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1. 서 론 

 신재생에너지는 연료를 자연에서 무한이 얻을 

수 있고 공해물질을 발생시키지 않는 친환경적인 

에너지이기 때문에 화석 에너지를 대체할 수 있는 

에너지원으로 각광받고 있다.(1) 신재생에너지에는 

일반적으로 태양열, 태양광, 풍력, 조력, 연료전지 

등이 있는데 그 중 연료전지는 수소와 산소를 연

료로 하여 전기 에너지를 발생시키는 수소 연료전

지가 대표적으로서 다른 신재생에너지에 비해 안

정적이고 높은 출력의 전기에너지를 생산할 수 있

다는 장점이 있다.(2) 

연료전지의 종류에는 크게 고분자 전해질 연료 전

지(PEMFC, Polymer Electrolyte Fuel Cell), 직접 메탄

올 연료전지(DMFC, Direct Methanol Fuel Cell), 고체

산화물연료전지(SOFC, Solid Oxide Fuel Cell), 세 가

지로 분류할 수 있고 작동 온도에 따라 저온형

(30℃~80℃), 중온형(200~400℃), 고온형(700℃ 이

상)으로 분류할 수 있다.(3) 

아래의 화학식은 대표적인 저온형 연료전지인 

DMFC(1)와 PEMFC(2)의 반응식이다. 두 연료전지 

Key Words: Y-doped Barium Zirconate(이트륨이 도핑된 바륨 지르코네이트), Proton Conductor(프로톤 전도체), 

Solid Oxide Fuel Cell(고체 산화물 연료전지), Thin Film(박막), Polarization Curve(I-V 곡선), 

Electrochemical Impedance Spectroscopy(전기화학 분석기) 

초록: 본 연구에서는 저온형 연료전지와 고온형 연료전지의 작동 및 구성 요소 측면 단점들을 보완하기 

위해 중온 영역에서 작동하는 박막 연료전지를 제작하였다. 박막 연료전지는 이트륨이 도핑된 바륨 지

르코네이트(BYZ) 전해질과 백금 수소극/공기극으로 이루어져 있으며, 성능은 350℃에서 측정하였다. 

350nm 의 두께를 가지는 백금 수소극은 다공성 기판 위에 스퍼터링 기법을 이용하여 증착하였다. BYZ 

전해질은 펄스레이저 기법을 이용하여 1µm 증착하였고, 상부에 스퍼터링 기법을 이용하여 200nm 의 두

께를 가지는 백금 공기극을 증착하였다. 개회로 전압은 약 0.81V 이었고, 최대 출력 성능은 11.9mW/cm2 

이었다.  

Abstract: In this study, we fabricate and investigate low-temperature solid oxide fuel cells with a ceramic 

substrate/porous metal/ceramic/ porous metal structure. To realize low-temperature operation in solid oxide fuel cells, 

the membrane should be fabricated to have a thickness of the order of a few hundreds nanometers to minimize IR loss. 

Yttrium-doped barium zirconate (BYZ), a proton conductor, was used as the electrolyte. We deposited a 350-nm-thick 

Pt (anode) layer on a porous substrate by sputter deposition. We also deposited a 1-µm-thick BYZ layer on the Pt anode 

using pulsed laser deposition (PLD). Finally, we deposited a 200-nm-thick Pt (cathode) layer on the BYZ electrolyte by 

sputter deposition. The open circuit voltage (OCV) is 0.806 V, and the maximum power density is 11.9 mW/cm2 at 

350°C. Even though a fully dense electrolyte is deposited via PLD, a cross-sectional transmission electron microscopy 

(TEM) image reveals many voids and defects. 

† Corresponding Author, swcha@snu.ac.kr 

Ⓒ 2012 The Korean Society of Mechanical Engineers 



장익황 · 지상훈 · 백준열 · 이윤호 · 박태현 · 차석원 

 

932 

 
 

Fig. 1 Two types of thin film solid oxide fuel cells 
(TFSOFCs): (a) TFSOFCs using Si substrate via 
microfabrications, (b) TFSOFCs using 
nanoporous template 

 

의 가장 큰 차이는 연료의 차이이다. 이것으로 인

하여 반응에 필요한 촉매의 양과 전해질의 두께가 

달라지게 된다.(4) 

 

CH3OH+1.5O2→2H2O+CO2             (1) 

 

2H2+O2→2H2O                       (2) 

 

저온형 연료전지는 PEMFC 가 대표적으로서 작

동 온도가 낮은 장점이 있지만 낮은 온도에서 반 

응이 활성화되어야 하기 때문에 백금과 같은 고가

의 촉매를 사용해야 하는 단점이 있다. 고온형 연

료전지는 SOFC 가 대표적으로서 전극의 저항이 

낮아서 굳이 귀금속 촉매를 사용할 필요가 없고 

또한 하이드로카본(Hydrocarbon)계열의 다양한 연

료를 사용할 수 있는 장점이 있다.(6) 그러나 초기

작동시간이 오래 걸린다는 점, 고온에서의 물질의 

안정성, 연료의 기밀성 등에서 단점을 보인다.(7) 

 
  

Fig. 2 Proton conductivities of various oxides as 
calculated from data on proton concentrations 
and mobilities. Conductivities of oxides with 
perovskite-type structure are shown by dotted  
lines(5) 

 
이러한 문제점을 해결하기 위해 새로운 작동 영역

인 중온 영역(200~400℃)에서 작동시키기 위한 연

구가 활발히 진행되고 있다. 

대표적인 연구로는 200℃에서 작동하는 고온형 

PEMFC, 기존의 전해질 막을 수 백 나노미터로 얇

게 제작한 박막형 SOFC 가 있다. 그 중 박막형 

SOFC 는 기존 수 마이크로미터 두께를 지닌 

SOFC 에서 전해질 두께를 1/10~1/1000 수준으로 

줄여서 산소이온 혹은 수소이온이 이동하면서 생

겨나는 전해질 저항(IR loss)을 최소화시킴으로써 

연료전지의 성능을 향상시킬 수 있는 새로운 형태

의 SOFC이다.(8) 

박막형 연료전지의 플랫폼은 Fig. 1 에서 나타난 

것과 같이 크게 두 가지로 나뉘는데 나노/마이크

로 공정을 사용하여 Si 기판에 수 백 µm2 의 전극

면적을 지니는 Si 기반 박막형 SOFC(Figure 1(a))와 

다공성 기판을 이용한 박막형 SOFC (Figure 1(b))로 

나눌 수 있다. 그러나 Figure 1(a)과 같은 공정을 

사용할 경우에는 면적을 넓히는데 상당한 제약을 

가지고 있다. 하지만 Figure 1(b)와 같이 수 백 nm 

박막 전해질을 지지할 수 있는 단단하고 다공성의 

기판을 사용하면 면적의 제약 없이 반응면적을 늘

리는 것이 가능하다. 이러한 이유로 본 연구에서

는 대면적화의 장점을 가지는 다공성 기판
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(Nanoporous Template)을 사용하는 박막형 SOFC를 

제작하였다. 또한 박막형 SOFC 를 중/저온영역에

서 작동시키기 위해서는 기존의 산소 이온을 전도

하는 전해질을 사용할 수 없고 중/저온 영역에서 

우수한 전도성을 가지는 수소 이온을 전도하는 전

해질을 사용해야 한다.(9) Figure 2 를 보면 저온 작

동 영역에서 우수한 전도도를 가지는 영역(우측 

상단 영역, 점선 표시))에 위치하는 대표적인 물질

이 프로톤(Proton) 전도체인 페로브스카이트

(Perovskite)계열의 물질이다. 대표적인 프로톤 전

도체로는 이트륨(Yttrium)이 도핑된 바륨 세레이트

(BCY, Y-doped BaCeO3)와 역시 이트륨이 도핑된 바

륨 지르코네이트(BZY, Y-doped BaZrO3)가 있다. 

BCY 는 중온(400~600 )℃ 에서 프로톤 전도도가 높

은 편이고 셀 내부 저항이 상대적으로 낮아서 높

은 성능을 기대할 수 있는 장점이 있지만 CO2 와

의 반응성이 높아서 화학적인 안정성이 떨어지는 

단점이 있다. BZY 는 BCY 보다 높은 프로톤 전도

도를 가지고 있지만 셀 내부 저항이 높아서 BCY

보다는 높은 성능을 기대할 수 없다. 하지만 CO2

와의 반응성이 낮아서 화학적 안정성이 높다.(10) 

본 연구에서는 전극과 전해질 단일층의 전기화학

적 평가가 아닌, 전극/전해질/전극인 셀 상태로 구

현하여 나노스케일에서의 이온, 전자 이동에 따른 

성능 변화를 관찰하고, 분석 장비를 통한 미세 구

조 변화를 관찰하여 차세대 박막형 SOFC 의 구조

를 제안하는 것을 목표로 한다. 이에 따라 저온영

역에서 우수한 전도도를 갖고 상대적으로 물질의 

안정성이 우수한 BZY 를 전해질로 이용하고 연료

극 (anode)은 치밀한 백금층(Dense Pt), 공기극 

(cathode)은 다공성 백금층(Porous Pt)으로 구성된 

박막 SOFC 를 제작하고 350℃의 온도에서 성능을 

평가하였다.   

2. 실험 방법 

이 실험에서는 우리는 Synkera 사의 80nm 기공,

기공율 15%을 가진 다공성 기판인 Anodic 

Aluminum Oxide(AAO)를 사용하였다. 그 위에 연

료극으로 사용하기 위해서 스퍼터(sputter) 공정을 

이용하여 아르곤(Ar) 5mTorr 압력으로 치밀한 조직

의 백금(Anode) 전극을 350nm 두께로 증착하였다. 

여기서 전극임에도 치밀한 백금 박막을 증착해야 

하는 이유는 기판 위에 결함없는 다층구조 박막을 

증착해야 하므로 가장 하부 박막이 치밀하고 단단

해야 전해질과 공기극 백금 전극이 결함 없이 증

착될 수 있기 때문이다.(11) 

연료극 백금 박막 위에 전해질로써 BZY를 펄스

레이저 증착법(PLD, Pulsed Laser Deposition)을 이용

하여 박막화하여 증착하였다. 증착할 때의 압력은 

30mTorr, 레이저 진동수는 6Hz, 레이저의 에너지는

1.6mJ/cm2 으로 설정하여 1µm 의 두께로 증착하였

다. 30mTorr 보다 더 높은 압력에서 증착 할 경우

에는 BZY 가 다공성으로 증착되어 셀의 전기적인 

단락현상으로 인해 전해질에 leakage 전류가 생성

될 수 있기 때문에 30mTorr 의 압력에서 증착 하

였다. 치밀한 BZY 박막 위에 공기극 전극으로써 

다공성의 공기극 백금 전극을 증착하였다. 연료극

과 동일한 스퍼터 증착법을 사용하였고 90mTorr 

압력 조건에서 200nm 두께로 증착하였다. 

셀 성능 측정은 Solartron 1287/1260 으로 측정하

였고 전류-전압 성능과 임피던스를 측정하였다. 

여기서 전류-전압 성능을 측정 시에는 초당 3mV

의 속도로 Potentiodynamic 모드로 측정하였다. 박

막의  표면  분석은  전자현미경 (FESEM, Field-

Emission Secondary Electron Microscope)을 이용하여 

분석하였다. FESEM 장비는 Zeiss 사의 SUPRA 

55VP 모델을 이용하였고 표면은 시편의 2 차전자  

 

 
Fig. 3 Film surface morphologies: (a) Fully dense BZY 

film (b) Porous Pt surface 
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Fig. 4 FIB image of cross-section of thin film fuel cell on 

porous substrate 

 

(secondary electron) 정보를 통하여 분석하였다. 단

위 셀의 단면(FIB, Focused Ion Beam)의 분석은

Quanta 3D FEI 장비를 이용해 수행 하였다. 또한 

전해질 분석은 투과 전자현미경(TEM, Transmission 

Electron Microscope)으로 분석하였는데 JEOL-3000F

를 통해 관찰하였다.  

3. 실험 결과 

Figure 3(a)는 BZY 를 실험 방법에서 언급한 조

건으로 증착한 경우에 얻을 수 있는 박막 전해질

의 표면 상태이다. 표면에 crack 이 거의 발견되지 

않는 것으로 보아 치밀하게 증착된 것을 알 수 있

다. 그리고 Figure 3(b)은 공기극 백금전극의 표면

상태이다. 백금전극의 표면에 crack 이 많이 생긴 

것으로 보아 산소가 통과할 수 있는 다공성 구조

로 증착된 것을 알 수 있다. 

Figure 4 는 본 연구에서 실제로 제작한 다공성 기

판 기반 박막 연료전지의 단면을 보여주고 있다. 

AAO 는 지지체 역할을 하는 다공성 기판이다. 그 

위에 Pt(350nm)는 연료극 백금 전극, BZY(1µm)는 

전해질, Pt(200nm)는 다공성 공기극 백금 전극을 나

타내고 있다. Figure 4에 나타난 두 개의 백금 전극

은 같은 물질임에도 불구하고 구조적인 측면에서 

차이가 나타나는데 이것은 연료극보다 공기극의 상

대적으로 다공성 구조로 증착 되었기 때문이다. 즉 

연료극의 역할을 하는 백금 전극이 수소를 산화시

키는 기능과 전해질인 BZY 가 치밀하게 증착될 수 

있도록 하는 지지체 역할을 동시에 수행해야 하지

만 공기극에 사용된 백금전극은 지지체의 기능이 

아닌 오직 수소의 환원반응만을 원활히 수행하면 

되므로 기공을 많이 가지는 것이 유리하다. 

 
 
Fig. 5 Measured I-V curve of thin film SOFC at 350℃ 

 

 
 

Fig. 6 TEM image of thin film SOFC 

 

Figure 5 는 350℃에서의 IV 및 최대 출력 밀도 

성능을 보여주고 있다. 이론적인 전압(Ideal voltage)

는 연료전지의 이상적인 산화 · 환원 반응에서 발

생하는 전압으로 1.229V이다.(12) 

 

H2→2H++2e-          E0 = 0V vs NHE      (3) 

 

1/2O2+2H
++2e-→H2O   E0 = 1.229V vs NHE  (4)

  

 

하지만 본 실험에서 측정된 개회로전압(OCV)은 

약 0.81V 이었다. 이것은 연료전지의 이론적인 전

압보다 상당히 낮은 값이 측정되었다. 첫 번째 이

유는 전해질의 기밀(gas tightness)이 충분히 유지 

못한 것으로 추정된다. 치밀한 박막을 증착 하였

으나 실제로는 Figure 6 과 같이 전해질 내에 많은 

결함들이 발견되었다.(검은색 화살표) 이 결함들은 

박막 성장이 진행되면서 상당수가 막혔을 것으로 

보이나 극소수의 결함으로 인해 연료 가스가 전해

질을 바로 통과해서 직접적으로 양전극의 전위차

가 낮출 수 있다. 결함들의 모양을 보면 삼각형 

모양으로 나타나는데 이는 연료극 백금전극에서 

전해질이 증착되면서 초기에는 결함이 넓게 존재
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하다가 박막이 성장하면서 그 기공을 막았기 때문

에 이러한 박막 성장을 보이는 것이다. 

두 번째 이유는 BZY 의 전도도가 350℃ 근처에

서 충분히 높지 않기 때문이다. Fig. 2 에서 보듯 

350  ℃ 에서 BZY 의 전도도는 10-2구간까지 도달하

지 못한다. 전해질의 전도도가 고체산화물 연료전

지의 전해질로 구현되기 위한 최소한의 전도도인 

10-2 구간에 미치지 못하였을 경우에는 개회로 전

압(Open Circuit Voltage)이 상당히 낮게 나올 수 있

다. 이것은 전해질 자체의 저항이 상당히 높다는 

것을 의미한다. 이 두 가지 이유로 인해 개회로 

전압이 낮게 나온 것으로 추측한다.   

최대 출력 밀도는 350℃에서 약 11.9mW/cm2 이었다. 

이는 130nm두께의 BZY를 이용한 Shim 등의 연구에

서 보인 22mW/cm2 보다 낮은 값이다.(13) 그 이유는 

Shim 등의 논문에서는 전해질의 두께가 130nm 이지

만 본 연구에서는 전해질 두께가 약 1µm이므로 전해

질의 두께가 약 8 배 정도 두껍고 이것은 직접적으로 

전해질 저항이 동일하게  8배 높기 때문이다. 하지만 

본 실험에서는 Shim 등의 연구와는 달리 다공성 기판

을 사용함으로써 전해질 저항으로 인해 발생하는 성

능 저하를 보완했으며 전해질 두께가 같다면 Shim 등

의 연구에서 나타난 성능보다 높은 성능을 발생시킬 

수 있을 것으로 기대된다. 따라서 이 실험 결과를 토

대로 추후에 전해질의 두께를 계속적으로 줄여가면서 

성능 증가를 관찰 할 예정이다. 

4. 결 론 

본 연구에는 다공성 기판을 이용하여 중/저온형 박

막형 연료전지를 제작하였다. 전극은 모두 백금이 사

용되었고 특히 다공성 나노기판/치밀한 백금 연료극

(350nm)/BZY 전해질(1µm)/다공성 백금 공기극(200nm) 

구조를 가지고 있다. 성능은 350℃에서 측정하였으며 

11.9mW/cm2 가 측정되었다. 본 연구를 통해 1µm 두께

를 가지는 BZY를 전해질로 한 박막 SOFC는 저온영

역(350 )℃에서 구현이 가능함을 확인하였다. 또한 

TEM 분석을 통해서 전해질 증착될 때 상당히 많은 

결함들이 존재하고 증착 두께가 두꺼워짐에 따라 결

함이 줄어드는 경향을 확인 하였다. 향후에는 전극/전

해질의 계면을 개선시키고 전해질 두께를 좀 더 줄여

나가면서 성능을 개선 시켜나가고자 한다. 
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