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서  론 
 

최근 지구온난화의 주요 원인인 이산화탄소 배출을 줄이는 공정 및 

친환경 소재에 대한 관심이 커지면서 플라스틱 분야에도 식물유래 이

면서 생분해가 가능한 플라스틱에 대한 연구가 현재 활발하게 이루

어지고 있다.1,2 

Poly(lactic acid)(PLA)는 식물유래 생분해성 고분자로서 생체 흡

수성 봉합사 혹은 보철용구나 의수, 의족용품, drug delivery 등에 이

용되어 왔으며 최근 그 우수한 물성을 이용하여 필름이나 섬유 등과 

같은 보편적 용도의 생분해성 플라스틱으로의 이용에 관심이 증대되

고 있다.3,4 PLA는 높은 강도 및 열가소성을 가지고 있으며, 생분해성, 

인체 적합성이 우수하나, 잘 깨어지는 문제점을 가지고 있다. 이러한 

단점을 보완하기 위하여 PLA에 식물유래는 아니지만 생분해성 고분

자와의 블렌딩이나5-11 공중합이12-16 시도되어왔다. Poly(butylene 

adipate-co-terephthalate) (PBAT)는 대표적인 축중합 지방족 방

향족 공중합 폴리에스터로 알려져 있다. 

변형 열가소성 전분(CMPS: chemically modified thermoplastic 

starch)은 식물유래 생분해성 천연고분자인 전분에 가소제인 glycerol

과 maleic anhydride(MA)를 첨가하여 압출가공법으로 개질한 열가

소성 전분 수지로, 반응성과 가공성을 동시에 갖는다.20 

본 연구는 석유유래 고분자인 PBAT와 식물유래 고분자인 PLA 블

렌드의 상용성을 증가시키기 위하여 반응성을 갖는 CMPS를 상용화

제로 도입하였으며 그 함량에 따른 형태학적 변화, 열적 및 기계적 물

성을 조사하였다. 
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초록: 본 연구는 화학적으로 개질된 열가소성 전분(chemically modified thermoplastic starch(CMPS))과 poly

(lactic acid)(PLA)와 poly(butylene adipate-co-terephthalate)(PBAT) 블렌드의 형태학, 열적 및 기계적 특

성에 미치는 영향에 대해서 연구하였다. PLA/PBAT 블렌드에 CMPS를 이 블렌드의 중량기준으로 10, 20, 30 wt%

를 첨가하여 이축압출기로 가공하였다. PLA/PBAT/CMPS 블렌드에서 PLA의 유리전이온도(Tg )는 CMPS 함량이

증가하여도 큰 변화를 나타내지 않았지만, CMPS의 첨가에 의해 PLA상과 PBAT상 사이의 계면상태가 좋아지는

상용성있는 형태학을 보여주었다. 

 
Abstract: The effects of chemically modified thermoplastic starch (CMPS) on the morphology, thermal 

and mechanical properties of the blends of poly(lactic acid)(PLA) and poly(butylene adipate-co-tere-

phthalate)(PBAT) were studied. Blends of PLA/PBAT with the CMPS contents of 10, 20 and 30 wt% 

on the basis of PLA/PBAT weight were prepared by a twin screw extruder. The morphology, thermal and 

mechanical properties of the blends were examined by using scanning electron microscope (SEM), 

differential scanning calorimeter (DSC) and a tensile tester. The DSC study revealed that PLA/PBAT 

blends are thermodynamically immiscible, while the compatibility was much improved by addition of 

the CMPS. 
 
Keywords: poly(lactic acid), chemically modified thermoplastic starch(CMPS), poly(butylene adipate-

co-terephthalate)(PBAT), morphology, thermal property, mechanical property. 
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실  험 

 

시료. Poly(lactic acid)(Nature Work® PLA Polymer 2002D)

는 Cargill Dow LLC로부터 구입하여 50 ℃에서 24시간 건조하여 

사용하였다. PLA의 수평균분자량 )( nM 은 98000이며, 질량평균 분

자량 )( wM 은 198000이다. Poly(butylene adipate-co-tereph-

thalate)(PBAT)는 (주)이레화학에서 구입하여 사용하였다. PBAT의 

수평균분자량 )( nM 은 60000이며, 질량평균 분자량 )( wM 은 100000

이다. 주식회사 신동방에서 구입한 함수율 11% 옥수수전분을 항온 항

습기(90 ℃)에서 24시간 건조시켜 함수율을 3% 이하로 낮추어 사용하

였으며, 글리세롤은 Junsei Chemical Co.에서 구입하여 사용하였다. 

2,5-Bis(tert-butylperoxy)-2,5-dimethyl hexane(Luperox)와 

maleic anhydride(MA)는 Aldrich사에서 구입한 후 정제 없이 사용

하였다. 실험에 사용된 각 시료의 구조식을 Figure 1에 나타내었다. 

CMPS 제조. 변형 열가소성 전분(CMPS: chemically modified 

thermoplastic starch)을 제조하기 위해 사전에 건조시켜둔 전분과 

glycerol을 80/20(중량비)으로 혼합하였고, 전분기준으로 3 phr의 

MA와 0.2 phr의 Luperox를 첨가하여 사전에 혼합하여 제조하였다. 

사전 혼합한 두 시료를 스크류 직경 46.2 mm와 L/D가 30/1인 이

축압출기(SM platek Co. Ltd. TEK 45, Co-rotating)를 이용하여 자

체 제조하였다. CMPS 제조 시 운전 조건은 스크류 속도를 150 

rpm으로 고정하였고, 각 배럴의 온도는 105, 120, 130, 140, 130 ℃

였으며 다이 온도는 125 ℃로 고정하였다.  

Figure 2에 CMPS의 반응성 작용기의 도입과 CMPS의 구조를 나

타내었다.  

PLA/PBAT/CMPS 블렌드 제조. 단순 PLA/PBAT 블렌드와 CMPS

가 첨가된 PLA/PBAT/CMPS 블렌드는 정확하게 무게를 측정한 다

음 비닐팩에 담아 10분 동안 손으로 흔들어 사전 혼합하였다. PLA/ 

PBAT/CMPS 블렌드의 혼합비는 CMPS를 중량비 10, 20, 30 wt%

로 하였으며 각각의 중량비에 PLA/PBAT의 혼합비는 8:2, 6:4, 4:6

로 하였다. 사전 혼합한 시료를 이축압출기(SM PLATEK Co. Ltd., 

TEC 30, Korea)로 용융 혼합하였다. 이축압출기는 동회전(co-

rotating)방식이며, 스크류 지름은 30 mm이고 L/D 비는 36이었다. 

스크류 속도는 200 rpm, 배럴의 온도는 160∼190 ℃, 다이 온도는 

185 ℃로 유지하였고, 압출속도는 10 kg/hr로 조절하였다. 가공한 시

료는 지름 2 mm 하의 칩(chip) 형태로 절단하여 50 ℃ 오븐에서 24

시간 건조하여 사용하였다. 

열분석. 시료의 열적 특성은 먼저 시차 주사 열량계(DSC: Perkin- 

Elmer Pyris 6)를 이용하여 측정하였다. 시료는 상온에서 200 ℃까

지 20 ℃/min으로 가열하였고, 시료의 열적 이력을 동일하게 하기 위

해 5분 동안 이 온도를 유지한 후 -20 ℃까지 급랭시켰다. 그 후 질

소 분위기 하에서 20 ℃/min으로 200 ℃까지 재가열하였다. 

인장 특성 실험. 인장시편제조기(국내 제작, KS 규격 2호)로 시

편을 만들었다. 인장 물성 분석은 TESTOMETRIC사의 인장 시험

기(METERIAL MACHINE MICRO 350, U.S.A)를 사용하였다. 

인장 속도는 50 mm/min, 인장시편은 샘플 당 10개를 만들어 측정하

여, 각 값을 평균하였다. 

SEM. 제조한 시료의 표면형상의 변화와 각 물질간의 계면에서의 

형상을 알아보기 위하여 인장 물성 분석용 인장 시편을 액체 질소 속

에 20분간 방치한 후 파단하여 SEM(scanning electron microscope, 

Hitachi S-4100, Japan)으로 관찰하였다. 시료는 백금으로 코팅하여 

측정하였다. 

 

 
(a) 

OH 

O O 
O O 

(CH2)4 
(CH2)4 

O O 
O(CH2)4 H

O 

(b) 

 
(c) 

 
(d) 

Figure 1. Unit structure of (a) PLA; (b) PBAT; (c) Luperox;
(d) starch. 

Figure 2. Proposed reaction mechanism of chemically modified
thermoplastic starch(CMPS). 
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열적 특성. Table 1에 PLA/PBAT의 조성비 및 CMPS의 조성비

에 따른 PLA/PBAT/CMPS 블렌드의 열적 특성 값을 나타내었다. 

PLA/PBAT 블렌드의 Tg,PLA 값을 보게 되면 PBAT 20 wt%일 경우 

Tg,PLA가 감소하였며, PBAT 함량이 증가에 따른 Tg,PLA 값은 일정함

을 확인할 수 있었다. Tg,PLA가 PBAT 첨가로 인하여 감소하는 것을 

볼 때 PLA와 PBAT가 약간의 상용성을 가짐을 확인하였다. 본 실험

에서 사용된 DSC 기기의 최대 냉각 온도가 -20 ℃까지 냉각되어 

PBAT의 Tg,PBAT 값은 확인할 수 없었다. PLA/PBAT 블렌드의 결

정화도의 변화를 보게 되면 PBAT가 첨가되면 결정화도가 향상됨을 

보여준다. 이는 Lee 등의13,14 결과와 같이 분리된 상으로 존재하는 

PBAT가 PLA의 핵제 역할을 했기 때문으로 생각한다. PLA/PBAT

가 8/2 비율로 혼합되었을 때 결정화도 값이 가장 높게 나타났으며, 

PBAT 함량이 증가할수록 결정화도가 차츰 감소함을 확인할 수 있

었다. 이러한 결과는 기존의 실험결과와 잘 일치하고 있다.17-19 

PLA/PBAT/CMPS 블렌드에서 CMPS의 첨가에 따른 열적 특성의 

변화를 Table 1에 나타내었다. CMPS의 첨가에 따른 PLA/PBAT/ 

CMPS 블렌드의 열적 특성은 PLA/PBAT 블렌드의 열적 특성과 비

슷한 경향을 보였다. 

이전의 연구에서 talc, clay, 유기변형 montmorillonite, 입자상 전

분, 겔화된 전분의 핵제의 활동을 보여주었다.24-26 본 실험에서 사용

된 CMPS 또한 핵제로 사용되어 결정화도를 증가시키는 결과를 나

타낸바 있다.21 하지만, PLA/PBAT/CMPS 블렌드의 경우 CMPS의 

첨가로 인하여 CMPS가 첨가되지 않고 같은 비율의 PLA/PBAT 블

렌드에 비해 결정화도가 감소하였으며, CMPS의 양이 증가할수록 결

정화도가 감소하고 있다. 고분자의 결정화도는 제한된 헥제의 양에 영

향을 받는다. PLA/PBAT/CMPS 블렌드의 경우 PBAT와 CMPS가 

핵제로 작용할 수 있지만, 제한된 양 이상이면 핵제 효과는 더 이상 

증가하지 않으며, 과량 첨가되게 되면 오히려 감소한다. 따라서, 본 실

험에서 CMPS 첨가에 따른 PLA의 결정화도는 증가하지 않고, 오히

려 감소하고 있다. 

형태학. Figures 3∼5에 PLA/PBAT/CMPS 블렌드의 파단면 

SEM 사진을 나타내었다. Figure 3(a)에서 연속상인 PLA에 PBAT

가 분산상으로 분포되어 있는 것을 확인할 수 있었다. 분산상의 크기는 

약 1.5 μm였다. PBAT 함량이 증가한 Figure 4(a)에서 분산상인 

PBAT의 입자 크기가 증가한 것을 확인할 수 있었으며, 입자의 크기

Table 1. Thermal Properties of PLA/CMPS/PBAT Blends 

Composition(wt%) Tm(℃) Crystallinity
Sample 

PLA PBAT CMPS 

Tg 
(℃) 

Tc 
(℃) Tm1 Tm2 (%) 

PLA 100 - - 61 - - 161 2.2 
PBAT - 100 - - - - 125 13 
PP20 80 20 - 59 116 149 155 22 
PP40 60 40 - 58 119 150 - 16 
PP60 40 60 - 59 118 149 - 10 
PPC18 72 18 10 56 115 147 153 19 
PPC36 54 36 10 58 112 147 153 15 
PPC54 36 54 10 56 113 147 153 14 
PPC16 64 16 20 58 117 148 154 18 
PPC32 48 32 20 57 113 146 153 18 
PPC48 32 48 20 56 108 143 152 16 
PPC14 56 14 30 58 113 147 153 18 
PPC28 42 28 30 57 112 146 153 14 
PPC42 28 42 30 56 111 145 152 11 

  
 (a) (b) 

  
 (c) (d) 

Figure 3. Scanning electron micrographs of fractured surfaces
of PLA/PBAT (8：2) blends with CMPS: (a) 0 wt%; (b) 10 wt%;
(c) 20 wt%; (d) 30 wt%. 

  
 (a) (b) 

  
 (c) (d) 

Figure 4. Scanning electron micrographs of fractured surfaces
of PLA/PBAT (6:4) blends with CMPS: (a) 0 wt%; (b) 10 wt%;
(c) 20 wt%; (d) 30 wt%. 
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가 약 3 μm인 것을 확인 할 수 있었다. PBAT 함량이 50% 이상이 

되는 Figure 5(a) 블렌드에서는 분산상과 연속상이 바뀌는 것을 확

인하였다. Figure 3(a), Figure 4(a) 및 Figure 5(a)의 파단면 사진

을 보게 되면 연속상과 분산상이 확연하게 상 분리가 이루어진 것을 

확인할 수 있다. 이처럼 연속상과 분산상의 계면 상태를 볼 때 PLA/ 

PBAT 블렌드는 비혼화성 블렌드라는 것을 확인할 수 있다. 이러한 

결과는 Lee 등의 실험 결과와 잘 일치하고 있다.17-19 

Figures 3∼5에서 CMPS 증가에 따른 계면 상태의 변화를 관찰할 

수 있었다. Figures 3∼5의 SEM 사진을 보면 PLA와 PBAT 사이

의 계면이 CMPS 첨가로 인하여 계면 상태가 좋아진 것을 확인하였다. 

그리고 이러한 현상은 CMPS의 양이 증가할수록 두드러지게 나타나

고 있는 것을 확인하였다. 이러한 계면 상태의 변화는 CMPS의 카르

복실 그룹과 PLA 및 PBAT 말단의 수산화 그룹간의 반응성 때문에 

기인하는 것으로 판단된다. 이러한 CMPS의 반응성은 기존 실험에서 

익히 알려진 바 있다.20-23 

기계적 물성. Figures 6∼8에 PLA/PBAT/CMPS 블렌드의 기계

적 물성을 나타내었다. Figure 6은 PBAT 함량 및 CMPS 함량 변

화에 따른 인장강도를 나타내었다. PBAT의 함량이 증가함에 따라서 

인장강도가 점점 감소하는 경향을 보이고 있다. 이러한 경향성은 인

장강도가 상대적으로 매우 낮은 PBAT의 양이 증가함에 따라 PBAT

에 의존적인 물성을 나타내기 때문이라 판단된다. 순수 PBAT는 항

복점을 형성하지만, 순수 PLA의 경우에는 항복점을 확인하였다. 순

수 PLA에 PBAT가 첨가됨에 따라 순수 PLA에서는 볼 수 없었던 

항복점을 확인할 수 있었으며, PBAT의 양이 증가할수록 항복점이 낮

게 나타나는 것을 확인할 수 있었다. 이러한 현상은 기존의 실험에서 

밝혀진 바 있다.17,18  

Figures 6와 7에서 보듯이 CMPS의 함량 변화에 따른 인장강도 

및 탄성률이 CMPS 함량이 증가함에 따라서 점점 감소하는 경향을 

나타내었다. SEM 분석에서 CMPS의 첨가로 인하여 PLA와 PBAT

의 계면 상태가 향상된 점으로 보아 기계적 특성이 향상될 것으로 생

각하였지만, 탄성률 및 인장강도가 감소한 것은 CMPS의 물성이 PLA

나 PBAT 보다 낮기 때문으로 생각된다. 인장 시편을 제작하는 과정에

서 순수 CMPS 물질은 잘 깨져서 시편을 제작할 수 없어 물성을 측정

할 수 없었다.  

Figure 8에는 PLA/PBAT/CMPS 블렌드의 연신율을 나타내었다. 

Figure 8에서 PBAT의 양이 증가할수록 연신율이 증가하는 것을 확

인하였다. 연신율은 PBAT 함량이 60%일 때 18%로 가장 높은 값

을 나타내었으며, PBAT 함량이 100%일 때는 수백%로 늘어나는 것

을 확인할 수 있었다. CMPS 함량 변화에 따른 연신율은 CMPS 함

량 증가와 함께 감소하는 경향을 나타내었다. 이는 앞에서 언급한 바

와 같이 CMPS가 깨어지기 쉬운 물질이기 때문에 CMPS 함량 증가

  
 (a) (b) 

  
 (c) (d) 
Figure 5. Scanning electron micrographs of fractured surfaces
of PLA/PBAT (4:6) blends with CMPS: (a) 0 wt%; (b) 10 wt%;
(c) 20 wt%; (d) 30 wt%. 

Figure 6. The change of tensile strength of PLA/PBAT/CMPS
blends. 
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Figure 7. The change of tensile modulus of PLA/PBAT/CMPS
blends.
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에 따라 연신율이 감소하게 되는 것으로 판단된다. 
 

결  론 
 

본 연구에서는 PLA/PBAT/CMPS 블렌드의 조성에 따른 열적, 기

계적 특성 및 형태학을 살펴보았다. 상용화제 CMPS를 첨가하여 CMPS 

양에 따른 상용성 변화를 조사하여 다음과 같은 결론을 얻었다. 

열적 분석에서, PLA/PBAT 블렌드 및 PLA/PBAT/CMPS 블렌드

의 열적 특성은 PLA와 PBAT 각각의 Tg,PLA, Tg,PBAT 값은 PBAT 

첨가로 인하여 다소 감소하였다. 이러한 결과로 PLA/PBAT 블렌드

는 약간의 상용성이 있음을 확인할 수 있었다. 또한, CMPS를 첨가한 

PLA/PBAT/CMPS 블렌드에서도 Tg,PLA, Tg,PBAT 값은 PLA/PBAT 

블렌드와 같은 경향성을 나타내었지만, 결정화도는 CMPS 첨가량이 

증가할수록 감소하였다. 

형태학적인 면에서, PLA/PBAT 블렌드 및 PLA/PBAT/CMPS 블

렌드의 파단면 SEM 사진을 분석한 결과, PLA/PBAT 블렌드의 경

우 연속상과 분산상 사이의 계면 상태가 좋지 않았다. 이러한 결과는 

PLA/PBAT 블렌드가 비혼화성임을 확인할 수 있었다. PLA/PBAT 

함량 변화에 따라 PBAT 양이 증가함에 따라 분산상의 크기가 커지

는 것을 확인할 수 있었으며, PBAT 함량 60%일 경우 분산상과 연

속상이 바뀌는 것을 확인할 수 있었다. PLA/PBAT/CMPS 블렌드의 

경우 CMPS의 첨가로 인하여 PLA와 PBAT의 계면상태가 좋아지는 

상용성이 있는 형태학을 나타내는 것을 확인할 수 있었다. CMPS의 함

량이 증가할수록 이러한 현상이 두드러지게 나타났다. 

기계적 특성면에서는, PLA/PBAT 블렌드 및 PLA/PBAT/CMPS 

블렌드의 기계적 특성에서 PLA/PBAT 블렌드의 인장 강도와 인장 

탄성률은 PBAT 양이 증가할수록 감소하는 경향을 나타내었으며, 연

신율은 PBAT 양의 증가와 함께 증가하는 경향을 나타내었다. PLA/ 

PBAT/CMPS 블렌드의 경우 CMPS의 첨가로 인하여 계면 상태가 

향상되어 기계적 특성이 증가할 것으로 예상하였으나, CMPS의 낮은 

물성으로 인하여 블렌드의 기계적 물성은 오히려 감소하였다. 
 

감사의 글: 본 연구는 2008학년도 영남대학교 학술연구조성비
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Figure 8. The change of elongation of PLA/PBAT/CMPS blends.
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