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PP 복합 조성물의 반복 가공에 의한 열가소성 폴리머 탄소섬유 
강화 복합재료의 물리적 특성 변화 연구
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ABSTRACT: Polypropylene (PP), a thermoplastic resin with excellent mechanical, thermal, chemical, and water
resistance properties, has been attracting attention due to its economic efficiency and recyclability. However, repeated
processing of thermoplastic resins can lead to property degradation, and the point at which quality degradation occurs
varies depending on the processing conditions. In this study, we evaluated the performance changes of composite
materials with repeated processing by blending PP resin with various additives and conducting extrusion and injection
processes repeatedly. In addition, we evaluated the mechanical properties of composite materials to evaluate the effect
of MFI value change during repeated processing on fiber impregnation in composite material processing.

초 록: 경제성과 가공 시 용이성 등의 장점을 가지는 합성수지는 자연상태에서 분해되지 않고 환경오염을 야기
시키는 문제를 가진다. 이러한 문제를 해결하기 위해 재활용이 가능한 열가소성 수지가 주목되고 있고 그 중 경
제성이 뛰어난 폴리프로필렌(PP)에 대한 관심이 높아지고 있다. PP의 경우 기계적 특성 및 열안정성 등과 재활용
성이 뛰어나다. 하지만 다수의 문헌에서 열가소성 수지의 반복 가공에 따라 물성의 저하가 일어난다는 것을 확인
할 수 있으며 가공 조건에 따라 품질의 저하가 발생하는 시점이 다르다는 것을 확인할 수 있다. 따라서 본 연구에
서는 PP 수지에 여러 첨가 성분을 블렌딩하여 복합 조성물 제조 시 반복 공정에 의한 성능 변화를 평가하기 위해
압출 공정 및 사출 공정을 반복 진행하여 기계적 특성 및 열적 특성을 평가하고자 한다. 또한 반복 공정 시 MFI 값
변화에 따라 복합재료 공정 시 섬유의 함침에 어떤 영향을 주는지에 대해 평가하기 위해 복합재료의 기계적 물성
을 평가하고자 한다.

Key Words: 열가소성 수지(Thermoplastic resin), 폴리프로필렌(Poly propylene), 반복 가공 공정(Repeated processing),
용융흐름지수(MFI), 복합재료(Composite material)
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1. 서 론

 합성플라스틱이 갖는 독특한 물성, 안정된 공급, 싼 가
격 그리고 제조 및 가공의 용이성 등의 장점으로 인해 천연
소재의 한계와 제약으로부터 벗어나 플라스틱을 중심으로
다양한 고분자 물질이 개발되었으나 이러한 플라스틱은 사
용 후 자연에 버려질 경우 자연상태에서는 분해되지 않고
반영구적으로 남아 있어 환경오염 문제를 야기하게 된다.
이러한 플라스틱의 환경오염으로 인하여 일부 분해성 플
라스틱의 개발과 플라스틱의 사용 제한 등을 실행하고 있
지만 아직까지는 플라스틱의 후처리가 미흡한 상황이다[1-3].
자원 순환 경제는 소비-폐기의 선형적인 물질흐름이 아
니라 경제계에 투입된 물질이 폐기되지 않고 경제계 내에
서 유용한 자원으로 반복 사용되는 경제 시스템을 의미하
고, 이러한 자원 순환 경제(Circular economy)에 적용될 수
있는 소재로 재활용성이 뛰어난 열가소성 수지가 주목을
받고 있다. 열가소성 수지인 폴리프로필렌(PP)은 기계적 특
성, 열안정성, 내약품성 및 내수성이 우수한 재료로 가격이
저렴하고 재활용성이 뛰어난 장점을 가지고 있다. 사용범
위로는 자동차 내/외장 부품소재, 잡화, 전자장비의 하우징
등 다양한 용도로 사용된다.
다수의 학자의 문헌에서는 단축 또는 이축 압출기에서
공정 중에 PP의 재료 품질에 대한 여러 연구 결과를 발표
하였다. Pongratz[4]는 가공 및 사용 중 폴리아미드(PA)와 PP
의 열적, 열산화적, 기계적 분해에 대한 연구를 진행하였다.
이축 압출 중 PP의 재료 열화는 공정 변수와 대기에 의해
크게 영향을 받았으며, 처리량이 낮으면 체류 시간이 길어
져 더 빠르고 강한 분해가 발생하는 것으로 나타났으며, 회
전 속도가 증가하면 체류 시간이 짧아지고 온도가 높아져
더 높은 용융 온도에 노출되어 재료 품질 저하가 증대되는
것이 확인되었다[5-9].

Canevarolo 등[10]은 PP의 몰 질량 분포를 분석하여 이축
압출기에서 가공하는 동안 체인 절단 가능성이 압출 사이
클 수, 스크류 구성 및 체인의 몰 질량에 따라 달라짐을 확
인하였다. Costa et al.[11]은 유변학적 특성의 변화를 기반
으로 단일 스크류 압출기에서 다중 압출 중 PP의 재료 저
하를 고려하였으며, 고온과 다중 압출이 용융물의 점도 감
소와 탄성 손실로 이어진다는 것을 확인하였다. 체류 시간,
용융 온도 및 전단 속도는 분해 속도를 결정하는 중요한 요
소로 보고되고 있다[12].

PP에서 뿐만 아니라 poly(hydroxybutyrate-co-hydroxyvalerate)
수지를 트윈 스크류 압출과 사출 성형을 사용하여 다중 용
융 가공(5사이클)을 통해 재활용성에 대한 연구도 진행되
고 있는데, 폴리머의 분자량이 급격히 감소하지 않았으나
세 번째 사이클 이후에는 비결정성의 하락이 관찰되었으
며 열분해 설정 값은 매우 약간 감소하였다. 반면, PLA 재
활용에서는 10번의 압출 공정 후 폴리머의 개시 온도 감소
와 관련된 기계적 특성의 감소가 덜한 것으로 나타났다[13-
16]. 이러한 다수의 문헌에서 열가소성 수지의 종류에 따라
반복 가공에 따라 물성의 저하가 일어나는 것을 확인할 수
있었고 수지의 종류와 첨가 성분 및 가공 조건에 따라서 품
질의 저하가 발생하는 시점을 다르다는 확인할 수 있었다
[17-19].
본 연구에서는 PP 수지를 베이스로 하여 다양한 첨가 성
분을 블렌드하여 복합 조성물을 용융 압출 공정을 통해 제
조하였다. 반복 공정에 의한 성능 변화를 평가하기 위해 제
조된 복합 조성물을 압출 공정과 사출 공정을 반복하여 기
계적 특성 및 열적 특성을 평가하였다. 평가된 결과를 토대
로 하여 복합조성물의 폴리머와 첨가성분 등 배합에 따른
PP 조성물의 재활용성에 대한 물성 변화 요인을 파악하였
으며, 반복 공정에 의한 영향성을 확인할 수 있었다.

2. 실험 방법

2.1 PP소재의 반복 가공 공정

본 실험에서는 Table 1과 같은 종류의 PP수지를 사용하
였고 반복 가공공정을 하기 전 원료를 니더로 교반한 후 핸
드 프레스를 이용하여 기본 물성에 대한 평가를 하였다. 기
본 물성에 대한 평가 결과는 Table 2에 나타내었다 압출을
위해 한국이엠사 이축 압출기(twin screw extruder) STS32-
40-2V/HNP-2 모델(L/D : 40)을 사용하였으며, 스크류 속도
는 모두 30 rpm으로 고정하였다. 이 압출기에는 9개의 온
도 조절 구역과 1개의 어댑터 다이 온도 입력 장치가 있다.
제어 영역으로 스크류 피드, 계량 섹션, 압출 금형에 대한
마지막 영역이 있으며 PP는 Table 2에 주어진 조건에서 압
출기를 통과시켰다. 압출물은 냉 수조(20-25oC)에서 급랭

하고 건조하여 펠렛화를 진행하였다. Table 2의 조건으로
총 10회 압출 사이클이 수행되었고 1~10회 압출물의 사출
을 위해 ㈜동신유압사의 PRO-150WD 모델을 사용하였으
며 210oC에서 사출 성형(Injection molding)을 통해 인장, 굽

Table 1. Types and mechanical properties of PP-based base polymers used in research

Product type Grade Density(g/cm3) MFI(g/10min) Advantage

Blend of Polypropylene and 
Ethylene HO125SS 0.97±0.02 ≥20

· High impact strength at low temp.
· Low hardness
· Low processing temp.
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힘, 충격강도 시편을 제조하였고 제조한 시편을 파쇄기로
분쇄 후 재사출하여 시편을 제조하였다. 

2.2 탄소 섬유 강화 복합재료 시편 제작

본 연구에서는 핫 프레스를 이용한 프레스 공정을 사용
하였으며, 프레스 공정의 경우 고온 고압이 가능한 공정이
기에 공정 속도가 빠르고, 자동화가 가능하기 때문에 경제
적 효율성을 가지고 있다. 프레스 공정을 위해 아무런 가공
을 하지 않은 PP 펠렛과 압출공정으로 제작된 PP펠렛을 분
쇄한 후 다시 압출공정을 9번 반복한 후 사출 공정을 거친
PP 펠렛을 사용하여 복합재료를 제조하였다. 또한 시트 형
태 제작을 위해 먼저 핸드프레스를 230oC까지 예열해 준 후
PP 펠렛을 핸드프레스에 올려 25 MPa의 압력으로 3분간 프
레스를 진행 후 냉각프레스로 올려 13 MPa의 압력으로 65oC/
min의 속도로 2분간 냉각해주었다. Fig. 1는 핸드프레스와
냉각프레스를 보여준다.
이렇게 만들어진 PP 시트를 200×200 mm의 탄소 섬유와
샌드위치식으로 반복 적층시켜 핸드프레스를 통해 고온 고
압에서 진행 후 냉각프레스를 통한 냉각 공정을 적용하여

2 mm 두께의 시편을 제작하였다. 먼저 핸드프레스에서 경
우 230oC로 가열 후 시편을 올려 20분간 25 MPa의 압력을
준 뒤 냉각프레스를 통해 13 MPa의 압력을 주며 65oC/min
의 속도로 3분간 냉각한다. 복합재료의 적층 방향은 일방
향 탄소섬유의 길이 방향을 0도로 정의하여 한 방향으로만
적층 하였다. Fig. 2은 복합재료 시험편 프레스 제작공정 모
식도를 나타낸다. 

2.3 물성 평가

본 실험에서는 반복 공정에 의한 성능 변화를 평가하기
위해 PP 시험편에 대하여 인장 시험, 굽힘 시험, 충격 시험, MFI
시험을 진행하였다. 압출공정, 사출공정 및 분쇄등을 통한
반복공정 시험편의 제작공정에 대한 모식도와 시험편 별
반복공정에 대한 내용을 Fig. 3에 나타내었고 시험편의 자
세한 조건은 Table 4에 표시하였다. 인장 시험은 ASTM D638
에 의거하여 시험을 진행하였으며, 도그본 형태의 시편으
로 제작하였다. 또한 굽힘 시험은 ASTM D790에 의거하여
시험을 진행하였으며, 시편은 직사각형 시편으로 제작하였

Table 2. Physical properties of PP raw materials before recycling

Properties Unit Result Methods
Melt Flow Index g/10min 29.1 ISO 1133
Density g/cm3 0.97 ISO 1183
Tensile Strength (at Break) MPa 20.3 ISO 527-1
Elongation (at Break) % 120 ISO 527-1
Bending Strength MPa 30.5 ISO 178
Bending Modulus MPa 2,090 ISO 178
Izod Impact Strength (23oC) kJ/m2 32 ISO 180/1A
Izod Impact Strength (-10oC) kJ/m2 7.5 ISO 180/1A
Rockwell Hardness R Scale 72.4 ISO 2039-2
Heat Deflection Temperature oC 98.6 ISO 75
Moisture Content ppm 500 HEP METHOD

Fig. 1. Equipment used to produce carbon fiber reinforced
composite materials; (1) Hot press, (2) Cooling press

Fig. 2. Schematic diagram of press process (1) used PP pellet as
a polymer (2) used PP sheet as a polymer
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다. 충격 시험의 경우 ASTM D 6110에 의거하여 샤르피 충
격시험을 진행하였으며, MFI 시험의 경우 ASTM D 1238에
의거하여 시험을 진행하였다. 인장, 굽힘 시험의 경우 대경
엔지니어링 사의 Universal Test Machine을 사용하였으며 최
대 하중은 1,000 kgf이다.
또한 PP 펠렛과 9사이클 용융 가공을 거친 PP 펠렛을 이
용하여 프레스 공정으로 복합재료 제조 시 복합재료의 기
계적 성능 평가를 하기 위해 ASTM D 5766에 따라 인장시
험을 진행하였으며, 시편은 직사각형 시편에 중앙에 홀을
추가하여 시험을 진행하였다. 인장시험의 경우 Kyung-Do
사의 Universal Test Machine을 사용하였으며 최대 하중은
10,000 kgf이다.

MFI(Melt Flow Index) 측정은 ISO 1133 및 ASTM
D1238에 따라 열가소성 폴리머 용융물의 흐름 용이성을 측

정하였다. 본 연구에 사용된 PP의 MFI 측정조건은 유효하
중 2.16 kg, 전단속도 30~1000 s-1의 조건에서 측정하였다. MFI
검정은 동일한 추세가 3회 이상 나타날 때까지 반복적으로
측정되었다.

3. 결과 및 고찰

PP수지의 반복 가공에 의한 물리적 특성 변화를 관찰하
기 위해서 먼저 탄소섬유가 보강되지 않은 반복 횟수에 따
른 PP수지의 특성을 평가하였다. 반복 가공 횟수는 1회부
터 10회까지 진행하였으며 반복 가공의 횟수는 압출 가공
한 후 분쇄하여 재 압출한 횟수를 기준으로 평가하였다. 사
출 공정을 추가한 시편은 각각의 압출 횟수 이후 시편의 평
상으로 사출공정을 통해 제작하여 평가하였다. Fig. 4는 반

Table 3. Extrusion temperature conditions for each extruder barrel

Position Barrel
No.1

Barrel
No.2

Barrel
No.3

Barrel
No.4

Barrel
No.5

Barrel
No.6

Barrel
No.7

Barrel
No.8

Barrel
No.9

Adapter
&Die

Temperature
(oC) 170 175 180 185 190 195 200 205 210 210

Fig. 3. Schematic diagram of the manufacturing method of PP resin recycling test specimens

Table 4. Detail of test specimens based on the number of repetitive processing processes

Specimen Number Extrusion Grinding Extrusion repeat Injection repeat Final process for specimen
Base polymer O X X X Press

Ref. O X X X Injection
Extrusion 1 O 1 time 1 time X Press
Injection 1 O 1 time 1 time 1 time Injection

Intermediate omission
Extrusion 9 O 9 times 9 times 8 times Press
Injection 9 O 9 times 9 times 9 times Injection

Extrusion 10 O 10 times 10 times 10 times Press
Injection 10 O 10 times 10 times 10 times Injection
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복 압출 공정 및 사출 공정에 따른 PP 수지 시편의 인장강
도 특성을 나타낸다. Base는 원료상태의 PP 수지를 기본 배
합하여 니더로 교반한 후 압출하여 얻은 조성물로 제작한
시험편이고 Ref.는 압출로 얻어진 조성물을 사출공정으로
제작된 시험편이다. 인장 강도의 경우 반복 횟수와 사출 및
압출 등의 공정에 따라 다소 편차는 있지만 반복 압출 횟수
에는 상관없이 모든 시편은 20 MPa 내외로 유사하게 나타
난 것을 확인할 수 있었다. 이는 10회까지는 반복 횟수에 따
라 인장강도에는 영향을 주지 않는 것으로 사료된다. 또한
Fig. 5에 나타난 굴곡 강도의 경우 베이스 PP의 경우 30 MPa
였지만 가공을 거친 이후에는 40 MPa의 범위로 베이스 PP
이후 반복된 압출 및 사출 공정에 대해서는 대체적으로 유
사한 값을 보였다. 이는 인장 및 굴곡 강도에 대해서 공정
의 반복 횟수는 크게 영향을 미치지 못한다는 것을 의미한다.
하지만 충격 강도의 경우 Fig. 6에 나타난 것과 같이 반복
가공 공정을 하지 않은 베이스 PP 이후 행해진 모든 사출
및 압출 공정들에서 큰 감소를 보였으며, 반복 횟수가 많아

짐에 따라 점차 감소하는 경향은 있었으나 그 감소폭은 미
미하였다. 이는 반복 횟수가 많아 짐에 따라 PP 고분자 재
료 간 응집력이 강해져 연질에서 점점 경질 상태로 변화하
는 것을 의미한다고 논문을 통해 보고된 바 있다[20]. 재료
의 경질화의 경우 굽힘 강도나 인장 강도와 같은 재료의 경
도를 요구하는 측면에서는 강도 향상을 기대할 수 있다. 특
히 폴리머 체인의 결정화도 증가로 인해 인장 응력보다는
굽힘 응력에서 더 높은 강도의 향상을 보인다. 하지만 충격
강도나 재료의 변형률과 같이 재료의 연질을 요구하는 물
성치에서는 감소를 유도할 수 있다. 또한 이는 수지의 점성
에 영향을 미칠 수 있다. 고분자 수지가 경질성을 가지게 된
다면 분자 간 상대적으로 이동이 쉬워지기 때문에 낮은 점
성을 나타낸 것으로 사료된다.
반복 횟수에 따른 수지의 점성을 평가하기 위해 용융흐
름지수를 측정하였다. Fig. 7은 반복 횟수와 공정의 차이에
따른 수지의 용융흐름지수(MFI)를 나타낸 그래프이다. MFI
의 결과에서는 압출과 사출 모두 반복 공정에 따라 증가하
는 추세가 보였으며, 압출 공정의 경우 기하급수적으로 증

Fig. 4. The effect of differences in the number of repeated pro-
cessing and processing methods on the tensile strength
of PP polymer

Fig. 5. The effect of differences in the number of repeated pro-
cessing and processing methods on the bending
strength of PP polymer 

Fig. 6. Impact strength of PP depend on the number of repeated
melting processes

Fig. 7. Correlation graph between melt flow index and process-
ing number according to processing method



Physical Property of Carbon Fiber Reinforced Thermoplastic Polymer based Composites by Repeating Processing of PP Composition 73
가한 반면 사출 공정의 경우 선형적으로 증가하는 추세를
보였다. 즉, 반복 압출 공정에 따라 MFI가 높아지면서 수지
는 점성을 잃었으며, 이는 충격 강도의 감소로 이어졌다고
판단된다.
반복 공정의 횟수에 따라 충격 강도 이외의 인장강도 및
굽힘 강도의 저하가 크게 나타나지 않았고 반복 공정의 횟
수가 증가함에 따라 용융 흐름 지수가 높아진 것을 기초로
일방향 탄소섬유 강화 복합재료의 기지재로 반복회수가 어
떠한 영향을 평가하는지 확인하기 위해서 반복하여 제작
된 펠렛과 제작된 펠렛을 추가 가공하여 시트로 제작한 다
음 각각의 수지를 일방향 탄소섬유에 함침시켜 복합재료
시험편을 제작하였다. 대표적으로 가공하지 않은 PP 수지
와 9회 반복 가공한 PP 수지를 선택하였는데 9회 반복 가
공한 PP 수지를 선택한 이유는 시트 형태로 가공한 것도 반
복 가공 횟수에 포함시켜 최대 10회 가공으로 한정하여 인
장강도의 저하가 없이 MFI만 증가시켜 반복 가공 횟수가
섬유강화 복합재료 기지재로서 함침과 인장강도에 영향을
미치는 것 만을 평가하기 위함이다.

PP 수지의 반복 가공에 의한 MFI 변화가 복합재료 제조
시 어떠한 영향을 주는 지 평가하기 위해 베이스 PP와 9회
반복 가공 공정을 거친 PP를 펠렛 타입의 형태로 탄소섬유
에 함침시켜 만든 복합재료의 인장강도를 평가하였다. Fig.
8은 펠렛 형식으로 프레스를 통해 복합재료 제조 한 시험
편의 인장강도를 나타낸다. 반복 가공을 거친 시편의 경우
인장강도가 25% 상승하였다. 이는 반복 가공 시 높은 MFI
값에 의해 베이스 PP보다 9회 압출 및 사출을 반복 공정한
PP 수지의 흐름성이 높아 탄소섬유에 함침이 잘되어 인장
강도 값이 높게 나온 결과로 생각된다.

Fig. 9는 시트 형식으로 프레스 공정을 통해 복합재료 제
조 시 0도 인장강도와 90도 인장강도를 나타낸다. 0도 인장
강도의 경우 섬유 지배적인 영향이 크며 90도 인장강도의
경우 일방향 섬유를 사용했기에 수지 혹은 계면에서의 결
합력이 크게 좌우된다. 먼저 적층 방향이 0도인 시험편의
인장강도의 경우 반복 가공을 한 시편이 15% 높은 인장강

도를 보였다. 하지만 90도 인장강도의 경우 10 MPa 내외로
유사하게 나타났다. 이는 반복 가공 시 함침이 더 잘 되어
섬유의 보강 효과가 높아 0도에서의 인장강도가 높게 나타
난 것으로 판단된다. 90도 방향에서는 반복 공정으로 9번
반복공정을 거친 수지 자체의 고분자 결합력이 상대적으
로 낮아 계면 결합력이 떨어졌다는 것을 의미한다. 이는 반
복 공정에 증가된 MFI를 통해 분석할 수 있다. 일반적으로
고분자에서 고분자의 결합력이 강할수록 동일한 수지에서
는 흐름성이 감소하고 결합력이 약화될수록 흐름성이 증
가한다. 반복 가공 횟수에 따라 저하된 PP의 결합적인 특
성이 섬유 계면과의 결합력을 나빠지게 한 것으로 판단된
다. 즉, 수지의 반복 가공 횟수에 따라 증가된 MFI가 섬유
의 함침에는 중요하게 적용될 수 있으나 수지 자체의 결합
력에 있어 반복 가공 횟수에 따라 영향을 미쳐 90도 방향의
인장강도를 저하시키는 것으로 판단된다.

Fig. 10은 시편 가공 후 가공면을 SEM (Scanning Electron
Microscope)을 통해 관찰한 것을 나타냈다. 베이스 PP를 사
용한 경우 시편의 섬유와 수지와의 결합이 반복 가공을 거
친 시편보다 미세하게 적게 남았음을 확인할 수 있었다. 이
는 반복 가공 시편에서 PP의 점성이 낮아지고 흐름성이 보
완되었기 때문에 섬유 함침에 있어 이점을 가져왔다고 판
단된다. 함침 정도를 통해 섬유와 수지 사이 계면 결합력
을 평가할 수 있으며 반복 가공을 통한 계면 결합력의 향
상은 위 기계적 물성 향상에도 영향을 끼쳤다는 것을 확인
할 수 있다.

4. 결 론

본 연구에서는 PP 수지의 반복 가공에 의한 물리적 특성
변화를 관찰하기 위해서 반복 횟수에 따른 PP 수지의 특성Fig. 8. CFRTP test specimen produced using pellet-type PP resin

Fig. 9. Tensile strength characteristics of sheet type PP resin-
based CFRTP that was repeatedly processed 9 times and
PP resin-based CFRTP that was not repeatedly processed
by the carbon fiber stacking direction
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을 평가하였고 이 특성을 바탕으로 탄소섬유에 함침 시킨
후 인장강도 특성을 평가하여 복합재료로 적용하였을 때
일어나는 변화를 관찰하여 다음과 같은 결론을 얻었다.

PP를 사출 및 압출의 반복공정을 진행하였을 경우 반복
횟수가 10회까지 증가함에 따라 인장강도, 굽힘강도에는
유의미한 차이를 발견할 수 없었지만 수지 유동특성 및 충
격강도에는 영향을 미치는 것을 확인할 수 있었다. 이는 수
지 자체의 고분자 결합력이 반복공정에 따라 약해지는 결
과로 사료된다.
반복공정을 통해 고분자 결합력이 저하되어 높아진 MFI
특성을 이용하여 탄소섬유에 함침시켜 평가한 결과 수지
의 흐름성이 향상되어 섬유에 잘 함침되는 것을 확인할 수
있었으나 수지 자체의 결합력이 약화되어 수지가 지배적
인 파괴에서는 약한 특성을 나타낸 것을 확인할 수 있었다.
반복공정으로 재활용된 PP 수지를 복합재료에 활용할 경
우 수지 자체의 특성을 향상시킬 수 있는 첨가제의 최적화
가 필요할 것으로 사료된다.
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