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1. 서 론

  질화규소(Si3N4) 세라믹은 우수한 내마모성, 높은 굴

곡 강도, 열충격 저항성 등의 기계적 특성 및 고온 안

정성, 산화 저항성 등의 열적 특성이 우수하여 구조 

재료로 산업적 응용을 위한 연구가 활발히 진행되고 
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있다[1,2]. 또한 질화규소 세라믹의 우수한 유전 특성을 

바탕으로 레이돔(radome) 등의 고온 전파 투과 소재로 

응용을 위한 연구도 활발히 진행되고 있다[1,3,4]. 레이

돔은 유도 무기 운용 조건에서 탐색기를 보호하는 구

조 재료 역할과 탐색기가 사용하는 주파수 영역에서 

전파를 손실 또는 왜곡없이 투과시키는 전파 투과 창

(window) 역할을 하며, 이는 레이돔 소재의 유전 물성

과 관계된다. 레이돔 소재의 유전율이 낮을수록 레이

돔 표면에서 전파 반사가 낮아, 방사 패턴의 왜곡 및 
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ABSTRACT

  The present study investigates the effect of PMMA and BN content on microstructure, mechanical and dielectric 

properties of silicon nitride(Si3N4) ceramics in Y2O3-Al2O3 additive system. The total additive content was fixed at 

8 wt.% and the amount of PMMA varies from 0 to 40 wt.% and BN varies from 0 to 36 wt.%, respectively. The 

crystalline phases of the samples were determined by X-ray diffraction analysis. All the sintered sample shows 

complete transformation of α to β-Si3N4 during the sintering process indicated that the phase transformation was 

unaffected by the PMMA or BN content. However, the microstructure shows that the residual porosity increased 

with increasing PMMA and BN content. In addition, the flexural strength and the dielectric constant decrease with 

addition of PMMA and BN due to the residual porosity. This article provides empirical study of design parameters 

for Si3N4-based radome materials.

Key Words : Si3N4(질화규소), Radome(레이돔), Dielectric Properties(유전 특성), Flexural Strength(굴곡강도)



질화규소 세라믹의 유전 및 기계적 특성 제어에 관한 연구

한국군사과학기술학회지 제21권 제6호(2018년 12월) / 761

삽입 손실(insertion loss)이 감소하여 탐색 특성에 유리

하게 작용한다[4]. 용융 실리카(fused silica)는 낮은 유

전율(εr ~ 3.8)을 나타내어 우수한 전파 투과 특성으로 

인해 레이돔 소재로 응용을 위한 연구가 활발히 진행

되었다. 하지만 낮은 굴곡 강도(~ 30 MPa)로 인하여 

고속 및 고기동 유도무기의 레이돔 응용에 제약을 가

지고 있다. 하지만 질화규소 세라믹은 용융 실리카 대

비 매우 우수한 기계적 특성(~ 600 MPa)을 가지고 있

지만, 비교적 높은 유전율(εr ~ 8.2)로 인해 실질적인 

응용에 제약을 가지고 있다. 따라서 본 연구에서는 용

융 실리카 대비 우수한 기계적 특성을 나타내며, 동시

에 질화규소의 고유한 유전율 보다 낮으며, 유전 손실

이 0.01 이하인 소재를 개발하고자 한다.

  유전율은 소재의 고유한 특성으로, 유전 물성 제어

를 위해서는 식 (1)과 같이 제 2상(phase) 복합화를 통

해 조절이 가능하다[5].

      

 
 (1)

  여기서 εeff는 세라믹 소재의 유효 유전율, ε1은 질화

규소 세라믹의 유전율(ε1 = 8.2), ε2는 제 2상(phase)의 

유전율이며, f는 각 상(phase)의 분율이다. 본 연구에서

는 질화규소 세라믹보다 유전율이 낮은 공기(기공, εr 

= 1) 및 BN(εr = 4.4) 첨가를 통해 유전 특성을 제어

하고자 한다.

  세라믹의 기계적 강도는 Rayskewitsch 에 의해 제안

된 실험식(식 (2))에 의해 예측이 가능하다[6].

  exp  (2)

  여기서 σ는 재료의 파괴 강도, σ0 는 기공률이 0(P 

= 0) 일 때 강도, n은 4에서 7 범위에 있는 재료 상수

이며, P는 기공의 체적 분율이다. 공기 또는 제 2상 

첨가를 통해 유전율 감소에 의한 전파 투과 특성은 

우수하나 식 (2)에 의해 세라믹 소재의 강도는 기공도

가 증가함에 따라 강도가 지수적으로 감소하므로, 강

도대비 유전 특성 최적화 조성 설계가 질화규소를 레

이돔 소재로 활용하기 위해 필수적임을 확인할 수 있

다. 본 연구에서는 PMMA(기공 형성제) 및 BN의 첨

가량에 따른 유전 물성 및 기계적 물성 평가를 통해 

질화규소 세라믹을 레이돔 소재로의 활용을 위한 기

본 자료를 제시하고자 한다.

2. 실험 방법

  본 연구에 사용된 분말로는 α-Si3N4(SN-E10, 순도 > 

99.5 %, 평균입도 0.5 μm, UBE industries)를 사용하였

고, 소결조제로는 Y2O3(Grade C, 평균입도 0.8 μm, H.C. 

Starck)와 Al2O3(AES-11, 평균입도 0.45 μm, Sumitomo 

Chemical Co.)를 사용하였고 소결 조제의 총 첨가량을 

8 wt.% 그리고 Y2O3와 Al2O3의 무게비는 2:1로 고정하

였다. 그리고 유전 특성 제어를 위해 PMMA(평균입도 

8 μm, Aldrich Chemicals Co.) 및 BN(Grade B 50, 평균

입도 8~11 μm, H.C Starck)을 사용하였다. Table 1 및 

2에 각 조성별 분말의 혼합비 및 시편의 샘플명을 나

타내었다. 상기 분말을 Table 1 및 2에 나타난 비율대

로 첨가 후 ethanol을 용매로 하여 질화규소 볼을 이용

하여 24 시간 동안 습식 혼합하였다. 혼합이 끝난 슬

러리는 건조 후 -100 mesh로 조립화하였다. 조립화된 

분말은 120 MPa의 압력으로 냉간 정수압 성형(CIP)를 

실시하여 30 × 30 × 100 mm의 성형체로 제작하였다. 

소결은 흑연 저항 발열체를 가진 고온 소결로를 사용

하여 질소 분위기 하에서 1750 ℃에서 4 시간 동안 실

시하였다. 이때 기공 형성제로 사용한 PMMA의 급격

한 휘발에 의한 성형체의 균열을 방지하기 위해 분당 

1 ℃의 승온 속도로 가열하였다. 또한 질화물의 분해

를 막기 위해 Si3N4 분말과 BN 분말을 각 50 wt.% 혼

합한 분위기(bed) 분말을 사용하여 소결을 실시하였다.

  소결 후의 밀도는 ASTM C20에 따라 Archimedes 법

에 의해 측정하였으며, 기공도가 높은 소재는 무게 및 

부피 측정에 의한 겉보기 밀도를 측정하였다. BN을 첨

가한 조성의 밀도는 질화규소는 3.21 g/cm3 그리고 BN

은 2.29 g/cm3의 이론 밀도를 활용하여 혼합법칙(rule 

of mixture)을 이용하여 계산하였다. 소결 시편의 미세

구조를 관찰하기 위해 주사전자 현미경을 이용하였다. 

소결체의 상 분석은 X-선 회절법(XRD)을 이용하였다. 

분석 조건은 Cu Kα 선을 이용하여 20~80° 구간에서 

분당 6°의 주사 속도로 분석하였다. 소결체의 굴곡강

도는 ASTM C1161-02c의 규격에 의거 4점 굴곡 강도 

시험을 수행하였다. 굴곡강도는 상기 규격에 규정된 

지그를 활용하여 시편의 파괴가 일어나는 최대 하중

을 측정한 후 다음의 식을 이용하여 굴곡 강도를 계산

하였다.

4점 곡강도 :  



(3)
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(σ : 굴곡강도, P : 파괴 최대하중, L : 하부 지지부의 

간격,  b : 시험편의 폭, d : 시험편의 두께)

  굴곡 강도 시험은 모따기를 완료한 3 × 4 × 45 mm 

크기의 시편을 사용하였고, 하부 지지부의 간격이 40 

mm인 지그를 활용하여 분당 0.5 mm crosshead 속도로 

굴곡 강도 시험을 실시하였다. 소결체의 유전물성은 

PNA network analyzer(Agilent, N5222A) 장비로 12.4 - 

18.0 GHz(Ku-band) 주파수 대역에서 도파관법을 활용

하여 측정하였다.

3. 결과 및 고찰

  질화규소 세라믹은 일반적으로 액상 소결을 통해 치

밀화가 이루어진다[1,7]. 액상 소결이란 소결 온도에서 

질화규소 표면의 SiO2와 소결 조제와 반응하여 액상을 

형성하고, 생성된 액상을 통한 입자 재배열 및 물질이

동에 의해 치밀화가 이루어지는 소결 공정이다. Table 

1 및 Fig. 1 (a)에서 확인할 수 있듯이 SP0(SB0)의 조

성은 상대 밀도가 96 % 이상으로 치밀하였고, 기존 문

헌에서 보고된 바와 같이 β 상의 주상정과 침상형의 

결정립을 가지는 치밀한 미세구조를 나타냄을 확인할 

수 있다[1,3,7]. 본 연구에서 활용한 질화규소 분말은 α 

상으로 소결과정에서 용해-재석출의 과정을 통해 침상

의 β 상으로 상변태가 일어났음을 미세구조 분석 및 

상 분석(Fig. 2)을 통해 확인할 수 있다[1]. Fig. 1 (a)에

서 소결체의 미세구조는 어두운 영역의 질화규소 결

정립과 밝은 영역의 결정립계로 이루어져 있으며, 결

정립계는 소결조제인 Y2O3와 Al2O3가 액상소결 후에 

Y-Si-Al-O-N계 유리상(glass phase)으로 남아있음을 확

인할 수 있다[8]. Table 1에서와 같이 PMMA 첨가량이 

증가함에 따라 밀도는 감소하며, 기공도가 높아지는 

것을 확인할 수 있다. 본 연구에서 PMMA를 기공 형

성제로 사용하였으며, 기공 형성제는 소결 과정 중에 

기화하여 소결 전 성형체 단계이서 PMMA가 차지하

고 있던 부피만큼의 기공(εr = 1)이 소결체에 남게 되

어, 질화규소 세라믹의 유전율 제어를 위해 PMMA를 

활용하였다[9]. 본 연구에서는 약 8 μm 내외의 구상형 

PMMA를 사용하였으며, Fig. 1 (b)에서와 같이 시험편 

전 영역에 기공형성제로 사용한 PMMA의 크기와 유사

한 기공이 균일하게 분포되어 있음을 확인할 수 있다. 

다만 소결체 내의 기공이 초기 PMMA 분말의 형상과 

같은 구형이 아닌 불규칙한 형상임을 확인할 수 있었

다. 이는 질화규소의 입성장 및 α-β 상변태로 인한 침

상형 결정립의 성장으로 구형의 기공에 채워졌기 때문

으로 판단된다(Fig. 1 (c)). BN을 첨가한 조성의 경우도 

PMMA를 첨가한 조성과 유사하게 BN 함량이 높을수

 Table 1. Identification, PMMA contents, density and 

porosity of the SP compositions

Sample 
code

PMMA
(wt.%)

Density
(g/cm3)

Porosity
(%)

SP0 0 3.15 3.7

SP3 3 2.98 9.8

SP6 6 2.75 16.4

SP9 9 2.67 18.6

SP12 12 2.64 19.5

SP16 16 2.51 23.5

SP20 20 2.28 30.6

SP25 25 1.88 41.8

SP30 30 1.76 45.6

SP35 35 1.65 49.3

SP40 40 1.56 51.9

Fig. 1. Scanning electron microscopy images of the 

Si3N4 ceramics. (a) Plasma-etched surface of 

SP0, (b) Polished surface of SP16, (c) 

magnified image of SP16 and (d) fracture 

surface of SB16
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록 밀도가 감소하며[10,11], 기공도가 높아지는 것을 확인

할 수 있다. 이는 BN이 액상 소결 중에 질화규소의 입

자 재배열을 방해하기 때문으로 판단된다[10,12].

  BN은 액상 소결 중에 질화규소 및 소결 조제와 화

학적 반응하지 않고(Fig. 2에서 부연 설명), 난소결 특

성에 의해 초기 판상형의 입자 형태를 유지하고 있음

을 Fig. 1 (d)에서 확인할 수 있다. 또한 BN을 첨가하

지 않은 조성(SP0)에 비해 질화규소 결정립의 장경비

(aspect ratio)가 줄어든 것을 확인할 수 있다. 이는 침

상형의 β 상의 질화규소 입자성장이 난소결성, 판상형 

BN에 의해 제한됨을 확인할 수 있다[12].

  Fig. 2에 PMMA 및 BN을 첨가한 조성의 상(phase) 

분석 결과를 나타내었다. Fig. 2에서 볼 수 있듯이 

SP16, SB16 두 조성 모두에서 β 질화규소가 형성되었

음을 확인할 수 있어, PMMA 및 BN의 첨가가 질화규

소의 α-β의 상전이에는 큰 영향을 미치지 않음을 알 수 

있다. SP16 조성의 경우 β 질화규소 이외에 29.3° 및 

30.9°에서 Y10Al2Si3O18N4의 peak가 관찰되었으며, 이는 

소결온도에서 액상으로 존재하였던 질화규소 분말 및 

소결 조제 일부가 소결 후 결정화되어 2차상으로 나타

나는 것으로 판단된다[8]. 기공 형성제로 첨가한 PMMA

는 소결 과정 중에 휘발한 것을 미세구조 및 상분석 

결과에서 확인할 수 있다. BN 첨가 조성에서도 같은 

위치에서 2 차상의 peak가 일부 관찰되며, 질화규소 

main peak와 BN의 peak만 관찰되었다. 이는 BN이 미

세구조 분석에서도 확인하였듯이, 소결 과정 중에 생

성된 액상과 반응을 하지 않음을 확인할 수 있다[10,11].

  Fig. 3에 PMMA 및 BN의 첨가량에 따른 4점 굴곡

강도 결과를 나타내었다. PMMA 및 BN 첨가량이 높

을수록 굴곡 강도가 낮아지는 것을 확인할 수 있으며, 

이는 식 (2) 및 Table 1~2에서와 같이 PMMA 및 BN

의 첨가에 따른 기공 함량의 증가에 의한 영향임을 

알 수 있다. SP 조성의 경우 PMMA의 첨가량이 40 

wt.% 첨가함에 따라 굴곡강도가 553 MPa에서 128 

MPa로 감소하며, SB 조성의 경우에도 BN의 첨가량에

서 36 wt.% 첨가함에 따라 굴곡강도가 553 MPa에서 

84 MPa로 각각 감소함을 확인할 수 있다. 본 연구에

서 설계한 조성이 40 % 이상의 기공도에서도 80 MPa 

이상의 굴곡강도를 나타내었으며, 높은 기공도에서도 

비교적 높은 강도를 유지하고 있음을 확인할 수 있다. 

이는 레이돔 소재로 많은 연구가 진행된 용융 실리카  

소재에 비해 높은 기공도에서도 높은 강도를 나타냄

을 확인할 수 있다[4].

  Table 2. Identification, BN contents, density and 

porosity of the SB compositions

Sample 
code

BN
(wt.%)

Density
(g/cm3)

Porosity
(%)

SB0 0 3.15 3.7

SB3 3 2.98 7.9

SB6 6 2.77 13.4

SB9 9 2.58 17.4

SB12 12 2.39 23.6

SB16 16 2.19 29.5

SB24 24 1.89 37.2

SB28 28 1.85 37.9

SB32 32 1.79 39.5

SB36 36 1.72 41.4

Fig. 2. X-ray diffraction(XRD) patterns of the SP16 

and SB16. Comparison with the JCPDS data 

of Si3N4 and BN

  PMMA 및 BN 첨가량에 따른 유전율의 변화도 굴

곡 강도의 결과와 유사하게 PMMA 및 BN의 첨가량

에 따라 유전율이 감소함을 확인할 수 있다(Fig. 4)[2]. 

이는 SP 조성의 경우 식 (2)에 의해 질화규소 소결체 

내에 존재하는 기공(εr = 1)에 의해 유전율이 감소하

며, 유사하게 SB 조성의 경우에도 소결체 내에 존재

하는 기공 및 질화규소 대비 저유전 물질인 BN(εr = 

4.4) 첨가에 의해 유전율이 감소됨을 확인할 수 있다.
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   Fig. 3. Effect of PMMA and BN content on the 

flexural strength of the Si3N4 ceramics

  본 조성에서 개발된 모든 조성이 용융 실리카 보다 

우수한 기계적 특성을 나타냄을 확인할 수 있다. 특히 

SP30, 35, 40 그리고 SB32, 36 조성은 기계적 특성은 

물론 유전율 또한 용융 실리카에 비해 낮은 것을 확

인할 수 있어, 용융 실리카 대비 기계적 특성 및 전파 

투과 특성이 우수할 것으로 판단된다.

  유전율과 함께 레이돔 소재의 전파 투과 특성에 중

요한 영향을 미치는 것이 손실 계수(loss tangent, tanδ)

이다[4].

  손실 계수가 높은 소재의 경우 안테나가 사용하는 

전파가 레이돔을 투과시에 레이돔 내의 전하 이동이

나 분자의 진동에 의한 열에너지로 변환하여 전파의 

손실이 발생한다. 따라서 유전율 이외에 저손실 특성 

또한 레이돔 소재의 중요한 설계 인자이다. Fig. 4 내

부의 표에서 볼 수 있듯이, 모든 조성에서 0.01 이하

의 손실 계수를 나타내어 전파 투과 특성이 우수할 

것으로 판단되며, PMMA 및 BN 첨가가 유전 손실에 

큰 영향을 미치지 않음을 확인할 수 있다.

  Fig. 5에 SP 및 SB 조성의 기공도에 따른 유전율 

및 굴곡 강도를 종합하여 나타내었다. Fig. 5 내의 실

선은 질화규소(εr = 8.2) 소재의 기공도(공기, εr = 1)에 

따른 유전율을 식 (1)을 활용하여 나타내었으며, 점선

은 식 (2)를 활용하여 질화규소의 기공도에 따른 굴곡

강도 경험식을 나타내었다. 이때, 질화규소의 기공도 

σ0는 633 MPa, n은 2.6을 적용하였다. Fig. 5에서 확인

할 수 있듯이 유사 기공도에서 SP 조성의 강도가 SB 

조성의 강도보다 높으며, 일반적인 세라믹의 기공대비 

Fig. 4. Effect of PMMA and BN content on the 

dielectric constant of the Si3N4 ceramics. The 

inset table lists the loss tangent of the 

composition

 Fig. 5. Data map of flexural strength and dielectric 

constant of SP and SB compositions

굴곡강도의 경험식보다 높은 것을 확인할 수 있다. 

Fig. 1 (c)에서 확인할 수 있듯이 기공 형성을 위해 첨

가한 PMMA가 소결 중에 휘발을 하며 기공을 형성하

고, 치밀화 과정 중에 질화규소의 α-β 상전이 및 침상

형의 입자 성장에 의해 PMMA가 휘발하여 생긴 빈 

공간에 침상형의 β 질화규소 결정립의 입성장이 일어

났음을 확인할 수 있다. 이러한 입성장에 의한 β 질화

규소 입자간의 상호 결합(interlocking)에 의해 비교적 

높은 기공도에서도 높은 굴곡강도를 나타내는 것으로 

판단된다[1,8,13]. 유전체내에 탄소계 화합물의 불완전 연
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소로 생성되는 카본블랙(carbon-black)이 존재할 경우 

유전율과 유전손실계수가 높아지는 것으로 알려져 있

다[14]. Fig. 4에서 확인할 수 있듯이, PMMA를 첨가한 

모든 조성에서 0.01이하의 낮은 유전손실계수가 나타

났고, 유전율 변화 또한 식 (1)의해 예상되는 기공도

에 따른 유효 유전율 경향과 일치함을 확인하였다. 따

라서 소결 과정 중에 기공형성을 위해 첨가한 PMMA

가 열분해 및 휘발에 의해 소결체 내부에 잔류 탄소

의 형태로 존재하지 않음을 알 수 있다[15]. 이러한 결

과는 앞선 미세구조와 상분석 결과와 일치함을 확인

할 수 있다. 반면에 SB 조성의 경우, Fig. 1 (d)와 같

이 판상형의 BN이 소결체에 존재하여 침상형의 β 질

화규소 결정립이 입성장이 충분히 형성되지 않아 SP 

조성에 비해 유사 기공도에서 굴곡강도가 낮은 것으

로 판단된다. 유전율의 경우 SB 조성이 유사 기공도

에서 SP 조성보다 낮은 것을 확인할 수 있다. 이는 

SB 조성의 경우 질화규소보다 유전율이 낮은 BN(εr = 

4.4)과 복합구조체를 형성하고 있기 때문인 것으로 판

단된다. 이러한 조성 설계 결과를 바탕으로 질화규소 

소재를 전파 투과 소재로 활용시, 유사 기공도에서 기

계적 특성이 중요한 설계 인자인 경우 SP 조성이, 유

사 기공도에서 전자기적 특성이 중요한 설계 인자일 

경우 SB 조성이 적합할 것으로 판단된다.

4. 결 론

  본 연구에서는 질화규소 세라믹를 레이돔 소재로 

응용을 위한 유전 특성 및 기계적 특성 제어에 관한 

연구를 실시하였다. 질화규소 세라믹의 특성 제어를 

위해 PMMA 및 BN의 첨가량을 달리하여 질화규소 

세라믹을 제조하였다. PMMA를 첨가한 조성의 경우 

소결 과정 중에 PMMA가 휘발함에 따라 기공이 형성

되는 것을 확인할 수 있었으며, PMMA가 생성된 기공 

내에 침상형의 질화규소 결정립 간의 상호 결합

(interlocking)이 일어나 높은 기공도에서도 높은 굴곡

강도를 나타내는 것을 확인하였다. BN을 첨가한 조성

의 경우 BN의 난소결성 특성에 의해 소결 후에도 초

기 판상형의 입자로 BN이 존재하였으며, BN에 의해 

충분한 입자 재배열 및 입성장이 일어나지 않아 장경

비(aspect ratio)가 적은 질화규소 결정립의 미세구조를 

확인하였다. 이로 인해 BN을 첨가한 조성의 굴곡강도

는 유사 기공도에서 PMMA를 첨가한 조성에 비해 굴

곡강도가 낮게 나타났다. 유전율의 경우 BN을 첨가한 

조성이 유사 기공도에서 PMMA를 첨가한 조성에 비

해 유전율이 낮은 것으로 확인되어 전파 투과 측면에

서 우수함을 확인할 수 있었다. 본 연구의 질화규소 

세라믹 소재의 유전 물성 및 기계적 물성의 데이터를 

바탕으로, 전파 투과 특성이 최적화된 질화규소 세라

믹 레이돔 설계에 활용할 수 있을 것으로 판단된다.
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