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Abstract

  Transparent conducting films having a three layered structure of ZnO/Cu/ZnO (ZCZ) were deposited 

onto the glass substrates by using RF and DC magnetron sputtering at room temperature. The 

emissivity and opto-electrical properties of the films were investigated with a varying thickness(5, 10, 

15 nm) of the Cu interlayer. With increasing the Cu thickness to 15 nm, the  films showed a enhanced 

electrical properties. Although ZnO 30/Cu 15/ZnO 30 nm film shows a lower resistivity of 5.2×10−5 

Ωcm, it’s visible transmittance is deteriorated by increased optical absorbtion of the films. In addition, 

X-ray diffraction patterns indicated that the insertion of Cu interlayer improve the  grain size of ZnO 

films, which is favor for the electrical and optical properties of transparent conducting films. From the 

observed low emissivity of the films, it is concluded that the ZCZ thin films with optimal thickness of 

Cu interlayer can be applied effectively for the car’s window coating materials.
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1. 서   론

  높은 가시광 투명성과 낮은 전기저항 특성을 갖

는 금속산화물(Transparent conductive oxide; 

TCO)[1] 소재는 최근 제품화되고 있는 유연 표시소

자 (Flexible display devices)와 박막형 태양전지

의 전극재료 외에도, 새로운 적용분야로 차량용 창

호재 보호필름으로 채택되어 하절기 직사광선 유

입에 따른 차량 실온 상승 저감 효과 및 내장재 품

질 열화를 방지하는 열선 차폐 효과(저 방사, Low-

emissivity)[2]에 대한 연구결과가 보고되고 있다. 

현재 TCO 소재를 활용하는 전자재료 산업에서는 

산화인듐(In2O3)에 주석(Sn)이 첨가된 ITO[3], 산화

아연(ZnO)에 알루미늄(Al)이 첨가된 AZO[4], 그리

고 Ga이 첨가된 GZO [5]  등의 박막재료가 폭넓게 

사용되고 있다. 그러나 D. Kim[3]의 ITO 박막의 특

성 연구에 기초하면 표시소자 특성에 적합한 비저항
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(≤1×10-4 Ω cm)과 가시광 투과도(≥ 80%)를 확보

하기 위해서는 200℃ 이상의 기판 온도 또는 후속 

열처리가 필요하기 때문에 열 충격에 약한 유연 표

시소자용 고분자 기판에 일반 열처리 조건을 적용하

기에는 제약이 따른다. 또한 ZnO 기반의 TCO 박막

은 ITO 박막 대비, 단파장 영역의 가시광 투광도가 

높은 장점을 갖고 있으나, ITO 박막보다 높은 비저

항(≥1×10-3 Ω cm) 특성으로 기존 TCO 소재와 동

일한 열처리(>200C)가 요구되므로 ITO 제조 공정

과 동일하게 기판 선택에 제약이 존재한다. 최근 Y. 

Kim[6]은 종래의 열처리 조건을 배제하고 TCO 박

막의 전기적, 광학적 특성을 제고하기 위하여 TCO 

박막 사이에 얇은 금속 층을 삽입한 Metal oxide/

noble metal/metal oxide(OMO) 구조의 In2O3/

Au/In2O3 박막을 증착하고 Au 중간층 적용에 따른 

In2O3 박막의 전기적, 광학적 특성 개선 효과를 발

표하였다. 본 연구에서는 In2O3 박막보다 경제적으

로 유리한 ZnO 박막을 OMO 구조의 기저 층과 상

부 층으로 고정하고, Cu 중간층 두께 변화에 따른 

ZnO/Cu/ZnO (ZCZ) 박막의 전기광학적 특성과 적

외선 차폐 효과를 분석하여 기존 투명전극재료의 대

체 가능성을 고찰하였다. 

2. 실험 방법
  

  실온에서 RF와 DC 마그네트론 스퍼터 공정으로 

ZCZ 적층 박막을 유리기판(3×3 cm2, Corning 

#1947)에 증착하였다. 증착 원으로 3인치 크기

의 ZnO 타겟(ZnO, Purity; 99.95%)과 Cu 타

겟(Purity; 99.99%)을 사용하였다. 스퍼터 챔버

의 초기 진공도를 7×10−7 Torr까지 배기하고, 고

순도 Ar 가스를 10 sccm 유입하여 증착 진공도

는 1.5×10−3 Torr를 유지하였다. 박막의 두께

와 타겟 인가 전력, 증착률 조건을 Table 1에 나

타내었다. 박막의 거칠기와 두께는 원자간력현

미경(Atomic force microscope; AFM, XE-

100, PSIA)으로 측정하였고, 박막의 전기적 특

성은 Hall-effect 측정기(HMS-3000, Ecopia)

로 분석하였다. 가시광 및 근적외선(열선) 영역

의 투과율은 UV-Vis-Nir spectrophotometer 

(UV–3600i plus, Shimadzu)를 이용하여 측정하

였고, 증착 전 기판의 가시광 투과율은 92.1%이

었다. 증착 후 박막의 깊이방향 화학성분은 X-ray 

photoelectron Spectrometer(XPS, Nexsa 

Thermo Fisher Scientific)로 분석하였고, Root 

mean square (RMS) 표면거칠기는 원자간력현미

경(Atomic force microscope, XE-100, PSIA)

으로 측정하였다. Cu 중간층 두께에 따른 박막

의 결정성(Crystallization) 변화는 X선 회절분석

기(Cu-kα, λ= 0.15406 nm, Xpert pro-MRD, 

Philips, 기초과학지원연구원 KBSI, 대구센터)를 

이용하여 분석하였다.

3. 결과 및 고찰

  10 nm 두께의 Cu 중간층이 증착된 ZCZ 적층 박

막의 XPS 깊이 방향 성분분석 결과를  Fig. 1에 나

타내었다. 상부와 하부 ZnO 층과 Cu 중간층 성분

만이 검출되어 적층 스퍼터 증착 공정이 박막 제조

에 유효함을 알 수 있었다. Fig. 2에 ZnO 단층과 

ZCZ 적층 박막의 XRD 회절 패턴을 나타내었다. 

분석 결과로 층간 Cu 박막의 존재와 무관하게 모든 

박막이 회절각 46°의 (102) 결정면과 67°의 (201) 

결정면으로 성장된 Hexagonal wurtzite 구조[7] 

임을 알 수 있었다. X선 회절 패턴의 회절 각도와 

반치폭(Full width at half maximum; FWHM)을 

Scherrer 관계식[8]에 적용하여 측정한 ZnO 박막

과 ZCZ 박막의 결정립 크기를 Table 2에 나타내었

다. ZnO 박막보다 ZnO 30/Cu 5 /ZnO 30 nm 적

층 박막의 결정립 크기가 감소하였으나, Cu 중간

Parameters Condition

Base pressure (Torr) 7.0 × 10-7

Deposition pressure (Torr) 1.5 × 10-3

ZnO RF Power (W/cm²) 3.5

Cu DC Power (W/cm²) 2.0

Ar gas flow rate (sccm) 10

Deposition rate (nm/Min.) ZnO : 4 , Cu : 2.5

Film thickness (nm)

ZnO Single layer

 ZCZ tri-layer 

70 

30/5/30, 30/10/30, 
30/15/30 

Table 1. Experimental conditions of ZnO and ZnO/Cu/
ZnO (ZCZ) thin films.

Thickness

(nm)

ZnO

orientation

2θ 

(Deg.)

FWHM

(Deg.)

Grain 

size

(nm)

ZnO (70)

(102)

46.25 0.49 17.64

ZCZ (30/5/30) 46.18 0.67 12.90

ZCZ (30/10/30) 46.17 0.64 13.50

ZCZ (30/15/30) 46.17 0.63 13.72

ZnO (70)

(201)

67.30 0.74 12.91

ZCZ (30/5/30) 67.18 0.93 10.26

ZCZ (30/10/30) 67.16 0.90 10.60

ZCZ (30/15/30) 67.16 0.88 10.84

Table 2. Compared grain size of ZnO and ZCZ thin films.
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층 두께가 증가할수록(~15 nm)  회절 피크의 반치

폭이 미소하게 감소하여 Cu 중간층이 ZnO 다결

정의 성장에 긍정적인 요소로 작용함을 알 수 있었

다. Table 3에 중간 Cu 중간층 두께에 따른 ZCZ 

박막의 전기적 특성을 나타내었다. ZnO 단층 막

의 비저항은 1.1×105 Ω cm 이었고, Cu 중간층 

두께 증가에 반비례하며 ZCZ 박막의 비저항이 감

소하여, 15 nm 두께의 Cu 중간층이 삽입된 박막

은 2.5×10−4 Ω cm 비저항을 나타내었다. 따라서 

TCO 박막의 전기전도도 향상을 위해 통용된 기판 

열처리 외에도, 적층형 OMO 박막 구조와 중간 금

속 층의 활용 또한 전기전도도 제고에 유효함을 알 

수 있었다.

  Fig. 2(a)와 (b)에 Cu 중간층 두께에 따른 ZnO 

박막의 가시광 투과율과 흡수율의 변화를 나타내

었다. 선행연구에서 Y. Kim[6]은 ITO/Au/ITO 

박막의 가시광 투과율 연구에서 두께 5 nm Au 

중간층의 가시광 투과도 증가 효과를 보였고, J. 

Jang[9]은 SnO2/Ag/SnO2 박막의 전기광학적 완

성도(Figure of merit) 연구에서 두께 15 nm Ag 

중간층의 가시광 투과율 증가 효과를 발표하였다. 

앞선 Y. Kim[6]의 연구에서 Au의 경우에는 두께

가 10 nm 이상으로 증가하면 투과율이 다시 감소

하였고, J. Jang[9]의 연구에서는 Ag의 두께가 15 

nm에서 20 nm로 증가되면 투과도가 감소되는 

결과를 보였다. OMO 구조에서 Au 와 Ag 중간층

의 특정 두께 조건에서 가시광 투과율 증가는 중간 

금속 층의 표면 플라즈몬 공명(Surface plasmon 

resonance)[7]에 의한 흡수율 감소에 따른 것으

로서, 적층 투명전극 구조에서 금속산화물(ZnO)

의 투광성과 더불어 중간 금속 층의 두께도 중요한 

변수임을 알 수 있다. 그러나 ZCZ 박막의 경우에

는 Cu 두께가 증가할수록 가시광 투과도는 전반적

으로 반비례하며 감소하였고, 상대적으로 흡수율

은 증가하여 표면 플라즈몬 공명에 의한 투과도 증
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Fig. 1. The XPS spectra of ZnO 30/Cu 10/ZnO 30 nm 
thin film.

Thickness

(nm)

Carrier 
density

(cm-3)

Mobility 

(cm2/Vs)

Resistivity

(Ωcm)

ZnO (70) 3.1×1010  0.1 1.1×105 

ZCZ (30/5/30) 3.2×1021  1.1 1.7×10-3 

ZCZ (30/10/30) 6.1×1021  2.0 5.0×10-4 

ZCZ (30/15/30) 1.0×1022 2.8 2.5×10-4 

Table 3. Electrical properties of ZnO and ZCZ thin films.

Fig. 2. The XRD pattern of ZnO and ZCZ thin films. (a) 
ZnO 70 nm, (b) ZnO 30/Cu 5/ZnO 30 nm, (c) ZnO 30/Cu 
10/ZnO 30 nm, (d) ZnO 30/Cu 15 /ZnO 30 nm. 

Fig. 3. The visible transmittance(a) and optical absorption(b) of ZnO and ZCZ thin films. (a) ZnO 70 nm, 
(b) ZnO 30 nm/Cu 5 nm/ZnO 30 nm, (c) ZnO 30 nm/Cu 10 nm/ZnO 30 nm, (d) ZnO 30 nm/Cu 15 nm/
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가는 측정되지 않았다. Fig. 3에 ZnO 단층과 

ZCZ 적층 박막의 근적외선(열선) 영역(750–2300 

nm)의 투과율을 나타내었다. Cu 중간층 두께가 

증가함에 따라서 박막의 근적외선 투과율이 지속

적으로 감소하여, ZCZ 박막의 열선 차폐 효과를 

이용하면 하절기 차량 내부의 실온 관리에 유효한 

성과를 거둘 수 있을 것으로 사료된다. 

  Fig. 4에 ZnO 박막과 Cu 중간층 두께에 따른 

ZCZ 박막의 RMS 표면거칠기 변화를 나타내었다. 

ZnO 박막의 거칠기는 1.75 nm, 각각 5 와 10 

nm 두께의 Cu 중간층을 증착한 ZCZ 박막의 거

칠기는 1.59 와 1.54 nm로 미약하게 감소하였으

나, 15 nm 두께의 Cu 중간층을 증착한 ZCZ 박막

의 거칠기는 1.85 nm로 다시 증가하여 Fig.3(d)

의 가시광 흡수율 증가에 관련됨을 알 수 있었다. 

Fig. 5에 Cu 중간층 두께에 따른 ZCZ 박막의 광

학적 밴드-갭 에너지 변화를 나타내었다. ZnO 단

층 박막의 광학적 밴드-갭 에너지는 4.136 eV(전

하밀도; 3.1×1010cm−3)이며, Cu 중간층 두께 

15 nm 조건의 광학적 밴드-갭 에너지는 4.291 

eV(전하밀도; 1.0×1022 cm−3)로 증가하여 광학

적 밴드-갭 에너지와  박막의 전하밀도는 비례함

을 알 수 있었다.

   Table 4에 ZnO 박막과 ZCZ 박막의 Cu 두께 

변화에 따른 Figure of merit(FOM)[10]을 나타

내었다. FOM 수치는 TCO 재료의 전기광학적 특

성의 최적화를 고려할 때 적용하는 판단 기준으로

서 관계식은 다음과 같다.

Figure of merit = T10/Rsh                      (1)

     

  식(1)에서 T는 가시광 평균 투과율이고 Rsh

는 박막의 면저항이다. 본 연구에서 ZnO 박막의 

FOM 수치는 1.45×10−11 Ω−1, ZnO 30/Cu 10/

ZnO 30 nm 박막은 ZnO 박막보다 높은 1.18×

10−3 Ω−1의 수치를 보임으로써, ZnO 30/Cu 10/
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Fig. 4. The optical transmittance of ZnO and ZCZ thin 
films in the near- infrared wavelength range. (a) ZnO 
70 nm, (b) ZnO 30 nm/Cu 5 nm/ZnO 30 nm, (c) ZnO 30 
nm/Cu 10 nm/ZnO 30 nm, (d) ZnO 30 nm/Cu 15 nm/
ZnO 30 nm. 

Fig. 5. Surface roughness of ZnO and ZCZ thin films. (a) ZnO 70 nm, (b) ZnO 30 nm/Cu 5 
nm/ZnO 30 nm, (c) ZnO 30 nm/Cu 10 nm/ZnO 30 nm, (d) ZnO 30 nm/Cu 15 nm/ZnO 30 
nm. 
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ZnO 30 nm 박막이 실온 조건에서도 ZnO 박막

의 전기광학적 완성도를 향상시킬 수 있는 효과적

인 박막 구조임을 알 수 있었다.

4. 결    론
  

   본 연구에서 ZnO 박막과 Cu 중간층을 이용한 

적층형 ZCZ 박막을 증착하고, Cu 중간층 두께

에 따른 전기적, 광학적 특성 변화를 고찰하였다. 

ZnO 박막의 두께를 30 nm로 고정하고 Cu 중간

층 두께를 변화시켜 제조한 ZCZ 박막은 Cu 중간

층의 두께가 증가할수록 전기전도성은 증가하였

으나, 흡수율 증가에 따른 가시광 투과도는 감소

하였다. 또한 Cu 중간층은 ZnO 박막의 결정성도 

향상시키는 것으로 측정되었으며, 적외선 차폐 효

과 또한 Cu 중간층의 두께에 비례함을 알 수 있었

다. 결론적으로, 적정한 두께(~10 nm)의 Cu 중

간층을 적용한 ZCZ 박막이 유용한 열선 차폐 특

성과 상대적으로 우수한 전기광학적 특성을 보임

으로써 기존의 ITO 박막의 대체가 가능함을 알 수 

있었다. 
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