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1. 서    론1)

탄소복합재는 우수한 기계적 성질 및 화학적 안정성, 낮은 열팽창

성, 높은 열전도도 등의 특성으로 인하여 방열소재로 사용되어 왔다. 
방열재료로 주로 이용되는 탄소복합재는 형태에 따라 블록 또는 필름 

형태가 주로 이용되고 있다. 특히 블록 형태의 탄소블록은 기계적 강

도가 우수하고 경량화를 유도할 수 있기 때문에 히터, 로켓 노즐, gas-
ket 등의 다양한 분야에 활용되고 있다[1-5].
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일반적으로 탄소블록은 코크스를 필러로 이용하고, 바인더 피치를 

결합제로 이용하여 제조된다. 필러로 이용되는 코크스는 높은 탄화 

수율을 보이지만, 열처리 과정에서 자가소결(self-sintering)이 일어나

지 않아 블록 형태의 탄소블록으로 제조하기 위해서는 결합제가 필요

하다. 탄소블록의 결합제로 주로 이용되는 바인더 피치는 저분자량 

화합물부터 고분자량 화합물까지 다양한 분자량을 가지는 화합물이 

혼합되어 있다[6-7]. 탄화 과정에서 바인더 피치에 포함된 화합물은 

서로 중합되어 분자량이 증가하게 된다. 그러나 일부 저분자량 화합

물은 탄소블록 제조 공정 중 고온 열처리 공정인 탄화 공정에서 중합

되지 않고 휘발되어 가스를 발생시킨다. 발생된 가스는 방출 과정에

서 탄소블록에 다수의 기공을 형성하여 제조된 탄소블록의 밀도 감소

를 유발하고, 열적 특성을 저하시킨다[8-10]. 따라서 탄소블록의 열적 

특성을 향상시키기 위해서는 바인더 피치에 함유되어 있는 저분자량 

화합물의 휘발로 인한 가스 방출을 조절하여 탄소블록의 기공을 조절
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초    록

탄소블록의 열전도도를 증가시키기 위하여 탄소블록 제조 공정 중 nano-diamond (ND)를 첨가하였다. 첨가된 ND는 
탄화 과정에서 바인더 피치의 휘발로 인하여 생성된 탄소블록의 기공을 제어하였다. ND의 첨가는 코크스 및 바인더 
피치의 혼련 공정에 추가하였으며, 성형, 탄화를 거쳐 탄소블록을 제조하였다. 첨가된 ND의 양이 증가할수록 탄소블
록의 ND 비율이 증가하였다. 첨가된 ND는 탄화 과정에서 바인더 피치의 휘발로 인하여 발생하는 가스의 이동 통로 
역할을 하여 탄소블록의 밀도를 높이고, 기공률을 감소시켰다. ND의 첨가를 통하여 높아진 밀도, 낮아진 기공률, ND
의 높은 열전도도를 통하여 탄소블록의 열전도도를 향상시킬 수 있었다.

Abstract
Nano-diamond (ND) was added during the carbon block preparation process to increase the thermal conductivity of the carbon 
block. Added ND controlled the generated pore of carbon block due to the volatilization of the binder pitch during the carbon-
ization process. The ND was added to the kneading process of coke and binder pitch, and carbon blocks were prepared by 
pressing and carbonization. As the amount of added ND increased, the ND ratio of the carbon block increased. The added 
ND made a pass-way for generated gas by volatilizing the binder pitch during the carbonization process, increasing the density 
of the carbon block and reducing the porosity. The thermal conductivity of the carbon block was improved by increased den-
sity, lowered porosity, and the high thermal conductivity of added ND.
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하는 것이 필요하다.
Nano-diamond (ND)는 nano-scale의 다이아몬드 입자로 높은 경도 

및 열전도성, 낮은 열팽창계수를 가지고 있어 다양한 복합재의 첨가

재로 활용되고 있다[11-15]. ND와 같은 나노 입자의 소재는 탄화 과

정에서 피치에 포함된 저분자량 화합물의 휘발로 인하여 발생한 가스

가 이동하는 통로를 조절할 수 있어 바인더 피치로 인하여 발생한 기

공을 조절할 수 있을 것으로 기대된다. 또한 ND의 높은 열전도도는 

탄소블록의 열전도도를 향상시킬 수 있을 것으로 기대된다.
본 연구에서는 코크스 및 바인더 피치를 이용하여 탄소블록을 제조

하였다. 탄화 공정 중 바인더 피치의 휘발로 인하여 발생하는 가스를 

제어하기 위하여 코크스 및 피치의 혼련 단계에서 ND를 추가하였다. 
ND의 첨가에 따른 탄소블록의 물리적 특성, 결정 특성을 평가하였으

며, 특성 변화에 따른 ND의 영향에 대하여 고찰하였다. 또한 탄소블

록의 열적 특성을 평가하여 ND의 첨가가 탄소블록의 열적 특성에 미

치는 영향에 대하여 고찰하였다. 

2. 실    험

2.1. 실험재료 및 제조 방법

탄소블록을 제조하기 위하여 코크스(particle size (D50) : 8.7 µm, 
pitchcokes, Poscomcm)를 충진재로 이용하였으며, 블록형성을 위한 

결합재로 바인더 피치(softening point: 120 °C, coal tar-based pitch, 
Handan)를 사용하였다. 탄소블록의 열전도도 향상을 위하여 nano-dia-
mond (ND, particle size : 2~8 nm, agglomerate size (D50) : 8.4 µm, 
density : 3.2 g/cm3, NEOmond)를 이용하였다. 코크스와 바인더 피치

의 질량 비율을 8:2로 유지한 후 ND를 0~3의 질량 비율로 추가하여 

혼련하였다. 80 g의 코크스에 20 g의 바인더 피치를 추가한 후 상온에

서 30분간 혼련하였다. 혼련된 시료에 각 비율의 ND를 추가하여 145 
°C까지 분당 10 °C로 승온한 후 3시간 동안 30 rpm으로 혼련하였다. 
혼련이 완료된 시료는 상온까지 자연 냉각하여 코크스, 바인더피치, 
ND가 혼련된 시료를 얻었다. 혼련된 시료는 145 °C에서 1시간 동안 

20 MPa의 압력을 가하여 원기둥 형태의 블록으로 성형하였다. 성형

된 블록은 1000 °C의 질소분위기에서 1시간 동안 열처리하여 ND가 

첨가된 탄소블록을 제조하였다. 첨가된 ND의 비율 및 비율에 따른 시

료명을 Table 1에 나타내었다.

2.2. 탄소블록의 특성 평가

ND의 첨가에 따른 탄소블록의 결정구조 변화는 XRD를 이용하여 

측정하였으며, 결함 특성은 RAMNA 분광기를 이용하여 분석하였다. 
모든 시료의 시료의 XRD 패턴 분석은 10~80° 범위의 CuKα 방사선

(0.1541 nm)을 이용하여 분석하였다. ND 첨가에 따른 탄소블록의 밀

도 및 기공률을 측정하기 위하여 아르키메데스법(ISO 18754:2012)을 

이용하였다. 탄소 블록의 건조 무게를 측정한 후 3시간 동안 끓는 물

에 끓인 이후 상온까지 냉각하였다. 수중 무게, 포수 무게를 측정하여 

다음과 같은 식을 이용하여 밀도 및 기공률을 측정하였다[16].

시료의밀도  
물의밀도 
포수무게수중무게

건조무게 (1)

기공률 포수무게–수중무게
포수무게–건조무게

× (2)

여기서 건조 무게는 110 °C에서 4시간 동안 건조한 후 시료의 무게를 

나타내며; 포수 무게는 표면의 수분을 제거한 후 시료의 무게를 나타

내며; 수중 무게는 시료를 물에 담근 후의 무게를 나타낸다.
열적 특성은 laser flash analysis (LFA)를 이용하여 열확산도를 측정

하였으며, differential scanning calorimetry (DSC)를 이용하여 비열을 

측정하여 다음과 같은 식을 이용하여 열전도도를 계산하였다 [17].

열전도도ㆍ
열확산도×비열ㆍ×밀도

(3)

3. 결과 및 고찰

3.1. ND 첨가에 따른 탄소블록의 결정성 및 결함 특성

ND 첨가에 따른 탄소블록의 결함 특성을 확인하기 위하여 Raman 
분석을 실시하였으며, 그 결과를 Figure 1에 나타내었다. Raman 분석 

결과 모든 시료는 D band (1350 cm-1)와 G band (1590 cm-1)의 피크가 

나타났다[18-20]. D band는 carbon의 sp3 bond를 나타내며, G band는 

Sample name
Preparation conditions

Mixture ratio (g/g)
(cokes : pitch : nano-diamond) Kneading and pressing Carbonization 

CB 80 : 20 : 0

Kneading : 145 °C, 3 h, 30 rpm

Pressing : 145 °C, 20 MPa, 1 h
1000 °C, 1 h, N2 

CB-ND-0.5 80 : 20 : 0.5

CB-ND-1 80 : 20 : 1

CB-ND-2 80 : 20 : 2

CB-ND-3 80 : 20 : 3

Table 1. The Sample Name and Preparation Conditions

Figure 1. The Raman spectrum of ND added carbon blocks.
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carbon의 sp2 bond를 나타낸다. ND가 첨가되지 않은 CB의 Raman 분
석 결과로부터 탄소블록은 sp3 bond와 sp2 bond가 모두 포함되어 있음

을 확인할 수 있었다. 각 시료의 D band 및 G band를 보다 명확하게 

분석하기 위하여 Raman 분석 결과로부터 D band와 G band의 비율인 

ID/IG를 계산하였으며, 이를 Figure 2에 나타내었다. ID/IG는 가장 많은 

ND를 첨가한 CB-ND-3에서 가장 높게 나타났으며, ND의 첨가량이 

증가할수록 선형에 가깝게 증가하는 경향을 보였다. ND는 sp3 결합으

로 이루어져 있으며, ND의 첨가로 인하여 ID가 증가하여 ID/IG가 증가

한 것으로 판단된다[21-22]. 선형에 가까운 ID/IG의 증가로부터 첨가된 

ND가 탄소블록에 추가적인 결함을 유도하지 않는 것으로 판단된다.
ND의 첨가에 따른 탄소블록의 결정구조를 평가하기 위하여 XRD 

분석을 실시하였으며, 이를 Figure 3에 나타내었다. 모든 탄소블록은 

동일하게 (002)면의 피크가 나타났으며, 피크가 완만한 형태를 이루고 

있어 대부분 비결정질 탄소로 되어 있는 것으로 사료된다[23-25]. ND
가 추가된 시료의 경우 43.8° 부근에서 새로운 피크가 나타났으며, 이
는 ND의 주요 피크인 (111)면으로 판단된다[26-27]. 새롭게 나타난 

ND의 피크로부터 혼련 단계에서 첨가한 ND가 탄화 공정 등에 의하

여 제거되지 않고, 탄소블록에 함유되어 있음을 확인할 수 있었다. 제
조된 시료의 (111)면 피크를 보다 명확하게 비교를 위하여 (111)면 피

크 강도(intensity)를 (002)면의 피크 강도로 나누었으며 이를 Figure 4
에 나타내었다. Intensity(111)/(002)는 첨가된 ND의 양이 증가할수록 

증가하는 경향을 보였으며, 이를 통하여 첨가된 ND의 양이 증가할수

록 함유된 ND의 양이 증가함을 확인할 수 있었다. Raman 분석 및 

XRD 분석을 통하여 탄소블록 제조 과정에서 첨가된 ND는 탄소블록

의 결함 및 결정 특성에 영향을 미치지 않으며, ND 고유의 결정 특성

을 유지한 상태로 탄소블록에 함유되어 있는 것으로 판단된다. 

3.2. ND 첨가에 따른 탄소블록의 물리적 특성

ND 첨가량에 따른 탄소블록의 물리적 특성을 평가하기 위하여 부

피밀도를 측정하였으며, 이를 Figure 5에 나타내었다. ND가 첨가되지 

않은 CB는 약 1.146 g/cm3의 밀도를 나타내었다. ND가 첨가된 탄소

블록은 CB보다 높은 밀도를 보였으나 CB-ND-1이 가장 높은 밀도를 

보였고, ND의 양이 증가할수록 밀도가 감소하였다. ND의 밀도는 3.2 
g/cm3으로 탄소블록보다 높은 밀도를 갖는 ND의 첨가량이 높은 탄소

블록이 높은 밀도를 가질 것으로 기대된다. 그러나 밀도 측정 결과 

CB-ND-1의 밀도가 가장 높게 나타났으며, 이는 ND의 첨가 이외의 

영향이 탄소블록에 영향을 미쳐 일어난 결과로 판단된다.
ND의 첨가가 탄소블록의 밀도에 미치는 영향을 확인하기 위하여 

기공률을 계산하였으며, 이를 Figure 6에 나타내었다. 제조된 탄소블

록의 기공률은 첨가된 ND의 양이 증가할수록 감소하여 CB-ND-1가 

가장 낮은 기공률을 보였다. 그러나 1 g을 초과하여 ND를 첨가할 경

Figure 2. ID/IG of ND added carbon blocks from Raman spectrum.

Figure 3. XRD results of ND added carbon blocks.

Figure 4. Intensity(111)/(002) of ND added carbon blocks from XRD 
results.

Figure 5. The density of ND added carbon blocks.

Figure 6. The porosity of ND added carbon blocks.
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우 기공률이 더욱 높아진 것을 확인할 수 있었다. 
탄소블록의 성형에 결합제로 사용되는 바인더 피치는 저분자량 화

합물부터 고분자량 화합물까지 다양한 분자량을 가지는 화합물이 혼

합되어 있다. 탄화 과정에서 바인더 피치에 포함된 화합물은 중합되

어 분자량이 증가하게 된다. 그러나 일부 저분자량 화합물은 탄화 과

정에서 중합되지 않고 휘발되어 가스를 발생시킨다. 발생된 가스가 

외부로 나가는 과정에서 탄소블록 표면에 기공을 형성하게 되며, 형
성된 기공의 특성은 바인더 피치와 함께 혼련된 필러에 따라 변화하

게 된다[8-10]. 필러로 사용한 코크스는 8.7 µm의 입자 크기 분포를 

보인다. 탄화 과정에서 바인더 피치의 휘발로 인하여 발생한 가스는 

코크스 입자 사이를 이동하여 외부로 방출된다[28]. 이 과정에서 가스

가 이동하는 통로가 형성되며, 이 통로로 인하여 탄소블록 표면에 기

공이 형성하게 된다. CB는 코크스 입자 사이에 발생한 가스의 통로로 

형성된 기공으로 인하여 9.1%의 기공률이 나타났다. ND는 2~8 nm의 

입자가 응집하여 8.4 µm의 응집체를 형성하고 있다. 응집체는 입자 

사이사이에 가스가 이동할 수 있는 공간이 있는 형태이며, 피치의 휘

발로 인하여 발생된 가스가 응집체와 접촉할 경우 가스는 응집체 내

부의 비어 있는 부분으로 분산되어 이동하기 때문에 상대적으로 크기

가 작고 가스의 이동이 용이한 이동 통로가 형성된다[29]. 이와 같이 

ND의 첨가로 인하여 형성되는 이동 통로는 탄소블록의 기공 크기를 

감소시키고, 가스의 이동을 용이하게 하여 기공률을 감소시킨 것으로 

판단된다. 그러나 일정량 이상의 ND를 첨가하였을 경우 다수의 기공

이 형성되어 기공률이 증가한 것으로 사료된다. 이러한 기공 특성

으로 인하여 탄소블록의 밀도는 ND의 함량이 증가할수록 증가하여 

1 g의 ND를 첨가한 CB-ND-1가 가장 높게 나타났으며, 과량의 ND를 

첨가하였을 경우 다수의 기공형성으로 인하여 밀도가 감소한 것으로 

판단된다.

3.3 ND 첨가에 따른 탄소블록의 열적 특성

ND의 첨가에 따른 탄소블록의 열적 특성을 평가하기 위하여 열전

도도를 측정하였으며, 이를 Figure 7에 나타내었다. ND가 첨가된 탄

소블록은 ND를 첨가하지 않은 탄소블록에 비하여 열전도도가 향상하

였으며, CB-ND-1이 0.985 W/mK으로 가장 높은 열전도도를 보였다. 
일반적으로 열전도도는 동일한 소재의 경우 밀도가 높고 기공이 작을

수록 높게 나타난다[29]. CB-ND-1는 가장 높은 밀도를 가지고 있고 

기공률이 가장 낮아 가장 높은 열전도도를 보인 것으로 판단된다. 특
히 기공률은 탄소 블록의 열전도도에 큰 영향을 미친다. 탄소 블록에 

함유되어 있는 기공엔 공기가 들어가 있으며 낮은 공기의 열전도율

(0.026 W/mK)로 인하여 기공이 증가할수록 열전도도가 감소하게 된

다[30]. 때문에 기공률이 가장 낮은 CB-ND-1의 열전도도가 가장 높게 

나타난 것으로 판단된다. 
CB-ND-0.5의 밀도는 1.197 g/cm3으로 CB-ND-2 (1.1888 g/cm3)보

다 높은 밀도를 가지고 있다. 그러나 열전도도는 CB-ND-2 (0.648 
W/mK)가 CB-ND-0.5 (0.534 W/mK)보다 높게 나타났다. 이러한 현상

은 첨가된 ND의 영향으로 판단된다. ND는 높은 열전도도를 가지고 

있으며 높은 열전도도를 갖는 ND의 첨가로 인하여 CB-ND-0.5의 밀

도가 CB-ND-2보다 높지만 열전도도는 낮게 나타난 것으로 판단된다

[13]. 이러한 결과로부터 ND의 첨가로 인하여 바인더 피치의 휘발로 

인하여 발생한 가스의 배출이 용이하여 밀도 향상 및 기공 감소를 유

도하고, 첨가된 ND의 고율 물성인 높은 열전도도도 때문에 CB-ND-1
의 열전도도가 가장 높게 나타난 것으로 판단된다.

4. 결    론 

탄소블록 제조 공정에서 바인더 피치에서 발생하는 가스로 인하여 

탄소블록에 다수의 기공을 형성하여 제조된 탄소블록의 밀도 감소를 

방지하고 열전도도를 향상시키기 위하여 ND를 첨가하였다. Raman 
및 XRD 분석으로부터 첨가된 ND는 탄소블록 제조 공정 중 변형이 

일어나지 않고, 첨가된 ND의 양이 증가할수록 탄소블록의 ND 비율

이 증가하는 것을 확인할 수 있었다. 첨가된 ND는 탄화 과정에서 바

인더 피치의 휘발로 인하여 발생하는 가스를 효과적으로 배출할 수 

있는 통로 역할을 수행하여 탄소블록의 밀도를 1.268 g/cm3까지 증가

시켰고, 기공률을 1.8%까지 감소시켰다. 밀도 증가 및 기공률 감소 및 

ND의 높은 열전도도를 바탕으로 탄소블록의 열전도도는 최대 0.985 
W/mK까지 증가하였다. 
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