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특 집

압전박막연구는 tilting micro-mirror array, piezoelec-

tric cantilever, optical switch, MEMS 소자뿐만아니라

health monitoring system, drag delivery system 등과같

은정 소형의료기기의센서와액추에이터로서중요성

이높아지고있다. 특히정 소형의료기기에사용되는

센서및액추에이터인경우압전체구성성분이사람의

몸으로녹아들어갈경우생체분자를파괴시킬수있으

므로높은압전특성과함께생체적합성(biocompatibili-

ty)이요구된다. 대표적인압전체물질인 PZT(Pb(Zr,Ti)

O3)는마이크로또는나노기기를포함한압전액추에이

터및센서로널리이용되고있으나인체에해로운납

(Pb)을포함하고있기때문에전세계적으로무연(無鉛;

Pb-free) 압전박막소재개발이요구되고있다. 현재연

구되고있는여러종류의무연압전소재중에 K0.5Na0.5

NbO3 (KNN)계세라믹소재는상대적으로높은압전특

성과온도안정성, 그리고생체적합성때문에여러연구

자들에 의해 활발하게 연구되어지고 있다.1,2) 그러나

KNN은공기중수분에약하며고온에서휘발하기쉬운

K와Na를포함하고있기때문에양질의박막으로성장시

키기어렵다. 그러므로현재까지 KNN 박막의압전특성

에관한연구는소수의연구자들에의해진행되고있다.

KNN계박막에관한연구는초기단계에있기때문에

박막의응용성에관한측면보다는주로우수한박막성

장조건에관한연구, 박막내부결함을감소시키기위한

치환효과에대한연구에초점이맞추어지고있다. 최근

발표된 KNN계박막의강유전및압전특성에관한연

구결과를 Table 1에정리하 다. KNN계박막은 Pulsed

Laser Deposition (PLD), RF-sputtering, Sol-gel 등과같

은방법으로성장시킬수있으며, 주로 1µm 이상인두꺼

운박막인경우양호한강유전및압전특성을나타낸다.

그러나상대적으로얇은 1µm 이하 KNN계박막의경우

열처리공정중 K와 Na가휘발되기때문에 stoichiomet-

ric한조성비를가지는박막을성장시키기어렵다. 그러

므로최근에는조성조절이상대적으로용이한 sol-gel

방법을이용하여성장시킨 KNN계박막의압전특성에

관한논문이많이발표되고있다. 그러나아직까지적절
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Table 1. KNN계 박막의 강유전 및 압전 특성

Composition
Deposition 

Substrate
Thickness Pr Ec

Leakage current
Piezoelectric

Ref.tech. (µm) (µC/cm2) (kV/cm) properties

KNN PLD LaMnO3/LaAlO3 1.25 d33: 40 pm/V [3]

KNN sol-gel Pt/TiO2/SiO2/Si 0.6 7 70 poor d33: 46 pm/V [4]

KNN RF-sputtering Pt/Ti/SiO2/Si 3.0 20 25 good e31: -5.5 C/m2 [5]

KNN sol-gel Pt/Ti/SiO2/Si 3.5 16.4 42 good d33: 61 pm/V [6]

0.06LiNbO3-0.94KNN sol-gel Pt/Ti/SiO2/Si 0.4 9.7 36.5 poor d33: 192 pm/V [7]
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한박막성장조건이확립되어있지않아서, 발표되고있

는 KNN계박막은 PZT계박막과비교하여상대적으로

높은누설전류특성을나타내기때문에양호한강유전

및압전특성을나타내기어렵다. 

본연구는 RF-sputtering 및 sol-gel 방법으로양질의

KNN계박막제조를위해열처리조건, 휘발성이강한

K, Na을보상하기위한과잉첨가, ABO3의 A, B 사이트

에 Li, Ta 치환에따른박막의강유전및압전특성에관

해연구하고자한다.

2.1. RF-sputtering 방법을 이용한 KNN 박막 성장
RF-sputtering 방법을이용하여 KNN 박막을성장시

킬경우휘발되기쉬운 K와 Na를보상해주기위해서 K

와Na가과잉첨가된세라믹타겟을이용하여박막을증

착하 다. KNN 박막을증착하는동안가스분압비는Ar

: O2 = 3 : 1, 기판온도는 600℃로고정하 고, RF 입력

전력은 80 W, 증착시간은 120분, 초기진공도는 2.5×

10-5 Torr, 증착진공도는 60 mTorr로일정하게유지하

다. 증착이끝난후산소부족을보상하기위하여진공

챔버내에서 산소를 600 Torr 주입하여 박막의 온도를

600℃로유지하면서 30분동안선열처리하 다. 증착된

박막의결정성을향상시키기위하여 700℃에서산소분

위기로 1시간동안후열처리하 다. 

K0.5Na0.5NbO3은 Na와 K 조성비가 1:1인 stoichiomet-

ric한조성에서우수한압전및강유전특성을나타내는

데 EPMA (Electron Probe Micro Analyzer) 측정으로부

터조성비가 K1.5Na1.5NbO3인세라믹타겟을이용하여

RF-sputtering 방법으로 증착한 박막의 조성비는

K0.49Na0.49NbO3이었다. 

Fig. 1은K와Na가과잉첨가된K1.5Na1.5NbO3 세라믹

타겟을사용하여증착한 KNN 박막의강유전특성을나

타낸것이다. RF-sputtering 방법으로증착된 KNN 박막

은포화된 P-E 이력곡선과C-V 특성을나타내었다. 

Fig. 2는 piezoresponse force microscope (PFM)을이

용하여측정한인가전압에따른 KNN 박막의압전상수

(d33)의변화를나타낸것이다. 압전상수측정의신뢰도

를높이기위하여장비의응답신호를 x-cut 수정시료를

기준으로교정하 다. 압전응답의이력특성은 -12 V에

서 +12 V의전압을 2µm×2µm 면적에인가하고그응

답신호를이용하여측정하 다. KNN 박막의압전상수

는 45 pm/V로다른무연계압전박막과비교하여상대

적으로우수한값을나타내었다. 

2.2. Sol-gel 방법을 이용한 KNN 박막의 제조

2.2.1. K, Na 과과잉잉첨첨가가 효효과과

Sol-gel 법을이용한박막제조방법은대면적에균일

한박막을얻기쉽고, 박막의조성조절이용이하다. Fig. 3

Fig. 1. K1.5Na1.5NbO3 세라믹 타겟을 사용하여 RF-sputtering 방
법으로 증착한 KNN 박막의 강유전특성. Fig. 2. RF-sputtering 방법으로 증착한 KNN 박막의 압전 특성.



은 박막 제조 시 고온에서 휘발되기 쉬운 K와 Na를

0~30 mol% 과잉첨가하여 sol 용액을합성하고스핀코

팅방법을이용하여 Pt/Ti/SiO2/Si 기판위에증착시킨후

700℃, 산소분위기에서열처리한박막의 XRD 패턴을

나타낸것이다. 과잉첨가하지않은 KNN-00 박막인경

우K와Na의휘발에의한이차상이나타났으나10 mol%

과잉첨가된 KNN-10 박막에서는이차상이사라지고 20

mol% 과잉첨가된 KNN-20 박막은순수한페로브스카

이트구조를갖는XRD 피크만나타내었다. 그러므로순

수한 KNN 결정구조의박막을제조하기위해서는 sol을

합성할때K와Na를약 20 mol% 과잉첨가하여야한다. 

Fig. 4는K와Na를 0~30 mol% 과잉첨가하여코팅된

박막의 P-E 이력곡선이다. XRD 결과로부터결정성장이

우수한 KNN-20 시료에서전형적인 P-E 이력곡선을나

타내었고 PFM을이용하여측정한 d33 값은약 40 pm/V

로비교적높은값을나타내었다. 

2.2.2. Li 또또는는 Ta 치치환환 효효과과

선행연구로부터K와Na를과잉첨가한세라믹타겟과

sol 용액을이용하여제조된 KNN 박막은다른무연계

압전체 박막과 비교하여 비교적 높은 압전계수 (d33 =

40~45 pm/V)를나타내었다. 그러나K와Na를과잉첨가

한 KNN 박막인경우, 인가전압에대한압전이력곡선

은여전히누설전류성분을갖는포화되지않는특선을

나타내었다. 그러므로 K와 Na의과잉첨가만으로우수한

압전 특성을 가지는 KNN 박막을 성장하기는 어렵다.

이와같은 KNN 박막의문제점은 ABO3 구조를가지는

KNN 조성의 A 또는 B 자리에 Li 또는 Ta를치환함으

로 강유전 및 압전 특성을 증가시킬 수 있다는 것을

KNN계세라믹연구부터확인할수있다. 
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Fig. 3. K와 Na를 0~30 mol% 과잉 첨가한 sol을 이용하여 제
조한 KNN 박막의 XRD 패턴.

Fig. 4. K와 Na를 0~30 mol% 과잉 첨가한 sol을 이용하여 제
조한 KNN 박막의 P-E 이력곡선.

Fig. 5. K와 Na를 20 mol% 과잉 첨가한 sol을 이용하여 제조한
KNN 박막의 압전 특성.



Fig. 6은K와Na를20 mol% 과잉첨가한 sol을이용하

여증착한KNN 박막과K와Na를 10 mol% 과잉첨가하

고Li를0.05 mol 치환한0.95 K0.5Na0.5NbO3-0.05LiNbO3

(0.95KNN-0.05LN) 박막의 P-E 이력곡선을나타낸것

이다. KNN 박막은 200 kV/cm 이상의전기장을인가하

면누설전류특성이강하게나타났으나0.95KNN-0.05LN

박막인경우, 300 kV/cm 이상의높은전기장에서도이

상적인강유전 P-E 이력곡선을나타내었다. KNN에 Li

를소량치환하면결정화온도가낮아지고 도가증가

하기때문에상대적으로안정한박막을성장시킬수있

다.

Fig. 7은600~750℃에서열처리된K0.5Na0.5Nb0.7Ta0.5O3

(KNNT) 박막의강유전이력곡선을나타낸것이다. 열처

리온도가증가함에따라잔류분극의크기는증가하여

700℃에서열처리한박막에서가장높은잔류분극값을

나타내었고, 750℃에서열처리된박막은누설전류특성

이포함된이력곡선형태를나타내었다. 그러므로최상

의열처리조건은 700℃이고, 이때박막의잔류분극의

크기는 10.5 µC/cm2이며, 항전기장의크기는 45 kV/cm

이었다.

Fig. 8은 KNNT 박막의열처리온도에따른압전계수

및 700℃에서열처리된박막의압전이력곡선을나타낸

것이다. 최적열처리조건인 700℃에서열처리한박막에

서가장큰 53 pm/V 압전계수값과포화된이력곡선을

나타내었다. 이압전이력곡선의형태및압전계수의크

기는 PZT 박막의특성과유사하다.

2.3. KNN계 박막의 압전특성
Table 2는본연구에서수행하고있는 KNN계박막의

압전특성을대표적인무연압전박막및 PZT계박막과

비교한것이다. KNN계박막은BaTi1-xZrxO3, SrBi2TaO9,

Bi3.5Nd0.5Ti3O12와같은대표적인무연계압전박막과비

교하여우수한압전계수를나타내었으며, 특히 K0.5Na0.5

Nb0.7Ta0.3O3 박막은 1µm 이하인 PZT 박막의압전계수
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Fig. 6. (a) KNN (b) 0.95KNN-0.05LN 박막의 P-E 이력곡선.

Fig. 7. 열처리 온도에 따른 K0.5Na0.5Nb0.7Ta0.5O3 박막의 강유전
이력곡선. Fig. 8. 열처리 온도에 따른 KNNT 박막의 압전계수.

Table 2. KNN계 박막의 압전 특성
Materials d33(pm/V) ref.

Pb-base
PZT thick films (thickness > 1 µm) 120~250 [13-15]

PZT thin film (thickness < 1 µm) 30~65 [16-18]

BaTi1-xZrxO3 6~9 [19]

Pb-free SrBi2TaO9 17 [20]

Bi3.5Nd0.5Ti3O12 38 [21]

K0.5Na0.5NbO3 thin film(RF-sputtering, 0.3 µm) ~45 [8-10]

Our works K0.5Na0.5NbO3 thin film (sol-gel, 0.25 µm) ~40 [11]

K0.5Na0.5Nb0.7Ta0.3O3 thin film (sol-gel, 0.3 µm) 53
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와비교하여도유사한특성을가진다. 이와같은결과로

부터 KNN계박막은 PZT계압전박막을대체할수있

는친환경적이고생체적합성이우수한압전소자로응용

가능성이높다.

본연구에서는기존 PZT와같은납(Pb)이포함된압

전소재를대체할무연압전박막재료연구를위해 RF-

sputtering 및 sol-gel 법을이용하여 KNN 및 KNNT 계

의박막에대한열처리, 과잉첨가및치환방법에대한

연구를수행하 다. K0.5Na0.5NbO3은 Na와 K 조성비가

1:1인 stoichiometric한조성에서우수한압전및강유전

특성을나타내는데, RF-sputtering 방법의경우 K, Na의

휘발특성으로이를보상해주기위해 K, Na가과잉첨

가된 K1.5Na1.5NbO3인세라믹타겟을제작하여 RF-sput-

tering 방법으로증착한박막은K0.49Na0.49NbO3의양호한

조성비및우수한압전특성을알수있었다. Sol-gel법의

경우에도고온에서휘발되기쉬운 K와 Na를 20 mol%

과잉첨가하여제작한박막이순수한페로브스카이트구

조를가지며, 전형적인 P-E 이력곡선을나타내었고, d33

값은약 40 pm/V로비교적높은값을나타냄을알수있

었다. 또한 K, Na이과잉첨가된 KNN에 Li를소량치환

하면결정화온도가낮아지고 도가증가하기때문에

상대적으로안정한박막을성장시킬수있음알수있었

다. 이와같은결과로부터 KNN계박막은 PZT계압전

박막을대체할수있을정도로양호한압전특성을가질

수있음을확인하여, 향후친환경적이고생체적합성이

우수한압전재료로서적용가능성이높은것으로보인다.
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