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요  약 : Two-phase 복합재료 계에서 성형압력이 열전도도에 미치는 영향을 고찰하였다. Polypropy- 
lene (PP) 고분자에 열전도성 필러인 Silicon carbide (SiC)를 40 vol% 첨가하여 압력을 0 MPa부터 20 
MPa까지 시키면서 PP/SiC 복합재료의 계면과 열전도도의 변화를 관찰하였다. PP/SiC (40 vol%)에서 
압력을 0에서 20 MPa를 증가시킴에 따라 복합재료 내부의 기포가 적어지고 고분자-필러와 필러-필
러 계면에서의 접촉이 용이해져 포논산란이 감소되고 열전도도는 1.31 W/mK에서 1.86 W/mK로 약 

40% 증가함을 확인하였다. 실험을 통하여 얻어진 열전도도 값과 Maxwell식과 Agari식을 이용한 Two- 
Phase계의 열전도도 예측값을 비교한 결과, 필러간의 상호작용을 고려하는 Agari예측식의 경우에 실

험결과와 잘 일치하는 것을 확인하였다.

Abstract: The effect of pressure on the thermal conductivity in two-phase composite system was studied. 
Thermally conductive polypropylene (PP)/silicon carbide (SiC) composites were prepared by applying various 
pressures from 0 to 20 MPa. The thermal conductivity of the composite was 1.86 W/mK at 20 MPa, increased 
by 40% compared to the value of  at 0 MPa. It was 9 times higher than that of unfilled polypropylene. It 
implies the pressure induces the easy path for phonon transport. Also, the experimental values were compared 
with Maxwell’s prediction and Agari’s prediction. Agari’s prediction gave a better agreement compared to that 
of Maxwell’s prediction due to the consideration of interactions between filler-filler and filler-polymer.
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1. 서  론
1)

고분자는 일반적으로 ∼0.2 W/mK의 낮은 열전도도

를 가지고 있다. 하지만 급속한 전자산업의 발전은 많

은 열을 방출하는 소형 전자부품에 사용될 수 있는 

높은 열전도도의 고분자 재료를 요구하고 있다[1]. 전
자기기의 수명은 온도에 지수함수적으로 감소하며, 온
도가 10°C 올라가면 전자디바이스의 수명이 반으로 

줄어든다고 보고되어 있다[2,3]. 따라서 전자부품으로

†Corresponding author: Sung-Ryong Kim (srkim@cjnu.ac.kr)

부터 효과적으로 빨리 열을 방출시키어 작동온도를 

낮추는 것은 전자 디바이스 성능 및 사용수명에 매우 

중요하다.
열방출성이 우수한 고분자를 개발하기 위하여 필러

를 첨가한 복합재료에 대한 연구가 많이 진행되어 왔

다. 주로 사용되어온 열전도성 필러로는 silicon carbide 
(SiC), aluminum nitride (AIN), boron nitride (BN) 등과 

같은 세라믹 재료이며, 이들 재료를 이용하여 전자산

업에서 요구되는 고열방출성 재료에 대한 연구가 진

행되어 왔다[4-7].
고분자와 같은 비금속재료에서의 열전도는 포논의 
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Figure 1. Distribution of SiC particle size.

진동에 의해 이루어지는 것으로 알려져 있는데, 결정 

속의 어떤 격자점을 중심으로 하여 발생하는 원자의 

진동은 원자 간의 상호작용에 의하여 일어나며, 한 원

자에 머무르지 않고 파로서 재료 내부를 이동하는 것

으로 알려져 있다[5,7]. 재료 내부에서 열전달을 방해

하는 주요한 인자로는 포논-포논 산란, 경계면 산란, 
고분자와 필러 사이의 계면결함에 의한 산란 등이기 

때문에 열전도도를 높이기 위해서는 포논 산란을 최

소화해야 한다[5,8]. 고분자 내부에서 포논이 쉽게 이

동되어 질 수 있는 열전달 경로가 열전도도 향상에 

더욱 중요한데 필러의 부피비, 입자크기, 종횡비등과 

관련이 있다[5,8-12].
PVDF/AlN 복합재료의 경우에 2 µm의 AlN을 PVDF 

기지재에 50 vol% 함침 시켰을 때 열전도도가 3.68 
W/mK까지 증가하였고, 입자와 휘스커를 1 : 3 혼합비

로 섞고 60 vol%를 PVDF에 혼합하여 함침 하였을 때 

11 W/mK의 높은 열전도도를 나타내었다[5]. Zhou은 

BN의 입자크기가 HDPE/BN의 열전도도에 미치는 영

향을 알아보았다[7,12]. BN을 35 vol%로 고정시켜 놓

고 입자크기를 0.5, 5, 10, 15 µm 등으로 변화시킬 때 

열전도도가 각각 1.2, 1.08, 1.06, 1.03 W/mK로 변화되

어, 입자크기가 크기가 작을수록 열전도도가 높아진다

고 보고하였다[7]. Dawson은 용융된 Polypropylene (PP) 
고분자에 대하여 압력의 변화에 따라 변화되는 결정

화도가 열전도도에 미치는 영향을 연구하였는데, 20 
MPa에서 120 MPa까지 압력을 증가시킬 때 결정화도

는 8%에서 23%로 증가하였고, 이때 열전도도는 각각 

0.25 W/mK에서 0.31 W/mK로 상승하였다[13]. 
현재까지 다양한 세라믹 필러 등을 고분자에 적용

하여 복합재료의 열전도도에 미치는 영향에 대한 연

구는 많이 발표되었지만, 고분자 복합재료의 압축성형 

가공시 압력변화가 계면 및 열전도도에 미치는 영향

에 대하여 연구한 결과는 거의 보고되어 있지 않다. 
본 연구에서는 PP기지재에 열전도성 필러인 SiC를 첨

가한 PP/SiC 복합재료를 압축성형 가공시의 압력이 

복합재료의 계면과 열전도도에 미치는 효과에 대하여 

고찰하였다. 

2. 실  험

2.1. 실험 재료

기지재로는 결정성 열가소성 고분자로 가장 널리 

사용되는 PP (Grade: H360F, SK Co.)를 사용하였으며, 
녹는점은 164.8°C, 밀도는 0.90 g/cm3, 결정화도는 60.8% 
였다. 열전도성 필러로는 입자형태인 SiC (Aldrich Che- 
mical Co.)를 사용하였으며 입자크기 분포는 Figure 1
에 나타내었다. SiC는 polygon 형태로 평균입경은 22 

µm, 밀도는 3.22 g/cm3 였으며, 열전도도는 490 W/mK
의 높은 열전도도를 가진다[14].

2.2. 시료 준비

기지재인 PP와 필러인 SiC는 추가적인 처리 없이 제

조사로부터 입수한 상태로 사용하였다. PP와 SiC를 혼

합한 후 BrabenderⓇ twin blade 믹서에 투입하여 200°C
에서 60 rpm으로 10 min간 용융혼련 후 냉각한 PP/SiC 
복합재료를 200°C에서 0, 10, 15, 20 MPa의 압력으로 

압축을 하여 시트형태로 만들었다. 복합재료의 열확산

도를 측정하기 위해 지름 10 mm, 두께 1 mm의 디스

크 형태로 제작하였으며, 시료제작에 대한 자세한 사

항은 본 연구자의 이전 논문에서 찾을 수 있다[15].

2.3. 열확산도 및 열전도도 측정

열확산도는 열이 재료를 통과하는 속도를 측정하는 

것으로서 열전도도에 가장 크게 영향을 미치는 요소

이다. 본 연구에서 사용한 열확산도 측정 장비는 레이

저 섬광법(laser flash method)을 이용한 thermal constant 
analyzer (Model: TC-7000, ULVAC Co.)였으며, 레이저 

펄스를 디스크 형태의 시료 전면에 조사하여 흡수된 

열이 두께방향으로 이동되어져 뒷면의 온도를 상승시

키는데 뒷면의 온도가 최대가 되는 시간의 half-time을 

측정하여 식 (1)로부터 열확산도를 측정할 수 있다. 

    (1)

상기 식에서 α, L, t는 각각 열확산도, 시료의 두께, 
시간이다. 비교적 열전달 특성이 낮은 고분자 시료의 

열 방사도를 향상시키기 위해 디스크 시료양면에 graph-
ite코팅을 한 후 열확산도를 측정하였다[16,17]. 
열전도도(k)는 열확산도(α), 밀도 (ρ), 비열 (Cp)에 

의해 결정되어지고 식 (2)와 같다.
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Figure 2. Cross-sectional FE-SEM images of PP/SiC composites at various pressures where, (a) 0, (b) 10, (c) 15 and (d) 20 
MPa.

Figure 3. Density and thermal conductivity of PP/SiC at 
pressures at 0, 10, 15, and 20 MPa.

k = αρcp (2)

2.4. 밀도 및 비열측정

복합재료의 밀도는 Electronic Densimeter (Model: MD- 
300S, ALFA Mirage Co.)를 이용하여 측정하였다. 복합

재료의 비열과 결정화도는 Differential Scanning Calori- 
meter (Model: 2010, TA Co.)를 이용하여 20 °C/min 온
도로 승온시키면서 측정하였으며, 비열의 경우 장비의 

오차를 보정하기 위해 표준시료인 사파이어를 사용하

였으며, 관계식은 식 (3)과 같다.

  ∙

∙
∙ (3)

여기서, Cp, m, HF는 각각 비열, 무게, Heat flow이다.

2.5. Morphology 관찰

복합재료에서 기지재인 PP와 필러인 SiC 계면이 복

합재료의 열확산도에 미치는 영향을 알아 보기 위하여 

Field Emission Scanning Electron Microscope (FE-SEM, 
JEOL Co., Model: JSM 6007-F)을 사용하였다. 파단면

은 고분자재료의 전하대전 현상을 방지하기 위하여 표

면에 스퍼터링 장비(Cressington sputter coater)를 이용하

여 수십 nm의 Pt 코팅을 하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 파단면 관찰 

포논의 전달은 재료내부의 기포나 표면결함 등에 

크게 영향을 받기 때문에 Two-phase계에서 기지재인 

고분자와 필러의 계면의 물리적 접촉은 매우 중요하

다[18]. 공기의 열전도도가 0.0024 W/mK로 고분자나 

필러에 비해 매우 낮기 때문에 계면에 기포를 가지고 

있는 경우, 복합재료의 열전도도는 낮은 값을 나타낸

다. Figure 2는 가공 시 압력변화에 따른 PP/SiC 복합

재료의 파단면을 관찰한 SEM 이미지이다. 40 vol%의 

SiC 필러를 포함하는 복합재료이기 때문에 PP 기지재 

내부에 SiC가 조밀하게 위치하고, SiC 입자 주위에 기

지재인 PP가 둘러싸고 있는 것을 볼 수 있다. 높은 

압력을 가하여 만든 PP/SiC 복합재료의 파단면은 조

밀한 구조를 보여주고 있으며 압력이 높아짐에 따라 

SiC입자와 PP 기지재 사이의 기공이 줄어드는 것을 

관찰 할 수 있다. 

3.2. 밀도

압력에 따른 복합재료의 밀도와 열전도도 변화가 

Figure 3에 나타나 있다. 40 vol%에서 부피비를 반영

하여 계산한 복합재료의 밀도는 1.83 g/cm3이었으며, 
압력이 증가함에 따라 시료의 밀도가 증가하였다. 20 
MPa을 가한 시료의 밀도는 1.62 g/cm3으로 압력을 가

하지 않은 (0 MPa) 시료의 밀도인 1.15 g/cm3보다 40% 
증가하였고, 이론밀도에 근접하게 증가하는 것을 알 

수 있었다. 이는 압력에 의하여 고분자와 필러 계면사

이에 존재하는 기포 등이 감소하고 시료가 Figure 2(d)
와 같이 치밀한 구조를 가지기 때문으로 보인다. 20 
MPa에서의 측정밀도는 여전히 이론밀도보다는 작은
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Figure 4. Thermal conductivity as a function of SiC filler 
content.

Figure 5. Comparison of predicted and experimental values 
on the thermal conductivity of PP/SiC composite.

데 불완전한 고분자와 필러의 젖음과 미세기포의 존

재 등으로부터 기인된 것으로 추정된다.

3.3. 열전도도

Figure 4는 SiC 필러의 부피함량에 따른 열전도도의 

변화를 보여주고 있다. 필러의 함량이 많아질수록 SiC
의 접촉이 많아지고 열전달 경로를 형성하는 것으로 

보인다. 열전도도가 높은 SiC 필러의 부피함량이 증가

함에 따라 열전도도가 점차적으로 상승 하였는데, 이
러한 필러함량에 따른 점차적인 열전도도 증가는 특

정 함량에서 전기전도도가 아주 급격하게 증가하는 

percolation현상과 큰 차이를 보인다. 
Figure 3는 SiC를 40 vol% 포함하는 복합재료에서 

압축압력이 복합재료의 열전도도에 미치는 영향에 대

해 나타내고 있다. 복합재료를 용융 후 압축성형 할 

때의 압력이 20 MPa으로 점차적으로 증가할수록 열

전도도가 증가하는 것을 볼 수 있다. 압력을 가하지 

않은 시료에서는 Figure 2(a)와 같이 세라믹 필러인 

SiC와 PP의 계면에 공극이 존재하게 되고 이러한 공

극에서 포논 산란 현상이 일어나는 것으로 보인다. 하
지만 압력이 증가하면서 복합재료 내부에 존재하는 

기공이 줄어들고(Figure 2(d)), 필러와 고분자 기지재 

계면에 있는 공극이 줄어들어 포논이 산란되는 현상

을 감소시키는 것으로 보인다. 이러한 현상은 티타네

이트 처리에 의한 필러의 계면 특성을 향상과 기포의 

감소로 인해 열전도도가 증가했다는 Zhou의 결과와도 

일치한다[18]. 또한 압축가공을 할 때 가해진 압력은 

필러와 필러의 접촉을 증가시켜 복합재료의 열전달 경

로를 용이하게 만들어 주는 것으로 생각된다. 20 MPa
이 주어졌을 때의 열전도도와 열확산도는 각각 1.86 
W/mK, 0.00796 cm2/sec로 압력이 주어지지 않았을 때

의 1.31 W/mK, 0.0056 cm2/sec 보다 42% 이상 증가하

였다.

3.4. 열전도도 예측과 비교

Figure 3에서 15 MPa까지는 압력의 증가에 의하여 

밀도의 증가가 생기고 이와 비례하여 열전도도가 직

선적으로 변화하는 것을 관찰 할 수 있다. 하지만 20 
MPa경우에는 Figure 3과 같이 밀도의 증가는 거의 없

는데 비하여 열전도도는 증가하는 것을 볼 수 있는데 

이는 포논의 효과적인 열전달 경로가 형성되었기 때

문으로 판단된다. 실험을 통하여 얻은 열전도도를 Two- 
phase계의 열전도도를 예측한 Maxwell식과 Agari식을 

비교하였다. Maxwell식은 기지재 내에 서로 상호작용

이 없는 구상 입자를 충전하였을 때 적용될 수 있는 

열전도도 예측식으로 식(4)와 같으며 다음과 같다[19]. 

   

   (4)

여기서 km, kc는 기지재의 열전도도와 복합재료의 

열전도도이다. 
Agari 식은 준경험적(semi-empirical) 예측식으로 식 

(5)와 같다[19,20]. 

    (5)

여기서 Kc는 복합재료의 열전도도를 나타내며 Kf, Kp

는 각각 필러의 고유한 열전도도 그리고 고분자의 열전

도도를 나타낸다. Vf, Vp는 고분자와 필러의 부피함량을 

나타내며 C1값은 필러가 고분자의 결정화도나 결정 사이

즈에 영향을 주어 고분자의 열전도도를 변화시키는 것으

로 필러가 함유된 시료에서 Kp를 Kp⋅C1으로 대신한다. 
C2값은 기지재 내부에서 필러들의 연속적인 연결 상태를 

형성하는 것과 관련이 있다. C1값은 1에 가까울수록 필

러에 의한 결정화도 변화가 없다는 것을 나타내며 C2값

은 1에 가까울수록 고분자 내에서의 필러 입자에 의한 
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열전달 경로가 쉽게 형성되는 것을 의미한다[19]. PP/SiC 
복합재료를 통해 얻은 열전도도 값을 이용하여 식 (5)와 

같은 선형 방정식을 구하고, Y절편 값을 통해 C1 값을 

얻고, 이로 부터 C2 값을 구하였으며, 본 연구의 PP/SiC
계에서 C1, C2 값은 각각 0.9842, 0.6074였다. 한편, Max- 
well식은 필러간의 상호작용을 고려하지 않는 식으로서 

10 vol% 이상의 필러함량에서 실험을 통해 얻은 열전도

도 값보다 낮은 예측 결과를 보여 주고 있다.

4. 결  론 

열전도성 세라믹 필러인 SiC는 기지재인 PP 내에 

양호하게 분산이 되었으며 필러의 양이 증가할수록 

열전도도가 증가하였다. PP에 SiC를 40 vol%를 첨

가하고 다양한 압축압력으로 만든 PP/SiC 복합재료

의 파단면을 관찰한 결과 압력이 증가함에 따라 기

공의 분포 및 크기가 줄어듬을 관찰할 수 있었다. 
또한, 시료를 가공할 때의 압력은 복합재료 내의 

공극의 발생을 줄여주며 SiC 필러간의 접촉면을 증

가시켜 주는 역할을 하여 밀도와 열전도도가 증가

하였다. 복합재료의 열전도도는 필러가 첨가되지 

않은 PP가 0.24 W/mK의 열전도도를 나타낸 반면에 

SiC를 40 vol% 첨가한 복합재료의 열전도도는 1.3 
W/mK로 증가하였으며, 20 MPa의 압력을 가하여 

제조한 복합재료의 열전도도는 1.86 W/mK로 42% 
증가하였다. 압력에 의해 열전도성 필러와 PP사이

의 접촉과 필러와 필러사이의 접촉이 용이해져 포

논 전달이 효과적으로 이루어지는 것으로 보인다.
필러간의 상호작용이 없는 것을 가정한 Maxwell 예

측 식은 10 vol% 까지는 실험값과 근접한 결과를 예

측하였으나 그 이상의 필러를 첨가한 시료에 대해서

는 실험값보다 낮은 열전도도 값을 예측하였다. 하지

만, 필러-필러, 고분자-필러의 상호작용을 고려한 Agari 
예측식에 따른 열전도도는 40 vol%까지 실험결과와  

근접한 값을 나타내었다. 본 연구의 결과는 열의 효율

적인 방출이 필요한 heat sink나 전자디바이스의 하우

징 등의 개발에 사용될 수 있다.
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