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그림 1. 연도 별 PI의 사용분야.
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1. 무색투명 폴리이미드(Colorless and Transparent Polyimide, CPI)의 개발 배경

방향족 폴리이미드(polyimide, PI)는 비교적 결정화도가 낮거나 대부분 비결정성 구조를 갖는 고분자로

서, 투명하고, 강직한 사슬구조에 의해 뛰어난 내열성과 내화학성, 우수한 기계적 물성,1-8 전기적 특성 및 치

수안정성을 갖고 있는 고분자 재료로 현재 자동차, 항공 우주분야, 유연성 회로기판, LCD용 액정 배향막, 

접착 및 코팅제등의 전기·전자재료로 널리 사용되고 있다.
9-16

 절연재, 유연성 기판, 우주항공 분야에 적용할 

수 있는 수많은 장점을 가짐에도 불구하고, 특유의 진한 색으로 인해 투명 FPCB(flexible printed circuit 

board)와 디스플레이 분야에는 극히 제한적으로 사용되고 있다.
17-23

PI는 우주항공 및 군사적 목적으로 1960년대 DuPont 사에 의해 개발되었으며, 당시엔 미 항공우주국 

(NASA) 등 일부에서만 사용했고 사용 분야도 우주복, 비행기 날개 등 특수한 분야로 한정됐다. 실제 1970년 

미국은 ‘F16 전투기’ 날개를 PI로 만들어 전투기 무게를 무려 26% 줄였다. PI의 사용 범위는 1980년대 들어

서면서 급속도로 확대됐다. 미국 인텔사는 컴퓨

터 중앙처리장치(CPU) 등 반도체 산업 분야에서 

PI를 사용하기 시작했다. 또 가벼운데다 불에 잘 

타지 않는 PI는 선박뿐만 아니라 잠수함의 내장

재로도 쓰였을 뿐 아니라 열에 잘 견디는 성질 때

문에 자동차 엔진 주변 부품의 소재로 쓰이는 등 

기계 분야에서도 각광받았다. 그리고 1990년대 

들어서는 서서히 LCD 분야로 시장을 확장하였

다. PI의 년대별 사용 분야를 그림 1에 보였다. 
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최근 디스플레이 분야에서 제품의 경량화 및 소형화가 

중요시 되고 있으나 현재 사용되고 있는 유리 기판의 경우 

무겁고 잘 깨지며 연속공정이 어렵다는 단점이 있기 때문

에 유리 기판을 대체하여 가볍고 유연하며 연속공정이 가

능한 장점을 갖는 플라스틱 기판을 핸드폰, 노트북, PDA 

등에 적용하기 위한 연구가 활발히 진행되고 있다.24-26

PI는 합성이 용이하고 박막형 필름을 만들 수 있으며 경

화를 위한 가교기가 필요 없는 장점을 가지고 있다.
 최근에

는 전자 제품의 경량 및 정밀화 현상으로 LCD, PDP 등 반

도체 재료에 집적화 소재로 많이 적용되고 있다. 또한 PI

를 디스플레이 분야에 사용되고 있는 유리기판의 무겁고 

잘 깨지는 단점을 보완하여, 가볍고 유연한 성질을 지니는 

플라스틱 디스플레이 기판(flexible plastic display substrate)

에 사용하려는 많은 연구가 진행되고 있다.
27,28

 하지만 PI

는 우수한 성질-높은 열 안정성, 기계적 물성, 내화학성, 그

리고 전기적 특성을 가지고 있는 고성능 고분자 재료임에

도 불구하고 디스플레이 분야에 사용하기 위한 기본적인 

요건인 무색투명한 성질을 만족시키지 못하고 있으며, 대

개의 합성 PI가 불용(insoluble), 불융(infusible)한 성질을 

가지고 있어서 가공성 또한 좋지 못한 단점이 있기 때문에 

현재 이런 광학적 특성과 가공성을 향상시키기 위해 많은 

노력이 진행되고 있다.29-33 

1.1 개발 현황 및 연구 동향

현재 전 세계 PI 시장 규모는 2조 원 규모로 추산된다. 

하지만 시간이 갈수록 이 같은 시장 규모는 기하급수적으

로 늘어날 전망이며, 국내에서 PI가 차지하는 시장은 약 

4,000억 원 규모다. 이 중에서 액정 배향막이 절반가량인 

2,000억 원을 차지하고 있고, PI 필름과 이를 이용한 각종 

성형품들이 각각 1,000억 원 규모의 시장을 형성하고 있

다.
34

 이 중 국내 업체가 공급할 수 있는 금액은 12 % 수준

인 약 500억 원으로 수입 의존도가 매우 높은 편이다. 세계

시장의 절반을 차지하는 국내 액정 배향막 시장의 경우, 

오는 2012년 말쯤엔 현재보다 60% 이상 늘어난 1조원 규

모로 성장할 전망이다. PI 필름과 성형품 분야도 매년 10% 

이상의 고성장을 기록할 것으로 예상된다.35

현대 사회가 고도의 정보화 시대로 성장함에 따라 디스

플레이 산업의 중요성이 증가되고 있으며 발전 방향을 살

펴보면 현재까지는 제품의 고품격 이미지 구현 및 대면적

화를 바탕으로 진행되어 왔으나, 향후에는 저가격화 및 유

연한 디스플레이 산업적 발전 방향이 될 것으로 예상되고 

있다. 유연성 디스플레이의 경우 2009년 low end 소형 모

바일 폰을 시작으로, 2011년에는 high end 모바일 폰 시장

에서 기존의 디스플레이를 대체할 것으로 예측되며, 2017

년이 되면 대체시장 규모는 56억 달러까지 성장할 것으로 

기대된다.
36 플라스틱 기판은 금속 박막 및 유리에 비해 무

게가 가볍고 충격에 강하며 가공이 용이해 형태 및 두께의 

제약이 거의 없다는 점과 산업적으로 플렉시블 디스플레

이의 저가격화 실현을 위한 연속공정(roll-to-roll process)

에 가장 적합한 소재로서 플렉시블 디스플레이의 개발 초

기부터 산업적으로 주목을 받고 있다. 하지만 플라스틱 기

판의 경우 유리에 비해 내화학성, 내열성, 흡습성, 투과도 

등에서 많은 문제를 안고 있다. 따라서 플라스틱 기판을 

적용해 디스플레이를 구현하기 위해서 저온(120〜150 °C 

이하) 형성용 소재 개발을 통해 공정 온도를 낮춰 플라스틱 

기판의 열 이력 변화를 최소화하거나, 사용되는 플라스틱 

기판의 내열성을 향상시키는 연구가 활발하게 진행되어 

지고 있다.
37-44

국내외에서 활발히 연구가 진행되고 오래전에 이미 미국

의 Du Pont사나 일본의 미쓰비시 가스케미컬사에서 투명

하고 유연한 PI 필름을 합성하여 그에 따른 특허를 발표함

으로써 향후 ‘종이형태 디스플레이(paper-like display)’나 

‘플렉시블 디스플레이 분야’에서의 활용이 기대된다. 이와 

동시에 국내에서는 (주)삼성, (주)코오롱 등의 대기업 뿐 아

니라 한국화학연구원, 한국전자통신연구원등에서도 활발

히 연구가 진행되고 있으며, 학계에서는 필자의 연구실과 

부산대학교 및 카이스트에서도 오랫동안 기초 연구가 진행

되어왔다. 특히 요즘은 국가주도 형태의 대형 프로젝트인 

WPM(world premium material) 등에서 막대한 연구비를 

지원하고 있다. 이처럼 무색투명 PI는 첨단 고부가가치 산

업용 소재로서 그 관심이 증대되고 있으며 향후 가장 급속

한 시장 증가가 예상되는 첨단 신소재 중 하나이다.
45

플렉시블 디스플레이용 전자재료는 전자부품으로 장시

간 사용해야 하기 때문에 일정한 고열이나 압력, 그리고 습

도가 높은 공기에 노출되어도 초기의 물성이 감소되어서는 

안된다. 또한 산소나 수분 등의 가스가 투과된다면 회로의 

파손 및 오작동의 원인이 될 뿐 아니라 결국 전자기기의 수

명을 단축시키는 결정적인 요인이 된다. 이를 위해 오랫동

안 여러 연구자들은 전자 부품에 실제로 사용가능한 몇 가

지 기준을 정하고 있지만 동시에 모두 만족시키기에는 현

실적으로 많은 어려움이 있다. 그림 2에 응용 가능한 여러 

가지 플렉시블 디스플레이용 전자재료의 예를 보였다.
46-48 

현재까지 전자부품으로 사용 가능한 고분자 재료의 목

표치는 다음과 같다.
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그림 4. CT-complex를 감소시킬 수 있는 구조.그림 2. 응용 가능한 여러가지 플렉시블 디스플레이용 전자재료.

그림 3. 전자전이 복합화(charge transfer-complex) 이론.

i) 유리전이 온도(Tg): 250 ℃ 이상.

ii) 열 변형온도 (CTE): 20 ppm/℃ 이하.

iii) 가스투과도 (O2TR): 10
-3 

cc/m
2
·day 이하.

iv) 황색도 (YI): 5 이하.

v) 유연성

위의 5가지를 동시에 만족시키는 고분자를 포함한 모든 

재료는 아직 개발되지 않았으며, 여러 가지 플라스틱 재료 

중 무색투명 PI에서 그 가능성을 좀 더 높일 수 있을 것으

로 기대된다. 앞으로 본 논문에서 다룰 무색투명 PI의 물

성은 위의 5가지 요소를 염두에 두고 기술할 예정이다. 

1.2 무색투명 폴리이미드(CPI)

앞에서 이미 지적한대로, 일반적으로 방향족 PI의 경우 

우수한 물성을 갖고는 있지만 본질적으로 짙은 갈색을 띄

고 있기 때문에 무색투명한 광학적 특성이 요구되는 디스

플레이 분야에 적용하기에는 많은 어려움이 있다.
49-54

 이

러한 PI가 고유한 색을 띄게 되는 이유는 그림 3에서 보는 

바와 같이 이미드 주 사슬 내에 존재하는 벤젠의 π 전자들이 

사슬 간의 결합(intermolecular bonding)에 의해 발생되는 

전하 전이 복합화(charge transfer complex, CT-complex) 

이론으로 설명이 가능하며 이는 이미드(imide) 구조 내에 

σ전자, π전자, nonbording 비공유전자쌍이 존재하므로 

전자의 여기가 가능하게 된다. 그리고 π전자 전이로 보게 

되면, 공명구조의 수가 증가할수록 π전자의 전이가 쉬워

지므로 에너지 준이는 낮아지고 그에 따라 고파장 즉, 가

시광선영역의 빛을 흡수하게 된다.
55-58

 물의 경우에는 190 

nm 이하의 고에너지 파장을 흡수하게 되어 투명하며, 일

반적인 PI의 경우에는 400 nm 이하의 파장에서부터 500 

nm 사이의 가시광선영역의 빛을 흡수하게 됨에 따라 그

의 배색인 yellow〜red의 색을 띄게 되는 것이다.
59,60

PI의 단점인 CT-complex를 낮추기 위해서는 그림 4와 같

이 주사슬 내에 트리플루오로메틸(-CF3),
61,62 설폰(-SO2),

63,64 

에테르(-O-)65,66와 같은 전기음성도가 비교적 강한 원소를 

도입함으로써 π 전자의 이동을 제한하여 공명효과를 낮추는 

방법이 있으며, 벤젠이 아닌 올레핀계 환형(cycloolefin) 구

조를 도입함으로써 주사슬 내에 존재하는 π 전자의 밀도를 

감소시켜 CPI 필름을 제조할 수 있다.
67-76 이렇게 제조된 

CPI 필름들은 폴리카보네이트(PC), 폴리에틸렌테레프탈

레이트(PET), 폴리메틸메타크릴레이트(PMMA) 등이 주

를 이루고 있는 전자광학용 유기 재료로의 사용이 가능하
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그림 6. 무색투명 PI가 가능한 디아민 구조.

그림 5. 무색투명 PI가 가능한 무수물 구조.

지만, 이들 재료는 400 nm 이상에서 90% 이상의 투과율을 

보여 광학적 특성은 매우 우수한 반면, Tg가 150 ℃이하로 

열적 특성이 떨어진다는 단점이 있어 최근에는 열적 특성

이 우수한 CPI로 대체하려는 시도가 이어지고 있다.
77,78

본 총설에서는 그 동안 CPI를 합성하기 위해 사용한 모

노머의 구조 및 그 구조를 이용해 합성된 필름의 가공 방

법, 그리고 얻어진 필름의 열적, 기계적 성질, 광학적 성질 

및 가스 차단성들을 다루고자 한다. 

2. CPI 필름 합성

2.1 모노머 구조

이미 서론에서 기술하였듯이 무색투명한 필름을 얻기 

위해서는 잘 디자인된 구조의 모노머가 필수적이다. 또한 

비록 잘 디자인이 되었더라도 상호 보완할 수 있는 구조의 

조합을 보이지 않는다면 원하는 물성을 얻기가 힘들다. 

CPI의 가능성이 있는 모노머 구조를 그림 5와 6에 보였다. 

그림 5와 6에 보이는 구조는 자체로 사용되거나 서로 보완

적인 사용을 할때에 비로소 원하는 광학적 성질의 필름을 

얻을 수 있다. 

그림 4에서 이미 보았듯이 CT-complex를 통해 나타나

는 진한 갈색을 줄이는 방법으로 이미드 주 사슬 내에 트

리플루오로메틸(-CF3)그룹과 같은 전기음성도가 강한 원

소를 도입함으로써 π 전자의 이동을 저하시켜 CT-complex 

형성을 방해하거나, 에테르, 설폰과 같은 굽은 사슬구조를 

도입함으로써 보다 더 비결정 성질을 증대시켜 사슬간의 

인접함을 낮춰 CT-complex를 방지할 수 있으며, 또한 주 

사슬 내에 알킬 그룹을 도입하여 하이퍼컨쥬게이션(hyper- 

conjugation) 효과에 의해 π 전자의 밀도를 낮춰주면 또한 

CT-complex를 줄일 수 있게 된다. 이렇게 만들어진 CPI

는 기존의 PI보다 우수한 광학적 투과도를 가져 전자 광학 

장비나 반도체 분야에서 사용될 수 있다. 그림 5와 6에서 

볼 수 있는 구조의 대부분은 CT-complex를 줄일 수 있도

록 디자인된 모노머 구조들이다.

CPI를 합성하기 위해서는 주 사슬에 굽은 구조나 비대

칭성 치환기가 있어야 하기 때문에 비록 무색투명한 성질

은 만족시키지만 반대로 열적, 기계적 성질이 급격하게 감

소하게 된다.
12,79

 따라서 이러한 단점을 보완하기 위해 투
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명성은 일부 그대로 유지하면서 전체적인 PI의 열적, 기계

적 성질을 감소시키지 않는 강직한 구조의 모노머를 일부 

사용하는 PI 공중합체가 가능하게 된다. 이미 본 연구자들

에 의해 발표된 결과에서도 공중합체 중에서 강직한 모노

머 구조는 유연한 구조의 열적, 기계적 성질의 단점을 보

완해줄 수 있는 우수한 모노머로 증명되었다.
8,62

 강직한 구

조의 모노머 역시 그림 5와 6에서 볼 수 있다. 

한편, 지금까지 불소로 치환된 CPI 필름을 합성하는데 

여러 성과가 있었다. 불소로 치환된 CPI는 앞서 설명한 것

처럼 주변의 전자를 강하게 끌어당겨서 분자 간 CT- 

complex를 줄여 높은 광학적 성질을 보일 수는 있으나 아

직까지 상용화되기에는 그 가격이 너무 비싸다. 때문에 이

를 해결하기 위해 불소를 대체할 수 있는 성질을 지닌 치

환체를 도입하는 연구가 진행되고 있으며 그 대표적인 물

질로는 술폰계 CPI가 있다. 술폰계 CPI는 불소계 고분자

에 상응하는 화학적, 기계적 안정성을 지니고 있어 불소계 

CPI를 대체할 수 있는 고분자로 주목받고 있다.80,81

2.2 CPI 필름 제조 방법

PI와 마찬가지로 CPI의 경우에도 두 단계의 반응과정을 

거쳐 제조된다. 첫 번째 단계에서는 무수물과 아민을 N,N- 

dimethylacetamide(DMAc), dimethylforamide(DMF), 

N-methyl-1-2-pyrollidone(NMP), m-cresol 등과 같은 유

기용매에서 중합반응을 통하여 CPI의 전구체인 폴리아믹

산(poly(amic acid), PAA)을 합성하게 된다. 이렇게 제조

한 PAA를 다음과 같은 네 가지 방법을 통하여 CPI를 합

성할 수 있다.

(i) 열적 이미드화 방법 : PAA 용액을 150〜300 ℃로 가

열하여 열적으로 이미드화 하는 방법으로서 가장 간

단한 공정이다. 단, 이 방법에 의하면 결정화도가 높

다는 점과 아미드(amide)계 용제를 사용하면 amide 

교환 반응이 일어나기 때문에 중합체가 분해될 수 있

는 단점이 있다.
82,83

(ii) 화학적 이미드화 방법 : Acetic anhydride/pyridine 

등의 탈수 촉매를 이용하여 화학적으로 이미드화 반

응을 수행하는 방법으로서 PI 필름의 제조에 유용하

다. 필름의 제조 방법으로서는 PAA 용액에 탈수제

를 첨가한 후 필름으로 제막하는 방법과 제조된 필

름을 탈수제 용액에 침적하는 방법으로 이미드화의 

수율은 높으나, 탈수 촉매를 이용하는 가격적인 측

면과 가공적인 번거로움이 있다.
84-86

 

(iii) 재침법 : 과량의 부용매(poor solvent)에 PAA 용액

을 투입하여 침전된 고체상의 PAA를 얻는 방법으

로써 재침 용제는 대부분 물을 사용하지만, toluene 

혹은 ether 등을 공용매로 사용하기도 한다. 따라서 

다량의 유기 용제를 사용하는 것이 이 공정의 단점

이다.87 

(iv) Isocyanate법 : 디아민 대신 diisocyanate를 단량체

로 사용하며 단량체 혼합물을 120 ℃ 이상의 온도

로 가열하면 CO2 가스가 발생하면서 PI가 제조되

나 단량체의 가격이 비싼 단점이 있다.
88 

흔히 얻어진 PI의 광학적 성질을 높이고 열적 성질을 증

가시키기 위해 오래전부터 화학적 이미드화법에 이어 열

적 이미드화법을 동시에 사용해 왔다.

2.3 무색투명 PI 복합체 필름제조 방법

점토를 사용하여 나노복합재료를 제조하는 방법에는 

in-situ 중합법, 용액 intercalation법, 용융 intercalation법

이 있다. (i) in-situ 중합법은 유기화점토의 층간에 단량체

를 삽입시키고 중합을 거쳐 분산시키는 기술로, 보다 나은 

점토의 분산을 가능케 하는 장점이 있으나, 반응할 단량체

나 점토의 특별한 처리 과정이 필요하므로 쉽게 사용하기

에는 한계가 있고, 이 중합법은 반응할 모노머와 필러가 

동일한 용매 속에 잘 분산되어져야 한다는 조건이 필수적

이다. 또한 반응 중에 점토에 의해 고분자 사슬의 성장이 

제한을 받는 단점도 지적되고 있다.89,90 (ii) 용액 intercala- 

tion법은 유기화 점토를 고분자 용액에 침지시켜 용매가 

점토의 층간을 침투하여 분산시키고, 용매를 제거하는 과

정 중에 고분자 매트릭스에 점토가 분산되도록 하는 방법

이다. 그러나 특정 용매에 점토와 고분자가 상용성을 가지

고 잘 분산되어야 하므로 알맞은 용매를 찾기가 어렵고, 

용매가 과량으로 사용되므로 대량생산이 필요한 산업체 

등에서는 용매 처리가 힘든 단점도 있다.
91,92

 (iii) 용융 inter- 

calation법은 용융 상태의 고분자사슬을 실리케이트 층간 

사이에 삽입시키고 이를 기계적 혼합에 의하여 점토 층간

을 분산시키는 기술이다.
93,94

 상업적으로 추가 제조 장비가 

요구되지 않아 바로 적용이 가능하긴 하나, 높은 점도를 

갖는 용융 상태의 고분자를 분산시키기가 어렵고 용융 온

도 이상에서 가공을 하기 때문에 높은 가공온도 에서도 분

해되지 않는 우수한 가공 특성을 가지는 유기화 점토가 요

구된다. 

결국 복합체 제조시에 가장 중요한 것은 필러가 분산되

어도 애당초 PI가 가지는 무색투명한 광학적 성질에 지장

을 주어서는 안 된다는 점이다. 이를 위해 모노머와 첨가
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그림 7. 6FDA를 이용한 무색투명 PI의 합성.

표 1. 6FDA를 이용한 다양한 CPI 필름의 열적 성질

Polyimide
Tg

(℃)
TD

ia

(℃)
wtR

600b

(%)
CTEc

(ppm/℃)

I 264 503 75 24

II 232 474 61 55

III 255 499 75 46

IV 228 475 67 55

V 228 471 52 52

VI 198 432 51 48
a At a 2% initial weight-loss temperature.
b Weight percent of residue at 600 ℃.
c Temperature range of CTE for 1st scan is 50-150 ℃.

표 2. 6FDA를 이용한 다양한 CPI 필름의 광학적 성질

Polyimide
Film thickness

(μm)
λ0a
(nm)

500nm
trans.

(%)
Y.I.b

I 70 342 98 1.72

II 73 342 98 2.76

III 74 322 98 1.02

IV 72 343 97 1.78

V 70 331 98 0.98

VI 65 310 98 0.98

Kapton®200KN 52 448 18 97.50
a Cut off wavelength.
b Yellow index.

될 필러의 상용성 및 분산도를 면밀히 관찰해야 하며, 화

학적 구조의 유사성을 통해 나노 크기로 분산되도록 제어

해야 한다.

3. CPI 및 CPI 나노복합체 필름의 특성

3.1 CPI 필름의 특성

오랫동안 물성의 특성을 규명하기 위해 무수물에 여러 

가지 다양한 구조의 아민 단량체를 반응시켜 무색투명 PI

를 합성하였다. 그동안 발표된 여러 연구자들의 모노머 구

조를 이미 그림 5와 6에 보였지만 그동안 6FDA가 가장 많

이 사용되어왔으므로 본 논문에서도 무수물로는 가장 흔히 

사용되어 왔던 6FDA를 이용하여 설명하겠다. 다양한 모

노머 구조 및 그에 따른 PI의 합성 방법을 그림 7에 보였다.

3.1.1 열적 특성

합성된 다양한 구조의 CPI 필름들에 대한 DSC, TGA 

및 TMA의 열적 측정 결과를 표 1에 나타냈다. 단량체의 

구조에 따라 Tg 값은 198~264℃사이의 비교적 높은 값을 

보였으며, 초기 분해 온도 (TD
i
)와 600 ℃에서의 잔류량 

(wtR
600) 역시 각 구조들에 따라 TD

i는 432~503 ℃ 및 wtR
600

은 51~75%의 매우 우수한 열 안정성을 보였다. 특히 구조 

I은 열적으로 안정한 벤젠이 para- 위치의 직선 구조로 연

결되어 있고 강한 전자 끌게를 가지고 있어 가장 높은 열

적 성질을 보여주었다. 

열팽창계수(CTE)의 경우에도 가장 강직한 구조를 갖고 

선형구조로 분자 쌓임이 우수한 I 구조가 24 ppm/℃로 

가장 낮은 열팽창계수를 나타냈지만, 반대로 주 사슬이 굽

은 구조를 가지면서 치환체를 갖는 II와 IV 구조가 55 

ppm/℃의 높은 값을 나타냈다. 

3.1.2 광학적 성질

본 연구에서는 제조된 PI 필름의 아민 단량체 구조 변화

에 따른 UV-Vis 및 황색 지수를 측정하였다. 표 2에서 보

듯이 500 nm에서의 투과율은 대부분이 97~98%로, 다른 

PI에서는 찾아보지 못한 매우 우수한 광학적 성질을 확인

하였다. 이 값은 Du Pont사에서 현재 생산되어 판매하고 

있는 Kapton
®
200KN과 비교할 때 월등히 우수한 광학 특성 

값이다(표 2). 무색 투명성을 나타내는 노란색 지수(yellow 

index, YI) 값 역시 구조에 따라 0.98-2.76의 값을 나타내

었다. 참고로 투명 필름인 PMMA의 경우에 YI 값은 약 

1.5-2.0 사이를 나타낸다. 비교를 위해 현재 Du Pont사에
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그림 8. 6FDA를 사용한 여러 가지 CPI 필름 사진: (a) I, (b) II, (c) III, (d) IV,
(e) V, (f) VI, (g) Kapton®200KN.

그림 9. CPI 및 Co-CPI 하이브리드의 합성.

그림 10. STN 10 wt%를 포함한 CPI 하이브리드 필름의 투과전자 현미경(TEM)
사진.

서 상용화되어 판매 중인 Kapton
®
200KN의 YI값을 표 2에 

보였다. Kapton 필름과 비교해 보면 본 연구에서 얻어진 

필름이 더 두꺼움에도 불구하고 Kapton
®

200KN의 YI 값

은 97.50이다.
50,95

실제 제조된 PI 필름의 사진을 Kapton 필름과 함께 그

림 8에 보였다. 각 단량체의 종류에 따라 투명도에서는 약

간의 차이가 있었지만 제조된 모든 필름을 통해서 글씨를 

읽는 데에는 전혀 어려움이 없었다. 본 연구실에서 제조된 

6종류의 필름 모두가 (그림 8(a)-(f)) 투명도와 색상에서 현

재 시판되고 있는 Du Pont사의 Kapton
®

200KN과 비교

해도 (그림 8(g)) 월등히 우수하였다. 

3.2 CPI 나노복합체 필름의 특성

CPI 나노복합체 필름은 이미 위에서 설명한 6FDA와 

TFB 단량체를 사용하였고, 공중합체 PI(Co-CPI)의 경우

에는 이미 사용된 TFB(1몰)와 6FDA(0.9몰)에 0.1몰의 

PMDA를 사용하여 두가지 무수물에 따른 물성의 비교를 

조사해 보고자 하였다. 두 가지 CPI 모두 유기화 점토 

(STN)를 사용하여 나노복합체 필름을 합성하였는데, 이때 

사용된 STN은 각각 5-40 wt%를 동일하게 DMAc에서 분

산하였다. 합성된 나노복합체 CPI의 합성 경로를 그림 9

에 보였다. 

3.2.1 모폴로지

그림 10과 11에 나노 크기로 분산된 TEM 사진을 보여

주었다. STN를 10 wt%를 분산시킨 복합체의 일정한 부분

을 저배율에서 고배율로 확대하면 약 20 nm 두께의 매우 

잘 분산된 사진을 얻을 수 있었다(그림 10). 또한 40 wt%

의 STN의 경우에도 일부가 뭉치기는 했지만 대개의 경우

에는 약 20 nm 이하의 잘 분산된 결과를 보이고 있다. 이
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표 3. 다양한 STN 성분에 따른 CPI 및 Co-CPI 하이브리드 필름의 열적 성질

STN
(wt%)

CPI Co-CPI 

Tg

(℃)
TD

ia

(℃)
wtR

600b

(%)
CTEc

(ppm/℃)
Tg

(℃)
TD

i

(℃)
wtR

600

(%)
CTE

(ppm/℃)

0(pure PI) 291 481 64 62 322 480 59 41

5 291 411 70 45 318 430 61 27

10 265 371 64 40 312 399 61 23

20 265 341 64 37 309 380 62 19

40 260 331 60 36 298 369 65 16
a At a 2% initial weight-loss temperature. b Weight percent of residue at 600 ℃.
c Temperature range of CTE for 2nd scan is 50-150 ℃.

그림 11. STN 40 wt%를 포함한 CPI 하이브리드 필름의 투과전자 현미경(TEM)
사진.

표 4. 다양한 STN 성분에 따른 CPI 및 Co-CPI 하이브리드 필름의 광학적 성질

STN
(wt%)

CPI Co-CPI

Thickness
(μm)

λ0a
(nm)

500nm
trans

(%)
Y.I.b

Thickness
(μm)

λ0
(nm)

500nm
trans

(%)
Y.I.

0(pure PI) 73 362 88 1.57 65 362 88 2.20

5 72 363 87 3.77 65 365 87 4.39

10 71 364 86 5.28 63 365 85 6.53

20 65 365 83 8.44 62 370 82 9.32

40 79 366 81 12.98 66 373 74 12.40
a Cut off wavelength. b Yellow index. 

것으로 나노 크기의 잘 쌓여진 층들이 고분자 매트릭스 내

에 분산되어 고분자/점토 복합체를 형성하였음을 알 수 

있었다. 

3.2.2 열적 특성 

다양한 STN 함량의 CPI 및 Co-CPI 복합체의 열적 성

질은 표 3에 나타내었다. 열적 성질은 대부분의 나노복합

체에서 매우 우수한 결과를 보이고 있는데 특히 Tg는 점토

의 함량이 0에서 40 wt%로 변화하였지만 모든 조성에서 

250 ℃ 이상이었으며 특히 PMDA를 0.1몰 사용한 Co-CPI

의 경우에는 무려 298-322 ℃가 되었다. CPI 복합체 필름

의 TD
i
 및 600 ℃에서 잔여물 역시 매우 우수한 열 안정성

을 보이고 있다(표 3). 하지만 STN 자체가 워낙 열 안정성

이 낮아 STN을 사용할수록 전체적인 나노 복합체의 열안

정성은 점점 감소하였다. 

CTE는 점토의 양이 5에서 40 wt%로 증가할수록 서서

히 감소하는 경향을 보인다. PI 복합체의 CTE 값의 감소

는 점토층의 분산과 종횡비 뿐만 아니라, 점토로 인한 열 

안정성으로 여겨진다. 본 결과로부터 유기 고분자 내의 무

기 성분의 도입은 점토의 단열 효과로 인하여 물질의 열 

안정성을 향상시킬 수 있으며, 점토는 분해되는 동안 생성

된 휘발성 물질의 이동을 차단하여 열안정성이 높아지도

록 하였음을 알 수 있었다. 또한 이성분계의 CPI보다는 삼

성분계의 Co-CPI의 열적성질이 우수함을 알 수 있었다. 

이는 비록 작은 양이지만 직선의 견고한 PMDA 모노머의 

영향으로 여겨진다. 

3.2.3 광학 투명성 

CPI 필름의 광학적 특성은 λ0와 500 nm 파장에서의 투

과율 및 YI에 의해 설명할 수 있다. 복합체 필름의 투명도

가 UV-Vis 흡수 스펙트럼의 λ0에서 결정됨을 표 4에 나타
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표 5. 다양한 STN 성분에 따른 CPI 및 Co-CPI 하이브리드 필름의 가스 투과도

STN
(wt%)

CPI Co-CPI

Tickness
(㎛)

O2TR
a

(cc/m2/day)
Pc/Pp

b Tickness
(㎛)

O2TR
a

(cc/m2/day)
Pc/Pp

b

0(pure PI) 80 6298 1.00 65 10125 1.00

5 71 4751 0.75 65 3804 0.38

10 73 4523 0.72 63 2099 0.21

20 70 2746 0.44 62 1109 0.11

40 70 1306 0.21 66 280 0.03
a Oxygen transmission rate. b Composite permeability/polymer permeability (i.e. relative permeability rate).

그림 12. 다양한 STN wt%를 포함한 CPI 하이브리드 필름 사진. 그림 13. 다양한 STN wt%를 포함한 Co-CPI 하이브리드 필름 사진.

내었다. 순수한 PI 필름의 색이 대부분 투명한 이유는 단

량체의 CF3- 치환체의 분자 간 상호작용뿐만 아니라 전자

전이 복합체의 형성으로 인해 줄어든 짧은 λ0 값의 관점에

서 설명할 수 있다. 이처럼 6FDA를 기반으로 한 CPI는 그 

주 사슬에서 제한된 전자 혼성에 의해 뛰어난 투명도를 가

졌다. 그러나 STN의 함량이 0 에서부터 40 wt%까지 증가

할수록 점토 입자가 응집되기 때문에 CPI 복합체 필름의 

λ0 값은 약간 증가하고 500 nm에서의 투과도는 감소하게 

되었다. 

각 성분비의 STN을 포함한 CPI 복합체 필름의 광학적 

특성 역시 표 4에 보였다. CPI 복합체 필름의 색상강도는 

점토가 적게 포함된 필름보다 많이 포함된 필름에서 YI가 

높게 나타난다. 대체적으로 10 wt%까지는 무색투명하였

지만 그 이상이 되면 옅은 갈색을 보였다 또한 상대적으로 

이성분계의 CPI가 삼성분계의 Co-CPI보다 투명성이 우

수함을 알 수 있었다. 이는 이미 설명한대로 비록 작은 양

이지만 직선의 견고한 PMDA 모노머의 영향으로 여겨진

다. 그림 12와 13에 CPI와 Co-CPI 필름의 사진을 각각 보

였다. 비록 분산된 STN의 양이 증가할 수록 필름의 색은 

갈색이 약간은 진해졌지만 필름을 통해서 글씨를 읽는데

는 아무 지장이 없었다. 

3.2.4 가스 투과도 

고분자 복합체의 가스 투과도는 분산된 필러의 형태와 

공간적 배열에 따라 달라진다. 고분자 매트릭스 내에 분산

된 점토 입자로 인한 복합체의 가스 투과도는 이미 여러 

연구 결과에서 예측되었다.
48,92

 판상 형태인 점토의 가스 

차단성은 원형의 점토로 이루어진 나노복합체 형태보다 

더 우수하다고 알려져 있다. 고분자 나노복합체 사슬 부분

의 유동성은 가스 투과도에 영향을 미치기 때문에 순수한 

고분자와는 다르다. 고분자 사슬 부분의 부동성과 우회율

은 투과도 감소를 결정하는 두 가지 주요 요소로서, 점토 

층 사이의 꼬인 확산 거리에 대한 평균 길이와 확산 흐름 

방향의 필름 두께의 비로 정의된다. 

본 연구결과는 침투를 막는 판상 입자들을 포함하는 차

단성 필름 특성에 대한 것이다. 순수한 고분자의 투과도는 

Pp, 복합체의 투과도은 Pc이며, 여기서 상대 투과도 Pc/Pp 

결과를 논의하였다. 0-40 wt%의 점토를 포함한 혼합체 필

름의 산소 투과도 값은 표 5에 비교 요약하였다. 비슷한 두

께의 복합체 필름에서 두 종류의 CPI 필름의 산소 가스 투
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과도는 첨가된 점토양이 증가 할수록 서서히 감소하였고 

특히 감소한 비율은 Co-CPI의 경우가 월등히 효과적이었다.

4. 결론

플렉시블 디스플레이를 실현하기 위해서는 유리를 대

체 가능한 유연성 기판재료가 필수이지만 현재까지 알려

진 투명한 고분자 기판은 내열성이 약하여 적용하기 힘이 

들고 또한 종래에 사용하던 PI의 경우에는 고내열성을 가

지지만 낮은 광학 특성을 가지는 등의 약점이 있었다. 따

라서 기존의 PI에서 색상과 투과도를 개선하며, PI의 장점

인 내열성을 유지할 경우 플렉시블 디스플레이 및 태양전

지 소자 등 고내열 투명수지 응용분야에서 우위를 선점할 

수 있다. 이러한 소재는 중합 조성부터 개발되어야 하므로 

모노머의 구조를 디자인 하는 연구가 매우 중요하다.

본 총설에서는 플렉시블 디스플레이용 고분자 재료를 

위해 무색투명한 성질의 PI를 개발하는데 초점을 맞추고 

그동안 본 연구실에서 얻은 결과를 예를 들어 서술하였다. 

아울러 광학 투명성 이외에도 열적 성질 및 가스 차단성을 

높이기 위해 점토를 사용한 나노복합체 필름에 대해서도 

기술하였다. 합성된 CPI 및 이를 이용한 CPI 나노복합체 

필름의 물성으로 볼 때 플렉시블 디스플레이용 소재로 사

용이 가능하며 현재까지는 가장 근접한 물성을 보이고 있

어 앞으로의 개발 노력에 따라 많은 발전이 예상된다.
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