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초록: 셀룰로오스 나노섬유(CNF)는 강철이나 케블라와 유사한 물리적 특성을 가지는 친수성 및 생분해성 천연 고분자             

이며, 폴리프로필렌(polypropylene)은 내마모성과 내열성이 우수한 소수성 고분자이다. 비닐트리에톡시실란(VTES)과의       

그래프팅(grafting)을 통해 소수성으로 개질된 CNF와 초고분자량 폴리프로필렌(UHMWPP)을 복합화하여 기존 대비         

뛰어난 물성의 복합체를 만들고자 한다. CNF 표면 개질 과정은 푸리에 변환 적외선 분광법(FTIR)과 X선 광전자              

분광법(XPS)을 통해 확인하였다. UHMWPP 내에서 실란 개질된 셀룰로오스(Si-CNF)의 분산성 및 균일성을 높이기           

위한 방법으로 Si-CNF를 건조하는 과정에 있어 분무 건조와 오븐 건조 두 가지 방법으로 분말화를 수행하여 비교하               

였으며, 분무 건조를 통한 분말화 이후 UHMWPP와 복합화를 진행하였다. 분무 건조를 통한 분말화는 4~5 m 입자               

크기임을 전계 방출 주사 현미경(FE-SEM)을 통해 확인하였다. Si-CNF와 UHMWPP 복합화는 Si-CNF 함량이 증가            

함에 따라 물리적 특성도 증가하는 것을 만능 시험기(UTM)을 통해 확인하였다. CNF의 황변 현상과 압사출 공정에              

서 열 변형의 문제로 Si-CNF 함량은 5 phr를 넘지 않도록 하였다.

Abstract: Cellulose nanofiber (CNF) is a hydrophilic and biodegradable natural polymer with mechanical properties 

comparable to those of steel or Kevlar, whereas polypropylene is a hydrophobic polymer with excellent wear and heat 

resistance. The CNF surface was hydrophobically modified via grafting with vinyltriethoxysilane (VTES), and the modified 

CNF was compounded with ultra-high molecular weight polypropylene (UHMWPP) to produce a composite with 

improved properties compared to the neat polymer. The CNF surface modification was confirmed by Fourier transform 

infrared spectroscopy (FTIR) and X-ray photoelectron spectroscopy (XPS) analyses. To improve the dispersibility and 

uniformity of silane-modified cellulose nanofibers (Si-CNF) in UHMWPP, two drying methods spray drying and oven 

drying were compared. After spray drying, the Si-CNF powder was compounded with UHMWPP. Spray-dried Si-CNF 

was confirmed to have a particle size of 4~5 m by field emission scanning electron microscopy (FE-SEM). The mechan-

ical properties of the Si-CNF/UHMWPP composites improved with increasing Si-CNF content, as measured by a uni-

versal testing machine (UTM). The Si-CNF content was maintained below 5 phr to prevent yellowing of CNF and 

thermal deformation during the extrusion process.

Keywords: polymer, polypropylene, ultra-high molecular weight polypropylene, vinyltriethoxysilane, modified cellulose, 

spay drying, compounding.

서 론

폴리프로필렌(polypropylene)은 다른 석유계 플라스틱에 비    

해 단위가격이 낮고 밀도가 낮지만, 물성이 우수하고 성형이    

용이해 자동차 부품, 플라스틱 식품용기, 의료기기 등 다양한    
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분야에 널리 쓰인다. 또한 내열성이 우수하고 환경 호르몬이       

검출되지 않는다는 장점이 있다.1-10 그러나 강성이 약하고 내       

후성이 좋지 않으며 노화 및 변형에 취약하다는 단점이 있으        

며 UHMWPP와의 복합화를 통해 해결하고자 한다. UHMWPP      

는 기존 폴리프로필렌에 비해 강성과 내충격성이 우수한 것       

으로 알려져 있어 자동차 내외장재 및 알루미늄 소재를 대체        

하여 사용할 수 있으며 전기전자 산업에 적용하기에 우수한       

특성을 가지고 있다.11-20 기존 폴리프로필렌을 대체할 수 있는       

적합한 소재로 사용이 더욱 확대될 것으로 기대된다. 본 연구        

에서는 UHMWPP와 유사한 분자량에서 더욱 우수한 물성을      

보이는 것을 목표로 하였다. 친환경 소재인 CNF와 UHMWPP       

를 복합화하여 물성을 개선하고자 하였다. 그러나 CNF는 대표       

적인 친수성 물질인 반면 폴리프로필렌은 소수성 물질이다.21-37      

이 두 물질을 단순히 복합화한다면 적절한 복합체를 생산하       

지 못할 뿐만 아니라 CNF와 UHMWPP의 특성을 극대화하       

는 것도 어렵다. 이 문제를 해결하기 위해 UHMWPP와 복합        

화하기 전에 실란 커플링제를 사용하여 CNF 표면을 친수성       

에서 소수성으로 개질하였다. 구체적으로 실란 커플링제 중      

하나인 VTES을 사용하여 CNF 표면을 소수성으로 개질하였      

다.38-45 CNF의 개질은 용매에 분산된 상태에서 수행하였다.      

개질을 완료한 후 용매를 제거하기 위해 사용한 다양한 건조        

방법과 UHMWPP와의 복합화를 위해 개질된 CNF 샘플에 적       

용한 분말화 기술로 인한 차이를 조사하였다. 또한 UHMWPP       

와 개질된 CNF의 구성 비율에 따라 물리적 특성의 변화를 조         

사하였다.46-50

실 험

시약 및 재료. Ultra-high molecular weight polypropylene      

(UHMWPP, Mn=1000000 g/mol, Korea Petrochemical, Seoul,     

Korea)와 cellulose nanofibers (CNF, Mn=162.14 g/mol, Borregaard      

Co. Ltd., Hjalmar Wessels vei 6, Norway)는 별도의 정제        

과정 없이 사용하였다. vinyltriethoxysilane (VTES, Mn=190.31     

g/mol, Tokyo Chemical Industry 11 Co., Ltd., Tokyo, Japan)        

은 별도의 정제 과정 없이 실란 커플링제로 사용하였다. CNF의     

개질은 용매에 분산된 상태로 수행하였다. 사용된 용매는 에     

탄올과 증류수를 사용하여 제조한 에탄올 수용액(80 wt%)이     

다. 개질된 CNF에서 용매 및 미반응물을 제거하기 위해 감압     

여과를 진행하였으며 기공 직경이 5~8 m인 여과지를 사용하     

였다.

개질된 셀룰로오스 합성. 실란 커플링제 VTES를 사용하여     

CNF를 개질하는 합성 공정을 Scheme 1에 나타내었다. CNF     

와 VTES는 1:3의 몰 비율로 합성되었다. 본 연구에서 우리는     

CNF와 VTES의 다양한 몰 비율에 따른 분말의 수분산성, 수     

접촉각 및 입자 크기 분포를 조사하였다. 소수성 특성은     

1:3(CNF : VTES)의 몰 비율에서 최적임을 확인하였으며 분석     

결과를 Figure 1에 나타내었다. 수분산성 결과는 시각적으로     

평가하였으며 정량적 데이터는 얻지 못했지만 몰 비율에 따른     

분산성 차이는 명확하게 관찰되었다. 수접촉각 측정을 통해     

CNF의 표면이 1:3 몰 비율에서 비교적 넓은 면적에 걸쳐 실     

란으로 개질되었음을 확인하였다. 또한 입자 크기 분석을 통해     

개질 공정 후에 미세한 분말을 얻을 수 있음을 보여주었다.     

따라서 본 연구에서는 CNF와 실란 커플링제의 몰 비율을 1:3     

으로 설정하였다.

5 L 비이커에 3 L 에탄올 수용액(80 wt%)을 준비하고 에탄     

올 수용액에 1 kg의 CNF(고형분 함량 2 wt%)를 천천히 첨가     

하고 교반하면서 분산시켰다. CNF에 실란 결합이 이루어지     

기 위해, 혼합물을 2시간 동안 에탄올 수용액에 분산시켜 가     

수분해를 촉진한 다음 VTES를 첨가하였다. 이 공정에서     

VTES는 수화 반응을 통해 CNF 표면의 하이드록실기(3450     

cm1, -OH peak)와 결합하여 그래프팅을 통해 CNF 표면이     

소수성으로 개질되었다. VTES를 첨가한 후, 혼합물을 25 ℃     

에서 5시간 동안 교반하였다. 개질율은 5시간 후에 감소했고,     

6시간 후에는 더 이상의 개질은 관찰되지 않음을 푸리에 변환     

적외선 분광법(Fourier transform infrared spectroscopy, FTIR)을     

사용하여 하이드록실기의 변화를 관찰하였으며, 분석 결과를     

Figure 2에 나타내었다.

최종적으로 불순물과 미반응물을 없애고 표면이 소수성으로     

Scheme 1. Silane coupling and hydrolysis reaction of vinyltriethoxysilane in ethanol solution.
폴리머, 제49권 제3호, 2025년
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개질된 Si-CNF를 얻기 위해 에탄올 수용액을 제거하였다. 이       

과정은 세 단계로 수행되었다. 첫째, 감압 여과시킨 Si-CNF를       

순수 에탄올에 분산시키고 감압 여과를 통해 세척하였다. 둘       

째, Si-CNF를 에탄올 수용액(50 wt%)에 분산시키고 감압 여       

과를 통해 세척하였다. 마지막으로, Si-CNF를 증류수에 분      

산시키고 감압 여과를 통해 제거하였다. 위의 다단계 세척       

과정을 통해 모든 잔류 시약과 용매를 완전히 제거하여 정제        

된 Si-CNF를 얻었다.

셀룰로오스 나노섬유 건조 및 분말화. 감압 여과 후 남은        

용매를 제거하고 분말 샘플을 얻기 위해 분무 건조와 오븐        

건조 두 가지 방법으로 진행하였다. 분무 건조는 10 wt% 농         

도의 2차 증류수에 분산된 Si-CNF상태에서 진행되었다. 입구      

온도 190 ℃, 출구 온도 100 ℃, 유속 0.6 m3/L, 분무 속도     

13000 rpm, 건조 후 샘플을 상온에서 냉각하였으며 분무     

건조 공정은 시간당 100~200 g의 재료를 생산하였다. 20 wt%     

이상의 농도로 2차 증류수에 Si-CNF를 분산시키면 파이프 막     

힘과 같은 문제가 발생하게 된다. 오븐 건조는 샘플을 오븐에     

120 ℃에서 12시간 건조 후 상온에서 고속 교반기를 사용하여     

분말화를 진행하였다. 고속 교반기는 스테인레스 재질의 이     

축날을 사용하여 15600 rpm으로 30초 진행하여 분말 형태의     

샘플을 수득하였다. 두 방법 간에 생성된 분말의 크기는 약     

1.5배의 차이가 있으며 분무 건조 분말 입자는 4~5 m인 반     

면, 오븐 건조 및 고속 교반 처리 분말 입자는 6~7 m였다.     

분무 건조 방법은 오븐 건조 및 고속 교반 방법에 비해 더     

미세한 분말을 생산하였으며 전계 방출 주사 전자 현미경을 통     

해 확인하였으며 분석 결과를 Figure 3에 나타내었다.

특성. 개질된 Si-CNF는 500~4000 cm1 범위에서 FTIR     

(Fourier-transform infrared, Spectrum two, Perkin Elmer,     

Waltham, MA, USA)을 사용하여 분석하였다. 이 분석에는 하     

이드록실기(3450 cm1, -OH peak)와 실라놀기(1050 cm1, Si-O     

peak) 측정이 포함되었다. X-ray photoelectron spectrometer     

(XPS, AXIS SUPRA, KRATOS Analytical, UK)를 사용하여     

표면 개질 여부를 정성 및 정량 평가를 통해 추가로 확인하였     

다. CNF와 실란 커플링제의 최적 합성 비율인 1:3 몰 비율은     

수분산성 시험, 수접촉각(SEO, Phoenix300, Suwon, Korea)     

측정 및 입자 크기 분석을 통해 결정되었다. 건조 및 분말화     

공정을 비교한 결과 분무 건조로 얻은 입자는 오븐 건조로 생     

성된 입자보다 크기가 작았다. 이 크기 차이는 FE-SEM     

(electron microscopy, SUPRA 25, Carl Zeiss AG, Oberkochen,     

Germany)을 사용하여 관찰하였다. 물리적 특성을 평가하기 위해     

ASTM D 638 규격의 Type 5에 따라 인장 강도 시편을 제조하였     

다. 인장강도는 UTM(universal testing machine, LS Series,     

AMETEK, Inc., Berwyn, IL, USA)을 사용하여 측정되었다.

Figure 1. Evaluation based on molar ratio of CNF and VTES: (a) 
water dispersibility; (b) water contact angle; (c) particle size analyzer.

Figure 2. FTIR spectra of -OH terminated Si-CNF during synthesis.
 Polym. Korea, Vol. 49, No. 3, 2025
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결과 및 토론

CNF 표면의 하이드록실기가 실란 커플링제인 VTES와의     

반응을 통해 실라놀기로 개질됨을 FTIR 분석을 통해 판단하       

였다. 하이드록실기(3450 cm1, -OH peak)와 실라놀기(1050     

cm1, Si-O peak) 간의 peak 차이를 통해 확인하였으며, 분석        

결과를 Figure 4에 나타내었다. 개질되지 않은 CNF와 Si-CNF       

를 비교하였을 때 Si-CNF의 peak는 상당한 변화를 보여주었       

다. 주목할 점은 하이드록실기의 강도가 감소하고 실라놀기      

의 강도가 증가하였다는 것이다. 하이드록실기에서 실라놀기     

로의 치환은 셀룰로오스 나노섬유의 표면이 친수성에서 소수      

성으로 변환되었음을 나타낸다. 관찰된 peak 변화는 CNF의      

표면 개질에 대한 정량적 평가를 제공하여 실란 처리 공정의        

효과를 나타낸다. FTIR 분석이 CNF의 표면 개질 동안 분자        

수준에서 발생하는 화학적 변화를 효과적으로 입증하였음을     

뜻한다.

CNF 표면의 소수성 개질 여부를 추가적으로 판단하기 위       

해 정성적 분석 방법인 XPS를 사용하여 C, O 및 Si에서의     

peak 차이를 분석하였으며, 분석 결과를 Figure 5에 나타내었     

다. 탄소 영역 결합 에너지 peak에서 개질되지 않은 CNF와     

Si-CNF 사이에 몇 가지 주목할 만한 차이점이 관찰되었다.     

C-OH(~285 eV) 및 C-C와 C-H(~283.5 eV) 결합에 해당하는     

C1s의 peak에서 Si-NCF의 peak는 감소하는 반면, Cx-Hy     

(~281.5 eV) 결합에 해당하는 C1s의 peak에서 Si-NCF의 peak     

는 증가함을 확인하였으며, peak 변화는 CNF의 표면이 친     

수성에서 소수성으로 개질되었음을 나타낸다. 더욱이, 산소     

영역 결합 에너지 peak와 실란 영역 결합 에너지 peak에서     

Si-CNF의 Si-C(~99 eV) 결합에 해당하는 Si2s의 peak에서     

증가함과 Si-CNF의 O-H(~530 eV) 결합에 해당하는 O1s의     

peak에서 감소하는 것을 관찰하였다. VTES를 사용한 CNF     

표면의 소수성 변형이 효과적이었음을 나타낸다. XPS 분석     

결과는 FTIR 분석 결과에 추가적으로 실란 커플링제 VTES를     

사용한 CNF의 표면 개질 여부 평가임을 나타낸다.

CNF의 하이드록실기에서 실라놀기로 개질이 되지 않는다     

Figure 3. Powderization of modified Si-CNF through: (a) spary 
drying; (b) oven drying-blade. Figure 4. FTIR spectra of (a) O-H peak; (b) Si-O peak difference 

between Si-CNF and CNF.
폴리머, 제49권 제3호, 2025년
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면 인장 강도 시편을 제작할 때 UHMWPP와의 복합화가 제        

대로 이루어지지 않아 적절한 복합체를 얻을 수 없기에 FTIR        

및 XPS를 통한 CNF의 소수성 개질 여부 확인은 중요한 요         

소이다. 개질된 CNF 분말의 입자 크기도 복합체 형성 과정        

에서 중요한 역할을 한다. 입자 크기가 클수록 UHMWPP와       

혼합할 때 분산성이 감소하여 복합체 전체에 걸쳐 불균일한       

물리적 특성을 초래할 수 있다. 오븐 건조 후 고속 교반 가          

공은 일반적으로 분무 건조에 비해 더 큰 입자를 생성하여     

UHMWPP와 혼합할 때 균일한 분포의 어려움이 있다. 제대     

로 된 복합화를 위해 분무 건조를 사용하여 적절한 입자 크     

기의 샘플을 얻었다. 분무건조를 통해 수득한 Si-CNF는 Si-     

CNF와 UHMWPP의 분산성 및 균일성을 증가시켜 혼합이 용     

이하도록 하였다. 향상된 분산성은 복합체 전체에 걸쳐 일관     

된 물리적 특성을 나타낼 것으로 예상된다. 마지막으로, 분무     

건조로 개질된 Si-CNF 샘플과 UHMWPP를 복합화하여 제     

조된 복합체에 대한 인장 강도 측정을 수행하였으며 개질 공     

정의 효과와 향상된 분산성이 결과적으로 생성된 복합체의     

물리적 특성에 미치는 영향을 평가하는 데 사용되었다. 인장     

강도 시편은 ASTM D638 규격의 Type 5에 맞춰 마이크로     

컴파운더 압출 기계를 사용하여 제작되었다. 생산 공정 매개     

변수는 210 ℃의 가공 온도, 100 rpm의 스크류 속도, 2분의     

체류 시간으로 설정되었다. 인장 강도 시편을 생산하는 데 사     

용된 마이크로 컴파운더 압출 기계를 Figure 6에 나타내었다.     

가공 온도는 UHMWPP의 열적 특성에 기반하여 결정되었다.     

230 ℃ 이상의 온도에서 UHMWPP의 분자 간 결합이 끊어     

지기 시작하여 시편의 물리적 및 화학적 특성에 상당한 영향을     

미칠 수 있는 열분해가 일어난다. 적절한 용융 및 혼합을 보     

장하면서 물리적 특성 저하를 피하기 위해 210 ℃의 가공 온     

도를 선택하였다. 온도 선택은 압출을 위한 적절한 흐름을 달     

성하고 UHMWPP의 분자 구조를 보존하는 것 사이의 균형을     

이룬다. 이를 통해 변형된 Si-CNF와 UHMWPP의 효과적인     

복합화가 가능하면서도 열적 저하의 위험을 최소화하여 정확한     

인장 강도 측정을 위한 최종 복합 시편의 무결성을 보장한다.

인장 강도 측정은 0, 1, 3, 5 phr(수지 100당 부분)의 다양     

한 Si-CNF 함량을 갖는 UHMWPP 복합체에서 수행되었다.     

Figure 7과 Table 1에 제시된 분석 결과는 Si-CNF 함량과 복     

합체의 인장 강도 사이에 Si-CNF의 조성비가 증가할수록 물     

리적 특성이 증가하는 상관 관계가 있음을 확인하였다.

Figure 5. XPS spectra of (a) carbon; (b) oxygen; (c) silane differ-
ence between CNF and Si-CNF.

Figure 6. Photograph showing micro compounder injection mold-
ing machine.
 Polym. Korea, Vol. 49, No. 3, 2025
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Si-CNF가 투입되지 않은 UHMWPP와 비교했을 때, 복합      

체의 인장 강도는 Si-CNF 함량 1 phr에서 8%, 3 phr에서         

14%, 5 phr에서 17% 향상되었다. Si-CNF 함량이 증가할수       

록 물리적 특성의 변화가 크지 않은 것으로 확인되었다. 이        

관찰 결과는 Si-CNF를 첨가하면 UHMWPP의 기계적 특성      

은 향상되지만 Si-CNF 함량만 증가시키는 것으로는 개선의      

한계가 있음을 나타낸다. Si-CNF 함량이 5 phr를 초과하는       

복합체는 이론적으로 우수한 물리적 특성을 보일 수 있지만       

CNF의 함량이 증가함에 따라 가공성에 문제가 발생할 것으       

로 예상된다. 또한 Figure 8에서와 같이 Si-CNF 함량이 증가        

함에 따라 인장 강도 시편의 황변 현상이 증가하는 것을 확         

인할 수 있다. 황변 현상은 CNF가 산소 또는 자외선과 반응         

하여 CNF에 부착된 리그닌이 퀴논과 같은 물질로 변환되면       

서 변색을 일으켜 나타나게 된다. 황변 현상이 일어남에도 불        

구하고 시편에서 균열과 같은 구조적 변형은 관찰되지 않았       

다. UHMWPP 복합체의 Si-CNF 함량, 기계적 특성 및 황변        

현상 등 복잡한 관계를 나타낸다.

결  론

이 연구는 물리적 특성이 우수하다고 알려진 천연 소재인       

CNF의 표면을 실란 커플링제인 VTES를 통해 소수성으로 개       

질하여 기존 폴리프로필렌 대비 물리적 특성이 우수한     

UHMWPP와의 복합화를 통해 물리적 특성을 증가시키는 것     

을 목표로 하였다. 우수한 물리적 특성을 가지고 있는     

UHMWPP는 Si-CNF와의 복합화를 통해 물리적 특성이 증     

가하였다. 친수성 CNF와 소수성 UHMWPP 간의 복합화 문     

제를 해결하기 위해 CNF의 표면 개질을 진행하였으며, CNF     

는 실란 커플링제인 VTES를 통해 1:3의 최적화된 몰 비율에     

서 소수화 되었다. 개질된 CNF를 5 phr 함량으로 UHMWPP     

Figure 7. Stress-strain curves according to composition ratio of Si-CNF: (a) 0 phr; (b) 1 phr; (c) 3 phr; (d) 5 phr.

Table 1. Tensile Strength According to Composition Ratio of 

Si-CNF

Blend
Tensile strength 

(MPa)
Average
(MPa)

UHMWPP #1 37.38
37.29

UHMWPP #2 37.20

UHMWPP/Si-CNF 99/1 #1 41.17
40.27

UHMWPP/Si-CNF 99/1 #2 39.36

UHMWPP/Si-CNF 97/3 #1 42.11
42.38

UHMWPP/Si-CNF 97/3 #2 42.65

UHMWPP/Si-CNF 95/5 #1 43.73
44.96

UHMWPP/Si-CNF 95/5 #2 46.18
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와 균일하게 혼합하였다. 생성된 복합 재료의 기계적 평가는       

순수한 UHMWPP에 비해 물리적 특성이 상당히 개선되었음      

을 보여주었다. 복합체의 인장 강도는 개질되지 않은      

UHMWPP보다 17% 증가하였으며 CNF와의 복합화 및 표면      

개질을 통해 UHMWPP의 기계적 특성을 향상시키는 데 있       

어 본 연구의 효과를 보여준다. 개발된 복합 재료는 자동차,        

항공 우주 및 고성능 장비 제조와 같이 높은 물리적 특성을         

가진 재료가 필요한 산업 분야의 응용 분야에 유망함을 보여        

준다. 또한 이 연구는 폴리머 복합 재료 개발의 더 광범위한         

분야에 기여하여 서로 다른 재료를 혼합하여 고성능 복합 재        

료를 만드는 효과적인 전략에 대한 통찰력을 제공한다. 향후       

연구에서는 CNF 함량과 개질 매개변수를 최적화하여 추가      

특성 향상 가능성을 탐색할 수 있다. 결론적으로 이 연구는        

UHMWPP 특성을 개선하는 실행 가능한 방법을 제시하여 고       

강도와 성능이 중요한 까다로운 산업 응용 분야에서 적용 가        

능성을 확대할 수 있다.
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