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요  약

동시진공증발법(co-evaporation)으로 Cu(In,Ga)Se2 박막을 제작하는 논문으로서 1단계(1st-stage)에서 기판온도

(substrate temperature)가 400℃에서 In2Se3상( In2Se3 phase)이 존재하였으며  2,3단계(2
nd

-stage, 3
rd

-stage) 에서 기판온

도 변화에 따른 흡수 스펙트럼(absorbency spectrum)은 차이가 크지 않다. 이것은 박막의 두께가 전부  1μm 이상이므

로 흡수 스펙트럼(absorbency spectrum)은 거의 차이가 없다. 2,3단계에서 기판온도 변화에 따른 SEM과 XRD를 분석

한 결과, 기판온도가 증가할수록 결정구조(crystal structure)의 밀도(density)가 증가하고 기공(vacancy)이 감소하며 

480℃,500℃에서 Cu(In0.7Ga0.3)Se2상(μm)이 형성되었다.

ABSTRACT

This research is based on fabricating Cu(In,Ga)Se2 thin-film by co-evaporation method. On 1st - stage, In2Se3 phase appeared when the 

substrate temperature reached to 400C, however, there was small effect between the substrate temperature and absorbency spectrum on 2
nd

, 3
rd

 

- stage because the average thickness of the thin-film was 1 μm or higher. SEM and XRD was measured on 2
nd

 and 3
rd

 stage and it showed as 

the substrate temperature increases, the density of the crystal structure increased with the decreament of the vacancy. Furthermore, the 

formation of Cu(In0.7Ga0.3)Se2 phase showed at 480C and 500C.  
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Ⅰ. 서  론

 

태양전지의 산업을 주도한 것은 단결정 실리콘 태양

전지였다. 실리콘 태양전지는 실용화 단계의 주종을 이

루고 있으며 꾸준한  기술 개발에 의해 단가절감과 효율 

향상을 이루고 있다. 그러나 실리콘 태양전지의 재료와 

기술개발에 의한 가격 절감 효과의 한계성을 지니고 있

으며 생산량은 많지만 수요가 많아 가격 하락을 기대하

기 어렵다. 그러므로 원재료 절감, 제조공정의 단가 절

감에 의해 박막태양전지 시장이 급증하고 있다. 그러므

로 향후 성장성을 고려할 때 Cu(InGa)Se2 (CIGS) 박막 

태양전지의 가능성에 산업계가 주목하고 있다. 그 이유

는 CdTe 태양전지 보다 에너지 변환효율이 높고 결정형 

태양전지에 비해 재료의 사용량이 적으므로 경제성이 

크다는 장점 때문이다. 

또한 Cu(InGa)Se2는 실험실에서 19% 이상의 고효율

을 나타냈다. CuInSe2 (CIS)는 기본적으로 Cu,In 및 Se

으로 이루어진 황동광(chalcopyrite) 구조를 갖는다.[1] 

CuInSe 박막 태양전지에 Ga를 첨가하여 높은 에너지 

밴드갭(∼2.7eV까지 범위를 넓힐 수 있음)을 가지는 

CuIn1-xGaxSe2를 제작할 수 있다[2,3,4]. 흡수층의 에너

지 밴드갭의 증가는 개방전압(open circuit voltage : 

Voc)을 증가시킨다. 즉 흡수층의 에너지 밴드갭의 최

적화는 높은 변환효율의 태양전지를 제작하는데 전제

조건이 된다. 그러므로 CuIn1-x GaxSe2의 태양전지에서

는 In 원자에 Ga를 첨가하므로써 밴드갭의 조절에 의

한 태양전지 성능향상에 직접적인 영향을 주고 있다. 

게다가 작동수명이 길며 직접천이형 밴드갭이며 높은 

흡수계수(>105cm-1 1.4eV bandgap에서)를 가지고 있고, 

수 마이크로미터의 박막으로 만들어도 충분한 광흡수

가 가능하고 재료의 소모를 줄일 수 있으며 기상, 액상

으로부터 다양한 방법으로 제작 가능하므로 많은 연

구자들은 CIGS 막 형성과정에서 완벽한 성장과정과 

제어가 가능한 것에 대해 연구를 하고 있다[5,6,7,8]. 

CIGS 박막제조법으로는 co-evaporation, electrodepo 

-sion, CVD, spray pyrolsis, sputtering+ selenization, 등이 

사용된다[9]. 

스퍼터링법은 증착속도가 빠르고 저온에서도 대면

적에 균일한 박막을 얻을 수 있어 상업적으로 가능한 공

정이나 H2Se는 대기압에서 가능하나 독성이 매우 강해 

주의를 요한다. 10% 이상의 변환효율은 co-evaporation

을 이용한 3단계 공정법으로 출발물질로 4개이상의 금

속원소 또는 이원화합물을 이용하게 된다.[9] 박막의 특

성은 조성비뿐만 아니라 온도, 증착시간 등에 의해서 

크게 변하기 때문에 정밀한 공정제어가 필수적이다. 고

효율 박막 태양전지의 제조를 위해서는 각 단위별 박막

의 공정조건 확립이 필요하다.[10] 

본 논문에서는  동시진공증발법을 이용하여 박막을 

형성하였으며 각 단계별로 기판온도를 변화시켜 시편

의 특성을 조사하여 우수한 흡수층의 제작 조건을 찾아 

태양전지를 제작할 수 있는 기초실험단계를 하고자 한

다. 제작된 시편들을  XRD, EDS, SEM등을 사용하여 특

성을 분석하였다.

Ⅱ. 실험방법

CIGS 박막은 동시진공증발법(co-evaporator)로 제조

하였으며, 본 실험에 사용한 기판은 ITO가 200 ㎚ 코팅

된 투명전도성 유리로써, 초음파 세척기를 이용하여 

아세톤, 에틸알코올 순서로 10분 동안 세척한 후, 적외

선 건조기에서 20분 정도 건조시킨 후 사용하였다. 1단

계(1
st
-stage)에서 Se는 160℃에서 증발시키고, Ga는 99

0℃에서 8분 유지시키고 1080℃로 상승시켜 12분 유지

한 후 700℃로 낮추었다. 2단계(2nd-stage)에서 Cu를 

60A로 2분 가열 후, 90A로 유지시키면서 증착시켰으

며, Se는 1st-stage와 동일하게 처리하였다. 3단계

(3
rd

-stage)에서는 In을 51A로 유지하여 증착시켰으며 

Se는 160℃에서 증착시켰고 Ga는 1080℃에서 10분간 

유지시켜 증착시켰다. Selenizing은 400℃ 10분간 처리

하였다. 

제작된 시편의 박막 결정특성 및 배향특성을 알아

보기 위해 X-Ray Diffractometer(target:,Cu Kα, power: 

40kV, 20mA, 2θ:10°∼90°)를 사용하였다. 또한 흡수계

수를 측정하기 위하여 자외선 가시광선 분광기

(UV-Visible Spectrophometer)를 이용하여 기판에 수직 

방향으로 광을 입사시켜 측정하였다. 이때 파장범위는 

250∼1000 ㎚로 하였다.
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Ⅲ. 결과 및 고찰

3단계 공정 중 1
st
-stage에서 In,Ga,Se를 증착시킬 때 기

판온도를 250℃,300℃,350℃,400℃로 변화시키면서 제

작한 막의 구조특성에 대해 관찰하였다. 그림 1은 기판

온도를 변화 주었을 때의 표면을 SEM으로 관찰한 것으

로써, 기판온도가 증가할수록  입자가 조밀하고 기공

(vacancy)이 없으며 밀도가 큰 것으로 나타났다. 즉, 

2
nd

-stage에서 Cu 첨가로 CIGS 박막에 큰 영향을 줄 것으

로 기대된다. 

 

(a) (b)

 

(c) (d)

그림 1. 1단계에서 기판온도변화에 대한 박막의 
SEM 사진 (a) 250℃ (b) 300℃ (c) 350℃ (d) 400℃
Fig. 1 SEM images of thin film at different 
substrate temteratures in first stage 

(a) 250℃ (b) 300℃ (c) 350℃ (d) 400℃

표 1은 400℃에서의 EDS의 분석한 것으로 평균적으

로 In/Ga의 원자 비율은 6.9로 측정되어 In이 Ga보다 원

자가 많이 차지하는 것으로 알 수가 있어 1
st
-stage의 온

도는 400℃로 정하는 것이 적당하다는 것을 알 수 가 있

었다.

표 1. 1단계에서 EDS (at 400℃)
Table. 1 EDS dates of 1st-stage(at 400℃)

In Ga Se

First Point

Atomic 

atio(%)
35.04 5.14 59.82

Quality 

atio(%)
44.19 3.94 51.87

Second Point

Atomic 

atio(%)
36.23 5.06 58.71

Quality 

atio(%)
45.47 3.86 50.67

Third Point

Atomic 

atio(%)
39.16 5.80 55.76

Quality 

atio(%)
50.54 4.16 45.29

Average

Atomic 

atio(%)
36.81 5.33 58.10

Quality 

atio(%)
46.73 3.97 49.28

 

그림 2는 XRD를 측정한 것으로써 기판온도가 25

0℃일 때 기판온도가 낮아서 Se원소의 농도가 높아 In, 

Ga, Se의 반응을 저해하여 막의 구조가 나빠지는 것으

로 예측된다. 즉, 기판온도가 낮을 때 Se, In, Ga이 반응

하기 어려운 것으로 관찰되었다. 300℃에서는 In2Se3상

이 낮게 형성되었으며 온도가 낮을 때 일차적으로 

In2Se3상이 형성되는 것을 알 수 가 있었다. 기판온도가 

350℃에서는 2θ가 25.6°일 때 InGaSe3상이 생겼으며  

In2Se3, In2O3도 나타났다. 이것은 CIGS 박막으로 황동

광(chalcopyrite) 구조를 형성하기는 힘들 것으로 예측

된다. 기판온도가 400℃에서는  2θ가 27.5°일 때 

InGaSe2상이 생기고 (In0.7Ga0.3)2Se3(s)상이 생겼다. 반응

식은 식(1)과 같다.

(In,Ga)(g)+Se(g) → (In0.7Ga0.3)2Se3(s)  (1)

반응 과정 중에 In과 Ga, Se이 직접적으로 반응하여

(In0.7Ga0.3)2Se3(s)이 형성하기가 어렵다. 실질적으로 고

온에서 Ga와 Se를 반응 시켜 Ga와 Se의 중간상을 생성한

다. 이것은 GaSe 상의 형성(-462.4kj／mol)은 In2Se3상 

(一360kj／mol)보다 낮아서 GaSe 상을 형성하는 데 많은 

외부 에너지를 흡수해야 하기 때문이다. 



한국정보통신학회논문지 제16권 제10호

2276

100

1000

10000

1000

10000

100000

1000

10000

100000

20 30 40 50 60 70 80

0

1000

2000

3000

4000

5000

6000

7000

In
2
O
3
 

 Ga 

 (In
0.7
Ga
0.3
)
2
Se
3

in
te
n
s
it
y
/c
p
s

in
te
n
s
it
y
/c
p
s

 

 InGaSe
2
 

 SiO
2
 

 (112) 

in
te
n
s
it
y
/c
p
s

in
te
n
s
it
y
/c
p
s

2θ/deg

 (200) 

 (011) 

 

 

 

 

 a

 (110)

In
2
O
3
 

 (300)

 

 (110)

 (001)

 (011) (111)

InGaSe
3

 SiO
2

In
2
Se
3
 

 

 

b

 

 (300)

 (102)

 (011)

 (102)

In
2
Se
3
 

 SiO
2

 

 

c

 

 (101)

 (011)

 (011)

 (101)
 (120)

 (011)

 (012)

Se

 SiO
2

 

  

d

그림 2. 온도변화에 따른 박막의 XRD 패턴
(a) 400℃ (b) 350℃ (c) 300℃ (d) 250℃

Fig. 2 XRD patterns of thin films with different 
temperratures. (a) 400℃ (b) 350℃ (c) 300℃ (d) 250℃

동시에  In2Se3 상과 GaSe 상의 확산 반응을 야기시켜

면(In0.7Ga0.3)2Se3 상이 형성된다. 반응이 진행하면서 

(In0.7Ga0.3)2Se3 상은 박막의 주성분이 되어 (In0.7Ga0.3)2Se3 

상의 (112) 결정상을 따라 우수성을 강하게 선택하는 

Cu(In0.7Ga0.3)2Se2 박막이 형성된다. 이렇게 보면 박막의 

결정상 구조는 기판 온도에 아주 민감한 것을 알 수 있

다. Se양이 충분할 때 In2Se3 상은 아주 넓은 범위에 존재

할 수 있다. 이것 또한 400℃의 고온에 In2Se3 상이 존재한

다는 것을 해석할 수 있다. 그래서 1st-stage에서는 기판

온도가 400℃가 가장 좋은 것이라고 확인할 수 있다.

그림3은 2
nd

-stage와 3
rd

-stage에서 기판의 온도변화에 

따른 시편의 표면사진이다. 

   

(a) (b)

    

(c) (d)

(e)

그림 3. 2,3단계에서 기판온도변화에 따른 
CIGS 막의 SEM 사진

(a) 400℃ (b) 430℃ (c) 460℃ (d) 480℃ (e) 500℃
Fig. 3 SEM photographs of CIGS deposited at different 
substrate temteratures in second and third stages 
(a) 400℃ (b) 430℃ (c) 460℃ (d) 480℃ (e) 500℃ 

온도가 증가할수록 결정입자는 커지고 기공(vacancy)

이 많이 줄어들며 밀도가 증가되는 것으로 나타났으며 

이것은 2
nd

-stage 반응과정에서 Cu와 Se가 반응식(식2)



동시진공증발법을 이용한 Cu(In,Ga)Se2 박막 제작에 관한 연구 

2277

에 필요한 양에 도달할 때 Cu와 Se의 체적반응을 계속

하면 식(2)의 반응은 중지하고 CuxSe는 액상으로 생성

된다. 

Cu(g)+Se(g) → CuxSe(1)   (2)

박막성장 과정에서 일정량을 초과하는 Cu가 CuxSe 

상으로 박막의 표면에 존재하고 액상 CuxSe의 고온 소결

작용이 CIGS 결정체의 성장속도를 빠르게 하므로 기판

온도가 480℃일 때  입자의 크기가 증가되고 결함이 나

타나지 않았다. 500℃에서는 결정구조가 큰 것이 많이 

형성되었다. 이것은 성장온도에 많이 의존한다는 것을 

알 수 가 있었다.

그림 4는 2, 3단계에서 기판온도를 변화시켜 XRD

를 분석한 것으로 기판온도가 증가할수록  모든 CIGS

박막은 (112), (220), (312)와 같은 회절 곡선이 나타나 

황동광(chalcopyrite) 구조를 갖추고 있는 것으로 측정

되었다. 기판 온도가 400℃일 때 필요한 

Cu(In0.7Ga0.3)Se2상이 형성되지 않았고  Cu2Se상이 형

성되었다. 이유는 저온에서 Cu원자의 운동 에너지가 

낮아져서  Cu, In, Ga와 Se 각 원소 사이의 효과적인 확

산을 막아서 CIGS상의 생성에 저해하기 때문이라고 

할 수 있다. 그 밖에 (112), (220), (312)의 회절 곡선의 

강도가 낮고, 반치폭(FWHM:full width half maximum)

이 넓어 (220)의 결정면이 가장 두드러진다, 이것은 저

온 때 결정 밀도가 낮고, 결정 입자가 작다는 의미이므

로 그림 3의 SEM사진과 일치한다. 기판온도가 430℃

일때, CIGS박막의 (112), (220), (312) 회절 곡선 강도가 

커져 결정밀도가 높아지고, 반치폭이 커졌다. 기판온

도가 480℃와 500℃일 때 현저한 변화가 없고 이 온도 

범위에서 Cu(In0.7Ga0.3)Se2상이 형성되었다. 결정 입자

가 커지고 결정 입자 사이가 더 조밀하게 결합하여 결

정 밀도가 높아지고 박막에는 기공(vacancy)같은 결함

이 없으며 결정 입자가 규칙적이고 기둥 형상으로 나

타났다. 기둥 형모의 결정 입자는 결정면적을 줄이고 

횡방향의 결함을 줄여 태양 전지의 단락 전류와 개방

회로 전압을 증가하여 전지의 효능을 향상 시킬 수 있

을 것으로 기대된다.
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a

그림 4. 2,3단계에서 CIGS박막의 XRD 패턴
(a) 500℃ (b) 480℃ (c) 460℃ (d) 430℃ (e) 400℃
Fig. 4 XRD patterns of CIGS thin films with second 

and third stages temperatures
(a) 500℃ (b) 480℃ (c) 460℃ (d) 430℃ (e) 400℃

그림 5는 CIGS 박막의 흡수 스펙트럼이다.  기판온도 

변화에 따른 가시광선에 대한 흡수 지수의  차이가 크지 

않았으며, 200∼800nm 파장 범위 내에서 흡수 지수의 변

화가 크지 않고 모두 1.2를 초과했다. 800—1000nm범위 
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내에서는 박막 흡수 지수가 모두 감소하였다. 흡수 지수

의 결정적인 인자는 박막의 두께이다. 두께가 일정한 한

계를 초과하면 거의 100% 흡수될 수 있다. 기판 온도가  

400℃∼500℃에서의 박막 두께는  1μm 이상이므로 흡

수지수는 거의 차이가 없는 것이다. 
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그림 5. 기판온도변화에 대한 CIGS막의 

흡수스펙트럼
Fig. 5 Absorbency spectrum of CIGS films deposited 

at different substrate temperatures.

Ⅳ. 결  론

본 논문은 동시진공증발법으로 각 단계별로 특성을 

조사하여 아래와 같은 결론을 얻었다.

1. 3단계 공정 중 1단계에서 기판온도가 400℃에서 

In2Se3상이 존재하여  가장 좋은 기판온도를 확인하였

다.

2. 2, 3단계에서 기판온도 변화에 따른 가시광선에 대한 

흡수 지수는 박막의 두께가 전부  1μm 이상이므로 차

이가 크지 않았다. 

3. 2, 3단계에서 기판온도 변화에 따른 SEM과 XRD를 

분석한 결과, 기판온도가 증가할수록 결정구조의 밀

도가 증가하고 기공(vacancy)이 감소하며 480℃,50

0℃에서 Cu(In0.7Ga0.3)Se2상이 형성했다.

동시진공증발법으로 Cu(In0.7Ga0.3)Se2 박막을 제작할 

때 위 결과를 태양전지 제작에 활용할 수 있을 것으로 기

대된다.
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