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            초록
          
        

        
          At present, fuel efficiency improvement technologies, such as lightweight materials, engine efficiency improvement, design modification, and eco-friendly car, are in progress due to the tightened international regulations. The research on lightweight materials for the improvement of engine efficiency is ongoing. Thermoexpandable microcapsules (TEMs) are one of the foaming technologies and composited of a core-shell structure with uniform increase in mechanical properties. In this study, we applied TEMs for lightweight development to the conventional TPE sheet of layers of dash insulation pad. We investigated the specific gravity, thickness, mechanical properties, acoustic properties, and pore size with 1, 3, and 5 wt% contents of TEMs. Specific gravity was reduced by 14 %, and thickness was increased by 13 % as compared with conventional TPE sheet. D/ISO PAD showed a 5 % lightweight effect. Even though the weight of the TPE sheet filled with TEMs was lighter than the TPE sheets, the acoustic properties were similar.
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      1. 서 론
      환경 문제 및 석유 에너지 자원의 고갈 등으로 인해 강화되고 있는 환경규제가 전체 온실가스 배출량의 27 %를 차지하는 자동차 산업에도 적용되어 직접적인 영향을 받고 있다.1-4) 때문에 엔진 효율 향상 외에도 차량 경량화 및 친환경 자동차 개발과 같은 연비 규제를 만족하기 위한 연구 방안들이 각광받고 있다. 자동차 경량화 방법에는 구조의 경량화, 공법의 경량화, 소재의 경량화 방법이 있다. 구조의 경량화는 자동차에 들어가는 소재의 사용을 최소화 하는 구조를 구현하는 방법이다. 공법의 경량화는 새로운 공법이나 기존 공법을 개선하여 소재의 사용량을 줄이는 방법이다. 마지막으로 소재의 경량화는 고비중 재료를 저비중 소재로 대체하거나 부분 사용하여 경량 효과를 가지는 방법이다. 일반적으로 10 % 경량 시 3∼8 % 의 즉각적인 연비 향상과 배기가스 저감효과를 가지는 장점을 가지고 있다.5) 저비중 소재는 주로 플라스틱에 대한 연구가 확대되고 있으며 철강소재 대체 외에도 기존 플라스틱을 더욱 더 경량화 하는 연구도 활발히 진행 중이다. 플라스틱을 경량화 하는 방법에는 박육화와 발포로 나뉘는데 발포에는 화학발포와 물리발포로 분류된다. 화학발포는 수지에 화학발포제를 첨가하여 플라스틱 내부에 기공을 만들어 발포시키고, 물리발포는 가스(N2, CO2)를 주입하여 물리적으로 기포를 발생시킨다. 화학발포는 상대적으로 발포가 간단하며 공정 개조 비용이 많이 들지 않는다는 장점이 있지만, 불균일한 발포와 후 변형 등의 단점이 발생하게 된다.1-9) 본 연구에서는 고분자 시트에 발포캡슐을 첨가하여 자동차 내장재의 경량화 효과에 따른 물성변화에 대해 연구하였다. 열팽창성 마이크로캡슐(Thermoexpandable microcapsules, TEMs)은 발포제 역할을 하는 이소부탄, 펜탄과 같은 액화수소가스가 캡슐의 중심(Core)에 있고 아크릴로니트릴, 아크릴산 에스테르 등의 공중합체의 열가소성 수지가 Core를 둘러싼 Shell로 구성된다. Fig. 1에 TEMs의 구조를 나타내었다. TEMs는 상온에서는 일반 파우더 형상이나, Shell의 연화점 이상으로 온도가 가해지면 Core에 위치한 액화수소가스가 기화되면서 TEMs가 팽창된다. 이 때 내재되어 있는 Core의 대부분은 Shell을 투과하여 TEMs의 외부로 확산되지만 화학발포제와 달리 가스가 표면으로 나오지 않아, 외관특성이 기존 발포공정 대비 우수하다.10-14)

      
        
        

        Fig. 1 
				
        

        
          Structure of TEMs
        
        

        

      

      본 연구에서는 이러한 특성의 TEMs 소재를 TPE (Thermoplastic Elastomer) 차음 Sheet에 첨가하여 Dash Insulation Pad(D/ISO PAD)제품의 경량화 및 차음성능에 대하여 연구하였다.

    

    

  
    
      2. 실험 내용
      
        2. 1 시약 및 재료
        본 연구에 사용한 POE(Polyolefin elastomer)는 LG 화학사의 LUCENETM LC170를 사용하였다. 무기물로는 대정화금社의 CaCO3를 첨가하여 TPE 차음 Sheet의 비중을 증가시키며 가공성을 향상시켰으며, 첨가물로는 미창석유화학社의 화이트 오일(W-oil) 1150과 Stearic acid은 대정화금을 첨가하였다. 색상 및 난연성 향상을 위하여 OCI社 Carbon black을 첨가하였다.

        TEMs는 Matsumoto Microsphere社의 F-190D와 F-260D를 사용하였다. TEMs는 건조한 타입으로 98 %의 고형 타입을 유지하며 팽창 전 밀도는 1로 팽창 후 밀도는 0.02∼0.05 사이 값을 가져 경량화 효과 나타낼 수 있다. Shell의 두께가 2∼15 ㎛를 사용하였다. 가공 조건을 최적화 하기 위하여 열중량분석기(Thermal Gravity Analyst, TGA, Perkin Elmer, TGA4000)를 이용하여 F-190D와 F-260D의 열적 안정성을 확인하여 Fig. 2에 나타내었다. 열중량분석은 10 oC/min의 승온 속도로 N2 가스 분위기하에서 분석을 진행하였다. TEMs는 일반적인 고분자 소재와는 달리 코어에 있는 발포가스의 기화로 인하여 시편이 고정되지 않고 변형이 발생하여 데이터의 노이즈를 발생시켜 TGA 분석이 어렵다.12) Fig. 2의 결과에 따르면 F-190D는 220∼260 oC, F-260D는 260∼320 oC에서 질량 변화가 나타나는 것을 확인 할 수 있다. 이는, TEMs 내부에 있는 발포가스의 기화로 인해 TEMs가 팽창하며 발생하는 현상으로 팽창온도에서는 TEMs의 질량이 급격히 감소하는 것을 확인할 수 있다. 본 연구에서는 자동차 내장재 D/ISO PAD의 구성 Layer 중 TPE 차음 Sheet에 TEMs가 첨가되는 것으로 TPE 차음 Sheet의 가공 및 성형 조건을 고려하여 최대 팽창부피 온도가 250∼260 oC인 F-260D로 TPE 차음 Sheet를 제작하였다.

        
          
          

          Fig. 2 
				
          

          
            TGA results of F-190D and F-260D
          
          

          

        

      

      
        2. 2 TPE 차음 Sheet 제작
        Table 1은 기존 TPE 차음 Sheet와 TEMs/TPE 차음 Sheet 제조 배합비를 나타낸 것이다. TPE 차음 Sheet는 일반적으로는 열가소성 플라스틱에 탄성체를 첨가한 재료입니다. 그러나, 일반적으로 D/ISO PAD에 TPE 차음 Sheet가 비중 1.5로 적용되어 그에 맞는 배합비를 설계하였습니다. 본 연구에서는 비중 1.5의 TPE 탄성체를 포함하는 소재를 TPE 차음 Sheet라고 명하였습니다. TPE 차음 Sheet에 TEMs 1,3,5 wt%를 첨가하여 비중 및 물성을 비교하였다. 배합비 조건에 맞춰 이축 압출기(Collin, ZK25x30D)를 이용하여 160 oC∼170 oC의 온도 조건으로 제조하였다. Hopper rpm : 1000, Screw rpm : 250∼350로 제조 후 핫 프레스(Lab corporation, HP-500S)로 180 oC에서 5분간 압착하여 TPE 차음 Sheet를 제작하여 물성을 측정하였다.

        
          Table 1 
				
          

          
            Material information of TPE and TEMs/TPE
          
          

        

        
          
            
              	
              	TPE
              	1 wt%
TEMs/TPE
              	3 wt%
TEMs/TPE
              	5 wt%
TEMs/TPE
            

          
          
            	POE
            	22.5
            	22.2
            	21.8
            	21.3
          

          
            	CaCO3
            	68.3
            	67.6
            	66.2
            	64.8
          

          
            	Additives
            	9.3
            	9.2
            	8.9
            	8.8
          

          
            	TEMs
            	0.0
            	1.0
            	3.0
            	5.0
          

          
            	Total
            	100
            	100
            	100
            	100
          

        

        

      

      
        2. 3 D/ISO PAD 제작
        D/ISO PAD 구성은 흡음재 역할을 하는 PET FELT, 차음재 역할을 하는 TPE 차음 Sheet와 흡음재인 PU FOAM 순으로 제작된다. 공정으로는 PET FELT와 TPE를 가열된 Oven에 열을 가한 후, 냉간 금형으로 압착하여 형상을 제작한다. 형상을 가진 중간제품에 PU FOAM을 발포한 후 경화 시켜 TRIM공정을 거치면 D/ISO PAD가 제작된다. 본 연구에서는 TEMs/TPE 차음 Sheet에 따른 D/ISO PAD의 물성 변화를 측정하고자 하였다. TPE 차음 Sheet 제작 시 첨가한 TEMs 함량 중 물성을 고려하여 1 wt%로 고정하여 D/ISO PAD에 TEMs/TPE 차음 Sheet를 첨가하여 제작하였다. 이렇게 제작된 D/ISO PAD에서 시편을 채취하여 물성을 측정하였다.

      

      
        2. 4 물성 측정
        TEMs/TPE 차음 Sheet의 기계적 강도(인장강도, 신율) 변화를 측정하기 위하여 만능재료시험기(UTM, Universal Testing Machine, KMNT사, KUM 1A)를 사용하였다. ASTM D638의 규격에 맞춰 시편 제작 후 시험하였다. 표점 거리 50 mm로 고정하여 200 mm/min의 인장속도로 시험하였다. TEMs/TPE 차음 Sheet의 비중변화를 측정하기 위해 25 ⅹ 25 mm2의 시편을 채취하여 ASTM D792의 시험방법에 따라 MIRAGE사의 MD-200S 장비를 이용하여 비중을 시험하였다. TEMs/TPE 차음 Sheet의 경도변화를 측정하기 위하여 ASTM D 2240을 따르는 Bareiss사의 HPEⅡ를 이용하여 Shore A 방법으로 경도를 측정하였다.

        TEMs/TPE 차음 Sheet내에 팽창된 TEMs로 인해 생성된 기공의 크기를 측정하기 위하여 Hitachi high-tech사 SU8010의 전자주사현미경(UHR FE-SEM) 이용하여 측정하였다. TEMs/TPE 차음 Sheet의 차음 성능을 비교하기 위하여 ASTM E2611-17의 규격에 따라 관내법(Impedance tube, B&K)을 측정하기 위하여 29 Ø의 시료를 채취하여 시험한 후 840 ⅹ 840 mm2의 시편을 채취하여 APAMATⅡ로 단품에 대한 차음 성능을 측정하였다. TEMs/TPE 차음 Sheet가 첨가된 D/ISO PAD의 차음 성능 비교를 위한 NVH(Noise, Vibration, Harshness) 성능은 D급 가속평가와 P/T PBNR(Power Train Power Based Noise Reduction)을 이용한 실차 시험을 통하여 측정하였다. D급 가속평가는 운전석 오른쪽과 조수석 왼쪽에 마이크를 장착하여 가속투과소음에 대해 측정하였다. P/T PBNR은 엔진 룸 5군데와 차 실내부 1군데에 마이크를 장착하여 차체 차음을 측정하였다.

      

    

    

  
    
      3. 경량 TPE 차음 Sheet 물성 시험
      
        3. 1 TPE 차음 Sheet 물성 변화 
        본 연구에서는 기존 TPE 차음 Sheet에 TEMs 1,3,5 wt%를 첨가하여 나타나는 물성변화에 대해 나타내었다. Table 2와 같이 나타나듯이 TEMs의 함량 별 TPE 차음 Sheet의 인장강도, 신율, 비중, 경도와 두께에 대한 결과를 정리하였다. 각 물성 별로 아래에 상세히 작성하였다.

        
          Table 2 
				
          

          
            Properties of TPE and TEMs/TPE
          
          

        

        
          
            
              	
              	TPE
              	1 wt%
TEMs/TPE
              	3 wt%
TEMs/TPE
              	5 wt%
TEMs/TPE
            

          
          
            	Tensile strength
(MPa)
            	2.3
            	1.6
            	1.5
            	1.4
          

          
            	Elongation (%)
            	228
            	208
            	176
            	176
          

          
            	Specific gravity
            	1.6
            	1.4
            	1.3
            	1.2
          

          
            	Hardness
(shore A)
            	72.8
            	72.6
            	65.7
            	63.3
          

          
            	Thickness (mm)
            	1.6
            	1.9
            	2.0
            	2.1
          

        

        

        
          3.1.1 비중 & 두께
          기존 TPE 차음 Sheet와 TEMs TPE 차음 Sheet의 비중과 두께변화를 Fig. 3에 나타내었다. TEMs의 함량이 증가할수록 비중은 감소하고 두께는 증가하였다. 이는, TEMs가 가열되어 Core의 Hydrocarbon이 팽창하여 공극을 형성하여 동일면적당 무게가 감소하여 비중이 감소한 것으로 보인다. TEMs가 1,3,5 wt% 첨가됨에 따라 기존 TPE 차음 Sheet 대비 비중은 13, 21, 23 % 감소하였고, 두께는 14, 19, 23 % 증가하였다. 두께가 10 % 이상 증가함에 따라, TPE 차음 Sheet 제작 시 사용되는 재료의 투입량을 절감한 경량화 효과도 확인할 수 있었다.

          
            
            

            Fig. 3 
				
            

            
              Specific gravity and thickness of TPE and TEMs/TPE
            
            

            

          

        

        
          3.1.2 기계적 강도 & 경도
          1,3,5 wt% 함량 별로 TEMs를 첨가한 후, TPE 차음 Sheet의 기계적 강도(인장강도, 신율)와 경도를 평가하여 Fig. 4에 나타내었다. 기존 TPE 차음 Sheet의 인장강도는 2.2 MPa, 신율은 228 %이며, 경도는 72.8을 나타내었다. TEMs의 함량이 1,3,5 wt%로 증가할수록 TEMs/TPE 차음 Sheet의 인장강도는 1.6, 1.5, 1.4 MPa, 신율은 208, 176, 176 %로 나타났으며, 경도는 72.6, 65.7, 63.3으로 감소하는 것을 확인할 수 있었다. TEMs의 함량이 증가할수록 기계적 강도(인장강도, 신율)와 경도가 감소하는 것을 확인할 수 있는데, 이는 발포캡슐이 팽창하면서 TPE 매트릭스에서 TEMs로 인해 발생된 기공에 의해 기계적 물성과 경도가 감소한 것으로 보인다.

          
            
            

            Fig. 4 
				
            

            
              (a)Tensile strength, elongation and (b) hardness of TPE and TEMs/TPE
            
            

            

          

        

        
          3.1.3 단면적 특성
          Fig. 5는 기존 TPE 차음 Sheet와 1/3/5 wt% TEMs/TPE 차음 Sheet의 단면을 SEM으로 관찰한 결과이다. 기존 TPE 차음 Sheet 단면에도 미세한 공극이 형성되어 있는 것을 확인 할 수 있는데, 이는 SEM측정을 위한 샘플링 과정에서 비중 조절을 위해 첨가한 CaCO3가 밀려서 발생한 기공으로 TEMs/TPE 차음 Sheet 단면에서도 확인할 수 있다. TEMs/TPE 차음 Sheet 단면을 관찰한 결과, 평균적으로 396±117 ㎛ 크기의 기공이 균일하게 분포되어있는 것을 확인할 수 있었다. TEMs가 팽창 전 5∼50 ㎛인 것을 제품 스펙과 비교하여 본다면 약 10 배 이상 팽창하였다.

          
            
            

            Fig. 5 
				
            

            
              SEM image of (a) TPE and (b) 1 wt% TEMs/TPE (c) 3 wt%TEMs/TPE and (d) 5 wt% TEMs/TPE
            
            

            

          

        

        
          3.1.4 차음 특성
          차음재는 재료표면에서 음을 반사하거나 흡수하여 음이 표면을 통과하는 것을 막거나 저감하는 역할을 한다. 차음 성능은 입사음의 입사각도에 따라 수직입사음과 난입사음에 대한 음향투과손실로 분류되어 평가되는데, 일반적으로 차음재는 입사음의 입사각도에 대한 제한을 받게 되어 질량법칙에 따르는 음향투과손실로 차음 성능을 평가한다.15,16) 질량법칙은 차음시트의 단위면적당 질량(면밀도)과 입사음의 입사각도에 영향을 받게 된다. 그러나, 앞서 언급한대로 차음재는 입사음의 입사각도에 제한을 받게 되어 유효입사음에 대한 투과손실을 차음 성능으로 평가한다.17) Fig. 6에 TEMs 첨가에 따른 TPE 차음 Sheet의 투과손실(Transmission loss)을 나타내었다.18,19) 기존 TPE 차음 Sheet가 차음 성능이 우수하였지만, 1 wt% TEMs/TPE 차음 Sheet의 투과손실이 기존 TPE 차음 Sheet와 전반적으로 유사한 것을 확인할 수 있다. 이는, TEMs가 열을 받아 팽창되면서 생성된 기공으로 인하여 TPE 차음 Sheet에 공기가 많아지면서 공기의 점성에 의하여 음파가 감쇠되어 투과 손실이 향상된 것으로 보인다.20-22)

          
            
            

            Fig. 6 
				
            

            
              Transmission loss of TPE and TEMs/TPE 
            
            

            

          

        

      

      
        3. 2 D/ISO PAD의 물성 변화
        TEMs을 1,3,5 wt%의 함량으로 TPE 차음 Sheet에 첨가하여 물성 변화를 비교하였다. 그 중 비중 감소와 물성을 고려하였을 때 제품 적용에 적합한 1 wt% TEMs/TPE 차음 Sheet를 이용하여 D/ISO PAD를 제작하여 아래와 같은 물성을 측정하여 고찰하였다.

        
          3.2.1 무게
          TPE 차음 Sheet를 2000 ⅹ 1300 mm2 크기로 제단한 무게와 D/ISO PAD에 적용한 제품의 무게를 Table 3에 나타내었다. TEMs/TPE 차음 Sheet 의 경우 약 300 g, 5 % 경량화 되었으며, D/ISO PAD의 무게도 유사한 무게 감소가 나타나는 것을 확인하였다. 1 wt% TEMs/TPE 차음 Sheet는 Sheet 물성 비교 시 기존 TPE 차음 Sheet 대비 비중이 13 % 감소하였으나 D/ISO PAD 제작 후에는 5 %의 무게 감량만 나타났다. 이는, D/ISO PAD 제작 시 흡음층인 PET FELT와 함께 열 성형을 진행하기 때문에 TPE 차음 Sheet 내부에 있는 TEMs가 충분히 발포하지 못하여 Sheet 제작 대비 낮은 무게 감소를 나타내었다. D/ISO PAD 제작 시, TEMs가 팽창하여 두께가 증가하는 것을 고려하여 기존의 D/ISO PAD에 첨가되는 TPE 차음 Sheet의 두께를 13 % 감소하여 투입하였다.

          
            Table 3 
				
            

            
              Weight of D/ISO PAD TPE and TEMs/TPE
            
            

          

          
            
              
                	Weight (Kg)
                	TPE
                	1wt% TEMs/TPE
              

            
            
              	TPE sheet
              	4.08 ± 0.0.3
              	3.81 ± 0.06
            

            
              	D/ISO PAD
              	5.42 ± 0.07
              	5.17 ± 0.05
            

          

          

        

        
          3.2.2 음향학적 특성
          TEMs/TPE 차음 Sheet 적용 D/ISO PAD의 단품 시험과 실차 시험을 통하여 차음 성능을 관찰하였다. Fig. 7에서 나타나듯이 TEMs/TPE 차음 Sheet를 적용한 D/ISO PAD의 경우 차음 성능이 기존 D/ISO PAD와 유사한 것을 확인할 수 있었다. Fig. 7(a)의 경우 APAMAT-Ⅱ를 이용하여 D/ISO PAD의 단품 시험을 진행하여 Transmission Loss(TL)를 측정한 결과이다. 2,000∼5,000 Hz 사이에서 TEMs/TPE 차음 Sheet적용 D/ISO PAD의 손실계수가 감소하는 것을 확인할 수 있는데 이는 발포캡슐로 인해 생성된 기공의 영향으로 파악된다.19-22) Fig. 7(b), (c), (d)의 경우, D/ISO PAD를 제작하여 시험한 결과이다. Fig. 7(b)에서 확인할 수 있듯이 PBNR 값이 400∼8,000 Hz에서 기존 TPE 차음 Sheet적용 D/ISO PAD는 45.9 dB, TEMs/TPE 차음 Sheet 적용 D/ISO PAD의 경우 46.0 dB로 나타났다. 이는 엔진 부와 차내에 유입되는 차체 차음 성능이 유사한 것을 확인할 수 있었다. Fig. 7(c), (d)의 경우, 운전석과 조수석에 장착된 마이크를 통하여 가속투과소음을 측정한 결과이다. AI(Articulation index) %가 증가할수록 차음 성능이 우수한데, 기존 TPE 차음 Sheet 적용 D/ISO PAD의 경우 운전석과 조수석이 78.2, 79.4 AI%, TEMs/TPE 차음 Sheet 적용 D/ISO PAD의 경우 79.9, 80.3 AI%로 동등수준을 나타내었다.

          
            
            

            Fig. 7 
				
            

            
              Acoustic results of TPE and TEMs/TPE of (a) Transmission loss (b) P/T PBNR(Power Based Noise Reduction) and AI(Articulation index) of (c) DRV RH and (d) PSG LH
            
            

            

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 자동차 엔진 소음을 저감시키는 D/ISO PAD 구성 중 차음 역할을 하는 TPE 차음 Sheet에 TEMs를 첨가하여 차음 성능을 유지하면서 경량화 효과를 가지는 제품을 제작하여 기존 TPE 차음 Sheet와 제품의 물성을 비교 평가하여 다음과 같은 결론을 얻었다.

      
        	1) TEMs 190D와 260D의 열적 안정성을 비교하였을 때 TPE 차음 Sheet의 제조공정에 260D가 적합하였으며, 1,3,5 wt% TEMs 함량 중 1 wt% TEMs가 기계적 물성(인장강도, 신율)을 만족하여 1 wt%로 연구를 진행하였다.


        	2) TEMs가 내부의 hydrocabon가스가 팽창하여 TPE 차음 Sheet 두께를 14 % 증가시키고 비중을 13 % 낮추었다. 제품의 경우, 5 %의 무게 감소와 TPE 차음 Sheet 재료 투입량을 낮추어 경량화 효과를 가졌다.


        	3) TEMs 첨가 시 인장강도와 신율이 감소하는 것을 확인할 수 있는데, 이는 팽창한 TEMs가 TPE 차음 Sheet 내부에 공극을 형성하여 물성을 감소시킨 것으로 보인다.


        	4) SEM을 이용하여 TPE 차음 Sheet 단면을 확인해보았을 때, TEMs로 인해 평균적으로 400 ㎛의 공극이 균일하게 분포되어있는 것을 확인하였으며 TEMs가 10∼20 배 정도 팽창한 것을 확인할 수 있었다.


        	5) TEMs의 흠음 효과로 인하여 비중이 낮아짐에도 불구하고, 기존 TPE 차음 Sheet 및 제품과 차음 성능이 유사한 것을 확인할 수 있었다.
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