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            초록
          
        

        
          In this work, graphene platelets were introduced into wax in an automotive electronic controlled thermostat for the purpose of enhancing its thermal-conductive property and improving response performance. Graphene content ranging from 10 % to 20% was added into and mixed with the wax to investigate the effect of graphene amounts on the performance of an automotive electronic controlled thermostat in terms of response time, hysteresis and melting temperature. The experimental results revealed that graphene in wax contributed to a reduction in the response time and hysteresis of an automotive electronic controlled thermostat. As a consequence, important improvement in thermal sensitivity, full lift, melting temperature and hysteresis were obtained. The thermal response of wax with graphene content of 20 % was improved by 25 %, as compared to that of wax with Cu content of 20 %. Hysteresis of wax with graphene was reduced by 0.6 °C as compared to that of wax with Cu content. The melting temperature of wax is lowered and hysteresis is also improved with increased graphene content of wax in an electronic controlled thermostat. We hope that this study can help further the transition of nano-fluid technology from small-scale research laboratories to industrial application in the automotive sector.
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      1. 서 론
      지구온난화에 따른 온실가스 감축 요구에 대응하기 위하여 세계 각국은 연비규제를 강화하고 있으며 세계적인 경기침체로 인하여 소비자들의 연비에 대한 요구 또한 높아지고 있다. 따라서 가솔린엔진의 경우 전 세계적으로 다운사이징 및 다운스피딩기술을 적용한 TGDI(Turbo-charged Gasoline Direct Injection) 엔진을 장착하여 신차를 출시하고 있다.1) TGDI엔진은 출력밀도가 높고 엔진의 고효율 운전영역(Sweet Spot)이 넓어 연비성능은 매우 좋지만 저속 중고부하 영역에서의 노킹 및 LSPI(Low Speed Pre-ignition)의 발생은 매우 심각한 문제로 대두되고 있다.2,3) 따라서 이를 억제하기 위하여 Cooled-EGR 및 분리냉각(Split Cooling) 등 여러 가지 기술들이 제안되고 개발되고 있는 실정이다.4)

      최근들어 TGDI 엔진을 장착한 C 세그먼트 이하의 차량에 노킹과 LSPI를 억제하기 위하여 적극적으로 도입하고 있는 냉각기법은 분리냉각이다.5,6) 이 기법은 중고부하의 운전영역에서 실린더 헤드의 과도한 온도상승으로 인한 노킹발생을 억제함과 동시에 실린더블록 주위의 냉각수의 온도를 높게 설정하여 마찰손실을 억제할 의도로 개발된 것으로 실린더 헤드부위의 냉각수 온도는 90 °C 정도로 유지하고, 실린더 블록은 100 °C ~ 105 °C의 냉각수온을 유지하는 것이 일반적이다.6) 이러한 분리냉각 기법에는 실린더 헤드부위와 블록 부위의 냉각수 흐름을 제어할 수 있는 2개의 수온조절기가 필요하다. 따라서 TGDI엔진의 중고부하 및 급가감속 시의 정확한 냉각수온 조절은 반응성이 빠른 수온조절기의 개발여부에 달려 있다고 해도 과언이 아니다.

      따라서 최근들어 국내외 자동차회사들은 ECU에서 운전조건에 따라 최적의 냉각수온을 제어할 수 있는 전자식 수온조절기를 분리냉각제어에 적극적으로 활용하고 있다.6,8-10) 이를 위하여 전자식 수온조절기는 왁스 내부에 전기식 히터를 삽입하여 히터 내부의 열선으로 전류를 통전하여 수온조절기의 양정을 제어하고 있다.

      전자식 수온조절기 개발 목적은 작동엔진의 하중에 대한 최적 냉각수온을 제어하는 것이며 따라서 부분부하 시의 연비향상, 배출가스 감소 그리고 금가속 및 고부하운전 시의 출력향상 및 노킹억제 효과를 얻을 수 있다.

      이러한 전자식 수온조절기의 성능은 냉각수온에 대한 빠른 응답성(감온성능)에 있다고 할 수 있다. 감온성을 높이기 위해서는 감온부(왁스:Wax)의 높은 열전도도가 요구되는데 현재는 이를 위하여 구리를 소량 첨가하고 있다.

      그러나 최근에 주목받고 있는 자동차 냉각시스템의 소재는 그래핀(graphene)이다. 선진국을 중심으로 그래핀의 높은 열전도도를 활용하기 위하여 냉각수에 그래핀 나노입자를 혼합하여 냉각효과를 높이는 연구를 진행 중에 있다.11)

      이러한 맥락으로, 본 연구에서는 그래핀의 높은 열전도도를 활용하여 수온조절기의 온도 반응성을 높이기 위하여 그래핀(graphene) 소재를 왁스에 혼합하여 수온에 따른 반응성능을 구리 소재를 사용한 기존제품과 실험적으로 비교 평가하였다.12)

    

    

  
    
      2. 실험 장치 및 방법
      
        2.1 전자식 수온조절기의 구조
        본 연구에서 사용된 전자식 수온조절기의 구성품 및 작동원리를 나타내기 위하여 Fig. 1에 수온조절기의 단면을 나타내었으며 부품별 명칭을 아래표에 설명하였다. Table 1에 기계식 왁스형 수온조절기와 전자식 수온조절기의 작동원리와 특징을 요약하여 설명하였다. 기존의 수온조절기의 경우는 냉각수로부터 열이 전도되어 왁스의 온도가 녹는점 이상이 되면 상변화가 일어나기 시작하여 체적이 팽창하며 이에 따라 엘리먼트가 하방으로 이동하기 시작한다. 결국, 왁스의 녹는점이 개변온도를 결정하게 되며 고정된 개변온도와 냉각수온을 유지할 수밖에 없다. 이러한 단점을 극복하기 위하여 본 연구대상인 전자식 수온조절기는 왁스 내부에 전기히터가 내장되어 있다. 히터를 통전시키면 발열되기 시작하여 왁스를 녹여 팽창시키면서 다이아프레임을 하방으로 움직인다. 결국 이는 반유동체(semi-fluid)를 압박하여 고무 피스톤을 아래로 움직이게 한다.

        
          
          

          Fig. 1 
				
          

          
            Electronic controlled thermostat system
          
          

          

        

        
          Table 1 
				
          

          
            Design and operating principle of Electronic controlled thermostat
          
          

        

        
          
            
              	항목
              	Conventional T/ST(Wax Only)
              	Electronic Heater type T/ST
            

          
          
            	형태
            	
              
            
            	
              
            
          

          
            	작동 원리
            	냉각수온도상승(82°C~100°C)
→ 왁스체적변화
→ valve stroke 발생
→ 저온냉각수 유입
→ 냉각수온도 유지(약 90°C)
            	냉각수온상승(100°C~115°C)
→ 왁스체적변화
→ valve stroke 발생
→ 저온냉각수 유입
          

          
            	→ 냉각수온 유지(약 100°C)
          

          
            	→ 고부하 주행으로 냉각수온 재상승 → heater 작동 → wax 온도 상승 → 추가 stroke 발생 → 저온냉각수 다량 유입 → 냉각수온 유지
          

          
            	개변 온도
            	82°C (고정)
            	100°C (Heater off시)
          

          
            	비고
            	- 왁스의 온도는 주변의 냉각수온도에 결정됨
(열적 준평형 상태 이름)
            	-Heater에 의해 Wax 온도 상승, 냉각 수온와 온도차이 발생함
          

        

        

        따라서 엔진 ECU에서 전기히터로의 통전량을 제어함으로써 왁스의 팽창 시작점과 속도를 조절할 수 있어 결국 수온조절기의 개변온도 및 냉각수 온도를 엔진의 운전조건에 따라 제어할 수 있다. 이러한 능력은 저속고부하 운전영역이 강조되는 TGDI엔진의 경우, 노킹억제 및 점화진각에 긍정적인 효과를 내므로 엔진의 출력 및 연비향상을 기대할 수 있다.

      

      
        2.2 실험장치
        본 연구의 실험에 사용된 장치는 당사에서 개발한 전자식 써모스탯 전용 특성검사기이다. 특성검사기의 개략도를 Fig. 2에 나타내었다. 그림에서 보듯이 히터와 냉각기를 이용해 특성검사기의 냉각수온도를 조절하고 분당 1 °C씩 냉각수 승온 및 감온이 가능해야 하며 시험 시작 후 30분만에 140 °C에 도달해야 한다. 냉각수(에틸렌글리콜)의 온도가 상승하면 시료에서 LIFT가 발생하는데 이를 측정할 게이지와 시료에 전원을 인가할 전원 공급장치가 있으며 이를 모두 제어하고 기록할 PC와 소프트웨어가 구비되어 있다.

        
          
          

          Fig. 2 
				
          

          
            Schematic diagram of thermostat test apparatus
          
          

          

        

      

      
        2.3 실험방법
        본 연구에서는 그래핀을 적용한 전자식 수온조절기의 왁스의 거동 및 응답성특성을 기존의 기계식 수온조절기와 비교분석하였다.

        우선 왁스의 거동특성을 파악하기 위하여 특성검사기 내의 수조안 냉각수(부동액)의 온도를 초기에 개변온도로 안정화 시킨 후, 분당 1 °C의 온도구배를 유지하며 개변온도 +15 °C가 될 때까지 상승시킨다. 이후 120초 동안 이 최고온도를 유지하다가 이후에는 분당 1 °C의 온도구배로 냉각수의 온도를 하강시킨다. 이 때의 양정 및 히스테리시스 특성변화를 매초 측정하여 컴퓨터에 기록한다.

        응답성 검사는 시편을 개변온도로 안정화된 수조에 5분 이상 침적하여 수온 안정화를 시킨 후 수온조절기에 전압 13.5 V를 인가하여 2 mm, 6 mm의 양정발생 시점의 응답시간을 확인하였다. 시료의 구성은 각 경우 당 3개를 만들어서 평가하였으며 왁스 내의 그래핀의 함량은 10, 15, 20, 25 % (질량)의 4가지를 고려하였다. 본 연구에 사용된 그래핀은 ‘Angstron Material(사)에서 구입하였으며 구성 성분은 탄소 : 99.49 %, 황 : 0.08 %, 수분:0.5 %이다. 가공비중(tap density)은 0.093 g/cm3이다.

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      그래핀을 적용한 전자식 수온조절기의 왁스의 거동특성 및 응답성을 파악하기 위하여 특성검사 및 응답성 검사를 수행하여 그래핀 적용 시 기존 왁스 제품(Cu: 20 % 함유) 보다 응답성과 히스테리시스 등이 개선될 수 있음을 확인하였다.

      Fig. 3에는 본 연구의 대상 전자식 수온조절기의 통전 전압(0 V ~ 12 V)에 따른 양정특성곡선을 나타내었다. 실험은 수조의 초기온도를 30 °C로 안정화시킨 후 0, 4, 8, 12 volt의 전압으로 통전하였을 때 수온상승(1 °C/min)에 따른 양정특성을 분석하였다. 그림에서 볼 수 있듯이, 0 V ~ 12 V의 전압범위에서 개변온도는 50 °C ~ 100 °C의 범위에서 변화하며 통전 전압이 상승할수록 왁스 내부의 온도상승에 따른 양정곡선의 기울기는 감소함을 알 수 있다. 참고로 통전하지 않았을 경우는 개변온도 100 °C의 왁스형 기계식 수온조절기의 특성을 그대로 보여준다.

      
        
        

        Fig. 3 
				
        

        
          Electronic controlled thermostat lift curve for various input voltages
        
        

        

      

      
        3.1 그래핀 적용 전자식 수온조절기의 특성시험 결과
        전자식 수온조절기의 왁스 내 그래핀의 함량이 응답성 및 왁스의 물리적 거동특성에 미치는 영향을 분석한 결과를 아래 Table 2에 요약하여 나타내었다. Table 3에는 그래핀을 포함하지 않는 왁스(Cu : 20 % 포함)를 사용한 경우와 20 % 혼합하였을 경우의 상세 실험결과를 요약하여 나타내었다. 시험결과로부터 확인할 수 있듯이, 왁스 내의 그래핀의 첨가량이 증가할수록 그래핀을 사용하지 않은 경우보다 녹는점이 하강하며 히스테리스 역시 개선되고 있음을 볼 수 있다. 본 연구에서는 상승 및 하강 양정특성곡선의 2 mm 양정시 온도차이를 히스테리시스로 정의하였다.

        
          Table 2 
				
          

          
            Test results of characteristics of electronic controlled thermostat for various graphene contents
          
          

        

        
          
            
              	구분 ( #:시작품 번호)
              	개변 온도
(°C)
              	녹는점
(°C)
              	전개 양정
(mm)
              	히스테리시스
(°C)
              	2 mm 응답성
(sec)
              	6 mm 응답성
(sec)
            

          
          
            	그래핀 10 %
            	# 1
            	98.2
            	113.5
            	10.44
            	5.4
            	9.3
            	24
          

          
            	# 2
            	102.2
            	113
            	9.4
            	5
            	8
            	19.4
          

          
            	# 3
            	98.5
            	112.6
            	10.21
            	5.1
            	10.1
            	26.3
          

          
            	그래핀 15 %
            	# 1
            	100.2
            	110
            	9.8
            	5.1
            	9.1
            	24.7
          

          
            	# 2
            	101.8
            	110
            	9.09
            	4.6
            	8.5
            	24.3
          

          
            	# 3
            	98.1
            	111
            	11.32
            	4.5
            	8.8
            	25.2
          

          
            	그래핀 20 %
            	# 1
            	98.4
            	110
            	10.32
            	4.5
            	6.6
            	18.7
          

          
            	# 2
            	98.7
            	109
            	10.14
            	3.6
            	7.3
            	19.4
          

          
            	# 3
            	98.4
            	109
            	10.28
            	4.3
            	6.4
            	18
          

          
            	그래핀 25 %
            	# 1
            	101.5
            	110
            	9.88
            	4.2
            	6
            	17
          

          
            	# 2
            	98.7
            	110
            	9.68
            	4.1
            	7.4
            	20.5
          

          
            	# 3
            	100.2
            	110
            	10.1
            	4.9
            	6.5
            	18.6
          

        

        

        
          Table 3 
				
          

          
            Comparison of performance of E-thermostat W or W/O grephene content (20 %)
          
          

        

        
          
            
              	
              	개변
온도
              	전개
양정
              	녹는점
(°C)
              	히스테리시스
(°C)
              	2 mm
전기응답
              	6 mm
전기응답
            

          
          
            	그래핀 함유량
( 0 % ) ※ Cu : 20 %
            	#1
            	99.7
            	9.05
            	110
            	5.8
            	8.38
            	24.2
          

          
            	#2
            	100.1
            	9.47
            	111
            	5.6
            	8.33
            	23.9
          

          
            	#3
            	101.7
            	8.01
            	110
            	5.7
            	8.7
            	25.4
          

          
            	평균
            	100.5
            	8.84
            	110.3
            	5.7
            	8.47
            	24.5
          

          
            	그래핀 함유량
(20 %)
            	#1
            	99.2
            	9.55
            	108
            	4.2
            	6.6
            	18.2
          

          
            	#2
            	99.2
            	9.24
            	109
            	4.9
            	6.6
            	17.1
          

          
            	#3
            	99.2
            	9.24
            	109
            	4.9
            	6.6
            	17.6
          

          
            	평균
            	99.2
            	9.66
            	108.6
            	4.4
            	6.4
            	17.6
          

        

        

        그래핀의 함유량이 10 %, 15 %인 경우는 기존의 왁스적용 전자식 수온조절기에 비해 녹는점은 약 1 °C ~ 2 °C정도 개선되었으며 히스테리시스 역시 1 °C ~ 6 °C 향상되었음을 볼 수 있다. 그래핀 함유량이 20 % 인 경우는 응답성은 약 2초가 개선되었으며 녹는점은 2 °C ~ 3 °C가 개선되었으며 히스테리시스 역시 0.6 °C개선되었음을 확인하였다.

        그러나 그래핀 함유량이 25 %인 경우는 20 %의 경우보다 2 mm 전기응답특성은 1.8 % 개선 되었으며 6 mm 전기응답특성은 동일하였다. 그러므로 그래핀의 최적 함유량은 20 % 전후일 것으로 판단된다.

        Fig. 4는 왁스 내 그래핀 소재의 함유량이 20 %인 경우와 함유되지 않은 경우의 전자식 수온조절기의 시간 진행에 따른 3개의 시작품에서 나온 피스톤의 평균양정을 나타낸 것이다. 결과로부터 알 수 있듯이, 그래핀을 함유한 경우가 2 mm 전기응답특성은 25 %가 개선되었으며 6 mm 전기응답특성은 28 %가 개선되었음을 확인하였다. 이러한 전자식 수온조절기의 초기 응답성능의 개선은 냉각수온 상승에 따른 빠른 냉각유량의 상승을 기대할 수 있으므로 고속 고부하 운전영역이 강조되는 TGDI엔진과 같은 다운사이징 엔진에서 노킹 및 LSPI(Low Speed Pre-Ignition)를 적극적으로 감소시킬 수 있어 보다 개선된 운전성을 보유한 엔진개발에 많은 도움을 줄 것으로 기대된다.

        
          
          

          Fig. 4 
				
          

          
            Comparison of averaged response time with or w/o graphene content (20 %)
          
          

          

        

        상기의 결과들로부터 감온성을 높이기 위해 기존에 사용해왔던 Cu 보다 그래핀의 경우 소량첨가에도 불구하고 왁스의 감온성을 매우 높일 수 있음을 확인할 수 있었다. 이러한 수온조절기의 높은 감온성은 WLTP 연배기주행 모드와 같이 급가감속 운전모드가 강조되는 현재추세를 고려했을 때 신속한 냉각수유량제어를 가능하게 하여 KLSA(Knock Limited Spark Advance) 영역을 감소할 수 있게 되므로 궁극적으로 다운사이징엔진의 연비효율을 기대할 수 있다.

        Fig. 5에는 왁스의 감온성을 높이기 위해 기존에 사용하여 왔던 구리(Cu) 의 성분을 20 %에서 30 %로 증분시켰을 경우 왁스가 보이는 감온성능을 수온조절기의 양정으로 나타내었다.

        
          
          

          Fig. 5 
				
          

          
            The effect of Cu content on thermal sensitivity of electronic controlled thermostat
          
          

          

        

        결과로부터 알 수 있듯이, 구리의 성분증가로 인한 감온성 증가효과는 미미하며 그 효과 역시 35초 이후에 나타나고 있음을 볼 수 있다. 따라서 단위체 적당 발열량이 높은 현재의 다운사이징 가솔린엔진의 수온조절기의 감온성능향상제로 구리를 사용하는 것은 한계에 도달했다는 것을 알 수 있다.

        Fig. 6에 왁스에 Cu를 20 % 함유시킨 기존 왁스형 수온조절기의 히스테리시스 곡선과 그래핀을 20 %왁스에 함유시킨 히스테리시스곡선을 각각 나타내어 비교하였다.

        
          
          

          Fig. 6 
				
          

          
            Hysteresis curves for two different wax additives
          
          

          

        

        결과로부터, 그래핀을 첨가한 수온조절기의 경우는 매우 향상된 히스테리시스 특성을 나타내고 있음을 확인할 수 있으며 따라서 실차에 장착 시 매우 안정적이고 재현성 높은 운전과 내구성 향상을 기대할 수 있다.

        지금까지의 연구결과로부터 그래핀이 가지고 있는 Cu 대비 12배에 달하는 높은 열전도(4800 W/m·K)효과는 수온조절기의 감온성능을 25 % 이상 높일 수 있음을 나타내어 주며 이는 각 운전조건에 맞는 최적의 냉각수온을 전자식 수온조절기로 빠르게 제어 할 수 있는 가능성을 보여주고 있다.

        그러나 그래핀의 밀도(0.093 g/cm3)가 Cu (8.960 g/cm3)에 비해 매우 낮아 왁스와의 배합과 성형성 등에 어려움이 있다. 향후 이를 해결할 수 있는 기술개발 등을 통하여 생산성향상을 통한 원가절감을 꾀한다면 그래핀을 적용하여 매우 감온성능이 높은 전자식 수온조절기의 생산이 가능할 것으로 기대된다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      
        	1) 향후 LET(Low End Torque) 영역이 강조되는 다운사이징 엔진에 적용하기 위하여 냉각수온변화에 응답성 작동 안정성이 우수한 전자식 수온조절기를 개발하였다.


        	2) 전자식 수온조절기의 응답성을 향상시키고 안정된 히스테리시스 확보하기 위하여 열전도도가 매우 우수한 그래핀을 왁스에 함유시켜 그 효과를 확인하였다.


        	3) 왁스 내 그래핀 함유량이 20 % 인 경우는 기존 Cu 첨가(20 %)된 왁스에 비해 녹는점은 2 °C ~ 3 °C가 개선되었으며 히스테리시스 역시 0.6 °C 개선되었음을 확인하였다.


        	4) 그래핀을 20 % 함유한 경우가 기존제품에 비해 2mm 전기응답특성은 25 %가 개선되었으며 6 mm 전기응답특성은 28 %가 개선되었음을 확인하였다. 그러나 25 %의 경우의 응답성 개선은 매우 미미하였다. 따라서 최적 그래핀 함유량은 20 % 정도일 것으로 판단된다.


        	5) 왁스 내의 그래핀의 함유량이 증가할수록 그래핀을 사용하지 않은 경우보다 녹는점이 하강하며 히스테리스 역시 개선되고 있음을 확인하였다.


        	6) 향후, 그래핀의 높은 밀도로 인한 왁스와의 균일도 높은 배합의 어려움과 이에 따는 성형의 문제점을 극복하기 위한 기술개발이 필요할 것으로 사료된다.
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