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초록: 최근 전자 기기의 소형화, 경량화, 고집적화로 구동 시 내부에서 많은 열이 발생하게 되는데, 이러한 열은 기                

기의 성능 저하, 수명 감소, 오작동 유발 등 여러 문제를 야기한다. 이로 인해 기기의 열을 외부로 방출하는 방열                

소재에 대한 수요가 증가하고 있으며, 특히 전기자동차, 배터리, 반도체 산업이 활발해지면서 해당 분야에 적용하기             

위한 전기 절연성 방열소재에 관한 관심이 높아지고 있다. 본 연구에서는 높은 열 전도도, 전기 절연성 및 우수한                

기계적 강도를 갖는 전기전자 분야의 방열 소재를 제작하기 위해 높은 열 전도성의 탄소 나노 튜브(CNT)가 분산된               

에폭시 수지 층(CNT@ER layer) 사이에 질화 붕소(BN)를 에폭시 수지에 분산시킨 전기 절연 층(BN@ER layer)을             

삽입한 샌드위치 구조를 적용하였다. 또 매트릭스인 에폭시 수지는 반응성을 가지면서 공정 시 형태를 유지할 수              

있는 겔 상태로 만들어 방열 복합체 적층을 진행함으로써 샌드위치 복합체 층 간의 void를 감소시키고 계면에 공유               

결합을 도입하여 인장 강도와 열 전도도를 향상시켰다. 해당 방열 복합 소재는 높은 열 전도도, 전기 절연성 및 우                 

수한 기계적 강도를 가져 전기자동차, 모바일 등 전기·전자분야에 다양한 형태로 적용 가능할 것으로 기대된다.

Abstract: In this study, a heat dissipating material with high thermal conductivity, electrical insulation, and strong 

mechanical strength for electric and electronic fields was fabricated. For this, a sandwiched structure in which an epoxy 

resin layer dispersed electrically insulating boron nitride is inserted between epoxy resin layers dispersed carbon nano-

tubes with high thermal conductivity was applied. In addition, the epoxy resin, which is the matrix, is made into a gel 

state that has chemical reaction sites and can maintain its shape during processing, and the lamination of the heat dis-

sipation composite was performed to reduce voids between the sandwiched composite layers and introduce covalent 

bonds at the interface to improve tensile strength and thermal conductivity. The sandwich structured heat dissipation com-

posite is expected to be applicable in various forms for electric and electronic fields such as electric vehicles and mobile 

devices due to its high thermal conductivity, electrical insulation, and strong mechanical strength.

Keywords: heat dissipating material, sandwich structure, epoxy resin, carbon nanotube, boron nitride, electrical insulation.

서  론

최근 전자 및 전기 분야에서 소자의 경량화, 소형화, 다기        

능화가 진행됨에 따라 기기를 구성하는 전자부품은 더욱 치       

밀화되고 고집적화되고 있다. 이로 인해 구동 중 기기 내부에        

많은 열이 발생하게 되며, 발생된 열은 기기의 기능을 저하        

시킬 뿐만 아니라 기판의 열화, 소자의 수명 저하 등 많은 문    

제를 야기한다. 또한 내연기관 차량에서 전기자동차로의 전    

환이 급속히 진행되면서 차량 내부의 많은 기기들이 전자장    

비로 교체되고 있다. 특히 전력소자, 배터리, 반도체 등의 수    

명 및 신뢰성 저하를 방지하기 위해서는 내부 발열을 효율적    

으로 제어하는 것이 매우 중요해졌다. 이 때문에 소자 내부    

에서 발생하는 열을 효과적으로 방열하는 방열 소재에 대한    

수요가 급증하고 있다.

방열 소재의 구성요소를 살펴보면, 고분자와 열전도성 필    

러가 복합화된 복합 소재 형태의 방열 소재에 대한 수요가    
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증가하고 있다. 이는 성형가공이 용이하고, 비용이 저렴하며,      

가볍고 제품 형태가 다양하다는 고분자의 장점은 그대로 유       

지하면서 필러의 열전도 특성을 부여할 수 있기 때문이다. 전기        

전자분야의 방열 소재 개발은 유무기 복합 기술을 기반으로       

전기절연성 무기 필러를 사용하면서도 열적, 전기적 특성을      

높이는 방향으로 발전하고 있다. 최근에는 무기 절연 필러로       

서 질화붕소(BN), 질화알루미늄(AlN), 산화알루미늄(Al2O3)   

등 고분자/무기 필러 복합 재료가 개발되고 있다. 그러나 이        

러한 무기 입자의 제한된 전도성(~300 W/mK)은 높은 열 전        

도성을 달성하기 위해 높은 함량(~60%)의 높은 부피 분율을       

필요로 하는데, 이 경우 복합 재료는 필연적으로 인장 및 굴         

곡 응력에 대한 저항이 낮아 실제 적용이 크게 제한된다.1 복         

합 재료가 낮은 필러 함량으로 높은 열 전도율을 갖기 위해         

서는 탄소계 필러(그래핀, 탄소나노튜브, 흑연 등)를 사용하는      

것이 유리하지만, 탄소계 필러는 높은 열 전도율(>1000 W/       

m·K)을 가짐과 동시에 높은 전기 전도도(~104 S/cm)를 동시에       

가져 전기 전자기기 분야에 적용하기 어렵다는 문제점이 있다.

상기의 이유로 방열 소재의 높은 열 전도도 달성을 위해서는        

카본계 필러를 첨가하는 것이 유리하나, 전기 절연성을 유지       

하기 위해서는 다량 첨가하는 것은 불가능하다. 이에 본 연        

구에서는 전기 절연성을 유지하면서 열 전도도를 높이기 위       

해 Figure 1과 같이 높은 열 전도성의 탄소 나노 튜브(CNT)         

가 에폭시 수지에 분산된(CNT@ER) 두 층 사이에, 전기 절        

연성의 질화 붕소(BN)를 에폭시 수지에 분산시킨 층(BN@ER      

layer)을 삽입한 샌드위치 구조의 복합체를 제작하였다. 에폭      

시 수지는 반응성을 가지면서도 공정 시 형태를 유지하는 겔        

상태로 복합체 적층을 수행하여 계면에서의 열 전달을 방해       

하고 기계적 강도를 저하시키는 요소를 제거함으로써 복합체      

의 열 전도도와 인장 강도의 향상을 기대할 수 있다. 

실  험

재료. 복합체 제작을 위한 매트릭스로 Bisphenol A type의       

에폭시 수지(KFR-120V, Kukdo, Korea)와 amine type의 경화      

제(KFR-163, Kukdo, Korea)를 사용하였다. 에폭시 수지의     

에폭사이드기 당량은 170-175 g/eq, 경화제의 아민가는 400-      

600 mgKOH/g 이며, 에폭시 수지에 대한 경화제의 첨가량은     

에폭시 수지 첨가량 x 경화제 아민 수소 당량 / 에폭시 당량을     

통해 얻은 값에 따라 10 : 3의 질량비로 정하였다. 열 전도성     

필러로는 평균 크기 1 µm의 질화 붕소(boron nitride, BN,     

Avention, Korea)와 직경 20 nm, 길이 5 µm의 탄소 나노 튜     

브(carbon nanotube, CNT, Carbonnano, Korea)를 사용하였으     

며, 두 필러 모두 수분 제거를 위해 100 ℃ 진공 오븐에서 2     

시간 건조하여 사용하였다.

샌드위치 구조 복합체 제작을 위한 에폭시 수지의 Pre-     

curing 조건. 본 연구에서는 높은 열 전도도, 전기 절연성, 높     

은 기계적 강도를 가지는 샌드위치 구조의 복합체를 제작하     

였다. 기존의 적층 형태 복합체는 hot press를 이용한 물리적     

방식을 사용하는데, 이 경우 층과 층 사이에 많은 void가 존     

재하게 되고 이로 인해 interlayer 부분에서 많은 열 저항이     

유발된다.2 본 연구에서는 에폭시 수지가 공유 결합 반응성을     

가지면서 공정 중에도 형태를 유지할 수 있는 겔 상태로 적     

층하여 interlayer간 결합 향상 및 void를 감소시키고, 이를 통     

해 열전도도와 인장강도를 향상시키고자 하였다. 먼저 DSC     

(TA instrument, USA) 및 rheometer(Anton Paar, Austria)를     

통해 겔 상태가 되기 위한 온도 및 시간 조건을 결정하였다.     

앞으로 언급할 pre-curing은 에폭시 수지가 겔 상태가 되도록     

경화시킨 과정을 말한다. DSC를 통해 경화 반응에 따른 에     

폭시 수지의 반응열을 측정하였으며, 모든 측정은 시료 3 mg을     

알루미늄 팬에 담아 질소 분위기 하에서 이루어졌다. Dynamic     

scanning은 -20 - 250 ℃의 온도 범위에서 10 ℃/min 속도로     

승온 측정하였다. Isothermal scanning은 경화 반응을 진행시     

킬 등온 구간까지 가열 도중 발생할 수 있는 반응을 최소화     

하기 위해 승온 속도를 20 ℃/min로 빠르게 설정하여, 40, 60,     

80, 100, 120 ℃의 경화 온도에서 각각 등온 측정하였다. 이를     

통해 에폭시 경화 반응열을 측정하였으며, 식 (1)을 이용해     

경화도를 산출하여 pre-curing을 위한 온도 조건을 도출하였다.

(1)

여기서, α는 경화도, dq/dt는 열 생성 속도, HR은 반응 완료    

까지 발생하는 총열량이다.3

이후 경화 반응에 따른 에폭시 수지의 저장 탄성률(G')과    

손실 탄성률(G'')을 rheometer oscillation test로 측정하였다.    

Shear strain은 0.1%, frequency는 1 Hz의 조건으로 30-180 ℃의    

온도 범위에서 3 ℃/min의 승온 속도로 dynamic scanning을,    

이후 60 ℃에서 isothermal scanning을 통해 pre-curing을 위    

한 시간을 조사하였다. 

샌드위치 복합체의 필러 함량 설정. 열 전도도 향상을 위    

해서는 필러가 매트릭스 내에서 3D 네트워크를 형성하는 것    

이 이상적이며, 샌드위치 구조의 복합체에서는 각 층별로 필    

러의 열전도 네트워크를 형성해야 복합체 전체로 열전도 네    

α
1

HR

------
qd

td
------

⎝ ⎠
⎛ ⎞

0

t

∫ dt=

Figure 1. Schematic diagram of sandwich structured composite.
 Polym. Korea, Vol. 48, No. 6, 2024
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트워크를 형성할 수 있다. 또한 필러가 3D 네트워크를 형성        

하게 되면 해당 지점부터 혼합 수지의 점도가 확연히 증가할        

것이다. 이를 rheological percolation threshold라 하며, 필러      

가 혼합 수지 내에서 3차원 네트워크를 형성하여 점도에 지        

배적인 영향을 미치기 시작하는 지점이다.4 따라서 필러 함량에       

따른 혼합 수지의 점도를 조사하여 각 layer에 첨가할 필러        

함량을 결정하였다. 혼합 수지의 점도 측정을 위해, 에탄올 중에        

필러를 20분간 초음파 처리하여 필러의 뭉침 현상을 제거하고,       

이를 100 ℃ 진공 오븐에서 2시간 동안 건조하여 에폭시 수지와         

혼합하였다. 혼합은 paste mixer(AR-100, Thinky, Japan)를 사      

용하여 2000 rpm의 속도로 mixing(3분) – defoaming(2분)      

– mixing(3분)의 단계를 거쳐 미세 기포를 제거하고 필러를 균        

일하게 분산시킨 CNT@ER 혼합물과 BN@ER 혼합물을 준      

비하였다. 이후 rheometer를 이용하여 상온에서 shear rate를      

1/s의 조건으로 필러 함량에 따른 혼합 수지의 점도를 측정하        

였다. 또 BN@ER 혼합물에 CNT를 전기 절연이 유지될 수        

있는 만큼 첨가한다면 bridge effect에 의한 열전도도 향상을       

기대할 수 있다. 이에 상기 과정을 통해 정해진 BN@ER 혼합         

물의 BN 함량에 CNT 함량을 1 wt%씩 첨가하며 BN+CNT@ER        

혼합물을 제작한 뒤 전기 저항을 측정하고, 전기 절연 상실을        

막기위한 electrical percolation threshold 지점을 조사하여     

BN+CNT@ER 혼합물에 첨가할 CNT 함량을 결정하였다.

샌드위치 복합체 제작. 샌드위치 구조의 복합체 제작을 위       

해 CNT@ER 혼합물을 준비하고 몰드 위에 캐스팅하였다.      

Film applicator를 이용한 doctor blade 법으로 혼합물을 박막       

형태로 만들어준 후 60 ℃ 진공 오븐에서 pre-curing시킴으로       

써 첫번째 CNT@ER layer를 준비하였다. 그 후 겔 상태의        

CNT@ER layer 위에 동일한 방법으로 BN+CNT@ER 혼합      

물을 캐스팅한 뒤, 60 ℃ 진공 오븐에서 pre-curing시켰다. 마        

지막으로 겔 상태의 CNT@ER 혼합물을 BN+CNT@ER     

layer 위에 캐스팅한 뒤 60 ℃ 오븐에서 3시간 동안 복합체         

전체에 대한 post-curing을 진행함으로써 샌드위치 구조의 복      

합체를 제작하였다. Figure 2에 제작 과정을 그림으로 나타냈       

다. 혼합 수지의 높은 점도로 인해 제작 가능한 layer의 최소         

두께는 50 µm이며, 먼저 pre-curing 조건을 경화도 80, 90,        

100%로 달리한 전체 두께 150 µm의 샌드위치 구조의 복합        

체를 제작하였으며, 각각을 SC-p80, SC-p90, SC-p100으로 명      

명하였다. 이후 pre-curing 80% 조건에서 CNT@ER layer 두       

께를 50, 100, 150, 200 µm로 달리하여 전체 두께가 150,         

250, 350, 450 µm인 샌드위치 구조의 복합체를 제작하였다.

측정. 경화 반응에 따른 에폭시 수지의 반응열 측정을 위해        

differential scanning calorimetry(DSC; TA instrument, USA)를     

사용하였다. 모든 측정은 시료 3 mg을 알루미늄 팬에 담아        

질소분위기 하에서 이루어졌으며 dynamic scanning은 -20 -      

250 ℃의 온도범위에서 10 ℃/min 속도로 승온하며 측정하였고,       

isothermal scanning은 경화 반응을 진행시킬 등온 구간까지      

가열 도중 발생할 수 있는 반응을 최소화 하기 위해 20 ℃/min     

의 빠른 승온 속도로 40, 60, 80, 100, 120 ℃에서 각각 등온     

측정하였다. 경화 반응에 따른 에폭시 수지의 저장 탄성률(G')과     

손실 탄성률(G'') 측정을 위해 rheometer(Anton Paar, Austria)     

를 사용하였다. Shear strain 0.1%, frequency 1 Hz의 조건으로     

30-180 ℃의 온도 범위에서 3 ℃/min의 승온 속도로 dynamic     

scanning을, 이후 60 ℃에서 isothermal scanning을 진행하였     

으며 모든 측정은 disposable plate를 사용하여 진행하였다. 또     

한 상온에서 shear rate 1/s의 조건으로 필러 함량에 따른 혼합     

수지의 점도를 측정하였다. 제작한 샌드위치 구조의 복합체에     

대한 전기 저항 측정을 위해 4-point probe(CMT-SR1000N,     

AIT, Korea)를 사용하였으며 샘플은 50×50 mm2 크기의     

square type으로 제작하였다. 제작한 샌드위치 구조의 복합체에 대     

한 열 전도도 측정을 위해 laser flash analysis(LFA; LFA-467,     

NETZSCH, Germany)를 사용하였다. 샘플은 10 × 10 mm2 크기의     

square type으로 제작하였으며, 각각의 열 전도도는 3회 측정     

후 평균값으로 구하였다. 제작한 샌드위치 구조의 복합체에     

대한 인장 강도 측정을 위해 universal testing machine(UTM;     

RB 301 UNITECH, R&B, Korea)을 사용하였으며, 각 샘플의     

인장 강도 값은 5회 측정 후 평균값으로 구하였다.

결과 및 토론

에폭시 수지의 겔 포인트 결정. 고분자 수지의 경화 반응은     

온도의 영향을 받으며, 일반적으로 경화도는 고분자 수지의     

화학적 변화를 나타내는 지표로 사용된다. DSC의 dynamic     

scanning과 isothermal scanning을 통해 얻은 결과와 식 (1)을     

바탕으로 시간에 따른 경화도를 계산하여 Figure 3에 나타냈다.     

Figure 3(c)의 경화도 그래프를 통해, 특정 온도 하에서 시간에     

따른 경화도 변화를 알 수 있다. 실험 결과, 40 ℃에서는 3시간     

이상 긴 시간 동안 경화를 진행하여도 100% 경화가 일어나지     

않았다. 반면 100와 120 ℃에서는 약 10분 만에 약 70에서     

Figure 2. Fabrication of sandwich structured composite.
폴리머, 제48권 제6호, 2024년
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80%로 빠르게 경화가 진행되어 복합체 제작 조건으로 설정       

하기에는 실험 오차나 재현성 등의 측면에서 제어하기 어렵       

다고 판단하였다. 이에 60와 80 ℃에서 등온 경화하는 것이 복         

합체 제작에 적합한 것으로 판단하여, 본 실험에서는 실험 오        

차를 최소로 하기 위해 60와 80 ℃ 두 조건 중 경화도 곡선           

이 보다 완만하게 증가하는 60 ℃에서의 등온 경화를 pre-        

curing의 온도 조건으로 설정하였다.

Berglund와 Kenny는5,6 수지의 경화를 낮은 분자량의 단량      

체가 고밀도의 가교를 가지는 분자구조로 변화하는 연쇄 화       

학반응이라고 설명하였으며, 이러한 반응이 진행됨에 따라 열      

경화성 수지는 물리적, 기계적 물성 등의 변화를 수반하게 된        

다. 이를 바탕으로, rheometer를 통해 에폭시의 경화 온도 변        

화에 따른 저장 탄성률(G')과 손실 탄성률(G'') 변화를 측정       

하였다. 에폭시는 경화 과정에서 liquid-gel-solid로 상변화가     

일어나는데, 온도가 증가함에 따라 liquid 상태인 단량체 분     

자의 운동이 활발해져 초기에 G'이 G''보다 감소하는 구간이     

나타나게 된다. 이후 열 에너지를 받아 경화 반응을 시작함에     

따라 다시 G' 이 더 높은 값을 나타내게 된다. 이러한 G'과     

G'' 이 교차하면서 G' 이 다시 높아지기 시작하는 순간이 에폭     

시가 겔 상태가 되는 지점이다.7 Figure 4에 에폭시 수지의 경     

화 반응에 따른 G'과 G''의 변화를 나타냈다. G'이 1100 Pa 인     

지점이 G'과 G'' 이 교차하는 겔 포인트임을 알 수 있었으며,     

앞서 경화도를 통해 설정한 pre-curing의 온도 조건 60 ℃에서     

시간에 따른 G'의 측정 결과, 약 70분이 될 때 G' 이 1100 Pa     

이 됨을 알아냈다. 이상의 DSC와 rheometer 결과에 따라 에     

폭시 수지의 겔 상태에서의 적층을 위한 온도와 시간 조건을     

60 ℃와 70분으로 설정하였다.

샌드위치 복합체의 필러 함량 최적화. 방열 복합 소재는     

열전도성이 거의 없는 고분자에 높은 열 전도성의 필러가 충     

전된 형태이다. 높은 열 전도도를 갖기 위해서는 열 전도성     

필러들이 고분자 매트릭스 내부에서 열 전달 경로를 형성할     

수 있도록 다량으로 충전 및 분산시키는 것이 중요하다. 그     

러나 과도한 필러 충전은 가공성 저하와 뭉침 현상으로 인한     

응력 집중과 기계적 강도 저하로 이어지게 된다.8 이에 따라     

필러 함량을 증가시키며 CNT@ER 혼합 수지와 BN@ER 혼     

합 수지의 점도를 측정하였고, 그 결과를 Figure 5에 나타냈     

다. CNT의 경우 8 wt%에서 점도가 급증하였고, BN의 경우     

Figure 3. Graphs of (a) DSC dynamic scanning; (b) DSC isothermal

scanning; (c) degree of curing.

Figure 4. Graphs of (a) rheometer dynamic scanning; (b) rheometer 

isothermal scanning.
 Polym. Korea, Vol. 48, No. 6, 2024
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40 wt%에서 점도가 급격히 증가하는 것을 알 수 있었다. 이         

결과에 따라 복합체 제작을 위한 필러 함량은 CNT는 8 wt%,         

BN은 40 wt%로 설정하였다.

샌드위치 복합체의 전기적 특성. BN@ER layer의 열 전도       

도를 더욱 높이기 위해 BN@ER layer에 CNT를 추가적으로       

첨가하였다. 이때 BN@ER layer는 전기 절연성을 유지하여      

야 하므로, CNT 함량 증가에 따른 전기전도도 변화를 측정        

하여 전기 절연성이 유지되는 최대 첨가량을 조사하였다.      

Figure 6에 나타낸 바와 같이 CNT 함량이 0-2 wt%까지는 낮은         

전기 전도도를 나타내다가 3 wt% 지점부터 electrical percolation       

threshold를 나타내며 전기 전도도가 급증하는 것을 알 수 있        

었다. 이에 BN@ER layer에 도입하는 CNT 함량은 2 wt%로        

설정하였다.

샌드위치 복합체의 전기 절연성을 확인하기 위해 전기 저       

항을 측정하였다. 측정을 위한 샌드위치 구조의 복합체로는      

두께 150 µm에 pre-curing 80%의 조건에서 제작한 SC-p80       

샘플을 선택하였으며, 샌드위치 구조가 아니면서 동일한 함      

량의 필러가 무작위로 분산된 비교군(Random)과 부피 저항      

값을 비교한 결과를 Figure 7에 나타냈다. 샌드위치 구조의       

경우 전기 절연 기준 값인 108
 Ω·cm 보다 높은 3.39 × 1010           

Ω·cm의 값을 나타냈으나, 비교군은 2.55 × 105
 Ω·cm의 낮은        

저항 값을 보였다. 따라서 샌드위치 구조의 복합체를 제작함     

으로써 전기 절연성을 유지할 수 있음을 확인하였다.

샌드위치 복합체의 열 전도도에 미치는 Pre-Curing의 영향.     

앞서 DSC 및 rheometer 측정을 통해 겔 상태를 위한 최소     

pre-curing 조건은 80%임을 알았다. 이후 interlayer의 void가     

복합체의 열전도도에 미치는 영향을 조사하기 위해 적층 단     

계에서 pre-curing 정도를 달리한 샌드위치 구조의 복합체 SC-     

p80, SC-p90과 SC-p100의 열 전도도를 측정하였으며, 그 결     

과를 Figure 8에 나타냈다. 적층 단계에서 pre-curing의 정도가     

낮은 복합체일수록 열 전도도가 증가하는 것을 볼 수 있는데,     

이는 겔 상태인 에폭시 수지 표면에 아직 경화 반응에 참여     

하지 않고 반응성을 갖고 있는 epoxide 및 amine 작용기가     

다른 layer의 작용기와 반응함으로써 interlayer 영역에서의 공유     

결합 증가와 void 감소에 의한 포논 전도 향상에 기인한 것으로     

판단된다. 또 void 유무를 확인하기 위해 optical microscope     

(H600L, Nikon instruments)을 측정한 결과, Figure 9와 같이     

pre-curing 80%의 조건에서 적층한 복합체의 경우에는 100%     

경화된 상태에서 적층한 복합체와 달리 void 없이 깔끔한     

interlayer가 관찰되었으며, 이를 통해 적층 단계에서의 pre-     

curing이 void를 확연히 감소시킴을 알 수 있었다.

샌드위치 복합체의 열 전도도에 미치는 CNT@ER Layer     

두께의 영향. Pre-curing 80%의 조건에서 CNT@ER layer의     

Figure 5. Viscosity vs. filler content graph of Filler@ER mixture.

Figure 6. Electrical conductivity of BN+CNT@ER layer depending 

on CNT content.

Figure 7. Volume resistivity of sandwich structured composite and 

randomly filler dispersed composite.

Figure 8. Thermal conductivity of sandwich structured composite 

depending on degree of pre-curing at lamination process.
폴리머, 제48권 제6호, 2024년



탄소 나노 튜브/에폭시 수지와 질화 붕소/에폭시 수지로 이루어진 샌드위치상 방열복합소재 613

  

   

  

  

     

 

   

  

 

 

  

   

    

    

    

    

  
두께를 달리하며 샌드위치 복합체를 제작하고 열 전도도를      

측정하여 Figure 10에 그 결과를 나타냈다. CNT@ER layer의       

두께가 증가할수록 샌드위치 구조의 복합체의 열 전도도가      

증가할 것으로 예상하였으나, 열 전도도 측정 결과 CNT@ER       

layer 두께가 증가함에 따라 열 전도도는 오히려 감소하는 결        

과가 나타났다. Lee와 Dangol의 연구에서는 두께가 각각 149,       

216, 251 nm인 3개의 CNT@polycarbonate 필름에 레이저를      

조사한 결과, 두께가 두꺼운 필름일수록 흡수되는 레이저는      

더 많았지만 반대면으로의 전달은 더 적게 나타났으며, 이는       

필름 두께가 증가할수록 π-π 결합에 의한 CNT 뭉침(bundle)       

이 많아져 내부 CNT가 형성하는 열 전달 경로에 불연속적        

지점이 더 많아졌기 때문에 전체적인 열 전도도가 감소한 것        

이라 보고하였다.9 본 연구에서 나타난 CNT@ER layer 두께       

증가에 따른 열 전도도 감소는 이러한 실험 결과와 동일한        

CNT 뭉침 현상과 그로 인한 불연속적 열 전달 경로의 형성에         

의한 결과로 판단된다.

샌드위치 복합체의 인장 강도에 미치는 Pre-Curing의 영향.      

복합체 내에 void가 존재하면 해당 부분에 응력이 집중되어       

빠른 crack 생성과 파단으로 이어지게 되므로 이를 제거하는       

것은 인장 강도 측면에서 매우 중요하다. Interlayer의 void가       

복합체의 인장 강도에 미치는 영향을 조사하기 위해 적층 단        

계에서 pre-curing 정도를 달리한 샌드위치 복합체의 인장 강       

도를 측정하였으며, Figure 11에 그 결과를 나타냈다. 적층 단        

계에서 pre-curing 80%의 조건에서 제작한 복합체가 가장 높은     

인장 강도를 나타냄을 알 수 있는데, 이는 pre-curing된 layer의     

표면에 존재하는 epoxide 및 amine 관능기가 다른 layer의     

amine 및 epoxide 관능기와 결합하여 interlayer 영역의 결합     

향상 및 void 감소에 따른 결과로 생각된다. 또 Figure 9와 같이     

pre-curing 80%의 조건에서 제작한 복합체의 경우에는 90과     

100% 경화된 상태에서 적층한 복합체와 달리 void 없이 깔끔한     

interlayer가 관찰되었으며, 이는 복합체 인장 강도 향상 결과와     

일치함을 알 수 있다.

샌드위치 복합체의 인장 강도에 미치는 CNT@ER Layer     

두께의 영향. Pre-curing 80%의 조건에서 CNT@ER layer의     

두께를 달리하며 제작한 샌드위치 복합체의 인장 강도를 측     

정하여 그 결과를 Figure 12에 나타냈다. CNT@ER layer 두     

께가 증가할수록 인장 강도가 증가하는 것을 볼 수 있다. 현재     

시판되는 시트 또는 필름 형태의 방열 소재는 두께 0.3-1.5 mm에     

인장 강도 0.1-10 MPa 수준인데 반해, 본 연구에서 제작한 샌     

드위치 복합체의 경우 두께 150 µm에서도 10 MPa 이상의 인     

장 강도를 나타냄으로써 우수한 기계적 물성을 갖고 있음을     

Figure 9. Optical microscope image of sandwich structured composite 

interlayer.

Figure 10. Thermal conductivity of sandwich structured composite 

depending on CNT@ER layer thickness.

Figure 11. Tensile strength of sandwich structured composite depending

on the degree of pre-curing at lamination process.

Figure 12. Tensile strength of sandwich structured composite depending 

on CNT@ER layer thickness.
 Polym. Korea, Vol. 48, No. 6, 2024
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알 수 있다. 따라서 12.4 MPa의 강한 인장 강도를 가지면서         

1.27 W/m·K의 가장 높은 열 전도도를 나타낸, 두께 150 µm에         

pre-curing 80%의 조건에서 제작한 샌드위치 구조의 복합체가      

본 연구에서 목표로 하는 높은 열 전도도, 전기 절연성, 그리고         

높은 인장 강도를 가지는 방열 소재에 가장 부합한 것으로        

결론 지을 수 있다.

결  론

본 연구에서는 높은 열 전도도, 전기 절연성 및 우수한 기         

계적 강도를 갖는 방열 소재를 제작하고자 하였다. 방열 소        

재의 높은 열 전도도 달성을 위해서는 카본계 필러를 첨가하는        

것이 유리하나, 전기 절연성 상실로 인해 다량 첨가에 한계가        

있는 실정이다. 따라서 카본 필러가 분산된 층 사이에 세라        

믹 필러가 분산된 층이 삽입된 샌드위치 구조를 적용하여 이        

러한 문제를 해결하고자 하였다. 또한 열경화성 고분자를 겔       

상태에서 적층함으로써, interlayer 영역의 공유 결합을 형성      

하여 계면에서의 열 전도 손실을 막아주고 void를 감소시켜       

샌드위치 복합체의 열 전도도와 인장 강도의 향상을 도모하       

였다. 열 전도성 카본 필러로는 탄소나노튜브(CNT)를, 세라      

믹 필러로는 질화붕소(BN)를 사용하였으며, 매트릭스로는 에     

폭시 수지를 사용하였다. DSC와 rheometer를 이용하여 에폭      

시 수지의 경화 거동을 분석한 결과, 겔 상태를 유지하기 위         

한 최적의 조건이 60 ℃, 70분임을 알아내었고, rheometer를       

이용한 필러 혼합 수지의 점도 분석을 통해 필러가 고분자        

매트릭스 내에서 3D 네트워크를 형성하는 함량이 BN의 경       

우에는 40 wt%, CNT의 경우에는 8 wt%임을 알아내었다. 또        

한 BN@ER layer에 전기 절연성을 유지할 수 있는 함량의        

CNT를 첨가하여 bridge effect를 통한 추가적인 열 전도도 향        

상을 꽤하였다. 이후 적층 단계에서 pre-curing 조건을 달리       

하여 제작한 복합체 샘플에 대한 특성 평가를 진행하였다. 그        

결과, pre-curing 80%의 조건에서 제작한 복합체의 경우, pre-       

curing 100% 조건에서 제작한 복합체보다 열 전도도와 인장       

강도 측면에서 각각 13와 15% 향상된 결과를 보였다. 이는        

interlayer 영역의 공유 결합 형성과 void 감소에 의한 것으로        

판단되며, 광학현미경 관찰 결과 pre-curing 80% 조건의 복       

합체에서는 interlayer에 void가 거의 없음을 확인하였다. 또한      

두께가 가장 얇은 150 µm의 복합체에서도 여전히 높은 인장        

강도를 나타내었다. 다만 샌드위치 구조의 복합체의 CNT@ER      

layer의 두께가 증가할수록 열 전도도는 감소하는 것을 확인       

하였는데, 이는 CNT@ER layer가 두꺼워질수록 내부 CNT      

bundle의 수가 증가하면서 열 전달 경로에 불연속적인 지점     

이 많아지기 때문인 것으로 판단된다. 결론적으로 본 연구에     

서 제안한 CNT/에폭시 수지 층과 BN/에폭시 수지 층으로 이     

루어진 샌드위치 구조의 방열 복합체는 높은 열 전도도, 전     

기 절연성 그리고 높은 기계적 강도를 나타내어 전기자동차를     

비롯한 전기전자분야에 다양한 형태로 적용 가능할 것으로     

기대된다.

이해상충: 저자들은 이해상충이 없음을 선언합니다.
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