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초록: 공기 중에서 안정적으로 작동하는 전도성 고분자 구동체의 구현을 위해서는 높은 이온전도도와 우수한 기계             

적 안정성을 동시에 확보할 수 있는 고체 고분자 전해질의 개발이 필수적이다. 본 연구에서는 이온 전달 특성이 우                

수한 빗 모양의 폴리에틸렌 옥사이드(PEO)를 우수한 기계적 물성과 높은 기공율을 갖는 poly(vinylidene fluoride-            

co-hexafluoropropylene)(PVDF-HFP) 필름의 기공 구조에 침투시키는 방법으로 고체 고분자 전해질 복합체를 제조하          

였다. 이를 기반으로 하여, 공기 중에서도 안정적으로 작동 가능한 폴리피롤(PPy) 구동체를 구현하였다.

Abstract: A solid polymer electrolyte (SPE) with both high ionic conductivity and dimensional stability is essential for 

air-operating conducting polymer (CP) actuators. In this study, SPE composite was developed by infiltrating polyethylene 

oxide (PEO), which has high ionic conductivity, into the porous structure of poly(vinylidene fluoride-co-hexafluoropro-

pylene) (PVDF-HFP) film, which offers excellent dimensional stability and high porosity. Based on this composite elec-

trolyte, an air-operating polypyrrole (PPY) actuator was successfully fabricated.

Keywords: solid polymer electrolyte, conducting polymer actuator, poly(vinylidene fluoride-co-hexafluoropropylene), 

polyethylene oxide, polypyrrole.

서  론

고분자 물질은 가볍고 유연하며 저렴하다는 장점으로 인해      

다양한 응용 분야에서 널리 활용되고 있다. 특히, 전도성 고        

분자(conducting polymer, CP)는 단일결합과 이중결합이 교     

대로 배열된 구조를 통해 도핑(doping) 시 금속에 준하는 전        

기전도성을 발현할 수 있어 학계 및 산업계로부터 큰 주목을        

받고 있다.1,2 이러한 전도성 고분자는 산화 환원 반응 과정에서        

고분자 내부로 이온 또는 용매 분자의 출입이 발생하며, 이에        

따른 부피 변화를 기반으로 구동 기능을 구현할 수 있다.3,4

CP 기반 구동체(actuator)는 높은 구동력, 낮은 작동 전압,       

생체 적합성 등의 장점을 지녀 바이오메디컬 분야에서 유망       

한 차세대 소재로 주목받고 있으나,4,5 여전히 실용화에는 한    

계가 존재한다. 그 주요 원인 중 하나는 휘발성 액체 전해질의    

증발로 인한 공기 중에서의 짧은 작동 시간이다.6,7 이를 해결    

하기 위한 비휘발성 전해질의 개발이 활발히 진행되고 있으며,    

고체 고분자 전해질(solid polymer electrolyte, SPE)은 그 중    

유망한 대안으로 간주된다.8,9

SPE는 일반적으로 용매 포함 여부에 따라 dry-type과 gelled-    

type으로 분류된다. Dry-type은 용매 없이 고분자 사슬의 분    

절운동(segmental motion)을 통해 이온 전도성을 확보하며,    

일반적으로 상온에서의 이온전도도가 낮은 한계를 가진다.10    

반면, 용매를 포함한 gelled-type은 상대적으로 높은 이온전도    

도를 가지나 기계적 안정성이 낮고,11 장기 구동 시 용매 증    

발에 의한 수명 저하 문제가 발생한다. 따라서 공기 중 장시    

간 안정적인 구동이 가능한 CP 기반 구동체를 구현하기 위    

해서는 높은 이온전도도와 충분한 기계적 강도를 동시에 확    

보한 SPE 개발이 필수적이다.12 그러나 이 두 특성은 상충적    

†To whom correspondence should be addressed. 
taugi@ssu.ac.kr, 0000-0002-3776-3461 

jyjho@snu.ac.kr, 0000-0003-4692-6362
©2025 The Polymer Society of Korea. All rights reserved.
518

https://orcid.org/0000-0003-4692-6362
https://orcid.org/0000-0003-4692-6362
https://orcid.org/0000-0003-4692-6362
https://orcid.org/0000-0003-4692-6362
https://orcid.org/0000-0002-3776-3461
https://orcid.org/0000-0002-3776-3461
https://orcid.org/0000-0002-3776-3461
https://orcid.org/0000-0002-3776-3461


폴리에틸렌 옥사이드/플루오르고분자 복합체를 이용한 공기 중 구동 안정성이 향상된 폴리피롤 구동체 519

    

 

   

   

  

   
인 경향을 보여 단일 고분자만으로는 동시에 구현하기 어렵       

다. 이러한 문제 해결을 위해, Elmer의 연구에서는 우수한 기        

계적 특성을 가진 불소계 선형 고분자와 높은 이온전도 특성을        

지닌 빗 모양(comb-like) 구조의 poly(ethylene oxide)(PEO)를     

준상호침투망상구조(semi-interpenetrating polymer network,  

semi-IPN) 형태로 결합한 SPE를 제안한 바 있다. 하지만 이        

러한 구조에서는 물리적으로 얽혀 있는 선형 고분자가 PEO       

사슬의 자유로운 운동을 제한함으로써, 결과적으로 이온전도     

도의 저하를 유발하는 문제가 발생하였다.13

본 연구에서는 이를 극복하고자, 뛰어난 기계적 안정성과 큰       

기공율을 가진 poly(vinylidene fluoride-co-hexafluoropropylene)   

(PVDF-HFP)를 지지체로 사용하고, 그 기공 내부에 높은 이       

온전도도를 지닌 빗 모양 구조의 PEO를 침투시켜 상분리 구        

조를 형성한 복합체 형태의 SPE를 설계하였다. 이 구조는 두        

고분자 간의 간섭을 최소화하여 각 구성 성분의 고유 특성을        

독립적으로 극대화할 수 있으며, 결과적으로 높은 이온전도      

도와 기계적 내구성을 동시에 확보할 수 있다. 최종적으로,       

해당 SPE 막 표면에 폴리피롤(polypyrrole, PPy) 층을 화학       

중합을 통해 형성함으로써 CP 기반 구동체를 구현하였다. 본       

연구에서는 구동체의 향상된 공기 중 작동 안정성과 변위 성        

능을 바탕으로, 향후 바이오메디컬 분야에서의 응용 가능성을      

제시한다.

실  험

시약 및 재료. PVDF-HFP(Aldrich, USA, Mw 200000), Ethyl       

alcohol(대정, Korea, 95%), Acetone(대정, Korea, EP), methoxy      

poly(ethylene glycol) methacrylate(PEGM, Aldrich, USA,    

Mw 300), poly(ethylene glycol) dimethacrylate(PEGDM, USA,     

Aldrich, Mw 875), ,'-azobisisobutyronitrile(AIBN, Aldrich,    

USA), pyrrole(Aldrich, USA), lithium perchlorate(LiClO4,    

Aldrich, USA, 95%), ferric chloride(FeCl3, Aldrich, USA),      

propylene carbonate(PC, Aldrich, USA).

PVDF-HFP 기공막 제조. 기공막은 상반전법(phase-inversion    

method)을 통해 제조하였다.14 이 방법은 용매와 비용매 간의       

끓는점 차이를 이용하여 고분자 막 내에 기공 구조를 형성하는        

방식이다. 펠릿(pellet) 상태의 PVDF-HFP를 아세톤에 완전히     

용해시킨 후, 비용매인 에탄올을 첨가하여 현탁액을 제조하      

였다. 이 현탁액을 유리 접시 위에 캐스팅(casting)하면, 끓는       

점이 낮은 아세톤이 먼저 증발하고, 남아있는 에탄올과 PVDF-       

HFP는 서로 상분리되어 각각 응집하게 된다. 이후 에탄올이       

점차 증발하면서 남은 공간에 기공이 형성되어 PVDF-HFP      

기공막이 생성된다. 더 큰 기공 구조를 형성하기 위해서는 에        

탄올의 증발 속도를 제어하여 상분리 및 응집이 충분히 이루        

어지도록 하는 것이 중요하다.15 이를 위해 10  ℃의 온도에서 유         

리 접시의 뚜껑을 약간만 개방한 상태로 약 24시간 동안 방         

치하여 천천히 증발시키는 조건을 설정하였다.

SPE 복합체 및 CP 구동체 제조. SPE 복합체 제조 과정은     

Figure 1에 도식화하였다. PEGM, PEGDM, AIBN을 80:20:0.5의     

질량비로 균일하게 혼합한 후, 이 용액을 미리 제조한 PVDF-     

HFP 기공막 위에 주사기로 소량씩 점적하여, 기공 구조 내에     

PEO계 올리고머가 충분히 침투하도록 하였다. 이후, 80 ℃의     

질소 분위기 하에서 5시간 동안 중합하여 SPE 복합체 필름을     

Figure 1. Schematic illustration of the fabrication process of the solid

polymer electrolyte (SPE) composite.

Figure 2. Schematic illustration of the fabrication process of the 

polypyrrole (PPy) actuator.
 Polym. Korea, Vol. 49, No. 4, 2025
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완성하였다. 이때 전체 SPE 내에서 PVDF-HFP의 함량은 5,       

10, 15, 20 wt%로 조절하였다.

폴리피롤 구동체 제조 과정은 Figure 2에 나타내었다. 제조된       

SPE 필름을 피롤(pyrrole) 단량체 용액에 5분간 팽윤시킨 후,       

산화제(1 M FeCl3)와 도핑제(0.5 M LiClO4)를 포함한 수용액에       

담가 1분간 산화중합을 진행하였다. 중합이 완료되면, SPE의      

표면에 검은색의 폴리피롤 층이 형성된다. 생성된 필름은 메       

탄올로 세척한 후, 50  ℃ 진공 오븐에서 24시간 동안 건조하         

여 잔여 용매를 완전히 제거하였다.

마지막으로 ion beam assisted deposition(IBAD) 기법을 이      

용하여 필름 표면에 100 nm 두께의 백금막(Pt layer)을 증착        

하였으며, 테두리를 정리한 후 구동체 시편으로 활용하였다.

특성 분석. PVDF-HFP 기공막, SPE 복합체 및 CP 구동체의        

표면은 주사전자현미경(scanning electron microscope, SEM:    

Jeol, Japan, ML-7000F)을 이용하여 관찰하였다.

Young’s modulus는 만능시험기(universal testing machine,    

UTM: Lloyd, UK, LR10K)를 사용하여 ASTM D-638 기준에       

따라 측정하였다.

빗 모양의 PEO의 중합 여부는 적외선 분광법(Fourier      

transform infrared spectroscopy, FTIR: Jasco, Japan, FTIR      

200)을 통해 확인하였다. 

이온전도도는 임피던스 분석기(impedance spectroscopy:   

Zahner, Germany, IM6ex, 4-point probe)를 사용하여 저항을      

측정한 후 계산하였다.

구동 성능과 굽힘 강성은 레이저 변위/힘 측정 장치(laser       

displacement/force measurement system)를 이용하여 평가하    

였다. 구동 변위 측정을 위해, 제작된 구동체를 길이 40 mm,         

너비 3 mm로 절단한 후, 이 중 5 mm 구간은 전극에 고정하고           

나머지 35 mm는 자유 길이(free length)로 설정하였다. 레이       

저는 전압 인가 지점에서 5 mm 떨어진 지점에 위치시켜 변         

위를 측정하였다. 주파수 0.1 Hz에서 전압을 1-10 V 범위로        

조절하여 측정을 진행하였다. 굽힘 강성은 구동체에 전압을      

인가하지 않은 상태에서 일정한 압력으로 인위적인 변위를      

가해준 후 나타나는 굽힘 변위와 반발력을 측정하여 다음의       

cantilever beam 이론에 따라 계산하였다.16

(1)

EI: 굽힘 강성(bending stiffness)

F: 굽힘 힘(bending force)

: 굽힘 변위(bending displacement)

L: 구동체의 길이

결과 및 토론

PVDF-HFP 기공막의 특성 분석. 합성된 PVDF-HFP 필름의      

특성을 상업적으로 판매되는 PVDF 필름(Merck, Millipore    

HVHP 14250)과 비교하여 Table 1에 정리하였다. PVDF-HFP는    

분자 구조상 –CF3 치환기를 포함하고 있어, PVDF에 비해 결    

정성이 낮다. 이로 인해 기계적 물성은 다소 낮았으나, 약    

80%에 달하는 높은 기공율을 나타내는 것을 확인할 수 있었    

다. 기공의 크기는 Figure 3(a)에 제시된 필름 표면의 SEM    

이미지를 통해 확인하였으며, 기공율은 필름을 n-butanol에 1    

시간 동안 침지시킨 후, 팽윤 전후의 질량 차이를 측정하여    

Shi가 제안한 식을 이용해 계산하였다.17

Porosity = (2)

Ma: 흡수된 n-butanol의 질량

Mp: 침지 전 필름의 질량

a: n-butanol의 밀도

p: 필름의 밀도

빗 모양의 PEO 합성. PEO 중합 반응의 진행 여부를 확    

인하기 위해 FTIR 분석을 수행하였으며, 그 결과를 Figure    

4에 제시하였다. 분석에는 중합 전 올리고머 혼합물(a), 중합    

EI
FL

3

3
---------= Ma/a

Ma/a Mp/p+
---------------------------------

Table 1. Structures and Properties of PVDF-HFP and PVDF

PVDF-HFP PVDF

Structure

Young’s Modulus (MPa) 65.0 120.4

Porosity (%) 80 70

Pore size (m) 2~5 2~5

Thickness (m) 100 100

 

Figure 3. SEM images of (a) PVDF-HFP porous membrane; (b) 

HFP20 composite; (c) HFP25 composite; (d) PPy actuator.
폴리머, 제49권 제4호, 2025년



폴리에틸렌 옥사이드/플루오르고분자 복합체를 이용한 공기 중 구동 안정성이 향상된 폴리피롤 구동체 521

   

 

  

  

   

   

   

 

  

   

   

   
후 결과물(b), PVDF-HFP 기공 내에서 중합된 복합체(c)가      

포함되었다. 중합 전 PEGM과 PEGDM 혼합물(a)에서는     

methacrylate의 C=C 이중결합에 해당하는 특성 흡수 피크가      

1637 cm-1 부근에서 뚜렷하게 관찰되었다. 중합이 진행되면      

이 이중결합이 소멸되므로, 해당 피크는 점차 사라지게 된다.       

중합 후 결과물(b)과 PVDF-HFP 기공 내에서 중합된 복합체       

(c)에서는 1637 cm-1 부근의 피크가 거의 확인되지 않았으며,       

이는 중합 반응이 성공적으로 진행되어 빗 모양의 PEO가 성        

공적으로 합성되었음을 나타낸다. 한편, 세 시료 모두에서 공       

통적으로 가장 강하게 나타나는 1730 cm-1 부근의 피크는 에        

스터(ester)기의 C=O 이중결합에 의해 나타나는 것이다.

SPE 복합체 및 CP 구동체의 특성 분석. Figure 1에 나         

타난 바와 같이, 빗 모양의 PEO 구조에서 PEGM은 가지        

(branch) 역할을, PEGDM은 가교(crosslinking) 구조를 형성     

하는 구성요소로 작용한다. PEGDM의 함량이 증가할수록 고      

분자의 망상 구조가 더욱 치밀해져 기계적 물성은 향상되지       

만, 동시에 고분자 사슬의 분절 운동이 제한되어 이온전도도는       

저하되는 경향을 보인다. 이러한 상충 관계를 고려하여, 선행       

연구에서는 최적의 구동 성능을 확보할 수 있는 PEGM과       

PEGDM의 질량비를 80:20으로 제안하였다.12

본 연구에서는 앞서 제시된 상충 관계를 고려하여, PEO 내        

가교제의 함량을 20 wt%로 고정하고, PEO와 PVDF-HFP 간의       

함량비를 조절함으로써 최적의 구동 성능을 도출하고자 하였      

다. PVDF-HFP의 함량에 따라 각각의 시편을 HFP5, HFP10,       

HFP15, HFP20으로 명명하였다. Figure 3에 제시된 SEM 분석       

결과, HFP를 20 wt% 이하 첨가한 시편(b)에서는 기공이 PEO로        

완전히 충전된 구조를 확인할 수 있었으나, 25 wt% 이상 첨         

가한 시편(c)에서는 PEO가 기공을 충분히 채우지 못하는 현상       

이 관찰되었다. 

Figure 5에는 각 시편의 이온전도도 및 굽힘 강성의 변화를     

정리하였다. PVDF-HFP의 함량이 증가함에 따라, PEO 내에     

서의 이온 이동 경로가 제한되어 이온전도도는 점차 감소하는     

경향을 보였다. 한편, 굽힘 강성은 PVDF-HFP의 함량이 10     

wt% 이상일 때 급격한 감소를 보인 이후에는 비교적 일정한     

값을 유지하였으며, 이는 굽힘 강성이 주로 PEO의 비율에 의     

해 결정됨을 나타낸다. 

제조된 SPE를 피롤 단량체 용액에 팽윤시킨 후, 산화제 용     

액에 담가 폴리피롤을 산화중합하였다. 이 과정은 폴리피롤이     

SPE 내부로 깊숙이 침투하도록 하여, SPE와 폴리피롤 간의     

계면 접착력을 향상시킨다. 그 결과, 장시간 구동 시에도 계면     

박리(delamination) 현상이 억제되어 우수한 내구성을 확보할     

수 있다.18 Figure 3(d)에서 SPE 표면에 폴리피롤 층이 균일     

하게 형성된 것을 확인할 수 있으며, 최종적으로 필름 표면에     

백금 박막을 증착하여 구동체를 완성하였다.

Figure 4. FTIR spectra to confirm the progress of PEO polymer-

ization: (a) oligomer mixture before polymerization; (b) polymer-

ized product; (c) polymerized product within the PVDF-HFP.

Figure 5. Ionic conductivity and bending stiffness of each sample 

with varying PVDF-HFP contents.

Figure 6. Displacement of each actuator under dry conditions in air 

at a frequency of 0.1 Hz and an applied voltage range of 1-10 V.
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각각의 구동체를 건조된 상태로 공기 중에서 0.1 Hz의 주        

파수, 1-10 V의 전압 범위에서 변위 측정을 수행한 결과를        

Figure 6에 나타내었다. HFP10을 사용한 구동체가 가장 큰       

구동 변위를 나타냈으며, 10 V 전압 인가 시에도 8.4 mm에         

달하는 높은 구동 변위를 안정적으로 유지하였다. 이를 통해       

구동 변위는 이온전도도와 굽힘 강성 두 인자에 의해 복합적        

으로 영향을 받음을 확인할 수 있다. 구동 변위에 직접적으로        

영향을 미치는 기계적 물성은 굽힘 강성으로, 굽힘 강성이 클        

수록 필름이 경질화되어 유연성이 저하되고 구동 변위가 작       

아진다.16 굽힘 강성이 매우 큰 PEO 단독 시편 및 HFP5 시          

편에서는 구동 변위가 거의 관찰되지 않았다. 반면, 굽힘 강        

성이 임계값 이하로 감소할 경우 구동이 시작되며, 이 영역        

에서는 굽힘 강성보다는 이온전도도의 영향이 더 크게 작용       

하는 것으로 나타났다. 이러한 결과를 종합해볼 때, PVDF-       

HFP의 함량이 10 wt%인 SPE가 기계적 유연성과 이온전도도       

간의 균형 측면에서 가장 우수한 구동 성능을 나타내는 최적        

조성으로 판단된다.

HFP10 시편을 비점(boiling point)이 상대적으로 높은 용매      

인 프로필렌 카보네이트(propylene carbonate, PC)에 3분간 팽      

윤시킨 후, 동일한 측정 조건에서 구동 성능을 비교한 결과를        

Figure 7에 제시하였다. PC 용매는 고분자 내부에 함입되어       

가소제(plasticizer)로 작용하며, 이로 인해 고분자 사슬의 분      

절 운동이 용이해지고19 이온 이동성이 증가하여 낮은 전압       

영역에서 더 큰 구동 변위를 유도하였다. 그러나 6 V 이상의         

전압을 인가할 경우, 함입된 용매의 증발로 인해 표면 전극이        

손상되었으며, 이로 인해 변위 측정이 불가능하였다. 측정 가       

능한 전압 범위 내에서 가장 큰 구동 변위는 5 V에서 6.6 mm           

로 나타났으며, 이는 건조 상태에서 7 V 인가 시 관찰된 구동          

변위(6.4 mm)와 유사한 수준으로 용매 함입에 의한 구동 성능        

향상을 건조 조건 하에서도 달성 가능함을 보여준다. 

Figure 8에는 0.1 Hz, 10 V 조건에서 HFP10 시편의 시간     

경과에 따른 구동 변위 변화를 나타내었다. 측정 결과, 구동     

시작 후 10분(60 cycle) 경과 시 약 80%의 초기 구동 변위를     

유지하였으며, 100분(600 cycle)까지도 약 70% 수준의 구동     

변위를 유지하는 것으로 확인되었다. 이는 건조 상태의 CP     

구동체가 공기 중에서 일정 수준 이상의 안정적인 장시간 구     

동이 가능함을 보여준다.

결  론

본 연구에서는 PVDF-HFP 기공막 내에 빗 모양 구조의     

PEO 전해질을 형성하고, 이를 기반으로 전도성 고분자 구동     

체를 제작하여 그 특성을 분석하였다. 구동 성능 평가 결과,     

PVDF-HFP와 PEO가 10:90의 비율로 조성된 시편은 10 V 인     

가 시 최대 8.4 mm의 구동 변위를 안정적으로 나타내었으며,     

100분 경과 후에도 초기 변위의 약 70%를 유지하여 장시간     

구동 안정성 측면에서도 우수한 성능을 확인할 수 있었다. 이     

러한 결과는 고체 고분자 전해질 기반 구동체의 성능 향상을     

위해 기공 구조 내 전해질 도입이 효과적인 전략이 될 수 있     

음을 입증한 것으로, 전도성 고분자 기반 소자의 실용화 가     

능성을 높이는 데 기여할 수 있을 것으로 판단된다.
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