparticle 7.5 N/A triboelectric [38]

Graphene 12.43 N/A piezoelectric [39]

Graphene oxide 1.9 1.7 piezoelectric [40]

Graphene flower 54 6.0 triboelectric This work

한 것으로 보인다. 이는 다른 나노물질들과는 달
리 그래핀 플라워는 3차원 구조를 형성하므로 
PVDF와의 접촉면적이 넓어서 전자포획량을 증가
시켰기 때문일 것으로 생각된다. 

4. 결 론

  본 연구에서는 P(VDF-TrFE)와 GF를 섞은 복
합소재를 이용하여 전기적 음성층을 제작하였고, 
ZnO로 구성된 전기적 양성층과 결합하여 
P/G-TENG을 제작하고 전기적 특성을 측정하였
다. SEM과 EDS 측정으로부터 P(VDF-TrFE)/ 
GF 막과 ZnO 막이 균일한 조성을 가지며 표면
형상도 일정하여 TENG으로 활용하기에 적합함
을 확인하였다. 2Hz 진동에서 발생되는 전압은 
무부하상태(open)에서 54 V였고 부하저항이 증
가할수록 점차 감소하여 1 MΩ일 때, 6V 까지 
감소하였다. 발생되는 전압과 부하저항을 이용하
여 계산한 결과 10 MΩ에서 최대 전력 44.1 μ
W를 얻을 수 있었다. 비록 제작된 P/G-TENG
의 면적으로부터 최대 전력밀도는 1.76 μW/cm2

로 계산되었으나, 2 Hz보다 더 높은 주파수의 외
부 진동이 인가된다면 단위시간당 더 많은 전력
밀도를 얻을 수 있을 것이다. 또한 ZnO 의 순도 
및 결정화도, P(VDF-TrFE)/GF 막의 최적화된 
상태를 찾는다면 성능을 개선할 수 있는 여지는 
충분하다고 사료된다. 본 P/G-TENG을 제작하

기 위한 모든 공정은 회전도포방법을 이용하여 
제작하였으므로 더 넓은 면적에 적용하기도 수월
할 것으로 기대된다. 따라서 본 논문에서 제안한 
P/G-TENG 발전소자는 저전력으로 구동하는 센
서 등에 유용하게 이용될 수 있을 것으로 생각한
다.
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