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Abstract TiO2 films, thickness of 1~30 μm were deposited on glass substrate at room temperature by room temperature
granule spray in vacuum. The starting powder was calcinated at 600

o
C for 4 h using Al2O3 crucible in the furnace. The

particle size of the TiO2, 1.5 μm was measured by a particle size analyzer. The effect of different process parameters such
as number of pass, gas flow rate and feeder voltage was studied. As the number of passes increased, the film thickness
increased proportionally due to adequate kinetic energy conserved. The effect of three different flow rates (i.e. 15, 25, and
35 LPM) on deposited film was investigated. As gas flow rate increased, the film thickness increased up to 25 LPM and
then decreased. Higher feeder voltage with low flow rate of 15 LPM resulted in unsufficient coating thickness due to
insufficient kinetic energy. Microstructure of TiO2 films was investigated by scanning electron microscope and high
resolution tramission electron microscope.

Key words TiO2 granule powder, Room temperature granule spray in vacuum process, Aerosol deposition method, Film
thickness, Number of pass, Gas flow rate, Feeder voltage
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요 약 상온진공과립분사에 의해 slide glass 기판 위에 1~30 µm의 두께를 가진 TiO2 코팅층을 제조하였다. TiO2 granule

과립분말은 1.5 µm의 평균 입도를 가진 Rutile 형태로 600
o
C에서 4시간 하소 과정을 거쳤다. 공정변수로서는 반복횟수, 가

스유량속도 및 과립투입속도로 하여 코팅층을 제조하였다. 반복횟수가 증가할수록 코팅층의 두께는 비례적으로 증가하였다.

이는 반복횟수의 증가에도 코팅층이 형성될 수 있는 적절한 운동에너지가 작용한 것을 알 수 있다. 가스유량속도에 따라

코팅층의 두께도 증가하였으나 1.7 V의 분말공급량에서는 25 LPM의 유량까지는 코팅층의 두께가 증가했지만, 35 LPM(L/

min)의 유량에서는 두께가 감소하였다. 15 LPM의 낮은 유량속도에서는 분말공급량이 충분하더라도 성막에 필요한 운동에

너지의 부족으로 코팅 층의 두께가 비례적으로 증가하지 않았다. TiO2 코팅층의 미세구조는 주사전자현미경 및 고성능 투

과전자현미경을 이용하여 분석하였다.

1. 서 론

상온진공과립분사 공정은 세라믹 미립자를 에어로졸 상

태로 만들어 기판에 고속으로 충돌시킴으로써 상온에서

치밀한 후막을 제조할 수 있는 공정이다. 본 공정은 세라

믹 분말을 분사하여 코팅하는 공정으로, 코팅 과정에서

세라믹 분말에 일어나는 화학적 변화가 거의 없기 때문에

원료와 코팅층의 화학적 조성 변화가 적다[1, 2]. 뿐만 아

니라 다양한 세라믹 분말을 사용하여 다양한 세라믹 코
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팅이 가능하여, 응용분야로는 압전소자[3-5], Embedded

passives, 자성코팅[6], SOFC용 Interconnect 내산화 코

팅[7], 임플란트용 생체 적합성 코팅[8-11], 범위가 매우

넓다. 그 중 취성재료 미립자의 응집과 이에 의한 불균

일한 분말 공급 현상을 방지할 수 있는 방법을 연구하던

중 취성재료 분말의 특성을 제어하여 유동성을 부여하고,

미립자 간의 물리적 결합에 의한 응집을 억제하며, 분말

의 평균직경이 5 µm 이상의 적정한 강도를 가진 다립자

응집체 입자들을 해쇄하지 않고 직접 분사하여 기공이나

균열 또는 라멜라(lamella)와 같은 불균일성이 없는 균일

한 미세구조의 치밀한 코팅층을 효율적으로 제조할 수

있는 취성재료 다립자 응집체 또는 과립의 특성제어 방

법과 이를 이용한 취성재료 코팅층의 제조방법이다. 한

편, 에어로졸은 극미세 입자들과 기체가 혼합된 상태를

의미하나, 기체와 혼합된 입자는 5~500 µm 크기의 과립

이기 때문에 에어로졸이라 명명하기 어려워, 기존의 에

어로졸 데포지션 대신 상온진공과립분사 공정이란 명칭

을 사용한다.

본 연구에서는 상온진공과립분사 공정에서 폭 넓게 사

용되고 있는 TiO2
를 선정하여, 상온에서 코팅하는데 필

요한 주요 인자들의 제어방법을 제시하고자 한다. Slide

glass 기판 위에 치밀한 코팅층을 형성시키고 반복횟수,

압축공기 유량의 변화에 따른 코팅층의 두께, 미세구조

변화를 조사하고 그 결과들을 고찰하고자 한다.

2. 실험 방법

본 실험에서는 준비된 과립분말을 이송가스에 실어 노

즐을 통하여 스테이지에 부착된 기판에 분사하여 코팅층

을 제조하였다. 장비는 가스라인과 연결된 2개의 챔버로

구성되어 있으며, 에어로졸을 발생시키는 에어로졸 챔버,

에어로졸의 분사와 막이 형성되는 데포지션 챔버가 있다.

데포지션 챔버는 진공 펌프에 의해 50~1 Kpa 전후로 감

압된다. 가스라인을 통해 압축공기가 에어로졸 챔버 내

에 들어가게 되면 준비된 과립분말과 압축공기가 혼합되

어 에어로졸화 되고 두 챔버간의 내압 차에 의하여 생기

는 가스 흐름에 의해 증착 챔버로 에어로졸이 반송,

orifice 노즐을 통해 가속, 기판에 분사된다. 1 mm 이하

의 미세개구인 노즐을 통해 분사되기 때문에 수백 m/

sec까지 가속된다. 상온진공과립분사공정에서는 에어로졸

챔버를 과립공급기로 대체하여 실험하였다.

2.1. 과립분말 제조

TiO2 코팅을 위해 상업적으로 판매되어지고 있는 약

1.5 µm의 평균 입도를 가진 Rutile의 TiO2 granule 과립

을 사용하였다. TiO
2
 granule을 코팅을 하기 위한 적합

한 과립 입도를 만들기 위해 600
o
C에서 4시간 하소 과

정을 하였다(승온 5
o
C/min). 열처리가 완료된 분말은 체

가름(sieving) 과정을 거쳤다.

2.2. 상온진공과립분사 공정

과립은 과립공급기 내의 과립을 수용하는 홈을 가진

회전판에 실어서 정량공급 되었으며, 이 때 과립의 공급

을 원활하게 하기 위하여 과립공급기에 분당 5리터의

유량으로 압축공기를 공급하였다. 원활한 코팅을 위해

추가적으로 과립공급기를 거치지 않고 압축공기만을 추

가로 투입하였다. 과립은 압축공기의 흐름에 의해 데포

지션 챔버로 이동하고, 35 × 10 mm
2
 크기의 직사각형

형태의 노즐을 통과하여 기판에 충돌하였다. 위의 추가

적인 압축공기 유량은 조건별로 달리하였다. TiO
2
 시편

의 전체 표면을 자동화된 X-Y 스테이지로 이동시켜 코

팅하였다. 이번 실험에서 사용된 공정변수는 총 2가지로

반복 횟수, 압축공기 유량을 변화시켜 실험하였다. 각 변

수 당 실험 횟수는 5회로 하여 그 결과를 통계처리 하

였다.

Fig. 2는 세라믹 분말이 코팅되는 메커니즘을 도식화

하였다. 세라믹 분말이 코팅되는 과정은 다음과 같다.

1. 가스와 챔버간 압력 차이에 의한 분말 입자 가속화

2. 높은 운동 에너지 입자와 기판과의 충돌

3. 기판과 충돌시 입자 표면에 균열 발생

4. 균열 전파로 인해 입자가 극미세 조각들로 분쇄됨

5. 일부 조각들이 기판에 박히는 anchoring effect 발생

6. 분쇄시 형성된 신생 표면과 분쇄된 조각 간의 강한

Fig. 1. Schematic diagram of experimental apparatus.

Fig. 2. Aerosol deposition process.
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결합

7. 연속되는 분말 입자들의 충격에 의해 코팅층이 보

다 치밀해짐

2.3. 미세구조 분석

주사전자현미경(FE-SEM, JSM-6700F, FEOL Co.,

Tokyo, Japan)과 고성능 투과전자현미경(HR-TEM, JEM-

2100F, JEOL Co., Tokyo, Japan)을 이용하여 코팅층 표

면의 미세조직을 분석하였다. 투과전자현미경 관찰을 위

한 시편은 Focused Ion Beam(FIB)을 통하여 실험하였다.

3. 실험결과 및 고찰

3.1. 필름 두께

3.1.1. 반복횟수(Number of Pass)

상온진공과립분사 코팅으로 제조된 TiO2 코팅층이 공

정변수에 따라 어떻게 변화되었는지 확인하기 위해 코팅

층의 두께를 측정하였다. 먼저 반복 횟수에 따른 두께변

화를 Fig. 3에 도식화 하였다. 1.7 V의 Feeder Voltage에

서는 반복 횟수를 4, 8, 12, 16회로 하였다. 3.4 V와 4.2 V

에서는 2, 4, 6회의 반복횟수를 실시하였다. 3.4 V와 4.2 V

의 조건에서 반복횟수를 12, 16회로 실험시 시편인 slide

glass가 깨져 코팅층의 두께를 측정할 수 없었다. 기울기

의 차이는 있지만 모든 조건에서 반복횟수를 증가시킨

결과 코팅층의 두께가 비례적으로 증가하는 것을 확인할

수 있다. 이는 25 LPM의 유량과 100 mm/min의 이동속

도에서 코팅층 형성에 필요한 충분한 운동에너지이었기

에 반복 횟수가 증가할수록 코팅층의 두께가 비례적으로

증가하였다.

3.1.2. 압축공기 유량(Flow Rate)

Fig. 4은 압축공기의 유량 변화에 따른 코팅층의 두께

를 그래프로 나타내었다. 1.7 V, 3.4 V, 4.2 V의 Feeder

Voltage로 과립분말을 공급하였으며, 반복 횟수 4회, 100

mm/min의 이동속도를 동일조건으로 하고 15, 25, 35

LPM 유량 변화에 따른 코팅층의 두께를 관찰하였다. 유

량이 증가할수록 코팅층의 두께는 증가하였다. 가스유량

속도에 따라 코팅층의 두께도 증가하였으나 1.7 V의 분

말공급량에서는 25 LPM의 유량까지는 코팅층의 두께가

증가했지만, 35 LPM의 유량에서는 두께가 감소하였다.

이는 입자의 운동에너지가 커져, 코팅층을 깎는 침식현

상이 발생했기 때문이다.

3.1.3. 과립투입속도(Feeder Voltage)

Fig. 5는 Feeder Voltage(과립투입 속도)에 따른 코팅

층의 두께를 나타내었다. 1.7 V, 3.4 V, 4.2 V 총 3가지

조건에서 실험하였다. Feeder voltage를 증가시 코팅층

Fig. 3. TiO2 film thickness as a function of the number of pass. Fig. 5. TiO2 film thickness as a function of the feeder voltage.

Fig. 4. TiO2 film thickness as a function of the gas flow rate.
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의 두께는 증가하였다 1.7 V의 속도에서는 모든 유량에

서 1 µm 정도의 두께가 나타났다. 이는 1.7 V의 Feeder

Voltage에서는 유입되는 과립량이 적어 어떠한 조건의

유량에서도 비슷한 결과가 나온 것으로 생각된다. 이 후

의 3.4 V, 4.2 V 과립투입 속도를 증가시켰을 경우에는

유량이 증가할수록 코팅층의 두께가 증가하는 것을 확인

할 수 있다. 그러나 3.4 V, 15 LPM의 조건과 4.2 V, 15

LPM의 조건에서는 코팅층의 두께차이가 크지 않은 것

을 확인할 수 있다. 이는 투입되는 과립량에 비해 유량

이 충분하지 않아 코팅층의 모두 형성되지 않은데 이는

유량의 증가없이 Feeder voltage의 증가만으로는 이미

형성된 코팅층에 더 이상 성막되지 못하고 코팅층 표면

에 분말 형태로 뭍어나오는 현상이 일어났으며, 추가적

으로 생성될 충분한 운동에너지가 없었기 때문으로 생각

된다.

3.2. SEM 분석

TiO2 과립분말을 상온진공분사하여 형성된 코팅층을

주사전자현미경과 투과전자현미경으로 관찰하였고, 그

중 반복 횟수에 의한 코팅결과를 Fig. 6에 나타내었다.

Fig. 6은 4.2 V의 Feeder Voltage, 25 LPM의 조건에

서 반복 횟수를 변화시켜 TiO2 과립을 상온진공분사하

여 코팅층이 형성된 모습이다. 반복 횟수가 2, 4, 6회로

증가시킨 결과 코팅층의 두께가 증가한 것을 알 수 있다.

이를 통해 TiO
2
 과립분말이 상온진공분사하여 조건에

따라 코팅층을 형성할 수 있음을 알 수 있다.

Fig. 7은 압축공기 유량에 따른 코팅층의 변화를 살펴

보기 위해 1.7 V의 Feeder Voltage, 반복 횟수 4회의 조

건에서 유량을 변화시켜 보았다. 유량 15 LPM에서 25

LPM으로 증가시킨 결과 코팅층의 두께가 증가하였다.

하지만 25 LPM에서 35 LPM으로 증가시켰을 때는 코팅

층의 두께가 감소하였다. 이는 입자의 운동에너지가 너무

커서 이미 형성된 코팅층을 깎는 침식이 발생한 것이다.

4. 결 론

본 연구에서는 상온진공과립분사 공정을 통하여 마이

크론 크기의 Rutile TiO2 입자를 이용하여 나노 결정립

을 가지는 박막을 slide glass에 조건을 변화시켜가며 제

조하였다. 반복횟수가 증가할수록 코팅층의 두께는 비례

적으로 증가하였다. 이는 반복횟수의 증가에도 코팅층이

형성될 수 있는 적절한 운동에너지가 작용한 것을 알 수

있다. 가스유량속도에 따라 코팅층의 두께도 증가하였으

나 1.7 V의 분말공급량에서는 25 LPM의 유량까지는 코

Fig. 6. SEM images of the cross section microstructures of the coatings deposited on slide glass (a) 4.2 V 25 LPM 2 cycles,
(b) 4.2 V 25 LPM 4 cycles, (c) 4.2 V 25 LPM 6 cycles.
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팅층의 두께가 증가했지만, 35 LPM의 유량에서는 두께

가 감소하였다. Feeder voltage를 증가 시 코팅층의 두

께는 증가하였다. 그러나 15 LPM의 낮은 유량속도에서

는 분말공급량이 충분하더라도 성막에 필요한 운동에너

지의 부족으로 코팅층의 두께가 비례적으로 증가하지 않

았다.
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