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Wrinkling Conductive Films Based on Vertical Graphene for 
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ABSTRACT: Stretchable strain sensors have attracted increasing interest for applications in wearable electronics,
human motion monitoring, and soft robotics. To achieve high performance, they must exhibit both high stretchability
and sensitivity. In this study, graphene nanosheets were vertically grown on carbon nanofibers using electrospinning
followed by thermal chemical vapor deposition. These were combined with two-dimensional reduced graphene oxide
to form conductive films. Wrinkling these films enhanced their mechanical compliance, enabling their use as resistive
strain sensors. The sensor exhibited a high stretchability of up to 392%, a large gauge factor, and excellent
repeatability.

초 록: 신축성 스트레인 센서는 웨어러블 전자소자, 인체 동작 모니터링, 소프트 로보틱스 등 다양한 응용 분야
에서 관심을 모으고 있다. 이러한 신축성 스트레인 센서는 고성능을 달성하기 위하여 높은 신축성과 민감도를 동
시에 갖추어야 한다. 본 연구에서는 전기방사 후 열화학기상증착법을 통해 탄소나노섬유 위에 그래핀 나노시트를
수직 성장시켰다. 이렇게 얻은 구조를 2차원 환원그래핀과 결합하여 도전성 필름을 형성하였다. 필름에 주름 구
조를 도입해 기계적 신축성을 향상시켰으며, 이를 통해 저항 변화 방식의 스트레인 센서를 구현하였다. 제작된 센
서는 최대 392%의 높은 신축성과 큰 게이지팩터, 우수한 반복성을 보였다.
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1. 서 론

신축성 스트레인 센서는 인장 또는 압축 시 센서에 발생
하는 기계적 변형을 전기적 신호로 바꾸어 주는 소자이다. 최
근 웨어러블 소자와 로봇 관련 산업의 발전에 따라 신축성
스트레인 센서는 인체 동작 모니터링, 인간-로봇 상호작용,

소프트 로보틱스 등 다양한 분야에서 주목을 받고 있다[1].
기존의 금속 기반 스트레인 게이지는 취성으로 인해 활용
범위가 제한적이었으나, 유연한 폴리머의 도입으로 응용
가능성이 크게 확장되었다[2]. 현재도 웨어러블 소자 및 로
봇 산업에 신축성 스트레인 센서를 접목시키기 위해 센서
의 민감도, 신축성, 반복 안정성 등을 개선하는 많은 연구
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들이 진행되고 있다[3-7]. 하지만 센서의 민감도와 신축성
은 일반적으로 상충 관계(trade-off)에 있어, 민감도가 높은
센서는 신축성이 낮으며, 반대로 신축성이 높은 센서는 민
감도가 낮다. 따라서 높은 민감도와 신축성을 동시에 확보
하는 것은 여전히 해결해야 할 중요한 과제이다.
전기 신호를 획득하는 데 사용되는 전도성 소재는 크게
금속, 탄소 나노소재, 전도성 고분자로 분류할 수 있다. 금
속 기반 소재는 우수한 전기 전도성을 갖지만 대체로 고가
여서 확장성이 떨어지는 한계가 있다. 이러한 단점을 극복
할 대안으로, 가격 경쟁력이 높고 우수한 전기적, 기계적 물
성을 동시에 갖춘 탄소 나노소재가 주목받고 있다. 여기에
는 1차원 소재인 탄소나노튜브(CNT, carbon nanotube)[8-10]
와 탄소나노섬유(CNF, carbon nanofiber)[11-14], 2차원 소재
인 그래핀(graphene)[15-18] 등이 포함된다. 그 중에서도 그
래핀은 탁월한 기계적 물성(영률 및 인장 강도)[19-21]을 갖
고 있으면서, 높은 전자 이동도에 기반한 뛰어난 전기 전도
성[22-24]을 나타내기 때문에 센서 응용 분야의 핵심 소재
로 널리 활용되고 있다.
최근에는 다양한 차원 형태를 가진 두 개 이상의 물질을
혼합하여, 민감도와 신축성 간의 균형을 조절하는 연구들
이 이루어지고 있다. 신축성이 높은 1차원 물질과 민감도
가 높은 2차원 물질을 복합체로 사용하면, 종횡비(aspect ratio)
가 높은 1차원 물질이 2차원 물질을 연결시켜 더 견고한 전
도성 네트워크를 형성하고 이를 통해 센서의 민감도 및 신
축성을 높일 수 있다[5,6,25-27]. 또한, 전도성 필름의 구조
적인 특성을 제어함으로써 센서의 성능을 개선하는 연구
가 진행 중이다. 센서의 신축성을 높이기 위한 방법으로 전
도성 필름에 주름을 생성하는 방식이 널리 활용되고 있다.
주름 구조는 센서의 전도층에 걸리는 스트레인을 일부 흡
수하여 주름이 없는 구조 대비 매우 높은 신축성을 달성할
수 있고, 기존 센서로 어려운 대변형이 요구되는 응용 분야
로 적용되고 있다[27-32].
본 연구에서는 스트레인 센서의 전도성 네트워크를 3차
원 수직그래핀이 성장한 탄소나노섬유(VG@CNF, vertical
graphene-grown carbon nanofiber)와 환원그래핀(rGO,
reduced graphene oxide)으로 구성하였다. VG@CNF는 전기
방사와 열화학기상증착(TCVD, thermal chemical vapor
deposition)법을 통해 수직그래핀이 탄소나노섬유 표면에
합성된 소재로[17,33,34], 이를 2차원 rGO와 함께 혼합하여
견고한 전기 전도 네트워크가 형성된 복합체를 구현하였
다. 두 탄노나노소재가 혼합된 용액을 진공 여과하여 필름
을 만들고, 사전 스트레칭(pre-stretching) 및 전사(transfer)
방식으로 물결 모양의 주름 구조를 가진 신축성 스트레
인 센서를 제작하였다. 이를 통해, VG@CNF/rGO 필름의
신축성을 개선하여 고성능 신축성 스트레인 센서를 구현
하였다.

2. 실험 방법

2.1 수직 방향으로 성장한 3차원 그래핀이 포함된 탄소나

노섬유의 합성

폴리아크릴로니트릴(PAN, polyacrylonitrile)은 탄소나노
섬유의 전구체로 사용되는 고분자이다[35]. PAN을 디메틸
포름아미드(DMF, N,N-dimethylformamide)에 24시간 교반
한 후, 전기방사 시스템을 이용하여 고분자 나노섬유 시트
를 준비하였다. 노즐은 25G를 사용하였고, 600 rpm으로 회
전하는 드럼 컬렉터와 노즐 간의 거리는 14 cm였으며, 3시
간 동안 2 mL/h의 유량으로 18 kV의 전압을 가하였다.

VG@CNF 합성에는 TCVD 시스템을 사용하였다. 먼저,
상압 공기 분위기, 280oC에서 2시간 동안 안정화를 진행하
였고, 그 직후 진공 아르곤 분위기에서 1050oC까지 샘플을
가열하였다. 1050oC에서 탄소 구조에 결함을 유도하기 위
해 암모니아 에칭을 진공에서 2시간 동안 진행하였고, 수
소와 메탄 분위기에서 수직그래핀 합성을 상압에서 4시간
동안 진행하였다.

2.2 사전 스트레칭 방법을 이용한 주름 구조 기반 센서 제작

본 연구에서 사용한 사전 스트레칭-전사-해제 공정은, VHB
기판의 변형 및 회복 과정을 이용하여 그 위에 전사된 전도
성 필름에 제어된 주름 구조를 형성하는 것을 목적으로 한
다. 이 주름 구조는 센서의 기계적 신축성을 극대화하고, 인
장 시 전도성 네트워크에 가해지는 응력을 효과적으로 분
산시킬 수 있다.

2시간 동안 초음파 처리를 해서, rGO(V-50, Standard
Graphene) 분말을 DMF에 분산시켰다. VG@CNF는 시트에
서 떨어져 나온 덩어리 형태로 있기 때문에, 20분 동안 팁
초음파 처리를 하여 DMF에 분산시켰다. 두 물질을 1:1 비
율로 섞은 후 추가로 2시간 동안 초음파 처리를 하여 분산
하였다.
만들어진 분산액을 PTFE 멤브레인 필터를 통해 진공 여
과하여 얇은 필름을 제조하였고, 26 mm × 10 mm의 직사각
형 모양으로 재단하였다. 이 때 필름의 직사각형 형태를 유
지하기 위해 에탄올을 적셔서 젖은 상태를 유지하였다. 센
서 필름에 주름을 형성하기 위하여, 단방향으로 60% 스트
레인으로 사전 스트레칭된 신축성 VHB 접착테이프 위에
필름을 전사하였다[27,29]. 전사가 완료되면 VHB의 사전
스트레칭을 해제하여 VHB 테이프의 길이를 원래 상태로
복원함으로써, 센서 필름에 물결 모양의 주름 구조를 형성
하였다.

2.3 센서의 저항 변화 측정 및 소재 분석

전도성 필름의 양 끝을 은 에폭시를 사용하여 구리 와이
어와 연결하고 고정함으로써 센서의 저항 변화를 측정할
수 있도록 하였다.
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반복 시험기와 멀티미터(DAQ 6510, Keithley)를 이용하
여 다양한 스트레인 범위에서의 센서 저항 변화를 측정하
였다. 모든 전기적 특성 측정은 상온에서 진행하였다. 제작
된 센서 시편의 게이지 길이는 15 mm로 설정하였으며, 인
장-해제 시험은 1 mm/min의 속도로 수행하였다. 주름 구
조의 여부를 기준으로 센서 민감도 및 최대 신장량을 비교
하였고, 10~200% 스트레인에서 반복 실험 안정성을 측정
하였다.
센서에 사용된 물질과 주름 구조는 주사전자현미경(SEM,

scanning electron microscope, Jeol), 라만 분광기(Nanobase)
및 실체 현미경(stereo microscope, Tucsen)을 이용하여 관찰
하였다.

3. 실험 결과 및 논의

VG@CNF와 rGO를 결합하면 스트레인 센서에 사용되는

견고한 전도성 네트워크를 형성할 수 있다(Fig. 1(a)).
VG@CNF는 1차원 CNF 표면에 날카롭고 기계적으로 견고
한 여러 겹의 그래핀이 수직으로 성장한 형태를 갖고 있기
때문에, 유연한 rGO 시트와 많은 접촉점에서 엉기게 되어
기계적으로 견고하고 안정적인 전도성 네트워크를 형성한
다[17,34]. 더불어, 수직그래핀을 합성하기 위하여 기존의
플라즈마 기반 CVD 방식[36] 대신에 간단한 TCVD 방식을
활용할 수 있다는 장점이 있다.

Fig. 1(b)는 VG@CNF의 SEM 이미지이다. 직경 약 220 nm
의 1차원 CNF 표면에 수직그래핀이 약 30 nm 정도 높이로
성장한 것을 확인하였다. Fig. 1(c)는 VG@CNF, rGO 및 이들
의 복합체인 VG@CNF/rGO의 라만 스펙트럼이다. 세 샘플
모두에서 특징적인 G 피크(약 1580 cm-¹)와 D 피크(약 1350
cm-¹)가 명확하게 관찰되었다. 특히, VG@CNF 샘플에서는
sp2 탄소 결정 구조의 2D 피크(약 2680 cm-¹)가 확인되었고,
VG@CNF/rGO 샘플에서는 두 물질의 주요 피크가 모두 나
타났다. 이는 수직그래핀의 성공적인 합성 및 복합체 형성
을 의미한다[17].

Fig. 2(a)는 사전 스트레칭-전사-해제 공정을 이용한 주름
진 스트레인 센서의 제작 과정을 나타내는 모식도이다. VHB
기판을 단방향으로 60% 사전 인장시킨 후, 그 위에 VG@CNF/
rGO 전도성 필름을 전사한다. 마지막으로 기판의 인장력
을 해제하면, 기판이 수축하면서 필름에 물결 모양의 주름
구조가 형성된다. 이러한 주름 구조는 신축성을 높이는 데
사용되는 간단하면서도 효과적인 방식으로, 기계적인 응력
집중을 완화하여 다양한 변형에 대해서 기계적/전기적으
로 안정적인 구조를 확보할 수 있다[30]. Fig. 2(b)는 60%의
사전 스트레칭을 통해 제작한 센서의 주름진 전도층 필름

Fig. 1. (a) Schematic of VG@CNF/rGO hybrids. (b) SEM image of
VG@CNF. (c) Raman spectra of the VG@CNF/rGO hybrids,
VG@CNF, and rGO

Fig. 2. (a) Schematic illustration of the fabrication process of the
wrinkled VG@CNF/rGO strain sensors. (b) Photograph of
the wrinkled film on VHB. (c) Cross-sectional SEM image
of the wrinkled VG@CNF/rGO conductive film
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사진이다. 사전 스트레칭을 해제하기 전의 전도층 길이는
26 mm였고, 최종 샘플의 전도층 길이는 약 16 mm로 원래
길이의 약 61.5%이다. 이때 VHB 필름의 소성 변형 특성으
로 인해 약간의 차이가 발생하게 된다. Fig. 2(c)는 센서의 단
면 SEM 이미지이다. 뚜렷한 물결 모양이 연속적으로 분포
하는 주름 구조가 형성됨을 알 수 있으며, 주름의 높이차이
는 약 43 μm이고, 전도층의 두께는 약 10 μm인 것을 확인하
였다.

Fig. 3은 센서를 원래 길이의 200%까지 늘렸다가 다시 원
래 상태로 되돌리는 한 사이클 동안의 주름 형태 변화를 보
여주는 실체 현미경 사진이다. 변형을 주기 전 주름의 파장
은 약 121.8 ± 28.2 μm였고(Fig. 3(a)), 200%의 변위까지 늘렸
을 때 미세 균열(사진에서 흰색 부분)이 생기는 것을 확인
하였다(Fig. 3(b)). 스트레인을 해제하면 센서는 주름 구조
를 가진 Fig. 3(c)의 형태로 다시 돌아오고, 주름 파장 또한
119.5 ± 22.4 μm로 스트레인을 가하기 전과 거의 동일한 값
을 유지하였다. 이는 반복적인 인장-해제 상황에서도 저항
변화를 가역적, 안정적으로 유지할 수 있는 가능성을 나타
낸다. 특히, 인장 시 발생한 미세 균열이 스트레인 해제 후
다시 닫히면서 전기 전도 경로가 회복될 수 있기 때문에, 높
은 민감도를 가지면서 가역적인 저항 변화 특성을 갖는 센
서를 구현할 수 있게 된다.

Fig. 2와 Fig. 3에서 확인된 주름의 파장 및 진폭은 사전 스
트레칭 조건에 의해 결정된다. 본 연구에서는 사전 스트레
칭 해제 시 발생할 수 있는 필름의 박리나 손상을 피하면
서, 동시에 신축성을 높이기 위하여 60%의 사전 스트레칭

을 최적 조건으로 사용하였다. 일반적으로 주름의 형상은
사전 스트레칭의 정도(%)에 따라 조절될 수 있으며, 이는
주름이 펴지는 초기 스트레인 구간(약 60%)의 거동과 센서
의 전체 신축성에 직접적인 영향을 미칠 수 있다[30,37,38].
예를 들어, 더 높은 사전 스트레칭을 가해 파장이 작고 진
폭이 큰 주름을 형성할 경우, 초기 변형 구간은 더욱 둔감
해지지만 최대 신축성은 더 증가한다.

Fig. 4는 스트레인이 가해질 때 센서의 초기 저항에 대한
상대적 저항 변화(△R/R0)를 나타낸 결과이다. Fig. 4(a)에
서는 주름 유무에 따른 저항 변화를 비교하였다. 주름 구조
는 스트레인을 흡수할 수 있기 때문에, 주름 구조가 있을 때
가 없을 때보다 전도 네트워크를 더 오래 유지할 수 있으
며, 이로 인해 최대 신장량은 약 133%에서 392%로 크게 개
선되었다. Fig. 4(b)는 센서의 게이지팩터(GF=(△R/R0)/ε, ε:
해당 범위의 스트레인)를 각 스트레인 범위별로 나타낸 그
래프이다. 게이지팩터는 임의로 정한 스트레인 범위에서
센서의 저항 변화가 선형이라고 근사했을 때의 센서 민감

Fig. 3. Stereo microscope images of the wrinkled VG@CNF/rGO
strain sensor in (a) the initial state, (b) at 200% strain, and
(c) after strain release

Fig. 4. (a) Relative resistance changes of the VG@CNF/rGO sen-
sors with and without wrinkling. (b) Gauge factors of the
wrinkled VG@CNF/rGO sensor
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도를 정량화한 지표이다. 0~60%의 스트레인에서는 초기 변
형 시 주름 구조가 먼저 펼쳐지며 스트레인을 흡수하므로
저항 변화가 크지 않지만, 60% 이상 스트레인에서는 주름
이 대부분 펴진 후 전도성 필름 자체의 변형과 미세 균열 생
성이 저항 변화를 주도하면서 게이지팩터가 크게 증가한
다. 본 연구의 센서는 모든 분석 구간에서 평균제곱오차(R2)
값이 0.928 이상으로 높은 선형성을 보였고, 최대 약 5663의
게이지팩터를 기록하였다.

Fig. 5는 제작된 센서의 반복적인 기계적 변형에 대한 전
기적 응답의 안정성과 신뢰도를 평가하기 위해, 10%의 낮
은 스트레인부터 200%의 높은 스트레인까지 다양한 범위
에서 20회의 인장-해제 사이클 테스트를 진행한 결과이다.
Fig. 5(a)에서 볼 수 있듯이, 10%와 30%의 비교적 작은 스트
레인 구간에서는 저항 변화 그래프의 기저(baseline)가 매
우 일정하게 유지되는 뛰어난 반복성을 보였다. 또한, Fig.
5(b)의 60%, 100%, 200%에 이르는 높은 스트레인 구간에서
도 센서는 안정적인 저항 변화 신호를 나타냈다. 
이는 센서가 미세한 움직임 감지부터 큰 동작 모니터링
에 이르기까지 폭넓은 스트레인 범위에서 일관된 성능을

발휘할 수 있음을 시사한다. 이처럼 넓은 스트레인 범위 전
반에 걸쳐 안정적인 신호가 유지되는 것은, 1차원 구조의
CNF 지지체가 2차원 rGO 시트 사이를 효과적으로 연결하
고, 여기에 3차원 형태로 성장한 수직그래핀 시트와 rGO 간
의 강건한 접촉으로 인해 인장-해제 시 가역적 변화가 가
능한 견고한 네트워크를 형성하기 때문이다[17,34].
해당 실험에서, 사이클이 진행됨에 따라 피크 저항이 미
세하게 감소하는 경향이 관찰되었다. 이는 초기 반복 변형
과정에서 발생하는 기계적 안정화 또는 인장-해제 시 미세
균열의 재정렬 및 최적화에 따른 현상으로 해석할 수 있

Fig. 5. Cyclic loading tests of the wrinkled VG@CNF/rGO sensor
at (a) 10%~30% and (b) 60%~200% strain ranges

Fig. 6. Cyclic durability test of the wrinkled VG@CNF/rGO sensor
at 60% strain
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다. 반면, 200%의 높은 스트레인 구간에서는 안정적인 피
크 값이 유지되었으며, 모든 스트레인 구간에서 기저선
(baseline) 저항은 안정적으로 유지되어 전반적으로 우수한
반복 안정성을 보여준다.
실제 웨어러블 기기 등의 응용 분야에서 센서의 장기적
인 내구성은 매우 중요한 지표이다. 60% 스트레인은 주름
구조가 대부분 펼쳐지고 전도성 필름 자체의 변형과 미세
균열이 지배적으로 작용하기 시작하는 작동 메커니즘 전
이 구간이다. 주름의 가역적인 펼쳐짐/접힘과 미세 균열 네
트워크의 생성/닫힘이 동시에 반복되므로, 센서의 실질적
인 내구성을 평가하기에 적합한 조건이다. Fig. 6은 센서의
내구성을 평가하기 위해 60%의 스트레인 조건에서 1,000
회의 연속적인 인장-해제 사이클을 가한 후의 저항 변화를
보여준다. 그래프에서 확인할 수 있듯이, 1,000회의 반복적
인 변형에도 불구하고 저항 변화 곡선의 기저선(baseline)
이 거의 상승하거나 하강하지 않고 안정적으로 유지되었
다. 이는 센서의 내구성이 반복 사용 후에도 저하되지 않음
을 의미한다. 이와 같은 뛰어난 내구성은 일차적으로 주름
구조가 반복적인 기계적 변형 스트레인을 효과적으로 완
충하여 전도성 필름에 가해지는 손상을 최소화하기 때문
이다. 더불어, 기계적으로 견고한 VG@CNF와 유연한 rGO
가 형성한 복합체 네트워크가 반복적인 인장-해제 과정에
서도 파괴되지 않고 가역적으로 구조를 회복하는 능력이
뛰어나다는 것을 입증하는 결과이다.

4. 결 론

본 연구에서는 TCVD 방법으로 합성한 3차원 VG@CNF
와 2차원 rGO를 전도성 복합 소재로 활용하고, 사전 스트
레칭 기법으로 제어된 주름 구조를 도입하여 고성능 신축
성 스트레인 센서를 제작하였다. 제작된 센서는 거시적인
주름 구조가 기계적 변형을 효과적으로 분산시켜, 최대 신
장률이 주름이 없는 센서 대비 약 3배 향상된 392%에 도달
하였다. 동시에, 1차원 CNF 표면에 성장한 수직그래핀과
2차원 rGO 시트가 형성하는 미시적이고 견고한 전도성 네
트워크 덕분에 최대 5663에 달하는 매우 높은 게이지팩터
(민감도)를 달성하였다. 이는 기계적 변형을 흡수하는 구
조적 설계와 다양한 차원의 탄소 나노소재가 상호 보완적
으로 작용하는 재료적 설계를 결합한 시너지 효과이다. 또
한, 10%의 미세 변형부터 200%의 큰 변형에 이르기까지 넓
은 범위에서 안정적이고 반복적인 응답 특성을 확인함으
로써, 인체의 미세한 생체 신호를 감지하는 웨어러블 헬스
케어 기기부터 큰 움직임이 요구되는 소프트 로보틱스 및
인간-기계 인터페이스에 이르기까지 폭넓은 잠재적 응용
가능성을 입증하였다. 따라서, 높은 민감도와 넓은 작동 범
위를 요구하는 차세대 신축성 스트레인 센서 분야에서 상
충적인 성능 목표를 달성할 수 있는 대안을 제시하고 있

다. 더불어, 본 연구에서 제안한 소재 복합화 및 구조적 설
계 전략은 차세대 유연 전자 소자 개발에 있어 중요한 공학
적 통찰을 제공할 것으로 기대된다.
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