
(19) 민 특허청(KR)
(12) 공개특허공보(A)

(11) 공개    10-2014-0106084

(43) 공개    2014 09월03

(51) 특허 (Int. Cl.)

     C01B 31/02 (2006.01)  C01B 31/04 (2006.01)

     C08J 5/18 (2006.01)
(21) 원        10-2013-0020127

(22) 원        2013 02월25

     심사청    2013 02월25  

(71) 원

과 술원

역시   291( 동)

(72) 

상욱

역시   291 과 술원 신
재공 과

심 원

경 도 남시 당   55, 103동 203
( 곡동, 당 산 브)

(74) 리

처

체 청  수 :  26 

(54)  칭 미  계  립 상      그 

(57)  약

본 에     다양  미  극  매에 산시켜 산액  는 단계;

상  산액에  첨가 여 액  는 단계;  상  액에 - 나드 (Rayleigh-Benard

convection)  생시킬 수 는 매  첨가 여 계  어 블리(interfacial assembly)  도  

 는 단계  포 는 것  특징  , 에 여    공 다. 

본원 에 , 간단  액 스에   고순도  신 게  수 , 에 

여    우수  리 ,  특  갖 에 다양  야에 사  수 다. 

  도 - 도1

공개특허 10-2014-0106084

- 1 -



특허청  

청  1 

다  단계  포 는   :

(a) 미  극  매에 산시켜 산액  는 단계;

(b) 상  산액에  첨가 여 액  는 단계; 

(c) 상  액에 - 나드 (Rayleigh-Benard convection)  생시킬 수 는 매  첨가

여 계  어 블리(interfacial assembly)  도   는 단계. 

청  2 

 1 에 어 , 상  미 는  나 체,  나 체   나 체  루어진 에

택  것  특징  는   . 

청  3 

 2 에 어 , 상   나 체는 그 (graphene), 그  사 드(graphene oxide), 실리콘, 단

벽 탄  나 브(SWCNT), 다 벽 탄  나 브(MWCNT), 나   퓰러 (fullerene)  루어진 에

택  것  특징  는   .

 

청  4 

 2 에 어 , 상   나 체는 실리카, 산  티탄, 산  아연,  몰리브 , 망간  지 코니

아  루어진 에  택  것  특징  는   . 

청  5 

 2 에 어 , 상   나 체는 , , , 산 철, 산 리  산 코 트  루어진 에

택  것  특징  는   . 

청  6 

 1 에 어 , 상  (a) 단계  극  매는 N- 틸-2- 리돈(NMP), 틸아 트아마 드, 틸포

아마 드(DMF), 에탄   탄  루어진 에  택  어느 나 상  것  특징  는  

 .

청  7 

 1 에 어 , 상  (c) 단계  매는 에틸 아 트(ethyl acetate: EA), 에틸에 , 

탄, 포 ,  아 트, 틸 아 트,   틸  루어진 에  택

 것  특징  는   . 

청  8 

공개특허 10-2014-0106084

- 2 -



 1 에 어 , 상  (c) 단계  매는 미 가 침  에 첨가 는 것  특징  는 

 .

청  9 

 1 에 어 , 상  (c) 단계  매  도에   께  공극 가 는 것  특징

 는   . 

청  10 

 1 에 어 , 상  (c) 단계 후에, 상   에 사 는 단계   포 는 것  특징  는

  .

청  11 

 10 에 어 , 상   실리콘, 실리콘 웨 , 리, 고    들   루어진 에

 택  것  특징  는   .

청  12 

 11 에 어 , 상  고   폴리에스 계, 폴리카보 트계, 폴리에 폰계  아 릴계 고

 에  택 는 고   것  특징  는   .

청  13 

 1  내지  12   어느   에  는  .

청  14 

다  단계  포 는  그   :

(a) 그 (graphene)  N- 틸-2- 리돈(NMP)에 산시켜 산액  는 단계;

(b) 상  산액에  첨가 여 액  는 단계; 

(c)  상  액에 에틸 아 트(ethyl  acetate;  EA)  첨가 여 계  어 블리(interfacial  assembly)

도   는 단계.

청  15 

 14 에 어 , 상  (c) 단계  에틸 아 트는 그  침  에 첨가 는 것  특징  는

 그   .

청  16 

 14 에 어 , 상  (c) 단계 후에, 상   에 사 는 단계   포 는 것  특징  

는  그   .
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청  17 

 16 에 어 , 상   실리콘, 실리콘 웨 , 리, 고    들   루어진 에

 택  것  특징  는  그   .

청  18 

 17 에 어 , 상  고   폴리에스 계, 폴리카보 트계, 폴리에 폰계  아 릴계 고

 에  택 는 고   것  특징  는  그   .

청  19 

 14  내지  18   어느   에  는  그  .

청  20 

다  단계  포 는  그  사 드  :

(a) 그  사 드(graphene oxide)  극  매에 산시켜 산액  는 단계;

(b) 상  산액에  첨가 여 액  는 단계; 

(c)  상  액에  강산  첨가  다 ,  에틸  아 트(ethyl  acetate;  EA)  첨가 여  계  어 블리

(interfacial assembly)  도   는 단계.

청  21 

 20 에 어 , (a) 단계  극  매는 N- 틸-2- 리돈(NMP), 틸아 트아마 드, 틸포 아

마 드(DMF), 에탄   탄  루어진 에  택  어느 나 상  것  특징  는  그

사 드  .

청  22 

 20 에 어 , 상  (c) 단계  에틸 아 트는 그  사 드가 침  에 첨가 는 것  특징

 는  그  사 드  .

청  23 

 20 에 어 , 상  (c) 단계 후에, 상   에 사 는 단계   포 는 것  특징  

는  그  사 드  .

청  24 

 23 에 어 , 상   실리콘, 실리콘 웨 , 리, 고    들   루어진 에

 택  것  특징  는  그  사 드  .
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청  25 

 24 에 어 , 상  고   폴리에스 계, 폴리카보 트계, 폴리에 폰계  아 릴계 고

 에  택 는 고   것  특징  는  그  사 드  

청  26 

 20  내지  25   어느   에  는  그  사 드 .

  

 술  야

본  미  계  립 상      그 에  것 , 보다 체[0001]

는, 미 가 산  /극  매 액에 - 나드 (Rayleigh-Benard convection)  

생시킬 수 는 매  첨가  매우 빠 게  는   에 여   

에  것 다.

 경  술

그 (Graphene)  탄 가 각  태   연결 어 집 양  2차원 평   루는 질 ,[0002]

뛰어난 리  강도  우수  열 도  가지 , 상 에  그    동도는 200,000cm
2
/Vs  것

 알  다.  러  그  빠   동도   수  양   과(half-integer

quantum hall effect)  찰  수 , 는 낮  과 상 에 도 측  가능 다는 특징  지닌다.

근에는  같  그  우수  특  여 그   극, 블 스  등에 

는 시도가 다수 루어지고 다. 

그    매   상 착 (Chemical vapor deposition)에  다. [0003]

상 착    그   는  개시   나(Kim et al., Nature, 457,

706:2009), 고 (~1000℃), 진공 건에  공  비  많  들고, 치(batch) 시간   단  다. 

편, 고순도  그   매 도  갖  에, 고순도 그  간단  액 스는 [0004]

 가능  것  간주 었다. 신에 그  사 드  같   변  그  비 에  

과  액 스  체  사 었다( 민  공개특허 10-2010-0136576 ). 지만, 그  

 변  과 에  나타나는 그  특    실질  에 어  술   가 다.

에, 본 들  상   결  여   결과, 미 가 산  /극  매[0005]

액에 - 나드 (Rayleigh-Benard convection)  생시킬 수 는 매  첨가  경우, 계

 어 블리에 여   빠 게  고 본  게 었다.

 내

결 는 과

본   간단  액 스에  미    빠 게 는  공[0006]

는  다.

본  다   상  에 여 는   공 는  다.[0007]
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과  결 수단

상   달  여, 본  (a) 미  극  매에 산시켜 산액  는 단계;[0008]

(b)  상  산액에   첨가 여  액  는  단계;   (c)  상  액에  - 나드  

(Rayleigh-Benard  convection)  생시킬 수 는 매  첨가 여 계  어 블리(interfacial  assembl

y)  도   는 단계  포 는    공 다.

본  또 , 상      공 다.[0009]

본  또 , (a) 그 (graphene)  N- 틸-2- 리돈(NMP)에 산시켜 산액  는 단계; (b) 상[0010]

 산액에  첨가 여 액  는 단계;  (c) 상  액에 에틸 아 트(ethyl acetate;

EA)  첨가 여 계  어 블리(interfacial assembly)  도   는 단계  포 는 

그    공 다.

본  또 , 상     그   공 다.[0011]

본  또 , 그  사 드(graphene oxide)  극  매에 산시켜 산액  는 단계; (b)[0012]

상  산액에  첨가 여 액  는 단계;  (c) 상  액에 강산  첨가  다 , 에틸 아

트(ethyl  acetate:  EA)  첨가 여 계  어 블리(interfacial  assembly)  도   는

단계  포 는  그  사 드   공 다.

본  또 , 상     그  사 드  공 다.[0013]

 과

본 에    에 , 간단  액 스에   다양  께  갖는[0014]

고순도  신 게  수 ,  건에   내 나 공   포   수 

어,  갖는 과도   도도  동시에 는 것  가능 다. 또   변  그  

사 드 는 달리 우수  특  갖는 그    가능 므 , 에 여    극,

도  막, 열 , 블 스  치,  LED 등에 다양 게  수 어 다.

도  간단  

도 1  a는 본 에  그   어 블리 공  스틸(still) 사진  나타낸 것 고, b는 EA 첨가에 [0015]

 - 나드 에  액  그  나 - 상  수직 동 상  찰  결과  나타낸 것

, c는 다양  매  수 도, 압  계  나타낸 것 다.

도 2  a는 그  나 - 상  수평 동  개 도  나타낸 것 고, b는 첨가  매  에  변 는

계 과  립 치가 치   카   결과 , c는 그  나 - 상  고

재 립 는 과  도시  것 고, d는 pH 변  EA 첨가에  나 체    나타낸 것 다(●:

그 , ▲: 그  사 드, ■:HOPG). 

도 3  a는 EA     챔  도시  것 , b는 본 에     공 상

태  AFM  나타낸 것 고, c는 EA   도 변 에  시트  나타낸 것 , d는   건

에  변 는  내 공  미지  나타낸 것 다.

도 4  a, b, c는 각각 SWCNT, MWCNT, 퓰러    TEM  나타낸 것 고, d, e, f는 각각 본 

에  그   스 웨 , PDMS, PET 에 사  것  나타낸 것 다.  

 실시   체  내

다  식  지 않는 , 본 에  사  든 술   과  어들  본  는 술[0016]

야에  숙  가에  통상  는 것과 동  미  갖는다. , 본 에

사   본 술 야에   알  고 통상  사 는 것 다.

본  에 는  미 가  산 어  는  / 매  액에  - 나드  (Rayleigh-Benard[0017]
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convection)  생시킬 수 는 매  첨가   균   빠 게  수 다는 것

고  다. 

 본  에 , (a) 미  극  매에 산시켜 산액  는 단계; (b) 상  [0018]

산액에  첨가 여 액  는 단계;  (c) 상  액에 - 나드 (Rayleigh-Benard

convection)  생시킬 수 는 매  첨가 여 계  어 블리(interfacial assembly)  도  

 는 단계  포 는     상  에    에  것

다.

본 에 어 , 상  미 는 수상에 단독  또는 극  매  에  산  가능  나 ,[0019]

또는 마   포  갖는 , 직 게는  나 체,  나 체 또는  나

체  포  수 다. 

상   나 체 는 그 (graphene), 그  사 드(graphene oxide), 실리콘, 단 벽 탄  나 브[0020]

(SWCNT), 다 벽 탄  나 브(MWCNT), 나  또는 퓰러 (fullerene)  사  수 , 상   나

체 는 실리카, 산  티탄, 산  아연,  몰리브 , 망간 또는 지 코니아  사  수 고, 상  

 나 체 는 , , , 산 철, 산 리 또는 산 코 트  사  수 다. 

본 에 사 가능  상  (a) 단계  극  매는 N- 틸-2- 리돈(NMP), 틸아 트아마 드, [0021]

틸포 아마 드(DMF), 에탄  또는 탄  루어진 에  택  어느 나 상  것  특징   수 

, 욱 직 게는 N- 틸-2- 리돈(NMP)  것  특징   수 다. 

상  미  매에 산시킬  산  상시  여 니케 에  산시 는 것  [0022]

직 다. 

상  산액에  첨가 여 / 매 액   다 , 에 에틸 아 트  첨가  미[0023]

계  어 블리에   다. 수 액 내에  수  미 는 간 치  경우 집 어 침

 수 므 , 에틸 아 트는 미 가 침  에 첨가 는 것  직 다. 

본 에  액에 첨가 는 상  (c) 단계  매는 도 1  c에 나타난  같  당  수 도, [0024]

 압  낮  계   값  가지고 어 - 나드  도 여 미  액상 계

동시킬 수 는 것 , 직 게는 에틸 아 트, 에틸에 , 탄, 포 ,  아

트,  틸  아 트,   또는  틸  루어진  에  택  것  사  수

, 특  직 게는 에틸 아 트  사  수 다. 

또 , 상  (c) 단계  매  도    나  공극(Nano-pore)   포뿐 아니[0025]

  께  다양 게  수 다. 본  립(Self-assembly)  그  비  미

 액 내 집 상과 계  립 상  경쟁  어나게 는 , -공  계 에  나  

립 상  느 지게 , 상   내 에  끼리  집  가 게 다.  느린 립 도

는 상  꺼운  생  가능 게 다. 뿐만 아니  러  느린  동 도에 여 

내 에  나  공  다수 포 게 다. 

에 빠   립 상  도 , 보다 얇  께   가 가능 , 동시에 공  거  나타[0026]

나지 않  집 (dense)  가 가능 다. 만  께가 꺼우 도 공  없는 집   

  는  나  공 고 꺼운   후, 에 는 에 시  매

빠   도 여  상(capillary force)에  공  가  거 또  가능 다. 

그  포  도  나   는 경우, 상  에   께  공극  [0027]

는 것  도   도도  는  어 매우 다. 통상   도도   

는 꺼운  여  낮 는 것  나,  경우 낮  과도  여 도가 어

  극   다. 그러나 본 에   께가 꺼워도 가  나  공극에 

 도가 지  수 는  다. 

본 에      알 진 공 에   사 , 상   실리콘, 실[0028]

리콘 웨 , 리, 고   또는 들   루어진 에  택  수 다. 

상  고   폴리에스 , 폴리카보 트, 폴리에 폰, 아 릴 계통   사  수 ,[0029]

보다 체 는 폴리에틸  탈 트(PET),  폴리에틸  나 탈 트(PEN)  또는 폴리에  폰(PE
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S)  사  수 다.  

본   실시 에 , 그 트 말  니케 에  NMP에 산시켜 그  산액  [0030]

다. 상  그  산액  탈 수   NMP 에  그  매   시  안

다. 그러나 만  상  산액   지  경우, 에  그  나  주변  NMP 가 탈착

어  그  상  수  집  도  결   단에 침 다.  탈안 가 어나  

에 에틸 아 트(EA)가 첨가 , 그  나 - 상   액상  동 여 균  

다. 

그  나 - 상  액상 계    동  EA 층   냉각에   - 나드 [0031]

(Rayleigh-Benard convection)에 다. EA는 극  매  에  다(6 ~ 8 %v/v). 과량

EA(약 10 %v/v)가 액에 첨가 , 수  매질  상단에 얇  액체층  다. 그 후,  EA

빠  에   EA층 상단과 수  매질  도 차 는 - 나드 안   

 도 다.  본  에 ,   상에   측  상  도  차 (ΔTh)는  약  2℃ 고,  액상(aqueous

phase)  (h)는 20 ㎜ 다. ,  식  여  수(Rα)   수 다. 

수 식 1

[0032]

여 , g는 가 도 고,α는 액상  열 창 , η  동 , κ는 열 산 다. ΔTh = 2℃, h=20 ㎜[0033]

 께, α=6.9×10
-5
C
-1
,
 
η=0.001Pa·s, κ=3.34×10

-10
m
2
s  , 1100.65  계값  과  7.5×10

4

수(Rα)  계산  수 다. 러    (cell)  단에  그  끌어  과 EA  계

 가 다(도 1  b). 것  EA   압  그  /EA  계  동시 는   

는 것  알 다. 다양  매  EA, DEE  같  특  갖는 매만   건에  강  

 만들 수 다(도 1  c).

또 , 고  그  어 블리  는  계  상 에  그  나 - 상  측  어 블리가 루어 야[0034]

다.  만  -  질(surface-active  materials)과  비 나    액상  평  

(partitioning)  는다  계  안 (interfacial instabilities)  생  수 다. 러  안

계 에   ,  또는 창/압 에   수 고, 는 마 고니 (Marangoni forces)

다. 

매우  EA가 에  액체 에  EA  도는 균 게 다. 는  차  생[0035]

시 고, 액체 에  그  나 - 상   역(EA-rich)에  고  역( -rich)  동

게 다(도 2a). 도 2b는 EA  에  균  도   미징  보여 다. 마 고니 에 

 동  나 - 상   돌 고 (overlap) , 강  π-π결 에  결  고 게 다. 측

어 블리 과 에 , 그  씨드(seed) 또는 는 에  지  다. 약 게 결

는 안  견  수 만   강 게 결  지,   재 립 다(도 2c).  것

그  액체   동  후 측  어 블리가 연  어나는 것  아니 , 동시 다  

어난다는 것 다. 그  어 블리는  EA가  고갈 거나  상에 산  그  나 가 

 지 계 다.

 본  다  에 , (a) 그 (graphene)  N- 틸-2- 리돈(NMP)에 산시켜 산액  [0036]

는 단계; (b) 상  산액에  첨가 여 액  는 단계;  (c) 상  액에 에틸 아 트

(ethyl acetate; EA)  첨가 여 계  어 블리(interfacial assembly)  도   는 단계

 포 는  그     상  에    그  에  것 다. 
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또 , 본  다  에  (a) 그  사 드(graphene oxide)  극  매에 산시켜 산액  [0037]

는 단계; (b) 상  산액에  첨가 여 액  는 단계;  (c) 상  액에 강산  첨가

다 , 에틸 아 트(ethyl acetate: EA)  첨가 여 계  어 블리(interfacial assembly)  도

 는 단계  포 는  그  사 드    상  에   

그  에  것 다. 

[실시 ][0038]

, 실시  통 여 본  욱 상  고  다. 들 실시 는 지 본  시  [0039]

 것 , 본  가 들 실시 에  는 것  지 않는 것  당업계에  통상  지식

 가진 에게 어   것 다.

실시  1: 그   [0040]

고순도  그  나 - 상(graphene nano-platelets) 산액  NMP(N-methyl-2-pyrrolidone) 내에  그[0041]

트 말(시그마-알드리치사)  2주 동안 니케  (sonication bath)에  리  다. 니

케  후, 그 트   각  5,000 rpm, 8,000 rpm  10,000 rpm 건에  3  원심 리에  거

었다. 

그  나 - 상  계  어 블리  여 NMP- -그  액에 에틸 아 트(ethyl acetate; EA)  첨[0042]

가 다. NMP(0.05 wt%)내 1 ㎖  그  콜 드에 40 ㎖  과 4 ㎖  에틸 아 트  다. 

 EA  매    건 에  수 었다. 그 결과 에틸 아 트  첨가  후  2  내

10cm 직경  원  에  그  어 블리가 었다(도 1  a). 

액상에 는 그   리 또는 실리콘 웨  사 어, 여 매  거  여 2시간 동안[0043]

195℃에  건 다. 

실시  2: 그  사 드  [0044]

그  사 드 산액  변  Hummers  여 다. 10   염 수 (37%, 시그마-알[0045]

드리치사)  척  후에 그  사 드  상 에  진공 에 건 다. 여 순  거  여 건

 갈색 말  탈 수에 (막  MWCO:8000)에  재 산 다.  2주간 수 다. 

산  그  여   여, 에 당량  강산(30% v/v, H2SO4)  첨가  다 , 극  [0046]

매   산  그  첨가 다. 후 에 에틸 아 트 또는 에틸에  첨가 여 계 에

  립 다. 상  립   리, 쿼츠 또는 고   등에 사 고 고 에  매  거

여 고착시켰다. 

도 2  d는 본 에  그 (빨간색 ●)과 그  사 드( 색 ▲), -  리 에  그[0047]

(검 색 ■)  EA 도  pH에    상태  나타낸 것 다. 본 에  그 과 -

리 에  그 과는 달리, 그  사 드  경우에는 그것   산  도   EA만 첨가  

는 원 지 않았 나, EA  첨가  에  양  강산(30% v/v, H2SO4)  첨가  원 었다.

실시  3: 도   도   도도 어[0048]

도 3  a에 나타난  같 , - 폐 챔  여 -나  산액 에 첨가  매   [0049]

도  다.  통  매   도가 느 짐에    께가 꺼워지 , 상

  내 나 공극  가 가 다는 사실  다(도 3  b). 또   가 꺼워질수

도    낮아 다(도 3  c). 꺼워진  상   나  공극 또  매우 간단  가

공 에  거 어 집    가 가능 다는 사실   수 었다(도 3  d).
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실시  4: 다양   나 체  [0050]

실시  1과 동   여 SWCNT, MWCNT  퓰러 (fullerene)   다. 도 4a  도[0051]

4b는 각각 SWCNT  MWCNT    상  ESM(Electro Scanning Microscope)  나타낸 것 다. 퓰러

 경우에도 2차원 어   다(도 4  c). 

액체 에 는 들  다양   시 사  수 다. 도 4  d에 나타난  같 , [0052]

 4 치 직경  스 웨  사 다. 또 , 도 4e에 나타난  같 , 그   블

고 (PDMS) 에 사  수  다. 사 후, 여 과 NMP는 195℃에  30 간 건

거 었다. 또 , 그   실리콘 비드  PET  코 는  사  수  다(도 4

f).

비  1: 다 에틸 에 (DEE) 첨가[0053]

EA 신에 다 에틸 에 (diethyl ether ;DEE)  매  사 여 실시  1과 동  실험  수 다. 그[0054]

결과, 그  나 - 상  - 나드 에  액체 계  상단   동 나, 측  어 블리는

찰 지 않았다. 

는 EA  DEE 간   다  산도에  것  보 다. 천연 연   그  나 - 상  가[0055]

리는 카복실산과 같  산   어 다. 산  EA는 카복실  탈수  억 는 에, 

 DEE  사  경우에는 카복실  수 가 탈 게 다. 그 결과 EA  첨가  는 다 게, DEE가 첨가

 매질 상에 는 그  나 - 상  가 리에  게 다. ,  는 가 리에 

   그  나 - 상  측  어 블리   것  보 다.  

비  2:  탄 첨가[0056]

EA 신에  탄(dichloromethane)  매  사 여 실시  1과 동  실험  수 다. 그 결과,[0057]

탄  에   에  지지 못 고 울지어 게 , 매  낮  압에도 

고 과  나드- 러  지 못 여 그   동  매우 느 지게 었다. 결과

 꺼운  각들(fragments)가 다수 생 나 생  시간  본  립 시간(2 )에 비  매우 느리

고(1시간 상), 과  께  공극  가능 다. 

상  본  내  특   상  술 는 , 당업계  통상  지식  가진 에게 어  [0058]

러  체  술  단지 직  실시태양  뿐 , 에  본  가 는 것  아닌 

 것 다. , 본  실질  는 첨  청 들과 그것들  등가 에 여 다고

 것 다.
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