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Abstract - At first the Ba0.5Sr0.5TiO3-MgO powder with B2O3-Li2CO3 
were made by the Sol-Gel method. And then the thick films of 
BST-MgO with B2O3-Li2CO3 were fabricated on the Al2O3 substrates 
coated with Pt by the screen printing method. The structural and 
dielectric properties of the BST-MgO thick film with B2O3-Li2CO3 
addition were investigated. The structure of the BST-MgO with 
B2O3-Li2CO3  thick films were dense and homogeneous with no pores. 
The dielectric constant and dielectric loss were increased with 
decreasing the B2O3-Li2CO3 addition ratio.

1. 서    론

  최근에 고주파 유전체 소자에 대한 연구가 많이 진행되고 있는데, 이
런 응용을 위한 유전체 물질로는 SrTiO3(ST), BaxSr1-xTiO3(BST) 등이 
있고, 응용소자로는 varactor, delay line, filter, phase shifter, voltage 
controlled oscillators(VCO)등[1]이 있다. 고주파 유전체 물질이 소자에 
응용되기 위해 요구되는 특성으로는 높은 유전상수, tunability, 낮은 유
전손실 등이 있는데, BaTiO3와 SrTiO3는 모두 perovskite(ABO3) 구조로
서 가장 널리 이용되는 유전체 재료들이다. 그 중 SrTiO3(ST)는 단결정
에서는 유전상수가 매우 높으나, 다결정이 되면서 유전상수가 감소하고, 
또한 저온에서는 높은 유전상수 및 낮은 유전손실을 보이나, 상온으로 
온도가 증가됨에 따라서 유전특성이 나빠지는 문제가 있다. [2-6] BST
는 높은 유전상수와 낮은 유전손실값 그리고 50 % 이상의 높은 
tunability를 갖는 고주파 유전체 소자로 매우 각광받는 소재이다. BST
는 Ba와 Sr의 몰 비의 변화로 상전이 온도를 비롯하여 전기적·유전적 
특성이 변화하기 때문에 전자소재로서 활발히 연구가 진행되고 있다. 일
반적으로 상온에서는 상유전 상태의 특성을 보이는 조성인 
Ba0.5Sr0.5TiO3가 널리 사용되고 있다.
  BST는 일반적으로 1350℃ 정도의 소결 온도를 갖는 것으로 알려져 
있는데, 이렇게 고온에서 소결할 경우 다층 캐패시터로 이용하기 위한 
내부전극을 선택함에 있어서 많은 제약이 따르고 그로 인한 제작비용의 
증가를 가져오게 된다. 따라서 BaTiO3계 세라믹스의 소결 조건을 조절
하고 첨가물을 첨가하여 미세구조를 조절함으로써 소결 온도를 낮추고 
또한 유전특성의 향상을 이루려는 연구가 많이 이루어져 왔다.[7,8]
  Sol-Gel법은 Sol을 형성하게 되는 분자단위의 전구물(molecular precursor)
을 사용하여 고체상의 망목이 수화-축합(hydroxylation-condensation) 
반응을 통해 얻어진다. 따라서 무기중합(inorganic polymerization)에 관
계된 화학 반응의 조절을 통해 세라믹스의 미세구조 공정을 제어하여 
우수한 화학적 균일성을 지니는 고순도의 미세 분말을 합성할 수 있다.
  본 연구에서는 시작 물질의 크기를 작게하기 위해 Sol-Gel법으로 분
말을 합성하여 BST-MgO를 제작하였고 B2O3-Li2CO3를 첨가하여 스크
린프린팅법으로 후막을 제작하여 첨가량에 따른 구조적, 전기적 특성을 
고찰하였다.

2. 시편의 제조 및 측정

  2.1 시편의 제조

  본 연구에서는 Budd[9] 등이 제시한 Sol-Gel법을 참조하여 
Ba0.5Sr0.5TiO3 분말을 제조하였다. 출발 물질로 고순도의 Barium acetate 
((CH3CO2)2Ba), Strontium acetate ((CH3CO2)4Sr) 시료를 Acetic acid 
(CH3COOH)에 용해시킨 후 2-methoxyethanol (CH3OCH2CH2OH)과 혼
합한 Ti-isopropoxide (Ti[OCH(CH3)2]4) 용액을 첨가하고 60℃에서 가수
반응을 시켜 겔화시킨 후 100℃ 오븐에서 6일간 충분히 건조시켰다. 건
조된 분말에 MgO 분말을 첨가하고 알콜을 분산매로 지르코니아볼을 
넣어서 24시간 동안 혼합분쇄하였다. 혼합분쇄한 분말을 120℃ 오븐에서 
24시간동안 건조한 후 유발을 이용하여 분쇄하였고, 1100℃에서 2시간 

동안 하소하였다. 하소한 분말을 재분쇄하고, B2O3-Li2CO3 분말을 첨가
하여 알콜을 분산매로 지르코니아볼을 넣어서 24시간동안 혼합분쇄하였
다. 혼합분쇄한 분말을 다시 건조한 후 재분쇄하였고 325 mesh의 체를 
이용하여 체가름을 하였다. 그 후 유기물 결합제(Ferro. B75001)와 혼합
하여 페이스트상을 만들어 스크린프린팅법을 이용하여 시편을 제작하였
다. 시편에 1.5ton/㎠ 압력을 가해 성형하였고, 성형한 시편을 2시간동안 
소결하였다. 하소 및 소결시 전기로의 온도 상승률은 유기물의 급격한 
휘발을 방지하기 위하여 2℃/min.으로 하였다. 기판으로는 고순도 알루
미나 기판을 사용하였으며 전기적 특성을 측정하기 위하여 스크린프린
팅법을 이용하여 하부전극으로 Pt, 상부전극으로는 Ag를 사용하였다.

  2.2 측정

  Sol-Gel법으로 제작된 분말과 BST 후막의 결정구조 및 결정성에 대
해 조사하기 위해서 X-선 회절분석을 하였다. X-선은 CuKα1(λ=1.542
Å)을 사용하였으며, 스텝 폭과 주사속도는 각각 0.05 deg., 5 deg./min.
로 하였다. 표면에서의 결정립의 형태, 결정립계 및 기공 등의 미세구조
는 전자현미경으로 분석하였다. 전기적 특성의 측정을 위하여 스크린프
린팅법을 이용하여 Ag 상부전극을 형성시킨 후, Impedence Analyzer 
(HP4192A)를 사용하여 측정한 값과 후막의 두께 및 상부전극의 면적을 
이용하여 유전특성을 계산하였다.

3. 결과 및 고찰
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<그림 1> B2O3-Li2CO3의 첨가량에 따른 BST-MgO 후막의 XRD 패턴

  그림 1은 0～5wt.% B2O3-Li2CO3가 첨가된 BST-MgO 후막의 XRD 
그래프이다. 첨가된 B2O3-Li2CO3의 피크가 나타나지 않고 BST의 피크
가 잘 나타났다. 이것으로 B2O3-Li2CO3가 결정화되지 않고 액상을 형성
하여 소결을 촉진시켜 낮은 온도(850℃)에서도 소결이 이루어졌다는 것
을 확인할 수 있었다.
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(a) BST-MgO 1150℃ (b) BST-MgO + 2wt%. B-L 850℃

(c) BST-MgO + 3wt%. B-L 850℃ (d) BST-MgO + 4wt%. B-L 850℃

(e) BST-MgO + 5wt%. B-L 850℃ (f) BST-MgO + 2wt%. B-L 850℃

<그림 2> B2O3-Li2CO3의 첨가량에 따른 BST-MgO 후막의 미세구조

  그림 2는 BST-MgO 후막과 BST-MgO에 0～5wt% B2O3-Li2CO3를 
첨가하여 850℃에서 소결한 후막의 미세 구조이다. 2～3wt% 
B2O3-Li2CO3를 첨가하였을 때는 결정의 성장이 충분히 일어나지 않았
다. 첨가량이 4wt% 이상일 때는 결정이 충분히 성장한 것을 알 수 있
었고, 4wt% 이상이 첨가된 BST-MgO 후막의 결정립의 크기가 약 1㎛ 
정도로, BST-MgO 후막의 결정립의 크기 (a)와 비슷하다는 것을 알 수 
있었다. 이것은 B2O3-Li2CO3가 결정립의 성장을 촉진시켜서 낮은 온도
(850℃)에서도 결정립이 충분히 성장했음을 나타낸다. 결정립의 크기는 
다소 차이가 있지만 전체적으로 균일하게 분포하고 있고 균열이 없는 
비교적 치밀한 구조를 나타내었다. 후막의 평균적인 두께는 약 25㎛이었
다.
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<그림 3> B2O3-Li2CO3의 첨가량에 따른 BST-MgO 후막의 유전상수
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<그림 4> B2O3-Li2CO3의 첨가량에 따른 BST-MgO 후막의 유전손실

  그림 3과 그림 4는 850℃에서 소결한 B2O3-Li2CO3가 첨가된 
BST-MgO 후막의 주파수 변화에 따른 유전상수와 유전손실 값을 나타
내고 있다. 모든 시편에서 주파수가 증가함에 따라서 유전상수가 감소함
을 알 수 있다. 이는 주파수가 증가할수록 유전상수도 감소하는 유전분
산 특성에 의한 것으로 사료된다. B2O3-Li2CO3의 첨가량이 증가할수록 
유전상수는 감소하여, 2wt%일 때 최대값을 나타내었다. 유전손실 값은 
주파수가 증가할수록 감소하였고, B2O3-Li2CO3의 첨가량이 5wt% 일 때 
최소값을 나타내었다. 

4. 결    론

  본 연구에서는 Sol-Gel법을 이용하여 제작한 BST-MgO 분말에 
B2O3-Li2CO3를 첨가하여 스크린프린팅법으로 Pt가 입혀진 Al2O3 기판위
에 후막을 형성하였으며, 850℃에서 소결하였다. 이 후막에 대한 구조적 
특성과 유전적 특성을 고찰하여 다음과 같은 결론을 얻었다.

1. 0～5wt.% B2O3-Li2CO3가 첨가된 BST-MgO 후막의 XRD 회절 분석
결과 모든 시편에서 BST의 페로브스카이트상이 나타났고, 이것으로 
B2O3-Li2CO3가 액상을 형성하여 소결을 촉진시켜 낮은 온도(850℃)에
서도 소결이 이루어졌다는 것을 확인할 수 있었다.

2. B2O3-Li2CO3의 첨가량이 4wt.% 이상일 때는 결정립의 크기가 1150℃
에서 소결한 BST-MgO 후막의 결정립의 크기 와 비슷하다는 것을 
알 수 있었다. 이것은 B2O3-Li2CO3가 결정립의 성장을 촉진시켜서 낮
은 온도(850℃)에서도 결정립이 충분히 성장했음을 나타낸다. 후막의 
평균적인 두께는 약 25㎛이었다.

3. 850℃에서 소결한 B2O3-Li2CO3가 첨가된 BST-MgO 후막의 주파수 
변화에 따른 유전상수는 B2O3-Li2CO3의 첨가량이 증가할수록 감소하
여, 2wt%일 때 최대값을 나타내었다. 유전손실값은 5wt% 일 때 최
소값을 나타내었다. 
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