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Abstract In this Part 2, the grain growth processes of Al2O3 ceramics is numerically simulated using Monte Carlo method
(MCM) and finite element method (FEM) and the pore sizes are analyzed. As the green ceramics whose thermal
conductivities in high temperatures are generally low are sintered by the plasma heat and are rapidly cooled, the grain
growth of the sintered body in the center is different from that in the outer. Also, even in the same sintering temperature,
the pore size differs according to the pressing pressure. In order to prove the difference, the temperature distribution of the
sintered body was analyzed using the finite element method and then the grain growth process associated with pressing
pressures and relative densities was simulated using Monte Carlo method.
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요 약 본 2부의 연구에서는 스파크 플라스마 소결의 온도분포, 상대밀도, 입자성장을 해석 하기 위하여 1부 연구의 시

뮬레이션 이론을 바탕으로 스파크 플라스마 소결공정을 유한요소법(FEM)과 몬테카를로법(MCM)으로 전산모사하고 실험치

와 비교한다. 전산모사를 통하여 소결체의 소결온도가 높을수록 입자성장이 커지고 밀도가 높아져 기계적 성질이 향상되고,

고상 소결에서 몬테카르로 단계가 증가할 수록 기공의 감소와 입자크기의 증대함을 보여 준다.

1. 서 론

다결정 재료의 기계적 강도는 소결 결정립들의 평균

크기에 의존한다. 또한 강도를 포함한 재료의 물리적

또는 화학적 특성은 결정립들의 결정방위 배열 정도에

의해 영향을 받고, 이는 개별 결정립들이 결정방향에

따라 물리적, 화학적, 기계적 성질의 이방성을 갖기 때

문이다. 따라서 세라믹 제품의 기계적 강도 평가를 위

해서는 재료 미세 구조에 대한 소결현상 파악이 중요하

다. 고부가가치의 나노재료에 대한 연구는 최근 관심이

고조되고 있는 분야이며 특히, 나노분말은 100 nm 이

하의 입경을 갖는 초미립자로서 현재 많은 연구가 진행

되고 있다.

소결 공정은 세라믹스 제조에서 가장 중요한 공정들

중의 한 과정으로, 실험적인 연구가 활발히 진행되어

소결현상에 대한 정성적 특성은 많이 밝혀진 상태이며,

일부 이상적인 소결 모델 및 기구에 대하여는 수치해법

을 이용하여 정량적 분석도 이루어지고 있다. 그러나,

실제 분말은 이상적 모델과 같이 일정한 형태가 아니고,

분말의 입도분포와 충전상태가 균일하지 못하며, 실제

소결에서는 몇 개의 소결 기구가 동시에 발생하는 등

이상적인 소결 모델은 실제 소결현상과 차이가 있다.

따라서, 세라믹스 소결공정의 효율성 향상을 위해서는

실제 소결현상을 정량적으로 분석할 수 있는 소결모델
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및 소결기구 모델링과 이를 해석할 수 있는 수치해석이

요구된다.

특히 열플라즈마는 아크 영역에서 생성되는 고밀도(전

자밀도 1014 cm
−3

), 저온(전자온도 ~1 eV) 플라즈마로서

열평형에 있다는 점이 특징이고, 세라믹 용사 코팅, 초

미세 분말 합성 등에 쓰여지고 있다. 또한 세라믹스 소

결공정에서 압력과 가열속도도 세라믹스 제품의 밀도와

효율성 향상에 큰 영향을 끼친다. 최근 들어 플라즈마

계측기술의 발달과 함께 컴퓨터 전산모사를 통해 많은

이해가 이루어지고 있는 실정이다.

본 2부의 연구에서는 스파크 플라스마 소결의 온도분

포, 상대밀도, 입자성장을 해석 하기 위하여 1부 연구의

시뮬레이션 이론을 바탕으로 스파크 플라스마 소결공정

을 유한요소법(FEM)과 몬테카를로법(MCM)으로 전산모

사하고 실험치와 비교하였다.

2. 해석 방법

2.1. 온도분포

스파크 플라스마 소결 공정중 소결체 내의 온도분포를

규명하기 위하여 유한요소 해석이 수행된다. 이를 위하

여 상업용 유한요소 코드가 사용되고 유한요소 해석 순

서는 다음과 같다.

1) 반경이 10 mm인 1/4원을 해석 영역으로 정하고 4

절점 축대칭 요소를 사용한 유한요소 모델을 생성시킨다

(Fig. 1 참조).

2) 대칭면에서 대칭경계조건을 부여하고, 대칭면이 아

닌 외각의 절점들에 대해서는 소결온도를 경계조건으로

부여한다.

3) 온도에 따른 재료물성치(열전도계수)를 입력한다.

4) 해석을 실행시키고 전체 모델에서의 온도분포를 후

처리 프로그램을 이용하여 그래픽 형태로 출력한다. 

2.2. 상대밀도

Al2O3 그린 세라믹 소결공정 중 온도와 함께 가압력이

소결체에 큰 영향을 준다. 소결온도가 입자성장에 영향

을 주고 가압력은 소결체의 상대밀도에 영향을 준다. 가

압력에 따른 소결체의 상대밀도를 규명하기 위한 유한요

소 해석은 다음과 같은 순서로 진행된다.

1) 해석에 사용할 요소의 종류를 선택하고 그린 세라

믹 물성치를 입력한다.

2) 소결온도에 따라 원형 모델에 대하여 유한요소 모

델링한다.

3) 접촉면에서 접촉경계조건을 부여한다.

4) 다이의 하형과의 접촉부는 고정시키고 상형과의 접

촉부에는 압력을 작용시키는 경계조건을 부여한다.

5) 해석을 실행시켜서 전체 모델에서의 입자변형을 그

래프 상으로 출력한다. 그리고 그래픽 형태의 출력 결과

로부터 상대밀도의 크기를 계산한다.

2.3. 입자성장

입자성장 시뮬레이션 모델링은 미리 컴퓨터 상에 구성

된 미세조직의 입계나 정점을 정해진 방법에 따라 이동

시켜서 그 성장과정을 계산하는 결정론적 방법을 사용한

다. 세라믹 소결에 따른 입자성장과 그에 따른 미세 조

직 발달을 격자모델에 기초한 몬테카를로 시뮬레이션 방

식을 사용한 이유는 다음과 같다. 첫째는 실험적인 방법

만으로 입자성장에 영향을 미치는 변수 들 중의 일부조

차도 조절하기가 쉽지 않기 때문이다. 예를 들면, 거의

통제할 수 없는 수준의 극소량의 불순물도 입계 이동에

큰 영향을 미치기 때문에 정확한 성장 속도 평가가 불가

능하다. 이처럼 미시적 인자들의 영향이 크게 나타나기

때문에 여러 인자들이 복합적으로 작용했을 경우에 한

인자의 영향만을 규명하기 어려워진다. 둘째는 해석적

방법으로는 결정립 형상과 분포에 대한 가정이 필요하기

때문이다. 이는 불규칙한 형상과 크기를 가진 미세 조직

을 정의하는데 필요한 인자들이 너무 많아 취급이 어려

워지고, 사용된 가정으로 인해서 실험 결과와 비교가 어

렵기 때문이다.

일정 간격으로 배열된 격자 점들에 고려하고자 하는

개체들의 특성을 대응시키고 한 격자 점과 그 인접격자

점들의 상호작용을 평가한다. 이런 특성 때문에 모든 격

자 점들의 정보가 동시에 고려되어야 하는 분자동역학에

서 요구되는 많은 용량의 계산이나 기억장치 등의 한계

를 극복할 수 있다. 따라서 계는 격자 점들의 집합으로

이루어지며 그 크기는 계산용량에 의존하게 된다. 결정

질 재료들은 결정 격자들이 주기적인 배열을 이루고 있

고, 이들 격자에 위치한 원자들 상호간의 작용에 의해
Fig. 1. Finite element model for analyzing temperature distri-

bution of sintered body.
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그 특성이 나타나기 때문에 몬테카를로 방법은 재료의

특성을 연구하는데 유용하게 사용될 수 있다. 이번 연구

에서는 400×400 삼각 격자 배열로 구성되며 격자 배열

의 양 끝단이 서로 순환되는 무한 경계조건을 갖는다.

몬테카를로 방법에 의한 전산모사 과정은 다음과 같다.

1) 격자배열에 필요한 입자의 개수만큼의 핵을 지정한

다. 핵은 초기 난구에 의해 랜덤하게 선택된 격자 점에

결정방위를 의미하는 숫자를 지정하는 것이다.

2) 격자배열의 순서에 따라 1개의 격자 점을 선택하여

핵인지의 여부를 조사한다. 선택된 격자 점이 핵이 아닐

경우에는 주변에 있는 핵들의 위치를 조사한다.

3) 선택된 격자 점에는 최근접 거리에 있는 핵의 방위

와 동일한 숫자를 지정한다. 동일거리 내에 2개 이상의

핵이 존재하더라도 그 격자점에 지정되는 방위는 먼저

조사된 격자배열의 방향을 따른다.

4) 모든 격자점에 방위가 지정되도록 같은 조작을 반

복한다.

Voronoi 모자이크 방법은 연속체 공간 내에 존재하는

핵과 핵 사이를 수직 이등분하는 특성 때문에 모든 입계

가 직선이지만, 본 연구에서는 주어진 공간이 불연속적

인 특성을 갖는 격자배열이기 때문에 불규칙한 형태의

입계가 나타난다. 불규칙한 형태의 입계 생성에는 동일

방위를 가진 핵들이 인접해 있을 경우 1개의 입자로 서

로 합쳐지는 현상에 기여한다. 이런 현상이 불규칙한 입

계조직을 나타낼 수 있게 한다.

3. 시뮬레이션

3.1. 온도분포

지름 20 mm인 원형 소결체에 대하여 각각의 소결온

도에 따른 열전도율을 고려하여 소결체 내의 다른 온도

경계층을 유한요소 해석하였다. Al2O3의 경우 열전도율

의 값은 고온으로 올라갈수록 급속히 감소하다가 완만해

지는 경향을 나타내고 2000 K 이후에 다시 완만하게 증

가하는 경향을 보인다. 따라서 SPS 실험에서의 소결온

도 1700 K~2000 K 사이에서는 열전도율의 차이가 미소

하여 외부온도와 내부온도의 차가 크지 않았다. Al2O3의

경우와 같이 열전도율이 낮은 소결체는 탄소금형에서 일

어나는 방전의 효과에 의해서 열이 발생하고 발생된 열

은 열전도의 형태로 소결체 내부로 열전달이 일어난다.

Fig. 2. Temperature Distribution of Al2O3 sintered body in
sintering temperature 1450

o
C.

Fig. 3. Temperature Distribution of Al2O3 sintered body in
sintering temperature 1650

o
C.

Fig. 4. Relative density in sintering temperature 1450
o
C and holding pressure 40 MPa.
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탄소금형에서 발생하는 열량은 전류의 크기와 탄소금형

의 저항 그리고 전류가 흐른 시간을 고려하여 적용하였

다. 소결체 외부의 온도는 소결온도와 같고 소결체 내부

의 온도는 열전도에 의해서 온도분포가 형성된다.

Fig. 2와 Fig. 3는 스파크 플라스마 소결과정에서 각각

소결온도 1450
o
C와 1650

o
C에서 Al2O3의 내부 온도분포

를 유한요소법으로 해석한 결과이다.

3.2. 상대밀도

Fig. 4은 초기 상대밀도를 89 %로 모델링 한 후 1450
o
C

의 소결 온도와 40 MPa의 압력을 가했을 때의 해석 결

과를 나타낸다. 이때 750
o
C의 소결 온도와 20 MPa의

압력을 가했을 때의 해석 결과와 1450
o
C의 소결 온도와

40 MPa의 압력을 가했을 때의 해석 결과로 각각 97.6 %

와 99.1 %의 상대밀도를 얻을 수 있었다. 그리고 Fig. 5

는 1650
o
C의 소결온도와 40 MPa의 압력을 가했을 때의

해석 결과이다. 이때도 750
o
C, 20 MPa과 1650

o
C, 40 MPa

의 해석결과로 각각 97.1 %와 99.0 %의 상대밀도를 얻

을 수 있었다.

3.3. 입자성장

소결 온도에 따른 입자성장을 보기 위하여 몬테카를로

법으로 소결공정을 전산모사하였다. 전산모사 과정은 400

×400 삼각 격자에 랜덤하게 입자핵을 생성한 후 선택

Fig. 5. Relative density in sintering temperature 1650
o
C and holding pressure 40 MPa.

Fig. 6. Grain growths of Al2O3 in various Monte Carlo steps.
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된 격자점들을 주변 핵들과의 에너지 관계에 의해서 변

환시키고 결과를 가시화시켰다.

Fig. 6은 몬테카를로 시뮬레이션한 결과로 몬테카르로

단계별로 입자성장을 보여 주고 있다.

Fig. 7과 Fig. 8은 소결온도가 각각 1450
o
C와 1650

o
C

일때 스파크 플라스마로 소결한 Al2O3의 입자성장을 몬

테카를로 방법으로 전사모사한 결과와 SEM 실험사진을

비교한 결과를 보여 주고 있다. 소결온도 1450
o
C는 200

step에서, 소결온도 1650
o
C는 1000 step에서 각각의 입

자성장이 표현되었다.

Fig. 9과 Fig. 10은 소결 온도가 각각 1450
o
C, 1650

o
C

일때, 가압력을 변화시켰을 경우, 몬테카를로 방법으로

시뮬레이션하여 얻은 상대밀도를 보여 주고 있다. Fig.

9은 소결 온도가 1450
o
C일때 가압력을 20~40 MPa로 변

Fig. 7. Comparison of grain growth of Al2O3 in sintering tem-
perature 1450

o
C between simulation and experiment.

Fig. 8. Comparison of grain growth of Al2O3 in sintering tem-
perature 1650

o
C between simulation and experiment.

Fig. 9. Monte Carlo Simulation for getting grain growth and relative density in sintering temperature 1450
o
C.

Fig. 10. Monte Carlo Simulation for getting grain growth and relative density in sintering temperature 1650
o
C.
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화시켜 각각 97.5, 98.8, 99.1 %의 상대밀도를 얻을 수

있었다. 그리고 Fig. 10은 소결 온도가 1650
o
C일때 가압

력을 20~40 MPa로 변화시켜서 각각 96.9, 98.6, 99.0 %

의 상대밀도를 얻을 수 있었다.

Wang et al.[4]의 실험결과는 소결 온도 1550
o
C에서

가압력을 20 MPa~40 MPa로 변화시켰을 때 각각 97.2 %,

98.7 %, 99.05 %의 상대밀도를 나타내었다. Fig. 11은

MC simulation을 이용하여 얻은 상대밀도와 Wang 등의

실험치를 비교한 것이다.

4. 결 론

본 연구에서는 온도에 따른 Al2O3의 열전도율을 이용

하여 스파크 플라스마 소결 과정에서 탄소금형과 소결체

간에 플라스마 방전으로 발생하는 열전달에 의한 소결체

내부의 온도분포와 가압력으로 인한 상대밀도를 유한요

소법으로 해석하고, 소결온도에 따른 입자성장을 몬테카

를로 방법을 이용하여 전산모사 하였다. 이러한 전산모

사를 통하여 소결체의 소결온도가 높을수록 입자성장이

커지고 밀도가 높아져 기계적 성질이 향상된다는 것을

알 수 있었고, 고상 소결에서 몬테카르로 단계가 증가할

수록 기공의 감소와 입자크기의 증대가 일어남을 확인할

수 있었다.
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