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요  약 : 본 연구에서는 hydrocarbon resin과 acrylic modified hydrocarbon resin의 조성비에 따른 용제형

폴리우레탄 접착제를 제조하여 접착제의 열적·기계적 성질, 상용성 및 접착물성을 알아보았다. 폴리

우레탄에 tackifier resin을 첨가함에 따라 Tg가 상승하였고, 인장강도는 tackifier를 5 phr를 첨가하였을 

때 최고의 값을 나타내고 그 이후로는 감소하는 것을 볼 수 있었으며, 필름 표면은 PX-95를 첨가했을 

때 균일하였지만 A-1100을 첨가했을 때는 10 phr 이상부터는 불균일한 것을 확인할 수 있었다. 접착 

강도는 PX-95를 사용한 것이 A-1100을 사용한 것보다 높게 나타났으며 결론적으로, tackifier 함량을 5 

phr 첨가한 것의 접착 강도가 가장 우수한 결과를 나타내었다.

Abstract: In this study, solvent based polyurethane (PU) adhesives were prepared with the hydrocarbon resin 

and the acrylic modified hydrocarbon resin contents. The solvent based PU adhesive were increased with in-

creasing tackifier concentration. The surface state of films showed good compatibility with increasing the 

PX-95 concentration but A-1100 series didn’t present homogeneous phase more than 10 phr. Mechanical 

strength and peel strength were maximum at 5 phr tackifier concentration especially PX-95 series in solvent 

based PU adhesive. 
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1. 서  론
1)

  폴리우레탄 접착제는 폴리우레탄의 접착성능, 유연성, 

저온특성, 높은 응집성, 및 경화속도 조절 등의 이점

으로 사용자들의 다양한 요구를 충족시켜 줄 수 있어 

시장의 수요는 증대되어 왔다[1-4]. 최근 산업의 발전이 

자동차, 전기전자 산업 등의 조립산업 분야에서 현저하게 

이루어졌으며 이에 따라 기능성 접착제에 대한 요구가 

날로 다양화되고 있다[5] 특히 낮은 표면장력을 가져 

접착이 잘 되지 않는 기재나 난접착성을 지닌 표면의 

접착 강도를 향상시키기 위한 다양한 연구가 이루어지

†
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고 있다[6]. 

  용제형 폴리우레탄 접착제는 유기용제에 고분자량의 

OH-말단 폴리우레탄 성분을 용해한 상태 즉 용액상의 

접착제를 의미하며, 작업성이 좋고 점도조절이 용이하며 

빠른 휘발속도에 따른 공정시간조절, 그리고 표면 젖

음성과 침투성에 따른 피착재와 접착제간의 상용성을 

증진시켜 강한 접착 강도를 발현하기 때문에 현재까지도 

많은 용도에서 사용되고 있지만[7], 낮은 표면장력을 

가지는 소재의 접착에는 어려움이 있다. 이를 극복하여 

접착 강도를 향상시키기 위해서 에스테르결합의 강한 

상호작용으로 인장강도, 열적안정성, 내약품성의 우수한 

특성을 가지는 폴리에스테르계 폴리올을 기본으로 하는 
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Table 1. Sample designation and composition of solvent based polyurethane adhesives

Adhesive PEARLSTICK 45-40/19 PEARLSTICK 45-50/18 POLAREZ PX-95 HIKOREZ A-1100 Solvent

P-4000

(= P-4000A)
100 - - - 400

P-4005 100 - 5 - 420

P-4010 100 - 10 - 440

P-4020 100 - 20 - 480

P-4005A 100 - - 5 420

P-4010A 100 - - 10 440

P-4020A 100 - - 20 480

P-5000 - 100 - - 400

P-5005 - 100 5 - 420

P-5010 - 100 10 - 440

P-5020 - 100 20 - 480

폴리우레탄에 tackifier resin의 첨가를 검토하였다[8-12]. 

  tackifier resin은 표면의 점/접착성을 증진시키거나 

피착재에 대하여 젖음을 주어, 표면확산이나 내부확산을 

통하여 최저의 압력에서 높은 점/접착성을 주는 물질

이다. tackifier resin은 알킬 페놀수지, 크시렌 수지, 석유

수지, 쿠마론⋅인덴 수지, 테르펜 수지, 로진계 등이 

대표적으로 실용되고 있는데 그 중에서 점/접착제, 코

팅제, 고무 및 가온용융 접착제 강화용 등에 대표적으로 

쓰이는 지방족계 올레핀, 디올레핀 등의 불포화 탄화

수소를 중합해서 얻어진 열가소성 수지인 석유수지계의 

지방족계(hydrocarbon resin)와 최근 이 지방족계 tackifier 

resin을 아크릴로 개질시켜 극성기를 도입하여 제조한 

수지(acrylic modified hydrocarbon resin)를 폴리우레탄에 

첨가하여 사용하면 접착계면과의 결합을 유도하여 폴리

우레탄 접착제의 접착성능 향상에 영향을 미칠 것으로 

판단된다[13].

  따라서 본 연구에서는 tackifier resin로 사용되는 기존

의 hydrocarbon resin과 이에 극성기를 도입한 acrylic 

modified hydrocarbon resin을 사용하여 용제형 폴리우

레탄 접착제를 제조하고 tackifier resin의 종류 및 조성

비가 용제형 폴리우레탄 접착제의 접착물성 및 상용

성에 미치는 영향에 대해서 살펴보았다. 

 

2. 실  험

2.1. 시약 및 재료

  본 연구에서 용제형 폴리우레탄을 제조하기 위해서 

사용한 열가소성 폴리우레탄(TPU)으로는 Merquinsa

사의 결정성이 높은 타입의 PEARLSTICK 45-40/19, 

PEARLSTICK 45-50/18을 사용하였고, 점/접착성을 증진

시키기 위한 tackifier resin으로 hydrocarbon resin계의 

코오롱인더스트리(주)의 HIKOREZ A-1100과 acrylic 

modified hydrocarbon resin계의 코오롱인더스트리(주)의 

POLAREZ PX-95을 사용하였다. 고형분을 맞추기 위해서 

사용한 용제는 Junsei Chemical사의 methyl ethyl ketone 

(MEK)를 정제공정 없이 그대로 사용하였다.

2.2. 용제형 폴리우레탄 접착제 제조

  용제형 폴리우레탄 접착제는 용제에 고분자량의 열

가소성 폴리우레탄 성분을 용해한 다음 tackifier resin을 

첨가하여 제조하였다. 열가소성 폴리우레탄을 교반기, 

온도계, 시료주입구가 부착된 3구 플라스크에 넣고 

MEK를 투입하여 상온에서 교반하면서 A-1100 수지 

또는 PX-95 수지를 투입한 다음 약 130 rpm의 교반속

도로 약 8 h 동안 상온에서 교반하여 제조하였다. 

A-1100수지를 일정량 이상 사용한 것은 상온에서 용

해도가 좋지 않아 45°C에서 약 1 h 동안 열을 추가로 

가하여 제조하였다.

2.3. 용제형 폴리우레탄 접착제 분석 방법

  TA instrument사의 differential scanning calorimetry 

(DSC Q-100)을 사용하여 -100∼200°C에서 질소 주입하에 

승온 속도 10°C/min으로 하여 용제형 폴리우레탄 접

착제의 유리 전이 온도(Tg)를 측정하였다. 기계적 성질

을 알아보기 위하여 측정한 인장강도 시편은 ASTM 

D638에 따라 제작하였으며, 인장시험은 PME Korea 
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Figure 1. DSC curves of solvent based polyurethane adhe- 

sives.

사의 DTU-900인 universal testing maching (UTM)을 이용

하여 시험속도를 500 mm/min, 시료의 길이는 10 mm, 

폭은 5 mm, 두께는 0.5 ± 0.05 mm로 하여 인장강도 및 

신율을 측정하였다. 접착제를 건조한 필름의 표면을 

Icamscope 사의 광학현미경(optical microscoph SV 32)

으로 관찰하였다. 제조한 용제형 폴리우레탄을 신발용 

접착제로 응용하기 위하여 부타디엔 고무와 천연고무가 

80 대 20의 비율로 배합된 고무 가황물을 사용하여 

접착하였다. 고무의 접착면을 MEK로 적신 솔로 씻어

내어 60°C에서 5 min간 건조시킨 후 사용하였다. 시편

의 규격은 20 × 100 mm로 하였으며 고무의 접착면에 

고무용 프라이머인 D-PLY-007을 1회 도포하고 60°C

에서 5 min간 건조시켰다. 프라이머가 처리된 고무 시편

에 제조한 용제형 폴리우레탄 접착제를 도포 하여 60°C

에서 5 min간 건조한 후 피착재를 서로 붙이고 hand 

roller를 사용하여 약 3∼4 kgf의 하중을 가하여 양면 

2회 압착하여 접착하였다. 접착 후 실온에서 24 h 방치 

후 PME Korea사의 DTU-900인 universal testing maching 

(UTM)를 사용하여 인장속도 150 mm/min로 T형 박리

강도를 측정하였다. 접착 강도는 동일시편 3개를 측정한 

평균값으로 하였다.  

3. 결과 및 고찰

3.1. 용제형 폴리우레탄 접착제의 열적 특성 

  제조된 용제형 폴리우레탄 접착제의 열적 성질을 알아

보기 위하여 시험한 시차주사열량계(differential scanning 

calorimetry, DSC)의 결과를 Figure 1에 나타내었다. 

Figure 1을 보면 용해한 열가소성 폴리우레탄에 PX-95 

또는 A-1100을 첨가하였을 때 순수한 열가소성 폴리

우레탄 보다 유리전이온도(glass transition temperature, 

Tg)가 상승하는 결과를 보였으며 또한 PX-95의 함량을 

증가시킴에 따라 Tg가 증가함을 알 수 있었다. 통상적

으로 탄성체의 Tg가 낮고 tackifier의 Tg가 높기 때문에 

tackifier의 비율이 증가함에 따라 접착제의 Tg는 높아

지게 되는 데 이와 같은 이유로 PX-95의 함량이 증가

함에 따라 폴리우레탄 접착제의 Tg는 높아지게 된 것

이다[14]. 하지만 A-1100의 함량을 증가시켰을 때의 

Tg는 PX-95와는 다르게 Figure 1에서 보는 바와 같이 

뚜렷한 경향을 나타내지 않았다. 이것은 접착제 필름의 

표면상태를 광학현미경(Figure 3 참고)을 통해 확인한 

결과를 보면 A-1100이 일정 함량 이상 첨가되었을 때는 

열가소성 폴리우레탄과 상용성이 떨어지는 것을 알 

수 있는데 이러한 요인에 기인한 것으로 생각된다.

3.2. 용제형 폴리우레탄 접착제의 기계적 성질 

  열가소성 폴리우레탄에 PX-95 또는 A-1100을 함량

별로 첨가하여 제조한 접착제의 필름에 대한 인장강

도와 파단신율의 측정 결과를 Figure 2에 나타내었다. 

Figure 2를 보면 tackifier 함량이 증가함에 따라 인장

강도는 tackifier를 5 phr를 첨가하였을 때 최고의 값을 

나타내고 그 이후로는 감소하는 것을 볼 수 있고, 파

단신율은 tackifier 함량이 증가함에 따라 대체로 감소

함을 볼 수 있었다. 또한 A-1100을 첨가하였을 때보다 

PX-95를 첨가하였을 때의 인장강도 값이 조금 높은 

결과를 나타내는 것을 알 수 있었다. 이는 tackifier를 

용제형 폴리우레탄에 일정량 첨가하면 분자간의 응집

력이 증가함에 따라 인장강도가 높아지기 때문인 것

으로 생각되는데, 더욱이 PX-95는 극성기를 함유하고 

있으므로 수소결합 및 2차 결합과 같은 결합을 잘 형성
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Figure 2. Mechanical properties of solvent based polyur-

ethane adhesives using 45-40/19 (a) PX-95 series (b) A-1100

series.

Figure 3. Surface morphology of solvent based polyurethane 

adhesive films.

하여 높은 응집력으로 인해 폴리우레탄의 상분리도는 

감소하며, 이에 따라 Tg가 상승하므로 인장강도는 높아

지며 파단신율은 감소하는 것으로 생각된다.

3.3. 용제형 폴리우레탄 접착제 필름의 표면 모폴로지 

(Morphology)

  열가소성 폴리우레탄에 tackifier를 종류별, 함량별로 

첨가하여 제조한 접착제의 필름 표면의 상태를 광학

현미경으로 관찰한 결과를 Figure 3에 나타내었다. PX-95

를 첨가한 시리즈는 모두 균일한 표면 상태를 나타내고 

있지만 A-1100을 첨가한 시리즈는 A-1100을 5 phr 첨

가하였을 때는 비교적 균일하지만 그 이상을 첨가하

였을 때는 필름 표면이 매우 불균일한 것을 확인할 

수 있었다. 상용성은 각각의 고분자사이의 쌍극자 모

멘트 차이의 최소화 뿐만 아니라, 쌍극자-쌍극자 인력, 

수소결합, 인온 공유와 전하이동착물화에 의해서 크게 

강화될 수 있는데[15-19] 이러한 결과로 볼 때 극성기를 

도입한 PX-95가 열가소성 폴리우레탄과 상용성이 더 

좋은 것으로 생각된다.

3.4. 용제형 폴리우레탄 접착제의 접착강도

  용제형 폴리우레탄 접착제로 접착한 결과는 Figure 

4에 나타내었다. 그림에서 알 수 있듯이 초기 접착 강도

와 상태 접착 강도 모두 비슷한 경향으로 나타났는데 

열가소성 폴리우레탄에 tackifier로 PX-95를 사용한 것이 

A-1100을 사용한 것보다 초기 접착 강도와 상태 접착 

강도가 높게 나타났으며 tackifier 함량을 5 phr 첨가한 

것의 초기 및 상태 접착 강도가 가장 우수한 결과를 

나타내었다. 그리고 tackifier는 PX-95를 사용하고 열가

소성 폴리우레탄을 45-40/19, 45-50/18를 사용한 P40 

시리즈와 P50 시리즈를 비교해 보면 초기 접착 강도는 

뚜렷한 경향은 없으나 상태 접착 강도는 P50 시리즈가 

더 우수한 것을 알 수 있었다. 이러한 결과로부터 

tackifier를 5 phr 사용한 것이 순수한 열가소성 폴리우

레탄을 용해시킨 접착제보다 초기 및 상태 접착 강도가 

증가한다는 것을 알 수 있었고 또한 tackifier 중에서 

PX-95를 사용하는 것이 더 우수한 결과를 나타냄을 

알 수 있었다. tackifier는 피착재 표면에 젖음을 주어 

표면확산이나 내부확산을 통하여 접착강도 향상에 도

움을 주지만 일정함량 이상을 사용하면 택성이 너무 

높아지고 저분자량이 늘어남으로써 오히려 역효과로 

작용하는 것으로 생각된다. 그리고 PX-95와 같은 극

성기를 도입한 tackifier를 사용하면 피착재와의 2차결

합을 유도하고 이소시아네이트계 경화제와의 가교밀도가 

증가하기 때문에 접착강도가 향상되는 것으로 생각된다.

4. 결  론

  본 연구에서는 hydrocarbon resin과 이에 극성기를 도입

한 acrylic modified hydrocarbon resin의 조성비에 따른 

용제형 폴리우레탄 접착제를 제조하여 접착제의 열적․ 
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Figure 4. Peel strength of solvent based polyurethane adhe- 

sives.

기계적 성질, 상용성 및 접착물성을 알아보았다. DSC 

결과를 보면 용해한 열가소성 폴리우레탄에 PX-95 또는 

A-1100을 첨가하였을 때 순수한 열가소성 폴리우레탄 

보다 Tg가 상승하는 결과를 보였으며 또한 PX-95의 

함량을 증가시킴에 따라 Tg가 증가하였다. tackifier 

함량이 증가함에 따른 인장강도는 tackifier를 5 phr를 

첨가하였을 때 최고의 값을 나타내고 그 이후로는 감소

하는 것을 볼 수 있고 파단신율은 tackifier 함량이 증가

함에 따라 대체로 감소함을 볼 수 있었다. 또한 A-1100

과 비교하여 PX-95를 첨가하였을 때의 인장강도 값이 

조금 높은 결과를 나타냈다. 필름 표면의 상태를 광학

현미경으로 관찰한 결과 PX-95를 첨가한 시리즈는 모두 

균일한 표면 상태를 나타내고 있지만 A-1100을 첨가한 

시리즈는 A-1100을 5 phr 첨가하였을 때는 비교적 균일

하지만 그 이상을 첨가하였을 때는 필름 표면이 매우 

불균일한 것을 확인할 수 있었다. 용제형 폴리우레탄 

접착제로 접착한 결과, PX-95를 사용한 것의 접착강

도가 A-1100을 사용한 것보다 높게 나타났으며 결론 

tackifier 함량을 5 phr 첨가한 것의 접착 강도가 가장 

우수한 결과를 나타내었다. 그리고 tackifier는 PX-95를 

사용하고 열가소성 폴리우레탄을 45-40/19, 45-50/18를 

사용한 P40 시리즈와 P50 시리즈를 비교해 보면 초기 

접착 강도는 뚜렷한 경향은 없으나 상태 접착 강도는 

P50 시리즈가 더 우수한 것을 알 수 있었다. 이러한 

결과로부터 tackifier를 5 phr 사용한 것이 순수한 열가

소성 폴리우레탄을 용해시킨 접착제보다 초기 및 상

태 접착 강도가 증가한다는 것을 알 수 있었고 또한 

tackifier 중에서 PX-95를 사용하는 것이 더 우수한 결

과를 나타냄을 알 수 있었다. 
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