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Abstract: Sintering and microwave dielectric properties of Zn2-2xSi1+xO4 (x=0∼0.10) ceramics were investigated. The 
secondary phase of ZnO was observed in the specimen for x=0 whereas SiO2 was detected in that for x=0.05. The 
composition of Zn2SiO4 might be close to x=0.02, i.e., Zn1.96Si1.02O4; the ratio of Zn/Si is 1.922. The insufficient 
grain growth was observed in the specimen of x=0. For the specimens of x≥0.05, the grain growth sufficiently 
occurred through the liquid phase sintering. The value of quality factor of all specimens was dependent on the x 
value, i.e., the ratio of Zn/Si, whereas that of dielectric constant was independent. Relative density, dielectric 
constant, and quality factor (Q×f) of the specimen for x=0.05, i.e., Zn1.9Si1.05O4, sintered at 1,400℃ were 96.5%, 
6.43, and 115,166 GHz, respectively.
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1. 서 론　

최근, 무선통신산업의 급격한 발달에 따라서 휴대전
화, 무선 LAN (local area network), GPS (global 
position satellite), 군용 radar시스템, 지능교통시스
템 (intelligent transport system, ITS) 등에 사용되
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는 마이크로파 유전체 세라믹스에 대한 연구·개발이 활
발하게 이루어지고 있다 [1-3]. 마이크로파 영역에서 
사용되는 유전체 세라믹스 중에서 마이크로파 집적회
로 (microwave integrated circuit, MIC) 등에 응용
되는 기판재료에는 낮은 유전율, 높은 품질계수(낮은 
유전손실), 및 0에 가까운 공진주파수 온도계수가 요구
된다 [4]. 낮은 유전율과 높은 품질계수를 나타내는 세
라믹스로는 Al2O3, Mg2SiO4, Zn2SiO4 등에 대한 보고
가 있다 [2-4]. Guo 등은 고상반응법으로 합성하고 
1,340℃에서 소결한 Zn2SiO4 소결체의 유전율 및 품질
계수가 각각 6.6 및 219,000 GHz이며, TiO2를 첨가한 
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소결체는 유전율이 9.3으로 상승하고, 품질계수가 
113,000 GHz로 낮아지지만, 0에 가까운 공진주파수 
온도계수를 나타낸다고 보고하였다 [4]. Dong 등도 
sol-gel법으로 제조한 Zn2SiO2-TiO2 세라믹스가 유사
한 유전 특성을 나타냄을 보고하고, 밀리미터파 영역에
서 응용이 가능하다고 하였다 [5]. 

본 연구에서는 Zn/Si비를 변화시킨 Zn2-2xSi1+xO4의 
소결 및 마이크로파 유전 특성을 평가하고 결과에 대
해서 고찰하였다.

2. 실험 방법

본 연구에서는 일본 고순도화학연구소(Kojundo 
Chem. Lab. Co., Ltd) ZnO(순도 99.9%) 및 SiO2(순도 
99.9%) 분말을 출발원료로 사용하였다. Zn2-2xSi1+xO4, 
x=0∼0.10 조성에 해당하는 분말, 지르코니아 볼 및 에
틸 알코올을 폴리에틸렌 용기에 넣고 24시간 ball 
milling하였다. 혼합된 분말은 건조 후 1,150 또는 
1,200℃에서 10시간 하소하였으며, 하소된 분말에서 
입자성장이 관찰되지 않았다. 건식으로 분쇄된 하소분
말을 직경 15 mm의 금속재질 몰드에 넣고 50 MPa의 
압력으로 1축 가압 성형하였다. 성형체를 1,350∼
1,425℃에서 2시간 동안 소결하였다. 승온 속도는 10℃
/min이었으며, 자연 냉각하였다. Archimedes법으로 
소결체의 부피밀도를 측정하였으며, 소결체를 분쇄하여 
얻은 분말에 대해서 X-선 회절분석(D/MAX-2500 
V/PC, Rigaku, Japan)을 하였다. 또한, 소결체의 표면
을 연마 후 FE-SEM (field emission scanning 
electron microscope, S-4200, Hitachi, Japan)으로 
미세구조를 관찰하였다. 마이크로파 유전 특성은 
network analyzer(HP8720ES, Agilent, U.S.A.)을 이용
하여 Hakki-Coleman법으로 측정하였다.

3. 결과 및 고찰

Zn2-2xSi1+xO4의 x=0 조성의 하소 및 소결 후 분말에 
대한 X-선 회절분석 결과를 그림 1에 나타내었으며, 
하소온도는 1,150℃ 및 1,200℃이었고, 소결온도는 
1,350℃ 및 1,400℃이었다. 또한, x=0.05 조성을 같
은 조건에서 하소 및 소결한 결과를 그림 2에 나타내
었다. 두 조성 모두 Zn2SiO4 (ICDD file number 
70-1235)외에 2차상이 관찰되었다. x=0 조성에서는 
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Fig. 1. Powder X-ray diffraction patterns for the specimen of 
x=0 in Zn2-2xSi1+xO4 ceramics; (a) calcined at 1,150℃, (b) 
calcined at 1,200℃, (c) sintered at 1,350℃, and (d) sintered at 
1,400℃.
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Fig. 2. Powder X-ray diffraction patterns for the specimen of 
x=0.05 in Zn2-2xSi1+xO4 ceramics; (a) calcined at 1,150℃, (b) 
calcined at 1,200℃, (c) sintered at 1,350℃, and (d) sintered at 
1,400℃.
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Fig. 3. Powder X-ray diffraction patterns for the specimen of 
x=0.02 in Zn2-2xSi1+xO4 ceramics sintered at 1,400℃.

ZnO (ICDD file number 36-1451)가 하소분말 및 소
결체에서 모두 관찰되었다. 화학양론 조성 Zn2SiO4에
서 ZnO가 생성되는 결과는 이전부터 보고되고 있다 
[6-8]. Eidem 등은 화학양론 조성을 950℃에서 열처
리한 경우, Zn2SiO4 외에 ZnO가 생성됨을 보고하였다 
[6]. Tanaka 등도 1,250℃에서 Zn2SiO4를 합성한 경
우, ZnO가 생성됨을 보고하였다 [7]. 

또한, 소결온도 1,300℃의 소결체에서도 ZnO의 생
성에 대한 보고가 있으며, Nguyen 등은 소결체의 낮
은 Q×f값이 ZnO 2차상의 생성에 의한 것으로 추정하
였다 [8]. x=0.05 조성에서는 SiO2 (ICDD file 
number 46-1045)가 하소분말 및 소결온도 1,350℃의 
소결체에서 관찰되었으나, 1,400℃의 소결체에서는 관
찰되지 않았다. Nguyen 등도 Zn1.5SiO3.5 세라믹스에
서 SiO2가 생성됨을 보고한 바 있다 [8]. x=0.02 조성을 

1,400℃에서 소결한 소결체의 분말 X-선 회절분석 결
과를 그림 3에 나타내었다. 확인되지 않은 피크(■)가 
관찰되었지만, ZnO 및 SiO2가 관찰되지 않은 결과로부터 
Zn2SiO4의 조성은 x=0.02(Zn1.96Si1.02O4, Zn/Si=1.922)와 
유사할 것으로 생각된다. 

1,350℃ 및 1,400℃에서 소결한 소결체의 미세구조 
사진을 그림 4에 나타내었다. x=0 조성은 입계가 불분
명한 결과로부터, 치밀화는 이루어졌으나 입자성장이 
일어나지는 않은 것으로 보인다. 이러한 결과는 같은 
조성을 1,300℃에서 소결한 소결체의 평균 입경이 3.0
㎛이었다는 Nguyen 등의 보고와는 다른 결과이다 [8]. 

이러한 결과는 Zn2SiO4의 소결 및 치밀화 과정은 조
성 및 소결조건에 매우 민감하다는 것을 시사한다. 
x=0.05 이상의 조성을 1,350℃에서 소결한 경우에는 
x=0 조성과 달리 입계가 명확하며 입자성장이 일어난 
것을 관찰할 수 있다. 또한, x=0.05 및 0.08 조성을 
1,400℃에서 소결한 소결체는 전형적인 액상소결의 미
세구조를 나타내었으며, 매우 큰 입자가 관찰된 결과로
부터 입자성장이 빠르게 일어난 것으로 생각된다. 

Nguyen 등도 Zn2SiO4의 소결기구를 액상소결로 보
고한 바 있다 [8]. x=0.1 조성의 입자성장은 x=0.05 및 
0.08 조성에 비해서 상대적으로 늦게 일어나며, 이는 
2차상인 SiO2로 인해서 입자성장이 방해를 받은 것으
로 판단된다. 한편, Fig. 4에서 화살표로 표시한 것처
럼 x=0.05 이상의 조성에서는 상대적으로 어두운 입자
가 관찰되었다. FE-SEM에서는 가벼운 원소로 이루어
진 입자가 상대적으로 어둡게 나타나며, Zn2SiO4에서 
양이온은 Zn 및 Si뿐이므로, 어두운 입자는 가벼운 Si
을 더 많이 포함하고 있는 것으로 판단된다.

Table 1. Linear shrinkage, bulk density, dielectric constant, and quality factor of Zn2-2xSi1+xO4 ceramics.

Sintering
temperature (℃) x Linear shrinkage

(%)
Bulk density

(g/cm3)
Dielectric
constant

Qxf
(GHz)

1,350 0 17.1 3.82 5.96 24,959
0.02 20.1 3.87 6.07 92,481
0.05 19.7 4.03 6.27 104,323
0.08 19.2 3.86 6.04 101,484
0.10 18.9 3.60 5.96 72,889

1,400 0 18.3 4.08 6.39 51,634
0.02 20.5 3.96 6.20 104,987
0.05 20.5 4.10 6.43 115,166
0.08 20.5 4.07 6.38 111,459
0.10 19.9 4.01 6.34 89,383

1,425 0 18.3 4.11 6.55 13,359
0.02 20.0 3.88 6.11 84,451
0.05 19.5 4.09 6.45 90,215
0.08 19.5 4.05 6.32 79,381
0.10 18.9 3.98 6.24 71,014
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Fig. 4. Field emission scanning electron microscope (FE-SEM) 
images of Zn2-2xSi1+xO4 ceramics.
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Fig. 5. Powder X-ray diffraction patterns for the specimens of 
Zn2-2xSi1+xO4 ceramics sintered at 1,400℃; (a) x=0, (b) x=0.02, 
(c) x=0.05, (d) x=0.08, and (e) x=0.10.
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Fig. 6. Dielectric constant and quality factor (Q×f) of 
Zn2-2xSi1+xO4 ceramics.

Zn2SiO4는 ZnO-SiO2 2성분계에서 유일한 안정상이
며 [6], zincite (ZnO) 및 Zn2SiO4 사이의 공융온도는 
1,507℃ 또는 1,505±5℃로, Zn2SiO4 및 tridymite 
(SiO2) 사이의 공융온도는 1,432℃ 또는 1,448±5℃로 
보고되었다 [9,10]. 즉, ZnO-SiO2 2성분계에서 액상이 
생성되는 가장 낮은 온도는 1,432℃이며, 이는 본 연
구의 소결온도보다 높은 온도이다. 한편, Xue 등은 
ZnGa2O4 spinel 세라믹스에 대한 연구에서 1,360℃ 
이상의 온도에서 급격한 입자성장이 일어나며, 이는 고
온에서 휘발된 Zn가 ZnGa2O4에 의해서 액체 Zn이 되
어서 입자성장의 촉매 역할을 한다고 제안하였다 [11]. 
그러나 본 연구에서는 이러한 제안을 뒷받침할 결과를 
얻지 못하였으며, 향후 Zn2SiO4에서의 액상생성의 원
인에 대한 체계적인 연구가 필요할 것으로 생각된다. 

1,400℃에서 소결한 소결체의 분말 X-선 회절분석 
결과를 그림 5에 나타내었다. x=0.05 조성의 (220)피

크 (그림 5(c)) 및 x=0.08 조성의 (11)피크 (그림 
5(d))가 가장 강한 회절강도를 나타내었다. 이 두 조성
은 그림 4에서 나타낸 것과 같이 입자성장이 활발히 
일어난 조성과 일치하며, 이들 조성에서는 빠른 입자성
장과 함께 특정면으로의 우선 배향(preferred 
orientation)이 일어난 것으로 판단된다.
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표 1 및 그림 6에 소결온도 및 조성에 따른 선수축
률, 부피밀도, 유전상수 및 품질계수(Q×f)를 나타내었
다. 모든 소결온도에서 유전상수는 x값에 무관하게 
5.96∼6.55의 값을 나타내는 반면, 품질계수는 x값이 
증가함에 따라서 크게 증가하다가 x=0.05 조성 이후에
는 다소 감소하는 경향을 나타내었다. x값의 변화에 
따른 입자성장 발현이 품질계수에 영향을 미치는 것으
로 판단된다. x=0.05 조성 (Zn1.9Si1.05O4)을 1,400℃에
서 소결한 소결체의 부피밀도, 유전상수 및 품질계수는 
각각 4.10 g/cm3 (상대밀도: 96.5%, 이론밀도: 4.25 
g/cm3 [12]), 6.43 및 115,166 GHz를 나타내었다.

4. 결 론

Zn2-2xSi1+xO4 (x=0∼0.10) 세라믹스의 소결 및 마이
크로파 유전 특성에 대해서 연구하였다. x=0 조성에서
는 하소분말 및 소결체 모두에서 2차상으로 ZnO가, 
x=0.05조성에서는 SiO2가 관찰되었다. x=0.02 조성을 
1,400℃에서 소결한 소결체에서는 ZnO 및 SiO2가 관
찰되지 않은 결과로부터 Zn2SiO4의 조성은 x=0.02 조
성 (Zn1.96Si1.02O4, Zn/Si=1.922)과 유사할 것으로 생
각된다. x=0 조성은 입계가 불분명한 미세구조를 나타
내었으며, 치밀화는 이루어졌으나 입자성장이 일어나지
는 않은 것으로 보인다. x=0.05 이상의 조성을 1,350℃
에서 소결한 경우에는, 입계가 명확하며 입자성장이 일
어난 것을 관찰할 수 있었다. x=0.05 및 0.08 조성을 
1,400℃에서 소결한 소결체는 전형적인 액상소결의 미
세구조를 나타내었으며, 매우 큰 입자가 관찰된 결과로
부터 입자성장이 빠르게 일어난 것으로 판단된다. 

모든 소결온도에서 유전상수는 x값에 무관하게 5.96
∼6.55의 값을 나타내는 반면, 품질계수(Q×f)는 x값이 
증가함에 따라서 크게 증가하다가 x=0.05 조성 이후에
는 다소 감소하는 경향을 나타내었다. 

x=0.05 조성 (Zn1.9Si1.05O4)을 1,400℃에서 소결한 
소결체의 부피밀도, 유전상수 및 품질계수는 각각 
4.10 g/cm3 (상대밀도: 96.5%), 6.43 및 115,166 
GHz를 나타내었다.
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