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            초록
          
        

        
          Clothing has a very important role in human life, and it is the most human-friendly platform because humans wear it in almost all the time. In the recent years, smart clothing integrated with various functions is solidifying its position as the core of next-generation Information and Communications Technology(ICT). With this global trend, the smart textiles, textiles embedded with electronic devices that are capable of performing various functions, have been attracting a lot of attention. Therefore, various research activities on the smart textiles are in progress, and the global market outlook for the smart textiles is also showing rapid growth. Among the various smart textile technologies, the textile/fiber-based wearable display has been attracting more attention because it is an essential element for wearers to intuitively control the functions integrated in the smart textiles. This paper provides insightful information and the technological elements of organic light emitting diodes(OLEDs) display, which have been evaluated as the most ideal device for luminescent clothing. Since, OLEDs have many advantages such as light weight, extremely thin thickness and great flexibility, the textile/fiber-based wearable OLEDs can be worn without any inconvenience. In addition, by introducing previous studies on the textile/fiber-based OLED displays, we intend to consider the commercial potential of the textile/fiber-based smart luminescent clothing using the OLED technologies.
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      1. 서 론
      의복은 인간의 삶에서 매우 중요하며, 가장 오랜 시간 붙어 있는 인체 친화적인 플랫폼이다. 초창기 의복의 주된 목적은 거친 외부환경으로부터 착용자의 신체를 안전하게 보호하는 것이 었지만 최근 들어서 신체의 물리적 보호 뿐만 아니라 다양한 기능이 융합된 기능성 스마트 의류가 차세대 ICT의 핵심으로 입지를 굳혀 나가고 있다. 이러한 추세로 다양한 전자소자들을 실제 의복에 사용되는 직물 위에 직접 구현하는 스마트 텍스타일(smart textile)에 대한 관심이 높아지고 있으며 이에 대한 활발한 연구 활동과 함께 글로벌 시장전망 또한 급격한 성장세를 보이고 있다.

      스마트 텍스타일이란 고품질, 고성능의 섬유, 하이엔드 텍스타일 제조 등 타 기술과의 융합을 통해 다양하고 높은 기능성을 갖는 섬유소재 및 제품을 나타낸다. 이러한 스마트 텍스타일은 단순한 기능성이 부여된 섬유부터 2가지 이상의 복합 기능성이 부여된 섬유를 거쳐 현재는 IT(information technology), NT(nano technology) 등 타 기술과의 융합을 통해 주변환경을 감지하고 그 변화에 따라 능동적으로 대응할 수 있는 형태로 발전을 거듭하고 있다. 스마트 텍스타일의 초창기 제품들은 ICT 기기를 의류 제품에 단순히 부착하거나 직접 착용하는 수준이었지만, 최근에는 이를 섬유제품에 내장하는 수준까지 발전하였다. 전도성 섬유를 이용한 압력센서, 온도 조절이 가능한 발열 섬유, 각종 생체 신호를 모니터링 할 수 있는 직물 등이 이에 해당한다. 이러한 기술들은 1980년대 스티브 만 교수의 연구를 시작으로 활발히 개발되어 현재까지 이어지고 있다. 하지만 아무리 좋은 기능을 만족하는 스마트 텍스타일이라 하더라도 착용자가 입기에 불편하고 착용 스트레스가 발생한다면 소비자로부터 철저하게 외면 받을 가능성이 매우 크다.

      따라서 스마트 텍스타일 기술 중 직물 기반의 웨어러블 디스플레이 기술이 더욱 주목을 받고 있는데 전자기기와 직물이 융합되어 있는 스마트 텍스타일의 특성상 착용자가 스마트 텍스타일에 융합되어 있는 기능들을 직관적으로 컨트롤 하려면 직물 기반의 웨어러블 디스플레이 시스템이 필수적이기 때문이다. 또한 직물 기반의 디스플레이 기술은 기능적인 측면과 함께 심미적, 안정성 측면에서도 폭넓게 활용될 수 있는 잠재성을 가지고 있다. 최근 들어 직물 기반의 디스플레이를 무대의상이나 드레스 등에 적용하여 착용자의 개성과 심미성을 극대화하는 IT 패션으로 활용하고자 하는 도전적인 시도가 발표되고 있으며 시야확보가 어려운 환경에서 근무하는 사람들 또는 어두운 환경에서 근무하거나 자전거를 타는 사람들의 안전을 위한 발광 의류의 프로토타입이 개발되어 안정성 향상 효과에 대한 기능성을 인정받고 있다(Na et al., 2021a; Na et al., 2021b). 이렇듯 직물 기반의 디스플레이시스템이 구현되었을 때 얻을 수 있는 장점들과 활용할 수 있는 분야 또한 매우 넓기 때문에 직물 기반의 발광 시스템 구현을 위한 연구들이 꾸준히 진행되어 왔다. 현재까지 개발되었던 직물 기반의 발광 시스템 연구들의 방향성을 간략히 요약해보면 다음과 같다.

      가장 먼저 시도되었던 직물 기반의 발광 의류는 LED 소자를 활용한 방식이었다(Cochrane et al., 2011). 초기에는 기존의 LED 소자를 직물에 단순히 부착하고 전기적으로 연결하여 발광 의류를 구현하였다. 하지만 이러한 방법은 직물에 LED를 직접 부착하는데 많은 시간이 소요되고 기존 LED 소자의 크기와 부착 방법의 한계로 매우 낮은 해상도만 가능하다는 단점들이 존재하였다. 이후 초기 방법의 단점을 보완하고자 직물에 부착된 LED를 연결하는 유연한 커넥터가 개발되기도 하였다. LED를 활용한 발광 의류의 경우 LED의 긴 수명이나 스스로 빛을 발생시킬 수 있는 자발광 특성, 낮은 동작 전압 등의 장점을 그대로 가져올 수 있었으나 무기물질 기반의 LED 소자는 유연하지 못하고 단단하기 때문에 직물에 LED 소자를 많이 부착할수록 직물의 유연성은 크게 떨어지고 착용자가 느끼는 불편함 또한 커지게 되는 큰 단점을 보여 성공적으로 상용화되지 못하였다.

      LED 소자를 직물 기반 디스플레이에 활용할 때 LED 소자가 유연하지 못하고 단단해서 착용자의 불편함을 야기했던 단점을 극복하고자 시도되었던 두번째 연구 방향은 광섬유를 활용하여 발광 의류를 개발하는 방식이었다. 본래 광섬유는 전반사 효과를 통해 빛을 손실없이 전송하여 광 통신에 활용되는 목적으로 개발되었으나 발광 의류를 개발하는 연구자들은 광섬유의 클래딩층에 손상이 발생했을 때 손상된 부분에서 전반사 현상이 억제되어 빛이 광섬유 밖으로 나오는 현상에 착안하여 광섬유를 활용한 발광 의류를 개발하였다(Koncar, 2005). 광섬유를 활용하여 직물 기반 디스플레이를 구현하려면 광섬유를 통해서 빛이 균일하게 나올 수 있어야 하며 이를 위해서 광섬유의 클래딩 층을 인위적으로 균일하게 손상시켜야 한다. 광섬유의 클래딩 층을 균일하게 손상시킬 수 있는 방법은 크게 물리적인 손상 방법과 화학적 손상 방법이 있으며 이러한 방법들을 통해 빛을 비교적 균일하게 방출할 수 있는 광섬유를 제작할 수 있다.

      광섬유는 균일한 직경을 갖고 LED 소자에 비해 상대적으로 유연하기 때문에 일반적인 섬유와 함께 직조되어 쉽게 직물로 형성될 수 있고 형성된 직물을 통해 직물 기반의 발광 의류를 제작할 수 있다. 그러나 광섬유가 LED 소자보다 높은 유연성을 가지고 있음에도 불구하고 구성 물질의 특성상 실제 의복에 사용되는 섬유와 비교하면 유연성이 크게 떨어지기 때문에 일반적인 섬유와 함께 직조되는 과정에서 외부의 스트레스를 견디지 못하고 부러지는 현상이 발생하기도 한다.

      또한 광섬유는 빛을 전달해주는 통로의 역할로 스스로 빛을 발생시키지 못하기 때문에 광섬유를 활용한 발광 의류를 구현하기 위해서는 광원이 꼭 필요하며 일반적으로 크기가 작고 가벼운 LED 소자를 이용한다(Song & Cho, 2014). 하지만 보통 하나의 LED 광원에 수십~수백개의 광섬유가 커넥터를 통해 연결되어 빛을 공급받기 때문에 하나의 광섬유에 전달되는 빛의 양은 매우 적고 광원으로부터 빛을 공급받을 때 발생하는 빛의 손실률도 크기 때문에 광섬유에서 나오는 빛의 세기도 매우 약해질 수밖에 없다(Kim et al., 2011). 따라서 광섬유를 활용한 발광 직물은 매우 낮은 휘도를 보여주어 일반적인 환경에선 광섬유에서 나오는 빛을 눈으로 확인하기 힘들고 주위가 매우 어두운 제한적인 환경에서만 광섬유를 통해 나오는 빛을 눈으로 확인할 수 있다. 이러한 휘도 문제를 해결하기 위해선 광원의 수를 늘려 더 많은 빛을 공급해주어야 하는데 LED 광원의 수가 늘어날수록 발광 의류의 무게는 무거워지고 유연성은 떨어져 착용자에게 불편함을 야기하게 된다. 이렇듯 광섬유를 활용한 발광 직물은 스스로 빛을 내지 못한다는 점, 고효율의 광원을 이용하여도 휘도가 매우 낮다는 치명적인 단점이 있어 상용화 되지 못하였다.

      위에서 기술한대로 직물 기반의 발광 의류를 개발하고자 하는 연구들이 꾸준히 시도되어 왔으나 큰 단점들이 존재하여 상용화 되지 못하고 있었다. 그러다 최근 차세대 디스플레이 소자로 각광받고 있는 유기 발광다이오드(Organic Light Emitting Diode, OLED)를 직물 기반의 디스플레이에 적용하고자 하는 연구가 시도되었고 주목할 만한 결과들이 발표되었다. OLED는 소자의 총 두께가 수백 nm정도로 매우 얇고 기계적으로 유연성이 뛰어난 유기물질을 기반으로 이루어져 있어 매우 높은 유연성과 기계적 안정성을 동시에 만족하기 때문에 직물 기반의 의복 형태로 제작되어도 착용자의 불편함을 최소화할 수 있다. 또한 스스로 빛을 낼 수 있는 자발광소자로 별도의 광원이 필요 없고 인체에 무해할 정도의 낮은 전압 범위에서 동작이 가능하며 높은 휘도를 만들어 낼 수 있기 때문에 광섬유를 활용한 발광 의류의 가장 큰 단점인 낮은 휘도를 해결할 수 있다. 현재 OLED는 스마트폰이나 TV와 같은 디스플레이에 넓게 적용되어 이미 성숙한 기술수준에 도달해 있으며 기존 설치된 생산 장비를 활용할 수 있기 때문에 추가적인 핵심 기술개발이나 시설 구축이 필요하지 않다는 점도 OLED가 직물 기반 디스플레이에 적용될 때 발생하는 장점 중 하나이다.

      이에 본 논문에서는 현재까지 발광 의류에 가장 이상적인 소자로 평가받고 있는 OLED 디스플레이가 더 넓은 분야에서 활용될 수 있도록 스마트 의류 연구자들에게 의미 있는 정보와 요소기술들을 제공하고 직물/섬유 기반의 OLED 디스플레이에 대한 선행 연구들을 소개하여 OLED 소자를 통한 직물 기반의 스마트 발광 의류의 상용화 가능성에 대해 고찰하고자 한다.

    

    

  
    
      2. OLED의 기초 개념
      
        2.1. OLED의 기본 동작 원리 및 구조
        OLED는 전기에너지를 빛 에너지로 변환하는 전자 소자로 스스로 빛을 낼 수 있는 자발광 특성을 보유하고 있다. OLED의 구동을 위해 양쪽 전극에 동작 전압을 인가하면 양 전극의 전위 차이로 인해 전기장이 발생하고 전자와 정공이 각각 음극과 양극을 통해 주입된다. 음극과 양극을 통해 주입된 전자와 정공은 발광층에 도달하여 전자-정공 쌍인 엑시톤(exciton)을 형성하며 엑시톤을 구성하는 전자와 정공이 재결합하면서 엑시톤이 가지고 있는 전기 에너지가 빛 에너지로 변환되어 발광 현상이 발생한다. 이때 발광 되는 빛의 파장은 발광층 물질의 에너지 밴드갭에 의해 결정되며 에너지 밴드갭이 다른 발광 물질을 사용하여 다양한 색을 발광하는 OLED를 구현할 수 있다.

        이러한 OLED의 기본구조는 1987년 Tang과 Van Slyke에 의해 보고되었다. 이것은 매우 획기적인 연구였으며 ‘최초의 OLED 논문’의 의미를 갖는다(Tang & VanSlyke, 1987). OLED 소자가 처음 보고되었을 때에는 양극과 음극 사이에 발광층이 존재하는 단순한 구조였지만 OLED 소자에 대한 연구가 진행되고 소자의 효율이 향상됨에 따라 각 전극과 발광층 사이에 기능층이 추가된 다층 구조로 발전하였다. Fig. 1은 최근 생산되는 OLED 소자의 일반적인 구조를 나타내며 각 층이 갖는 기능은 다음과 같다(Bender et al., 2015).

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            The structure of multilayer OLED.
          
          

          

        

        HTL(Hole Transport Layer): 양극으로 들어오는 정공이 발광층으로 도달할 수 있도록 도움을 주는 기능층이다. 양극과 발광층의 HOMO(highest occupied molecular orbital) 레벨에 차이가 나는 경우 정공이 발광층에 도달하기 쉽지 않기 때문에 양극과 발광층 중간 정도의 HOMO를 갖는 물질을 HTL로 활용하여 정공이 양극으로부터 발광층까지 효과적으로 도달할 수 있도록 도움을 준다.

        EBL(Electron Blocking Layer): 발광층에 도달한 전자가 양극으로 넘어가지 못하도록 가두는 역할을 하는 기능층이다. OLED 소자를 동작할 때 음극과 양극에 전위 차이가 발생하기 때문에 발광층에 도달한 전자와 정공은 발광층에 머무르지 않고 양극의 전위차에 의해 발생한 전기장에 휩쓸려 반대 전극으로 넘어가버리게 된다. OLED의 발광 효율을 높이기 위해선 최대한 많은 전자와 정공을 발광층에서 재결합시켜야 하기 때문에 전자와 정공을 발광층 내부에 가둘 수 있는 방어층(blocking layer)이 필요하다.

        EML(Emission Layer): OLED에서 실제로 발광이 일어나는 층이다. OLED의 동작을 위해 전압을 인가하면 양극과 음극을 통해 각각 정공과 전자가 발광층에 도달하여 전자-정공 쌍인 엑시톤이 생성되며 전자 정공 재결합을 통해 엑시톤이 소멸되면서 엑시톤의 전기적인 에너지가 빛 에너지로 변환되어 발광이 일어난다.

        HBL(Hole Blocking Layer): EBL과 마찬가지로 발광층에 도달한 정공이 음극으로 넘어가지 못하도록 가두어 OLED 소자의 발광 효율을 높여주는 역할을 하는 기능층이다.

        ETL(Electron Transport Layer): HTL과 마찬가지로 음극으로 들어오는 정공이 발광층으로 도달할 수 있도록 도움을 주는 기능층이다. 음극과 발광층의 LUMO(lowest unoccupied molecular orbital) 레벨에 차이가 있는 경우 전자가 발광층에 도달하기 쉽지 않기 때문에 음극과 발광층 중간 정도의 LUMO를 갖는 물질을 ETL로 활용하여 전자가 음극으로부터 발광층으로 효과적으로 도달할 수 있도록 도움을 준다.

      

      
        2.2. 직물 기반 OLED 디스플레이 구현을 위해 필요한 요소 기술
        본래 OLED 소자는 유연하지 않고 평평한 기존의 디스플레이 시스템을 위해 개발되었기 때문에 직물 기판 위에 제작되고 매우 높은 유연성을 만족해야 하는 직물 기반의 OLED 디스플레이 구현을 위해서 몇가지의 요소기술들이 필요하다. 직물 기반의 OLED 디스플레이 구현을 위한 대표적인 요소기술들을 정리해보면 다음과 같다.

        
          2.2.1. 직물 기판의 평탄화 기술
          기본적으로 OLED는 여러 기능층이 샌드위치 구조로 구성되어 있지만 각 층의 두께가 수십 nm로 매우 얇기 때문에 OLED 소자의 전체 두께 또한 수백 nm정도로 매우 얇다. 이에 반해, 통상적으로 의복에 사용되고 있는 직조된 직물들은 섬유가 직조되면서 생기는 단차로 인해 표면의 거칠기가 수백 μm 정도로 커서 박막 형태의 전자소자들을 직물 위에 바로 공정하는 것은 어렵다고 알려져 있다. 이로 인해 직물 위에 OLED 소자를 직접적으로 제작하게 되면 직물의 거칠기로 인해 OLED 소자의 양쪽 전극이 접촉하고 누설전류가 많이 발생되어 소자의 안정적인 동작이 불가능해진다(Kim et al., 2013). 따라서 직물 위에 OLED 소자를 제작하기 위해서는 적절한 평탄화 공정이 필수적이다. 이를 위해 반복적인 폴리머 코팅을 통한 평탄화 또는 플라스틱 필름 부착을 기반으로 한 직물 기반 EL(electroluminescence, 전계 발광) 소자가 보고된 바 있지만(De Vos et al., 2016; Hu et al., 2011), 이러한 공정은 직물의 유연한 기계적 특성을 잃게 할 뿐만 아니라, EL 소자의 태생적 한계로 인해 발광 효율이 낮고 구동 전압이 높다는 단점이 있다.

          그러므로 직물 기반의 OLED 소자를 위한 직물 기판의 평탄화 공정을 설계할 때 고려해야 할 사항은 공정이 최대한 간단해야 하며 공정으로 인한 직물 고유의 유연성 저하를 최소화하는 것이다. 즉, OLED 기반 발광 직물의 성공적인 상용화를 위해서는 직물 기판의 평탄화 공정이 복잡하지 않고 대면적 공정이 가능해야 하며 평탄화를 마친 후에도 직물이 가지고 있는 유연한 특성을 잘 유지해야 한다. 특히 평탄화 공정 후에 직물의 유연성이 크게 감소하는 것을 방지해야 하는데 평탄화에 주력하여 직물의 유연성이 크게 떨어지면 의복으로 구성하였을 때 착용자의 움직임을 따라오지 못해 큰 불편함이 발생하고 결국 의복의 형태로 입을 수 있는 직물 기반의 디스플레이의 의미도 사라지기 때문이다.

        

        
          2.2.2. 투명하고 유연한 상부 전극 제작 기술
          직물 기반의 OLED 디스플레이를 구현할 때 기판으로 사용되는 직물은 투명하지 않기 때문에 OLED 소자의 발광층에서 발생하는 빛은 직물 방향이 아닌 바깥 방향을 통해 방출 되어야 한다. OLED 소자의 발광층에서 발생하는 빛을 바깥방향으로 효과적으로 방출하려면 OLED의 상부 전극이 투명해야 하며 상부 전극이 불투명할 경우 OLED의 발광층에서 발생하는 빛은 위쪽으로 나오지 못하고 OLED 소자 안에 갇혀버리게 된다. 또한 직물 기반의 OLED 디스플레이는 의복의 형태로 제작되어 착용자의 움직임에 방해를 주면 안되기 때문에 매우 높은 유연성을 확보해야 하는데 이를 위해서는 높은 유연성을 가지는 전극을 사용해야한다. 결과적으로 직물 기반의 OLED 디스플레이를 구현하려면 투명하면서 동시에 높은 유연성을 만족하는 상부 전극이 필요하다.

          TV나 스마트폰 화면과 같은 기존의 OLED 디스플레이에서는 투명전극 물질로 ITO (Indium Tin Oxide)를 가장 많이 활용하였다. ITO는 높은 투과도와 적당한 전기적 특성을 만족하여 일반적인 디스플레이 소자에 적용하기엔 문제가 없지만 유연성이 없고 단단한 특성을 가지고 있기 때문에 살짝만 구부려도 전극의 능력을 상실해버리는 단점이 있다. 따라서 기존의 투명전극 물질로 사용되던 ITO는 직물 기반 OLED 디스플레이에는 적합하지 않아, 투명하면서 동시에 높은 유연성을 만족하는 상부 전극에 대한 연구가 진행되었다. 지금까지 개발된 투명하면서 유연한 상부 전극들은 전도성 고분자, 금속 나노와이어, 탄소 나노튜브(carbon nanotube, CNT)나 그래핀과 같은 저차원의 탄소물질, dielectiric-metal-dielectric(DMD) 구조의 다층 전극 등이 있다(Han et al., 2017). 개발된 투명 유연 전극들은 각각의 장단점이 존재하기 때문에 사용용도에 맞춰서 선택적으로 활용되고 있다.

        

        
          2.2.3. 안정적인 동작을 위한 기능성 봉지막 기술
          OLED 소자는 수분과 산소에 매우 취약한 것으로 알려져 있으며 Fig. 2에 나와있는 것처럼 수분과 산소에 노출되었을 경우 1시간 이내에 열화(degradation)가 진행되어 더 이상 빛이 발광 되지 않는 암점(dark spot)이 발생하게 된다(Jeong et al., 2016). 따라서 직물 기반의 OLED 디스플레이 시스템의 안정적인 동작시간을 확보하기 위해서 대기중의 수분과 산소가 OLED 소자 안으로 침투되지 못하도록 막아주는 박막 봉지막(thin-film encapsulation, TFE)이 필요하다.

          
            
            

            Fig. 2. 
				
            

            
              Comparison of shelf lifetime cell images with and without a TFE barrier(Jeong et al., 2016).
            
            

            

          

          일반적인 OLED 디스플레이 소자의 경우 유연할 필요가 없어 유리를 봉지막으로 사용하여 수분과 산소의 침투를 막아주지만 유리의 특성상 유연성이 없고 쉽게 깨지기 때문에 직물기반의 디스플레이에는 적용할 수 없어 유연 특성을 만족하는 봉지막이 필요하다. 또한 대기중의 수분과 산소는 OLED 소자의 위쪽과 아래쪽에서 동시에 침투할 수 있기 때문에 보통 봉지막은 OLED 소자의 위쪽과 아래쪽에 모두 적용해야 한다. 이때 OLED 소자의 위쪽에 적용되는 봉지막은 상부 전극과 같은 이유로 OLED의 발광층에서 생성된 빛이 잘 통과해서 나가야 하기 때문에 유연한 특성 외에도 투명한 특성을 동시에 만족해야 한다. 유연성과 투명성을 동시에 만족하면서 대기중의 수분과 산소의 침투를 효과적으로 막아주는 기능성 봉지막을 위해 유기물질과 무기물질을 번갈아 증착하여 제작하는 다층구조의 기능성 봉지막에 대한 연구결과가 발표되었으며, 이를 통해 OLED의 수명을 안정적으로 확보할 수 있음이 밝혀졌다. 보통 무기층은 밀도가 높아 수분과 산소를 잘 막아주는 특성을 갖지만 유연성이 떨어지고 유기층은 밀도가 낮아 수분과 산소를 막아주는 능력은 떨어지지만 유연한 특성을 만족한다. 이렇게 특성이 다른 두 층을 번갈아 적층해주어 수분과 산소의 확산침투경로를 극대화하여 수분과 산소에 대한 저항성을 높이고 유기층을 통해 유연성도 확보 가능한 투명/유연 봉지막을 구현할 수 있다.

        

      

    

    

  
    
      3. 직물/섬유 기반 OLED 디스플레이
      
        3.1. 직물 기반 OLED 디스플레이 연구
        앞서 기술한 직물 기반의 디스플레이에 사용할 수 있는 평탄화 기술로 100 μm 두께의 폴리에스터 섬유를 이용한 직물 OLED가 Kim et al.에 의해 보고된 바 있다(Kim et al., 2013). 거친 직조 직물 표면에 OLED를 직접 제작하기는 어렵기 때문에 표면을 20-50 μm 두께의 폴리우레탄(polyurethane, PU)과 500 nm 두께의 폴리비닐 알코올(polyvinyl alcohol, PVA) 층으로 코팅하여 평탄화 진행하였다. 이러한 평탄화 공정으로 인해 직물의 통기성은 약간 저하되었지만, RMS(root mean square) 거칠기는 Fig. 3a에 표시된 것처럼 OLED 제조에 적합한 0.386 μm로 감소하였다. 결과적으로 OLED는 부드러운 직물 위에 균일하게 제작되었으며 8 cd/A의 전류 효율로 안정적으로 작동하였다. 비록 통기성은 약간 저하되었지만, 직물의 드레이프성이 전체 공정 동안 유지됨에 따라 제작된 샘플은 1000회의 굽힘 시험(R = 5 mm)에서 동작신뢰성을 보여주었다. 실제 의복에 사용되는 직물을 OLED를 위한 기판으로 사용하기 때문에 웨어러블 전자 제품과 의류용 원단 사이의 큰 차이를 줄일 수 있다는 점에서 의의가 있다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Textile-based OLED displays; (a) Surface morphologies of fabric based on planarization process(Kim et al., 2013). (b) Finite element method (FEM) simulation results of film substrate and fabric substrate(Choi et al., 2017). (c) Schematic diagram and cross-sectional images of fabric-based OLEDs with multilayer encapsulation barrier(Kim et al., 2016). (d) Shelf lifetime of various kinds of multilayer encapsulated fabric-based OLEDs (Kim et al., 2016). (e) Schematic diagram of fabric-based wearable display module and its operating picture in water(Jeong et al., 2019).
          
          

          

        

        일반적인 OLED 구조에서 광자(photon)는 전자(electron)와 정공(hole)의 재결합에 의해 발광층에서 생성된다. 이와 관련하여 OLED는 형광 및 인광의 유형으로 구분하여 정의할 수 있다. 형광 OLED에서는 전기 여기 동안 25%의 일중항과 75%의 삼중항이 형성되는데, 여기서 일중항 상태에서 바닥 상태로의 전이에서 나오는 빛의 방출을 형광 방출이라 한다. 이때 내부 양자 효율(internal quantum efficiency, IQE)은 이론적으로 25%로 제한된다. 인광 발광은 중금속 효과 (heavy metal effect)를 통해 삼중항을 발광에 이용하는 기술이다. 이러한 중금속 효과를 이용하면 중금속에 의해 단일항이 계간 교차(intersystem crossing, ISC)에 의해 삼중항으로 전이가 되기 때문에 단일항 엑시톤도 발광에 활용할 수 있어 이론적으로 모든 엑시톤이 발광에 활용되는 100%의 IQE를 달성할 수 있다. 즉, 인광 발광재료는 계간 교차로 이론적으로 100%의 IQE를 달성할 수 있으므로 인광 OLED는 형광 OLED에 비해 발광 효율을 높일 수 있게 된다. OLED 소자의 발광 효율이 향상되면 동일한 휘도에서 OLED의 구동 전류가 낮아 지므로 OLED의 동작 신뢰성을 높일 수 있다.

        이러한 사실을 바탕으로 매우 우수한 유연성을 가지는 고효율의 직물 기반 인광 OLED 소자에 대한 연구가 보고되고 있다(Choi et al., 2017). 인광 OLED는 폴리에틸렌 나프탈레이트(polyethylene naphthalate, PEN) 섬유로 직조된 기판 위에 제작되었으며, 유한 요소 방법(finite element method, FEM)을 이용한 기계적 시뮬레이션을 통해 직물 기판 특유의 우수한 유연성이 확인되었다(Fig. 3b). 직물은 개별적인 섬유들로 구성되어 있기 때문에, 플라스틱 필름과는 달리 응력이 한 곳에 집중되지 않고 복잡한 응력 분포를 나타내고 있다. 직물은 독립적인 섬유로 직조되었기 때문에 씨실과 날실 사이에 빈 공간이 존재하며 이러한 빈 공간으로 인해 직물은 일반적인 평판 기판과는 달리 응력의 집중을 방지할 수 있는 다중 중립축을 가지게 된다. 요약하면, 직물은 직조 패턴에 따라 기계적인 응력을 분산시킬 수 있어 플라스틱 필름보다 기계적으로 더 우수한 특성을 가진다. 직물의 우수한 기계적인 물성을 바탕으로 제작된 인광 OLED는 35,000 cd/m2, 70 cd/A 이상의 높은 발광 특성을 나타냈으며, 굽힘 반경 2 mm에서 3,000회 이상의 굽힘 실험 이후에도 안정적으로 동작하는 것이 확인되었다.

        이와 같은 기술로 인해 OLED 소자는 실제 직물에서 직물 특유의 뛰어난 기계적 물성을 유지하며 안정적으로 동작이 가능하지만 소자의 수명과 동작 신뢰성에 있어 여전히 한계점을 가지고 있다. 특히 OLED 내부의 유기 물질은 수분과 산소에 노출되었을 때 쉽게 산화되고 결정화가 진행되어 열화가 진행되며 그렇기 때문에 OLED를 외부의 대기 환경으로부터 보호하는 봉지막 기술은 직물 기반 웨어러블 디스플레이에 있어 필수적이다. 산화 바륨(BaO) 혹은 산화 칼슘(CaO) 건조제를 사용한 유리 봉지의 경우 OLED가 요구하는 낮은 투습도를 만족할 수 있었기 때문에 많이 활용되었지만, 유리의 단단하고 부서지기 쉬운 특성은 높은 유연성을 요구하는 웨어러블 디스플레이에는 적용이 어렵다. 따라서 이러한 단점을 보완하는 동시에 OLED를 효과적으로 보호하기 위한 새로운 봉지막 기술이 연구되고 있다(Dameron et al., 2008; Meyer et al., 2010).

        유리 봉지 기술의 대안으로 제시되는 기술 중 TFE 기술은 높은 유연성을 가질 뿐만 아니라 가장자리로 침투할 수 있는 수분과 산소도 방지할 수 있기 때문에 유망한 기술로 여겨지고 있다. TFE의 구조로는 유기층과 무기층이 반복되거나, 나노 단위의 무기물질을 적층하는 형태의 구조가 많이 사용되고 있고 일반적으로 이러한 유연 봉지막에서는 굽힘 응력이 봉지막 내부의 결함의 성장을 가속화 시키므로 이를 방지하는 것이 매우 중요하다. 유연 봉지막의 기계적 손상을 방지하기 위해 완충층을 도입하여 전체 소자 시스템의 중립 축을 제어하고 균열 방지 기능을 TFE에 삽입하는 것과 같은 새로운 접근 방식이 시도되고 있다. 최근에는 유연하고 세탁이 가능한 TFE가 직물기반 웨어러블 OLED 용으로 개발되어 적용되고 있다.

        이러한 이유로 웨어러블 OLED에 외부 환경으로부터의 수분과 산소의 침투를 차단하기 위해 알루미늄 산화물과(Al2O3) 폴리비닐 알코올(PVA)로 구성된 다층 박막 봉지가 개발되었다(Kim et al., 2016). OLED 소자는 폴리우레탄 및 3.5 dyads의 다층 박막 봉지막으로 평탄화가 이루어진 직물 기판에 진공 증착공정으로 제작되었다. 이후 원자층 증착(atomic layer deposition, ALD) 및 스핀 코팅 공정을 이용한 또 다른 다층 박막 봉지막이 직물 기반 OLED 위에 적용되어, 직물 방향과 외부 방향으로부터 유입될 수 있는 수분과 산소를 동시에 차단한다(Fig. 3c). 이렇게 양면으로 봉지막을 가지는 직물 기반 OLED는 봉지막 공정을 거치지 않은 OLED 소자나 유리 기판 위에 제작된 OLED 소자와 유사한 전기적 성능을 가지는 것이 확인되었다. 뿐만 아니라 일반적인 대기환경에서 보관할 때 3500시간이 지나도 안정적으로 구동 되었으며 11.1 mA/cm2의 일정한 전류 밀도에서는 1000시간 이상의 긴 동작 수명을 나타낸다(Fig. 3d). 다층 박막 봉지는 전체 소자의 유연성을 다소 감소시키지만, 직물의 경우 특유의 구조로 인해 우수한 기계적인 특성을 유지할 수 있다.

        직물 기반 OLED의 여러가지 성능이 향상되고는 있지만 환경 안정성, 구성 요소 간의 상호 연결 및 세탁 가능성은 반드시 해결되어야 하는 문제이다. 최근에는 직물 기반 웨어러블 디스플레이의 성공적인 상용화를 위해, 직물 기반의 OLED와 태양전지를 포함하는 세탁 가능한 웨어러블 디스플레이 모듈이 개발되어 보고된 바 있다(Jeong et al., 2019). 이는 새로운 유형의 세탁 가능한 봉지막을 개발하여 실제 세탁 과정에서 디스플레이 모듈을 보호하여 안정적으로 구동하도록 하였다. 일반적으로 세탁으로 인한 봉지막의 성능 저하는 세탁 중에 발생하는 봉지막 내부 물질의 분해가 주된 원인으로 알려져 있다. 이러한 열화를 방지하기 위해 Si-O 결합과 Al2O3 사이에서 기인하는 양성자화-탈양성자화 반응을 이용하여 세탁 환경에서의 봉지막 분해를 방지하였다. 기능성 봉지막이 적용된 세탁 가능한 웨어러블 디스플레이 모듈은 실제 직물 위에 제작되었으며 세탁 이후에도 안정적인 동작을 보여주었다. 또한 20회의 반복 세탁 이후 에도 별다른 성능 저하가 없었으며 3 mm의 굽힘반경에서도 안정적으로 동작하여 우수한 기계적 성능을 나타내는 등 최신 직물 기반 웨어러블 디스플레이 모듈의 성능 및 상용화 가능성을 보여주고 있다(Fig. 3e).

      

      
        3.2. 섬유 기반 OLED 디스플레이 연구
        직물을 기판으로 활용하는 방법 이외에도 섬유 자체를 OLED 소자의 플랫폼으로 응용하는 연구도 지속적으로 이루어지고 있다. O'Connor et al.(2007)에 의해 480 μm 두께의 PI(polyimide)가 코팅된 실리카 섬유 위에 OLED 소자를 진공 증착하여 최초의 섬유 모양의 OLED 소자가 보고 되었다(Fig. 4a). 보고된 섬유 기반의 형광 OLED는 회전식 진공 증착법을 사용하여 섬유 전체 표면에 균일하게 증착 되었다. 이러한 섬유형 OLED의 경우 유기층이 양 금속 전극 사이에 위치하지만, 섬유 특유의 원통형 구조로 인하여 평면형 OLED와 달리 마이크로캐비티 효과가 유발되지 않는다. 따라서 이러한 원통형 섬유 기반 OLED의 전계발광 스펙트럼은 시야각의 독립성을 가질 수 있어 조명 응용 분야에 큰 장점을 가진다. 하지만 회전식 진공 증착법의 경우 증착 공정에 비용이 많이 들고 대량 생산에 적합하지 않다는 한계점이 있다. 그럼에도 불구하고 현재 상용화 되어 있는 산업용 OLED 패널의 경우 대부분 고진공 열증착 공정법을 사용한다는 점에서 미루어 볼 때, 이러한 결과는 열증착 OLED를 섬유 형태의 폼팩터에 적용할 수 있다는 의의를 가진다.
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            Fiber-based OLED displays; (a) An illustration of a fiber-based OLED structure and its photograph(O'Connor et al., 2007). (b) Schematic of the fabrication process of the hollow-fiber shaped organic light emitting diodes(HF-OLED) (Ko et al., 2018). (c) Schematic illustration of the proposed fabrication scheme on cylindrical fibers(Kwon et al., 2018). (d) Demonstration of fiber OLEDs hand-woven into textiles(Kwon et al., 2018).
          
          

          

        

        다음으로 PDMS(polydimethylsiloxane)와 중공사를 이용하여 ITO를 전극으로 사용하는 간단한 구조의 중공사 형태의 섬유형 OLED가 Ko et al.(2018)에 의해 개발되었다. 일반적으로 원통형 구조의 섬유를 사용하면 열증착특성 상 중앙보다 측면에서 더 얇은 두께를 가질 수밖에 없는데 이는 OLED 소자의 특성이 관측 방향에 따라 다르게 나오는 단점을 야기하게 된다. 이러한 문제점을 해결하기 위하여 유리 중공사를 PDMS에 부착한 후 열증착하여 증착된 층이 섬유의 측면에서 훨씬 얇아지는 것을 방지할 수 있었다(Fig. 4b). 중공사를 이용하여 OLED를 제작했을 때 일반적인 평면형 OLED에 비해 2배 더 높은 외부 양자 효율(external quantum efficiency, EQE)을 얻을 수 있음이 확인되었는데 이러한 EQE의 증가는 중공사의 기하학적 구조에서 기인하는 발광 효율(outcoupling efficiency)의 향상으로 인한 것임을 광학 시뮬레이션을 통해 증명하였다. 또한 간단한 공정으로 슈퍼 옐로우 같은 발광 재료를 중공 코어에 주입함으로써 발광 색 변화를 이뤄낼 수 있지만, 전극과 기판에 사용되는 취성 물질인 ITO와 유리 섬유는 태생적으로 유연성이 부족하므로 웨어러블 응용에 제한을 가지게 된다.

        따라서 최근에는 웨어러블 폼팩터에 맞도록 폴리에틸렌 테레프타레이트(polyethylene terephthalate, PET) 섬유를 이용한 섬유형 OLED 개발이 이루어지고 있다. 그 중에서도 Kwon et al.(2018)과 Hwang et al.(2021) 등에 의해 용액 공정과 열 증착 공정의 조합을 기반으로 하는 섬유형 OLED가 보고 되었다(Fig. 4c, 4d). 용액 공정은 비용이 저렴하고 대면적 제작에 유리한 장점을 가지고 있지만 현재까지 보고된 대부분의 용액 공정 OLED는 여전히 상부 전극을 열 증착 공정을 통해 만들고 있다. Kwon et al.(2018) 역시 상부 전극을 제외한 모든 층을 PET 섬유에 딥 코팅한 다음 금속 재질의 상부 전극을 열 진공 증착법을 통해 원통형 섬유의 한쪽 면에만 증착을 하고 섬유의다른 면은 빛을 바깥으로 내보내기 위해 상부 전극을 덮지 않은 형태로 섬유형 OLED을 제작하였다. 따라서 섬유형 OLED는 섬유와 수직인 방향에서 독특한 전계 발광 특성을 나타내는데, 이는 상부 전극이 증착 되었지만 섬유의 측면에서는 그 두께가 얇아지기 때문에 OLED 소자의 전하 균형에 영향을 미치기 때문이다.

        한편 다중 딥코팅된 PEDOT:PSS(poly(3,4-ethylenedioxythiophene) : poly(styrenesulfonate))는 전극의 역할을 수행할 뿐 아니라 평탄화 층의 역할도 수행할 수 있기 때문에 거친 표면을 가지는 섬유의 추가적인 평탄화 작업을 피할 수 있다. 또한 전극의 일 함수를 낮추기 위해 용액 공정 가능한 산화아연 나노입자(zinc oxide nanoparticles, ZnO NPs) 와 폴레에틸렌이민(polyethylenimine, PEI)를 사용하였다. 특히 콜로이드 나노입자의 경우 저온의 어닐링 과정에서도 고품질의 층을 형성할 수 있는 장점을 갖는데, 이는 나노 입자의 합성과 증착 공정이 분리되어 수행되었기 때문이다. 따라서 대부분의 의류에 사용되는 소재인 면, 폴리에스테르 또는 나일론의 물성을 고려하여 전체 제조 공정을 105℃ 이하에서 진행할 수 있다. 이러한 과정을 통해 제조된 PET 섬유 기반 OLED는 10 V 미만에서 10,000 cd/m2 이상의 높은 휘도와 11 cd/A 이상의 전류 효율을 기록했으며 각 층의 두께는 주사형 투과전자현미경(scanning transmission electron microscope, STEM)을 통해 측정되었다.

        섬유 기반의 OLED 소자 제작에 활용되는 딥 코팅 공정에서는 섬유의 인출 속도를 조절하여 증착 속도 및 두께를 정할 수 있기 때문에 90~300 μm 범위의 다양한 직경을 가진 섬유에 적용이 가능하다. 여기에서 섬유의 직경이 얇아진다는 것은 더욱 유연한 섬유형 OLED를 제작할 수 있다는 것을 의미한다. 그렇기 때문에 직경이 얇은 섬유형 OLED는 3.5 mm의 굽힘반경에서도 정상적으로 동작하며 손으로 직조가 가능하다. 마지막으로 ALD를 통해 Al2O3로 구성된 봉지막을 제작하여 섬유형 OLED의 구동 수명이 정전류 구동 기준으로 80시간을 만족한다는 것을 보여주었다. 하지만 OLED 구성 요소에 비해 상대적으로 취성 특성이 강한 봉지막 재료는 섬유형 OLED 전체의 유연성을 저하시키며, 이는 기계적 유연성 측면에서 섬유형 OLED의 잠재력을 발휘하는데 있어 장애물로 여겨진다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      인류는 선사 시대부터 일상 생활에서 직물을 다양하게 활용해 왔으며 추위로부터 인류를 지켜준 직물은 이제 다양한 패션을 통해 심미적인 기능을 수행하고 있다. 전통적인 직물은 섬유와 필라멘트를 사용한 직조 구조로 구성되었지만, 최근 전자 기술의 발전으로 인해 전자 섬유 및 스마트 섬유와 같은 새로운 섬유 기술이 등장하고 있다. 이러한 전자 섬유는 두 가지 유형으로 분류할 수 있는데, 전자 부품이 내장된 섬유를 직물로 직조하는 방식과 전자 소자를 직물 기판에 직접 증착하는 방식이다. 전자 섬유는 스마트 웨어러블 전자 장치를 구현할 수 있기 때문에 인간의 편의를 증진하는 차세대 첨단 기술로 간주된다. 따라서 많은 연구 그룹들이 OLED, 전계 효과 트랜지스터(field effect transistor, FET), 태양 전지 및 광전자 소자와 같은 유연한 장치를 직물에 통합하기 위해 적극적으로 연구를 수행하고 있으며 이러한 흐름에 따라 전자 섬유 기술을 이용한 웨어러블 전자 소자의 최근 발전에 대한 여러 가지 광범위한 연구가 보고되고 있다. 하지만 직물 기반 OLED 개발에 대한 집중적인 검토는 아직 많이 보고되지 않았으므로, 본 논문은 이와 관련하여 섬유 또는 직물 기반 OLED의 제조 방법, 기계적 유연성, 신뢰성 및 세탁 가능성과 그 응용 방안에 대해 논의하고자 하였다.

      현재의 OLED 기반 웨어러블 디스플레이는 직물의 평탄화 기술, 투명하고 유연한 전극 제작 기술 그리고 안정적인 동작을 위한 기능성 봉지막 기술 중심으로 연구 개발이 진행되어 오고 있다. 우선 직물의 거친 표면 위에 박막 형태의 OLED 소자가 직접적으로 증착되기 어렵기 때문에 이를 위한 평탄화 기술이 필요하다. 이때 직물의 유연성과 드레이프성을 해치지 않는 것이 가장 중요하다. 다음으로 OLED 디스플레이 소자의 발광 특성을 최대로 나타내기 위한 유연 투명 전극 기술개발이 필요하다. 유연 투명 전극은 직물 기반 웨어러블 디스플레이에 적합하도록 뛰어난 유연성과 높은 투과도를 확보하는 것이 기존의 전극 제작 기술과의 차이점으로 볼 수 있다. 마지막으로 직물 기반 OLED의 안정적인 동작을 위한 봉지막 기술이 요구되는데, 이 역시 다른 요소 기술들처럼 뛰어난 유연성과 높은 투과도를 요구한다. 즉, OLED 기반 웨어러블 디스플레이는 기존의 디스플레이와 비교했을 때, 직물 고유의 기계적 물성을 유지하기 위한 높은 유연성이 요구되는 것을 알 수 있다.

      이를 토대로 직물 기반 OLED 디스플레이와 섬유 기반 OLED 디스플레이로 나뉘어 개발이 진행중이다. 직물 기반 OLED 디스플레이는 상기 기술한 요소 기술을 중점으로 연구개발이 이루어지고 있으나, 이들을 융합할 수 있는 집적화 기술에 대한 연구 개발은 미흡한 상태이다. 섬유 기반 OLED 디스플레이의 경우 직물 기반 OLED 디스플레이와는 달리 직조를 통해 직물을 형성하고 통기성을 확보할 수 있는 장점을 가지고 있다. 하지만 기술의 성숙도와 소자의 발광 성능이 아직 직물 기반 OLED에 비해 상대적으로 부족하며, 추가적인 직조 기술에 대한 연구 개발도 필요하다. 결론적으로, OLED 기반 웨어러블 디스플레이는 상용화 측면에서 볼 때 아직은 완전하지 않다. OLED 기반 웨어러블 디스플레이가 성공적으로 상용화되기 위해서는 요소 기술들의 집적화가 필요하며, 인체 굴곡을 비롯한 각종 변형에서의 기계적인 거동에 대한 정확한 해석이 필요하다. 또한 다양한 온도와 습도, 세탁 환경 등 가혹한 환경에서도 성능을 안정적으로 유지할 수 있는 기술 개발이 필요하다. 현재 직물 기반 OLED 웨어러블 디스플레이의 상용화를 위해 전세계적으로 연구 및 기술 개발이 활발하게 진행되고 있으며 긍정적인 결과들이 꾸준히 발표되고 있다. 가볍고 유연하며 신축성 있는 직물 기반 OLED 디스플레이는 사용자가 불편함 없이 일상생활에서 착용 가능하기 때문에 이를 활용한 폭넓은 스마트 텍스타일 어플리케이션이 개발될 것으로 기대된다.
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