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요 약

본 연구에서는 마이크로 원통형 SOFC 지지체의 특성을 평가하기 위해 직경 3 mm의 연료극 지지체를 제조하여 지

지체의 미세구조를 분석하고, 기계적 강도 및 가스투과도를 측정하였다. 다공성 연료극 지지체의 표면과 파단면의 미

세구조를 분석하기 위해 SEM (Scanning Electron Microscope)을 이용하였다. 지지체의 가스투과도는 차압계를 이용하

여 50, 100, 150 cc/min의 유량에서 측정하였으며, 기계적 강도는 만능 시험기를 이용하여 측정하였다. 마이크로 원통

형 연료극 지지체의 기본적인 물성 평가 후 NiO-YSZ, YSZ, YSZ-LSM/LSM/LSCF로 구성된 마이크로 SOFC 단위전

지를 제조하였으며, 반응온도와 연료 유량별로 성능평가를 수행하여 800 oC에서 1095 mW/cm2의 출력이 얻어짐을 확

인하였다. 또한, 반응 온도에 따른 전기화학적 임피던스 특성평가를 통하여 온도가 높아질수록 전해질 이온전도도가

증가되어 ohmic 저항이 감소되고 그에 따라 마이크로 관형 SOFC 셀 성능이 증가함을 확인할 수 있었다. 

Abstract − In present work, anode support for micro-tubular SOFC was fabricated with outer diameter of 3 mm and

characterized with microstructure, mechanical properties and gas permeability. The microstructure of surface and cross

section of a porous anode support were analyzed by using SEM (Scanning Electron Microscope) image. The gas per-

meability and the mechanical strength of anode support was measured and analysed by using differential pressure at the

flow rates of 50, 100, 150 cc/min. and using universal testing machine respectively. The unit cell composed of NiO-

YSZ, YSZ, YSZ-LSM/LSM/LSCF was fabricated and operated with reaction temperature and fuel flow rate and showed

maximum power density of 1095 mW/cm2 on the condition of 800 oC. The performance of single cell for micro-tubular

SOFC increased with the increasing the reaction temperature due to the decrement of ohmic resistance of cell by the

increment of the ionic conductivity of electrolyte through the evaluation of electrochemical impedance analysis for sin-

gle cell with reaction temperature. 
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1. 서 론

고체산화물 연료전지(SOFC, solid oxide fuel cell)는 고체 세라

믹을 전해질로 사용하여 600~1000 oC의 고온에서 전기화학반응에

의해 전기를 생산하는 장치로서, 현존하는 연료전지 발전 기술 중

발전 효율이 가장 높고 경제성이 우수한 장점이 있다[1-3]. 이러한

SOFC의 스택(stack)을 구성하는 단위 전지는 형태에 따라 원통형

(tubular type)과 평판형(planar type)으로 나뉘어 기술 개발이 진행

되어 왔다[4]. 평판형 SOFC는 높은 전류밀도와 제조비용이 낮지만,

별도의 밀봉이 요구되고, 열 사이클에 대한 저항성이 낮아 신뢰성

이 부족하다는 단점이 있다. 원통형 SOFC는 기체 밀봉이 최소화되

었고, 상용화에 가장 근접한 SOFC 디자인으로 평가받고 있지만, 전

류의 이동 경로가 길이방향으로 길어 내부저항이 높고 출력밀도가

낮다는 단점이 있다[5].

원통형 SOFC 구조의 부피대비 낮은 출력밀도는 단위 전지의 크
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기를 작게 하여 반응면적을 늘림으로써 극복할 수 있다. 이는 시스

템의 부피를 줄일 수 있을 뿐만 아니라 급속 기동이 가능해지기 때

문에 휴대용 전원으로 개발하기에 적합하여, 마이크로 원통형

SOFC 기술이 최근 여러 기관에서 연구되고 있다[6]. 마이크로 원통

형 SOFC는 단위부피당 전력 밀도를 극대화시키기 위해 기존에 사

용하고 있는 직경 수십 mm의 원통형 단위전지의 직경을 수 mm로

직경을 감소시킨 것을 말한다.

본 연구에서는 주원료인 NiO-YSZ (Nikel Oxide-Yttria stabilized

ZrO
2
)를 사용하여 직경 3 mm 인 마이크로 원통형 연료극 지지체를

압출법으로 제작하였다. 마이크로 원통형 연료극 지지체의 미세구

조와 강도, 가스투과도 특성을 분석하였으며, Fig. 1에 도시된 것처

럼 단위전지를 제작하여 온도 및 연료 유량에 따른 마이크로 원통

형 SOFC 운전 특성과 온도에 따른 전기화학적 임피던스 분석을 수

행하였다.

2. 실험방법

2-1. 지지체 제작

고체산화물 연료전지에 사용되는 연료극 분말을 제조하기 위해

NiO와 8 mol% Y
2
O
3
-stabilized-ZrO

2 
(8YSZ) 분말을 이용하여 40

vol.% Ni이 되도록 NiO와 YSZ를 정량하였으며 다공성 연료극 시

편을 제조하기 위해 기공형성제인 활성탄(activated carbon)을 5

wt.% 혼합하였다. 혼합된 분말을 지르코니아 볼과 함께 에탄올을

첨가하여 2주 동안 볼 밀링(ball-milling)을 하였다. 그 후 hot plate

에서 건조 후 시빙기(sieving machine)로 스크리닝(screening)하여

연료극 분말을 제조하였다. 제조된 혼합분말에 증류수와 유기바인

더(organic binder), 가소제(plasticizer), 윤활제(lubricant) 등을 첨가

하여 혼련(kneading)을 한 후 압출 성형(extrusion)하여 직경 4 mm,

두께 0.7 mm의 지지체를 제작하였다.

압출된 성형체는 균일한 건조를 위하여 70 rpm의 속도로 rolling

건조하였으며, 건조된 지지체는 1100 oC에서 3시간 동안 가소결

(pre-sintering)하여 기공형성제와 첨가물을 제거하였다.

2-2. 연료극 집전

Fig. 2는 단위전지 제작 공정을 나타내고 있다. 가소결된 지지체

에 연료극 기능성층을 딥 코팅 법(dip slurry coating method)으로

코팅하였으며, 코팅 후 1000 oC에서 3시간 열처리 하였다. 전해질

(8YSZ)은 진공 슬러리 코팅법(vacuum slurry coating method)을 이

용하여 코팅하였다. 이 후 지지체와 전해질을 1400 oC에서 5시간 공

소결 하였다. 공기극은 LSM ((La
0.85

Sr
0.15

)
0.9
MnO

3
)/YSZ, LSM

((La
0.85

Sr
0.15

)
0.9
MnO

3
), LSCF (La

0.6
Sr

0.4
Co

0.2
Fe

0.8
O
3
)의 복합 전극

으로 코팅하였다. 공기극의 열처리는 소결 온도 1150 oC에서 3시간

소결하여 직경 3 mm, 두께 0.5 mm의 마이크로 원통형 SOFC 단위

전지를 제작하였으며, 단위전지의 운전상태 조건과 동일하게 하기

위하여 700 oC에서 14시간 동안 환원하였다.

2-3. 특성평가

마이크로 원통형 지지체의 미세구조를 관찰하기 위해 SEM

(Scanning Electron Microscope, S-4700, Hitachi Co. Japan)을 통해

관찰하였고, 기계적 특성을 확인하기 위해 만능시험기(Instron

5544A, Norwood Co., USA)를 이용해 압환강도(σcompressive)를 측정

하였다. 또한, 가스투과도를 측정하기 위해 계측기(VAC, Testo 445,

Testo AG, Belgium)를 이용하여 가스투과도를 측정하였다.

마이크로 원통형 SOFC의 단위전지 성능 특성 측정을 위해 전기

로에 단위전지를 설치하고 1.7 oC/min. 속도로 승온시킨 후 성능평

가를 수행하였다. 이때 연료로는 3%로 가습된 수소를 사용하고 공

기극에는 공기를 주입하였다. 운전온도를 700, 750, 800 oC로 변화

하여, DC 전자 부하기(DP-500, Daegil Electrics, Korea)로 단위전

지의 전자부하를 변화시키면서 전류-전압 특성을 측정하였다. 또한,

임피던스 분석기(1260 Analyzer, Solatron, USA)를 이용하여 전기

화학적 분석을 수행하였다. 

3. 결과 및 고찰

3-1. 지지체 미세구조 및 기계적 특성

NiO-YSZ의 연료극지지체는 연속적인 기공분포의 미세구조를 통

Fig. 1. Schematic diagram of micro-tubular anode supported solid

oxide fuel cell.

Table 1. Basic properties of anode, electrolyte and cathode

Anode conductivity (S cm−1) σ
a

1000(@750 oC)

Electrolyte conductivity (S cm−1) σ
e

0.02(@750 oC)

Cathode conductivity (S cm−1) σ
c

LSM-YSZ 50(@750 oC)

LSCF 150(@750 oC)

Anodic activation energy (kJ mol−1) E
act,a 120

Cathodic activation energy (kJ mol−1) E
act,c 120

Porosity (anode) ε 0.45

Fig. 2. Fabrication of micro-tubular anode supported solid oxide fuel

cell.



마이크로 원통형 SOFC 제작 및 특성평가 751

Korean Chem. Eng. Res., Vol. 50, No. 4, August, 2012

한 높은 가스 투과도 특성을 나타내야한다. 이러한 연료극지지체의

미세구조 특성을 확인하기 위해 Fig. 3과 같이 원통형 지지체의 파

단면을 SEM을 통해 확인하였다. 1~10 µm의 크기의 거대기공과 작

은 기공들이 존재하는 것을 관찰할 수 있다. 이는 다공성 연료극 지

지체에서 연료의 흐름이 용이할 수 있다는 것을 의미한다.

마이크로 원통형 SOFC는 휴대용 전원으로 적용하기 위해서는

높은 강도 특성을 나타내야 한다. Table 2는 원통형 지지체에서 측

정된 압환 강도 값을 나타내고 있다. 평균 압환 강도는 22 MPa의

강도를 나타내었다. 

또한, 가스 투과도는 실제 연료전지 작동 중 반응 점까지 연료가

스의 공급이 원활하게 이루어지게 하기 위해 높은 값을 필요로 한

다. 가스투과 특성 평가 결과, Fig. 4와 같은 결과를 나타내었다. 50,

100, 150 cc/min. 으로 유량을 증가시켰을 경우 가스투과도 값은 각

각 2.63, 3.28, 3.63×10−14/m2으로 측정되었다. 이는 앞서 미세구조

분석에서 언급하였던 것처럼 연료의 흐름이 용이하며, 유량이 증가

할수록 더 높은 성능을 기대할 수 있다. 하지만, 많은 유량으로 인

하여 반응하지 못한 기체가 생기므로 연료의 유량을 적절히 결정하

는 것이 중요할 것으로 사료된다. 

3-2. 단위전지 미세구조 및 연료 유량, 온도에 따른 성능평가

Fig. 5는 연료극, 전해질, 공기극으로 구성된 단위전지의 SEM 이

미지 확인 결과이다. 기능성층(NiO-YSZ)의 두께는 12.9 µm, 전해

질층(YSZ)의 두께는 12.7 µm, 공기극층(LSM/YSZ, LSCF)의 두께

는 각각 16.9 µm, 20.4 µm로 측정되었다. Fig. 6에서 볼 수 있듯이

성능곡선상의 개회로 전압 1.11 V가 이론치 1.1 V와 거의 일치하

는 것으로 보아 치밀한 전해질 층을 코팅됨을 확인할 수 있다. 

Fig. 6은 직경 3 mm 마이크로 원통형 SOFC 단위전지(유효면적

4.0 cm2)에서 연료 유량별 반응온도에 따른 성능 측정 결과((a)

700 oC, (b) 750 oC, (c) 800 oC)들을 나타내고 있다.

공기극에 1.5 l/min.의 공기를 흘려주었고, 연료극에는 수소의 유

량을 50, 100, 150 cc/min으로 변화시켜주어 측정하였다. 700 oC에

서 단위전지의 최대 전력 밀도는 각각 121, 166, 210 mW/cm2으로

측정되었고, 750 oC에서 단위전지의 최대 전력 밀도는 각각 468,

664, 871 mW/cm2으로 측정되었으며, 800 oC에서의 최대 전류 밀

도는 각각 863, 1072, 1095 mW/cm2으로 측정되었다. 수소유량이

감소할수록 단위전지의 성능이 감소되어지는 것을 알 수 있었다. 이

는 수소 유량이 감소할수록 기공유로를 통한 불충분한 물질 전달이

촉매 층 부근에서 수소의 고갈로 연결되어 전극으로까지 영향을 미

치기 때문인 것으로 생각된다. 이러한 반응물의 고갈은 연료전지 성

능에 손실을 가져오게 된다. 즉, 촉매층에서의 반응물 농도가 유로

농도에 비해 상대적으로 감소하고 생성물의 농도가 유로 농도에 비

해 상대적으로 증가하기 때문에 물질 전달의 반응 손실을 가져오게

된다[7]. 또한, 연료극 지지체는 연료극의 역할을 하기 때문에 물질

전달이 감소되면서 수소가 촉매와 전해질사이에 원활히 접촉하지

못하여 단위전지의 과전압을 높이게 되어 성능을 감소하게 되는 것

으로 사료된다[8,9].

3-3. 임피던스분석

Fig. 7은 OCV의 상태에서 온도에 따른 마이크로 원통형 SOFC

의 전기화학적인 특성을 규명하기 위하여 측정한 임피던스 결과를

Nyquist 플롯으로 나타낸 그래프이다. 복소 평면상에서 2개의 반원

Fig. 3. Microstructure of cross section of micro-tubular anode support.

Table 2. Compressive ring strength of micro-tubular anode supports

with redox

Diameter of Anode-Support 

(mm)

Thickness

(mm)

Radial Crushing Strength 

(MPa)

3 0.5 22.3

Fig. 4. Gas permeability of micro-tubular anode supports with flow

rates.

Fig. 5. Microstructure of cross section of of micro-tubular anode

supported solid oxide fuel cell.
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을 나타낸 임피던스 곡선은 고주파영역에서 실수부와 교차점인

ohmic 저항성분의 값이며 고주파영역의 반원은 연료극과 공기극의

삼상계면과 관계[10-14]되며, 저주파영역의 반원은 지지체의 물질

전달로 인한 농도과전압과 관계된다[15-17]. Fig. 7의 결과에서 알

수 있듯이 온도가 올라갈수록 분극저항이 줄어드는 것을 볼 수 있

다. 이는 온도 증가에 따라 전해질 이온 전도도가 증가하여 ohmic

저항이 감소하였기 때문이다. 또한, 연료극과 공기극의 촉매 반응속

도가 온도가 높아짐에 따라 증가하여 분극저항이 감소하였다.

ohmic 저항과 분극 저항이 모두 줄어들지만 정도의 차이는 ohmic

저항이 더 큰 것을 알 수 있다. 이는 온도가 높아짐에 따라 전해질

의 이온전도도 향상으로 인한 저항 감소가 분극저항보다 더 큰 영

향을 미친다는 것을 나타낸다.

4. 결 론

본 연구에서는 직경 3 mm와 두께 0.5 mm로 제작된 마이크로 원

통형 SOFC 용 Ni-YSZ 연료극 지지체를 압출 방법으로 제조했으

며 미세구조, 가스투과도, 기계적인 특성 평가를 수행하였다. 미세

구조는 다공질 형태를 나타냈으며, 1~10µm 크기의 기공을 관찰하였

다. 연료극 지지체의 압환 강도는 22 MPa였으며, 가스투과도는 50,

100, 150 cc/min의 기체 유량에 따라 2.63, 3.28, 3.63×10−14/m2으로

측정되었다. 이러한 특성을 갖는 연료극 지지체에 NiO-YSZ 연료극

기능성 층, YSZ 전해질, LSM-YSZ/LSM/LSCF 공기극으로 구성된

단위전지를 제작하였으며 전기화학적 성능을 측정하였다. 800 oC에

서의 최대 전력 밀도는 연료극 유량이 증가함에 따라 각각 863,

1072, 1095 mW/cm2으로 나타냈으며, 반응 온도에 따른 전기화학

적 임피던스 특성평가를 통하여 온도가 높아질수록 전해질 이온전

도도가 증가되어 ohmic 저항이 감소되고 그에 따라 마이크로 관형

SOFC 셀의 성능이 증가함을 확인하였다.
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