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1. 서    론1)

흑연블록은 강도가 높고 열적 안정성 및 전기/열 전도성이 우수하
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여 도가니, 핵반응기, 베어링, 제철용 전극봉, 방열 소재 등에 사용되

고 있다[1-6]. 이러한 흑연블록은 혼련, 성형, 흑연화, 함침, 고순도화 

과정을 거쳐 제조되며, 각각의 공정에 따라 제조된 흑연블록의 특성

이 달라진다. 특히 함침 공정은 흑연블록의 고밀도화를 유도하고 강

도, 열전도도 등의 성능을 향상시키기 위한 필수적인 공정이다[7-9].
흑연블록은 필러와 바인더를 혼합하고 성형하여 제조한다. 필러는 

주로 탄소 물질인 코크스와 흑연을 사용하고 바인더는 일정 온도에서 

유동성 및 접착력을 갖는 바인더 피치를 주로 사용한다. 바인더 피치

는 100~120 ℃ 연화점을 갖는 것을 사용하며, 바인더 피치의 탄화 수

율, 탄소 함유량 등의 특징은 흑연블록 또는 탄소 블록에 영향을 미치

게 된다[10]. 혼련된 코크스/바인더 피치는 CIP (Cold Isotropic Press), 
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초    록

본 연구에서는 코크스, 바인더 피치 및 함침 피치를 사용하여 고밀도 탄소 블록을 제조하고, 함침 공정 시 피치의 
유동성이 탄소 블록의 고밀도화에 미치는 영향을 고찰하였다. 코크스와 바인더 피치의 고압 성형을 통해 그린블록을 
제조하고 열처리 공정을 통하여 탄소 블록을 얻었다. 열처리 공정 시 바인더 피치의 휘발에 의해 생성된 기공을 제거
하고자 함침 공정을 진행하였다. 함침 공정은 함침 피치를 용융하는 전처리 단계와 피치를 탄소 블록에 함침하는 고
압 반응 단계로 나누어 진행하였다. 함침 피치의 용융은 140~200 ℃에서 진행하였으며, 열처리 온도가 증가할수록 
함침 피치의 점도가 감소하였다. 함침 피치의 점도 감소는 유동성을 향상시켜 탄소 블록 내부 기공을 효율적으로 함
침하여 탄소 블록의 기공률을 83% 감소시켰고 겉보기 밀도를 5% 상승시켰다. 

Abstract
In this study, high-density carbon blocks were manufactured using coke, binder pitch, and impregnated pitch, then the effect 
of pitch fluidity on the densification of carbon blocks during the impregnation process was investigated. A green block was 
manufactured through high-pressure figuration of coke and binder pitch, and a carbon block was obtained through a heat treat-
ment process. An impregnation process was performed to remove pores generated by volatilization of the binder pitch during 
the heat treatment process. The impregnation process was carried out the high-pressure reaction step of impregnating the pitch 
into the carbon block followed by the pretreatment step of melting the impregnation pitch. Melting of the impregnation pitch 
was carried out at 140~200 ℃, and the viscosity of the impregnation pitch decreased as the heat treatment temperature 
increased. The decrease in the viscosity of the impregnation pitch improved the fluidity and effectively impregnated the pores 
inside the carbon block, reducing the porosity of the carbon block by 83% and increasing the apparent density by 5%.

Keywords: Needle coke, Pitch, Impregnation, Porosity
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hot press, extrusion과 같은 성형 공정을 통해 그린블록이 제조된다

[11-13]. 흑연블록은 이러한 그린블록을 고온에서 열처리하여 제조된

다. 열처리 과정에서 바인더 피치에 함유되어 있는 다수의 저분자량 

성분들이 휘발되는 과정에서 바인더 피치의 질량 감소가 일어나고, 
기공이 생성된다. 이러한 기공의 생성으로 인하여 흑연블록의 열적 

안정성, 열/전기 전도도, 강도 등이 감소하게 되며, 이를 방지하기 위

하여 기공을 제거하기 위한 공정인 함침 공정을 거치게 된다[14]. 
함침 공정은 함침제의 종류에 따라 크게 기상법 및 액상법으로 분

류된다. 기상법은 기체 상태인 탄화수소를 함침제로 이용하는 방법으

로 상대적으로 낮은 압력에서 함침을 진행할 수 있지만 균일성이 떨

어지는 단점이 있다. 액체 상태인 함침제를 사용하는 액상법은 높은 

온도와 압력에서 수행되는 단점이 있지만 균일하게 함침이 되는 장점

이 있다.
액상의 함침제를 이용하는 함침 공정은 함침제의 점도, 표면장력, 

탄화 수율 등의 물리적인 특성 및 함침제와 탄소 블록 사이의 반응성 

및 접촉각 등의 상호 작용에 따라 함침 정도가 변화한다. 함침제는 에

폭시 수지, 레진, 피치 등이 주로 사용된다. 이 중 피치는 높은 탄화 

수율을 가지고 있으며 탄소 블록과의 반응성 및 접촉각 등의 상호작

용이 높기 때문에 함침제로 주로 사용되고 있다. 탄소 블록의 함침은 

열처리 과정 중 생성된 기공에 더 많은 함침제가 침투할수록 기공을 

제거할 수 있다. 열처리 과정 중에 생성된 탄소 블록의 기공을 제거하

기 위해서는 함침제의 침투가 용이하여야 한다. 함침제의 침투는 함

침제의 점도가 낮을수록 유리하다. 때문에 함침 공정에서 함침 피치

의 점도는 매우 중요한 요소이다. 함침 피치의 점도는 온도가 높을수

록 감소하는 경향을 보이지만, 일정 온도 이상에서는 저분자량 성분

이 휘발되어 점도가 증가하게 된다. 때문에 함침 공정은 함침에 적합

한 온도를 확인하는 것은 매우 중요하다[15,16].
본 연구에서는 탄소 블록의 기공을 함침 피치를 이용하여 조절하였

다. 사용된 함침 피치의 최적 함침 조건을 확인하기 위하여 다양한 온

도에서 함침 공정을 진행하였다. 함침 공정의 온도에 따른 함침 피치

의 점도 특성을 평가하였다. 함침 피치의 점도는 연화점보다 약 120 
℃ 높은 온도에서 가장 낮은 값을 보였다. 피치의 점도에 따라 함침 

후 블록의 기공률 및 pore size diameter를 확인하여 함침된 탄소 블록

의 특성을 평가하였다. 

2. 실    험

2.1. 탄소 소재의 원료 및 탄소 블록의 제조

탄소 블록을 제조하기 위하여 콜타르를 원료로 이용하여 제조된 침

상 코크스(PMC tech, korea)를 필러로 이용하였으며, 콜타르계 바인더 

피치(handan, china)를 바인더로 이용하였다. 제조된 탄소 블록의 기공

을 조절하기 위하여 함침 피치(handan, china)를 이용하였다. 바인더 

피치와 함침 피치의 물성 차이는 table 1에 나타내었다. 바인더 피치는 

함침 피치보다 연화점 및 탄화 수율이 높게 나타났으며, C/H 비율 또

한 높게 나타났다. 탄소 블록은 침상코크스와 바인더 피치를 8:2의 질

량 비율로 혼합한 후 150 ℃에서 2시간 동안 혼련하였다. 혼련된 시료

는 10 MPa의 압력에서 30분 동안 단일 방향으로 압축하여 성형을 하

였다. 성형된 블록은 900 ℃ (5 ℃/분)에서 1시간 탄화하여 탄소 블록

을 제조하였다.

2.2. 탄소 블록의 기공 조절을 위한 함침 공정

함침 반응을 위한 반응기는 상단부와 하단부로 분리되어 있으며

(figure 1), 상단부는 함침 피치의 용융을 위한 전처리 반응기이고, 하
단부는 함침이 일어나는 고압 반응기이다. 전처리 반응기는 함침 피

치의 유동성을 부여하기 위한 반응기로, 200 g의 함침 피치를 전처리 

반응기에 넣은 후 함침 피치의 점도를 조절하기 위하여 반응기의 온

도를 140 ℃, 160 ℃, 180 ℃, 200 ℃까지 승온 후 1시간 동안 교반 

하였다. 하단부에 있는 고압 반응기는 실제로 함침이 일어나는 공간

으로서 감압과 가압이 가능하게 설계되었다.
Figure 2는 고압 반응기에서 사용된 시간에 따른 온도와 압력 조건 

그래프이다. 고압 반응기에 제조된 탄소 블록을 넣은 후 탄소 블록의 

기공에 남아 있는 기체를 제거하기 위해서 전처리 반응기의 함침 온

도까지 감압하였다. 전처리 온도에 도달한 후 전처리 반응기와 고압 

반응기 사이에 연결된 관을 이용하여 함침 피치를 주입시켰다. 함침 

피치가 고압 반응기에 주입된 후 고압 반응기의 압력을 50 bar까지 질

소 가스를 이용하여 가압하여 1시간 동안 유지하였다. 함침 온도에 따

라 샘플 이름을 I140, I160, I180, I200으로 나타냈다. 함침이 완료된 

Figure 1. Scheme of Impregnation reactor.

Figure 2. Temperature/pressure conditions according to time of impregnation reaction.
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탄소 블록은 500 ℃에서 1차 열처리하여 함침된 함침 피치를 코킹시

켰다. 코킹이 완료된 탄소 블록은 900 ℃에서 추가적으로 탄화하여 

남아 있는 저분자량 성분을 제거하였다. 함침 피치로 인하여 표면에 

남아 있는 불규칙한 탄화 피치는 연마를 이용하여 제거하였다. 

2.3. 함침/바인더 피치 및 탄소 블록 분석

탄소 재료의 원소 조성을 확인하기 위해서 원소 분석기(elemental 
analyzer, EA, Thermo Scientific Flash 2000)를 이용하여 원소 분석을 

실시하였다. 피치의 연화점은 ASTM D3416에 준하여 연화점 분석기

(DP-70, Mettler Toledo)를 이용하여 측정하였으며, 탄화 수율은 

ASTM D2416에 따라 측정하였다. 함침 피치의 점도는 디지털 점도계

(TH-L3 plus, CAS)를 사용하여 온도에 따른 점도를 측정하였다. 피치 

표면의 관능기를 조사하기 위하여 푸리에 변환 적외선 분광기(FT-IR, 
Bruker ALPHA-T infrared spectral analyzer)를 이용하였다. 

블록 밀도는 2가지 방법으로 측정하였다. 진밀도는 헬륨 밀도(AccuPyc 
1340, Micromeritics)로 측정하였으며, 겉보기 밀도는 Archimedes 방
법을 사용하여 측정하였다. 기공률은 수은 함침 공법으로 측정하였으

며, 측정 장비는 기공률 측정기(AutoPore IV 9500, Micromeritics)를 

사용하였으며, 측정 압력은 3 – 10000 psi로 하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 함침 공정에 사용된 함침 피치

탄소 블록 제조 공정 중 바인더와 함침제로 석탄계 피치 사용하였

다. Table 1은 사용된 바인더 피치와 함침 피치의 물리·화학적인 특성

을 나타냈다. 바인더 피치의 연화점은 103 ℃, 함침 피치의 연화점은 

81 ℃로 측정되었다. ASTM D2416에 따라 측정된 탄화 수율은 각각 

53.16%와 39.12%였다. 상대적으로 연화점이 높은 바인더 피치의 탄

화 수율이 높았으며, 이는 낮은 연화점의 함침 피치가 더 낮은 분자량 

분포도를 갖기 때문이라고 판단된다. 원소 분석에서는 함침 피치의 

C/H 값은 0.92로 바인더 피치의 1.77보다 낮았으며, 이는 상대적으로 

함침 피치가 방향족 성분보다는 지방족 성분 함량이 더 높을 것으로 

예측된다. 헤테로 원자인 질소, 황, 산소의 함량에서 질소와 황의 함량

은 바인더 피치가 각각 1.1, 3.8배 많이 있었지만 산소의 경우 함침 피

치가 4.9배 많은 것을 확인하였다. 이를 보아 함침 피치를 구성하는 

분자 구조는 방향족 고리의 지방족 사슬이나 지방족으로 이루어져 있

으며, 이때 관능기는 주로 산소가 함유되어 있는 ether, carboxy, ke-
tone, alcohol 류가 많이 함유되어 있을 것으로 예측된다. 피치의 산소 

관능기는 탄화 수율 및 열적 특성을 상승시켜 열처리 후에 질량이 감

소하는 것을 방지하는 효과를 가져온다[17]. 상기 내용을 확인하기 위

하여 FT-IR 분석을 진행하였으며, figure 3에 함침 피치와 바인더 피

치의 FT-IR 그래프를 나타냈다. 
Figure 3에 함침 피치와 바인더 피치의 FT-IR 주요 피크를 도시하

였다. Aliphatic C-H stretching의 피크를 나타내는 3000 – 2850 cm-1에

서 함침 피치가 더 높은 피크를 나타내는 것을 확인할 수 있었다. 그
리고 aromatic C-H stretching의 피크를 나타내는 3100 – 3040 cm-1에

서는 앞서 보인 aliphatic C-H stretching 피크와 비교해서 바인더 피치

의 피크가 높게 나타나는 것을 확인할 수 있었다. 또한 aromatic C-H 
bending 피크인 900 – 700 cm-1에서도 바인더 피치의 피크가 상대적

으로 높은 것을 볼 수 있었다. 이 wavenumber는 방향족 고리에 지방

족 화합물이 치환되지 않은 상태를 의미한다. 함침 피치의 IR 그래프

에서 높은 피크를 보이고 있는 1300 – 1100 cm-1피크는 C-O 결합을 

나타내고 있으며, 원소 분석에서 보였던 함침 피치의 높은 산소 함량

과 일치하는 것을 확인하였다. 그리고 1600 cm-1과 1470 cm-1은 각각 

C=O 결합과 C-H scissoring 결합을 나타냈다. 결과적으로 함침 피치

는 지방족 성분이 많이 함유되어 있고 바인더 피치는 방향족 성분이 

많이 함유되어 있는 것을 확인할 수 있었다.

3.2. 함침 공정에 따른 탄소 블록의 기공률

함침 피치의 온도에 따른 점도는 figure 4에 나타냈다. 함침 피치의 

연화점은 81 ℃ 지만 연화점 부근에서의 점도가 높아 측정되지 않았

다. 측정이 가능한 온도인 140 ℃에서부터 측정을 시작하였다. 140 ℃
에서 점도는 대략 12000 cP였으며, 온도가 높아질수록 점도가 낮아지

는 것을 확인할 수 있었다. 점도가 200 ℃ 부근에서 가장 낮은 점도를 

나타냈다. 따라서, 함침 공정 온도는 140 ℃, 160 ℃, 180 ℃, 200 ℃
를 선정하여 진행하였다. 함침 공정이 완료된 탄소 블록의 밀도 특성

을 파악하기 위하여 진밀도와 겉보기 밀도를 측정하여 table 2에 나타

냈다. Raw 블록의 진밀도는 2.089 g/cm3이었으나, 함침 고정 블록들

의 진밀도는 raw 블록보다 조금 감소하여 2.021 ~ 2.075 g/cm3의 값을 

나타내는 것을 확인하였다. 하지만 겉보기 밀도의 경우 raw 블록이 

1.68 g/cm3이었으나 함침된 블록은 1.740 ~ 1.758 g/cm3으로 증가하는 

것을 확인하였다. 이는 raw 블록의 기공 내부에 함침 피치가 침투해 

들어가기 때문에 빈 공간이 함침 피치로 채워져 겉보기 밀도가 상승

한 것으로 판단된다. 진밀도의 감소는 함침 피치와 바인더 피치를 구

성하고 있는 성분에 의해 발생하는 것으로 보인다. 지방족 화합물로 

구성되어 있는 함침 피치는 방향족으로 구성된 바인더 피치보다 탄화 

후에 더 낮은 분자량을 갖기 때문에 함침된 블록의 진밀도가 raw 블

Impregnation pitch Binder pitch

Softening point (℃) 81 103

Coking value (wt%) 39.12 53.16

EA

C 82.93 92.35

H 7.48 4.35

N 0.76 0.84

S 0.18 0.68

O 8.65 1.78

C/H 0.92 1.77

Figure 3. FT-IR of impregnation/binder pitch.

Table 1. Physical & Chemical Properties of Impregnation/binder Pitch
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록의 진밀도보다 감소하는 것으로 사료된다. 이는 탄화 수율 측정 결

과로도 유추가 가능하다.
탄소 블록의 기공률은 raw 블록이 15.15 vol%로 가장 높은 값을 가

지고 있으나 함침 공정 이후에 기공이 7.70 ~ 2.59 vol%로 감소하는 

것을 확인할 수 있었다. 함침 공정이 진행된 탄소 블록들은 함침을 하

지 않은 raw 블록보다 83~49 % 감소하는 것을 확인할 수 있었으며, 
pore size에서도 변화가 확인되었다. 하지만 I140, I160, 180 블록들의 

기공률은 경향성이 없고 유사한 결과값을 보이는 것을 확인하였다. 
이는 각 온도 조건에서 함침이 완료된 후 가압 조건에서 500 ℃ 코킹

을 진행하면서 함침 피치의 점도가 낮아지게 되면서 추가적인 함침이 

발생하는 것으로 사료된다.
Figure 5는 탄소 블록들의 pore size diameter 분포도를 나타낸 그래

프이다. 모든 탄소 블록이 가지는 가장 큰 pore diameter 분포는 2500 
nm이며, I200를 제외하고 가장 많이 분포된 pore diameter 분포는 

2000~1000 nm 사이 값인 대략 1600 nm 근방에서 나타나는 것을 확

인하였다. I200 블록은 그보다 작은 1300 nm에서 많은 pore diameter 
분포되어 있으며, 낮은 점도를 보인 200 ℃에서 함침을 진행했기 때

문에 raw 블록 기공 내부로 피치가 상대적으로 수월하게 함침 된 것

으로 판단된다. 반대로 낮은 점도에서 함침이 되었던 I140 블록은 상

대적으로 큰 pore diameter 영역에서 분포된 것을 확인할 수 있었다. 
I160와 I180 블록의 경우 1600 nm pore diameter 분포가 가장 많았다. 
함침 피치의 점도가 낮아질수록 pore size diameter 분포는 감소하였으

며, raw 블록에서는 나타나지 않은 200 nm 이하의 pore diameter 분포

가 함침 후에 나타났다. Figure 5(b)은 1000 nm 이하의 pore size diam-
eter 분포도를 나타낸 그래프이다. Raw 블록은 100 nm 이하에서 pore 
diameter가 나타나지 않았으나 함침 공정 이후 증가하는 것을 확인하

였다. Pore size diameter 분포는 함침 온도가 높았던 I200, I180, I160, 
I140의 순서로 큰 diameter에서 나타났다. 이는 raw 블록의 기공에 함

침된 피치의 양이 많을수록 내부에서 저 분자량 성분이 많이 발생하

기 때문에 낮은 점도에서 함침된 블록의 pore size diameter가 더 큰 

것으로 사료된다.
I140, I160, I180 블록의 기공률은 유사했지만 pore size diameter 분

포도에서는 상이한 결과를 보였다. 500 ℃ 코킹 공정에서 추가적으로 

함침이 발생하기 때문에 유사한 기공률을 나타냈지만 이 조건에서는 

피치에서 발생하는 저분자량 성분 또한 배출되기 때문에 피치가 블록 

내부의 기공 깊은 곳까지 함침되는 것을 방해하여 I200 블록보다 기

공률이 높은 것으로 보인다. 

4. 결    론

본 연구에서는 인조 흑연블록을 제조하는 과정에서 발생하는 기공

을 제어하기 위해서 온도에 따른 함침 공정을 진행하였다. 함침 피치

는 온도가 증가하면서 점도가 감소하였고, 200 ℃에서 가장 낮은 점

도를 나타냈다. 함침 공정은 온도에 따른 점도를 기준으로 설정하였

으며, 함침 공정 이후 코킹과 탄화를 통해 함침 피치가 배출되는 것을 

방지하였다. 함침 공정 이후 탄소 블록들은 기공률이 감소하였으며, 
그 중에서 점도가 가장 낮은 피치로 함침된 I200 블록의 기공률이 가

장 낮았다. 하지만 I200 블록을 제외한 함침된 블록들은 6~7 vol %의 

유사한 기공률을 나타냈다. 이를 보아 가압 코킹은 높은 점도로 함침 

하지 못한 피치들이 온도가 증가함에 따라 점도가 낮아져 추가적으로 

함침 되기 때문에 유사한 기공률을 형성하는 것으로 보인다. 또한 함

침 피치의 점도가 낮을수록 함침되는 피치의 양이 증가하여 탄소 블

록의 pore diameter는 감소하는 경향을 보였으나, 일정 영역(500~100 
nm)의 분포는 증가하였다. 이는, 함침된 피치의 양이 증가할수록 열처

리 공정에서 상대적으로 저분자량 성분 휘발양이 증가하기 때문으로 

사료된다. 함침 공정에서 점도는 중요한 영향을 미치는 것을 확인하

였으며, 피치가 열처리되는 과정에서 발생하는 저분자량 성분 또한 

함침 공정에 중요한 인자임을 확인하였다. 
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