
(19) 한민 특허청(KR)

(12) 등 특허공보(B1)

(45) 공고    2020 04월07

(11) 등    10-2098090

(24) 등    2020 04월01

(51) 특허 (Int. Cl.)

     C01B 32/956 (2017.01)  C01B 32/184 (2017.01)

     C08J 5/00 (2006.01)

(52) CPC특허

     C01B 32/956 (2017.08)

     C01B 32/184 (2017.08)
(21) 원        10-2018-0077307

(22) 원        2018 07월03

     심사청    2018 07월03  

(65) 공개        10-2020-0004192

(43) 공개        2020 01월13

(56) 행 사 헌

The Journal of Physical Chemistry C, Vol.119,
No.34, pp.19772-19779 (2015.08.05.)*

Carbon, Vol.48, No.15, pp.4466-4474
(2010.08.10.)*

Scientific Reports, Vol.7, No.1, pp.1-11
(2017.06.01.)*

*는 심사 에 하여  헌

(73) 특허

한 통 학 산학 단

청 도 주시 원  학  50

(72) 

룡

경 도 남시 당  매  16, 703동 402 (
매동, 아 마 아 트)

민칸

청 도 주시 원  학  50

(74) 리

특허  남앤남

체 청 항  :   8  항  심사  :    
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(57)  약

본 들  그래핀 시트   SiC 시트   합 하 다. 특 , 본 들  직 열  그래핀 시

트  직 열  SiC 시트   합 하 고,  고  복합재료  진재  사 함  께 향

 열 도도가  가  고  복합재료  하 다. 본  통해, 열 도도는 우 하 ,

탄 계 필러  포함하는 경우에 비하여  도도가 낮  고  복합재료  공할  다. 

  도 - 도1
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청

청 항 1 

그래핀 사 드  원하여 그래핀 시트  비하는 단계; 

상  그래핀 시트   SiC시트  합 하는 단계  포함하고,

상  SiC시트  합 하는 단계에 는,

상  그래핀 시트  Ar 가  에  Si powder  열처리하여,

상  Si powder   Si vapor  상  그래핀 시트  탄 가 하여 10 nm 내지 80 nm  경  가

지는SiC 나  티 들  합 고,

상  SiC 나  티 들  연결 어 SiC 시트  는 것  특징  하는 SiC 시트   .

청 항 2 

삭

청 항 3 

1항에 어 ,

상  SiC시트  합 하는 단계에 는,

300 sccm  Ar 가  에  100 ℃ 내지 200 ℃ 지 승   지하는 1 열처리하는 단계; 

300 sccm  Ar 가  에  1200 ℃ 내지 1600 ℃ 지 승   지하는 2 열처리하는 단계  포함하는

것  특징  하는 SiC 시트   .

청 항 4 

1항 내지 3항  어느 한 항에    고, 10 nm 내지 80 nm  경  가지는 SiC 나

티 들  연결 어  SiC 시트.

청 항 5 

4항에 어 , 

상  SiC 시트는 직 열  것  특징  하는 SiC 시트. 

청 항 6 

매트릭  지;  

10 nm 내지 80 nm  경  가지는 SiC 나  티 들  연결 어  SiC 시트  포함하는 고 열 고

복합재료.

청 항 7 
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6항에 어 , 

상  SiC 시트는 직 열  것  특징  하는 고 열 고  복합재료. 

청 항 8 

6항에 어 ,

상  매트릭  지  SiC 시트  량비는 99 : 1 내지 90 : 10  것  특징  하는 고 열 고  복합재

료. 

청 항 9 

6항에 어 ,

상  매트릭  지는  폴리 핀(polyolefin)계  지,  폴리 미드  (polyimide)계  지,  폴리아미드

(polyamide)계 지, 폴리아미드 미드 (polyamideimide)계 지, 폴리 닐 사 드 (polyphenyleneoxide)계

지, 폴리 닐 폰 (polyphenylenesulfone)계 지, 폴리비닐아 트계 공 합체, ( 트)아 릴계 공 합

체, 에틸 비닐아 트계 공 합체, 폴리비닐 라 드계 지, 폴리카보 트계 지, 폴리 폰계 지,

아 릴 니트릴 타 엔- 티 (acrylonitrile-butadiene-styrene)계  지,  폴리에 에

(polyetheretherketone)계 지, 에폭시계 합 , 아미 계 합 , 계 합 , 포 폴리에 계 

합 , 열경  아 릴계 합 , 실리 계 합   들  합  루어진 에  택 는 어도 하나

 포함하는 것  특징  하는 고 열 고  복합재료.

 

   야

본  SiC 시트,      포함하는 고 열 고  복합재료에 한 것 다. [0001]

 경  

 들  고 능 과 동시에 고 특 , 께가  얇아지  각    내   [0002]

들  량  고집 가 함께 루어지게 었고, 그에 라 러한  들  열 능   

능에 핵심   식 고 다. 

 들어, 마트 폰 나 태블릿 PC 등    욱 많  열  시 므  들 치에  열[0003]

 과  시 는 것  하고, 동차 야에 어 도 하 브리드 동차나 연료 지 동차에

고 가 는   피할  없  에 생하는 열  시 는 것  하다.

러한  들  동  생하는 열  계 하여  게   내  도가 계  상[0004]

승하게 어  동  생시 거나,  단 시킬  는 가 ,   

내 도가 약 10℃ 도  라가    략  어드는 것  보고 고 다.

에, 경량  실 하고  가공  우 하 도  열 도도가 아 열 능  우 한 고  복합[0005]

재료  개 에 한 가  커지고 다.

 하지만,  고  열 도도는 0.15 내지 0.5 W/mK  아주 낮아 열 에 한   [0006]

하  어 고, 그에 라 열  욱 향상시  하여 100W/mK 상   열 도도  가지는 라믹, 

필러, 창  연 등  도  필러  하는 연 가 많  진행 고 나, 고  내에  들  산

매우 낮아 열 도도가  향상 지 못하고 러한 열 필러가 과량 첨가 는 경우에는 고  가공  어

운  다.

 내

해결하 는 과
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본 들  그래핀  SiC 시트   합 하 다. 특 , 직 열  그래핀  직 열[0007]

SiC 시트   합 하 고,  고  복합재료  진재  사 함  께 향  열 도도가 

 가  고  복합재료  하 다. 본  통해, 열 도도는 우 하 ,  도도는 낮

고  복합재료  공할  다.

과  해결 단

본   실시 에  SiC 시트   , 그래핀 사 드  원하여 그래핀 시트  비하는 단[0008]

계;  상  그래핀 시트  SiC시트  합 하는 단계  포함할  다. 

 실시 에   SiC 시트   에 , 상  SiC시트  합 하는 단계에 는, 상  그래핀 시트  Ar 가[0009]

 에  Si powder  고  열처리하는 것  특징  한다.

 실시 에   SiC 시트   에 , 상  SiC시트  합 하는 단계에 는, 300 sccm  Ar 가  [0010]

에  100 ℃ 내지 200 ℃ 지 승   지하는 1 열처리하는 단계;  300 sccm  Ar 가  에

1200 ℃ 내지 1600 ℃ 지 승   지하는 2 열처리하는 단계  포함하는 것  특징  한다.

본   실시 는 상      SiC 시트 다.[0011]

본   실시 에  고 열 고  복합재료는, 매트릭  지;   SiC 시트  포함할  다.[0012]

상  SiC시트는 직 열  것  특징  한다.[0013]

 실시 에  고 열 고  복합재료에 , 상  매트릭  지  SiC 시트  피비는 99 :  1  내지  90[0014]

: 10  것  특징  한다. 

 실시 에  고 열 고  복합재료에 , 상  매트릭  지는  폴리 핀(polyolefin)계 지, 폴리[0015]

미드 (polyimide)계 지, 폴리아미드 (polyamide)계 지, 폴리아미드 미드 (polyamideimide)계 지, 폴리

닐 사 드 (polyphenyleneoxide)계 지, 폴리 닐 폰 (polyphenylenesulfone)계 지, 폴리비닐아

트계 공 합체, ( 트)아 릴계 공 합체, 에틸 비닐아 트계 공 합체, 폴리비닐 라 드계 지,

폴리카보 트계 지, 폴리 폰계 지, 아 릴 니트릴 타 엔- 티 (acrylonitrile-butadiene-styrene)계

지,  폴리에 에 (polyetheretherketone)계  지,  에폭시계  합 ,  아미 계  합 ,  계

합 , 포 폴리에 계 합 , 열경  아 릴계 합 , 실리 계 합   들  합  루어

진 에  택 는 어도 하나  포함하는 것  특징  한다.

 과

본  그래핀  SiC 시트  합 할  다. 또는, 본  직 열  그래핀  직 열[0016]

 SiC  시트  합 할   다.  본   고  복합재료  진  직  열  SiC  시트

사 함 , 께 향(SiC  시트  향)  열 도도가  가  고  복합재료  공할

 다. 또한, 열 도도는 우 하 , 탄 계 필러  포함하는 경우에 비하여  도도는 낮  복합재료

할  다. 본 에  고  복합재료  통해 열 능  과  향상시킬  고,  

 사  향상할  다. , 본 에  고  복합재료    등에 사  시 동  

 단  지할  다. 

도  간단한 

도 1   SiC 시트  하는  개략  식도 다.[0017]

도 2  (a)는 실시  1에 라  직 열   GO(VA-GO), (b)는 실시  1에 라  직 열

 그래핀 시트(VA-GS) (c)는 실시  2에 라  직 열  SiC 시트(VA-SiC)  사진들 다.

도 3  (a)는 VA-GS  VA-SiC 시트  FT-IR 그래프 다. (b)는 VA-GS  VA-SiC  XRD 트라 다.

(c)는 VA-GS  VA-SiC  라만 트라 다. 

도 4  (a)는 VA-GO  상 , (b)는 VA-GO  측  SEM 미지들 고, (c)는 VA-GS  상 , (d)는 VA-GS  측

SEM 미지들 고, (e)는 VA-SiC  상 , (f)는 VA-SiC  측  SEM 미지들 다.

 도 5  (a), (b)  (c)는 10 mg·ml
-1

 GO 도  가지는 VA-GO  합 한 VA-SiC  SEM 미지들 고,
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(d), (e)  (f)는 20 mg·ml
-1

 GO 도  가지는 VA-GO  합 한 VA-SiC  SEM 미지들 다.  한편, 도

5  (g), (h),  (i)는 VA-SiC  TEM사진들 다. 

도 6  VA-SiC/epoxy 복합 지  SiC nanoparticle/epoxy 복합 지  열 도도 그래프 다.  

 실시하  한 체  내

하, 본  다양한 실시 들  첨  도  참 하여 재 다. 실시   에 사  어들  본 [0018]

에 재   특 한 실시 태에 해 한 하 는 것  아니 , 해당 실시  다양한 변경, 균등 , 

/또는 체  포함하는 것  해 어야 한다. 

하, 첨 한 도  참 하여 본  실시  상 하게 하  다 과 같다.[0019]

본  그래핀   SiC 시트   합 한 합  에 한 것 다. 본   실시 에 [0021]

SiC 시트   , 그래핀 사 드  원하여 그래핀 시트  비하는 단계;  상  그래핀 시트

  SiC시트  합 하는 단계  포함할  다. 

본   실시 에 , 직 열  그래핀  직 열  SiC 시트  합 할  다. 하에[0022]

는 직 열  SiC시트 합   체  시하 나, 실시 가 에 한 는 것  아니고, 그래핀 

사 드  열 에 라 다양한 향 또는 향  SiC 시트  합 할  다. ,  들 , 본 

  통해 평 열  그래핀 사 드  평 열  SiC 시트  합 할  다. 

본   실시 에 , 직 열  SiC 시트   , 동결 주   직 열  그래핀[0023]

사 드  원하여 직 열  그래핀 시트  비하는 단계;  상  그래핀 시트  직 열  SiC시

트  합 하는 단계  포함할  다. 

, 직 열  그래핀 사 드(Graphene Oxide, GO)  비할  다. 그래핀 사 드 액  액체 질[0024]

에   막  상 에 치시  GO 액  상   하   도차  도하고 GO  얼  결  라

직하게 시킬  다.  통해 직 열   GO  득할  다. 

다 , 러한 직 열  GO  Ar 가  에  원하여 직 열  그래핀 시트(Graphene Sheet, G[0025]

S)  비할  다. 

다 , 직 열  그래핀 시트  Si powder에 치시 고, Ar 가   하에  열처리하여 직 열[0026]

SiC시트  합 할  다. 한편, 열처리는 300 sccm  Ar 가  에  100 ℃ 내지 200 ℃ 지 승   

지하는 1 열처리하는 단계;  300 sccm  Ar 가  에  1200 ℃ 내지 1600 ℃ 지 승   지하는

2 열처리하는 단계  포함할  다. 러한  단계  열처리  행함 , 그래핀 시트  탄 가 

SiC  변   고, 직 열  SiC 시트  합 할  다. 

한편, 상     직 열  SiC 시트  고 열 고  복합재료  진재  사 할  다.[0028]

직 열  SiC 시트  진재  사 함  께 향(SiC 시트  향)  열 도도가  

가  고  복합재료  공할  다. 체 , 본   실시 에  고 열 고  복합재료는,

매트릭  지;  직 열  SiC 시트  포함할  다.

상  매트릭  지는  들어, 열가  지 또는 열경  지   고, 체 , 상  매트릭  [0029]

지는 열경  지   ,  야에  공지   열가  지, 또는 열경  지  포함할

 다. 

상  열가  지는  들어, 폴리 핀(polyolefin)계 지, 폴리 미드 (polyimide)계 지, 폴리아미드[0030]

(polyamide)계 지, 폴리아미드 미드 (polyamideimide)계 지, 폴리 닐 사 드 (polyphenyleneoxide)계

지, 폴리 닐 폰 (polyphenylenesulfone)계 지, 폴리비닐아 트계 공 합체, ( 트)아 릴계 공 합

체, 에틸 비닐아 트계 공 합체, 폴리비닐 라 드계 지, 폴리카보 트계 지, 폴리 폰계 지,

아 릴 니트릴 타 엔- 티 (acrylonitrile-butadiene-styrene)계  지,  폴리에 에

(polyetheretherketone)계 지  들  합  포함하는 에  택 는 어도 하나  포함할  나,

에 한 지 아니한다.

상  열경  지는 에폭시계 합 , 아미 계 합 , 계 합 , 포 폴리에 계 합 , 열경[0031]

 아 릴계 합 , 실리 계 합   들  합  루어진 에  택 는 어도 하나  포함할
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 다. 람직하게는, 상  매트릭  지는 에폭시 지   다. 

러한 에폭시 매트릭 에 직 열  SiC 시트  진하여 고  복합재료  할  다. , 매트릭[0032]

 지  SiC 시트  피비는 99 : 1 내지 90  : 10   다.  매트릭  지  SiC 시트가 상  

내  피비  합  SiC 시트들  직 향  지하  열 도도   우 한  할

 다. SiC 시트 함량   낮  경우에는 SiC 첨가에 해 열 도도 가에 미치는 향  한 , 상

  어나 상  SiC 시트   많  포함하는 경우 직 향   감 하여 직 향 열 도도가

하   다. 

본  통해, 열 도도는 우 하 ,  도도는 낮  고  복합재료  공할  다. [0033]

하, 본  체  실시  통해 상  한다.[0035]

단, 하  실시 는 본  시하  한 것  뿐 본  하  실시  에 해  한 는 것  아니다.[0036]

실시 1- 직 열  그래핀 시트(vertically aligned graphene sheets, VA-GS) 비[0038]

동결주 (freeze  casting)  에  해  직  열  그래핀  사 드  시트가  비 었다.  그래핀  사 드[0039]

(Graphene  Oxide,  GO)  액  약  5   10  amplitude   처리하 다.  GO  액  알루미늄  닥

cylinderical mold에 고, 러한 몰드  액체 질 에   막  상 에 치시 다. GO 액  닥(-

196℃)과  상 (상 )   도차  해,  GO  시트가 얼  결   향  라  직  하 다.

후, 얼 진 샘플  약 55℃  10 Pa  압 에  2  동안 건 하 고, 직 열   GO(VA-GO)  득

하 다. 득  VA-GO는 Ar  900 ℃  도에  약 2 시간 동안 쿼츠 브 내에  원 어 직 열

 그래핀 시트(VA-GS)  득하 다. 

실시 2- 직 열  SiC 시트(vertically aligned SiC sheets, VA-SiC) 비[0041]

VA-SiC는 template-assisted  chemical  vapor  deposition(TA-CVD)  에 한 시츄 체-고체 (vapor[0042]

solid  reation)  통해  합 었다.  체 ,  도  1  참고하 ,  상  실시 １에  득  VA-GS  Si

powder 상에 치시 고, 300 sccm  Ar 가  에  150 ℃ 지 승 하여 30  동안 열처리하 다. 다

1400 ℃ 지 다시 승 하고 300 sccm  Ar 가  에  3 시간 동안 지하 다. 후 상  냉각하

여 VA-SiC  득하 다. 

실시 3-VA-SiC/epoxy 복합 지  [0044]

에폭시   에폭시 매트릭 , 경   매  량비가 100:70:1  도  60 ℃  도에  균[0045]

하게 합하고, 실시 2에  득한 VA-SiC  에폭시 매트릭  내에 진하 다. 진후, 0.1MPa  압 에

12시간 동안 공  거하  해 진공압  가하 다. 다 , 샘플  80 ℃  도에  2 시간동안 처리하

고, 가  120 ℃  도에  2 시간동안 처리하 다. 

도 2  참고하 , (a)는 실시  1에 라  직 열   GO(VA-GO), (b)는 실시  1에 라 [0047]

직 열  그래핀 시트(VA-GS) (c)는 실시  2에 라  직 열  SiC 시트  사진들 다.

한편, 도 3  통해 VA-SiC가 매우 공  합  하 다. 체 , 도 3  (a)는 실시  1에 라[0048]

 VA-GS  실시  2에 라  VA-SiC 시트  FT-IR 그래프 다. 도 3  (a)  참고하 , VA-SiC 시

트  FT-IR 그래프에  821 cm
-1

 Si-C 피 가 검 었고, 탄  피 가 검 지 않  것  보아, VA-GS

든 탄 가 SiC   알  었다. 

도 3  (b)는 VA-GS   VA-SiC  XRD  트라 다. 도 3  (b)  참고하 , 합  시간에  VA-[0049]

SiC  XRD에 는 cubic crystal  [111], [220]  [311]  격 에 해당하는  개  강한 피 가 검

었다. 한편, 합  시간  1시간   VA-SiC  XRD에 , VA-GS  XRD에  검  25.9 °  피 가 검

었 나, 합  시간  지날  사라지는 것  하 다. , 3시간  합  시간  통해 GS가 SiC   변

함  알  다. 한편, SiO2  같   피 는 검 지 않았다. 

도 3  (c)는 VA-GS  VA-SiC  라만 트라 다. VA-SiC  라만 트라 에  777 cm
-2  

[0050]

954 cm
-2 

 피  찰하 는 ,  통해 3C-SiC  단결   하 다. 

도 4에 는 SEM 미지들  통해 VA-GO,  VA-GS   VA-SiC   하 다. 도 4  (a)는 VA-GO  상 ,[0051]
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(b)는 VA-GO  측  SEM 미지들 고, (c)는 VA-GS  상 , (d)는 VA-GS  측  SEM 미지들 고, (e)는 VA-

SiC  상 , (f)는 VA-SiC  측  SEM 미지들 다.

도 4  (a)  통해 VA-GO  허니컴  하 고, (b)  통해 직   미   하 다.[0052]

또한, 도 4  (c)  (d)  통해 열처리 원 후에도 VA-GS가 직    지함  하 다. 

 사하게, 도 4  (e)  (f)  통해 Template Assisted-Chemical Vapor Deposition (TA-CVD) 에 해

합  VA-SiC도 마찬가지  직    지함  하 다. 또한, 한 벽과 벽사  거리가

약 20 um 내지 30 um  하 다. 

한편, VA-SiC 시트  벽  하  하여, VA-SiC  쇄하여 SEM 사진들  찰하 다. 도 5  (a),[0053]

(b)  (c)는 10 mg·ml
-1

 GO 도  가지는 VA-GO  합 한 VA-SiC  SEM 미지들 고, (d), (e) 

(f)는 20 mg·ml
-1

 GO 도  가지는 VA-GO  합 한 VA-SiC  SEM 미지들 다. 도 5  (b)  (e)

비 하 ,  도  GO  합 한 VA-SiC(e)가 낮  도  GO  합 한 VA-SiC(b)보다  께가 

껍고 매끄러운  가진 것  하 다. 한편, 도 5  (c)  (f)  비 하 ,  도  GO  합

한 VA-SiC(f)가 공  없고, 10 nm 내지 80 nm  다양한 사  가지는 SiC 나  티 들  도 고 

하게 연결 어 는 것  할  다.  통해, 낮  도  GO는  채워진 SiC nanoparticle 시트

 에는 함  하 다. 한편, 도 5  (e)  (f)  참고하 ,  도  GO에  시트 

  채워지고 꺼운 께  가지는 SiC nanoparticle 시트  찰할  었다.  

한편, 도 5  (g), (h),  (i)는 VA-SiC  TEM사진들 다. 도 5  (g)  참고하 , 많  SiC nanoparticle 들[0054]

 VA-SiC 시트  집한     하 다. 도 5  (h)  참고하 , 도 5  (g)보다 고

TEM 사진 , SiC  직경  30 내지 60 nm  하 고, 층 결함   하 다. 도 5

(i)  참고하 , 한  원  층 사  격  늬 간격  약 0.25 nm  할  었고, 는 앞

도 3  (b)에  3C-SiC  [111]  간격과  하 다.  

도 6  VA-SiC/epoxy 복합 지  SiC nanoparticle/epoxy 복합 지  열 도도 그래프 다. [0055]

열 도도 측  다 과 같다. ,  태  샘플( 께 1 mm, 직경 10 mm)  비하여  [0056]

사하여 열 산도  측 하고, 샘플  도  비열  별도  측 하 다.

1) 열 산도:   하 , ULVAC사  TC-7000  사 하여 측 하 다.[0057]

2) 도: Alfa Mirage 사  Electronic Densimeter MD-300S  사 하여 측 하 다.[0058]

3) 비열: TA사  DSC  사 어  샘플  사 하여 비열  측 하 다.[0059]

각각 하여진 값  하  [ 학식 1]  통해 계산하여 열 도도  얻었다.[0060]

[ 학식 1][0061]

k=α·ρ·Cp [0062]

(k=열 도도, α=열 산도, ρ= 도, Cp=비열) [0063]

VA-SiC/epoxy 복합 지  Through-plane( 께 향)  In-plane(  향)  열 도도  각각 측 하 다. 또[0065]

한,  Random  dispersion  of  filler,  ,  SiC  나 티  epoxy  매트릭  내에  랜 하게  산  SiC

nanoparticle/epoxy  복합  지  열 도도도  측 하 다.  도  6  참고하 ,  SiC가  5.21  vol%  포함  VA-

SiC/epoxy 복합 지  Through-plane( 께 향)  열 도도는 약 14.32 W·m
-1
·K

-1
 측 어, In-plane(

향)  열 도도  약 1.67 W·m
-1
·K

-1
보다 훨씬 게 나타났다. 또한, Random dispersion of filler  경우

0.52 W·m
-1
·K

-1
 낮  열 도도  보 다.  통해 본  VA-SiC/epoxy 복합 지  통해 께 향

열 도도   가시킬   알  다. 

, 본  고 열 고  복합재료  사 한  내에  생하는 열  직 향  빠 게 시킴[0066]

  열   과  지할  고, 그에 라  상  지하여  연 시킬 

다.

상 한 실시 에  특징, , 과 등  본  어도 하나  실시 에 포함 , 드시 하나  실[0068]

시 에만 한 는 것  아니다. 나아가, 각 실시 에  시  특징, , 과 등  실시 들  하는 야
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 통상  지식  가지는 에 하여 다  실시 들에 해 도 합 또는 변 어 실시 가능하다. 라  

러한 합과 변 에 계  내 들  본  에 포함 는 것  해 어야 할 것 다. 

또한, 상에  실시 들  심  하 나 는 단지 시  뿐 본  한 하는 것  아니 , 본[0069]

 하는 야  통상  지식  가진 라  본 실시  본질  특  어나지 않는 에  상에

시 지 않  여러 가지  변 과  가능함  알   것 다.  들어, 실시 들에 체  나

타난 각  는 변 하여 실시할  는 것 다. 그리고 러한 변 과 에 계  차 들  첨 한

청  에  규 하는 본  에 포함 는 것  해 어야 할 것 다. 

도

도 1

도 2
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도 3

도 4

등록특허 10-2098090

- 10 -



도 5

도 6
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