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직접 방사법으로 합성된 탄소나노튜브 섬유의 기계적 특성 향상
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ABSTRACT: Recent studies regarding the properties of carbon nanotubes (CNT) have made remarkable progress in
CNT fibers research. However no CNT fibers showed the properties of CNTs because CNTs in fibers have weak
interfacial bonding with low shear modulus in the pristine form. Thus, it is upmost interest to develop and employ
post-production treatments to the CNT fibers that would potentially improve their properties. In this study, post-
treatments resulted in improvement of strength of CNT fibers up to 40%.

초 록: 최근 탄소나노튜브 (CNT) 고유의 특성을 충분히 발현하면서, 섬유화를 통해 장점을 극대화 할 수 있는 탄
소나노튜브 섬유 합성 방법 및 후처리 공정들이 많은 관심을 받아왔다. 그러나 개별 탄소나노튜브가 다발형태로
집속되어지는 과정 중, 탄소나노튜브 상호간 약한 계면결합력과 전단특성으로 인하여 원하는 섬유 물성을 확보하
기 어려운 문제점을 갖고 있다. 이를 해결하기 위해서 본 연구에서는 Direct Spinning 방법을 통한 탄소나노튜브
의 연속적인 합성과 다양한 후처리 방법을 이용하여 탄소나노튜브 섬유의 기계적 특성을 조사하였다. 플라즈마
후처리를 통하여 측정된 탄소나노튜브 섬유의 기계적 물성은 본래의 섬유보다 최대 40%가 증가됨을 확인하였다.

Key Words: 직접방사(Direct spinning), 화학기상증착법(Chemical Vapor Deposition), 탄소나노튜브 섬유(Carbon
Nanotube Fiber), 플라즈마 처리(Plasma Treatment)

1. 서 론

최근 탄소나노튜브 섬유는 탄소섬유의 한계를 극복할 수
있는 대체 소재로 주목 받고 있다. 탄소나노튜브 섬유는 기
존의 탄소섬유보다 초경량, 고강도 뿐만 아니라 고전도성
까지 보여주고 있다. 이와 같은 우수한 특성은 전기전자, 에
너지, 바이오, 우주항공, 스포츠, 국방 등 다양한 산업 전반
에서 그 응용이 주목되고 있다[1]. 탄소나노튜브는 1차원

구조로 탄소원자간의 강한 공유결합으로 구성되어 화학적
으로 매우 안정한 상태를 유지하지만 순수한 탄소나노튜
브를 사용하는 것은 길이가 짧고, 반데르발스 결합 때문에
유기 용매내에서 분산이 어려워 복합소재로써의 응용이 제
한적이다. 따라서 탄소나노튜브를 섬유 형태로 합성하여
탄소나노튜브 고유의 문제점을 극복한다면 다양한 나노복
합소재에 응용이 가능하기 때문에 많은 주목을 받고 있다.
Table 1에 복합소재로 응용되는 Kevlar 섬유, 탄소섬유 및 탄
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소나노튜브 섬유의 물리적 특성을 나타내었다.
탄소나노튜브 섬유화 기술 중 Cambridge 대학의 Windle
교수가 제안한 ‘Direct Spinning’ 방법은 연속적인 탄소나노
튜브 섬유의 제조가 가능하여 연구가 활발히 진행되고 있
다[2]. 그러나 수천~만개의 탄소나노튜브의 집합체인 탄소
나노튜브 섬유는 이론적으로 계산된 탄소나노튜브 고유 물
성에 크게 미치지 못하고 있는 실정이다. 이는 섬유상의 집
합체로 이루어진 탄소나노튜브간 약한 전단특성과 계면결
합력이 좋지 않아 순수 탄소나노튜브 섬유로써 응용이 제
한적 이기 때문이다[3]. 
따라서 탄소나노튜브 섬유화 기술 개발을 위한 최근의
연구동향은 섬유의 후처리를 통한 강도 향상에 초점을 맞
추고 있다[5,6]. 이는 크게 물리적 또는 화학적 방법으로 구
분할 수 있는데 물리적 방법은 다발형태의 탄소나노튜브
를 집속시켜 밀도 증가를 통해 물성을 향상시키는 방법인
데 반해, 화학적 방법은 섬유형태에는 영향을 주지 않고, 섬
유의 표면에 기능적 특성을 변형시키고, 계면결합력을 향
상시켜 물성 향상을 기대하는 방법이다.
본 연구에서 사용한 플라즈마 처리 공정은 대면적, 3차
원 나노 규모의 표면반응에 있어서 그 물질 자체의 특성을
변형시키지 않고 표면 특성을 바꿀 수 있는 장점을 가지고
있다[7]. 유도결합형 플라즈마는 상대적으로 온도 및 속도
변화가 완만하고, 비교적 오랫동안 많은 운동량과 에너지
를 전달할 수 있다. 또한 기체온도가 저온임 상태임에도 불
구하고 다양한 입자는 화학적으로 활성이 매우 크므로 화
학반응이 일어나기 쉬운 상태가 되기 때문에 고분자 물질
의 표면개질에 사용되는 경우가 많다. 플라즈마 입자들은
플라즈마 반응 및 외부 전기장에 의한 공간전하장의 존재
로 전기장에서의 가속 및 감속, 자기장에서 회전원운동을
하게 된다. 따라서 플라즈마 반응을 위해 가스종 물질을 주
입하여 활성화 된 분자에 의해 탄소나노튜브 섬유의 표면
에 기능기를 형성하거나, 계면결합력을 향상시킨다[8,9]. 또
한 플라즈마의 작용 중 에칭방법으로 이온이 고분자 표면
과 충돌하여 비정질 탄소를 제거할 수 있다[10]. 결과적으
로 표면이 개질된 탄소나노튜브 섬유는 계면 특성이 향상
됨에 따라 고강도 하이브리드 나노복합재료의 소재로써 응
용 가능성을 확대시킬 수 있다.

2. 실험 방법

2.1 탄소나노튜브 섬유의 합성

본 실험에서는 Fig. 1과 같이 수직 CVD를 이용한 Direct
Spinning 방법으로 탄소나노튜브 섬유를 합성하였다. 촉매
작용을 위한 전이금속 공급원으로 Ferrocene과 활성제 역
할을 하는 Thiophene을 액상의 Acetone에 혼합한 후 2시간
동안 초음파 처리하여 준비하였다. Table 2에 본 실험에 사
용한 공정조건 등을 나타내었다. 수직형 전기로에 실린지
펌프를 이용해 혼합용매와 Carrier gas 역할을 하는 수소가
스를 일정한 속도로 주입하여 탄소나노튜브를 합성하였다.
고온의 반응기에서 합성된 소수성 상태의 탄소나노튜브 집
합체는 하단의 수조를 통과해 Shrink 되어 순수 탄소나노
튜브 섬유를 연속적으로 제조하였다[11].

2.2 플라즈마 처리

다양한 플라즈마 처리 방법 중, 유도결합형 플라즈마는
통상 바깥쪽에서 코일을 감은 석영관내에 방전부가 존재
한다. 코일에 고주파 전류를 흘리면 같은 주기로 변화하는
유도자계와 함께 유도전류가 방전부에 흘러 저항열이 발
생하여 열플라즈마가 형성된다. 탄소나노튜브 섬유의 표면
에 플라즈마 처리를 위한 장치의 기본구성은 Fig. 2와 같이
고주파를 발생시키는 고주파 발생장치, 플라즈마 및 부하
임피던스와 매칭을 위한 매칭박스, 방전을 일으키는 진공
조 그리고 가스를 공급하는 가스부, 로터리 펌프와 터보분

Table 1. Commercial high performance fibers [4]

Fiber type
Tensile 

strength
(N/tex)

Electrical 
conductivity

(S/m)

Thermal 
conductivity

(W/mK)

Density
(g/cm3)

Kevlar 2.3 - - 1.44
Carbon fiber 2 5.9 × 104 6.8 1.79

CNT fiber 
(Direct 

spinning)
1.5 8 × 105 45 0.2

Fig. 1. Overview schematic of the CVD process for the direct
spinning of CNT fibers 

Table 2. Processing conditions and their ranges for the CNT
fibers

Parameter Range
Acetone (wt%) 95.5~98.5

Ferrocene (wt%) 1.0~2.0
Thiophene (wt%) 0.5~3.0
Temperature (°C) 900~1170

H2 flow rate (sccm) 800~1300
Solution injection rate (ml/h) 5~25
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자펌프 등의 배기부로 이루어진다. 진공조는 원판형 석영
관 외벽에 안테나 코일이 감겨져 있다. RF 전원을 공급받
는 안테나 코일은 고주파 전원과 플라즈마를 전자기적으
로 결합시키는 유도결합소자로써, 코일을 챔버 외부에 설
치하였다. 진공시스템을 위하여 로터리펌프와 터보분자펌
프를 사용하여, 진공조 내부를 2.0 × 10-6 Torr까지 배기한다.
플라즈마를 발생시키는 가스는 산소와 아르곤을 사용하였
으며 MFC 와 니들 밸브를 사용하여 일정 유량의 가스를 주
입하였다. 플라즈마 발생을 위하여 13.59 MHz의 RF 전원을
20~100 W 출력으로 사용하였고, 처리시간은 1분으로 실험
하였다. 

3. 실험 결과

3.1 Acetone 처리에 따른 기계적 특성

섬유형태의 탄소나노튜브 집합체의 기계적 강도 변화를
확인하기 위해 아세톤을 이용하여 집속화 시켰다. 아세톤
에 섬유를 담궈 알코올이 증발하면서 그에 따른 모세관력
에 의해서 다공성 상태의 개별 탄소나노튜브들이 Fig. 3과
같이 집속화 된다. Fig. 4와 같이 직경이 감소하고 고밀도화
에 의해 탄소나노튜브간의 결합력이 증가하여 탄소나노튜
브 섬유의 기계적 강도가 25% 이상 증가하는 결과를 확인
하였다.

3.2 IR 처리에 따른 탄소나노튜브의 결정성

IR Heating을 통해 탄소나노튜브의 불순물을 제거하고 결
정성을 증가시키는 결과를 확인할 수 있었다. 적외선 건조
방식은 에너지 전달방식이 빛에너지인 복사열전달로 파장
이 짧고 진동구사력 크기 때문에 열 침투력이 높아 건조효
과를 극대화할 수가 있다. 또한 빛의 직진성 때문에 손실되
는 에너지가 적고 중간 매질인 공기를 투과하므로 열손실
없이 효과적으로 가열할 수 있다[12]. 따라서 번들상태의
탄소나노튜브 섬유의 내부에 깊숙이 침투하여 표면 경계
내부의 불순물을 제거하여 결정성을 높일 수가 있었다. Fig.
5와 같이 다양한 조건에 합성된 탄소나노튜브 섬유에 IR처
리를 한 결과 결정성이 공통적으로 증가하는 것을 확인할
수가 있었다. Table 3에 본 실험에서 합성된 탄소나노튜브

Fig. 2. Schematic of ICP equipment 

Fig. 3. SEM image of: (a) pristine; and (b) densified

Fig. 4. Diameter and specific strength of CNT fibers densified

Fig. 5. Relative ID/IG ratio from Raman spectra of CNTs synthe-
sized under various conditions 

Table 3. Experimental conditions of CNT fibers by direct spinning

Exp. 1 2 3

Acetone 200 
(97.73 wt.%)

200
(97.38 wt.%)

200
(96.36 wt.%)

Ferrocene 1.0
(1.57 wt.%)

1.0
(1.56 wt.%)

1.0
(1.54 wt.%)

Thiophene 1.0
(0.70 wt.%)

1.5
(1.06 wt.%)

3.0
(2.10 wt.%)
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섬유 중 현저한 특성 변화를 보여주는 합성조건을 나타내었다. 

3.3 플라즈마 처리에 따른 기계적 특성

플라즈마 처리 후 탄소나노튜브 섬유의 기계적 강도와
결함상태를 확인한 결과, Fig. 6과 같이 O2/Ar 플라즈마 처
리후 산소 충격(bombardment)으로 인해 ID/IG비가 증가하
는 결과를 나타내었으며 탄소나노튜브 섬유 표면에 결함
이 증가된 것을 확인할 수 있었다. 그러나 주입가스 유속을
10/500, 10/1000 sccm 주입하고 50 W로 처리했을 경우 에칭
작용으로 인해 결함이 감소하였고, Fig. 7과 같이 기계적 강
도가 증가하는 결과를 확인할 수 있었다.

3.4 플라즈마 처리에 따른 미세구조 분석

Fig. 8과 같이 플라즈마처리를 통한 탄소나노튜브 섬유
의 표면 상태를 확인한 결과 플라즈마 처리 전 무방향 상태
에서 탄소나노튜브 섬유가 일정방향으로 재배열(Realignment)
되는 것을 확인할 수 있다. 이는 분자상태의 탄소나노튜브
간에 반데르발스 힘을 증가시켜 플라즈마 처리 후에 자기
배향(Self-Alignment)에 의하여 기계적 강도가 증가되는 것
으로 확인하였다.

3.5 플라즈마 표면처리

탄소나노튜브 섬유의 표면의 Carboxyl Acid Group 또는
Hydroxyl Group을 형성하기 위하여 O2/Ar 플라즈마 처리를

하였다. 그 결과 플라즈처리를 표면처리를 하지 않은 섬유
에 비해 상대적으로 C1s peak가 증가한 것을 확인할 수 있
었다. 이는 탄소나노튜브 섬유에 O2/Ar 플라즈마를 처리함
으로써 Fig. 9와 같이 Carboxyl Acid Group(-COOH) 또는
Hydroxyl Group(-OH)과 같은 Functional Group의 산소 작
용기가 형성됨에 따라 강도가 증가하는 것을 확인할 수 있었다.

4. 결 론

본 연구에서는 탄소나노튜브 고유의 특성을 충분히 발
현하면서, 섬유화를 통해 장점을 극대화 할 수 있는 탄소나
노튜브 섬유 합성 방법 및 후처리 방법에 대해서 연구하였

Fig. 6. Raman spectra of plasma generated CNT fiber for differ-
ent plasma power.

Fig. 7. Mechanical properties of plasma generated CNT fibers for
different plasma power and gas flow rate 

Fig. 8. SEM images of CNTs (A) before and (B) after plasma treat-
ment for 1(min) at an O2/Ar flow of 10/500(sccm), and
plasma power of 50 W 

Fig. 9. XPS spectra of the CNTs (a) before and (b) after plasma
treatment
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다. 플라즈마 처리 조건에 따른 탄소나노튜브 섬유의 기계
적 강도 변화와 표면개질에 대해 연구한 결과 플라즈마 처
리에 따라서 탄소나노튜브 섬유의 결함이 발생하지만, 플
라즈마를 처리할 경우 CNT 섬유의 표면 특성에는 큰 변화
시키지 않고 기계적 강도를 증가시키는 결과를 확인하였
다. 뿐만 아니라 무방향성의 초기 상태에서 플라즈마 처리
를 통해 일정한 방향으로 배열 되어 기계적 특성에 영향을
주는것을 확인하였다. 이 실험을 통하여 하이드록실기, 카
르복실기가 탄소나노튜브 섬유의 표면개질이 가능하고, 이
를 통하여염색성과 섬유가공에 유리한 고강도, 경량화된
하이브리드 복합소재로써의 응용 가능성을 확대시킬 수 있
을 것으로 기대된다.
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