
1. 서 론

슈퍼커패시터(supercapacitor)는 전극과 전해질 사이
에 전기 이중층을 형성하여 전기에너지를 저장하는 에
너지 저장장치로써, 리튬전지와는 달리 물리적인 흡착현
상에 의해 전기에너지를 저장하기 때문에 고속 충⋅방
전이 가능하며 내구성 또한 우수하다는 장점이 있다. 슈
퍼커패시터의 전극재료로는 활성탄(activated carbon)
과 같이 큰 비표면적을 갖는 탄소 소재가 주로 사용되
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어 왔다 [1-4]. 최근에는 매우 높은 열전도도, 전기 전
도도, 고강도와 큰 비표면적을 갖고 있는 그래핀이 전
극재료로 많은 관심을 받고 있다 [5,6].

전극으로 활용하기 위해서는 환원된 GO (rGO) 파우
더를 이용하여 전극 필름을 제작하거나 GO 파우더로 
슬러리를 만든 후 필름으로 제작하여 환원시켜 전극을 
제작하는 등의 방법이 있다. RGO 분말은 제어와 분산
이 어렵지만 GO 파우더의 경우에는 비교적 제어가 용
이하며 극성 용매인 알코올이나 물에 분산시킬 수 있
다 [7]. PH, 입자의 크기, GO 용액 농도와 산소 기능
기 등에 따라 GO 파우더의 분산도가 달라지며, GO 분
산 방법으로는 주로 염산을 이용한 세정과 1시간 이상
의 소니케이션을 진행한다 [8-11]. 본 실험에서는 원심
분리와 탈이온수(DI)만을 이용한 washing을 통해 pH
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Abstract: Recently, there has been an increasing interest in the use of graphene as electrode materials for supercapacitors. 

In this regard, graphene oxide (GO) films were prepared using GO slurry obtained by dispersing GO powder in 

deionized (DI) water. The degree of dispersion of GO powder in DI water depends on the concentration of GO slurry, 

pH, impurity content, GO particle size, types of functional groups contained in GO, and manufacturing method of GO 

powder. In this study, the dispersivity of the GO powder was improved by adjusting the pH using only DI water 

(without additives), and a uniform GO film was obtained. The GO film was reduced by exposure to xenon intense pulsed 

light for a few milliseconds, and the reduced GO film was used as electrodes of a supercapacitor. The supercapacitor 

was characterized using cyclic voltammetry (CV), charge-discharge cycle, and electrochemical impedance spectroscopy 

measurements, and the specific capacitance of the supercapacitor was found to be ~140 F/g from the CV data.
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를 조절하여 고농도의 GO 슬러리의 분산도를 향상시
키기 위한 연구를 진행하였다.

GO를 이용하여 고에너지밀도, 고출력의 슈퍼커패시
터 전극을 제작하려면 환원 공정을 통해 높은 전기 전
도도 특성과 넓은 비표면적을 갖도록 해야 한다. 이러
한 GO 환원 공정에는 열, 화학, 그리고 광환원(photo 
reduction) 등의 방법이 사용되는데, 이 중에서 광환
원 방법은 유해한 화학약품을 사용하지 않고 수 밀리
초(ms) 이내의 짧은 시간에 GO 구조 안의 산소 결합
을 효율적으로 제거하여 전기 전도도 및 비표면적을 
향상시킬 수 있는 장점을 갖는다 [12-14].

본 연구에서는 washing 공정을 통해 GO 분말을 효
과적으로 분산시켜 GO 필름을 제작하고, 광환원을 통
해 rGO 필름으로 변환한 후 이를 이용하여 슈퍼커패
시터를 제작하였다. 

2. 실험 방법

2.1 GO 슬러리 제조

GO 파우더 1 g과 탈이온수 40 ml를 혼합하여 그래
핀 산화물 슬러리를 제조하였고, 원심분리기를 이용하여 
7,000 rpm에서 3분 동안 GO 파우더와 탈이온수를 상
분리하였다. 상분리된 탈이온수는 제거하고 새로운 탈이
온수 40 ml를 넣어 혼합하였다. 상분리 후 새로운 탈이
온수를 혼합한 과정을 washing 1회라고 칭하였으며 
washing 과정을 반복한 횟수에 따라 얻어진 GO 슬러
리를 표 1에 보인 것처럼 각각 w0GO, w1GO, w2GO, 
w3GO로 표기하였다.

Samples
Mixing & phase separation 

(number of washing)
w0GO 0
w1GO 1
w2GO 2
w3GO 3

Table 1. GO slurries with different washing repetition number.

2.2 GO 슬러리 특성 평가

GO 파우더의 washing 횟수에 대한 GO 용액의 pH를 
측정하였으며 pH에 따른 GO 슬러리의 분산도를 측정하

기 위해 제타포텐셜(Zetasizer nano ZS, Marlvern사)
을 측정하였다. 장기적인 분산 안정성을 확인하기 위해 
시간에 따른 분산도 변화를 관찰하였다.

2.3 GO 필름 코팅 및 GO 필름 광환원

각각의 GO 슬러리를 PET 기판 위에 닥터블레이드로 바-
코팅하고 건조 후 떼어내어 약 15 ㎛ 두께의 freestanding 
GO 필름을 제작하였다. 이렇게 제작된 GO 필름을 380~780 
nm 파장을 갖는 Xe 램프가 장착된 IPL 장비를 이용하여 
광환원시켰으며 4-point-probe를 이용한 면저항 측정 및 
전자현미경(SEM) 측정을 통해 환원 전후, 즉 GO와 rGO 필
름의 전기 전도도 변화와 표면 상태, 그리고 단면의 두께 
변화를 측정하였다.

2.4 슈퍼커패시터 제작 및 특성 평가

3회 washing을 실시한 GO 슬러리로 코팅하고 광환
원시킨 rGO 필름을 전극으로 이용하여 지름 20 mm
인 코인셀을 제작하였다. 분리막은 셀룰로오스(NKK
사), 집전체는 20 ㎛ 두께의 알루미늄을 사용하였고 전
해질은 1 M 농도의 이온 용액인 EMIMTFSI/ACN를 
사용하였고, 제작된 코인 셀의 전기화학적 특성을 CV, 
CDC, EIS 측정을 통해 평가하였다. 

3. 결과 및 고찰

3.1 GO 슬러리 특성 평가

그림 1은 washing하기 전의 GO powder와 washing
을 3회 실시하여 제작한 GO 필름의 XPS 성분 분석 결
과를 나타낸다. 검정(위) 그래프는 washing하기 전 파
우더의 결합 에너지를 나타내며 파랑(아래) 그래프는 
washing하여 제작한 후의 GO 필름의 결합 에너지를 
나타낸다. Washing 후에 O1s의 신호 세기는 감소하
였으며 C1s의 신호 세기는 증가하였다. 그리고 삽입도
에서도 볼 수 있는 것처럼 S2s, S2p3 피크가 현저히 
감소하는 것을 확인하였다.

표 2는 washing 전과 후의 XPS 성분 분석 결과를 수
치화해 놓은 표이다. GO powder는 탄소(C) 58.5 at% 
(atomic percent), 산소(O) 36.5 at%, 황(S) 5 at% 성분
을 가지고 있으며, washing 3회 후 탈이온수를 증발시
킨 GO 필름의 성분 분석 결과는 C 69.3 at%, O 30.4 
at%, S 0.3 at%로 washing 후에 S의 비율이 급격히 감
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소한 것을 볼 수 있는데, 이는 제조공정상에서 남아 있던 
불순물이 원심분리과정을 포함하는 washing 공정을 통
해 대부분 제거되었음을 의미한다. 

표 3은 GO 슬러리의 washing 횟수에 따른 pH 변화
를 측정한 결과이다. washing 횟수가 증가할수록 pH
가 점점 증가하며 w0GO와 w3GO는 pH 1.37 차이가 
나는데, 이는 수소이온 농도가 약 23배 감소했음을 의
미한다. Washing을 4회 이상 실시한 경우에는 분산도 
증가로 인해 GO 파우더와 DI water의 상분리가 명확
하게 일어나지 않았기 때문에 3회까지만 실시하였다. 

그림 2는 w0GO, w1GO, w2GO, w3GO 슬러리의 시간
에 따른 분산 정도를 볼 수 있는 사진을 pH와 washing 
횟수를 축으로 하는 그래프상에 나타낸 것이다. 슬러리
를 제조하고 난 후, 1일, 3일, 7일 후에 분산이 유지되는
지 확인하였으며, 그림에 나타내지는 않았지만, w3GO 
슬러리는 7일 후에도 분산이 유지되며 이외의 슬러리는 
1일 이내에 침전이 발생하였다. GO 용액의 제타포텐셜 
측정 결과는 –43 mV에서 -58 mV 범위의 값으로 나타
났고, pH 증가에 따라 절댓값이 증가하는 경향을 보였는
데, 이는 pH 증가에 따라 분산 안정성이 향상되고 있음
을 의미한다 [15,16].

3.2 GO 필름 코팅 및 광환원

그림 3은 GO 필름을 슈퍼커패시터 전극으로 활용하
기 위해 Xe IPL (intense pulsed light) 광환원 장비
를 이용하여 GO 필름이 환원되기 시작하는 광조사 조
건을 나타내는 그래프이다. 가로축은 Xe 램프에 가해

Washing number pH

0 1.38

1 2.14

2 2.34

3 2.75

Table 3. The pH of GO slurries varying with the number of 

washing process.

GO powder (no washing) w3GO film

Component at% Component at%

C 58.46 C 69.3

O 36.6 O 30.4

S 4.94 S 0.3

Table 2. Atomic composition of GOs before and after washing 

process derived from XPS data.

Fig. 2. Degree of dispersion varying with washing number 

after 3 days.

Fig. 3. Xe light conditions for effective GO film reduction 

and sheet resistance of PrGO films.

Fig. 1. XPS spectra of GOs before and after washing process. 
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지는 전압을 나타내며 세로축은 샘플에 광을 조사하는 
시간, 즉 광 펄스폭을 나타낸다. 동일한 전압을 가했을 
때, 파란색 점은 해당 광 조건에서 GO 필름의 환원반
응이 일어난다는 것을 나타낸다. 전압이 증가할수록 좀 
더 짧은 조사 시간에서도 GO 필름이 환원반응을 일으
키며 900 V에서 PrGO가 가장 낮은 면저항을 갖는 것
을 볼 수 있고, 이로부터 GO 필름의 광환원을 위한 조
건으로 전압 900 V을 선택하였고, 광환원 시간에 특성 
비교를 위해 펄스폭 5 ms와 10 ms를 사용하여 광환
원 실험을 진행하였다.

그림 4는 광환원 전과 후의 GO 필름 단면을 나타내
는 전자현미경(SEM) 이미지이다. GO 필름의 표면은 
비교적 매끈한 모습이며(a) 광 조사 후 GO 필름의 표
면이 거칠게 변화하였다(b). GO 필름의 단면은 여러 
층의 GO 시트가 밀집하여 쌓여 있으며 두께는 약 15 
㎛이다(c). 광을 조사한 후의 단면은 표면이 거칠게 바
뀌었으며 두께도 800 ㎛로 약 50배 정도 증가한 것을 
볼 수 있다(d).

그림 5는 900 V, 5 ms와 10 ms 광 조건에서 환원
시킨 PrGO로 제작한 슈퍼커패시터의 전압 scan rate
에 따른 CV 그래프이다. 펄스 폭 5 ms인 경우, scan 
rate 0.1 V/s일 때 비정전용량은 147 F/g, 0.3 V/s 
일 때 122 F/g, 0.5 V/s일 때 105 F/g이고, 펄스 폭 
10 ms인 경우, scan rate 0.1 V/s일 때 비정전용량
은 146 F/g, 0.3 V/s일 때 115 F/g, 0.5 V/s일 때 
93 F/g을 갖는 것을 볼 수 있다. 

그림 6은 900 V, 5 ms(검정)와 10 ms(파랑) 광 조

건에서 환원시킨 PrGO로 제작한 슈퍼커패시터를 1 
A/g의 scan rate로 측정한 충⋅방전 커브이다. 검정 
커브의 IR 드랍은 0.056 V이며 파랑 커브의 IR 드랍은 
0.068 V로서 이로부터 구한 ESR (equivalent series 
resistance)은 각각 37 Ω과 45 Ω이다.

그림 7은 900 V, 5 ms(검정)와 10 ms(파란색) 광 
조건에서 환원시킨 PrGO로 제작한 슈퍼커패시터의 
EIS 측정 결과이다. 900 V, 5 ms에서 광환원한 시료
의 ESR은 주파수 50 kHz에서 1.85 Ω이며 900 V, 10 
ms에서 광환원한 시료의 ESR은 50 kHz에서 2.7 Ω을 
갖는 것으로 측정되었다.

(a)

(b)

(c)

Fig. 5. CV curves of supercapacitor based on PrGO electrodes

reduced at 900 V, (a) 5 ms, (b) 10 ms, and (c) specific capacitance 

measured at different scan rates.

Fig. 4. SEM images of (a) GO film surface, (b) PrGO film 

surface, and the cross section images of (c) GO film, and (d) 

PrGO film. 
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4. 결 론

본 실험에서는 원심분리기와 DI water를 이용한 wash- 
ing을 통해 GO 슬러리의 불순물을 감소시키고 분산도
를 증가시킬 수 있음을 확인하였고 그 슬러리를 이용
하여 크랙이 없는 균일한 GO 필름을 코팅할 수 있었
다. 900 V, 10 ms의 광을 조사하여 GO 필름의 면저
항이 약 300 Ω/sq로 감소하였으며 XPS 측정을 통한 
각 구성 원자의 정량적인 성분 분석을 통해 환원반응
이 잘 진행되었음을 확인하였다. 광환원된 그래핀 전극
을 이용해 비정전용량이 약 140 F/g인 슈퍼커패시터를 
제작할 수 있었다. 첨가제 없이 간단한 washing 공정
을 통해 pH를 조절하여 분산 특성이 우수한 GO 슬러
리를 제작할 수 있었고 이 시료를 이용하여 고용량 슈
퍼커패시터의 활전극(active electrode)을 제작할 수 
있었다.
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