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ABSTRACT 

We demonstrate all-printed, low-voltage, and flexible electrolyte-gated transistors and inverters prepared 
through a facile spray-printing process. All active components of the electronic circuits, including source/drain 
electrodes, semiconductor, gate dielectric, gate electrode, and load resistor, were directly deposited via spray 
printing. The sprayed transistors show a high on/off ratio of ∼104. The printed devices also show excellent 
operational stability under successive bending stresses, maintaining 88% of their performance after 5,000 bend-
ing cycles at a small bending radius of 2 mm. Furthermore, the resistor-loaded flexible inverters exhibit appro-
priate rail-to-rail voltage inverting characteristics with a high voltage gain of ~9 at a low supply voltage of 
−1 V. These results demonstrate that the high-throughput strategy is promising for generating low-voltage, flexi-
ble, and all-spray-printed electronic circuits.
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1. 서론

코로나 바이러스(COVID-19)의 대유행 이후 비대
면/온라인 컨텐츠의 확산으로 시간과 공간의 제약
을 극복할 수 있는 가상현실(VR), 증강현실(AR), 온
라인/모바일 헬스케어 등의 기술이 큰 주목을 받고 
있으며, 이와 관련된 웨어러블 전자소자 및 기기의 
개발이 활발하게 진행되고 있다[1-3]. 신체의 움직
임에 따라 변형될 수 있는 기계적 유연성은 웨어러
블 전자소자로 활용되기 위한 가장 핵심적인 특성
이기 때문에 전자기기의 회로를 구성하는 트랜지스
터[4], 슈퍼커패시터[5], 센서[6] 등을 유연화 하는 
연구가 활발하다. 웨어러블 전자기기를 위한 트랜지스
터 소자로는 전해질-게이트 트랜지스터(electrolyte- 
gated transistors, EGTs) 시스템이 큰 주목을 받고 있
으며, 특히 전해질 유전체(electrolyte dielectric) 층으로 
3차원 구조의 고분자 네트워크에 이온성 액체가 함침
되어 있는 고체 상태의 이온젤(ion gel)이 많이 활용되
고 있다[7-9]. 웨어러블 전자소자를 위한 이온젤 기반
의 EGTs는 1) 이온젤 고분자 전해질의 우수한 기계적 
유연성으로 인해 소자 유연화에 용이하며, 2) 반도체 
계면에서 전기이중층을 형성하여 1 μF/cm2 이상의 매
우 높은 전기용량을 가지며, 이를 기반으로 수 V 수준
의 매우 낮은 작동전압 범위에서 104 수준의 높은 전
류 점멸비를 보인다[10-12]. 뿐만 아니라, 3) 반도체/유
전체/게이트전극의 수직적인 적층 구조에서 벗어나 게
이트 전극의 배치를 유연하게 함으로써 다양한 소자 
구조 구현이 가능한 장점을 가지고 있다[13].

용액 기반의 프린팅 기법을 활용하여 소자를 제작하
는 연구는 웨어러블 전자기기의 저비용ㆍ대면적 공정
을 위해 매우 중요하다[14]. 따라서 잉크젯 프린팅
(ink-jet-printing)[15], 에어로졸 젯 프린팅(aerosol-jet- 
printing)[16], 전사 프린팅(transfer-printing)[17], 스프
레이 프린팅(spray-printing)[18], 일렉트로하이드로 다
이나믹 젯 프린팅(electrohydrodynamic-jet printing)[19] 

등의 기법들을 활용하여 이온젤 기반 EGTs를 제작하
는 연구들이 활발하게 보고되고 있다. 하지만, 많은 논
문들이 EGT 소자의 활성층 박막 형성을 위주로 프린
팅 기법을 활용하고 있는 한계가 있다. 실제적으로 저
비용ㆍ대면적 공정을 실현하기 위해서는 소스/드레인/
게이트 전극, 반도체, 이온젤 유전체를 포함한 모든 활
성층을 프린팅 기법으로 적층하여 고성능 소자를 구현
하는 연구가 더욱 필요하다.

본 논문에서는 대면적/초고속/저비용 공정이 가능하
며, 다양한 소재의 코팅에 용이하여 산업적으로 활발하
게 사용되고 있는 스프레이 공정을 활용하여 논리회로
를 구현하였다. 구체적으로 소스/드레인/게이트 전극, 
고분자 반도체, 이온젤 전해질, 인버터용 로드 저항
(resister)을 포함한 모든 활성층을 스프레이 프린팅 기
법을 활용하여 적층하였으며, 성공적으로 웨어러블 전
자기기를 위한 EGTs 및 이를 기반으로 한 인버터 소자
를 제작하였다(Fig. 1(a) 및 Fig. 1(b)). 제작된 p타입 
EGT소자는 1 V 이하의 매우 낮은 전압에서 약 104의 
높은 전류점멸비를 보였으며, 5,000번의 굽힘 테스트에
서도 소자 성능을 88% 이상 유지하는 우수한 유연성을 
보여주었다. 더 나아가, P타입 EGT소자와 저항을 직렬
도 연결한 유연 인버터 소자는 −1 V의 공급 전압(VDD)
에서 약 9의 높은 전압 gain을 보이며 우수한 전압 반
전 특성을 보여주었다. 이러한 결과들은 미래 웨어러블 
전자기기를 위한 프린팅 기반 저전압 작동 및 유연 트
랜지스터를 위한 방향성을 제시해준다.

2. 연구방법

2.1. 재료

SWCNT(single-wall carbon nanotube)는 Meijo 
Nano Carbon에서 구매하였으며, M(multi)WCNT는 
CNT Co., Ltd에서 구매하였다. 랜덤 공중합체인 poly 
(vinylidene fluoride-co-hexafluoropropylene)(P(VDF- 
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HFP)), 이온성 액체인 1-ethyl-3-methylimidazolium bis 
(trifluoromtylsulfonyl)imide ([EMI][TFSI]), dimethyl- 
formamide (DMF), 아세톤(acetone), 클로로포름(chloro-
form)은 Sigma-Aldrich에서 구매하였다. p타입 고분자 
반도체인 poly(3-hexylthiophene) (P3HT)는 Rieke 
Metals에서, 고전도성 고분자인 Poly(3,4-ethylenedi-
oxythiophene):poly(styrene sulfonate)(PEDOT:PSS, Clevios 
PH 1000)는 Heraeus에서 구매하였다.

2.2. 잉크 제작

소스/드레인 전극용 SWCNT 기반 잉크는 SWCNT 
8 mg, [EMI][TFSI] 8 mg, P(VDF-HFP) 8 mg을 DMF 
용매 15 mL에 녹여 준비하였으며, SWCNT대신 MWCNT 
를 사용하여 저항용 잉크를 준비하였다. 준비된 소스/
드레인 전극 및 저항용 잉크는 바-소닉(bar-sonic)으로 
1시간 동안 분산시켜주었다. 반도체 잉크는 P3HT를 1 
mg/mL의 농도로 클로로포름 용매에 녹여 만들어 주
었다. 이온 젤 잉크는 P(VDF-HFP), [EMI][TFSI], 아
세톤을 1:9:40의 중량 비율로 혼합하여 얻었다. 게이트 
전극용 잉크는 PEDOT:PSS 용액 1 mL를 증류수 0.5 

mL에 희석하여 준비하였다. 

2.3. 인버터 소자 제작

스프레이 프린팅은 에어브러시(노즐 크기: 250 μm)
를 활용하였으며, 각 활성층에 맞게 디자인된 스테인리
스 스틸 마스크를 사용하여 수행되었다. 먼저, 소스/드
레인 전극용 잉크를 유연한 poly(ethylene tereph-
thalate(PET) 투명 기판 위에 프린팅해주어 100 μm의 
길이와 1,000 μm의 폭을 갖는 채널을 형성하였다. 이
때, 기판 온도는 130℃로 유지되었다. 다음으로는, 저항
용 잉크를 같은 조건에서 도포하여 드레인 전극에 연결
된 저항을 만들어 주었다. 이어서 고분자 반도체 잉크, 
이온 젤 잉크, 게이트 전극 잉크를 순서대로 50℃의 기
판 온도에서 적층해 주었다. 소자 제작 후 남은 용매를 
제거해 주기 위해 50℃의 진공 오븐에서 하룻밤 동안 
건조하였다. 모든 스프레이 프린팅은 상온 공기 중에서, 
1.5 bar의 질소 캐리어 가스의 압력에서 수행되었다.

2.4. 스프레이 프린팅된 박막 및 소자 분석

박막의 표면 이미지는 scanning electron microscopy 

Fig. 1. (a) Cross-sectional schematic and (b) an optical image of the spray-printed inverters based on p-type EGT and 
MWCNT resistor. (c) Chemical structures of P3HT used as the semiconductor layer, P(VDF-HFP) and [EMI][TFSI] 
that constitute the ion gel dielectric layer, and PEDOT:PSS gate electrode.
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(SEM, JEOL JCM-5000 SE) 및 atomic force micro-
scopy(AFM, NanoFocus n-Tracer)를 이용하여 얻었다. 
EGT 및 인버터 측정은 상온 공기중 에서 17 mV/s의 
전압 훑음율(sweep rate)로 진행되었다.

3. 결과 및 고찰 

Fig. 1(c)는 반도체 층으로 사용한 p타입 고분자 반
도체인 P3HT, 전해질 유전체 층으로 사용한 이온젤을 
구성하는 P(VDF-HFP)와 [EMI][TFSI], 게이트 전극으
로 사용한 고전도성 고분자인 PEDOT:PSS의 분자구
조를 나타낸다. 먼저, 소스/드레인 전극으로는 전기전
도성이 우수한 SWCNT를 활용하였으며, 상대적으로 
전기전도성이 떨어지는 MWCNT를 활용하여 인버터 
회로 구성을 위한 약 80 kΩ의 저항을 만들어 주었다. 
고분자 반도체로 사용된 P3HT는 이온성 액체가 침투
하여 3차원 채널을 형성하기 용이하기 때문에, 낮은 

구동 전압에서 많은 양의 전하 운반체(charge carrier), 
즉 높은 전류를 얻을 수 있다[10]. 상분리된 고분자 결
정이 가교점을 형성하는 물리적 가교(physical cross-
linking) 기반의 이온젤은 P(VDF-HFP)와 [EMI][TFSI] 
이온성 액체로 이루어지며, EGT소자의 전해질층으로
써 우수한 유연성과 높은 정공축적 능력을 보여준다
[20]. 마지막으로, PEDOT:PSS는 유연성뿐만 아니라, 
계면에서 높은 정전 용량을 보여주기 때문에 게이트 
전극으로 적절하다[21].

Fig. 2(a)의 그림은 본 연구에서의 적용한 스프레이 
프린팅 기법을 기반으로 한 인버터 소자 제작 과정을 
보여준다. 유연한 PET기판 위에 먼저 소스/드레인 전
극을 마스크를 이용하여 도포함으로써 채널 구조를 형
성해 주었으며, 이어서 드레인 전극에 연결된 저항을 
프린팅해 주었다. 다음으로는, P3HT(두께: 약 50 nm), 
이온 젤(두께: 약 80~120 μm), PEDOT:PSS(두께: 약 
20 μm) 층을 순서대로 스프레이 프린팅을 기반으로 

Fig. 2. (a) Schematic procedure for fabricating spray-printed inverters on a flexible PET substrate. SEM images of a 
spray-printed (b) SWCNT-based electrode (inset shows an enlarged image of the source/drain electrodes) and (c) 
an ion gel gate dielectric. (d) An AFM image of the spray-printed P3HT semiconductor.
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적층해주었다. 이온 젤 잉크의 용매로는 P3HT가 녹지 
않는 아세톤을 사용해 주고, PEDOT:PSS의 용매로는 
이온젤을 녹이지 않는 증류수를 사용해 주어 적층 과
정에서 아래 활성층에 데미지를 주지 않도록 공정과정
을 디자인하였다. 또한, 모든 공정 과정을 최대 130℃ 
이하의 비교적 낮은 온도에서 진행해 주었으며, 이는 
고온 공정이 포함되지 않음으로써 고분자를 활용하는 
다양한 유연 전자소자 제작에 스프레이 프린팅 공정의 
활용 가능성이 높다는 것을 보여준다.

Fig. 2(b)의 SEM 이미지를 통해서 스프레이 프린팅
된 소스/드레인 전극의 잘 연결되어 있는 SWCNT를 
확인할 수 있으며, 이를 통해 전극의 전기전도도가 우
수할 것임을 알 수 있다. Fig. 2(c)의 SEM 이미지를 통
해서는 스프레이 프린팅된 이온 젤이 수 μm 크기의 
크리스탈이 포함된 물리적 가교 네트워크로 구성되어 
있음을 알 수 있다. Fig. 2(d)의 AFM 이미지는 스프레

이 프린팅된 P3HT의 균일한 표면을 보여준다. 표면 
거칠기를 의미하는 root mean square roughness 값은 
약 2 nm로, 일반적으로 활용하는 스핀 코팅 공정으로 
도포된 P3HT의 표면 거칠기와 상응하는 결과이다
[22]. 중요하게는, 이러한 결과는 스프레이 프린팅된 
P3HT의 결정성이 낮다는 것을 의미하고, 이는 유연한 
기계적 성질을 보이는 비정질(amorphous) 영역이 많아
지는 것이기 때문에 고분자 반도체 층의 유연성이 확
보되었다고 판단할 수 있다. 또한, 이온의 도핑/디도핑
을 방해할 수 있는 고분자 반도체 결정이 적게 형성되
는 것은 전류 온/오프 사이의 이온의 전달 현상 차이에 
의한 히스테리시스(hysteresis)가 적은 소자를 구현하
는데 유리하다.

먼저, 스프레이 프린팅을 기반으로 제작된 p타입 
EGT의 트랜지스터 성능 및 유연성을 평가하였다(Fig. 
3). 낮은 드레인 전압(VD=−0.1 V) 조건에서 측정한 트

Fig. 3. (a) Cross-sectional schematic and (b) ID−VG transfer curves under repeated application of bending stress (5,000 
cycles) at a bending curvature radius, r, of 2 mm for a spray-printed P3HT EGT. (c) Variation of Ion, Ioff, and 
on/off current ratio, and (d) mobility (μ) and threshold voltage (Vth) as a function of bending cycles.
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랜스퍼(ID−VG, ID는 채널전류, VG는 게이트 전압) 곡선
은 VG를 정방향 및 역방향으로 스윕할 때 낮은 ID 히스
테리시스 및 낮은 VD 및 VG 값에서의 적절한 선형 응
답을 보여준다. 특히, 이온 젤 게이트 절연체의 큰 정
전 용량을 기반으로 약 −0.7 V의 낮은 VG 값에서 약 
10−4 A의 우수한 온-전류 값을 보여주었다. 더 중요하
게는, 2 mm의 굽힘 반경(r)에서 실시한 5,000번의 굽
힘 테스트 이후에도 ID−VG 곡선이 거의 변하지 않았
다. 더 나아가, 대표적인 트랜지스터 수치들을 활용해 
정량적으로 유연성을 평가해 보았다(Fig. 3(c) 및 Fig. 
3(d)). 2 mm의 굽힘 반경(r)에서 5,000번의 물리적 굽
힘 이후에도 온/오프 전류는 초기 대비 88%를 유지하
였으며, 문턱 전압(Vth)는 −0.04 V만 이동하였다. 또한, 
P3HT채널의 전하이동도는 92% 유지하는 우수한 유
연성을 보여주었다.

Fig. 4에서는 스프레이 프린팅을 기반으로 제작된 인
버터 소자의 전압 반전 성능을 평가하였다. Fig. 4(a)는 
p타입 EGT 소자와 약 80 kΩ 저항이 직렬로 연결된 등
가회로와 우수한 입력 및 출력 전압 반전 성능을 보여
주며, 이는 낮은 히스테리시스를 갖는 p타입 P3HT 
EGT의 우수한 성능에 기반한다. 입력 전압(Vin)이 음수
일 때 p형 EGT가 켜지면서 회로 출력 전압(Vout)이 0 
V에 가깝게 되며, 양수의 Vin에서는 P3HT EGT가 꺼지
고, Vout이 VDD 값에 가까워졌다. 전압의 전환은 매우 
작은 Vin 범위인 0.2 V내에서 완료되었으며, 전압 gain 
(∂Vout/∂Vin) 값은 각각 –0.5, –0.75 및 –1 V의 세가지 다
른 VDD에서 3.5, 6 및 9로 각각 나타났다(Fig. 4(b)).

4. 결론 

저전압에서 작동하는 유연한 EGT 및 인버터 소자
가 간편하고 고효율의 스프레이 프린팅 공정을 기반으
로 성공적으로 제조되었다. 소스/드레인/게이트 전극, 
저항, 반도체, 게이트 유전체 활성층이 모두 스프레이 

프린팅 기법을 활용해 도포되었으며, 스테인리스 스틸 
마스크를 이용하여 알맞게 패턴되었다. 완전히 인쇄된 
P3HT EGT는 낮은 전압에서 작동하며 높은 온/오프 
비율 및 전하이동도를 보여주었으며, 더 나아가 2 mm
의 작은 굽힘 반경의 5,000번 굽힘 테스트에서 약 88% 
이상의 성능을 유지하는 우수한 유연성이 증명되었다. 
유연한 EGT와 저항이 직렬로 연결된 인버터 소자는 
무시할 만한 히스테리시스와 매우 낮은 공급 전압에서 
높은 전압 반전 성능을 성공적으로 보여주었다. 전반
적으로 이러한 결과는 고성능 웨어러블 전자기기를 위

Fig. 4. (a) Vin vs. Vout obtained at a VDD of –1 V for 
the spray-printed inverter (inset shows the equi-
valent circuit diagram). (b) Voltage gain at three 
different VDD values of –0.5, –0.75, and –1 V.
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한 저전압/유연 트랜지스터와 로직회로 개발의 방향성
을 제시할 뿐만 아니라, 효과적이고 간편한 제조 기술
로써 스프레이 프린팅 공정의 잠재력을 보여준다.

기호설명

EGTs: Electrolyte-gated transistors
SWCNT: Single-wall carbon nanotube
MWCNT: Multi-wall carbon nanotube
[EMI][TFSI]: 1-Ethyl-3-methylimidazolium
bis(trifluoromethyl sulfonyl)imide 
P(VDF-HFP): Poly(vinylidene fluoride-co-hexafluo-
ropropylene) 
P3HT: Poly(3-hexylthiophene) 
PEDOT:PSS: Poly(3,4-ethylenedioxythiophene):poly 
(styrene sulfonate)
SEM: Scanning electron microscope
AFM: Atomic force microscope
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