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Abstract: Due to excellent mechanical property and formability, composite materials have been attracting 

attention as lightweight material in the automobile industry. However, the formation of the aggregate 

phenomena by the van der Waals forces between the nanocarbon particles affects on the properties of the 

composite product. In order to improve this problem, it is necessary to totally disperse carbon nanotube 

without aggregation. In this study, the effect of agitation process conditions on microstructural changes of 

high strength carbon fiber reinforced plastic containing CNT (JT-20A) was investigated. It was found that 

the dispersion effect of carbon nanotube differently showed with changing the agitation conditions.
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1. 서  론 

최근 레져(스포츠) 산업 및 항공, 자동차관련 

산업에서 부품의 경량화 및 우수한 강도를 가진 

경량재료에 대한 관심이 높아지고 있다.1-2) 특히, 

수송기기분야에서 차체 및 샤시의 경우, 알루미늄

합금, 복합재료 등이 기존의 금속재료를 대처할 

수 있는 경량재료로서 관심이 높아지고 있으며, 

특히 고분자 복합재료에 대한 연구가 활발하게 

진행되고 있다.3-4)

복합재료(탄소나노튜브)는 금속재료에 비해서 

비강성 및 비강도가 우수하며, 수지계 복합재료의 

경우, 성형성 및 우수한 기계적 특성을 가지며, 비

교적 가격이 낮은 장점을 가지고 있지만, 연속사

용 가능 온도가 낮고, 수분을 흡수하면 강도가 낮

아져 충격강도가 낮아지는 단점을 가지고 있다.5-8)

하지만, 이러한 단점을 가지고 있음에도 불구하

고, 복합재료(탄소나노튜브)는 다른 소재보다 우

수한 물리적 특성, 기계적 특성, 전기전도도 등이 

우수하기 때문에, 다양한 분야에 적용시킬 수 있

는 중요한 경량소재로서 인식하고 있다. 따라서 

이러한 문제점을 개선하기 위해서, 적은 양의 탄

소나노튜브를 프리프레그에 첨가하여 복합재료의 

강도 및 내구성을 증가시키는 방법 등이 활발하

https://crossmark.crossref.org/dialog/?doi=10.9726/kspse.2019.23.6.056&domain=http://kspse.org/&uri_scheme=http:&cm_version=v1.5
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Fig. 1 JT-8A SEM Image and JT-20A SEM Image

게 연구되고 있다.9-10) 또한 최근 탄화규소 섬유에 

탄소나노튜브를 화학기상증착법을 이용하여 직접 

성장시켜 섬유의 기계적 강도를 향상시키는 결과

가 보고되었다. 하지만 일반적으로 탄소나노튜브

는 튜브와 튜브간의 강한 반데르발스 상호작용에 

의하여 Fig. 1에서 나타낸 것과 같이 응집되어 있

는 형상을 하고 있으며, 이러한 응집현상은 복합

재료를 제조할 경우, 복합재료 내에서 탄소나노튜

브의 균일한 네트워크 구성을 방해하기 때문에, 

응집되어 있는 튜브를 고르게 분산시켜 응집되지 

않게 하는 것이 열적, 전기적 특성을 향상시키는 

방법에 대해서 아직 연구가 미비하다.11-12) 따라서, 

본 연구에서는 비교적 분산이 용이한 JT-20A 탄

소나노튜브를 이용하여, 고강도 탄소섬유복합재 

연구에서의 핵심 선행공정인 교반공정에서, 균일

한 내부 네트워크를 형성시킬 수 있는 교반기술 

및 교반조건에 대해서 조사하였다. 

2. 실험방법

2.1 탄소나노튜브, 고분자 및 용매 설정

탄소나노튜브는 물성을 강화 시키는 재료로 종

횡비(Aspect ratio)가 크고, 정렬된 번들(Aligned 

Bundle)형태로 가느다란 실이 겹쳐 있는 상태로 

존재하는 Fig. 1과 같은 JT-8A타입을 사용하고자 

하였으나, 입자밀도(Bulk density)가 매우 작아 분

산과정에 애로사항이 발생하므로, 비교적 분산이 

용이하고, 얽힌(Entangled) 형태로 직경이 비교적 

크고, 입자가 원형으로 응집되어 있는 Fig. 2와 같

은 JT-20A 타입을 교반 모델로 선정하였다. 

본 연구에 사용되는 PAN(Polyacrylonitrile)은 전

기방사에 일반적으로 사용되는 고분자 물질로서 

전기방사시 안정적인 섬유형성이 가능하며, 연화

점이 높고 섬유로서 뛰어난 성질을 지녀 전기방

사에 많이 적용된다. 일반 유기 용제에 용해되지 

않고 디메틸포름아미드, 디메틸술폭시드, 테트라

메틸렌술폭시드 등에 용해되는 성질을 갖는다. 교

반에 사용되는 PAN의 분자량은 150,000 Mw를 갖고 

있으며, 백색의 고운 미세 가루 형태로 되어있다. 

고분자 물질을 용해시킬 수 있는 용제들로 용

매를 구성한다. 하지만 고분자를 용해 가능하다고 

하여 모든 용매가 적용 가능한 것은 아니다. 용매

는 전기방사 과정에서 증발되어 사라지지만 고분

자를 용해시키는 역할 외에도 교반액의 점도 유

지 및 전기방사과정에서 고분자 물질과 CNT를 

연결해주는 중요한 역할을 한다. 이러한 점을 고

려하여, 고분자 물질을 용해시킬 수 있는 용매를 

찾아 용액의 전기전도도가 높고, 용액의 유전 효

과가 잘 나타나는 재료를 선택해야 한다. 따라서 

본 연구에서는 용매제로써, 우수한 용액의 전도도

와 연신을 가지고 섬유의 직경을 감소시킬 수 있

는 DMF(dimethylformamide)을 사용하였다.

2.2 교반량 설정

우선 고분자와 나노물질을 용해시킬 때 용매제

를 넣는데, 이러한 물질을 교반하기 전에 각 물질

의 양을 결정하는 것이 중요하다. 용매는 고분자 

물질과 혼합하는 과정에서 점도가 높아지기 때문

에, 용매의 양을 가장 크게 했지만, 기본적으로 전

기방사에 적절한 배율의 용액이 15~20 cP 적정 

점도를 유지하기 위해서는 용매와 고분자 사이의 

적정비율을 찾는 것이 가장 중요하다. 또한, 전기

방사에서 용매는 증발되고, 고분자 물질과 CNT만 

남게 된다. 따라서 CNT의 함량을 비교할 때는 고

분자대비 CNT의 질량의 존재량을 본 연구에서는 

함유비율로 설정했다. CNT의 비율을 높게 하면, 

고분자에 존재하는 비율이 증가하여 방사된 섬유

에서도 CNT가 섬유 안에 존재하는 비율이 증가

한다. 따라서 이러한 조건을 고려하여 용매, 고분

자 및 CNT의 혼합비율을 결정했다. 이러한 혼합

비율에 따라서 용액의 점도와 CNT 분산 가능한 

양을 결정하는 중요한 요소이며, Table 1에서 혼
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NO. CNT
wt%, 

(PAN)
PAN wt%, DMF

점도
(CP)

1 0.01 0.50% 2.0 5% 40 5.8
2 0.02 1.00% 2.4 6% 40 6.2
3 0.04 1.50% 2.8 7% 40 6.3
4 0.06 2.00% 3.2 8% 40 8.5
5 0.09 2.50% 3.6 9% 40 12
6 0.12 3.00% 4.0 10% 40 18
7 0.15 3.50% 4.4 11% 40 28.3
8 0.19 4.00% 4.8 12% 40 34.5
9 0.23 4.50% 5.2 13% 40 47

Table 1 The variation of mixing rate and vicosity on 

CNT, PAN, DMF
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Fig. 2 The variation of mixing rate and vicosity of 

stirring solution 

합비율에 따른 용액 점도를 나타냈다.

용매로 사용되는 DMF는 40 ml를 기준으로 고

정하여 교반을 하였으며, 적절한 점도를 갖는 고

분자의 비율을 찾았으며, CNT도 용매인 DMF 

40m1가 분산 가능한 양을 기준으로 고분자 대비 

일정 비율로 산정하였다.

각 물질의 양을 기준으로 Paste mixer 교반기를 

이용하여 1시간 교반한 결과를 Fig. 3과 같이 어느 

정도 균일하게 교반되었음을 확인할 수 있었다. 

따라서 본 연구에서의 전기방사노즐에 적합한 점

도를 갖는 혼합비율을 CNT 0.12g_3.0 wt%(PAN 

대비), PAN 4g_10 wt% (DMF대비), DMF 40 g으로 

설정하고 교반조건에 따른 영향에 대해서 조사하

였다. 

Fig. 3 Magnetic stirring and photomicrograph

3. 실험결과 및 고찰

기존의 MWCNT(Multi-Wall Cabon Nano Tube)

와 고분자 PAN, 용매, DMF를 마그네틱 교반기를 

이용하여 교반하였으나, 교반 후 전기방사에서 노

즐이 막히거나, 방사된 섬유 상이에 나노튜브가 

응고, 방사되는 현상이 관찰되었다. Fig. 4와 같이 

현미경 관찰에서, CNT가 잘 분산되지 않고, 분산 

후에도 반데르발스 인력에 의해서 다시 뭉쳐진 

결과, 노즐이 막힌 것으로 판단된다. 따라서 교반 

방법에 변화를 주기 위하여 나노튜브 분산과정에 

사용되는 초음파와 시간 단축을 위해 Paste Mix로 

변경하여 새로운 교반 기술을 적용하였다. 

따라서 효과적인 교반결과를 얻기 위하여, 본 

연구에서는 Paste Mix를 활용하여 교반된 PAN, 

DMF 용액에 CNT를 섞어 초음파로 분산을 진행

하였다. PAN을 DMF 용매에 섞어 Paste Mixer로 

완전히 용해될 때까지 섞어 주고 이 용액에 CNT

를 넣어 초음파를 이용하여 분산을 실시한 결과, 

Fig. 5와 같이 적절하게 교반이 잘 이루어진 것을 

확인할 수 있었다.

Fig. 4 The micrograph after magnetic agitation
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Fig. 5 The micrograph after paste mixer and 

ultrasonic agitation 

Table 2 The agitation state according to agitation 

time

교반시간
(min)

점도(CP) 교반상태

5 9.3 PAN 응고상태확인

10 10.3
응고상태 미확인, 

용액이 탁함

15 12 교반상태 양호

20 12.7 교반상태 양호

25 12.8 교반상태 양호

3.1 교반시간에 따른 영향

Paste Mixer를 이용하여 DMF 용매에 PAN이 완

전히 용해되는 최적의 시간을 조사하기 위해서, 

PAN 용해 속도를 2,000 rpm으로 고정하고, 용액

의 증발량이 거의 없는 밀폐용기를 사용하였다. 

DMF 무게 대비 13% 정도의 PAN을 넣어서 교반

시간 5분 단위로 교반상태를 확인했으며, 그 결과

를 Table 2에 나타냈다.

Table 2를 본 결과, 교반시간 15분부터 교반상

태가 양호하였지만, 20분이 지난 후부터 용액이 

맑고 그림에서 본 것과 같이 용액점도도 안정되

어진다는 것도 확인되었다. 따라서 PAN이 완전히 

용해되는 최적의 시간이 20~25분이라는 것이 알 

수 있었다. 

3.2 교반조건에 따른 초음파 교반의 변화

3.2.1 교반시간에 대한 영향

Paste Mixer로 교반된 PAN, DMF 용액에 CNT

를 섞어 초음파으로 균일하게 분산시켰으며, CNT

는 고분자 PAN 무게 대비 3%를 넣고 초음파 교

반시간, 휴지기 시간 및 Amp.량을 변동하여, 교반

상태를 확인했다. 

Fig. 6은 초음파 교반시간에 따른 점도변화를 

나타낸 것으로, 교반시간 90분까지는 점도가 증가

하는 현상을 확인할 수 있으며, 특히 60분 이후 

급격하게 증가하는 경향을 확인할 수 있다. 이는 

분자 간의 결합력이 증대되기 때문에 점도가 급

격하게 증가되었다고 생각된다. 
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Fig. 6 The variationt of viscosity with changing 
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Fig. 8 The evaporation rate for agitation solution 

with changing agitation time

또한 Fig. 8은 교반시간에 따라서 교반액의 증

발량이 비례적으로 증가하는 경향을 나타내며, 

Fig. 7과 비슷한 선형모양을 보여 준다. 이는 초음

파교반에 의해서 발생되는 열이 용매를 증발시키

고, 교반액의 점도를 증가시켰다고 생각된다.

   
3.2.2 휴지기 시간에 대한영향

Fig. 9는 초음파 교반시간 중 휴지기 시간에 따

른 증발량과 점도변화를 나타낸 것이며, 가동시간

을 한 시간으로 고정하고, 휴지기 시간을 변화를 

시켰다. 휴지기 시간이 줄어들수록 증발량이 증가

하고 점도도 급격하게 증가하는 것이 확인된다. 

하지만, Fig. 8, Fig. 9와 같이, 휴지기 시간이 줄어

들수록 불균일한 분산 상태를 나타냈으며, 이는 

에너지가 많이 들어갈수록 분산 능력은 좋아지지

만, 지속적인 교반을 하는 것보다는 휴지기 시간

을 주면서 교반을 시키는 것이 균일한 분산을 유

도한다는 것을 보여준다. 

3.2.3 Amp. 변화에 따른 교반영향

Fig. 10은 초음파 교반기 출력 값의 변화에 따

른 증발량 변화를 나타내 것으로, 초음파 교반기 

출력 값이 증가함에 따라서 증발량이 증가했다. 

하지만, 60% 이상의 초음파 교반기 출력 값에서

는 용액의 증발량의 증가로 인해 용액이 소멸되

어 적합하지 않는 조건임을 알 수 있었다. 또한 

분산 상태를 확인하기 위하여, 현미경 관찰을 행

하였다.
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Fig. 9 The variation of evaporation and viscosity 

with changing of resting stage of ultrasonic 

stirring

Fig. 10 The variation of stirring state with changing  

resting stage 
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Fig. 11 The variation of evaporation rate with 

changing amplification of ultrasonic stirrer 
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Fig. 12 The state of dispersion with changing 

amplification

Fig. 11에서 볼 수 있듯이 출력 값이 증가할수

록 분산상태가 좋아지며, 60% 출력량이 가장 균

일한 분산 상태를 나타낸 것을 확인할 수 있었다. 

4. 결  론

본 연구를 통하여 CNT분산을 수행하는 동시에 

전기방사에 적합한 용액을 제조하기 위한 점도

(15~25 cp)를 갖도록 고분자 및 용매의 함량 및 

교반조건에 따른 변화를 조사하였다. 다음과 같은 

연구결과를 얻을 수 있었다. 

1) 용매를 DMF를 40 g 이용할 때, CNT를 고분자 

질량 대비 3%, 고분자는 용매 질량대비 10% 정도가 

최적의 교반 비율이라는 것을 확인할 수 있었다.

2) 마그네틱 교반기를 사용하기보다는 초음파 

교반기와 Paste mixer 사용하여 교반하는 것이 교

반시간 단축 및 양호한 분산 상태를 얻을 수 있었다. 

3) 교반 시간과 출력량이 증가할수록 용액의 증

발량은 증가했으며, 균일한 분산 상태를 얻었으

며, 일정한 휴지기 시간을 설정하는 것이 휠씬 분

산 상태가 양호한 결과를 얻었다. 
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