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Abstract

In this research, a paramteric study to account for the effect of interfacial strength and nanotube agglomeration on the elastoplastic 

behavior of carbon nanotube reinforced polypropylene composites is performed. At first, the elastoplastic behavior of nanocomposites 

is predicted from molecular dynamics(MD) simulations. By combining the MD simulation results with the nonlinear micromechanics 

model based on the Mori-Tanaka model , a two-step domain decomposition method is applied to inversely identify the elastoplastic 

behavior of adsorption interphase zone inside nanocomposites. In nonlinear micromechanics model, the secant moduli method 

combined with field fluctuation method is used to predict the elastoplastic behavior of nanocomposites. To account for the imperfect 

material interface between nanotube and matrix polymer, displacement discontinuity condition is applied to the micromechanics model. 

Using the elastoplastic behavior of the adsorption interphase zone obtained from the present study, stress-strain relation of 

nanocomposites at various interfacial bonding condition and local nanotube agglomeration is predicted from nonlinear micromechanics 

model with and without the adsorption interphase zone. As a result, it has been found that local nanotube agglomeration is the most 

important design factor to maximize reinforcing effect of nanotube in elastic and plastic behavior.
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1. 서    론

탄소나노튜브를 첨가한 고분자 복합재는 나노튜브가 가진 

우수한 기계적 강성과 열전도 계수, 전기전도성으로 인해 미량

의 첨가만으로도 고분자 모재의 다양한 물성이 동시에 향상될 

수 있어 다기능성이 요구되는 항공기, 자동차 부품, 전자패키

징, 방열소재 등 다양한 분야에 적용될 수 있다(Ajayan et 

al., 1994; Thostenson et al., 2005). 나노튜브를 고분자 

기지에 첨가한 효과가 극대화되기 위해서는 무엇보다도 나노

튜브가 기지 내에 잘 분산되어 있어야 하며, 나노튜브와 고분

자 기지가 완전한 결합상태를 가정할 수 있도록 화학적으로 잘 

결합되어 있어야 한다. 그러나 나노튜브 간의 높은 응집특성으

로 인한 기지 내 분산의 어려움은 여전히 용매기반(solution- 

based) 화학적 제조기법에 있어서 극복 대상으로 존재하고 있

다(Gojny et al., 2004). 또한 나노튜브와 일반적인 공업용 

고분자 수지 간의 재료계면(material interface)에서의 결합

특성은 반데르 발스 상호작용에 의해 지배되기 때문에 일반적

으로 불완전 결합(weakend bonding)상태를 가지는 것으로 

알려져 있다(Qian et al., 2000). 반면, 나노튜브를 비롯한 

다양한 유무기 나노입자, 그래핀 등 수십 나노미터 이하의 특

성길이를 가지는 입자들을 첨가하는 경우에는 첨가된 강화재 

표면에서 고분자 기지가 높은 밀도를 가지면서 결정화되는 고
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Volume 

fraction

CNT 

diameter(Å)

Cell 

length(Å)

No. of PP 

chains

Cell density

(g/cc)

0.69 11.58 62.80 88 0.88

0 - 35.81 30 0.83

Table 1 composition of nanocomposites and 

polypropylene matrix

   

  (a) Carbon nanotube        (b) Polypropylene chain

(c) Nanocomposites molecular model

Fig. 1 Molecular Structure of (a) Carbon nanotube, 

(b) Polypropylene chain, (c) Nanocomposites

분자 흡착계면(adsorption interphase)이 형성되는데, 나노

복합재의 경우에는 흡착계면의 상대적 비율이 매우 커지게 되

어 거시적 거동에 있어 흡착계면의 영향이 두드러지게 된다. 

그러나 나노튜브의 뭉침(agglomeration)이나 불완전 계면효

과는 궁극적으로는 흡착계면의 형성을 저해하거나, 흡착계면

이 형성되었다고 해도 거시적 거동 향상에 있어서는 두드러진 

영향을 보이지 못하게 한다.

이에 따라 나노튜브가 첨가된 고분자 복합재의 거시적 거동

을 예측하기 위한 다양한 연구들이 수행되어 왔으며, 분자동역

학, 복합재료 미시역학, 유한요소해석 기반 균질화 기법 등을 

통해 상기한 다양한 인자들을 고려한 예측해들이 제시되어 왔

다. Yang 등(2012)은 표면처리가 되지 않은 나노튜브/폴리

프로필렌 복합재의 유효물성을 분자동역학 전산모사를 통해 

예측하였고, 나노튜브와 고분자 기지 간의 계면 결합력이 복

합재 미시역학에 있어서 완전결합 조건(perfect bonding 

condition)을 가정할 수 없음을 제시하였다. Yanase와 Ju 

(2013)는 고분자 기지 내에 분산된 나노튜브의 형태가 변화하

는 경우에 대한 물성 저하 현상을 미시역학 모델을 통해 예측

하였다. 또한 Barai와 Weng(2011)은 나노튜브가 고분자 수

지 내에서 뭉치는 현상과 나노튜브와 고분자 간 불완전 결합 

상태가 나노복합재의 탄소성 거동에 미치는 영향을 고려하기 

위해 나노복합재를 거시적 영역과 미시적 영역으로 분할하는 

2단계 해석기법을 제안하였다. 그러나 상기한 연구결과를 비

롯하여 대부분의 연구들은 고분자 흡착계면의 영향을 고려하

지 않았거나, 고분자 흡착계면의 거동을 임의적으로 가정하

였다.

따라서 본 연구에서는 분자동역학 전산모사 기법과 시컨트 

계수 방법을 적용한 Mori-Tanaka 모델 기반 비선형 미시역

학 모델의 순차적 연계를 통해 고분자 흡착계면의 탄소성 거

동을 역으로 도출하는 멀티스케일 해석기법을 제안한다. 또

한 흡착계면의 존재 유무에 따른 나노복합재의 탄소성 거동 

변화, 나노튜브의 응집현상에 따른 거동변화와 이에 대한 흡

착계면의 효과, 그리고 나노튜브의 표면처리나 가교 등에 의

한 재료계면 특성 변화에 따른 나노복합재의 탄소성 거동 변

화에 대한 파라메트릭 연구를 수행하였다. 

2. 본    론

2.1 분자모델링과 분자동역학 전산모사

본 연구에서는 (15,0)의 손대칭성(chirality)을 가지는 지

그재그 형 나노튜브와 폴리프로필렌을 각각 강화재와 기지재

로 고려하였고 분자구조는 Fig. 1에 주어져 있다. 나노튜브

의 체적분율은 대기압과 200K의 온도조건에서 6.9%를 가

지도록 모델링하였으며, 나노튜브의 표면에는 어떠한 기능기

와 결함도 없는 완전한 나노튜브 구조를 가지는 것으로 가정

하고 모델링하였다. 나노튜브/고분자 복합재의 모델링과정은 

다음과 같다.

먼저 밀도가 0.83g/cc인 비정질 폴리프로필렌을 구성하고 

공액경사기법(conjugate gradient method)을 이용하여 포

텐셜 에너지를 최소화하였다. 이후 폴리프로필렌 단위 셀 정 

중앙에 탄소나노튜브가 심겨지도록 하였으며, 이 때 나노튜

브는 무한한 길이를 가진다고 가정하기 위해 나노복합재 단

위 셀 구조에 주기경계조건을 부여하였다. 이후 포텐셜 에너

지 최소화 과정을 다시한번 거쳐 나노복합재 내 재료계면에 

인접한 원자들이 안정된 구조를 가지도록 하였다. 이후 대

기압과 200K의 온도에서 평형상태에 이르도록 하기 위해 

Nosé-Hoover의 확장된 해밀토니안 방법을 적용한 등온-등

압 전산모사를 3나노 초 동안 1펨토 초의 시간 스텝으로 수

행하였다. 또한 나노튜브가 첨가되지 않은 비정질 폴리프로

필렌을 독립적으로 구성하였고, 마찬가지의 방법으로 평형화 

과정을 거쳤다. 평행상태에 이른 나노복합재와 폴리프로필렌

의 구조정보는 Table 1에 요약하였다.

평형상태에 이른 나노복합재와 폴리프로필렌의 응력-변형률 

곡선을 도출하기 위해 0.0002/ps의 변형도율로 인장과 전단 

테스트를 수행하였으며, 이를 각각 3회 반복하여 결과의 정확

성을 높혔다. 인장/전단 테스트는 나노복합재의 진변형률이 
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15%에 이를 때까지 수행하였다. 본 연구에서 고려한 나노복

합재 분자모델은 나노튜브가 한 방향으로 정렬되어 있기 때문

에 가로등방성을 나타내게 된다. 따라서 각 방향으로의 인장과 

각 면에서의 전단테스트 결과를 변형률-시컨트 계수 관계의 데

이터로 변환하여 각각의 변형률에서의 가로등방성 시컨트 강

성 행렬을 구성하였고, 이를 방향 평균한 유효등방성 강성행렬

로부터 유효등방성 응력-변형률 데이터로 전환하는 과정을 거

쳤다. 또한 분자동역학 전산모사에서 도출된 폴리프로필렌의 

응력-변형률 선도는 다음과 같이 Ludwik 모델로 근사하였다.

   
 (1)

여기서, 항복응력 와 강도계수  그리고 경화지수 의 값

은 분자동역학 결과를 비선형 최소자승법으로 근사하여 결정

하였다. 

2.2 비선형 미시역학 모델

나노복합재의 탄소성 거동을 예측하기 위한 미시역학 모델

은 Qui와 Weng(1992)이 제안한 시컨트 계수방법을 적용하

였고, Mori-Tanaka 모델(Mori and Tanaka, 1973)을 

나노복합재의 탄성계수와 시컨트계수를 계산하는 미시역학 

모델로 도입하였다. 또한, 나노튜브와 폴리프로필렌 간의 불

완전 결합상태를 고려하기 위해 Qu(1993)에 의해 제시된 

변위 불연속 조건을 Mori-Tanaka 모델에 적용한 수정된 

Mori-Tanaka 모델을 적용하였다. 수정된 Mori-Tanaka 

모델에서 유효등방성 탄성행렬은 다음과 같이 정의되며,

    (2)

        


여기서, 와 는 각각 체적분율과 강성행렬, 하첨자 과 

는 각각 기지와 강화재(본 연구에서는 폴리프로필렌과 나노

튜브), 는 강화재의 변형률 집중텐서, 그리고 은 불완전

계면의 컴플라이언스 행렬로써 재료계면이 완전결합을 하는 

경우에는 0이 된다. Hill(1965)의 표기법에 따르면, 복합재

의 팽창계수와 전단계수는 각각 다음과 같이 표현된다.

 








(3)

 








여기서, 와 는 강화재와 기지의 탄성계수 및 Eshelby 텐

서 성분과 관계된 항들로서 Yang 등(2013)에 잘 제시되어 

있다. 또한 식 (3)에서 상첨자 RCA가 들어간 항은 재료계

면의 결합이 불완전 할 경우에만 정의되며, 완전결합을 할 

경우에는 모두 0이 된다. 

복합재의 비선형 거동을 선형화하기 위한 시컨트 계수 방

법에서는 기지의 응력-변형률 관계로 부터 시컨트 탄성계수

와 시컨트 전단계수를 정의하며, 소성변형을 하는 경우 기지

의 시컨트 계수와 강화재의 탄성계수로부터 복합재의 시컨트 

탄성계수를 계산하고 이 때의 응력값을 계산하는 과정을 통해 

복합재의 응력-변형률 곡선을 순차적으로 도출한다. Ludwik 

모델로 근사된 폴리프로필렌 기지의 시컨트 영률과 시컨트 

전단계수는 다음과 같다 


 











 

 
 



(4)

또한 재료의 소성거동이 정수압 응력에 영향을 받지 않는 

von-Mises 재료의 경우 시컨트 팽창계수와 시컨트 포아송 

비는 다음을 만족한다.


 

 



 
  









(5)

복합재의 시컨트 탄성계수들로부터 응력-변형률 선도를 도

출하기 위해서는 시컨트 탄성계수에 해당하는 응력 값을 계

산해야 한다. 이를 위해 본 연구에서는 Hu(1996)에 의해 

제안된 장 섭동법(field fluctuation)을 사용하였고, 복합재 

내 기지의 von-Mises응력과 복합재의 von-Mises 응력 및 

정수압 응력과의 관계식은 다음과 같이 정의된다.



 
 

 




 


 





 
 (6)

여기서, 

과 


는 각각 복합재의 정수압 응력과 von- 

Mises 응력을 의미한다.

나노복합재가 12%의 변형률을 가지는 동안 탄소나노튜브

는 선형탄성 거동을 한다고 가정하였다. 나노튜브의 등가 연

속체 구조를 속이 차 있는 실린더 구조로 가정할 경우 나노튜

브의 강성행렬 역시 가로등방성을 가지게 된다. (15,0) 나노

튜브의 탄성계수들은 Yang 등(2012)이 분자역학을 통해 계

산한 결과값들을 사용하였으며, , , , , 가 각

각 775, 64, 378, 17, 281GPa이다.
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(a)                               (b)

Fig. 2 (a) TEM image of locally agglomerated 

multiwalled carbon nanotube in polymer resin, 

(b) Definition of two-scale micromechanics model to 

account for the agglomeration of carbon nanotube.

2.3 흡착계면의 탄소성 거동 해석 

Mori-Tanak 모델의 일반적인 적용과는 달리, 본 연구에

서는 나노복합재의 탄소성 거동으로부터 나노복합재를 구성

하는 흡착계면의 탄소성 거동을 역으로 예측하는 방법을 적

용하며, 이를 위해 2단계 영역분할 기법을 사용하였다. 나노

복합재 내부의 폴리프로필렌은 흡착계면이 형성되어 있기 때

문에 순수한 폴리프로필렌과는 다른 거동을 보이는 새로운 

유효기지영역으로 정의할 수 있다. 따라서 1단계 해석에서는 

나노튜브가 유효기지 내에 불완전 결합력을 가진 상태로 존

재하는 경우에 대해 비선형 미시역학 모델로부터 예측한 응

력-변형률 거동이 분자동역학 전산모사 결과와 일치한다는 

조건으로부터 유효기지의 탄소성 거동을 역으로 도출한다. 

따라서 식 (6)의 좌변은 유효기지의 von-Mises 응력이 되

며, 우변의 계산에는 복합재의 응력이 사용된다.

1단계 해석에서 정의된 유효기지는 순수한 폴리프로필렌

과 흡착계면의 영역을 모두 포함하고 있으므로 흡착계면과 

순수기지로 구성된 복합재로 가정할 수 있다. 이 경우, 1단

계 해석과는 달리 흡착계면과 기지가 완전히 결합되었다고 

봐야한다. 따라서 2단계 해석에서는 1단계 해석에서 도출된 

유효기지의 응력-변형률 관계식이 재료계면이 완전결합된 상

태를 가정한 비선형 미시역학 모델 예측해와 일치한다고 가

정하여 흡착 계면의 탄소성 거동을 역으로 도출해 낸다. 2단

계해석에서는 식 (6)의 좌변을 흡착계면의 응력으로 두어야

하며, 우변의 계산을 위해서는 1단계 해석에서 도출된 유효

기지의 응력 값이 사용된다. 2단계 해석을 통해 흡착 계면의 

응력-변형률 선도가 구해지면, 이후의 해석에서는 흡착계면

의 효과를 반영한 다양한 응력-변형률 관계식을 미시역학 모

델의 적용만으로 효과적으로 예측해볼 수 있다. 본 연구에서 

적용한 2단계 영역분할 기법의 보다 자세한 내용은 Yang 등

(2013)의 논문에 잘 제시되어 있다.

2.4 나노튜브의 응집을 고려한 2중 스케일 해석

본 연구에서는 나노튜브가 기지 내에 고르게 분산되지 못

하고 국부적으로 뭉쳐있는 미세 구조의 영향을 고려하기 위

해 2중 스케일 해석기법을 추가적으로 도입하였다. Fig. 2는 

실제 제조된 나노복합재의 미세구조의 전자투과 현미경 사진

(Menzer et al., 2011)과 이러한 구조를 반영하기 위한 등

가의 미세구조 모델의 개요를 나타낸다. 나노튜브가 국부적

으로 응집된 경우 응집된 영역은 나노튜브의 상대적인 체적

분율이 매우 높은 나노복합재 구조로 볼 수 있으며, 따라서 

Fig. 2(b)와 같이 전체 나노복합재 미세 구조를 나노튜브가 

응집된 복합재(미세 스케일)가 기지 내에 첨가된(거시 스케

일) 형태로 가정할 수 있다. 이에 따라 나노튜브가 응집된 

영역이 전체 복합재 영역에서 차지하는 체적분율을 , 그

리고 응집된 영역 내에서 나노튜브가 차지하는 체적분율을 


로 정의하면 다음의 관계가 성립한다.

      
 (7)

따라서 응집영역의 체적분율이 1이 되면 전체 복합재에 

대한 나노튜브의 체적분율과 응집된 영역 내에서의 나노튜브

의 체적분율이 같아지므로 균일한 분포상태를 의미한다. 전

체 복합재 영역에 대한 나노튜브의 체적분율이 고정된 상태

에서 응집된 영역의 체적분율이 1보다 작아지게 되면, 응집

된 영역에서의 나노튜브의 체적분율은 증가한다. 나노튜브가 

응집되는 경우에는 흡착영역의 형성이 바뀔 수 있고 또한 높

은 체적분율을 가짐으로 인한 농후분포 효과(non-dilute 

concentration effect)가 발생할 수 있다(Yang et al., 

2009). 이러한 인자들의 영향에 대한 고려는 분자동역학 전

산모사를 통한 보다 엄밀한 수준의 해석이 필요하기 때문에 

본 연구에서는 나노튜브가 응집된 영역의 체적분율 이 

60%이상인 경우에 대해서만 한정하였다. 또한 나노튜브가 

응집된 영역에서는 나노튜브와 고분자 간 계면의 불완전 결

합을 고려하였고, 응집된 영역이 고분자 기지 내에 존재하는 

거시스케일 거동에서는 응집된 영역과 고분자 기지 간 결합

은 완전하다는 조건을 적용하였다.

2.5 결과 및 토의

분자동역학 전산모사를 통해 도출된 나노복합재와 폴리프

로필렌의 유효등방성 응력-변형률 선도는 Fig. 3에 주어져 

있다. 나노복합재의 응력-변형률 선도는 거의 선형에 가깝게 
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Fig. 3 Stress-strain curves of (a) Nanocomposites, 

and (b) Pure polypropylene obtained from molecular 

dynamics simulations.
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Fig. 4 Stress-strain curves of adsorption interphase, 

effective matrix, and pure polypropylene. Interfacial 

compliance=3nm/GPa.

나타나며, 폴리프로필렌의 경우 선형 탄성 구간과 항복 그리

고 이후의 경화 거동이 비교적 잘 구분되어 나타난다. 나노

복합재의 응력-변형률 곡선이 선형에 가까운 이유는 탄소나

노튜브와 폴리프로필렌 간의 탄성계수 값이 매우 크게 나타

나며, 나노튜브의 길이방향 강성인 의 값이 775GPa로 

매우 커서 전체적인 거동에 지배적인 영향을 미치고 있기 때

문이다. 따라서 복합재 내 폴리프로필렌이 소성거동을 하고 

있는 경우에도 복합재의 거시적 응력-변형률 곡선에서는 이

러한 거동이 자세히 관찰되지 않게 된다.

폴리프로필렌의 응력-변형률 곡선을 Ludwik 모델로 근사

한 결과 역시 Fig. 3(b)에 함께 주어져 있으며, Ludwik 모델

에서 정의된 계수 와 은 각각 15.91MPa와 0.092이며, 폴

리프로필렌 기지의 항복응력, 영률, 전단계수는 각각 41MPa, 

1.379GPa, 0.519GPa이다. 

2단계 영역분할 기법을 통해 도출된 유효기지와 흡착계면

의 응력-변형률 곡선은 Fig. 4에 주어져 있으며, 나노튜브와 

흡착계면 간의 불완전 결합을 묘사하는 컴플라이언스의 값은 

3nm/GPa로 하였다. 흡착계면을 포함하고 있는 유효기지의 

거동은 순수한 폴리프로필렌보다 높은 강성과 항복응력값을 

가지게 된다. 또한 2단계 영역분할 방법에서 도출되는 흡착

계면과 유효기지의 거동은 불완전계면을 묘사하는 컴플라이

언스 값에 따라서 다르게 나타나는데, 컴플라이언스 값이 0

이 되는 경우에는 완전결합 조건이 되기 때문에 유효기지의 

거동은 순수한 폴리프로필렌의 거동에 가까워진다. 나노튜브

와 폴리프로필렌 간의 재료계면이 정확히 어떠한 컴플라이언

스 값을 가지는지는 알 수 없지만, 나노튜브와 폴리프로필렌 

간의 계면 결합이 불완전하다는 것은 분명하기 때문에, 유효

기지의 거동이 순수한 기지의 거동과는 다르다는 결과는 타

당하다고 할 수 있다. 나노튜브와 폴리프로필렌 간 재료계면

의 컴플라이언스를 좀 더 명확하게 얻기 위해서는 분자동역

학이나 양자역학적 계산이 수행될 필요가 있으며, 이는 향후 

연구에서 고려할 계획이다.

2단계 영역분할 방법을 통해 도출된 흡착계면의 응력-변형

률 곡선을 이용하여 흡착계면의 유무 및 나노튜브의 국부적 

응집에 따른 거시적 거동 변화에 대한 파라메트릭 연구를 수

행할 수 있다. 본 연구에서는 나노튜브와 고분자 기지 간 가

교결합(cross linking)이나 나노튜브의 기능기화(functio-

nalization) 또는 나노튜브의 결함 등 나노튜브와 고분자 간 

상호작용력을 높이는 인자에 대한 고려는 하지 않았다. 그러

나 실제 제조되는 나노복합재의 경우, 나노튜브의 분산성 향

상이나 재료계면의 불완전성을 개선하기 위한 방법으로 다양

한 표면처리와 가교결합들을 형성시켜 제조된다. 이러한 화학

적 처리기법이 적용되는 경우에는 흡착계면이 존재함과 동시

에 계면의 불완전 결합이 상당히 개선되는 효과를 가지게 된

다. 따라서 2단계 영역분할 기법에서 도출된 흡착계면의 응력

-변형률 관계를 이용하여 나노튜브와 고분자 간 재료계면이 

향상되는 경우에 대한 복합재의 응력-변형률 곡선을 Fig. 5에 

도시하였으며, 흡착계면을 고려하지 않은 결과와 함께 비교하

였다. 먼저 나노튜브와 고분자 간 재료계면이 완전한 결합조

건을 가지는 경우, 흡착계면을 고려한 경우와 그렇지 않은 경
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Fig. 5 Stress-strain curve of nanocomposites at 

various interfacial compliance condition with and 

without material interphase zone.
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Fig. 6 Stress-strain curve of nanocomposites considering 

local agglomeration of nanotube inside the matrix.

(a) Effect of interfacial imperfection and local 

agglomeration of nanotube, (b) Effect of interphase zone 

and local agglomeration of nanotube

우의 거동은 8%의 변형률 상태에서 약 200MPa 정도로 응

력 값의 차이가 나게 된다. 흡착계면을 고려한 경우, 재료계

면의 컴플라이언스 값이 증가할수록 응력-변형률 곡선은 점차 

흡착계면이 존재하지 않는 경우에 대한 예측해에 가까워진다. 

이로부터 나노복합재 내부에 존재하는 흡착계면이 나노복합재

의 탄소성 거동을 향상시키는 효과를 극대화하기 위해서는 나

노튜브의 표면에 적절한 표면처리나 계면 가교 등의 화학적 

처리를 함으로써 재료계면에서의 결합력을 높이는 방법이 반

드시 필요하다는 것을 알 수 있다.

마지막으로 나노튜브가 국부적으로 응집되는 경우에 대한 

나노복합재의 응력-변형률 변화를 관찰하였다. 전체 나노복합

재 영역에 대한 나노튜브의 체적분율은 6.9%로 고정된 상태

에서 나노튜브가 국부적으로 응집된 영역의 체적분율 이 

1.0, 0.8, 0.6으로 변화하는 세 가지 경우에 대해 고려하였

으며,  1.0인 경우는 모든 나노튜브가 균일하게 분포하게

되고 1.0보다 작아지는 경우에는 국부적으로 응집된 경향성

이 강해짐을 의미한다. 응집계면의 응력-변형률 거동은 Fig. 

5에서 사용된 데이터와 동일한 데이터를 사용하였다. 먼저 응

집계면이 존재하는 상태에서 재료계면이 완전히 결합된 경우

와 재료계면의 컴플라이언스가 3nm/GPa인 경우에 대한 나

노복합재의 응력-변형률 선도는 Fig. 6(a)에 나타내었다. 재

료계면의 결합정도에 상관없이 나노튜브의 응집된 정도가 증

가할 경우, 나노복합재의 응력은 점차 감소하게 된다. 이는 

실제 제조된 나노복합재에서 나노튜브의 응집이 나타나는 경

우 강화효과가 미미하게 나타나는 것과 정성적으로 잘 일치하

는 결과이다. 특히 이 1.0에서 0.8로 감소하는 경우가 

0.8에서 0.6으로 감소하는 경우보다 전체적인 응력값의 감소

가 더 큰데, 이는 응집된 영역에서는 상대적으로 나노튜브의 

체적분율이 커지기 때문에, 약간의 농후분포 효과가 나타나기 

때문인 것으로 볼 수 있다. 또한 나노복합재료의 응력-변형률 

선도는 재료계면의 불완전 결합에 의한 응력감소 보다는 나노

튜브의 응집에 보다 민감하게 변화하게 된다. 따라서 재료계

면의 불완전 결합이 존재하더라도, 나노튜브를 충분히 분산시

키는 경우 전체적인 물성 저하를 크게 감소시킬 수 있다. 실

제로 나노튜브를 화학적인 방법으로 기능기화 시키는 과정은 

나노튜브와 고분자 간의 계면결합력 향상뿐만 아니라 나노튜

브의 기지 내 분산성 또한 개선시키기 위한 것이 목적이다. 

따라서 이러한 화학적 개질 방법의 적용은 미시역학적인 측면

에서 볼 때는 상당한 물성개선 효과를 가져 올 수 있음을 의

미한다.

재료계면의 결합이 완전한 경우, 흡착계면의 고려 유무와 

나노튜브의 국부적 응집의 정도에 따른 나노복합재의 응력-

변형률 관계는 Fig.6(b)에 제시하였다. 흡착계면이 형성되지 

않은 상태에서 나노튜브가 국부적으로 응집하는 경우와 대비
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할 때, 고분자 흡착계면이 효과적으로 형성되고 나노튜브가 

고르게 잘 분산되는 경우의 응력값을 비교하면, 8%의 변형

률에서 약 700MPa 정도의 차이가 남을 알 수 있다. 또한 

흡착계면의 형성 유무에 따른 물성 저하보다는 나노튜브의 

국부적 응집정도 변화에 따라 전체적인 응력 값이 보다 민감

하게 변화하는 것으로 나타났다. 따라서 나노복합재의 미세

구조를 설계하는 관점에서는 나노튜브가 기지 내에 잘 분산

되도록 하는 것이 가장 중요한 인자라고 볼 수 있다.

3. 결    론

본 연구에서는 나노튜브가 강화재로 첨가된 폴리프로필렌 

복합재의 탄소성 거동 예측을 분자동역학 전산모사를 통해 

예측하였고, 이를 보다 효율적으로 예측할 수 있는 비선형 

브리징 모델을 제안하였다. 나노복합재의 거시적 거동에 영

향을 미치는 인자로 재료계면의 불완전성과 고분자 기지가 

나노튜브 주위에서 뭉치면서 형성되는 흡착계면의 영향을 별

도의 인자로 고려하였고, 흡착계면의 탄소성 거동을 예측하

기 위한 2단계 역해석 기법을 적용하였다. 제안된 모델의 적

용을 통해 재료계면의 불완전 정도에 따른 흡착계면의 탄소

성 거동의 조합을 효과적으로 도출할 수 있었다.

흡착계면의 탄소성 거동 데이터를 이용하여 나노튜브의 표

면처리에 따른 재료계면 물성 변화, 그리고 나노튜브의 국부

적 응집에 따른 나노복합재의 응력-변형률 곡선을 예측하였

다. 흡착계면이 잘 형성된 상태에서 나노튜브와 고분자 기지 

간 결합력이 완전하다고 가정할 수 있는 경우 가장 높은 응

력을 지지할 수 있음을 확인하였고, 흡착계면이 형성되어 있

는 경우에도 재료계면의 결합력이 불완전할 경우, 흡착계면

의 효과가 상쇄됨을 확인하였다. 또한 나노튜브가 복합재 내

에서 국부적인 응집을 하는 경우, 나노복합재의 전체적인 물

성이 크게 저하되는 결과를 나타냈다. 특히 재료계면 결합력, 

흡착계면의 형성여부, 그리고 나노튜브의 국부적 응집이라는 

세 변수 중에서 나노튜브의 국부적 응집이 가장 지배적인 요

소로 작용함을 확인하였다. 본 연구에서 제시한 방법론과 결

과는 다양한 화학적 처리 및 나노튜브의 결함과 같이 미세한 

스케일에서 고려해야 될 인자들이 거시적 거동에 미치는 영향

을 효율적으로 예측하는데 활용될 수 있을 것으로 사료된다.
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