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Abstract Gallium oxide nano-powder, the key starting material for IGZO target, is fabricated by gas phase synthesis using
a new apparatus consist of reaction, transportation, and collection parts. As a result of gallium metal evaporation above
1150

o
C, Ga2O3 nano-powders, are successfully synthesized. The SEM images of the synthesized powders displace the spherical

shaped powders without severe agglomeration. X-ray diffraction and PSA analysis show that the higher temperature at the
reaction part results in the better crystallinity and larger powder size of the synthesized Ga2O3. To see the applicability to
IGZO target, Ga2O3 nano-powders synthesized at 1250°C are mixed with indium oxide and zinc oxide (In2O3 : Ga2O3 : ZnO =
1 : 1 : 1), and then sintered at 1400~1500

o
C. The highest sintered density of 5.83 g/cm

3
 (= 91 % of relative density) is

achieved when sintered at 1450
o
C, showing better sinterability compared to the commercially available Ga2O3

powder, which has 5.61 g/cm
3
 of sintered density at the same condition.
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요 약 반응부, 이송부, 포집부로 이루어진 기상합성장치를 구축하여 Oxide TFT의 대표적인 물질인 IGZO 반도체용 타

겟의 기초 소재인 산화갈륨 나노분말을 기상합성법으로 제조하였다. 반응부에서 갈륨 금속을 증발시켜 1150
o
C 이상의 온도

에서 산화갈륨 나노분말이 만들어지는 것을 확인하였다. 갈륨 금속은 증발 즉시 반응부에서 산화갈륨 나노분말로 합성되었

으며, 반응부의 온도가 증가함에 따라 높은 결정도와 큰 입자 크기를 보였다. 또한, 합성된 산화갈륨 나노분말은 구형의 모

양을 가지면서 매우 낮은 응집성을 가졌다. 기상합성법으로 얻은 산화갈륨 나노분말을 상용 산화인듐, 산화아연 분말(몰비 =

1 : 1 : 1)과 혼합하여 소결을 시행한 결과, 소결온도 1450
o
C에서 5.83 g/cm

3
의 최대밀도를 얻어 같은 조건하에서 상용 산화갈

륨 분말을 이용해 만든 IGZO 소결체(5.61 g/cm
3
)보다 높은 밀도를 얻음을 볼 수 있었다.

1. 서 론

최근 TV, 모바일 전자기기 등의 급격한 발전에 따라

관련된 디스플레이 역시 매년 더욱 높은 해상도, 보다

큰 디스플레이 면적을 요구하고 있다. 이러한 추세에 발

맞추어 과거 특정용도로 쓰이던 OLED(organic light-

emitting diode) 디스플레이 등 차세대 디스플레이 기술이

상용화됨에 따라, 보다 높은 전하이동도(carrier mobility)

를 가지는 금속산화물 반도체(metal oxide semiconductor)

를 적용한 TFT(thin-film-transistor)가 널리 쓰이는 추세이

다[1-4]. 금속산화물 반도체 중에서도 a-IGZO(amorphous

indium-gallium-zinc oxide)는 가장 활발하게 개발되어

쓰이고 있는 물질로 높은 전하 이동도(10 cm
2
/Vs)를 가

지면서도 낮은 유독성을 보이며, 박막 성장 시 비정질

구조로 인해 제작이 쉽다는 장점을 가지고 있다[3-5].

반도체로 사용되는 IGZO 박막을 만들기 위해서는 우

선 산화인듐(In2O3), 산화갈륨(Ga2O3), 산화아연(ZnO) 분
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말을 이용한 성형 및 소결공정을 통해 타겟을 만든 후,

스퍼터링 공정을 행하게 된다. 이때 각 분말의 크기 및

분산도가 적정하게 유지되어야 고밀도의 타겟을 만들

수 있으나, 나노크기의 산화인듐 및 산화아연 분말에 비

해 나노 크기의 산화갈륨 분말 제조는 상대적으로 어려

워 우수한 IGZO 타겟을 만드는데 걸림돌이 되었었다

[6,7].

최근 고순도 산화갈륨 나노분말 제조를 위한 다양한

연구개발이 이루어져 어느정도 성과를 보이고 있다. 고

상법에 의한 불순물 오염을 피하기 위해 주로 액상법을

이용한 개발이 진행되어, 침전법[8-10], 가수분해법[11,12],

수열합성법[13,14], 착체중합법[15] 등의 방법으로 산화

갈륨 나노분말을 제조한 연구가 발표 되었다. 그러나, 액

상법을 이용해 만든 산화갈륨 나노분말들은 많은 경우

구형이 아닌 로드(rod) 형태의 이방성을 보이거나 응집

(agglomeration) 현상이 발생하여, 실제 소결에 있어 효

율이 떨어지는 문제가 발생하고, 특히 산업적인 면에서

폐수에 대한 부담을 지는 단점이 존재한다.

본 연구에서는 기상법을 이용하여 산화갈륨 나노분말

합성한 후 합성된 나노분말을 분석하고 그 소결 특성을

IGZO 타겟을 만들어 조사하였다. 지금까지 기상법으로

제조된 산화갈륨 나노분말은 CVD 등을 이용하여 웨이

퍼 위에 소량으로 합성한 것이 대부분으로 타겟의 출발

소재로 쓰는데 한계가 있는데 반해[16], 본 연구에서는

갈륨 금속을 증발시켜 공기 중 산화반응을 유도하는 합

성장치를 자체 제작하여 우수한 품질의 산화갈륨 나노분

말을 얻을 수 있도록 노력하였다.

2. 실 험

2.1. 산화갈륨 나노분말 제조

본 연구에서는 순수한 갈륨 금속을 용해, 증발시켜 기

체 상태에서 대기 중의 산소와의 반응을 통해 산화갈륨

을 합성한 후 이를 다시 수거하는 방법으로 산화갈륨

나노분말을 제조하였다. 이를 위해 Fig. 1에 보이는 산

화갈륨 나노분말 제조장비를 자체적으로 제작하였다. 장

비는 용융된 갈륨 금속을 증발시켜 기체상태의 갈륨과

대기중의 산소가 반응하여 산화갈륨 나노분말을 생성하

도록 하는 반응부(Reaction zone), 생성된 산화갈륨 나

노분말을 포집부로 이송 시키면서 나노분말의 서냉 및

입장 성장을 유도하는 이송부(Transportation zone), 이

송된 산화갈륨 나노분말을 필터를 이용해 수거하는 포

집부(Collection zone)로 이루어져 있다. 제조에 앞서

99.9999 % 갈륨 금속(Zhuzhou Keneng New Material,

China)을 100
o
C에서 액화시킨 후, 반응부의 도가니에

넣어 반응부 온도를 변화시키면서 산화갈륨 나노분말을

합성하였다.

2.2. 산화갈륨 나노분말 분석

합성된 산화갈륨 나노분말의 결정성을 알아보기 위해

X-선 회절분석(XRD, Ultima IV, Rigaku)을 Cu-K

( =

0.15418 nm)를 이용해 2 = 20
o
~80

o
에서 행하였다. 산화

갈륨 나노분말의 크기와 모양은 주사전자현미경(SEM,

Fig. 1. Schematics of a synthesis apparatus.
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VEGA II, Tescan)으로 관찰하였으며, 입도분석기(PSA,

Mastersize 2000, Malvern Instrument)와 비표면적측

정기(BET, 3Fex, Micrometrics)를 이용해 합성된 나

노분말의 입도분포와 비표면적을 조사하였다. 또한 본

실험에 앞서 사용된 갈륨 금속의 열적 특성을 시차주

사열량계(DSC 200 Phox, Netzsch)를 이용해 알아 보

았다.

본 연구에서 합성된 산화갈륨 나노분말의 IGZO 타겟

으로의 적용가능성을 알아보기 위해 소결 실험을 실시하

였다. 합성된 산화갈륨 나노분말을 In2O3(99.99 %, 더방

신소재), ZnO(99.99 %, High Purity Chemical)와 1 : 1 : 1

로 혼합한 후 0.5 wt% PVC 바인더를 첨가하여 200 rpm

에서 30분 동안 혼합한 후, 70
o
C에서 24시간 건조하였

다. 건조된 혼합 분말을 원형디스크 모양으로 일축가압

성형과 180 MPa에서 3분간 정수압 성형(Cold Isostatic

Press)을 거친 후 전기로에서 5
o
C/min 승온속도로 1400~

1500
o
C 온도에서 2시간 동안 소결한 다음 Archimedes

법을 이용해 소결체의 밀도를 측정하였다. 또한, H사의

상용 산화갈륨 분말을 구입하여 위에 기술한 동일한 재

료와 방법으로 소결 실험을 수행하여 본 연구에서 합성

한 산화갈륨 나노분말 소결 결과와 비교하였다.

Fig. 2. a) Ga-O phase diagram [17] and b) DSC result of Ga
metal.

Fig. 3. XRD results of Ga2O3 powders synthesized at a) differ-
ent temperatures and b) different locations. Bottom bars indicate

-Ga2O3 peaks (JCPDS, No. 41-1103).

3. 결과 및 고찰

갈륨의 녹는점은 29.76
o
C로, 도가니에서 가열 시 갈륨

은 거의 처음부터 액체상태로 존재하게 된다. 실제 실험

에서는, 400
o
C 이상의 온도에서 액체 표면에 얇은 산화

막이 형성되는 것을 관찰할 수 있었다. Figure 2a에 보

이는 Ga-O 상평형도에서 볼 수 있듯이, 산소 분위기하

에서 갈륨은 1326
o
C 이상의 온도에서 기체상이 형성된

다. 또한, 실제 연구에 사용된 갈륨 금속을 가지고 실시

한 DSC 측정 결과(Fig. 2b)에서도 1320
o
C 부근에서 변

화가 측정되었다. 급격한 상변태는 분말입자의 크기 및

균일성 측면에서 산화갈륨 나노분말 합성에 악영향을 끼

칠 수 있으므로 나노분말 합성 시, 반응부의 최고 온도

는 1300°C로 정하였다.

Figure 3a는 반응부의 온도를 변화시키면서 포집부에

서 얻은 분말의 XRD 결과를 보이고 있다. 1100
o
C 경우

에는 산화갈륨 결정상이 보이지 않았으며, 1150
o
C 이상의

온도에서부터 단사정계 산화갈륨 피크(-Ga2O3, JCPDS,

NO. 41-1103)가 보이기 시작하였다. 또한, 반응부 온도

가 상승함에 따라 XRD 피크 강도가 강해지는 경향을

보여 고온에서 보다 좋은 결정도를 가지고 있음을 알 수

있다. 결국, 비교적 낮은 결정도를 보이는 1150
o
C를 제

외하면 1200
o
C 이상의 온도에서 적절한 결정도를 보이
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는 산화갈륨을 얻을 수 있음을 확인할 수 있다. Figure

3b는 1300
o
C 하에서 반응부(Fig. 1의 지점 1), 이송부

Table 1
PSA results of synthesized Ga2O3 powders

Temperature D10 (mm) D50 (mm) D90 (mm)

1100
o
C 0.0772 0.1264 0.2421

1150
o
C 0.1091 0.1787 0.9704

1200
o
C 0.1132 0.1903 1.3480

1250
o
C 0.1141 0.1925 1.3323

1300
o
C 0.1140 0.1926 1.4732

Fig. 4. Size distribution of Ga2O3 powders synthesized at
different temperatures.

Table 2
BET results of synthesized Ga2O3 powders

Temperature BET (m
2
/g)

1100
o
C 17.6

1150
o
C 13.7

1200
o
C 12.3

1250
o
C 10.3

1300
o
C 10.5

Fig. 5. SEM Images of Ga2O3 powders synthesized at a) 1100
o
C, b) 1150

o
C, c) 1200

o
C, d) 1250

o
C, e) 1300

o
C, and f) commercially

available Ga2O3 powder.

(Fig. 1의 지점 2), 포집부(Fig. 1의 지점 3)에서 얻은 산

화갈륨 나노분말의 XRD 결과로, 갈륨 금속이 도가니에

서 증발되어 나온 반응부에서 바로 산화갈륨으로 합성이

일어나고, 이후 이송부를 거쳐 포집부에 도달하기까지

큰 변화가 없음을 보이고 있다.

반응 온도에 따른 산화갈륨 나노분말의 크기 분포는

Table 1과 Fig. 4에 보이듯이 반응 온도가 증가함에 따

라 분말이 커지는 경향을 보이고 있다. 이는 고밀도의

증기에서 핵생성이 될 때 입자의 크기가 커지는 경향과

일치하나[18], 1200
o
C 이상에서 온도에 따른 크기 변화는

크지 않은 것으로 보인다. Table 1에서 D50의 변화를

좀더 관찰하면, 1100
o
C와 1150

o
C 사이에서 0.0523 m

의 차이를 보이나 1150
o
C와 1200

o
C 사이에서는 0.0116

m 차이를 보여 그 변화가 매우 줄어 들었고, 그 이후
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1200
o
C 이상의 온도에서 온도에 따른 분말 크기의 변화

는 매우 적은 것을 알 수 있다. 1100
o
C와 1150

o
C 사이

에서 보이는 매우 큰 분말의 크기 변화는 1100
o
C에서

산화갈륨 합성이 이루어지지 않은 사실에서 기인한 것으

로 보이며, 특히 D90에서의 크기 변화가 4배에 달하는

사실에서 산화갈륨의 결정화 과정 중 상대적으로 조대한

분말이 급격히 나타난다고 추측할 수 있다. Table 2는

각 온도에서 포집한 분말의 비표면적을 BET 방법으로

측정한 결과를 보여주고 있다. 분말 크기가 작은 1100
o
C

에서 가장 높은 비표면적을 보이고, 반응온도가 올라갈

수록 비표면적이 줄어드는 경향을 보여 분말 크기와 비

표면적의 일반적인 상관관계를 보인다.

Figure 5는 반응온도에 따른 분말의 SEM 사진을 보

여준다. 모든 사진에서 분말의 형태는 구형을 띄고 있는

것을 볼 수 있으며, 1100
o
C에서 생성된 분말(Fig. 5a)은

사진으로 보기에도 타 온도에서 생성된 분말들에 비해

비교적 크기가 작음을 알 수 있다. 모든 반응온도에서

대다수 미세 크기의 분말들 사이에 조대한 분말이 섞여

있는 것과, 확연한 분말 간 응집현상(agglomeration)이

보이지 않음을 알 수 있다. 결국, 본 연구에서 생성된

산화갈륨 분말들은 비표면적이 높으면서도 구형의 모양

을 가지고 있어 산화갈륨 분말의 소결특성에 좋은 영향

을 줄 것을 기대할 수 있다.

본 연구의 목적이 IGZO 디스플레이를 위한 타겟용

산화갈륨 나노분말을 제조하는 것을 고려하여, 상용 산

화인듐, 산화아연 분말과 1250
o
C 반응 온도에서 얻은

산화갈륨 분말을 1 : 1 : 1로 혼합하여 소결을 시도하였다.

In2O3 : Ga2O3 : ZnO = 1 : 1 : 1(몰비)일 경우 소결체의 이

론밀도는 6.41이다. 또한, 소결성의 비교를 위해 상용화

되어 판매되고 있는 H사의 산화갈륨 분말을 구입하여

동일한 방법으로 소결 실험을 행하였다. H사의 산화갈

륨 분말의 SEM 사진(Fig. 4f)을 보면, 본 연구에서 얻

은 분말과 달리 길쭉한 형태의 매우 높은 이방성을 보이

고 있으며 분말 크기 또한 상대적으로 큰 것을 볼 수

있다.

Figure 6은 1400~1500
o
C 온도 구간에서 2시간 동안

소결하여 얻은 소결체의 밀도가 보이고 있다. 전반적으

로 본 연구에서 기상법으로 합성한 산화갈륨이 포함된

IGZO 타겟의 밀도가 상용 산화갈륨을 이용한 소결체에

비해 높은 밀도를 가지고 있는 것을 볼 수 있으며, 이는

기상법으로 얻은 산화갈륨이 보다 적은 분말 크기와 구

상의 형태를 가지고 있으면서도 낮은 응집성을 가지고

있는 것에서 기인한다고 생각된다. 또한, 바인더로 PVC

를 넣었을 시 밀도가 약간 상승하는 것을 볼 수 있으나

그 차이는 크지 않다. 최대 밀도는 1450
o
C에서 5.83 g/

cm
3
로 91 % 상대밀도에 해당한다. 본 연구에서 바인더

의 하소 공정 등 소결공정에 대한 최적화를 시도하지 않

고 단순히 일정한 승온속도를 가지고 소결하였음을 감안

하면, 향후 산화인듐, 산화아연, 소결조재 및 소결공정의

최적화를 통한 추가적인 소결밀도상승을 기대할 수 있다.

반면, 상용 산화갈륨을 이용한 경우에는 1450
o
C에서

5.83 g/cm
3
의 보다 낮은 밀도를 보인다.

4. 결 론

본 연구에서는 갈륨 금속의 기상증발을 이용해 산화갈

륨 나노분말의 합성을 시도하고, 합성된 산화갈륨을 가

지고 IGZO 소결체를 제조하였으며 그 결과는 다음과

같다.

1) 반응부, 이송부, 포집부로 이루어진 기상합성장치를

이용한 갈륨 금속의 증발을 통해 1150
o
C 이상의 온도에

서 산화갈륨 나노분말을 얻을 수 있었다. 반응부, 이송부,

포집부에서 얻은 분말의 XRD 결과에 큰 차이가 없어 반

응부에서 산화갈륨의 합성이 완료됨을 확인할 수 있었다.

2) 기상합성법으로 제조된 산화갈륨의 형태는 구형으

로 응집이 거의 없었으며, 반응 온도가 상승함에 따라

분말의 크기가 커지는 경향을 보였다.

3) 상용 산화인듐, 산화아연 분말과 본 연구에서 합성

된 산화갈륨 나노분말을 혼합하여 IGZO 소결을 시도한

결과, 1450
o
C에서 5.83 g/cm

3
의 최대밀도를 얻을 수 있

었다, 이는 상용 산화갈륨 분말을 이용해 같은 소결방법

으로 얻은 IGZO 소결체에 비해 높은 소결 밀도로, 기상

합성법으로 구한 산화갈륨 분말이 작은 크기와 구형의

모양, 그리고 낮은 응집성으로 소결에 유리함을 보였다.
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