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초록: 에폭시 복합재는 그 기계적 특성을 향상시키기 위하여 탄소나노튜브와 함산소불화 표면처리된 탄소섬유 분말

을 강화재로 사용하여 제조되었다. 탄소나노튜브와 탄소섬유분말 강화 에폭시 복합재는 탄소나노튜브 강화 복합재

보다 비교적 높은 인장강도를 나타내었다. 또한 탄소나노튜브와 함산소불화 탄소섬유분말을 첨가하여 제조된 복합

재는 미첨가 에폭시와 비교하여 인장강도 및 충격강도가 각각 최대 112%, 35% 향상되었다. 이러한 결과는 함산소

불화에 의하여 탄소섬유분말 표면의 극성 및 거칠기가 상대적으로 향상되고 이에 따라 에폭시 수지와의 계면 접착

력이 강화되어 나타난 결과로 사료된다.

Abstract: Epoxy composites are prepared using carbon nanotube (CNT) and oxyfluorinated powdered-carbon fiber

(PCF) as reinforcements to enhance mechanical properties of composites. Tensile strength of PCF and CNT reinforced

epoxy composites are relatively higher than that of epoxy composites reinforced CNT only. Also, the tensile and impact

strength of epoxy composites added CNT and oxyfluorinated PCF are improved by respectively 112% and 35% than

those of neat epoxy. These results are ascribed to increased interfacial adhesion of PCF with epoxy resin due to enhanced

polarity and roughness of PCF-surface by oxyfluorination.

Keywords: epoxy resin, milled carbon fiber, composites, surface treatment.

서 론

에폭시 수지는 대표적인 열경화성 고분자 수지로 우수한

기계적 특성, 내화학성, 접착성 등의 성질을 가진다. 또한 다

양한 경화제와 반응하여 가교결합으로 이루어진 네트워크 구

조를 형성하기 때문에 상대적으로 높은 유리전이온도 특성을

가지며 접착제, 코팅제, 단열재, 복합재 등 다양한 곳에 이용

되고 있다. 그러나 네트워크 구조의 고분자는 인성이 상대적

으로 낮고 취성이 높아 공업적으로 요구되는 고강도의 재료

로 응용하는데 한계가 있다. 따라서 에폭시 수지에 고무, 열

가소성 강화재, 무기재료 강화재 등을 첨가하여 복합재의 특

성을 향상시키는 연구가 진행되고 있으며 그 중 무기재료 강

화재를 첨가하였을 때, 소량으로도 에폭시의 물성을 상당히

향상시킨다는 보고가 있다.1-3

무기재료 강화재 중 금속 산화물 나노입자, 세라믹 등은 기

계적 특성이 우수하여 에폭시 복합재의 물성 강화에 효과적

이지만 무게가 커서 복합재의 경량특성을 만족시키기 어렵

다.4,5 그러나 탄소섬유, 탄소나노튜브 및 흑연 등의 탄소재료

는 무게가 가벼우며 무게 대비 기계적 및 열적 특성도 우수

하여 고분자 기지재와 혼합하여 물성 강화하는데 널리 사용

되고 있다. 특히, 종횡비가 크고 밀도가 낮은 탄소나노튜브는

복합재의 기계적, 열적 및 전기적 특성을 향상시키는 대표적

강화재로 다양한 연구들이 진행되어왔다.6-10 그러나 탄소나노

튜브 첨가량이 많아질 경우, 응집효과가 나타나 오히려 복합

재의 강도가 약화되는 역효과를 나타내기 때문에 공업적으로

요구되는 기계적 특성을 만족시키기 어려운 것으로 알려져

있다.11

최근, 이러한 문제를 해결하고자 탄소나노튜브 강화 고분

자 복합재에 폴리아크릴로니트릴(PAN)계 탄소섬유를 혼합하
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여 복합재의 물성을 강화시키는 연구가 진행되고 있다.12-14 탄

소섬유는 비강도, 굳기와 같은 기계적 특성과 전기전도도가

우수하며 내열성, 경량 등의 특성을 가지기 때문에 고분자 복

합재의 강화재로 사용되지만 표면이 매끄러우며 표면에너지

와 화학적 활성이 낮아 고분자 기지재와 탄소섬유 사이의 계

면 접착력이 약하다는 한계점을 가진다. 이는 복합재에 가해

진 응력이 기지재에서 탄소섬유로 효과적으로 전달되지 못하

여 복합재의 기계적 특성을 저해시킨다. 따라서 복합재의 기

계적 특성 향상에 있어 고분자 기지재와 탄소섬유 사이의 계

면 접착력의 향상은 필수적인 요소이다.15-19

이러한 계면 접착력을 향상시키기 위하여, 탄소섬유를 분

말상으로 제조하여 사용하는 것에 대한 연구가 진행되고 있

다. 분쇄된 탄소섬유 표면에는 잔해가 생성되고 이로 인하여

거칠기가 증가하여 탄소섬유와 고분자 기지재 사이의 계면

접착력이 증가하게 된다.20 이외에도, 표면처리는 탄소섬유 표

면의 극성 및 거칠기를 조절할 수 있는 또 하나의 방법이다. 

이러한 탄소섬유의 표면처리에는 전기화학적 산화, 오존 산

화, 플라즈마 산화, 건식 및 습식 화학적 처리, 불소화 및 함

산소불화 등 다양한 방법이 있다.21 그 중 함산소불화는 물질

표면에 불소 및 산소 관능기 도입, 접착성 향상을 목적으로

하는 방법이며 산소와 불소 관능기의 도입은 탄소섬유 표면

의 극성을 향상시켜 고분자 기지재와의 계면 접착 특성을 향

상시킨다. 또한 불균일계 기상반응으로 진행되는 함산소불화

는 표면 식각 효과 및 표면에 관능기를 형성시켜 표면 극성

및 거칠기를 조절할 수 있다.22,23 또한 함산소불화는 낮은 진

공상태에서 불소가스의 확산에 의한 표면처리가 진행되므로

재료에 관계없이 다양한 소재에 적용 가능한 표면처리 방법

이라는 장점이 있다.24-26

본 연구에서 폴리아크릴로니트릴(PAN)계 탄소섬유분말과

다중벽 탄소나노튜브(multi-wall carbon nanotube)를 에폭시

수지의 기계적 특성을 향상시키기 위한 강화재로 사용하였

다. 또한 탄소섬유와 에폭시 수지간의 계면 접착력을 향상시

키기 위하여 분말상 섬유를 사용하고 함산소불화 표면처리를

통하여 표면의 거칠기 및 극성 향상을 유도하였다. 표면처리

된 탄소섬유분말의 표면 특성 변화를 분석하기 위하여 X-선

광전자 분석과 아세톤에 희석된 에폭시 수지를 이용하여 접

촉각 측정을 실시하였고, 복합재의 파단특성을 주사전자현미

경을 통하여 관찰하였다. 또한 탄소나노튜브 및 탄소섬유분

말의 함산소불화 표면처리와 반응가스 분압비의 변화가 에폭

시 복합재의 기계적 특성에 미치는 영향에 대하여 고찰하였다.

실 험

실험 재료. 본 연구에서는 diglycidyl ether of bisphenol A

(DGEBA) (YD-128, viscosity: 11500-13500 cPs, Kukdo

Chemical Co Ltd., Korea)와 아민계 경화제(G-640, viscosity:

11500-13500 cPs, Kukdo Chemical Co Ltd., Korea)를 사용

하여 복합재를 제조하였다. 또한 기계적 물성을 향상시키기

위하여 강화재로 탄소섬유분말(PAN계 탄소섬유; 직경: ~7 μm;

길이: 100~150 μm; Kolon Co.)와 탄소나노튜브(MWCNT; 직

경: 10~15 nm; 길이: ~150 μm; CM-250, Hanhwa Chemical

Co.)를 사용하였다. 탄소섬유는 탄소섬유 제조 공정 중에서

폐기물로 나오는 섬유를 직접 이용하였으며, 그 함산소불화

반응은 불소가스(99.8%)와 산소가스(99.999%)를 이용하여 실

시하였다.

탄소섬유분말의 제조 및 함산소불화 표면처리. 페인트 쉐

이커에 탄소섬유를 물과 함께 넣고 20분간 분쇄를 하였고, 이

렇게 얻은 100~150 μm 크기의 탄소섬유분말을 100 oC 오븐

에서 24시간 동안 건조시킨 후, 사용하였다.

탄소섬유분말의 표면처리는 불소가스와 산소가스를 혼합하

여 함산소불화 반응을 수행하였으며, 그 구체적인 반응공정

은 다음과 같다. 먼저, 니켈보트에 탄소섬유분말을 3 g 넣고

불소화 반응기에서 질소가스로 퍼징과정을 1회 진행하였다.

반응기에 산소가스를 주입한 후 불소가스를 0.03 bar/min의

속도로 주입하고 상온에서 10분간 반응을 진행하였다. 이 때

산소가스와 불소가스의 분압비는 7:3, 5:5, 3:7로 각각 POF73,

POF55 및 POF37로 명명하였고, 미처리 탄소섬유분말은 PCF

라고 명명하였다.

복합재의 제조. 선행 연구된 논문을 참고하여 탄소섬유분

말 3 phr, 탄소나노튜브 0.3 phr을 에폭시 수지에 첨가하였

다.27,28 이를 고속(500 rpm)의 교반기를 이용하여 20분간 교

반하고, 초음파 분산기로 3시간 동안 초음파 분산을 실시하

였다. 혼합물에 경화제를 에폭시 수지와 경화제 2:1의 비율

로 하여 혼합한 후, 발생한 기포를 제거하기 위하여 진공펌

프를 사용하여 탈포과정을 진행하였다. 이후, 기포를 제거한

탄소섬유분말/탄소나노튜브/에폭시 혼합물은 금속몰드를 이

용하여 인장강도, 충격강도를 ASTM 규격에 적합한 복합재

시편으로 성형하고 100 oC에서 2시간 동안 경화를 진행하였

다. 제조된 복합재 시편은 강화재를 미첨가한 neat epoxy, 미

처리 탄소섬유분말을 사용한 PCF/E 그리고 함산소불화 정도

에 따라 POF73/E, POF55/E 및 POF37/E라고 명명하였으며

그 조건은 Table 1에 나타내었다.

복합재의 특성 평가. 함산소불화 표면처리에 따른 탄소섬

유분말의 표면 화학 조성과 표면 화학 결합을 분석하고자 X-

선 광전자 분광법(X-ray photoelectron spectroscopy; XPS;

MultiLab 2000 spectrometer, Thermo Electron Co., England)

을 사용하여 측정하였다. Al Kα(1485.6 eV)의 광원, 에노드

전압 14.9 keV, 필라멘트 전류 4.6 A 및 방출전류 20 mA를

사용하였으며 분석 전에 모든 샘플은 10-9 mbar에서 불순물

을 제거하는 과정을 실시하였다. 또한 함산소불화 정도에 따

라 에폭시 수지에 대한 탄소섬유의 젖음성을 평가하기 위하

여 접촉각 측정기(Phoenix 300; Surface Electro Optics Co.
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Ltd., Korea)를 이용하여 접촉각 측정(contact angle analysis;

CAA)을 진행하였다.

제조된 복합재의 파단면을 관찰하고자 주사전자 현미경

(scanning electron microscopy; SEM; Hitachi, SU-8230)을

이용하였다. 또한 복합재의 기계적 특성 평가를 위하여 인장

강도 및 충격강도를 측정하였다. 인장시험은 만능시험기

(universal testing machine; UTM)를 이용하여 측정하였으며

시편은 ASTM D638 규격에 맞추어 5 mm/min의 속도로 진

행하였고, 상온에서 분석을 진행하였다. 규격에 맞는 시편의

크기는 165×19×3 mm3이고 각각 조건마다 5회 이상의 시험

을 진행하여 얻은 결과의 평균으로 인장시험 결과를 나타내

었다. 충격시험은 ASTM D256 규격에 의하여 노치가 있는

시편을 사용하여 아이죠드 충격시험방법으로 측정하였다. 충

격강도는 63.5×12.7×3.2 mm3 규격의 시편을 Instron 5948

micro tester로 측정하였고 각 조건마다 5회 이상 시험을 진

행한 후, 그 평균값을 결과로 나타내었다.

결과 및 토론

함산소불화에 따른 탄소섬유분말의 표면화학적 특성. 강

화재로 사용한 탄소섬유분말의 함산소불화 표면처리에 따른

표면 화학 조성변화와 표면 화학 결합을 조사하기 위하여 X-

선 광전자 분광법(X-ray photoelectron microscopy; XPS) 분

석을 실시하였다. 이에 대한 화학 조성 변화 결과 스펙트럼

을 Figure 1과 Table 2에 나타내었다. Figure 1은 100~750

eV의 결합 에너지 범위에서 각 샘플의 C1s, O1s 및 F1s 피

크를 나타낸 그래프이다. 모든 샘플의 분석에서는 284.5 eV

부근에서 C1s 피크, 532 eV 부근에서 O1s 피크가 관찰되었

으며 함산소불화 표면처리된 탄소섬유분말의 경우에는 686 eV

에서 F1s 피크가 새롭게 나타났다.29 미처리 탄소섬유분말과

함산소불화 탄소섬유분말 표면의 C, O, 및 F의 원소비는 Table

2에 나타내었다. 탄소섬유분말을 함산소불화할 경우, C1s 피

크가 83.14 at%에서 최대 64.67 at%로 감소하였고 F1s 피크

는 새로 생기면서 최대 23.00 at%까지 증가하였다. 이로부터

함산소불화 표면처리에 따라 C1s 피크가 감소하고 F1s 피크

가 생성되었다는 것을 알 수 있는데, 이는 탄소섬유분말 표

면이 불소 가스에 의해 라디칼을 형성하고 그 라디칼과 반응

가스가 빠르게 반응하여 나타나는 현상이라고 사료된다.30 또

한 Table 2에서 F/C가 증가하며 POF37의 경우 최대 0.356으

Table 1. Epoxy Composites Preparation and Names with Different Oxyfluorination Ratio of PCF

Sample name
Oxyfluorination gas 

pressure ratio (O2:F2)
Reinforcement 1 Reinforcement 2

Neat epoxy - - -

PCF/E - PCF (3 phr) MWCNT (0.3 phr)

POF73/E 7:3 Oxyfluorinated PCF (3 phr) MWCNT (0.3 phr)

POF55/E 5:5 Oxyfluorinated PCF (3 phr) MWCNT (0.3 phr)

POF37/E 3:7 Oxyfluorinated PCF (3 phr) MWCNT (0.3 phr)

Table 2. XPS Surface Elemental Analysis Parameters

Sample
Elemental content (Atomic percent at%)

O/C F/C
C1s O1s F1s

PCF 83.14 16.86 - 0.203 -

POF73 69.29 14.31 16.40 0.207 0.237

POF55 68.38 14.20 17.42 0.208 0.255

POF37 64.67 12.32 23.00 0.191 0.356

Figure 1. XPS survey spectra of untreated and oxyfluorinated PCF.
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로 나타나는데, 이로부터 불소 가스의 부분압이 증가함에 따

라 탄소섬유분말 표면에 불소결합이 증가한다는 것을 알 수

있다. 그러나 본 연구에서 함산소불화 표면처리임에도 불구

하고 미처리 탄소섬유분말과 비교하여 산소의 함량이 감소하

였고, 반응 가스 분압의 차이에 따라 미미한 산소함량 변화

를 보인다. 이는 탄소섬유 제조 공정 중에서 폐기물로 나온

탄소섬유를 직접 사용하였기에, 사이징 처리가 제거되지 않

은 PAN계 탄소섬유를 사용하여 함산소불화함으로써 불소 가

스에 의해 표면의 사이징이 식각되었기 때문이라고 사료된다.

함산소불화에 따른 탄소섬유분말의 표면 화학 결합에 대해

알아보고자 각 샘플의 C1s 피크를 표면에 존재하는 결합피

크로 분할하였고, 분할한 그래프와 결합의 비율을 각각 Figure

2와 Table 3에 나타내었다. 함산소불화 탄소섬유분말은 미처

리 탄소섬유분말과 비교하여 C-C sp2 결합이 분해되고 반공

유성 C-F와 공유성 C-F 결합이 새롭게 형성됨을 알 수 있

다.31 또한 반응가스 중 불소가스의 부분압이 높아짐에 따라

탄소섬유분말 표면에 C-O, C=O, COOH가 감소하고, 반공유

성 C-F와 공유성 C-F 피크가 점차 크게 나타나며 POF37의

경우, 반공유성 C-F와 공유성 C-F가 각각 최대 13.31%, 9.70%

로 확인되었다. 함산소불화 탄소섬유분말의 산소와 불소가 어

떻게 탄소섬유에 화학적으로 결합되는지에 대한 메카니즘을

Figure 3에 나타내었다. 먼저 불소가스가 두 개의 불소라디칼

Figure 2. C1 core level spectra of raw and treated PCF: (a) PCF; (b) POF73; (c) POF55; (d) POF37.

Table 3. C1s Peak Parameters of PCF, POF73, POF55 and POF37

Component
Peak position

(eV)

Concentration (%)

PCF POF73 POF55 POF37

C(1) C–C(sp2) 284.5 83.25 69.88 67.88 64.66

C(2) C-O 285.9 7.54 6.55 6.41 5.51

C(3) C=O 286.9 5.48 4.39 4.24 3.85

C(4) HO-C=O 288.8 3.73 3.98 3.45 2.96

C(5) semi-covalent C-F 289.5 - 8.67 10.23 13.31

C(6) covalent C-F 290.3 - 7.52 7.81 9.70
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(F*)을 생성하고 이 라디칼은 표면의 C-H 결합과 반응하여

HF를 탈리시키며 탄소라디칼(C*)을 형성한다. 이후, 탄소라

디칼은 산소 및 불소라디칼과 반응하여 C-O, C=O, COOH

및 공유성, 반공유성 C-F를 형성한다. 이 메커니즘으로부터

함산소불화에 의한 관능기 형성은 불소의 영향이 크다는 것

을 알 수 있으며 불소 부분압이 높을수록 반응 활성점이 많

아지지만 산소가스가 적어 결과적으로 산소 관능기의 함량이

줄어들고 불소 관능기 함량이 증가한 것으로 보인다.24 특히,

불소 관능기 중에서 반공유성 C-F 결합이 크게 증가하였으

며 반공유성 C-F 결합은 친수성의 특성이 있어 탄소섬유분

말 표면의 극성을 향상시키는데 영향을 미친다.21 따라서 함

산소불화 탄소섬유분말은 미처리 탄소섬유분말과 비교하여

표면 극성이 증가되었을 것이며 불소 부분압이 높은 경우에

상대적으로 증가된 극성을 표면에서 나타낼 것이라 판단된다.

함산소불화 표면처리에 따른 탄소섬유의 에폭시 수지 젖

음성. 탄소섬유 표면에 형성된 관능기가 에폭시 수지와의 계

면 접착력에 미치는 영향을 확인하기 위하여 미처리 및 함산

소불화 탄소섬유의 에폭시 수지에 대한 젖음성을 평가하였

다.32 젖음성은 탄소섬유 단일가닥에 아세톤과 에폭시 수지

1:1로 희석된 용액을 작은 방울로 떨어뜨려 계면에서의 접촉

각을 측정함으로써 확인하였다. 접촉각 측정은 각기 조건의

샘플당 10회 이상 진행하였으며 그 평균값을 Table 4에 나타

내었다. 

고체의 접촉각에 영향을 미치는 인자에는 크게 표면 관능

기와 거칠기가 있다. 고체 표면의 접촉각과 거칠기의 관계는

Wenzel model로 설명할 수 있고, 표면거칠기의 증가가 고체

의 접촉각을 감소시키는 것으로 알려져 있다.33

Table 4로부터 함산소불화 탄소섬유의 에폭시 수지에 대한

접촉각은 불소부분압이 증가함에 따라 점차적으로 감소하며,

미처리 탄소섬유의 에폭시 수지에 대한 접촉각 보다 모두 감

소함였음을 확인하였다. 이는 앞서 표면화학분석의 결과에서

함산소불화 탄소섬유 표면에는 극성인 반 공유성 C-F 결합

이 형성되어 미처리 탄소섬유보다 상대적으로 표면 극성이

향상되는 것을 확인하였다.21,34,35 또한 일반적으로 표면처리를

한 탄소섬유의 표면은 식각 반응과 관능기 형성으로 인하여

거칠기가 향상되는 것으로 알려져 있다.22 위에서 설명한

Wenzel model에 의하여 Table 4에 나타낸 감소된 접촉각 결

과는 함산소불화 처리가 탄소섬유의 표면거칠기를 증가시켰

다고 할 수 있다. 함산소불화 처리는 탄소섬유의 표면에 극성

관능기 부여와 거칠기 증가를 야기하고, 이에 따라 에폭시 수

지와 탄소섬유 사이의 계면 접착력 향상에 영향을 미쳤을 것

이라 사료된다.22,23 함산소불화의 불소 부분압이 높아짐에 따

라 접촉각은 75.89o에서 72.66o로 감소하는데, 이는 불소 부

분압이 높은 경우, 표면에 반공유성 C-F의 함량이 증가되므

로 표면극성이 증가하고 표면처리에 의한 식각효과가 커져서

표면 거칠기가 증가되기 때문에 나타나는 결과라고 사료된다.

POF37의 경우, 반공유성 C-F의 함량이 가장 높으며 이에 따

라 가장 작은 접촉각을 나타내고 있다. 이로부터 POF37의 에

폭시 수지와의 계면 접착력이 가장 강화되었다는 것을 알 수

있다. 따라서 함산소불화 표면처리는 복합재의 기계적 특성

Figure 3. Scheme of oxyfluorination of powdered-carbon fiber.

Table 4. Contact Angle of Untreated and Oxyfluorinated

Carbon Fiber

Sample PCF POF73 POF55 POF37

Average contact angle 
(degree)

76.97 75.89 74.17 72.66
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에 긍정적인 영향을 미칠 것으로 기대된다.

복합재의 표면 특성. 제조한 에폭시 복합재의 파단면을 주

사전자현미경(SEM)으로 관찰하여 복합재의 파단특성을 확인

하였다. 미첨가 에폭시(neat epoxy)는 Figure 4(a)에 나타낸

것과 같이 비교적 매끄러운 파단면을 보이며 하중방향에 따

라 크랙이 배열된 형태를 나타낸 것으로 보아 에폭시의 취성

파괴 특성을 확인할 수 있다. 탄소섬유분말/탄소나노튜브/에

폭시 복합재(PCF/E)의 파단면은 미첨가 에폭시보다 거칠게

나타난 것을 Figure 4(b)에서 확인할 수 있다. 이는 복합재 파

단 시 저항을 많이 받기 때문에 불규칙한 크랙 분포를 보이

는 현상이라고 사료된다.28,36 또한 POF37/E는 Figure 4(c)를

통하여 확인할 수 있듯이 미처리 탄소섬유분말을 넣은 Figure

4(b) 보다 거칠기가 증가된 파단면이 관찰되었다. 이러한 현

상은 탄소섬유분말의 표면처리에 의하여 거칠기 및 극성이

향상되고 이에 따라 에폭시 수지와의 계면 접착력이 향상되

어 나타나는 결과이다.22,23,28

Figure 5(a)는 함산소불화하지 않은 탄소섬유분말을 첨가한

PCF/E의 pull-out된 섬유상을 나타내며, 함산소불화 분압비에

따라 pull-out된 섬유상을 각각 Figure 5(b)~5(d)에 나타내었

다. Figure 5(a)에서 파단면으로부터 pull-out된 탄소섬유분말

은 표면에 붙은 에폭시 없이 매끄러운 표면을 가지며 탄소섬

유분말과 에폭시 사이의 계면이 떨어진 것을 확인할 수 있다.

반면에, Figure 5(b)~5(d)는 pull-out된 탄소섬유분말 표면에

에폭시가 접착하고 있으며 탄소섬유분말과 에폭시 사이의 계

면이 Figure 5(a)보다 가깝게 접착된 것을 관찰할 수 있다. 또

한 그 정도가 Figure 5(b)~5(d) 순으로 증가하는 것을 확인할

수 있다. 특히, O2:F2=3:7 함산소불화 탄소섬유분말을 사용한

Figure 5(d)는 다른 조건보다 탄소섬유분말 표면에 많은 양의

에폭시 수지가 접착하고 있으며 계면에서 에폭시 수지와 가

장 가깝게 접착하고 있는 것을 확인할 수 있다. 이는 앞서 설

명한 것과 같이 불소 부분압이 높은 함산소불화 조건에서는

탄소섬유분말 표면의 거칠기 및 극성이 상대적으로 증가되어

에폭시 수지와의 계면 접착력이 향상되었기 때문에 나타나는

현상이라고 사료된다.

제조된 복합재의 인장 특성. 인장 시험을 통하여 제조된

복합재의 응력-변형률 거동을 확인하였으며 이는 Figure 6에

나타내었다. 모든 조건의 시편은 최소 다섯 번 이상의 실험

을 실시하였으며 그 평균 값을 구하여 Table 5에 나타내었다.

먼저 기초실험으로 탄소나노튜브만 첨가한 에폭시 복합재를

제조하였으며 그 인장강도는 23.4 MPa로 나타났다. 본 실험

에서 제조한 PCF/E는 25.4 MPa의 인장강도를 가지며 탄소

나노튜브를 첨가한 경우보다 향상된 기계적 특성을 나타내었

다. 이는 탄소나노튜브와 탄소섬유분말을 혼합 강화함으로써

응력이 탄소나노튜브 뿐만 아니라 탄소섬유분말로도 분산되

Figure 4. Fracture surface of CNT/PCF/epoxy composites: (a) neat epoxy; (b) PCF/E; (c) POF37/E.



탄소나노튜브 및 함산소불화 탄소섬유분말 강화 에폭시 복합재의 기계적 특성 841

 Polymer(Korea), Vol. 41, No. 5, 2017

기 때문에 응력 전달경로가 다양해져 나타나는 결과로 사료

된다.37 또한 함산소불화 탄소섬유분말과 탄소나노튜브를 사

용하여 에폭시 복합재를 제조한 경우, 미처리 탄소섬유분말

과 탄소나노튜브를 혼합하여 제조된 복합재보다 인장강도 값

이 모두 향상되었으며 그 중, POF37/E의 인장강도는 35.0MPa

로 기존의 미처리 에폭시와 비교하여 최대 38%까지 증가하

였다. 함산소불화의 불소 부분압이 높아짐에 따라 신장률 또

한 점차 증가하였다. 이는 함산소불화 탄소섬유분말을 사용

함으로써 미처리 탄소섬유분말보다 표면 거칠기 및 극성이

증가되고, 이에 따라 에폭시와의 계면 접착력 및 분산성이 향

상되어 나타난 결과이다. 따라서 향상된 계면 접착력과 분산

성은 복합재에 가해진 응력을 효과적으로 분산시키며 복합재

내의 결함과 크랙을 감소시킨다. 높은 불소 부분압에서는 이

와 같은 효과가 크게 나타나 에폭시 복합재의 인장강도 및

신장률의 향상에 영향을 미친 것으로 판단된다.15,38,39

또한 강화재의 표면처리에 따른 에폭시 복합재의 탄성률

변화를 알아보기 위해 탄성률 값을 측정하였다. 탄성률의 계

산은 식 (1)에 의하여 구하였다.29

E = σ/ε (1)

식 (1)은 재료의 탄성률(E)의 응력(σ)과 신장률(ε)의 관계

Figure 5. Pulled out carbon fiber of CNT/PCF/epoxy composites: (a) PCF/E; (b) POF73/E; (c) POF55/E; (d) POF37/E.

Figure 6. Comparison of stress-strain from tensile tests of CNT/

PCF/epoxy composites.

Table 5. Tensile Test Results of CNT/PCF/Epoxy Composites by Oxyfluorination

neat epoxy PCF/E POF73/E POF55/E POF37/E

Tensile stress (MPa) 16.5(±1.50) 25.4(±0.69) 26.9(±2.30) 31.8(±0.75) 35.0(±2.81)

Tensile strain (%) 1.3(±0.18) 1.5(±0.05) 1.6(±0.12) 1.8(±0.11) 1.9(±0.07)

Tensile modulus (GPa) 1.5(±0.26) 1.7(±0.05) 1.7(±0.13) 1.8(±0.08) 1.8(±0.13)
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를 나타낸 것이다. 제조된 복합재의 탄성률을 각각 계산하여

Table 5에 나타내었다. 탄성률 값은 탄소섬유분말은 O2:F2=3:7

로 표면처리하여 첨가된 POF37/E에서 가장 높은 값인 1.8 GPa

가 측정되었다. 이는 탄성률 값의 변화가 인장시험 응력 변

화와 비슷한 경향을 나타냄을 확인할 수 있다. 이러한 결과

는 탄성률이 신장률의 증가보다 인장강도의 증가에 큰 영향

을 받기 때문이라고 판단된다.

제조된 복합재의 충격 특성. 함산소불화 처리된 탄소섬유

분말과 탄소나노튜브를 혼합하여 제조한 복합재의 충격강도

를 측정하여 다섯 번의 평균값을 각각 Figure 7과 Table 6에

나타내었다. 충격강도는 아이죠드 형태로, 노치를 준 복합재

시편으로 분석을 수행하였다. 함산소불화 탄소섬유분말을 사

용하여 제조한 복합재는 기존의 미처리 탄소섬유분말을 첨가

한 PCF/E와 비교하여 모두 향상된 충격특성을 나타내었다.

또한 높은 불소 분압으로 처리한 POF37/E는 14.4 J/m로 가

장 높은 충격강도 값을 보이며 PCF/E와 비교하여 약 21% 향

상된 결과를 나타내었다. 이는 함산소불화 표면처리에 따라

탄소섬유분말 표면에는 극성의 불소 관능기가 형성되고 특히

높아진 불소 분압에서 불소 관능기 함량이 높아지며 표면 극

성이 향상되고 탄소섬유분말 표면의 식각이 일어나 표면의

거칠기가 증가하였기 때문이라고 사료된다. 이 두 가지 효과

는 탄소섬유분말과 에폭시와의 계면 접착력을 증가시켜 에폭

시가 탄소섬유분말과 더욱 복잡하고 단단한 가교결합 구조를

이루고 복합재 내 결함과 크랙을 감소시킨다. 이로 인해, PCF/

E 보다 더 많은 충격 에너지를 흡수하여 더욱 향상된 기계적

특성을 가진 것으로 판단된다.

결 론

본 연구에서는 탄소섬유분말과 탄소나노튜브를 에폭시 복

합재의 기계적 특성을 향상시키기 위하여 에폭시 복합재의

강화재로 사용하였다. 또한 복합재 내에서 에폭시 수지와의

계면 접착력 향상을 위하여 탄소섬유를 분말상으로 제조하고

탄소섬유분말을 반응가스 분압비에 따라 함산소불화 표면처

리하였으며, 조건에 따라 에폭시 복합재의 기계적 특성을 평

가하였다. 미처리 탄소섬유분말 및 탄소나노튜브 강화 에폭

시는 탄소나노튜브만 강화재로 사용한 복합재보다 기계적 특

성이 상대적으로 향상되었다. 이는 탄소나노튜브 및 탄소섬

유분말을 혼합 강화하여 복합재를 제조함으로써 응력 전달경

로가 다양해져 나타나는 결과이다. 또한 함산소불화 탄소섬

유분말을 첨가한 에폭시 복합재는 미처리 탄소섬유분말을 첨

가한 경우와 비교하여 모두 향상된 기계적 특성을 확인하였

다. 그 중 O2:F2=3:7로 처리한 탄소섬유분말을 첨가한 복합재

의 경우, 미처리 탄소섬유분말 및 탄소나노튜브 강화 복합재

와 비교하여 인장 및 충격강도가 각각 최대 38%, 21% 향상

되었다. 이는 높은 불소 부분압의 함산소불화에 의하여 탄소

섬유분말 표면의 식각 효과가 커지고 불소 관능기 증가에 의

해 표면 거칠기 및 극성이 증가되었으며 이에 따라 상대적으

로 에폭시 수지와의 계면 접착력이 강화되어 나타난 결과라

고 판단된다. 따라서 탄소섬유분말의 함산소불화는 에폭시 복

합재의 기계적 특성 향상에 매우 긍정적인 효과를 나타낸다

는 것을 알 수 있다.
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