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RF-마그네트론 스퍼터링법으로 제작한 이층형 PZT의 특성평가

임실묵
한국산업기술대학교 신소재공학과

Evaluating Properties for Bi-layer PZT thin film Fabricated by 
RF-Magnetron Sputtering System

Sil-Mook Lim
Department of Advanced Materials Engineering, Korea Polytechnic University

요  약  페로부스카이트(Perovskite) 구조의 Pb(Zr,Ti)O3(PZT)는 우수한 강유전 특성으로 인해 유전체, 압전체, 초전체 
재료로 널리 사용된다. Pb1.3(Zr0.52Ti0.48)O3조성의 스퍼터링 타겟을 제조하여 RF 마그네트론 스퍼터링 공정으로 PZT박
막을 형성하였다. PZT박막은 동일 스퍼터링 출력으로 연속 제조한 단층형 PZT와 2단계화한 스퍼터링 출력으로 제조한
2층형 PZT박막으로 구분하여 제조하였다. 2층형의 PZT는 저출력의 스퍼터링 조건으로 제작한 하부층과, 단층형 PZT
와 동일한 조건으로 제작한 상부층으로 이루어진다. 제조한 박막에 대한 엑스선 회절분석결과, 단층형 PZT에서는 페로
부스카이트상(Perovskite Phase)과 미소한 파이로클로르상(Pyrochlore Phase)이 혼합된 상태로 존재하나, 2층형 
PZT에서는 페로부스카이트상만이 검출되었다. 전자현미경과 원자힘 현미경으로 표면상태를 관찰한 결과, 2층형 PZT박
막의 상부는 단층형에 비해 치밀하고 평활한 표면상태를 나타냈으며, 단층형에 비해 낮은 표면거칠기값(RMS)을 보였다.
또한 이층형 PZT는 단층형에 비해 우수한 대칭성의 분극곡선형태를 보였고, 단층형에 비해 매우 저감된 1×10-5 A/㎝2

이하수준의 누설전류 특성을 나타냈다. 이층형 PZT에서 보이는 이러한 현상은 치밀하게 형성한 하부 PZT층이 순차적으
로 형성되는 상부PZT내의 미소 파이로클로르상 형성을 억제하여, 순수한 페로부스카이트상으로의 성장을 유도한 것으
로 판단된다.

Abstract  Pb(Zr,Ti)O3(denoted as PZT) in the perovskite phase is used as a dielectric, piezoelectric, and
super appetizer material owing to its ferroelectric properties. A PZT film was formed by an RF 
magnetron sputtering process by preparing a target composed of Pb1.3(Zr0.52Ti0.48)O3. The PZT film 
was formed by dividing the material into a mono-layer PZT produced continuously with the same 
sputtering power and a bi-layer PZT produced with two-stage sputtering power. The bi-layer PZT 
consisted of a lower layer produced under low-power sputtering conditions and an upper layer produced 
under the same conditions as the mono-layer PZT. XRD revealed small amounts of pyrochlore phase in 
the mono-layer PZT, but only the perovskite phase was detected in the bi-layer PZT. SEM and AFM 
revealed the upper part of the bi-layer PZT to be more compact and smooth. Moreover, the bi-layered
PZT showed superior symmetry polarization and a significantly reduced leakage current of less than 
1×10-5 A/cm2. This phenomenon observed in bi-layer PZT was attributed to the induction of growth
into a pure perovskite phase by suppressing the formation of a pyrochlore phase in the upper PZT layer
where the densely formed lower PZT layer was produced sequentially.
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1. 서론

결정학적으로 페로부스카이트 구조를 갖는 강유전체
재료인 Pb(Zr,Ti)O3(이하 PZT로 표기)는 우수한 유전
(dielectric), 압전(piezoelectric), 초전(pyroelectric)
효과를 보임에 따라, 수중통신소자, 강유전체 기억소자
(FRAM), 초고감도 압전센서 소자, 디스플레이용 절연체 
기반 압전소자, MEMS소자 등 다방면의 소자에 적용되
고 있다〔1,2〕.

이러한 PZT를 소형소자형태로 적용하기위한 박막재
료화가 활발히 시도되고 있으며, 박막화 기술로는 스퍼터
링(sputtering)법, Sol-Gel법, laser ablation, CVD법 
등이 있다. 스퍼터링법에 의한 PZT의 제조는 습식의 
Sol-Gel법 대비하여 부품의 연속공정적용의 이점이 있
고, 제조비용의 저감화가 가능하며, CVD법 대비하여 출
발원료의 선택폭이 넓고 반응기구가 단순한 장점이 있다.

그러나, 스퍼터링법을 통한 PZT의 제작은, PZT가 3
금속원소와 산소와의 복합화로 이루어지는 복합 산화물
인 점과, 플라즈마내의 불균일한 온도분포와 산소의 부분
압력편차 등의 요인에 의한 스트레스로 인해, 균질한 단
일상으로의 제조가 매우 어려워지게 된다〔3〕. 특히 제작
조건의 불균형으로 인해 평형증기압이 높은 PbO의 선택
적 휘발과 PbO부족으로 형성되는 상유전상인 파이로클
로르상의 출현, 그에 따른 누설전류의 증가현상은 소자의 
전기적 특성 및 신뢰성유지에 심각한 문제를 발생시켜, 
파이로클로르상 성장을 억제시킨 순수한 페로부스카이트
상 제조조건 확보는 매우 중요하다〔4〕.

본 연구에서는 저출력 RF 스퍼터링으로 하부 PZT박
막을 치밀하게 형성시킨 후 출력을 높여 상부 PZT박막
을 형성시킴으로써 2단계화한 2층형 PZT를 제작하여 단
층형 PZT와의 결정성비교, 분극특성, 누설전류 등 전기
적 특성비교를 진행하였다. 

2. 실험방법

RF 마그네트론 스퍼터링용 타겟은 Pb1.3(Zr0.52Ti0.48)O3 

조성을 목표로, 99 % 순도의 PbO, ZrO2, TiO2를 출발
원료로 하여 혼합, 성형, 소결, 분쇄후 재성형, 소결의 순
서로 직접 제작하여 사용하였다. 스퍼터링 증착은 
Si(100) 웨이퍼위에 SiO2(600 nm)/Ti(25 nm)/Pt(200 
nm)의 순서로 제작한 기판위에 진행하였으며, 상기 기판
을 10×10 mm크기로 절단 후 알코올, 아세톤, 탈 이온

수 순서로 5분씩 초음파 세정 후 건조하여 사용하였다. 
PZT박막을 Table 1의 조건으로 증착한 후, 결정화를 향
상시키기 위하여 급속열처리(RTA, Rapid Thermal 
Annealing)를 하였다. PZT층을 포함하는 다층구조 개
념을 Fig. 1에 나타내었다.

type Mono-lay
er PZT Bi-layer PZT

Target materials P1.3(Zr0.52, Ti0.48)03

Grounded Substrate Pt(200 nm)/Ti(25 nm)/
SiO2(600 nm)/Si

Sputtering Gas(sccm) Ar(18) : O2(2)
Base Pressure(Torr) 5 × 10-6

Working Pressure(Torr) 5.0 × 10-3

Substrate 
Temperature(℃) 400

Substrate distance(cm) 10
RF–Power(Watt) 100

Deposition Time(hour) 0.5, 1, 2, 3
Under layer

RF-Power(Watt) - 25

Under layer Deposition 
Time(h) - 10

Heat treatment(RTA) 700℃, 80sec

Table 1. Sputtering conditions for Mono-layer and 
Bi-layer PZT thin films

증착된 단층형 PZT박막과 2층형 PZT박막의 표면관
찰과 두께측정을 위해서는 전계방출형 주사전자현미경
(FE-SEM, HITACHI사 S-4700)을, 표면거칠기와 표면
형상관찰을 위해서는 원자힘 현미경(AFM, Seiko 
Instrument사 SPA400)을, 증착된 박막의 결정성과 우
선 배양성을 분석하기 위하여 X-선 회절 분석기(CuKα, 
Rigaku사 2500PC)를 각각 사용하였다. 

증착된 박막의 전기적 특성으로는 유전율(Agilent사 
4294A), 분극특성(aixACCT사 TF-2000E), 누설전류(Keithley
사 6430UB)를 목적에 따라 구분하여 측정하였다.

                (a)                            (b)  

Fig. 1. Sectional structures of Mono-layer(a) and 
Bi-layer PZT thin film(b).
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3. 결과 및 고찰

제작한 단층형 PZT와 2층형 PZT박막의 단면과 상부
에 대한 FE-SEM 영상을 Fig. 2에 각각 나타내었다. 

상부 이미지 관찰을 통해, 단층형과 2층형 PZT 공히 
증착시간의 증가에 따라 증착되는 입자가 조대해지며, 단
층형의 경우 2층형에 비해 조대화한 미립결정이 표면에 
돌출된 형태로 성장함이 확인되었으며, 2층형 PZT 경우 
단층형 PZT박막입자에 비해 상대적으로 미립화한 치밀
한 결정상태로 성장하는 것을 확인할 수 있다.

저출력으로 제작한 PZT 하부층이 Pt기판과 상부PZT
의 계면에서 치밀한 PZT 박막성장을 유도하는 기능을 
하는 것으로 판단된다. 2층형 PZT에 있어서 단면사진을 
통한 하부층과 상부층의 구분은 뚜렷하게 되지 않으며, 
하부층만의 두께관찰 역시 진행되지 못했다. 동일성분과 
동일결정구조의 상이 순차적으로 성장된 결과로 판단된
다. 단층형과 2층형으로 제작한 PZT표면을 AFM으로 확
인한 표면형상을 Fig. 3에, 측정된 표면거칠기(rms)를 
Fig. 4에 각각 나타내었다.

Fig. 2. Surfaces and cross-sectional SEM images of 
mono-layer(a) and bi-layer(b) PZT thin films.

         (a-1):270 nm(0.5h), (a-2):350 nm(1h), (a-3):470nm(2h), 
(a-4):520 nm(3h), (b-1):340 nm(0.5h), (b-2):520nm(1h), 
(b-3):900 nm(2h), (b-4):1140 nm(3h)

Fig. 3. Surface images of Mono-layer PZT(a), and 
bi-layer PZT(b) thin films.

          (a-1):270 nm(0.5h), (a-2):350 nm(1h), (a-3):470nm(2h), 
(a-4):520 nm(3h), (b-1):340 nm(0.5h), (b-2):520nm(1h), 
(b-3):900 nm(2h), (b-4):1140 nm(3h)
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Fig. 4. Relationships for mono and bi-layer PZT films 
between deposition time and RMS value. 

 
단층형 PZT 박막의 표면거칠기(RMS)는 6.1~16.0 

nm, 2층형 PZT박막은 3.2~6.3 nm의 값을 나타내며, 2
층형 PZT의 상부박막은 조밀한 하부층이 Pt계면에서 작
용하는 표면개선효과에 의해 단층형 PZT박막보다 치밀
한 박막형태로 성장되는 것으로 보인다. 이러한 현상은 
스퍼터링전의 Pt표면상태에 의존하지 않는 일관된 결과
로, PZT성장에 있어서 하부층의 표면상태가 미치는 영
향에 대한 기존 연구결과〔5-8〕와 상당부분 일치한다. 

 

Fig. 5. Relationships for mono and bi-layer PZT films 
between deposition time and  thickness. 

각 조건으로 증착한 박막의 두께는 Fig. 5에 나타낸 
바와 같이 단층형 PZT는 270~520 nm, 2층형 PZT는 
하부층을 포함하여 340~1,140 nm의 범위를 보여, 하부
층 형성이후에 2층화한 PZT박막의 경우가 단층형에 비
해 빠른 막성장속도를 보임이 관찰되었다.

Fig. 6. The XRD patterns of mono-layer and bi-layer 
PZT thin film with various deposition times.

Fig. 7. The polarization curves of mono(a) and 
bi-layer(b) PZT thin film with various making
conditions.
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제작한 단층형과 2층형 PZT박막을 Table 1에 표기
한 조건으로 급속열처리(RTA,700 ℃,80 sec)한 후, 결정
학적 특성을 확인하기 위하여 X선 회절분석을 실시하였
고, 그 결과를 FIg. 6에 나타내었다. 단층형과 2층형 공
히 페로부스카이트 구조를 갖는 PZT로 동정이 되나, 단
층형 경우 29 (〬2θ)근방에서 미약한 파이로클로르상 회절
피크(⍉표시부)가 확인되었다.

페로부스카이트 구조의 PZT대비 2가금속성분(PbO)
의 부족시 발생하는 파이로클로르상〔9,10〕이 단층막 경
우 발생하고 2층형에서 발생하지 않는 이와 같은 현상은, 
저출력으로 치밀하게 형성된 PZT 하부층이 상부에 순차
적으로 형성되는 상부층에서의 선택적인 PbO휘발에 따
른 결핍을 억제하는 작용을 한 것으로 생각된다. 

단층형과 2층형 PZT박막에 대한 분극특성을 측정하
여 그 결과를 Fig. 7에 나타내었다. 단층형 PZT박막의 
분극곡선은 30분, 1시간 증착 시편에서 대칭적인 모습을 
보이나 2시간, 3시간 시편에서는 다소 비대칭적인 모습
으로 변화한다. 그 이유는 앞서 FE-SEM 관찰과 AFM 측
정, 엑스선회절분석결과로 확인된 바와 같이 조대한 증착
입자내부에 PbO결핍이 발생하고 그에 따른 파이로클로
르상이 국부적으로 형성됨에 의한 것으로 판단된다. 반면 
2층형 PZT박막의 분극곡선은 조밀한 하부층에 의한 표
면개선 효과에 따라 대체적으로 대칭적인 양상을 보이며, 
520 nm 두께에서 최대 분극량을 나타낸 후, 두께증가에 
따라서는 감소되는 경향을 보인다. 

증착시간별 누설전류를 측정하여 그 결과를 Fig. 8에 
나타내었다. 

단층형 PZT에서 보이는 높은 누설전류치는 2층화함
에 따라 현저히 변화하는 경향을 보인다. 단층형 PZT 경
우, ±2 kV이상의 전계에서 3시간 증착시료를 제외하고
는 높은 누설전류의 결과값을 보임과 달리, 2층형 PZT경
우 두께변화에 대한 모든 조건에서의 시료가 전체 전계
범위(0-±5 kV)에 걸쳐 비교적 양호한 저 누설전류값을 
보임이 확인되었다. 이는 단층형 PZT의 제작과정에서 
발생하는 PbO의 결핍과 그에 따른 파이로클로르상 형성
현상이 2층형 PZT화에 따라 저감화되어 페로부스카이트
상의 결정성을 향상시키고, 불순물준위를 유발하는 결함
개소와 전계의 집중효과를 감소시킨 것으로 판단된다. 또
한 2층형 520 nm(1.0 h), 900 nm(2 h) 두께시료가 보
이는, 안정적이고 낮은 누설전류 결과는 Fig. 7의 제조조
건별 분극량값 경향과 일치한다.

Fig. 8. Relationships for leakage current and electric 
field with various conditions for 
mono-layer(a) and bi-layer(b) PZT thin films.

4. 결론

Pb1.3(Zr0.52Ti0.48)O3조성의 스퍼터링 타겟을 제작하여 
RF 마그네트론 스퍼터링 공정을 통해 단층형 PZT박막
과 2층형 PZT박막을 제작하였으며, 각 형태의 PZT에 
대한 특성평가를 비교 검토하였다.

1) FE-SEM으로 표면과 단면형상을, AFM으로 평균 
거칠기를 관찰한 결과 증착시간이 길어질수록 증
착입자의 크기가 증가하며, 증착두께는 단층형 경
우 270~520 nm, 2층형 경우 340 ~ 1,140 nm
로, 동일 조건에서 2층형 PZT박막의 증착률이 높
고, 표면거칠기(RMS)는 단층형 PZT는 6.0 ~ 16.0 
nm, 2층형 PZT 경우 3.0 ~ 6.5 nm로 2층형 
PZT박막의 표면 평활도가 우수하다.  

2) 단층형 PZT에서는 주요상인 페로부스카이트상과 
미소한 파이로클로르상이 공존하나, 2층형 PZT에
서는 페로부스카이트상만이 검출되었다. 이는 2층
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형PZT를 위한 하부층이 Pt계면과의 정합성을 향
상시켜 안정적인 페로부스카이트 결정상으로의 성
장에 영향을 끼친 것으로 판단된다. 

3) 2층형의 PZT박막은 스퍼터링 시간에 따라 균일하
게 성장하여 대칭적인 분극곡선 형상을 보이며, 단
층형 PZT박막의 고 누설전류 현상은 2층형 PZT
화를 통한 박막의 치밀화 효과로 인해 1.13 ×10-6 

A/㎝2 수준으로 저감됨이 확인되었다. 
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