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국문초록                                            

 

최근에 유기 발광 다이오드 (organic light emitting diode, OLED) 

는 높은 휘도와 고색순도 특성으로 인해 차세대 디스플레이 기술로 

각광받고 있으며, 자발광 특성을 이용하여 경량화가 가능한 장점을 

통해 유연 소자로의 응용 연구가 활발히 수행되고 있다. 그러나 

OLED 는 외부 산소 및 수분이 내부로 침투할 경우 화학 반응에 의한 

성능 저하와 신뢰성 열화 현상이 발생하므로, 봉지막 (encapsulation 

layer) 을 적용하여 외부 기체의 투습 방지가 요구된다. 

수분 보호막 특성을 평가하기 위해 많은 방법이 제안되어 있으며, 

주로 산소 및 수분 투과도를 직접 측정하는 방식이 사용되고 있다. 

그러나 해당 방식은 평가 시간이 오래 걸리고, 직접 측정법의 검출 

한계 문제와 실시간으로 미소 변화 탐지가 제한되는 단점이 존재한다. 

또한 유연 소자로의 응용을 위해서 박막 형태의 봉지막 형성과 

관련된 연구가 활발히 수행되고 있다. 봉지 박막은 저온 공정과 

치밀한 비정질 막질 형성, 가시광 영역에서 높은 광 투과율이 

요구되므로, 주로 산화물 및 질화물 계열의 절연 박막이 사용된다. 

그러나 절연 박막을 이용한 봉지막은 유연 소자 사용간 기계적 

변형이 발생할 경우 크랙 (crack) 이 발생하여 파괴되는 취성 파괴 

특성을 보이며, 발생된 크랙은 외부 기체의 투습 경로로 작용하여 

수분 보호막 특성을 열화시키는 단점이 존재한다. 

본 연구에서는 금속/절연체/금속 (metal/insulator/metal, MIM) 

구조에서, 반복 굽힘을 통해 외부에서 응력을 인가한 후 절연박막에 

형성된 크랙을 전기적 평가법을 이용하여 탐지하고, 크랙 발생에 따른 

누설 전류 밀도와 수분 투과도간 상관관계를 평가하였다. 폴리머 

기판위에 저온 플라즈마 화학 기상 증착법 (low-temperature 
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plasma enhanced chemical vapor deposition, LT-PECVD) 을 

이용하여 SiNx 박막을 형성한 후, 자체 제작한 2-point bending 

machine 을 이용하여 다양한 곡률 반경에서 반복적인 응력을 시료에 

인가하였다. 

반복 굽힘 횟수가 증가할수록, SiNx 박막에 크랙이 생성되고 크랙 

밀도가 증가하는 경향과, SiNx 박막의 누설 전류 밀도가 증가하는 

경향이 관찰되었다. 마찬가지로, 반복 굽힘 횟수 증가에 따라 크랙 

밀도가 증가할수록 SiNx 박막의 수분 투과도가 증가하는 현상이 

관찰되었다. 따라서 SiNx 봉지막에 반복 굽힘 응력 인가 시 박막 

표면에 크랙이 생성되어 내부로 전파되고, 이는 누설 전류 밀도의 

증가 현상과 수분 투과도의 증가 현상을 유발하며, 크랙 발생 초기의 

누설 전류 밀도와 수분 투과도의 변화는 직접적 상관관계를 가지는 

거동이 관찰되었다. 

박막의 다양한 인자들이 수분 보호막 특성과, 반복적 기계적 변형에 

의한 굽힘 신뢰성에 영향을 줄 수 있다. 본 연구에서는 SiNx 봉지막의 

두께 및 밀도의 영향성과, 반복 굽힘 환경에서 높은 온습도 조건의 

가혹 평가를 통한 크랙 발생 원리를 연구하였다. 추가로, 봉지막의 

밀도가 화학적 조성비에 영향을 받으므로 SiOxNy 박막에서 조성비 

변화에 따른 굽힘 신뢰성 영향성이 검토되었다. 

박막 두께가 증가할수록 증착 과정에서 상대적으로 치밀한 막질 

형성으로 인해 초기 상태 수분 보호막 특성이 향상되었으나, 반복 

굽힘 시 적은 굽힘 횟수에서 크랙이 발생하고 빠른 굽힘 신뢰성 열화 

현상이 관찰되었다. 이는 박막 두께가 증가할수록 증착 과정에서 

내부에 형성되는 잔류 응력이 크랙 발생의 구동력으로 작용하기 

때문이다. 
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마찬가지로, 박막 밀도가 증가할수록 초기 상태 수분 보호막 특성이 

향상되나 빠른 크랙 생성과 굽힘 신뢰성 열화가 관찰되었다. 특히, 

SiOxNy 박막에서 산소 함량에 따라 박막 밀도와 굽힘 신뢰성 특성의 

변화가 발생하였다. 산소 함량이 낮을수록 박막 밀도가 증가하였으나, 

굽힘 신뢰성의 급격한 열화가 관찰되었고, 이는 Si-N 결합이 우세한 

치밀한 막질에서 날카로운 형태의 크랙이 생성되기 때문이다. 반대로, 

산소 함량이 높은 porous 한 박막의 경우 무딘 형태의 크랙이 

생성되고, 상대적으로 굽힘 신뢰성이 향상되었다. 이는 Si-O 결합이 

우세한 밀도가 낮은 박막의 경우 박막 내 기공 (pore) 이 많아 

상대적으로 무딘 크랙 끝단이 생성되는 반면, 밀도가 높은 박막의 

경우 박막 내 기공이 적고 원자들이 촘촘히 구성되어 상대적으로 

날카로운 크랙 끝단이 생성되기 때문이다. 

고습도 조건의 가혹 환경에서 상대적으로 급격한 굽힘 신뢰성 

열화가 발생하였다. 이는 외부에서 인가된 인장 응력에 의해 발생된 

크랙 면 주위로 추가적인 화학반응이 일어나서 크랙의 추가적인 

성장이 유도되었기 때문이다. 

정리하면, 반복 굽힘 평가에 따른 봉지막의 크랙 발생을 전기적 

평가법을 이용하여 탐지할 수 있는 가능성을 확인하였다. 또한 박막의 

두께와 밀도 변화는 각각 초기 상태 수분 보호막 특성과, 반복 굽힘에 

따른 신뢰성 특성간 trade-off 관계를 가지는 거동이 관찰되었다. 

반복 굽힘 환경에서 높은 습도는 크랙 표면의 추가적인 산화를 

발생시켜 굽힘 신뢰성 특성을 열화시켰다. 박막 내 화학적 조성비가 

밀도에 영향을 미치며, 밀도 변화는 크랙 형상의 변화를 발생시켜 

굽힘 신뢰성 특성의 변화를 유발하였다. 
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Figure 4.18  Vacancy mechanism for atmospherically assisted 

fracture : The crack grows in the sequence of (a), 

(b), (c), finally (d). 

Figure 4.19  FT-IR absorption spectra of the SiNx films with 

various relative humidity after repeated bending 

cycles. : (a) 400-4000 ㎝-1 wavelength, and (b) 

1000-2000 ㎝-1 wavelength. 

Figure 4.20  XPS spectra of SiOxNy films with various O/Si ratio : 

(a) Si 2p, (b) N 1s and (c) O 1s. 

Figure 4.21  FT-IR absorption spectra of the SiOxNy films with 

various O/Si ratio. 

Figure 4.22  Variations of leakage current density of the SiOxNy

films with various O/Si ratio. 

Figure 4.23  Top-view and cross-sectional SEM analysis at crack 

tip with various O/Si ratio of SiOxNy films : (a) 0.08, 

(b) 0.10, (c) 0.47, and (d) 1.13. 

Figure 4.24  Conceptual illustration of (a) force lines and  

(b) stress concentration factor at a crack tip. 
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제 1 장.  서   론 

정보 전달을 위한 영상 매체의 발달은 1950 년대 CRT 

(cathode-ray tube)와 PDP (plasma display panel), LCD (liquid 

crystal display) 의 기술 진보를 거쳐 최근 OLED (organic light 

emitting diode) 까지 지속적으로 진행되었다. 최근에는 기존의 

평판 고정식 정보기기 위주의 응용에서 벗어나 유연성을 가지는 

정보 전달장치에 대해 활발한 연구 및 일부 상용화가 진행중인데, 

구현 방식의 특성 상 자발광 소자인 OLED 를 이용하여 유연 정보 

전달장치를 상용화 하려는 노력이 활발히 수행되고 있다. 

일반적인 OLED 에서 발광을 담당하는 부분은 양극 (cathode) 

과 음극 (anode) 사이에 각각 전자와 정공의 주입층 및 수송층, 

그리고 전자와 정공의 재결합을 통해 발광이 일어나는 발광층이 

연속적으로 적층된 구조를 갖는다.1 양극의 경우 전자 주입장벽을 

낮추기 위해 Li, Mg 등의 낮은 일함수 (work function) 를 갖는 

금속이 사용되는데, 이런 금속들은 반응성이 높아 산소나 수분에 

노출되면 산화막을 형성하여 전자 주입이 되지 않는 암점 (dark 

spot) 이 형성되어 소자의 발광 효율을 저하시키며 신뢰성을 열화 

시키는 원인이 된다.2 또한 전극을 제외하면 모두 유기층으로 

구성되어 있어 산소나 수분에 반응하여 경시변화를 일으키므로, 

외부에 존재하는 산소 및 수분과의 반응을 차단하기 위해 봉지막 

(encapsulation layer) 을 형성하여 소자의 신뢰성을 확보하는 

구조로 되어있다.1, 3 

봉지막의 보호막 특성은 시간에 따른 산소 및 수분 투과도를 

직접 측정하는 OTR (oxygen transmission rate) 및 WVTR 

(water-vapor transmission rate) 방식과 소자 내 Ca 전극의 
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산화도를 저항변화와 암점의 광학적 확인을 통해 분석하는 Ca test 

방식을 이용하여 평가된다.4 그러나 해당 방식들은 설비 측정 한계 

상 직접적으로 OLED 의 투과도 요구수준 확인이 제한되고, 

saturation 단계까지 측정 시간이 오래 걸리며, 실시간으로 

봉지막의 보호막 특성 변화에 대한 수분 투과도 검출이 어려운 

단점이 존재한다. 

OLED 는 WVTR 기준 약 10-6 g/m2-day 수준의 높은 보호막 

특성이 요구되어, 종래에는 유리나 금속 띠 (metal lid) 를 

이용하여 소자 외곽에 에폭시 계열 접착제로 붙여 밀봉하는 형태의 

봉지기술이 적용되었다.1, 5 그러나 이런 봉지기술은 유연성을 갖기 

어려우므로, 상대적으로 작은 두께에서 유연성이 확보된 상태의 

수분 보호막을 형성하기 위해 소자 위에 필름을 증착하는 형태의 

박막 봉지 기술 (thin film encapsulation) 에 대한 연구가 활발히 

수행되고 있다.5, 6 

박막 봉지층은 공정 순서상 유기층 증착 후 형성되므로, 유기층의 

열 손상 방지를 위해 100 ℃ 이하의 온도에서 비정질 형태의 무기 

박막 형성이 요구된다. 이는 결정질 박막은 결정립계 (grain 

boundary) 를 따라 산소 및 수분 침투가 용이하며, 유기 박막의 

경우 폴리머 체인간 간격이 커서 상대적으로 낮은 보호막 특성을 

갖기 때문이다.7, 8 또한 출광 효율 증대를 위해 가시광 영역에서 

높은 광 투과도를 가져야 하며, 추가적인 평탄화 공정 방지를 위해 

conformal 한 형태의 증착 공정이 필요하다. 따라서 주로 산화물 

및 질화물 계열의 절연 박막이 연구되고 있으며, 플라즈마 기상 

증착법 (PECVD), 원자층 증착법 (ALD), 스퍼터링 (sputtering) 

공정을 이용한 형성방법이 연구되고 있다.1, 5, 6 
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본 연구에서는 절연 봉지막의 누설 전류를 측정하는 전기적 

평가법을 이용하여 박막 봉지막의 수분 투과도의 변화를 

간접적으로 탐지하는 방법이 검토되었다. 비정질 박막은 필연적으로 

증착과정에서 표면 및 bulk 내부에 불완전한 결합구조로 인한 

결함을 가지게 되는데, 절연 박막에서 결함이 존재할 경우 전자 

이동경로로 작용하여 누설 전류의 증가를 유발하는 결과가 

보고되어 있다.9 또한 결함들은 수분 투과 경로로 작용하여 

봉지막의 보호막 특성 저하를 유발할 수 있으며,10 절연 박막에서 

결함에 의해 유도되는 누설 전류의 변화와 수분 투과도의 변화 간 

정량적 혹은 정성적 상관관계를 가질 것으로 예상하였고 관련된 

실험이 수행되었다. 

또한 반복적인 굽힘 신뢰성 평가를 수행하여 박막 봉지막에 

크랙을 성장시킨 상태의 보호막 특성 변화를 관찰하고 영향인자를 

추출하여 여러 인자에 대한 크랙 발생 영향성 및 굽힘 신뢰성 거동 

변화가 연구되었다. 본 논문에서는 박막의 두께, 밀도 및 구성 원소 

조성비와 같은 내부적 인자들과 온도 및 습도와 같은 외부적 

인자들에 대한 영향성이 검토되었으며, 기계적 변형이 필연적으로 

발생되는 유연 소자에서 검토된 인자별 박막 봉지막의 굽힘 신뢰성 

향상 가능방안에 관련된 연구가 수행되었다. 
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제 2 장.  문헌 연구와 이론 

2-1. 투습에 의한 OLED 의 열화 원리 

일반적으로 OLED 의 전자 주입층으로 사용되는 Alq3 (tris-(8-

hydroxyquinoline) aluminum) 을 기반으로 한 소자에서 크게 두 

가지의 열화 원리가 보고되어 있다. 상대적으로 장기 신뢰성 

관점에서 구동 영역에서 발광 효율이 일정하게 감소하는 내부적 

열화 (intrinsic degradation) 현상과, 단기 신뢰성 관점에서 발광 

효율의 급격한 변화로 인한 외부적 열화 (extrinsic degradation) 

현상으로 구분할 수 있으며, 외부에서 산소나 수분이 내부로 침투할 

경우 단기 신뢰성에 급격한 열화를 유발한다.2 

보고된 연구 결과에 따르면, 외부에서 침투된 산소나 수분에 의해 

양극 표면에 돌기나 버블 같은 형태의 암점 (dark spot) 이 

형성되며, 이는 전자 주입 효율을 높이기 위해 낮은 일함수를 갖는 

양극 물질과 침투 가스와의 반응으로 인해 국부적으로 metal oxide 

또는 metal hydroxide site 가 생성되고, 절연 특성을 갖게 되어 

전자 주입이 되지 않기 때문이다.11 또한 음극과 유기층 사이 

계면으로 침투한 수분에 의해 국부적 암점이 형성되어 광 효율 

저하를 유발할 수 있고,12 계면 결합 강도를 낮춰 양극과 유기층 

사이 탈착 현상을 유발하거나,13 유기층과 반응하여 전자와 정공의 

이동을 감소시키거나 음극 표면에 돌기를 형성하여 표면 거칠기를 

증가시켜 저항 증가로 인한 광 효율 저하를 유발할 수 있다.14 

외부에서 침투한 산소 및 수분에 의해 OLED 양극과 유기층 

사이에서 발생하는 신뢰성 열화 현상을 Fig. 2.1 에 나타내었다. 
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Figure 2.1. (a) Mechanism of dark spot formation during 

operation of an OLED under water vapor atmosphere and (b) 

dark spot growth mechanism for an unbiased device under a 

pure oxygen atmosphere.15 
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2-2. 박막 봉지층의 기체 투과 모델 

박막에서 기체 투과 현상을 이해하기 위해, 단순히 폴리머 

기판위에 증착된 무기 박막의 기체 투과 특성을 1차원 직렬 저항 

모델을 이용하여 설명할 수 있다.16 유/무기 복합층이나 복수의 

경계층을 가지는 다층 박막에서 기체의 투과율 (P) 은 각 bulk 

상태의 물질 투과도 (P=DS, D는 확산율, S는 용해도를 의미함) 를 

직렬로 연결한 저항체로 모사할 수 있으며, 전체의 투과율은 다음과 

같다.17 

 

PT는 전체 투과율을 나타내며, P1, P2, ⋯, Pn 은 각 층의 

투과율을 나타낸다. 그러나 단순히 bulk 상태 투과율 값을 기준으로 

계산하면 실제 측정값과 큰 차이를 보이는데, 이는 bulk 상태와 

박막 상태의 투과율이 큰 차이를 보이기 때문이다. 따라서 박막 

상태의 기체 투과도 모델링 수립을 위해 다양한 영향인자가 

검토되었는데, bulk 와는 달리 박막 상태의 투과율은 두께 의존성을 

따르지 않고 표면 결함이나 거칠기에 밀접히 연관되는 모델 개발이 

수행되었다. 따라서 박막 상태에서 측정된 실험적인 기체 투과도를 

기반으로 다음의 수학적 모델이 수립되었다. 

Fick 의 2법칙을 이용하여, 두께 ℓ 의 박막을 통한 기체의 

농도분포는 시간과 거리의 함수로 표현하는 고전적인 방식을 

적용하여 다음과 같이 표현할 수 있다.18 

 

여기서 D는 박막에서 증기의 확산율이며, 증기의 유량은 Fick 의 

1법칙에 따라 기체의 농도 분포 C(x,t) 를 x에 대해 미분하면 구할 
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수 있다. 계산된 유량을 박막 표면 (x=ℓ) 에서 시간 0 부터 t까지 

적분하면 시간 t까지 ℓ층을 통과한 총 증기 양을 계산할 수 있다. 

 

시간 t가 무한대로 커진다면 수식 뒤의 지수 함수 부분이 0에 

수렴하므로, 다음과 같이 지연 시간을 가지며 선형적으로 증가하는 

형태로 식을 단순화 할 수 있다. 

 

단순화 시킨 수식을 시간에 따른 증기 유량의 일차방정식으로 

나타냈을 때 직선의 기울기 (DC1/t) 는 정상 상태의 유량 Fss 이며, 

x절편은 단층 박막 보호층의 지연 시간 (lag time, L)을 의미한다. 

(Fig. 2.2) 

따라서 박막의 수분 투과도를 낮추기 위해서는 정상 상태에서 

기체 유량 (Fss) 을 작게 하거나, 정상 상태까지 도달하는데 필요한 

지연 시간을 길게 해야 한다. 수식을 보면 정상 상태의 기체 유량을 

작게 하기 위해서는 투습되는 기체의 절대량 C1 을 낮추는 방식이 

요구되며, 지연 시간을 길게 하기 위해서는 박막 내 기체 투습 

경로인 ℓ을 낮추는 방식이 필요함을 알 수 있다.19 
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Figure 2.2. Conceptual plot of cumulative permeation data, 

defining lag time and steady-state regimes for a single-layer 

system.18 
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2-3. 박막 봉지층의 크랙 발생 원리 

2-3-1. 세라믹 재료의 파괴 특성 

일반적인 박막 봉지막은 앞서 기술한 요구조건을 만족하기 위해 

질화물 및 산화물 계열의 세라믹 재료가 사용된다. 세라믹 재료는  

강한 이온결합 혹은 공유결합을 형성하기 때문에 전자나 원자의 

움직임이 아주 어렵다. 이는 외부 응력이 인가되는 경우 나타나는 

재료의 변형 관점에서 금속 및 고분자재료와 큰 차이를 보인다.20  

금속재료의 원자결합은 자유전자에 의한 금속결합으로 구성되어, 

각 전자가 특정 원자에 결합되지 않으므로 개별 원자들의 이동이 

자유로운 특징이 있다. 따라서 외부 응력이 인가되면 원자들의 

전위이동, 슬립 (slip) 등이 발생하여 상당한 소성변형을 일으키게 

된다. 고분자재료의 경우 원자간 결합은 강한 공유결합을 형성하나, 

분자간 약한 반데르발스 결합을 이루므로 외부 응력에 대해 약한 

분자간의 결합이 깨져 높은 변형률을 갖는 특징을 보인다. 

세라믹재료의 경우 외부 응력에 대해 원자의 이동에 필요한 

에너지가 균열 진행 에너지보다 크므로, 일반적으로 변형보다는 

파괴를 일으키는 선형 파괴 거동을 보이게 된다. 또한 저온에서 

형성되는 비정질 박막의 경우 표면은 언제나 균열이나 결함이 

존재하고, bulk 내부에는 기공이나 불완전 결합과 같은 결함이 

존재하므로 이런 결함들에 의해 크랙이 발생하고 파괴를 유발하게 

된다. 

따라서 세라믹 재료는 필연적으로 존재하는 결함으로 인해 

외부에서 인가된 응력이 집중되고 원자간 강한 결합으로 재료의 

변형이 발생되기 어려워 소성변형이 거의 없이 파괴되는 취성파괴 

거동을 나타내는 특징을 갖는다.21  
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2-3-2. 취성 파괴 재료의 크랙 발생 이론 

Griffith (1920) 는 어떤 시스템이 불안정한 비평형 상태에서 

평형 상태로의 이동을 하기 위해서는 전체 에너지의 감소가 필요한 

열역학 제 1법칙을 기반으로, 취성 파괴 재료에서 크랙 발생 이론을 

제안하였다.22 즉, 크랙의 발생될 때 추가적인 표면을 생성하기 위해 

필요한 일과, 크랙 발생으로 인해 내부에 잔류된 에너지의 해소 

(release) 로 인한 potential 에너지의 감소로 전체 에너지 변화가 

표현될 수 있다. 또한 평형 상태에서 크랙 성장을 위해서는 전체 

에너지 변화가 없으므로, 다음의 조건을 만족해야 크랙 성장이 

가능하다. 

 

E 는 전체 에너지, П 는 potential 에너지이며 Ws 는 새로운 

표면 생성을 위해 필요한 일을 의미한다. 2a 의 길이를 갖는 크랙이 

박막 표면에 존재하는 경우에, potential 에너지의 변화는 다음과 

같다.23 

 

П0는 크랙이 발생하지 않은 상태의 potential 에너지이며, B는 

박막의 두께, E는 영률 (Young’s modulus) 을 의미한다. 또한 

크랙의 발생은 두개의 표면 생성이 필요하며, 다음과 같이 표현할 

수 있다. 

 

γs는 재료의 표면에너지를 의미한다. 그러므로, 단위 크랙 면적 

dA 변화에 의해 유발되는 potential 에너지와 표면 에너지의 
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변화를 기술된 수식으로 치환하여, 크랙 발생으로 인해 유도되는 

파괴 응력 (fracture stress, σf) 은 다음과 같이 정의된다. 

 

본 수식의 물리적 의미는 다음과 같다. 이상적인 취성 고체 

(ideally brittle solid) 에서는, 크랙은 원자 결합이 끊어지면서 

형성될 수 있다. 따라서 표면에너지 γs는 크랙 발생에 의해 단위 

면적에 형성된 깨진 결합 (broken bond) 의 전체 에너지를 

나타낸다. 이는 크랙 발생 면적의 2배이며, 하나의 크랙은 두개의 

표면을 생성하기 때문이다. 또한 재료의 파괴는 크랙 발생에 의해 

유도되므로, 크랙 발생을 위한 에너지를 파괴에너지 (fracture 

energy, wf) 로 정의할 수 있으며, 이 경우 파괴에너지는 재료의 

표면에너지와 같은 값을 가지는 것을 알 수 있다. 

그러나 금속과 같이 변형률이 큰 재료에서는 크랙 성장에 의해 

크랙 끝단에서 전위 이동과 같은 변형이 발생하게 되고, 추가적인 

에너지 소멸 (energy dissipation) 이 발생하게 된다. 이 경우 

Griffith 수식은 다음과 같이 수정된다.24 

 

γp는 크랙에 의해 생성된 단위 면적당 발생하는 소성 변형 

에너지이다. 그러나 세라믹 재료의 경우 매우 작은 변형률을 

가지므로 소성 변형 에너지는 상대적으로 표면에너지 대비 매우 

작아 무시할 수 있다. Fig. 2.3 에 수식 유도를 위해 정의된 크랙 

형상과, 이상적인 취성 재료에서 크랙 전파 거동을 모식도로 

나타내었다.25 
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(a) 

 

 

(b) 

Figure 2.3. (a) Elliptical hole in a flat plate (b) Crack 

propagation in ideally brittle type of material, with the fracture 

energy equal to the surface energy.25 
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2-3-3. 외부 응력에 대한 크랙 성장 이론 

외부에서 하중이 인가되는 경우, 재료는 응력을 받아 크랙이 

성장하여 파괴에 이르게 된다. 유한한 크기를 갖는 크랙이 존재하는 

상황에서, 외부 응력에 의해 등방적인 탄성 변형을 보이는 영역에서 

크랙 끝단의 응력 텐서 (stress tensor, σij) 는 다음의 수식으로 

표현할 수 있다.26 

 

여기서 k 는 constant, Am 은 amplitude 이며 f(θ) 및 g(θ) 는 

dimensionless function 이다. r 과 θ는 크랙 끝단의 응력 인가 

지점의 polar coordinate (거리와 각도) 로 표현되는데, 수식에서 

알 수 있듯이 크랙 끝단의 변위는 √r  에 의해 변화되며, 크랙 

끝단에 인가되는 응력은 1/√r 에 지배되는 특이성을 보인다. 

응력이 인가되는 방식에 따라 크랙의 성장 거동은 3가지 모드로 

구분할 수 있다.25 (Fig. 2.4) Mode I 은 크랙이 크랙면과 수직으로 

작용하는 인장응력에 의해 열리는 모드 (opening mode ; tensile 

stress) 이며, Mode II 와 Mode III 는 크랙이 크랙면과 나란히 

작용하지만 방향이 다른 전단응력에 의해 앞뒤로 미끄러지고 

(sliding mode ; in-plane shear stress) 좌우로 찢어지는 (tearing 

mode ; out-plane shear stress) 형태로 발생하는 모드이다. 

그러나 크랙 끝단에서 각 모드별 인가되는 응력은 1/√r  외에도 

상수 k 와 fij 에 의한 의존성을 갖는다. 따라서 크랙 끝단에서 응력 

집중 계수 (stress intensity factor, K)를 각 모드에서 정의하여 

표현할 수 있으며, 각 모드에 따라 소첨자로 표기하여 구분할 수 

있다. 따라서 크랙 끝단의 응력은 다음과 같이 표현 가능하다. 
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각 모드가 혼합된 상태에서 전체 응력은 각 모드별 인가되는 

응력의 합으로 표현되지만, 실질적으로 크랙 성장의 가장 주요한 

역할은 Mode I 에 의해 발생한다. 왜냐하면 재료에서 크랙 성장이 

주로 Mode I 에서 발생하고, 다른 모드에서 크랙이 성장하다가도 

크랙 성장이 쉬운 Mode I 으로 전환되어 크랙이 성장하는 경우가 

대부분이기 때문이다. 완전한 Mode I 에서는 θ=0 인 상황이므로, 

크랙 끝단의 응력은 다음과 같이 표현된다. 

 

따라서 크랙 끝단에서 전단 응력은 0 이며, 크랙 끝단이 원점으로 

작용하여 응력이 집중되게 된다. 집중되는 크랙 끝단 응력은 응력 

집중계수 K 에 비례하여 증가하는 거동을 보이며, 타원형태의 

크랙이 존재하는 경우 크랙 길이와 끝단의 곡률 반경에 의해 

다음의 관계를 갖는다.27 (Fig. 2.5) 

 

이는 무한히 날카로운 크랙의 경우 (곡률반경 0) 크랙 끝단에 

무한대의 응력이 인가되는 상황을 의미한다. 따라서 크랙 형상에 

따라 재료 자체가 갖는 응집력 (cohesive strength) 대비 매우 

작은 외부 응력에도 재료의 크랙 성장과 파괴가 일어날 수 있음을 

보여준다. 
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Figure 2.4. The three modes of loading that can be applied to a 

crack.25 
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Figure 2.5. A through-thickness crack in an infinitely wide 

plate subjected to a remote tensile stress.25 
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2-4. 크랙 발생 시 박막 특성 변화 

2-4-1. 박막의 전기적 특성 변화 

일반적인 박막 봉지막은 수분 보호막 특성 확보를 위해 가시광 

영역에서 투명하고, 기체 투과도가 낮은 비정질 절연 박막 위주로 

많은 연구가 수행되고 있다. 절연 박막에서 크랙이나 핀홀 (pinhole) 

과 같은 결함이 존재하는 경우 전자 이동 통로로 작용하여, 박막의 

누설 전류를 증가시킬 수 있는 결과가 보고되어 있다.  

Kimura et al. 는 MOS 구조를 제작하여, 후 열처리 온도에 따른 

Ta2O5 박막의 누설 전류 변화를 관찰하였다.9 열처리 온도 600 ℃ 

에서 Ta2O5 박막의 결정화가 진행되었는데, 이때 결정화로 인해 

박막 표면에 핀홀과 결정립계가 성장하게 되어 누설 전류의 급격한 

증가 현상을 유발한다고 보고하였다. 저자는 박막에 생성된 

결함으로 인해 절연 박막의 energy gap 내에 준위 (state) 를 

형성하는 trap 이 생성되고, trap 에 의해 유도된 전자 전도의 

발생이 추가적인 누설 전류의 증가량을 가져온다고 설명하고 있다. 

또한 절연 박막 외에 투명 전극으로 활용하기 위한 전도성 

박막에서도 박막에 생성되는 크랙 및 결함에 의한 전기적 특성의 

변화가 보고되어 있다. Kim et al. 은 Ag 박막을 Inkjet 공정으로 

형성한 후 열처리 온도에 따른 전기 전도도와 피로파괴 수명을 

연구한 결과, 높은 열처리 온도에서 결정립 성장으로 인해 전기 

전도도가 증가하지만, 반복 피로응력이 인가될 경우 결정립계로 

크랙이 성장하여 급격한 피로파괴 거동을 보이는 경향을 

관찰하였다. Leterrier et al. 는 투명 전극으로 사용되는 ITO 에서 

인장 응력 인가 시 크랙 발생 변형률 (crack onset strain) 을 

면저항의 10% 증가 현상이 관찰되는 시점으로 정의하였는데, 100 
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㎚ 두께의 ITO 층의 경우 약 1.4% 의 변형률에서 크랙이 발생하는 

결과를 보고하였다.28 이 경우 인장 응력에 따른 크랙 밀도의 

변화와 초기 대비 면저항의 변화는 상관성을 가지는 거동이 

관찰되었다. 

따라서 박막 형성 후 외부에서 유도된 응력에 의해 크랙이 

생성되면 전기적 특성이 변화될 수 있음을 알 수 있다. 절연 

박막에서 크랙의 생성은 추가적인 전자 이동경로를 생성하여 누설 

전류의 증가 현상을 유발하며, 전도성 박막에서 크랙의 생성은 

결함에 의해 전기 전도도가 감소하고 저항이 증가하는 거동을 

보인다. 상기 기술된 연구 결과에서 보고된 크랙 생성에 따른 

전기적 특성의 변화를 Fig. 2.6 에 나타내었다. 
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(a) 

 

    

(b) 

Figure 2.6. (a) Leakage current of MOS diodes consisting of 

Al/Ta2O5/Si structure vs. applied electric field.9 (b) Electrical 

conductivities and fatigue lifetimes of the inkjet-printed Ag 

films and the evaporated Ag films.29 
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2-4-2. 박막의 수분 보호막 특성 변화 

증착간 형성되어 박막 내부 존재하는 결함이나, 외부에서 유도된 

균열에 의해 박막의 수분 보호막 특성이 변화될 수 있다. 이는 

결함으로 인해 기체 분자의 투과 경로가 생성되기 때문이며,  

Rossi and Nulman 은 박막에 local flaws 가 존재할 경우에 박막을 

통한 수분 투과 모델링을 수립하였다.30 연구 결과에 따르면 flaw 

를 통해서 발생하는 수분의 총 투과량인 total flux 는, 박막의 

두께가 증가할수록 감소하며 개별 flaw size 가 증가할수록 

선형적으로 증가하는 거동을 예상하였다. 

Erlat et al. 은 SiOx 기체 투과 보호막에서 표면 거칠기에 따른 

산소 투과도와의 관계를 연구하였다.31 완만한 표면을 가진 SiOx 

보호막 에서는 산소 분자의 확산이 매우 적은 defect site 를 따라 

발생하므로, 매우 낮은 산소 투과 특성을 보였다. 그러나 거친 

표면을 가진 SiOx 보호막 에서는 cluster 형태로 표면 입자가 

형성되어 입자 간 valley 를 따라 산소 확산 경로가 생성되므로 

높은 산소 투과 특성을 보였다. 따라서 저자는 박막 형성 시 완만한 

표면 형성의 필요성을 주장하였다. 

Majee et al. 은 SiNx 박막에서 Ar plasma 처리를 통해 표면 

거칠기 정도를 변화시키면서 수분 투과도를 측정한 결과, 적정 공정 

영역에서 완만한 표면이 생성될 때 가장 낮은 수분 투과도를 

보이는 보호막 특성을 확인하였다.32 박막 형성 후 별도의 후처리를 

이용하여 박막 표면상태를 변화시켜 수분 보호막 특성의 변화를 

유발할 수 있으며, 앞선 결과와 마찬가지로 완만한 표면 상태에서 

결함이 적게 존재하므로 박막을 통한 수분 투과도의 저하 현상이 

관찰된다고 보고하였다. 
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da Silva Sobrinho et al. 은 SiOx 기체 투과 보호막에서 반경 R0 

를 갖는 결함이 표면에 존재할 경우 결함에 의해 지배되는 기체 

투과 모델링을 수립하였다.10 극성을 갖지 않아 투과 박막과 화학적 

상호작용을 하지 않는 산소 기체 분자를 기준으로, 결함이 존재하는 

상태에서 박막의 기체 투과도는 박막 내부를 통해 발생하는 투과와 

결함을 통해 발생하는 투과로 구분할 수 있다. (Fig. 2.7a) 

정상상태에서 기체 확산이 발생한다면, 마이크로 크기의 균열이 

존재할 경우 시간에 따른 투과량은 다음과 같이 표현된다. 

 

q 는 기체 투과량, t 는 단위 시간이며 Ac 와 AH 는 균열의 

실런더 및 기공 표면 면적이다. Lc 는 박막의 두께이며 ø는 

평균적인 투과 농도를 의미한다. 수식에 의거 균열의 크기가 

증가할수록 단위 시간 당 균열을 통한 기체 투과량이 증가하는 

것을 알 수 있다. 균열 밀도에 따른 산소투과도 평가 결과 균열 

밀도가 증가할수록 산소투과도가 선형적 비례관계를 가지며 

증가하는 현상을 관찰하였다. (Fig. 2.7b) 따라서 균열이 존재할 

경우 발생하는 기체 투과는 단위 균열의 크기에 밀접히 연관되며, 

균열 밀도가 증가할수록 기체 분자 투습 경로가 증가하여 기체 

투과도의 선형적인 증가를 유발하는 것을 알 수 있다. 

따라서 박막 표면에 생성되는 결함에 의해 박막의 수분 보호막 

특성이 영향받을 수 있으며, 결함의 발생과 성장에 의해 수분 

투과도의 변화가 유발될 수 있음을 알 수 있다. 박막 형성 초기에 

표면에 생성되는 결함 외에도 외부에서 유도된 결함으로 인해 수분 

투과도의 변화가 유발되므로, 완만한 표면 형성과 외부에서 

유도되는 결함의 성장 억제가 필요한 것을 예상할 수 있다. 
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(a) 

 

    

(b) 

Figure 2.7. (a) Diffusion through a single defect. (b) Oxygen 

permeation rate (OTR) vs. defect density for deposits with d>dc, 

(■) SiN/PET, (*) SiO2/PET, (○) Al/PET.10 
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2-4-3. 크랙 발생 탐지 방법 

Roberts et al. 은 투과되는 기체 분자의 크기에 따른 투과 

경로를 3가지로 구분하여 정의하였다.33 (Fig. 2.8) 박막을 통한 

기체 분자의 투과 경로는 lattice, nano-defects 및 macro-

defects 들에 의해 발생 가능한데, 산소와 수분의 분자 지름이 각각 

각각 0.32 ㎚ 및 0.33 ㎚ 이므로 nano-defect 및 macro-defect 

에 의해 기체 투과도가 영향받을 수 있다. 초기 박막 표면에 

존재하는 결함의 성장이나 외부에서 유도된 결함의 발생은 수 ㎚ 

이상의 macro-defect 이 형성되는데, 이러한 결함은 매우 작아 

효과적으로 탐지하기 위한 평가 방법들이 제안되어 있다. 

Grego et al. 은 O2 plasma etching 을 이용하여, nano-defect 

하부 폴리머 기판을 etching 해서 결함의 시각적 대비를 

증가시키는 방안을 제안하였다.34 이는 상대적으로 무기 박막 대비 

폴리머 기판이 O2 plasma etching 에 선택비가 높아, 무기 박막에 

존재하는 결함 하부에 etching 으로 인해 undercut 을 형성하는 

원리를 이용한다. Patal et al. 은 유사한 원리를 이용하여, PC 기판 

위 alumina 박막을 형성한 후 acetone etching 을 이용하여 크랙을 

시각화 시켜 관찰하였다.35 그러나 etching 진행 간 박막 표면도 

손상을 받아 두께가 감소하게 되고, 상대적으로 높은 개구율을 

가지는 macro-defect 의 경우 undercut 형성 시 개별 크랙의 

구분이 어려운 단점이 존재한다.36 

Chen et al. 은 주사 전자 현미경 (scanning electron 

microscope, SEM) 을 이용하여 폴리머 기판 위 ITO 박막의 

크랙을 관찰하였다.37 인장응력이 인가된 경우 인가 방향과 

수직하게 ITO 박막 표면에 선형 크랙의 발생이 관찰되었고, 

압축응력이 인가된 경우 계면 박리를 동반한 delamination 현상이 
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관찰되었다. 그러나 SEM 을 이용한 크랙 발생 탐지방법은 시료의 

전도성이 필요하여 별도 전도막 증착이 요구되고, 진공 상태에서 

분석이 진행되므로 실시간으로 크랙 발생 및 성장 거동의 관찰이 

제한되는 단점이 존재한다. 

따라서 실시간으로 크랙 발생을 관찰하기 위해 광학 현미경을 

이용한 분석 방법이 제안되었다. Zernike 는 투명한 물체에서 빛의 

위상 차이에 의한 간섭 현상을 이용하여 관찰하는 위상차 현미경 

(phase contrast microscope) 을 개발하였으며,38 Nomarski 는 

빛의 간섭 현상을 이용한 미분 간섭 현미경 (differential 

interference contrast microscope, DIC) 을 개발하였다.39 간섭 

현미경은 빛이 투명한 물체를 통과할 때 광 경로 및 표면에 따라 

빛의 위상에 변화가 발생하는 원리를 이용한다. 이를 이용하면 

투명한 물체의 광학적 두께를 명암의 차이로 바꿔 관찰이 가능하기 

때문에, 실시간으로 투명 박막에서 크랙 발생과 성장 거동의 효과적 

관찰이 가능한 장점이 있다. DIC 현미경의 간단한 구성장치 및 

원리를 Fig. 2.9 에 나타내었다.  
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Figure 2.8. A schematic diagram showing the proposed gas 

transport pathways through the oxide layer. The relative 

importance of each path depends on gas permeant size.33 
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Figure 2.9. The components of the basic differential 

interference contrast microscopy. (GNU Free Documentation 

License). 
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제  3 장 . 실 험  방 법  

3-1. 반복 굽힘 평가를 위한 시료 제작 

본 실험에서는 반복 굽힘 실험에 따른 봉지막의 크랙 발생 및 

누설전류 변화를 측정하기 위해 2가지 종류의 시료를 제작하였다. 

크랙의 광학적 분석을 위해 기판 위 봉지막을 증착한 시료와, 

전기적 분석을 위해 Metal-Insulator-Metal (MIM) 적층 구조의 

시료를 제작하였다. 

유연 소자의 기계적 특성 평가를 위한 기판으로는 주로 폴리머 

성분의 기판이 사용되고 있으며, 열적 안정성, 낮은 표면 거칠기, 

높은 기계적 강도 및 내 화학성이 요구된다. 본 실험에서는 Teijin 

DuPont社의 Q65HA Film 이 사용되었다. Table 3.1 에 사용된 

기판의 특성을 정리하여 나타내었다.40 

SiNx 및 SiOxNy 봉지막 형성은 삼성 디스플레이社의 저온 

플라즈마 기상 증착법 (Low-Temperature Plasma- Enhanced 

Chemical Vapor Deposition, LT-PECVD) 공정을 이용하였다. 

기판 온도와 플라즈마 파워는 각각 85 ℃, 0.676 W/cm2 로 

고정되었으며, 반응 가스로는 SiH4, NH3, N2O, H2 를 이용하였다. 

SiNx 봉지막의 경우 반응 가스의 비율은 NH3/(SiH4+NH3), 

H2/(SiH4+NH3+H2) 를 각각 0.615, 0.86 으로 고정된 상태에서 

증착되었으며, SiOxNy 봉지막의 경우 N2O/NH3 가스의 상대적인 

비율을 조절하면서 증착되었다. 

전류밀도-전압 (Current density-Voltage, J-V) 측정을 위한 

전극은 ITO와 Pt로 형성되었다. ITO의 경우 9:1의 In2O3:SnO2 

조성비를 갖는 3인치 직경의 산화물 타겟을 이용하여 DC 스퍼터링 
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공정으로 형성되었다. 챔버 내 기본 압력은 1.0x10-6 Torr 이하를 

유지한 상태에서 박막이 증착되었으며, 공정 간 Ar gas만을 

이용하였다. 기판 온도, DC 파워와 공정압력은 각각 25 ℃, 50W, 

0.5 mTorr 로 고정되었으며, 증착 속도는 0.67 Å/sec 로 

확인되었다. Pt 전극은 e-beam evaporator 공정으로 형성되었다. 

챔버 내 기본 압력은 4.0x10-6 Torr 이하를 유지한 상태에서 

박막이 증착되었으며, 기판 온도는 초기 30 ℃ 를 기준으로 증착 

후 10% 내의 온도 변화를 보였다. 증착 속도는 2.5 Å/sec 로 

확인되었다.  

기판 크기는 가로 25-㎜, 세로 20-㎜ 의 직사각 형태로 

준비되었으며, 박막 증착 전 Isopropyl Alcohol (IPA) 로 30 sec 

간 분사하여 표면을 세척한 후 N2 blow gun을 이용하여 건조하였다. 

각 공정간 시료는 Kapton 테이프를 이용하여 4인치 직경의 Si-

wafer 위에 고정되었다. 봉지막 하부 전극으로 각각 10 ㎚ 두께를 

갖는 ITO / Pt / ITO 3중 적층 구조가 총 30 ㎚ 두께로 

형성되었으며, 상부 전극은 20 ㎚ 두께를 갖는 Pt 가 직경 315-㎛ 

를 갖는 금속 마스크를 이용하여 형성되었다. 제작된 MIM 시료의 

단면 및 주요 구성을 Fig. 3.1 에 나타내었다. 
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Table 3.1. Basic properties of Q65HA PEN film used for a 

substrate.40 
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Figure 3.1. Conceptual illustration of a MIM structure 

specimen on a polymer substrate. 
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3-2. 반복 굽힘 평가 시스템 

유연 소자에서 반복적인 외부 응력에 대한 기계적 신뢰성은 

소자의 수명을 결정하는 중요한 인자이다. 인가하는 외부 응력 

방향에 따라 소자에는 인장응력 또는 압축응력이 형성되며, 이는 

각각 크랙 발생 및 전파 형태 또는 버클링 (Buckling) 및 계면 

들뜸 형태 (Delamination) 로의 파괴 특성을 유발한다.36, 41 굽힘 

평가 시 시료에 형성되는 곡률의 방향에 따라 기판과 박막에는 

각각 다른 형태의 응력이 인가되고, 이는 상이한 파괴 현상을 

나타낸다. 시료에 볼록한 형태의 곡률 형성 시 박막에는 인장응력이 

형성되고, 기판에는 압축응력이 형성된다. 반대로, 시료에 오목한 

형태의 곡률 형성 시 박막에는 압축응력이 형성되고, 기판에는 

인장응력이 형성된다. 본 연구에서는 시료에 볼록한 형태의 곡률을 

형성하여, 반복적인 굽힘 평가를 통해 봉지막에 인장응력을 

형성하여 기계적 신뢰성을 평가하였다. 

반복적 굽힘 평가 방법은 2-point bending 방식과 X-Y-θ 

방식이 제안되어 있다.36 2-point bending 방식은 평가 시스템 

구현이 용이하나 작은 곡률반경에서 시료 내 위치에 따른 불 

균일한 곡률이 형성되는 단점이 존재한다. X-Y-θ 방식은 시료 내 

균일한 곡률이 형성되어 응력을 고르게 인가할 수 있지만 시료 

고정 부분의 회전반경으로 인해 작은 곡률 형성이 제한되는 단점이 

존재한다. 본 연구에서는 형성하려는 곡률 반경에 따라 2-point 

bending 과 X-Y-θ 두가지 모두 구현 가능한 평가 시스템을 자체 

제작하였으며, 곡률반경 15㎜ 이하는 2-point bending 평가를, 

15㎜ 이상에서는 X-Y-θ 평가를 이용하여 시료에 곡률을 

형성하였다. 그러나 본 연구 수행 간 시료의 곡률은 최대 8mm 
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이하에서 형성되어, 2-point bending 평가 방식으로 시료에 곡률을 

형성하여 외부 응력을 인가하였다. 본 연구에서 수행된 반복 굽힘 

평가 방식에 대해 Fig. 3.2 에 나타내었다. 

자체 제작된 반복 굽힘 평가 시스템은 시료의 양쪽 끝 2㎜ 를 

설비에 고정시킨 상태에서, X축 방향으로 왕복 운동을 하여 시료에  

곡률을 형성시킨다. X축 방향으로 왕복 속도는 10 ㎜/min 부터 

500 ㎜/min 까지 10 ㎜/min 단위로 가변 가능하며, 이동 거리는 

60 ㎜ 까지 0.1㎜ 단위로 가변 가능하다. 시료의 X축 크기가 25 

㎜ 이고, 반복 굽힘 평가 시스템의 X축간 거리가 곡률 직경인 점을 

감안하면 최대 8 ㎜ 의 곡률반경을 가질 수 있으며 그 이하에서는 

시료 중앙부분을 포함한 국소 영역에 응력이 집중되는 것을 알 수 

있다. 본 연구에서는 X축 방향 왕복 속도를 500 ㎜/min 으로 

고정시킨 상태에서, 각각 곡률반경 5 ㎜ 와 8 ㎜ 두가지 조건에서 

반복 굽힘 평가가 수행되었다. 
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(a)                             (b) 

Figure 3.2. The 2-point bending system for stressing a MIM 

specimen : (a) at pristine and (b), (c) a bent specimen with a 

bending radius of R. 
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3-3. 분석 방법 

LT-PECVD 공정을 이용해 형성된 SiNx 및 SiOxNy 봉지막과 

DC 스퍼터링 공정을 이용해 형성된 ITO 전극의 두께와 굴절율은 

Spectroscopic Ellipsometer (SE, HS-190, J. A. Woollam) 

장비에서 측정되었다. 측정 각도는 65°부터 75° 까지 5° 

간격으로 각 10 sec 씩 총 30 sec 동안 측정되었으며, 파장대는 

200 ㎚ 부터 1700 ㎚ 까지 측정되었다. 데이터 분석을 위한 적층 

박막의 광학적 모델링은 Cauchy 모델을 사용하여 632.8 ㎚의 

파장을 기준으로 분석되었으며, 모든 데이터는 제곱근 오차 (Mean 

Squared Error, MSE) 기준 6 이내의 값을 신뢰성 있는 구간으로 

판단하였다. 

봉지막에 형성되는 누설 전류량 및 크랙 발생에 따른 전기적 

특성 변화 평가를 위해, 반도체 분석 장비를 이용하여 전압에 따른 

전류밀도가 측정되었다. (4145A, HP) MIM 구조에서 하부 전극에 

gate 전압 인가를 위한 probe 를 접촉시키고, 상부 dot 전극에 

봉지막을 통해 형성되는 누설 전류량 측정을 위한 probe 를 

접촉시켜 전압에 따른 누설 전류량이 측정되었다. Gate 전압은 -

20 V 부터 +20 V 까지 0.5 V 단위로 인가되었으며, 측정 시료는 

25 ℃ 상태를 유지하였다. 

반복 굽힘 평가 결과 발생하는 표면 크랙의 변화는 미분 간섭 

편광 필터를 이용한 광학 현미경을 통해 분석되었다. (eclipse 

LV100, Nikon) 표면 크랙 발생 시 인접 부위와 광학 경로차이 

발생으로 인한 명암비가 관찰되었으며, 노말스키 (Nomarski) 편광 

필터와 미분 간섭 관찰 (Differential Interference Contrast, DIC) 

필터를 동시에 사용하여 크랙 밀도를 분석하였다. 
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봉지막의 수분 투과도는 ASTM F-1249 규격을 적용하여, 

Mocon test 장비에서 측정되었다. (PERMATRAN-W, Model 3/33 

plus) 수분 투과도 측정을 위해 50 ㎜2 크기의 정사각 형태의 

시료를 제작하여 외곽을 금속 마스크로 차폐하였으며, 측정 장비 

챔버 내 결착 후 대기온도 38 ℃, 상대습도 100 % 에서 48 hr 

까지 30 min 단위로 투과율이 측정되었다. 

봉지막의 두께와 밀도는 High-resolution X-ray reflectivity 

(XRR, PANalytical) 장비를 이용하여 측정되었으며,  X’Pert 

PRO MPD software로 fitting 하여 산출하였다. 산출된 값과 실제 

측정값의 정합성인 fit value는 2.0 이하로 유지하였다. 

봉지막의 화학적 결합 상태는 X-ray photoelectron 

spectroscopy (XPS, Sigma Probe, Thermo-scientific) 를 

이용하여 분석되었다. 외부 가스의 표면 흡착에 의한 분석오차를 

줄이기 위해 Ar sputtering을 이용하여 2 ㎚ 두께 etching 후 XPS 

분석이 수행되었으며, 광 전자의 결합에너지는 C-C 결합의 C 1s 

peak을 284.5 eV 로 보정하여 데이터 fitting 을 수행하였다. 또한 

봉지막 내 존재하는 결합 진동 분석은 Fourier transform infrared 

spectroscopy (FT-IR, Nicolet iS10 spectrometer, Thermo-

scientific) 을 이용하였으며, 파장대는 400 ㎚ 부터 4000 ㎚ 까지 

2 ㎚ 간격으로 측정되었다. 

박막의 잔류 응력은 laser 를 이용하여, 기판에 박막 증착 후 

형성된 곡률 반경과 초기 상태 곡률 반경 간 차이를 Stoney 공식에 

대입하여 응력을 계산하는 multi-beam optical system (MOS) 

방식으로 산출되었다.   
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제 4 장. 실험 결과 및 고찰 

4-1. 전기적 평가법을 이용한 크랙 발생 탐지 

4-1-1. 개요 

본 연구는 전기적으로 누설 전류를 측정하여 봉지막의 크랙 

발생을 탐지하는 것이 주된 평가 방법이므로, 신뢰성 있는 평가 

구조와 범위에 관련된 선행 평가가 요구되었다. 따라서 기준 조건 

확보를 위한 선행 평가가 수행되었다. 

우선 100-nm 두께의 SiNx 봉지막 형성 후 박막 고유의 특성을 

확인하였다. 형성된 박막의 굴절률은 SE 측정결과 1.829의 값을 

보였으며, XRR 측정결과 밀도는 2.65 g/cm3 값을 보였다. 이는 

이상적인 화학 조성비를 갖는 Si3N4 의 굴절율 2.02 과 밀도 3.44 

g/cm3 대비 작은 값을 갖는 것을 알 수 있었다. 박막의 굴절률과 

밀도는 박막 내 존재하는 기공 (pore) 에 의해 감소하는 영향을 

받을 수 있으며,42 폴리머 기판의 낮은 유리 전이 온도에 의한 

제약으로 인해 저온에서 공정이 진행되어 상대적으로 높음 함량의 

기공을 갖는 SiNx가 형성되는 것으로 판단하였다.43 

XPS 분석을 통해 SiNx 봉지막의 구성 원소, 결합 에너지 및 

상대적인 원소 별 함량비가 분석되었다. 유의한 peak을 가지는 

원소로는 Si, N, O 가 검출되었으며, 상대적으로 Si-rich 한 SiNx가 

형성된 것을 확인하였다. 반응 가스로 산소가 사용되지 않았으나 

검출 된 이유로는 챔버 내부에 흡착된 잔류 산소 및 수분이 

증착과정에서 박막 내 형성되었거나, 상대적으로 porous 한 박막 

형성으로 인한 자연 산화에 기인한 성분으로 추정된다.44 
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Mocon test 를 이용하여 측정된 100 ㎚ 두께 SiNx 봉지막의 

수분 투과도는 7.6x10-1 g/m2-day 값을 보였다. 분석 설비의 측정 

한계가 5.0x10-2 g/m2-day 이고 민감도가 10-2 g/m2-day 

수준이므로 상대적으로 유의한 비교 평가가 가능할 것으로 

판단하였다. 

폴리머 기판의 열팽창 계수가 SiNx 봉지막 대비 매우 크기 

때문에, 저온에서 증착되더라도 기판과 봉지막의 상대적인 열팽창 

계수 차이로 봉지막에는 압축 응력이 형성된다.43 광학 곡률 측정을 

통해 100-nm 두께 SiNx 봉지막의 내부 잔류 응력 분석 결과 -

155MPa의 압축 응력이 형성되어 있는 것이 확인되었다. Table 4.1 

에 100 ㎚ 두께 SiNx 봉지막의 초기 상태 특성을 이상적 화학 

조성비를 갖는 Si3N4와 비교 정리하여 나타내었다.45 

100 ㎚ 두께의 SiNx 봉지막을 형성하여 MIM 시료를 형성 후 

인가된 전기장에 따른 누설전류를 측정하였다. 인가 전기장은 

전압을 봉지막 두께로 나눠 산출되었으며, 2.0 MV/㎝ 까지 인가한 

상태에서 누설전류 측정 결과 최대 10-6 A/cm2 수준의 전류밀도가 

확인되었다. 이는 동일 두께에서 문헌상 보고된 10-8 A/cm2 수준의 

Gate 누설전류 대비 높은 수준이나,46 복수의 측정 Dot 영역에서 

측정된 누설전류 값의 산포가 적고 단일 Dot 에서 여러번 측정 시 

안정적으로 누설전류 값이 유지되는 점으로 보아 상대적 유의미성 

확보가 가능할 것으로 판단하였다. MIM 구조에서 100 ㎚ 두께 

SiNx 봉지막 형성 후 초기 누설전류 평가 결과를 Fig. 4.1 에 

나타내었다. 
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Table 4.1. Basic properties of the pristine SiNx barrier film.45 
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Figure 4.1. Electrical characteristics of the 100 ㎚-thick SiNx 

encapsulation layer at the pristine state : (a) with various 

measuring position and (b) repeated measurement. 
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4-1-2. 상 / 하부 전극의 크랙 발생 영향성 

반복 굽힘 평가에 의해 봉지막 표면에 크랙이 형성되는데, 전기적 

평가를 위해 상 / 하부에 형성한 전극 자체의 굽힘 특성이 좋지 

않을 경우 전극에서 균열이 발생하여 봉지막으로 전파되는 

문제점이 발생할 수 있다. 하부 전극으로 사용되는 ITO 의 경우 

외부 응력에 의해 취성 파괴 특성을 보이며, 상부 전극으로 형성된 

dot 패턴의 경우 금속 패턴과 하부 SiNx 봉지막 간 열팽창계수 

차이 및 증착 과정에서 표면 손상으로 인한 국부적 잔류응력이 

발생할 수 있다.28, 47 따라서 하부 전극은 안정적인 면 저항을 갖는 

범위 내에서 박막을 얇게 형성하였으며, ITO 사이에 Pt를 

삽입함으로써 외부 인장응력에 대해 Pt 의 연성특성이 ITO 에 

인가되는 응력을 낮춰 기계적 강도를 향상시키는 구조를 

고안하였다.48 상부 전극은 스퍼터링 방식 대비 표면 손상이 적은 

e-beam 증착공정으로 20 ㎚ 두께의 Pt 를 형성하여 국부적 

잔류응력 발생을 최소화 하여 전극 구조를 최적화 하였다. 

최적화된 전극 구조가 봉지막 파괴특성에 미치는 영향성을 

평가하기 위해 3가지 조건의 시료가 준비되었다. 각 평가 조건 별 

시료의 모식도는 Fig. 4.2 에 나타내었다. 봉지막은 100 ㎚ 두께 

SiNx 를 형성하였으며, 반복 굽힘 평가는 곡률반경 8 ㎜ 에서 

수행되었다. 

각 조건 별 크랙 발생 시점 (crack onset cycle) 평가 결과, 전극 

형성 시 적은 굽힘 횟수에서 크랙이 발생하는 경향이 확인되었다. 

그러나 굽힘 횟수의 차이는 측정된 결과값의 표준 편차범위 내에서 

존재하고, 편광 현미경을 이용하여 크랙 발생 시점의 표면 상태 
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분석 결과 전극 위치와 무관하게 굽힘 방향에 수직한 크랙이 다수 

형성된 것이 확인되었다. 

또한 형성된 크랙 간 간격 (crack spacing) 분포 분석 결과 크랙 

발생 시점과 동일하게 표준편차 범위 내 유의한 차이가 관찰되지 

않은 점으로 보아, 최적화된 전극 구조에서 상 / 하부 전극에 의한 

봉지막의 파괴특성에 미치는 영향성은 미비한 것으로 판단되었다. 

(Fig. 4.3) 
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Figure 4.2. Conceptual illustration of MIM specimens with 

various stacking structure : (a) SiNx only, (b) w/o top 

electrode, and (c) w/ top electrode. 
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(a) 

 

(b) 

Figure 4.3. (a) Crack onset cycle and crack spacing of MIM 

specimens with various stacking structure at a bending radius 

of 8 ㎜. (b) Optical evaluation of surface crack with various 

stacking structure. 
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4-1-3. 굽힘 횟수 증가 시 전류 밀도 변화 

MIM 구조에서 반복 굽힘 횟수 증가 시 100 ㎚ 두께 SiNx 

봉지막의 누설 전류 밀도 변화를 평가하였다. 평가 시 굽힘 

곡률반경은 각각 5 ㎜ 와 8 ㎜ 의 두가지 조건으로 형성되었으며, 

Fig. 4.4 에 각 곡률반경 별 굽힘 횟수 증가에 따른 누설 전류 

밀도값을 나타내었다.  

곡률반경 5 ㎜ 에서 100회 단위로 반복 굽힘 횟수를 

증가시키면서 누설 전류를 측정한 결과, 굽힘을 진행하지 않은 

초기상태 대비 반복 굽힘 100회 후 약 2 order 이상의 누설 전류 

증가가 관찰되었으며 이후 굽힘 횟수를 증가시킬수록 누설 전류의 

지속적 증가가 관찰되었다. 인가된 전기장 1.0 MV/㎝ 를 기준으로 

반복 굽힘 횟수에 따른 누설 전류 증가량 확인 시 굽힘 횟수 

증가에 따른 누설 전류의 증가 현상을 뚜렷히 관찰할 수 있었으며, 

반복 굽힘 횟수 300회 에서 일부 시료는 정상적인 누설 전류가 

측정되지 않는 절연 파괴 (breakdown) 현상이 관찰되었다. 이는 

반복 굽힘에 의한 외부 응력에 의해 SiNx 봉지막의 화학적 결합 

강도가 약해져 발생한 현상으로 추정된다.49 

곡률반경 8 ㎜ 에서 100회 굽힘 후 200회 단위로 굽힘 횟수를 

증가시켜 누설 전류의 변화를 관찰하였다. 반복 굽힘 횟수 700회 

까지는 SiNx 봉지막의 누설 전류의 유의미한 변화가 관찰되지 

않았으나, 반복 굽힘 900회 에서 약 1.5 order 의 누설 전류 증가 

현상이 관찰되었다. 이후 반복 굽힘 1300회 에서 추가적인 누설 

전류 증가 현상과 함께 일부 시료의 절연 파괴 현상이 관찰되었다. 

동일한 위치에서 누설 전류의 유의미한 변화가 관찰된 반복 굽힘 

횟수에서 편광 현미경을 이용해 분석된 SiNx 봉지막 표면의 크랙 
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형상과 인가된 전기장 1.0 MV/㎝ 에서 누설 전류 밀도를 Fig. 4.5 

에 나타내었다. 

반복 굽힘 횟수 900 회 에서 SiNx 봉지막 표면에 미세한 flaw 

가 발생한 현상이 관찰되었으며, 이후 반복 굽힘 횟수 1300 회 

에서 표면 flaw 의 형상이 뚜렷해지고 밀도가 증가하는 현상이 

관찰되었다. 따라서 반복 굽힘 평가 시, SiNx 봉지막 표면에 flaw 

가 발생되어 누설 전류의 증가를 유발하며 이때 증가량은 100 ㎚ 

두께 SiNx 봉지막, 1.0 MV/cm 기준 약 1.5 order 의 값을 갖는 

것을 알 수 있었다. 이는 별도 광학적 분석 없이도 전기적 평가를 

이용하여 봉지막 표면 flaw 의 발생을 탐지할 수 있음을 의미한다. 

같은 굽힘 횟수에서 곡률반경 8 ㎜ 대비 5 ㎜ 에서 급격한 누설 

전류의 증가 현상이 관찰되었다. 이는 곡률반경이 감소할수록 단위 

굽힘 횟수 당 시료에 인가되는 응력이 증가하기 때문이다.50 볼록한 

형태의 곡률 형성 시, 시료 표면에 존재하는 봉지막에 인가되는 

상대적인 인장 응력을 Stoney 공식을 이용하여 계산하면 곡률반경 

8 ㎜ 대비 5 ㎜ 에서 약 1.6 배의 인장 응력이 인가된다. 따라서 

같은 굽힘 횟수에서 작은 곡률 반경 조건이 시료에 큰 인장 응력이 

인가되고, 상대적으로 급격한 누설 전류의 증가 현상을 보이는 

것으로 판단된다. 
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               (a)                            (b) 

 

 

               (c)                             (d) 

Figure 4.4. Leakage current density as a function of bending 

cycles (a) at a bending radius of 5 ㎜ and (b) 8 ㎜, (c) and (d) 

corresponding to (a) and (b) at 1.0 MV/㎝, respectively. 
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Figure 4.5. Optical evaluation of surface flaws and leakage 

current density at 1.0 MV/㎝ as a function of bending cycles 

at a bending radius of 8 ㎜. 
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4-1-4. 굽힘 횟수 증가 시 크랙 밀도 변화  

본 연구에서 사용된 SiNx 봉지막을 포함한 질화물 및 산화물 

재료의 경우, 외부 인장응력 인가 시 강한 공유결합을 갖는 세라믹 

재료의 취성 파괴 특성으로 인해 날카로운 형태의 선형 크랙이 

발생한다. 또한 단축성 인장응력 (uniaxial tensile stress) 이 

시료에 인가되면, 응력 인가 방향에 수직하게 크랙이 형성되며, 

크랙의 발생은 표면에서 시작해서 박막 내부로 전파되는 거동을 

보인다.25, 51 따라서 크랙 밀도는 인장응력 방향을 기준으로 단위 

길이 당 존재하는 선형 크랙의 개수로 산출되었으며, 총 254 ㎛ 

범위 내 존재하는 선형 크랙 개수 집계 후 1 ㎛ 당 존재하는 크랙 

개수로 환산되었다.  

굽힘 곡률반경 5 ㎜ 와 8 ㎜ 조건에서 굽힘 횟수 증가 시 SiNx 

봉지막 표면에 생성되는 크랙 밀도 변화를 광학적 평가법을 

이용하여 분석하였다. (Fig. 4.6) 곡률반경 5 ㎜ 에서는 굽힘 횟수 

50회 조건에서는 크랙이 관찰되지 않으나, 굽힘 횟수 100회 

조건에서 0.11 /㎛ 의 밀도를 갖는 크랙이 관찰되었다. 이후 반복 

굽힘 횟수 300회 조건까지 크랙 밀도가 급격히 증가하였으며, 이후 

굽힘 횟수와 무관하게 0.88 /㎛ 의 밀도를 보이며 추가적인 크랙 

밀도의 변화는 관찰되지 않았다. 

곡률반경 8 ㎜ 에서는 굽힘 횟수 700회 조건까지 크랙이 

관찰되지 않으나, 굽힘 횟수 800회 조건에서 0.11 /㎛ 의 밀도를 

갖는 크랙 발생이 관찰되었다. 이는 곡률반경 5 ㎜ 에서 크랙이 

발생한 굽힘 횟수 100회 조건의 크랙 밀도와 동등 수준인데, 다른 

통제변수가 동일한 상황이므로 곡률 반경 가변 시 상이한 반복 
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굽힘 횟수에서 초기 크랙 발생 시점의 크랙 밀도는 유사 수준인 

것으로 추정된다. 

그러나, 최초 크랙 발생 후 성장 및 전파는 큰 곡률반경에서 

상대적으로 느리게 발생하는 거동이 확인되었다. 이는 앞서 기술한 

바와 같이 같은 굽힘 횟수에서는 큰 곡률반경에서 단위 굽힘 횟수 

당 인가되는 인장 응력이 작기 때문이며, 상대적으로 느린 크랙 

전파 속도를 가지기 때문이다. Table 4.2 에 곡률반경 5 ㎜ 및 8 

㎜ 에서 굽힘 횟수당 발생된 크랙 밀도를 정리하여 나타내었다.  
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Figure 4.6. Crack density as a function of bending cycles at (a) 

a bending radius of 5 ㎜ and (b) 8 ㎜. 

 

 

Table 4.2. Crack density as a function of bending cycles at a 

bending radius of 5 ㎜ and 8 ㎜. 
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4-1-5. 전류 밀도와 크랙 밀도 변화 간 상관관계  

반복 굽힘 횟수 증가에 따른 전류 밀도와 크랙 밀도간 연관된 

변화 거동을 Fig. 4.7 에 나타내었다. 곡률반경 5 ㎜ 와 8 ㎜ 

두가지 조건에서 모두 반복 굽힘 횟수가 증가할수록 전류 밀도와 

크랙 밀도가 증가하는 선형적 상관관계를 나타내었다. 또한 

곡률반경 8 ㎜ 조건 평가 결과, 크랙 밀도가 증가하기 전에는 반복 

굽힘 횟수가 증가해도 누설 전류 밀도의 유의미한 현상이 관찰되지 

않았으며, 크랙 밀도 증가를 수반하는 굽힘 횟수의 한계치 

이상에서만 누설 전류 밀도의 증가 현상이 관찰되는 것이 

확인되었다. 

100 ㎚ 두께 SiNx 봉지막 기준으로 반복 굽힘 시 표면 크랙이 

발생하는 시점에서 크랙 밀도는 약 0.11 /㎛ 이며, 누설 전류 

밀도는 크랙이 발생하기 전 대비 약 1.5 order 증가하는 결과를 

보였다. 

그러나 증가하는 크랙 밀도는 linear scale 인 반면, 누설 전류 

밀도는 logarithmic scale 로 구성된 문제가 존재한다. 반복 굽힘 

횟수가 linear scale 이므로 단위 굽힘 횟수 증가에 따른 크랙 

밀도의 변화는 선형적 상관관계를 가지나, 단위 굽힘 횟수별 누설 

전류 밀도는 급격히 변화하는 관계를 가진다.  

반복 굽힘 횟수가 증가할수록 표면에 새로운 크랙들이 생성되어 

크랙 밀도가 증가하나, 기존 크랙들은 박막 내부 깊이 방향으로 

침투하여 성장하는 거동을 보인다.51 SiNx 봉지막의 누설 전류 

밀도는 다양한 인자에 의해 영향 받을 수 있으며, 외부에서 유도된 

기계적 응력에 의해 발생한 변형은 표면에 크랙을 발생시키고 
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성장하는 크랙의 폭 및 깊이에 따라 전자의 전도 경로가 증가하여 

누설 전류 밀도의 증가를 유발할 수 있다.52 

따라서 반복 굽힘 횟수가 증가할수록, 생성되는 크랙 밀도의 

변화는 선형적 관계를 가지며 증가하다가 일정 수준에서 saturation 

되는 거동을 보이나, 누설 전류 밀도의 변화는 증가되는 크랙 

밀도와 더불어 기존에 생성된 크랙 또한 깊이 방향으로 성장하여 

전자 이동경로를 증가시켜 급격한 변화를 유발하는 것으로 

추정된다. 
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Figure 4.7. Variations of the crack density and the current 

density as a function of bending cycles at (a) a bending radius 

of 5 ㎜ and (b) 8 ㎜. 
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4-1-6. 전류 밀도와 수분 투과도 변화 간 상관관계  

반복 굽힘 횟수에 따른 SiNx 봉지막의 수분 보호막 특성 열화를 

수분 투과도 분석을 통해 평가하였다. 반복 굽힘 횟수와 크랙 밀도 

변화 간 선형적 상관관계를 가지므로, 크랙 밀도 변화에 따른 전류 

밀도와 수분 투과도 변화를 Fig. 4.8 에 나타내었다. 

크랙 밀도가 증가할수록 SiNx 봉지막의 누설 전류는 급격히 

증가하는 거동이 확인되었다. 초기 크랙 밀도의 변화가 발생하는 

시점에서 약 1.5 order 의 누설 전류 증가 현상이 관찰되었으며, 

이는 앞서 기술한 반복 굽힘 횟수 증가에 따른 크랙 밀도 변화 및 

누설 전류 밀도 변화 내용과 일치한다. 이후 크랙 밀도 0.7 /㎛ 

이상에서는 정상적인 전류 밀도 측정이 되지 않는 절연 파괴 

현상이 관찰되었으며, 따라서 크랙 밀도 0.7 /㎛ 이상의 누설 

전류값은 신뢰성이 적은 것으로 판단된다. 

크랙 밀도 증가에 따른 수분 투과도 변화는 WVTR 측정을 통해 

평가되었다. 크랙 밀도가 증가하는 초기 단계에서 WVTR 또한 

증가하는 경향이 확인되었으며, 초기 크랙 밀도의 변화가 관찰되는 

시점에서 WVTR은 약 14% 의 증가 현상이 관찰되었다. 이후 크랙 

밀도 0.5 /㎛ 에서 WVTR은 약 1.2 g/m2-day 값을 가진 후 

추가적인 변화가 관찰되지 않는 거동을 보였다. 평가에 사용된 

PEN 기판 자체의 투습도가 1.2 g/m2-day 수준임을 감안할 때, 

100 ㎚ 두께의 SiNx 봉지막에 0.5 /㎛ 이상의 크랙 발생 시 수분 

보호막 특성이 상실되며, 실험 구간 내에서는 봉지막에 생성된 

크랙이 기판까지 전파되지 않는 상황으로 판단된다. 

크랙 밀도의 초기 변화가 관찰되는 시점에서, 누설 전류 밀도의 

약 1.5 order 증가와 WVTR의 약 14%의 증가가 동시에 관찰되는 
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거동이 확인되었다. 또한 크랙 밀도가 증가할수록 누설 전류 밀도와 

WVTR 모두 증가하는 상관관계가 확인되었다. Table 4.3 에 평가 

구간 내 크랙 밀도에 따른 누설 전류 밀도 및 WVTR 변화를 

정리하여 나타내었다. 반복 굽힘에 의해 외부에서 인가된 응력이 

봉지막에 크랙 발생 및 성장을 유도하며, 이는 봉지막의 누설 전류 

밀도와 WVTR 특성의 변화를 유발하고, 변화되는 인자 간 

직접적인 상관관계가 존재하는 결과가 확인되었다. 이런 경향성은 

외부에서 유도된 기계적 변형에 대해 봉지막에 크랙 발생 시 

유발되는 봉지막의 수분 보호막 특성 변화를 누설 전류 측정을 

통한 전기적 평가법을 이용하여 탐지 가능함을 의미한다. 

  



 

57 

 

 

 

 

 

Figure 4.8. Variations of (a) the current density and (b) the 

WVTR as a function of crack density. 
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Table 4.3. The current density and the WVTR as a function of 

crack density of the 100 ㎚-thick SiNx sample. 
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4-2. SiNx 봉지막의 굽힘 신뢰성 

4-2-1. 수분 보호막 특성에 영향을 미치는 주요 인자 

박막 봉지막의 수분 보호막 특성은 다양한 내부 및 외부 인자에 

의해 영향을 받을 수 있다. 앞서 기술한 바와 같이 박막에 존재하는 

기공 및 크랙에 의해 수분 보호막 특성은 밀접한 영향을 받으나, 

증착 과정에서 결함이 없는 박막을 형성하는 것은 열역학 적으로 

불가능하다. 

따라서 가능한 박막을 치밀하고 결함이 적은 상태로 증착하는 

방향으로 연구가 수행되었다. 주요 내부 인자로는 박막의 두께, 

밀도, 표면 거칠기 및 하부층과의 계면 결합 강도를 들 수 있다. 

기존 연구 결과 박막의 두께와 밀도가 증가할수록 치밀한 박막이 

형성되므로 수분 보호막 특성이 향상되며, 표면 거칠기는 수분 

침투경로 및 크랙 성장원으로 작용하므로 완만한 표면 형성이 

요구되며, 계면 결합강도가 낮을 경우 박막 내부를 통한 수분의 

확산 대비 계면으로 침투하는 수분으로 인해 보호막 특성이 

영향받을 수 있음이 보고되었다.53-56 

그러나 두껍고 치밀한 박막 형성에 따라 반복 굽힘 평가에 따른 

굽힘 신뢰성이 영향을 받을 수 있다. 외부에서 인가된 응력에 의해 

박막에 발생하는 크랙의 성장은 외부의 유도된 응력과 내부 

잔류응력에 의해 유발되므로 박막 내 존재하는 잔류 응력을 

감소하는 방향의 증착이 요구되는데, 증착과정에서 박막의 두께 및 

밀도를 증가시킬 경우 박막 내부에 강한 압축응력 (compressive 

stress) 이 잔류되기 때문이다.57 따라서 외부 응력이 인가되지 

않은 초기 상태와, 굽힘 신뢰성에 따른 박막의 열화가 발생하는 

후기 상태에서 상기 보고된 박막의 주요 인자 별 수분 보호막 
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특성에 미치는 영향성과 거동이 상이할 수 있다. 본 연구에서는 

박막의 두께와 밀도가 초기상태의 수분 보호막 특성 및 굽힘 

신뢰성 환경에서 크랙 발생에 미치는 영향성에 대해 평가하였다. 

굽힘 신뢰성에 의해 외부적으로 유도된 수분 보호막 특성의 

변화는 평가 환경에 대해 밀접한 상관관계를 갖는다. 반복 굽힘 

평가 시 외부에서 인장응력이 봉지막 표면에 유도되어 크랙의 발생 

및 성장을 유발하는데, 굽힘 환경의 온도와 습도는 크랙의 가속 

전파를 유발하여 봉지막의 빠른 열화를 유발할 수 있다. 기존 

연구결과에 따르면 외부의 추가적인 응력 인가 없이도, 고온 / 고습 

환경에 노출된 박막의 경시변화 및 크랙의 성장 속도의 변화가 

발생하는 결과가 보고되어 있다.58 

따라서 굽힘 신뢰성 평가 환경의 온도와 습도에 의해 봉지막에 

발생하는 크랙의 전파 속도가 영향받고, 수분 보호막 특성의 열화에 

영향을 줄 수 있을 것으로 판단하였다. 본 연구에서는 박막의 수분 

보호막 특성에 영향을 미치는 외부 인자 중 온도와 습도에 따른 

SiNx 봉지막의 크랙 발생에 대해 평가하였다. 
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4-2-2. 박막 두께의 영향성 

SiNx 박막 봉지막의 두께에 따른 수분 보호막 특성 및 크랙 

발생에 대한 영향성을 평가하기 위해, 100 ㎚ 부터 500 ㎚ 까지 

4가지 조건의 박막이 준비되었다. 증착된 박막의 두께 및 굴절율은 

SE와 XRR을 통해 확인하였다. 

박막의 두께가 증가할수록 굴절율 및 밀도가 증가하는 경향이 

확인되었다. 앞서 기술한 바와 같이 박막의 굴절율은 치밀한 박막이 

형성되어 박막 내 존재하는 기공이 감소할수록 증가하는 경향이 

존재하므로, 두꺼운 박막에서 상대적으로 치밀한 막질을 가진 

박막이 형성된 것을 알 수 있다. 또한 박막 두께가 증가할수록 전체 

박막에서 차지하는 표면의 영향성이 감소하므로 박막 자체의 

특성이 bulk 와 가깝게 형성되며, 치밀한 막질 형성은 SiNx 막질 

고유의 화학적 결합이 증가할 것으로 예상하였다. 

박막 두께별 FT-IR 분석결과를 Fig. 4.9 에 나타내었다. 박막 

두께 증가 시  Si-N (900 ㎝-1), Si-H (2150 ㎝-1), N-H (3350 

㎝-1) stretching vibration peak 이 증가하는 경향이 관찰되었다.59 

수소와 연관된 vibration peak은 박막 표면 및 내부에 존재하는 Si 

dangling bond를 감소시켜 치밀한 막질을 형성하기 위해 사용하는 

H2 gas에 기인하여 생성된 것으로 판단된다.60 

따라서 두꺼운 박막에서 초기 상태 수분 투과도가 낮을 것으로 

예상되어 WVTR 분석을 수행하였으며, 박막 두께 300 ㎚ 이상에서 

측정 설비 한계치 값을 보이는 우수한 수분 보호막 특성이 

확인되었다. Table 4.4 에 박막 두께별 초기 상태의 굴절율, 밀도, 

WVTR 을 정리하여 나타내었다. 
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Figure 4.9. FT-IR absorption spectra of SiNx films with 

various film thickness. 

 

 

  

Table 4.4. Basic properties of the SiNx barrier film with 

various film thickness at the pristine state. 
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굽힘 곡률반경 8 ㎜ 에서 SiNx 봉지막 두께 별 크랙 발생 전 / 

후 인가된 gate 전압에 따른 누설 전류 밀도를 측정하였다. (Fig. 

4.10) 굽힘 평가를 수행하기 전 초기 상태의 누설 전류 밀도는 

박막 두께가 증가할수록 감소하는 경향이 관찰되었는데, 이는 같은 

gate 전압에서 적은 전기장이 인가되어 누설 전류 밀도의 절대값이 

감소한 것으로 판단된다. 크랙 발생 시점에서 누설 전류 밀도의 

변화는 봉지막 두께와 무관하게 약 1.5 order 내외의 증가율을 

보이는 결과가 관찰되었다. Table 4.5 에 정리한 결과와 같이, 크랙 

발생 시점의 굽힘 횟수는 봉지막 두께가 증가할수록 감소하는 

경향이 관찰되었으며, 더 적은 굽힘 횟수에서 표면에 크랙이 

발생하고 누설 전류의 변화가 유발되었다. 이는 봉지막 두께가 

증가할수록 반복 굽힘 평가조건에서 굽힘 신뢰성의 빠른 열화가 

발생하는 것을 의미한다. 

본 평가조건의 시료와 같이 유연기판 상부에 형성된 세라믹 

재료의 파괴 특성은, 내부에 존재하는 잔류 응력이나 외부에서 

인가된 응력에 의해 열역학적으로 안정된 상태에서 크랙의 발생 및 

성장이 일어날 수 있다.57 크랙의 발생을 열역학적 관점에서 접근한 

Griffith 의 이론에 따르면, 박막의 크랙 발생은 새로운 표면 

발생으로 인한 surface energy 증가와 내부 잔류응력 해소로 인한 

potential energy 의 감소를 유발한다. 단위 크랙 생성으로 인한 

energy release rate 가 임계값을 초과하는 경우 내부 total 

energy 가 감소하면서 열역학적으로 안정된 상태에서 크랙이 

성장할 수 있다. 해당 이론을 바탕으로 외부에서 인가된 응력에 

의해 취성 파괴 특성을 갖는 박막에 크랙이 성장 가능한 critical 

strain 은 다음 수식으로 표현 가능하다.37 
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Gc 는 박막의 fracture toughness, E는 박막의 영률 (Young’s 

modulus), g(α,β) 는 박막과 기판의 상대적인 영률 차이로 

표현되는 two Dundur’s parameter 이며 h는 박막의 두께이다. 

유연기판 상부 형성된 세라믹 재료의 경우, g(α,β) 는 1에 가까운 

값을 가지므로 무시할 수 있다.51 또한 Gc 및 E 는 박막 재료 

자체의 고유값이므로 상수로 치환하면, 크랙이 발생하는 critical 

strain 은 박막 두께의 제곱근에 반비례하는 거동을 보이며, 이는 

박막 두께가 증가할수록 내부 잔류 응력이 증가하고 박막 내 

potential energy를 증가시켜 단위 크랙 성장에 따른 energy 

release rate 를 증가시키기 때문이다. 따라서 박막 두께가 

증가할수록 적은 굽힘 횟수에서 크랙이 발생하며, 상대적으로 크랙 

발생 시점의 크랙 밀도가 낮고 크랙 간 간격이 증가한다.61 

SiNx 봉지막 두께 별 크랙 발생 시점의 크랙 밀도와 반복 굽힘 

횟수 증가에 따른 크랙 간 간격 분석결과를 Fig. 4.11 에 

나타내었다. 봉지막 두께가 증가할수록 크랙 발생 시점에서 크랙 

밀도가 감소하는 경향이 관찰되었으며, 반복 굽힘 횟수에 따라 크랙 

간 간격은 감소하는 경향이 관찰되었다. 이는 봉지막 두께가 

증가할수록 더 적은 굽힘 횟수에서 크랙이 발생하며, 동일한 굽힘 

횟수에 따라 크랙이 상대적으로 빠르게 성장하고, 밀도가 증가하며 

전파되는 거동을 의미한다.  

봉지막 두께에 따른 굽힘 신뢰성 평가 결과, 두께 증가 시 치밀한 

막질 형성으로 인해 초기 상태의 수분 보호막 특성은 향상되나 

증가된 내부 잔류응력이 빠른 크랙 발생을 유도하여 굽힘 신뢰성이 
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열화되는 현상이 확인되었다. 따라서 최적의 두께가 존재하며, 본 

실험구간 내 SiNx 봉지막의 최적 두께는 200 ㎚ 로 사료된다. 
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Figure 4.10. Current density of SiNx films with various  

thickness at the pristine state (open dots) and at the crack 

onset cycle (close dots) as a function of gate voltage. 

 

 

  

Table 4.5. Leakage current density of SiNx films with various  

thickness at the pristine state and at the crack onset cycle. 
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Figure 4.11. (a) Crack density of SiNx films at crack onset 

cycle with various thickness. (b) Crack spacing of SiNx films 

with various thickness as a function of bending cycles. 
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4-2-3. 박막 밀도의 영향성 

박막 밀도가 굽힘 신뢰성에 미치는 영향성을 평가하기 위해, 

3가지 조건의 시료가 준비되었다. XRR 분석을 통해 확인된 각 조건 

별 박막 밀도는 각각 2.50 g/㎝3, 2.65 g/㎝3, 2.83 g/㎝3 이며, 박막 

두께는 100 ㎚ 로 고정된 상태로 형성되었다. 

박막 밀도에 의해 변화되는 초기 상태의 보호막 특성을 누설 

전류 밀도와 WVTR 분석을 통해 평가하였다. (Fig. 4.12a) 박막 

밀도가 증가할수록 초기 상태 누설 전류 밀도와 WVTR 모두 

감소하는 경향이 관찰되었으며, 이는 밀도 증가에 따라 보호막 

특성이 향상되는 결과를 보여준다. 레이저 곡률 측정법 및 SE 

측정을 통해 박막 내부 응력 및 굴절율 분석 결과, (Fig. 4.12b) 

실험이 수행된 박막 밀도 평가 범위에서 전수 박막 내 압축 응력이 

형성되었으며, 박막 밀도 증가 시 박막 내부 응력과 굴절률의 증가 

현상이 관찰되었다. 

박막 내 높은 수준의 압축 응력은 원자간 강한 결합을 형성하며 

상대적으로 기공 및 결함의 비율이 감소하여 굴절율 상승과 밀도 

증가를 수반한다.42 따라서 박막 봉지막의 수분 보호막 특성 향상을 

위해서는 잔류 압축 응력의 증가가 요구되나, 압축 응력 증가 시 

하부 기판과의 계면 결합강도가 낮아져 박막의 들뜸 및 박리 

현상으로 인한 파괴 거동을 보일 수 있다.62 

박막의 부분적 계면 박리가 발생할 경우 반복 굽힘 특성에 

영향을 미칠 수 있으므로 적정 수준의 박막 내 잔류 응력 조절이 

필요하다. 본 실험구간 내 박막 내부 압축 응력은 최소 -90 MPa 

부터 최대 -366 MPa 까지 형성되었으며, 실험 구간 내 박막의 
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들뜸으로 인한 파괴 현상은 관찰되지 않아 해당 영향성은 배제된 

상태에서 굽힘 신뢰성 평가가 수행되었다. 

 

 

  

(a) 

 

(b) 

Figure 4.12. Basic properties of SiNx films with various 

density at the pristine state : (a) Leakage current density and 

WVTR, (b) Residual film stress and refractive index. 
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굽힘 곡률반경 5 ㎜ 와 8 ㎜ 에서 SiNx 봉지막 밀도 별 반복 

굽힘 횟수에 따른 누설 전류의 변화를 Fig. 4.13 에 나타내었다. 

곡률반경 5 ㎜ 에서 100회 굽힘 시 박막의 밀도가 높을수록 같은 

굽힘 횟수에서 상대적으로 높은 수준의 누설 전류의 증가 현상이 

관찰되었다. 인가된 전기장 1.0 MV/cm 기준 측정된 시료의 누설 

전류값을 표준편차 범위를 포함해 비교한 결과에서도, SiNx 봉지막 

밀도 2.50 g/㎝3 에서는 100회 굽힘 후 약 2 order 의 누설 전류 

증가 현상이 관찰되었으나 2.83 g/㎝3 에서는 4 order 이상의 

급격한 누설 전류 증가 현상이 관찰되었다. 이는 SiNx 봉지막 

밀도가 증가할수록 같은 굽힘 평가 환경에서 크랙 밀도가 크고 

전파 속도가 빠른 경향을 갖는 것을 의미한다. 

곡률반경 8 ㎜ 에서 반복 굽힘횟수 600회와 1000회 조건에서 

각 밀도 조건 별 누설 전류의 변화량이 관찰되었다. 평가 구간 내 

가장 낮은 밀도를 갖는 2.50 g/㎝3 에서는 반복 굽힘 600회 에서는 

누설 전류의 변화가 관찰되지 않았으며, 반복 굽힘 1000회 에서 약 

1.5 order 의 누설 전류 현상이 관찰되었다. 상대적으로 높은 

밀도를 갖는 나머지 두 조건에서는 반복 굽힘 600회 만에 3 order 

이상의 누설 전류 현상이 관찰된 점을 보면, 곡률반경 8 ㎜ 에서 

SiNx 봉지막 밀도 2.50 g/㎝3 조건의 크랙 발생 시점의 굽힘 횟수가 

50% 이상 향상된 것을 알 수 있다. 

누설 전류의 변화가 측정된 굽힘 조건에서 표면에 발생된 크랙을 

편광 현미경을 이용하여 분석하였다. (Fig. 4.14) 상대적으로 낮은 

밀도를 갖는 시료의 경우 표면에 발생된 크랙 경계가 완만한 

형태를 보였으나, 높은 밀도를 갖는 시료는 크랙이 날카롭고 경계가 

뚜렷한 형태를 보였다. 따라서 같은 굽힘 응력 인가 시 상대적으로 
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낮은 SiNx 봉지막 밀도에서 크랙이 늦게 발생하고, 발생된 크랙은 

완만하게 성장하여 굽힘 신뢰성이 향상되는 것으로 판단된다. 

 

 

 

  

               (a)                            (b) 

 

  

               (c)                             (d) 

Figure 4.13. Variations of the leakage current density of SiNx 

films with various density (a) at a bending radius of 5 ㎜ and 

(b) 8 ㎜, (c) and (d) corresponding to (a) and (b) at 1.0 

MV/㎝, respectively. 
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Figure 4.14. Optical inspection of surface cracks of SiNx films 

with various density and for various bending conditions. 
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박막 밀도에 따른 굽힘 신뢰성 차이가 발생하는 원인 분석을 

위해, 박막 내 존재하는 잔류 응력의 영향성이 검토되었다. 앞서 

기술한 바와 같이 박막의 밀도는 박막 내 존재하는 잔류 응력과 

밀접한 연관관계를 가지며, 박막 내 존재하는 잔류 응력은 박막 내 

원자들의 결합 상태 및 화학적 조성에 영향을 받는다.43 

따라서 준비된 SiNx 봉지막 밀도 조건 별 잔류 응력의 차이는 각 

조건 별 화학적 결합 상태 차이에 의해 연관되었을 것으로 

추정되어, XPS로 화학적 조성 및 주요 원소 별 결합 에너지를 

분석하였다. 결합 에너지 기준 1000 eV 까지 wide scan 을 진행한 

후 유의미한 peak 이 확인된 Si, N, O 의 결합에너지에 따른 

상대적 peak intensity 를 Fig. 4.15 에 나타내었다. 

SiNx 박막의 밀도가 증가할수록, Si 2p peak 의 결합 에너지가 

작은 쪽으로 이동하는 경향이 관찰되었으며 박막의 밀도가 

감소할수록 결합 에너지가 큰 쪽으로 이동하는 경향이 관찰되었다. 

박막 밀도 조건에 따라 Si 2p peak 의 결합 에너지는 100.8 eV 

에서 102.7 eV 까지 약 1.9 eV 범위 내의 이동이 관찰되었는데, 

박막의 밀도가 낮을수록 결합 에너지의 증가 현상이 관찰되었다.  

밀도가 높은 경우 Si 2p peak 의 결합 에너지는 element Si (99.4 

eV) 와 Si3N4 (102.1 eV) 사이의 값을 가졌으며, 상대적으로 

밀도가 낮은 경우 Si3N4 (102.1 eV) 와 a-SiO2 (103.9 eV) 

사이의 값을 가졌다.63 상대적으로 양의 방향의 Si 2p peak 의 

결합에너지 증가 현상은 Si 의 산화상태가 증가하는 것을 

의미한다.64 

또한 N 1s 및 O 1s peak 의 결합 에너지에 따른 peak intensity 

또한 박막 밀도와 밀접한 연관성을 보였는데, 박막 밀도가 낮은 

경우 N 1s peak 의 결합 에너지가 약 0.5 eV 증가하면서 상대적 
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intensity 의 감소 현상이 관찰되었으며 O 1s peak 의 결합 

에너지가 약 0.9 eV 증가하면서 상대적 intensity 의 증가 현상이 

관찰되었다.63 

Table 4.6 에 분석된 peak 정보 및 하부 면적을 기준으로 

추출된 상대적인 원소 함량비를 정리하여 나타내었다. SiNx 봉지 

박막의 밀도가 감소할수록 박막 내 oxygen 함량이 증가하고, 

silicon 및 nitrogen 의 함량이 감소하는 경향이 관찰되었다. 즉, 

박막 밀도의 감소 현상은 형성된 박막 내 상대적인 oxygen 함량의 

증가와, 증가된 oxygen 이 nitrogen 자리를 치환하여 silicon 과 

더 많은 결합을 형성하기 때문에 발생한 것으로 판단된다. 

SiNx 박막에서 nitrogen 이 oxygen 으로 치환되는 경우에, 단위 

원자 별 평균 결합 수는 이상적인 Si3N4 의 약 3.43 (24/7) 에서 

a-SiO2 의 약 2.67 (8/3) 으로 감소하는 거동을 보이게 된다.65 

따라서 SiNx 박막 내 산소 함량이 증가할수록 원자 결합 밀도의 

감소로 인해 상대적으로 기공 비율이 증가하고 박막 내 형성되는 

잔류 응력이 감소하여 굽힘 신뢰성 특성의 변화가 관찰된 것으로 

판단된다. 

그러나 굽힘 신뢰성 평가 시 외부에서 인가되는 박막의 인장 

응력을 Stoney 공식에 의해 계산하면 곡률반경 5 ㎜ 에서 약 20 

MPa 수준으로 내부에 존재하는 압축 응력 대비 1 order 정도 작아 

크랙 발생이 일어나기 어려운 상황이다. 또한 구체적으로 SiNx 박막 

내 산소의 존재가 어떤 변화를 유발하여 굽힘 신뢰성 환경의 

차이를 유발하는지 알 수 없고, 낮은 밀도를 갖는 SiNx 박막의 경우 

상대적으로 높은 산소의 함량으로 인해 약 4% 수준의 산소 함량을 

갖는 다른 2가지 조건의 밀도를 갖는 SiNx 박막과는 다른 SiOx 
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박막으로 간주하는 것이 타당하므로, 직접 비교는 제한되는 

상황이다. 

따라서 추가적으로 SiNx 박막 내 산소 함량을 변화시키며 SiOxNy 

박막을 형성할 때 나타나는 굽힘 신뢰성 특성과, SiOxNy 박막 내 

산소가 크랙 발생 시 미치는 영향성에 대한 추가적인 고찰이 

필요하다. 또한 증착과정에서 형성된 높은 수준의 압축 응력이 

존재하는 상황에서 그보다 낮은 수준의 외부 인장 응력에서 크랙의 

발생 및 성장 원인에 대한 분석이 요구되었다. 이는 다음 4-3 

절에서 연구된 결과를 토대로 자세히 기술하고자 한다. 
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(a)                          (b) 

 

(c) 

Figure 4.15. XPS spectra of SiNx films with various density : 

(a) Si 2p, (b) N 1s and (c) O 1s. 

 

Table 4.6. Binding energy and atomic composition of XPS 

spectra of SiNx films with different density. 
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4-2-4. 굽힘 환경의 온도 및 습도 영향성 

장기 신뢰성 시험에는 여러 가지가 있으나 일반적으로 

수명평가를 사용하며, 평가 시간을 단축하기 위한 가속 수명 평가는 

보통 온도 85 ℃ / 상대습도 85 % (85-85 test) 에서 수행된다.66 

본 연구에서는 통제된 환경에서 온도와 습도에 대한 굽힘 신뢰성 

평가를 수행하여 각 인자에 의한 크랙 발생 차이와 메커니즘 

분석을 진행하였다. 대기 상태로 외부와 차단된 글로브 박스 챔버 

내 반복 굽힘 평가가 수행되었으며, 챔버 내부 온도는 hot plate 로 

조절하였고 습도는 DI water를 분사시켜 조절하였다. 

반복 굽힘 시 온도와 습도를 각각 변화시킨 상태에서 100 ㎚ 

두께 SiNx 봉지막 시료의 곡률반경 8 ㎜, 600회 반복 굽힘 후 

관찰된 누설 전류 밀도의 변화를 Fig. 4.16 에 나타내었다. 반복 

굽힘 시 온도를 20 ℃ 에서 40 ℃ 까지 변화시켜 외부 응력을 

인가한 시료의 경우 온도 변화에 따른 누설 전류 밀도의 뚜렷한 

변화가 관찰되지 않았다. 이는 상대적으로 변동된 온도 범위가 적어 

차이가 미미한 것으로 판단되었으나, 평가 챔버의 테두리 아크릴 

봉합부 문제로 45 ℃ 이상의 온도 조절이 제한되어 추가 평가는 

수행되지 않았다. 반복 굽힘 시 상대습도를 40 % 에서 85 % 까지 

변화시킨 시료의 경우, 상대습도 85 % 조건의 시료에서 다른 조건 

대비 누설 전류의 증가량이 50 % 증가하는 현상이 관찰되었다. 

상대습도를 높인 조건에서 발생하는 누설 전류의 증가 경향을 

관찰하기 위해, 반복 굽힘 횟수를 증가시켜 발생된 누설 전류의 

변화를 관찰하였다. (Fig. 4.17) 동일한 굽힘 횟수 기준 상대습도 

85 % 조건에서 낮은 상대습도 조건 대비 누설 전류의 급격한 

증가와 큰 폭의 증가량이 관찰되었다. 각기 다른 상대습도 조건 별 
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발생된 표면 크랙을 편광 현미경으로 분석한 결과, 상대습도 증가 

시 폭이 넓고 선명한 형태의 크랙 생성이 관찰되었다. 따라서 고습 

조건에서 발생된 누설 전류의 급격한 증가 현상은 초기 외부에서 

유도된 기계적 변형으로 인해 생성된 크랙면 주위로 수분에 의한 

화학 반응으로 인한 추가적인 크랙 성장이 발생하여 폭이 넓고 

깊은 뚜렷한 형태의 크랙이 전파되고, 이는 절연막에서 전자 

이동경로를 증가시켜 상대적으로 누설 전류의 변화량이 증가한 

것으로 추정하였다.67 
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(a)                          (b) 

Figure 4.16. Variations of the leakage current density after 

600 times of bending at a bending radius of 8 ㎜ with various 

(a) bending temperature and (b) relative humidity. 

 

  

(a)                          (b) 

Figure 4.17. (a) Variations of the leakage current density as a 

function of bending cycles under different relative humidity. 

(b) Optical inspection of surface cracks with different relative 

humidity.  
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대기 중 존재하는 산소 및 물 분자에 의해 박막 표면에서 화학 

반응이 일어날 수 있으며, 이는 박막 표면에 존재하는 결함 및 

크랙의 성장 시 구동력으로 작용할 수 있다. Sodalime 유리에서 

인장 응력을 인가한 상태에서 습도에 의한 크랙 영향성을 연구한 

결과에 따르면, 낮은 수준의 인장 응력이 인가되는 구간에서는 크랙 

표면의 Si-O 결합과 대기 중 물 분자의 화학 반응에 의해 크랙 

성장 속도가 지배된다고 보고되어 있다.58 

또한 열역학적으로 Si-N 결합보다 Si-O 결합이 낮은 결합 

에너지를 가지므로 안정된 상태임을 알 수 있다.44 따라서 SiNx 

봉지막에 반복 굽힘을 통한 인장 응력을 인가하여 발생된 크랙 

표면에서 외부 물 분자에 의해 Si-N 결합이 Si-O 결합으로 

치환되고, 이는 크랙면 주위에서 기존 결합을 끊고 새로운 표면을 

생성하여 크랙을 성장시키는 구동력으로 작용하므로 더 큰 수준의 

누설 전류의 증가 현상과 굽힘 신뢰성 열화를 유발하는 것으로 

판단된다. 고습 조건에서 외부에서 침투한 수분이 크랙 면에서 화학 

반응을 유도하여 발생하는 크랙 성장 모식도를 Fig. 4.18 에 

나타내었다.68 

습도 가변 조건 별 곡률 반경 8 ㎜ 에서 1500회 반복 굽힘 후 

FT-IR 분석 결과, 상대습도 증가 시 Si-O 결합 진동의 증가 및 

SiN-H 결합 진동의 감소 현상이 관찰되었다. (Fig. 4.19) 그러나 

분석된 peak 의 명확한 구별이 제한되고 상대적인 차이가 작았는데, 

이는 Si-O 및 Si-N 관련된 결합 진동이 finger print 영역에 

모여있고, 반복 굽힘 평가 시 고습 조건에서 발생된 폴리머 

기판으로 침투한 수분에 의한 경시변화 기인으로 추정된다.69 

따라서 외부 수분에 노출된 SiNx 봉지막의 크랙 표면에서 

불안정한 Si-N 결합이 안정한 Si-O 결합으로 치환되고, 
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상대적으로 고습 조건에서는 크랙 표면의 산화가 급격히 발생하여 

생성된 크랙의 전파 속도가 빨라 누설 전류의 변화량이 증가한 

것으로 판단된다. 수분 보호막의 투습 특성은 유도된 크랙에 의해 

밀접한 영향을 받으므로, 수분 노출에 의한 굽힘 신뢰성 열화 

방지를 위해서는 표면 산화 방지를 통한 크랙 성장 억제가 필요한 

것으로 사료된다. 
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Figure 4.18. Vacancy mechanism for atmospherically assisted 

fracture : The crack grows in the sequence of (a), (b), (c), 

finally (d).68 
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(a) 

 

(b) 

Figure 4.19. FT-IR absorption spectra of the SiNx films with 

various relative humidity after repeated bending cycles. : (a) 

400-4000 ㎝-1 wavelength, and (b) 1000-2000 ㎝-1 

wavelength. 



 

87 

  



 

88 

4-3. SiOxNy 봉지막의 굽힘 신뢰성 

4-3-1. O/Si 조성비 따른 SiOxNy 박막 특성 변화 

SiOxNy 봉지 박막에서 원소 조성비에 따른 굽힘 신뢰성 특성 

평가를 위해, 4가지 조성비를 갖는 박막이 형성되었다. SiNx 봉지 

박막과 동일하게 LT-PECVD 공정을 이용하였으며, 산소 비율 

변화를 위해 기존 사용된 SiH4, NH3, H2 gas 의 flow rate 는 

고정시킨 상태에서 추가적으로 N2O gas 를 주입시켜 flow rate 를 

조절하여 박막을 증착하였다. Table 4.7 에 진행된 공정조건을 

정리하여 나타내었다. 

Table 4.8 에 형성된 박막 두께와, SE 분석을 통한 각 공정 조건 

별 형성된 박막의 두께 및 굴절률, XRR 분석을 통한 조건 별 밀도 

분석 결과를 정리하여 나타내었다. 

N2O gas 의 flow rate 비율 증가 시 SiOxNy 박막 내 oxygen 

함량 증가가 예상되었으며, 상대적으로 Si3N4 대비 SiO2 의 

굴절률이 낮으므로 oxygen 함량 증가된 SiOxNy 박막의 굴절률이 

SiNx 대비 감소될 것으로 추정하였다. 굴절율 분석 결과 N2O flow 

rate 비율을 0.44 까지 증가시킨 경우 지속적인 굴절율 감소 

경향이 관찰되었으나, 0.57 까지 증가 시 추가적인 굴절율 변화가 

관찰되지 않고 saturation 되는 거동을 보였다. 마찬가지로 N2O 

flow rate 비율 0.44 까지는 박막 밀도가 감소하는 경향이 

관찰되었으나, 0.57 까지 증가 시 밀도의 추가적인 변화는 관찰되지 

않았다. 따라서 본 실험 구간의 N2O flow rate 비율은 0 ~ 0.44 

범위 내에서 상대적인 O/Si 조성비를 갖는 박막을 형성하여 후속 

평가를 수행하였다. 
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박막 내 상대적인 원소 조성비 확인을 위해 XPS 분석이 

수행되었다. 유의한 peak intensity 가 확인된 Si, O, N 원소에 대해 

결합 에너지에 따른 상대적 peak intensity 를 Fig. 4.20 에 

나타내었다. Table 4.9 에 각 조건 별 원소들의 결합 에너지, 

상대적 조성비를 정리하여 나타내었다. 

O/Si 비율이 증가할수록 Si 2p peak intensity가 감소하고, 

결합에너지가 증가하는 방향으로 약 2.1 eV 의 peak 이동 현상이 

관찰되었다. N 1s peak 의 경우 O/Si 비율이 증가할수록 상대적 

intensity 의 감소 현상과 약 0.7 eV 범위 내에서 결합 에너지가 

증가하는 방향으로 peak 이동 현상이 관찰되었다.63 O/Si 비율이 

증가하여 SiOxNy 박막 내 oxygen 함량 증가 시 상대적으로 

silicon 대비 nitrogen 함량의 급격한 감소 현상이 관찰되었으며, 

이는 박막 내 nitrogen 자리에 oxygen이 치환되면서 Si-N 대비 

Si-O 결합이 증가하기 때문에 발생한 것으로 판단된다.44 

O/Si 비율에 따른 SiOxNy 박막의 원자 결합의 변화를 FT-IR 

분석을 통해 분석하였다. (Fig. 4.21) 낮은 O/Si 비율에서는 SiNx 

박막과 유사하게 Si-N stretching (900 ㎝-1), Si-H stretching 

(2150 ㎝-1), N-H stretching (3350 ㎝-1) vibration peak 이 

관찰되었으나, 박막 내 oxygen 함량 증가시켜 형성된 높은 O/Si 

비율을 갖는 SiOxNy 박막의 경우 상기 peak 들의 감소와 함께 Si-

O stretching (1070 ㎝-1) 및 bending (450 ㎝-1) vibration peak 

의 유의한 증가가 관찰되었다.44, 59 

따라서 SiOxNy 박막 내 O/Si 비율 증가 시 증가된 oxygen 은 

nitrogen 자리를 치환하며 Si와 더 많은 결합을 형성하고, 

상대적으로 Si-N 결합 대비 Si-O 결합이 증가하여 박막의 굴절율 

및 밀도 특성 변화가 유발된 것으로 판단된다. 
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Table 4.7. Process condition of SiOxNy film deposition. 

 

 

 

 

  

Table 4.8. Basic properties of the SiOxNy film with various N2O 

gas flow ratio. 
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(a)                          (b) 

 

(c) 

Figure 4.20. XPS spectra of SiOxNy films with various O/Si 

ratio : (a) Si 2p, (b) N 1s and (c) O 1s. 

 

Table 4.9. Binding energy and atomic composition of SiOxNy 

films with various O/Si ratio. 
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Figure 4.21. FT-IR absorption spectra of the SiOxNy films 

with various O/Si ratio. 
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4-3-2. O/Si 조성비 따른 SiOxNy 박막의 굽힘 신뢰성 

4가지 조건의 O/Si 비율을 갖는 SiOxNy 박막에서, 반복 굽힘 

평가 시 발생하는 누설 전류의 변화를 측정하였다. (Fig. 4.22) 

반복 굽힘 응력을 인가하기 전 초기 상태의 누설 전류 밀도는 O/Si 

비율에 관계없이 약 10-8 수준의 값을 보였으며, 앞서 기술한 100 

㎚ 두께의 SiNx 박막과 유사 수준의 초기 누설 전류 밀도를 보였다. 

굽힘 곡률반경 8 ㎜ 에서 반복 굽힘 횟수에 따른 누설 전류 측정 

결과, 낮은 수준의 O/Si 비율을 갖는 SiOxNy 박막의 경우 반복 

굽힘 횟수 증가 시 급격한 누설 전류의 증가 현상이 관찰되었으며, 

1000회 반복 굽힘 후 절연 파괴 현상과 함께 초기 대비 약 4~5 

order 수준의 누설 전류 증가 현상이 관찰되었다. 그러나, 높은 

수준의 O/Si 비율을 갖는 SiOxNy 박막의 경우 동일 수준의 반복 

굽힘 횟수 증가시 상대적으로 완만한 누설 전류의 증가 현상이 

관찰되었으며, O/Si 비율 1.13 조건의 SiOxNy 시료는 1000회 반복 

굽힘 후 초기 대비 약 1 order 수준의 누설 전류 현상이 

관찰되었다.  

앞선 연구결과를 토대로 박막 표면에 크랙이 발생되는 최소 굽힘 

횟수는 누설 전류의 1.5 order 수준의 증가 현상을 보이는 

지점으로 정의할 수 있는데, O/Si 비율 0.08 조건 대비 1.13 

조건에서 크랙 발생 굽힘 횟수가 약 3배 증가하는 현상이 

관찰되었다. 따라서 SiOxNy 박막 내 oxygen 함량 증가되어 O/Si 

비율이 증가할수록 반복 굽힘 평가 조건에서 누설 전류의 증가량과 

증가율이 감소하고 크랙 발생 굽힘 횟수가 증가하여 굽힘 신뢰성이 

향상되는 결과가 관찰되었다. 
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O/Si 비율에 따라 변화되는 굽힘 신뢰성의 원인 분석을 위해, 

발생된 크랙의 표면 및 단면을 확인하기 위한 SEM 분석이 

수행되었다. (Fig. 4.23) 동일한 수준의 누설 전류 증가 현상이 

관찰된 지점에서 O/Si 비율에 따른 크랙 표면 확인 결과, SiOxNy 

박막의 O/Si 비율이 낮은 경우 발생된 크랙의 경계가 뚜렷하고 

선형으로 날카롭게 형성되었으나 O/Si 비율이 증가할수록 

상대적으로 발생된 크랙의 경계가 뚜렷하지 않고 발생 위치가 

명확히 구분되지 않는 형상을 보였다. 크랙 발생 위치를 Ion beam 

으로 식각 후 단면 확인 결과, SiOxNy 박막 내 O/Si 비율이 낮은 

경우 파단면의 구분이 명확하고 날카로운 형태의 크랙이 

형성되었으나 O/Si 비율이 높은 경우 파단면의 구분이 어렵고 

뭉툭한 형태의 크랙이 형성되었다. 날카로운 형태의 크랙은 끝단 

(crack tip) 의 곡률반경이 작았으나, 뭉툭한 형태의 크랙은 큰 

곡률반경을 가지며 형성되었다. 

SiOxNy 박막 내 oxygen 함량이 적을수록 날카로운 크랙이 

형성되나, oxygen 함량이 증가할수록 뭉툭한 크랙이 형성되는 

거동이 관찰되었다. 이는 SiOxNy 박막 내 oxygen 함량이 

증가할수록 Si-N 결합이 Si-O 결합으로 치환되면서 단위 원자당 

평균 결합 밀도가 감소하여 박막의 밀도가 감소하고, 기공 비율이 

증가하기 때문이다. 기공의 증가는 상대적으로 뭉툭한 형태의 탐침 

영역을 갖는 크랙의 생성을 유도하고, 이는 반복된 외부 응력에 

의한 크랙 성장을 느리게 하여 굽힘 신뢰성을 향상시키는 것으로 

판단된다.70 
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Figure 4.22. Variations of leakage current density of the 

SiOxNy films with various O/Si ratio. 
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(a)  

(b)  

(c)  

(d)  

 

Figure 4.23. Top-view and cross-sectional SEM analysis at 

crack tip with various O/Si ratio of SiOxNy films : (a) 0.08, (b) 

0.10, (c) 0.47, and (d) 1.13. 
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4-3-3. 크랙 형상의 굽힘 신뢰성 영향성 고찰 

폴리머 기판위에 증착된 박막의 경우 2-point 굽힘 시 기판에는 

압축응력이 인가되고, 박막에는 인장응력이 인가되며 외부 응력이 

영향을 미치지 못하는 neutral plane 에서 멀어질수록 인가되는 

응력이 증가되므로 박막 표면에 가장 큰 인장응력이 인가된다.62 

외부에서 인가된 인장응력은 박막 내 불균일하게 연결된 형태의 

응력 분포도를 가지는데, 표면에 기공 및 크랙이 존재할 경우 끝단 

영역에 응력이 집중되는 효과가 발생한다.25 이는 응력 집중 계수 

(stress concentration factor, Kc) 의 증가를 유발하며, 응력 집중 

계수는 크랙 끝단에 인가되는 응력 (σm) 과 크랙 끝단의 영향을 

받지 않는 bulk 영역에 인가되는 응력 (σ0) 의 비로 정의된다. 

(Fig. 4.24) 크랙 끝단에 집중되어 인가된 응력은 다음의 관계를 

갖는다, 

)(2 0

t

m

a

r
ss »  

a 는 크랙의 길이 (깊이 방향을 의미함), tr 는 크랙 끝단의 

곡률반경을 의미한다. 이론적으로는 크랙 끝단의 곡률반경이 0에 

가까운 날카로운 형태의 크랙 형성 시 끝단에서 무한대의 응력이 

인가되어 응력 집중 계수가 무한대를 가진다. 그러나 이는 완전한 

탄성 거동을 가지는 상태에서만 가능하며, 실제로는 크랙이 

성장하면서 끝단에서 원자의 구조적 변화에 의한 소성 변형이 

곡률반경을 증가시켜 응력 집중 계수가 감소하게 된다.57 

본 연구에서 사용된 SiNx 및 SiOxNy 봉지막을 포함한 대부분의 

세라믹 재료의 경우 강한 공유결합을 가지므로 외부 응력에 대한 

기계적 변형 발생 시 소성 변형이 거의 발생하지 않고, 탄성 변형 
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영역에서 파괴가 일어나는 거동을 보인다. 따라서 크랙이 

성장하면서 발생하는 끝단의 곡률 반경의 변화가 적으며, 박막이 

형성된 초기 상태에 표면에 존재하는 미세 균열들의 끝단 곡률 

반경이 크랙 성장에 주요한 인자로 작용하게 된다. 

앞선 실험 결과 SiOxNy 박막에서 oxygen 함량에 따른 크랙 

형상의 차이가 관찰되었다. SiOxNy 박막 내 oxygen 함량이 

높을수록 무딘 형태의 큰 곡률반경을 갖는 크랙이 형성되고, 

oxygen 함량이 낮을수록 날카로운 형태의 작은 곡률반경을 갖는 

크랙이 형성되었다. 이는 SiOxNy 박막 내 oxygen 함량이 

증가할수록 박막의 밀도가 감소하고 porosity 가 증가하여 

생성되는 크랙 끝단이 상대적으로 무딘 형태를 가지기 때문이다.  

무딘 크랙의 경우 끝단의 곡률반경이 작아 국소 영역에 집중되는 

응력이 작지만, 날카로운 크랙의 경우 끝단의 곡률반경이 커서 국소 

영역에 큰 응력이 집중되므로 크랙 성장을 유도할 수 있다. 탄성 

변형 영역 내에서 파괴 거동을 보이는 세라믹 재료의 경우 초기 

형성된 크랙 끝단의 곡률반경이 외부 응력에 대한 파괴 거동에 

주요 인자로 작용하게 된다. 

따라서 SiOxNy 박막의 반복 굽힘 신뢰성 향상을 위해서는 박막 

내 oxygen 함량을 증가시켜 상대적으로 무딘 형태의 크랙 형성을 

유도하는 것이 필요하다고 판단된다. 그러나 상대적으로 기공 

비율의 증가는 초기 상태의 수분 보호막 특성 열화를 유발할 수 

있으므로 최적 조성비를 갖는 박막을 형성하는 것이 요구된다. 
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(a)                               (b) 

Figure 4.24. Conceptual illustration of (a) force lines and (b) 

stress concentration factor at a crack tip.71 
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제 5 장.  결   론  

외부에서 인가된 응력에 대해 박막 봉지막에 생성된 크랙을 

전기적 및 광학적 평가법을 이용하여 탐지하였고, 크랙 생성에 따른 

수분 투과도 특성 열화 정도와의 상관관계를 정량적 및 정성적 

접근법으로 분석하였다. 반복 굽힘 횟수가 증가할수록 박막 표면의 

크랙이 성장하는 거동이 관찰되었고, 크랙 증가 시 누설 전류의 

증가 현상이 관찰되었다. 이는 전기적 특성의 변화를 측정하여 

외부에서 유도된 크랙 발생 탐지가 가능함을 의미한다. 크랙이 초기 

성장하는 구간에서 박막 봉지막의 수분 투과도가 증가하여 보호막 

특성이 열화되는 거동이 관찰되었다. 본 연구에서 수행된 100 ㎚ 

두께의 SiNx 봉지막의 경우 박막 표면에 크랙 생성 시 약 1.5 

order 의 누설 전류량 증가 현상과 약 14% 의 수분 투과도 증가 

현상이 관찰되었다. 그러므로 전기적 평가법을 이용하여 외부에서 

유도된 크랙 발생과, 수분 보호막 특성 열화시점 탐지가 가능하다고 

판단된다. 

SiNx 봉지막에서 박막 두께, 밀도 및 반복 굽힘 환경의 온습도가 

굽힘 신뢰성에 주는 영향성이 연구되었다. 박막 두께가 증가할수록 

치밀한 막질 형성으로 인해 초기 상태 보호막 특성이 향상되었으나, 

반복 굽힘 시 critical strain 감소로 인한 굽힘 신뢰성 열화 거동을 

보였다. 박막 두께 변화 시 초기 상태 수분 보호막 특성과 반복된 

외부 응력에 대한 굽힘 신뢰성 특성 변화간 trade-off 관계를 

가지므로, 최적 두께 형성이 요구된다. 

박막 밀도가 증가할수록 치밀한 막질이 초기 상태 수분 보호막 

특성을 향상시키나, 상대적으로 같은 굽힘 신뢰성 조건에서 급격한 

누설 전류의 증가량을 보이는 빠른 파괴 거동이 관찰되었다. 화학 
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조성 분석 결과 박막의 밀도 및 잔류 응력은 화학 조성비와 결합 

상태에 밀접히 연관되는 경향이 관찰되어 조성비에 따른 굽힘 

신뢰성 영향성이 추가로 연구되었다. 

SiOxNy 봉지막에서 O/Si 조성비에 따른 굽힘 신뢰성이 

연구되었다. 박막 내 O/Si 조성비가 높을수록 반복 굽힘 시 누설 

전류의 증가량이 적고 굽힘 신뢰성이 향상되는 결과가 

관찰되었으며, 박막 표면에 발생된 크랙 끝단 분석 결과 높은 O/Si 

조성비에서 무딘 형태의 크랙이 성장하는 거동을 보였다. 이는 

SiOxNy 박막 내 oxygen 함량 증가 시 기공이 증가하고 상대적으로 

porous 한 막질에서 무딘 형태의 크랙이 생성되고, 크랙 끝단의 

응력 집중 계수를 완화하여 굽힘 신뢰성이 향상되는 것으로 

판단된다. 

반복 굽힘 환경의 온습도가 굽힘 신뢰성에 주는 영향성도 

검토되었다. 상대적으로 고습 조건에서 굽힘 신뢰성이 급격히 

열화되는 거동이 관찰되었으며, 이는 크랙 표면에서 수분으로 인한 

화학 반응으로 인해 크랙의 추가적인 성장이 유도되었기 때문이다. 

그러므로 표면 산화 방지를 통해 가혹한 외부 환경에서 크랙 

성장을 억제하여 굽힘 신뢰성을 향상시키는 방안이 요구된다. 

본 연구에서 크랙 발생에 의한 봉지막 투습도 변화를 간접적으로 

평가하기 위한 방법으로 전기적 평가법의 가능성을 확인하였으며, 

SiNx 및 SiOxNy 봉지막에서 굽힘 신뢰성 특성에 영향을 주는 

인자들이 검토되었다. 본 연구결과를 참고로 다양한 봉지막 

재료에서 추가적인 연구가 수행되면 유연 소자의 수분 보호막 특성 

개선과 굽힘 신뢰성 향상이 가능할 것으로 사료된다. 
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Abstract                                               
 

Recently, the importance of organic light emitting diode 

(OLED) displays are rapidly growing for many flexible display 

applications. Since organic materials currently employed in 

OLED displays are very sensitive to water vapor and oxygen, 

successful development of the thin film encapsulation layer 

(TFEL) becomes essential in flexible display industry. 

Permeation properties of a TFEL have been mainly evaluated 

by the water vapor transmission rate (WVTR) method, which 

has disadvantages of time-consuming process and low 

detection limit. Furthermore, the pathway of gas and moisture 

transport is mainly attributed to the generation and propagation 

of cracks after a cyclic bending process. In this study, we 

propose a new permeation measuring method, which electrically 

detects the on-set and density of cracks. 

We prepared metal/insulator/metal (MIM) specimen for 

electrical evaluation of an encapsulation layer on polymer 

substrate. The SiNx and the SiOxNy TFEL using low-

temperature plasma enhanced chemical vapor deposition (LT-

PECVD) were prepared. Bending test for stressing an 

encapsulation layer specimen was performed by using 2-point 

bending machine with various bending radius. 

Both the crack density and the leakage current density of the 

100 ㎚ thick SiNx TFEL were gradually increased with 

increasing the bending cycles. Variations of WVTR of the 100 
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㎚ thick SiNx TFEL increased with increasing the crack density. 

As the number of cracks increased, both the leakage current 

density and WVTR were increased, indicating that the film 

water vapor permeability and electrical characteristic are in the 

direct proportional relationship. 

With increasing the thickness of SiNx TFEL, the water vapor 

barrier performance improved due to the formation of densely 

packed SiNx layer. However, after repeated bending cycles, the 

critical strain decreased and the crack density abruptly 

increased with increasing film thickness. This result were 

attributed to an increase of the residual stress for thicker SiNx 

film. 

Likewise, with increasing the density of SiNx TFEL, the 

barrier performance at the pristine state was improved, but the 

on-set of cracks occurred earlier. Especially, variations of the 

film density and bending reliability were closely related with 

the amount of oxygen content in SiOxNy TFEL. With decreasing 

the oxygen content in SiOxNy TFEL, film density was increased 

but the bending reliability was abruptly decreased due to the 

generation of sharp crack tips. However, with increasing the 

oxygen content in SiOxNy, bending reliability was improved due 

to the occurrence of blunt crack tips. These results might be 

due to the substitution of nitrogen by oxygen in SiOxNy TFEL, 

resulting in the formation of more Si-O bondings and pores, 

with increasing the oxygen content. 
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After a cyclic bending test under higher relative humidity, 

current density of the SiNx TFEL was rapidly increased due to 

the moisture-assisted crack growth. This was attributed to the 

rapid propagation of cracks through the surface oxidation. 

In summary, the variations of the leakage current density in 

the SiNx TFEL were strongly correlated with the density of 

cracks after a cyclic bending test. The WVTR in the SiNx TFEL 

was shown to be correlated to the density of cracks, indicating 

that the variations of the WVTR can be quantitatively evaluated 

by measuring electrical leakage current through the layer. 

The barrier characteristic and the bending reliability of the 

pristine barrier layer were closely dependent on the thickness 

and density of films, whick were in the trade-off relationship. 

Therefore, the optimal thickness and density of the barrier 

layer showed be determined prior to the employment. 

Degradation of bending reliability at higher relative humidity 

might be attributed by the rapid crack propagation through the 

surface oxidation. It can be concluded that the bending 

reliability is determined by the stoichiometry of film, because it 

affects the density of film and the shape of crack tips. That is, 

the bending reliability of the densely packed film is reduced due 

to the occurrence of a shape crack tips, whereas that of the 

porous film is improved because of the generation of a blunt 

crack tips. 
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