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요 약

본 연구는 poly-lactic acid(PLA)에 충전제로 radiata pine 목분(RDP), 활엽수 잡목 목분(MIX), 편백 수피(CYP-B),

치수안정화제로 피마자왁스(HCO), 계면결합제로 CYP-B, 단백질 함량이 약 40%를 차지하는 동애등에 분말(black

soldier fly, BSF) 그리고 BSF-기반 접착제(PAR)를 첨가하여 제조한 bio-composites의 휨강도, 수분흡수율(MAR), 길이

선열팽창계수(LCTE), 부피팽윤율(TVS)에 미치는 인자의 분석을 통하여 최적 제조 조건을 제시하고자 수행하였다. 사

출용 PLA(PLA-1)에 충전제로 RDP, MIX, CYP-B를 혼합하여 제조한 composites(PLA-1/RDP, MIX, CYP-B)의 휨강

도는 RDP 또는 CYP-B로 제조한 composites에서 높았다. 수분 흡착에 의한 치수 변화를 억제하기 위하여 치수안정화

제로 사용된 HCO의 적용량 증가(2.5 wt%에서 5 wt%)는 PLA-1/CYP-B의 휨강도를 증가시켰다. PLA-1/RDP의 휨강

도는 CYP-B, PAR을 계면결합제로 적용하여 제조한 composites에서 높았으며, LCTE는 PAR로 제조한 composites에서

가장 낮았다. MAR는 PLA-1/RDP에서 계면결합제별 차이가 없었으나, PLA-1/MIX에서 목재-플라스틱 복합재(wood-plastic

composites, WPC) 생산에 있어 계면결합제로 사용되고 있는 maleic anhydride(MAA)보다 CYP-B가 효과적인 것으로

조사되었다. Composites 제조에 있어 PLA-1 및 충전제의 배합비와 상관없이 PLA-1/CYP-B의 휨강도, MAR, LCTE는

PLA-1/RDP 및 PLA-1/MIX보다 우수하였다. 특히 50 wt% PLA-1/40 wt% CYP-B에서 계면결합제로서 5 wt% PAR의 적

용으로 대부분의 물성은 개선되었다. 결과를 종합하면, 50 wt% PLA-1에 40 wt% CYP-B, 5 wt% HCO 그리고 5 wt%

PAR가 composites 제조를 위한 최적의 배합 조건으로 조사되었다. 이 조건으로 제조한 PLA-기반 composites는 국립

산림과학원에서 고시한 WPC의 폼알데하이드 방산량(<1.5 mg/L) 및 LCTE(<6.0×10-5/℃) 기준을 만족하였으며, 휨강

도 및 MAR는 5 wt% MAA로 제조한 composites보다 우수하였다. 따라서 WPC 기준에서 요구되는 추가 항목에 대한

품질 기준을 만족할 경우 다양한 용도의 생분해성 플라스틱 소재로 활용이 가능할 것으로 기대된다. 또한 인체 및 환
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경 유해성이 있는 고가의 합성 계면결합제인 MAA에 대한 무독성의 단백질-기반 계면결합제의 대체 가능성을 제시하

였으며, CYP-B를 composites 제조용 충전제로 활용함으로써 폐기물의 재자원화로 환경적인 측면에서 다양한 편익을

제공할 것으로 예상된다.

Abstract – In this study, PLA-based bio-composites were fabricated with lignocellulosic filler (RDP, MIX or CYP-B),

hydrogenated castor wax (HCO) as a dimensional stabilizer and CYP-B, BSF, which contains about 40% protein, or

proteinaceous adhesive resin (PAR) formulated with hydrolyzates of BSF as an interfacial binder. The optimal fabricating

conditions were determined by investigating the impact of various factors on the bending strength, MAR, LCTE and TVS of

the bio-composites. Bending strength of each composite, fabricated with injection-grade PLA (PLA-1), with either RDP

or CYP-B was higher than that with PLA-1 and MIX. When the content of HCO, which was used to suppress dimensional

changes caused by a moisture absorption, increased from 2.5 wt% to 5 wt%, the bending strength of PLA-1/CYP-B

increased significantly. The highest bending strength and the lowest LCTE were found in the PLA-1/RDP fabricated

with CYP-B and PAR. MAR of the PLA-1/RDP was not affected by the type of interfacial binder, but CYP-B was found

to be more effective than MAA, which is extensively used in the production of WPC, in PLA-1/MIX. The bending

strength, MAR and LCTE of PLA-1/CYP-B on all weight ratios of PLA-1 to filler were superior to those of PLA-1/RDP

and PLA-1/MIX. Particularly, 50 wt% PLA-1/40 wt% CYP-B added with 5 wt% PAR showed higher performances than

those with any other weight ratio. Composites fabricated with 50 wt% PLA-1, 40 wt% CYP-B, 5 wt% HCO and 5 wt% PAR

met the LCTE (<6.0×10-5/℃) and formaldehyde emission (<1.5 mg/L) standards designated by the National Institute of

Forest Science (NIFOS), and exhibited higher bending strength and MAR than those with 5 wt% MAA. The composites

are expected to use as biodegradable plastic materials for various applications, satisfying other specifications in the

NIFOS’s WPC standard. In addition, this study demonstrated the feasibility of replacing MAA, which is both expensive

and poses human health and environmental risks, with a non-toxic PAR. Furthermore, the use of CYP-B as a filler in the

production of bio-composites enables waste recycling and is expected to provide a wide range of environmental benefits.

Key words: Bio-composites, Interfacial binder, Proteinaceous adhesives, Poly(lactic acid), Wood/wood bark flour

1. 서 론

화석연료-기반 플라스틱의 폐기에 있어 매립은 환경 호르몬의 침출

및 분해 단계에서 미세플라스틱을 발생시키며, 소각은 인체 유해

물질인 다이옥신, 휘발성 유기화합물과 온실가스의 배출 등과 같은

심각한 환경오염이 유발된다[1]. 이와 같은 문제점 해결을 위하여

옥수수나 사탕수수 등의 식물성 원료에서 얻은 전분의 발효물인 젖

산을 중합하여 제조하는 poly-lactic acid(이하 PLA)를 기존 플라스

틱의 대체 원료로 활용한 바이오-기반 플라스틱에 대한 다양한 기

술의 개발 및 이를 통한 상품화가 진행되었다[2]. 친환경적이고, 인

체에 무해한 PLA는 생체 적합성, 생분해성, 열가소성, 높은 강도 및

탄성계수를 가진 polymer로써 위생용품, 부엌 용품 등과 같은 분야

에서 기존 화석연료-기반 polymer를 대체하여 적용되었다[3,4]. 그러

나 PLA의 높은 비용, 취성, 낮은 내열성 및 파단 변형률, 제한적인

가공성으로 인하여 광범위한 적용이 제한되고 있다[5,6]. 또한 1 kg의

PLA의 생산 과정에서 1.3 kg의 CO2가 배출되는 문제점도 지적되

었다[7]. 이의 해결책으로 천연물을 충전제로 사용한 PLA-기반

bio-composites를 제조하는 방안이 제안되었는데 이는 낮은 제조

비용, 물성 개선 및 CO2 배출량 저감과 함께 부분 또는 완전 생분

해되어 환경적 부하의 완화까지 가능하다[8].

PLA-기반 composites 제조에 있어 충전제로 목분의 사용은 낮은

밀도, 이차 가공에 있어 장비의 무손상, 높은 강성, 소음 흡수, 용이

한 수급, 타 천연물과 비교하여 상대적으로 저렴한 비용 등과 같은

장점을 제공한다[8-13]. 따라서 PLA와 목분으로 제조한 composites는

3D 프린팅 필라멘트, 일회용 고급 식기류, 포장재, 인테리어 마감재,

가구 및 생활용품, 자동차 내장재, 전자기기 외장재 등과 같은 산업

계에서 최근 큰 주목을 받고 있다[14-19]. 그러나 친수성의 목분과

소수성의 PLA를 단순하게 혼합할 경우 상호 간의 결합이 제한됨에

따라 계면 결합력, 기계적 강도 및 연성의 저하를 수반하게 된다

[20,21]. 따라서 bio-composites 제조에 있어 목분과 PLA 계면 간

상호 작용의 개선을 통한 물성 향상을 위하여 계면결합제의 적용이

필요하다.

계면결합제는 이종 재료의 분자 간 결합을 위하여 친수성 및 소

수성의 분자군을 가진 bi-functional 화합물이다[22-24]. PLA와 목

분을 이용한 composites 제조에 있어 계면결합제의 관능기는 PLA

matrix와 화학적으로 반응하거나 호환성(compatibility)을 제공하고,

다른 관능기는 목재 성분과 화학적 결합을 형성함으로써 상호 연결되어

계면 접착력이 개선된다. PLA와 목분을 이용한 composites 제조에 있어

maleic anhydride, silanes, isocyanates, N,N-(1,3-phenylene dimaleimide)

등이 계면결합제로 적용되고 있다[22,24-26]. 그러나 상기 계면결

합제는 합성 화합물로서 고가이며, 높은 반응성으로 인체에 유해하

고, 폐기 과정에서 환경오염의 발생을 비롯하여 산업적 취급 및 반

응 과정의 어려움 등과 같은 문제점을 유발할 수 있다[26-30]. 이에

대한 해결 방안으로 원할한 원료 공급과 용이한 화학반응이 가능하

고, 무독성의 천연물을 composites 제조에 있어 계면결합제로 활용

하는 연구가 일부 연구자들에 의하여 수행되었다. 예를 들면, 목재-플

라스틱 복합재(wood-plastic composites, 이하 WPC) 제조에 있어

리그닌, glycerol, 지방산 등과 같은 천연물-기반 계면결합제를 적용

하는 연구가 수행되었다[31-36]. 그러나 리그닌 등은 낮은 반응성

으로 maleic anhydride와 같은 합성 계면결합제를 대체할 수 없었

으며, glyoxalation, phenolation, oxidation 등과 같은 화학반응을

통하여 리그닌의 반응성 개선이 필요하다[37,38]. PLA, 목분과 전

분으로 제조한 composites에서 다가 알코올인 glycerol의 첨가는

계면 결합과 내후성의 향상에 기여하나, 첨가량의 증가와 함께 분자

간 결합력의 감소로 강도 저하와 상분리 현상까지 발생하는 것으로

보고되었다[39,40]. PLA-기반 composites 제조에 있어 계면결합제



Yang, I. et al. Korean Chemical Engineering Research 63(4) (2025) 105138

3

로서 대두유와 같은 지방산의 적용은 계면 결합력의 증가와 함께

강성 및 호환성을 개선시키나, 이를 위하여 epoxidation과 같은 처리가

요구된다[41-43]. 그러므로 bio-composites 제조에 있어 기존 천연

물-기반 계면결합제보다 반응성이 우수하고 용이한 확보가 가능한

천연물의 탐색과 이의 적용 가능성을 조사하는 연구가 필요할 것으

로 생각한다.

단백질은 20종류의 아미노산이 peptide 결합으로 연결된 거대

bio-polymer로서 amino 및 carboxylic acid 그룹이 주요 관능기이며,

측쇄에 hydroxyl, thiol, carboxylate, amine, phenol 등과 같은 다양

한 관능기 그룹을 가지고 있다. 단백질의 가수분해 반응을 통하여

노출된 다양한 관능기(polar, nonpolar, acidic, basic)가 소수성의

PLA와 친수성의 목분 간의 결합제 역할을 담당할 수 있을 것으로

생각한다. 따라서 본 연구는 PLA에 충전제로 목질계 섬유소와 치

수안정화제로 선행 연구를 통하여 확인된 hydrogenated castor oil

(이하 HCO) 그리고 계면결합제로 편백 수피(이하 CYP-B) 외에 단

백질 함량이 약 40%인 파리목의 동애등에(Hermetia illucens, black

soldier fly, 이하 BSF) 분말과 이를 이용하여 조제한 단백질계 접착

제를 첨가하여 composites를 제조하였다[44,45]. 이 과정에서 PLA,

충전제 및 계면결합제의 종류, 치수안정화제의 함량, PLA와 충전

제의 배합비를 달리하여 composites를 제조하였다. 이렇게 제조한

composites의 휨강도, 수분흡수율, 길이선열팽창계수, 부피팽윤율을

측정하였다. 또한 계면결합제로서 적용 가능성이 확인된 CYP-B의

충전제로서 적용 가능성도 조사하였다, 이렇게 제조한 composites의

물성 측정치를 토대로 PLA-기반 bio-composites에서 계면결합제로

단백질계 접착제의 적용 가능성 및 composites 제조를 위한 최적

조건을 제시하고자 본 연구를 수행하였다.

2. 재료 및 방법

2-1. 공시재료

Bio-composites 제조용 주원료로 Total Energies Corbion(Gorinchem,

The Netherlands)에서 확보한 사출용 poly-lactic acid(이하 PLA-1)를

사용하였다. 펠릿 형상의 PLA-1은 150~230℃의 용융온도, 1.2~1.3 g/

cm3의 밀도로 함수율은 0%로 측정되었다. PLA 종류가 composites

의 물성에 미치는 영향을 조사하기 위하여 PLA-1 외에 ㈜프로팩

(경기, 포천)에서 PLA-1을 재조합하여 개량한 사출용 PLA(이하

PLA-2)와 압출용 PLA(이하 PLA-3)도 원료로 사용하였다.

Bio-composites 제조에 있어 충전제로 ㈜ 한솔홈데코에서 공급받은

라디에타파인(Pinus radiata, 이하 RDP)과 활엽수 잡목(이하 MIX)

목분을 이용하였다. 또한 편백나무의 제재 과정에서 폐기물로 발생한

섬유질의 편백 수피(Chamaecyparis obtusa, E., cypress bark, 이하

CYP-B)를 ㈜ 행복홈우드테크(전남 무안)에서 확보한 후, 1주일 이

상 기건한 것을 충전제 또는 첨가제로 사용하였다. 기건한 CYP-B를

자체 제작한 고속 미세분쇄기(2.5 HP, 22,000 rpm)를 이용하여 파

쇄하였다. 이 파쇄 CYP-B와 함께 RDP, MIX를 20(< 0.85 mm), 40

(< 0.425 mm), 60(< 0.25 mm), 80(< 0.18 mm), 100(< 0.15 mm) mesh

표준망체로 선별하여 composites 제조에 사용하였다.

Bio-composites의 내수성 향상을 위한 첨가제로 피마자유의 수소

화반응으로 생산된 플레이크 형태의 hydrogenated castor oil(이하

HCO)를 Hebei Guanlang Biotechnology Co. Ltd. (Shijiazhuang,

China)에서 구매하여 치수안정화제로 사용하였다. Composites 제

조용 주원료로 사용된 소수성 PLA와 친수성 목분 또는 수피분 간의

계면결합을 위한 첨가제로 다양한 관능기를 가진 단백질의 함량이

전건중량 대비 40% 정도인 동애등에(Ptecticus tenebrifer, black

soldier fly, 이하 BSF) 분말을 ㈜ 그린데코(충남, 공주)에서 공급받

아 사용하였다. HCO 및 BSF를 CYP-B와 동일한 방법으로 분쇄 및

선별하여 40 mesh > HCO & BSF > 60 mesh 분말을 첨가제로 사용하

였다. 이와 함께 BSF로 조제한 단백질계 접착제(proteinaceous

adhesive resins, 이하 PAR)를 계면결합제로 첨가하였다. 한편 치수

안정화제 및 계면결합제로 각각 사용된 HCO와 PAR의 대조구로서

삼전순약공업(주)에서 생산한 maleic anhydride(98%, 이하 MAA)를

사용하였다.

2-2. 결합제 조제

단백질계 접착제 조제용 원료로 BSF를 가정용 믹서로 분쇄한 후,

60 mesh (< 0.25 mm) 표준망체를 통과한 분말을 사용하였다. BSF는

단백질 외에 15~20 wt%의 지방이 주요 성분이며, Fe, Ca, P, Zn과

같은 미네랄 등을 함유하고 있다[46]. BSF를 이용한 접착제 제조를

위하여 가수분해 반응을 통한 액화가 필요하며, 이를 위하여 수산

화나트륨(이하 NaOH, 98.0%)과 수산(conc. 98%) 수용액을 이용하

여 BSF를 가수분해하였다. 선행연구 결과를 통하여 선정된 5% 농

도의 NaOH 수용액(500 mL)에 200 g의 BSF를 천천히 투입하였으

며, 95±2.5℃에서 240분간 반응시켜 BSF 알칼리 가수분해물(이하

BSF-AK)을 얻었다[47,48]. BSF-AK의 고형분 함량은 38±1%, pH는

12.8, 점도는 25℃에서 500 m·Pa·s로 측정되었다. 한편, BSF-AK의

pH가 12 이상인 관계로 경화시간 단축을 위하여 경화제로 사용된

BSF 산 가수분해물(이하 BSF-AC)은 5% 농도의 수산 수용액(500 mL)

에 BSF(150 g)를 천천히 투입한 후, 95±2.5℃에서 약 30분간 반응

시켜 조제하였다. BSF-AC의 고형분 함량은 20±2%, pH는 2.0으로

측정되었으며, 반응 종료 시점에 가수분해물이 진흙과 같은 형태로

변하여 점도 측정은 불가하였다. 단백질계 성분이 주성분인 접착제의

접착력 향상을 위하여 phenolic compounds가 주요 성분인 수피를

열수로 추출하여 BSF-AK 및 BSF-AC에 첨가하였다. 이를 위하여

일정한 크기로 파쇄된 낙엽송 수피를 95±2℃의 열수에서 4시간

동안 일차적으로 반응시킨 후, 증발 과정을 통하여 농축된 가수분

해물(hot water extractive of larch bark, 이하 LB-HE)을 얻었다. 이렇게

얻은 LB-HE의 고형분 함량은 38% 내외, 점도는 1,000 m·Pa·s 이

상, pH는 5.4로 측정되었다.

접착제는 BSF-AK, BSF-AK 그리고 LB-HE를 혼합하여 조제하

였는데 선행연구 결과를 통하여 BSF-AK/BSF-AC/LB-HE를 고형분

함량 기준 70 wt%/10 wt%/20 wt%로 조절하여 조제하였다. 한편,

접착제의 주성분이 단백질인 관계로 부패 가능성이 있어 5% 농도의

붕산나트륨 수용액을 조제한 후, 적용에 앞서 방부제로서 접착제에

15 drops를 첨가하였다. 이렇게 조제된 액상의 접착제를 동결건조

기(Unifreez FD-8, Daihan Scientific, Co. Ltd., Wonju, South Korea)에

넣고 1주일간 가동시켜 고체상으로 변환시켰다. 이를 분쇄기

(Fritsch Pulverisette 19, Idar-Oberstein, Germany)에 넣어 파쇄한

후, 얻은 60 mesh > PAR > 100 mesh 분말을 계면결합제로 사용하

였다.

2-3. Bio-composites 제조

충전제, 치수안정화제 또는 계면결합제로 사용된 RDP, MIX, CYP-



Yang, I. et al. Korean Chemical Engineering Research 63(4) (2025) 105138

4

B, BSF는 생산, 운송, 적용 공정 중에 수분의 흡착으로 composites의

물성에 영향을 미칠 수 있어 105℃ 오븐에서 24시간 동안 건조한

후, 사용 전까지 지퍼백에 밀봉하여 보관하였다. PLA, 충전제, 계

면결합제를 정해진 다양한 배합비에 따라 가정용 믹서에 넣은 후,

4시간 이상 회전시키면서 혼련하였는데 이 과정에서 발생되는 열을

이용하여 각 원료를 적절하게 혼합하였다. 시편 제조에 앞서 혼합 원료

를 알루미늄 weighing dish에 담은 후, 진공오븐(DH.WOV03030,

Daihan Scientific, Co. Ltd., Wonju, South Korea)에서 50℃ 그리고 50

mmHg로 30분간 감압하면서 재건조하였다. 

시편 제조는 내열성 플라스틱인 teflon 판을 재단하여 200 mm ×

20 mm × 5 mm 크기의 틀 4개를 가진 성형판을 실리콘 오일이 분

사된 강철 plate 위에 놓은 후, 밀도 1 g/cm3에 맞추어 정해진 양의

원료를 각 틀에 채워 놓았다. 원료가 채워진 성형판 위에 다른 강철

plate를 올린 후, 이를 열압기로 옮겨 180 ℃의 온도, 24 kg/cm2의

압력으로 12분간 열압을 실시하였다. 열압이 완료된 plate를 충분

히 냉각시킨 후, 성형틀에서 시험편을 분리하였다. 각 조건마다 최

소 3개의 시험편을 제작하였으며, 24시간 이상 항온항습실에 방치

한 후, 물성 측정에 이용하였다. 

2-4. 휨강도

본 연구는 제조한 bio-composites의 마루판 소재로서 적용 가능

성을 확인하는 관계로 휨강도를 측정하였다. Composites의 크기는

길이 200 mm, 너비 20 mm, 그리고 두께 5 mm로 25 ℃의 온도와

50% 습도의 항온항습실에 24시간 이상 보관한 후, ASTM D 790에 의

거하여 Composites의 중앙 표면에 평균 10 mm/min 속도로 하중을

가하여 휨강도를 구하였다[49]. 종류별 Composites의 휨강도는 3개

의 평균값과 오차에서 구하였다.

2-5. 치수안정성

Composite의 치수안정성은 국립산림과학원에서 고시한 “목재제

품의 규격과 품질기준”의 WPC 기준에 의거하여 수분흡수율

(moisture absorption, MAR) 및 길이선열팽창계수(length coefficient of

thermal expansion, 이하 LCTE)로 측정하였다[50]. MAR 측정은 휨

강도 측정이 끝난 composites를 길이 100 mm로 제단하여 사용하

였다. 이 composites는 MAR 측정에 앞서 25℃, 상대습도 65%의 항

온항습실에 24시간 이상 방치한 후, 0.01 g 정확도의 저울로 중량

(W1)을 측정하였다. 이 composites를 100±2.5℃ 열수가 담긴 수조

에 5시간 침지하였는데 이때 composites가 수조 바닥 또는 다른

composites와 접촉하지 않도록 플라스틱 망으로 분리하였다. 열수

침수가 완료된 composites를 23℃ 냉수에 20분간 방치한 후, 표면

의 물기를 페이퍼 타올로 완전히 제거한 후, 중량(W2)을 측정하였

다. 이렇게 측정한 W1과 W2를 이용하여 MAR를 하기 공식에 대

입하여 구하였다. 

MAR(%) = [(W2-W1)/W1] × 100

W1 =침수 전의 중량(g), W2 =침수 후의 중량(g)

Composites의 치수안정성 평가를 위한 LCTE는 MAR 측정 방법과

동일하게 항온항습실에 24시간 방치한 composites의 길이(L0), 너

비(W0), 두께(T0)를 먼저 측정하였다. 이를 영하 20℃ 냉동실에

72시간 방치한 후, 길이(L1), 너비(W1), 두께(T1)를 재측정하였다.

이 composites를 60℃로 조절된 오븐에 6시간 방치한 후, 길이

(L2), 너비(W2), 두께(T2)를 다시 측정하였으며, 하기 공식을 이용

하여 LCTE를 구하였다.

LCTE(1/℃) = [(L2-L1)/L0] × 100

LCTE 측정에 사용된 composites의 냉동과 오븐 보관 이전 및 이후의

길이, 너비, 두께 변화율을 합산한 부피팽윤율(total volumetric

swelling rate, 이하 TVS)을 구하여 제조 조건별 치수안정성을 비교

및 분석하였다.

2-6. Composites의 성분 분석

Fourier transform infrared spectroscopy(이하 FT-IR)는 극소량의

분석 시료를 이용하여 분자구조의 미세한 차이를 식별할 수 있는 장점이

있고, 시료의 상과 상관없이 측정이 가능한 관계로 composite를 구성

하는 성분 분석에 사용하였다. 먼저 composites 시편과 이를 제조하기

위하여 사용된 원료를 FT-IR (IFS 66V/S, Bruker Optik GmbH,

Leipzig, Germany)로 분석하였으며, 분석 조건은 해상도는 0.07

cm-1, 파장범위(파상수)는 4,000~400 cm-1로 조절하여 측정하였다.

2-7. 휘발성 유기화합물 방출량의 측정

Bio-composites에서 방출되는 폼알데하이드 양은 물성 평가를 통

하여 최적 원료 조건으로 도출된 50 wt% PLA-1, 40 wt% CYP-B,

5 wt% HCO, 5 wt% PAR의 배합비로 제조한 composites (50 mm ×

150 mm × 10 mm)를 KS M 1998에 따라 24시간 데시케이터법으로

측정하였다[51]. 또한 bio-composites에서 방출되는 휘발성 유기화합

물을 조사하기 위하여 상기와 동일한 조건으로 제조한 composites

(50 mm × 50 mm × 10 mm) 2개를 1 m3의 소형 챔버에 넣고, 온습

도를 25℃ 및 50%로 24시간 유지한 후, 10분간 120 mL/min 유속

으로 질소가스를 투입하여 챔버 내의 공기를 포집하였다. 이렇게

포집된 공기 내의 benzene, toluene, ethyl benzene, xylene, styrene

양을 TurboMatrix 350 ATD system (PerkinElmer, Shelton, USA)과

Clarus SQ8T Mass Spectrometer (PerkinElmer, Shelton, USA)에

연결된 Clarus 680 Gas Chromatograph로 측정하였다. 

2-8. 실험설계 및 통계 분석

본 연구에서 조사된 실험 인자는 PLA의 종류(PLA-1, PLA-2,

PLA-3), 충전제인 목분(RDP, MIX) 및 수피분(CYP-B)의 사용량,

계면결합제의 종류(CYP-B, BSF, PAR) 및 치수안정화제인 HCO

첨가량(2.5 wt%, 5 wt%) 등이 포함되었다. 각 3개의 composites 시

편의 휨강도 및 치수안정성(MAR, LCTE, TVS) 결과를 토대로 인

자에 따른 영향을 조사하였다. 상기 인자의 영향은 Minitab 프로그

램(Minitab LLC, Anyang, South Korea)의 ANOVA 명령어를 이용

하여 95% 신뢰 범위에서 분산분석을 수행하였다. 통계학적으로

p<0.05 수준에서 유의성이 있다고 분석된 결과에 대하여 Fisher's

LSD (least significant different: 최소유의차) 검정을 위한 다중비교

방법 중에 가장 많이 사용되는 Student t-test에 의하여 각 평균값

간의 차이에 대한 유의성을 추가로 분석하였다.

3. 결과 및 고찰

3-1. PLA 종류

Fig. 1은 충전제 및 첨가제의 적용없이 PLA 만으로 제조한
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composites의 물성에 대한 PLA 종류의 영향을 나타낸 것이다. PLA-1,

PLA-2 그리고 PLA-1과 PLA-2(이하 PLA-1+2)를 각각 50 wt% 혼

합하여 제조한 composites의 휨강도가 PLA-1과 PLA-3(이하 PLA-

1+3), PLA-2와 PLA-3(이하 PLA-2+3), PLA-3 만으로 제조한 것보

다 높았다. 이 결과로부터 압출용 PLA-3의 단독 또는 혼합 사용이

composites 휨강도에 부정적인 영향을 미친다는 것을 확인하였다.

LCTE의 경우, PLA-2만으로 제조한 composites가 PLA-2+3보다

낮았으며(p=0.04), 그 외에는 차이가 없었다. 반면 MAR 및 TVS는

PLA의 종류 및 혼합조건에 의한 영향을 받지 않았다. 결과를 종합

하면, 사출용 PLA-1, PLA-2 또는 PLA-1+2가 composites 제조에

적합할 것으로 판단되나, PLA-2가 수입산 PLA-1을 국내에서 사출

용으로 재가공한 관계로 단가가 PLA-1보다 높아 본 연구에서 bio-

composites 제조용 주원료로 PLA-1만을 사용하는 것으로 결정하였다.

3-2. 충전제의 종류

PLA-1(67.5wt%, 65 wt%)에 충전제(30 wt%)로 목분(RDP, MIX) 또

는 수피분(CYP-B) 그리고 bio-composites의 내수성 향상을 위하여

첨가제(2.5 wt%, 5 wt%)로 천연 왁스인 HCO를 적용하여 제조한

composites의 휨강도는 Fig. 2에서 보는 바와 같이 PLA-1만으로 제

조한 composites보다 크게 낮았는데 이는 친수성의 목분 또는 수피

분이 composites 내에서 소수성의 PLA와 화학적으로 결합하지 않

아 나타난 결과이다[52]. 한편, PLA-1에 충전제로 MIX와 함께 제

조한 composites(이하 PLA-1/MIX)의 휨강도는 RDP와 함께 제조

한 composites(이하 PLA-1/RDP)보다 낮았는데 이는 MIX를 구성

하는 목분의 형상 차이에서 기인한 결과로 추정된다. 즉 MIX는

RDP와 비교하여 종횡비가 낮은 목분의 구성비가 높아 휨강도가 낮

았던 것으로 판단된다[45].

MAR의 경우, 내수성 개선을 위하여 전체 composites 중량 대비

2.5 wt 및 5 wt%의 HCO를 첨가제로 적용하였음에도 불구하고 충

전제로 사용된 친수성의 목분 및 수피분으로 PLA-1만으로 제조한

것보다 높았다(Fig. 2). 한편, 충전제의 종류에 따른 MAR의 차이는

없었다. 따라서 PLA-기반 bio-composites 제조에 있어 MAR 개선

을 위한 추가 연구 필요성이 제기되었으며, 하기에서 이와 관련한

내용을 서술할 예정이다. MAR 결과와 반대로 composites의 LCTE

와 TVS는 충전제의 사용으로 크게 개선되었는데 이는 목질 섬유소

계 충전제의 사용에 의한 당연한 결과이다. 한편, 충전제의 종류에

따른 LCTE 및 TVS의 차이는 없었다. 이 결과를 토대로 RDP와

CYP-B가 PLA를 이용한 composites 제조에 있어 충전제로 적합할

것으로 생각한다. 

3-3. Hydrogenated castor oil의 첨가량

PLA와 목분 또는 수피분으로 제조한 bio-composites의 MAR 개

선을 위하여 피마자유의 수소화(hydrogenation) 반응을 통하여 생

산된 왁스인 HCO를 첨가제로 적용하여 composites를 제조하였는

데 이 과정에서 HCO의 첨가량이 composites 물성에 미치는 영향을

Fig. 3에 나타내었다. 목분 및 수피분의 종류와 상관없이 HCO 첨가

량을 2.5 wt%에서 5 wt%로 증가시켰을 때, MAR, LCTE, TVS는

모두 차이가 없었다. 또한 RDP 및 MIX로 제조한 composites의 휨

강도도 HCO 첨가량의 증가에 의한 영향은 없었으나(RDP: p=0.34;

MIX: p=0.89), PLA-1과 CYP-B를 혼합하여 제조한 composites(이하

PLA-1/CYP-B)에서는 증가하였다(p=0.04). 이 결과는 CYP-B와

HCO 간의 상호 작용으로 인하여 휨강도가 증가하였다는 것을 의

미하며, 따라서 첨가제로 HCO 외에 다양한 종류의 첨가제가 휨강

도에 미치는 영향을 조사하였으며, 그 결과는 다음 절에서 설명하

였다. 

Fig. 1. Effect of the type of poly-lactic acid (PLA) on the a) bending

strength; b) moisture absorption rate; c) length coefficient

of thermal expansion (LCTE); and d) total volumetric swelling

of composites fabricated with raw PLA (PLA-1), PLAs for

injection (PLA-2) and extrusion (PLA-3) processes and its

mixtures included 50 wt% of each PLA. Different capital letters

over columns indicate significant difference at p = 0.05 (least sig-

nificance difference test). 
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3-4. 계면결합제의 종류

상기 PLA-1과 목분 또는 수피분에 HCO를 치수안정화제로 적용

하여 제조한 composites의 물성 측정 결과를 토대로 60 wt%의

PLA-1, 30 wt%의 RDP 또는 MIX, 5 wt%의 HCO의 적용과 함께

물성 개선을 위한 계면결합제로 5 wt%의 PAR, BSF 또는 CYP-B를

추가로 적용하여 composites를 제조하였으며, 이의 물성을 측정한

결과는 Fig. 4와 같다. PLA-1과 RDP로 제조한 composites(이하

PLA-1/RDP)의 경우, 무첨가제, CYP-B, PAR, BSF 그리고 WPC

생산 공정에서 계면결합제로 사용되고 있는 MAA를 적용하여 제

조한 composites 순으로 휨강도가 낮았으나, PAR 및 CYP-B의 적

용 그리고 무첨가제(이하 No IB)로 제조한 composites 간에는 차이

가 없었다(No IB & PAR: p=0.06; No IB & CYP-B: p=0.24; PAR

& CYP-B: p=0.45). 그러나 무첨가제 PLA-1/RDP는 PLA-1의 구성

Fig. 2. Effect of the type of lignocellulosic filler (WF) on the a) bending

strength; b) moisture absorption rate; c) length coefficient

of thermal expansion (LCTE); and d) total volumetric swell-

ing of bio-composites fabricated with PLA-1 (67.5 wt%, 65 wt%),

radiata pine (RDP), hardwood scrub (MIX) or cypress bark

(CYP-B) flour as a filler (30 wt%) and HCO as a dimensional sta-

bilizer (2.5 wt%, 5 wt%). Different capital letters over columns

indicate significant difference at p = 0.05 (least significance

difference test). 

Fig. 3. Effect of the content (2.5 wt%, 5 wt%) of hydrogenated castor

oil used as a dimensional stabilizer on the a) bending strength;

b) moisture absorption rate; c) length coefficient of thermal

expansion (LCTE); and d) total volumetric swelling of bio-

composites fabricated with PLA-1 (67.5 wt%, 65 wt%) and

radiata pine (RDP), hardwood scrub (MIX) or cypress bark

(CYP-B) flour as a filler (30 wt%). Different capital letters

over columns indicate significant difference at p = 0.05 (least

significance difference test). 
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비(65 wt%)가 계면결합제를 첨가하여 제조한 PLA-1/RDP(60

wt%)보다 높아 휨강도가 증가한 것으로 판단된다. 따라서 계면결

합제 중에 CYP-B 및 PAR가 BSF 및 MAA보다 휨강도 증가에 긍

정적인 영향을 미쳤는데 CYP-B는 종횡비가 큰 섬유 형태의 인피

섬유가 많아 나타난 결과로 추정된다[45]. PAR의 경우, Fig. 5(a)에

서 보는 바와 같이 MAA보다 PLA-1 또는 RDP 간에 화학적 결합

에 이용될 수 있는 관능기가 적음에도 불구하고 BSF의 알칼리 및

산 가수분해물이 상호 반응하며 생성된 PAR prepolymer가 PLA-1

및 RDP 계면에 존재하는 관능기와 화학적으로 결합하여 휨강도가

증가한 것으로 생각한다[8]. PAR과 PLA-1 또는 RDP 간의 결합은

Fig. 5(b)에서 보는 바와 같이 PLA-1/RDP보다 PLA-1/RDP에 PAR를

첨가하여 제조한 composites(이하 PLA-1/RDP/PAR)에서 단백질을

구성하는 아미노산의 관능기인 amine(C-H stretching, 2,900 cm-1)

및 amide(C=O stretching, 1,700 cm-1)의 낮은 흡광도로부터 확인

할 수 있었다[53]. 계면결합제의 첨가량이 composites 전체 중량 대

비 5 wt%로 제한된 관계로 FT-IR diagram에서 흡광도의 차이를

명확하게 확인할 수 없었으나, amide기(1,651~1,751 cm-1) 및

amine기(2,851~2,947 cm-1) 범위에 대한 PLA-1/RDP의 흡광도는

각각 0.01~0.11 및 0.005~0.009인 반면 PLA-1/RDP/PAR에서는

0.01~0.07 및 0.004~0.006으로 조사되어 양 성분 간의 결합을 추정할

수 있었다. 한편 PLA-1/RDP에 MAA를 첨가하여 제조한 composites

의 낮은 휨강도는 높은 취성(brittleness)에서 기인한 결과로 사료된

Fig. 4. Effect of the type of interfacial binder (proteinaceous adhe-

sive resin, PAR; maleic anhydride, MAA; black soldier fly, BSF;

cypress bark, CYP-B) of 2.5 wt% or 5 wt% on the a) bending

strength; b) moisture absorption rate; c) length coefficient

of thermal expansion (LCTE); and d) total volumetric swell-

ing of bio-composites fabricated with PLA-1 (67.5 wt%, 65 wt%)

and radiata pine (RDP) or hardwood scrub (MIX) flour as a

filler (30 wt%). Different capital letters over columns indicate

significant difference at p = 0.05 (least significance difference

test).

Fig. 5. FT-IR spectrum of a) proteinaceous adhesive resin (PAR),

maleic anhydride (MAA), black soldier fly (BSF) and cypress

bark (CYP-B) as interfacial binders, b) composites of 60 wt%

poly-lactic acid (PLA)+30 wt% radiata pine (RDP)+5 wt%

hydrogenated castor oil (HCO) as a dimensional stabilizer+5

wt% PAR, MAA, BSF or CYP-B and c) 60 wt% PLA-1+30 wt%

hardwood scrub (MIX)+5 wt% HCO+5 wt% PAR, MAA,

BSF or CYP-B.
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다[54]. 반면 PLA-1과 MIX를 혼합하여 제조한 composites(PLA-1/

MIX)의 휨강도는 계면결합제의 적용 여부 및 종류에 영향을 받지

않았다(Fig. 4). 이는 FT-IR 분석(Fig. 5(c))을 통하여 PLA-1/MIX와

PLA-1/MIX/PAR 간의 흡광도 차이가 PLA-1/RDP와 PLA-1/RDP/

PAR보다 적었다는 점에서 화학적 결합에 사용된 PAR의 관능기가

RDP보다 많지 않다고 추정되며, 결과적으로 PLA-1/MIX의 강도는

PAR의 첨가보다 MIX 형상의 높은 영향에서 나타난 결과라 생각한

다[45,55]. 결과를 종합하면, 계면결합제로 PAR이 PLA-1 또는/그

리고 RDP 간의 계면 결합에 기여하여 휨강도 향상에 영향을 미쳤

던 것으로 생각한다.

PLA-1/RDP의 MAR는 계면결합제의 적용 및 종류에 따른 차이

가 없었으나. PLA-1/MIX에서는 MAA보다 CYP-B를 적용하여 제

조한 composites에서 낮았다. 또한 PLA-1/MIX의 LCTE는 계면결

합제의 종류에 따라 차이가 없었으나, PLA-1/RDP의 경우 MAA보

다 PAR을 적용하여 제조한 composites에서 낮았다. 이와 같은 결

과는 composites 내에서 CYP-B 및 PAR이 각각 MIX 및 RDP와

상호 작용한다는 것을 의미한다. 반면 TVS는 충전제의 종류와 상

관없이 계면결합제의 적용 및 종류의 영향을 받지 않았다. 결과를

종합하면, 치수안정화제로 5 wt% HCO에 추가로 5 wt% PAR 또는

CYP-B를 계면결합제로 적용하는 것이 PLA-1과 RDP를 이용한

composites의 최적 제조 조건으로 판단된다.

3-5. PLA와 충전제의 배합비

상기 composites의 물성 분석 결과를 토대로 첨가제로 PAR과

HCO의 적용량을 각각 5 wt%로 고정하고, PLA-1 양을 60 wt%, 50

wt%, 40 wt% 그리고 충전제(RDP, MIX, CYP-B) 양을 30 wt%, 40

wt%, 50 wt%로 조절하여 composites를 제조하고, 이에 대한 물성을

조사하였다(Fig. 6). PLA-1/RDP의 휨강도는 PLA-1과 RDP의 배합

비에 영향을 받지 않았으나, PLA-1/MIX에서는 60 wt%/30 wt% 및 50

wt%/40 wt%보다 40 wt%/50 wt%의 배합비로 제조한 composites

에서 높았다. 이는 예상과 반대의 결과로 composites 제조 및 강도

측정에 있어 오류에 의한 결과라 추정된다. PLA-1/CYP-B의 휨강

도는 PLA-1/MIX와 반대로 40 wt%/50 wt%보다 60 wt%/30 wt%

및 50 wt%/40 wt%에서 높았으며, 그 측정치는 PLA-1/RDP 및

PLA-1/MIX의 모든 조건에서 제조한 composites의 휨강도를 크게

상회하였다. 이는 CYP-B의 형상 차이에서 기인한 결과라 추정된다.

즉 RDP와 MIX는 각각 직사각형 또는 정사각형 형상의 원료가 차

지하는 비중이 높았으나, CYP-B는 종횡비가 높은 섬유 형상의 원

료가 상대적으로 많아 휨강도 향상에 기여한 것으로 판단된다[45].

PLA-1/RDP 및 PLA-1/MIX의 MAR는 전체 원료에서 RDP 또는

MIX 양이 증가함에 따라 증가하였다(Fig. 6). 반면 PLA-1/CYP-B의

경우 원료의 배합비와 상관없이 전체적으로 RDP 또는 MIX로 제

조한 composites보다 낮은 MAR를 나타내었는데 이는 목분과 비교

하여 수피분의 높은 내수성에서 기인한 결과이다[56]. 그러나

PLA-1/CYP-B의 MAR는 composites 제조에 사용된 원료의 배합

비에 따른 차이도 없었다. 이와 유사하게 PLA-1/RDP 및 PLA-1/

MIX의 LCTE는 배합비에 따른 차이가 없었다. 한편 PLA-1/CYP-B에

서 60 wt%/30 wt%보다 50 wt%/40 wt% 또는 40 wt%/50 wt% 배

합비로 제조한 composites의 LCTE가 낮았다. 반면 TVS는 충전제의

종류 및 PLA-1과 충전제의 배합비에 따른 차이가 없었다. 결과를

종합하면, 충전제로 CYP-B 그리고 PLA-1과 CYP-B의 배합비를

각각 50 wt% 및 40 wt%로 조절하는 것이 composites 제조를 위한

최적 제조 조건으로 판단된다.

상기 배합비 조건에서 첨가제로 사용된 HCO와 PAR의 적용량이

물성에 미치는 영향을 조사하기 위하여 5 wt% PAR와 5 wt% HCO

(이하 5 wt%/5 wt%) 또는 10 wt% HCO(이하 0 wt%/10 wt%)만을

적용하여 composites를 제조하였으며, 이의 물성을 비교한 결과는

Fig. 7과 같다. PLA-1/CYP-B에 첨가제로 5 wt%/5 wt%로 제조한

composites의 휨강도가 0 wt%/10 wt%로 제조한 composites보다

Fig. 6. Effect of the weight ratio of PLA to lignocellulosic filler (RDP,

MIX, CYP-B) on the a) bending strength; b) moisture absorp-

tion rate; c) length coefficient of thermal expansion (LCTE);

and d) total volumetric swelling of bio-composites fabricated

with PLA-1 (60 wt%, 50 wt%, 40 wt%) and lignocellulosic filler

(30 wt%, 40 wt%, 50 wt%) with 5 wt% hydrogenated castor

oil and 5 wt% proteinaceous adhesive resin as interfacial bind-

ers. Different capital letters over columns indicate significant

difference at p = 0.05 (least significance difference test). 
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높았는데 이 결과는 PAR이 계면결합 향상을 영향을 미쳤다는 것을

의미한다. 한편 PLA-1/RDP에 첨가제로 5 wt%/5 wt%로 제조한

composites의 MAR는 왁스인 HCO 첨가량의 증가로 0 wt%/10

wt%로 제조한 composites보다 높았으나, PLA-1/CYP-B에서는 차

이가 없었다. 이 외의 PLA-1/RDP, PLA-1/MIX, PLA-1/CYP-B의

모든 물성은 HCO 적용량의 증가(5 wt%에서 10 wt%) 및 PAR 적용

여부에 영향을 받지 않았다. 한편, 충전제별 물성을 비교한 결과를

보면, PLA-1/CYP-B의 휨강도, MAR, LCTE가 PLA-1/RDP와 PLA-1/

MIX보다 우수하였다. 따라서 50 wt% PLA-1, 40 wt% CYP-B에

첨가제로 5 wt% PAR 그리고 5 wt% HCO로 제조한 composites가

최적의 배합 조건인 것을 확인할 수 있었다. 

3-6. 충전제별 PLA의 종류

PLA만으로 제조한 composites의 물성에 PLA 종류가 미치는 영

향을 분석한 결과를 보면, PLA-1, PLA-2, PLA-1+2를 혼합하여 제

Fig. 7. Effect of the weight ratio of proteinaceous adhesive resin (PAR)

to hydrogenated castor oil (HCO) used as interfacial binders

on the a) bending strength; b) moisture absorption rate; c) length

coefficient of thermal expansion (LCTE); and d) total volu-

metric swelling of bio-composites fabricated with 50 wt% PLA-1

and 40 wt% lignocellulosic filler (RDP, MIX, CYP-B). Different

capital letters over columns indicate significant difference at p

= 0.05 (least significance difference test).

Fig. 8. Effect of the PLA type on the a) bending strength; b) mois-

ture absorption rate; c) length coefficient of thermal expansion

(LCTE); and d) total volumetric swelling of bio-composites

fabricated with 50 wt% raw poly-lactic acid (PLA-1) and/or

PLAs for injection (PLA-2) and extrusion (PLA-3), 40 wt%

linocellulosic filler [radiata pine (RDP), hardwood scrub (MIX),

cypress bark (CYP-B)], 5 wt% proteinaceous adhesive resin

(PAR) and 5 wt% hydrogenated castor oil (HCO) used as inter-

facial binders. Different capital letters over columns indicate

significant difference at p = 0.05 (least significance difference

test).
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조한 composites의 휨강도와 LCTE가 PLA-3 및 PLA-1+3를 PLA-

2+3보다 우수하였다(Fig. 1). 이 결과를 토대로 충전제별로 PLA 종

류가 composites의 물성에 미치는 영향을 조사하기 위하여 50 wt%

PLA-1, PLA-1+2, PLA-1+3에 40 wt% RDP, MIX, CYP-B 그리고

5 wt% HCO와 5 wt% PAR를 혼합하여 composites를 제조한 후,

이에 대한 물성을 평가한 결과는 Fig. 8과 같다. RDP 및 CYP-B와

함께 제조한 composites의 모든 물성은 PLA 종류의 영향을 받지

않았다. 반면 MIX로 제조한 composites의 경우, LCTE와 TVS는

영향을 받지 않았으나, 휨강도와 MAR는 PLA-1 및 PLA-1+3보다

PLA-1+2에서 높았다. 이 결과로부터 PLA-2와 MIX 간의 계면결합을

추정할 수 있었다. 그러나 CYP-B를 이용하여 제조한 composites의

휨강도, MAR, LCTE가 RDP 및 MIX보다 전반적으로 우수하여

bio-composites 제조에 있어 PLA에 충전제로 CYP-B를 사용하는

것으로 결정하였다.

3-7. Hydrogenated castor oil의 적용량

Bio-composites 제조에 있어 충전제로 CYP-B 그리고 계면결합

제로 PAR의 적용량을 각각 30 wt%와 5 wt%로 고정하고, PLA-1

(65 wt%, 62.5 wt%, 60 wt%, 57.5 wt%, 55 wt%, 52.5 wt%, 50 wt%)과

치수안정화제로 적용된 HCO(0 wt%, 2.5 wt%, 5 wt%, 7.5 wt%,

10 wt%, 12.5 wt%, 15 wt%)의 양을 각각 조절하여 composites를

제조하였는데 이는 HCO 첨가량이 composites의 강도 및 치수안정

성에 미치는 영향을 조사하기 위하여 수행하였다(Fig. 9). 휨강도는

HCO 적용량이 5 wt%(p=0.11), 7.5 wt%(p=0.08), 10 wt%(p=0.10)

에서 HCO를 첨가하지 않고 제조한 composites와 차이가 없었으나,

2.5 wt%(p<0.01), 12.5 wt%(p=0.03), 15 wt%(p=0.04) 조건에서는

낮았다. MAR도 2.5 wt%, 10 wt%, 12.5 wt%의 HCO를 적용하여 제조한

composites에서 HCO없이 제조한 것보다 높았으나(p=0.04), 5 wt%, 7.5

wt%, 15 wt%의 HCO 적용량에서 차이가 없었다(Fig. 9). 따라서

HCO의 적용량을 5 wt%, 7.5 wt% 또는 10 wt%로 조절하는 것이

휨강도 측면에서 적정한 양으로 생각한다. 

또한 HCO를 적용하여 제조한 composites의 MAR는 적용량에

따른 차이가 없었다. LCTE의 경우, HCO 적용 여부 및 대부분의

적용량 간에는 차이가 없었으나, 60 wt% PLA-1과 10 wt% HCO로 제

조한 composites에서 65 wt% PLA-1과 5 wt% HCO로 제조한

composites보다 낮았다(p=0.01). 반면 TVS는 HCO의 적용 여부 및

적용량의 영향을 받지 않았다. 이 결과를 토대로 bio-composites 제

조에 있어 5 wt% 또는 7.5 wt%의 HCO를 치수안정화제로 적용하는

것이 최적 조건이라 판단된다.

3-8. 휘발성 유기화합물 방출량

상기 연구 결과를 토대로 50 wt% PLA-1, 40 wt% CYP-B, 5 wt%

PAR 그리고 5 wt% HCO의 배합 조건으로 제조된 bio-composites

에서 방출되는 폼알데하이드 량은 0 mg/L로 측정되었으며, 이 측

정치는 환경부의 실내공기질 관리법 시행규칙에서 건축자재의 오

염물질 방출 기준(< 0.02 mg/(m2·h)을 만족하였다. 이와 같이 폼알

Fig. 9. Effect of the content of hydrogenated castor oil (HCO) used

as a dimensional stabilizer on the a) bending strength; b) mois-

ture absorption rate; c) length coefficient of thermal expansion

(LCTE); and d) total volumetric swelling of bio-composites

fabricated with raw poly-lactic acid (70 wt%, 67.5 wt%, 65

wt%, 62.5 wt%, 60 wt%, 57.5 wt% and 55 wt% PLA-1), 30

wt% cypress bark (CYP-B), HCO (0 wt%, 2.5 wt%, 5 wt%,

7.5 wt%, 10 wt%, 12.5 wt% and 15 wt%), and 5 wt% pro-

teinaceous adhesive resin as an interfacial binder.

Table 1. Content of volatile organic compounds emitted from the bio-composites fabricated with 50 wt% raw poly-lactic acid (PLA-1), 40 wt%

cypress bark (CYP-B) as a filler, 5 wt% proteinaceous adhesive resin (PAR) as an interfacial binder and 5 wt% hydrogenated castor oil

(HCO) as a dimensional stabilizer (unit: mg/(m2·h)

TVOC2 Benzene Toluene Ethyl benzene m, p-Xylene Styrene o-Xylene

Bio-composites 0.9±1.2 ND3 ND3 0.4±0.7 0.7±1.4 ND3 ND3

PEBM1 standard < 4.0 - < 0.08 - - - -
1“Standards for pollutant emissions from building materials (PEBM)“ in the ”Regulations of the act on the control of indoor air quality” designated by the

Ministry of Environment of the Republic of Korea.
2Total volatile organic compounds.
3Below detection limit.
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데하이드가 검출되지 않은 이유는 composites 제조에 사용된 원료

에서 기인한 결과이다. 

Table 1은 폼알데하이드 방산량 측정에 사용된 동일한 종류의

composites에서 방출되는 휘발성 유기화합물(이하 VOC)을 측정한

결과이다. 총휘발성 유기화합물(TVOC) 및 toluene의 방출량은 환

경부의 “실내공기질 관리법 시행규칙” 내의 “건축자재의 오염물질

방출 기준“보다 낮았으며, 그 외의 benzene, ethyl benzene, xylene,

styrene은 검출되지 않거나, 매우 낮은 농도치를 나타내었다. 따라

서 마루판을 비롯한 실내 공간에 다양한 제품용 소재(인테리어재,

가구재 등)로 적용이 가능할 것으로 생각한다.

4. 결 론

PLA에 목질계 섬유소-기반 충전제와 지방산-기반 치수안정화제,

단백질-기반 계면결합제를 혼합하여 제조한 bio-composites의 휨강

도, MAR, LCTE, TVS에 대한 측정을 통하여 단백질-기반 계면결

합제의 적용 가능성과 composites 제조를 위한 최적 조건을 조사하

였다. 이 결과를 토대로 확인한 내용은 아래와 같다.

(1) 압출용 PLA보다 사출용 PLA만으로 제조한 composites의 휨

강도 및 LCTE가 우수하였으며, 구매단가를 고려하여 PLA-1을

bio-composites 제조용 원료로 사용하였다. 

(2) PLA-1에 충전제로 RDP, MIX 또는 CYP-B의 첨가로

composites의 휨강도 및 MAR는 저하되었으나, LCTE와 TVS는 개

선되었다. Composites의 물성을 충전제별로 비교하였을 때, PLA-

1/RDP 및 PLA-1/CYP-B의 휨강도가 PLA-1/MIX보다 높았다.

(3) 치수안정화제로 사용한 HCO의 함량이 composites의 물성에

미치는 영향을 분석한 결과, PLA-1과 CYP-B에 5 wt%의 HCO를

첨가하여 제조한 composites의 휨강도가 2.5 wt% HCO를 첨가하

여 제조한 것보다 높았다. 이를 제외하고 CYP-B, RDP, MIX로 제

조한 composites의 모든 물성은 HCO 함량에 따른 차이가 없었다.

(4) 계면결합제의 종류별 물성을 비교한 결과를 보면, 휨강도는

PLA-1/RDP에서 무결합제, CYP-B, PAR을 첨가하여 제조한

composites에서 높았으며, MAA로 제조한 composites에서 가장 낮

았다. 이와 유사하게 LCTE는 MAA보다 PAR를 첨가하여 제조한

composites에서 낮았다. MAR의 경우, PLA-1/RDP에서는 계면결

합제별 차이가 없었으나, PLA-1/MIX에서는 MAA보다 CYP-B가

효과적인 것으로 조사되었다. 반면 PLA-1/RDP에서 MAR와 TVS,

PLA-1/MIX에서 휨강도, LCTE, TVS는 계면결합제의 영향을 받지

않았다.

(5) PLA-1/CYP-B의 휨강도, MAR, LCTE는 PLA-1/RDP 및 PLA-1/

MIX보다 우수하였으며, 특히 50 wt% PLA-1/40 wt% CYP-B에서

최적인 것으로 나타났다. 이 배합비에서 계면결합제로서 5 wt%

PAR의 첨가는 PLA-1/CYP-B의 휨강도를 증가시켰다. 

(6) PLA-1/CYP-B에 PAR와 HCO를 첨가하여 제조한 composites에서

CYP-B 및 PAR의 배합비를 각각 30 wt%와 5 wt%로 고정하고 HCO의

적용량에 따라 PLA-1의 배합비를 조절하여 제조한 composites의

물성을 보면, 휨강도는 5 wt%, 7.5 wt%, 10 wt% 그리고 MAR는 5 wt%,

7.5 wt%, 15 wt%의 HCO 적용량에서 HCO없이 제조한 composites와

차이가 없었다. 그러나 LCTE는 60 wt% PLA-1, 30 wt% CYP-B,

5 wt% PAR, 5 wt% HCO보다 55 wt% PLA-1, 30 wt% CYP-B, 5 wt%

PAR, 10 wt% HCO 배합비로 제조한 composites에서 낮았으나, 다른

배합비 조건에서는 차이가 없었다. 반면 TVS는 HCO의 적용 여부

및 적용량에 영향을 받지 않았다.

결과를 종합하면, 50 wt% PLA-1에 충전제로 40 wt% CYP-B,

치수안정화제로 5 wt% HCO, 계면결합제로 5 wt% PAR이 composites

제조를 위한 최적 조건인 것으로 조사되었다. 이 조건에서 제조한

composites는 국립산림과학원에서 고시한 목재-플라스틱 composites의

LCTE(<6.0×10-5/℃) 및 폼알데하이드 방산량(<1.5 mg/L) 기준을

만족하였으며, 휨강도 및 MAR는 WPC 생산에 있어 계면결합제로

사용되고 있는 MAA로 제조한 composites보다 우수하였다. 따라서

국립산림과학원의 WPC 기준에서 요구되는 나머지 항목에 대한 품

질 기준을 만족할 경우 다양한 용도의 생분해성 플라스틱 소재로

활용이 가능할 것으로 기대된다. 또한 인체 및 환경 유해성이 있는

고가의 합성 계면결합제인 MAA에 대한 무독성의 단백질-기반 계

면결합제의 대체 가능성을 제시함과 동시에 CYP-B를 composites

제조용 충전제로 활용함으로써 폐기물의 재자원화로 인체 유해성

및 환경적인 측면에서 다양한 편익을 제공할 것으로 예상된다.
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