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ABSTRACT

Graphite particle/carbon fiber hybrid conductive polymer composites were fabricated by the compression 
molding technique. Graphite particles were mixed with an epoxy resin to impart the electrical conductivity in 
the composite materials. In this study, graphite reinforced conductive polymer composites with high filler 
loadings were manufactured to accomplish high electrical conductivity above 100S/cm. Graphite particles were 
the main filler to increase the electrical conductivity of composites by direct contact between graphite particles. 
While high filler loadings are needed to attain good electrical conductivity, the composites becomes brittle. So 
carbon fiber was added to compensate weakened mechanical property. With increasing the carbon fiber loading 
ratio, the electrical conductivity gradually decreased because non-conducting regions were generated in the 
carbon fiber cluster among carbon fibers, while the flexural strength increased. In the case of carbon fiber 
20wt.% of the total system, the electrical conductivity decreased 27%, whereas the flexural strength increased 
12%.

초  록
본 연구에서는 탄소섬유의 첨가가 흑연 보강 전도성 고분자 복합재료의 전기적, 기계적 특성에 미치는 영향을 고찰하였다. 

압축성형법을 이용하여 흑연입자/탄소섬유 혼합 보강 전도성 고분자 복합재료를 제조하였으며, 흑연입자의 고비율 충진은 복
합재료 내에서 입자 사이의 직접 접촉을 통해 높은 전기 전도도(>100S/cm)를 얻는 것을 가능하게 하였다. 하지만 흑연입자의 
비율이 높아짐에 따라 소재의 강도가 점차 떨어지게 되므로 이를 보완하기 위해 탄소섬유를 첨가하여 그에 따른 소재의 전기
적, 기계적 특성 변화를 연구하였다. 탄소섬유의 충진 비율이 증가함에 따라 소재의 굽힘 강도는 증가하였으나 탄소섬유의 클
러스터 형성으로 인해 탄소섬유 사이에 비전도성 영역이 발생하여 복합재료의 전기 전도도는 감소함을 확인하였다. 탄소섬유
의 충진 비율이 전체 시스템의 20wt.%인 경우에는 굽힘 강도는 12% 증가한 반면 전기 전도도가 27% 감소하였다. 

Key Words : 전기 전도도(electrical conductivity), 굽힘 강도(flexural strength), 고비율 충진(high filler loadings), 비전도성 
영역(non-conducting region)
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록 하는 전도성 고분자 복합재료에 대한 연구는 다기능 소재
로써 전자파 차폐, 서미스터, 열 및 전류 센서 등에 활용하기 
위해 이미 오래 전부터 활발히 연구되고 있다. 그러나 이러한 
전도성 고분자 복합재료는 대부분 충진재의 첨가비율이 
30wt.% 이하에 국한되어 있었다. 전도성 고분자 복합재료에 
대한 기존의 연구는 낮은 충진 비율(마이크로 입
자:20~30wt.%, 나노 입자: 1~5wt.%)에서 충진재의 비율이 증
가함에 따라 전기 전도도가 급격히 증가하는 퍼콜레이션 현상
에 대해 집중되어 있었다[1-3]. 이러한 퍼콜레이션 현상은 전
도성 충진재 사이의 전도성 네트워크의 형성으로 인해 발생하
며 이에 대한 이론적인 접근도 활발하게 이루어지고 있다
[4-6].

그러나 기존의 연구는 퍼콜레이션이 일어난 후에도 소재의 
전기 전도도가 10-4~10-1S/cm에 불과해 고분자 전해질 연료전
지(Polymer electrolyte membrane fuel cell)의 분리판(Bipolar 
plate)과 같이 높은 전기 전도도를 필요로 하는 분야에는 적용
하기가 어렵다. 그래서 60wt.% 이상의 높은 충진비율을 가진 
전도성 고분자 복합재료에 대한 연구가 수행되고 있으나 특정 
사례 연구에 머물고 있으며 소재와 질량비 그리고 성형조건 
등에 대한 체계적인 연구가 부족한 실정이다[7]. Richard 등
[8]은 다양한 충진재와 충진 비율에서 소재의 특성을 연구하
였으나 실험의 일관성이 부족하여 사용된 입자 간의 직접적인 
특성 비교를 하기가 어렵다. 흑연입자의 크기가 작아짐에 따
라 전기 전도도와 굽힘 강도가 감소한다는 보고가 있었으나 
제조 상태가 균일하지 않았다[9]. 이와는 달리 구상 흑연입자
를 이용한 경우에는 흑연입자의 크기와 관계없이 균일한 밀도
로 복합재료를 제조하는 것이 가능하였다. 이 경우에는 입자
의 크기에 관계없이 전기 전도도가 일정하고 굽힘 강도는 입
자가 작아질 때 흑연입자의 비표면적의 증가로 인해 더 증가
하는 것으로 보고되었다[10]. 그러므로 고비율로 충진된 흑연 
보강 전도성 복합재료를 제조할 때에는 복합재료의 성형조건
이나 제조 상태에 유의하여야 함을 알 수 있다.

고비율로 충진된 흑연 보강 전도성 복합재료는 전기 전도
도는 우수하지만 충진 비율이 너무 높아지면 기계적 강도가 
떨어지게 된다[11]. 이를 보완하기 위해서는 고분자 수지나 충
진재의 종류 또는 혼합 비율을 변경하는 방안 등이 있다. 보
강재의 측면에서 볼 때, 입자의 단일 보강보다는 입자와 섬유
를 혼합 보강한 경우에 복합재료의 기계적 성질이 우수하다고 
알려져 있다[12]. 그러나 유리섬유나 고분자섬유 뿐만 아니라 
전도성 충진재의 하나인 탄소섬유의 첨가도 전기 전도도를 떨
어뜨린다는 보고가 있다[13]. 이를 바탕으로 본 연구에서는 흑
연입자/탄소섬유 혼합 보강 전도성 복합재료를 제조하고 이에 
대한 미세구조 관찰과 밀도 측정을 통해 제조 상태를 분석하
고 전기적, 기계적 특성의 변화를 연구하였다. 이를 통해 탄소
섬유의 첨가가 소재의 치밀화 거동 및 전도성 네트워크에 미
치는 영향을 고찰하였다.

 2. 실 험
2.1 제조 방법

본 연구에서는 고분자 수지로써 열경화성 수지인 에폭시 
수지를 사용하였다. 에폭시와 경화제는 국도화학주식회사의 
YD-128과 D-230을 사용하였으며 경화시간 단축을 위해 
KH-30을 경화촉진제로 사용하였다. 전도성 충진재로는 평균
직경 25㎛인 흑연입자(GX25, Carbonix, Korea)와 직경 14㎛, 
길이 200㎛인 탄소섬유(M-102S, Kreca, Japan)를 사용하였다.

먼저 에폭시와 경화제 그리고 경화촉진제를 70:23:7wt%의 
비율로 혼합한 뒤, 흑연입자 또는 흑연입자/탄소섬유 혼합물을 
high shear mixing 기법을 이용하여 에폭시 수지와 균일하게 
혼합하였다. 각각의 전도성 복합재료의 혼합 비율은 Table 1
에 나타나 있다. 이와 같이 제조된 흑연입자/에폭시 또는 흑연
입자/탄소섬유/에폭시 혼합물은 스틸 금형 내에 균일하게 분산
된다. 이 때 소재가 균일한 성능을 가지기 위해서는 충진재/에
폭시 혼합물을 금형 내에 고르게 분포시키는 것이 중요하다
[14]. hot press를 이용하여 120℃에서 10분간 성형되었으며 
성형압력은 시편에 따라 0.69~20.68MPa로 변화시켰다.

Table 1  전도성 복합재료의 혼합비율
No. 흑연입자

(wt.%)
탄소섬유

(wt.%)
고분자수지

(wt.%)
P80 80 0 20

P70-F10 70 10 20
P60-F20 60 20 20

2.2 실험 방법

제조된 전도성 고분자 복합재료는 성형 상태 및 탄소섬유
의 첨가에 따른 치밀화 거동 변화를 조사하기 위해 아르키메
데스 원리(ASTM D792-00)를 이용한 밀도 측정과 광학현미경
을 이용한 미세구조 분석을 실시하였다.

전기 전도도 측정은 4단자법(4 point probe method) 방식을 
이용하였다. 제조된 전도성 고분자 복합재료는 전기 띠톱
(bandsaw)을 이용하여 60×12.7×2.4(mm3)의 크기로 잘랐
으며 전기 전도도 측정을 위해 단자와 접촉될 네 부분에는 
은(Ag) 페이스트를 바른 뒤 50℃에서 2시간 동안 열처리하
였다. 시편 바깥쪽의 두 단자에 220 Programmable Current 
Source(KEITHLEY)를 이용하여 일정한 전류(I)를 흘려준 
뒤, 안쪽 두 단자에서 196 System Digital 
multimeter(KEITHLEY)를 이용하여 전압강하(V)를 측정한 
뒤 시편의 치수(A: 시편 측면의 단면적, L: 전압 접촉부 사
이의 거리)와의 관계를 이용하여 다음과 같이 전기 전도도
( σ)를 계산하였다. 
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σ                                (1)

 

 

Fig. 1  성형압력에 따른 미세구조 변화 (P80).

굽힘 강도는 3점 굽힘 실험(ASTM D790-02)을 통해 측정하
였으며 각각의 실험은 UTM(Shimadzu, 5ton)을 이용하여 이루어
졌다. 지지대  사이의 간격(L, support span)과 시편두께(t)의 비
(L/t)는 16으로 하였다. 시편이 파괴되었을 때의 최대 하중을 P, 
시편의 폭을 W라 하면 굽힘 강도는 다음과 같이 얻어진다.

Flexural strength =                 (2)

실험 결과의 일관성을 위해 전기 전도도를 측정할 때 사용
되었던 시편을 그대로 다시 사용하였다.

3. 결과 및 토의
3.1 제조 상태 분석

Fig. 1은 P80 복합재료의 각 성형압력에 따른 소재의 미세
구조를 관찰한 것이다. 성형 압력이 0.69MPa에서 6.89MPa로 
증가함에 따라 흑연입자 사이의 치밀도가 높아지는 것을 확인
할 수 있으며 10.34MPa에서는 6.89MPa와 유사한 형상을 나
타낸다. 그러므로 미세구조 상으로는 흑연입자만을 충진재로 
쓸 경우에는 6.89MPa의 성형압력만으로도 충분히 치밀한 구
조를 얻을 수 있음을 알 수 있다. 

이러한 결과는 측정된 밀도의 변화를 통해서도 재확인할 
수 있다. 성형압력 6.89MPa까지는 밀도가 증가하다 그 이후
에는 거의 일정하게 유지되는 것을 Fig. 3의 밀도 측정 결과
를 통해서 확인할 수 있다. 이는 흑연입자 사이의 치밀화가 
충분히 이루어졌기 때문으로 이해된다.

흑연입자를 충진재로 사용한 경우 적정 성형 압력
(6.89MPa)을 기준으로 하여 탄소섬유 첨가에 대한 영향을 조
사하였다. Fig. 2 a)는 성형 압력이 6.89MPa일 때 P70-F10과 

P60-F20 복합재료의 제조 상태를 관찰한 것이다. 탄소섬유가 
평면상에서 균일하게 분포하고 있는 것을 볼 수 있었으며 에
폭시 수지가 탄소섬유 표면에 고르게 흡착하고 있음을 알 수 
있다. 그러나 전체적인 구조를 볼 때, 흑연입자 사이 그리고 

  

a) 성형압력 6.89MPa

  

b) 성형압력 13.78MPa

Fig. 2  탄소섬유의 충진비율에 따른 미세구조 변화.

Fig. 3  성형압력에 따른 밀도 변화.

흑연입자와 탄소섬유 사이의 치밀화가 충분히 이루어지지 않
았음을 확인할 수 있다. Fig. 3의 밀도 측정 데이터 역시 이러
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한 결과를 뒷받침하여 준다. 성형압력 6.89MPa에서 탄소섬유
의 질량비가 증가함에 따라 시편의 밀도가 떨어지는 것을 알 
수 있는데 이는 전기 전도도를 저하시키는 요인으로 작용할 
것으로 예상되며 성형압력 증가를 통해 치밀화도를 높여야함
을 알 수 있다.

소재 내에서의 치밀화는 크게 i) 흑연입자 사이의 치밀화와 

Fig. 4  성형압력에 따른 전기 전도도.

ii) 흑연입자/탄소섬유 사이의 치밀화로 나누어진다. P70-F10 
복합재료의 경우에는 성형압력을 증가시킴에 따라 흑연입자 
사이의 치밀화는 물론 흑연입자/탄소섬유 사이의 치밀화가 충
분히 이루어지는 것을 Fig. 2 b)에서 확인할 수 있다. 그러나 
P60-F20 복합재료의 경우에는 여전히 탄소섬유 사이에 흑연 
분말이 침투하지 못하고 고립되어 있는 부분이 많이 발견되는
데 이는 소재 내에서 비전도성 영역(Non-conducting region)으
로 작용하게 될 것으로 예상된다. 이러한 비전도성 영역은 흑
연(2.2g/cm3)에 비해 밀도가 낮은 에폭시 수지(1.1g/cm3)로 채
워지므로 P70-F10에 비해 P60-F20 복합재료의 밀도가 낮게 
나타난다. 이를 통해 탄소섬유의 질량비가 증가함에 따라 형
성된 탄소섬유의 클러스터 구조로 인해 흑연입자와의 혼합이 
어려움을 확인할 수 있다[12].

 3.2 전기 전도도

전기 전도도는 흑연입자와 고분자 수지의 중량비와 밀접한 
연관을 가진다. 그러나 본 연구에 사용된 구상 흑연입자의 경
우, 흑연 충진비율 75wt.% 이하에서는 만족할 만한 전기 전도
도를 얻지 못하였다[10]. 따라서 본 연구에서는 흑연입자/탄소
섬유의 충진비율을 80wt.%로 고정하여 그 특성을 살펴보았다.

P80 복합재료의 경우, 0.69MPa에서부터 성형압력을 증가시
킴에 따라 전기 전도도가 증가하고 있으며 6.89MPa 이상에서
는 그 양상이 완만해지는 것을 Fig. 4를 통해서 확인할 수 있

다. 성형압력 10.34MPa에서는 전기 전도도가 180S/cm에 달하
고 있다. 이러한 결과는 제조상태 분석 결과와 일치한다. 앞선 
미세구조 분석에서 6.89MPa 이상에서는 입자의 치밀화 정도
가 비슷하였으며 밀도 변화 또한 유사한 양상을 나타내는 것
을 이미 확인한 바 있다. 이는 충진재로 흑연입자만을 사용할 
경우에는 성형 압력이 6.89~10.34MPa이면 치밀화가 충분히 
일어나며 이 때 입자 사이의 전도성 네트워크의 형성이 극대
화된다는 것을 나타낸다. 

Fig. 5 성형압력에 따른 굽힘 강도

또한 동일한 압력(6.89MPa)에서 탄소섬유의 함유량이 증가
하면 전도성 복합재료의 전기 전도도가 감소하는 것을 알 수 
있는데 이는 제조상태 분석에서 살펴보았듯이 탄소섬유의 첨
가로 인해 소재의 치밀화가 제대로 이루어지지 않은 것이 주
요한 원인으로 판단되며 시편의 밀도 분포 역시 이러한 추론
을 뒷받침해 준다.

그러나 성형 압력이 6.89MPa에서 13.78MPa로 증가하면 탄
소섬유를 첨가한 시편의 전기 전도도가 증가하고 있음을 알 
수 있다. 특히 P70-F10 복합재료의 경우에는 성형 압력이 
13.78MPa일 때 전기 전도도가 P80 복합재료에 근사한 값인 
170S/cm를 나타내었다. 이러한 결과는 밀도 측정의 결과를 미
루어볼 때 성형 압력의 증가를 통해 미세구조를 치밀화 함으
로써 소재의 전기 전도도를 향상시킬 수 있음을 보여준다. 이
는 탄소섬유의 첨가가 곧바로 전기 전도도의 저하로 이어지는 
것은 아니라는 것을 확인시켜 준다.

그럼에도 불구하고 P60-F20 복합재료의 경우에는 전기 전
도도의 증가에 한계를 드러내고 있다. 성형 압력 13.78MPa을 
기점으로 전기 전도도가 더 이상의 증가를 보이지 않으며 최
고치도 130S/cm 정도에 머무르고 있다. 이러한 문제는 앞서 
미세구조에서도 보았듯이 탄소섬유 사이에 형성된 클러스터 
구조로 인해 형성된 비전도성 영역으로 인해 발생하는 것이
다.
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탄소섬유 또한 전도성 충진재이며 10vol.% 이하의 낮은 충
진 비율에서도 퍼콜레이션이 발생하여 전기 전도도가 급격히 
증가한다는 것은 이미 보고 되었다[4]. 하지만 이때의 전기 전
도도는 10-4S/cm에 불과하므로 80wt.%의 전도성 고분자 복합
재료에서 전기 전도도에 기여하기 위해서는 단순한 탄소섬유 
충진비율의 증가보다는 흑연입자들과의 직접 접촉이 더 중요
함을 알 수 있다.

그러므로 향후 보다 효율적인 흑연입자/탄소섬유 혼합공정
에 대한 연구 및 흑연입자/탄소섬유의 최적 직경비에 대한 연
구가 필요하다고 생각된다[10].

전기 전도도 결과는 대체로 시편의 밀도 분석 시에 이미 
예견된 것으로 전기 전도도는 소재의 제조 상태를 나타내는 
밀도의 영향을 크게 받는 것을 알 수 있다.

3.3 굽힘 강도

P80 복합재료의 경우, 성형 압력에 따른 굽힘 강도는 제조
상태 분석 결과와 비슷한 양상을 나타내었다. Fig. 5는 성형 
압력 6.89MPa에서 굽힘 강도가 60MPa정도까지 증가하며 그 
이상의 성형 압력에서는 거의 일정하게 유지가 되는 것을 보
여준다. 이는 소재의 치밀화가 이루어짐에 따라 에폭시 수지
가 흑연입자 사이에 보다 균일하게 분포되고 흑연입자와 에폭
시 사이의 내부 기공이 줄어들기 때문이다.

성형압력이 6.89MPa일 경우에는 탄소섬유가 첨가되어도 
굽힘 강도의 변화가 거의 나타나지 않고 있다. 이는 미세구조
에서 살펴보았듯이 아직 소재 내부의 치밀화가 충분히 이루어
지지 않았기 때문이다. 점차 성형압력을 증가시킴에 따라 소
재 내의 흑연입자 사이의 치밀화가 이루어짐과 함께 굽힘 강
도도 증가함을 Fig. 5를 통해 확인할 수 있다. 성형 압력이 
10.34MPa로 높아지면 P80과 비교할 때 P70-F10과 P60-F20 
복합재료의 굽힘 강도가 각각 5%와 12%씩 증가하는 것을 확
인할 수 있다. 그러므로 전기 전도도 와 굽힘 강도 결과를 종
합하여 원하는 물성을 가지는 혼합비율을 찾을 수 있으며 또
한 흑연 분말과 탄소섬유의 균일한 혼합을 통하여 추가적인 
강도 증가를 기대할 수 있을 것으로 예상된다. 

4. 결 론
본 연구에서는 흑연입자와 탄소섬유를 전도성 충진재로 한 

전도성 고분자 복합재료의 제조 공정을 개발하고 충진재의 조
성 변화에 따른 전기적, 기계적 특성을 연구하였다. 이를 통해 
얻어지는 결론은 다음과 같다.

1) 압축 성형법을 이용하여 고분자 전해질 연료전지 분리판용 
전도성 복합재료를 제조하였으며 성형 조건의 최적화를 통

해 전기 전도도(>100S/cm)와 굽힘 강도(>40MPa)가 우수한 
전도성 복합재료를 개발하였다.

2) 흑연입자/에폭시 복합재료의 경우, 성형압력이 증가함에 따
라 전기 전도도와 굽힘 강도가 증가하며 최적 성형압력은 
흑연입자 사이의 치밀화가 충분히 이루어지는 
6.89~10.34MPa이다.

3) 탄소섬유 첨가로 인한 전기 전도도의 저하는 성형압력의 
증가를 통해 회복할 수 있었으며 탄소섬유 함유량이 
10wt.%와 20wt.%일 때 각각 170S/cm와 130S/cm의 전기 
전도도를 나타낸다. 굽힘 강도는 탄소섬유 함유량이 
10wt.%와 20wt.%일 때 각각 5%와 12%씩 증가한다.

4) 탄소 섬유의 함유량이 높을 경우 흑연 분말과의 보다 균일
한 혼합 과정을 통해 보다 높은 전기적, 기계적 특성의 향
상을 기대할 수 있다.
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