
Journal of the Korea Academia-Industrial 
cooperation Society
Vol. 22, No. 7 pp. 32-39, 2021

https://doi.org/10.5762/KAIS.2021.22.7.32
ISSN 1975-4701 / eISSN 2288-4688

32
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요  약  열가소성 플라스틱의 필라멘트를 사용하는 Fused deposition modeling (FDM) 방식의 3D 프린터는 다른 종류
의 3D 프린터에 비해 저렴한 비용과 편의성 때문에 다양한 산업분야에서 사용되고 있다. Poly-L-lactic acid (PLLA)는
생분해성이 있는 친환경 바이오 플라스틱으로 변형이 거의 없으며, 높은 탄성률을 가졌기 때문에 FDM 방식 3D 프린터
용 필라멘트로써 많은 관심을 받고 있다. 하지만, PLLA는 FDM 방식 3D 프린터용 필라멘트로 사용되기에는 낮은 충격
강도와 느린 결정화 속도를 보인다. 본 연구에서는, PLLA의 낮은 충격강도와 느린 결정화 속도를 개선하기 위하여 PLLA
에 생분해성 플라스틱이면서 충격보강제인 Poly(butylene adipate-co-terephthalate) (PBAT)와 핵제인 Talc를 함께
첨가하여 이축 압출기를 통해 용융 블렌드하였다. PBAT의 첨가는 PLLA의 충격강도를 33 J/m에서 54 J/m 까지 증가
시켰다. 반면, PLLA/PBAT 블렌드 조성에서 Talc의 첨가는 PLLA의 충격강도를 46 J/m까지 감소시켰지만, 결정화 온도
를 96.1 ℃까지 증가시켰다. 특히, Talc가 3 phr 첨가된 PLLA/PBAT (80/20 wt%) 블렌드 조성은 최적의 충격강도 
(48 J/m)와 결정화 온도 (94.4 ℃)를 달성하였고, neat PLLA보다 우수한 충격강도 및 빠른 결정화 속도를 보였다. 

Abstract  Fused deposition modeling (FDM) type 3D printers, which use thermoplastic filaments, find 
application in a greater number of industries compared to other types of 3D printers because of their
low cost and convenience. Poly-L-lactic acid (PLLA) has received considerable attention as a filament 
material for the FDM type 3D printer as it is an eco-friendly bioplastic that is biodegradable. Besides,
it has lower shrinkage and a high modulus. However, PLLA has a low impact strength and a slow 
crystallization rate which makes it unsuitable for use as a filament in an FDM type 3D printer. To 
improve these properties, in this study, PLLA was melt-blended using a twin-screw extruder into 
poly(butylene adipate-co-terephthalate) (PBAT) and Talc as an impact modifier and nucleating agent, 
respectively. The addition of PBAT increased the impact strength of the PLLA from 33 J/m to 54 J/m. 
However, the addition of Talc in the PLLA/PBAT blend decreased the impact strength of the PLLA from 
54 J/m to 46 J/m while the crystallization temperature increased to 96.1 ℃. In particular, the Talc 
addition of 3 phr in the PLLA/PBAT (80/20 wt%) blend achieved optimum impact strength (48 J/m) and
crystallization temperature (94.4 ℃), resulting in the superior impact strength and faster crystallization
rate compare to neat PLLA.

Keywords : Poly-L-lactic Acid, Poly(butylene adipate-co-terephthalate), Talc, FDM Typed 3D Printer, 
Impact Strength, Crystallization Rate, Filament
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1. 서론

Three dimensional printing (3D 프린팅) 기술은 4차 
산업혁명의 핵심기술 중 하나이다. 3D 프린팅 기술에는 
Selective laser sintering (SLS), Fused deposition 
modeling (FDM), Stereolithography (SLA), Laminated 
object manufacturing (LOM), Digital light processing 
(DLP), Photopolymer jetting technology (Polyjet) 
등의 다양한 출력 방식이 존재한다[1,2]. 그 중 산업이나 
가정에서 대표적으로 가장 많이 사용되고 있는 3D 프린
터는 유지보수 비용 및 장비 가격이 저렴하며, 편의성이 
있는 FDM 방식이다[3]. 이 방식의 3D 프린터는 열가소
성 플라스틱 소재의 필라멘트를 노즐을 통해 압출하여 
베드 위에 한 층씩 적층하면서 조형물을 제작한다[3-5]. 

FDM 방식 3D 프린터에 사용되는 필라멘트 소재에는 
acrylo-butadiene-styrene (ABS), polycarbonate 
(PC), Poly-L-lactic acid (PLLA) 등이 있다[4]. 이 중에
서 ABS와 PC는 내충격성이 우수한 장점을 지니고 있으
나, 석유에서 유래되는 플라스틱이며 비생분해성이므로 
환경오염에 기인할 수 있다. 따라서, 환경오염을 줄이고
자 생분해성 플라스틱을 원료로 하는 필라멘트의 사용이 
확대되고 있다.

이러한 이유로 식물에서 유래되며 생분해성이 있는 
PLLA는 친환경 바이오 플라스틱이면서 변형이 거의 없
고 높은 탄성률을 가졌기 때문에 FDM 방식 3D 프린터
용 필라멘트 소재로써 많은 관심을 받고 있다[4,6-8]. 하
지만, PLLA는 이러한 장점에도 불구하고 충격강도가 낮
아 완성된 조형물이 쉽게 깨지는 문제가 있다. 또한, 
PLLA는 느린 결정화 속도로 인해 노즐에서 나온 용융된 
상태의 필라멘트가 굳을 때까지 충분한 시간이 필요하며, 
이에 따라 출력 속도가 느려져 필라멘트 소재로 사용되
는데 한계가 있다[9,10]. 

본 연구에서는, PLLA의 낮은 충격강도 및 느린 결정
화 속도를 개선하기 위해 생분해성 플라스틱이면서 충격
보강제 역할을 하는 Poly(butylene adipate-co- 
terephthalate) (PBAT)와 핵제인 Talc를 PLLA와 함께 
첨가하여 이축 압출기를 통해 용융 블렌드하였다. 용융 
블렌드를 통해 제조된 샘플의 가공성을 확인하기 위해 
Melt index (MI)를 측정하였다. 또한, 이의 충격강도를 
확인하기 위해 Izod impact test를 진행하였고, 파단면
의 모폴로지를 분석하기 위해 Scanning electron 
microscope (SEM) 이미지를 촬영하였다. 그리고 
Differential scanning calorimetry (DSC) 분석을 통

해 PBAT와 Talc가 PLLA의 결정화 거동에 미치는 영향
을 확인하였다. 

Fig. 1. Structure of the PLLA, PBAT, and Talc

2. 본론

2.1 재료
본 연구에 사용된 PLLA는 Nature Works사의 

4032D (MI=3.0 g/10 min, 190 ℃, 2.16 kg)를 사용하
였다. PBAT는 BASF사의 BX7011 (MI=2.7~4.9 g/10 
min, 190 ℃, 2.16 kg)을 사용하였고, Talc는 KOCH사
의 KCM-6300을 사용하였다. 이들의 구조는 Fig. 1에 
나타냈다.

2.2 샘플의 조성 및 제조
PLLA, PBAT, Talc를 정해진 조성에 따라 균일하게 

혼합하였다. 이후 샘플을 co-rotating 타입의 이축 압출
기 (Bautek, BA19, L/D=40, 19 Ф)를 이용하여 용융 
블렌드하였다. 이축 압출기의 공정스크루 속도는 150 
rpm으로 진행하였으며, 공정온도는 160~180 ℃로 설
정하였다. 압출공정을 통해 제조된 샘플은 펠렛타이저 
(Bautek, BA-PLT)를 통해 펠렛화하였고, 이를 60 ℃ 진
공 건조기에서 24시간 건조하였다. 건조된 펠렛은 충격
강도 측정을 위해 사출기 (Heunghwa, HVM-25VS)를 
이용하여 ASTM 표준 시편으로 제작하였다. 
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2.3 샘플 분석
MI는 Melt indexer (Tinius Olsen, MP600)를 이용

하여 ASTM D1238 규격에 따라 190 ℃, 2.16 kg에서 
측정하였다. 충격강도는 ASTM D256 규격에 따라 제조
된 시편을 노칭 성형 후 Izod impact tester (Qmesys, 
QM700A)를 이용하여 7개의 샘플을 측정 후 최댓값, 최
솟값을 제외한 5개의 데이터로 평균을 구하였다. 모폴로
지는 액체질소를 이용해 샘플을 급냉한 후에 파단하였고, 
파단면을 Au 코팅 후 SEM (Emcrafts, GENESIS-2000)을 
이용하여 3000배의 배율로 촬영하였다. PLLA 블렌드 
조성의 결정화 거동은 다음과 같은 방법으로 분석하였
다. 약 10 mg 정도의 샘플을 DSC (PerkinElmer, DSC 
4000)를 이용하여 30~200 ℃ 까지 1차 승온하여 기존
의 열이력을 제거하였다. 이후 30 ℃까지 냉각하였고, 이
를 다시 200 ℃까지 2차 승온하였다. 모든 과정은 질소
분위기에서 10 ℃/min의 속도로 온도변화를 주었다. 
DSC 측정 후 PLLA의 결정화도는 2차 승온한 데이터를 
바탕으로 다음의 식에 따라 계산하였다[11,12]. 

 ∆ × 
∆ ∆

×   (1)

Eq. (1)에서 ΔHm은 PLLA의 용융 엔탈피 (J/g)를 나
타내며, ΔHcc는 Tcc (cold crystallization temperature) 
구간의 엔탈피 (J/g)이다. ΔHm,100은 PLLA가 100% 결
정일 때의 용융 엔탈피로 93.7 J/g이며, Wf는 블렌드 조
성에서 PLLA의 질량분율을 나타낸다.

3. 결과 및 고찰

3.1 PLLA/PBAT 블렌드의 특성
3.1.1 PLLA/PBAT 블렌드의 모폴로지
PBAT 함량에 따른 PLLA 파단면의 모폴로지를 확인

하기 위해 Table 1의 조성대로 샘플을 제작하였고, 이들
의 모폴로지를 Fig. 2에 나타냈다. Neat PLLA는 전반적
으로 매끄러운 표면 형상을 보이는 반면, PBAT가 첨가
된 조성은 PBAT 입자가 PLLA 매트릭스 내에 분산되어 
있는 것을 확인할 수 있었다. 또한, PBAT의 함량이 20 
wt%까지는 입자의 직경이 상대적으로 작으나, 30 wt%
에서는 입자의 직경이 급격하게 커짐에 따라 상분리가 
일어난 것으로 확인되었다. 이러한 결과를 통해 PBAT의 

함량이 30 wt% 첨가되었을 때 PLLA로부터의 상분리가 
기계적 물성을 감소시킬 것으로 예상하였다.

Sample PLLA (wt%) PBAT (wt%)

L100 100 -

L90B10 90 10

L80B20 80 20

L70B30 70 30

Table 1. Formulation of the PLLA/PBAT blends 

Fig. 2. SEM images of the (a) L100; (b) L90B10; 
(c) L80B20; (d) L70B30 

3.1.2 PLLA/PBAT 블렌드의 가공성 및 충격강도
Fig. 3은 PBAT 함량에 따른 PLLA의 MI 결과를 나타

낸다. Neat PLLA의 MI는 3.2 g/10 min으로 가장 낮았
으며, PBAT의 함량이 증가함에 따라 PLLA의 MI도 증
가하는 것을 확인할 수 있었다. 이는 PBAT가 윤활제 역
할을 하였기 때문에 PLLA의 흐름성이 증가한 결과이다
[7]. 일반적으로 FDM 방식 3D 프린터용 필라멘트는 MI
가 10 g/10 min (190 ℃, 2.16 kg) 이상일 때 사용이 
어려운 것으로 알려져 있다[13]. 따라서, PBAT의 함량
이 30 wt% 첨가된 L70B30 조성의 MI는 기준치보다 높
아 FDM 방식 3D 프린터용 필라멘트 소재로써 부적합한 
것으로 보인다.
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Fig. 3. MI results of the PLLA/PBAT blends 

Fig. 4. Izod impact strength results of the 
PLLA/PBAT blends

Sample PLLA (wt%) PBAT (wt%) Talc 
(phr)

L80B20T1 80 20 1
L80B20T3 80 20 3

L80B20T5 80 20 5

Table 2. Formulation of the PLLA/PBAT blends 
including Talc

Fig. 4는 PBAT 함량에 따른 PLLA의 충격강도 결과
를 나타낸다. 충격보강제인 PBAT의 함량이 20 wt%까
지는 PLLA의 충격강도가 지속적으로 증가하는 것을 확
인할 수 있었다. 하지만, PBAT의 함량이 30 wt%가 첨
가되었을 때는 충격강도가 오히려 감소하였다. 이는 
PBAT 함량이 많아짐에 따라 입자의 직경이 커지게 되어 
나타난 결과로 판단된다[11]. 이러한 결과는 Fig. 2의 
PLLA 파단면 모폴로지에서 PBAT 함량이 30 wt% 첨가
되었을 때 상분리가 일어난 결과와 일치함을 알 수 있었 

Fig. 5. Effect of Talc content on the MI of the 
PLLA/PBAT blends

Fig. 6. Effect of Talc content on the Izod impact 
strength of the PLLA/PBAT blends

다. PLLA의 SEM, MI, 충격강도 분석결과를 통해 PBAT 
함량이 20 wt%인 L80B20 조성이 가공성과 충격강도 
측면에서 FDM 방식 3D 프린터용 필라멘트 소재로써 가
장 적합한 것으로 판단되었다. 따라서, Table 2의 조성
대로 L80B20 조성에 Talc를 다양한 함량으로 첨가하여 
Talc 함량에 따른 PLLA의 가공성, 충격강도, 그리고 결
정화 거동에 대해 분석하였다. 

3.2 PLLA/PBAT/Talc 블렌드의 특성
3.2.1 PLLA/PBAT/Talc 블렌드의 가공성 및 충격강도
Fig. 5는 L80B20 조성에 다양한 함량의 Talc가 첨가되

었을 때의 MI 결과를 나타낸 그래프이다. Talc의 함량이 증
가함에 따라 PLLA/PBAT 블렌드 조성의 MI는 지속적으로 
감소하였다. 이는 rigid한 Talc가 PLLA의 흐름성을 감소시
켰기 때문이다[14]. 하지만, Talc가 첨가된 모든 조성의 MI
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는 10 g/10 min 이하이기 때문에 FDM 방식 3D 프린터용 
필라멘트로써 적합한 것으로 보인다.

Fig. 6은 L80B20 조성에 다양한 함량의 Talc가 첨가
되었을 때의 충격강도 결과를 나타낸 그래프이다. Talc
가 첨가되지 않은 L80B20 조성은 neat PLLA와 비교하
여 충격강도가 약 60% 상승한 반면, Talc의 함량이 증가
함에 따라 PLLA/PBAT 블렌드 조성의 충격강도는 지속
적으로 감소하였다. 이는 Talc의 첨가가 PLLA의 연성
(ductility)을 감소시켰기 때문이다[15].

3.2.2 PLLA/PBAT/Talc 블렌드의 결정화 거동
Fig. 7은 L80B20 조성에 다양한 함량의 Talc가 첨가

되었을 때의 결정화 거동을 나타낸 그래프로 각각 냉각 
과정과 2차 승온 과정의 데이터를 사용하였다. 이에 대
한 Tcc (cold crystallization temperature, 저온 결정
화 온도), Tc (crystallization temperature, 결정화 온
도), Tm (melting temperature, 용융 온도)를 Table 3
에 나타냈다. Fig. 7(a)를 보면, Talc가 첨가되지 않은 
B100, L100, L80B20 조성은 냉각 과정에서 뚜렷한 결
정화 거동이 보이지 않았다[12,14,16]. 반면, Talc가 첨
가된 모든 조성은 냉각 과정에서 뚜렷한 결정화 거동이 
관측되었고, Talc의 함량이 증가함에 따라 더 높은 온도
에서 결정화가 이루어졌으며, 결정화 peak의 높이가 증
가하였다. 이는 Talc가 핵제 역할을 함에 따라 PLLA의 
결정 형성에 영향을 주었고, 핵의 밀도를 상승시켰기 때
문이다[14]. 이러한 이유로 냉각 과정에서 확인하기 어려
웠던 neat PLLA의 결정화 온도는 Talc가 첨가되기 전보
다 낮을 것으로 판단된다. Talc 첨가 이후 결정화 온도의 
증가는 냉각 과정 시에 더 높은 온도에서 결정화가 시작
되므로 neat PLLA보다 더 빨리 결정화가 이루어질 수 
있음을 의미한다. 따라서, PLLA 블렌드 조성에서 Talc
의 첨가는 PLLA의 결정화 속도를 더 빠르게 하며 FDM 
방식 3D 프린터의 출력 속도를 개선하여 생산량을 향상
시킬 수 있을 것으로 기대된다. 

Fig. 7(b)를 보면, PLLA에 PBAT만 첨가된 L80B20 
조성의 Tcc는 neat PLLA에 비해 감소한 것을 확인할 수 
있었다. 이는 PBAT가 PLLA의 결정화 능력을 향상시켰
기 때문이다[7,17]. 또한, Talc가 첨가된 모든 조성의 
Tcc는 관측되지 않았는데, 이것은 냉각 과정에서 결정이 
많이 형성되어 사슬의 유동성을 감소시켰기 때문으로 보
인다[12,14]. 그리고 Talc의 함량이 증가할수록 명백한 
두 개의 Tm peak를 보였다. 이는 Talc가 불균일한 핵생
성을 함에 따라 영향을 받은 것으로 보인다[14].

Fig. 7. Effect of Talc content on the crystallization
behavior of the PLLA/PBAT blends. (a) 
Cooling thermograms; (b) Heating thermograms

Sample Tcc (℃) Tm (℃) Tc (℃)

L100 104.8 166.5 -
L80B20 97.6 164.8 -

L80B20T1 - 165.0 90.7
L80B20T3 - 165.6 94.4

L80B20T5 - 166.0 96.1

Table 3. Tcc, Tm, Tc of PLLA, PLLA/PBAT blend, 
PLLA/PBAT/Talc blends

Fig. 8은 Eq. (1)에 따라 계산한 PLLA 블렌드 조성의 
결정화도를 나타낸다. Talc가 첨가되지 않은 L100과 
L80B20 조성은 상대적으로 낮은 결정화도를 보인다. 반
면, Talc가 첨가된 모든 조성은 30%에 가까운 결정화도
를 보이며, Talc의 함량이 증가함에 따라 PLLA의 결정
화도가 지속적으로 증가하였다. 이는 앞에서 언급하였듯
이 Talc가 핵의 밀도를 증가시켜 나타난 결과이다. 또한, 
PLLA는 결정화도가 증가함에 따라 충격강도가 감소하는 
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경향을 보이는 것으로 알려져 있다[18]. 본 연구결과에서
도 마찬가지로 Talc의 첨가로 인해 결정화도가 증가함에 
따라 PLLA/PBAT 블렌드 조성의 충격강도가 지속적으
로 감소하는 경향과 일치하였다.

Fig. 8. Effect of Talc content on the crystallinity of 
the PLLA/PBAT blends

Fig. 9. Correlation of Izod impact strength, MI, 
crystallization temperature of PLLA/PBAT 
blends depending on the Talc content

Fig. 9는 PBAT와 Talc가 첨가된 PLLA 블렌드 조성
의 충격강도, MI, 결정화 온도의 상관관계를 나타낸 그
래프이다. Talc의 함량이 증가함에 따라 PLLA/PBAT 
블렌드 조성의 충격강도와 MI는 감소하지만, 결정화 온
도가 증가하는 경향을 보였다. 특히, 적절한 충격강도, 
MI, 결정화 온도를 보인 L80B20T3 조성은 neat PLLA
보다 충격강도가 45% 증가한 동시에 94.4 ℃의 높은 온
도에서 결정화되어 결정화 속도가 개선된 것을 확인할 
수 있었다. 이러한 결과들을 통해 열가소성 고분자를 열
로 녹여서 한 층씩 쌓아올리는 FDM 방식의 3D 프린터

용 필라멘트로써 L80B20T3 조성이 가장 적합한 것으로 
판단된다.

4. 결론

본 연구에서는 FDM 방식 3D 프린터용 필라멘트 소
재로 사용되는 생분해성 플라스틱인 PLLA의 낮은 충격
강도와 느린 결정화 속도를 개선하기 위해 PBAT와 Talc
를 첨가하여 이축 압출기를 통해 용융 블렌드하였다. 
PLLA에 PBAT를 첨가함으로써 PLLA의 충격강도는 최
대 54 J/m까지 증가하다가 감소하였다. 이는 SEM 분석
을 통해 PBAT 함량이 많아짐에 따라 입자의 직경도 커
지고, 이에 따라 상분리가 일어났기 때문임을 확인할 수 
있었다. PLLA/PBAT 블렌드 조성에 Talc가 첨가되었을 
때는 충격강도가 소폭 감소하였지만, 결정화 온도가 
96.1 ℃까지 증가하였다. 이것은 핵제 역할을 하는 Talc
가 PLLA의 결정 형성 능력에 영향을 미쳤기 때문이다. 
특히, L80B20T3 조성은 FDM 방식 3D 프린터 출력에 
적절한 MI를 보이면서 neat PLLA 대비 충격강도가 
45% 증가한 48 J/m와 94.4 ℃의 높은 결정화 온도를 보
였다. 따라서, 충격강도와 결정화 속도를 함께 개선한 
L80B20T3 조성이 열을 이용하여 적층하는 FDM 방식
의 3D 프린터용 필라멘트 소재로써 가장 적합한 것으로 
판단할 수 있었다.
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