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요  약  본 연구에서는 다른 종류의 알루미나 필름 제조시 첨가하여 안정적이고 균열형성을 제어할 수 있으며 겔 입자의
밀도를 높여주는 것으로 알려진 EAcAc(Ethyl acetoacetate, CH3COCH2COOC2H5)를 졸-겔법을 이용한 γ-알루미나
(-Al2O3) 제조에 첨가하여 그 구조적 특성변화를 확인하고자 하였다. 이를 위해 졸-겔법에 의해 Aluminum 
isopropoxide(AIP)을 출발물질로 하여 가수분해로 boehmite 졸을 제조한 후 건조 및 하소시켜 γ-알루미나를 제조하
였다. 이러한 제조과정 중, 가수분해 이전에 Ethyl acetoacetate(EAcAc, CH3COCH2COOC2H5)를 첨가하였으며 다양
한 EAcAc의 몰비율(1:10, 1:25, 1:60, 1:120), 반응시간(5, 10, 17, 24 시간) 그리고 하소온도(400, 500, 600, 800
℃)를 적용시키며 γ-알루미나 파우더를 제조한 결과, 1:25의 EAcAc 몰비율, 24 시간의 반응시간, 그리고 500 ℃의 
하소온도에서 가장 높은 순도와 가장 작은 입자크기를 갖는 안정적 γ-알루미나가 생성되었다. 이렇게 최적조건에서 제
조된 γ-알루미나에 대해 에너지분산형분광분석법(EDS), X선회절분석(XRD), 고분해능전자주사현미경(FE-SEM), 열중
량분석기(TG-DTA) 그리고 푸리에변환적외선분광법(FT-IR) 등의 기기분석을 수행한 결과, 졸-겔법을 이용한 -Al2O3

를 제조과정에서 최적 조건의 EAcAc의 첨가는 안정적인 -Al2O3 제조와 더불어 입자크기의 감소, 순도의 향상에 기여
하는 것으로 확인되었다.

Abstract  In this study, we confirm the structural properties change due to the addition EAcAc in alumina
production using the sol-gel method. EAcAc is known to be stable, controlling the crack formation, and
increasing the density of gel particles when added in the manufacture of various alumina films. In this
study, a boehmite sol prepared by hydrolysis using aluminum isopropoxide (AIP) was used as a starting
material for the sol-gel method. The boehmite preparation was followed by drying and calcining to 
prepare γ-alumina (γ-Al2O3). During this sol-gel process, Ethyl acetoacetate (EAcAc, CH3COCH2COOC2H5)
was added before hydrolysis at various EAcAc molar ratios (1:10, 1:25, 1:60, and 1:120), reaction times
(5, 10, 17, and 24 hrs), and calcination temperatures (400, 500, 600, and 800 ℃) to prepare γ-alumina 
powder. The results suggested that under the conditions of EAcAc molar ratio of 1:25, reaction time of 
24 hours, and calcination temperature of 500 °C stable γ-alumina with the highest purity and smallest
particle size was produced. EDS, XRD, FE-SEM, TG-DTA, and FT-IR analysis were performed on the 
alumina powder manufactured under the above optimal conditions. It was confirmed from these studies
that the addition of EAcAc during the production of γ-Al2O3 using the sol-gel method contributes to the
stable production of γ-Al2O3, reduction of particle size, and improvement of purity.
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1. 서론

최근 첨단기술로 제조된 소재들이 전자제품과 자동차 
부품 소재 등으로 널리 사용되고 있으며 이중 첨단소재
로써 자주 사용되고 있는 세라믹 소재는 실리콘, 알루미
늄, 타이타늄 등과 같은 금속원소로 이루어진 산화물, 질
화물, 탄화물이고 이런 소재들을 이용하여 물리적, 화학
적 처리 및 고온에서 가공, 정제, 성형하여 제품을 제조, 
사용하고 있다. 이러한 여러 세라믹 재료 중에서 산화알
루미늄인 알루미나(Al2O3)는 높은 잠재력을 가진 중요한 
세라믹 재료로써 고강도 제품, 세라믹스전자재료, 촉매, 
광학재료, 이온도체, 약학재료, 복합재료, 석유정제업 재
료로 쓰이는 중요한 산업자재며 높은 열적 저항, 특유의 
저밀도 상태, 고강도, 산화방지 같은 특수한 성질들을 가
지고 있고 이를 이용해서 여러 현대기술에 적용되고 있
다[1-5]. 이와 같이 현대기술에 알루미나를 사용하기 위
해 다양한 구조결정의 알루미나를 사용하는데 이때의 알
루미나는 -, -, -, -, -, -, - 및 -알루미나
(-Al2O3)와 같은 다양한 결정 구조를 가지고 있는데 
500 ℃ 이상으로 하소하면 -알루미나가 형성되고 800 
℃을 넘으면 -알루미나로 전이된다. 또한 1000 ℃ 이상
에서는 -알루미나로, 1100 ℃ 이상에서는 -알루미나
로 전이가 된다. 다양한 상태로 상변화가 일어나는 과정
에서 급격한 표면적의 변화가 일어나게 되는데 이때 -
알루미나에서 -알루미나가 될 때 비표면적이 급격하게 
감소되므로 -알루미나는 높은 강도를 필요로 하는 구
조세라믹 소재로써 쓰이고 -알루미나는 높은 기공과 내
열성 지지체로 쓰인다[6]. 

한편 나노입자 크기의 알루미나는 일반적으로 파괴강
도나 인성과 같은 재료의 기계적 물성을 향상시킬 수 있
다고 알려져 있다[7]. 여기서 나노입자의 알루미나는 나
노기술의 연구와 기술에 중대한 역할을 하고 있으며 높
은 탄성계수, 열적 화학적 안정성, 높은 강도 그리고 유
전 성질을 가지는 뛰어난 자재를 제조하는데 쓰이고 있
다[8]. 이러한 높은 순도의 나노입자 알루미나를 얻기 위
해서 예전부터 증착 수열 합성법, 플라즈마 합성법, 졸-
겔법, 알콕사이드의 가수분해법, 초임계유체와 에어로졸
일 때 유기금속화합물 분해법와 같은 방법들이 쓰였으며 
이중에서 졸-겔(Sol-Gel)법이 넓은 범위의 기질, 플라스
틱, 금속 그리고 세라믹을 코팅하는데 있어서 편리한 방
법으로 알려져 있다[9-16]. 그리고 다양한 코팅 산업 분
야에서 무기 나노입자를 이용한 유-무기 하이브리드 소
재들을 제조하는데 있어서도 졸-겔법이 적합하다고 알려

져 있다[17].
한편 제품들의 안정성, 광학성, 내마모성을 요구하는 

알루미나를 제조하려면 조밀해야 되며 틈새가 없고 충분히 
두꺼워야 한다[18,19]. 다른 연구들에서는 PZT(Pb(Zr,Ti)O3)
의 두터운 필름을 만들기 위해서 폴리비닐피롤리돈과 같
은 첨가제를 사용하기도 한다[20]. 이처럼 다양한 첨가제 
중 아세토아세트산에틸(EAcAc : ethyl acetoacetate, 
CH3COCH2COOC2H5)을 활용한 알루미나 제조에 관한 
연구들이 발표되고 있는데 Aluminium sec-butoxide(ASB)
와 혼합하여 붕소계 유리기판 위에 ASB/EAcAc 필름을 
제조하는 과정에서 ASB에 EAcAc를 첨가하여 안정화된 
ABS 알루미나 졸을 얻을 수 있고 균열형성을 제어할 수 
있을 뿐만 아니라 겔의 표면장력을 감소시켜 입자의 밀
도를 높여줌으로써 ASB/EAcAc 필름의 구조적인 특성
들을 향상 시킬 수 있다고 하였다[21].

이에 따라 본 연구에서는 졸-겔 방법을 이용한 
-Al2O3 입자들의 제조 시 EAcAc 첨가에 따른 -Al2O3

의 구조적 특성 등을 검토하고자 하였으며 이를 위해 반
응시간, 하소온도 그리고 EAcAc의 첨가비율(몰비) 등을 
실험조건으로 하여 -Al2O3를 제조하였다. 제조된 -알
루미나(-Al2O3)는 에너지분산형 분광분석기(EDS :
Energy Dispersive X-Ray Spectrometer, TESCAN, 
MIRA LMH, Czech), X-선회절분석기(XRD : X-Ray 
Diffractometer, Rigaku, MiniFlex600, Japan), 주사
전자현미경(FE-SEM : Field Emission Scanning 
Electron Microscope, TESCAN, MIRA2, Japan), 푸
리에변환적외선분광기(FT-IR : Fourier Transform 
Infrared Spectroscopy Perkinelmer, spectrum100,
UK), 열중량분석기(TG-DTA : Ther mogravime- 

tric-Differential Thermal Analysis, Rigaku, TG- 
8120, Japan)등의 기기분석을 통해 구조적 특성 등을 
확인하였다.

2. 실험

2.1 시약 및 장치
본 실험에서는 출발 원료물질로 알루미늄 알콕사이드 

가운데 Aluminum isopropoxide(AIP : 98 %, 
Al(OC3H7)3, SAMCHUN)를 사용하였으며 질산(HNO3 : 
60.0 %, SAMCHUN)을 해교제로, Ethyl acetoacetate 
(EAcAc : 99 %, SAMCHUN)를 첨가제로 사용하였다.

한편, 실험에 사용된 장치는 Fig. 1과 같이 가열 및 교
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반이 가능한 반응기를 이용하여 진행하였으며 실험 과정
에서 용액의 증발 방지를 위해 냉각기를 설치하였다. 겔
의 건조를 위해서는 건조오븐기를 사용하였고 고체화된 
시료를 소성하는데는 Furnace(Barnstead, F62700, 
USA)를 이용하였다.

2.2 실험방법
본 연구에서는 졸-겔 방법을 이용해 안정적이고 고순

도를 갖는 -Al2O3를 제조하기 위하여 AIP 1몰 당 100
몰 비율로 D.I water를 넣고 1 시간 동안 90 ℃에서 교
반하였다. 이후 C. Jing 등의 연구에서 제시한 1:25의 몰
비율을 기준으로 하여 AcAc와 D.I water에 대한 몰비
율을 1:120, 1:60, 1:25, 1:10 4종류로 각각 첨가하여 
3 시간동안 90 ℃에서 교반을 실시하며 가수분해를 진행
하였다[21]. 가수분해 반응 후 해교제로 질산을 AIP 1 
몰당 0.30 몰로 각각의 용액에 첨가하였으며 90 ℃에서 
6 시간동안 교반을 계속하여 해교가 완전히 일어나도록 
하였다. 이렇게 총 10 시간의 반응을 통해 알루미나 
boehmite 졸을 제조하였으며 이후 상온에서 24 시간동
안 교반하여 겔화하였다. 이어 오븐기에서 24 시간 건조
시켜 고체를 얻은 후  500 ℃에서 2 시간 하소하고 냉각, 
분쇄시켜 -Al2O3 파우더로 제조하였다. 

한편, 하소온도에 따른 영향을 확인하고자 EAcAc와 
D.I water의 혼합 몰비율을 일정하게 고정하고 400, 
500, 600, 800 ℃의 다양한 온도에서 하소를 수행하였
으며 졸-겔 반응시간을 5, 10, 17, 24 시간 변화시켜 반
응시간에 따른 변화 또한 확인하였다. 개략적인 실험과
정을 Fig. 2에 나타내었다.

Fig. 1. Experimental apparatus for reaction

Hydrolysis(3hr, 90℃)

AIP DI water(90℃)

Drying(24hr, 100℃)

Calcination(2hr, 500℃)

-Al2O3

EAcAc

HNO3

Powder -Al2O3

Crush

Analysis

Peptization(6hr, 90℃)

Fig. 2. Flow chart of experiment

2.3 기기분석
EAcAc를 첨가하여 합성한 -Al2O3의 온도변화에 따

른 질량변화와 온도변화를 확인하기 위해 열중량분석기
(TG-DTA)를 사용하여 분석하였다. 또한 합성된 -알루
미나의 화학구조를 확인하고자 푸리에변환적외선분광기
(FT-IR)를 사용하여 분석하였으며 합성한 -Al2O3의 조
성을 확인하기 위해서 에너지분산형분광분석기(EDS)를 
이용하여 분석하였고 알루미나 합성 과정에서 EAcAc 첨
가에 따른 영향을 -Al2O3의 결정구조 측면에서 확인하
기 위하여 X-선회절분석기(XRD)를 사용하여 결정상 분
석을 실시하였다. 최종적으로는 제조된 -Al2O3 파우더
형태와 입자 크기를 보기 위해 주사전자현미경(FE-SEM)
을 이용하여 확인하였다. 

3. 실험결과 및 고찰

3.1 -Al2O3 제조를 위한 몰비율 및 반응시간 변화 
    실험결과

Fig. 3은  EAcAc에 대한 D.I water의 최적 몰비율을 
확인하기 위해 1:120, 1:60, 1:25, 1:10로 합성한 
-Al2O3 파우더를 FE-SEM 250.00 kx의 배율에서 촬영
한 사진이다. 1:120 비율에서는 알루미나들이 전반적으
로 뭉쳐 있는 상태로 입경이 큰 입자들이 관찰되었고 
1:60 비율에서는 52.8 nm 전후 크기의 입자들이 분포
되어 있으나 응집이 발생하여 아직 입자들이 뭉쳐있는 
모습이 관찰되었다. 1:25 비율의 사진에서는 49.0 nm 
전후의 나노입자 크기로 이전보다 작은 입자들의 숫자가 
증가된 것이 관찰되었고 1:10 비율에서는 나노입자가 형
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Fig. 4. FE-SEM images of the samples synthesized
with reaction time in 5, 10, 17 and 24 hr 

성되지 않고 표면이 얽히면서 거칠어지는 것을 확인할 
수 있다. 이러한 FE-SEM 결과로부터 적정량의 EAcAc
는 입자의 응집현상과 크기를 감소시켜 작은 입자들이 
더 많이 형성되지만 과도하거나 적은 EAcAc의 첨가는 
입자표면에 영향을 주어 나노크기의 입자를 형성하지 못
하게 한다는 것을 확인할 수 있었다.

Fig. 3. FESEM images of the samples synthesized
with the ratio of EAcAc 1:120, 1:60, 1:25
and 1:10

  

Fig. 4는 EAcAc에 대한 D.I water의 몰비율을 1:25
로 하고 반응시간을 5, 10, 17, 24 시간동안 반응하여 
500 ℃로 2 시간동안 하소한 후 제조한 -Al2O3 파우더
의 FE-SEM 이미지를 나타낸 것이다. 5 시간의 반응에서
는 63.8 nm 전후 크기의 비정형입자들이 관찰되었고 
10 시간 일 때는 5 시간보다 더 작은 49.0 nm 전후 크
기의 입자들이 분포되어 있었다. 한편, 17 시간에서는 

31.9 nm 전후 크기의 입자들이 보이며 24 시간에서는 
26.6 nm 전후 크기의 입자들도 확인하였다. 이와 같이 
-Al2O3 제조 시 반응시간의 증가는 입자표면의 변화는 
크지 않지만 입자의 응집이 줄어들면서 입자 크기가 줄
어드는 것을 확인할 수 있어 반응시간이 입자크기 제어
에 주요 인자로 작용할 수 있음을 의미한다고 하겠다.

3.2 하소온도 변화에 따른 -Al2O3의 XRD 분석 
    결과

Fig. 5는 EAcAc에 대한 D.I water의 몰비율을 1:25
로 하고 10 시간동안 반응하여 만든 알루미나를 400, 
500, 600, 800 ℃로 온도를 나누어 2 시간동안 하소한 
후 제조된 알루미나 파우더의 결정상을 XRD를 이용해 
분석한 결과이다. 400 ℃ 에서는 -Al2O3의 피크 외 다
른 물질의 피크들이 확인되었는데 -Al2O3가 형성되기 
전인 -알루미나가 제조된 것이 확인되었다. 500 ℃, 
600 ℃에서는 일반적 -Al2O3와 같은 피크들이 확인되
어 정상적 -알루미나가 제조되었고 800 ℃에서는 -알
루미나보다 높은 피크들이 확인되는데 이것은 -알루미
나가 제조된 것이다. 따라서 정상적 -Al2O3를 제조하기 
위한 하소온도는 500 ℃, 600 ℃으로 확인되었다.

 

Fig. 5. XRD spectra of the samples synthesized with 
calcination temperature in 400, 500, 600, 80
0℃

3.3 제조된 -Al2O3의 TG-DTA 기기분석 결과
Fig. 6은 1:25의 EAcAc 몰비율로 500 ℃ 하소온도에

서 24 시간동안 반응하여 제조한 -Al2O3 파우더를 열
중량분석기(TG-DTA )를 사용하여 확인한 결과이다.  

400 ℃ 이전에는 급격한 질량변화가 보였고 그 이후
로는 낮은 기울기의 질량변화가 확인되었으며 900 ℃에
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Fig. 7. FTIR spectra of the samples synthesized
with molar ratio of EAcAc to water 1:25 
in 24 hr

서부터 질량변화가 나타나지 않았다. 그리고 DT그래프
에서는 95 ℃에서 흡열피크가 나타났고 433 ℃에서는 
발열피크가 확인되었는데 95 ℃에서의 질량변화는 용매
의 증발과 흡착되어있던 습기의 탈착이 주된 원인이고 
433 ℃ 전까지는 유기화합물의 분해에 의한 질량변화가 
일어난 다음 433 ℃ 이후 부터는 -Al2O3의 결정화에 
의해 질량이 감소했다는 것을 확인할 수 있었다. 이러한 
결과로부터 -Al2O3 파우더 제조에 있어 433 ℃ 이상의 
결정화를 위한 하소온도조건이 요구됨을 알 수 있다.

Fig. 6. TG-DTA curves of the samples systhesized 
with molar ratio of EAcAc to water 1:25 in 24 
hr 

3.4 제조된 -Al2O3의 FT-IR 기기분석 결과
Fig. 7은 1:25의 EAcAc 몰비율로 24 시간 반응시간

과 500 ℃ 하소온도에서 제조한 -Al2O3 파우더를 
FT-IR로 분석한 그래프이다. 그림에서 보는 바와 같이 
3378, 2243, 1639, 835 cm-1에서 큰 피크가 발현되었
으며 이러한 피크들 중에서 3378 cm-1의 피크는 -OH

그룹들과 연관된 것이고 2000 - 2260 cm-1에서 보인 
피크들은 알루미나에서 나온 불순물들과 관련된 것이다. 
또한 1639cm-1, 1507 cm-1에서 나타난 밴드에서는 
Al-OH 결합을 나타낸 피크들이며 835 cm-1에서의 피
크는 Al-O의 그룹과 연관된 것이다. 이와 같은 스펙트럼
을 통해서 EAcAc를 첨가한 졸-겔 방법으로 -Al2O3 파
우더가 안정적으로 제조되었음을 확인할 수 있었다.

3.5 제조된 -Al2O3의 EDS 정성, 정량분석
1:25의 EAcAc의 몰비율로 24 시간 반응시간과 500 

℃ 하소온도로 제조한 -Al2O3에 대해 EDS로 기기분석
한 결과를 Table 1과 Fig. 8에 나타내었다. Table 1을 
통해서 제조한 -Al2O3의 질량 비율은 산소 36.08%와 
알루미늄 63.92% 그리고 원자비율은 산소 48.77%과 알
루미늄 51.33%로서, 구성성분이 산소와 알루미늄으로 
되어 있다는 것을 알 수 있었으며 그 외의 불순물들은 극
소량으로 EDS분석으로는 확인되지 않았다. 이것을 통해
서 EAcAc의 첨가로 제조를 할 경우 높은 순도의 
-Al2O3가 제조되는 것을 확인할 수 있었다.

Element Series norm[wt%] C Atom[at%]

Oxygen 36.08 48.77

Aluminium 63.92 51.33

Table 1. EDS analysis of wt% and at% synthesized 
with molar ratio of EAcAc to water 1:25 in 
24 hr 

Fig. 8. EDS diagram of -alumina with molar ratio of 
EAcAc to water 1:25 in 24 hr 
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4. 결론

본 연구에서는 Sol-Gel법을 이용하여 -Al2O3을 제
조하였으며 제조 과정 중 안정적 알루미나 졸의 생성과 
구조적 특성을 향상시킬 수 있는 EAcAc를 첨가하여 그 
특성을 확인하고자 하였다. 이를 위해 EAcAc 몰비율, 졸
겔법 반응시간, 그리고 하소온도 등의 주요 조건들을 변
화시켜 -Al2O3를 제조하였으며 이때 얻은 -Al2O3 파
우더를 EDS, XRD, FT-IR, TG-DTA, FE-SEM 등의 기
기를 이용하여 구조적 특성변화를 분석하였다.

(1) -Al2O3 제조 시 첨가되는 EAcAc 대비 D.I 
water의 몰비율을 1:120, 1:60, 1:25, 1:10로 
변화시켜 4종류로 합성한 후 FE-SEM으로 분석
한 결과, 1:25의 몰비율에서 입자들의 응집이 방
지되고 그 크기가 가장작은 49 nm 전후의 미립
화된 입자를 형성하여 EAcAc가 첨가된 -Al2O3 
제조의 최적 몰비율로 확인되었다.

(2) EAcAc가 첨가된 -Al2O3 제조 시 5, 10, 17, 24 
시간의 다양한 반응시간에 대한 영향을 FE-SEM
으로 확인한 결과, -Al2O3 제조를 위한 반응시간
이 증가할수록 입자크기는 감소하는 것으로 나타
나 제조공정상 반응시간이 입자크기를 제어하는 
주요인자로 작용할 수 있음이 확인되었다.

(3) 1:25의 EAcAc 몰비율에서 10시간 반응하여 합성
된 알루미나를 400, 500, 600, 800 ℃의 다양한 
하소 온도로 하소한 후 XRD로 기기분석한 결과 
500 ℃ 및 600 ℃에서 정상적 -Al2O3가 형성되
어 500 ℃가 최적의 하소 온도로 결정될 수 있었다. 

(4) 열중량 분석기(TG-DTA)를 이용한 질량변화 그래
프를 통해 분석한 결과, -Al2O3의 결정화를 위해
서는 최소 433 ℃ 이상의 하소온도가 요구되었다
는 것으로 확인할 수 있었다.

(5) 1:25의 EAcAc 몰비율, 24시간의 반응시간, 500 
℃의 하소온도로 제조한 -Al2O3의 FT-IR 및 
EDS 기기분석 결과, EAcAc의 첨가가 -Al2O3의  
안정적 제조에 방해물질로 작용하지 않을뿐더러 
높은 순도의 -Al2O3의 제조가 가능하도록 하는 
첨가제 역할을 하는 것으로 확인되었다.

이러한 결과들로부터, 졸-겔법에 의해 -Al2O3를 제
조하는 과정에서 최적조건의 EAcAc 첨가는 안정적인 
-Al2O3 제조와 더불어 입자크기의 미립화, 순도의 향상
에 기여할 수 있을 것으로 사료된다.
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