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1. 서   론

광을 산란시키는 현상을 이용한 산란 필름은 Back

Light Unit(BLU)과 자동차 조명에 사용되는 확산판에서

부터 유기발광다이오드의 광추출층에 이르기까지 디스플

레이와 조명 분야에서 폭넓게 사용되고 있는 핵심 소재이

다. 산란 필름을 구현하는 방법은 대표적으로 필름 표면에

임의의 패턴을 도입하는 표면 조직화 방법과 산란입자를

포함하는 필름을 제작하는 방법이 있다. 이 중 산란입자를

도입하는 방법은 산란 필름을 구성하는 고분자와 입자의

선택에 따라서 산란정도를 결정 할 수 있을 뿐만 아니라,

입자들은 필름 속에서 불규칙적인 분포를 가지기 때문에

산란 광이 왜곡되지 않는 램버시안(Lambertian) 분포를

가진다는 장점이 있다. 이러한 균일한 산란특성 때문에 산

란입자는 조명과 디스플레이 분야에 널리 사용된다1-7).

산란입자를 사용한 산란 필름은 표면 조직화 방법의 시

야각에 따른 발광 스펙트럼 왜곡을 해결할 수 있는 장점

이 있지만, 산란 특성을 확보하기 위해 산란입자의 농도

를 증가시키면 투과도 감소가 나타나는 단점 또한 가지

고 있다. 

따라서 거의 모든 광을 산란시켜야 하는 확산판의 경

우 일반적으로 투과도 손실이 발생하여 LED(Light

Emitting Diode)에서 발생하는 빛의 상당부분이 손실

된다. 이러한 문제를 해결하기 위해 높은 전체투과도를

유지하면서 높은 산란 투과도를 나타내는 산란 필름이 요

구되고 있다. 이러한 요구에 맞춰 고분자 입자, 공기를
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Abstract We fabricated high transmission and high scattering poly(ethylene-co-vinyl

acetate)(EVA) films embedding SiO2 nanoparticles to improve outcoupling efficiency in

organic display. The 800nm diameter SiO2 nanoparticles aggregated and formed 1.56㎛
(with ±0.853㎛ standard deviation) diameter microparticles in EVA. The total transmission

of scattering film was 83.3% on Polyethylene terephthalate(PET), which was higher than

reference 82.8% PET substrate. The diffuse transmission and haze of the SiO2 embedded

EVA film were 76.1% and 91.4%, respectively. The optimized condition was 1:1 weight

ratio of SiO2 nanoparticles to EVA in Tetrahydrofuran(THF) solution. When the ratio of

SiO2 was larger than 1, the total transmission decreased by the increase in backscattering

of light due to high scattering. With the optimized condition, we could succeed to fabricate

a large scale film(35m in length) with a roll-to-roll process.
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포함하는 입자, 입자를 사용한 다공성 필름 혹은 서로 다

른 두 가지 이상의 무기물 입자를 복합적으로 사용하는

연구가 진행되어왔다8-15).

이번 연구에서 우리는 쉽게 사용할수 있는 poly

(ethylene-co-vinyl acetate)(EVA) 고분자와 SiO2

나노입자를 사용하여 특별한 첨가제나 추가적인 공정

없이 고투과 고산란 필름을 제작하였다. SiO2/EVA용

액을 간단한 doctor blade 장치를 사용하여 Polyeth-

ylene terephthalate(PET) 필름위에 박막 형태로 성

형하였다. 이렇게 제작한(SiO2+EVA)/PET필름들의

투과도와 산란도를 측정하여 투과도 손실이 거의 발생

하지 않으면서 높은 산란 특성을 나타내는 물성을 확인

하였다. 또한, 이러한 doctor blade 코팅을 roll-to-

roll 공정에 적용하여 균일한 필름을 실험실 규모에서

롤 단위로 생산할 수 있는 가능성을 확인하였다.

2. 실   험 

2.1 시료 및 시약

Poly(ethylene-co-vinylacetate)(SigmaAldrich)

는 vinyl acetate 40% 함량을 사용하였고, SiO2

(HKK solution)나노입자는 직경 800nm를 구매하여

사용하였다. THF(Tetrahydrofuran, DAEJUNG

Chemicals & Metals, Korea)의 순도는 99.0% 이상

이고 구매 후 추가적인 정제를 하지 않고 사용되었다.

2.2 산란입자의 입도분포 측정

THF 용매에 포함된 SiO2나노입자의 입도 분포를 확

인하기위해 100mg/ml의 SiO2 농도로 THF와 섞어 현

탁액을 만들었다. 현탁액의 입도는 Beckman Coul-

ter사의 LS13320을 사용하여 측정되었다.

2.3 EVA/SiO2복합 용액의 필름 제작

THF에 대한 EVA의 농도에 따른 필름 성형 특성을

확인하기 위해서 50, 100, 150, 200, 250mg/ml의

농도로 EVA/THF 고분자 용액을 제작하였다. 고분자

용액들은 MTI Korea의 doctor blade(모델명: EQ-

Se-KTQ-150)을 사용하여 PET 필름 위에 코팅하였

다. 에탄올에 10분간 초음파 세척을 진행한 100μm

두께의 PET 필름 위에 고분자 용액을 도포하고 PET

기판과 doctor blade의 칼날 사이의 간격을 100,

200, 300μm로 설정한 뒤 코팅하였다. 선택된 칼날

간격으로 코팅된 복합 용액은 THF 용매의 건조과정을

거치면서 고화되고 필름으로 성형된다.

2.4 산란 필름의 두께측정

PET 위에 코팅된 EVA의 두께는 surface profiler

(D-500, KLA Tencor, Korea)로 표면과 시료에서

벗어난 바닥의 단차를 측정하여 확인하였다. EVA 고

분자는 상온에서 고무상의 물성을 갖기 때문에 sur-

face profiler의 팁이 표면을 탐침하지 못한다. 따라서

본 실험에서는 제작된 산란 필름을 뒤집어서 PET면을

측정하여 두께를 계산하였다.

2.5 광학적 산란 특성 평가

Doctor blade 코팅으로 만들어진 산란 필름의 광학

적 특성을 확인하기 위해 UV/visible 분광기(V770,

Jasco, Japan)를 사용하여 투과도 측정을 진행하였

다. 산란 필름을 통과하는 빛의 일부는 직진하고 다른

일부는 굴절되어 입사전 빛의 진행방향에 대해 임의의

각도를 가지며 확산하는데, 이때 입사된 빛의 세기에

대한 직진광 및 산란광의 전체 양을 전체투과도 그리고

산란광의 양을 확산투과도라 한다. 빛의 산란특성을 확

Figure 1. A measurement system for (a) diffuse and (b) total transmission of a film using an integrated sphere.
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인하기 위하여 Figure 1과 같이 직진투과도가 아닌 산

란투과도를 측정할 수 있는 광학 적분구를 장착하였다.

시료를 투과한 산란광은 적분구 안에서 산란되어 검출

기에 의해 감지된다. 

Figure 1(a)와 같이 시료를 투과한 직진광의 경로에

는 구멍이 뚫려있어 적분구 안에서 산란되지 못하고 외

부로 빠져나간다. 또한 Figure 1(b)와 같이 직진광을

포함하는 전체 투과도를 측정하기 위해서 직진광의 경

로에 반사판을 설치하여 동일한 투과도 측정을 진행하

였다. 산란 필름의 전체 투과도와 산란투과도 값은

300~800nm 범위의 값들을 평균 내어 표시하였다.

2.6 산란 필름의 열적특성 평가

온도에 따른 산란 필름의 열 출입을 조사하기 위해

PET 기판과 100mg/ml의 농도와 칼날 간격 300μm

으로 제작된 필름을 시차열량주사법(DSC8000, Perkin

Elmer, Korea)을 진행하였다. 시료의 온도는 10℃/min

의 속도로 30~300℃의 범위에서 승온시켰다. 측정된

열 출입 값들은 측정된 시료의 질량으로 나누어 표시하

였다.

2.7 EVA/SiO2복합용액의 유변학적 특성 평가

용액단계에서의 EVA와 SiO2의 유변학적 거동의 차

이를 확인하기 위하여 스트레인 제어 방식의 회전형 레

오미터(ARES-200 FRTN1, TA instruments, USA)

이용하여 정상전단유동특성의 전단속도 의존성 및 선

형점탄성 조건하에서의 동적점탄성의 온도의존성을 측

정하였다.

2.8 산란 필름의 대면적 제작

Figure2는 산란 필름의 roll-to-roll제작 장비이다.

그림에서 (a)는 상부, (b)는 측면에서 바라본 설계도이

고, (c)는 실제 제작된 roll-to-roll 장치의 사진이다. 

최적의 전체투과도와 확산투과도를 나타낸 EVA와

SiO2의 질량 조건에서 필름을 제작하였다. THF 1L(약

9000mg)에 SiO2 1000mg과 EVA 1000mg을 함께

교반 후에 코팅을 진행하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1 산란입자의 입도분포

Figure 3는 THF에 분산되어있는 SiO2 나노입자의

입도를 분석한 그래프이다. 평균적으로 약 1.56μm에

해당하는 입도를 가지는 것을 확인하였다. SiO2 나노

Figure 2.Roll-to-roll device scheme for manufacturing scatting films in (a) top, (b) side view, (c) the photograph
of the device.

Figure 3. Particle size distribution of 800nm diameter
SiO2 nanoparticles in THF.
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입자의 입자크기가 800nm인 것을 고려하면, 나노입

자들이 뭉쳐서 약 두 배의 직경을 갖는 응집체를 형성

하는것을 알 수 있다. EVA 고분자는 필름을 형성하는

기재일 뿐만 아니라 SiO2를 필름에 묶어주는 바인더 역

할을 하기 때문에 SiO2의 상을 안정화 시키는 역할을

한다. 따라서 EVA가 포함된 용액에서 SiO2 나노입자

는 또한 Figure 3와 같이 마이크로 응집이 발생할 것

이라 예상할 수 있다.

3.2 농도에 따른 EVA/SiO2산란 필름의 두께

Figure 4(a)는 surface profiler로 측정한 THF 1

ml에 들어있는 고분자의 질량(농도)에 따른 필름의 두

께를 나타낸 그래프이다. 이 그래프에서 THF 용매에

서 EVA 고분자의 농도가 증가함에 따라 형성되는 필

름의 두께가 증가하는 것을 알 수 있다. 특히, doctor

blade의 칼날 간격이 증가함에 따라 두께의 증가 정도

는 커지는 경향을 보인다. 이는 많은 양의 EVA가 녹아

있을수록 THF 용매에 대한 EVA의 양이 많아지고 점

도가 증가하기 때문이다. 그 결과 250mg의 EVA 용액

으로 제작된 필름은 100μm의 칼날간격에서

12.4μm, 300μm에서 42.1μm의 두께로 칼날 간격

에 따라 비교적 큰 두께 차이를 보인다. Figure 4(b)는

THF에 대한 EVA의 100mg/ml 농도에서 SiO2의 양

에 따른 필름 두께를 나타낸 그래프이다. SiO2의 농도

가 증가함에 따라 산란 필름의 두께는 점진적으로 증가

한다.

3.3 산란 필름의 열적 특성

Figure 5는 PET기판 필름과 산란 필름의 열적특성

변화값을 나타낸 그래프이다. 

PET 필름과 산란 필름에서 PET 결정의 용융에 따른

피크가 각각 258.3℃와 257.9℃로 유사한 온도에서

나타난다. 산란 필름에서 PET 융점 피크의 면적이 작

은 이유는 단위 질량당 PET의 질량 비율이 낮아지기

때문이다. 

EVA의 결정 용융점은 40~60℃와 70~90℃에서 나

타나지만 본 연구에서 사용된 vinyl acetate 40% 함

량의 EVA에서는 40~60℃에서만 나타났다16). 이는

vinyl acetate의 함량이 40%로 비교적 높기 때문에

공중합 고분자의 결정의 형성이 완벽하지 않기 때문이

다. 또한 이러한 결정 용융 피크는 SiO2가 포함되었을

때 거의 나타나지 않는데, 이는 SiO2의 응집체가 EVA

의 결정성을 방해했기 때문이다.

3.4 SiO2의 농도에 따른 필름의 산란 특성

Figure 6(a)에서는 EVA에 대한 SiO2의 질량 비율

Figure 4. (a) The thickness of EVA films as a function of EVA concentration in THF solvent, (b) the thickness of
EVA films as a function of SiO2 concentration in EVA solution(EVA 100mg/ml in THF).

Figure 5. DSC heat flow of EVA chip, PET and SiO2

embedded EVA/PET films.
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과 산란 필름의 두께에 따라 전체투과도를 도식화 하였

다. 두께에 따라 약간 차이가 있지만 산란 필름의 전체

투과도는 측정영역에서 평균적으로 SiO2비율 0.5에서

최고가 되고 그 이후 감소하는 경향을 보였다. 특히

1.5의 비율 이후부터는 두께 증가에 따른 전체 투과도

감소가 뚜렷하게 나타났다. 이는 높은 농도의 SiO2가

빛을 많이 산란시키면서 두께 또한 증가하기 때문에 역

산란이 증가하기 때문이다.

Figure 6(b)는 SiO2의 질량 비율과 필름의 두께에

따라 확산투과도를 도식화한 그림이다. 산란 필름의 확

산투과도는 대체로 비율 1.5에서 가장 높은 값을 보였

다. 이러한 경향은 전체투과도와 마찬가지로 SiO2 1.5

비율 이후부터 필름의 산란도가 너무 증가하여 역산란

이 발생하고 따라서 투과하는 전체 광량이 줄어들기 때

문이다. 이러한 전체투과도와 확산투과도의 경향을 바

탕으로 SiO2의 질량비율 1에서 전체 및 확산투과도가

모두 높은 산란 필름이 만들어지는 것을 알 수 있다.

3.5 산란 필름의 표면 형상

Figure 7은 SiO2의 비율에 따라 산란 필름의 표면을

관찰한 사진이다. 현미경 사진을 보면 전체적으로 마이

크로 크기의 응집체가 형성되어 있는 것을 확인할 수 있

다. 또한, 나노입자의 마이크로 응집체 이외에 산란 필

름의 표면에 고리모양의 요철이 형성되는 것을 확인할

수 있다. 이러한 고리모양의 요철은 SiO2의 비율이 증

가함에 따라 비율 1에서 가장 뚜렷하게 관찰되고 그 이

Figure 6. (a) and (b) represent total and diffusion transmission of scattering films in various film conditions, re-
spectively. Y axis represent film thickness, while X axis represent the weight ratio of SiO2 in EVA. The scale bar
shows intensities of diffuse and transmission scattering. The green circles in (a) and (b) represent the maximum
values of them. (c) the total and diffuse transmission of scattering films fabricated in the condition of 100 mg/ml
concentration and 300 μm blade gap. Green dotted circles represent the maximum values for total and diffuse
transmission. The blue circle shows the optimized condition for both high total and high diffuse transmission.

Figure 7. Microscopy image of EVA/PET films with SiO2 microaggregation as the weight  ratio of  SiO2.
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후로 점점 사라지는 현상이 관찰되었다. 전체투과도 값

과 비교해보면 고리모양 요철의 형성이 전체 투과도 값

과 상관관계가 있는 것을 알 수 있다. 이러한 결과로 고

리모양의 요철은 산란 필름의 표면 반사율을 감소시켜

전체 투과도를 기판 PET 필름의 82.8%에서 EVA와

SiO2의 1:1 비율일 때 최고 85.4%까지 증가시키는 효

과가 있음을 알 수 있다.

3.6 산란 필름의 광 스펙트럼

Figure 8에서는 높은 전체투과도와 확산투과도를

갖는 SiO2 비율 1에서 UV-가시광 영역의 전체투과도

와 확산투과도 스펙트럼을 나타내었다. 

Figure 8(a)에서 SiO2가 들어있지 않은 EVA 필름

의 전체투과도는 85.0%로 기존 PET필름의 투과도 값

인 82.8%보다 높은 값을 나타내었다. 이는 PET과

EVA의 굴절률(nPET=1.56, nEVA=1.48)차이로 인

한 굴절률 차이 때문이다17,18). 이러한 굴절률 차이는 반

사방지효과로 전체 투과도를 증가시킬 수 있다. SiO2

나노입자를 도입한 EVA 산란 필름의 경우 나노입자가

없는 경우와 비교했을 때 409nm 보다 짧은 자외선 영

역에선 투과도가 증가하지만 그 이상의 파장 영역에서

는 투과도가 감소한다.

Figure 8(b)에서 파장에 따른 산란 필름의 확산투과

도를 보면 이러한 전체투과도 특성을 설명할 수 있다.

SiO2산란입자의 도입으로 단파장의 확산투과도가 전

체스펙트럼에서 상대적으로 높다. 이는 기존 산란입자

가 도입되지 않은 필름에서는 필름을 투과하지 못했던

대다수 단파장 빛이 SiO2의 도입으로 산란을 통해서 빠

져나갔고, 단파장에 비해 상대적으로 투과가 잘 되었던

장파장 빛은 SiO2에 의한 역산란때문에 투과되지 못했

기 때문이다.

3.7 EVA/SiO2복합용액의 유변학적 특성

Figure 9은 용액단계에서의 유변학적 거동의 차이

를 확인하기 위한 실험 결과이다. 

Figure 9(a)에 도시된 바와 같이 정상전단유동하에

서 THF에 용해시킨 고분자의 농도가 증가함에 따라 정

상전단점도가 높게 나타나는 경향이 나타난다. 하지만

EVA고분자와 SiO2를 포함하는 용액의 경우, 같은 양

의 EVA만을 포함하는 용액에 비해 정상전단점도가 같

거나 낮게 나타난다. 100mg/ml의 EVA와 SiO2, 고분

자의 농도가 낮을 경우에는 SiO2의 유무는 물질의 점도

에 큰 영향을 주지 않았다. 그러나 200mg/ml의 EVA

와 SiO2, 높은 고분자 농도의 경우 SiO2는 점도를 크게

낮추는 효과를 나타내었다. 이는 고분자의 농도가 낮을

경우 SiO2가 고분자의 움직임에 영향을 미치지 못하

나, 고분자 농도가 높을 경우 고분자 사슬 사이의 상호

작용을 방해하여 점도를 낮추는 것으로 생각된다.

Figure 9(b)~(d)는 선형 점탄성 조건하에서의 EVA

와 SiO2를 포함하는 용액의 온도에 따른 점탄성거동의

변화를 나타낸 결과로, SiO2의 존재와는 무관하게 모

든 용액은 온도가 증가함에 따라 moduli(storage

modulus [G’(T)] )]: 탄성에 의해 손실 없이 저장되는

에너지, loss modulus [G”(T)]: 점성에 의해 손실되

는 에너지)의 값이 크게 감소하는 경향이 나타난다

(Figure 9(b), Figure 9(c)). 

SiO2를 EVA와 동일한 질량 비율로 도입할 경우에

EVA 단독으로 사용될 경우보다 moduli가 증가하고

이러한 경향은 용매에 대한 용질의 농도가 높을수록 더

욱 강하게 나타난다. 또한 두 moduli의 비를 나타내는

Tan δ(Figure 9(d))를 통해 볼 때, 낮은 온도 영역에

서는 탄성적인 성질이 임계 온도 이상에서는 점성적인

성질이 우세한 거동을 나타냄을 확인할 수 있다. 또한

Figure 8. (a) Total and (b) diffuse transmission spectrum of scattering films, respectively.
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EVA를 단독으로 사용한 물질보다 SiO2나노입자를 같

이 사용한 경우 Tan δ가 더욱 높은 온도 영역까지 안

정적으로 유지되며, 공정 온도 전 구간에서 탄성적 성

질이 우세하게 (Tan δ < 1) 발현됨을 알 수 있다. 

3.8 산란 필름의 대면적 제작 결과

Figure 10은 roll-to-roll 장비로 생산된 필름 사

진이다. EVA에 대한 SiO2의 질량 비율이 1:1인 조건

에서 필름을 제작하였고 그 결과 폭 15cm, 길이 35m

에 해당하는 필름 롤을 생산하였다. 만들어진 산란 필

름의 두께는 micrometer로 측정하였을 때 100μm의

PET 기판을 포함하여 130~160μm이다. 용액 분사

후 코팅에서부터 권취부분까지의 길이에 해당하는 건

조 길이는 65cm로 상대적으로 짧지만, THF의 높은

휘발성 때문에 안정적으로 필름을 권취할 수 있었다.

4. 결   론

본 연구에서 우리는 EVA 고분자와 SiO2나노입자가

질량비 1:1로 만들어진 산란 필름이 최적의 전체투과

율과 확산투과율을 나타낸다는 것을 확인하였다. 

특히 복합용액의 유변학적 특성을 관찰하여 100mg

의 EVA와 SiO2가 포함된 용액에서 SiO2나노입자가

EVA 고분자의 거동을 방해하지 않고 잘 섞이는 사실

을 확인하였다. 또한 최적의 전체투과도와 확산투과도

를 갖는 조건을 바탕으로 roll-to-roll 공정에 적용하

여 35m 길이의 산란 필름을 생산하였다.

Figure 10. Scattering film roll coated by roll-to-roll
process.

Figure 9. (a) Steady shear viscosities, temperature dependent behavior of (b) storage modulus (c) loss modulus
and (d) Tanδ.
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