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Abstract Rare-earth elements were doped with Mg to enhance the temperature stability of dielectric properties of BaTiO3

for its application to MLCC (Multi-Layer Ceramic Capacitor). The additives strongly affect both grain growth and
densification behaviors during sintering, and hence dielectric properties. The additive effects therefore should be examined
in each system with different additives. This study investigated the crystal structure, grain growth and densification
behaviors and related variations in dielectric constant with respect to sintering temperature. Dielectric constant appears to be
varied with grain size in a temperature range between 1200 and 1300oC, suggesting the importance of grain size control.
The temperature dependence of grain size variation was well explained by an established theory correlating the grain
growth behavior with grain boundary structure. This accordance provides a basis for sintering technique to control grain
growth thus to improve dielectric constant in rare-earth doped BaTiO3.
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Dy 및 Mg가 첨가된 BaTiO3에서 소결 온도가 미세구조와 유전특성에 미치는 영향
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요 약 MLCC(Multi-Layer Ceramic Capacitor)의 유전체 층에 사용되는 BaTiO3는 유전 특성의 온도안정성을 향상시키기

위해 첨가제로서 희토류 및 Mg를 사용한다. 이러한 첨가제는 소결 중 입자성장 및 치밀화 거동, 결국 유전 특성에 지대한

영향을 주게 되므로 조성에 따른 미세구조 발현 양상을 살펴보는 것이 중요하다. 본 연구는 95BaTiO3-1Dy2O3-2MgO-2SiO2

(mol%)의 조성에서 온도 변화에 따른 결정구조, 입자성장 및 밀도 변화를 관찰하고 이러한 변화가 유전 상수에 미치는 영

향을 관찰하였다. 1200~1300
o
C의 온도범위에서 소결 온도가 증가함에 따라, 평균 입도는 눈에 띄게 커지는 반면 밀도의 변

화는 미미하여 입자크기가 주요한 미세구조적 요소임을 밝혔다. 본 실험에서 관찰된 입자크기의 온도의존성은 기존 입자성

장 이론에서 설명한 온도 변화에 따른 입자성장 거동의 변화양상과 잘 부합하였으며, 이러한 이해는 향후 희토류가 첨가된

BaTiO3에서 유전 특성 향상을 위한 소결 미세구조 제어에 유용하게 활용될 수 있을 것이다.

1. 서 론

BaTiO3(BT)는 대표적인 강유전체로서 높은 유전 상수

와 절연저항, 우수한 화학적 안정성 등의 장점으로 전자

기기에 매우 광범위하게 활용되고 있다. 특히, 최근 전장

용 등으로 그 쓰임새가 확장되고 있는 다층 적층 구조

커패시터인 MLCC(Multi-Layer Ceramic Capacitor)에서

유전소재로 사용된다[1-4]. 하지만, BT의 경우 고유의

상 전이에 기인하는, 온도 변화 시 특정 온도에서 유전

상수가 급격히 증가하는 민감한 유전 특성을 보이는데

이는 온도가 변하는 환경에서 회로의 안정성에 위협이

되므로 이를 보완하는 것이 중요하다[4-10]. 따라서, 많

은 연구자들이 BT의 온도 안정성을 향상시키기 위해 다
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양한 시도를 해 왔고, 그 동안의 방법들 중 가장 널리

사용된, 가장 효과적인 것이 첨가제의 도핑이다[3,5-14].

이러한 첨가제들은 대부분 산화물 형태로, 화학적으로

안정하며 현재의 상용 공정에 잘 부합하여 분말 준비 과

정에서 첨가 가능하다는 장점을 지닌다.

BT의 온도 안정성 향상을 목적으로 하는 다양한 연구

들 중, Khan 등[6]은 BT에 Nb를 도핑할 경우 독특한

입자를 형성하면서 온도 안정성이 획기적으로 향상됨을

처음 밝혔고, 이후 관련 연구들이 이어져 왔다[5,7-18].

Core-shell 구조는 소결 중에 형성된 입자구조로 core와

shell이 화학 조성과 결정구조, 그리고 미세구조로 구별

된다. Core는 순수 BT 이므로 Curie 온도에서 뚜렷한

상 전이 거동을 보이며 민감한 온도의존성을 갖는 반면

첨가제 농도가 높은 shell은 저온 영역으로 상 전이 온도가

shift되고, 상 전이가 특정 온도에 집중된 것이 아닌 분산

된 형태의 확산 상 전이 거동(Diffuse Phase Transition,

DPT)을 보이므로 전체 유전 거동은 두 상의 기여에 의

해 결국 상온 이하의 저온 영역에서 Curie 온도에 이르

기까지 DPT 거동을 보이면서 온도 변화에도 비교적 안

정된 유전율을 갖게 된다[17-19]. Core-shell 구조가 보

이는 DPT 거동의 원인으로, Jeon 등에 의한 최근 연구

[19]에서는 core와 shell 계면에서 형성되는 정합변형에

너지(coherency strain energy)라는 것이 밝혀진 바 있다.

이렇듯 BT의 안정된 온도-유전 거동을 위해 학계에서 그

동안 많은 연구가 이뤄져 왔고, 산업에서 또한 MLCC의

경우, 온도 안정성을 주요한 성능 지표로 삼아 정전용량

변화율이 어느 정도 온도 범위에서 어느 정도의 편차를

갖게 되는지를 기준으로 X5R, X7R 등의 구체적인 규격

을 사용할 만큼 주요 이슈로 인식하고 있다.

한편, 다양한 첨가제 중 학계와 산업계에서는 희토류

산화물에 주목 해 왔다[12-19]. 특히, 희토류와 MgO가

함께 첨가되는 경우 core-shell 구조가 형성되며 극히 안

정된 온도-유전 거동을 보인다[19-21]. 하지만, 유전 특

성의 온도 안정성에 초점을 맞춰 오면서 입자 크기나 밀

도 제어 등 기초적인 미세구조 제어 연구는 여전히 미미

한 실정이다. 유전 특성에 대한 입자크기 효과를 살펴

본 지난 연구가 대표적이며, 희토류 등이 첨가된 특정

계에서는 그대로 적용하기는 어려울 것이다. 즉, 희토류

의 종류와 첨가량, 함께 첨가된 Mg와의 양 비 등에 따

라 예민하게 변할 수 있는 유전 특성을 고려하면 해당

연구가 특정 조성 계에서 이뤄져야 한다. 희토류가 Mg

와 함께 첨가된 계에서 미세구조 발현 원리를 탐구한 이

전 연구[22]가 있긴 하나, 입자 크기와 밀도 등 BT의

유전 특성에 직접적인 영향을 주는 미세구조 변수에 대

한 기초 연구가 반드시 필요하다.

이러한 배경에서, 본 연구에서는 MLCC용 유전체에

실제 사용되는 Dy와 Mg를 함께 첨가한 BT 계에서 입

자 크기와 밀도 변화를 살펴보고 유전 특성과의 관련성

을 살펴보았다. 즉, 소결 온도에 따른 입자크기와 유전

상수를 측정 비교하고, 이미 잘 정립되어 있는 입자성장

원리를 적용하여 입자성장 양상을 살펴 보았다. 본 결과

는, 향후 효과적인 미세구조 제어를 위한 기초 자료로

활용될 가치가 있다.

2. 실험 방법

실험에 사용된 시편은 모두 상용 분말을 원료로 하여

95BaTiO3-1Dy2O3-2MgO-2SiO2(mol%)의 조성으로 분말

을 정밀 칭량한 후 turbula mixer를 이용해 30분간 균

질화 하였다. 균질화 된 분말은 고순도 에탄올(99.9 %,

SAMCHUN Chemical)을 용매로 하고 ZrO2 ball을 사

용하여 310 rpm의 속도로 24시간(h) ball mill하여 분말

을 분쇄 및 혼합하였다. 이를 통해 얻어진 슬러리(slurry)

는 60
o
C에서 24 h 동안 건조하였고 건조된 분말은 유발

에서 추가 분쇄한 후 체거름(sieving)을 통해 125 m 이

하의 입도를 갖는 분말들을 분리하여 실험에 사용했다.

직경 8.8 mm의 몰드(mold)에 약 0.3 g의 분말을 장입한

후, 일축 가압 프레스(press)를 이용하여 1 ton/cm
2
의 압

력을 가하여 펠렛 형태로 성형하였고, 압분된 직후 펠렛

의 직경과 높이, 무게를 각각 측정하여 성형밀도를 구하

였다. 압분체는 분당 5
o
C/min의 승온 속도로 1200

o
C,

1250
o
C, 1300

o
C, 1350

o
C에서 각각 1 h 동안 대기 분위

기에서 소결하였다. 기지상을 제외한 첨가제가 입계 상

으로 머물러 있을 것을 예상하여[17,22] 첨가제들에 의

해 소결 후 형성되는 입계상을 미리 예측하기 위해

HSC Chemistry(ver. 10.0.6.7)의 Equilibrium Composition

기능을 이용하였다.

수침법(water immersion method)을 활용하여 소결된

펠렛의 밀도를 측정했고 X-ray diffraction(XRD)으로 시

편 내 결정상의 회절 패턴을 얻어서 MDI Jade(version

6)를 이용해 분석하였다. 미세구조를 관찰하기 위해 일부

시편은 파단하고, 일부는 diamond saw로 소결된 시편의

내부를 노출시킨 후 표면을 연마하였다. 연마는 SiC sand

paper로 격면을 확보한 뒤 diamond suspension을 사용

하여 6, 3, 1 m 순서로 진행하였고 별도로 에칭(etching)

은 하지 않았다. 입자와 입계 구조, 이차 상 등의 미세

구조적인 특징은 Scanning Electron Microscope(SEM,

MIRA I, TESCAN, Czech Republic)으로 관찰하였고

구성원소의 분포는 SEM에 부착된 Energy Dispersive

X-ray Spectrometer(EDS)로 관찰면을 mapping하여 살펴

보았다. 유전 특성 측정을 위해 소결된 펠렛의 양면을 연

마한 후 Ag paste를 도포하고 오븐에 넣어 80
o
C에서 24 h

동안 건조하였다. 이후, LCR meter(HP 4194A, Hewlett-
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Packard, USA)로 capacitance와 dissipation factor 값을

측정하고, 시편의 dimension을 적용하여 해당 식(r =

C·d/0·A; r: 유전상수, C: capacitance, d: 전극 간 거리,

0: 진공의 유전율, A: 유효전극면적)으로부터 유전율 

를 구했다. 유전 특성의 측정은 모두 주파수 1 MHz, 전

압 1 V
rms

 조건하에서 이루어졌다. 이상의 실험 방법은

Fig. 1에 요약하였다.

3. 결과 및 고찰

Figure 2는 1200에서 1350
o
C에 이르는 여러 온도에서

소결된 95BaTiO3-1Dy2O3-2MgO-2SiO2(mol%) 시편의

XRD 패턴을 나타낸다. 20~70
o
의 2 theta 범위 내에서

관찰되는 주요 peak를 명확히 확인할 수 있고 하단에

함께 표시된 JCPDS 결과(05-0626 in Jade)와 비교 해

보면, 4 종류의 시편에서 모두 BaTiO3 결정상이 잘 드

러난다. 소결 온도가 증가하더라도 Fig. 2a의 XRD 패턴

상에서 특별한 변화는 없었다. 다만, (002)와 (200)의 정

보를 담고 있는 45도 부근의 peak를 확대 해 보면 소결

온도 변화에 따라 미세한 변화가 관찰된다. Figure 2b에서,

(200) peak로부터 소결 온도가 증가하면서 peak position

이 점차 오른쪽으로 shift 되는 경향을 볼 수 있는데

(1200
o
C: 45.318

o
, 1250

o
C: 45.339

o
, 1300

o
C: 45.377

o
,

1350
o
C: 45.378

o
), 이는 해당 결정방향으로 격자상수가

작아짐을 의미한다. XRD 결과에 드러나는 기지상인

BaTiO3의 격자상수의 변화는 첨가한 이종 원소가 BaTiO3

격자 내에 치환되는 결과로 생각된다. 일반적으로 이종

원소의 치환 자리는 이온의 크기에 의해 결정 되는데,

본 연구에서 첨가한 Dy의 경우 이온의 크기가 Ba와 Ti의

사이에 놓이므로(Dy: 105.2, Ba: 149, Ti: 74.5 in pm[23]),

A-, B-자리 모두에 치환 가능하여 양쪽성(amphoteric)

Fig. 1. A flowchart of the experimental procedures.

Fig. 2. (a) XRD patterns of (Mg, Dy)-doped BaTiO3 sample 
sintered at different temperatures. (b) an enlarged view contain-

ing the 2 theta value of 44~46
o
.

Fig. 3. Variations of lattice constant and tetragonality (c/a) with 
respect to sintering temperature.

원소라고 불린다[15,16]. 한편, Mg의 경우, Ti이온의 크

기에 더 가까워(Mg: 72 pm[23]), 주로 B-자리에 치환된

다고 알려져 있으며, 양쪽성 원소와 함께 첨가되는 경우

양쪽성 원소를 A-자리에 치환되도록 한다[16]. 본 실험

에서 또한 Dy와 Mg가 각각 A-, B-자리에 치환될 것이

라 판단하며 Dy에 의한 A-자리 치환 때문에 격자상수

가 작아지는 현상이 드러난 것으로 본다. 소결 온도가

증가함에 따라 격자상수의 감소가 두드러지는 것은, 입

계에 머무르던 첨가제 이종 원소들이 기지상인 BaTiO3

입자 내부로 확산되는 현상이 고온에서 촉진되기 때문이

다. 이러한 가설은 Fig. 3에 나타낸 격자상수 변화로 뒷
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받침 된다. 다시 말해, 소결 온도가 높아지면 첨가제 원

소들의 확산이 촉진되어 BaTiO3의 격자상수가 작아진

shell의 비율이 증가하고, 이것이 XRD 분석에서 격자상

수가 감소하는 경향으로 드러난다. Figure 3은 소결 온

도에 따른 격자상수 및 tetragonality(c/a)의 변화를 보인

다. 소결 온도가 증가하면서 a, c축 모두 격자상수가 일

관되게 감소하는 경향을 보이며 감소 폭은 c축이 보다

두드러진다. 이는 앞선 Fig. 2에서 (200) 방향과 (002)

방향의 격자상수 변화 경향과 일치한다. 두 축방향 모두

감소하지만 감소 폭의 차이에 의해 tetragonality의 변화

는 소결 온도가 1200
o
C에서 1250

o
C로 증가하면서 c/a값

이 감소하다가 그 이상의 온도에서는 큰 변화없이 유지

된다. 일반적으로 tetragonality가 클수록 유전 상수는 증

가[24,25]하므로 유전상수에서도 같은 온도 의존성이 예

상된다.

Figure 4는 1200~1350
o
C의 범위 내 여러 온도에서

1 h 동안 소결한 뒤 SEM으로 관찰한 파단면 사진을 나

타내었다. 소결 온도가 높아짐에 따라 평균 입자 크기가

일관된 경향으로 증가하였다. 입자크기 분포 측면에서는

소결 온도가 상대적으로 저온(1250
o
C 이하)일 때에는

상대적으로 크게 구별되는 입자(Fig. 4a, b에 AG로 표

기)에 의해 bi-modal 하다고 유추할 수 있는 반면, 고온

(1300
o
C 이상)일 때에는 uni-modal 한 것으로 유추된다.

입자성장 이론에서 소결 시간의 흐름에 따라 bi-modal한

입자크기 분포를 나타내는 경우 비정상입자성장(Abnormal

Grain Growth, AGG) 양상으로 구분 짓는데, AGG의 경

우 주변 입자들에 비해 구별되게 큰 비정상 입자(Abnormal

grain, AG)가 별도의 분포를 하나 더 형성한다[26].

한편, 모든 시편에서 입계에 액상이 관찰되며 각 사진

에 화살표로 나타내었다. 액상은 특정 영역에 국부적으

로 모여있지 않고 입계를 따라 퍼져 있으며 시편 전반에

서 흔히 관찰되었다. 이는 액상이 BaTiO
3
 기지상 입자

표면에 대해 젖음성이 우수한 데 기인하며, 이 경우 이

면각(dihedral angle)이 작다. 이러한 경우, 액상은 소결

중 기지상 입자들 간 물질 확산 속도를 증가시켜 미세구

조 발현을 촉진시킨다. BaTiO3의 경우 액상이 있는 경

우 AGG가 일어나는 것을 보고된 이전 결과들[22,27]이

있으며, 본 실험에서도 이와 유사한 경우로 이해하면 무

리가 없을 것으로 본다. 소결 온도가 1300
o
C 및 1350

o
C

로 높아지면 대부분의 입자들이 1200
o
C와 1250

o
C에서

관찰되는 AG와 유사한 크기로 성장했음을 볼 수 있다.

이는 보다 높은 온도에서 AGG가 더 빠른 속도로 진행

되면서 작은 입자들이 거의 소모된 결과로 보인다. 액상

의 조성을 SEM/EDS를 통해 관찰하여 Fig. 5에 나타내

었다. EDS Mapping 결과로 시편 내 주요 구성 원소들

의 공간적인 분포를 보인다. 이를 통해, 그림 4에서 관

찰한 바와 같이 소결 과정 중 액상이 입계로 고루 침투

하여 주변입자들을 적시는 것을 알 수 있고 Si가 액상을

이루는 주요 원소임을 볼 수 있다. Si, Mg가 Y와 함께

첨가된 BaTiO3[22] 및 Si와 Ti가 첨가된 BaTiO3[28]에

서도 본 실험과 유사하게 입계를 적시는 Si를 포함하는

액상이 관찰되었고, 입계의 액상을 통한 물질이동으로

Fig. 4. SEM micrographs of fracture surface in (Mg, Dy)-doped BaTiO3 samples sintered at different temperatures: (a) 1200
o
C, (b) 

1250
o
C, (c) 1300

o
C, (d) 1350

o
C. Arrows indicate liquid phases formed at grain boundaries.
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전형적인 액상소결 현상을 관찰한 바 있으며 본 실험에

서도 액상소결의 증거로 생각된다. 한편, Si와 함께 첨가

된 Dy와 Mg는 Si에 비해 덜 관찰되며 특정 영역에서만

종종 검출되었다. 첨가량이 비슷함에도 입계 액상에서

검출 빈도에 차이가 있는 이유는 첨가된 원소들이 BaTiO3

기지상 입자 내부로 확산하는 정도에 차이가 있기 때문

이다. Figure 5의 EDS 결과는 Dy와 Mg가 기지상 입자

내부로 쉽게 확산됨을 시사한다. 본 연구와 유사하게 희

토류와 Mg, Si가 함께 첨가된 BaTiO3에서 core-shell 구

조가 형성되며, shell 영역 내에서 희토류와 Mg가 검출

된 EDS 결과가 이를 뒷받침 한다[11,16,20]. 즉, 기지상

입자 내 확산에 참여하지 않은 Dy와 Mg 일부가 입계에

있는 Si-기반 액상 영역에서 종종 관찰되며 Fig. 5에서

붉은 별 모양으로 표시한 영역이 그에 해당한다. 다만,

본 연구에서 관찰한 표면에서는 입자의 내부 단면이 노

출되지 않아 core-shell 구조가 명확히 드러나지 않은 것

으로 보인다.

EDS mapping은 구성 원소들의 분포를 볼 수 있지만

각 원소들이 이루는 상에 대한 정보는 없으므로 이를 살

펴보기 위해 HSC Chemistry를 이용하여 평형 조성을

예측하였다. Figure 6은 HSC chemistry를 이용하여 온

도에 따른 평형 조성을 나타낸 그림이다. BaTiO3를 제

외한 첨가제를 반응물로 입력한 결과, 본 연구의 소결

온도 영역(1200~1350
o
C)에서는 Dy2O3와 MgO, MgSiO3,

MgSiO4, SiO2 등이 주요 구성 상으로 예측된다. 이는,

원료 분말의 첨가제 조성을 그대로 유지하는 경우를 나

타내며, 실제로는 앞서 보인 바와 같이 Dy와 Mg가 기

Fig. 5. SEM/EDS result showing spatial distribution of elements. Inset table shows point scan result collected from a liquid phase 
denoted by star in the micrograph.

Fig. 6. Expected equilibrium composition of liquid phase in a 
wide temperature range.
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지상 입자 내로 확산하여 그 양이 줄어들기 때문에 Fig.

6에서 얻은 결과에 비해 Dy 및 Mg를 포함하는 상들의

양이 다소 감소할 것으로 본다. 이를 감안하고, 구성 상

의 종류에 초점을 두면, Dy와 Mg 모두 산화물 형태로

SiO2와 함께 입계 영역을 차지하고 있으며 Dy의 경우

원료로 첨가한 산화물 형태인 Dy2O3로, Mg의 경우

MgO 뿐 아니라 Mg-Si-O 형태로 존재할 수 있음을 알

수 있다. 즉, EDS mapping에서 Dy와 Mg가 유사한 위

치에 있지만 두 원소가 함께 화합물을 이루지는 않은 것

으로 생각된다.

앞서 기술한대로, 입자성장 양상은 소결 시간에 따라

입자크기 분포의 변화 양상을 살펴봐야 하지만, 임의의

시점에서 bi-modal한 분포가 관찰된다면 AGG에 해당한

다고 볼 수 있다. 학계에서는 그 동안 입자성장 양상이

입계 구조에 의존한다고 꾸준히 밝혀 왔으며[22,26-30],

본 연구와 같이 첨가제를 포함하는 BaTiO3에서도 그 의

존성이 검증된 바 있다[22]. 해당 이론에 따르면, AGG

가 일어나는 계에서 기지상 입자의 입계 구조는 facet면

들이 흔히 관찰되는 특징을 보인다. 이는 SEM과 같이

비교적 거시적으로 관찰할 때 다각형 모양의 입자로 나

타나며, TEM 등의 원자 수준의 관찰에서는 입계에서

선호되는 facet 면들이 명확히 드러나므로 입계 구조의

관찰이 요구된다. 입자성장 양상을 설명하기 위해 흔히

입자의 성장구동력(g) 대비 성장속도(v) 그래프로 도식

화하여 나타낸다[26-29].

Figure 7에 본 실험에서 얻은 결과를 요약하는 그래프

와 입자 표면 구조를 드러내는 SEM 사진을 함께 나타

내었다. 다결정체 내에서 g는 입자 하나하나의 성장구

동력이 분포를 이루게 되므로 구동력(driving force) 띠

로 그래프에 나타냈고, 가장 큰 입자가 갖게 되는 최대

성장구동력은 띠에서 오른쪽 가장자리에 놓인다. 입자성

장을 완성하는 경로 상의 율속 단계에 따라 확산 지배

인 경우 diffusion control로 표기한, g과 v가 선형인

관계인 반면, 계면반응이 율속인 경우 interface reaction

control로 표기한 지수함수 그래프를 따르게 되며 입계

구조가 다소 faceted되어 상당한 gc 값을 갖는 경우 두

가지 기구가 혼합된 mixed control 관계를 따른다. 한편,

임계 성장구동력인 gc는 온도의 함수이므로 온도의 증

가에 따라 Fig. 7에 나타낸 식대로 감소하게 되며, 동시

에 확산 속도는 빨라지게 되므로 diffusion control의 직

선관계에서 기울기가 증가하게 된다. 본 실험에서는 모

든 온도에서 계단식 표면이 관찰되어 입계가 각져 있음

을 유추할 수 있으며 이는 상당한 gc 값을 갖는 AGG

거동임을 시사한다. 비교적 저온 영역(1250
o
C 이하)에서

는 gc가 크므로 이를 넘어서는 입자의 수가 적어 선택

적으로 소수만 크게 자라게 되므로, Fig. 4a와 b와 같이

소수의 AG가 관찰된다. 반면 고온 영역(1300
o
C 이상)

에서는 gc의 감소로 보다 많은 수의 입자가 자랄 수

있으며 Fig. 4c와 d가 이 경우에 해당한다. 즉, SEM에

서 관찰된 대부분의 입자는 g가 gc 보다 커서 선택적

으로 자란 입자들이다. 고온일수록 확산속도가 빨라지므

로 저온영역에서 관찰되는 AG보다 더 큰 입자로 자란

것을 볼 수 있다. 이렇듯 입자성장 양상은 기존에 잘 알

려진 입계구조 의존성으로 설명되며 Fig. 4에서 보인 소

결 온도 변화에 따른 입자크기 및 크기분포 변화를 gc

의 변화로 설명할 수 있다. 즉, g
c
를 조절하기 위해서

는 입계구조를 제어해야 하며[26], 이는 첨가제의 사용

[29,30], 산소분압의 조절[22,29,30] 등으로 구현 가능

Fig. 7. Schematic showing the relationship between growth rate (v) and driving force for grain growth (g). Temperature-dependent 
critical driving forces (gc) are shown along the x-axis.
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하다.

Figure 8a는 유전 상수(dielectric constant, r)과 유전

손실(dielectric loss, tan)을 소결 온도에 따라 나타낸

것이다. 소결 온도가 증가함에 따라 유전상수가 가시적

으로 감소하는 반면, 유전 손실은 큰 변화가 관찰되지

않는다. 유전 상수 측면에서 1350
o
C 이상의 고온 소결

은 바람직하지 않다. 입자크기와 밀도는 유전 특성에 영

향을 미치는 미세구조 변수로 잘 알려져 있으며 Fig. 8b

로부터 본 실험에서 관찰된 유전 상수의 감소 원인을 파

악할 수 있다. 즉, Fig. 8b에서 소결 온도가 높을수록 평

균 입자 크기가 증가하지만(1200
o
C: 0.64 m; 1250

o
C:

1.03 m; 1300
o
C: 2.14 m; 1350

o
C: 2.73 m), 벌크 밀

도는 비교적 유사하므로 소결 온도가 증가에 의한 유전

상수의 감소는 입자크기 증가 효과가 주된 원인으로 보

인다. BaTiO3 계에서 입자크기 효과를 살펴본 이전 보

고에서 평균 입도가 약 0.94 m 일 때 최대의 유전 상

수 값을 보였던 것[25]과 부합하며 입자크기 제어, 즉

입자성장 거동의 제어가 중요함을 보인다. 또한, 입자성

장을 제어하기 위해서는 입자성장거동의 이해가 필수적

이며 이는 입계구조의 제어로 실현된다.

4. 결 론

본 실험에서는 Dy와 Mg가 함께 첨가된 BaTiO3 계에

서 소결 온도에 따른 결정구조, 입자 크기 및 밀도 변화

를 관찰하고 유전 특성과의 관련성을 살펴보았다. 우선,

1200
o
C에서 1350

o
C에 이르는 여러 온도에서 소결된 시

편 모두 결정상의 BaTiO3임을 관찰하였으며, 소결 온도

가 증가하면서 평균 입자 크기가 일관된 경향으로 증가

하였다. Tetragonal의 a, c 축 방향 모두 격자상수가 일

관되게 감소하는 경향을 보였고 c축에서 보다 감소폭이

커서 tetragonality(c/a)가 감소하다가 1250
o
C 이상에서는

유지되었다.

소결 온도가 증가함에 따라 유전 상수가 가시적으로

감소하는 반면, 유전 손실에서의 큰 변화는 관찰되지 않

았다. 1300
o
C 이상의 고온 소결시 유전 상수가 낮아지

므로, 고온 소결은 바람직하지 않다. 소결 온도가 높을수

록 평균 입자 크기가 증가하지만, 벌크 밀도는 비교적

유사한 것을 감안하면 본 연구에서 관찰된 소결 온도 증

가에 따른 유전 상수의 감소는 입자 크기의 증가 효과로

볼 수 있다. 이는 소결 중 입자크기 제어가 중요함을 시

사한다. 본 실험에서 소결 온도에 따른 관찰된 입자크기

변화는 기존에 잘 정립 되어있는 입자성장 이론에 잘 부

합하였다. 즉, 입계 구조에 따라 성장 구동력과 임계구동

력 간의 관계에 의해 입자성장 양상이 달라지며, 그에

따라 최종 미세구조 또한 달라진다. 역으로, 유리한 입자

성장 양상의 발현을 위해 입계구조를 제어하는 일이

중요하겠다. 본 연구 결과는 Dy와 Mg가 함께 첨가된

BaTiO3 계에서 미세구조를 유리하게 재단하는 데 해당

이론이 유용하게 활용 될 수 있음을 보였다.
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