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            초록
          
        

        
          This study proposes a method for identifying correlations between tension and drop height for sessile droplets in a roll-to-roll processing system. The effect of tension and drop height on the contact angle of a sessile droplet is presented. Design of experiment (DOE) methodology and statistical analysis are used to define a correlation between the process parameters. The contact angle is decreased while increasing tension and drop height. The influence of the tension is less significant on the contact angle compared with the effect of the drop height. However, tension should be considered as a major parameter because it is not easy to fix with roll eccentricity and compensating speed of the driven roll. The results of this study show that the effect of tension on the contact angle of a sessile droplet is more important than drop height because the drop height is fixed when the process systems are determined.
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      1. 서론
      대량, 고속 생산을 위한 롤투롤 연속공정 시스템(Roll-to-Roll Continuous System)은 최근 주목 받고 있는 공정 중 하나이다. 디스플레이 산업 구조가 웨어러블(Wearable) 기기, 곡면 TV, 곡면 스마트폰 등의 제품으로 재편되고 있으며 그를 생산하는 제조 및 공정 기술의 발전이 주를 이루고 있다. 이러한 시장성, 기술 발전 요인에 의해 플렉시블 소재(Flexible Substrate)가 주목 받고 있는 동시에 수요도 급증하고 있다. 이와 같이 롤투롤 연속공정 시스템은 급증한 수요와 원가 절감의 측면을 만족시키기 위한 시스템으로 대량, 고속 생산이 가능하여 차세대 공정으로서 활용되기에 적합하다. 플렉시블 디스플레이는 복합적 물질이 적층 구조를 이루는 것이 특징이다. 특히, 다층의 적층 공정으로 생산된 제품에서 폭 방향 두께 편차를 최소화하는 것이 제품 성능 결정에 중요한 요소가 된다. 다층적층을 위한 단일 소재간 접합공정(Laminating)에서 소재 사이에 일정 두께의 박막(Thin Layer) 코팅액 도포 공정이 제품의 폭 방향 두께 편차를 결정하게 된다. 이러한 박막 코팅이 가능한 공정에는 스프레이(Spray), 슬롯-다이(Slot-Die) 코팅 등의 방법이 있다.1 코팅층의 횡 방향 두께 편차를 최소화하기 위해서는 코팅액의 단일 최적화뿐만 아니라 코팅액과 공정간 발생하는 상호작용을 고려해야 한다.2-4

      Busscher와 Arends5 등에 의해 소재의 표면 거칠기(Surface Roughness)가 고착 액적(Sessile Droplet)의 접촉각(Contact Angle)형성에 미치는 영향을 소재의 다양한 거칠기 환경에서 실험적으로 확인하였다.

      Lee6 등은 간섭계(Interferometer)를 사용하여 얻어진 이미지로 플렉시블 소재에 인가된 장력이 소재 표면거칠기에 영향을 미치는 것을 실험적으로 검증하였다.

      Good과 Koo7에 의해 액적의 크기가 고착 액적의 접촉각 형성에 영향을 미치는 것이 확인되었다. 이 연구를 통해 접촉각 형성에 중력이 중요한 변수로 작용하는 것을 확인할 수 있었다.

      기존연구에서 고착 액적의 접촉각 형성에 관한 연구가 많이 진행되었지만, 공정간 상호작용을 고려하지 못하였다. 따라서, 본 연구에서는 코팅액형상과 공정간의 상호작용을 확인하기 위해 플렉시블 소재에 인가된 장력과 액적의 분사 높이가 고착 액적의 접촉각형성에 미치는 영향을 분석함으로써 공정변수간 상호작용을 확인하였다.

    

    

  
    
      2. 고착 액적의 접촉각 형성에 미치는 영향
      
        2.1 장력의 영향
        Fig. 1은 롤투롤 장비 개략도를 나타낸다. 롤투롤 시스템에서 이송되는 소재는 장력을 인가 받는다. 소재의 인가된 장력은 수학적 장력모델에서 소재 폭 방향으로 일정하다고 가정된다.8 하지만 실제로 장력은 소재 폭 방향으로 중앙에서 최대, 양 끝단에서 최소로 나타난다.9 장력이 증가할수록 중앙과 양 끝단에서 장력 편차는 가중되기 때문에 장력 편차를 최소화하기 위해서는 저장력 범위에서 소재를 이송해야 한다. 하지만 생산성을 높이기 위한 고속 이송조건에서는 장력 수준을 높이는 것이 필요하다. 왜냐하면 저장력-고속 이송조건에서는 소재와 롤 사이 공기층이 유입되어 미끌림(Slip) 발생 및 감김 공정에서는 소재와 감김롤 층간 공기가 유입되면 텔레스코핑(Telescoping) 등의 결함이 발생되기 때문이다.10-13 이러한 결함은 소재에 인가된 장력을 높임으로써 발생 빈도를 감소시킬 수 있다. 따라서 롤투롤 공정에서 장력제어는 중요한 이슈 중 하나이다.

        
          
          

          Fig. 1 
				
          

          
            The schematic of roll-to-roll continuous systems: (a) Unwinder, (b), (j) EPC, (c), (h), (n) Dancer, (d), (g), (i), (m) Load cell, (e), (k) Nip roll, (f) Driven roll, (j) Master speed, (o) Rewinder
          
          

          

        

        Fig. 2는 고착 액적의 개략도를 나타낸다. 식(1)은 영의 방정식(Young’s Equation)으로, 접촉각과 표면 에너지에 대한 상관관계를 나타낸다.
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          Fig. 2 
				
          

          
            The schematic of sessile droplet in Young’s equation
          
          

          

        

        γSG는 고체-기체간의 계면 에너지, γSL은 고체-액체간의 계면 에너지, γLG는 액체-기체간의 계면 에너지를 각각 나타낸다. θC는 평형 접촉각(Equilibrium Contact Angle)으로 소재의 표면 에너지에 대한 정보가 주어지면 영의 방정식을 통해 이론적으로 계산 가능하다.

        앞서 언급된 Lee6 등의 연구에 의해 소재에 인가된 장력이 소재 표면 거칠기에 영향을 미친다는 것을 확인했다. 식(2)는 후크의 법칙(Hooke’s Law)을 나타내고, 후크의 법칙을 통해 장력이 인가된 플렉시블 소재는 연신됨을 알 수 있다.
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        T는 장력, A는 소재의 단면적, E는 소재의 탄성계수, ε은 연신률을 나타낸다.

        장력에 의해 연신된 소재는 표면 상태 변화로 인하여 표면 에너지가 변하게 된다. 변화된 표면 에너지는 고착 액적의 접촉각 형성에 영향을 미치게 된다. Fig. 3은 소재 인가된 장력이 3 kgf, 5 kgf, 7 kgf일 경우의 고착 액적의 형상이다. 본 연구에서는 소재에 인가된 장력의 변화가 고착 액적의 접촉각 형성에 미치는 영향을 실험적으로 검증한다.

        
          
          

          Fig. 3 
				
          

          
            The images of sessile droplet according to tension levels: (a) 3 kgf, (b) 5 kgf, (c) 7 kgf
          
          

          

        

      

      
        2.2 분사 높이의 영향
        Good7 등에 의해 액적의 크기에 따른 고착 액적의 접촉각 변화가 확인되었다. 액적의 부피가 클수록 중력의 영향을 받는 액적의 면적이 증가 한다. 따라서 액적의 크기가 증가할수록 크기가 작은 액적에 비해 형상이 퍼지는 경향을 나타난다. 그 결과로 고착 액적의 접촉각 형성에 중력이 중요 변수로 작용함을 알 수 있다. 액적의 분사 높이가 높을수록 액적이 소재에 고착되기까지 걸리는 체공시간이 증가하기 때문에 분사 높이는 접촉각 형성에 영향을 미치게 됨을 알 수 있다. 본 연구에서는 분사 실험을 통해 액적의 분사 높이가 접촉각 형성에 미치는 영향을 확인한다. Fig. 4는 일정 장력 조건에서 분사 높이에 따른 고착 액적의 형상을 나타낸다.

        
          
          

          Fig. 4 
				
          

          
            The images of sessile droplet according to drop height levels (a) 1 mm, (b) 25 mm
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 실험
      
        3.1 실험 준비
        Fig. 5는 실험 장비의 구성도를 나타낸다. 플렉시블 소재로 Polyethylene Terephthalate (PET) 필름을 사용하였고, 액적은 상온의 물을 사용하였다. 물은 수소 결합(Hydrogen Bond)에 의해 다른 액체 물질에 비해 분자간의 응집력이 강하다. 따라서 물은 다른 물질과 접촉하여도 물 분자간에 응집이 강해 접촉각 측정에 용이한 특성을 가진다.

        
          
          

          Fig. 5 
				
          

          
            Experimental setup of the equipment in roll-to-roll systems
          
          

          

        

        일정량의 액적을 분사하기 위해 마이크로 피펫을 사용하였다. 마이크로 피펫의 사용 범위는 20 - 200 μL이며, 50 μL의 사용범위에서 오차범위는 0.44% 이하이고, 변동계수(Coefficient of Variation)는 0.14% 이하의 성능을 갖는다. 실험에서는 100 μL의 분사조건을 사용하였다. Fig. 6은 액적의 분사 위치를 나타낸다. 고착 액적의 접촉각 형성에 장력의 영향을 확인하기 위하여 장력이 최대로 인가되는 소재 중앙부에 액적을 분사하여 접촉각을 측정하였다.

        
          
          

          Fig. 6 
				
          

          
            The position of droplet on the flexible substrate
          
          

          

        

      

      
        3.2 접촉각 측정
        고착 액적의 접촉각 측정은 공개 영상 분석 소프트웨어인 ImageJ의 Drop_Analysis를 사용하였다. Drop_Analysis에서는 Drop Snake와 LBADSA 두 가지의 접촉각 측정 방식을 제공한다. LBADSA 법은 Young-Laplace 곡선을 고착 액적 형상에 맞추어 접촉각을 측정하게 된다. 이 방법은 30° 미만의 접촉각에서는 Young-Laplace 곡선이 얻어 지지 않는 단점이 있으나, 좌우 접촉각이 같고 Drop Snake 방식보다 안정적인 장점이 있기 때문에 본 연구에서는 접촉각 측정을 위하여 LBADSA 법을 사용하였다.

        Table 1은 접촉각 측정 결과와 분사 높이에 따른 접촉각 형성의 경향을 나타내고, Table 2는 장력에 따른 접촉각 형성의 경향을 나타낸다. 실험은 각 조건 별 10번 수행하였으며, 10개의 실험 데이터 중 최대, 최소 접촉각을 제외한 8개 데이터의 평균값을 사용하였다.

        
          Table 1 
				
          

          
            The sign of dθ/dh and contact angle of sessile droplet on a flexible substrate
          
          

        

        
          
            
              	Contact angle of sessile droplet [°]
            

            
              	
              	Tension : 3 kgf
              	Tension : 5 kgf
              	Tension : 7 kgf
            

            
              	Run
              	10 [mm]
              	25 [mm]
              	dθ/dh
              	10 [mm]
              	25 [mm]
              	dθ/dh
              	10 [mm]
              	25 [mm]
              	dθ/dh
            

          
          
            	1
            	66.29
            	54.00
            	-
            	68.06
            	52.93
            	-
            	66.28
            	53.49
            	-
          

          
            	2
            	61.20
            	52.54
            	-
            	62.00
            	54.37
            	-
            	65.40
            	47.24
            	-
          

          
            	3
            	66.28
            	53.49
            	-
            	63.19
            	53.49
            	-
            	65.44
            	50.57
            	-
          

          
            	4
            	65.00
            	52.47
            	-
            	64.86
            	50.89
            	-
            	63.78
            	49.84
            	-
          

          
            	5
            	66.90
            	54.98
            	-
            	65.00
            	54.00
            	-
            	62.14
            	54.00
            	-
          

          
            	6
            	65.25
            	53.49
            	-
            	61.44
            	53.49
            	-
            	58.13
            	53.49
            	-
          

          
            	7
            	64.96
            	52.54
            	-
            	64.91
            	52.28
            	-
            	63.68
            	49.75
            	-
          

          
            	8
            	62.14
            	52.54
            	-
            	59.10
            	52.54
            	-
            	56.60
            	52.48
            	-
          

          
            	Average
            	64.75
            	53.26
            	-
            	63.57
            	53.00
            	-
            	62.68
            	52.61
            	-
          

          
            	Standard deviation
            	1.91
            	0.85
            	
            	2.57
            	1.03
            	
            	3.32
            	2.37
            	
          

        

        

        
          Table 2 
				
          

          
            The sign of dθ/dT and contact angle of sessile droplet on a flexible substrate
          
          

        

        
          
            
              	Contact angle of sessile droplet [°]
            

            
              	
              	Drop height : 10 mm
              	Drop height : 25 mm
            

            
              	Run
              	3 [kgf]
              	5 [kgf]
              	7 [kgf]
              	dθ/dh
              	3 [kgf]
              	5 [kgf]
              	7 [kgf]
              	dθ/dh
            

          
          
            	1
            	66.29
            	68.06
            	66.28
            	+
            	54.00
            	53.49
            	53.49
            	0
          

          
            	2
            	61.20
            	62.00
            	65.40
            	+
            	52.54
            	54.37
            	47.24
            	+
          

          
            	3
            	66.28
            	63.19
            	65.44
            	+
            	53.49
            	52.93
            	50.57
            	-
          

          
            	4
            	65.00
            	64.86
            	63.78
            	-
            	52.47
            	50.89
            	49.84
            	-
          

          
            	5
            	66.90
            	65.00
            	62.14
            	-
            	54.98
            	54.00
            	54.00
            	-
          

          
            	6
            	65.25
            	61.44
            	58.13
            	-
            	53.49
            	53.49
            	53.49
            	0
          

          
            	7
            	64.96
            	64.91
            	63.68
            	-
            	52.54
            	52.28
            	49.75
            	-
          

          
            	8
            	62.14
            	59.10
            	56.60
            	-
            	52.54
            	52.54
            	52.48
            	0
          

          
            	Average
            	64.75
            	63.57
            	62.68
            	-
            	53.26
            	53.00
            	52.61
            	-
          

          
            	Standard deviation
            	1.91
            	2.57
            	3.32
            	
            	0.85
            	1.03
            	2.37
            	
          

        

        

        접촉각은 10 mm의 분사 높이에서 장력이 3 kgf일 경우 64.75°, 장력이 5 kgf일 경우 63.57°, 장력이 7 kgf일 경우 62.68°로 측정되었고, 25 mm의 분사 높이에서 장력이 3 kgf일 경우 53.26°, 장력이 5 kgf일 경우 53.00°, 장력이 7 kgf일 경우 52.61°로 측정되었다.

        Fig. 7은 장력, 분사 높이에 따른 고착 액적의 접촉각을 나타낸다. Tables 1과 2 및 Fig. 7을 통해 접촉각 형성의 경향을 파악 할 수 있다. 모든 경우에서 분사 높이의 증가는 접촉각 감소를 야기하고, 장력이 증가할수록 평균 접촉각은 감소하는 경향을 나타지만 부분적으로 접촉각 변화가 없거나 접촉각이 증가하는 경우가 발생한다. 따라서 장력의 변화에 의해 형성되는 고착 액적의 접촉각은 분사 높이에 의해 형성되는 접촉각에 비해 외부요인에 민감하게 반응함을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 7 
				
          

          
            The contact angle of sessile droplet according to tension and drop height
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 실험계획법
      소재에 인가된 장력 및 액적의 분사 높이가 고착 액적의 접촉각 형성에 미치는 영향을 확인하기 위해 실험계획법(Design of Experiment)을 수행하였다. Table 3은 변수 및 변수의 수준을 나타낸다. 장력은 3수준(3, 5, 7 kgf), 분사 높이는 2수준(10, 25 mm)으로 설정하였다.

      
        Table 3 
				
        

        
          Variables and levels for design of experiment
        
        

      

      
        
          
            	Variables
            	Level
            	Unit
          

        
        
          	Tension
          	3, 5, 7
          	kgf
        

        
          	Drop height
          	10, 25
          	mm
        

      

      

      Fig. 8은 주효과도(Main Effects Plot)를 나타내며, 장력과 분사 높이가 고착 액적 접촉각 형성에 미치는 영향을 나타낸다. 주효과도를 통해 고착 액적의 접촉각 형성에 장력변화는 분사 높이 변화에 비해 영향이 미미함을 확인할 수 있다. 그렇지만 장력이 증가함에 따라 접촉각은 감소하는 경향을 나타내므로, 장력의 변화는 접촉각 형성에 영향을 미치는 것을 알 수 있다.

      
        
        

        Fig. 8 
				
        

        
          The main effects plot for contact angle: tension and drop height
        
        

        

      

      Fig. 9는 교호작용도(Interaction Plot)를 나타낸다. 교호작용도 분석 결과, 장력과 분사 높이 간 교호작용이 유의하지 않음을 확인할 수 있다.

      
        
        

        Fig. 9 
				
        

        
          The interaction plot for contact angle: tension and drop height
        
        

        

      

      Fig. 10은 등고선도(Contour Plot)를 나타낸다. 등고선도에서는 장력 및 분사 높이의 조건 별 고착 액적의 접촉각을 나타낸다. 등고선도를 통하여 장력과 분사 높이가 증가할수록 접촉각은 감소하는 것을 확인할 수 있다. 또한 장력이 높은 수준(7 kgf)에서는 분사 높이가 접촉각형성에 민감하게 반응함을 확인할 수 있다.

      
        
        

        Fig. 10 
				
        

        
          The contour plot of contact angle versus tension and drop height
        
        

        

      

    

    

  
    
      5. 결론
      본 연구에서는 롤투롤 연속공정 시스템에서 플렉시블 소재에 인가된 장력과 액적의 분사 높이가 고착 액적의 접촉각형성에 미치는 영향을 분석하였다.

      (1) 고속 공정에서는 고장력 범위의 소재 이송이 필요하기 때문에 장력 변화가 코팅액 형상의 형성에 미치는 영향을 규명하기 위해 본 연구에서 분사 실험을 통해 확인하였다.

      (2) 고착 액적의 접촉각 측정 결과를 통해 접촉각 형성에 미치는 영향은 장력에 비해 분사 높이의 영향이 우세함을 확인하였다. 따라서 연구결과는 스프레이 코팅 등과 같이 분사 높이 조절이 가능한 공정에서 액적 분사 높이 설정의 기초데이터로 사용 가능할 것으로 보인다.

      (3) 장력은 분사 높이에 비해 접촉각 형성에 미치는 영향이 미미하지만, 분사 높이는 장비 가동조건에서 고정되는 변수이다. 하지만 장력의 경우 구동롤의 속도 제어나, 외란에 의해 실시간으로 변하는 요소이기 때문에 장력의 변화가 공정상 미치는 영향을 규명하는 것은 중요하다. 본 연구에서는 소재에 인가된 장력의 변화가 고착 액적 접촉각 형성에 미치는 영향을 실험과 분석을 통해 확인하였다.

      (4) 액적 분사 실험을 통해 고착 액적의 접촉각 형성에서 장력의 효과를 확인하였고, 플렉시블 소재에 인가된 장력에 의해 소재는 연신되어 소재 표면 에너지가 변하는 것을 실험 결과를 통해 검증하였다.

      (5) 본 연구에서는 롤투롤 공정에서 실시간으로 변하는 장력 제어의 중요성을 확인하였고, 연구결과는 장력 제어를 통한 박막 코팅액의 횡방향 두께편차 최소화 기법의 가이드라인으로 사용될 것으로 사료된다.
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