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Jae Hong Chae, Joo Seok Park, Jong Pil Ahn and Kyoung Hun Kim
†

Korea Institute of Ceramic Engineering and Technology, Seoul 153-801, Korea

(Received November 8, 2008)

(Accepted December 24, 2008)

Abstract The effect of Y2O3 as a sintering additive on thermal conductivity and microstructure of pressureless sintered
AlN ceramics was investigated at sintering temperature range from 1,700 to 1,900

o
C. Y2O3 added AlN specimens showed

higher densification rate than pure AlN because of the formation of the yttrium aluminates secondary phase by reaction of
Y2O3 and Al2O3 of AlN surface. The thermal conductivity of AlN specimens was promoted by the addition of Y2O3 in
spite of the formation of secondary phase in AlN grain boundaries and grain boundary triple junction, because Y2O3

addition could reduced the oxygen contents in AlN lattice which is primary factor of thermal conductivity. The thermal
conductivity of AlN specimens was promoted by increasing sintering time because the increases of average grain size and
the elimination of secondary phases from the grain boundary due to the evaporation. Particularly, the thermal conductivity
of AlN specimen sintered at 1,900

o
C for 5 hours improved over 20 %, 141 Wm

−1
K
−1

, compared with the specimen sintered
at 1,900

o
C for 1 hour.
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열전도도
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요 약 AlN 소결에 있어서 Y2O3를 소결 조제로하여 1,700~1,900
o
C의 온도에서 상압소결하였을 때 Y2O3 첨가와 소결

유지 시간이 소결 특성, 미세 구조 및 열전도도에 미치는 영향에 관하여 평가하였다. Y2O3의 첨가에 따라 AlN 시편은 치밀

화가 증진되고 열전도도가 증가됨을 확인할 수 있었다. 이러한 결과는 AlN 분말 표면의 Al2O3와 Y2O3의 반응으로 형성된

이차상에 기인한 것으로, 첨가된 Y2O3는 Al2O3와의 반응으로 치밀화에 기여를 하여 고온에서 액상의 형성으로 급속히 치밀

화를 증진시키며, AlN 결정격자 내부로 유입될 수 있는 산소의 양을 감소시킴으로써 AlN 시편의 열전도도를 증가시키는

것을 알 수 있었다. 또한 소결시간의 증가에 따라 열전도도는 급격히 증가하였는데 이는 결정립계의 이차상이 고온에서 휘

발되어 그 양이 감소함에 기인하는 것으로 파악되었다. 1,900
o
C 5시간 소결한 시편의 열전도도는 약 141 Wm

−1
K
−1

 값을 나

타내었고 이는 1시간 소결한 시편과 비교하여 20 % 이상 증가된 값이었다.

1. 서 론

AlN 세라믹스는 Al2O3 세라믹스 보다 5배가 넘는 우

수한 열전도성(이론값: 320 Wm
−1

K
−1

)과 전기 절연성 및

내화학성이 우수하기 때문에 고집적 전자회로용 기판 및

packaging 재료, 방열부재(heat sink), 반도체 제조 장치

의 반응용기 부재, 정밀기계 부재, 지그 부재 등의 적용

에 주목 받고 있으며, Si와 유사한 열팽창계수를 가지며

투광성이 높아 전자제품 및 광학재료로도 응용되고 있다

[1-3]. 하지만 이러한 특성에도 불구하고 강한 공유 결합

과 낮은 자기 확산계수로 인하여 소결이 어려운 재료로

알려져 있다. 따라서 AlN 세라믹스의 치밀한 소결을 위

하여 희토류 금속 산화물이나 알칼리토류 금속 산화물

등을 소결첨가제로 하는 연구가 진행되어 왔고 이러한
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소결첨가제는 AlN 분말 표면에 존재하는 산화층과 반응

하여 aluminates상을 형성하여 치밀화를 촉진시킬 뿐만

아니라 포논 산란을 일으켜 열전도도를 급격히 감소시키

는 산소원자가 AlN 격자내부로 용해되는 것을 억제함으

로써 열전도도를 향상시키는 것으로 알려져 있다[4-7].

AlN의 소결 시 주로 사용되는 소결조제는 CaO와 Y2O3

가 있는데 이중 Y2O3 첨가는 AlN 표면에 형성되어 있

는 Al2O3와 반응하여 yttrium aluminates 액상을 형성하

여 소결 온도를 낮춤으로써 치밀한 소결체를 얻을 수 있

으며, AlN 결정 격자 내로 산소 원자가 용해되는 것을

억제하고 소결 중 YAG(Y3Al5O12), YAP(YAlO3)와 YAM

(Y4Al2O9) 등과 같은 중간상의 생성으로 AlN 내의 산소

원자가 제거되기 때문에 열전도도를 향상시키는 것으로

보고되었다[8-10].

본 연구에서는 AlN 분말에 Y2O3를 소결 첨가제로 하

Fig. 1. Relative density of AlN specimens with sintering
temperatures and sintering additive for 1 hour sintering.

Fig. 2. XRD patterns of 10 wt% Y2O3 added AlN specimens
sintered at 1,700~1,900

o
C for 1 hour sintering.

Fig. 4. XRD patterns of 10 wt% Y2O3 added AlN specimens
sintered at 1,900

o
C for 1, 3 and 5 hours sintering.

Fig. 3. XRD patterns of AlN powder and Y2O3 added AlN
specimens sintered at 1,900

o
C for 1 hour sintering.

여 1,700~1,900
o
C 온도에서 1~5시간 동안 상압 소결하

여 첨가량의 변화와 소결 조건에 따른 소결 특성, 미세

구조 및 열전도도 특성에 대하여 고찰하였다.

2. 실험 방법

출발 원료로 시약급 AlN 분말(99.9 %, H. C. Stark,

Germany)과 Y2O3 분말(99.9 %, Cerac, USA)을 사용하

였다. AlN 분말에 소결 조제로 Y2O3 분말을 1, 3, 5,

10 wt%를 (이하 Y2O3의 첨가량에 따라 각각 1Y, 3Y,

5Y, 10Y로 표기) 첨가하여 에탄올에 분산 후 24시간 동

안 볼밀을 진행한 후 혼합이 완료된 슬러리를 침전이 되

지 않도록 교반시키며 에탄올을 제거하고 건조기에서

90
o
C 온도에서 24시간 동안 완전 건조하여 혼합 분말을

준비하였다.

준비된 혼합 분말을 φ 20 mm 초경 mold를 사용하여

30 MPa의 압력으로 일축가압성형 하고 200 MP의 압력

으로 CIP(Cold Isotatic Press)하여 시편을 준비하였다.

소결조건은 질소 분위기하에서 승온 속도는 10
o
C/min로
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1,700~1,900
o
C에서 1시간 동안 소결 후 로냉하였다. 또

한 소결 시간의 변화에 따른 미세 구조 특성 및 열전도

도를 분석하기 위하여 열전도도가 가장 우수하게 측정된

10Y(10 wt% Y2O3) 시편을 1,900
o
C에서 1~5시간 동안

소결하여 열전도도의 변화를 분석하였다.

AlN 소결체의 밀도는 Archimedes법을 이용하여 측정

하였으며, X-선 회절장치(M03XHF22, MAC Science.

Co. Ltd., Japan)를 이용하여 각 소결체의 상분석을 시행

하였으며, DSC 장치(404C, NETZSCH. Germany)와

laser flash장치(LFA 427, NETZSCH. Germany)를 이용

하여 상온에서 비열과 열확산계수를 측정하여 시편의 열

전도도를 구하였다. 주사현미경(JSM-6700F, JEOL, Japan)

을 이용하여 소결체의 미세구조 분석을 실시하였다.

3. 결과 및 고찰

Fig. 1은 1,700~1,900
o
C 1시간 동안 소결하여 제조된

소결시편의 상대 밀도를 나타내는 그래프로 Y2O3를 첨

가한 경우 1,800
o
C 이상의 온도에서 고밀도의 시편을

제조할 수 있었다. 소결조제로 첨가된 Y2O3에 의하여

급격히 소결 밀도가 증대되며, 첨가량이 증가함에 따라

서도 소결 밀도가 증진되는 것으로 보아 첨가된 Y2O3에

의해 소결이 촉진되고 있음을 알 수 있었다. 하지만

Y2O3를 10 wt% 를 첨가한 경우 1,700
o
C에서 87 % 정

도의 상대밀도를 나타내어 1~5 wt%를 첨가한 경우보다

오히려 낮은 소결밀도를 나타내고 있다. AlN 소결에 있

어서 첨가된 Y2O3가 AlN 분말 표면의 Al2O3와 고상반

Fig. 5. Back-scattered electron images of AlN specimens sintered at 1,900
o
C for 1 hour sintering.
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응이 진행될 경우 일정 정도 소결지연 효과가 나타나며

온도가 상승하여 액상이 형성되는 1,800
o
C 부근에서 소

결이 급속히 촉진된다고 알려져 있다[11]. 또한 Fig. 2는

Y2O3를 10 wt% 첨가한 경우 소결 온도에 따른 상 분석

결과를 나타내는데 1,700
o
C에서 미 반응의 Y2O3가 검출

된 것을 고려하면 이와 같은 밀도 결과는 과량의 Y2O3

의 첨가는 액상이 형성되기 전의 온도에서는 상대적으로

치밀화를 지연시킬 수 있음을 보여주는 것이라 사료된다.

Fig. 3은 AlN 분말과 1,900
o
C 온도에서 1시간 동안

소결된 시편의 결정상 변화를 나타낸 것으로 1Y의 경우

에는 이차상이 검출되고 있지 않지만 3Y, 5Y 시편의 경

우 이차상으로 YAP상이 형성되었고 10Y 시편의 경우

YAP이 감소하고 YAM 상이 생성됨을 확인 할 수 있었

다. AlN 소결에 있어서 Y2O3의 첨가에 의해서 생성이

가능한 상으로는 YAG, YAM, YAP 등이 있으며 첨가된

Y2O3와 AlN 입자의 표면에 존재하는 Al2O3와의 반응을

통해서 형성되며, 출발 원료인 AlN 분말 내의 산소 함

량과 Y2O3의 첨가량에 의해 형성되는 이차상의 종류가

결정된다고 알려져 있다[6, 7, 11].

Fig. 4는 1,900
o
C에서 각각 1~5시간 소결된 소결체의

결정상 분석 결과를 나타낸 것으로 소결 시간이 증가함

에 따라 YAM 상이 점차 감소 하고있으며 5시간 소결

한 경우에는 YAM상이 현저히 감소되었음을 알 수 있었

다. AlN의 소결에 있어서 CaO와 Y2O3 등의 첨가는

Ca-aluminates 또는 Y-aluminates 등의 액상을 형성하게

되고 이러한 액상은 고온에서 휘발성이 있는 것으로 알

려져 있다[12]. 따라서 소결 시간의 증가에 따른 YAM

상의 감소는 이러한 상의 휘발에 의한 것으로 사료된다.

Fig. 5는 1,900
o
C에서 1시간 동안 소결된 시편들의

BSE(back scattered electron) 사진으로, 대부분 뚜렷한

입계 파괴가 나타났고 일부 결정립에서는 입내 파괴 현

상이 나타남을 확인 할 수 있었다. Y2O3를 첨가한 시편

의 경우 첨가하지 않은 시편과 비교하여 결정립의 성장

이 뚜렷하게 나타났으며 생성된 이차상은 결정립계 및

결정립계 삼중점에 위치하고 있고 Y2O3의 첨가량이 증

가할수록 그 양이 증가함을 알 수 있었다. Fig. 3의 결

정상 분석결과에서 나타나지는 않았지만 1Y 시편의 경

우에도 소량의 이차상을 확인할 수 있다.

소결 시간에 따른 미세구조 변화를 살펴보기 위하여

10Y 조성을 1,900
o
C에서 1~5시간 동안 소결한 시편의

BSE(back-scattered electron) 사진을 Fig. 6에 나타내었

다. 1시간 소결한 경우(Fig. 6a) 비교적 이차상이 결정립

계 및 결정립계 삼중점에 고르게 분포되어 있지만 소결

시간의 증가에 따라 그 양이 점차 줄어들어 5시간 소결

의 경우(Fig. 6c) 고온에서 이차상의 휘발에 의하여 현

저히 감소한 것을 확인 할 수 있었다.

Fig. 6. Back-scattered electron images of 10 wt% Y2O3 added AlN specimens sintered at 1,900
o
C for 1, 3 and 5 hours sintering.



Microstructure and thermal conductivity of AlN ceramics with Y2O3 fabricated by pressureless sintering 37

Fig. 7은 소결온도의 변화에 따른 열전도도 측정 결과

를 나타낸 그래프로 모든 조성의 열전도도는 소결 온도

가 높아짐에 따라 증가되고 있는데 이는 소결 온도가 높

아짐에 따른 소결 밀도의 증가와 결정립 성장에 기인한

것으로 사료된다. 또한 Y2O3의 첨가량 에 따른 열전도

도는 첨가량이 증가함에 따라 증가하는 경향을 나타내었

고 이는 소결조제로 첨가된 Y2O3가 AlN 표면의 Al2O3

와 반응하여 이차상을 형성함으로써 AlN 격자 내부의

산소 함량을 낮추어 열전도도를 향상시키는 것으로 사료

된다[8-10].

소결 시간에 따른 열전도도의 변화를 살펴보기 위하여

상대적으로 높은 열전도도를 나타낸 10Y 시편을 1,900
o
C

에서 소결 시간을 5시간까지 증가시켜 측정된 열전도도

결과를 Fig. 8에 나타내었다. 소결 시간이 증가함에 따

라 뚜렷한 열전도도의 향상을 보여주고 있으며 5시간

소결된 경우 1시간 소결의 경우보다 20 % 이상 열전도

도가 향상되었다. 이러한 결과는 Fig. 4와 6의 결과에서

밝혀졌듯이 장시간 소결을 진행함에 따라 결정립계에서

포논 산란에 영향을 미치는 이차상의 휘발에 의한 것으

로 판단된다.

4. 결 론

AlN 소결에 있어 Y2O3를 소결조제로 1,700~1,900
o
C

의 온도에서 소결하여 Y2O3 첨가량과 소결조건에 따른

미세구조, 결정상, 열전도 특성을 분석하여 다음과 같은

결론을 얻을 수 있었다.

소결첨가제로 첨가된 Y2O3의 첨가량이 증가함에 따라

고밀도 소결체를 제조할 수 있었고 AlN 표면에 형성되

어 있는 Al2O3와 반응하여 YAP, YAM, YAG 이차상을

형성하였다. 이러한 이차상은 결정립계와 결정립 삼중점

에 형성되며 AlN 격자 내부로 산소가 용해되는 것을 방

해함으로써 열전도도를 향상시키는 것을 알 수 있었고

또한 소결 시간의 증가는 결정립 크기를 증가시킬 뿐만

아니라, 상대적으로 낮은 열전도도를 갖는 이차상의 휘

발을 유발함으로써 열전도도를 향상시키는 것을 알 수

있었다.
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