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ABSTRACT

Papermakers wish to increase the filler content of printing and writing grades because it 

allows saving in production cost through fiber replacement and improving the formation, 

and optical and printing properties of the paper. However, high filler loading in the base 

paper has negative side effects. It reduces the mechanical properties of paper and induc-

es cracking at the fold after coating process. Fold cracking is one of the most frequent 

quality complaints for magazines, high quality books, etc. Two approaches were examined 

as methods to reduce fold cracking. One approach was to use preflocculated fillers, which 

was expected to reduce the fold cracking because it would decrease the interfiber bond-

ing. The other approach was to use a new coating binder that gives greater binding power 

and thereby provides an opportunity of reducing the fold cracking of coated paper. When 

filler preflocculation was employed in producing the base paper, fold cracking becomes 

more severe than conventional filler loading condition. On the other hand, use of nano 

sized binder in coating improved the tensile properties of the coating layer and thereby 

decreased the crack area. It was shown that tensile properties of coating layer played an 

important role in fold cracking of coating.
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1. 서 론
 

  국내 제지산업의 생산규모와 주원료인 펄프자원의 수

급 상황을 비교해 보면 국내 제지산업은 펄프원료에 대

한 해외의존도가 극히 높다는 것을 잘 알 수 있다. 특히 

이러한 현상은 천연펄프를 사용하는 인쇄 및 필기용지 

분야에서 두드러진다. 이러한 펄프원료의 해외의존 현상

은 국내생산 제품의 국제경쟁력을 저하시키는 요인으로 

작용하고 있어 그 대책이 요망되고 있다. 또한 고품질의 

인쇄품질에 대한 소비자의 요구는 계속 증가하고 있어, 

원가절감과 인쇄품질 향상이라는 두 양단의 목표를 동시

에 충족시킬 수 있는 제품의 개발이 요청되고 있다. 이

러한 목적을 달성하기 위한 방안의 하나로 우리나라에서

는 전통적으로 인쇄용지의 충전물 함량을 증가시키기 위

한 노력을 지속적으로 경주해 왔다. 이러한 방법은 수입

에 의존하고 있는 펄프 섬유를 저렴한 비섬유계 물질인 

충전물로 대체함으로써 생산원가를 줄이는 가장 보편적

인 방법이기 때문이다. 기존의 일반적인 충전물 사용기

술의 한계를 극복하고 고충전기술로 나아가기 위해서 충

전물을 다양한 고분자전해질로 처리함으로써 종이 내 회

분 증량과 종이의 제반강도저하 문제를 동시에 해결하

고자 많은 노력이 기울여진 바 있다. 고충전과 관련하여 

종이의 강도 저하 현상을 극복하고 탈수성의 저하되는 

것을 방지하기 위한 방안으로 충전물 응집기술이 소개된

바 있다. 충전물 응집기술의 핵심은 제조 공정 중 발생

하는 고전단에 견디며 그 크기를 유지하는데 있다. Seo 

등1)은 공정 중 pH와 온도 등을 조절함으로써 충전물 응

집체의 크기를 조절가능하다고 보고한 바 있으며, Im2)

은 대표적인 충전물 응집제인 양이온성 폴리아크릴 아마

이드와 강한 음이온성을 띄는 마이크로폴리머를 이용하

여 강한 응집강도를 갖는 응집체를 제작할 수 있으며 이

를 통해 단일고분자를 사용하였을 때와 비교하여 제반

강도의 저하 없이 고충전된 수초지를 제작 할 수 있다고 

보고 한 바 있다.

  이러한 충전물 선응집 기술은 비도공지의 충전물 함량 

증대를 통한 원가절감에 크게 기여한 바 있으나 최근 들

어 고충전된 원지를 이용한 아트지 지종에 접힘터짐의 

발생이 급증하고 있어 국내 뿐 아니라 해외 제지업계에 

심각한 문제를 일으키고 있다. 접힘터짐은 고충전 도공

지의 주된 품질 크레임으로 국내 뿐 아니라 세계 각국에

서 새로운 도전과제로 대두되고 있는 실정이다.

  접힘터짐은 도공지의 가공작업 때 접힘부위의 도공층

이 바깥쪽으로는 인장력을 안쪽으로는 압축력을 견디지 

못하고 터지는 현상을 말한다.3) 도공원지를 중점으로 진

행되었던 선행연구로는 원지제작 시 펄프 배합비 및 고

해조건을 변경시켜 접힘터짐과의 상관관계를 구명하고

자 한 연구가 있었으며,4) 도공층을 중점으로 진행되었던 

연구에서는 도공용 바인더의 Tg, 바인더 함량 등에 의한 

접힘터짐에 대한 연구가 보고된 바 있다.5,6) 또한 시뮬레

이션 기법인 유한요소법을 이용하여 실험적인 방식으로

는 풀이할 수 없는 도공층 내의 응력집중에 대한 연구도 

진행된 바 있다.7-9) 

  이에 비해 충전물 함량이 접힘터짐에 미치는 영향에 

대한 연구는 아직 많이 진행이 되고 있지 않은 실정이

다. Seo등10)이 연구한 충전물함량에 따른 접힘터짐의 영

향에 대한 연구에서는 원지내 회분함량이 증가함에 따라 

원지의 신장률이 감소하여 터짐이 심화된다고 보고된 바 

있으나, 이는 원지 내 회분함량이 28% 이상 되는 고충

전지에서 충전물함량과 접힘 터짐과의 상관관계를 설명

하기엔 부족하며 충전물 처리방식에 따른 영향을 확인하

기에는 어려움이 있다는 한계를 지니고 있었다. 

  본 연구에서는 국내외 제지산업의 가장 큰 이슈 중 하

나인 도공지의 접힘터짐을 완화시킬 수 있는 방안으로서 

충전물의 선응집 기술 활용방법과, 도공층의 결합력을 

증가시킬 수 있는 나노바인더의 활용효과를 검토하였다. 

이러한 연구를 수행함에 있어서 이미지분석법을 이용하

여 충전물 선응집기술을 적용시켜 고충전된 도공원지가 

도공지의 접힘터짐에 미치는 영향을 조사하였으며, 나노 

사이즈의 도공바인더 활용이 접힘 터짐 완화에 미치는 

영향을 검토하였다. 

2. 재료 및 방법

2.1 공시재료 
  도공원지 제작을 위해 유칼립투스 Hw-BKP를 

400 mL CSF로 고해하였다. 충전물로는 중질탄산

칼슘(ground calcium carbonate, Hydrocarb 75F, 

Omya), 충전물을 응집시키기 위해서는 양이온성 고

분자인 Polyacrylamide(Percol 63, 전하밀도: +1.48 

meq/g, BASF)와 음이온성 고분자전해질로인 microp-

olymer(Telioform, 전하밀도: -7.84 meq/g, BASF)를 
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사용하였다. 프리층에는 Hydrocarb 60(GCC, Omya)을 

안료로 사용하였으며, 탑층에는 Setacarb 77K(GCC, 

Omya)와 Ultra gloss(Clay, Moorim)을 80:20 비율로 

사용하였다. 프리층 S/B latex로는 Tg가 -19℃, 입도

가 180 nm인(LG Chem.) 라텍스바인더를 사용하였으

며, 탑층S/B latex로는 Tg가 -6℃, 입도가 123 nm인

(LG Chem.)라텍스바인더와 서스펜션 중합방식으로 제

작된 나노입자크기의 바인더(Tg: -5℃, 입도: 70 nm, 

SongKang)를 적용하였다.

 

2.2 실험방법 

2.2.1 도공원지 제작 및 코팅

 충전물 선응집 유무 및 응집체의 크기에 따른 접힘터짐

의 영향을 알아보기 위해 50wt%로 희석된 GCC 슬러리

에 각각 0.05wt%로 희석된 C-PAM과 micropolymer

를 투입하여 응집체를 제작하였다(Fig. 1). 응집체 제작

을 위한 충전물 투입량과 응집체 물성을 Table 1과 Fig. 

2에 나타내었다.

  농도 0.5wt%로 준비된 펄프 슬러리에 충전물 또는 충

전물 응집체를 투입하여 원지 내 충전물 함량이 20, 25, 

30wt%가 되도록 150 g/m2의 수초지를 제작하였다. 또 

이 위에 Table 2와 같이 준비된 도공액을 바 코터를 이용

하여 이중도공을 실시하였다. 도공량은 각층 모두 20 g/

m2이 되도록 코팅 로드를 조절하여 도공하였다.

Fig. 1. Filler preflocculation process. Fig. 2. Distribution curve of filler flocs.

Filler flocs
Dosage, %

Floc median size, μm Span
C-PAM Micropolymer

Filler floc_S 0.05 0.02 14.92 2.80

Filler floc_M 0.03 0.08 32.50 1.67

Filler floc_H 0.05 0.08 71.93 2.14

Table 1. Dosage of polyelectrolytes to make filler floc and characteristic of flocs

Pre-coating

Top-coating

Conventional
S/B latex binder

New
nano-binder

Pigment, pph
100

(Hydrocarb 60)

80 (Setacarb 77K)

20 (Ultra gloss)

Binder, pph
12 12

10

Co-binder, pph 1

CMC, pph 0.15 0.15 0.15

NaOH, pph 0.05 0.05 0.05

Total solids contents, % 65 65

Table 2. Coating formulations of pre- and top-coating colors
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2.2.2 인쇄 및 접힘 터짐 평가

  도공지의 인쇄를 위해 가로 2.5 cm, 세로 15 cm의 크

기인 시편을 준비 한 후 대지에 셀로판 테이프를 이용하

여 양쪽 끝을 고정시켰다. 본 실험에서는 RI 인쇄 시 발

생하는 뜯김현상을 최소화하기 위해 수동롤러를 이용하

여 잉크를 도포하였으며, 완전히 건조되도록 항온항습

(온도 23℃, 상대습도 50%) 조건에서 24시간 이상 보관

하였다. 이후 AA-GWR 장비를 이용하여 도공지가 접히

는 면적에 균일한 압력을 부여하며 접힘을 실시하였다. 

접힘처리가된 샘플은 스캔작업을 위해 2 cm × 3 cm 로 

재단하였으며, 30°로 꺾인 아크릴 거치대에 장착한 후 

스케너(Hp Scanjet 5530)를 이용하여 1200 dpi 해상도

로 접힘 부위의 이미지를 얻었다. 그 후 바이너리 이미

지 변환을 통해 터짐이 발생한 영역과 온전한 영역의 명

암차이를 극대화하였다. 이미지 분석 프로그램(Image 

pro+ 4.5)을 이용하여 흰 영역, 즉 터짐이 발생한 영역

을 넓이를 전체면적 대비 백분율로 수치화하였다.

2.2.3 원지 및 도공층 물성 측정

  수초지의 인장강도와 내부결합강도는 TAPPI test 

method T494-96와 T506 wd-83에 의거평가하였다. 

휨강성은 TAPPI test method T489 om-99에 의거하

여 평가하였다. 원지 내부에 포함되어 있는 충전물의 분

포를 확인하기 위해 전계방출 주사 현미경(FE-SEM, 

SUPRA 55VP, Germany)을 이용하였다. 

  도공층의 인장물성을 얻기 위해 PE(polyethylene, 두

께: 50 μm) 필름에 바 코터를 이용하여 Table 2와 동일

한 도공액 조건으로 이중코팅을 진행한 후 완전히 건조

되도록 항온항습(온도 23℃, 상대습도 50%) 조건에서 

24시간 이상 보관하였다. PE 필름에서 도공층을 분리 

한 후 UTM 장비(Instron, 5973)를 이용하여 도공층의 

인장물성을 평가하였다. 

3. 결과 및 고찰 

3.1 도공원지 물성
  수초지를 만들기 전에 제작된 충전물 응집체가 그 크

기를 유지하고 있는지를 확인하기 위하여 한 시간 동안 

10분 간격으로 응집체의 크기를 확인하였다. Fig. 3에 

보이는 것처럼 시간 경과와 관계없이 거의 일정 크기의 

응집체가 유지되는 것을 알 수 있다. 이는 응집체에 의

해 발생할 수 있는 원지 물성의 편차가 최소한이 되었다

는 걸 의미한다. 

  일반적으로 원지 내 충전물 함량이 증가할수록 충전물

에 의한 섬유 간 결합의 방해가 발생되므로 섬유의 자

체 강도 뿐 아니라 섬유 간 결합에 크게 좌우되는 종이

의 인장강도는 감소하게 된다. 하지만 충전물 응집체를 

이용하게 되면 섬유와 직접 접촉하는 충전물의 표면적을 

줄일 수 있기 때문에 결과적으로 섬유 간 결합면적이 적

게 감소되도록 하여 종이의 강도감소 현상을 억제하게 

된다고 알려져 있다.1,2)

  Figs. 4-6은 충전물 응집체의 크기와 함량에 따른 원지

의 인장, 압축, 내부 결합강도를 나타낸 것이다. 원지 내 

회분함량이 증가함에 따라 응집체의 크기 및 선응집처리 

유무에 관계없이 물리적 강도는 감소하는 경향을 보였다. 

하지만 적용된 응집체의 크기가 증가함에 따라 종이의 세 

가지 물성은 모두 동일 회분 함량에서 상승하는 결과를 

보였다. 즉 동일 회분함량에서 기존의 충전물 사용방법으

로 제조된 종이의 강도가 가장 낮았고, 응집체의 크기가 

가장 큰 경우에 가장 높은 강도를 보였다. 이는 충전물이 

섬유와 직접 접촉하는 표면적을 최소한으로 함으로써 섬

유 간 결합면적을 증가시킨 결과라 판단된다.  

3.2 회분함량과 충전물 응집에 따른 접힘터짐 영향
  원지의 물성과 접힘 터짐 간에 상관관계에 대한 많은 

연구가 진행되고 있지만 회분함량의 범위, 적용된 지력

증강제의 종류 등의 여러 변수들이 존재하여 아직 뚜렷

Fig. 3. Distribution of filer flocs as a function 
of time.
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한 메카니즘이 제시되고 있지는 않다. 선행 연구에 따

르면 접힘 공정 중 접힘 부위에 발생하는 인장력에 의해 

터짐이 발생하게 되며 인장강도가 약해짐에 따라 터짐 

현상은 심화될 수 있다.4,10) Fig. 7. 은 도공지의 접힘 터

짐을 평가한 결과이다. 본 연구에서는 회분함량이 증가

하게 되어 원지의 제반물성이 낮아 질 때 터짐이 심화되

는 경향을 보이지만 오히려 회분함량이 30% 정도로 고

충전 될 시에는 터짐 면적이 유지되거나 오히려 감소하

는 경향을 보였다. 고충전됨에 따라 원지의 두께가 감소

하여 접힘이 발생하는 말단 부위의 곡률이 작아져 인장

력이 감소된 것으로 판단된다. 

  또한 충전물 응집체를 적용하였을 경우 터짐형상이 심

화된 것을 알 수 있다. Fig. 8은 접힘이 발생하는 영역의 

회분분포 함량을 SEM/EDS를 통해 관찰한 것으로 붉은

색 부위는 탄산칼슘의 분포를 나타낸다. Fig. 8(b)는 충

전물 응집체가 적용된 도공지의 단면을 관찰한 것으로 

응집체가 파괴되지 않고 원지 내 잔류하고 있음을 알 수 

있는데, 이로 인해 접힘 과정 중 응집체에 의해 도공지 

최외곽층이 늘어나야할 반경이 증가하여 터짐이 심화된 

것으로 추정된다. 

3.3 바인더에 따른 접힘터짐 평가
  원지 내 회분함량이 증가하게 되면 접힘 터짐이 완화되

는 결과를 얻기는 하였으나 이는 과도한 회분함량 증가

Fig. 4. Tensile index as a func-
tion of ash content for 
different flocs.

Fig. 5. Compression index as a 
function of ash content 
for different flocs.

Fig. 6. Internal bonding strength 
as a function of ash con-
tent for different flocs.

Fig. 7. Occurred crack area of coated paper as 
a function of ash content for different 
floc size. 

Fig. 8. Ca maps of the cross section of coated 
papers containing untreated GCC (a) 
and  preflocculated GCC (b) as fillers in 
the base paper. 
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에 따른 인장강도 등 다른 제반물성의 저하를 유발할 뿐 

아니라, 공정 내 보류율 저하에 따른 공정수 오염과 도공

지의 뜯김 현상 등 다양한 문제를 야기 할 수 있기 때문

에 도공지의 접힘터짐만을 해결하기 위한 최적의 해답이 

될 수 없을 것으로 판단하였다. 따라서 원지내의 회분 함

량과 상태 변화에 따라 발생하는 접힘 터짐을 완화하기 

위한 도공층의 물성개선 기술이 필요하다고 판단하였다. 

Figs. 9-11은 PE 필름에서 박리한 도공층의 인장물성을 

측정한 것으로 서스펜션 중합법에 의해 입도를 감소시킨 

바인더를 소량만 적용시킬 경우 인장강도, 신장율 및 영

계수가 모두 상승하였다. 이는 입도가 작은 나노바인더

를 사용함에 따라 안료와 안료 간에 결합을 증가시켜 도

공층의 인장물성이 증가된 때문으로 판단된다.

  Fig. 12는 도공액에 나노 사이즈의 바인더를 첨가하여 

제작된 도공지의 접힘 터짐을 평가한 결과이다. Fig. 7

과 동일한 원지조건임에도 불구하고 터짐 면적이 줄어들

었음을 알 수 있다. 특히 나노바인더의 사용량이 1 pph

로 작았음에도 불구하고 접힘터짐의 효과가 크게 나타난 

것은 매우 주목할 만한 결과이다.

  이러한 결과는 원지 내 회분함량 및 충전물 응집체 유/

무에 따른 도공원지 조건을 변경시키는 것에 비해 도공

액 조건의 변경을 통해 도공층의 인장물성을 변경시키는 

것이 도공지의 접힘 터짐에 보다 현실적이고 실제적인 

해답일 것으로 판단된다.

4. 결 론

  본 연구에서는 도공원지 내 회분함량과 충전물 응집체

의 적용 유무에 따른 접힘 터짐의 변화에 대해 평가하

였으며, 도공 바인더의 입자크기에 따른 영향을 평가하

였다. 인장강도가 상승함에 따라 터짐이 증가한다는 선

행 연구와는 다르게 회분이 포함된 원지조건의 경우 회

분 함량이 증가할 때 접힘터짐이 증가하였으나 고충전 

시 터짐 현상은 오히려 감소하였다. 이는 원지의 두께가 

감소됨에 따른 말단 부위에서 곡률의 감소가 접힘터짐에 

더 큰 영향을 미치기 때문으로 판단된다. 입자크기가 작

은 도공 바인더를 병용한 도공층의 인장물성을 평가하고 

이를 일반 라텍스만을 사용한 경우와 비교하였다. 나노

바인더에 의한 인장물성의 향상은 전체적인 도공지의 접

힘터짐을 감소시키는 결과를 보였다. 원지의 회분함량과 

충전물 처리방식에 따른 원지 조건을 변경시키는 방법보

Fig. 9. Young’s modulus of coat-
ing layers prepared with 
or without nanobinder.

Fig. 10. Tensile stress of coating 
layers prepared with or 
without nanobinder.

Fig. 11. Tensile strain of coating 
layers prepared with or 
without nanobinder.

Fig. 12. Occurred crack area of coated paper 
applied nano sized binder as a function 
of ash content for different floc size.
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다는 도공층의 물성을 변경시키는 것이 접힘터짐을 해결

하기 위한 적절한 방법이라고 판단된다.
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