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서 론1.  

에폭시는 복합재료에 사용되는 대표적인 열경 

화성 수지로서 경화가 용이하며 접착력이 강하, 

고 다른 수지와 비교해서 기계적 강도가 좋은 , 

장점이 있다 이러한 장점 때문에 에폭시는 접착. 

제 강화 플라스틱 몰드 제품 적층판 복합재료 , , , , 

등의 다양한 산업 응용성을 가진다 에폭시 수지. 

는 자체적인 장점 외에 탄소섬유 탄소나노튜브 , 
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초록: 본 연구는 마이크로미터 크기의 실리카 입자로 강화된 에폭시 복합재료 시편의 실리카 함량에 따

른 열안정성을 기계적 물성인 영률 측정과 열적 물성인 열팽창계수 측정을 통해 평가하였다 실험한 범. 

위인 에폭시 중량 대비 실리카 함량 시편까지 실리카 함량에 따라 열팽창계수는 지속적으로 감70 wt% 

소하여 약 까지 감소하여 열안정성이 개선되었으며 영률 역시 점진적으로 증가하여 약 까지 증25% , 51%

가하였다 또한 기존 연구에서 제시된 몇 가지 경험식 모델을 통한 해석결과를 실험결과와 비교하였는. , 

데 열팽창계수 측정결과는 체적탄성계수와 전단탄성계수를 고려한 모델의 결과와 잘 맞았으며, Kerner , 

영률 결과는 마이크로 크기 충전제에 대한 수치모델인 모델과 잘 부합하였다 이를 통해 Mori-Tanaka . 

복합재료의 열팽창 및 영률 예측을 위한 모델에서는 체적분률 외에 충전제 함유량에 따른 추가적인 물

성 변화를 고려해야 함을 알 수 있었다.

Abstract: In this experimental study, the thermal stability values of micrometer-sized silica particle-reinforced 

epoxy composite specimens were evaluated by measuring their thermal expansion coefficients and Young's 

moduli. For all specimens used in this study (from the baseline specimen to that containing 70 wt% silica 

filler), the thermal expansion coefficients and Young's moduli were gradually reduced down to 25% and 

increased up to 51%, respectively. The results of the experiment were compared with those of certain 

empirical models. The experimental results of the measurement of thermal expansion coefficients corresponded 

well with those of Kerner's model, which considers the bulk and shear moduli of the matrix and silica filler. 

However, the results of the measurement of Young's moduli using the empirical Mori-Tanaka model were 

observed to match better with those of the experiment. The comparison of the results of the experiment with 

those of the empirical models demonstrated that a reliable model for measuring the thermal expansion 

coefficients and Young's moduli of composite specimens needs to consider certain property variations in the 

composites in addition to volume fraction changes in the filler and matrix.
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등의 다양한 충전제 와 함께 사용되어 기계(filler) , 

적 열적 물성 등의 보완을 통해 응용분야를 넓, 

힐 수 있기 때문에 이를 이용한 복합재료의 물성 

개선을 위한 많은 연구가 진행되고 있다. 

에폭시 복합재료를 금속 등과 같이 열팽창 계

수가 다른 재료와 결합하여 함께 사용하는 경우

에 열 변형 차이 때문에 부품의 박리나 부분 손

상 등이 일어날 수 있다 이러한 이유로 에폭시 . 

복합재료의 열안정성을 개선하기 위한 다수의 연

구가 진행되고 있다. 특히 열적 물성에 대한 연

구를 살펴보면 등, Choi (1)은 에폭시 수지의 열팽

창계수를 낮추기 위해 활석과 크기의 실리12 

카를 에폭시 수지에 각각 첨가하여 그 함유량이 , 

증가할수록 에폭시 복합재료의 열팽창계수가 낮

아짐을 보고하였다 등. Ku (2)은 에폭시 수지에 첨

가된 다중벽 탄소나노튜브(multi-walled carbon 

의 함유량이 증가할수록 열팽nanotubes, MWNTs)

창계수가 감소하다가 이후에 증가했다고 0.4 wt% 

보고하였다 등. Dittanet (3)은 나노미터 크기의 실

리카를 에폭시에 첨가하는 경우 시편의 열팽창계

수는 감소하고 영률은 증가함을 보고하였다.

일반적으로 복합재료는 물성치를 알고 있는 수지, 

경화제 및 충전제를 적절히 섞어서 사용하지만 결과

적으로 만들어지는 복합재료의 물성치를 정확히 예

상할 수는 없다는 단점이 있다 그러한 문제 때문에 . 

다양한 경험식 모델들이 제시되어 복합재료의 물성

치를 예측하고자 하고 있다 대표적인 열팽창계수에 . 

대한 경험식 모델로는 혼합법칙(rule of mixture, 

모델ROM) ,(4) 모델 Thomas ,(4) 모델 Turner ,(5) Kerner 

모델(6) 등이 있다 복합재료의 영률에 대한 모델로는  . 

모델Kerner ,(6) 모델 Mori-Tanaka ,(7) 모델 Halpin-Tsai (8) 

등이 대표적이다 각 경험식 모델에 대한 설명은 이. 

어지는 장에 기술하였다2 .

이상의 기존 연구를 바탕으로 본 연구에서는 

에폭시 복합재료의 열안정성을 높이기 위하여 열

팽창이 매우 작은 충전제인 실리카 입자를 에폭

시 수지에 첨가하여 강화된 복합재료 시편을 제

작하였으며 제작된 시편을 대상으로 분산의 적, 

절성을 확인하고 관련 물성을 측정하고 평가하였

다. 기계적 물성인 인장강성 측정과 열적 물성인  

열팽창계수 측정을 통해 시편의 열안정성을 평가

하고자 하였다 또한 기존 연구에서 제시된 몇 . , 

가지 경험식 모델을 통한 해석결과를 실험결과와 

비교하였다.

Fig. 1 Fabrication process of composite specimens

실험 방법 및 수치 모델2.  

시편 재료2.1 

시편 제조에 사용한 에폭시 수지는 Bisphenol- 

형인 로서 제조사F YDF-161(Kukdo Chemical Co.) , 

에서 제공한 물성치 자료에서 밀도는 1.17 g/cm3, 

점도는 로 알려져 있다 경화제로는 아민5~7 Pa·s . 

계인 을 사용하였Jeffamine D-230(Huntsman Co.)

는데 밀도는 , 0.948 g/cm3이고 점도는 0.009 Pa·s

으로 알려져 있다 수지와 경화제의 혼합비율은 . 

중량비로 이다3:1 .

충전제로 사용한 실리카는 SILNOS 230(ABC 

인데 제조사에서 제공한 자료에 의하Nanotech Co.)

면 평균 입자직경은 밀도는 3 m, 2.2 g/cmμ 3이다. 

에서는 여러 문헌을 통해서 일반적으로 알려Table 1

져 있는 에폭시와 실리카의 열팽창계수 영률 그리, , 

Epoxy Silica(12)

Coefficient of 

Thermal Expansion

(10-6/K)

15~100(9) 0.55

Young’s Modulus

(GPa)
0.19~18.4(10) 73

Poisson’s Ratio 0.34~0.39(3,11) 0.17

Table 1 Properties of epoxy and silica filler
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고 푸아송 비를 나타냈는데 경험식 수치모(Poisson) , 

델을 사용할 때 필요한 값들이다.

실험 방법2.2 

은 본 실험에 사용된 시편을 제작하는 공Fig. 1

정의 순서도이다 먼저 계량한 에폭시 수지를 진. , 

공 데시케이터에서 시간 동안 기포를 제거한다2 . 

수지에 투입할 실리카 입자 양의 절반을 넣고 전

단혼합기(PDM-300 Paste mixer, Daewha Tech. 

를 이용하여 의 속도에서 순차Inc.) 500, 1000 rpm

적으로 분씩 전단혼합 한다 나머지 절반의 실10 . 

리카를 추가로 수지에 투입하고 전단혼합기로 다

시 으로 순차적으로 분씩 전단혼500, 1000 rpm 10

합 한다 이후 분 동안 진공 데시케이터를 사. 30 

용하여 전단혼합 중에 포함되었을 기포를 제거한

다 수지 내의 실리카 함유량은 . 0, 10, 20, 30, 40, 

그리고 로 설정하였다 계속해서 경화50, 70 wt% . , 

제를 에폭시 수지와 중량비로 에 맞추어 첨가3:1

하고 전단혼합기에서 으로 각각 , 500, 1000 rpm 10

분 동안 전단혼합 하고 역시 분 동안 기포를 , 30

제거한다 마지막으로 혼합된 수지와 실리카를 . 

시편 형상의 실리콘 몰드에 정량하여 부어넣고 

오븐에 넣고 80 o 에서 시간 동안 경화시켜 C 12 

시편을 제조하였다. 

는 이러한 공정을 통해 제조된 에폭시 중Fig. 2

량 대비 실리카의 함유량이 인 시편의 파 10 wt%

단면에 대한 전자현미경 사진이다 에폭시 수지 . 

내에 적절히 분포된 직경 정도의 실리카 3 m μ

입자를 확인할 수 있다.

영률 시험용 시편은 의 ASTM D638-10 Type IV

Fig. 2 SEM image of a fracture surface of 10 
wt%-silica-reinforced composite specimen

규격대로 전체길이 시험부(overall length) 115 mm, 

의 폭 두께 의 도그본(narrow section) 6 mm, 4 mm

형태로 제작하였다 영률은 만능재료시험(dog-bone) . 

기 로 측정했으며 시험 속도(Unitech-T, R&B Inc.) , 

는 이다 시편의 영률은 (cross head speed) 0.5 mm/min . 

인장응력과 변형률 관계 그래프의 기울기를 계산하

여 나타낼 수 있는데 에서 보는 것과 같이 , Table 1

충전제 실리카의 탄성계수는 수지에 비해 매우 크

기 때문에 실리카 함유량에 따라 복합재료의 영률

은 개선될 것으로 기대할 수 있다.

한편 변형률 측정 장비, (P3, Vishay Inter- 

로 측정된 열변형률 변화와 온도 변technology Inc.)

화의 비를 이용하여 열팽창계수를 구한다 은 . Fig. 3

열팽창계수 측정에 대한 개략도이다 열변형률을 측. 

정하기 위해 변형률 게이지(N2A-13 -T004N-350, 

를 시편에 부착한 후 변형률 측Micro-Measurements)

정기에 반브릿지 형으로 연결하여 측정(half bridge) 

하였다 측정 온도범위는 . 70 o 근처인 에폭시 자체C 

의 유리전이온도 를 고려(glass transition temperature)

하여 상온에서부터 60 o 까지 승온 하였으며 분 C , 3

당 1 o 의 속도로 온도를 상승시켰다C . 

열팽창계수 및 영률 측정은 각각 최소 개 이5

상의 시편에 대해서 이루어졌다.

수치 모델2.3 

서론에서 언급한 바와 같이 복합재료의 물성

치를 예측하기 위한 다양한 경험식 모델이 발표

되었다 그 중에서 대표적인 몇 가지를 이용하여 . 

본 연구의 열팽창계수 측정이 적절했는지를 알아

보고자 하였다 경험식에 사용하는 실리카의 체. 

Fig. 3 Measured thermal strains of several specimens 
containing silica filler with temperature of 
specimen surface



조휴상 강희용 이교우132

적분률과 에폭시의 체적분률은 각 재료의 중량과 

밀도를 이용해서 아래의 식 과 같이 구한다(1) . 

식에서 V는 체적분률, 는 밀도, m은 질량을 의

미하며 아래 첨자로 사용한 , f, m은 각각 충전제 

실리카 와 매트릭스 수지와 경화제 를 의미한다( ) ( ) .  

       

 
     (1)

수치 모델에 입력으로 사용한 에폭시 수지의 

열팽창계수는 실험에서 구한 31.9 10-6 를 사용/K

했으며 실리카의 열팽창계수는 문헌을 통해 구, 

한 0.55 10-6 을 사용하였다 에폭시 수지의 영률/K . 

은 본 측정에서 구한 을 사용했다1.23 GPa . 

열팽창계수 수치모델2.3.1 

우선 가장 단순하고 기초적인 수치 모델인 혼, 

합법칙 모델은 수지와 충전제 실리카를 개별적으

로 존재하는 것으로 가정하여 둘 사이의 기계적

인 상호작용이 전혀 없으며 모두 동일한 응력을 

받는다고 가정한다 아래의 식 와 같이 나타낼 . (2)

수 있는데, ⍺는 열팽창계수이고 V는 체적분률이

며 아래 첨자로 사용한 , c, f, m은 각각 복합재료, 

충전제 매트릭스를 의미한다, . 

                           (2)

두 번째 아래의 식 과 같이 모델, (3) ROM (4)을 

일부 개선한 형태로 주어지는 모델Thomas (4)에서

는 각각의 열팽창계수 외에 실험결과에 따른 임

의의 지수 a를 에서 사이의 범위에서 설정할  -1 1 

수 있다 본 실험에서는 실험결과와 잘 일치하도. 

록 을 0.77 a의 값으로 적용하였다 충전제의 형상. 

에 특별한 제약이 없는 모델이다.

       
  

 

                (3)

다음으로 모델, Kerner (6)에서는 체적탄성계수(bulk 

modulus, K 와 전단탄성계수) (shear modulus, G 를 추)

가로 고려하여 모델ROM (4)을 보완한다 식 에 나. (4)

타난 것과 같으며 추가된 뒤의 항은 온도변화에 따, 

라 시편 내에서 발생되는 열응력과 관련된 부분이다.

   
    

  
   

 


    (4)

식 에서 사용한 체적탄성계수와 전단탄성계수(4)

는 영률(Young’s modulus, E 과 푸아송비) (Poisson‘s 

ratio, υ 를 이용하여 다음의 식 ) (5)(13)와 (6)(14)과 같

이 구할 수 있다.  

            


                (5)

            


                 (6)

영률 수치모델2.3.2 

복합재료의 영률을 예측하기 위한 여러 수치모델 

중에서 모델Mori-Tanaka (7)은 완전하게 접착된 매트

릭스와 충전제를 고려하며 마이크로 스케일 의 충, 

전제에 적합한 모델이다 모델은 식 과 같이 . (7) (8) 

표현되는데, β는 수식을 간단하게 표현하기 위해서 

사용된다 모델. Mori-Tanaka (7)은 체적탄성계수 부분

과 전단탄성계수 부분을 따로 고려한 다음 두 탄성

계수를 이용해서 복합재료의 영률을 구한다.

     

 



        

   
  (7)

        

   

  

  
   

  (8)

구형 입자를 포함하는 복합재료의 영률을 예측하

는 또 다른 대표적인 모델로는 식 로 표현되는 (9)

모델Kerner (6)이 있다 식에서 . A와 B는 주어진 바와 

같이 수식을 간단하게 표현하기 위해서 사용된 상

수이다. ψ는 매트릭스에 최대한 넣을 수 있는 충전

제에 대한 인자이며, Vm은 충전제를 최대한 섞을 수 

있는 경우에 대한 매트릭스의 체적분률이다 본 논. 

문에서는 Vm 값을 을 사용하였다 실리카 함량  0.79 . 

까지 시편을 제조하였기 때문에 이를 체적분70 wt%

률 로 바꾸면 실리카의 최대 체적분률은 (vol%) 0.21

이기 때문이다.

   




 


 

 

  

  
  






  (9)
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실험 및 수치모델 결과3. 

열팽창계수 측정 및 수치모델 결과3.1 

제작한 에폭시 복합재료 시편의 실리카 충전제 

함유량에 따라 달라지는 열팽창계수의 측정결과

를 평균값과 오차막대로 표시된 표준편차로 Fig. 

에 나타내었다 열팽창계수는 실리카 함유량 4 . 0, 

시편에서 각각 10, 20, 30, 40, 50, 70 wt% 31.9, 

30.5, 29.0, 27.7, 27.2, 25.6, 23.8 10-6 으로 측정/K

되었다 에서 보는 바와 같이 에폭시 수지. Table 1

에 비해 약 수준인 매우 낮은 열팽창계수1/100 

를 가지는 실리카의 함유량이 증가함에 따라 복

합재료 시편의 열안정성은 개선되어 열팽창계수

는 감소함을 볼 수 있는데 가장 작게 나타난 , 70 

시편의 열팽창계수는 시편wt% 0 wt% (baseline) 

대비 약 감소하였다 또한 전반적으로 크 25 % . , 

Fig. 4 Coefficients of thermal expansion of SiO2- 
reinforced epoxy composites with SiO2 content

Fig. 5 Comparison of the measured thermal expansion 
coefficients of SiO2-reinforced epoxy composites 
with those of numerical models

지 않은 시편 간의 표준편차로 미루어 판단하

면 본 실험에서 사용한 충전제 혼합방법이 양호

하였음을 간접적으로 알 수 있다.

실험을 통해서 얻어진 결과와 앞선 장에서 언2

급한 수치모델에 의해서 구해진 결과를 비교 고

찰하고자 와 같이 열팽창계수를 측정한 결, Fig. 5

과와 경험식 모델을 이용해서 계산한 결과를 함

께 나타내었다 수치모델에 입력으로 사용된 에. 

폭시와 실리카의 열팽창계수는 각각 31.9 10-6/K 

실험에서 시편에 대해 구한 값 와 ( baseline ) 0.55 

10-6 였다 체적탄성계수와 전단탄성계수를 계산/K . 

하기 위한 영률과 푸아송 비는 직접 측정 및 문

헌의 값으로 과 같이 결정하였는데 에폭Table 1 , 

시의 영률은 측정을 통해서 얻은 값 을 1.23 GPa

사용하였으며 푸아송 비는 을 사용하였다, 0.38 . 

실리카의 영률과 푸아송 비는 과 같이 Table 1 73 

와 을 각각 사용하였다 의 그래프GPa 0.17 . Fig. 5

에서 보는 것과 같이 실험 결과는 모델Kerner (6) 

혹은 모델Thomas (4)과 구분하기 힘들 정도로 매

우 유사하게 나타나고 있음을 알 수 있다 안정. 

적인 시편 제조는 실리카 함유량 까지 할 70 wt%

수 있었지만 수치모델의 결과로 미루어 보면 충

전제 함량 에서는 열팽창계수가 거의 100 wt% 21 

10-6 에 접근함을 알 수 있다 이는 충전제 함유/K . 

량 시편을 기준으로 열팽창계수가 약 0 wt% 34% 

감소한 것으로서 그만큼 열안정성이 좋아질 수 

있음을 보여준다.

수치모델 결과를 보면 모델, ROM (4)을 제외하

고 모델Thomas (4)과 모델Kerner (6)로 계산된 값은 

측정된 값과 비교하면 큰 차이가 나지 않는다. 

모델ROM (4)은 약 배 이상 차이 나는 실리카와 60

에폭시의 열팽창계수 때문에 생기는 열응력을 고

려하지 않았기 때문에 생긴 오차로 판단된다. 

모델Thomas (4)은 지수로 사용되는 a의 값을 실험 

측정값을 바탕으로 임의로 정하여 측정된 결과와 

유사한 경향을 찾는 방법이다 여기서 . a의 값이 

에 가까우면 모델1 ROM (4)의 결과에 가까워지고 

에 가까우면 급격하게 감소한 다음 완만하게 -1

감소한다 본 연구의 경우에는 . a의 값을 로 0.77

설정한 경우가 측정된 결과와 유사한 경향을 보

였다 한편 모델. , Kerner (6)은 모델ROM (4)이나 

모델Thomas (4)과는 다르게 체적탄성계수와 전단

탄성계수를 고려한 모델이다 열팽창계수가 서로 . 

다른 두 재료를 혼합해서 만든 복합재료 내부에
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서 발생하는 응력을 고려하는 경험식 모델이라고 

할 수 있다 때문에 모델. ROM (4)보다 측정 결과

에 훨씬 더 실험결과에 근접한 경향을 보였다. 

고려했던 세 종류의 경험식 중에서는 모Kerner 

델(6)의 해석결과가 실험결과와 유사한 경향을 보

였다 세 경험식 모델 중에서 모델. Thomas (4)은 

지수를 조정해서 실험결과와 경향을 맞춘 것이므

로 배제하고 모델ROM (4)과 모델Kerner (6)을 비교

하면 단순히 체적분율 만으로 물성치를 계산하, 

는 모델ROM (4)보다 수지와 충전제의 계면에서 

발생하는 열응력의 영향까지 고려하는 모Kerner 

델(6)이 실험결과에 잘 부합하는 결과를 보인 것

으로 판단된다.

영률 측정 및 수치모델 결과3.2 

은 대표적인 기계적 물성인 영률을 측정Fig. 6

한 결과를 보여준다 최소 회 이상 측정한 평균 . 5

Fig. 6 Young's moduli of SiO2-reinforced epoxy 
composites with SiO2 content

 

Fig. 7 Comparison of the measured Young’s moduli 
of SiO2-reinforced epoxy composites with 
those of numerical models

평균값과 오차막대로 표시된 표준편차를 나타냈

다 영률은 실리카 함유량 . 0, 10, 20, 30, 40, 50, 

시편에서 각각 70 wt% 1.23, 1.37, 1.49, 1.55, 

로 측정되었다 에폭시 수지1.61, 1.73, 1.91 GPa . 

에 비해 충전제 실리카의 강성이 배 이상 크기 50

때문에 실험한 범위 안에서는 실리카 함유량이 

증가함에 따라 영률이 지속적으로 증가하였다. 

가장 높게 측정된 시편의 영률은 기준 70 wt% 

시편 대비 약 증가하였다 시편 종류에 따라 51% . 

표준편차가 다소 큰 경우도 있지만 실리카 함량

이 증가됨에 따라 영률이 증가하는 경향에는 이

견이 없다고 판단되었다.

열팽창계수와 마찬가지로 실험결과와 비교하기 

위하여 영률 실험결과와 수치모델에 의한 결과를 

에 함께 나타냈다 단순한 체적분률 만으로 Fig. 7 . 

계산한 모델ROM (4)의 경우에는 실험결과와 매우 

큰 차이를 보이고 있다 모델. ROM (4)의 결과가 

실험결과와 유사한 경향을 보이던 의 열팽Fig. 5

창계수 모델 결과와 비교하면 영률의 예측은 체

적분률 만으로는 불가함을 알 수 있다 모. Kerner 

델(6)의 경우에는 측정결과와 실리카 함량 50 wt%

까지는 비슷한 경향을 가지지만 이후의 50 wt% 

측정된 결과에서는 차이가 커진다 한편. , Mori- 

모델Tanaka (7)은 복합 재료의 영률을 계산함에 

있어 체적탄성계수와 전단탄성계수를 구분하여 

계산하고 이를 이용해서 복합 재료의 영률을 구

하는 방식이기 때문에 그래프에서 보는 바와 같, 

이 모델Kerner (6)보다는 좀 더 측정결과와 부합함

을 알 수 있다. 

결론 및 향후계획4.  

본 연구에서는 마이크로미터 크기의 실리카 입

자로 강화된 에폭시 복합재료 시편을 제조하고 

실리카 함량에 따른 복합재료 시편의 물성을 평

가하였다 기계적 물성인 영률 측정과 열적 물성. 

인 열팽창계수 측정을 통해 시편의 열안정성을 

고찰하였다 또한 기존 연구에서 제시된 몇 가지 . , 

수치모델과 실험결과를 비교 고찰하였다 실험한 . 

범위 안에서는 실리카 입자의 강화 효과로 인해 

약 의 열팽창 감소와 의 영률 증가를 달25% 51%

성할 수 있었다 열팽창계수 측정결과는 체적탄. 

성계수와 전단탄성계수를 고려한 모델Kerner (6)의 

결과와 잘 부합했으며 영률의 결과는 마이크로 , 

크기 충전제에 대한 수치모델인 모Mori-Tanaka 
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델(7)과 잘 부합하였다. 복합재료의 열팽창 및 영

률 예측을 위한 모델에서는 체적분률 외에 충전

제 함유량에 따른 추가적인 물성 변화를 고려해

야 함을 알 수 있었다.

이상의 결과를 바탕으로 향후에는 충전제와 수

지의 계면 면적 변화를 고려할 수 있는 충전제 

크기 변화에 대한 연구를 진행하고 다양한 경험

식 모델을 추가하여 그 영향을 고찰할 예정이다.
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