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Abstract: Dielectric ceramic capacitors present high output power density due to the fast energy charge and discharge nature of 

dielectric polarization. By forming dense ceramic films with nano-grains through the Aerosol Deposition (AD) process, dielectric 

ceramic capacitors can have high dielectric breakdown strength, high energy storage density, and leading to high power density. 

Dielectric capacitors fabricated by AD process are expected to meet the increasing demand in applications that require not only 

high energy density but also high power output in a short time. This article reviews the recent progress on the dielectric ceramic 

capacitors with improved energy storage properties through AD process, including energy storage capacitors based on both lead-

based and lead-free dielectric ceramics. 
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1. 서 론 

모바일 기기, 전기자동차를 포함한 모빌리티 산업이 크

게 성장함에 따라 고성능 에너지 저장 소자의 필요성이 증

가하고 있다 [1,2]. 에너지 저장 소자는 에너지 저장 원리

와 출력 특성에 따라 배터리, 전기화학 커패시터, 유전체 

커패시터 등으로 분류될 수 있다 [3]. 그림 1(a)는 배터리, 

전기화학 커패시터, 유전체 커패시터의 전력 밀도 및 에너

지 밀도에 대한 분포도이다. 에너지 저장소재는 에너지 용

량과 출력으로 구분되며, 이때 출력(P)은 단위시간에 따른 

에너지(U) 변화, 즉 � � �� ��⁄ 로 표현된다. 배터리는 높

은 에너지 밀도를 갖지만 느린 충/방전 속도로 인해 낮은 

출력을 나타내며, 따라서 장기간의 지속성을 요구하는 분

야에 응용되나 순간적인 충/방전이 요구되는 고출력 시스

템에서는 응용이 제한된다. 전기화학 커패시터는 배터리 

대비 상대적으로 높은 출력을 가지지만 수 초에서 수십 초

에 이르는 충/방전 시간으로 여전히 고출력 응용에는 부족
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함이 있다. 이에 반해, 유전체 커패시터는 ns~ms의 매우 

빠른 방전 속도로 인해 높은 출력 전력 밀도를 가지며 고출

력 시스템에 대한 응용을 가능하게 한다. 특히 군사, 전력 

계통, 레이저, 항공, 전기자동차, 의료기기 등 높은 에너지 

저장 특성을 요구하는 분야에 있어서 높은 에너지 밀도뿐

만 아니라 짧은 시간에 높은 출력을 필요로 하는 응용에 유

전체 커패시터의 활용은 더욱 기대되고 있다. 그림 1(b)는 

유전체 커패시터의 구조와 고에너지 밀도 및 고출력을 필

요로 하는 다양한 활용처를 요약하였다. 그러나 기존의 유

전체 커패시터는 낮은 에너지 밀도를 가져, 고출력을 얻기 

위해서는 큰 부피로 제조해야 하는 단점이 있다 [4]. 유전

체 커패시터는 인가된 전기장에 의해 유도되는 유전체 재

료의 전하 분리 및 정렬, 즉 분극 변화를 통하여 정전기장 

형태로 에너지를 저장한다. 전기장 인가 시 유전체의 분극/

탈분극 과정은 유전체 커패시터의 충/방전 과정을 유도한

다. 반복적인 충전 주기 동안 유전체 커패시터에 축적된 에

너지는 빠르게 방출되어 필요한 전력의 강렬한 전기 에너

지 펄스를 생성할 수 있다 [5,6].  

상온 분사 공정(aerosol deposition, AD) 기술은 상온

에서 나노 결정립을 가지는 고밀도 세라믹 후막 소재를 성

막할 수 있는 공정기술로 세라믹 후막을 상온에서 짧은 시

간에 제조할 수 있다. 또한 성막에 사용하는 출발물질의 조

성과 동일한 조성의 필름을 생성할 수 있으며, 기판 종류에 

관계없이 대면적으로 성막 가능하는 등 많은 장점을 가지

고 있다. 현재 일부 국내외 기업은 이 상온 분사 공정을 이

용하여 다양한 분야에서 기능성 세라믹 후막 코팅 적용 제

품을 상업화하였으며 양산성 또한 인정받고 있다 [7-9]. 상

온 분사 공정은 상온에서 음속에 가까운 높은 속도로 세라

믹 분말을 기판에 분사, 충돌시킴으로써, 세라믹 입자가 나

노 단위로 파쇄되어 소성 변형과 후속 입자의 다짐효과

(hammering effect)에 의해 치밀화된다. 입자의 분사 속

도를 조절하기 위한 이송가스 유량 변화로 파쇄되는 입자

의 크기 조절 및 후속 열처리를 통한 결정성 조절 등 공정 

조건에 따른 비정질과 결정질의 비율을 조절할 수 있다. 따

라서 이러한 결정 구조 조절이 가능한 상온 분사 공정을 강

유전체에 적용한다면 강유전성은 물론 상유전성, 반강유

전성에 걸쳐 완화형 강유전성을 인위적으로 유도할 수 있

다 [1,10]. 강유전체는 높은 유전 상수를 가지나 낮은 절연

파괴 및 이력곡선에 의한 높은 손실로 인해 낮은 에너지 저

장 특성을 나타낸다. 이러한 강유전체를 상온 분사 공정으

로 성막하여 나노 크기를 가지는 미세구조로 만들 경우, 강

유전체의 높은 유전 상수를 유지하면서 나노 크기의 미세

구조에 의한 완화형 강유전성 및 높은 절연파괴 전압을 갖

도록 하여 높은 에너지 저장 밀도 및 효율을 구현할 수 있

다 [11]. 

본 논문에서는 상온 분사 공정을 이용하여 제조한 고에

너지밀도 커패시터 소재의 최근 연구 동향 및 전망에 대한 

표괄적인 개요를 제시한다. 납이 포함된 (연계) 또는 납이 

포함되지 않는 (무연계) 강유전체, 반강유전체, 완화형 강

유전체에 대해서 최근 10여 년간 연구 개발된 상온 분사 공

정을 이용한 유전체 커패시터 관련 주요한 연구 동향을 살

펴보도록 하겠다. 구체적으로는 유전체 재료 종류, 공정 변

수 등에 따른 에너지 저장 특성에 대해 분석하고, 그 특성

에 따른 강유전체의 상온 분사 공정으로의 성막 시 다양한 

 
Fig. 1. (a) Comparative Ragone plot illustrating power density and energy density performance of various energy storage devices including 

batteries, electrochemical capacitors, and dielectric capacitors and (b) potential applications of energy storage capacitors in military, power

grid, lasers, aircraft, electronic automobile, and medical devices which require high power and energy density. A dielectric material showing 

the alignment and displacement of electric dipoles caused by polarization in response to an applied electric field. 



 

 

 

J. Korean Inst. Electr. Electron. Mater. Eng., Vol. 37, No. 2, pp. 119-132, March 2024: Song et al. 121 

 

 
 

에너지 저장 장치 응용에 대한 새로운 가능성을 제공하여 

상온 분사 공정을 통한 강유전체의 연구 방향에 대한 방향

성을 알아볼 예정이다.  

 

 

2. 고에너지 밀도 커패시터용 유전체 재료 및  

에너지 저장 특성 

커패시터 응용을 위한 유전체 재료는 그림 2에서 나타난 

바와 같이 쌍극자(dipole) 및 강유전체 도메인 구조에 따라 

선형 유전체(linear dielectric, LD), 상유전체(paraelectric, 

PE), 강유전체(ferroelectric, FE), 완화형 강유전체(relaxor 

ferroelectric, RFE) 및 반강유전체(anti-ferroelectric, 

AFE)로 분류된다 [12]. 그중 높은 에너지 특성을 갖기 위

한 조건들을 충족시키는 유전체 재료로 완화형 강유전체

와 반강유전체 재료가 주목받고 있다. 반강유전체 재료는 

전기장이 인가되지 않은 상태에서 단위 도메인(domain) 

내의 분극이 상쇄되도록 쌍극자가 역평행으로 배열되어 자

발 분극이 존재하지 않으나 전기장을 가함에 따라 상유전

체와 같이 선형적으로 분극 크기가 변화하며, 충분한 크기

의 전기장 인가 시 강유전체로의 상 전이가 발생한다. 이러

한 분극 특성으로 인해 고전기장 하에서 높은 에너지 저장 

특성을 가지는 대신 급격한 상전이에 의한 기계적인 파손 

및 강유전체 이력곡선에 의한 높은 에너지 저장 손실을 가

지게 된다 [13,14].  

한편, 완화형 세라믹 강유전체는 결정학적으로 동등한 

위치에 서로 다른 전하를 가지는 이온이 위치함으로써 조

성의 불균일성 및 결함이 발생하게 된다. 이러한 조성 불균

일성과 결함에 의해 분극 영역(domain)이 나노 크기로 존

재하게 된다. 나노 분극 크기의 미세구조를 가지는 완화형 

강유전체는 주파수가 증가함에 따라 유전상수 값이 최대

인 상전이 온도가 증가하는 확산 상전이(diffusion phase 

transition)를 나타낸다. 이를 근거로 주파수에 따른 상전

이 온도 변화를 평가하여 완화형 강유전체를 특정지을 수 

있다 [15,16]. 전기장을 인가하지 않았을 때는 나노 구조를 

가지는 polar nano region (PNR)이 자발 분극을 유지하

기 어려우나, 전기장을 가하면 나노 단위의 국소적인 영역

이 성장함에 따라 분극 영역이 확대된다. 따라서 완화형 강

유전체는 고전기장에서 높은 포화 분극을 가지는 반면, 낮

은 잔류 분극 특성을 가지는, 즉 얇은 형태의 이력곡선

(slim hysteresis loop)을 가짐에 따라 높은 에너지 저장 

밀도를 가진다. 또한 빠른 분극 변화, 즉 빠른 충/방전 속

도에 의해 고출력 특성을 보인다 [17-22]. PNR 구조에 기인

하여 나타나는 완화형 강유전체 소재는 일반적으로 조성 원

소들이 나노미터 스케일의 단위격자군의 범위에서 불균일

하게 분포함으로써 완화형 강유전 특성이 나타난다. 이는 비

교적 복잡한 화학 조성을 가지는 Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-PbTiO3, 

Pb(Mg1/3Ta2/3)O3-PbTiO3, Pb(Zn1/3Nb2/3)O3-PbTiO3, 

BaTiO3-NaNbO3-Bi(Mg1/2Ti1/2)O3, Bi0.5Na0.5TiO3-

BiFeO3-SrTiO3, 등과 같은 3성분계 페로브스카이트 소재

들에서 주로 나타나는 것으로 알려져 있다 [22-25]. 이러

한 특정한 조성에서만 얻어지는 완화형 강유전 특성을 상

온 분사 공정을 통해 극복하는 연구가 최근 주목받고 있다. 

강유전체 소재를 상온 분사 공정을 통해 성막하면 나노 구

조의 치밀한 세라믹을 얻을 수 있으므로, 제조 공정을 조정

하여 미세구조를 개선함으로써 완화형 강유전체 특성을 구

현할 수 있다. 세라믹 분말이 기판에 높은 운동 에너지로 

충돌하면 비정질 내에 나노 결정립을 갖는 치밀한 구조가 

형성되므로 일반적인 강유전체 조성 재료를 인공적으로 완

화형 강유전체와 유사한 구조로 변화시킬 수 있다. 상온 분

 
Fig. 2. Polarization characterizations as a function of the applied electric field of (a) linear dielectric, (b) paraelectric, (c) ferroelectric, (d) relaxor

ferroelectric, and (e) antiferroelectric materials. 
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사 공정을 이용해 강유전체 세라믹 필름을 제작하면 완화

형 강유전체 재료와의 구조적 유사성을 유도하여 기존에 

특정 화학적 조성만으로 가능했던 완화형 강유전 특성을 

일반 강유전체에서도 구현해 낼 수 있다. 그림 3에서는 상

온 분사공정을 통한 강유전체 세라믹 필름의 완화형 강유

전체 특성 유도 과정을 도식화하였다. 이와 같이 상온 분사 

공정을 통해 조성의 한계를 넘어 인공적으로 완화형 강유

전 특성을 유도하여 높은 에너지 저장 특성 및 높은 전력 출

력 특성을 갖는 유전체 커패시터 필름 제작이 가능하다 [26].  

결정성이 높은 세라믹 분말을 상온 분사 공정으로 성막

할 경우, 높은 충격에 의해 생성된 나노 크기의 세라믹 필

름은 비정질에 가까운, 즉 낮은 결정성을 보인다. 특히, 강

유전체 세라믹을 이용하여 제조한 막의 경우에는 상유전

체와 비슷한 거동을 보이며, 일반 소결하여 얻은 시편에 비

해서 낮은 유전상수 값을 나타낸다. 그러나 상온 분사 공정

으로 성막한 후 적절한 후속 열처리를 하여 결정성과 결정

립 크기를 조절할 수 있다. 상온 분사 공정으로 제조한 강

유전성 막은 후속 열처리를 이용하여 임계결정립 크기 이

상으로의 결정립 성장과, 비정질 기지상의 결정성을 향상

시킬 수 있으며, 이를 통하여 성막 필름의 강유전성을 조절

할 수 있다. 

유전체 커패시터의 에너지 저장 특성은 일반적으로 P-

E 이력 곡선과 충/방전 회로를 이용하는 두 가지 방법을 

사용하여 분석한다 [1]. 유전체 커패시터의 경우, 전기장이 

가해졌을 때 유전체 내에 쌍극자가 정렬되어 분극이 형성

되며 양쪽의 전극 표면에 전하가 축적되면서 전기 에너지

가 저장된다 [그림 1(b)]. 반대로, 정렬된 쌍극자의 배열이 

무질서해지면서 전기 에너지가 방출되며 방전된다. 이와 

같은 에너지 저장 및 방전 과정이 인가된 전기장에 따라 P-

E 이력 곡선의 형태로 나타나며, 이때 에너지 저장 밀도 및 

저장 효율은 충전되는 동안의 분극 형성과 방전되는 동안

의 분극 감쇠의 관계를 통해 평가할 수 있다. 따라서 그림 

4(a)는 인가 전계에 따른 분극 특성을 나타낸 P-E 이력 곡

선으로 에너지의 충전 및 방전 과정을 확인할 수 있다. P-

E 이력 곡선의 면적 적분을 통해 출력 에너지 밀도, 에너지 

손실 및 에너지 저장 효율을 계산할 수 있다 [13]. 에너지 

저장 밀도와 저장 효율에 관한 식은 다음과 같다. 

 

 

Fig. 3. Schematic depicting the transition from a typical ferroelectric state to a relaxor ferroelectric state, as evidenced by alterations in the 

nature of the polarization-electric field (P-E) hysteresis loop, achieved through the adjustment of grain (domain) size using the aerosol 

deposition process [26] (Copyright 2018, American Chemical Society). 

 

 

 
Fig. 4. (a) Recoverable energy storage density (Urec) and energy storage loss (Uloss) as determined from the unipolar hysteresis loop in the 

polarization-electric field (P-E) characteristics of a dielectric material and (b) schematics of circuit diagram for charging-discharging system.
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여기서, P는 분극, E는 전기장, Urec는 회복 에너지 밀도, 

Uloss는 에너지 손실, Pmax는 최대 분극, Pr는 잔류 분극 그

리고 η는 에너지 저장 효율을 의미한다 [5]. 또한, 그림 4(b)

의 충방전 회로도에서 보는 바와 같이 고속 스위칭이 가능

한 충/방전 회로를 이용하여 회로 연결/차단 과정 동안 얻

어지는 시간에 따른 전압 파형을 실제 측정하고 측정된 결

과로부터 전력 출력 밀도를 계산할 수 있다 [27,28].  

높은 에너지 밀도를 갖는 유전체 재료는 P-E 이력 곡선

이 얇은 형상을 나타나며 높은 절연파괴 강도(dielectric 

breakdown strength, DBS), 큰 포화 분극값, 낮은 잔류 

분극값을 보인다 [29]. 높은 에너지 밀도를 얻기 위해서는, 

재료적 관점에서는 높은 유전 상수를 위한 조성 제어 그리

고 구조적 관점에서는 미세구조를 고밀도 나노화하여 절

연파괴 강도를 향상시켜야 한다 [30].  

 

 

3. 상온 분사 공정(aerosol deposition) 

상온 분사 공정은, 취성 파괴가 일어나기 쉬운 세라믹 분

말을 상온, 진공상태에서 음속에 가까운 속도로 기판에 분

사하여 나노 결정립을 가지는 고밀도 세라믹 필름을 성막 

할 수 있는 공정이다 [31]. 그림 5(a)는 상온 분사 공정 시

스템의 개략적 모식도를 보여주며, 크게 세라믹 분말과 이

송 가스를 혼합하는 에어로졸 챔버, 세라믹 분말을 고속으

로 가속시킬 수 있도록 진공 상태를 유지시켜 주는 진공펌

프, 그리고 필름의 성막이 이루어지는 성막 챔버로 구성되

어 있다 [32]. 이들 챔버 간은 가스와 에어로졸이 이송되는 

관으로 연결되어 있다.  

에어로졸 챔버에서 액체나 유기물을 포함하지 않는 순

수 세라믹 분말로 채워지며, 이송가스 공급장치(공기압축

기 또는 특정 가스용기 등)에서 공급된 이송가스와 혼합되

어 에어로졸을 형성하게 된다. 이송가스의 유량은 에어로

졸의 분사속도를 제어하는 변수이며, 일반적으로 MFC 

(mass flow controller)를 이용하여 제어한다. 성막 챔버 

내에는 기판을 장착할 수 있는 XYZ 스테이지가 설치되어 

있어, 에어로졸 분사의 의해 성막 면적, 성막 왕복 회수, 노

즐과 기판과의 거리, 성막 속도 등을 조절한다. 일반적으

로 로터리 펌프와 부스터 펌프로 구성된 진공 펌프 시스템

은 전체 성막 챔버의 압력을 10 torr 이하로 낮출 수 있으

며, 실제 성막 시에는 5 torr 이하의 압력을 유지하는 것이 

일반적이다. 에어로졸 챔버 내에서 형성된 세라믹 분말 에

어로졸은 성막 챔버와 에어로졸 챔버의 압력 차이로 1 mm 

미만의 폭을 가진 노즐을 통해 200~400 m/s 사이의 속도

로 가속된다 [31-33]. 작은 면적의 시편을 제조할 경우에

는 직선형 토출구를 가지는 노즐을 사용하지만, 대면적으

로 필름을 제조하거나 고속의 에어로졸 분사가 필요할 때

는 de Laval형 노즐을 사용한다. De Laval형 노즐은 에어

로졸의 분사 속도의 가속을 위하여 노즐 내에 단면이 최소

화되는 throat 구간과 토출구 사이에 특정 각도를 가지도

록 설계되며, 일반적인 직선형 분사 노즐보다 더욱 고속의 

입자 분사가 가능하도록 한다 [34,35]. 진공 상태의 성막 

챔버는 입자의 속도를 낮추는 dragging 효과를 최소화하

여 입자의 운동 에너지 감소를 막아 준다. 그림 5(b)와 같

 

Fig. 5. (a) General schematic diagram of an aerosol deposition system 

(the carrier gas is introduced into an aerosol chamber containing 

ceramic powder, and the particles within the aerosol chamber are 

sprayed onto the substrate in a evacuated deposition chamber through 

a nozzle) and (b) the mechanism of nanograin formation when 

colliding with a substrate [9] (Copyright 2015, Journal of Ceramic 

Science and Technology).
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이 가속된 입자들은 기판에 충돌하게 되며, 충돌 과정에서 

발생한 높은 운동 에너지는 분사 입자가 기판에 충돌 시 발

생하는 파괴 에너지, 응집 및 소성 변형으로 변환되어 나노 

결정립을 가지는 필름이 형성된다. 성막 과정에 대해서 좀 

더 상세히 구분하면, 초기에 기판과 충돌한 입자는 기판에 

박혀 앵커링층(anchoring layer), 즉 기판에 물리적으로 

강하게 부착된 필름이 형성된다. 이때 과도한 입자의 운동 

에너지(입자의 크기와 속도에 비례)는 필름의 앵커링시 기

판을 파손시키거나, 식각(errosion) 현상을 나타낼 수 있

으며, 반면 충분한 운동 에너지를 가지지 못할 경우에는 앵

커링이 충분하지 않아 쉽게 박리될 수 있다. 앵커링 층의 

형성 후 후속 분사되어 충돌되는 입자들은 형성된 필름에 

다짐효과를 통하여 더욱 밀도를 높여주며, 필름을 두껍게 

만들 수 있다. 따라서 상온 분사 공정의 성패는 입자의 운

동 에너지의 제어에 있으며, 이는 입자의 입도 및 속도에 

좌우되기 때문에 입자의 크기(입도 분포)와 이송가스 제어

가 핵심적인 공정 변수가 된다. 이 외에도 이송 가스 종류, 

노즐의 설계, 노즐과 기판 간의 거리, 스캔 속도, 성막 챔버

와 진공 챔버 내의 압력 등의 공정 변수도 고려되어야 한다 

[36,37]. 또한 입자 크기와 분포뿐만 아니라, 입자 모양 및 

결정도와 같은 분말 특성과 기판 특성도 세라믹 필름의 특

성에 영향을 끼치기 때문에 공정 시 고려되어야 한다 [9]. 

 

 

4. 상온 분사 공정으로 제조한 납이 포함된  

연계(lead based) 유전체 커패시터 

납을 포함하는 대표적인 강유전체 재료인 Pb(Zr,Ti)O3 

(PZT)는 페로브스카이트 구조를 가지며 이온의 편향에 따

라 전기장이 인가되지 않아도 자발 분극을 가진다. PZT는 

높은 유전 상수를 가지고, 도핑 방식으로 화학 조성을 제어

하여 엑츄에이터, 센서, 트랜스듀서, 에너지 하베스팅 소

자에서 사용되고 있다. 일반적으로 상온 분사 공정을 통하

여 제작된 PZT 필름은 약 700도 이상의 열처리 시 강한 강

유전성을 나타내기 시작하며, 이보다 낮은 온도의 열처리 

조건에서는 임계결정립 크기에 도달하지 못한 결정립과 비

정질의 기지상이 공존하므로 상유전체와 강유전체의 중간

적인 특징을 나타낸다. 최근 Ryu 연구팀은 이를 준완화형 

강유전 특성이라고 명명한 바 있다 [26]. 상온 분사 공정으

로 제조한 필름은 적절한 후속 열처리 과정을 통해 결정립 

크기 및 결정성을 조절할 수 있으며, 따라서 강유전성, 반

강유전성, 완화형 강유전성의 발현을 제어할 수 있다. 이

러한 상온 분사 공정에 의해 제조되는 필름 특징을 이용하

여 기존의 벌크 재료가 가지는 재료 특성에 대비하여 얇은 

형태의 P-E 이력 곡선 및 저장되는 에너지 양과 충방전 효

율이 우수한 필름을 제조할 수 있다. 

납을 포함하는 또 다른 연계 강유전 재료로는 

Pb(Mg1/3Nb2/3)O3-PbTiO3 (PMN-PT)가 있으며, 상온 분

사 공정을 이용한 후막화 연구가 수행된 바 있다 [38-40]. 

PMN-PT는 대표적인 Relaxor-normal ferroelectric의 

조합을 가지는 강유전체 재료로 PT의 함량이 약 35%일 때 

MPB를 가지며 이때 PZT보다 더 우수한 강유전 및 압전 특

성이 나타낸다. 해당 연구에서는 PT 함량이 35%인 상경계 

영역 조성으로 상온 분사 공정을 이용하여 후막을 성막하

고, 결정화도 향상에 따른 전기적 특성을 변화시키기 위해

서 후속 열처리 공정을 진행하였다. 전형적인 상온 분사 공

정을 통해 성막된 세라믹 필름과 동일하게 그림 6(a)에서

는 열처리 온도를 증가시킬수록 결정성 향상에 따른 XRD 

피크 강도 향상과 좁은 반치폭를 보였다. 그림 6(b)에서 보

는 바와 같이, 강유전 P-E 특성에서 성막 직후의 이력 특

성은 낮은 포화 분극값을 가지는 상유전체의 특성을 보이

지만 열처리 후 강유전특성을 보이는 것이 확인되었다. 이

는 Relaxor-normal ferroelectric의 조합을 가지는 조성

에서도 상온 분사 공정에 의한 후막은 결정성 정도에 따라

서 상유전-강유전의 조절이 가능함을 의미한다. 또한 

Jeong 등의 연구 결과에서는, 열처리 온도에 따라 PMN-

PT 후막의 전기적 특성이 크게 변화되는 것을 관찰한 바 

있다 [38]. 1250 kV/cm의 전기장이 인가되었을 때, 성막 

후 후속 열처리되지 않은 필름의 경우 최대 분극값(Pmax)은 

30 μC/cm²을 보이며, 열처리 온도를 400, 500, 600℃로 

증가시킴에 따라 최대 분극값은 각각 45, 55, 65 μC/cm²

으로 증가한다. 잔류 분극값 또한 열처리 온도 증가에 따라 

4.5, 7.0, 8.7 μC/cm²으로 향상되어 열처리 온도에 따라 

결정성이 향상되고, 강유전성이 증가하는 것으로 분석되

었다. 도메인 스위칭이 일어나는 항전계(Ec)는 열처리 전 

238 kV/cm에서 열처리 온도와 관계없이 77 kV/cm의 낮

은 값을 가지는 것으로 확인되어, P-E 이력 곡선이 얇고, 

손실이 적어 에너지 저장에 효율적이게 된다. 절연파괴 강

도 역시 후속 열처리 시 증가하는 거동을 보였으며, 특히 

그림 6(c)에서 살펴보면 500℃에서 후속 열처리 시 2,000 

kV/cm의 최대 인가 전기장을 가졌고, 에너지 밀도는 35 

J/cc, 에너지 저장 효율은 70%로 각각 계산되었다. 대부

분의 벌크 재료에서 최대 인가 전기장이 100 kv/cm 이하

임을 고려하면 AD막은 매우 높은 절연파괴 전압을 가지는 

것을 알 수 있다. 에너지 저장 커패시터가 실제 응용에 적

용되기 위해서는 소자의 구동에서 안정적인 충/방전을 반

복할 수 있어야 한다. 해당 연구에서 강유전체 후막의 신뢰

성을 검증하기 위한 분석 결과를 그림 6(d)에 나타내었다. 
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진행한 피로 분석은 10
8
회까지 에너지 저장 효율과 에너지 

저장 밀도가 안정적으로 유지되는 것을 확인하여 실제적

인 소자화 가능성을 제시하였다.  

PMN-PT로 대표되는 relaxor-normal ferroelectric

의 조합을 가지는 강유전체 소재를 벗어나 전형적인 강유

전성이나 반강유전성을 가지는 PZT, PLZT 등의 소재에 

대해서도 상온 분사 공정을 통하여 후막화하고 전기적인 

특성 변화를 관찰한 논문들이 최근 보고되고 있다 [30,41-

43]. 대부분의 연구들은 상온 분사 공정의 장점인 두께 수 

μm 수준의 후막으로 성막되어 일반적인 박막 공정에서 제

작할 수 없는 두께를 가지며, 이에 따라 높은 전압의 인가

가 가능하다. 일반적인 강유전체 PZT나 반강유전체 PLZT 

모두 성막 후 열처리 전 후막 필름들은 낮은 XRD 피크 강

도와 넓은 반치폭을 가지지만 열처리 후 피크의 강도와 반

치폭이 증가하며, 이는 전형적인 상온 분사 공정의 결과들

과 동일하다. 그림 7(a)에서 나타난 높은 피크 강도와 반치

폭의 감소는 결정립 성장이 열처리를 통해 일어남을 의미

한다. 또한 PMN-PT의 결과와 유사하게, 각 재료의 강유

전 분극 거동이 열처리 전에 대비하여 열처리 후, 얇은 곡

선을 나타내어 에너지 저장 특성이 유리하게 변화되는 것

으로 보고되고 있다.  

Mn이 1% 도핑된 (Pb0.93La0.07)(Zr0.82Ti0.18)O3 (Mn-

PLZT) 조성에서 열처리 전후 강유전 특성이 그림 7(b), (c)

에 나타났다. 벌크 세라믹 소재는 반강유전성을 가지나 상

온 분사 공정으로 성막된 후막의 경우에는 열처리 후 완화

형 강유전성을 띄는 독특한 현상이 나타났다 [43]. 즉 조성

적으로는 반강유전체이지만, 결정립의 크기가 매우 작은 

경우에는 반강유전성이 나타나지 않고, 완화형 강유전성

이 나타난 것이다. 이는 반강유전성은 결정립 크기와 같은 

미세구조적인 제한 조건이 있음을 의미한다. 또한 

Pb0.98La0.02(Zr0.85Sn0.13Ti0.02)O3 (Sn-PLZT)는 매우 얇은 

강유전 이력곡선을 가지는 반강유전체로 알려져 있다. 그

림 7(d)에서는 해당 조성을 상온 분사 공정으로 후막화하

였을 경우, 원 조성의 반강유전성이 더욱 얇은 이력 곡선을 

가지는 완화형 반강유전성인 형태가 전기장 인가에 따라 

나타났다 [42]. 완화형 강유전체와 강유전체의 조합인 

Pb0.92La0.08Zr0.52Ti0.48O3-Bi(Zn0.66Nb0.33)O3 (PLZT-BZN5)

의 조성은 그림 7(e)에서 나타난 바와 같이 상유전성에서 

강유전성으로 P-E 이력 곡선의 변화가 나타난다 [41]. 이

상에서와 같이 다양한 강유전, 반강유전성을 가지는 조성

의 상온 분사 공정에 의한 후막은 열처리 후에 전기적인 특

성이 일반적으로 완화형 강유전성 거동을 보이게 되며, 이

 
Fig. 6. (a) XRD diffraction patterns of PMNPT, (b) comparison of P-E hysteresis loop before and after, (c) energy density and efficiency 

graphs, and (d) fatigue test of energy density and efficiency according to cycles [38-40] (Copyright 2018 Elsevier Ltd and Techna Group S.r.l).
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는 결정성이 전기적 특성에 영향을 미치는 것과 연관된다. 

앞서 언급한 강유전을 나타낼 수 있는 임계결정립 크기와 

유사한 수준, 또는 이보다 작은 결정립 크기가 형성되거나 

비정질상의 상당 부분이 결정화되는 열처리 조건에서는 원 

조성이 가지고 있는 강유전성, 또는 반강유전성 거동이 얇

은 이력특성을 가지는 완화형 거동으로 변화되는 것으로 

이해되며, 이에 대한 심화 연구가 필요하다. 

최근 대표적인 강유전성을 가지는 Pb(Zr0.52Ti0.48)O3를 

이용하여 고밀도 후막을 제조하고 후속 열처리 공정을 통

하여 결정립과 비정질 기지상의 부피 분율을 심도 있게 연

구한 결과가 Ryu 등의 의해 보고되었다 [30]. 그림 8(a)에

서 나타난 바와 같이, 나노 결정립과 비정질 상이 혼재된 

미세구조로 구성된 필름이 5,400 kV/cm의 최대 인가 전

기장 값을 가졌고, 이를 통해 계산된 회복 에너지 밀도 값

은 124.1 J/cm
3
, 에너지 저장 효율은 64%로 에너지 저장 

특성이 최대화된 미세구조임을 확인하였다. 이는 기존의 

에너지 저장 커패시터의 에너지 밀도 값의 세계 최고 수준

에 해당한다. 앞서 예시의 연구 결과에서 언급한 바와 같

이, 상온 분사 공정은 기존의 조성 제어를 통한 강유전성 

향상을 대신하여 비정질 매트릭스에 분산된 나노 결정립

의 크기와 분율을 제어함으로써 유전체 소재의 분극 거동

을 제어할 수 있다. 연구팀은 Phase Field Modeling 해석

 
Fig. 7. (a) XRD patterns of PZT powder, aerosol deposition (AD) film and annealed films, (b, c) P-E loop changes before and after the heat 

treatment of the AD in Mn-doped PLZT, (d) at 750oC, PE changes in heat-treated PLZT vary with Sn doping PLZT, and (e) PE loop changes 

in PLZT-BZN5 with respect to heat treatment temperature [30,41-43] (Copyright 2023 Wiley‐VCH GmbH [30], 2021 Elsevier Ltd and Techna 

Group S.r.l. All rights reserved [43], Copyright 2015, IEEE [42], 2019 Elsevier Ltd. All rights reserved [41]). 
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을 통해서 이에 대한 심화 연구를 수행하였다. 강한 전기장

이 인가된 상황에서 결정립 분율이 달라짐에 따라서  PZT  

강유전체 필름 내 전기장의 분포와 도메인 거동 변화를 해

석하였다. 나노 결정립의 체적 분율을 각각 10~100%까지 

변화시키며 결정립과 비정질 기지상의 전기장 분포, 분극

의 변화를 해석하였으며, 주요한 결과를 그림 8(b~e)에 요

약하였다. 이 중, 그림 8(d)와 그림 8(e)는 4,000 kV/cm의 

전기장 하에서 결정립의 체적 분율에 따른 분극의 변화와 

전기장의 분포를 보여준다. 외부에서 인가된 전기장은 높

은 절연성과 낮은 유전상수를 가지는 비정질 기지상에 집

중되는 것으로 확인되며, 이에 따라 결정질 내의 분극이 유

도된다. 나노 결정립의 부피 분율이 낮을수록 결정립 계면

(비정질 기지상)에 더 낮은 국소 전기장이 집중되고, 이는 

더 높은 절연파괴 강도를 가지도록 한다. 즉 상온 분사 공

정으로 성막된 강유전체 필름은 낮은 열처리 후에는 낮은 

결정성을 가져 높은 최대 인가 전기장을 가질 수 있으며, 

결정화도가 향상됨에 따라서 내전압 특성이 감소할 수 있

다. 하지만 낮은 결정화도는 강유전 특성을 나타내는 데는 

부정적이므로 적절한 온도에서 열처리 함으로써, 내전압 

특성과 강유전 특성을 함께 도모할 필요가 있다. 이를 확인

하기 위해 연구팀은 나노 결정립의 체적 분율에 따라 강유

전 P-E 이력 특성을 모델링 하였으며, 그림 8(b)에 보인 결

과와 같이 나노 결정립의 체적 분율에 따라 상유전성(20%), 

완화 강유전성(60%, 70%), 강유전성(90%, 100%)의 특성

을 제어할 수 있음을 보였다. 이는 앞서 언급한 후속 열처

리 과정에서 결정립 성장 및 결정화도 향상이 유전체 재료

의 특성을 변화시키는 근원적 원인을 설명해 주는 결과이

다. 또한, 이 연구는 일반적인 강유전체 조성의 PZT를 미

세구조 제어만으로 완화형 강유전체 특성을 구현해 낸 최

초의 연구 결과로 에너지 저장 특성이 우수한 완화형 강유

전 거동을 조성의 한계를 뛰어넘어 다양한 강유전체 소재

에서도 유도해 낼 수 있음을 제시하였다.  

 

Fig. 8. (a) Recoverable energy density and efficiency of PZT thick film and (b~e) modeling of domain structure by nanoparticle volume ratio 

of PZT Thick film under electric field: (b) unipolar P-E curve to determine the energy storage density control by percentage of volume fraction

in 4,000 kV/cm, (c) particle arrangement structure, (d) domain structure in the unpoled state, and (e) electric field distribution during poling in

4000 kV/cm. The image is a size of 270×160 nm2 [30] (Copyright 2023 Wiley‐VCH GmbH). 
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5. 상온 분사 공정으로 제조한 납이 포함되지 않는 

무연계(lead-free) 유전체 커패시터 

우수한 강유전성 및 압전 특성을 가지는 강유전체 및 반

강유전체 재료는 대부분 납(Pb) 기반 화합물로 이루어져 

있다. 특히, 납 산화물(PbO)은 종종 전체 원료 질량의 약 

70%를 차지하기도 한다. 그러나 납은 중금속으로 분류되

며, 중금속의 존재는 다양한 인체의 질병을 유발할 수 있는 

신경 기능 저하, 빈혈, 복부 불쾌감과 같은 신체 증상을 초

래할 수 있으며, 심각한 경우 독성 뇌증과 같은 심각한 건

강 문제를 야기할 수 있다 [44]. 환경 및 건강의 위험성을 

고려하여, 납은 중금속 중에서 가장 위험한 물질 중 하나로 

국제적으로 분류되어 왔고 위험성을 인식하고 대비하기 위

해, 세계적으로 전자 제품에서의 납 사용을 규제하기 위한 

노력이 계속되고 있다. 예를 들어, 유럽연합은 전자 제품

에서의 납 함유량을 제한하기 위한 유해물질 제한

 

Fig. 9. (a) Annealed KNNLN thick films showing a microstructure with nano-sized grains, (b) cross-sectional SEM image of the KNNLN 

thick film annealed at 600oC for 1 h, (c) electric field dependence of unipolar P-E loops of the KNNLN thick films, (d) temperature-dependent 

dielectric properties of annealed KNNLN thick film measured at different frequencies showing the diffuse type transition around Curie 

temperature, and (e) thermal stability measurement (20~160oC) of KNNLN thick film annealed at 600oC for 1 h. Reproduced with permission 

from [26] (Copyright 2018, American Chemical Society). 
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(restriction of hazardous substances, RoHS) 지침을 

도입하였으며, 이와 함께 전기 및 전자 제품 폐기물(waste 

electrical and electronic equipment, WEEE) 지침을 

시행하고 있다 [45]. 이러한 규제는 전자 제품 제조 업체에

게 환경 친화적인 제품을 개발하도록 요구하고, 소비자들

에게는 안전한 제품을 사용할 수 있는 기회를 제공한다. 규

제 노력에 대한 대응으로, 무연계 강유전체 및 압전 분야에

서 혁신적인 연구가 국제적으로 활발히 이루어지고 있으며, 

납 대체 재료에 대한 연구가 적극적으로 추진되고 있다. 

이런 사회적인 필요성에 의해 에너지 저장 커패시터의 

연구에서도 납을 포함하지 않는 무연계 강유전 재료에 대

한 연구가 진행되고 있지만, 많은 조성에 대한 연구 결과가 

보고되어 있지는 않다. 가장 주목할 만한 연구로, 2018년 

한국재료연구원에서는 (K,Na)NbO3 (KNN)계 강유전체 조

성을 상온 분사 공정으로 성막하여 에너지 저장 커패시터

로의 응용 가능성을 보고한 바 있다 [26]. 연구팀은 

(K,Na)NbO3-LiNbO3 (KNN-LN) 조성을 상온 분사 공정으

로 그림 9(b)의 단면 SEM 사진과 같이 두께 약 5 μm의 후

막을 성막한 후, 그림 9(a)의 표면 SEM 사진에 나타낸 바

와 같이 600℃에서의 후속 열처리를 통해 결정립 성장을 

유도하였다. 제작된 KNN-LN 후막은 앞서 납을 포함한 강

유전체 재료의 특성 변화와 유사하게, 완화형 강유전 특성

을 보임을 그림 9(c)의 P-E 이력 특성 변화를 통하여 확인

하였다. 연구팀은 이렇게 미세구조적인 제어를 통하여 유

도되는 완화형 강유전 특성을 준완화형 강유전(quasi-

relaxor) 특성이라 명명하였다. 특히 KNN계의 강유전체

는 일반적으로 유전체 커패시터로 활용되고 있는 무연계 

BaTiO3 세라믹 강유전체에 비하여 온도 변화에 따른 유전 

특성을 나타내는 그림 9(d)에 나타낸 바와 같이 매우 높은 

400℃ 이상의 상전이 온도를 가지기 때문에 고온에서 안

 

 

Fig. 10. (a) Cross-sectional SEM image of AD, (b) P-E hysteresis loops of as-dep AD and 6BNT-4SBT550, and (c) unipolar P-E loops of 

6BNT-4SBT550 measured at an electric field of 500 kV/cm in the temperature range 20 to 140oC [reproduced with permission from [46]

(Copyright 2022, Journal of Asian Ceramic Societies)]. 
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정적인 유전체로 활용될 수 있다. 연구팀의 결과에서도 

KNN-LN 후막은 자체 조성이 가지고 있는 높은 상전이 온

도 특성과 더불어 모재와의 잔류응력 효과로 500℃ 이상

의 상전이 온도를 가지는 것으로 확인되었을 뿐 아니라, 온

도 변화에 따른 P-E 이력 곡선을 나타내는 그림 9(e)에서

는 160℃까지의 온도에서도 강유전성이 크게 변화하지 않

는 것으로 확인되어 우수한 온도안정성을 가지는 커패시

터 재료로 기대해 볼 만하다. 

이 외에 Jeong 등은 무연계 강유전 재료인 

6Bi0.5Na0.5TiO3-4Sr0.7Bi0.2TiO3 (6BNT-4SBT)를 상온 분

사 공정으로 후막화한 필름의 특성에 대한 보고를 한 바 있

다 [46]. 해당 연구는 강유전체 BNT에 완화형 강유전체 

SBT를 첨가함으로써, 즉 조성을 변화시켜 BNT의 큰 P-E 

이력 곡선의 손실을 줄이고 높은 열적 안정성을 얻고자 하

였다. 또한, 그림 10(a)의 단면 SEM 사진에서 보는 바와 

같이 6BNT-4SBT을 상온 분사 공정으로 두께 약 4 μm의 

후막을 성막한 후, 550℃에서의 후속 열처리를 통해 결정

립 성장을 유도하였다. 상온 분사 공정에 의해 형성된 

6BNT-4SBT 후막은 잔류 분극 값을 낮추고 절연파괴강도

를 증가시킴으로써 높은 에너지 저장 특성을 나타내었다. 

그림 10(b)의 P-E 이력 곡선에서 6BNT-4SBT550 후막은 

900 kV/cm에서 회복 에너지 밀도 값은 10.4 J/cm³, 에너

지 저장 효율은 64.5%로 벌크 세라믹 대비 470% 향상된 

에너지 저장 특성이 향상되었다. 온도 변화에 따른 P-E 이

력 곡선을 나타내는 그림 10(c)에서는 140℃에서 회복 에

너지 밀도 값이 상온 대비 91%, 에너지 저장 효율은 70%

로 나타나, 6BNT-4SBT가 뛰어난 열적 안정성을 가짐을 

알 수 있었다. 이러한 결과는 6BNT-4SBT 후막이 열적 안

정성이 요구되는 전기 에너지 저장 시스템에 잠재적인 용

도를 가질 수 있음을 보여준다. 이 같은 연구 결과는 나노 

결정립을 활용한 무연계 강유전 재료의 개발과 열처리 과

정을 통한 특성 향상에 대한 중요한 기여를 제공하며, 고성

능 에너지 저장 장치 및 다양한 전자 제품 분야에서 활용될 

수 있는 유망한 후보로 간주된다. 

표 1에 현재까지 보고된 상온 분사 공정을 이용하여 제

작된 유전체 커패시터용 필름들의 주요 연구 결과들을 요

약하였다. 현재까지 많은 연구가 이루어지지 않았지만, 상

기 설명한 상온 분사공정의 고유한 장점(나노 결정립-비정

질 분율 제어, 고밀도 등의 미세구조 제어에 의한 전기적인 

특성 변화, 고절연파괴 전압, 상온 코팅 등)을 활용하여 

다양한 조성의 유전체 조성에 대한 연구가 진행되고 있음

을 알 수 있다. 이들 연구 결과를 바탕으로 새로운 조성의 

탐색과 특성제어에 대한 연구가 진행된다면 실용성을 갖

춘 커패시터용 유전체 소재의 개발이 가능할 것으로 기대

된다. 

 

Table 1. Energy storage properties of dielectric thick films deposited by AD process. 

Material 
Lead 

content 

Ferroelectric  

properties 

Thickness 

(μm) 

DBS 

(kV/cm) 

Urec 

(J/cm3) 

Effi. 

(%) 

 
Ref. 

(K,Na)NbO3-LiNbO3 Lead-free Ferroelectric 5 1,400 23.4 70  [26] 

6Bi0.5Na0.5TiO3-4Sr0.7Bi0.2TiO3 Lead-free Relaxor ferroelectric 4 900 10.4 75  [46] 

(Ba0.7Ca0.3)TiO3 Lead-free 
BTO: ferroelectric / 

CTO: paraelectric 
4.5 400 1.841 69.9 

 
[47] 

BZN-PVDF Lead-free 
BZN: paraelectric / 

PVDF: ferroelectric 
7 1,400 4.9 50 

 
[48] 

BaTiO3 Lead-free Ferroelectric 20 1,000 6.8 83.1  [2] 

Pb(Zr0.52Ti0.48)O3 (PZT) Lead Ferroelectric 4 5,400 124.1 64  [30] 

PMN-10PT Lead Relaxor ferroelectric 15 900 9.8 80  [49] 

Mn-doped PLZT Lead Anti-ferroelectric 2.5 2,750 38.33 74  [43] 

PMN-35PT Lead Relaxor ferroelectric 4 1,350 15.1 55  [40] 

Sn-doped PLZT Lead Anti-ferroelectric 5~7 784 13 78.9  [42] 

PMN-35PT Lead Relaxor ferroelectric 2.5 1,000 10.3 65  [39] 

PLZT-BZN5 Lead 

PLZT: relaxor 

ferroelectric /  

BZN: ferroelectric 

5 1,400 14.7 81 

 

[41] 
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6. 결 론 

본 논문에서는 유전체 세라믹 기반 에너지 저장 커패시

터의 저장 에너지 밀도를 향상시키기 위한 상온 분사 공정 

기반의 최근 연구 동향에 대하여 리뷰하였다. 기존의 높은 

유전 상수 및 강유전 특성으로 커패시터로 사용되는 연계 

유전 세라믹과 더불어 환경적 관점도 고려된 무연계 유전 

세라믹 재료 모두 상온 분사 공정을 통해 에너지 저장 특성

을 향상시키는 연구가 지속적으로 이어지고 있다. 상온 분

사 공정을 통해 다양한 유전체 소재의 미세구조를 나노 구

조와 함으로써, 상유전, 강유전, 반강유전, 완화형 강유전 

특성을 미세구조를 통하여 제어할 수 있기 때문에, 커패시

터의 에너지 저장 특성을 크게 향상시킬 수 있다. 따라서 

고에너지 저장 특성 및 고출력 특성을 요구하는 다양한 분

야의 수요를 충족할 수 있을 것으로 전망된다. 나아가 상온 

분사 공정을 이용해 유전체 세라믹 재료의 결정 구조를 조

절하고 유전 특성을 개선할 수 있다. 장점을 활용하면, 기

존에 잘 알려지지 않은 유전 세라믹 재료의 상공존 경계를 

상온 분사 공정을 통해 인공적으로 구현할 수 있을 것으로 

기대된다. 결과적으로 상공존 경계에서 나타나는 극대화

된 유전 특성을 조성 변화나 고온의 열처리 없이 구현함으

로써, 대폭 향상된 에너지 저장 특성을 갖게 된 유전체 커

패시터의 응용 범위가 대폭 확장될 것으로 전망된다. 
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