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Abstract

Indium tin oxide (ITO) thin films (30 nm) were deposited on PET substrate by reactive DC magnetron
sputtering using In/Sn(2, 5 wt.%) metal alloy target without intentionally substrate heating during the deposition
under different DC powers of 70 ~ 110 W. The electrical properties were estimated by Hall-effect measurements
system. The resistivity of ITO thin film deposited using In/Sn (5 wt.%) metal alloy target at low DC power
increased with increasing annealing time. However, they increased with increasing annealing time at high
DC power. In the case of ITO (Sn 2 wt%), we can't find clear change in resistivity with increasing annealing
time. However, carrier density and mobility showed difference behavior due to change of oxygen vacancy.
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1. 서  론

 현재 LCD, PDP, OLED, 태양전지, 광센서 등 여

러 응용분야에서 투명전도 산화물(TCO, Transparent

Conducting Oxide)이 다양하게 쓰이고 있다1-2). 이

에 따라 각종 소자의 개발이 가속화 되면서 이러한

소자에 필요한 필수적인 투광성과 전기 전도성이

우수한 투명 전극용 재료의 개발이 활발하게 이루

어지고 있다. 가장 널리 사용되고 있는 투명 전도

성 산화물재료는 ITO (Indium Tin Oxide)로 1990

년대부터 마그네트론 스퍼터링법을 사용하여 증착

면적이 대형화됨에 따라 디스플레이에 사용되기 시

작하였다. ITO는 산화인듐(In2O3)과 산화주석(SnO2)

을 혼합하여 사용하며, 산화주석(SnO2)이 5 - 10 wt.%

함유되었을 경우 투명전극으로서의 특성이 가장 좋

기 때문에 상품화된 타깃의 경우 산화주석을 10 wt.%

함유한 조성을 많이 사용하고 있다. 이렇게 투명 전

극 재료의 대표적인 물질인 ITO는 디스플레이 산

업에 있어 없어서는 안 될 핵심부품 중의 하나이다.

또한, 최근에는 스마트 산업이 발전함에 따라 터치

패널이 차지하는 비중이 증가하고 그 중요성이 커

지면서 고감도, 고해상도를 가지는 디스플레이 기

술에 대한 요구가 증가하고 있다. 이러한 요구에 따

라 차세대 디스플레이로 주목받고 있는 분야가 바

로 터치스크린 패널(Touch Screen Panel)이다. 디스

플레이용 터치 패널은 저저항막 방식, 정전용량 방

식, 적외선 방식, 초음파 방식 등 다양한 방법이 있

다. 그 중 정전용량 방식은 고투과율과 내구성, 고

감도 등의 장점으로 Apple사의 iPhone, iPad에 적
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용되면서 터치 시장에서의 비중을 높이고 있다. 또

한, 정전용량 방식의 터치패널은 다른 방식에 비해

멀티터치 적용에 이점을 가지고 있어 앞으로도 주

목될 것으로 예상된다. 하지만, 정전용량 방식은 다

른 터치 패널에 비해 낮은 면저항을 요구하고 있다.

일반적으로 저항막 방식의 경우 4인치 급 디스플레

이 기준으로 150 Ω/□의 면저항이 요구된다. 정전

용량 방식의 경우 10포인트 이상 터치 포인트 및

수많은 신호를 전달하기 위해서는 10 Ω/□ 이하의

저항이 요구된다. 스퍼터링법으로 면저항 10 Ω/□

이하를 가지는 ITO 박막을 제작하는 것은 매우 고

난이도 기술이다. 현재 생산라인에서는 전기적 및

광학적 특성이 우수한 ITO 박막을 제조하기 위하

여 거의 대부분 소결체의 단일 타깃을 사용하는 방

법을 채택하고 있다. 하지만 이러한 공정은 뛰어난

박막물성은 획득할 수 있지만 가격경쟁력 측면에서

는 그 한계성이 존재하기 때문에, 최근 산업현장에

서는 더욱 제조비용이 저렴한 새로운 공정에 대한

관심이 높아지고 있다. 

따라서, 본 연구에서는 산업적으로 많이 쓰이는

DC 스퍼터링법과 비교하여, 높은 증착율과 가격이

저렴한 메탈 금속을 사용하기 때문에 제조비용 측

면에서 상대적으로 우위성을 가지는 반응성 DC 스

퍼터링법을 이용하여 ITO 막을 제작하였다3-5). 다양

한 DC 파워에서 ITO 필름을 PET위에 증착한 후, 대

기 중에서 열처리를 실시하여 증착조건과 열처리

시간에 따른 전기적 물성 변화를 관찰하였다. 

2. 실험방법

본 연구에서는 50 mm × 50 mm 크기의 PET 기판

위에 반응성 DC 마그네트론 스퍼터링법을 이용하

여 30 nm 두께의 ITO 박막을 증착하였다. PET기판

은 초음파 세척기내에서 에탄올 및 이온교환수를 이

용하여 전처리 과정을 행하였다. 증착 전 챔버 내의

작업압력은 약 1.0 × 10−6 torr (1.33 × 10−4 Pa)까지 배

기하였으며, 증착 압력은 Ar + O2 분위기에서 0.28 Pa

을 유지하였다. 반응성 스퍼터링의 경우, 박막의 증

착속도는 반응성 가스인 산소의 투입량의 변화에

따라 이력곡선(hysteresis curve)을 나타내는 것이 특

징이다.[3-4] 즉 산소 첨가량이 적을 경우 증착속도는

매우 크지만 산소첨가량이 어느 정도 증가하면 증

착속도가 갑자기 크게 감소하는 천이 영역이 존재

하게 된다. 이것은 타깃의 표면이 sputtering yield가

큰 metal mode에서 sputtering yield가 작은 oxide

mode로 변하기 때문이다. 따라서 본 실험에서는 선

행연구를 통해 타깃 표면이 완전히 oxide mode로

전환되어 증착률의 큰 변화가 없는 영역인 산소 유

량 [O2/(Ar + O2)] 25%로 유지하여 증착하였다. 또

한 반응성 스퍼터링에서 나타나는 전형적인 특징인

증착속도에 대한 이력곡선을 제거함으로써 일정한

박막 두께를 얻기 위하여 챔버내에 산소 주입 전 Ar

gas만을 이용하여 pre-pre sputtering을 15분간 실시하

여 타깃 표면은 항상 금속상태가 되도록 하였다. 최

종적으로 박막물성의 재현성을 높이기 위하여 증착

전 산소 주입 후에 pre sputtering을 10분 실행하여

방전의 안정성을 확보하였다6).

증착 중 DC 파워는 70 W부터 110 W까지 10 W

씩 증가시키며 증착을 진행하였다. 스퍼터링 타깃

으로는 직경 3 inch 크기의 In/Sn (Sn 2, 5 wt.%) 합금

타깃을 Cu backing plate에 접합하여 사용하였다. 열처

리는 대기 분위기의 전기로 내에서 4oC/min의 승온

속도로 120oC에서 6 또는 12시간동안 유지한 후,

자연냉각 시켰다. 박막의 전기적 특성은 Hall-effect

measurements system (ECOPIA, HMS3000)을 통해 측

정하였으며, 증착 시 DC 파워와 열처리 시간에 따

른 비저항, 캐리어 농도, 및 이동도를 관찰하였다. 

3. 결과 및 고찰

 In에 Sn을 2 또는 5 wt% 첨가한 두 종류의 금

속 합금 타깃을 이용하여 산소 분위기에서 반응성

스퍼터링법으로 증착한 ITO 박막을 대기 중에서 후

열처리를 실시하여 전기적 특성을 비교하였다. 그

림 1, 2, 3은 In/Sn 5 wt.% 타깃을 이용하여 다양한

DC파워에서 증착한 ITO 박막의 후 열처리 시간에

따른 비저항, 캐리어 밀도 및 이동도의 변화를 각

각 나타낸다. 검은색은 열처리를 하지 않은 박막,

Fig. 1. Resistivity in relation to DC power and annea-

ling time for the ITO thin film deposited by

reactive DC magnetron sputtering using In-Sn

(5 wt%) metal alloy target.
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붉은색은 6시간, 파란색은 12시간 열처리 한 결과

이다.

상온에서 증착한 박막의 경우, 비저항은 DC 파

워 80 W까지는 거의 같은 값을 나타내지만 90 W

이상에서는 크게 증가함을 확인 할 수 있었다. 박

막의 전기비저항은 캐리어 밀도와 이동도에 의존하

는데, 그림 2의 캐리어 밀도를 보면 DC 파워 증가

에 따라 큰 변화는 보이지 않지만, 이동도는 크게

감소함을 확인 할 수 있다. 따라서 열처리 하지 않

은 경우, DC파워 90 W이상에서 전기 비저항의 큰

증가는 이동도의 감소에 기인한 것으로 생각된다.

일반적으로 산화물반도체의 경우, 박막의 전기적

특성은 박막의 미세구조 및 결정성에 크게 의존하

는 것으로 보고되어 있다5-6). 또한 이러한 산화물

반도체 박막의 미세구조 및 결정성은 스퍼터링 공

정 중 발생하며 일반적으로 수 eV정도의 운동에너

지를 가지는 스퍼터 원자들과 비교하여 매우 높은

수십 ~수백 eV정도의 운동에너지를 가지는 고에너

지 입자 (아르곤 중성원자 또는 산소음이온)들의 충

격에 크게 의존하는 것으로 알려져 있다5,7). 이러한

고에너지 입자들의 초기 에너지는 방전 중의 캐소

드에 인가되는 전압에 의존하게 된다.

한편 본 실험에서 관찰한 결과 캐소드에 인가하

는 DC 파워가 증가할수록 캐소드 전류-전압은 단

조롭게 증가함을 확인할 수 있었으며, DC 파워가

70 W에서 110 W로 증가시킨 경우, 캐소드 전압은

340 V에서 370 V까지 증가함을 확인 하였다. 

따라서 그림 3에서 열처리를 하지 않은 박막에

대하여 DC 파워의 증가에 따른 홀 이동도의 감소

는 증착 중 성장하는 박막 표면에 입사하는 고 에

너지 입자들의 충격에너지의 증가에 따른 박막 손

상에 의한 박막의 결정성의 저하에 기인한다고 생

각된다. 그러나 이러한 고 에너지 입자들의 충격에

의한 박막의 결정성을 비교하기 위하여 XRD측정

을 통하여 관찰 하였으나, 박막의 두께가 매우 얇

은 30 nm정도이며, 실온에서 증착한 박막이기 때문

에 모두 비정질 구조로 나타났다. 따라서 박막의 결

정성에 대한 상대적인 평가는 어려웠다7).

한편 ITO박막의 결정성은 박막의 화학양론조성

에도 매우 의존한다. 성장 중인 박막 표면에 고 에

너지 입자들의 층격이 있는 경우, ITO박막의 구성

원소인 In 및 Sn과 비교하여 상대적으로 질량이 작

고 가벼운 산소원자가 금속과 산소간의 결합을 끊

고 박막을 이탈하게 되며, 이러한 현상을 “re-

sputtering”이라고 한다. 따라서 캐소드에 인가되는

전압이 증가함에 따라 고 에너지 입자들의 박막 층

격에너지는 증가하게 되고, 보다 많은 산소원자들

은 re-sputtering에 의해 박막을 이탈하게 된다. 그

결과 박막은 화학양론조성을 벗어난 산소가 부족한

조성이 되어 결국 박막의 결정성을 저하하게 될 것

으로 예상 된다. 따라서 그림 3에서 열처리를 하지

않고 실온에서 증착한 ITO박막의 비정항의 증가 및

홀이동도의 큰 감소는 고 에너지 입자들의 충격으

로 re-sputtering된 산소의 증가에 따른 조성결함에

의한 박막결정성의 저하에 기인한 것으로 판단된다7-9).

먼저 비저항의 경우, 실온에서 증착한 박막은 DC

파워 90 W이상에서 큰 증가를 보이지만, 열처리한

박막은 DC 파워의 증가와 함께 단조롭게 감소함을

확인할 수 있었다. 전술한 바와 같이, 열처리를 하

지 않은 박막의 경우, 파워에 따른 박막의 비저항

의 변화는 캐리어 밀도보다는 홀 이동도의 변화에

크게 의존하는 것으로 나타났다. 하지만 열처리를

Fig. 2. Carrier concentration in relation to DC power

and annealing time for the ITO thin film

deposited by reactive DC magnetron sputtering

using In-Sn (5 wt%) metal alloy target.

Fig. 3. Hall mobility in relation to DC power and

annealing time for the ITO thin film deposited

by reactive DC magnetron sputtering using In-

Sn (5 wt%) metal alloy target.
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행한 박막의 경우, 홀 이동도는 마찬가지로 파워 증

가에 따라 감소하지만 캐리어밀도는 오히려 파워증

가에 따라 크게 증가하여, 그 결과 비저항은 감소

한 것으로 확인 되었다.

이러한 캐리어 밀도의 향상은 열처리에 의해 박

막 결정성이 향상되어 도펀터인 Sn이 전기적으로

활성화되어 보다 많은 캐리어를 생성하였기 때문이

라고 판단된다. 또한 열처리를 행한 경우, 파워에

따른 이동도의 감소는 박막 결정성의 저하 보다는

캐리어밀도의 증가에 따른 이온화불순물 산란에 더

욱 의존했기 때문이라고 판단된다8-9).

그림 4, 5, 6은 Sn 2 wt%를 함유한 In-Sn 합금타

깃을 이용하여 다양한 DC파워에서 증착한 ITO 박

막의 후 열처리 시간에 따른 비저항, 캐리어 밀도

및 이동도의 변화를 각각 나타낸다. 검은색은 열처

리를 하지 않은 박막, 붉은색은 6시간, 파란색은 12

시간 열처리 한 결과이다. 그림 4에 나타낸 바와

같이 열처리를 하지 않은 ITO박막의 경우 DC파워

의 증가에 따라 비저항은 조금은 증가하지만 큰 변

화는 관찰할 수 없었다. 이것은 그림 1에서 나타낸

Sn 5 wt%를 함유한 합금타깃을 사용하여 증착한

ITO박막의 비저항은 DC파워 90 W이상에서 크게

증가한 결과와 비교해 볼 때 뚜렷한 차이를 나타낸

다. 그리고 6시간 열처리를 행한 경우, 열처리를 하

지 않은 박막과 비교하여 비저항의 큰 차이는 관찰

할 수 없었으나, 12시간 열처리를 행한 경우 DC파

워 전 영역에서 상대적으로 높은 비저항을 나타내

는 것을 확인 할 수 있었다. 

그림 5는 Sn 2 wt% 함유한 In-Sn합금 타깃을 사

용하여 증착한 박막의 증착 파워 및 열처리 시간에

따른 캐리어밀도 변화를 나타낸다. 증착 시 DC파

워가 증가함에 따라 박막의 캐리어 밀도는 조금씩

증가함을 확인 할 수 있다. 이것은 파워 증가에 따

른 고에너지 입자들의 기판 입사에너지의 증가에

의해 생성되는 산소공공이 증가했기 때문이라고 생

각된다. 또한 열처리 및 열처리 시간에 따라 캐리

어밀도는 감소하는 것을 확인할 수 있다. 이것은 증

착 중 박막에 생성된 산소공공이 대기 중 열처리에

의해 소멸되는 것을 의미한다. 

한편, Sn 5 wt%함유한 타깃을 사용하여 증착한

박막의 열처리에 따른 캐리어밀도(그림 2 참고)와

비교해 보면, Sn 2 wt%의 경우 캐리어밀도가 상대

적으로 작은 값을 나타내는 것을 확인 할 수 있다. 이

것은 Sn 5 wt%의 경우 도펀터 함량이 많기 때문에

열처리에 따른 결정화에 의해 전기적으로 활성화된

Sn의 양이 증가하였기 때문이라고 생각된다. 

그림 6은 Sn 2 wt%함유한 타깃을 사용하여 증착

Fig. 4. Resistivity in relation to DC power and annea-

ling time for the ITO thin film deposited by

reactive DC magnetron sputtering using In-Sn

(2 wt%) metal alloy target.

Fig. 5. Carrier concentration in relation to DC power

and annealing time for the ITO thin film

deposited by reactive DC magnetron sputtering

using In-Sn (2 wt%) metal alloy target.

Fig. 6. Hall mobility in relation to DC power and

annealing time for the ITO thin film deposited

by reactive DC magnetron sputtering using In/

Sn (2 wt.%) metal alloy target. 
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한 ITO박막의 증착 파워 및 열처리 시간에 따른 홀

이동도의 변화를 나타낸다. 열처리를 하지 않은 박

막의 경우 증착파워의 증가와 함께 이동도는 크게

감소함을 확인 할 수 있다. 이것은 전술한 바와 같

이 고에너지 입자들의 기판충격에너지의 증가에 의

한 박막의 결정성 저하에 기인한 것으로 생각된다. 하

지만 열처를 행한 박막의 경우 80 W이상에서는 대

부분 상대적으로 높은 이동도를 나타낸다. 이것은

열처리에 따른 박막의 결정성의 증가에 의한 것으

로 생각 된다. 또한 그림 3에 나타낸 Sn 5wt%와

비교해 보면 상대적으로 이동도는 높은 값을 나타

내는 것을 확인 할 수 있다. 이 결과에 대해서는 두

가지의 원인을 예상할 수 있다. 첫째 Sn 2 wt%의

경우 불순물의 함유량이 적기 때문에 열처리에 의

한 박막의 결정화도가 높을 것으로 생각된다. 두 번

째로는 Sn 2wt%의 경우 그림 5에 나타낸바와 같

이 캐리어밀도가 낮기 때문에 이온화불순물 산란에

의한 영향이 상대적으로 작기 때문이라고 생각된다. 

4. 결  론

In에 Sn을 2 또는 5 wt% 첨가한 두 종류의 금속

합금타깃을 이용하여 산소 분위기에서 반응성 스퍼

터링법으로 증착한 ITO 박막을 대기 중에서 열처

리를 행한 후 전기적 특성을 비교하였다. Sn 5 wt%

를 함유한 타깃의 경우, 열처리를 하지 않은 박막

의 비저항은 증착중의 파워의 증가에 따라 크게 증

가함을 확인 할 수 있었다 이것은 증착공정 중 발

생하는 고 에너지 입자들의 층격에 의한 박막 손상

에 기인하는 것으로 생각되며, 이러한 현상은 박막

의 후열처리를 통하여 크게 개선됨을 확인 할 수

있었다. 한편 Sn 2 wt%를 함유한 합금 타깃의 경

우, Sn 5 wt% 타깃과 비교하여 상대적으로 박막의

비저항의 변화폭은 작은 것으로 확인 되었으며, 이

것은 캐리어밀도 및 이동도의 변화 폭이 작기 때문

이라고 생각된다. 따라서 스퍼터로 30 nm 두께를

가지는 초박막 ITO를 증착할 경우 비저항의 공정

변수 의존성을 포함한 실험의 재연성에 있어서는

Sn 5 wt%타깃 보다는 Sn 2 wt%타깃이 더 우위성

을 가진다고 생각된다. 
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