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Abstract: Single-chamber solid oxide fuel cells (SC-SOFCs) consist of only one gas chamber, in which both the 
anode and the cathode are exposed to the same fuel-oxidant mixture. Thus, this configuration shows good thermal 
and mechanical resistance and allows rapid start-up and -down. In this study, the unit cell consisting of 
La0.8Sr0.2MnO3 (cathode) / Zr0.84Y0.16O2-x (electrolyte) / Ni-Zr0.84Y0.16O2-x (anode) was fabricated and its 
electrochemical property was investigated as a function of temperature and the volume ratio of fuel and oxidant for 
SC-SOFCs. Impedance spectra were also investigated in order to figure out the electrical characteristics of the cell. 
As a result, the cell performance was governed by the polarization resistances of the electrodes. The cell exhibited 
an acceptable cell-performance of 86 mW/cm2 at 800℃ and stable performance for 3 hs under 0.7 V. 
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연료전지 (fuel cell)는 음극에 연료 (수소)를 주입하
고 양극에 산소를 주입하여 연료와 산소가 가지고 있
는 화학적 에너지를 직접 전기적 에너지로 전환시켜주
는 에너지 변환장치로, 고효율을 얻을 수 있고 반응 
부산물로 순수한 물이 생기는 친환경적이고 경제적인 
차세대 에너지원이다 [1,2]. 특히, 고체산화물 연료전지 
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(solid oxide fuel cell, SOFC)는 작동 온도가 높아 (> 
600 oC) 다른 연료전지 대비 효율이 높고 (> 50%) 귀
금속 촉매 (Pt)를 배제할 수 있으며 수소 외 다른 연료 
(메탄, 메탄올과 같은 탄화수소계 연료)의 사용이 가능
한 것으로 알려져 있다 [3]. 그러나 단전지 (양극 / 전
해질 / 음극)를 구성하고 있는 세라믹 소재의 취성, 스
택에서 단전지와 바이폴라 플레이트 간의 열팽창 차이
에 의한 기계적 파손, 연료와 산소를 분리하기 위한 
스택에서의 실링 문제로 인하여 신뢰성 확보가 어렵운 
단점이 존재한다 [4]. 또한, 대형화가 어려워 경제성이 
부족한 것으로 알려져 있다 [4-7].

상기 문제를 극복하기 위한 대안으로 단실형 고체산
화물 연료전지 (single chamber solid oxide fuel 
cell, SC-SOFC)에 대한 관심이 증대되고 있다. 단실
형 연료전지란 연료와 산소가 하나의 챔버에 유입되는 
시스템이다 (통상적인 연료전지는 복실형이며 두 개의 
분리된 챔버가 존재한다). 따라서 연료와 가스를 분리
하기 위한 단전지와 바이폴라 플레이트 간의 실링이 
근본적으로 필요 없는 구조이다. 또한, 단전지가 프리
스탠딩(free-standing) 구조를 취할 수 있기 때문에 
복실형 시스템 대비 스택의 구성요소 간 열팽창 차이
에 의한 파괴 및 화학반응을 배제할 수 있다. 이런 이
유로 2000년대 이후 Hibino 등을 비롯한 많은 과학자
들이 단실형 고체산화물 연료전지에 대한 개발을 수행
하고 있다 [6]. 이 중 Shao 등은 세리아(Sm-doped 
CeO2)를 전해질로 사용하고 바륨계 페로브스카이트 
(Ba1-xSrxCo1-yFeyO3)를 양극소재로 사용하여 1 
W/cm2의 고성능 단실형 고체산화물 연료전지를 개발
하였다 [7]. 하지만 단실형 고체산화물 연료전지는 하
기 문제로 인하여 여전히 상용화에 어려움을 겪고 있
다. 첫째는 단전지를 구성하고 있는 소재의 성능 및 
신뢰성 문제이다. 고성능을 보이는 세리아계 전해질은 
기계적 성질이 취약하고 (환원분위기에 노출되면 크랙
이 발생) 세륨이 환원되어 전자전도가 발생한다 (Ce4+

→ Ce3+) [8]. 더불어 바륨계 페로브스카이트 양극소재
도 전해질과 화학반응을 일으켜 반응상을 생성시킨다 
[9]. 또 다른 대표 고체전해질인 지르코니아계 전해질
은 기계적, 화학적으로 우수하지만 이온전도도가 낮은 
단점이 존재한다 [10]. 둘째는 시스템 신뢰성 문제이
다. 단실형 연료전지는 단일 챔버에서 산화환원반응이 
동시에 일어나기 때문에 연료와 공기의 비율, 유량 및 
온도와 같은 실험변수에 의해 성능 및 내구성이 민감
하게 변하는 것으로 알려져 있다 [5,11,12]. 이로 인해 
성능 유지가 힘들고 성능에 대한 낮은 신뢰성을 보이

는 것이 일반적이다. 따라서 성능과 신뢰성을 동시에 
확보할 수 있는 단실형 고체산화물 연료전지의 소재 
개발이나 작동 조건에 대한 이해가 무엇보다 중요하다
고 할 수 있다.   

본 연구에서 기계적 및 화학적으로 안정한 지르코니
아 전해질을 이용하여 단실형 연료전지의 최적 조건을 
탐색하고 이를 바탕으로 고성능 연료전지를 개발하고
자 하였다. 연료전지의 전해질 소재로 이트륨이 도핑된 
지르코니아 (Zr0.84Y0.16O2-x, YSZ)를 이용하였고 양극소
재와 음극소재로 각각 스트론튬이 도핑된 란탄망간나
이트(Sr-doped LaMnO3, LSM)와 니켈-지르코니아 
(Ni-YSZ)를 이용하였다. 이를 이용하여 800℃에서 86 
mW/cm2의 단전지 최대 파워(peak power density)
를 확인할 수 있었으며 실험과정에서 연료(CH4)와 산
소(O2)의 최적 비율 및 저항의 원인을 파악할 수 있었
다. 마지막으로 연료전지 셀의 안정성도 확인할 수 있
었다. 

2. 실험 방법

2.1 단전지 제조

단실형 고체산화물 연료전지는 음극지지체형으로 제
작되었다. 양극소재로는 LSM (20 mol% Sr-doped 
LaMnO3, FCM), 전해질 소재로는 YSZ (TZ8Y, 
Tosoh), 음극소재로는 NiO와 YSZ를 복합화한 
NiO-YSZ 서맷 (cermet, NiO 60 wt% + YSZ 40 
wt%, FCM)가 사용되었다. 음극지지체를 제조하기 위
해 금속몰드(외경: 20 mm)에 NiO-YSZ 분말을 넣고 
1.5 톤의 압력으로 일축 가압하였다. 그 후 YSZ 전해
질 페이스트를 스크린 인쇄법(screen-printing)을 이
용하여 음극지지체 한 면에 후막 코팅하였다. 

YSZ 전해질 페이스트는 YSZ 소재와 잉크
(ink-vehicle, FCM)를 2 : 3 (무게비)로 혼합한 후 마
노유발을 이용하여 10분 이상 믹싱하여 제조하였다. 
치밀한 전해질 제조를 위해 스크린 인쇄 후 1,350℃의 
온도에서 5시간 소결하였다. 양극 역시 LSM 분말과 
잉크를 이용하여 상기 방법으로 페이스트를 제조하고 
소결된 전해질 / 음극지지체의 전해질 위에 스크린 인
쇄하여 제조하였다. 프린팅 후 공기 중 1,000℃에서 2
시간 동안 소성하였다. 단전지의 미세구조는 SEM 
(scanning electron microscopy)을 이용하여 분석하
였다.
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2.2 단전지 측정

상기 방법으로 제작한 양극 / 전해질 / 음극으로 구
성된 단전지의 전류 집전을 위해 Au 페이스트 및 메
쉬를 이용하여 양극과 음극의 끝단에 접촉하고 800℃
에서 1시간 동안 열처리 하였다. 전극 형성 후 단전지
를 원통형의 quartz-cell (쿼츠재질로 이루어진 저항측
정용 챔버)에 넣고 고온 (800℃) 환원분위기를 유지시
킴으로써 단전지 음극을 환원시켰다 (NiO를 Ni로 변환
시키는 과정). 환원분위기 형성을 위해 질소 95%와 수
소 5%로 이루어진 혼합가스를 이용하였다. 음극환원 
후, 메탄가스와 공기를 quartz-cell에 주입하였다. 메
탄가스와 공기의 비율은 MFC (mass flow 
controller)를 이용하여 조절하였다. quartz-cell 부피
는 250 ml였으며 가스 주입 총유량은 130 sccm으로 
하였다. 

단전지의 I-U(전류-전압) 특성은 직류 계측기인 
K237(Keithley)를 이용하여 분석하였다. 셀의 저항원인
은 교류 임피던스 분석법(ac-impedance analysis)을 
이용하여 분석하였다. 분석장비로 임피던스 분석기 
(impedance analyzer, Novocontrol Technology)를 
이용하였다. 임피던스 분석 시 사용한 진폭 
(amplitude)는 30 mV였으며 진동수(frequency)는 
0.1에서 10 MHz였다.

3. 결과 및 고찰

그림 1은 음극 환원 후 단전지의 파단면 SEM 사진
이다. 하단 및 상단의 다기공 구조로 보이는 것이 음
극과 양극이고 사이의 치밀구조로 보이는 것이 고체전
해질이다. 그림의 양극과 음극구조에서 볼 수 있는 것
처럼 충분한 기공률을 가지고 있으며 입자 간 연결이 
잘 되었다는 것을 확인할 수 있었다. 양극과 전해질의 
두께는 각각 약 10 μm와 7 μm였다.

상기 단전지를 이용하여 단실형 고체산화물 연료전
지의 성능 실험을 진행하였다. 연료전지 성능은 개방회
로 전압(open circuit voltage, OCV)와 셀파워(cell 
power density)에 의존하는 것으로 알려져 있다. 
OCV는 하기 Nernst 식에 따른다 [4].

  



                       (1)

전해질

음극

양극

Fig. 1. The microstructural SEM image of the SC-SOFC cell 
consisting of the porous anode (bottom), cathode (top), and 
dense electrolyte (middle).

식에서 R : 가스상수(gas constant), T : 온도
(temperature), F : 파라데이 상수(Faraday’constant), 
Pcathode와 Panode는 양극과 음극에서의 산소분압(oxygen 
partial pressure)을 나타낸다.

상기 Nernst 식에 의하면 OCV는 양극과 음극에서
의 산소분압 차에 의해 결정된다. 단실형의 경우 복실
형과 다르게 음극에서의 산소분압이 중요하다. 연료와 
공기를 동시에 한 챔버에 주입하기 때문에 음극에서 
자발적으로 연료의 산화반응이 일어나 낮은 음극 산소
분압이 형성되어야 하기 때문이다. 즉, 음극에서 연료
의 산화반응에 따라 OCV의 크기가 결정된다. 본 실험
에서는 범용적으로 사용되는 탄화수소의 일종인 메탄
가스가 사용되었다. 메탄가스의 경우 음극에서 하기 두 
가지 산화반응이 일어나는 것으로 알려져 있다 [6,10].

                     (2-1)

                      (2-2)

식 (2-1)은 메탄의 부분 산화반응이고 식 (2-2)는 완
전 연소반응이다. 

메탄을 연료로 한 단실형 연료전지에서 식 (2-1)이 
주반응(dominant reaction)일 경우 메탄/산소의 부피
비 (Rmix)는 2.0이고, 식 (2-2)가 주반응일 경우 Rmix는 
0.5이다. 메탄과 산소를 이용한 연구에서 식 (2-1)이 
주반응일 때 OCV 최대치를 보이는 경우가 몇몇 보고
되어 있지만, 단실형 연료전지가 가지고 있는 실험 변
수에 대한 Rmix의 민감성 때문에 실험 조건이 명확히 
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Fig. 2. OCV at 800℃ as a function of Rmix.

정의되어야 한다 [5,10]. 
단실형의 경우 단전지 소재 조성, 미세구조, 작동온

도, Rmix 및 유량 등 다양한 변수에 의해 성능이 민감
하게 의존하는 것으로 알려져 있다 [8,10]. 

본 연구에서 가스의 Rmix와 온도를 변화시키면서 
OCV 최대치를 조사하였다. 상기 언급한 바와 같이 
Rmix ~ 2.0일 때 식 (2-1)에 의해 낮은 산소분압이 음
극에 생성되어 OCV 최대치를 보일 가능성이 있기에 
본 실험에서도 2.0을 포함하여 Rmix를 0.48 ~ 2.98로 
변화시켜가면서 OCV를 측정하였다. 

그림 2에서 OCV의 변화를 Rmix의 함수로 나타내었
다. 그림에서 볼 수 있는 것처럼 Rmix가 증가됨에 따라 
OCV도 증가되다가, 어느 일정 값 이후에는 오히려 감
소하는 것을 볼 수 있다. Rmix가 약 1.13일 때 OCV 
최대치였다. 이것은 식 (2-1)에 의한 Rmix ~ 2.0과 식 
(2-2)에 의한 Rmix ~ 0.5의 중간 값에 해당된다. 이것
은 Ni-YSZ를 지지체 이용하고 LSM을 양극소재로 사
용하는 음극지지 단실형 고체산화물 연료전지에서 최
적 조건은 메탄의 부분 산화반응과 완전 연소반응이 
동시에 일어나는 조건이라는 것을 보여 주는 결과이다. 

그림에서 볼 수 있는 것처럼 Rmix ~ 2.98일 경우 실
험조건 내에서 최솟값을 보였다 (약 0.33 V @ Rmix ~ 
2.98). Rmix ~ 2.12일 때 OCV ~ 0.50 V, Rmix ~ 0.86
일 때 OCV ~ 0.75 V였고 Rmix ~ 0.48일 때 OCV ~ 
0.61 V였다. 내삽 그림은 Rmix 변화 시 OCV의 변화를 
시간에 따라 수득한 원자료이다. 
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Fig. 3. OCV as a function of temperature at the fixed Rmix 
(1.13).

그림 3은 Rmix ~ 1.13에서 온도에 따른 OCV 변화를 
보여주고 있다. 온도가 감소됨에 따라 OCV도 작아지
는 것을 알 수 있다. 이는 식 (2-1)과 식 (2-2)의 엔탈
피가 다르기 때문에 작동온도가 변하면 최적 조건 또
한 변할 수 있다는 것을 보여주는 결과이다. 800℃에
서 0.81 V의 값을 보였고 600℃에서 0.30 V의 값을 
보였다. Rmix ~ 1.13 조건에서 단전지 성능을 평가하기 
위해 인가 전류 (I)에 따른 전압 (U)의 변화를 계측하
였다. 온도는 800℃에서 700℃까지 50℃간격으로 변화
시켜가면서 측정하였다. 

그림 4는 I-U 측정 결과와 이를 바탕으로 계산한 셀
파워 (P)를 보여주고 있다. 그림에서 볼 수 있는 것처
럼 인가 전류가 증가되면서 전압강하가 일어났다. 전압
강하의 패턴은 복실형 연료전지에서 나타나는 형태와 
매우 유사하였다 [13]. 일례로, 800℃의 I-U 특성에서 
전류 인가 초기에 전압강하가 크고 (Ⅰ-영역) 서서히 
강하의 정도가 줄어들다가 (Ⅱ-영역) 다시 전압강하가 
커지는 (Ⅲ-영역) 전형적인 연료전지의 성능커브를 보
였다. Ⅰ-영역은 단전지 구성요소의 전류 비저항과 관
련된 저항이 지배하는 영역이고 Ⅱ-영역은 산화환원반
응에 의해 발생하는 저항이 큰 영역이다. Ⅲ-영역은 
연료전지 반응 대비 인가된 가스의 공급이 부족하여 
발생하는 가스확산 저항 영역이다. 단전지의 최대 셀파
워 (peak power density)는 작동온도가 감소되면서 
줄어드는 것을 알 수 있다. 800℃에서 약 86 mW/cm2, 
750℃에서 약 32 mW/cm2, 700℃ 약 7 mW/cm2 
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Fig. 4. The dependencies of the cell voltages (U) and power 
densities (P) on current densities (I) of the cell. 

의 값을 보였다. 이는 지르코니아 기반의 단실형에서 
기보고 된 값과 유사한 영역에 있거나 우세한 값이다 
[10]. 하지만 복실형의 셀파워와 비교하면 여전히 작다
는 것을 알 수 있다. 복실형의 경우 작동온도 800℃에
서 500 mW/cm2 이상의 셀파워를 보이는 결과가 다
수 보고되고 있다 [1,14]. 이에 본 단실형 연료전지의 
저항원인을 살펴보고자 하였다. 단전지의 저항 원인을 
살펴보기 위해 교류 임피던스 분석을 수행하였다. 

그림 5는 Rmix ~ 1.13의 OCV 조건에서 단전지의 교
류 임피던스 분석에 의한 닝퀴스트 플롯 (Nyquist-plot)
을 나타낸다. 반원의 x-축 (Z1)과의 절편이 저항을 나타
내는데 원점과 원점에서 가까운 부분의 절편까지를 일
반적으로 오믹저항(ohmic resistance, Ro)이라고 하고 
반원의 절편 양단(원점에서 가까운 부분과 먼 부분까지
의 거리)을 분극저항(polarization resistance, Rp)이라
고 한다. 그림에서 임피던스 패턴이 찌그러진 반원 형
태로 나타나는 것은 산화환원반응을 구성하는 다양한 
원인이 복합적으로 존재하기 때문에 나타나는 것으로 
전극에서 보이는 분극저항의 전형적인 특징이다 (회로
적으로 복수의 시상수(relaxation time)가 존재하기 때
문이다) [15,16]. 즉, 그림 5에서의 임피던스 패턴은 전
극의 분극저항에 의한 것이다. 그림에서 볼 수 있는 
것처럼 모든 온도 영역에서 오믹저항 보다는 분극저항
이 크다는 것을 알 수 있다. 

그림 5의 내삽된 그림은 분극저항을 온도에 따라 플
롯한 것이다. 이를 바탕으로 계산된 활성화에너지 (Ea)는
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Fig. 5. Impedance spectra of the SC-SOFC cell at various 
temperatures. Ro and Rp are the ohmic resistance and 
polarization resistance, respectively.
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Fig. 6. The dependency of power density on time of the 
SC-SOFC cell at 800℃. 

약 1.90 eV였다. 계산된 활성화에너지로부터 분극저항
의 원인을 유추해 볼 수 있다. 

분극저항을 일으키는 전극의 산화환원 반응속도는 
(1) 가스 흡탈착(gas adsorption/desorption), (2) 산
소이온의 확산(oxygen-ion diffusion), (3) 전자 전달
(electron transfer) 및 (4) 산소이온의 전해질 내로 
결합과 해리(oxygen incorporation/dissociation) 속
도에 의해 좌우되는 것으로 알려져 있다 [1]. 상기 4가
지 요소반응에서 가스 흡탈착 에너지는 일반적으로 1 
eV 이하이다. 또한, Ni 금속 소재로 이루어진 음극소재
와 금속 전도성 성질을 보이는 LSM 소재의 전자 전달 
에너지는 매우 작기 때문에 고려 대상에서 제외될 수 
있다 [17]. 이에 상기 요소반응 중 산소이온 확산 및 산
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소이온의 결합과 해리 반응이 산화환원 반응속도를 결
정하는 주된 요인이었을 가능성이 크다고 할 수 있다. 
이는 셀 성능을 증가시키기 위해 (1) 전극소재에 이온전
도성이 큰 소재를 첨가하여 산소이온 확산 반응속도를 
증가시키거나 (2) 전극과 전해질 사이에 기능층을 삽입
하여 산소이온의 결합과 해리 속도를 빠르게 해주는 것
이 필요하다는 것을 암시하는 것이다. 추후 언급된 전략
을 이용하여 추가 연구가 필요할 것으로 사료된다.

그림 6은 본 실험에서 제조된 단전지의 안정성 결과
를 나타내는 그림이다. 연료전지에서 작동전압이 높을
수록 시스템 효율 측면에서 유리하기 때문에 작동전압
을 0.70 V로 하였다. 그림에서 볼 수 있는 것처럼 수 
시간 동안 안정적인 값을 보이는 것을 확인할 수 있었
다. 이는 연료 대 산소의 부피비와 온도를 적절히 제
어하면 단실형 연료전지 타입으로 수십 mW/cm2의 셀
파워와 동시에 신뢰성 확보가 가능하다는 것을 보여주
는 결과이다. 본 연구 결과로부터 지르코니아계 단전지
의 단실형 연료전지의 응용 가능성을 엿볼 수 있었다.

4. 결 론

본 연구에서 LSM (양극) / YSZ (전해질) / 
Ni-YSZ (음극)로 구성된 단전지를 제조하였다. 제조한 
단전지를 이용하여 단실형 고체산화물 연료전지 특성
을 분석하였다. 저항 분석결과 단전지 저항은 전극저항
에 의해 지배되었다. 전극저항을 구성하는 요소저항 중 
이온전달 및 전극과 전해질 계면에서의 이온교환에 의
한 저항이 주된 요소로 판단되었다. 연료 대 산소의 
부피비 및 온도를 적절히 조절하면 수십 mW/cm2의 
셀파워를 확보할 수 있었다 (800℃에서 86 mW/cm2). 
또한, 0.7 V의 작동전압에서 수 시간 동안 안정된 셀
파워를 얻을 수 있었다.
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