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ABSTRACT: In this study, the metal composite with a carbon nanotube sheet laminated on aluminum was
manufactured using Spark Plasma Sintering (SPS), and the thermal conductivity and interface microstructure
according to the direction were analyzed. Wettability was improved between aluminum and carbon nanotubes through
surface treatment using oxygen plasma treatment, and it was confirmed that an oxygen functional group was formed
on the surface of the carbon nanotube sheet. Thermal conductivity of the in-plane and through-plane of the
manufactured metal composite was 201.7 W/mK and 149.19 W/mK respectively. The formation of an intermediate
layer at the interface was confirmed through electron microscopy, which directly affects interfacial bonding strength
and thermal conductivity enhancement.

초 록: 본 연구에서는 방전 플라즈마 소결법을 이용하여 알루미늄에 탄소나노튜브 시트가 적층된 구조의 금속
복합재를 제조하고, 방향에 따른 열전도도 및 계면의 미세구조를 분석하였다. 산소 플라즈마 처리를 통한 표면처
리를 통해 알루미늄과 탄소나노튜브 사이에 젖음성을 향상시켰고, 분석을 통해 표면에 산소관능기가 형성된 것을
확인하였다. 제조된 금속복합재의 in-plane 열전도도는 201.7 W/mK, through-plane 열전도도는 149.19 W/mK의 결
과를 얻었다. 전자현미경을 통해 계면에서 중간 층이 형성된 것을 확인하였고, 이러한 중간 층에 의해 계면 결합
력과 열전도도가 증가한다.
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복합재Composite), 열전도도(Thermal conductivity)

1. 서 론

전자기기의 열 폭주에 의한 폭발사고 및 특성 저하는 첨
단산업에서 해결해야 할 중요한 요소 중 하나이다. 또한 자
동차, 운송수단에 사용되는 히트파이프의 경우 열을 한 방
향으로 빠르게 전달해야 산업에서 사용되기 용이하다. 이

렇게 전자기기, 히트파이프 등 열을 효과적으로 전달하는
것이 산업에서 강점을 가지게 된다. 본 연구에서는 기존 산
업에 많이 사용되어지고 있는 알루미늄과 탄소나노튜브를
이용하여 이방성을 갖는 복합재를 제조하는데 목적을 두었다.
알루미늄은 강철에 비해 가볍고 우수한 내식성, 기계적
강도 및 열전도도를 가지고 있어 첨단기계부품 분야 등에
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서 다양하게 응용되고 있다. 또한 합금으로 사용될 경우 여
러 특성을 나타내며 운송, 항공, 건축, 전자기기 등 다양한
분야에서 사용된다[1,2]. 탄소나노튜브는 비강도 대비 경량
성이 우수하며 높은 전기전도도 및 열전도도를 가지고 있
다[3-5]. 이렇게 알루미늄과 탄소나노튜브의 장점을 활용
하여 첨단기계부품 산업에 사용되기 위한 연구가 진행되
어왔다. 알루미늄-탄소 복합재는 높은 기계적 특성, 낮은 경
량성, 우수한 전도도 특성을 가지지만 알루미늄 기지 내의
탄소나노튜브의 균일한 분산, 알루미늄과 탄소의 젖음성
향상 등이 중요하다[6-13]. 
이러한 문제를 해결하기 위해 본 연구에서는 탄소나노
튜브를 이용한 시트를 제조하여 알루미늄 기지 내의 분산
에 대한 문제를 해결하였다[14,15]. 또한 알루미늄과 탄소
나노튜브의 젖음성 향상을 위해 산소 플라즈마를 이용하
여 표면개질을 진행하였다[16]. 이후 방전 플라즈마 소결
공정을 통해 복합재를 제조하고 열전도도 분석 및 전자현
미경을 통한 계면구조 분석을 진행하여 상관관계를 규명
하는 연구를 수행하였다[17].

2. 실 험

2.1 시편 제작

방향에 따른 열 확산율 분석을 수행하기 위해 지름 25.4 mm,
두께 1 mm 원기둥 형태의 시편을 제조하였다. 복합재의 기
지재는 직경이 3 um인 알루미늄 분말(High Purity Materials,
China)을 사용하였으며 강화재로는 부유 촉매 화학 기상 증
착법(FCCVD) 공정을 이용하여 제조한 탄소나노튜브 시트
를 사용하였다. 소수성의 탄소나노튜브 시트를 친수성으로
변환하여 알루미늄과 결합력을 증가시키기 위해 산소(10 sccm)
분위기에서 유도 결합 플라즈마(ICP) 처리(5 W, 1 min)를
진행하였다. 
본 연구에서는 방전 플라즈마 소결법(SPS)을 이용하여 복
합재를 제조하였다. 적층구조를 형성하기 위해 흑연 몰드
에 알루미늄 분말을 충진하고 층 간 사이에 탄소나노튜브
시트를 집적하였다. 공정 중 열 복사를 최소화하기 위해 탄
소펠트를 이용하여 몰드를 감싸주었다. 복합재의 공정 조
건은 진공 상태의 챔버 내에 몰드를 장입한 후 50 MPa의 압
력을 가한다. 이 후 630oC의 온도에서 30분 동안 소결을 진
행하였다.

2.2 미세구조 및 특성 평가

탄소나노튜브 시트의 성질변화 분석을 위해 라만 분광
기(inVia, Renishaw)를 이용하여 D peak의 변화를 확인하
였고, 초순수를 시트 위에 떨어뜨려 흡수의 차이를 확인
하였다.
방전 플라즈마 소결 공정으로 제조된 복합재의 방향에
따른 열전도도를 측정하기 위해 열전도도 측정기(LFA467

HyperFlash, NETZSCH)를 이용하였다. 측정은 in-plane과
through-plane 방향으로 각각 3회 측정을 진행하였다. 측정
한 열확산율은 열전도도로 변환하기 위해 아래의 식을 이
용하였다. 

여기서 k는 열전도도, a는 열확산율, ρ는 밀도, cp는 비열이다.
제조된 복합재는 미세구조 분석을 진행하기 위해 주사
전자현미경(Helios, Thermofisher)을 이용하여 계면구조 분
석 및 집속이온빔을 이용하여 투과전자현미경 시편을 제
작하였다. 또한 계면의 원소 성분 분석을 진행하기 위해 에
너지 분산형 X-선 분광법을 이용하였다. 제작된 시편의 고
분해능 분석을 진행하기 위해 투과전자현미경(Titan,
Thermofisher)을 이용하여 분석을 진행하였다. 또한 알루미
늄과 탄소의 결합을 확인하기 위하여 에너지 분산 X선 분
광법을 이용하였다. 

3. 결 과

3.1 탄소나노튜브 시트의 성질 변환

본 연구에서는 알루미늄과 탄소가 결합을 형성하는데 목
적을 두고 있다. 그러나 탄소나노튜브가 가지는 특성 중 소
수성은 알루미늄과의 젖음성을 약화시켜 두 이종소재를 이
용한 복합재를 제조할 경우 치명적인 결함을 야기시킨다.
이를 해결하기 위해 표면에 산소 플라즈마 처리를 진행하
여 소수성의 탄소나노튜브 시트를 친수성으로 변환하였
다. Fig. 1은 라만 분광법을 통해 얻은 탄소나노튜브 시트의
플라즈마 처리 전, 후 결과이다. 그래프를 관찰한 결과 플
라즈마 처리 전에 비해 플라즈마 처리 후 D peak의 count가
증가한 것을 확인하였다. 탄소나노튜브 표면에 관능기가
형성될 경우 D peak이 증가한다는 연구결과는 많이 알려
져 있다. 이를 통해 플라즈마 처리 후 탄소나노튜브 시트 표
면에 흘려준 산소에 의한 산소 관능기가 형성된 것을 알 수
있다. 

k a  cp=

Fig. 1. Raman data of pristine CNT and plasma-treated CNT 
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Fig. 2는 산소 플라즈마 처리 전, 후의 탄소나노튜브 시트
에 초순수를 떨어뜨린 실험결과이다. 이는 표면의 산소관
능기에 의해 탄소나노튜브로 초순수가 흡수되는지를 확인
하기 위해 진행하였다. 그 결과 플라즈마 처리 전 탄소나노
튜브 시트는 초순수가 침투하지 못하여 물방울의 형태를
유지하는 반면에 플라즈마 처리 후 탄소나노튜브 시트는
초순수가 침투하여 완전히 스며든 것을 확인하였다. 이러
한 결과를 통해 산소 플라즈마 처리 후 표면에 산소관능기
가 형성되고 이를 통해 탄소나노튜브 시트가 소수성의 특
성에서 친수성으로 변화한 것을 알 수 있다.

3.2 복합재의 열전도도 분석

본 연구에서는 복합재 제조를 위한 공정 조건을 최적화
하기 위해 순수한 알루미늄을 다양한 온도에서 소결하고,
이에 따른 열전도도를 분석하였다. Fig. 3은 각 소결체의 열
전도도를 측정한 결과이다. 열전도도 측정기를 이용하여
순수 알루미늄 소결체의 in-plane과 through-plane의 열확산
율을 각 3번 측정하였고, 이의 평균값을 열전도도로 환산
하였다. 570oC, 600oC, 630oC의 in-plane의 열전도도는
186.5 ± 0.45 W/mK, 199.3 ± 0.46 W/mK, 206.6 ± 0.42 W/
mK의 값을 가지고 through-plane의 191.6 ± 0.5 W/mK,
227.9 ± 0.23 W/mK, 233.7 ± 0.2 W/mK의 값을 가진다. 그래
프를 통해 온도가 증가함에 따라 in-plane과 through-plane
의 열전도도가 전제적으로 상승함을 알 수 있었다. 이는 소
결 온도가 증가함에 따라 입자 사이의 공극이 감소하였기
때문으로 판단된다. 또한 630oC에서 가장 높은 열전도도를
가지는 것을 확인하였고 전체적으로 through-plane의 열전
도도가 in-plane의 열전도도에 비해 높은 값을 가지는 것을
확인하였다. 이는 소결 공정 시 시편의 가운데 영역이 가장
자리에 비해 높은 압력과 전류를 받기 때문이다[18,21]. 
본 연구에서는 방향에 따른 열전도도를 비교하기 위해
순수 알루미늄, 플라즈마 처리 전 탄소나노튜브 시트를 이
용한 복합재, 플라즈마 처리 후 탄소나노튜브 시트를 이용
한 복합재 3개의 시편을 제작하였다. Fig. 4는 앞선 측정 방
법과 동일하게 각 시편을 열전도도 측정기를 이용하여 총
3번의 측정을 진행한 후 평균값을 얻었고 열전도도로 환산
하였다. 플라즈마 처리 전 탄소나노튜브 시트를 이용한 복
합재의 in-plane 열전도도는 114.8 W/mK, through-plane 열

전도도는 11.4 W/mK의 전도도를 갖는다. 이를 통해 탄소
나노튜브 시트를 이용한 복합재가 이방성을 갖는 것을 확
인하였다.
그러나 순수 알루미늄 소결체와 플라즈마 처리 전 탄소
나노튜브 시트를 이용한 복합재를 비교한 결과 전체적인
열전도도가 감소하였다. 이는 소수성의 성질을 갖는 탄소
나노튜브 시트가 알루미늄과 결합이 형성되지 않기 때문
이다. 플라즈마 처리 후 탄소나노튜브 시트를 이용한 복합

Fig. 2. Dropping DI water on CNT sheets before and after
plasma treatment 

Fig. 3. Thermal conductivity of sintered aluminum at 570oC,
600oC, and 630oC 

Fig. 4. (a) Through-plane thermal conductivity of aluminum
and aluminum-carbon nanotube composites, (b) In-
plane thermal conductivity of aluminum and aluminum-
carbon nanotube composites
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재의 through-plane 열전도도는 149.19 W/mK, in-plane 열전
도도는 201.7 W/mK를 갖는다. 앞선 결과와 같이 탄소나노
튜브 시트로 인해 이방성의 열전도도를 갖는 것을 확인하
였다. 또한 플라즈마 처리 전 탄소나노튜브 시트를 이용한
복합재와 비교하였을 때 열전도도가 증가한 것을 알 수 있
다. 이는 앞선 산소 플라즈마 처리에 의해 탄소나노튜브 시
트 표면이 친수성의 성질을 갖고 이를 통해 알루미늄과 젖
음성이 향상되었기 때문이다.

3.3 복합재의 미세구조 분석

온도에 따른 순수 알루미늄 소결체의 표면을 주사전자
현미경으로 분석하여 차이를 확인하였다. Fig. 5(a)는 570oC,
Fig. 5(b)는 630oC의 순수 알루미늄 소결체의 표면을 분석
한 결과이다. Fig. 5(a)는 알루미늄 입자 간의 소결이 진행
되지 않아 공극이 존재하는 것을 확인하였다. 이에 반해
Fig. 5(b)는 공극이 존재하지 않는 것을 확인하였다. 이를 통
해 온도가 증가함에 따라 소결이 원활하게 이루어져 입자
간의 공극이 감소하는 것을 확인하였다. 이는 앞선 소결 온
도가 증가함에 따라 열전도도가 증가하는 결과를 뒷받침한다.

Fig. 6은 630oC에서 방전 플라즈마 소결법을 이용하여 제
조된 복합재의 미세구조를 주사전자현미경으로 분석한 결
과이다. Fig. 6(a), (b)는 플라즈마 처리 전 탄소나노튜브 시
트를 이용한 복합재와 플라즈마 처리 후 탄소나노튜브 시
트를 이용한 복합재의 계면구조이다. Fig. 6(c), (e)는 (a) 영

역을 에너지 분산 X선 분광법을 이용하여 분석한 결과이
다. Fig. 6(d), (f)는 (b) 영역을 에너지 분산 X선 분광법을 이
용하여 분석한 결과이다. Fig. 6(a)를 통해 플라즈마 처리 전
탄소나노튜브 시트를 이용한 복합재는 알루미늄과 탄소의
결합이 형성되지 않아 계면의 공극이 존재하는 것을 확인
하였다. 또한 Fig. 6(c), (e)를 통해 알루미늄과 탄소가 각각
의 영역에서만 검출되는 것을 확인하였고 이를 통해 결합
이 형성되지 않을 것을 확인하였다. 반대로 Fig. 6(b)를 통
해 플라즈마 처리 후 탄소나노튜브 시트를 이용한 복합재
는 알루미늄과 탄소의 결합이 형성되었음을 알 수 있고, 탄
소나노튜브 사이로 알루미늄이 침투한 것을 확인하였다.
마찬가지로 Fig. 6(d), (f)를 통해 알루미늄과 탄소가 각각의
영역에서 검출될 뿐 아니라 전체적인 영역에서 탄소와 알
루미늄의원소가 검출되는 것을 확인하였다. 이는 앞선 열
전도도 결과와 비교하였을 때 플라즈마 처리 후 탄소나노
튜브와 알루미늄의 결합력이 증가하였고 이를 통해 열전
도도가 증가하는 것을 확인하였다.

630oC에서 소결한 플라즈마 처리 후 탄소나노튜브 시트
를 이용한 복합재의 계면구조를 투과전자현미경으로 분석
한 결과를 Fig. 7에 나타내었다. Fig. 7(a)는 통해 알루미늄과
탄소나노튜브 결합층의 고분해능 이미지이다. Fig. 7(b), (c),
(d)는 탄소나노튜브 층, 중간 층, 알루미늄 층의 FFT pattern
을 분석한 결과이다. Fig. 7(b), (d)를 통해 탄소나노튜브와
알루미늄의 FFT pattern을 갖는 것을 확인하였다. 중간 층

Fig. 5. Cross-sectional SEM images of sintered aluminum at (a)
570oC, and (b) 630oC 

Fig. 6. (a), (c), and (e) SEM and EDS images of the aluminum-
CNT composite using non-plasma-treated CNT sheets,
(b), (d), and (f ) SEM and EDS images of the aluminum-
CNT composite using plasma- treated CNT sheets
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의 경우 알루미늄과 탄소나노튜브의 FFT pattern이 모두 형
성된 것을 확인하였다. 이를 통해 중간 층은 알루미늄과 탄
소나노튜브의 결합이 형성된 층임을 알 수 있다. 또한 이러
한 중간 층의 형성으로 인해 열전도도 또한 상승된 것으로
예상된다. 

Fig. 8은 630oC에서 소결한 플라즈마 처리된 탄소나노튜
브 시트를 이용하여 제조된 알루미늄 복합재를 주사투과
전자현미경으로 분석한 결과이다. Fig. 8(a)는 High angle
annular dark-field(HADDF) 이미지로 알루미늄과 탄소나노
튜브 층 사이에 contrast 차이가 존재하는 중간층이 형성된
것을 확인하였다. 에너지 분산 X선 분광법을 통해 추가적
인 분석을 진행하고 Fig. 8(b), (c), (d)의 결과를 얻었다. Fig.

8(b), (d)는 각 영역에서 탄소와 알루미늄 원소가 검출되는
것을 나타낸다. Fig. 8(c)를 통해 중간 층 영역에 산소 원소
가 검출되는 것을 확인하였다. Fig. 8(c)는 앞선 산소 플라즈
마 처리에 의해 형성된 산소 관능기가 탄소나노튜브의 결
합에 직접적인 영향을 끼치는 결과를 뒷받침한다.

4. 결 론

본 연구에서는 방전 플라즈마 소결 공정을 이용하여 알
루미늄과 탄소나노튜브 시트를 복합화하였다. 복합재를 제
조하기 전 탄소나노튜브의 소수성은 알루미늄과의 약한 결
합을 형성하므로 산소 플라즈마 처리를 진행하였다. 플라
즈마 처리 후 탄소나노튜브 시트 표면에 산소관능기가 형
성되어 두 소재의 결합력을 강화하였다.
복합재의 공정 조건을 설정하기 위해 온도를 제외한 동
일한 조건에서 순수 알루미늄 소결을 진행하였다. 570oC,
600oC, 630oC로 온도가 증가함에 따라 in-plane, through-
plane 열전도도가 모두 상승하였다. 이러한 원인을 확인하
기 위해 570oC, 630oC에서 소결된 순수 알루미늄의 표면을
주사전자현미경을 통해 분석하였고, 그 결과 570oC 소결체
의 표면에 공극이 존재하는 것을 확인하였다. 공극의 존재
는 열이 전도함에 있어 결함으로 작용하기 때문에 앞선 결
과를 나타낸다. 630oC에서 제조된 복합재의 경우는 이방성
의 열전도도를 갖게 됨을 알 수 있었다. 또한 플라즈마 처
리된 탄소나노튜브 시트를 이용하여 제조된 복합재는 in-
plane 열전도도 유지와 through-plane 감소 효과를 극대화
한 연구성과를 얻었다.
주사전자현미경을 통한 미세구조 분석결과, 플라즈마 처
리 전, 후 탄소나노튜브 시트를 이용한 두 복합재는 공극의
유무, 원소 검출에서 차이를 가지게 된다. 고분해능 투과전
자현미경과 주사투과전자현미경을 이용한 분석을 통해 중
간 층의 형성을 확인하였고, 이 층에서 산소 원소의 검출을
통해 앞선 산소 플라즈마를 이용한 표면개질이 계면 결합
에 직접적인 영향을 끼치는 것으로 판단되어진다. 향후 계
면 결합을 최적화하여 열 전달 특성을 향상시키는 것이 중
요한 연구가 될 것으로 생각되어진다. 
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