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리싸이클 CFRP 적용 C/C 복합재료 제조 및 특성 연구
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ABSTRACT: This study has a different direction from the existing technology of applying recycled carbon fiber
obtained by recycling waste CFRP to CFRP again. A study was conducted to utilize recycled carbon fiber as a raw
material for manufacturing a carbon/carbon (C/C) composite material comprising carbon as a matrix. First, it was
attempted to recycle a commonly used epoxy resin composite material through a thermal decomposition process. By
applying the newly proposed oxidation-inert atmosphere conversion technology to the pyrolysis process, the residual
carbon rate of 1~2% was improved to 19%. Through this, the possibility of manufacturing C/C composite materials
utilizing epoxy resin was confirmed. However, in the case of carbon obtained by the oxidation-inert atmosphere
controlled pyrolysis process, the degree of oxygen bonding is high, so further improvement studies are needed. In
addition, short-fiber C/C composite material specimens were prepared through the crushing and disintegrating
processes after thermal decomposition of waste CFRP, and the optimum process conditions were derived through the
evaluation of mechanical properties.

초 록: 본 연구는 기존의 폐CFRP를 재활용하여 얻은 재생 탄소섬유를 다시 CFRP 제조에 활용하는 대신 탄소를
모재로 구성하는 탄소/탄소 (Carbon/Carbon, C/C) 복합소재를 제조하는 원료로 활용하기 위한 것이다. 먼저 일반
적으로 많이 활용되는 에폭시수지 복합재료의 열분해 공정에 산화-불활성 분위기 변환 기술을 적용하여 1~2% 수
준의 잔탄률을 19%까지 향상시켰으며, 이를 통해 에폭시수지 활용 C/C 복합재료 제조 가능성을 확인하였다. 다
만, 산화-불활성 분위기 제어를 통한 열분해 공정으로 얻은 탄소의 경우 산소결합도가 높아 추후 개선 연구가 필
요한 것으로 나타났다. 또한, 폐CFRP를 열분해 열처리 후 파쇄 및 해쇄 공정을 통해 단섬유 C/C 복합재료 시험편
을 제조하였으며 이에 대한 기계적 물성 평가를 통해 최적 공정 조건을 도출하였다.
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1. 서 론

열경화성 및 열가소성 수지 모재를 활용한 CFRP는 산업,
스포츠 및 운송 분야에서 금속 소재의 대체재로 광범위하

게 사용되고 있으며, 그 시장과 수요는 폭발적으로 증가하
고 있다.
그러나, 현재 세계적인 환경 법규는 자연 분해가 불가
능한 CFRP에 대한 규제가 엄격해지고 있어, EU의 경우 자
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동차에 사용되는 소재의 85% 이상의 재활용이 의무화되
어 있다. 
현재 폐기되는 CFRP는 대부분 사막 또는 공항에 매립되
어 처리되고 있으며, 2015년 현재 약 8%만이 재생되고 있
어 탄소섬유 생산에 투입되는 에너지 290 MJ/kg와 CO2
22.5 kg/kg의 발생을 볼 때 매우 비경제적이며, 환경 친화적
이지 못한 방법으로 평가된다.
이에 따라 CFRP의 재활용을 위한 다양한 연구가 진행되
고 있으며, 재생공정은 기계적, 열분해, 유동상 이용 산화
및 화학적 리싸이클링법이 있다. 현재 가장 널리 보급되고
상업화가 이루어진 공정은 열분해법(pyrolysis)으로, 폐CFRP
를 400~700oC의 온도로 가열하여 고분자 모재를 제거하고
탄소섬유를 회수하는 방법으로 고분자 모재는 산화 분위
기에서 열분해 되어 제거되나 탄소섬유 역시 CO 및 CO2로

분해되어 표면 손상 발생시키는 단점을 가지고 있다. 이를
방지하기 위해 산화 분위기를 제어한 불활성 분위기의 열
분해 공정을 거치게 될 경우에는 오히려 고분자 모재가 모
두 분해되지 않고 섬유 표면에 일부 남게 되어 섬유 재활용
에 문제를 야기한다[1-3].
즉, 폐CFRP를 열분해 후 얻은 재생 탄소섬유를 다시 CFRP
용으로 사용하기 위해서는 섬유의 손상을 억제하고, 고분
자 모재의 잔류 탄소를 최소화하는 고도의 기술과 장치가
요구되며, 열분해 공정 중 탄소섬유의 사이징제 손실 역시
CFRP 제조를 위한 재생 탄소섬유 활용에 제약 조건이다[4,5].
본 연구에서는 재생 탄소섬유를 CFRP로 다시 제조하는
대신 탄소를 모재로 활용하는 탄소/탄소(Carbon/Carbon,
C/C) 복합소재를 제조하는 원료로 활용하는 것을 목적으
로 한다. 이는 기존의 장애 요인이던 열분해시 잔류하는 모
재의 잔류 탄소를 탄소/탄소 복합소재를 제조하는 공정에
활용하는 연구로서, 열분해 공정 시 탄소섬유의 손상이 없
고, 폐CFRP의 고분자 모재의 잔류 탄소를 최대한 이용하여
공정 및 장치 비용을 획기적으로 낮출 수 있다. 또한, C/C는
고분자 복합소재와 달리 2000oC 이상의 고온에 적용할 수
있는 고부가가치의 초고온 소재로서, 현재 고성능 자동차
및 항공기용 브레이크 디스크, 우주항공용 고온부품 및 국
방 무기체계에 필수적인 소재로 고부가가치 산업에 응용
이 가능하다.

2. 실험 및 방법

2.1 폐CFRP 열분해 공정

폐CFRP 재활용 탄소섬유를 다시 CFRP 제조에 사용할 경
우 모재의 열분해 잔류 탄소는 불순물로 작용해 문제점으
로 나타나다. 그러나, C/C 복합소재 제조 시에는 잔류 탄소
가 탄소 모재에 포함되어 오히려 복합소재 치밀화를 향상
시키는 요인으로 작용할 수 있다. 

탄소/페놀수지 복합소재의 경우 재활용 탄화 공정에서
페놀수지의 잔탄량이 60 wt% 정도로 매우 높아 이후 C/C
제조 공정 시 우수한 치밀화가 가능 할 것으로 판단되나, 탄
소/에폭시수지 복합소재의 경우 Fig. 1에 나타낸 다양한 에
폭시수지의 탄화공정 TGA 결과와 같이 매우 낮은 탄화 수
율을 보인다. 이러한 낮은 탄화 수율을 향상시키기 위해 본
연구에서는 탄화 공정 시 산화분위기에서 불활성분위기로
변환하는 새로운 공정을 적용하였다. 
실험에 사용된 시료와 탄화 조건은 Epoxy (탄화조건: Air

to 500oC + N2 to 1000oC), Phenol (탄화조건: N2 1000oC),
Coal tar (탄화조건: N2 1000oC)이며, 탄화 후 확보한 잔탄에
대해 EA (Element analysis, C/H/O/N/S)를 이용한 원소 정량
분석, XPS (X-ray Photoelectron Spectroscopy)를 이용한
Carbon의 binding energy 분석 그리고 Raman spectroscopy
를 이용한 carbon의 결정성 분석을 수행하였다. EA 분석의
경우 Flash 2000 모델을 사용하였으며, 분석 가능 원소는 C,
H, N, S, O이고 측정 범위는 100 ppm~100%, 정확도 0.1~0.3,
연소온도 1800oC의 사양을 가진다.

Fig. 1. TGA results of (a) KRD-HM2 (Kolon Industry) phenol resin
and (b) various epoxy resin (Resoltech 105, 1050, 1080)
upto 1000oC in nitrogen 
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2.2 폐CFRP 적용 단섬유화 및 C/C 제조 공정

폐 CFRP는 상기에 기술한 산화-불활성 분위기 변환 열
처리 공정(탄화조건: Air to 500oC + N2 to 1000oC)을 통해 탄
화되었으며, 이를 활용한 C/C 제조 공정 연구를 수행하였
다. 폐 CFRP의 탄소섬유를 재활용하기 위해 FRP또는 탄화
체의 파쇄는 필수적이다. 장섬유 상태로의 재활용은 일정
한 품질의 제품 생산이 불가능하므로, 파쇄를 통한 단섬유
화 공정 연구가 수행되었다. 파쇄는 shear, press, friction 및
impact에 의한 공정이며, 본 연구에서는 슈레더(Shredder)
와 컷크러셔(Cut Crusher)를 적용하였다. Shredder를 적용
하여 폐CFRP를 파쇄한 후 Cut Crusher를 적용하여 응집체
를 분산시키고, 미분화하며 섬유질 재료를 풀어헤치는 공
정을 수행하였다.
확보된 재활용 탄소섬유는 Table 1과 같은 방식으로 프리
폼으로 제조되었으며, 기지상을 액화시켜 감압된 프리폼
내부로 침윤시키는 방법인 상압함침법으로 피치를 함침하
여 탄화하는 공정을 통해 최종 C/C 복합재료를 확보하였
다. 위에 언급한 재생 탄소섬유 이용한 다양한 복합소재에
대한 굽힘강도 평가를 수행하였다. 5 × 15 × 90 mm의 시험
편으로 각 조건별 10개씩 가공한 후 ASTM C1341-06에 의
거하여 12.6 mm/min의 속도로 평가를 수행하였다.

3. 결과 및 토의

Fig. 1의 페놀 수지 열분석 결과와 같이 1000oC에서 약
50 wt% 이상의 탄화 수율로 잔탄률이 매우 높아 C/C 제조
시 우수한 모재가 이미 다량 존재하고 있어 우수한 치밀화
도 확보가 가능 할 것으로 판단된다. 또한, Fig. 2와 같이 탄
화 후 표면에 잔탄층이 존재하며, 탄화 수축 균열사이로 탄
소섬유가 확인되었다. 반면, Fig. 1의 에폭시 수지 열분석 결
과와 같이 5% 이내의 매우 낮은 탄화 수율을 보이며, SEM
분석 결과 Fig. 3과 같이 탄화 공정 후 잔탄 성분이 전혀 확
인되지 않고, 탄소섬유만 존재하는 것을 확인 할 수 있었다.
일반적으로 섬유강화 고분자 복합소재에 적용되는 에폭
시 수지의 경우 성형성 및 범용성에서는 매우 우수하고 경
제적이지만, 낮은 탄화 수율로 인해 섬유강화 세라믹 복합
소재에서는 전혀 사용되고 있지 않다. 이러한 적용 소재의

제약으로 섬유강화 세라믹 복합소재는 주로 페놀 수지만
을 사용하고 있어 다양한 고분자의 사용이 어렵다. 본 연구
에서 제시하는 탄화 기술은 고분자의 탄화 분위기를 제어
하여 탄화 수율을 향상시켜, 일반적인 불활성 분위기 탄화
공정인 질소 또는 아르곤 분위기와 공기 분위기를 적절하
게 조합하는 것이다[6].
고분자를 공기 분위기 탄화 시 에폭시 수지의 경우 Fig. 4
의 “Air”와 같이 600oC에서 산화되어 탄소가 전혀 남지 않
는다. 또한, 질소에서 탄화 시 Fig. 4의 “N2”와 같이 1~2% 수
준의 매우 낮은 탄화 수율을 보인다. 반면, 산화-불활성 분
위기 제어를 통한 열처리의 경우 Fig. 4와 같이 400oC에서
변환하거나, 500oC에서 변환한 경우 질소 분위기에 비교하

Table 1. C/C samples with recycled carbon fiber

3 CW 6 CW 12 CW 3 CR 6 CR 12 CR 25 SW 25 SR
Cutting size 30 60 120 30 60 120 - -
Perforating size - - - - - - 25 25
Preform Web Web Web Rug Rug Rug Web Rug

Crushing Cut & Carb. Cut & Carb. Cut & Carb. Cut & Carb. Cut & Carb. Cut & Carb. Carb. Shredder 
Crushing

Carb. Shredder 
Crushing

Carb. : carbonization.

Fig. 2. SEM observation result of carbonized C/Phenol com-
posites

Fig. 3. SEM observation result of carbonized C/Epoxy composites
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여 잔탄률이 각각 17%, 19%로 상당히 향상된 것을 확인 할
수 있었다.
이러한 탄화 기술을 섬유강화 세라믹 복합소재 제조 공
정에 적용할 경우 탄화 수율을 높여 공정 단가를 낮출 수 있
을 뿐만 아니라, 페놀 수지 이외의 에폭시, 폴리에스터 수
지 등의 다양한 고분자 원료를 활용할 수 있어 다양성을 확
보할 수 있을 것으로 판단된다.
분위기 제어를 통해 확보한 에폭시 수지의 잔탄성분에
대한 EA 분석결과를 Table 2에 나타내었다. Phenol, Coal tar
소재의 탄소 및 산소 content는 매우 유사하였으며, Epoxy
소재는 상대적으로 산소 content가 높고 탄소 content가 낮
은 것으로 나타났다. 또한, Epoxy 소재는 500oC 이후에 질
소로 전환하였음에도 불구하고 질소 함량이 높은 것으로
보인다.
탄화된 세 가지 시료의 XPS 분석 결과를 Fig. 5에 나타내
었다. Binding energy 284.8 eV는 C-C chemical state로서 높
은 탄소결정성을 의미하며, 286 eV와 288.5 eV는 C-O-C
(ether) 또는 O-C=O(carboxyl)의 chemical state로서 oxygen
이온과의 결합으로 인한 defect가 생성되어 있음을 의미한

다. 각 소재 별 탄화 시편의 C1s orbital의 binding energy를
측정한 뒤, C1s peak의 deconvolution으로 peak을 분리하
고, 분리된 peak의 binding energy 를 이용하여 어떤 이종결
합인지 분석 수행하였다. Phenol과 coal tar 소재는 C-O-C
(ether)와 O-C=O(carboxyl)의 결합이 32~33 at. % 수준이었
으나, epoxy 소재의 경우 38 at. % 수준이었다. Epoxy 소재는
다른 두 소재에 비해 C-C 결합이 비교적 적고, oxygen과의

Fig. 4. TGA results of 1080 epoxy resin during carbonization
process with oxygen-nitrogen conversion carbonization
process

Table 2. EA results of 1080 epoxy resin after carbonization
process with oxygen-nitrogen conversion carbonization
process

Component Epoxy Phenol Coal tar
Nitrogen 7.059 5.089 5.153
Oxygen 1.829 0.529 0.187
Carbon 88.931 95.442 95.257
Hydrogen 0.536 0.409 0.464
Sulphur 0 0.098 0 Fig. 5. XPS results of various carbon from carbonization process

Fig. 6. Raman spectroscopy analysis result of epoxy 1080, KRD-
HM2 phenol resin and coal tar 
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결합이 많아 defect가 상대적으로 많은 탄소로 분석되었다.
탄화된 세 가지 소재에 대한 Raman 분석 결과를 아래의

Fig. 6에 나타내었다. Raman spectroscopy 분석의 경우 특
정 분자에 레이저를 쏘았을 때 그 분자의 전자 에너지준
위의 차이만큼 에너지를 흡수하며, 빛이 Rayleigh 산란과
비교하여 어느 정도의 에너지 감소 혹은 증가했는지 측정
하여 그 차이를 Raman shift 로 표현(=분자의 진동 주파수)하
며, 탄소소재의 강도 및 전도도의 수준을 나타내는 결정
성 C-C 결합 수준은 RI(ID/IG) 값으로 평가하게 된다. 탄
소소재의 결정성(C-C 결합 수준) 분석 결과, Phenol의 RI
비가 가장 높고 epoxy의 RI비가 가장 낮은 것으로 분석되
어 강도 및 전기전도도는 Phenol 소재가 가장 높을 것으
로 판단된다.
슈레더 공정을 거친 경우 매우 불규칙 응집체가 얻어졌
으며, 25 mm 타공 screen을 거치는 컷크러셔 해쇄 공정 후
Fig. 7과 같이 균일한 random mat 형태의 재생 섬유를 확보
할 수 있었다. 이후 Table 1과 같은 조건으로 재활용 탄소섬
유를 활용한 프리폼 제작을 수행하였으며, 각 프리폼 제조
8가지 공정별 C/C 시험편을 확보하였다.

Fig. 8에 25SW와 25SR 시험편의 load - displacement 곡선
결과를 나타내었다. 25SW의 경우 최대하중 이후 균열이 발
생하였을 경우 급격한 파손이 발생하며 파단에 이르는 파
괴거동을 보이는 반면, 25SR의 경우 최대 하중 이후 균열 발

생 이후에도 파괴 지연 효과가 나타나 섬유강화 복합소재
로서의 인성을 충분히 지닌 것으로 판단된다. Fig. 9에는 본
연구에서 제조된 8종류의 시험편 굽힘강도를 나타내었다.
시험결과, W계열 시험편은 섬유의 길이가 12 mm 이상의
경우에 70 MPa 이상의 우수한 기계적 특성을 보였으나, 굽
힘강도의 편차가 크게 나타나 신뢰성 있는 소재로 판단하
기 어렵다. 반면, R계열 시험편의 경우 섬유의 길이가 길수
록 점차 기계적 특성이 낮아지는 경향을 보이며, 30 mm의
섬유를 이용한 프리폼을 적용할 경우 약 140 MPa의 매우 우
수한 굽힘 강도 결과를 보인다. 또한, 강도의 편차 역시 상
대적으로 낮아 향후 공정 개선을 통해 매우 우수한 신뢰성
을 확보한 소재 제작이 가능할 것으로 판단된다.

4. 결 론

본 연구는 폐CFRP를 이용한 C/C 제조 기술로서 탄화공
정 후 탄소섬유와 잔류 탄소를 활용하는 기술로서 잔류 탄
소량을 향상시킨 탄화 공정을 제시하였다. 기존 탄화의 경
우 불활성 분위기 탄화 공정을 적용하나, 일반적인 에폭시
수지 탄소섬유 복합소재는 탄화 공정 후 탄소수율 2%에 불
과하다. 본 연구를 통해 확보된 산소-질소 변환 탄화 기술
을 적용해 에폭시 수지의 탄화 수율을 19%로 향상시키는
기술을 개발하였다. 또한, 섬유회수율 95% 이상으로 섬유
손상 없이 폐CFRP의 탄소 수율을 향상시켜 C/C 제조 공정
의 시간 및 비용 단축을 가능하게 하였다.

후 기

본 논문은 중소기업벤쳐부 중소기업지원 선도연구기관
협력 R&D 사업의 지원을 받았음.

Fig. 7. SEM observation of recycled carbon fiber surface 

Fig. 8. Load - displacement curve of flexural strength test of C/C
(Left: 25SW, Right: 25SR)

Fig. 9. Flexural strength test results of various sample conditions
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