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            초록
          
        

        
          Microscale thermophysical property measurements of liquids have been developed considering the increasing interest in the thermal management of cooling systems and energy storage/transportation systems. To accurately predict the heat transfer performance, information on the thermal conductivity, heat capacity, and density is required. However, a simultaneous analysis of the thermophysical properties of small-volume liquids has rarely been considered. Recently, we proposed a new methodology to simultaneously analyze the aforementioned three intrinsic properties using heater-integrated fluidic resonators (HFRs) in an atmospheric pressure environment comprising a microchannel, resistive heater/thermometer, and mechanical resonator. Typically, the thermal conductivity and volumetric heat capacity are measured based on a temperature response resulting from heating using a resistive thermometer, and the specific heat capacity can be obtained from the volumetric heat capacity by using a resonance densitometer. In this study, we analyze methods to improve the thermophysical property measurement performance using HFRs, focusing on the effect of the ambience around the sensor. The analytical method is validated using a numerical analysis, whose results agree well with preliminary experimental results. In a vacuum environment, the thermal conductivity measurement performance is enhanced, except for the thermal conductivity range of most gases, and the sensitivity of the specific heat capacity measurement is enhanced owing to an increase in the time constant. 
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      1. 서 론
      액상 시료의 열물성은 전자 소자의 방열과 같은 열관리[1] 및 에너지 저장 시스템[2]이나 광파를 이용한 온열 치료 등 다양한 분야에서 필요한 정보이다. 최근에는 랩온어칩 기술의 개발과 함께 MEMS 공정으로 구현된 유체 채널 통합 센서로 열물성을 측정하려는 연구들이 보고되었다[3-5]. 열전도도 센서의 경우 가장 대표적인 것은 측정 시료를 사이에 두고 가열부와 측정부로 구성하는 방식이며[6], 그 외에도 흘러가는 혼합 유체에서 각 시료의 열전도도에 따라 유체 내에 변화하는 가열 저항의 온도를 측정하는 방식[7, 8], 혹은 가열 주파수를 다르게 할 때 그 세 배 크기의 주파수로 진동하는 온도의 진폭으로 열전도도를 예측할 수 있는 3-오메가 방식[9, 10] 등 다양한 방법들이 널리 응용되고 있다. 비열 센서의 경우에는 온도 측정 센서가 가열이 가능한 마이크로 챔버 시스템 내에 위치하면서 일정 온도를 유지하기 위한 전력 혹은 에너지를 분석하는 방식[11]이 가장 일반적이다. 하지만 시료의 열전달 성능 예측에는 열전도도, 비열을 모두 알아야 하는데, 동시에 이와 같은 열물성을 측정하는 것은 불가능하였으며 따라서 시간에 따라 편차가 발생하는 샘플과 같은 경우 혹은 시료의 오염/유실 등으로 센서 간 샘플의 이동 등으로 인한 오차가 발생할 여지가 크다. 또한, 대부분 PDMS/유리 기반의 채널과 센서를 통합하면서 측정 샘플의 부피가 수십 나노 리터 (nL) 이상으로 제한되었으며, 기존의 부피가 큰 측정 장비들에 비해 낮은 정확도를 가지는 단점이 있었다.

      한편, 미소량 유체를 이용하여 액체 자체의 밀도나 액체 내에 부유하는 마이크로/나노 입자 및 세포의 질량을 재기 위해 내부에 채널이 있는 공진기가 사용되었다[12, 13]. 대부분의 연구는 생물학 및 의학 분야의 응용 방안[14]에 중점을 두었기 때문에 온도의 변조보다는 일정한 온도의 유지에 더 초점이 맞추어져 있었다. 광열 방식[15]을 이용하거나 전체 시스템의 가열[16, 17]을 이용하여 온도를 변조시킨 몇 가지 연구가 발표된 바 있지만, 정량적인 가열 및 온도의 제어가 어려웠고, 반응 속도가 느리다는 단점이 있었다. 이러한 문제점으로 빠르고 정량적인 가열을 위한 온칩 가열 소자의 통합 및 저항 측정 방식을 이용한 센서 및 실험 플랫폼이 최근 개발된 바 있다[18].

      가열 소자 통합 채널 공진기는 수십 피코 리터 (pL) 액상 시료의 열전도도, 비열, 밀도를 동시에 측정할 수 있으며, 온도에 대한 반복적인 응답을 얻음으로써 기존의 MEMS 공정 기반 센서들에 비해 개선된 정확도를 갖는 것을 증명된 실험 플랫폼이다. 본 연구에서는 가열 소자 통합 채널 공진기[18]를 이용하여 열물성 측정 성능에 영향을 미치는 요소를 분석하고 개선시키는 방법에 대해 유한요소해석법을 이용하여 논의하고자 한다. 그 중 센서를 진공 환경에 위치하였을 때 대기로의 열손실을 최소화함으로써 측정 성능이 개선될 수 있을 것이라는 가정을 하였으며, 이를 검증하기 위해 유한요소해석에서 경계조건으로 대류 열전달 계수를 변화시킴으로써 일반적인 대기 환경과 비교하여 진공에서의 열물성 측정의 장점을 분석하였다 (Fig. 1).

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Schematic diagram of heat transfer system in a heater-integrated fluidic resonator (HFR) with a joule heating pulse in atmospheric pressure and vacuum environment. 
        
        

        

      

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      
        2.1 열물성 측정의 원리
        밀도 측정을 위해 캔틸레버 형태로 구성된 채널 공진기는 가열 소자를 통합하여 줄히팅으로 온도를 증가시킬 수 있고, 동시에 소자의 저항을 읽음으로써 온도를 측정할 수 있다. 가열 소자는 실리콘 질화물층으로 유체가 흐를 수 있는 채널과는 절연이 되어있다. 이때, 일정 전력을 펄스 형태로 주었을 때 액상 시료의 열물성에 따라 채널 공진기의 온도 응답이 달라진다 (Fig. 2a). 온도 응답을 결정짓는 열물성은 열저항과 열용량을 기준으로 생각할 수 있다. 먼저, 열저항 (thermal resistance, Rth)의 경우 전기 저항을 정의하는 Ohm’s law (R=V/I) 와 대응되는 개념으로 온도 증가량 (ΔT)을 열전달량 (Q)으로 나눈 것 (Rth = ΔT/Q)으로 정의할 수 있으며, 열전도도 (그림에서 k) 로 표현된다[6,8]. 열용량 (Cth)의 경우 온도 변화의 시간 상수 (τ)를 고려하였을 때, Cth = Rth/τ 로 정의되며, 밀도, 비열 (그림에서 cp) 로 표현된다[15].

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Conceptual illustration of (a) thermophysical properties of three samples with different thermal conductivity and specific heat capacity and (b) density measurements of the various liquid samples inside HFR with real-time temperature and real-time resonance frequency monitoring, respectively. 
          
          

          

        

        열전도도가 높은 경우 정상 상태의 온도가 낮게 형성되며, 큰 열용량의 경우 채널 공진기가 정상 상태에 도달하는 데에 걸리는 시간이 오래 걸리게 된다. 한편 열용량은 밀도와 비열의 곱으로 나타낼 수 있으며, 이미 많이 알려져 있는 채널 공진기의 공진주파수-밀도 관계[19]를 이용하면 비열을 독립적으로 추출할 수 있다. 실시간 온도 응답과 동시에 계측한 공진 주파수 응답을 이용하여, 평균 온도에서의 밀도를 예측하면 온도가 변화하는 상황에서도 더 정확한 분석이 가능하다 (Fig. 2b). 본 측정법에서는 측정 오차를 줄이기 위해 전력 펄스를 여러 번 반복하여 각 펄스에 대한 물성치 값을 획득할 수 있으며, 동시간에 동일한 샘플로 열전도도, 비열, 밀도를 획득함으로써 측정 결과에 여러 변수가 함께 작용하는 경우에도 오차를 최소화할 수 있다.

      

      
        2.2 열물성 측정의 유한요소해석
        
          2.2.1. 기하 구조 및 해석 조건
          앞에서 설명한 분석 방법의 실효성을 보기 위해 유한요소해석 모델 (COMSOL Multiphysics, Heat transfer module) 을 만들고 일정 전력을 주었을 때의 온도 응답을 확인하고자 하였다. 모델의 기하 구조는 Fig. 3에 나타나 있다. 실리콘 웨이퍼 위에 실리콘 질화물층 (Si3N4, 100 nm) 이 절연체이자 200 μm 길이의 캔틸레버의 구조를 유지하는 역할을 하며, 질화물층 위에는 불순물 주입 (n-type, phosphorus, 4 × 1020 cm-3) 된 다결정 실리콘 (300 nm) 으로 U자 형태의 가열 전극 (4 × 10-4 Ω·cm)이 있다. 3 μm높이, 16 μm넓이의 유체 채널을 구현하기 위한 150 nm의 절연층과 채널 벽 (400 nm) 은 다시 실리콘 질화물로 구성하였다. 해석을 위한 mesh는 최소 3-μm의 크기를 갖는 사면체 22031 개로 구성하였다. Mesh 사이즈를 줄이기 위해 실리콘 질화물의 절연층과 불순물 주입된 다결정 실리콘 가열 전극은 thermally thin approximation 을 따르는 thin layer 조건으로 가정하였다. 본 센서의 구조, 제작 과정 및 실험적 특성 파악은 선행연구[18] 에 더 자세하게 설명되어 있다.

          
            
            

            Fig. 3. 
				
            

            
              (a) Schematic illustrations of each component in HFR for finite element analysis (FEA). The suspended length of the cantilever, cantilever width, U-shaped fluidic channel width, and channel thickness are 200 μm, 50 μm, 36 μm with two 16 μm turnaround channels, and 3 μm, respectively. (b) Schematic illustrations of cross-section of HFR along the line i and ii in (a). (c) Temperature gradient of HFR during joule heating. 
            
            

            

          

          실리콘 웨이퍼의 하단 및 측면 부분은 상온 (298 K) 로 경계조건을 설정하였다. 채널과 웨이퍼 상단은 대류 열전달 경계 조건을 주었다. 열물성 측정 시에는 채널 내부의 길이 방향 열전도 특성을 이용하기 때문에, 측정 환경을 진공으로 구성하여(h=0 W/m2-K) 채널 주변의 대류 열손실 (h=1000 W/m2-K [20])을 줄이면 열물성 측정의 성능을 크게 증가시킬 수 있을 것으로 예상하였다. 줄 (Joule) 가열 전극은 진공 환경의 경우 3 mW의 일정한 전력이 생성되도록 하였으며, 대기압 환경의 경우 용이한 비교를 위해 진공 상태의 공기가 채워진 채널의 정상 상태 온도에 맞추어 7.9 mW 를 인가했다.

        

        
          2.2.2 온도 응답을 이용한 열물성 분석 방법
          열전도도 측정은 정상 상태 (steady-state) 온도에 기인하고, 열용량의 측정은 정상 상태에 도달하는 데에 걸리는 시간과 열전도도에도 기인한다. 이전 실험 결과로부터 실리콘 질화물 채널 내부에 공기로만 채워져 있을 때에 가열된 구조물의 가열 시간 상수는 대략 1 ms 인 것을 알 수 있었다. 이에 유한요소해석에서는 실리콘 질화물 채널 내부가 여러 물성치를 갖는 액체로 채워져 있을 때, 전력이 인가되었을 때를 기점으로 총 40-ms 의 시간 동안 1-ms 시간 간격으로 온도의 과도 응답 (transient response)을 추출하였다. 이때 실질적으로 계측하는 온도는 저항 열측정 방식 (resistive thermometry) 을 사용하여 나온 대푯값이기 때문에 가열 전극의 길이방향 온도 평균으로 대표 온도를 규정하였다.

          온도의 응답은 지수적 감쇠 함수 (exponential decay, (T0-Tss)×exp(-t/τ)+Tss) 를 이용하여 곡선 접합하였다 (T0: 초기 온도, t: 시간 (변수), τ: 시간 상수, Tss: 정상 상태 온도). 여기에서 Tss는 독립적으로 열전도도와의 관계 도출에 사용되며, τ/(T0-Tss) 는 열용량과의 관계 도출에 사용된다.

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1 열전도도에 따른 해석 결과 비교
        Fig. 4a는 일정 전력을 주었을 때 열용량을 고정하고 다양한 열전도도에 따른 온도의 과도응답을 나타내는 유한요소해석 결과이다. 대기 환경인 경우 (h=1000 W/m2-K) 진공 환경보다 (h=0 W/m2-K) 정상상태 온도의 변화 폭이 더 큰 것을 확인할 수 있다. 정상 상태의 온도를 열전도도의 함수로 나타낸 결과는 Fig. 4b 에 나타나 있다. 진공 환경에서는 전반적인 열전도도 범위에서 민감도가 동일하게 유지되는 것에 비해, 대기 환경에서는 대략 0.1 W/m-K 이하 (주로 기체 범위) 에서 민감도가 높고 점차 감소하는 양상을 보이는 것을 확인할 수 있다. 진공 환경에서는 0인 대류 열전달 계수로 인해 모든 열전달이 고체 캔틸레버 구조와 유체를 통해서만 이루어지기 때문에 전반적인 열전도도의 민감도가 일정하게 유지되는 것이 합리적이다. 열전도도의 선형 동적 범위로 비교하였을 때, 진공 환경이 대기 환경보다 약 100배 높다. 일반 대기 환경에서 열물성 측정의 가능성을 확인하였던 선행 연구[20]를 참조하면, 레퍼런스 측정값과 잘 일치하는 낮은 열전도도 범위에 비해 (~0.18 W/m-K) 높은 열전도도 범위에서 (~0.6 W/m-K) 열전도도 측정의 오차율이 높아졌었는데, 높은 열전도도 범위에서도 민감도를 유지하는 진공 측정을 구현한다면 이러한 상황에 대해 오차율이 작아질 것으로 예상한다. 하지만 흥미로운 점은, 대기 환경에서는 낮은 열전도도 범위에서 진공에 비해 열전도도의 약 50배 더 높은 기울기를 갖는 것을 확인하였다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            (a) FEA results showing average temperature change of the HFR filled with liquids with different thermal conductivity ranging from 0.01 to 0.8 W/m-K in atmospheric (h=1000 W/m2-K, black) and vacuum (h=0 W/m2-K, red) pressures under a pulse heating. (b) Steady-state average temperature change (ΔT) as a function of liquid thermal conductivity (k). 
          
          

          

        

      

      
        3.2 열용량에 따른 해석 결과 비교
        Fig. 5a 는 일정 전력을 주었을 때 열전도도를 고정하고 다양한 열용량에 따른 온도의 과도 응답과 시간 상수 도출을 위한 함수 피팅을 나타낸다. 대류 열손실이 없는 진공에서 온도 응답이 더 느린 것을 확인할 수 있으며, 피팅 결과로부터 시간 상수가 대략 2배 정도 증가함을 알 수 있었다. 이는 열용량에 대한 시간 상수와 정상상태 온도 통합 변수의 감도가 마찬가지로 2배 증가하는 것을 의미한다. 시간 상수가 증가하기 때문에 측정시간을 함께 늘려주는 것이 필요하다. 하지만 본 측정 시스템이 정상상태에 도달하는 데에는 대기압인 경우 대략 20 ms, 진공인 경우 40 ms 의 시간이 소요되기 때문에 (가장 높은 열용량 기준), 두 경우에서 모두 측정 오차를 줄이기 위해 수백 회 반복하더라도 수 초 이내의 측정이 가능하다. 흥미로운 점은, 시간 상수와 정상상태 온도 통합 변수는 열용량에 대해 상당히 선형적으로 변화한다는 점인데, 본 논문의 컨셉과는 반대로 이 민감도의 증가량을 해석적 결과와 실험적 결과를 비교하여 열전달계수를 예측하는 연구에도 응용이 가능하다. 열전달계수는 특성 길이 (characteristic dimension) 에도 영향을 받기 때문에[20], 마이크로 열전달 분석을 위한 플랫폼에서 동일한 특성 길이를 갖는 가열 소자 통합 채널 센서를 함께 제작한다면 열전달 계수의 예측이 가능할 것이다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            (a) FEA results showing average temperature change of the HFR filled with liquids with different volumetric heat capacity ranging from 100 to 6000 kJ/m3-K. To extract time constant (τ), exponential decay fit is used (dashed lines) for each FEA result (semi-transparent lines). (b) Time constant as a function of volumetric heat capacity (ρcp). 
          
          

          

        

        요약하면, 열전도도가 높은 유체에 대해 (대부분의 액체 범위) 높은 감도를 위해서는 대류 손실이 없는 진공 환경이 유리하다. 진공 환경에서는 열전도도/열용량의 범위에 관계없이 열용량의 높은 감도를 제공하기 때문이다. 반면 열전도도가 낮은 기체로 측정 대상을 한정한다면 대기압 상태로 센서 환경을 유지하였을 때 기체의 열전도도에 대해 더 높은 민감도를 가질 수 있다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 가열 소자 통합 채널 공진기를 이용한 소량 액상 시료의 열물성을 측정 기술의 성능을 개선시키는 방법을 소개한다. 먼저 유한요소해석을 이용하여 실험적으로 확립하였던 열물성 측정 기술의 분석 방식이 해석적으로도 잘 맞는 것을 확인하였으며, 해석 모델을 사용하여 열물성 측정의 성능에 영향을 미치는 요소 중 하나인 센서 주변 환경에 대한 영향을 분석하였다. 대류 열전달 계수가 최소화된 진공 환경에서의 측정이 성능이 개선될 것이라고 예상하였고, 해석 모델을 이용하여 상압의 대기 환경일 때의 측정 예상 결과와 비교해보니 열전도도와 비열 측정에 모두 이점이 있는 것을 확인하였다. 또한, 통상 기체의 열전도도의 범위에 해당하는 낮은 열전도도 영역에서는 오히려 대기 환경일 때가 더 민감도가 좋을 수도 있다는 다소 비직관적인 결과도 확인하였다.
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