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            초록
          
        

        
          In this paper, interlaminar shear strength(ILSS) and single-lap shear tests were conducted on thermoplastic resin films and fiber-impregnated composites under various manufacturing pressure conditions. The test results were then compared and analyzed. The results showed increasing interlaminar shear strength until the manufacturing pressure condition of 3 MPa, but the strength started to decrease from the manufacturing pressure condition of 5 MPa. In the case of high elongation resins like polypropylene, the interfacial shear test showed less accuracy than the ILSS test because there was no interfacial fracture due to inelastic deformation. Similar to the result of the single-lap shear test, the interfacial shear strength tended to decrease at 5 MPa in the ILSS test. The fracture mechanism was found to be a cohesive failure mode.
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      1. 서 론
      자동차로 인한 대기 환경 문제 개선과 연비 향상을 목적으로 차체의 경량화를 위한 고장력강, 알루미늄 마그네슘 및 복합소재 등의 다양한 소재들의 적용성 연구가 진행되고 있다. 특히, 비강성이 높아 차량의 경량화를 획기적으로 달성할 수 있는 소재로서 탄소섬유 강화 복합소재가 최근 많은 관심을 받고 있다.

      탄소섬유 강화 복합소재는 기존 스틸로 적용된 부품에 대체 적용될 경우 약 30~50 %의 경량화를 달성이 가능하다고 알려져 있다. 그러나 높은 소재 비용과 공정비용으로 인하여 기존 스틸 사양 대비 제조비용이 3배 이상 증가되는 문제가 있어 고급사양 차량에 한정적으로 검토가 진행되고 있는 실정이다.1,2)

      탄소섬유 강화 복합소재의 공정비용을 저감하기 위한 방법으로서 기존에 사용된 에폭시와 같은 열경화성 수지바인더 기반의 제조 공정을 탈피하고 성형성이 우수한 열가소성 수지 기반의 성형 고정을 도입하고 있다. 이러한 열가소성 수지 기반의 복합소재는 열경화성수지 대비 성형성 뿐만 아니라 저장성, 재활용성의 장점3)으로 인하여 세계적으로 열가소성 수지로 대체 적용하여 제품을 개발 및 제작하는 추세이다.

      상기 언급된 장점으로 인하여 열가소성 수지 기반 복합소재가 적용된 부품의 확장은 지속될 것으로 예상된다.4) 그러나 복합소재의 물성 및 파단 특성에 대한 평가기법은 열경화성수지 기반으로 한 소재에 특화되어 있어 일부 시험 평가 기법에 대해서는 열가소성 수지 기반의 복합소재에 특화된 연구가 필요한 실정이다. 특히, 전통적으로 많이 사용된 열경화성 수지를 이용한 계면접착연구5-8)는 활발히 진행된 반면 열가소성수지와의 계면접착 관련한 연구9)는 아직 미흡하다.

      현재 적층된 복합소재의 층간 계면 접착 특성을 평가하기 위하여 보편적으로 사용되고 있는 시험법은 층간전단강도(ILSS, Interlaminar Shear Strength) 평가법과 단일중첩전단강도(Single Lap Shear) 시험법이 있다. 층간전단강도 시험법은 짧은 빔을 이용하여 3점 굽힘 시험을 진행하는 방법으로서 시편의 중앙부에서 하중을 가할 때 계면에서 파단이 일어나는 강도를 측정하며, 중첩전단강도 시험법은 제시된 규격 크기의 시편에 일정 면적에 접착한 뒤 인장방향으로 하중을 가하는 방식으로 접착된 계면의 파단 강도를 측정한다.

      상기 시험법들은 복합소재의 계면 접착성을 평가한다는 점에서는 유사하나 시편의 형상과 평가 방법에 큰 차이를 보이고 있다. ILSS 시험의 경우 시편 상대적으로 작기 때문에 시편 면적 대비 손상이 많이 작용하게 된다. 또한, 굽힘 시험 진행시 Fig. 1과 같이 하중을 가하게 되면 중립축(Neutral axis)의 바깥영역에서는 압축 응력이, 내측 영역에서는 인장 응력이 작용하게 되어 층간 파단 시점의 응력 상태를 정성적으로 평가하는데 어려움이 있다.

      
        
        

        Fig. 1 
				
        

        
          Load direction and stress direction of interlaminar shear strength
        
        

        

      

      반면에 중첩전단강도 시험의 경우에는 시편이 비교적 큰 편이고, 시험 진행시 Fig. 2와 같이 접합면에서 일정 방향으로 면내 전단응력이 발생하기 때문에 비교적 정량적으로 평가가 가능하다.

      
        
        

        Fig. 2 
				
        

        
          Load direction of single lap-shear test
        
        

        

      

      본 논문에서는 열가소성 수지중 하나인 폴리프로필렌(Poly-propylene) 필름을 이용하여 탄소섬유 강화 복합소재 제조 시 주어진 다양한 성형 압력 조건11,12)에 따른 층간전단강도 시험과 단일 중첩전당강도 시험을 진행하여 시험방법에 따른 물성 변화를 비교 분석하고 고찰하였다.

    

    

  
    
      2. 재료 및 시편제작
      
        2.1 실험 재료
        시편을 제작하기 위하여 본 연구에 사용된 소재로는 3K의 평직 카본 파이버 섬유(Toray T300B)와 폴리프로필렌 필름(PP Film)을 사용하였다.

        시편을 제작하기 전 필름의 성형 온도를 분석하기 위하여 소재의 열량 변화를 정량적으로 분석할 수 있는 시차주사 열량분석법(DSC: Differential Scanning Calorimetry)과 열로 인한 시료의 화학적, 물리적 변화로 생기는 무게 변동을 시간과 온도에 따라 분석하는 열 중량 분석법(TGA: Thermo-gravimetric Analyzer)을 이용하여 소재의 적정 성형온도를 분석하였다.

        시차주사 열량 분석 조건은 초기 온도: 25 °C, 최종 온도: 300 °C, 가열/냉각 속도: 10 °C/min으로 진행하였고, 열 중량 분석 조건은 초기 온도: 25 °C 최종 온도: 700 °C 가열 속도: 10 °C/min 조건으로 진행하였다.

      

      
        2.2 시편 제작
        열분석 결과를 토대로 성형조건을 설정하였으며, 핫프레스 성형 시 금형 내부의 온도 경향을 파악하기 위하여 금형에 열전대를 넣고 핫프레스의 상/하단부의 가열부가 220 °C 지점이 된 시점부터 시간을 측정하여 시간에 따른 온도 변화를 분석하였다.

        금형 내부 온도 측정 열전대(Thermo-coupler)를 장착하여 프레스의 설정 온도와 금형 내 온도 변화를 관찰하였다. Fig. 3에 나타난 바와 같이 14분 이후에는 219 °C로 수렴하는 것을 확인하였다.

        
          
          

          Fig. 3 
				
          

          
            Temperature change of a mold
          
          

          

        

        복합소재 평판 시편 제작 시 바로 금형에 수지를 적층하는 경우 수지가 녹으면서 금형 부분과 접착이 일어나는 문제가 있어 금형과 시편이 닿는 부분에 이형 필름을 사용하였다.

        시편 제작 방법은 이형 필름 사이에 폴리프로필렌 필름-탄소섬유-폴리프로필렌 필름 순으로 시편의 두께에 따라 반복해서 적층하는 방식으로 진행한다.

        층간전단강도 시편의 경우 Fig. 4와 같이 최상단층에도 필름을 적층하는 방식으로 진행하고, 적층 후 핫프레스 내 금형 온도를 목표 온도까지 승온시킨 상태에서 적층 시료를 금형에 넣고 일정 시간 동안 무부하 상태로 금형을 유지한 이후에 Fig. 6에 나타난 바와 같이 220 °C, 15분 예비가열 후 목표 압력 상태에서 5분 동안 가열하였다. 층간전단강도 시험 시편의 제작은 Fig. 7의 형상과 같이 ASTM D 234413) 규격을 참고하여 워터젯 가공을 실시하였다.

        
          
          

          Fig. 4 
				
          

          
            Cross section diagram of CF fabric and PP film laminates for interlaminar shear specimen
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 5 
				
          

          
            Cross section diagram of CF fabric and PP film laminates for single lap-shear specimen
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 6 
				
          

          
            Carbon fabric-Polypropylene film specimen production temperature and pressure conditions
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 7 
				
          

          
            Dimensions of interlaminar shear strength specimen
          
          

          

        

        단일 중첩전단강도 시험 시편은 Fig. 5와 같이 동일한 방법으로 적층하되 최상단 부분은 섬유층 부분만 남도록적층을 진행하였다. 수지필름을 적층하지 않은 상태로 평판 시편을 제작하여 상단 부는 섬유형태가 노출된 상태로, ASTM D 586814)에 제시된 크기로 워터젯 가공을 진행하였다.15) 가공된 시편은 2차 접합을 Fig. 8에 나타난 형태와 같이 시편-필름-시편의 순으로 제조하였으며, 접착강성 측정을 위해서 25 mm × 25 mm 크기의 면적을 할당하여 접합을 진행하였다(Fig. 8 “L” 부위). 겹쳤을 때 공백이 생기는 부분은 Fig. 9와 같이 동일 높이의 더미시편으로 충진하여 접합을 진행 하였다. 압축 및 가열까지 완료된 시편 중 시편 밖으로 이탈한 수지는 제거하였다.

        
          
          

          Fig. 8 
				
          

          
            Single lap-shear test specimen drawing
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 9 
				
          

          
            Single lap-shear specimen secondary bonding schematic
          
          

          

        

      

      
        2.3 시험 방법
        층간전단강도 시험의 경우 5가지 성형 압력 조건(1 MPa, 3 MPa, 5 MPa, 8 MPa, 10MPa)으로 제조된 규격 시험편에 대하여 스팬 길이는 18 mm를 갖는 3점 굽힘 시험 지그에서 시험 속도는 1 mm/min으로 진행하였다.

        단일 중첩전단강도 시험의 경우 5가지 성형 압력 조건(1MPa, 3MPa, 5MPa, 8MPa, 10MPa)으로 제조된 규격 시험편에 대하여 만능시험기(Universal Testing Machine)를 이용하여 2 mm/min의 속도로 인장 시험을 수행하였다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 토의
      
        3.1 바인더 수지의 열특성 분석
        DSC 분석 결과 Table 1과 같이 녹는점 167.05 °C, 결정화온도 119.14 °C에서 형성 된 것을 확인 하였다.

        
          Table 1 
				
          

          
            DSC results of polypropylene
          
          

        

        
          
            
              	Melting temperature Tm
              	Crystallization temperature Tc
            

          
          
            	167.05 °C
            	119.14 °C
          

        

        

        그리고 TGA 분석 결과 Fig. 10과 같이 산화 시작 온도 270.37 °C, 열분해 온도 426.26 °C, 700 °C 탄화물 생성율은 0.484 %로 확인하였다.

        
          
          

          Fig. 10 
				
          

          
            TGA result of polypropylene
          
          

          

        

        앞의 실험 결과로 시편 제작 시 용융온도 167 °C부터 산화가 일어나기 전인 270 °C 이하에서 제작이 가능하여 대략 중간 지점인 220 °C로 성형온도를 설정하였다.

      

      
        3.2 제조압력에 따른 Interlaminar Shear Strength
        층간 전단강도 시험 후 계면 전단 파단모드는 ASTM D 2344를 참고하였으며, 규격에서 묘사하는 파단의 모드는 Fig. 11에 표현하였다. 분석 진행시 먼저 외관분석 진행 후 디지털 현미경을 이용하여 정밀하게 관찰하였다.

        
          
          

          Fig. 11 
				
          

          
            Deformation modes of specimens after interlaminar shear strength test
          
          

          

        

        제조 압력에 따라 굽힘 시험을 진행한 시편을 단면을 분석한 결과, Fig. 12에 나타난 바와 같이 시편에서 층간전단은 이루어지지 않고 비탄성 변형(Inelastic Deformation)이 일어나는 것이 관찰하였다. 이는 에폭시와 같은 열경화성 수지가 아닌 신율이 우수한 열가소성 수지 계열의 폴리프로필렌 수지로 제작하여 소재 자체의 연성이 있어 본 시험 조건하에서는 파단이 발생하지 않는 것으로 판단하였다.

        
          
          

          Fig. 12 
				
          

          
            Deformation shapes of interlaminar shear strength specimens
          
          

          

        

        층간 전단 시험에 대해서 ASTM D 2344의 방법에 따라 층간 전단 강도를 정량화하는 방법으로는 (1) 30 % 하중감소 시점시의 강도 (2) 두 조각으로 시편 파손되는 시점의 강도 (3) 헤드 이동 거리가 시편의 공칭 두께를 초과하는 시점에서의 강도로 평가하는 총 3가지 측정 방법이 있다. 본 실험에서는 계면 간 파단이 이루어지지 않았으므로 헤드 이동 거리가 시편의 공칭 두께를 초과할 때 까지 압축한 데이터로 기준으로 분석을 진행하였다.

        Table 2에는 압력변화에 따른 층간전단강도 값을 기록하였다. 가공 압력조건이 3 MPa까지 대략 4.5 MPa 정도의 접착강도가 증가하고 있으며, 압력조건 5 MPa 이상에서는 접착강도 값이 감소하고 있는 것을 볼 수 있다. 이번 연구의 실험 결과는 Mehndiratta의 CF Prepreg를 이용한 Autoclave 실험 결과16)와 유사하게 접착강도 값이 특정압력이 되는 시점까지는 상승 후 감소하는 경향을 보였다.

        
          Table 2 
				
          

          
            Results of interlaminar shear strengths with different processing pressure
            (Unit : MPa)

          
          

        

        
          
            
              	Pressure
              	1 MPa
              	3 MPa
              	5 MPa
              	8 MPa
              	10 MPa
            

            
              	Sample No.
            

          
          
            	1
            	4.23
            	4.37
            	3.82
            	3.99
            	3.47
          

          
            	2
            	4.08
            	4.56
            	4.21
            	3.95
            	3.74
          

          
            	3
            	4.18
            	4.62
            	4.12
            	3.85
            	3.75
          

          
            	4
            	3.86
            	4.44
            	4.62
            	3.93
            	3.86
          

          
            	Average
            	4.09
            	4.50
            	4.19
            	3.93
            	3.71
          

        

        

      

      
        3.3 Interlaminar Shear Strength 시험 후 파단 시편 분석
        시험 완료 이후 시편은 Fig. 12에서 보인 것과 같이 비탄성 시편의 형태로 변형이 이루어지며, 정밀한 층간 파단면 분석을 위하여 디지털 현미경을 이용하여 시편의 중앙 및 좌/우 끝단 부 추가 확인을 진행하였다.

        Fig. 13과 같이 디지털 현미경을 통한 층간 파단 분석결과 모든 시편에서 계면 파단은 확인되지 않았다. 육안검사 및 디지털 현미경을 이용하여 계면부 파단의 관찰 시 열경화성 수지와 달리 열가소성 수지의 경우 파단부위를 분석하는 것이 용이하지 않기 때문에 층간전단 강도 시험의 분석결과를 검증하는 방법으로는 적합하지 않은 것으로 보인다.

        
          
          

          Fig. 13 
				
          

          
            Digital microscopic images of deformed specimens after interlaminar shear strength
          
          

          

        

      

      
        3.4 제조압력에 따른 Single Lap-Shear Test
        Fig. 14는 단일 중첩전단강도 시편의 형상을 나타내고 있으며, Fig. 15는 성형 압력변화에 따라 측정된 단일 중첩전단강도 결과를 나타낸 것이다. 실험 결과 가공 압력조건 3 MPa 조건에서 전단강도 값은 약 2.7 MPa 정도를 나타내고, 가공 압력조건 5 MPa 이상에서부터 접착강도 값이 크게 감소하는 것을 볼 수 있으며, 정확한 결과 데이터는 Table 3에서 확인할 수 있다. 이 결과는 Machado의 CF/PA6 UD Tape 소재 적용 실험 결과10)와 동일 압력조건은 아니지만 일정 압력 조건 이후 유사하게 감소하는 경향을 보이고 있다.

        
          
          

          Fig. 14 
				
          

          
            Specimen of Single lap-shear test
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 15 
				
          

          
            Single lap-shear strengths with different processing pressures
          
          

          

        

        
          Table 3 
				
          

          
            Proposed single lap-shear shear strength results
            (Unit : MPa)

          
          

        

        
          
            
              	Pressure
              	1 MPa
              	3 MPa
              	5 MPa
              	8 MPa
              	10 MPa
            

            
              	Sample No.
            

          
          
            	1
            	2.84
            	2.85
            	1.66
            	1.75
            	1.38
          

          
            	2
            	2.73
            	2.81
            	1.97
            	1.68
            	1.84
          

          
            	3
            	2.76
            	2.84
            	1.65
            	1.47
            	1.84
          

          
            	Average
            	2.78
            	2.83
            	1.76
            	1.63
            	1.69
          

        

        

      

      
        3.5 Single Lap-Shear 시험 후 파단 시편 분석
        단일 중첩전단강도 시험 후 시편 파단분석을 하기 위해 ASTM D557317) “섬유강화플라스틱(FRP) 조인트의 고장모드 분류를 위한 표준 사례”를 참조하여 파단 형상을 분석하였다.

        파단 모드의 경우 Fig. 16과 같으며 시편의 외관 파단형상 분석 후 디지털 현미경을 이용하여 접착면을 분석하였다.

        
          
          

          Fig. 16 
				
          

          
            Deformation modes of specimens after single lap-shear strength test
          
          

          

        

        Fig. 17은 실험 후 파단면을 관찰한 사진을 나타내고 있다. 파단면 전반에 걸쳐 하얀 필름막이 묻어있는 것으로 보아 파괴 모드 중 “응집파괴 형태(Cohesive failure)”로 파단이 일어나는 것으로 판단하였다. 정확한 분석하기 위해 디지털 현미경을 이용하여 추가로 분석을 진행하였다.

        
          
          

          Fig. 17 
				
          

          
            Single lap-shear test digital microscope analysis
          
          

          

        

        각 성형 압력별 파단 계면의 형상을 분석한 결과 1 MPa와 3 MPa 조건에서 실 접착 영역이 접착면 전체에서 형성되어 있는 것이 관찰되나 5 MPa에서는 실 접착 영역이 감소하며 8 MPa부터는 접착면적이 매우 작아졌음을 확인하였다. 이는 압력이 지나치게 높아질 경우 수지가 섬유 내로 함침되는 것이 아니라 옆으로 이탈함으로 인하여 결국 계면 접착력에 영향을 미쳤을 것으로 파악된다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 탄소섬유와 폴리프로필렌 수지 필름을 핫프레스 가공방법을 통해 압력조건에 따른 층간전단강도시험과 단일 중첩전단강도시험을 수행하여 강도를 비교 분석하였다.

      본 연구의 결과로부터 얻은 결론은 다음과 같다.

      
        	1) 성형 압력에 따른 층간전단강도를 분석한 결과 성형압력 3 MPa 조건까지 강도가 증가하나 5 MPa부터 강도가 감소한다.


        	2) 성형 압력에 따른 단일 중첩전단강도시험 결과 층간전단강도와 유사하게 제조압력 5 MPa에서 감소하는 경향을 보였다. 상기 1)과 2)의 원인은 시편 제조 시 압력이 일정 이상 상승할 경우 용융된 폴리프로필렌의 점도와 유동성의 영향으로 인해 수지가 섬유 밖으로 빠져나가게 되며 이 경우 실질적인 단위면적당 수지의 함량은 감소하게 되어 층간 전단강도 및 단일 겹침 전단강도가 감소하는 것으로 판단된다. 본 논문의 시험 결과 적층 공정을 통하여 복합소재 부품을 제조할 경우 부품의 높은 성형 후 안전성을 유지하기 위해서는 일정 수준의 성형압을 유지하는 것이 필요하며 본 연구에서는 약 3 MPa 수준을 제안한다.


      

      본 연구를 통하여 신율이 높은 열가소성 수지 기반의 복합소재의 계면 전단강도 특성 평가 시 복합소재 층간계면의 응력의 단순성 및 파단면의 분석 용이성 등의 이유로 기존 층간전단강도시험 방법 보다는 단일 중첩전단시험 방법이 적합한 것으로 판단된다.
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