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            초록
          
        

        
          Slot-die coating technique has become a subject of interest owing to its mass and large area production characteristics. To date, numerous research on the fluid dynamics of coated solution and experimental decision of the coating conditions to improve quality of coated layer have been conducted. However, few studies have been done on the optimization of slot-die coater geometry owing to the high cost associated with its fabrication. In this study, we optimize the geometry of the slot-die coater using computational fluid dynamics. We used a statistical optimization technique (Box-Behnken design). In the optimization process, we determined the significant factors that affect the velocity variation of coated fluid in the transverse direction. An optimal geometry was derived using a desirability test which is generally used to evaluate the suitability of a selected geometry value based on the maximization of the velocity uniformity. Experimental results presenting the uniformity of the coated layer in the transverse direction improved from 4.7% to 1.4%. 
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      1. 서론
      최근 산업 발전을 통한 유연 필름 기반의 다양한 어플리케이션 개발에 대한 많은 연구가 진행되고 있다. 유연 필름 기반의 다양한 어플리케이션 상용화를 위해 기능성 필름 생산의 핵심 기술인 박막 코팅 연구가 활발히 진행되고 있다.1,2 박막 코팅을 위해서는 잉크젯 프린팅(Inkjet Printing), 그라비어 인쇄(Gravure Printing), 스핀 코팅(Spin Coating), 슬롯-다이 코팅(Slot-Die Coating) 등 다양한 방법이 존재한다. 그 중 슬롯-다이 코팅은 공정 변수 제어를 통하여 두께를 예측할 수 있다는 장점이 있으므로 널리 사용되고 있다.3,4 이에 따라 다양한 연구 기관에서 슬롯-다이 코팅 시 코팅 용액의 유체 역학적 거동 분석 및 슬롯-다이 코팅을 이용한 대면적 코팅에 대한 연구가 활발하게 진행되어 왔다. L.E. Scriven과 M.S. Carvalho5 는 슬롯-다이 코팅의 응력과 변형률을 기반으로 이론적 분석과 실험적 검증을 실시하였다. J.Park은 무반사 필름 코팅(Anti-Reflection Film Coating)에 영향을 미치는 매개 변수에 대하여 반응 표면 설계를 이용한 최적의 공정 조건을 수립하였으며,6-10 본 코팅 기술을 이용하여 투명 전도성 필름(Transparent Conducting Film), 감압접착 필름(Pressure Sensitive Adhesive) 인쇄를 수행하였다 F. C. Krebs11-15 연구팀은 슬롯-다이 코팅 기술을 이용한 유기태양 전지 대량 생산 가능성을 보여 주었다. 현재까지 보고된 슬롯-다이 관련 모델은 코팅 시 코팅 층 두께 예측을 목표로 2-D 모델을 중심으로 개발되었으나, 이 경우 폭 방향으로 두께가 균일하다는 가정이 필수적이다. 그러나 실제 코팅 시 코팅 액의 폭 방향 속도 편차가 발생할 수 있으며, 이는 폭 방향 두께 편차를 발생시킨다. 이러한 두께 불균일 현상은 다양한 불량의 원인이 된다. 따라서, 본 연구에서는 Computational Fluid Dynamics (CFD)를 이용하여 슬롯-다이 코팅 모델링을 수행하였고, 대표적인 통계적 최적화 기법인 Box-Behnken 설계를 이용하여 슬롯-다이 코터 형상을 최적화 하였고, 이를 검증하였다. 

    

    

  
    
      2. CFD 기반 슬롯-다이 코터 모델링
      
        2.1 슬롯-다이 코터 구조
        슬롯-다이 코팅은 정밀 가공된 두 개의 다이(Die) 사이로 펌프를 이용해 유체가 공급되어 일정한 두께의 박막을 형성하는 기술로 Fig. 1과 같은 구조를 가진다. Sim Plate를 통해 코팅 용액이 흐르는 Strip Line이 생성되고, Reservoir는 코터 내부에 코팅 액이 저장되는 공간이 된다. Reservoir 형상에 따라 코터 출측에 유동 속도 편차가 발생하며, 코팅 층 형상에 영향을 미친다. 

        
          
          

          Fig. 1 
				
          

          
            Schematic of slot-die coater
          
          

          

        

      

      
        2.2 슬롯-다이 코터 모델링을 위한 지배 방정식
        슬롯-다이 코터 내부 형상에 따른 출측의 속도 편차를 확인하기 위해 Computational Fluid Dynamics Analysis를 실시하였다. 시뮬레이션은 ABAQUS V6.14를 이용하여 실시하였다. Abaqus CFD 시뮬레이션의 지배 방정식은 다음 식(1)와 같다. 
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        V는 표면적 S를 가지는 임의의 제어 체적을 의미하며, n은 표면적 S에 대한 법선, ρ는 유체의 밀도, p는 압력, v는 속도 벡터, vm은 유동 메쉬의 속도, 그리고 τ는 점성 전단응력을 의미한다. 점성 유체의 유동 저항은 편차응력과 변형률 속도 사이의 다음 식(2)에 의해 설명된다. 
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        σ는 편향 응력을 의미하며, e˙는 편향 영역에서의 변형률, η는 점도, 그리고 2e˙=γ˙는 전단 변형률을 의미한다. 

        식(3)은 평균 속도 대비 폭 방향 속도 편차를 보여준다. 
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        u는 속도 프로파일의 표준편차로 ai는 i 번째 출측 유체 속도를 의미하며, n은 유체 프로파일의 개수를 의미한다. 

        슬롯-다이 팁에서 용액 속도, 소재 이송속도, 코팅 폭에 따라 코팅 두께가 결정된다. 이는 폭 방향 속도 편차 발생 시 코팅 두께 편차가 발생할 수 있음을 시사한다. 경계조건 및 설계 변수는 Fig. 2와 Table 1과 같다. Fig. 2의 Reservoir 각도는 25 - 35도까지 3수준으로 선정하며, Sim Plate의 두께는 120 - 160 μm로 총 3수준으로 선정하였다. Reservoir 각도가 변화 될 때 마다 단면적이 바뀌므로 각도의 변화에 따라 단면적이 유지되도록 Reservoir의 수직 길이를 설정하였다. Table 1은 전산 유체 해석 시 적용된 소재의 물성치를 나타낸다. 뉴턴 유체로 가정하고, 유체의 밀도는 3.4 g/cm2로 설정하였으며, 점도는 100 cP로 설정하였다. Fig. 3은 Reservoir 각도 25도, Sim Plate의 두께 120 μm, 유속 10 mm/s에 대한 시뮬레이션 결과로, Slot-Die 출측의 속도 프로파일을 기반으로 Coated Layer의 두께를 예측하였다. 

        
          
          

          Fig. 2 
				
          

          
            Schematic of design parameter: inlet velocity of fluid, thickness of sim plate and reservoir angle. The inner graph present vertical length of the reservoir according to reservoir angles
          
          

          

        

        
          Table 1 
				
          

          
            Properties of coated layer
          
          

        

        
          
            
              	Parameter 
              	Units 
              	Value
            

          
          
            	Fluid type
            	-
            	Newtonian
          

          
            	Outlet pressure
            	hPa
            	1013
          

          
            	Fluid viscosity
            	cP
            	100
          

          
            	Fluid density
            	g/cm2
            	3.4
          

        

        

        
          
          

          Fig. 3 
				
          

          
            Outlet velocity of the coated fluid in the tip of slot-die coater
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 슬롯-다이 코터 형상 최적화
      시뮬레이션 결과를 바탕으로 슬롯-다이 코팅 시 폭 방향 속도 균일성 향상시키기 위하여 코터 내부 형상 최적화를 실시하였다. 속도 균일성 향상은 최종적으로 코팅 층의 두께 편차에 영향을 미치는 요소로 속도 편차가 적을수록 높은 균일도의 코팅층 형성이 된다. 속도 편차가 가장 작은 형상 조건을 도출하기 위해, Box-Behnken Design을 이용한 실험 계획법을 수행하였다. Table 2는 Box-Behnken Design을 기반으로 도출된 실험 조건 및 실험 결과를 보여준다. 

      
        Table 2 
				
        

        
          Experimental order based on Box-Behnken model and the corresponding results
        
        

      

      
        
          
            	Run
order 
            	Inlet
velocity 
            	Thickness of
sim plate 
            	Reservoir
angle 
            	Thickness
deviation
          

        
        
          	1
          	1
          	-1
          	0
          	1.7787
        

        
          	2
          	0
          	1
          	-1
          	2.1618
        

        
          	3
          	-1
          	1
          	0
          	1.9309
        

        
          	4
          	1
          	1
          	0
          	2.1035
        

        
          	5
          	-1
          	-1
          	0
          	2.164
        

        
          	6
          	0
          	1
          	1
          	2.1311
        

        
          	7
          	0
          	-1
          	-1
          	2.1093
        

        
          	8
          	1
          	0
          	-1
          	2.1486
        

        
          	9
          	0
          	-1
          	1
          	2.1041
        

        
          	10
          	1
          	0
          	0
          	2.2667
        

        
          	11
          	1
          	0
          	1
          	2.3109
        

        
          	12
          	-1
          	0
          	-1
          	2.233
        

        
          	13
          	-1
          	0
          	0
          	2.4205
        

        
          	14
          	-1
          	0
          	1
          	2.406
        

        
          	15
          	0
          	0
          	0
          	2.8677
        

      

      

      
        3.1 유효인자 도출
        Fig. 4는 Pareto Chart로 속도 프로파일에 영향을 미치는 유효인자 분석을 위해 설계 변수 인 Sim Plate 두께, 유체의 유입 속도, Reservoir 각도의 영향 분석을 실시하였다. Pareto Chart는 값이 0.0988 이상일 때 95% 신뢰 구간에서 해당 인자가 유의함을 나타낸다. 분석 결과 세가지 설계 변수 모두 속도 프로파일에 영향을 미치는 것으로 나타난다. Pareto Chart를 통해 출측 속도 프로파일에 가정 큰 영향을 미치는 것은 Reservoir 각도, Sim Plate 두께, 유체의 유입 속도 순서로 영향을 미치는 것을 확인할 수 있다. 

        
          
          

          Fig. 4 
				
          

          
            Pareto chart
          
          

          

        

      

      
        3.2 Box-Behnken 모델을 이용한 슬롯-다이 코터 형상 최적화
        슬롯-다이 코터 최적화를 실시하며, 최적화의 목적 함수는 슬롯-다이 코팅 층의 폭 방향 두께 편차의 최소화로 설정하였다. 최적화는 식(4)를 통하여 각 변수 조합에 따른 두께 편차가 최소화가 되도록 설정하며, Desirability를 통해 최적의 코터 형상을 도출하였다. Desirability 범위는 0 - 1로, 0은 목적함수에 적합하지 못함을 의미하며, 1의 경우 목적함수에 완전히 적합함을 의미한다. Fig. 5는 각 케이스에 따른 Desirability 값을 그래프로 나타낸 것으로 Desirability 범위에 따라 슬롯-다이 코터 형상에 따른 코팅 품질이 정량화 된다.16 각 Geometry 값에 따른 Desirability 비교를 통해 최적 Sim Plate Thickness는 120 μm, Inlet Velocity는 30 mm/s, Reservoir Angle은 25도로 도출 되었다. 본 조건에서의 Desirability는 0.9981, 슬롯-다이 코팅 층의 최대 속도 편차는 1.5% 이하로 나타난다. 

        
          
          

          Fig. 5 
				
          

          
            Evaluated desirability according to the experimental cases
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      4. 실험적 검증
      최적화 된 코터 형상에서의 두께 편차 개선 효과를 확인하기 위한 실험적 검증을 실시하였다. 실험에 사용된 슬롯-다이 코터의 형상은 최적화 결과와 동일한 형상으로 제작되었다. 실험에 사용된 코팅 용액은 점도 100 cP의 GDC Coating Solution을 사용하였으며, Syringe 펌프를 이용하여 30 mm/s의 유입 속도로 코팅 용액을 유입하였다. Fig. 6은 코터의 최적화 전후 출측 속도 편차를 나타낸다. 코터 형상을 제외한 모든 코팅 조건은 동일하게 설정되었으며, 최적화 전후 속도 편차는 4.7%에서 1.4%로 감소함을 확인할 수 있다. Fig. 7은 CFD 시뮬레이션 기반으로 계산된 두께 편차를 의미하며, 최적화 전후 4.7%에서 1.4%로 감소함을 확인하였다. 시뮬레이션을 통해 추정된 최대 속도 편차는 10.6 mm/s에서 1.85 mm/s로 감소하며, 최대 두께 편차의 경우 최적화 전후 5.75 μm에서 1.00 μm로 감소하는 것을 확인할 수 있다. 

      
        
        

        Fig. 6 
				
        

        
          Velocity uniformity in transverse direction before and after optimization of slot-die coater geometry
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          Thickness uniformity in transverse direction before and after optimization of slot-die coater geometry
        
        

        

      

    

    

  
    
      5. 결론
      1. 본 연구에서는 슬롯-다이 코팅 층의 두께 편차 개선을 위한 슬롯-다이 코터 형상 모델링 및 CFD 시뮬레이션을 실시하였으며, 시뮬레이션을 기반으로 Box-Behnken설계를 이용하여 코터 내부 형상 및 공정 조건 최적화를 실시하였다. 

      2. Box-Behnken 설계를 통해 슬롯-다이 코터 형상 최적화를 실시하며, Desirability Function을 이용하여 각 케이스에 대한 적합도를 평가하여 최적의 코터 형상을 도출하였다. 

      3. 최적화 결과에 대한 검증을 위해 동일한 조건에 대한 시뮬레이션을 실시하였으며, 속도 편차 및 두께 편차는 4.7%에서 1.4%로 감소하였다. 
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