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퍼콜레이션 이론에 기초한 복합재료의 복소 유전율 모델에 대한 연구
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Study on the numerical model of complex permittivity of composites based on the 
percolation theory
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ABSTRACT

In this paper, we proposed a numerical model the complex permittivity for the E-glass fabric/epoxy 
composite laminate containing electrical conductive carbon black. The model is based on the percolation theory 
and for the composites over than the percolation threshold and in higher frequency band in that the AC 
conductivity is fully proportional to the frequency. The measurement for the complex permittivity wasperformed 
at the frequency band of 0.5 GHz ~ 18.0 GHz using a vector network analyzer with a 7 mm coaxial air line. 
The proposed model is composed of the numerical equationsof the scaling law used in percolation theoryand 
constants obtained from experiments to quantify the model itself. The model describes the complex permittivity 
as the function of frequency and filler concentration. The model was verified by being compared with the 
measurements.

초  록

본 논문에서는 퍼콜레이션 이론적 관점에 기초한 복소 유전율의 수치모델을 제시하고, 전기 전도성이 뛰어난 카본 블랙을 

혼합한 유리섬유/에폭시 복합재료 적층판의 복소 유전율을 이용하여 이 것을 검증하였다. 제시된 모델은 카본 블랙의 함유율

이 퍼콜레이션 임계함유율 보다 높고, 주파수가 충분히 높아서 복합재료의 교류 전기전도도가 주파수에 비례하는 구간에서의 

복소 유전율을 모사한다. 복합재료의 복소 유전율은 벡터회로망분석기와 7 mm 동축관을 이용하여 0.5 GHz ~ 18 GHz 대역

에서 측정되었다. 제시된 모델은 퍼콜레이션 이론에서 유용하게 사용되는 축척(눈금잡이) 법칙의 함수형태와 실험을 통하여 

구한 상수들로 구성되어 있으며, 복소 유전율을 주파수와 카본 블랙의 함유율의 함수로 나타내었다. 제시된 모델은 복소 유전

율을 측정결과와의 비교를 통하여 검증되었다.
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1. 서 론

고분자 기지 복합재료는 기지재료에 전도성 분말 소재를 혼

합함으로써 복소유전율을 포함한 전기적 특성이 제어된 소재로 

활용될 수 있다. 최근 들어서는 구조적 특성이 우수한 유리섬유

강화 복합재료 적층판의 기지재료에 이러한 탄소나노소재를 첨

가하여 복합재료의 전기적 특성을 변화시키고, 이를 활용하여 전

자파 흡수 성능을 가지는 구조용 복합재료를 개발하려는 연구가 
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활발하게 진행되고 있다 [1]. 

복합재료의 전기적 특성을 활용한 전자파 흡수체는 자성소

재의 특성이 잘 발현되기 어려운 고주파 영역에서 활용이 될 

수 있다. 이러한 고주파에서의 복합재료의 복소 유전율을 모

사할 수 있는 정량적인 모델은 전자기적 특성에 관련한 다양

한 분야에 응용될 수 있다. 본 논문에서는 퍼콜레이션 이론을 

활용하여 마이크로파의 주파수 영역에서 유효한 복소 유전율 

모델을 제시하고자 한다.

전기적 절연재인 모재(matrix)에 전기 전도성 분말이 무작

위로 혼합된 복합재료의 전기적 특성에 대해서 격자 퍼콜레이

션 이론(lattice percolation theory)을 이용한 연구는 비교적 최

근인 1970년대부터 시작되었다. 퍼콜레이션 이론은 Monte 

Carlo 모사와 같은 수학적 기법과 실험을 통하여 복합재료의 

통계적 특성(stochastic characteristics)을 나타내는 특정한 상수

들을 도출하고, 이를 통하여 복합재료의 물리적인 특성

(physical properties)을 해석하고자 하는 연구이다[2].

본 논문에서는 먼저 (1) 복소 유전율 모델의 개발에 사용되는 

퍼콜레이션 이론에 대한 배경과 이를 활용한 복소 유전율 모델

을 제시하고 (2) 카본 블랙을 혼합한 유리섬유/에폭시 복합재료 

적층판의 복소 유전율을 측정하고, 그 측정된 복소 유전율에 대

한 정량적 모델을 개발함으로써, 제시된 모델을 검증하고자 한다.

2. 퍼콜레이션 이론(Percolation Theory) 고찰

2.1 격자 퍼콜레이션 이론

카본 블랙과 같은 전도성 나노소재가 함유된 복합재료의 

전기전도도는 근접한 전도성 나노소재 사이의 강한 전기장이

나 직접적인 접촉을 통해서 발생한다[3]. 복합재료 내부에 분

산된 전도성 나노소재는 전기적으로 서로 연결된 복잡한 전기

적 회로를 구성하게 되는데, 이러한 전도성 나노소재의 분포

를 격자 내부의 전도성 노드(node)의 분포로 단순화시켜서 통

계적으로 분석하는 것이 격자 퍼콜레이션 이론이다.

Fig. 1  Definition of percolation and its clusters: (a) shows parts of a 
square lattice; in (b) some squares are occupied with big dots; 
in (c) the ‘clusters’, groups of neighboring occupied squares, 
are encircled except with the ‘cluster’ consists of a single 
square. From Stauffer et al. [2].

(a)

(b)

Fig. 2  Example for percolation on a 60×50 square lattice, for various 
p as indicated. Occupied squares are shown as *, empty 
square are ignored: (a) shows the clusters when p<pc (b) the 
infinite cluster is marked when p>pc. From Stauffer et al. [2].

퍼콜레이션 이론에 대한 이해는 클러스터(cluster)의 특성에 

대한 관찰로부터 시작된다. 이를 위해서 Fig. 1에서 보는 것과 

같이 2차원 격자에 점유 확률 p로 무작위의 노드(node)가 채

워져 있는 상황을 가정한다. 이러한 가정은 복합재료 내부에 

전도성 소재가 부피분율 p로 분포하고 있는 상황을 간략화한 

것으로 볼 수 있다. Fig. 1과 같이 격자는 그 내부의 점유 노

드가 서로 연결어 있고 외부의 노드들과는 단절된 유한한 크

기의 유한 클러스터(finite clusters)들로 채워진다. 이 때 클러

스터들은 내부의 점유 노드들의 분포에 따라서 다양한 크기와 

밀도를 가진다.

Fig. 2와 같이 격자의 점유 확률 p가 점점 증가하여 임계 

확률 pc에 이르게 되면 격자의 한 변(side)에서 반대쪽 변

(side)까지 연결되는 거대한 클러스터가 형성된다. 이때 무한 

크기의 격자에서는 이 클러스터의 길이는 격자의 크기와 동일

한 정도의 치수를 가질 수 있다. 따라서 이것을 무한 클러스

터(infinite cluster i.e. percolation network)라고 한다. 

점유 확률 p가 점점 더 증가하게 되면 점유 노드 중에 무

한 클러스터에 속한 노드의 숫자가 점점 증가하게 된다. 점유 

노드 중에서 무한 클러스터를 이루는 노드의 수 즉, 무한 클
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러스터의 강도(strength of infinite cluster) P∞는 복합재료의 

특성을 나타내는 중요한 변수로서 아래 식(1)로 표현된다 [2].

( )
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클러스터의 특성을 정의하기 위한 주요한 변수 중 하나인 

correlation length (connectivity length) ξ 는 무한 클러스터를 

제외한 나머지 유한 클러스터들에서 임의로 선택한 두 개의 

노드들이 동일한 클러스터에 속하는 평균 거리로 정의되며, 

이 값은 식(2)와 같이 p의 함수로 정의된다 [2].

νξξ −−= cpp0 (2)

ξ 는 클러스터의 평균 크기와 밀접한 관련을 갖는다. 식(2)

에서와 같이 ξ 는 p < pc 인 경우에는 p에 비례하여 증가하

고,  p = pc 에서는 무한대의크기로 발산하게 되며,  p > pc 

인 경우에는 p에 반비례하여 감소하게된다.

격자 퍼콜레이션 이론에서 복합재료의 특성을 모사하기 위

해서 도입되는 pc, β, ν는 양의 실수 값을 가지는 특성 상수

들이다. 임계 부피분율 pc는 분산된 노드들의 분산된 상태에 

관련된 값이며, 복합재료에서의 pc는 복합재료의 제조공정에 

따라서 달라지게 된다 [4,5]. β, ν는 수학적 모델인 격자의 차

원(dimension) d의 함수이다. 격자의 차원 d는 클러스터를 이

루기 위한 노드들의 연결조건에 의해 결정되는 값으로서 격자

가 나타내고자 하는 물리적인 현상을 반영하며, 그 종류에 따

라서 다양한 차원을 가질 수 있다[2].

식(1)과 식(2)에서 제시된 P∞, ξ 는 단순히 부피분율 p와 

격자의 차원 d의 함수이다. 복합재료의 또 다른 물리적 특성

들은 격자를 이루는 클러스터들의 구조의 함수로 나타낼 수 

있다.

Kapitulnik 등[6]은 컴퓨터 모사를 활용하여 차원이 d 인 

무한 크기의 격자 가운데서 임의의 위치에서 단편(fragment)의 

크기가 L인 격자를 추출하고, 이에 포함된 점유 노드의 밀도 

ρ(L)를 그 격자의 크기 L의 함수로 정의하였다. 이때, 그 격자

내의 점유 노드의 밀도 ρ(L)는 아래의 식과 같이 격자내의 점

유 노드의 무게 M(L)을 이용하여 구할 수 있다.

( ) ( ) dLLML /=ρ (3)

그 계산결과에 의하면, p > pc 일 때에 크기 L인 격자의 

단편에서 평균 점유 노드의 밀도 ρ(L)는 L이 ξ 보다 클 때와 

작을 때에 따라서 크게 달라진다. Fig. 3과 같이 밀도 ρ(L)는  

L < ξ 인 경우에는 dd fL − 에 비례하고 L < ξ  인 경우에는 L

에 대해서는 독립적이고 오직 p만의 함수가 되며, P∞에 비례

한다. 이것은 어떠한 물리적 특성이 나타나는 축척(scale) L이 

ξ 보다 작은 경우에는 그 물리적 특성이 그 축척의 크기인 L

의 자체 함수가 됨을 나타낸다.

격자 단편에 포함된 점유 노드의 밀도 ρ(L)는 식(4)와 같이 

표현할 수 있다.
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식(4)에서 df는 Fractal dimension이라고 한다. 식(4)에서 L 

≈ ξ 이면, ρ(L, ξ )는 아래의 식(5)의 관계를 가진다.

( ) νβξξξρ /, −−− ∝≈∝ dddd ffLL , ξ≈L (5)

식(5)에서 df는 앞에서 정의된 상수인 d, β 및 ν와 아래 식

(6)의 관계를 가짐을 알 수 있다.

νβ /−= dd f (6)

위와 같이 어떠한 격자의 밀도 ρ(L)가 격자의 치수 L의 함

수일 때에 단편의 내부구조는 Fractal 구조로 간주할 수 있고, 

밀도 ρ(L)가 격자의 치수 L에 무관할 때에 단편은 그 구조를 

Euclidian 구조로 간주할 수 있는 것으로 알려져 있다[2,6]. 만

일 p < pc 일 경우에는 모든 밀도 ρ(L)은 항상 격자의 치수 

L의 함수이며 Fractal 구조를 가진다.

위의 식(1)부터 식(6)까지의 관계에서 복합재료의 물리적 

특성들은 전기 전도성 노드의 부피분율 p와 임계 부피분율 pc 

및 격자의 차원(dimension) d 와 내부구조인 Fractal 차원 df의 

함수임을 알 수 있다.

2.2 복합재료의 직류 전계에서의 전기적 특성

p > pc 인 복합재료에서 직류 전계에서 복합재료의 내부의 

전하 운반자(charge carrier)는 전도성 노드가 형성하는 클러스

터 내부에 존재하는 자유 전자(free electrons)가 된다. 직류 전

계에서는 전계의 방향이 항상 일정하므로 자유 전자는 그것이
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Fig. 3  Density of sites which are connected to a point on the largest 
percolation cluster on a square lattice, at p - pc =0.035 (solid 
circles) and p - pc =0.022 (open circiels), within a box of L 
around an occupied site. The slope for L < ξ  is df - d 

=-0.1, and the plateau for  L > ξ  is P∞. From Kapitulnik 
et al. [6].

속해 있는 클러스터의 크기가 허용하는 거리를 움직일 수 있

다. 이때 유한 클러스터(finite cluster)는 그 내부에 속해 있는 

자유 전자가 클러스터에 가해지는 전계의 반대방향으로 짧은 

시간 동안 모두 이동하여 더 이상 전류를 유발하지 못하므로 

전기전도도에 기여하지 못한다. 그에 반하여 복합재료의 내부

에 형성된 무한 클러스터는 자유 전자가 계속해서 흐를 수 있

는 회로역할을 수행하므로 복합재료의 전기전도에 기여하게 

된다. 직류 전기전도도(D.C. conductivity)는 전도성 노드의 부

피분율 p의 함수로서, 무한 클러스터의 크기 P∞에 비례하여 

증가하지만 그 증가율이 일치하지는 않는다. 그것은 Fig. 5와 

같이 무한 클러스터 구조의 많은 부분이 막다른 회로(dead 

end)이고 실제로는 오직 무한 클러스터의 골조(backbone)만 

전기전도에 기여하기 때문이다 [2,7,8,9].

p > pc 일 때에, 복합재료의 전기전도도 σDC는 새로운 양의 

실수 값의 상수 t를 도입하여 식(7)과 같이 표현 가능하다 [2,9].

( )tcDC pp −∝σ , cpp →+ (7) 

Fig. 4  Section of the infinite cluster at pc: only few sites contribute to 
the backbone of the cluster. From Stauffer et al. [2].

p < pc 일 때에는 점유 확률 p에 따라서 전도도가 증가하는

데, 새로운 양의 실수 값의 상수 s를 도입하여 식(8)과 같다.

( ) s
cDC pp −−∝σ , cpp →− (8) 

따라서 전기전도도 σDC는 Fig. 5와 같이 표현된다 [10]. 

cp p

DCσln

( )tcpp −

( ) s
c pp −−

Fig. 5  Theoretical dependence of DC conductivity σDC on concentration 
p in the vicinity of pc.

Fig. 5에서 p ≈ pc 일 때, 전기전도도 σDC는 식(7)과 식(8)

에서 p± → pc 인 극한값으로 한 상수 값을 가진다. 이러한 

Fig. 5에서의 전기전도도 σDC는 아래와 같이 표현되기도 한다.

( ) ( ) ( )zppp t
cgDC ±Φ−∝σσ , (9)

( )( ) ( )ts
cgp ppz +−−= σσ /

식(9)에서 σp는 절연성 모재의 전기전도도이며 σg는 전도성 

분말의 전기전도도이다. σp / σg ≈ 0 이고, p가 pc 근처인 경

우, Φ ±는 scaling function으로서, |z| << 1일 때에,

...2 +++=Φ ++++ zCzBA , cpp > (10)

...2 ++=Φ −−− zCzB , cpp < (11)
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|z| >> 1일 때에 즉, p ≈ pc 이면, 

( )sttzA +−=Φ /
00 (12)

의 관계를 가진다. 식(10)과 식(11)을 각각 식(9)에 대입하

면 각각 식(7) 및 식(8)과 비슷한 결과를 얻을 수 있다. 또한 

식(12)를 식(9)에 대입하면 p ≈ pc 인 경우에 해당하는 상수 

값을 얻을 수 있다 [10,11,12].

복합재료의 유전상수 εs는 ξ 와 유사한 경향을 보인다. 이

것은 복합재료 내부의 유한 클러스터의 평균 크기가 유전상수 

εs에 주요한 영향을 주기 때문이다. 그러나 유전상수 εs는 ξ

와 일치하지는 않는데, 그 것은 유한 및 무한 클러스터의 

Fractal 구조 내부의 수많은 막다른 회로에 갇힌 전자가 전기

적인 미세 쌍극자(dipole)처럼 작용하여 유전상수에 기여하기 

때문이다. 이때, 유전상수 εs는 식(8)에서 도입된 상수 s를 사

용하여 식(13)과 같이 표현된다 [10,13].

s
cs pp −−∝ε , cpp →± (13)

2.3 복합재료의 교류 전계에서의 전기적 특성

교류 전계에서 복합재료의 클러스터 형태로 존재하는 도체

(conductor) 내부의 자유 전자는 전계의 위상에 따라서 도체 

내부의 일정 거리를 왕복하게 된다. 이때 그 왕복거리는 도체

의 저항과 주파수에 의해 결정된다. 만일 도체의 길이가 전자

의 왕복길이보다 더 크면 도체 내부의 전자는 계속해서 도체 

내부를 흘러 다니게 되므로 이 도체는 복합재료의 전기전도도

에 주로 기여하게 된다. 반대로 도체의 길이가 전자의 왕복길

이보다 짧으면 도체 내부의 전자는 짧은 시간 내에 도체 내의 

한쪽 방향으로 이동하며, 이 도체는 대부분의 시간 동안 전기

적 쌍극자(electric dipole)가 되어 복합재료의 유전상수에 기여

하게 된다.

교류 전계에서의 자유 전자가 움직일 수 있는 거리는 

Kapitulnik 등[6]의 실험에서 사용한 격자 단편의 크기 L과 같

이 복합재료의 전기적 특성을 결정짓는 축척(scale)이 된다. 

복합재료 내부의 임의의 한 노드에서 움직일 수 있는 전자의 

이동거리척도(electron displacement scale) L(ω)의 크기는 교류 

전계의 각속도 ω (혹은, 주파수 f)에 반비례하는데, 식(4)와 같

이 ξ 를 기준으로 그 거리척도가 Fractal 구조인 경우와 

Euclidian 구조인 경우로 나누어서 식(14)와 같이 표현이 가능

하다.

( )
( ) ( ) ( )

( )⎪⎩

⎪
⎨
⎧

>∝

<∝
∝

−

+−+

ξωωλ

ξωωλ
ω

θθ

L
L

L
,

,
2/12/1

2/12/1

(14)

식(14)에서 θ는 Fractal 구조에서의 전자의 이동거리척도를 

나타내기 위해서 새롭게 도입된 양의 실수 값을 가지는 상수

로서 아래 식(15)와 같은 관계를 가진다고 알려져 있다 

[2,13].

( ) νβθ /−= t (15)

p > pc 인 복합재료인 경우, L(ω) > ξ 인 저주파수의 교류 

전계에서는 전자의 이동거리척도가 너무 커서 직류 전계에서 

상황과 유사하게 무한 클러스터의 골조(backbone)가 주로 복

합재료의 전기 전도에 영향을 주게 된다. 따라서, L(ω) > ξ  

인 저주파의 전기전도도 σAC는 주파수와 상관없는 전도성 노

드의 부피분율 p 만의 함수로서 직류 전계에서의 전기전도도 

σDC와 일치한다. 그러나, L(ω) < ξ 인 고주파에서는 전자의 

이동거리척도가 너무 짧아지게 되므로, 유한 클러스터와 무한 

클러스터의 내부에 있는 회로들 중에서 L(ω)보다 큰 크기의 

막다른 회로들도 전기전도도에 기여하게 된다. 주파수가 더 

높아지면 전기전도도에 기여하는 클러스터 내부의 회로의 수

가 증가하므로 교류 전계에서의 복합재료의 전기전도도는 주

파수에 비례하여 증가하게 된다. 따라서, L(ω) < ξ 인 고주파

수의 교류 전계에서의 전기전도도 σAC는 노드의 부피분율 p뿐

만 아니라 전계의 각속도 ω의 함수가 된다. 교류 전계에서 전

기 전도 σAC가 전자의 이동거리척도 L(ω)의 함수이고, ξ 가 

임계점이 되는 것은 Kapitulnik 등[6]의 실험결과와 유사하다. 

p > pc 이고 L(ω) < ξ 인 고주파의 교류 전계에서의 복합

재료의 유전상수의 크기는 전기전도도와는 달리 주파수에 반

비례한다. 이것은 복합재료의 유전상수의 근원인 전기적 쌍극

자의 역할을 하는 클러스터나 클러스터 내부의 막다른 회로의 

수가 전기전도도의 경우와는 반대로 주파수의 크기에 반비례

하여 감소하기 때문이다.

결국, p > pc 이고 L(ω) < ξ 인 고주파의 교류 전계에서의 

전기전도도와 유전상수가 주파수의 함수로 나타나는 것은 클

러스터 혹은 클러스터 내부의 막다른 회로 중에서 L(ω)의 크

기에 따라서 전기전도성 회로나 전기적 쌍극자로 기여하는 수

의 비율이 달라지게 되기 때문이다.

식(16)은 교류 전계에서 복합재료의 전기전도도에 기여하는 

클러스터의 유효 길이척도(effective length scale) Lξ 를 나타
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낸다 [2,14].

( ) ( ) ( )
( )⎪⎩

⎪
⎨
⎧

<−∝

<∝
∝ −

+−

ωξξ

ξωωω
ν

θ

ξ
Lpp

LL
L

c ,

,2/1

(16)

교류 전계에서의 복합재료의 전기전도도와 유전상수를 전

계 각속도 ω의함수로 표현하기 위해서 절연성 모재의 복소 

전기전도도 σp = iωε0εp (단, εp는 모재의 유전상수)와 전도성 

분말의 복소 전기전도도 σg을 도입한다.

이때, 복소 전기전도도의 비(比)인 h를 도입하면, 

0ω
ω

σ
σ jh

g

p == , RC/10 =ω  [1/sec] (17)

교류 전계에서의 복소 유전율과 복소 전기전도도는 아래의 

관계를 가진다.

( ) εωεεωεεεωε
εωεσσσ

′+′′=′′−′=
=′′+′=

000

0

jjj
jj

(18)

저주파 교류 전계에서의 복합재료의 복소 전기전도도는 σDC

에서 사용된 식(9)와 유사하게 아래 식(19)와 같은 함수로 정

의된다[11,12,13,14].

( ) ( ) ( ) ( )( )ts
c

t
cg pphFppp +−−−∝σωσ , (19)

식(19)에 식(16)을 도입하면 아래 식(20)과 같이 고주파 교

류전계에까지 확장할 수 있다.

( ) ( )zFLp t
g

ν
ξσωσ /, −∝ , ( ) ( ) ν

ξωω /
0/ stLiz += (20)

식(17)의 F(z) 는 |z| >> 1 인 경우 즉, p ≈ pc 이거나 ω0

Lξ
-(t+s)/ν << ω << ω0 인 경우에는 식(12)와 유사하게 아래 

식(21)과 같이 표현된다 [2,14].

( ) ( )sttzAzF += /
0 (21)

따라서, 식(20)은 아래와 같이 쓸 수 있다.

( ) ( )[ ] )/()/(
00 2/exp, sttstt

g sttiAp ++− +∝ ωπωσωσ (22)

식(22)에 식(18)을 도입하면, 

( ) ( )[ ] )/()/(
00 2/cos, sttstt

g sttAp ++− +∝′ ωπωσωσ (23)

( ) ( )[ ] )/()/(
00 2/sin, stsstt

g sttAp +−+− +∝′ ωπωσωε (24)

식(23)과 식(24)에서 p ≈ pc 인 경우 교류 전계에서의 유

전상수 및 전기전도도는 p에 상관 없이 주파수 f(=ω/2π)에 대

한 일정한 지수함수 형태를 가짐을 볼 수 있다.

( ) xffp ∝′ ,σ , )/( sttx += (25)

( ) yffp −∝′ ,ε , )/( stsy += (26)

식(22)와 식(23)에서 보는 것과 같이 x + y = 1 임을 알 

수 있는데, 이것을 universal relationship이라 한다. 단, x, y는 

0 보다 크고 1 보다 작은 실수이므로, 식(25)와 식(26)에서 σ' 

(p, f)은 주파수에 비례하여 증가하고, ε'(p, f)는 주파수에 반

비례하여 감소함을 볼 수 있다.

3. 복합재료의 복소 유전율 모델의 제안

본 연구에서는 p > pc 이고 L(ω) < ξ  인 고주파 영역에

서 복소 유전율을 정량적으로 모사할 수 있는 모델을 제시하

고자 한다. 복합재료(혹은 격자)의 특성을 나타내기 위해서 도

입된 식(1)에서 식(26)까지의 방정식들에서 정의된 다양한 상

수들은 복합재료(혹은 격자)의 정성적인 특성에 관련된 값이

다. 실제 정량적인 물리적 특성을 나타내기 위해서는 이러한 

퍼콜레이션이론을바탕으로 복합재료의 통계적 특성을 나타내

는 특정한 상수들을 적절한 격자모델의 개발이나 실험을 통하

여서 구하여야 한다 [2].

Song 등[15]은 Au/Teflon 복합재료를 통하여, Banaboud 등

[16]는 두 종류의 carbon black/epoxy 복합재료의 복소 유전율 

측정을 통하여 위의 식(25), (26)에 해당하는 상수 x, y를 구하

고 x + y ≈ 1의 관계를 가짐을 나타내었다.

앞에서 언급한 것과 같이 L(ω) > ξ  인 낮은 주파수 영역

에서는 복합재료의 전기전도도가 주파수에 거의 영향을 받지 

않은 주파수 영역이 존재한다. p > pc 인 복합재료에서 주파

수가 증가하여 L(ω) ≈ ξ  인 경우가 되면 이때부터 교류 전

계에서의 σ', ε' 가 모두 주파수의 함수로 변하는 지점이 존재
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하게 된다. 이때 식(14)와 식(2)로부터 아래의 f1/(1+θ) 
∝ |p - 

pc|ν의 관계를 가지는 주파수 fξ  ∝ |p - pc|ν(2+θ)
가 존재함을 

알 수 있다. 이러한 관계를 바탕으로, Laibowitz 등[17]은 Au 

Film을 통하여, Connor 등[18]은 carbon black/epoxy 복합재료

에 대한 실험적 고찰과 이론을 통하여 p > pc 인 영역에서 

아래와 같은 식(27)을 도출하였다.

( )x
pDC fa∝′ σσ / , θξ +∝ 2

pa (27)

식(27)의 x는 p와 상관없는 일정한 상수 값을 가진다. 따라

서, 식(27)은 아래와 같은 식(28)로 유도될 수 있다.

xKf∝′σ , ( ) ( )xt
cppK θν ++−= 2 (28)

식(28)과 같이 전기전도도는 σ'(p, f)는 오직 p의 함수인 K

와 오직 주파수 f의 함수인 fx
로 변수가 분리된 형태의 함수형

태를 가진다. 식(28)에서 K가 p에 비례하여 증가하는 것은 복

합재료에서 L(ω)보다 큰 클러스터의 밀도가 p에 비례하여 증

가한다는 것을 의미한다. 

Banaboud 등[16]과 Kim 등[19]은 carbon black/epoxy 복합

재료에 대한 실험을 통하여 f >> fξ 인 주파수 영역에서는 

전도성 소재를 함유한 복합재료의 유전상수 ε'(p, f)도 p에 따

라서 증가한다는 결과를 얻었다. 그런데, 이것은, 식(2)에서 ξ

가 p > pc 인 영역에서 p에 반비례하여 감소하고, 따라서 L

(ω)보다 크기가 작은 유한 클러스터의 밀도도 감소할 것이라

는 추론과 일치하지 않는다. 따라서, 교류 전계에서의 유전상

수 ε'(p, f)와 p의 비례관계는 유한 클러스터뿐만 아니라 무한 

클러스터의 구조를 동시에 고려하여야 설명이 될 수 있다. 즉, 

교류 전계에서는 식(1)에서 무한 클러스터의 크기 P∞의 구성

요소 중에서 식(7)의 σDC에 영향을 주는 골조(backbone)을 제

외한 다수의 막다른 회로(dead end)들이 전기적 쌍극자 역할

을 하게 되므로 ε'(p, f)와 p의 비례관계가 성립될 수 있다.

Kim 등[19]은 carbon/epoxy 복합재료에 대한 실험과 퍼콜레

이션 이론에 대한 이론적 고찰을 통하여 σ'(p, f)와 εr'(p, f)이 

아래의 식들로 모사될 수 있음을 보였다.

21 KfK x +=′σ (29)

43 KfK y
r +=′ −ε , 0/εεε ′=′r (30)

앞에서의 식(28) 등에 대한 고찰을 통하여 식(29)와 식(30)

의 Ki는 모두 (p - pc)의 지수함수의 관계를 가지며 식(31)과 

같이 표현할 수 있다.

( ) i
b

cii cppaK i +−= , i =1, 2, 3, 4 (31)

복합재료의 복소 유전율은 식(29)와 식(30)의 식을 이용하

여 아래와 같이 구성된다.

rrr jεεε ′′−′= , 02/ επσε fr ′=′′ (32)

식(32)의 복소 유전율 εr(p, f)를 나타내기 위해서 필요한 

상수 x <식(25)>, y <식(26)> 및 ai, bi, ci <식(31)>와 pc를 포

함한 15개의 특성 상수(characteristic constant)들은 복합재료를 

구성하고 있는 소재들의 특성과 제조방법 등에 따라서 결정되

는 값들로서 개별적인 실험을 통하여 구할 수 있다.

4. 복합재료 제조 및 복소 유전율 측정

4.1 복합재료의 제조

본 논문에서는 사용된전도성 나노소재는카본 블랙(Linzi 

Huaguang 화학산업 (中國)에서 생산된 HP-1P)이다. 카본 블랙

은 고분자기지인 DGEBA (diglycidyl ester of bisphenol A) 계

통의 에폭시수지에 혼합된 후 한국화이바의 #110 EPC 유리섬

유 직물(두께 ≈ 0.08 mm, FAW = 107 g/mm3, 단위 Cell의 

크기가 약 0.4 mm인 교차직물)에 코팅되어 B-stage상태의 복

합재료 프리프레그로 제조되었다. Table 1은 복합재료의 에폭

시 수지에 혼합된카본 블랙의 무게분율 w 을 나타낸다. 복합

재료 적층판은 제조된 프리프레그 10 장을 적층하여 오토클레

이브를 사용하여 80℃에서 30분과 120℃에서 120분을 경화하

였다.

Table 1  Material code of composite laminates containing carbon nano 
materials

Code CB10 CB20 CB30 CB40 CB50

Concentration
[wt%]

1.0 2.0 3.0 4.0 5.0

제조된 복합재료 적층판에서 에폭시 수지의 체적율 vr은 약 

60%이다. 에폭시 수지 내부에서 기공이 없다고 가정하고, 카

본 블랙의 무게분율 w의 최대값이 5%로서 비교적 작은 값이기



第22券 第 3 號 2009. 6                    퍼콜레이션 이론에 기초한 복합재료의 복소 유전율 모델에 대한 연구                       51

yarn: ~ 0.4 mm

Fig. 6  SEM image for the overall cross sectional view of the E-glass 
fabric/epoxy containing carbon black. 

10 µm10 µman agglomeration

Fig. 7  SEM image of the resin rich region on the cross section of 
the E-glass fabric/epoxy containing 2wt% of carbon black.

때문에 ρCB >> wρepoxy 이라고 가정하면,복합재료 내부에서의 

탄소나노소재의 부피분율 p는 아래의 식(33)의 관계를 가진다.

w
v

w
w

v
p rr

CB

epoxy

epoxyCB

epoxy

ρ
ρ

ρρ
ρ

≈
+

= (33)

식(33)에서 ρepoxy는 에폭시의 밀도로서 약 1.2 g/cm3
이다. 

카본 블랙의 밀도 ρCB의 엄밀값은 측정하기가 매우 어려운 값

이나 본 연구에서 사용된 이론 밀도는 약 2.0 g/cm3
이다. 

Fig. 6은 제조된 복합재료의 단면을 나타낸다. 적층판의 라

미나(lamina) 사이에 수지과잉층(resin rich region)이 광범위하

게 존재하는 것을 볼 수 있다. Fig. 7은 2wt%의 카본 블랙이 

혼합된 복합재료의 수지과잉층을 확대한 사진으로서, 분산된 

카본 블랙이 주로 수지과잉층을 중심으로 존재하는 것을 볼 

수 있다.

4.2 복합재료의 직류 전기전도도

제조된 복합재료의 직류 전기전도도를 측정하기 위해서 제

조된 평판을 가로와 세로가 각각 25 mm × 25 mm로 재단한 

시편을 제작하였다. 전기전도도는 시편의 양쪽 면에 전도성 

은(Silver) 페인트로 전극을 구성하고 HP3458A DMM을 이용
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Fig. 8  DC conductivity of the composite laminate containing carbon 
black. The solid line is the case that the percolation threshold 
is assumed to be near zero.

하여 저항을 측정하였다. 시편의 형상과 측정장비의 성능을 

고려하면 측정의 한계는 약 10-12 S/cm이다. Fig. 8은 측정된 

직류 전기전도도를 나타내는데, E-glass fabric/epoxy 복합재료 

자체의 전기전도도는 측정한계 이하로 매우 낮으며, 카본 블

랙이 혼합된 복합재료의 전기전도도는 실험에 사용된 카본 블

랙의 무게분율 모두에서 E-glass fabric/epoxy 소재 자체의 전

기전도도 보다는 매우 큰 것을 알 수 있다. Fig. 8에서 실선은 

측정된 복합재료의 전기전도도를 이용하여 식(7)을 부피분율 

p 대신 무게분율 w로 표현한 것으로서, 임계 무게분율 wc(혹

은 임계 부피분율 pc)이 거의 ‘0’ 에 가까움을 알 수 있다. 

복합재료에서의 임계 부피분율 pc은 제조 공정 등의 다양

한 변수들로부터 영향을 받는데, Schueler 등 [4,5]의 연구에서

도 본 실험 결과와 유사하게 낮은 퍼콜레이션 임계 부피분율 

pc이 보고된 적이 있다.

4.3 복합재료의 복소 유전율

복소 유전율은Agilent N5230A (PNA-L 벡터회로망분석기)의 

두 개의 포트(Port) 끝 단의 커넥터를 Agilent N3696A(electrical 

calibration module)을 이용하여 교정하고 시험편이 삽입된 7 mm 

동축관(coaxial air line)을 연결하여 측정하였다. 복소 유전율은 

산란계수(scatter parameter)인 S11, S12, S21, S22의 네 개의 산란계

수를 모두 사용하는 Transmission/Reflection 방법인 Nicolson-Ross- 

Weir 방법을 사용하였다 [20]. 측정에 사용된 주파수 대역은 0.5 

GHz ~ 18.0 GHz이며, 20 MHz의 등 간격(equal interval)으로 측

정하였다.

Fig. 9는 한 종류의 복합재료에 대해서 각각 3개의 시편을 

사용하여 측정된 복소 유전율인데, 점들은 특정결과를 나타내

며 실선은 그 측정값들의 평균들을 나타낸다. Fig. 9에서 복소 

유전율은 식(32)에 나타난 복소 유전율 εr을 의미한다. 복소 

유전율의 실수부 ε'r와 허수부 ε"r가 모두 주파수에 따라서 지

수적으로 감소하며, 주파수의 증가에 따른 특이점이 발견되지 
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Fig. 9  Real (ε'r) and imaginary (ε"r) parts of the complex permittivities 
of E-glass fabric/epoxy containing carbon black.

않는다. 따라서, 실험에서 얻은 복소 유전율은 모두 L(ω) < ξ  

인 고주파 영역에서 값이다.

5. 복소 유전율 모델의 검증

본 연구에서 사용된 복합재료서의 카본 블랙의 퍼콜레이션 

임계 무게분율 wc은 ‘0’이다. 그리고, 식(31)에 식(33)을 대입

하면 상수 Ki는 아래와 같이 카본 블랙의 무게분율 w의 함수

로 다시 정의할 수 있다.

i
b

ii cwaK i +≈ (34)

식(34)에서 ai는 Ki가 w의 함수가 되도록 식(31)의 ai를 새

롭게 정의되어야 한다. 식(34)를 식(32)에 대입하면 복소 유전

율 εr은 카본 블랙의 무게분율 w과 주파수 f의 함수인 εr(w, 

f)이 된다.

측정된 복합재료의 복소 유전율의 실험값을 이용하여 제안

된 모델의 상수를 구할 수 있다. 복합재료의 복소 유전율은 

식(29)와 식(30)과 같이 주파수에 따른 함수형태로 나타낼 수 

있는데, 본 연구에서 얻은 지수 x, y는 0.7, 0.3이다. 지수 x, y

는 무게분율 w에 따라서 다소 다른 값을 보였지만, 본 연구에

서는 그 값들 중 실험값과의 차이가 작도록 적절한 평균값을 

취하였다. Table 2는 복합재료의 ai, bi, ci의 값을 나타낸다.

Table 2  Characteristic constants for the composite laminates

CB composite laminates; x= 0.70, y= 0.30
ai bi ci

K1 1.218E-08 1.965 2.535E-08
K2 1.159E-03 5.241 7.323E-03
K3 2.299E+02 2.583 9.703E+02
K4 -3.653E-02 3.288 4.469E+00
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Fig. 10  Real (ε'r) and imaginary (ε"r) parts of permittivity of E-glass 
fabric/epoxy containing carbon black. Solid lines are calculated 
from the semi-empirical models based on the percolation theory 
and the dots are the average values of experimental data. 
Each plot is drawn in log-log scale.
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Fig. 11  Real (ε'r) and imaginary (ε"r) parts of permittivity of E-glass 
fabric/epoxy containing carbon black. Solid lines are calculated 
from the semi-empirical models based on the percolation 
theory and the dots are the average values of experimental 
data. Each plot is drawn in linear-linear scale.
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Fig. 10은 복소 유전율 모델로부터 계산된 값과 실제 측정

된 복합재료 유전율의 평균값들을 log-log scale로 비교한 것

이고, Fig. 11은 동일한 결과를 linear-linear scale로 비교한 것

이다. 두 그림들에서 실험으로 얻은 복합재료의 복소 유전율

의 평균값과 제안된 수치 모델을 활용하여 계산된 복소 유전

율이 비교적 잘 일치함을 볼 수 있다.

6. 결 론

본 연구에서는 탄소나노소재를 함유한 복합재료의 복소 유

전율을 모사할 수 있는 모델을 제안하였다. 제안된 모델은 전

도성 소재를 함유한 퍼콜레이션 이론에 기초한 식(29), (30), 

(32) 및 식(34)의 4개의 식으로 구성된다. 실제 복합재료의 복

소 유전율 εr(w, f)을 정량적으로 모사하기 위해서 필요한 상

수 값인 x <식(25)>, y <식(26)> 및 ai, bi, ci <식(34)>와 wc를 

포함한 15개의 특성 상수(characteristic constant)들은 복합재료

를 구성하고 있는 소재들의 특성과 제조방법 등에 따라서 결

정되는 값들로서 개별적인 실험을 통하여 구할 수 있었다. 제

안된 모델을 이용하여 카본 블랙을 함유한 복합재료의 복소 

유전율을 모사할 수 있는 모델을 제시하고 실험값과 비교하여 

제안된 모델이 실제의 복합재료의 복소 유전율을 비교적 잘 

모사할 수 있음을 보였다.
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