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Abstract >>  In order to save the energy in vehicles using renewable energy, it is
necessary to reduce the weight of parts with polymer matrix composites. Carbon
nanotube (CNT) is the nano-scale reinforcement used to increase the inter-
laminar strength of fiber reinforced composites or enhance the fracture tough-
ness of polymer. However, since the degree of improvement in mechanical prop-
erties varies according to the various experimental conditions such as shape of 
reinforcement, types of matrix and dispersion of reinforcement, research to find
the optimal conditions is essentially needed. In this study, CNT/epoxy compo-
sites with different CNT concentration were fabricated under the same con-
ditions, and the optimal CNT content (2 wt%) was found through Mode 1 fracture
toughness test. Furthermore, through optical microscopy, it was confirmed that 
the fracture toughness was rather decreased due to the CNT aggregation when 
the CNT content exceeded 2 wt%.

Key words : Carbon nanotube(탄소나노튜브 , CNT), Nanocomposite(나노복합재료),
Fracture toughness(파괴인성), Polymer matrix composite(고분자 수지 
복합재료)
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1. 서 론

최근 수송기기의 에너지원으로 화석 연료 대신 수

소, 전기 등의 친환경 에너지를 이용하여 지구 온난

화 문제를 줄이고자 하는 노력이 지속되고 있다
1). 친

환경 에너지를 이용하는 자동차, personal air vehicle 

(PAV) 등의 수송기기는 에너지 절감을 위해 수소 연

료탱크 및 내·외장 부품을 경량화 하는 것이 중요한데, 
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Fig. 1. Specimen of mode 1 fracture toughness test (ASTM 
D5045-99)

이를 가능하게 하는 것 중 하나가 복합재료이다
2-4). 

섬유강화 복합재료는 금속에 비해 비강성, 비강도가 

높아 기존 금속 부품을 대체할 수 있는 경량화 소재

로 제작 방법 및 기계적 물성 향상에 관한 연구가 활

발하게 진행되고 있다
5,6). 그러나 섬유강화 복합재료

는 일반적으로 강화재로 탄소섬유, 유리섬유 등의 2차

원 섬유를 이용하여 적층 제조되는데, 이렇게 만들어

진 복합재료는 이방성 재료이며 섬유의 in-plane 방

향과 out-of-plane 방향의 기계적 물성이 다르다는 단

점이 있다. 연속된 섬유가 존재하는 in-plane 방향은 

기계적 물성이 높지만 out-of-plane 방향은 그렇지 않

기 때문에 이러한 단점을 보완하기 위해 섬유와 섬

유 사이에 aspect ratio가 큰 나노입자를 강화재로 첨

가하여 기계적 물성을 보완한다
7). Carbon nanotube 

(CNT)는 탄소 나노입자 강화재 중 하나로 carbon 

nanofiber (CNF)와 함께 널리 사용되고 있고 그 자체

로 고분자 수지의 기계적 물성을 향상시키거나 강화

섬유와 함께 복합재료로 제작된다
7,8). 일반적으로 CNT 

첨가는 tensile strength, interlaminar strength 등의 기

계적 물성을 향상시키는 것으로 알려져 있으나 분산

조건, 나노입자 종류와 형상, 함량에 따라 복합재료

의 기계적 물성 향상 정도가 달라지기 때문에
8) 다양

한 조건에서의 물성 향상 연구를 토대로 최적의 조

건을 찾는 것이 필요하다. 재료의 물성 중 fracture 

toughness (파괴인성)는 재료에 기 존재하는 crack이 

전파되면서 재료가 파괴될 때까지의 저항성을 나타

내기 때문에 재료의 강도와 더불어 기계 부품에서 

살펴보아야 할 중요한 물성이다
9,10). 본 연구에서는 

CNT를 나노입자 강화재로 이용하여 분산 조건이 동

일한 CNT/epoxy 복합재료를 서로 다른 CNT 함량에 

따라 제작하였고, 강화효과가 최대로 나타나는 최적 

함량이 존재할 것이라고 가정하여 Mode 1 fracture 

toughness test, optical microscopy를 통해 기계적 물

성이 최대로 향상되는 최적의 CNT 함량을 찾고자 

하였다.

2. 실 험

2.1 Mode 1 fracture toughness test

CNT/epoxy 복합재료의 fracture toughness를 평가

하기 위해 Mode 1 fracture toughness test를 ASTM 

D5045-99 규격에 따라 수행하였다. Test 시편 형상

과 치수를 Fig. 1에 나타내었고 그림에서 B는 시편의 

폭, W는 시편의 홀 중심에서 아래 끝단까지의 길이, 

a는 홀 중심에서 crack 끝단까지의 길이를 각각 나타낸

다. Universal testing machine (UTM; LR 10K, LLOYD

사, West Sussex, UK)을 이용하여 홀 양 끝을 그림과 

같은 방향으로 인장하중을 가하였고 0.5 mm/min의 

일정한 속도로 실험을 진행하였으며 측정된 load를 

시간에 따라 기록하였다. 각 시편의 fracture toughness

를 구하기 위해 식 (1)을 이용하였고, 식 (1)에서 KIC

는 재료의 mode 1 fracture toughness, P는 파단이 일

어날 때의 임계하중을 각각 나타낸다. 

Mode 1 fracture toughness equation 
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2.2 CNT/epoxy 복합재료 시편 제작

2.2.1 실험재료

CNT는 카본나노텍 사(Pohang, Korea)의 multi-
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Fig. 2. Sonicator for CNT dispersion (left) and CNT/epoxy sol-
ution (right)

Fig. 3. Fabrication of silicone mold for test specimen

Fig. 4. Schematic of optical microscopy

walled 타입의 MR99 (D: 5-20 nm, D: ~10 µm) 제품을 

사용하였고, epoxy 수지는 국도화학 사(Seoul, Korea)

의 비스페놀 A 계 YD-128 제품과 경화제로 KBH 

1089 제품을 사용하였다. 또한 CNT를 epoxy 수지에 

동일한 조건으로 분산하기 위해 Hielscher 사(Teltow, 

Germany)의 ultra sonicator (UP200S)를 이용하였다. 

모든 조건에서 분산은 YD-128 수지에 CNT를 넣고 

sonicator 50% amplitude, 0.5초 간격으로 1시간 동안 

진행하여 시편 제작 전 CNT/epoxy solution (Fig. 2)

을 준비하였다.

2.2.2 복합재료 시편 제작

Compact tension 실험을 위해 홀이 필요한데, 이를 

후가공할 경우 epoxy 수지의 취성으로 인해 쉽게 손

상이 가는 문제가 있어 가공이 용이한 목형을 이용

하여 만든 실리콘 몰드를 사용하였다. 목형을 Fig. 1과 

같은 형상과 크기로 만들었고, 이를 이용해 실리콘 

몰드를 제작하여 epoxy 수지를 만들어진 실리콘 몰

드에 부어 한 번에 완성시편을 제작할 수 있도록 하

였다(Fig. 3). Section 2.2.1에서 준비한 CNT/epoxy 

solution에 경화제를 섞어 몰드에 주입하여 복합재료

를 성형하였고 복합재료 시편은 CNT 함량에 따라 

neat, 0.5 wt%, 1 wt%, 2 wt%, 3 wt%, 5 wt% 총 6가

지로 제작하였다. 실리콘 몰드 주입 후에는 시편을 

경화시키기 위해 진공 오븐을 사용하였으며, 120℃ 
1시간으로 경화를 진행하였다. 

2.3 Optical microscopy

분산 후의 CNT 형태를 알아보기 위해 분산과정 

후 CNT/epoxy solution을 일부 덜어내어 optical mi-

croscope (AM3113T, Dino-lite 사, New Taipei, Taiwan)

를 이용해 관찰하였다. 동일 조건의 성형공정 후에도 

실험 case 간의 분산도 차이는 변화가 없을 것이라고 

가정하여 Fig. 4와 같이 분산 직후의 CNT/epoxy sol-

ution의 일부를 덜어내어 일정한 두께로 눌러 샘플을 

만들고 이를 관찰하여 CNT 뭉침(aggregation) 정도

를 확인하고자 하였다. 이는 CNT 입자간의 응집을 

쉽게 관찰할 수 있는 평가 방법으로 이러한 결과를 

이용하여 농도에 따른 CNT 입자의 응집 사이즈 수

준을 확인할 수 있다. 

3. 결과 및 고찰

3.1 CNT 함량에 따른 fracture toughness 변화

Table 1과 Fig. 5에 식 (1)을 통해 도출한 fracture 
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Table 1. Fracture toughness test results of CNT/epoxy com-
posites according to the different CNT concentration

CNT content Fracture toughness

Neat 1.48  MPa·m1/2 (0.21)*

0.5 wt% 1.49 MPa·m1/2 (0.23)

1 wt% 1.62 MPa·m1/2 (0.23)

2 wt% 2.06 MPa·m1/2 (0.24)

3 wt% 1.68 MPa·m1/2 (0.37)

5 wt% 0.91 MPa·m1/2 (0.5)
*
Standard deviation.

Fig. 5. Graph of the fracture toughness test results of CNT/ep-
oxy composites 

Fig. 6. Fracture surface observation of the specimen with-
optical microscope

(a) 0.5 wt%

(b) 3 wt%

Fig. 7. Fracture surface observation of the specimen (a) 0.5 wt, 
(b) 3 wt% CNT/epoxy composite with SEM 

toughness 값을 CNT 함량에 따라 나타내었다. 각 경

우에서 test는 5회 실시하여 평균값과 표준편차를 나타

내었고, 실험 결과에서 볼 수 있듯이 fracture tough-

ness는 초기에는 CNT 함량이 커질수록 증가하다가 

2 wt% 조건에서 최댓값을 가지고 2 wt%보다 CNT 

함량이 많아지면 오히려 fracture toughness 값이 감

소하였다. 특히 가장 많은 CNT 함량인 5wt%에서는 

fracture toughness 값이 0.91 MPa·m1/2
로 neat epoxy

보다 39% 감소한 값을 가지는 것을 알 수 있다. 이를 

통해 2 wt%까지의 CNT는 epoxy 수지 사이에서 파

단 진행을 방해하는 효과가 우세하지만 그보다 더 

많은 CNT가 첨가되면 오히려 수지의 파단이 더 쉽

게 일어난다는 것을 확인하였다. Fig. 6은 파단이 일

어난 시편의 단면을 optical microscope로 관찰한 결

과이다. 물결모양의 단면으로부터 crack이 물결모양

의 수직한 방향으로 점차적으로 전파되는 것을 알 

수 있고
11), SEM을 이용한 파단면 관찰(Fig. 7)을 통

해 CNT 0.5 wt%에서는 파단면을 가로질러 CNT가 

길게 위치하므로 bridge 역할을 통해 미세한 균열의 

전파를 방해하여 fracture toughness가 향상되는 것을 

알 수 있었다(Fig. 7[a]). 반면 3 wt%의 경우, 파단면

에 비교적 큰 CNT 응집을 확인하였고(Fig. 7[b]), 이 
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(a) 1 wt% (b) 2 wt%

(c) 3 wt% (d) 5 wt%

Fig. 8. (a-d) Optical microscopy images of CNT/epoxy solution

부분에서 수지의 wetting도 완전하게 이루어지지 않

음을 확인하였으며 이를 바탕으로 CNT 입자 분산이 

효과적으로 이루어져 응집되어 있지 않은 상태가 

fracture toughness 향상에 유리할 것으로 보인다. 정

리하면 본 실험 조건에서는 2 wt% CNT 함량이 frac-

ture tougness를 향상시키기 위한 최적의 CNT 함량

임을 알 수 있고, 마찬가지로 동일 분산 조건 등의 일

정 실험 조건 하에서는 CNT 나노입자를 첨가하여 

fracture toughness를 향상시킬 때 최적의 입자 함량

이 존재하는 것을 알 수 있다.

3.2 CNT 뭉침(aggregation) 현상 관찰 

Section 3.1의 결과로부터 CNT 첨가가 epoxy 수

지의 fracture toughness를 향상시키는 효과를 보이지

만 2 wt% 이상에서는 오히려 물성을 저하시키는 것

을 알 수 있었다. 해당 원인을 분석하기 위해 분산 과

정 직후에 CNT가 어떻게 형성되어 있는지를 SEM에 

비해 넓은 면적의 관찰이 용이한 optical microscope

를 통해 확인하고자 하였으며 그 결과를 Fig. 8에 나

타내었다. Fig. 8에서 밝은 부분은 수지를 나타내고 

어두운 부분이 CNT가 뭉쳐있는 부분이다. 결과에서 

확인할 수 있듯이 분산과정을 거친 모든 경우의 

CNT/epoxy solution에서 CNT 뭉침 현상이 발견되었

고, CNT 함량이 증가할수록 그 현상이 두드러지는 

것으로 나타났다. 특히, fracture toughness 감소 효과

를 보이는 3 wt%, 5 wt%의 경우 이미 뭉쳐진 CNT

들이 서로 연결되어 2 wt% 이하의 경우에서 보다 더 

큰 크기의 뭉침으로 CNT가 형성되어 있는 것을 확

인할 수 있다.  

4. 결 론

본 연구에서는 나노입자 강화재인 CNT 첨가가 

epoxy 수지의 fracture toughness에 어떠한 영향을 미

치는지 알아보고자 동일한 분산 조건 하에서 서로 

다른 CNT 함량의 CNT/epoxy 복합재료 시편을 제작

하고 Mode 1 fracture toughness test를 통해 이를 평

가하였다. 

1) Mode 1 fracture toughness test 결과 0.5-2 wt%

까지의 CNT 첨가는 함량이 증가할수록 분산된 CNT

가 epoxy 수지 사이에서 파단이 일어날 때 저항하여 

복합재료의 fracture toughness 향상 효과를 보이는

데, 2 wt%보다 많은 함량의 CNT 첨가는 오히려 neat 

epoxy보다 파단이 쉽게 일어나는 것을 알 수 있다. 

2) 이러한 현상은 SEM, optical microscopy 결과를 

토대로 동일한 분산 조건에서 CNT 함량이 많아질수

록 CNT 뭉침(aggregation) 현상이 두드러지게 발생

하여 파단면에서 뭉쳐진 CNT가 오히려 fracture 

toughness를 저해하기 때문임을 확인하였다. 

3) CNT 첨가가 epoxy 수지의 점진적인 파단을 방

해하여 fracture toughness 향상시킨다는 것은 확인되

었으나 일정 실험 조건에서는 최적의 CNT 함량이 

존재하여 그 이상에서는 오히려 물성을 저해할 수 

있다는 것을 알 수 있다. 

4) 추후 고분자 수지의 fracture toughness를 향상

시키기 위해서는 분산 조건을 달리하여 CNT 뭉침 

정도를 변화시키는 것이 중요할 것이며, 조건에 맞는 

최적의 CNT 함량을 찾아 사용하는 것이 필요할 것

으로 보인다. 
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