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요  약  이 연구는 폐 PE / PET / TPE 상용화에 따른 특성에 초점을 맞추었다. 재활용 PET/HDPE blend의 단점인 
내열특성과 충격강도 특성이 개선되었고, 내열특성은 polyester계 폐TPE를 첨가한 것이 HDPE가 첨가된것 보다  50℃
이상 높은 150℃이상을 나타내었다. Elastomer의 적용으로 충격강도가 현저히 증가되어 내열 및 탄성이 요구되는 산
업분야에 적용할 수 있는 안전소재로의 적용가능성을 확인할 수 있었다. 또한 상용화제를 이용하여 PET를 블렌드 함
으로써 폴리올레핀계 수지의 강도를 향상시켰다. 폐HDPE와 폐PET blend의 기계적 물성이 크게 향상되었으며, 

morphology 특성에서도 상용화제의 첨가에 따라 분산상의 크기가 감소하고 균일해짐이 관찰되었다.

주제어 : HDPE, PET, TPE, 혼합, 상용화, 형태학

Abstract  This study focused on the characterization of recycle PE/PET/TPE blend with compatibilizers. The 
heat resistance and impact strength of a weak point on PET / HDPE blend has been improved. TPE added 
polyester-based recycle heat-resistant properties to 150℃ showed more than 50℃ higher than HDPE added. 
Elastomer applied is a significant increase in the impact strength, and then it is possible to apply for safety 
materials in industries requiring heat-resistance and elasticity. Also using PET blend compatibilizer improves the 
strength of the polyolefin resin. The mechanical properties of recyle HDPE and PET blend has been greatly 
improved, and the reduction in the size of the dispersed phase by the addition of compatibilizers on morphology 
characteristics were observed uniformity becomes.
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1. 서론

 폴리에틸렌(polyethylene , PE)은 현재 세계에서 가

장 많이 보급된 합성 고분자 물질로서 공업 재료로부터 

일용 잡화에 까지 사용하고 있는 범용 플라스틱으로 에

틸알콜을 원료로 제조하는 방법의 연구가 있었으나, 현

재는 원유를 증류해서 얻어지는 나프타(제조가솔린)를 

원료로 하는 에틸렌 중합에 의해 만들어지고 있다. 이것

은 고분자 물질(PE)의 밀도정도의 차이에 따라 HDPE 

(high density polyethylene)와 LDPE(low density 

polyethylene)로 나누어지며 재활용에 용이한 물질이다. 

PET(polyethylene terephthalate)는 범용 엔지니어링 플

라스틱(engineering plastic)으로 투명도가 유리에 가까

울 정도로 뛰어나고 강도가 높으며, 단열성도 좋아 영하 

160℃까지 견딜 수 있는 장점과, 기체차단성 등 물성이 

우수하여 합성섬유, 이축연신 film, 식음료용 bottle 등의 

용도로 널리 사용되는 적용범위가 매우 넓은 고분자 소
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재이다.

TPE(thermoplastic elastomer)는 열가소성 탄성체로 

상온에서는 고무탄성을 보이고, 고온에서는 소성변형이 

가능한 고분자소재이다.  

우주․항공 및 자동차산업과 반도체를 비롯한 전자산

업 등 첨단산업의 발전과 함께 새로운 고분자재료에 대

한 요구가 증가되고 있으며 2종 이상의 고분자를 조합하

여 가공하는 고분자 블렌드(polymer blends)에 관한 연

구가 활발히 진행되고 있다[9]. 고분자 블렌드는 원하는 

물성을 갖는 둘 이상의 고분자를 혼합함으로써 새로운 

물성을 갖는 고분자를 제조하는 한 방법으로 새로운 고

분자를 합성하는 것에 비해 경제성 면에서 유리하기 때

문에 많은 고분자 블렌드가 이미 상품화되었으며 블렌드

의 대상이 되는 고분자도 범용플라스틱에서 슈퍼엔지니

어링플라스틱(super engineering plastic)에 이르기까지 

그 범위가 확대되고 있다[3, 14, 17]. 그러나 일반적으로 

화학구조가 다른 두가지 고분자를 혼합할 경우 낮은 혼

합 엔트로피로 인해 두 고분자간의 특별한 인력이 없는 

한 상분리가 일어나 고분자 계면을 형성시킨다[23]. 이러

한 고분자 계면은 특히 비상용성 고분자 블렌드의 제조

시 물성 저하의 원인이 되며 PE, PP와 같은 폴리올레핀

계 수지와 PET도 대표적 비상용성 고분자계로서 이러한 

특성을 개선하기 위해 많은 연구[2, 10, 18]가 진행되었다.

HDPE와 PET는 국내에서 발생되는 폐플라스틱 중 많

은 부분을 차지하는 고분자 물질로 혼합되어진 상태로 

배출되는 경우가 많으나 두 고분자를 단순 혼합할 경우 

비상용성으로 인해 각각의 고분자가 갖는 물성과 비교해

도 낮은 수준을 나타낸다. 특히 PET는 내열성이 우수한 

고분자이므로 내열 안전성 확보를 위한 고분자 소재로서 

효용가치가 높아 고강도의 경량구조재료 및 내열성이 요

구되는 안전재료로 적용할 수 있는 기술이 필요하다. 

폐기된 PET 수지를 물질재활용(material recycling) 

방법으로 재가공할 경우 수지 자체가 갖는 가수분해

(hydrolysis)와 열분해(thermal degradation) 특성으로 인

해 가공성 및 기계적 특성이 현저히 저하되는 단점이 있

다[7]. 이러한 문제를 해결하기 위해 polyethylene이나 

polypropylene과 같은 polyolefin계 수지와의 blend 기술

이[8, 12], Poly(ethylene terephthalate)/Polypropylene 

Blend 상용화[6]가 이용되고 있으나, 비상용계인 두 고분

자를 blend 하기 위해서는 특수한 상용화 기술이 필요하

며 대표적 blend인 HDPE/PET blend의 경우 PET의 내

열성이 우수함에도 불구하고 HDPE의 내열성이 낮아 

blend 전체의 내열성이 저하되는 문제점이 있다.

따라서 본 연구에서는 PET의 내열특성을 유지하면서

도 재가공된 PET의 문제점인 충격강도 저하문제를 개선

하기 위해 폴리에스터계 폐TPE를 blend하여 성형체를 

제조하고 열분석, morphology특성 분석, 기계적 강도 시

험을 수행하여 blend 성형체의 상용성 및 내열특성, 강도

특성을 평가하였으며,  비상용성인 HDPE/PET blends의 

상용성 개선을 위한 방법으로써 상용화제를 첨가하여 상

용성을 증진시키는 물리적인 상용화 기술을 이용하였고, 

상용화제의 종류 및 상용화제가 포함된 블렌드의 조성에 

따른 기계적 특성 및 morphology를 관찰하였다.

2. 이론

고분자 블렌드 가공 시 문제되는 물성저하를 개선하

기 위해서는 일반적으로 랜덤공중합체, 그라프트공중합

체, 블록 공중합체 등이 상용화제로 사용된다. 랜덤 공중

합체는 반응성기를 도입함으로써 상용화 효과를 높인 것

이며, 블렌딩 시에 구성 고분자와 반응하여 화학결합을 

형성함으로써 상용화 효과를 나타내는 것이다. 블록 공

중합체나 그라프트 공중합체는 두가지 다른 성분의 고분

자 사슬을 하나의 고분자에 연결시킨 것으로써 이를 상

용화제(compatibilizer)로 사용하면 열역학적으로 계면에 

위치하는 것이 용이하게 되어 계면장력이 낮아지고, 분

산상이 연속상에 고르게 분산되도록 하며, 계면간의 접

착력을 향상시킨다[4]. Polypropylene / polyamide blend

의 상업적 성공은 PET를 base로 한 blend의 개발을 가능

케 하였으며 이중에서 plastic과 rubber의 blend는 경질

부분(hard segment)과 연질부분(soft segment)으로 구성

된 전통적인 열가소성 일레스토머(thermoplastic 

elastomer)의 대안으로 부각되었다. 상업적으로 널리 이

용되는 elastomer(EPR, EPDM, SBR)들이 PET 또는 

PBT에 적용되었으나[1] 이들 blend는 상용성

(compatibility)이 없어 매우 낮은 기계적 특성을 나타내

었다. 따라서 이들 고분자간의 계면장력을 낮추어 우수

한 계면접착력을 얻기 위해서는 상용화기술이 필요하며 

주로 block 또는 graft 공중합체들이 상용화제로서 이용

되었다.

PE와 PET의 블렌드의 기존 연구를 살펴보면, 
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Gartland 등은[5, 21] 0.5～10 wt%의 LLDPE 또는 

polyethyleneisophthalate와 PET를 블렌드 함으로써 O2 

barrier 특성이 향상됨을 보고하였으며 Natafajan 등은

[13] 30～70 wt%의 PET와 70～30 wt%의 PA-6, LDPE, 

HDPE 또는 LLDPE를 blend 하는데 EEA-GMA와 같은 

epoxidized ethylene copolyemer를 상용화제로 1～

10wt% 첨가하여 충격강도, 인장강도, 신장율 등의 기계

적 물성이 향상됨을 보고하였다. 폐플라스틱을 이용한 

상용성 연구로는 Tekkanat 등이[22] 폐PET와 올레핀계 

수지인 폐PP를 1:4에서 4:1 비율로 혼합하고 상용화제로 

maleated SEBS elastomer를 15～20phr 첨가함으로써 우

수한 기계적 특성을 갖는 성형체를 제조한 예가 있다.  

PET/PE blend에는 상용화제로서 상업적으로 

ethylene/glycidyl methacrylate copolymer(EGMA)가 주

로 사용되며[11], 이들의 상용성 연구를 통해 EGMA 

coplymer가 널리 사용되고 있는 무수말레인산이 적용된 

공중합체(PE-g-MAH, EPR-g-MAH, SEBS-g-MAH)

보다 상용성이 우수함이 증명되었다[14, 19].

최근에는 PET의 단점인 brittle한 특성을 개선하기 위

해 상용화제로서 EPR-g-GMA를 첨가하여 다양한 

rubber와 PET를 혼합한 탄성체 blend가 개발되었다[16].

3. 실험

본 연구는 2003년 2월부터 10월까지 Double cone 

mixer, DSC(822e, Mettler Toledo Ltd.), 만능시험기

(HTE-5000N, Hounsfield), 충격강도시험기(SJI-00, 

Sungjin Corporation) 및 SEM(PSEM-75, RJ Lee 

Instruments Ltd.)을 이용하여 실험 및 측정을 하였으며, 

2012년 5월부터 9월까지 자료를 분석하였다.

3.1 Blend 시편의 제조

3.1.1 폐PET/TPE Blend의 제조

본 연구의 실험에 사용된 폐PET/TPE Blend의 제조 

원료는 5φ under size로 분쇄된 폐PET(95～80 wt%)와 

폐TPE(5～20 wt%)를 건조 후 Double cone mixer에서 

30rpm으로 5분간 혼합한 후 twin screw extruder를 이용

해 230～290℃의 온도범위에서 압출하여 pelletizing하였

으며 가공된 pellet을 70℃에서 24hr이상 건조한 후 280℃

의 hot press에서 200kgf/cm2의 압력으로 압착성형하여 

시험용 시편을 제조하였다.

3.1.2 폐PET/HDPE 상용화제 Blend의 제조

가정용 milk bottle로써 널리 사용되고 있는 폐HDPE

와 음료용기로 사용된 폐PET를 5φ under size의 chip상

태로 분쇄하여 사용하였으며 폐HDPE와 폐PET의 열적 

특성을 관찰하기 위해 DSC(822e, Mettler Toledo Ltd.)

를 측정한 결과 폐HDPE는 134.61℃, 폐PET의 경우 

259.49℃의 온도에서 융점이 관찰되었으며 이 결과로써 

성형조건을 도출하였다[Fig. 1].

0 50 100 150 200 250 300
-18

-16

-14

-12

-10

-8

-6

-4

-2

0

2^exo Recycled HDPE

Integral       96.87 mJ
   normalized  17.61 Jg^-1
Onset           213.13 oC
Peak            224.66 oC

Integral       -877.39 mJ
   normalized  -159.53 Jg^-1
Onset           126.41 oC
Peak            134.61 oC

H
ea

t F
lo

w
 (m

W
)

Temperature (oC)
 

a) Recycled HDPE 

 0 50 100 150 200 250 300

-3

-2

-1

0

1
^exo Recycled PET

Integral       -122.49 mJ
   normalized   -39.51 Jg^-1
Onset           249.52 oC
Peak            259.49 oC

Integral       -6.35 mJ
   normalized  -2.05 Jg^-1
Onset           113.97 oC
Peak            121.45 oC

H
ea

t F
lo

w
 (m

W
)

Temperature (oC)

b) Recycled PET
[Fig. 1] DSC Curve of Recycled Plastics 

  상용화제는 비상용계인 폐HDPE/폐PET 블랜드물

의 상용성을 증가시켜 기계적 특성을 향상시키고 상용화

제에 따른 성형체의 물성을 관찰하기 위해 사용되었으며 

SE-11(SEBS, K사), EM-520M (PE-g-MAH, H사), 

Polybond 1009(PE-g-AA, Uniroyal사), Elvaloy(E/nBA/ 

GMA, DuPont사)를 단독 또는 복합으로 사용하였다.
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매트릭스 수지인 폐 PET과 폐HDPE는 8:2의 배합비

로 혼합하였으며 수지 혼합물(95～80 wt%)과 상용화제

(5～20 wt%)를 건조 후 Double cone mixer에서 30rpm

으로 5분간 혼합한 후 twin screw extruder를 이용해 23

0～290℃의 온도범위에서 압출하여 pelletizing하였으며 

가공된 pellet을 70℃에서 24hr이상 건조한 후 285℃의 

hot press에서 200kgf/cm2의 압력으로 압착성형하여 시

험용 시편을 제조하였다.

3.2 실험 방법

폐PET/TPE blend 성형체의 내열특성을 평가하기 위

해 DSC(822e, Mettler Toledo Ltd.)분석을 수행하였으며 

폐PET/HDPE blend 성형체와 비교평가 하였다[[Fig. 2].  
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[Fig. 2] DSC Curves of R-PET/R-TPE blend and 
R-PET/R-HDPE blend

3.2.1 기계적물성

블렌드 성형체의 인장강도는 ASTM D638의 규격에 

따라 시편 가공한 후 만능시험기(HTE-5000N, 

Hounsfield)를 이용해 50mm/min의 cross head 속도로 

측정하였으며 충격강도는 ASTM D256의 규격에 따라 

V-notch 가공한 후 충격강도시험기(SJI-00, Sungjin 

Corporation)를 이용해 시험하였다.

3.2.2 Morphology

폐TPE의 함량이 10wt(%), 20wt(%) Blend 성형체의 

morphology 특성을 평가와 블렌드 성형체의 상용성 향

상에 따른 계면에서의 분산상태를 확인하기 위하여 

SEM(PSEM-75, RJ Lee Instruments Ltd.)을 사용하여 

측정하였다. 준비된 시편을 액체질소 내에서 파단하여 

파단면을 gold sputtering 한 후 1,000～2,500배의 배율로 

관찰하였다.

 

 a)R-PET/R-HDPE        b)R-PET/R-TPE(10wt%)  

c)R-PET/R-TPE(20wt%) 

d) PE-g-AA(10wt%) e) PE-g-MAH+SEBS(20wt%)

[Fig. 3] SEM morphology of R-PET/R-TPE blends 
as R-TPE content AND R-HDPE/R-PET 
blends as compatibilizer

4. 결과 및 고찰

4.1 폐PET/TPE blend의 열분석 결과

폐PET/폐HDPE blend와 폐PET/TPE blend의 열분

석 시험 결과 Fig. 2에 나타낸 바와 같이 폐PET/폐HDPE 

blend의 경우 두 고분자의 상용성이 없어 132.7℃에서 

HDPE의 융점피크가 나타나지만 폐PET/TPE blend의 
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<Table 1> Mechanical properties of R-PET/R-TPE blends

Formulation
Tensile strength

(kgf/cm
2)

Impact strength

(kgfcm/cm
2)

R-PET 80 / R-HDPE 20 108.5 2.12

R-PET 95 / R-TPE 5 129.8 2.85

R-PET 90 / R-TPE 10 164.1 4.17

R-PET 85 / R-TPE 15 163.4 5.15

R-PET 80 / R-TPE 20 166.9 5.64

<Table 2> Mechanical properties of R-HDPE/R-PET blends

Formulation
Tensile strength

(kgf/cm
2)

Impact strength

(kgfcm/cm
2)

R-HDPE20/R-PET80 108.5 2.12

R-HDPE18/R-PET72/Elvaloy10 148.7 4.88

R-HDPE16/R-PET64/Elvaloy20 166.8 7.06

R-HDPE18/R-PET72/PE-g-AA10 163.9 4.34

R-HDPE16/R-PET64/PE-g-AA20 171.2 4.97

R-HDPE18/R-PET72/SEBS10 144.8 5.33

R-HDPE16/R-PET64/SEBS20 162.3 6.76

R-HDPE18/R-PET72

/PE-g-MAH5/SEBS5
150.5 5.91

R-HDPE16/R-PET64

/PE-g-MAH10/SEBS10
163.7 7.43

경우 폐TPE가 polyester계로서 10wt(%)에서는 213℃에

서 융점피크가 나타났으며, 특히 폐TPE가 20wt(%) 첨가

된 blend의 경우 상용성의 향상으로 132.7℃에서 폐TPE

의 융점피크는 나타나지 않았다.

4.2 폐PET/TPE blend의 Morphology 특성

상용화제를 첨가하지 않고 단순 혼합한 폐PET/폐

HDPE blend[Fig. 3(a)]는 분산상이 불균일하고 계면에서

의 분리현상이 관찰되나 폐PET/TPE blend의 경우[Fig. 

3(b),(c)] TPE의 분산상이 폐PET/폐HDPE blend에 비해 

균일함을 알 수 있으며 폐TPE의 함량이 20wt(%)인 

blend의 경우 마이크로상으로 분산됨을 알 수 있다. 이는 

열분석 결과에서 확인되었듯이 폐TPE의 함량이 

20wt(%)에서는 두 고분자의 상용성이 크게 증가하기 때

문인 것으로 사료된다.

상용성이 없는 폐HDPE/폐PET blend는 상용화제를 

적용하지 않고 단순 혼합한 경우 [Fig. 3(a)]에 나타낸 바

와 같이 분산상의 모양이 구형이며 불균일 하지만 기계

적 강도 특성이 가장 우수한 PE-g-AA를 10wt(%) 첨가

할 경우[Fig. 3(d)] 분산성이 향상됨을 알 수 있었다. 상용

화제의 함량이 증가할수록 분산상의 크기는 더욱 균일하

였으며 PE-g-MAH와 SEBS를 복합상용화제로 

20wt(%) 첨가한 성형체의 경우[Fig. 3(e)] 분산상의 크기

가 균일하게 잘 분산되어 있는 것을 알 수 있다. 이는 상

용화제로 사용된 블록공중합체인 SEBS의 상용성과 

PE-g-MAH에 포함되어 있는 무수말레인산과 PET와의 

화학결합에  기인한 것으로 사료된다.

4.3 폐PET/TPE blend의 기계적 강도 특성

폐PET에 폐TPE를 5～20wt(%) 첨가하여 성형한 

blend 성형체와 가장 일반적인 PET blend인 PET/HDPE 

blend의 기계적 강도특성을 비교 평가한 결과 [Table 1]

에서와 같이 PET/HDPE blend의 경우 인장강도 

108.5kgf/cm2, 충격강도 2.12kgfcm/cm2로 매우 낮은 강

도특성을 나타내었으나 폐PET/TPE blend의 경우 폐

TPE의 함량이 10wt(%)일 경우 약 60%의 인장강도 상승

효과를 확인할 수 있었으며 충격강도의 경우도 약 두배

의 상승효과를 확인할 수 있었다. 폐TPE의 함량이 

10wt(%)이상에서의 함량증가에 따른 인장강도 상승효

과는 나타나지 않았으나 20wt(%)인 성형체의 경우 충격
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[Fig. 4] Tensile strength of R-HDPE/R-PET blends as compatibilizers

 

강도는 10wt(%)인 성형체와 비교해 약 30%의 향상효과

가 나타났다. 

4.4 상용화제에 따른 blends의 기계적 강도 

특성

PET수지는 기계적 물성이 우수하고 범용폐플라스틱 

중에서 내열성이 우수한 수지이다. 가공성이 우수하고 

내충격성이 우수한 HDPE와의 블렌드를 제조함으로써 

각각의수지가 갖는 장점을 이용하기 위해서는 상이 다른 

두 고분자의 상용화는 필수적이며 본 연구에서는 단독 

상용화제 3종(SEBS, PE-g-AA, Elvaloy)과 국내에서 생

산되고 있는 두가지 상용화제를 혼합한 복합상용화제

(SEBS+PE-g-MAH)를 이용하여 성형체를 제조하고 기

계적 특성을 평가하였다. 시험 결과 상용화제를 첨가할 

경우 상용화제를 첨가하지 않은 단순혼합 성형체의 경우

에 비해 약 40% 이상 인장강도 특성이 향상되었으며 모

든 상용화제의 경우에서 상용화제의 함량이 증가함에 따

라 계면에서의 안정화로 기계적 물성의 향상을 관찰할 

수 있었다. PE-g-AA의 경우는 [Fig. 4]에 나타낸 바와 

같이 5wt(%)에서도 우수한 인장특성을 나타내었으나 상

용화제 첨가량의 증가가 충격강도의 개선에는 효과가 없

었으며 또다른 단독상용화제인 SEBS와 Elvaloy의 경우 

함량이 10wt(%)이상에서 평균적인 인장특성을 나타내

었으며 함량 증가에 따라 충격강도도 향상됨을 알 수 있

었다. SEBS와 PE-g-MAH가 복합상용화제로 사용된 성

형체는 적은 함량에서 다른 상용화제에 비해 우수한 인

장강도 특성을 나타내었으며 함량 20wt(%)에서 인장강

도는 가장 낮은 값을 나타냈으나 충격강도의 경우 상용

화제 함량 20wt(%)에서 7.43kgf/cm2으로 가장 우수한 결

과를 나타내었다. 상용화제에 따른 blends의 강도특성을 

[Table 2]에 나타내었다. 이러한 결과는 이러한 효과는 

Hsien-Tang Chiu 등의[6] PET/PP와 POE-g-MA의 

blends 상용화 연구와 같은 결과를 보였다. 

4. 결론

폐PET/HDPE blend의 단점인 내열특성을 개선하고 

PET 성형체의 충격강도 특성을 보완하기 위해 폐TPE를 

함량별로 첨가해 blend를 제조하고 내열특성 및 강도특

성을 평가한 결과 polyester계 폐TPE를 첨가함으로써 

HDPE가 첨가된 기존 blend에 비해 50℃이상 높은 150℃

이상의 내열특성을 나타내었으며 elastomer의 적용으로 

충격강도가 현저히 증가되어 내열 및 탄성이 요구되는 

산업분야에 적용할 수 있는 안전소재로의 적용가능성을 

확인할 수 있었다. 또한 상용화제를 이용하여 PET를 블

렌드 함으로써 폴리올레핀계 수지의 강도를 향상시키고

자 수행된 폐HDPE와 폐PET blend의 물성에 관한 연구

를 수행하여 다음과 같은 결론을 얻었다.
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1. 폐HDPE와 폐PET는 비상용성계이나 적절한 상용

화제의 적용에 의해 기계적 물성이 크게 향상되었

으며, morphology 특성에서도 상용화제의 첨가에 

따라 분산상의 크기가 감소하고 균일해짐이 관찰되

었다.

2. 상용화제를 복합으로 적용함으로써 상용성을 향상

시킬 수 있었으며 그 결과 충격강도가 크게 개선됨

을 알 수 있었다.  이는 기계적 물성이 우수한 PET

의 단점인 내충격성을 보완함으로써 고강도 및 내

열 안전성이 요구되는 용도의 안전소재로서 적용할 

수 있는 결과라고 사료된다
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