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콜타르를 결합재 및 함침재로 이용한 벌크 흑연 제조

이상민* · 이상혜** · 강동수*** · 노재승**
†

A Study on the Possibility of Bulk Graphite Manufacturing using 
Coal Tar as a Binder and an Impregnant

Sang-Min Lee*, Sang-Hye Lee**, Dong-Su Kang***, Jae-Seung Roh**†

ABSTRACT: This paper studied the possibility of manufacturing bulk graphite using coal tar, a precursor of coal tar
pitch, as a binder and impregnant. Carbonization was conducted after mixing and molding with natural graphite as a
filler and coal tar as a binder. Impregnation-recarbonization was performed five times after carbonization. Coal tar
used as impregnant. Measuring density, porosity, compressive strength, and anisotropy ratio was conducted. The
maximum density of bulk graphite specimen was 1.76 g/cm3 and the minimum porosity was 15.6% which could be
controlled by process control. The highest compressive strength was 20.3 MPa. Then the maximum anisotropic ratio of
bulk was shown 0.34 through XRD analysis. Therefore, it was confirmed that it was possible to manufacture artificial
graphite in a bulk form by using coal tar as a binder and an impregnant.

초 록: 석탄 핏치의 전구체인 콜타르를 바인더 및 함침재로 이용하여 벌크흑연을 제조할 수 있는 가능성을 검토
하고자 하였다. 충전재로 천연흑연을 이용하였으며, 천연흑연과 콜타르를 혼합 및 성형한 후 탄화 열처리를 실시
하였다. 탄화 열처리 후 함침-재탄화를 5회 실시하여 밀도, 기공율, 압축강도, 그리고 이방성비를 측정하였다. 탄
화체의 최고 밀도는 1.76 g/cm3였고, 기공율은 최소 15.6%로써 공정 제어에 의해 조절이 가능하였다. 압축강도는
최고 20.3 MPa이 얻어졌다. 탄화체의 이방비는 최대 0.34로써 강한 이방성 탄화체를 얻을 수 있었다. 따라서 콜타
르를 바인더 및 함침재로 이용하여 벌크 형태의 인조흑연 제조가 가능하다는 것을 확인하였다. 또한 탄화체의 이
방성을 조절하여 전기적, 기계적 방향 특성을 조절한다면 적절한 재료 설계를 통하여 다양한 분야에 응용할 수 있
을 것이라 판단된다.

Key Words: 콜 타르(Coal tar), 바인더(Binder), 흑연입자(Graphite flake), 배향도(Orientation degrees), 강도(Strength)

1. 서 론

탄소재료는 경량이면서도 내열성, 내식성, 내열충격성,
전기 및 열전도성, 고온강도, 윤활성, 생체친화성 등 다른
재료가 가지고 있지 않은 뛰어난 특성을 가지고 있다. 탄소

재료는 이러한 특성을 이용하여 오래 전부터 전극, 내화
물, 카본브러쉬, 메카니칼실 등의 고온구조재료 및 특수기
계부품으로 널리 이용되어왔다. 또한 최근 과학의 진보에
따라 재료의 특성도 더욱 더 가혹한 조건 하에서 사용될 수
있는 것이 요구되고 있으며, 따라서 탄소재료는 앞에서 말
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한 바와 같이 다양한 특성으로 인하여 광범위한 분야에 있
어서 사용이 급격히 증가하고 있다. 특히 고밀도 흑연의 경
우, 기계, 야금, 반도체 등의 분야에서 사용이 급격히 증가
되고 있으며 다양한 분야에서의 활용을 위한 연구가 이루
어지고 있다[1-4].
일반적으로 상용 탄소재료는 열처리에 의하여 2500oC 이
상의 고온에서 열처리하여 흑연화 시킨 후 사용하게 된다.
상업적으로 널리 이용되는 인조흑연은 천연흑연, 코크스
등의 충전재(filler)와 이들을 점결성으로 연결해주는 바인
더로 이루어져 있으며, 이들을 혼합, 성형 후 탄화 열처리
공정에 의해 탄화체가 만들어진다. 탄화체의 기공율을 낮
추고 밀도를 높여 강도 및 전기적 특성 등을 높이기 위하여
함침을 하게 되고, 재탄화 시켜 탄화체를 만든다. 탄화제는
계속해서 이어지는 흑연화 열처리에 의해 고강도, 고밀도
이 제품으로 제조된다[5].
이렇게 고온에서의 열처리에 의해 탄소재료는 흑연화 되
는데, 탄소재료의 많은 특성이 흑연화도와 연관이 있다. 결
정학적으로 말하는 흑연이란 완벽한 층 구조를 갖는 탄소
를 말하지만 어느 정도 층 구조에서 벗어나더라도 흑연이
라 부른다. Franklin은 탄소재료를 3000°C 정도의 고온에서
열처리하면 흑연화가 잘되는 탄소재료(graphitizable carbon
또는 soft carbon)와 흑연화가 잘 안되는 탄소재료(non-
graphitizable carbon 또는 hard carbon)로 구분하였다[6,7].
대표적인 soft carbon인 핏치(pitch)와 hard carbon인 수지

(resin)는 인조흑연 제조에 있어 바인더 재료로써 아주 중
요한 위치를 차지하고 있다. 즉 현재 상품화된 벌크형 흑연
제품이나 탄화 제품은 대부분 핏치 또는 수지계 바인더를
사용하고 있다. 특히 핏치 중 한 종류인 석탄 핏치(coal tar
pitch)는 석탄의 건류 작업에서 얻어지는 콜타르(coal tar)를
정제하여 얻게 되는데, 아직 콜타르를 바인더 및 함침재로
이용한 벌크형 인조흑연을 제조한 예는 없는 실정이다.
본 연구에서는 석탄 핏치의 전구체인 콜타르를 바인더
및 함침재로 이용하여 벌크흑연을 제조할 수 있는 가능성
을 검토하고자 하였다. 충전재로 천연흑연을 이용하였으
며, 천연흑연과 콜타르를 혼합 및 성형한 후 탄화 열처리를
실시하여 탄화체를 제조하였다. 제조된 탄화체의 미세조
직, 밀도 및 기공율을 측정하여 인조흑연 제조 가능성을 검
토하였고, 원료의 성형 방법에 따른 배향성을 X-회절법으
로 분석하여 차후 응용분야를 제시하고자 하였다.

2. 실험 방법

2.1 원료 물질

본 실험에 사용된 filler는 천연흑연 분말(HC-198, 현대코
마산업)이며 Fig. 1과 같이 판상 형태이며, 형태적으로도 이
방성이 매우 잘 발달했음을 알 수 있다. 분말의 크기 별 밀
도, 기공율, 압축강도를 비교하기 위하여 두 종류로 나누었

다. 천연흑연 분말은 체 분급하여 입도가 큰 분말(-212~
+63 μm)과 작은 분말(-63 μm)로 준비하였다.
성형용 바인더로는 석탄을 건류할 때 생성되는 물질인
비중이 1.1~1.2 정도인 검은 액상의 콜타르를 사용하였다.

2.2 샘플 제조

흑연 성형체의 제조과정 및 제조된 성형체를 Fig. 2에 나
타내었다. 분말 크기 별로 큰 분말(-212~+63μm)과 작은 분
말(-63 μm)로 준비하였다. 입도별로 준비된 분말에 콜타르
를 무게비율로 각각 20% 첨가하여 12시간동안 혼합하였으
며, 혼합된 분말은 직경이 10φ인 몰드에 1 g씩 주입하여
125 MPa의 하중으로 일축성형 하였다. 
성형이 완료된 시편은 600oC의 온도에서 1시간 동안 탄

Fig. 1. Graphite flackes for filler material

Fig. 2. Test method 
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화하였으며, 열처리되는 동안 성형체의 산화를 방지하기
위해 질소 가스로 불활성 분위기를 유지하였다. 시편이 탄
화되는 동안 바인더의 휘발로 인해 내부 기공이 형성된
다. 탄화 중 생성된 시편의 기공을 메우기 위해 상온에서
점도가 높은 액상인 콜타르로 가압 함침하였다. 함침 후 초
기 탄화 조건과 동일한 조건으로 재 탄화시켰으며, 탄화 후
함침-재탄화 공정을 5차까지 실시하여 각 차수별로 탄화
체 시편을 준비하였다.
본 연구에서는 성형 시 압력을 받는 면을 “top-face”, 수직
한 면을 “side-face”로 명명하였다.

2.3 밀도와 기공율 측정

시편의 밀도 및 기공율은 Archimedean method (ISO
18754:2003)를 이용하여 측정하였다. 함침 횟수를 증가시
키면서 각 함침 후 그 변화를 측정하였으며, 밀도 및 기공
율 계산은 다음 식을 이용하였다.

기공율(%) = {(포수무게 − 건조무게) / 
                (포수무게 − 수중무게)} * 100

밀도(g/cm3) = 건조무게 / (포수무게 − 수중무게)

여기서 측정한 밀도는 부피밀도로 열린기공과 닫힌기공을
모두 포함한 결과이며, 열린 기공은 유체가 침투할 수 있는
penetrating pore와 ink-bottle pore를 말한다[8-10].

2.4 압축 강도

압축강도 측정은 만능시험기(Instron 4468)를 이용하였
으며, 시험에 사용한 시편은 직경이 10 mm, 높이가 7 mm
인 흑연 성형체를 사용하였다. 흑연 성형체의 지름 10 mm
인 면을 가압면으로 하고, 균일하게 가압하도록 주의하여
crosshead speed는 1 mm/min로 하였다. 시편 제조 시 휘발
물질의 제거와 함께 시편 표면은 거칠기 때문에 1 μm 미세
연마 후 시험을 실시하였다.

2.5 미세구조 관찰

시편의 정성적인 배향도 및 기공도 등을 관찰하기 위하
여 미세구조 관찰을 하였다. 미세 구조는 시편의 횡단면(top-
face)과 종단면(side-face)을 연마 후 광학현미경(Nikon
ECLIPSE, LV150)을 이용하여 관찰하였다.

2.6 X-Ray 회절 분석

시편의 횡단면과 종단면의 흑연결정 배향에 따른 결정
성 분석을 위해 XRD(SWXD, X-MAX/2000-PC, Rigaku) 분
석을 실시하였으며, 하였다. 사용된 X-선 타켓의 파장(Cu-
Kα1)은 1.5406 Å이고, 10~60°의 주사범위에서 1°/min의 주
사 속도와 2θ 연속주사방식으로 XRD 스펙트럼을 얻었다.
XRD는 top-face와 side-face 각각 측정하여 배향도(degree of

alignment)를 구하였다. 
배향도(Degree of alignment, Da)는 (100) 피크와 (002)피
크의 높이로 각각 나누어 준 상대강도 값을 이용해 다음의
식으로 계산하였다. 여기에서 I002와 I100은 각각 (002) 피크
와 (100) 피크의 높이이다[11,12].

Da = I100 / (I100 + I002)

또한 이방성비(anisotropy ratio)는 top-face와 side-face의
배향도 비(DaTop/DaSide)로 구하였다[10,13-15].
미세조직, 굽힘강도 및 X-선 분석은 5차 함침 및 재탄화
가 실시된 시편에 대하여 측정하였다. 

3. 결과 및 고찰

3.1 밀도 및 기공율 분석

Fig. 3는 함침 횟수에 따른 밀도 및 기공율 변화를 나타낸
것이며 그 값을 Table 1에 나타내었다. Table 1에서 -212~+63
분말(큰 분말)을 이용한 시편의 밀도는 함침 횟수에 따라
1.58 g/cm3에서 1.76 g/cm3으로 증가되었으며, -63 분말(작
은 분말)을 이용한 시편의 밀도는 함침 횟수에 따라 1.56 g/
cm3에서 1.73 g/cm3으로 증가되었다. 전반적으로 함침 횟수
가 증가할수록 밀도는 최대 0.18 g/cm3만큼 증가하였으
며, 큰 분말로 제조된 탄화체의 밀도가 작은 분말로 제조
된 탄화체보다 함침 횟수에 따라 약 0.01~0.03 g/cm3 높았다. 
기공율은 함침 횟수가 증가함에 따라 낮아지는 경향을
보였다. 큰 분말 탄화체의 기공율은 함침 횟수에 따라 23.3%
에서 15.6%로 낮아졌으며, 작은 분말 탄화체의 기공율은 함
침 횟수에 따라 23.8%에서 18.0%로 낮아졌다. 전반적으로
함침 횟수가 증가할수록 기공율은 최대 7.7% 감소하였으
며, 큰 분말 탄화체의 기공율이 작은 분말 탄화체보다 함침
횟수에 따라 약 0.5~2.4% 낮았다. 
이렇게 큰 분말 탄화체의 밀도가 높고 기공율이 낮은 이
유는 초기 기공의 크기가 크기 때문에 함침 시 열린 기공을

Fig. 3. Bulk density and porosity depending on the impregna-
tion times
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통해 액상 콜타르가 잘 삽입되는 것으로 판단된다. 이는 그
래프에서 잘 확인된다.

Fig. 3에서 보는 바와 같이 함침 횟수가 증가함에 따라 밀
도는 점점 증가하는 경향을 보이고, 큰 분말 탄화체의 밀도
가 작은 분말 탄화체보다 높음을 한 눈에 알 수 있다. 이는
콜타르 함침 후 탄화 후 생성된 기공을 잘 메꾸었기 때문을
판단할 수 있는데, 큰 분말 탄화체는 작은 분말 탄화체보다
상대적으로 기공이 크기 때문에 함침이 용이다고 설명할
수 있다. 
기공율 또한 함침 횟수에 따라 감소하는 경향을 보인
다. 특히 작은 분말 탄화체의 기공율은 함침 횟수 3회 이후
부터 감소율이 둔하게 된다. 이는 콜타르 3회 함침 시 기공
의 입구가 막혀 더 이상의 함침을 실시한다 하더라도 액상
의 콜타르가 미세 기공으로 들어가지 못하고 기공의 입구
에서 멈췄기 때문인 것으로 판단된다. 이로부터 작은 분말
탄화체의 기공이 더 작다는 것을 유추할 수 있다.

3.2 압축강도 측정

압축강도 측정 결과를 Fig. 4에 나타내었다. 최종 시료 인
5회 함침 후 탄화시킨 탄화체의 압축 강도를 측정하였으
며, 작은 분말 탄화체의 압축 강도는 20.3 MPa로써 큰 분말

탄화체의 18.0 MPa보다 높았다. 본 연구에서 제조한 벌크
흑연의 압축강도는 상용 흑연전극봉의 압축강도 값(16~
21 MPa)[16]과 유사한 수준인 것을 확인하였다. 
큰 분말 탄화체의 밀도와 기공율은 각각 1.76 g/cm3 및

15.6%이며, 작은 분말 탄화체의 밀도와 기공율은 각각 1.73 g/
cm3 및 18.0%였다. 본 연구팀의 이전 연구에서 압축 강도는
밀도에 비례하고 기공율에 반비례한다고 보고한 것과 일
치하였다[17]. 

3.3 미세조직 관찰

Fig. 5은 원료분말 크기에 따른 시편의 side-face를 광학현
미경으로 관찰한 미세구조로 측정 배율은 100배 및 500배
이다. 미세조직에서 알 수 있듯이 흑연 분말은 성형시의 압
력 방향에 수직한 방향으로 배향되어 있으며, 비교적 치밀
한 내부구조를 가지고 있다. 또한 전반적으로 흑연입자의

Table 1. Bulk density and porosity depending on the impregna-
tion times 

Particle size 
(µm)

Impregnation 
times 1st 2nd 3rd 4th 5th

-212~+63
Density (g/cm3) 1.58 1.59 1.63 1.68 1.76

Porosity (%) 23.3 21.2 19.3 17.4 15.6

-63
Density (g/cm3) 1.56 1.58 1.62 1.67 1.73

Porosity (%) 23.8 21.1 18.4 18.1 18.0

Fig. 4. Compressive strength depending on filler particle size 

Fig. 5. OM images of Side-face (left ; -212~+63µm, right ; -63µm)

Fig. 6. OM images of Top-face (left ; -212~+63µm, right ; -63µm) 
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배향이 비교적 잘 되어 있음을 알 수 있으나 흑연 입자는 휘
어지고 구부러져 있어 흑연 성형체 전체의 배향도는 완벽
하지 않을 것으로 보인다. 100배 이미지에서 관찰되는 큰
기공들은 시편의 기계적 연마 시 발생되는 흑연입자의 탈
리에 기인한 것으로 생각되지만 분명하지 않다.

Fig. 6은 원료분말 크기에 따른 시편의 top-face를 관찰한
미세조직으로써 대부분 흑연 입자의 넓은 면이 드러난 것
을 알 수 있다. 표면 기공은 side-face에 비해 더욱 많은 것으
로 보여지며, 이 같은 결과는 연마 시 발생되는 입자들의 탈
리에 의한 일어난 것으로 생각된다. 흑연 층간은 약한 반데
르발스 결합을 하고 있으므로 기계적 연마 시 층간 탈리가
side-face보다 용이할 것으로 판단하였다. 실제 관찰되는 각
입자간의 단차가 심하여 현미경 관찰 시 초점을 맞추기가
side-face에 비해 상대적으로 어려웠다.

3.4 X-선 회절 분석

Fig. 7은 열처리 및 함침이 끝난 흑연 시편의 side-face와
top-face의 X선 회절 패턴을 나타낸 것이다. a)와 c)는 5회 함
침-재탄화된 탄화체의 side-face의 X선 회절 패턴으로 (002)
피크 뿐만 아니라 (101) 및 (100) 피크들이 분명하게 얻어졌

다. 반면 b)와 d)는 성형체의 top-face의 X선 회절 패턴으로
(002) 피크는 아주 강하게 나타나고, (100) 및 (101) 피크는
거의 관찰되지 않는다.

Table 2는 XRD 피크를 분석하여 얻은 결과이다. 배향도
는 큰 분말 탄화체의 경우 side-face와 top-face는 각각 1.00
과 0.42였으며, 큰 분말 탄화체의 경우 각각 1.00과 0.34였다.
큰 분말을 이용한 시편과 작은 분말을 이용한 시편의 이
방성비는 각각 0.42 및 0.34였다. 이전의 연구에서 보고한 가
공부산물의 이방성비 값(0.88)보다 매우 큰 값이 얻어졌다
[10]. 또한 작은 분말을 이용하여 벌크 시편을 만들면 재료
의 이방성비가 커지기 때문에 방향에 따른 전기적, 기계적
특성 이방성이 더 상승할 것으로 예상된다.
이와 같이 천연흑연을 필러로 사용하여 벌크 탄화체를
제조할 경우 강한 이방성을 가지는 시편을 얻을 수 있다는
것을 확인하였다. 또한 더 높은 이방성비를 얻으려면 필러
의 입도를 더 작게 하면 가능하다는 것도 확인하였다.
탄화체의 이방성은 입자의 형태, 입도, 성형 방법 및 압
력 등의 여러 조건을 변화시켜 조절이 가능할 것으로 생각
된다. 이후 탄화체를 흑연화 시켜 인조흑연을 제조할 경우
이방성을 유지할 수 있을 것으로 판단된다. 이렇게 탄화체
의 이방성을 조절하여 전기적, 기계적 방향 특성을 조절한
다면 적절한 재료 설계를 통하여 다양한 분야에 응용할 수
있을 것이라 판단된다. 예를 들어 EDM(방전가공)용 인조
흑연 제조 시 전기전도도를 높이는 방향을 설정하여 제품
을 제조하면 그 작업 효율은 더욱 좋아질 것이다.

4. 결 론

천연흑연을 충전재로 이용하고, 석탄 핏치의 전구체인
콜타르를 바인더 및 함침재로 이용하여 흑연계 벌크를 제
조할 수 있는 가능성을 검토한 연구결과 다음과 같은 결론
을 얻었다. 

5회 함침 및 탄화 후 1.73~1.76 g/cm3 범위의 높은 밀도를
갖는 탄화체를 얻을 수 있었으며, 이 때 기공율은 15.6~18.0%
에서 조절이 가능하였다. 압축강도는 최고 20.3 MPa이 얻
어졌다. 

5회 함침 및 탄화 후 제조된 탄화체의 이방비는 최대 0.34
가 얻어졌다. 이와 같이 천연흑연을 필러로 사용하여 벌크
탄화체를 제조할 경우 강한 이방성 시편을 얻을 수 있다는
것을 확인하였다. 또한 더 높은 이방성비를 얻으려면 필러
의 입도를 더 작게 하면 가능하다는 것도 확인하였다.
따라서 콜타르를 바인더 및 함침재로 이용하여 벌크 형
태의 인조흑연 제조가 가능할 것으로 판단된다. 또한 탄화
체의 이방성을 조절하여 전기적, 기계적 방향 특성을 조절
한다면 적절한 재료 설계를 통하여 다양한 분야에 응용할
수 있을 것이라 판단된다. 

Fig. 7. XRD profile (a) -212~+63 µm side-face, (b) -212~+63 µm
top-face, (c) -63 µm side-face, (d) -63 µm top-face 

Table 2. Degree of alignment and anisotropy ratio from XRD 

Particle 
size (µm) Status Degree of alignment

(Da = I100/(I100 + I002))
Anisotropy ratio

(DaTop/DaSide)

-212~+63
Top-face 0.42

0.42
Side-face 1.00

-63
Top-face 0.34

0.34
Side-face 1.00
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