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論文
탄소나노튜브의 선택적 딥코팅을 이용해 제작된 적층 복합재료의

인장 물성에 대한 연구
강태준*, 김동일**, 허용학**, 김용협*+

A Study on Tensile Properties of Laminated Nanocomposite Fabricated by Selective 
Dip-Coating of Carbon Nanotubes

Tae June Kang*, Dong Iel Kim**, Yong Hak Huh**, Yong Hyup Kim*+

ABSTRACT

Carbon nanotubes reinforced copper matrix laminated nanocomposites were developed and the mechanical 
properties were evaluated by using micro-tensile testing system. Sandwich-type laminated structure constituted 
with carbon nanotube layers as a reinforcement and electroplated copper matrix were fabricated by a new 
processing approach based on selective dip-coating of carbon nanotubes. The mechanical properties of 
nanocomposites were improved due to an enhanced load sharing capacity of carbon nanotubes homogeneously 
distributed within the in-plane direction, as well as a bridging effect of carbon nanotubes along the out-of-plane 
direction between the upper and lower matrices. The universality of the layering approach is applicable to a 
wide range of functional materials, and here we demonstrate its potential use in reinforcing composite materials. 

초  록
탄소나노튜브로 강화된 구리 기지 적층 나노 복합재료를 제작하였고, 마이크로 인장 시험기를 이용하여 기계적 물성을 평

가하였다. 탄소나노튜브 층이 강화제로 사용된 샌드위치 형태의 적층 구조는 탄소나노튜브의 선택적인 딥코팅 방법과 전해도
금 방법을 이용하여 제작되었다. 본 연구에서 정립한 공정을 사용하여 제작된 나노 복합재료는 구리 기지만을 사용한 재료에 
비해 기계적 물성이 향상되었다. 이는 평면내 방향으로 균일하게 분산된 탄소나노튜브에 의해 하중 분산 용량이 증가되었기 
때문이며, 두께 방향으로 적층된 구리 기지를 탄소나노튜브 층이 상호 지지하여 인장물성이 강화됨을 확인하였다. 기능적 재
료의 제작에 있어 적층 구조는 다양한 분야에 적용될 수 있으며, 본 연구에서는 입자강화복합재료 강화제의 적용 가능성을 
확인하였다.

Key Words : 탄소나노튜브(carbon nanotube), 딥코팅(dip-coating), 인장물성(tensile properties), 전자스페클 무늬 간섭법(electronic 
speckle pattern interferometry)
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1. 서 론
입자강화복합재료(particulate reinforced composite)에 사용되

는 강화제의 크기는 점차 줄어들어, 나노 크기(nano-sclae)의 필
러(filler)가 갖는 장점을 활용하기 위한 연구가 활발하다. 탄소
나노튜브는 기존 복합재료의 기계적, 전기적 물성을 향상시킬 

  23



24                            강태준 김동일 허용학 김용협                          

Preparation of aqueous 
colloidal dispersions of CNTs

Solute
- Purification of CNTs
- Chemical functionalization

Solvent
- D.I. water

Selective dip-coating

- Hydration properties of
  substrate and CNTs

- Topographical templates

- Condition of dip-coating

Electroplating

- Thickness

- Surface roughness

Stack CNTs lamina and Cu matrix

- Thickness of CNTs layer

- Porosity of CNTs layer

- Thickness of Cu matrix

Fig. 1  Fabricatiopn procedure of laminated nanocomposite.

수 있는 뛰어난 성질을 갖고 있을 뿐만 아니라 높은 종횡비
(aspect ratio)를 가지고 있어 복합재료의 필러로서 가치가 매우 
높다[1-3]. 탄소나노튜브를 필러로 사용한 복합재료 제작에 있
어 탄소나노튜브의 탁월한 특성을 기지 재료에 효과적으로 전
달하기 위해서는, 탄소나노튜브의 기지내 분산과 기지 재료와
의 계면 강도를 고려해야 한다. 특히 탄소나노튜브의 균일한 
분산은 나노 복합재료의 성능 향성을 위하여 개선되어야 할 중
요한 핵심으로 새로운 분산 기술개발이 필요하다[4-6]. 나노 크
기의 필러는 기존의 거시적 필러(macro filler)에 비해 비표면적
이 대단히 크며, 기지와의 접촉 표면 증가는 응력 전달 용량
(load sharing capacity)을 증가시킬 수 있으나, 이러한 큰 비표
면적은 탄소나노튜브의 응집(agglomeration) 원인이 된다. 따라
서 탄소나노튜브와 기지 사이의 계면 강도는 증가시키면서 높
은 분산 정도를 보일 수 있는 새로운 공정개발이 필요하다. 본 
연구에서는 탄소나노튜브의 선택적인 딥코팅(dip-coating) 기술
을 이용하여 구리기지와 탄소나노튜브를 적층시키는 새로운 접
근 방법을 모색하였다. 또한 전자스페클 무늬 간섭법(ESPI, 
electronic speckle pattern interferometry)을 활용한 마이크로 인
장 시험기를 이용하여 나노 복합재료의 기계적 특성을 고찰하
였다. 

2. 실 험
2.1 제작 과정

본 연구에서는 탄소나노튜브 층과 전해 도금된 구리 기지
를 적층하여 탄소나노튜브로 강화된 적층 복합재료를 제작하
였다. Fig. 1은 단계별 제작 과정과 흐름도를 보여준다.

Intermolecular bonding
(van der Walls ’ attraction, Fattr .)

Agglomeration

Intermolecular bonding vs . 
electrostatic repulsive force (Felec.)

Direct dispersion
Felec. > Fattr . 

Chemically functionalized 
with a polarity

Fig. 2  Schematic draw of direct dispersion.

                (a)                           (b)

Fig. 3  TEM images of (a) pristine CNTs, (b) purified CNTs.

우선, 초순수(deionized water)에 정제되고 화학적 기능기 
처리가 된 탄소나노튜브를 분산시켜 안정적인 분산 용매를 준
비한다. 그 후, 선택적인 딥 코팅과 전해 도금을 교대로 수행
하여 적층 복합재료를 제작한다.

2.2 딥코팅 용액 준비

딥코팅 방법을 이용하여 균등한 탄소나노튜브 층을 형성하
기 위해서 안정적인 탄소나노튜브 분산 용액을 준비하는 과정
이 필수적이다. 탄소나노튜브는 튜브 사이의 강한 반데르 발
스(van der Walls) 힘 때문에 쉽게 응집되므로 초순수를 이용
하여 안정적인 분산 용액을 형성하기가 어렵다[7]. 따라서 복
합재료의 강화제로 사용하기 전에 반드시 분산 용액에 대한 
연구가 선행되어야 한다.

탄소나노튜브의 용매 내 분산은 튜브 사이에 작용하는 반
데르 발스 힘보다 큰 반발력이 형성될 때 가능하다[7,8]. 이러
한 작용을 직접 분산(direct dispersion)이라 한다. Fig. 2는 직
접 분산의 개념도를 보여준다. 

본 연구에서 사용된 다중벽 탄소나노튜브(multi-walled 
carbon nanotubes, MWNTs)는 화학기상증착법(chemical vapor 
deposition, CVD)에 의해 합성되었으며, 합성된 탄소나노튜브의 
정제를 위하여 다음의 후처리를 수행하였다. 비정질 탄소
(amorphous carbon)과 탄소 성분의 나노입자(carbonaceous 
nanoparticles)의 제거를 위하여 450 ºC에서 80분 동안, 대기중
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Fig. 4  Difference of hydration property.

Fig. 5  Schematic illustration of the dip-coating of CNTs and scanning 
electron microscopy (SEM) image as an inset shows the 
coating selectivity of CNTs.

에서 건식산화(Dry oxidation)를 수행하였다. 또한 탄소나노튜브
에 부착된 금속 촉매를 제거하기 위하여 질산 용액을 이용하여 
50 ºC에서 80분 동안 초음파 처리를 하였다. Fig. 3은 정제 전
후의 탄소나노튜브의 투과전자현미경(transmission electron 
microscopy, TEM) 사진을 보여준다. 

정제되고 산화된 탄소나노튜브의 벽면에는 카르복실기
(carboxylic acid groups)가 부착되어 초순수 내에서 준안정
(metastable)한 분산 용매를 형성할 수 있다[9]. 그러나, 딥코팅
을 이용하여 균일한 탄소나노튜브 층을 형성하기에는 한계가 
있다. 따라서 본 연구에서는 안정적인 분산용액을 얻기 위하
여 정제된 탄소나노튜브에 음이온 계면활성제(sodium dodecyl 
sulfate, SDS)를 부착하였다. SDS의 역할은 탄소나노튜브의 벽
면에 부착하여 정전기적 반발력(electrostatic repulsion)을 유발
하여 안정적인 분산을 가능하게 한다[7].
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Fig. 6  Thickness changes with respect to the withdrawal velocity.
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Fig. 7  Porosity changes with respect to the concentration of suspensions.

2.3 선택적 딥코팅

나노입자를 이용하여 기판에 다양한 형상의 콜로이달
(colloidal) 패턴을 형성하는 연구가 활발히 수행되고 있다
[10-12]. 또한 탄소나노튜브의 경우, 친수성(hydrophilic) 자기 
배열성 단층막(self assembly monolayer, SAM) 표면에는 탄소
나노튜브가 부착되지만 소수성(hydrophobic) 표면에는 부착되
지 않음이 보고된 바 있다[13]. 본 연구에서는 수화 성질
(hydration property)과 단차가 있는 미소 형판(mold)을 이용하
여 탄소나노튜브를 선택적으로 코팅하는 방법을 연구하였다.

AZ 4620감광막(photoresist)은 미세전기기계 시스템
(microelectromechanical systems, MEMS)에서 단차가 큰 미소 
형판을 형성하는 용도로 빈번히 사용되는 폴리머 박막이다. 
또한 도금 구리 박막은 친수성인데 비해 사용된 감광막은 소
수성 수화 성질을 보인다(Fig. 4). 

감광막으로 패턴 되어 있는 기판을 탄소나노튜브 분산 용
액에 수직으로 담그고, 3 mm/min의 인출 속도로 빼내면서 딥
코팅을 수행하였다. Fig. 5에 딥코팅의 개념도를 도시하였으
며, 분산 용액의 농도는 0.1 mg/ml이다.

SDS는 친수성 황산염(sulfate)과 소수성 탄화수소(hydrocarbon)
를 갖는 음이온 계면 활성제이며, SDS의 탄화수소 부분이 탄소
나노튜브의 표면과 결합하여 탄소나노튜브를 기능화한다. 따라서 
SDS로 기능화된 탄소나노튜브는 친수성을 갖게되며, 감광막으로 
패턴되어 있는 기판을 딥코팅 할 경우 친수성 표면에만 코팅이 
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Fig. 9  Fabrication process of micro-bridges using laminated nanocomposite 
material.

이루어진다. 부착된 탄소나노튜브는 용액의 모세관 현상에 의해 
응집되면서 탄소나노튜브 층을 형성한다[11]. 딥코팅 방법은 많은 
장점을 갖는다. 매우 간단하며 활용도가 높을 뿐 아니라, 탄소나
노튜브 층의 두께 및 다공도(porosity)의 조절이 가능하다. Fig. 6
는 인출 속도에 따른 탄소나노튜브 층의 두께를 보여주며, Fig. 7
은 딥코팅 용액 농도에 따른 다공도 조절을 보여준다. 

2.4 미세 양단 지지보 제작과정

탄소나노튜브로 강화된 적층 복합재료의 인장 물성을 살펴
보기 위해 양단 지지보를 제작하였다. 시편은 3종류로 제작되
었으며 두께 방향으로 구리 기지(Cu matrix), 한 층의 탄소나
노튜브 적층((Cu/CNTs)1Cu), 두 층의 탄소나노튜브 적층
((Cu/CNTs)2Cu) 구조로 구성된다(Fig. 8-(a)). 모든 시편에서 
구리 기지의 총 두께는 3.0 μm 이고, 폭은 50, 100, 500 μm 
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Fig. 10  Micro tensile stress-strain curves of (a) Cu structure, (b) 
(Cu/CNTs)1Cu structure, and (c) (Cu/CNTs)2 Cu structure.

이며, 시편의 유효 길이(effective length)는 3 mm이다. Fig. 
8-(b)는 제작된 시편 단면의 주사전자현미경 사진의 보여준다.

주요 제작 공정을 Fig. 9에 도시하였다. 양면 연마된 (100) 
단결정 실리콘 기판의 뒷면에 PECVD(plasma enhanced 
chemical vapor deposition)를 이용하여 실리콘 산화막을 증착
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Fig. 11  Improvement of mechanical properties with respect to the 
specimen.

한다. 차후 산화막은 기판의 이방성 습식식각의 마스크(mask)
로 사용된다. 기판의 윗면에는 스퍼터링(sputtering)을 이용하
여 확산 방지막인 질화타이타늄/타이타늄(TiN/Ti) 박막을 증착 
후, 전해 도금의 씨앗층(seed layer) 구리 박막을 증착한다. 증
착된 구리 씨앗층 위에 AZ4620 감광막을 이용하여 구조물의 
형판을 형성한 후, 전해도금과 딥코팅을 반복 수행하여 탄소
나노튜브가 적층된 나노 복합재료를 제작한다. 구조물의 부유
시 사용되는 수산화칼륨(KOH) 용액으로부터 제작된 복합재료
를 보호하기 위하여 실리콘 산화막을 증착한 후, 기판의 뒷면
을 이방성 식각하여 구조물을 부유시킨다. 

3. 적층 나노 복합재료의 인장 물성
마이크로 인장 시험 시스템을 이용하여 시편의 인장물성을 

측정하였다. 마이크로 인장 시험 시스템은 마이크로 인장 부
하 시스템과 면내 인장변형 측정 시스템(마이크로 ESPI 시스
템)으로 구성되어 있다. 본 시험에 사용한 마이크로 인장 부
하 시스템의 최대 하중 용량은 500 mN이고 4.5nm의 변위 해
상도를 가지고 있다. 전자스페클 무늬 간섭법에 의한 변형 정
보와 응력으로부터 인장 응력-변형률 곡선을 결정하였다. 시편
의 인장 응력이 증가함에 따라 시편의 변형을 나타내는 프린
지 패턴(fringe pattern)은 시편의 너비 방향으로 형성되었고, 
시편의 하중 축에 직각 방향의 평행한 프린지가 명확하게 나
타났다. 이는 시편 너비에 대하여 시편에 작용하는 응력이 구
배가 없음을 의미하고 너비 방향으로 균일한 인장 응력이 작
용한다고 할 수 있다. 마이크로 인장 시험 시스템으로부터 결
정된 인장 응력-변형률 곡선은 Fig. 10과 같다. 

제작된 나노 복합재료는 구리 기지만을 이용한 시편에 비
해 탄성계수 및 항복응력이 증가함을 확인하였다. 탄소나노튜
브가 적층된 (Cu/CNTs)1Cu 와 (Cu/CNTs)2Cu 시편의 경우 구
리기지만을 사용한 시편에 비해 항복응력이 각각 38, 45% 증
가하였으며, 탄성계수의 경우 24, 38% 증가하였다. 

Cross-sectionTop-view

top

Side wall

Specimen for micro -tensile test

Fig. 12  SEM image of fabricated specimen and the cross-sectional images 
after the micro-tensile testing.

시편별 인장 물성의 변화를 Fig. 11에 도시하였다. 극한강
도는 시편의 파단이 일어날 때의 응력값으로 결정하였으며 구
리기지에 비해 제작된 나노 복합재료는 각각 33, 52% 증가한 
값을 보였다.

4. 결과 및 검토 
적층된 나노 복합재료에 포함된 탄소나노튜브의 중량 퍼센

트(weight percent)는 코팅된 탄소나노튜브 용액의 부피로부터 
추정될 수 있으며, 코팅된 용액의 두께는 란다우-레비치
(Landau-Levich) 식에 의해 결정된다[14]. 계산된 
(Cu/CNTs)1Cu 복합재료의 탄소나노튜브 중량 퍼센트는 
0.0382 wt.-%이다. 따라서, 본 연구에서 제작된 적층 나노복합
재료는, 중량 퍼센트를 고려할 때, 기존의 다른 방법으로 제작
된 나노 복합재료 보다 뛰어난 강화 효과를 보여준다. 이와 
같이 높은 강도는 기지 재료 속에 적층된 탄소나노튜브의 높
은 하중 전달 용량이 기지 재료에 효과적으로 전달 되었다는 
것을 의미한다. 또한 높은 하중 전달 용량은 탄소나노튜브와 
기지 재료의 계면 강도가 매우 높기 때문에 가능하며, 이는 
SDS로 기능화된 탄소나노튜브 층 위에 전해도금 된 구리가 
형성하는 화학적 결합에 기인한다. 양이온으로 전하된 구리이
온은 음이온으로 전하된 SDS-탄소나노튜브 층과 이온 결합을 
형성한다. 또한 습식 공정에 기반한 도금 방법은 다공성의 탄
소나노튜브 층 사이로 구리이온이 효과적으로 침투하여 견고
한 조직을 형성하게 할 수 있다. 

탄소나노튜브로 강화된 나노 복합재료에 인장응력이 인가
될 때, 대표적인 손상기구인 탄소나노튜브의 빠짐(pull-out)이 
파단면의 주사전자현미경 사진에서 관찰되었고(Fig. 12), 탄소
나노튜브가 구리로 충분히 쌓여있음이 확인되었다. 이는 탄소
나노튜브와 구리 기지재료가 상호 강하게 결합되어 있음을 보
여준다. 기지재료와 강한 결합을 형성한 탄소나노튜브는 평면
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내 방향으로 균일하게 분산되어 하중 용량을 향상시킬 수 있
다. 또한 두께 방향으로 적층된 구리 기지를 탄소나노튜브 층
이 상호 지지하므로, 탄소나노튜브 층의 증가에 따라 기계적 
물성이 더욱 강화되는 결과를 보인다(Fig. 11). 

5. 결 론
탄소나노튜브로 강화된 구리 기지 적층 나노 복합재료를 

제작하였고, 마이크로 인장 시험기를 이용하여 기계적 물성을 
평가하였다. 본 연구에서 정립한 공정을 사용하여 제작된 나
노 복합재료는 구리 기지만을 사용한 재료에 비해 기계적 물
성이 향상되었다. 기계적 물성의 향상 원인은 평면내 방향으
로 균일하게 분산된 탄소나노튜브에 의해 하중 용량이 증가되
었기 때문이며, 두께 방향으로 적층된 구리 기지를 탄소나노
튜브 층이 상호 지지하여 강화됨을 확인하였다. 

수화 성질의 차이와 단차가 있는 미소 형판을 이용하여 탄
소나노튜브를 선택적으로 코팅하는 기술을 확보하였으며, 안
정된 탄소나노튜브 콜로이달 용액을 제조하여, 평면내에서 균
일한 분포를 갖는 탄소나노튜브 층을 형성하였다. 두께 방향
으로의 배열은 탄소나노튜브와 기지재료를 순차적으로 적층함
으로써 복합재료를 제작할 수 있었다.

적층 구조의 다양성은 많은 기능 구조물에 적용이 가능하
며, 탄소나노튜브의 응집없이 기지 재료내 중량 퍼센트를 상
당히 높일 수 있는 새로운 방법으로 판단된다. 
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