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Abstract

Organic light emitting diode(OLED) is distributed in layers with different refractive index, which leads to total internal 

reflection and low light extraction efficiency. As a result, light extraction technologies have been investigated that 

include structures such as MLA. However, technologies such as MLA are using petroleum-based polymers, which cause

environmental problems during disposal. Therefore, this study investigates the use of eco-friendly polymers hydroxyethyl

cellulose(HEC) and tannic acid(TA) to produce external light extraction films. HEC is biodegradable and has high 

transparency, making it suitable for eco-friend external light extraction films. The TA used as an additive is a 

polyphenolic molecule, which is expected to form strong hydrogen bonds with HEC. In addition, TA can protect OLED

from damage by UV light through its phenolic groups. HECTA MLA films were produced by dissolving HEC and TA in 

water without using additional solvents and then imprinting them on MLA mould. When the HECTA MLA film was 

attached to the outside of the OLED and analysed, it showed a high Haze of more than 80%, and the external quantum

efficiency and current efficiency of the OLED were improved by 38% and 39%, respectively, compared to the reference.

요  약

유기발광다이오드(OLED)는 층간 굴절률 차이로 내부 전반사가 발생하며 낮은 광추출 효율의 원인이 된다. 그 결과, MLA와 같은 구조체를 활용

하는 광추출 기술들이 연구되고 있다. 하지만 MLA와 같은 석유계 고분자를 활용한 기술들은 폐기 과정에서 환경 문제를 야기한다. 따라서 본 연구

에서는 친환경 고분자 hydroxyethyl cellulose(HEC)와 tannic acid(TA)를 활용하여 외부 광추출 필름을 제작하고자 한다. HEC는 생분해가 가

능하며 높은 투명도를 가져 친환경 외부 광추출 필름으로 제작하는데 적합하다. 첨가제로 사용된 TA는 폴리페놀 화합물로 HEC와 견고한 수소결

합을 형성할 것으로 예상된다. 또한, TA는 페놀 그룹을 통해 자외선으로부터 OLED가 손상되는 것을 방지할 수 있다. HECTA MLA 필름은 추가

적인 용매를 사용하지 않고 물에 HEC와 TA를 용해시킨 후 MLA 몰드에 임프린팅 하여 제작하였다. HECTA MLA 필름을 OLED 외부에 부착하여

분석한 결과, 80% 이상의 높은 흐림도를 보였으며 OLED의 외부 양자 효율과 전류 효율이 기준 대비 각각 38%, 39% 향상되었다.
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Ⅰ. 서론

유기발광다이오드(organic light emitting diode, 

OLED)는 전기적 에너지를 통해 빛을 방출하는 전계 발

광(electroluminescence, EL) 방식으로, 유기물을 이용

하는 소자이다. 다층 박막 구조의 OLED는 고유한 굴절

률을 가진 층으로 구성되어 있으며, 이러한 굴절률 차이

로 인해 입사각이 임계각보다 커지게 되면서 내부 전반

사(total internal reflection)가 발생한다[1-5]. 내부 전

반사는 투명 전극과 유리 기판 계면에서의 도파관 모드

(waveguide mode), 유리 기판과 공기 계면에서의 기판 

모드(substrate mode) 등 여러 광학 모드들로 인해 생

성된 빛의 약 80%가 OLED 외부로 추출되지 못한다[6, 

7]. 그 결과, OLED의 내부 양자효율(internal quantum 

efficiency)이 100%임에도 불구하고 외부 양자 효율

(external quantum efficiency, EQE)은 약 20~30% 

내외로 낮아지게 된다. 따라서 낮은 광추출 효율을 향상

시키기 위한 기술들이 연구되고 있다[8,9]. OLED의 광

추출 효율 향상을 위한 기술은 내부 광추출 기술과 외부 

광추출 기술로 구분된다. 그 중, 외부 광추출 기술은 

OLED 기판 외부에 광산란 구조체를 지닌 필름을 부착

하여 substrate mode의 빛을 효과적으로 추출할 수 있

다[10]. 또한 OLED의 복잡한 설계를 요구하는 내부 광

추출 기술과 달리 간단하면서 안정적인 기술이다. 대표

적인 외부 광추출 기술로 주름[1], 피라미드[2], 반구형

[11, 12]과 같은 구조체를 통해 기판과 공기 계면의 임

계각을 줄일 수 있다. 이처럼 표면 구조체를 활용한 외부 

광추출 기술은 비교적 간단한 방식으로 OLED 내부에 

갇힌 빛을 추출할 수 있기에 차세대 디스플레이 및 조명 

분야에 적용될 것으로 기대된다.

고효율 OLED에 대한 연구가 진행되면서 OLED를 사

용한 제품의 수요와 공급이 증가하고 있다. 이로 인해, 

석유계 고분자로 구성되어있는 전자제품의 사용도 급증

하였다. 대부분의 석유계 고분자는 자연환경에서 미생물

에 의한 분해가 느리거나 어려운 난분해성 물질이다. 따

라서 석유계 고분자를 사용한 제품은 자외선 노출과 기

계적인 힘을 통해 폐기되며 미세 플라스틱으로 분해된

다. 특히, 플라스틱 가소제로 사용되는 프탈산에스테르는 

인체에 유해하며 분해가 잘 되지 않아 토양, 수질 등 환

경 문제를 야기한다[13-15]. 이를 해결하기 위해 석유계 

고분자를 대체할 친환경 소재 사용과 저비용의 간단한 

공정이 요구된다. 따라서 본 연구에서는 생분해 및 생체 

적합성을 지닌 친환경 고분자 hydroxyethyl cellulose 

(HEC)를 기반으로 외부 광추출 필름을 제작하였고 OLED

에 적용한 결과를 보고하고자 한다[16]. HEC(n=1.51)는 

유리와 유사한 굴절률과 높은 투명도를 가져 외부 광추

출 필름으로 제작하는데 적합하다[17, 18]. 하지만 HEC

는 필름 형성 시 변형에 취약하여 견고한 결합을 형성해 

줄 첨가제가 필요하다. 따라서 자연에서 쉽게 얻을 수 있

는 친환경 재료인 tannic acid(TA)를 첨가제로 사용하

였다. 폴리페놀 화합물인 TA는 풍부한 수산기를 통해 

HEC와 수소결합을 형성한다. 그 결과, TA는 HEC와 가

교되어 더 단단한 결합을 하였고 필름의 인장강도가 향

상될 것으로 예상된다[19]. 또한, TA는 우수한 자외선 

차단 특성을 보이며 OLED가 자외선에 노출되었을 때 

유기물들의 약한 결합이 끊어지는 것을 방지할 수 있다

[20, 21]. 이는 파이 전자 여기 과정을 통해 자외선을 흡

수하는 TA의 페놀 그룹에 기인한다[22-24]. HEC와 TA

를 혼합한 용액(HECTA)을 micro lens array(MLA) 몰

드에 임프린팅하여 자외선 차단 특성을 지닌 친환경 외

부 광추출 필름을 제작하였다[25, 26]. HECTA MLA 

25 g 필름의 경우, 외부 양자 효율과 전류 효율이 38%, 

39% 향상되었으며 HEC를 사용한 타 외부 광추출 필름

에 비해 우수한 광추출 향상의 결과를 확인하였다[27].

Ⅱ. 본론

1. HECTA MLA 필름 제작 과정

그림 1은 필름 제작에 사용된 hydroxyethyl cellulose 

(HEC)와 tannic acid(TA)의 분자 구조이다. HEC와 

TA는 모두 다량의 수산기를 포함하고 있으므로 친수성 

특성을 가진다. 따라서 필름은 다른 용매를 사용하지 않

고 HEC와 TA만을 물에 용해한 후 제작하였다. 제작 과

정에서 사용된 HEC와 TA 분말은 Sigma-Aldrich에서 

구매하였다.

(a)                         (b)

Fig. 1. Molecular structure of (a) hydroxyethyl cellulose, 

(b) tannic acid.

그림 1. (a) hydroxyethyl cellulose, (b) tannic acid의 분자 구조

( 330 )
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Fig. 2. Fabrication of HECTA MLA film.

그림 2. HECTA MLA 필름 제작 과정

그림 2는 HECTA MLA 필름의 제작 과정의 도식화 

결과이다. 탈 이온수(deionized water) 94 mL, HEC 5 

g, TA 1 g을 30 °C의 온도에서 약 하루 동안 교반하여 

HECTA 용액을 제작하였다. 오목한 반구형 구조체를 얻

기 위해 MLA(지름 20 ㎛, 높이 10 ㎛)를 petri dish에 

고정시켜 몰드로 사용하였다. 용액 양에 따른 구조체 형

성을 확인하기 위해 HECTA 용액을 MLA 몰드에 각각 

20 g, 25 g 도포하였고, 그 후, 30 °C에서 약 하루 동안 

건조한 후 MLA 몰드에서 분리하여 최종적으로 HECTA 

MLA 필름 A, B를 제작하였다.

2. HECTA MLA 필름 표면 분석

몰드에 임프린팅 되어 제작된 HECTA MLA 필름의 구

조체 형성에 이상이 없는지 확인하기 위해 광학 현미경

(optical microscope, Olympus BX-43)과 전계 방출 

주사 전자 현미경(field emission scanning electron 

microscope, S-4800)을 사용하여 표면 이미지를 분석

하였다.

그림 3은 광학 현미경과 전계 방출 주사 전자 현미경

으로 관찰한 HECTA MLA 필름의 표면 이미지를 보여

준다. 그림 3의 (a)는 HECTA 용액 20 g으로 제작된 

HECTA_MLA_A이며, (b)는 HECTA 용액 25 g을 도포

하여 제작된 필름 HECTA_MLA_B이다. 제작된 필름 모

두 MLA 구조체가 일정하게 임프린팅 되어있음을 확인할 

수 있다. 이는 HEC와 TA의 견고한 수소결합이 구조체

를 형성하는데 기여한 것으로 해석되며 형성된 구조체를 

통하여 OLED 기판에 갇힌 빛을 효과적으로 추출할 것

으로 예상된다.

Fig. 3. Optical microscope and field emission scanning 

electron microscope images of (a) HECTA_MLA_A, 

(b) HECTA_MLA_B.

그림 3. 광학 현미경 및 전계 방출 주사 전자 현미경 이미지 

(a) HECTA_MLA_A, (b) HECTA_MLA _B

3. HECTA MLA 필름의 광학 특성 분석

HECTA MLA 필름의 광학적 특성을 분석하기 위해 

UV-vis spectrophotometer(Lambda-950)를 사용하

여 200~800 nm에서의 투과도 및 Haze를 측정하였다. 

자외선 영역의 흡수를 방지하기 위해 자외선이 투과할 

수 있는 석영 유리(quartz glass)에 HECTA MLA 필름

을 부착하여 광학적 특성 분석을 진행하였다.

     (1)

 

  
×  (2)

그림 4의 (a)는 HECTA MLA 필름의 총 투과율(total 

transmittance, Tt), (b)는 확산 투과율(diffuse trans- 

mittance, Td) 그리고 Haze를 나타낸 그래프이다. 

Haze는 식 (1), (2)를 적용하여 계산되었다. 총 투과율

(Tt) 그래프를 통해 HECTA MLA 필름은 모두 자외선 

영역인 200~400 nm에서 우수한 차단을 보였으며 이는 

TA의 영향으로 해석된다. TA는 페놀 그룹으로 구성되어 

있으며, 페놀 그룹은 공액 이중결합을 형성한다. 따라서 

자외선이 페놀 그룹에 있는 파이 전자를 여기시켜 에너

지를 흡수하는 과정에서 자외선을 효과적으로 차단할 수 

있다[1]. 이와 같은 TA의 자외선 차단 특성은 OLED가 

자외선에 손상되는 것을 방지할 수 있다. 또한, HECTA 
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(a)                           (b)

Fig. 5. Device structures of (a) OLED without HECTA 

MLA film (b) OLED with HECTA MLA film.

그림 5. 소자 구조

(a) HECTA MLA 필름이 부착되지 않은 OLED

(b) HECTA MLA 필름이 부착된 OLED

MLA 25 g 필름은 HECTA MLA 20 g 필름 대비 높은 

Haze 값을 보인다. 이는 질량이 증가함에 따라 필름의 

표면구조체가 더욱 깊게 형성되어 차이를 보이는 것으로 

예상된다[27]. 제작된 HECTA MLA 필름 모두 가시광선 

영역인 400~700 nm에서 높은 확산 투과율을 보였으며 

80% 이상의 Haze 값을 나타내어 외부 광추출 필름으로 

적용하기에 적합함을 시사한다.

Fig. 4. Optical characteristic of HECTA MLA film

(a) total transmittance(Tt)

(b) diffuse transmittance(Td) and Haze.

그림 4. HECTA MLA 필름의 광학 특성

(a) 총 투과율(Tt) (b) 확산 투과율(Td)과 Haze

4. OLED 제작 과정

OLED 제작을 위해 150 nm의 indium tin oxide(ITO) 

패턴 유리 기판을 acetone으로 15분 동안 초음파 세척

한 후 220 ℃에서 isopropyl alcohol(IPA)로 20분 동

안 추가 세척을 진행하였다. 기판 건조 후 ITO(150 nm) 

/ 1,4,5,8,9,11-Hexaazatriphenylenehexacarbonitri

le(HAT-CN)(5 nm) / N,N‘-Di(1-naphthyl)-N,N‘-di

phenyl-(1,1‘-biphenyl)-4,4‘-diamine(NPB)(55 nm) 

/ Tris(8-hydroxyquinolinato)aluminium(Alq3)(40 nm) 

/ LiF(1 nm) / Al(100 nm)의 구조로 이루어진 OLED

를 제작하였다. 1.0×10—6 torr 이하의 고진공 상태에서 

각 유기물들은 1 Å/s, 금속 전극은 0.5 Å/s의 속도로 

증착되었다. 증착이 완료되고 산소와 수분이 차단된 

글로브 박스 내부에서 UV 레진(FPD sealing resin 

UV curing adhesive and sealant)을 사용하여 봉지

(encapsulation) 공정을 진행하였으며, UV 레진은 OS

CARE에서 구매하였다.

Reference：ITO(150 nm)/HAT-CN(5 nm)/NPB(55 

nm)/Alq3(40 nm)/LiF(1 nm)/Al(100 nm)

Device A：ITO(150 nm)/HAT-CN(5 nm)/NPB(55 

nm)/Alq3(40 nm)/LiF(1 nm)/Al(100 nm)/HECTA_MLA_A

Device B：ITO(150 nm)/HAT-CN(5 nm)/NPB(55 

nm)/Alq3(40 nm)/LiF(1 nm)/Al(100 nm)/HECTA_MLA_B

5. HECTA MLA 필름을 적용한 발광 이미지와 OLED 

성능 분석

HECTA MLA 필름을 OLED 외부에 부착하기 전에 기

포 제거 및 필름과 공기 사이 계면의 굴절률 차이를 줄

여주고자 유리와 굴절률이 유사한 refractive index 

matching oil(n=1.5200±0.002)을 OLED에 적정량 도

포한 후 필름을 부착하였다. HECTA MLA 필름이 부착

된 OLED의 광효율 향상 결과를 확인하기 위해 소스 측

정 장치(Source Measurement Unit)인 Keithley-2401

과 광학 분광계인 PR-650을 이용하여 전류밀도-전압-

휘도(current density-voltage-luminance, J-V-L) 특

성과 EL spectrum 분석을 진행하였다. 그림 6의 (a)는 

Reference와 HECTA MLA 필름이 부착된 OLED의 

J-V-L 결과이다. 각 소자의 turn on voltage가 3 V로 
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동일하며 전류밀도가 유사한 것을 확인하였다. 그림 6

의 (b), (c)는 Reference와 HECTA MLA 필름이 부착

된 OLED의 외부 양자 효율과 전류 효율 결과이다. 

Reference 대비 HECTA MLA 필름을 부착한 OLED 

모두 효율 향상이 되었음을 확인할 수 있다. 전압 5 V에

서 측정한 외부 양자 효율과 전류 효율의 결과를 표 1에

서 확인할 수 있다.

Fig. 6. (a) current density-voltage-luminance(J-V-L), 

(b) external quantum efficiency(EQE), 

(c) current efficiency(CE) characteristics.

그림 6. (a) 전류밀도-전압-휘도(J-V-L), (b) 외부 양자 

효율(EQE), (c) 전류 효율(CE) 특성

표 1에서 필름이 부착되지 않은 기준소자 Reference 

대비 Device B가 외부 양자 효율 38.78%, 전류 효율 

39.29%로 가장 높은 향상을 보였다. 이는 도포한 용액

의 질량이 큰 필름일수록 더욱 오목한 구조체를 형성하

여 substrate mode에 갇힌 빛을 보다 효과적으로 추출

한 것으로 해석된다[27]. 결과적으로 HECTA MLA 필름

이 부착된 소자 모두 외부 양자 효율과 전류 효율에서 

36% 이상 향상을 보인다. 따라서 필름 부착 후 OLED의 

전기적 특성 변화 없이 휘도 및 효율 향상이 이뤄진 것

은 HECTA MLA 필름에 의한 결과로 확인하였다.

Table 1. Summarized comparison of OLED performance 

of Reference and HECTA MLA film.

표 1. Reference 성능과 HECTA MLA 필름의 요약 비교

EQE (%)
EQE 

enhancement 
(%)

CE 
(cd/A)

CE 
enhancement 

(%)

Reference 0.49 - 1.40

Device A 0.67 36.73 1.93 37.86

Device B 0.68 38.78 1.95 39.29

Note：At a driving voltage of 5 V

(a)                 (b)                 (c)

Fig. 7. OLED emission actual images of (a) Reference, 

(b) Devic A, (c) Device B.

그림 7. (a) Reference, (b) Device A, (c) Device B를 

부착한 OLED 발광 이미지

그림 7의 (a)는 필름이 부착되지 않은 Reference의 

발광 이미지이며 (b), (c)는 HECTA MLA 필름이 부착

된 OLED의 발광 이미지이다. 그림 7의 (b), (c)는 임프

린팅 된 MLA 반구형 구조체를 통해 OLED에 갇힌 

substrate mode의 빛을 외부로 효과적으로 추출하였

기에 (a)와 비교하여 산란된 빛에 의한 발광부의 경계를 

확인할 수 있다.

그림 8은 가시광선 영역인 400~700 nm까지 전면을 

기준으로 Reference와 HECTA MLA 필름이 부착된 

OLED의 정규화 된 전계 발광 세기를 나타낸다. OLED 

외부에 제작된 광추출 필름을 부착하였을 때 필름으로 

인한 발광색 변화를 확인하기 위해 그래프를 분석한 결

과 Reference와 유사하게 HECTA MLA 필름을 부착한 
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OLED 모두 약 530 nm에서 최대 peak을 보였다. 이는 

HECTA MLA 필름으로 인한 발광색 변화가 없음을 확

인 할 수 있다.

Fig. 8. normalized electroluminescence(EL) spectrum of 

Reference and HECTA MLA film.

그림 8. Reference 및 HECTA MLA 필름의 정규화EL 

(normalized electroluminescence) 스펙트럼

Ⅲ. 결론

본 연구에서는 인체에 유해한 유기 용매를 사용하지 

않고 물을 사용한 간단한 용액 공정을 통해 친환경 외부 

광추출 필름을 제작하였다. 우수한 생분해성을 지닌 

HEC와 풍부한 수산기를 포함한 TA를 혼합하여 MLA 

몰드에 임프린팅 한 결과, 일정한 형태의 반구형 구조체

를 얻을 수 있었다. HEC는 광학적으로 투명하고 유리와 

유사한 굴절률(n=1.51)을 가지고 있어 광추출 필름으로 

활용하기에 적합하다. 또한, 첨가제로 사용된 TA는 수산

기가 풍부하여 HEC와의 가교로 더 단단한 결합을 하였

다. 추가적으로 HECTA MLA 필름은 TA의 페놀 그룹의 

영향으로 자외선 영역에서 우수한 차단 특성을 보였으며 

이는 자외선으로부터 OLED를 보호할 수 있을 것으로 

해석된다. 보편적으로 사용되는 MLA 구조를 통해 제작된 

HECTA MLA 필름을 OLED에 적용한 결과, substrate 

mode의 빛을 효과적으로 추출하였다. 가장 높은 향상을 

보인 Device B 필름의 경우 Device A 필름 대비 더욱 

오목한 구조체로 substrate mode로 갇힌 빛을 더 효과

적으로 추출하였고 외부 양자 효율과 전류 효율을 각각 

38%, 39% 향상시켰다.
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