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Abstract: Magnesium oxide (MgO) reinforced polyamide-66 (PA66) composites were prepared through melt-compounding

method in order to determine the possibility of using MgO particle as conductive filler in the polymer-based composite. The

effects of MgO filler content on the thermal conductivity and mechanical properties for the PA66/MgO composites were

investigated. The results showed that the addition of MgO filler to the PA66 matrix led to a large increase in thermal con-

ductivity of the PA66/MgO composites. Tensile strengths of the PA66/MgO composites were slightly decreased as MgO

filler loading increased. However, flexural strength and flexural modulus were improved with increasing filler loading.

Notched Izod impact strengths were dramatically lowered by the addition of MgO filler.
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Introduction

기존의 광원은 많은 에너지 소모가 수반되지만, 발광다이

오드(light-emitting diodes; LEDs)는 높은 효율성, 신빙성, 소

박한 구조, 낮은 전력사용 그리고 내구성으로 인해 조명기술

에서 새로운 광원으로 각광받고 있다.1-4 또한, 개별 LED를

서로 밀접하게 배열시킨 LED 어레이는 고강도 광원을 구현

할 수 있어 자동차 헤드라이트, 손전등, 자동차 미등, 탐조등, 가

로등에 광범위하게 적용되고 있다. 그러나 조명효율을 높이

기 위해 수많은 개별 LED 칩을 조밀하게 배열해 놓은 LED

칩 어레이에서 더욱 많은 열이 발생되고 방출된 열원은

소자 본연의 기능을 저하시킬 뿐만 아니라 주변 소자의 오

작동, 기판 열화 등의 원인이 되면서 LED 칩에서 직접적

으로 방출된 열을 제어하기 위한 방열기술에 대한 필요성

이 강조되고 있다. 최근 많은 연구그룹들이 열원으로부터 쉽

게 열을 방출할 수 있는 열싱크(heat sink) 재료를 사용하여

LED 칩 어레이에서 발생되는 열을 제거하는 문제를 해결하

려고 시도하고 있다.5 이러한 재료들은 LED 칩 어레이의 방

열 재료로 적용하기 위해 열팽창 및 전기 절연성이 낮아야

한다.6-9

이러한 문제를 해결하기 위해 일반적으로 알루미늄 등의 열

전도 효율이 우수한 금속재료들이 많이 사용되어 왔지만, 금

속재료를 적용할 경우 제품의 총 중량 문제, 낮은 내식성뿐만

아니라 복잡한 성형성의 한계, 열원과의 불규칙한 접합성 등

많은 문제점들이 남아 있다. 이러한 문제들의 대안으로서 열

전도성 고분자 복합재료를 적용함으로써 die, circuit board 그

리고 enclosure 등 어떤 부분에 적용되더라도 LED 칩에서 방

출되는 열을 효과적으로 관리할 수 있으며, 최종제품의 온도

를 낮추고 조도의 향상 및 수명연장에 기여할 수 있다. 또한, 기

존 금속재료대비 고분자 복합재료는 약 40~50%의 중량감소

가 이루어질 수 있으며 또한, 열방출을 위한 복잡한 성형도 가

능하여 궁극적으로 LED의 수명 및 효율을 증진시킬 수 있는

장점들이 있다.10-12 일반적으로 탄소, 세라믹(실리카, 알루미

나, 질화알루미늄 등)과 같은 첨가제는 범용 고분자들(폴리에

틸렌, 폴리프로필렌, 폴리아마이드 등)이 열전도성을 높이는

데 자주 사용되어 왔다.13-19

일반적으로 산화마그네슘은 상대적으로 다른 무기물에 비

해 비싸지 않으며 독성이 거의 없다. 또한, 수산화알루미늄

(36 W/mK)보다 높은 열전도도(42~60 W/mK)와 낮은 열팽창

도(10.8×10−6/oC)를 가지는 절연무기물이며, 다른 무기물들에

비해 상대적으로 연성(soft)특성으로 인해 압출 또는 사출공

정에서 배럴벽과의 마찰력이 낮게 되어 가공이 용이하다. 이

러한 우수한 열적 특성에도 불구하고 열전도성 고분자 복합

재에 사용된 사례가 드물며, 연구결과가 보고된 사례도 거의

없다. 폴리아마이드계 고분자는 금속에 비해 가볍고 인장강

도가 높으며 성형성이 우수하고, 다른 엔지니어링 고분자에

비해 내마모성이 우수하여 자기 윤활성 및 마찰계수가 작은

점은 금속재료에서 볼 수 없는 우수한 특성을 가지고 있다.

따라서 본 연구에서는 기존의 방열재인 금속재료를 대체하고

방열특성이 향상된 고분자 복합재 제조를 위해 폴리아마이드†Corresponding author E-mail: bach@dankook..ac.kr
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-66에 산화마그네슘을 보강재로 사용하여 용융 블렌딩한 열

전도성 고분자 복합재를 제조한 후 폴리아마이드-66 복합재

내 보강재의 함량에 따른 열전도도 및 기계적 특성을 고찰하

였다.

Experimental

1. 시약 및 재료

본 연구에 사용된 폴리아마이드-66는 Dupont사의 Zytel

101F를 구입하여 사용하였다. Magnesium oxide (MgO)는

Ube Materials Industries Ltd. 제품(MgO > 97%; Diameter >

ca. 30 μm)을 구입하여 사용하였다.

2. 폴리아마이드-66/산화마그네슘 복합재 제조

복합재를 제조하기 전 폴리아마이드-66은 80oC에서 12시

간 동안 열풍 건조하였고, 산화마그네슘은 80oC에서 4시간

동안 진공 건조하여 사용하였다. 복합재 조성은 폴리아마이

드:산화마그네슘의 중량비를 기준으로 10:0, 8:2, 7:3, 6:4, 5:5

그리고 4:6이 되도록 조절하였다. 용융 삽입법으로 제조하기

위해 이축압출기(L/D = 40/1)를 사용하였고, I-V 베럴 구간

온도는 각각 270, 275, 275, 270, 그리고 275oC로 고정하여 복

합재를 제조하였다. 제조된 복합재는 소형 사출 성형기를 사

용하여 dumbbell, bar형태로 시편 제작한 후 물성측정에 사

용하였다.

3. 특성분석

제조된 복합재는 DSC (TA Instrument DSC2010)을 이용하

여 질소분위기하에서 20oC/min 승온속도로 복합재의 열적거

동을 측정하였다. 열확산도 측정은 레이저 섬광법(laser flash

method)을 이용한 레이저 섬광분석기(laser flash analyzer,

LFA-447, NETZCH)로 측정하였다. 25oC에서 1 cm 길이를 가

지는 정사각형 형태의 시료에 레이저를 한쪽 면에 투사하여

가열하고, 반대편에 전달되는 시간을 적외선 센서로 측정하

여 열확산도(α)를 구하고 비열(Cp)과 밀도(ρ)를 이용하여 열

전도도를 계산하였다. 복합재의 모폴로지를 관찰하기 위해 아

이조드 충격강도 측정 후 파단된 시편을 주사전자현미경(FE-

SEM, FEI NNS-450)을 이용하여 복합재 시편의 파단면을 관

찰하였다. 시편의 기계적 물성변화는 만능시험기(UTM, Lloyd

LR10K)을 이용하여 측정하였다. 인장물성은 ASTM D638의

규격에 의하여 dumbbell형태의 시편을 50 mm/min의 시험속

도로 측정하였다. 굴곡물성은 ASTM D790의 규격에 의하여

20 mm/min의 시험속도로 측정하였다. 아이조드 충격강도는

ASTM D256의 규격에 의하여 측정하였다.

Results and Discussion

산화마그네슘의 함량에 따른 폴리아마이드-66 복합재의 용

융거동과 강온 시 결정화 거동에 대한 결과를 Figure 1에 나

타내었다. 복합재의 용융온도는 산화마그네슘 함량에 관계없

이 일정하게 유지되는 것은 산화마그네슘이 폴리아마이드-66

의 결정구조 형성에 영향을 주지 않는 것으로 해석될 수 있

다. 그러나 비등온 결정화 온도의 경우, 산화마그네슘의 함량

이 증가함에 따라 온도가 약 30oC까지 증가한 것을 볼 수 있

다. 이는 매트릭스 고분자 성분이 일정한 상태에서는 산화마

그네슘 표면이 결정의 핵으로 작용하여 결정생성을 용이하게

만든 것으로 판단된다. 산화마그네슘 함량이 10 wt.%일 때 결

정화 온도가 약 20oC 증가한 후 산화마그네슘의 함량이 증가

할수록 결정화 온도의 증가경향이 다소 완만하지만 지속됨을

확인하였다.

일반적으로 고분자와 같은 비금속재료에서의 열전도는 포

논(phonon)의 진동에 의해 이루어지고 결정 속의 어떤 격자

점을 중심으로 하여 발생하는 원자의 진동은 원자간의 상호

작용에 의하여 서로 힘을 미쳐 진동하는 것이므로 한 원자에

머무르지 않고 파(wave)로서 재료내부를 이동하는 것으로 알

려져 있다. 이때 재료 내에서 발생하는 포논-포논 산란, 경계

면 산란, 고분자와 보강재 사이의 계면결함에 의한 산란등이

열전달을 저해하는 주요요인으로 알려져 있다. 이러한 포논

의 산란은 재료의 열전도도를 저하시키므로 높은 열전도도 특

성의 고분자 복합재를 제조하기 위해서는 포논 산란을 최소

화 해야 한다.20,21 고분자 내부에서 포논이 쉽게 이동되기 위

해서는 열전달 경로가 중요하며 보강재의 부피비, 종횡비, 정

렬 형태, 입자크기뿐만 아니라 고분자 기기재료 내의 분산력

등이 중요한 인자로 알려져 있다.22 본 실험에서 수행한 열전

도도 측정은 레이저 섬광법으로 측정하였으며 시편의 한 쪽

면에 흡수된 열이 두께방향으로 투과되어 뒤편의 적외선 검

출기로 측정되는 온도가 최대가 되는 시간의 half-time을 측

Figure 1. Melting and recrystallization temperatures of the PA66/

MgO composites with different MgO content.
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정한 후 열확산도를 구하고 식 (1)에 대입하여 열전도도를 계

산하였다.23

(1)

위의 식에서 κ는 시편의 열전도도, α는 열확산도, Cp는 비

열 ρ는 밀도이며 열확산도 α는 아래 식 (2)로 계산하였다.

(2)

위 관계식에서 L은 시편의 두께, t는 시간이다.

산화마그네슘 함량이 증가함에 따른 폴리아마이드-66 복합

재의 열전도도 측정값을 Figure 2에 나타내었다. 폴리아마이

드-66은 예상대로 전형적인 고분자재료에 준하는 낮은 열전

도도 값을 보여주고 있다. 하지만 산화마그네슘을 첨가함으

로써 복합재의 열전도도 값이 증가하고 있는 것을 보여주고

있다. 산화마그네슘의 함량이 50 wt.%까지 복합재의 열전도

도 값은 완만하게 증가하다가 60 wt.%에서 조금 더 증가된 열

전도도 값을 보여주었다. 이런 결과는 산화마그네슘 함량이

κ = α ρ CP⋅ ⋅

α = 
1.38L

2

π
2
t1/2

---------------

Figure 2. Thermal conductivities of the PA66/MgO composites

with different MgO content.

Figure 3. SEM images of the notched Izod impact fracture surface of the PA66/MgO composites with different MgO content: (A) 8:2

(PA66/MgO; wt/wt), (B) 7:3, (C) 6:4, (D) 5:5, (E) 4:6.
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60 wt.% 이상일때 복합재내 열전달 경로가 최적화되기 시작

한 것으로 판단된다.

충격강도 테스트에 의하여 파단된 시편의 파단면을 SEM으

로 측정한 결과를 Figure 3에 나타내었다. 산화마그네슘을 포

함한 폴리아마이드-66 복합재의 경우 단면의 형태가 규칙적

인 균열성장 형태를 보여주고 있으며, 이것은 전형적인 취성

파괴 특성을 나타내고 있다.24 Figure 3에서 보는 바와 같이 산

화마그네슘의 함량과 관계없이 폴리아마이드-66 매트릭스에

고르게 분산되어 있고 이축 압출기 가공중 산화마그네슘의 구

형형태가 거의 그대로 유지되는 것은 이축 압출기를 이용한

복합재 제조과정이 효과적임을 확인할 수 있다. 또한, 산화마

그네슘 함량이 증가할수록 입자간 간격이 작아지는 것을 볼

수 있으며, 특히 60 wt.% 파단면에서 산화마그네슘 입자간 겹

쳐진 부분이 관찰되는 것은 열전도 경로를 보다 긴밀하게 형

성하여 앞에서 보여준 열전도도값에서 산화마그네슘 함량이

50 wt.%까지 복합재의 열전도도가 완만히 증가하다가 60

wt.%에서 급격히 증가하는 직접적인 영향으로 판단된다.

산화마그네슘 함량에 따른 폴리아마이드-66 복합재 기계적

물성들(인장강도, 굴곡강도, 그리고 굴곡탄성율)을 Figure 4에

나타내었다. 복합재의 인장강도인 경우 산화마그네슘 함량이

증가할수록 완만하게 감소하였다. 이러한 경향은 SEM 사진

에서 보는 바와 같이 산화마그네슘 입자와 폴리아마이드-66

매트릭스간 계면접착력이 상대적으로 미비하기 때문에 외부

인장응력에 저항하는 폴리아마이드-66 매트릭스의 단면이 산

화마그네슘 함량이 증가할수록 작아져 인장강도가 감소하는

것으로 판단된다. 하지만 산화마그네슘 함량이 50 wt.%일 때

인장강도의 감소율이 약 5% 감소를 보이고 있다. 이는 복합

재를 구성하는 두 소재가 모두 극성을 가지기 때문에 계면사

이에서 약한 물리적 결합을 하고 있는 것으로 판단된다. SEM

사진에서 보는 바와 같이 산화마그네슘 입자가 폴리아마이드

-66 매트릭스에서 대부분 분리되어 있지만 입자가 깨져 매트

릭스내에 박혀있는 입자들 보이는 것은 계면에서 어느 정도

물리적 결합에 의해 상호작용을 하고 있는 것으로 판단된다.

굴곡강도인 경우 산화마그네슘 함량이 40 wt.%까지 완만하

게 증가하다가 그 이후부터는 일정한 굴곡강도 값을 보여주

고 있다. 순수한 폴리아마이드-66의 경우보다 산화마그네슘

이 보강재로 첨가될 때 굴곡강도는 증가하지만 보강재의 함

량에 따른 변화는 크지 않음을 보여주고 있다. 이는 굴곡강도

측정시 시편에 가해지는 힘을 산화마그네슘 보강재가 어느 정

도 분산시켜 순수 폴리아마이드-66보다 굴곡강도 값을 증가

시키지만 일정 함량이상에서는 가해진 힘을 보다 효과적으로

분산시키지 못하기 때문에 일정한 굴곡강도 값을 보여주는 것

으로 판단된다. 굴곡강도에 비해 굴곡탄성율은 산화마그네슘

함량에 따라 급격히 증가하는 것을 보여주고 있다. 이는 유기

물인 폴리아마이드-66의 굴곡탄성율보다 무기물인 산화마그

네슘의 굴곡탄성율이 월등히 높기 때문에 두 물질간 복합재

에서는 산화마그네슘의 함량에 따라 비례적으로 증가할 것을

쉽게 예측할 수 있으며 그 결과가 Figure 4에 나타나 있다.

Figure 5에 산화마그네슘 함량에 따른 폴리아마이드-66 복

합재의 아이조드 충격강도 값을 나타내었다. 순수 폴리아마

이드-66의 충격강도 값에서 산화마그네슘을 포함하는 복합재

는 급격히 감소하여 10 wt.%부터 일정한 충격강도 값을 보여

주고 있다. 이러한 결과는 두 계면사이 화학적 결합과 같은 상

호작용이 없어 두 계면에서 작은 공간이 형성되기 때문에 이

러한 작은 공간은 충격이 시편에 가해졌을 때 많은 균열

(micro-crack)유발되어 쉽게 균열이 성장하게 되어 충격강도

값이 감소한 것으로 판단된다.

Conclusion

본 연구에서는 폴리아마이드-66에 방열특성과 기계적 물성

을 향상 시킬 목적으로 산화마그네슘의 함량변화에 따른 복

합재의 열전도도 및 기계적 물성을 연구하였다. 산화마그네

슘의 함량이 증가할수록 열전도도 값은 증가하여 산화마그네

Figure 4. Mechanical properties (tensile strength, flexural strength,

and flexural modulus) of the PA66/MgO composites with different

MgO content.

Figure 5. Notched Izod impact strength of the PA66/MgO compo-

sites with different MgO content. 
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슘 함량이 60 wt.%에서 1.26 W/mK의 열전도도 값을 얻었다. 비

록 복합재의 인장강도는 산화마그네슘 함량에 증가함에 따라

감소하지만 감소폭은 미미하였고, 굴곡강도 및 굴곡탄성율을

증가하는 경향을 보여주었다. 이러한 결과로부터 산화마그네

슘은 폴리아마이드-66 매트릭스내에 보강재 역할뿐만 아니라

열전도 소재로서 유용할 수 있음을 보여주고 있으며 향후 열

전도도 고분자 복합재 제조에 적용이 가능할 것으로 판단된다.
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