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초록: 3-Glycidoxypropyltrimethoxy silane(GPS)의 농도를 0.5, 1, 3 wt%로 각각 달리하여 라이오셀 직물을 처리한

다음, 라이오셀 직물과 직물 사이에 poly(lactic acid)(PLA) 필름을 적층하여 압축성형법으로 라이오셀/PLA 복합재

료를 제조하고 그들의 기계적, 열적 특성을 조사하였다. PLA의 인장특성, 굴곡특성, 열변형온도, 열치수안정성은 라

이오셀 직물의 보강효과에 의해 매우 크게 증가하였다. 이들 특성은 복합재료 성형 전 라이오셀 직물에 행한 실란

처리에 의해 더욱 증가되었으며, GPS 농도가 1 wt%일 때 가장 크게 향상되었다. 라이오셀/PLA 복합재료의 기계적,

열적 특성 향상에 미치는 실란처리의 영향에 대한 결과는 라이오셀 단섬유 인장특성 그리고 복합재료를 구성하는

라이오셀 섬유와 PLA 매트릭스 사이의 계면결합에 미치는 실란처리 영향에 대한 결과와 일치하였다.

Abstract: Lyocell fabrics were treated with 3-glycidoxypropyltrimethoxy silane (GPS) at different concentrations of 0.5,

1, and 3 wt%. Lyocell/PLA composites were then fabricated by a compression molding process using a film-stacking

manner, which was stacking poly(lactic acid) (PLA) films between the lyocell fabrics, and their mechanical and thermal

properties were explored. The tensile and flexural properties, heat deflection temperature, and thermo-dimensional sta-

bility of PLA were largely increased due to a reinforcing effect by the lyocell fabrics. The properties were further

increased by silane treatment done to the lyocell fabrics prior to composite fabrication, showing the highest improvement

with 1 wt% GPS. The effect of silane treatment on the improvement of the mechanical and thermal properties was con-

sistent with the effect of silane treatment on the interfacial bonding between the lyocell fiber and the PLA matrix of the

composite as well as on the lyocell single fiber tensile properties.

Keywords: lyocell, poly(lactic acid), composite, mechanical properties, thermal properties.

서 론

라이오셀(Lyocell) 섬유는 천연자원인 셀룰로오스로부터 파

생된 합성섬유로 천연목재나 펄프로부터 건식 및 습식방사를

통해서 얻어질 수 있다. 라이오셀 섬유는 생분해가 가능하고,

부드러운 촉감, 드레이프(drape) 성질, 탄력성 등이 우수하고

내구성이 뛰어난 특징을 가지고 있다. 라이오셀 섬유는 셀룰

로오스계 재생섬유인 레이온(rayon)섬유와 비교할 때, 공정,

환경, 인체 무해성 측면에서 장점을 지니고 있다.1,2 라이오셀

섬유는 1969년 Eastman Kodak사가 셀룰로오스 용매로 N-

methylmorpholine-N-oxide(NMMO)를 적용한 특허와 함께 일

반에 공개되었다. 라이오셀의 제조공정 단계는 기존의 비스

코스 레이온(viscose rayon) 섬유의 제조공정에 비해 단순하

며 친환경적이고 경제적이다. 라이오셀은 고결정성, 침상결

정, 결정배향성 등을 지니고 있기 때문에 건조하거나 습윤 조

건에서의 인장강도와 인장탄성률이 높다.3 그럼에도 불구하

고 라이오셀 섬유를 보강재로 활용한 고분자 복합재료에 대

한 연구보고는 많지 않다. Johnson 등이4-6 짧게 자른 라이오

셀 섬유를 보강재로 하고 폴리프로필렌을 매트릭스로 하는

복합재료를 제조하여 그 물성에 미치는 라이오셀 함량의 영
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향을 보고한 것을 포함하여 몇몇 논문이 소개된 바 있다.5,6

전세계적으로 화석연료 사용의 증가와 석유로부터 유래된

플라스틱의 사용이 점차 증가하면서 환경오염 문제와 친환경

소재의 중요성이 강조되어 바이오플라스틱이라고 부르는 친

환경 플라스틱에 대한 관심이 증가하고 있으며, 폴리락트산

(poly(lactic acid): PLA)이 대표적인 바이오플라스틱 중의 하

나로 부상하고 있다. 아울러 지난 십여 년 동안 가격도 저렴

하고, 소재공급의 지속가능성이 있으며, 소재 경량화를 가능

케 하는 천연섬유를 활용한 바이오복합재료(biocomposite)에

대한 연구가 큰 관심을 받고 있다.7-10 경량 친환경 소재를 개

발하려는 학계 및 산업계의 흐름에 따라 바이오플라스틱을

매트릭스로 하는 바이오복합재료에 대한 연구보고도 증가하

고 있다.11-14

PLA는 옥수수에서 전분을 발효시켜 얻어지는 글루코오스

를 거쳐 락트산이 되면, 이를 축합 중합하여 용융방사를 통

해 섬유 형태로 얻을 수 있으며, 압출, 사출, 또는 압축공정

등을 통해 성형가공이 가능한 대표적인 생분해성 열가소성

수지이다.15,16 PLA는 용융온도가 약 175 oC로 다른 지방족

폴리에스터보다 융점이 높은 특성을 지니고 있다. 또한 PLA

는 비교적 투명하며, 기계적 특성이 우수하나 신율이 낮고 내

충격성에 약한 단점을 지니고 있어 이에 대한 개선이 필요하

다. PLA는 열적거동 및 기본 물성 측면에서 폴리프로필렌

(PP) 또는 폴리에틸렌테레프탈레이트(PET)와 유사한 것으로

알려져 있다. PP의 기계적 특성을 높이기 위해 PP를 유리섬

유나 천연섬유로 강화한 복합재료의 개념과 마찬가지로, 환

경친화성과 경량성을 동시에 부여하고 PLA의 물성을 향상시

키기 위해 천연섬유로 강화된 복합재료에 대한 연구는 많이

보고되어 왔으나,13,17-20 라이오셀 섬유로 강화시킨 복합재료에

대한 보고는 많지 않다. 특히, 라이오셀 섬유의 표면을 화학

적으로 개질하여 복합재료의 물성을 향상시킨 논문은 드물다.

따라서 본 연구의 목적은 라이오셀 직물과 PLA 매트릭스

로 구성된 이방향(2-directional: 2-D) 복합재료를 필름적층

(film stacking) 방법을 통해 압축성형 공정으로 제조하고, 성

형 전에 실란화합물인 3-glycidoxypropyltrimethoxy silane

(GPS)을 사용하여 라이오셀 직물을 처리하였을 때, 실란처리

가 복합재료의 기계적 특성과 열적 특성에 미치는 영향을 탐

구하는 것이다.

실 험

재료. 본 연구에서 보강섬유로 사용된 라이오셀 직물(lyocell

fabric)은 (주)효성에서 제조된 라이오셀 원사를 이용하여 (주)

한국화이바에서 능직(twill) 형태로 직조된 것이다. 라이오셀

직물의 위사(warp) 방향의 길이는 약 1000 mm이고, 경사(fill)

방향의 길이는 약 5000 mm였다. 고분자 매트릭스로는

NatureWorks®에서 생산된 PLA를 구입하여 사용하였다. 복합

재료 성형에 앞서 PLA와 라이오셀 직물은 100 oC의 오븐에

서 약 24시간 동안 충분히 건조하였다. 직물을 구성하고 있

는 라이오셀 섬유와 PLA 매트릭스 사이의 계면특성을 향상

시키기 위하여 사용한 실란결합제 GPS는 Aldrich사로부터 구

입하였으며, Figure 1에 PLA와 GPS의 화학식을 나타내었다.

라이오셀 직물의 표면처리. 중량비 기준 1:1로 혼합된 증

류수와 에탄올 용액을 240 mm×300 mm×150 mm 크기의 침

지조(soaking bath)에 넣은 다음, GPS를 각각 0.5, 1, 3 wt%

가 되도록 넣고, pH 4가 되도록 희석하였다. 1000 mm×

1000 mm 크기로 자른 라이오셀 직물을 농도별로 준비된 GPS

용액에 2시간 동안 침지시켜 용액이 직물에 충분히 스며들

수 있도록 하였다. 실란처리된 라이오셀 직물을 100 oC의 건

조오븐에 넣고 24시간 동안 충분히 건조하였다. 건조된 라이

오셀 직물은 100 mm×150 mm 크기로 잘라서 사용하였다.

라이오셀 직물의 표면처리 과정은 Figure 2에 자세히 묘사하

였다.

라이오셀/PLA 복합재료 제조. Figure 3에 나타낸 바와 같

이, 먼저 PLA 펠렛을 hot-press를 이용하여 170 oC에서 약

6.9 MPa(1000 psi) 압력을 가하여 두께가 약 0.4 mm인 PLA

필름을 여러 장 준비하였다. PLA 필름과 0.5, 1, 3 wt% GPS

로 표면처리된 라이오셀 직물을 각각 100 mm×150 mm 크

기로 자른 후, 금형 바닥부터 PLA 필름, 라이오셀 직물, PLA

필름 순서로 반복하여 쌓는 방식의 필름적층 방법으로 성형

복합재료의 두께를 고려하여 성형 중간재를 적층하였다. 적층

된 성형 중간재가 들어있는 금형을 hot-press를 이용하여

180 oC에서 약 30분 동안 약 6.9 MPa(1000 psi)의 압력을 가

한 후 금형을 냉각시켜 라이오셀/PLA 복합재료를 제조하였

다. 이때 라이오셀 직물의 함량은 50 vol%로 일정하게 하였으

며, 얻어진 복합재료의 크기는 100 mm×150 mm×50 mm였다.

라이오셀 단섬유 인장시험. GPS 농도에 따른 라이오셀 섬

유의 인장특성에 미치는 영향을 조사하기 위하여 단섬유 인

장시험을 수행하였다. 시험은 ASTM D 3379에 규정된 단섬

유 인장시험(single filament tensile test) 방법에 의거하여 만

능시험기(universal testing machine: UTM-4467, Instron,

USA)를 사용하여 수행하였다. 이때 사용된 load cell은 2.5 N,

crosshead speed는 1 mm/min 그리고 gage length는 25 mm였

Figure 1. Chemical structures of poly(lactic acid) (a); 3-glycidoxy-

propyltrimethoxy silane (GPS) (b) used in this work.
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다. 단섬유 인장시험 시편은 실란이 처리된 라이오셀 직물로

부터 모노필라멘트(monofilament)를 발췌하여 준비하였으며, 

각 조건에서 30개의 시편을 측정하여 인장강도와 인장탄성

률의 평균값을 구하였다. 인장특성 계산에 필요한 섬유직경

값은 광학현미경으로 관찰한 10개 섬유에 대한 평균값을 사

용하였다.

복합재료 기계적 특성 시험. PLA와 라이오셀/PLA 복합재

료의 인장시험은 DIN 53455에 의거하여 만능시험기(UTM-

4467, Instron, USA)를 사용하여 수행하였다. 시편 크기는 길

이 150 mm, 너비 15 mm, 두께 5 mm였다. 30 kN의 load

cell을 사용하였으며, crosshead speed는 10 mm/min였다. 각

샘플당 10개의 시편을 측정하여 평균값으로부터 복합재료의

인장강도와 인장탄성률을 구하였다.

PLA와 복합재료의 3점 굴곡시험은 ASTM D790에 의거하

여 만능시험기(UTM-4467, Instron, USA)를 사용하여 수행하

였다. 시편 크기는 길이 100 mm, 너비 10 mm, 두께 5 mm

Figure 2. Schematic showing silane treatment procedure of lyocell fabric.

Figure 3. Schematic showing PLA film making processes (a); lyocell/PLA film-stacking and composite processing (b).
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였으며, span-to-depth 비율은 16:1이었다. 사용한 load cell은

30 kN, crosshead speed는 0.85 mm/min였다. 각 샘플당 10개

를 측정하여 평균값으로부터 굴곡강도와 굴곡탄성률을 구하

였다.

열적 특성 분석. PLA와 복합재료의 열변형온도(heat

deflection temperature: HDT)는 ASTM D648 규정에 의거하

여 열변형온도측정기(Tinius Olsen, Model 603, USA)를 사용

하여 측정하였다. 시편에 하중을 가한 다음, 시편을 실리콘오

일 bath에 침지하여 약 3~5분 동안 예열시킨 후, 오일 온도

가 120 oC/h의 속도로 점차적으로 증가할 때, 규정에 따라 시

편의 변형이 0.254 mm까지 일어나는 온도를 열변형온도로

측정하였다. 시편 크기는 길이 135 mm, 너비 15 mm, 두께

5 mm였으며, 시험하중은 313 g, 응력은 0.5 MPa이었다. 각

조건마다 4개의 시편을 측정하였으며, 그 평균값으로부터 열

변형온도를 구하였다.

라이오셀 섬유의 열수축 거동과 복합재료의 열팽창계수

(coefficient of thermal expansion: CTE)는 열기계분석기

(thermomechanical analyzer: TMA 2940, TA Instruments,

USA)를 사용하여 2 oC/min의 승온속도에서 측정하였다. 팽

창(expansion) 모드를 사용하였으며, probe의 자체 하중 0.05

N이 시편에 가해지는 상태에서 질소가스를 50 cc/min의 속

도로 주입하면서 측정하였다. 라이오셀 섬유의 열수축률은 열

분해로 인해 섬유가 끊어지는 온도까지 측정하였다.

라이오셀 섬유, PLA 및 복합재료의 열안정성을 조사하기

위해 열중량분석기(thermogravimetric analyzer: TGA Q500,

TA Instruments, USA)를 사용하였다. 각 시편의 중량은 약

20 mg이었으며, 상온에서 600 oC까지 20 oC/min의 승온속도

로 질소분위기 하에서 측정하였다.

파단면 관찰. PLA 수지와 복합재료의 파단면을 관찰하기

위하여 주사전자현미경(scanning electron microscope: SEM,

JEOL JSM 6380, Japna)을 사용하였다. 전도성을 부여하기

위하여 일정시간 동안 스퍼터링(sputtering) 방법에 의해 시료

표면을 백금(Pt)으로 약 5분간 2회 반복 코팅한 후 시료의 파

단면을 관찰하였다

결과 및 토론

라이오셀 직물의 열적 특성. Figure 4는 라이오셀 직물에

대하여 측정한 TGA와 TMA 결과를 보여준다. TGA 곡선(a)

에 의하면, 라이오셀 직물은 100 oC 이후에서 약 1~2%의 낮

은 중량감소를 보이다가, 약 300 oC 이전부터 시작된 열분해

이후, 약 390 oC까지 중량이 급격하게 감소하였다. 라이오셀

직물로부터 발췌된 섬유의 열수축 거동을 측정한 TMA 곡선

(b)에 의하면, 100 oC 이전부터 약 160 oC까지 약 2%의 열수

축률을 보였다. 이는 셀룰로스 섬유자체가 지니고 있는 물분

자가 제거되면서 발생한 것으로 판단된다. 라이오셀은 200

oC 이상에서 다소 팽창한 후, 본래의 치수를 유지하다가, 280
oC 부근에서 열분해 시작과 함께 수축이 크게 발생하였다. 라

이오셀 섬유의 최종 열수축률은 약 320 oC 부근에서 27%를

나타내었다. 이러한 열수축 거동은 동일 온도영역에서 발생

한 중량감소 거동과 일치하였다. TGA와 TMA 결과는 복합

재료 제조 시 성형온도로 사용한 200 oC 이하에서 라이오셀

직물은 열적으로 안정하다는 것을 의미한다.

라이오셀 단섬유 인장특성. Figure 5는 0, 0.5, 1, 3 wt%의

GPS로 실란처리된 라이오셀 섬유에 대한 단섬유(single fiber)

인장 특성을 조사한 결과를 나타낸다. 1 wt%의 GPS로 실란

처리한 라이오셀 섬유의 인장강도와 인장탄성률이 처리하지

않은 것은 물론, 0.5 wt%와 3 wt%에서 처리한 경우보다 더

욱 높은 것으로 조사되었다. 0.5 wt%의 GPS는 라이오셀 섬

유와 GPS 사이에 화학결합을 형성시키기에는 상대적으로 농

도가 낮으며, 3 wt%의 경우에는 GPS 농도가 높아 섬유-GPS

결합에 참여하고 남아있는 과잉의 저분자량 GPS가 오히려

섬유의 기계적 특성을 저하하는 요인으로 작용하였을 것으로

판단된다. 실란처리한 라이오셀 섬유의 인장강도와 인장탄성

률은 각각 약 360 MPa와 17 GPa로 실란처리를 하지 않은 라

Figure 4. TGA (a); TMA (b) curves measured with ‘as-received’

lyocell fabric.
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이오셀 섬유의 인장강도 약 270 MPa와 인장탄성률 약 15 GPa

보다 각각 33%와 13% 가량 증가되었다. 이러한 결과는 실

란처리가 라이오셀 섬유의 인장강도와 인장탄성률 향상에 기

여하며, 향상 정도는 실란결합제의 농도에 의존함을 제시한다.

라이오셀 섬유의 표면. Figure 6은 라이오셀 섬유 표면에

미치는 실란처리의 영향을 SEM을 이용하여 각각 3000배와

8000배에서 관찰한 결과이다. GPS로 처리하지 않은 경우(a,

c)나 0.5 또는 1 wt% GPS로 처리된 경우와 달리, 3 wt%의

GPS로 처리된 라이오셀 섬유(b, d)의 표면에 아주 작은 입자

들이 존재하고 있음을 확인할 수 있다. 이러한 모습은 3 wt%

GPS로 처리한 라이오셀 직물을 건조한 후에도 표면에 남아

있는 과잉의 실란화합물이 응집되면서 나타난 artifact인 것으

로 보인다.

복합재료의 인장특성. Figure 7은 라이오셀 직물을 0.5, 1,

3 wt%의 GPS로 각각 처리하여 제조한 라이오셀/PLA 복합

재료의 인장강도와 인장탄성률의 변화를 보여주는 결과이다.

약 10 MPa의 PLA의 인장강도는 50 vol%의 라이오셀 직물

로 강화된 복합재료에서 약 60 MPa로 6배 상승하였다. PLA

의 인장탄성률은 약 1.9 GPa이었으며, 복합재료의 인장탄성

률은 약 2.5 GPa로 PLA에 비해 약 31%가 증가되었다.

0.5 wt%에서 1 wt% GPS로 농도가 증가하였을 때 복합재료

의 인장강도는 처리하지 않은 복합재료보다 약 39%가 향상

되었으며, 인장탄성률은 약 64%가 향상되었다. 실란처리를

한 모든 복합재료의 인장강도와 인장탄성률은 처리하지 않은

경우보다 크게 증가하였으며, GPS 농도에 따른 증가 경향도

유사하였다. 이는 GPS의 도입으로 라이오셀 섬유와 PLA 매

트릭스 사이에 계면결합력이 증가되었기 때문이다. 그러나

3 wt%의 GPS를 적용한 복합재료의 인장강도와 인장탄성률

은 1 wt%의 경우보다 오히려 감소하였다. 이는 3 wt% GPS

를 사용하였을 때, 섬유표면에 존재하고 있는 과잉의 GPS가

오히려 섬유-수지 사이의 계면결합력 향상에 오히려 부정적

으로 작용하였기 때문인 것으로 해석된다.

복합재료의 굴곡특성. Figure 8에서 보여주는 바와 같이,

PLA의 굴곡강도는 약 40 MPa이었으며, PLA에 라이오셀 직

물이 50 vol% 도입되면서 인장강도는 약 120 MPa로 3배 증

가하였다. 실란처리된 라이오셀 직물로 보강된 복합재료의 굴

곡강도는 GPS 농도가 0.5 wt%일 때 약 146 MPa 그리고

1 wt%일 때 약 156 MPa로 각각 23%와 32%가 향상되었다.

굴곡탄성률에서도 굴곡강도와 유사한 GPS 농도 의존도를 나

타내었다. 앞서 보여준 복합재료의 인장특성 거동과 유사하

게 나타난 굴곡특성의 변화는 GPS 농도가 기계적 특성 변화

에 매우 중요한 역할을 하며, 물성 향상의 극대화를 위해서는

적절한 농도의 실란결합제가 사용되어야 한다는 것을 의미한

다. 아울러 GPS 처리가 라이오셀 직물과 PLA 수지 사이에

계면결합력 향상에 기여하며, 그 향상 정도는 인장특성보다

굴곡특성에 더 크게 기여한 것으로 판단된다. 그 이유는 3점

Figure 5. Single fiber tensile strength (a); modulus (b) of lyocell

fibers treated at different GPS concentrations.

Figure 6. SEM micrographs showing the lyocell fiber surfaces:

untreated (a); 3 wt% GPS treated (b) (×3000); untreated (c); 3 wt%

GPS treated (d) (×8000).
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굴곡시험은 시편의 두께방향으로 하중이 가해지는 조건에서

이루어지므로, 라이오셀 직물이 두께방향으로 적층되어 있는

2-D형 복합재료에서 섬유-수지 계면에서의 결합상태는 두께

방향에서 복합재료의 굴곡강도에 더 크게 영향을 주기 때문이다.

복합재료의 열변형온도. Figure 9는 라이오셀 직물에 처리

된 GPS 농도에 따른 복합재료의 열변형온도를 측정한 결과

를 보여준다. PLA의 경우 52 oC의 낮은 열변형온도를 나타

낸 반면, 라이오셀 직물로 보강된 복합재료의 열변형온도는

135 oC로 매우 크게 증가하였다. 이는 라이오셀 직물이 PLA

수지의 보강재 역할을 하면서 열변형온도 측정 시 복합재료

의 길이방향에 수직으로 가해지는 굴곡하중에 대한 저항성을

높여 주었기 때문이다. 즉, 직물을 구성하고 있는 라이오셀

섬유들이 측정하중을 분산시켜 시편에 발생하는 변형에 이르

는 온도를 높여주었기 때문이다. GPS로 처리된 라이오셀 직

물을 포함하는 복합재료의 경우, GPS 농도가 증가함에 따라

열변형온도는 증가하였으나, 실란처리를 하지 않은 복합재료

의 열변형온도에 비해 약 15 oC가량 증가하였다. 이 결과로

부터 열변형온도의 증가는 라이오셀 직물에 의해 두드러지게

증가되며, 실란처리에 의해 부가적으로 증가되었고, GPS 농

도가 복합재료의 열변형온도 상승에 긍정적인 영향을 미침을

알 수 있다.

복합재료의 열팽창거동. Figure 10은 PLA와 라이오셀 직

물의 실란처리 유·무에 따른 복합재료의 열팽창거동의 변화

를 보여준다. 각 TMA 곡선의 기울기로부터 알 수 있듯이

PLA의 열팽창률은 실란처리를 하지 않은 복합재료보다 전체

온도영역에서 높게 나타났다. 실란처리를 하지 않은 라이오

셀 직물로 보강된 복합재료의 열팽창이 가장 컸으며, 1 wt%

의 GPS로 처리한 직물을 사용한 복합재료의 열팽창이 가장

낮았다. 각 곡선의 40 oC부터 100 oC 영역에서 구한 선형열

팽창계수 값을 비교한 결과, PLA는 0.71 oC-1, 실란처리 하지

않은 복합재료는 0.59 oC-1, 0.5 wt% GPS로 처리한 복합재료

는 0.28 oC-1, 1 wt% GPS로 처리한 복합재료 0.18 oC-1 그리

고 3 wt% GPS로 처리한 복합재료는 오히려 0.5 wt%로 처리

Figure 7. Tensile strength (a); tensile modulus (b) measured for neat

PLA and lyocell/PLA composites with lyocell fabrics untreated and

treated at different GPS concentrations.
Figure 8. Flexural strength (a); modulus (b) measured for neat PLA

and lyocell/PLA composites with lyocell fabrics untreated and

treated at different GPS concentrations.
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한 경우보다 더 높은 열팽창계수 값을 나타내었다. 앞서 보

여준 기계적 특성과 열변형온도 결과에서 보여준 경향과 유

사하게, 1 wt% GPS로 처리한 라이오셀 직물을 사용하여 제

조한 복합재료의 열팽창이 가장 낮았다. 이 결과로부터 PLA

에 라이오셀 직물의 도입이 PLA의 열팽창을 감소시키고 열

치수안정성을 높여주며, 실란처리가 복합재료의 열치수안정

성 향상에 기여함을 알 수 있었다. 전자는 라이오셀 직물에

의한 PLA의 보강효과 때문이며, 후자는 GPS가 PLA와 라이

오셀 섬유 사이에 계면결합력을 향상시켜 주었기 때문이다.

복합재료의 열안정성. Figure 11은 PLA 수지와 GPS 처리

유·무와 처리농도에 따른 복합재료의 열안정성을 조사한 TGA

결과이다. PLA는 약 300 oC 이전까지 열적으로 매우 안정하

였다. 이는 복합재료 성형온도인 180 oC에서 열적으로 문제

가 없음을 의미한다. PLA와 복합재료 모두 약 300 oC 부근

에서 본격적인 열분해가 시작되었고, 실란처리된 복합재료의

경우 열분해가 PLA에 비하여 상대적으로 다소 낮은 온도에

서 발생하였다. 이는 앞서 Figure 4에서 보여준 바와 같이, 복

합재료를 구성하고 있는 라이오셀 직물의 열분해가 PLA보다

다소 낮은 온도에서 발생하기 때문이다. 300 oC 이전에서 일

어난 복합재료의 중량감소는 실란처리된 경우가 처리되지 않

은 경우보다 약간 낮았다. 이는 처리된 직물 표면에 존재하

는 소량의 GPS의 중량감소에 기인한다.

복합재료의 파단면. Figure 12는 PLA와 GPS 처리 유·무

와 처리농도에 따른 복합재료의 파단면으로부터 라이오셀 섬

유와 PLA 매트릭스와의 계면상태를 관찰한 결과이다. PLA

의 파단면(a)은 열가소성 고분자수지의 전형적인 파단양상을

보여준다. 실란처리를 하지 않은 복합재료의 경우(b) 라이오

셀 직물을 구성하고 있는 섬유와 PLA 매트릭스 사이의 결합

상태가 좋지 않은 것을 확인할 수 있다. 실란처리를 한 복합

재료의 경우, 1 wt% GPS를 사용한 경우(d)가 다른 농도를

사용한 경우(c, e)보다 섬유와 매트릭스 계면에서의 접착상태

가 가장 좋았다. 이는 GPS에 의해 라이오셀 직물과 PLA 수

지 사이에 보다 효과적인 화학적 결합이 이루어졌기 때문인

것으로 여겨진다. 라이오셀/PLA 복합재료의 파단면으로부터

관찰된 실란처리에 의한 라이오셀 섬유-수지의 계면특성 향

상을 보여주는 정성적인 결과는 앞서 제시한 복합재료의 인

장특성, 굴곡특성, 열변형온도 및 열팽창거동에 미치는 실란

처리의 영향에 대한 정량적 결과를 잘 뒷받침해준다.

결 론

3-Glycidoxypropyltrimethoxy silane(GPS)의 농도를 0.5, 1,

3 wt%로 각각 달리하여 라이오셀 직물을 처리한 다음, 라이

오셀 직물과 직물 사이에 PLA 필름을 적층하여 압축성형법

Figure 10. Thermal expansion behavior measured for neat PLA and

lyocell/PLA composites with lyocell fabrics untreated and treated at

different GPS concentrations.

Figure 9. Heat deflection temperatures measured for neat PLA and

lyocell/PLA composites with lyocell fabrics untreated and treated at

different GPS concentrations.

Figure 11. TGA curves measured for neat PLA and lyocell/PLA

composites with lyocell fabrics untreated and treated at different

GPS concentrations.



132 이재영 · 조동환

폴리머, 제42권 제1호, 2018년

으로 라이오셀/PLA 복합재료를 제조하여 기계적, 열적 특성

을 분석한 결과, 다음과 같은 결론을 얻었다.

PLA의 인장특성, 굴곡특성, 열변형온도, 열치수안정성은 라

이오셀 직물의 보강효과에 의해 매우 크게 증가되었다. 특히,

인장강도, 굴곡강도 그리고 열변형온도에서 보강효과는 가장

두드러지게 나타났다. 이들 특성은 복합재료 성형 전 라이오

셀 직물에 행한 실란처리에 의해 더욱 증가되었으며, GPS 농

도가 1 wt%일 때 가장 크게 향상되었다. 그러나 3 wt%의

GPS로 처리하였을 경우 복합재료의 기계적 특성과 열치수안

정성은 오히려 감소하였다. 이는 라이오셀/PLA 복합재료의

물성 변화에 실란결합제의 적절한 농도가 중요한 역할을 하

며, GPS 농도가 과잉으로 높을 경우에는 실란처리가 복합재

료의 물성 향상에 오히려 부정적인 역할을 할 수 있음을 제

시하여 준다. 라이오셀/PLA 복합재료의 기계적, 열적 특성

향상에 미치는 실란처리의 영향은 라이오셀 단섬유 인장강도

그리고 복합재료를 구성하는 라이오셀 섬유와 PLA 매트릭스

사이의 계면접착 상태에 미치는 실란처리 영향에 대한 결과

와 일치하였다.
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Figure 12. SEM images observed for neat PLA (a); lyocell/PLA

composites (b-e) with lyocell fabrics untreated (b); treated at dif-

ferent GPS concentrations: 0.5 wt% (c); 1 wt% (d); 3 wt% (e)

(×3000).


