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탄소나노튜브 다발을 포함하는 나노복합재료의 열-기계 특성 예측을 위한 
멀티스케일 균질화 모델 개발
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Development of Multiscale Homogenization Model to Predict
 Thermo-Mechanical Properties of Nanocomposites including 

Carbon Nanotube Bundle

Haolin Wang*, Hyunseong Shin**†

ABSTRACT: In this study, we employ the full atomistic molecular dynamics simulation and finite element
homogenization method to predict the thermo-mechanical properties of nanocomposites including carbon nanotube
bundle. As the number of carbon nanotubes within the single bundle increases, the effective in-plane Young's modulus
and in-plane shear modulus decrease, and in-plane thermal expansion coefficient increases, despite the same volume
fraction of carbon nanotubes. To investigate the thickness of interphase zone, we employ the radial density
distribution. It is investigated that the interphase thickness is almost independent on the number of carbon nanotubes
within the single bundle. It is assumed that the matrix and interphase are isotropic materials. According to the
predicted thermo-mechanical properties of interphase zone, the Young's modulus and shear modulus of interphase
zone clearly decrease, and the thermal expansion coefficient increases. Based on the thermo-mechanical interphase
behavior, we developed the multiscale homogenization model to predict the thermo-mechanical properties of PLA
nanocomposites that include the carbon nanotube bundle.

초 록: 본 연구에서는 탄소나노튜브 다발을 포함하는 나노복합재료의 열-기계적 특성을 정량적으로 예측하기 위
하여 분자동역학 전산모사와 유한요소 기반 균질화 기법을 적용하였다. 응집된 탄소나노튜브의 수가 증가함에 따
라 동일한 탄소나노튜브의 체적분율에도 불구하고, 면내 영률 및 면내 전단계수는 감소하였고, 면내 열팽창계수
는 증가함을 확인할 수 있었다. 계면의 두께를 조사하기 위하여 밀도의 반경 방향 분포(Radial density distribution)
을 조사하였으며, 계면의 두께는 탄소나노튜브의 수와는 거의 무관함을 확인할 수 있었다. 기지와 계면은 등방성
재료로 가정하였으며, 예측한 계면의 열-기계적 특성에 따르면, 응집된 탄소나노튜브의 수가 증가함에 따라 계면
의 영률 및 전단계수는 감소하였으며, 열팽창계수는 반대로 증가하였다. 이를 토대로, 탄소나노튜브 다발을 포함
하는 PLA 나노복합재료의 열-기계적 특성 예측을 위한 멀티스케일 균질화 모델을 개발하였다.
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1. 서 론

탄소나노튜브를 포함하는 고분자 나노복합재료는 기존
의 고분자 기지에 비해 높은 강성, 파괴 인성, 열전도율, 전
기전도율 등으로 많은 연구자의 주목을 받았다[1-5]. 하지
만, 탄소나노튜브 간 강한 인력은 응집 현상을 유발하고 다
발형 탄소나노튜브를 형성하게 된다. 탄소나노튜브의 응집
현상은 일반적으로 기계적 성능을 약화하는 것으로 알려
져 있다[6-9]. 그러나 아직 다발형 탄소나노튜브의 기계적
성능 약화의 원인에 대해서 분자스케일에서 규명하고자 한
시도는 없었으며, 본 연구에서는 이를 이론적으로 규명하
고 이를 토대로 모델을 개발하고자 한다.
본 연구에서는 친환경 고분자 소재이자 3차원 프린터의
대표적인 필라멘트로 사용되고 있는 폴리유산(Polylactic acid,
PLA)를 고분자 기지로 하여, 단일벽 탄소나노튜브 다발을
포함하는 고분자 나노복합재료에 대해서 연구를 수행하였
다. 나노복합재의 열-기계적 특성을 정량적으로 예측하기
위하여 분자동역학 전산모사와 유한요소 기반 균질화 기
법을 적용하였다. 폴리유산에 대한 분자동역학 해석 연구
는 이미 수행된 바 있으며, 열탄성 물성 예측에서의 적절함
이 확인되었다[10]. 일정한 체적분율에 대해, 응집된 탄소
나노튜브의 수를 조절하며 분자동역학 해석을 수행하였으
며, 계면의 두께를 조사하기 위하여 반경 방향 밀도 분포
(Radial density distribution)를 조사하였다. 예측한 계면의 열
-기계적 특성을 토대로, 탄소나노튜브 다발을 포함하는 PLA
나노복합재료의 열-기계적 특성 예측을 위한 멀티스케일
균질화 모델을 개발하였다.

2. 분자동역학 전산 모사

본 연구에서는 상용 소프트웨어인 Materials studio 2019
를 이용하여, 분자 모델링과 분자 동역학 전산 모사를 수행
하였다. 모든 과정에서 원자간 상호작용력을 모사하기 위
하여 PCFF(Polymer-Consistent Force Field)를 사용하였다.

2.1 단위 셀 분자 모델링

본 연구에서는 50개의 단량체를 중합하여 만든 PLA 사
슬과 (5, 0) 단일벽 탄소나노튜브를 포함하는 나노복합재
료를 이용하였다. 그림은 Fig. 1에 제시하였다. 동일한 체적
분율에 대하여, 탄소나노튜브의 개수를 조절함으로써 탄소
나노튜브 다발을 구성하였다. 탄소나노튜브 간 중심거리는
안정화된 거리인 7.4 Å으로 정하였으며(Fig. 2), 복합재료 단
위 셀의 체적분율은 5.77%가 되도록 구성하였다. 단위 셀
의 구조적 정보는 Table 1에 제시하였으며, z축을 탄소나노
튜브의 길이 방향으로 설정하였다. 벌크 물성을 예측하기
위하여, x, y, z축 각 방향에 대해서 주기 경계 조건을 부여
하였으며, 탄소나노튜브와 PLA 사이에는 비공유결합(반데

Tabla 1. Unit cell composition of the used PLA/CNT nanocom-
posites

Model I Model II Model III Model IV
CNT type (5,0) (5,0) (5,0) (5,0)

Number of CNTs 1 3 5 7
Length of a CNT 

(Å) 25.5 25.5 25.5 25.5

CNT volume
 fraction 5.77% 5.77% 5.77% 5.77%

RVE dimensions
 (Å³)

14.4×14.4
×25.5

25×25
×25.5

32.25×32.25
×25.5

38.1×38.1
×25.5

Fig. 1. Molecular models of: (a) a single PLA monomer (b) a sin-
gle PLA polymer chain, (c) PLA unit cell, and (d) (5, 0)
SWCNT

Fig. 2. Geometrical configurations of the single CNT bundle
including: (a) three CNTs and (b) seven CNTs

Fig. 3. Molecular unit cell models of nanocomposites: (a) Model
I, (b) Model II, and (c) Model IV 



200 Haolin Wang, Hyunseong Shin

르발스 힘과 전자기적 인력)만 작용하는 것으로 가정하였
다. 본 연구에서 PLA 탄소 나노복합재의 분자모델 그림은
Fig. 3에서 제시하였다.

2.2 열-기계적 물성 도출을 위한 앙상블 시뮬레이션 

나노복합재료의 안정화된 셀을 구성하기 위하여, 초기
셀을 구성한 이후, geometric optimization 기능을 통하여 힘
평형이 만족되는 구조를 도출하였다. 이후 NVT, NPT, NσT
앙상블 시뮬레이션을 각각 500 ps, 1500 ps, 500 ps 수행하여
상온 조건(300 K, 1 atm)에서의 안정화된 셀을 구축하였
다. 이후, Parrinello-Rahman fluctuation analysis를 통하여
탄성행렬을 도출하였으며, 이로부터 면내 영률과 면내 전
단계수를 도출하였다.

(1)

여기서 εij, V 및 T는 각각 단위 셀의 변형률 텐서, 부피 및 온
도이고, kB는 볼츠만 상수를 의미한다. 여기서 <•> 기호는
물리량의 앙상블 평균을 의미한다.
나노복합재료의 유리 전이 온도와 면내 열팽창 계수

(coefficient of thermal expansion)를 도출하기 위하여, 고온
조건(440 K, 1 atm) 조건에서 안정화된 셀을 구성하고 20 K

씩 준차적으로 절대온도를 낮추는 시뮬레이션을 진행하였
다. 냉각 과정에서 도출된 온도-밀도 관계로부터 기울기의
변화가 일어나는 점으로부터 유리전이온도를 정의하였으
며, 상온 주변에서의 기울기 값을 통해서 다음과 같이 면내
열팽창 계수를 도출하였다.

(2)

여기서 A0은 상온에서의 탄소나노튜브에 수직한 방향의
단위셀 면적이다.

2.3 계면의 두께 조사

PLA 기지 재료의 나노 튜브의 중심 축을 기준으로 한 반
경 방향 밀도 분포(radial density distribution)는 Fig. 4에서
제시하고 있다. 반경 방향 밀도 분포를 통해서 계면의 존
재를 확인할 수 있었다. 파란 색 점선으로 이루어진 네모
상자 안쪽의 영역의 경우 반경 방향 밀도가 일반 기지재
의 밀도(빨간 실선)에 비해 높음을 알 수 있는데, 이것이
곧 계면의 존재를 의미한다. 탄소나노튜브 다발 내부의 탄
소나노튜브의 개수에 무관하게 계면의 존재는 명확하게
보였으며, 대략적으로 계면의 두께가 7 Å 정도임을 확인
할 수 있었다.

ε ε
−

= < Δ Δ >
< >

MD 1B
ijkl ij kl

k TC
V

α

Δ⎛ ⎞
= ⎜ ⎟Δ⎝ ⎠0

1
2

A
A T

Fig. 4. Radial density distributions of PLA of: (a) Model I, (b) Model II, (c) Model III, and (d) Model IV. The red lines are the density of neat
PLA 
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3. 유한요소 기반 균질화 기법

본 연구에서는 계면의 영률, 전단계수, 열팽창계수를 얻
기 위하여, 유한요소 기반 균질화 기법을 접목하였다. 유한
요소 기반 균질화 기법을 통해서 나노복합재료의 유효 열
-기계적 특성을 예측하였다[11,12].

(3)

 
(4)

여기서, Y는 단위 셀의 체적을 의미하며, χ와 Φ는 다음 방
정식을 통해서 계산할 수 있다.

 (5)

 (6)

유한요소 모델링을 위하여, ANSYS Workbench 19.2를 이
용하였다. 유한요소 모델링 과정에 사용한 탄소나노튜브의
탄성계수는 참고문헌[1]의 값으로부터 회귀분석을 해서
얻었다. 탄성계수의 값은 Table 2에 제시하였다. 열팽창계
수는 가로방향은 –3.3 × 10-6/K로 정하고 길이방향은
2.1 × 10-6/K로 사용하였다[13]. 사용한 PLA의 영률와 열팽
창계수는 분자동역학 시뮬레이션을 통해서 얻은 값을 사
용하였다.
균질화를 통해서 얻은 복합재의 면내 영률, 면내 전단계
수, 면내 열팽창계수가 분자동역학의 결과와 동일한 값을

갖도록 하는 계면의 영률, 전단계수, 열팽창계수를 도출하
였다. 본 연구에서 응집된 탄소나노 3개 포함된 PLA 탄소
나노복합재료의 유한요소모델 그림은 Fig. 5에 제시하였다.

4. 결 과

4.1 순수 PLA의 분자동역학 결과 및 실험과의 검증

분자동역학 모델링 및 해석을 통해서 예측한 순수 PLA
재료의 밀도, 영률, 전단계수, 열팽창계수, 유리전이온도는
Table 3와 같다. 참고문헌의 실험값과의 비교를 제시하였
으며, 높은 정확도를 보였음을 알 수 있었다.

4.2 계면의 영률 및 전단계수의 도출

Table 4는 분자동역학 전산모사를 통해 예측한 순수 PLA
와 나노복합재료의 면내 영률과 면내 전단계수를 정리한
표이다. 면내 영률과 면내 전단계수는 모두 나노복합재료
의 값이 순수한 PLA의 값보다 더 크게 나타났으며, 탄소나
노튜브에 의한 강화 효과가 보인다. 탄소나노튜브 다발을
포함하는 나노복합재료의 멀티스케일 모델을 개발하기 위
하여, 유한요소 기반 균질화 기법과 같이 제안된 멀티스케
일 브리징 방법론을 통하여 계면에서의 영률과 전단계수
를 역산하였다. 그 결과는 Fig. 6과 같다. 각 빨간점은 제안
된 멀티스케일 브리징 방법론을 통하여 직접 예측한 계면
에서의 영률과 전단계수이다. 다발당 탄소나노튜브의 수가
증가함에따라 계면에서의 영률과 전단계수가 점진적으로
감소함을 확인할 수 있었으며, 최소자승법을 통하여 구한
파란선과 같이 exponential decay 함수 형태의 계면모델을
구성하였다.

= −∫
1H

yY
dV

Y
C C CBχ

( )−

= −∫
1 1( )H H

yY
dV

Y
α C C α BΦ

= −∫
1H

yY
dV

Y
C C CBχ

( )−

= −∫
1 1( )H H

yY
dV

Y
α C C α BΦ

Fig. 5. A three-phase finite element model (composed of
matrix, interphase, and CNT) 

Table 2. Elastic properties of SWCNT used for the FE models in
this study (units: GPa)

Type C11 and 
C22

C12
C13 and 

C23
C33

C44 and 
C55

C66

(5, 0) 
SWCNT 1148.90 275.73 389.15 3004.80 2357.19 440.39

Table 3. Experimental validation of material properties of PLA

MD 
simulations 

Experimental 
work

Density(g/cm3) 1.244 1.21-1.25 [14]
Young's modulus (GPa) 3.596 3.5 [14]
Shear modulus (GPa) 1.38 1.287 [14]

Coefficient of thermal expansion(/K) 6.31E-05 6.80E-05 [15] 
Glass transition temperature(K) 359 319-333 [14]

Table 4. Elastic moduli of the matrix and in-plane elastic moduli
of nanocomposite models from MD simulations (units:
GPa)

Model PLA Model I Model II Model III Model IV
In-plane Young's 

modulus 3.596 6.14 5.18 4.91 4.35

In-plane shear 
modulus 1.38 2.36 1.99 1.88 1.67
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 (7)

 
(8)

제안된 계면 모델을 반영한 멀티스케일 유한요소 모델
의 정확성을 검토하기 위하여, 직접적으로 계산한 분자동
역학 해와 비교를 하였다. Fig. 7는 제안된 계면 모델과 멀
티스케일 균질화 기법을 기반으로 계산한 나노복합재료의
면내 영률 및 면내 전단계수이다. 실제로 Table 4와 거의 일
치함을 확인할 수 있었으며, 제안된 계면 모델에 기반한 멀
티스케일 균질화 방법론이 적절함을 확인할 수 있었다.

4.3 열 특성 예측

4.3.1 유리전이 온도
순수한 PLA와 나노복합재료의 온도-밀도 관계를 Fig. 8
와 같이 도출할 수 있었다. Fig. 8에서 파란선은 유리상(glassy
state)에서의 회귀분석 선도, 빨간선은 고무상(rubbery state)
에서의 회귀분석 선도에 해당한다. 함수의 기울기가 변하
는 부분을 유리전이온도로 계산하였다. 순수한 PLA와 나
노복합재료의 유리전이온도(glass transition temperature)는
Table 5과 같다. 균일하게 분산된 탄소나노튜브를 포함하

는 나노복합재료의 경우 높은 유리전이온도를 가졌지만,
다발당 탄소나노튜브의 수가 증가함에 따라 점차 유리전
이온도가 작아진다는 것을 확인할 수 있었다. 탄소나노튜
브가 균일하게 분산될 경우, 계면의 결정화도가 증가함이
알려져 있으며 그에 따라 계면의 강성이 증가하며, 나노복
합재료의 유리전이온도가 증가한다. 하지만, 탄소나노튜브
의 분산 특성이 나빠질 경우, 계면의 강성이 약화되며, 나
노복합재료의 유리전이온도 또한 급격하게 감소한다는 것
을 분자동역학 전산해석 결과를 통해서도 확인할 수 있었다.

4.3.2 열팽창 계수
분자동역학 전산모사를 통해서 도출한 순수한 PLA 및 나
노복합재료의 면내 열팽창계수의 예측 결과를 Table 6와 같
이 정리하였다. 나노복합재료의 열팽창계수가 순수한 PLA
에 비해서 낮다는 것을 확인할 수 있었으며, 이는 실험에서

( )− ×

= + ×
0.409

int 3.6 2.1706 pNE e

− ×

= + ×
( 0.3492 )

int 1.3235 0.8217 pNG e

Fig. 6. Elastic moduli of interphase about the number of CNT:
(a) Young's modulus and (b) shear modulus

Fig. 7. In-plane elastic moduli of PLA/CNT nanocomposite models:
(a) in-plane Young's modulus (b) in-plane shear modulus 

Table 5. Glass transitions temperature of neat PLA and PLA/CNT
nanocomposite models derived using MD simulations
(units: K) 

PLA Model I Model II Model III Model IV
355 374 367 364 358
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의 경향과도 일치한다. 계면에서의 결정화도가 증가함에
따라 열팽창계수가 감소했을 것으로 예상하고, 유한요소
기반 균질화 기법에서 제안된 멀티스케일 브리징 방법론
을 통하여 계면에서의 열팽창계수를 역산하였다. 그 결
과, Fig. 9과 같이 계면에서의 열팽창계수를 도출하였다. 탄
소나노튜브가 균일하게 분산된 경우, 실제로 계면에서의
열팽창계수가 순수한 PLA에 비해 2배 이상 낮음을 확인할
수 있었다. 다발당 탄소나노튜브의 수가 증가함에 따라 계
면에서의 열팽창계수가 점차 증가함을 확인할 수 있었는
데, 이는 다발당 탄소나노튜브가 증가함에 따라 계면의 결
정화도가 낮아지고 이에 따라 열팽창계수가 증가한 것으
로 예상한다. 역산된 계면에서의 열팽창계수를 최소자승법

을 통해서 지수함수로 만들었으며, 그 결과는 다음과 같다.

(9)

제안된 계면 모델을 반영한 멀티스케일 유한요소 모델
의 정확성을 검토하기 위하여, 직접적으로 계산한 분자동
역학 해와 비교를 하였다. Table 6과 Fig. 10은 제안된 계면
모델과 멀티스케일 균질화 기법을 기반으로 계산한 나노
복합재료의 면내 열팽창계수이다. 분자동역학 전산해석을

( )α
− ×− −

= × + × × −
0.04225 5

int 2.304 10 4.0069 10 1 pNe

Fig. 8. Density-temperature curves of: (a) neat PLA (b) Model I, (c) Model II, (d) Model III, and (e) Model IV.

Table 6. Coefficient of thermal expansion of PLA and in-plane
coefficient of thermal expansion of PLA/CNT nano-
composite models from MD simulations. (units: /K)

PLA Model I Model II Model III Model IV
6.31×10-5 3.17×10-5 4.46×10-5 5.35×10-5 5.63×10-5

Fig. 9. Coefficient of thermal expansion of interphase

Fig. 10. In-plane coefficient of thermal expansion of PLA/CNT
nanocomposites 
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통해서 직접 예측한 결과와 거의 일치함을 확인할 수 있었
으며, 제안된 계면 모델에 기반한 멀티스케일 균질화 방법
론이 적절함을 확인할 수 있었다.

5. 결 론

본 연구에서는 PLA와 탄소나노튜브 다발을 포함하는 나
노복합재료의 멀티스케일 모델링 기술을 개발하였다. 순수
한 PLA와 나노복합재료의 열-기계적 특성을 분자동역학
전산해석을 통해서 예측하였으며, 순수한 PLA의 결과에 대
해서 실험값과 비교하였다. 그 결과, 높은 정합성을 보임을
확인할 수 있었다. 더 나아가, 계면에서의 열-기계적 특성
을 역산하기 위하여 분자동역학-유한요소 균질화 연계 멀
티스케일 브리징 기법을 제안하였으며, 계면에서의 열-기
계적 특성을 다발당 탄소나노튜브의 수에 대한 함수로 모
사하였다. 제안된 계면 모델을 반영한 유한요소 균질화 모
델이 분자동역학 모델을 통해서 예측한 해와 거의 일치함

을 확인할 수 있었다.
해석 결과, 다발당 탄소나노튜브의 수가 증가함에 따라,
계면에서의 영률 및 전단계수는 점차 감소함을 확인할 수
있었고, 열팽창계수는 점차 증가함을 확인할 수 있었다. 이
는, 탄소나노튜브의 분산이 균일하지 않을 경우, 균일하게
분산된 경우에 비해 열-기계적 특성이 약화될 수 있음을 알
려준다.
향후 연구에서는 임의로 분산된 다량의 다발이 포함된
나노복합재료의 유효 물성을 효율적으로 예측하기 위한 멀
티스케일 균질화 모델을 개발하고자 한다. 더 나아가, 비선
형 기계적 거동(탄소성 거동, 점탄성 거동 등)이나 열전도
율의 예측 모델 개발로 확장하고자 한다.
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