
Elastomers and Composites

Vol. 52, No. 1, pp. 22~26 (March 2017)
Print ISSN 2092-9676/Online ISSN 2288-7725

DOI: https://doi.org/10.7473/EC.2017.52.1.22

Study on the Properties of UV Curing Thermal Conductive and Pressure 

Sensitive Adhesive Using Inorganic Fillers

Ji-Hwan Oh*, Jin-Yeong Choi*, Su-Hwan Kim*, Se-Hoon Jang*, Yoo-Jin Shin*, 

Dae-Hyun Kim*, Hwan-Kyu Yoo*, and Ur Ryong Cho*,**,†

*School of Energy, Materials, Chemical Engineering, Korea of Technology and Education, 

Korea University of Technology and Education
**Research Center of Eco-friendly & High-performance Chemical Materials, Korea University of Technology and Education

*,**1600 Chungjeol-ro, Byungcheon-ro, Byungcheon-myun, Dongnam-gu, Cheonan 31253, Korea

(Received February 3, 2017, Revised February 13, 2017, Accepted February 20, 2017)

Abstract: The thermal conductivity and the adhesive properties were measured, after synthesis of thermal conductive com-

posite which was obtained as a result of mixing alumina or graphite with acrylic adhesive synthesized by UV polymer-

ization. The adhesive properties of the composite were evaluated measuring the peel strength at 180 degrees, the retention,

and the initial tack;the thermal conductivity was estimated using laser flash analysis. As the filler contents increased, a

decrease in peel strength and initial tack and an increase in retention and thermal conductivity were observed. When com-

pared to alumina, the adhesion of graphite showed a dramatic decrease, whereas the thermal conductivity was further

enhanced. It was found out that the small size of graphite increased the mechanical interlocking between the polymer and

the filler, and it was easier for graphite to come into contact with other graphite in the matrix.
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Introduction

최근 환경에 대한 관심으로 휘발성 유기화합물의 배출을 규

제하고 있다. 이에 따라서 무용제형 UV중합이 대두되었고, 현

재 개발중인 산업의 한 분야이다. 열중합은 가열과 교반을 오

랜 시간 진행해주어야 하지만 UV중합은 열 개시제 대신 광

개시제를 사용하여 UV중합기를 이용하여 UV를 쬐어 주면

광 개시제가 반응하여 중합이 진행된다. 열중합과 비교하여

상대적으로 합성이 빠르게 진행된다는 장점이 있다.1-4

두 고체의 표면이 접촉할 때, 미세한 거친 표면으로 인해 실

제적인 접촉면적이 매우 작아진다. TIM(thermal interface

materials)은 용도와 재질이 다른 두 표면 사이에 우수한 열 접

촉을 위한 열확산 매개물질을 의미한다. 거의 모든 전자제품

은 동력을 전기로 사용하고, 또한 작용에 따라 가동 시에 열

이 발생한다. 특히 디스플레이 부품들이 발생하는 열은 제품

의 수명에도 막대한 영향을 끼치고 있다. 열전도성 고분자는

무기물과 함께 복합체로 열적 부도체인 고분자 수지에 알루

미늄, 탄소 섬유, 그래파이트 등과 같은 열전도성 충전제를 첨

가하여 재료에 열전도성을 부여함으로써 제조한다.5,6 열전도

성 고분자와 같은 비금속에서 열전도는 phonon에 의해 이루

어진다고 알려져 있는데, phonon이란 재료가 열적 충격을 받

았을 때 격자의 진동에 의해 발생하는 파장을 말한다.

본 연구에서는 UV중합을 통해 2-ethylhexyl acrylate를 주단

량체, methyl methacrylate, acrylic acid를 부단량체로 하는 점

착제를 합성하고, 알루미나와 그래파이트를 혼합하여 열전도

성 아크릴 점착쉬트를 제조하였다. 접착특성은 박리강도, 초

기점착력, 유지력을 측정하였고, 알루미나 혹은 그래파이트를

혼합한 점착제의 열전도도를 측정하여 각 충전제의 따른 열

전도도에 미치는 영향에 대해 비교하였다.

Experimental

1. 시약

단량체는 2-ethylhexyl acrylate(2-EHA, Aldrich), methyl

methacrylate(MMA, Aldrich), acrylic acid(AA, Aldrich)를 사

용하였고, 광개시제로 1-hydroxycyclohexyl phenyl ketone,

(Irgacure-184, BASF)를 사용하였다. 광가교제로 2,2-bis-

[(acryloyloxy)-methyl]butyl acrylate, (TMPTA, Aldrich)를 사

용하였고, 열전도성을 갖는 충전제로는 alumina, (D50 = 5 µm,

Eports)와 graphite, (D50 = 1 µm, Eports)를 사용하여 실험하였다.
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2. 실험기구

실험기구는 4구 둥근 플라스크에 반응 진행 동안 질소분위

기를 유지시켜주기 위해 질소펌프를 이용하였으며, 모든 마

개는 실리콘 그리스를 이용하여 완전히 밀폐시켜 반응을 진

행하였다. UV-lamp는 305 mm, UVA/365 nm 파장의 UV 모듈

을 사용하였다.

3. 실험과정

본 연구에서는 크게 두 단계의 실험을 진행하였다. 먼저 UV

중합을 이용하여 prepolymer를 제조하였다. 4구 플라스크를

지지대와 클램프를 이용하여 교반기와 같이 설치를 한 후에,

ultraviolet-lamp의 빛을 옆으로 비출 수 있도록 모듈을 세워 설

치하여 플라스크의 가장 돌출된 부분과 램프사이의 거리가 10

cm 정도 되도록 설치하였다. 질소 분위기 하에 반응이 진행

되기 위하여 반응 전 질소를 15분간 퍼징하여 준비하였다.

Table 1과 같이 광개시제로 Irgacure-184(0.4 g), 단량체로는 2-

EHA(340 g), AA(20 g), MMA(40 g)을 투입한 후, 5분 동안 교

반시킨 후, ultraviolet-lamp를 20~30분간 조사하여 광중합을

실시하였다. 

1차 과정을 통하여 만들어진 prepolymer를 Table 2와 같이

50 g을 기준으로 하여 7개의 샘플로 충전제의 함량을 변량하

여 점착쉬트를 제조하였다. 먼저 각각의 sample을 상온에서

400 rpm으로 30분 동안 교반하고 그 후에 실리콘으로 코팅이

된 이형 PET 필름에 MEYER-BAR COATING DEVICE(기배

이앤티, KP-300V)를 이용하여 약 100 µm의 두께로 도포한다.

이형 코팅지의 아래 부분에서 ultraviolet을 약 5분 정도 조사

를 한 후에, 120oC oven에서 15분 정도 건조하여 잔류 단량

체를 증발시키고 기재 PET 필름을 다시 일정한 힘을 가하여

덮기 위해 bar coater를 이용하여 합지하여 점착쉬트를 얻었다.

4. 분석 및 측정

합성된 prepolymer의 관능기 분석을 위해 FT-IR을 사용하

였다. FT-IR(Perkinelmer, Spectrum100)은 4000 cm−1~650 cm−1

의 범위에서 측정하였다. 합성한 점착제의 분자량을 분석하

기 위하여 GPC(Agilent Tech, 1200 series)를 사용하였다. THF

에 약 0.1 wt%로 희석하여 분자량을 분석하였다. 유리전이온

도를 확인하기 위하여 DSC(TA Instruments, Q 20)을 사용하

였다. 5 mg의 시편을 채취하여 –80oC~200oC까지 10oC/min

속도로 승온하여 유리전이온도를 측정하였다. 열전도성 점착

쉬트의 열전도도를 측정하기 위해 laser flash analyzer

(NETZCH, LFA 447 Nanoflash)를 사용하여 측정하였다. 상

온에서 측정한 5회 평균값을 기록하였다. 점착쉬트의 접착특

성은 총 3가지를 측정하였다. 먼저 박리강도는 ASTM D903

규격에 맞춰 180o peel strength tester(기배이앤티, KP-M2T)를

통하여 측정하였다. 측정시편은 25 mm×200 mm 크기로 만

들어 SUS 304 플레이트에 2 kg의 고무롤러를 사용하여 3회

왕복 압착하고 약 30분간 양생하여 박리강도를 측정하였다.

초기점착력의 측정은 ball tack tester(기배이앤티, KP-M2300)

을 사용하였다. 점착쉬트를 20 mm×150 mm로 주행로를 만

들고 30o의 기울어진 주행로를 구르다가 완전히 정지하는 가

장 큰 볼의 번호를 기록하였다.7 마지막으로 유지력은 점착쉬

트를 SUS 304 플레이트에 25 mm×25 mm 면적으로 고무롤

러를 이용하여 압착하여 붙이고 holding power tester(기배이

앤티, KP-M2606)을 사용하여 0.5 kg 하중의 추를 점착쉬트에

걸어 추가 완전히 떨어질 때까지의 시간을 측정하였다.

Results and Discussion

1. 구조 및 분자량 분석

Table 3은 합성된 아크릴계 점착제의 수평균분자량, 중량평

균분자량, 다분산지수(polydispersity Index, PDI), 전환율, 유

리전이온도를 나타내고 있다. 합성한 점착제의 수평균분자량

은 249,000 g/mole, 중량평균분자량은 459,000 g/mole, 다분산

지수는 1.84를 나타내었다. 일반적으로 분자량이 증가할수록

박리강도는 증가하게 된다. 분자량이 너무 높은 경우 초기점

착력이 낮아지는 경향을 보이므로 적당한 분자량을 설정하는

것이 중요하다. 1차 중합을 마친 prepolymer의 전환율은 약

Table 1. Recipe of Polymerization Used in Study (Unit : g)

2-EHA MMA AA Irgacure 184

85 10 5 0.1

Table 2. Formulation for Thermal Conductive Pressure Sensitive

Adhesive (PSA)  (Unit : g)

Sample Polymer TMPTA Alumina Graphite

Base 50 0.05 0 0

A10 50 0.05 10 0

A20 50 0.05 20 0

A30 50 0.05 30 0

G10 50 0.05 0 10

G20 50 0.05 0 20

G30 50 0.05 0 30

Table 3. Main Factors of Synthesized PSA

Mn

(g/mole)

Mw

(g/mole)
PDI

249,000 459,000 1.84

Conversion Tg

50.6% −36.03oC
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50.6%였으며 합성한 고분자의 유리전이온도는 –36.03oC로

점착제로 사용하기 적당한 유리전이온도를 갖는 것을 확인할

수 있었다.

Figure 1은 합성한 아크릴 점착제 고분자의 구조를 확인하

기 위한 FT-IR 분석 결과를 나타낸 것이다. 1730 cm−1 부근

에서 카르복실 그룹의 –C=O 피크, 2800 cm−1 부근의 –CH 피

크를 통해 아크릴 점착제의 합성이 잘 이루어졌음을 확인하

였다. Figure 2는 반응 시간을 조절하기 위하여 3회의 중합반

응에서 중합열의 변화를 기록한 그래프이다. 광중합에 의한

중합 정도를 육안으로 확인하기 힘들기 때문에 중합을 적절

하게 조절하기 위해 반응 플라스크 내부의 온도를 측정하였

다. 측정결과, 약 30분(내부온도 81oC, 전환율 50%)에 도달하

였을 때 중합을 중단시키기로 하였다.

2. 접착특성

앞의 실험들을 토대로 하여 박리강도(peel strength), 초기점

착력(ball tack), 유지력(holding force)을 측정하였다. 박리강

도와 초기점착력은 ASTM 규격에 따라서 측정하였고, 유지력

은 70oC에서 500 g의 하중으로 추를 걸어 추가 떨어질 때까

지의 시간을 기록하였다. 일반적으로 실리카 및 알루미나와

같은 충전제를 사용하는 점착쉬트는 필러의 함량이 증가할수

록 응집력은 커지나 박리강도는 감소하는 경향을 보인다.8

Figure 3에서 그래파이트와 알루미나의 함량이 증가할수록 박

리강도는 감소하는 경향을 나타내고 있다. 충전제를 포함하

지 않은 점착쉬트는 약 1,874 gf/inch의 값을 나타냈고, 필러

의 함량에 따라 감소하는 경향을 보였다. 필러의 함량이 증가

할수록 피착재의 표면과 젖음성이 좋지 않게 되어 박리강도

가 감소한다고 볼 수 있다.9 Figure 4에서는 ball tack tester를

사용한 초기점착력 측정 결과를 나타내고 있다. 초기점착력

은 충전제의 함량이 증가하면서 감소하는 모습을 보였다. 이

는 고분자 매트릭스 내에 분산된 충전제가 고분자 사슬의 움

직임을 제한적으로 억제하고, 점착제의 피착재 표면으로의 확

산속도를 감소시켜 초기점착력을 저하시키는 것으로 해석된

다.10 Figure 5에서는 충전제의 함량에 따른 유지력 측정 결과

Figure 1. IR spectrum of synthesized acrylic PSA.

Figure 2. Temperature change in the reaction process.

Figure 3. Peel strength of thermal conductive PSA sheet.

Figure 4. Ball tack of synthesized thermal conductive PSA sheet.
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를 나타내고 있다. 알루미나를 포함한 점착쉬트보다 그래파

이트를 포함한 점착쉬트의 유지력이 더 급격히 증가했는데,

이는 점착제 사슬의 공극을 입자가 작고 표면적이 넓은 그래

파이트가 더 잘 메워주기 때문에 물리적으로 잘 맞물리게 되

어 유지력이 증가하는 것으로 해석된다.11

3. 열전도도

알루미나와 그래파이트 함량에 따른 열전도성 점착쉬트의

열전도도 변화를 Figure 6에 나타내었다. 알루미나와 그래파

이트를 사용한 점착쉬트 모두 열전도도 값이 점차 증가하는

것을 볼 수 있다. 순수한 점착쉬트의 열전도도는 0.159 W/mK

를 보였고, 알루미나 30 wt%를 포함하는 경우 0.207 W/mK,

그래파이트 30 wt%를 포함하는 경우 0.299 W/mK의 값을 나

타내었다. 각각 알루미나와 그래파이트를 포함한 점착쉬트의

열전도도는 약 0.048, 0.140 W/mK 증가하였다. 열전도도는

그래파이트를 사용한 쉬트가 알루미나를 사용한 쉬트에 비해

서 함량에 따라 열전도도가 더 높은 비율로 증가하는 경향을

보였다. 이는 충전제의 함량이 증가함에 따라 열의 이동통로

가 증가하고, 입자의 크기가 작을수록 계면에서의 열전달이

활발하게 발생하며 구상의 알루미나에 비해 충전제간의 접촉

이 용이한 그래파이트를 사용한 점착쉬트에서 열전도도를 효

과적으로 향상시키는 것으로 해석된다.12

Conclusions

전자제품의 접합부에 활용될 열전도성 아크릴 점착제의 합

성을 위해 2-EHA, MMA, AA를 단량체로 하는 아크릴 점착

제를 UV중합을 통해 합성하고, 알루미나 또는 그래파이트를

사용하여 열전도성 아크릴 점착제를 제조하였다. 충전제의 함

량이 증가할수록 유지력은 증가하였고, 박리강도 및 초기점

착력은 감소하였다. 충전제가 점착쉬트 내에서 고분자사슬의

유동성을 억제하고 응집력을 향상시키며, 피착재로의 확산을

억제한 것으로 해석된다. 그래파이트를 사용한 점착쉬트의 접

착특성이 알루미나를 사용한 쉬트에 비하여 급격히 감소하였

다. 이는 입자의 크기가 작은 그래파이트가 점착제와 더 많은

물리적인 맞물림을 발생시켰기 때문이라 해석된다. 또한 열

전도도는 충전제의 함량이 많아질수록 증가하였고, 그래파이

트를 사용한 쉬트에서 더 크게 나타났다. 이는 상대적으로 작

은 충전제가 고분자사슬 사이의 계면에서 열전달을 향상시키

며, 그래파이트를 사용한 점착쉬트 내에서 충전제 사이의 접

촉이 발생하여 열전도도를 향상시키는 것이라 해석된다.
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