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In this study, we developed a composite anode support composed of La-doped SrTiO3 (LST) and Gd-doped CeO2 (GDC)

using a tape casting process for solid oxide fuel cells (SOFCs). By adjusting the pore former content in the slurry, we

constructed a bilayered structure consisting of a porous anode support layer (ASL) and a dense anode functional layer

(AFL) with the same material composition. The number of tape-cast sheets was controlled to tailor the overall thickness,

and lamination followed by co-sintering at 1250oC resulted in a mechanically robust bilayer. We characterized the

microstructural evolution concerning sintering temperature and pore former content using SEM, while XRD confirmed the

phase stability of LST and GDC. The measured electrical conductivity at 750oC ensured sufficient electron transport. To

enhance interfacial adhesion and suppress secondary phase formation, we introduced a GDC buffer layer and a pre-

sintering treatment prior to electrolyte deposition. A full cell with a YSZ electrolyte and LSCF cathode achieved a stable

open circuit voltage of approximately 0.7 V and demonstrated continuous operation at 750oC. These findings highlight the

suitability of LST-GDC composite anodes as thermochemically stable supports, potentially enabling direct hydrocarbon

utilization in intermediate-temperature SOFCs.
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1. 서론 

연료전지는 수소와 산소의 전기화학반응을 통해 화학에너지

를 직접 전기에너지로 변환하는 에너지 변환 장치로, 무공해·저

소음의 특징을 가지며 탄소중립 시대에 주목받는 친환경 에너

지원이다[1,2]. 다양한 연료와 크기 유연성을 바탕으로 수소뿐

아니라 바이오가스, 천연가스 등 다양한 가스를 연료로 사용할

수 있다는 장점이 있다[3,4]. 연료전지는 연료극, 전해질, 공기극

으로 구성되며, 고체산화물 연료전지(Solid Oxide Fuel Cell,

SOFC)는 세라믹 기반의 고체산화물을 전해질로 사용한다. 고체

전해질의 이온 전도 특성 때문에 일반적으로 700-1000oC의 높

은 작동 온도가 요구되며[5], 전해질 두께가 얇을수록 이온 저항

이 낮아져 높은 성능 구현이 가능하다. 이에 따라, 최근에는 전

해질을 얇게 구현할 수 있는 연료극 지지체 구조에 대한 연구가

활발히 진행되고 있으며[6,7], 이 구조에서는 연료극 소재의 전

기적·기계적 특성이 매우 중요하다. 가장 널리 사용되는 연료극

재료인 NiO-YSZ는 높은 전기전도도와 촉매 활성을 바탕으로

우수한 초기 성능을 보이나, 고온 작동 중 Ni 입자의 조대화

[8]로 Triple Phase Boundary (TPB)가 감소하며 장기 내구성이

저하되는 한계가 있다[9,10]. 특히 메탄과 같은 탄화수소 기반
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연료 사용 시, Coke Formation [11-13]과 Sulfur Poisoning

[5,14-16]이 발생하여 반응 면적이 줄어들고 결국 연료전지 성능

저하로 이어진다. 이러한 문제를 극복하기 위해, Ni-free 기반의

새로운 연료극 소재 개발(Cu-CeO2 [17], Zr-CeO2 [18]와

doped-LaCrO3 [19] 등)이 활발히 이루어지고 있다[20]. 

그중 하나인 La가 도핑된 SrTiO3 (LST) 기반 페로브스카이

트 물질[21-23]은 YSZ 전해질과 유사한 열팽창 계수, 안정한 구

조, 높은 내산화환원성, 그리고 Coke·Sulfur 내성을 가지는 장점

이 있다[21,22]. 금속 촉매 없이도 장기간 안정한 작동이 가능하

다는 측면에서 주목받고 있으나, 단독 사용 시 낮은 전기전도도

와 부족한 촉매 활성으로 인해 전기화학적 성능이 제한되는 단

점이 존재한다. 이를 보완하기 위해 Mixed Ionic-electronic

Conductors (MIEC)인 Gd-doped CeO₂ (GDC)를 혼합한 LST-

GDC 복합 전극이 제안되었으며, 성능 향상 및 내구성 확보 측

면에서 유망한 소재 조합으로 보고되고 있다[24,25]. GDC는 표

면에 풍부한 산소 공공을 제공하여 연료극의 산화 반응의 촉매

활성을 증가시킨다. 전극 내부에 산소 이온 전도 경로가 형성되

어 TPB를 확장할 수 있다. 이렇게 반응 면적을 확장시켜 전극-

전해질 계면에서의 분극 저항을 효과적으로 감소시킬 수 있다

[26,27]. 하지만, 기존의 LST-GDC 연료극 연구들은 대부분 전

해질 지지체 혹은 전해질 Pellet 위에 Paste 형태로 도포하는 방

식으로 제작되어 왔다. 이러한 구조적 한계로 인해 전해질을 얇

게 형성하는 것이 어렵고[24,28], 필연적으로 두꺼운 전해질층

에 의해 Ohmic Loss가 크게 발생하게 된다. 결과적으로 연료전

지의 전체 성능 향상에 근본적인 제약이 존재한다.

따라서 본 연구에서는 이러한 한계를 극복하고자 Tape-

casting 공정을 활용하여 LST-GDC 기반 연료극 지지체 구조를

제작하였다. 이 구조는 기계적 지지력을 연료극이 담당함으로써

전해질층을 수 마이크론 두께로 얇게 구현할 수 있으며[29], 이

를 통해 Ohmic 저항을 줄이고 연료전지의 전기화학적 성능을

효과적으로 향상시킬 수 있다 

2. 실험 

2.1 LST-GDC 연료극 지지체 제작 

본 연구에서는 LST와 GDC가 혼합된 연료극 지지체를 제작

하기 위하여 Tape-casting 공정을 적용하였다. LST와 GDC 분말

은 1 : 1 (Weight Ratio)로 혼합하였고, 이를 기반으로 슬러리를

제조하였다. 슬러리의 Solvent로는 Ethanol과 Toluene을 사용하

였으며, Dispersant로는 KD1, 바인더로는 Polyvinyl Butyral

(PVB), Plasticizer로는 Dibutyl Phthalate (DBP)를 첨가하였다.

또한, Pore Former로 Polymethyl Methacrylate (PMMA)를 사용

하였으며, 그 첨가량(wt%)을 조절하여 연료극의 Porosity를 제

어하였다. 제작된 Slurry는 Powder 양에 비례한 양의 지르코니

아 볼과 함께 135 rpm으로 24시간 동안 Ball Milling 하여 균일

하게 혼합하였고, 이후 볼을 제거한 뒤 추가적인 Degassing을

위한 Ball Milling을 실시하였다. 완성된 슬러리는 Doctor Blade

간격을 5 μm, Casting 속도를 5 cm/min으로 설정하여 Tape-

casting 하였으며, 이후 80oC에서 12시간 동안 건조하여 sheet를

형성하였다.

지지체 형성을 위하여 건조된 Sheet를 70oC, 20 MPa의 조건

에서 20분간 열압착(Lamination)하였다. Anode Support Layer

(ASL)는 PMMA가 포함된 Sheet 6장을 적층하여 구성하였으며,

Anode Functional Layer (AFL)는 PMMA가 포함되지 않은

Sheet 1장으로 구성하였다. 적층된 Tape은 공기 분위기에서

1150, 1250, 1350, 1450oC로 소결하였으며, 소결 시 기판의 휨

현상을 방지하기 위해 Pre-sintering 후 Main Sintering을 진행하

였다.

2.2 LST-GDC 연료극 지지체 특성 평가 및 전기화학평가

연료극 지지체의 미세구조는 주사전자현미경(SEM)을 이용하

여 분석하였으며, LST와 GDC의 상 변화 및 반응 여부는 X-선

회절 분석(XRD)을 통해 확인하였다. 적층 및 소결(1450oC, Air)

된 시편의 표면에 Platinum 전극을 스퍼터링으로 증착한 후,

500-750oC의 온도 범위에서 In-plane 방식으로 전기전도도를 측

정하였다.

고체산화물 연료전지(SOFC)로서의 성능을 확인하기 위하여

GDC Buffer Layer, YSZ 전해질층, LSCF 공기극을 순차적으로

스크린프린팅하여 증착하였으며, 각 층은 개별적으로 소결하였

다. 제작된 Fuel Cell는 750oC에서 수소 및 산소를 각각 75 sccm

으로 공급하며 전기화학적 성능을 평가하였다.

3. 결과

3.1 LST-GDC 연료극 지지체의 형태 및 결정성 

본 연구에서는 Tape-casting 공정을 통해 제작한 LST-GDC

복합 연료극 지지체의 소결 특성과 구조적 특성을 평가하였다.

우선, 소결 온도에 따른 결정립 성장 및 미세구조 변화를 확인

하기 위해 각각 1150, 1250, 1350, 1450oC에서 소결을 진행하였

고, 주사전자현미경(SEM)을 통해 Morphology를 비교하였다.

그 결과, 소결 온도가 증가함에 따라 결정립의 크기가 증가하였

으며, 1350oC 이상에서는 국소적인 과성장과 미세 Crack이 관

찰되었다. 반면, 1150oC에서는 불충분한 결정립 성장으로 인해

Grain과 Pore의 크기가 유사하여 조밀한 구조 형성이 제한적이

었다. 이에 따라 본 연구에서는 결정립 성장과 구조 안정성 측

면에서 가장 적절한 소결 온도로 1250oC를 선정하였다. 연료극

지지체는 연료의 원활한 흐름과 전해질층과의 밀착을 동시에

고려하여, 다공성의 ASL과 치밀한 AFL 이중 구조로 설계되었

다. ASL의 공극률 및 미세구조 제어를 위해 Pore Former로

PMMA를 3및 10 wt%로 조절하여 tape을 제작하고, 동일한 조

건(1250oC)에서 소결하였다. 

Fig. 2은 각각의 ASL 시편의 단면 SEM 이미지와 Image J 분석
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결과를 나타낸다. 3 wt% PMMA를 적용한 시편에서는 평균 약

1.5 μm 크기의 원형 기공이 균일하게 분포하였으며, Porosity는

약 31.5%로 측정되었다. 반면 10 wt% PMMA를 적용한 시편은

평균 2.8 μm 이상의 불규칙하고 Interconnected 형태의 기공들

이 상호 연결된 구조를 보였으며, Porosity는 약 51.8%로 증가

하였다. 이는 Pore Former의 함량 증가가 기공 연결성과 공극률

증가로 이어지며, 연료 공급에 효율적인 경로를 제공할 수 있음

을 시사한다. 

선정된 소결 온도 및 Pore Former 조건을 바탕으로, 열압착

된 ASL, AFL Sheet들을 후1250oC에서 공소결하여 연료극 지

지체를 제작하였다. 최종적으로 제작된 지지체의 두께는 약 900

um였으며, 단면 SEM 관찰을 통해 상이한 공극률을 가지는

AFL과 ASL 층이 명확히 구분되어 적층된 것을 확인하였다. X-

선 회절(XRD) 분석을 통해 소결 후의 결정 구조 변화를 평가한

결과, LST는 전형적인 페로브스카이트 결정 구조를 유지하였으

며, GDC는 Cubic Fluorite 구조가 그대로 보존되었다. 이는 두

소재 간의 반응 없이 상 안정성이 유지되었음을 의미한다.

3.2 연료극 지지체의 전기화학적 특성 평가

전자전도도 특성을 평가하기 위해 Pt 전극을 스퍼터링으로

증착한 후, In-plane 방식으로 500-750oC에서 전기화학 임피던스

Fig. 1 SEM images of LST-GDC anode with various sintering

temperatures of (a) 1150oC, (b) 1250oC, (c)1350oC, and

(d)1450oC

Fig. 2 SEM images and ImageJ of LST-GDC anode surface at

1250oC, made with (a) and (b) 3 wt%, (c) and (d) 10 wt%

pore former

Fig. 3 Cross-sectional SEM image of LTS-GDC anode structure

composed of ASL and AFL layers

Fig. 4 XRD patterns of LTS-GDC anode, LST 44 and GDC10

powder
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분광법(EIS)을 수행하였다. Fig. 5는 온도에 따른 전자전도도 변

화를 나타낸다. 온도 증가에 따라 전자전도도는 지수적으로 증

가하는 경향을 보였으며, 이는 고온 구동 조건에서 연료극으로

서 LST-GDC 복합체의 전도 특성이 충분함을 시사한다. 

연료극 지지체의 고체산화물 연료전지(SOFC)로의 적용 가능

성을 확인하기 위하여, GDC Buffer Layer, YSZ 전해질, LSCF

공기극을 차례로 증착하여 단전지를 제작하였다. 전해질은

1400oC에서 소결하였고, 공기극은 950oC에서 소결하였다. 이때,

La 또는 Sr 이 YSZ와 반응하여 SrZrO3 또는 LaZrO3 등의 부반

응 생성물을 억제하기 위해, GDC Buffer Layer를 연료극과 전

해질 사이에 도입하였다. LST-GDC 연료극 지지체와 YSZ를 바

로 소결할 경우, 열팽창계수 차이로 인해 전해질이 Delamination

되거나 파손되는 문제가 발생하였다(Fig. 6(b)). 이를 방지하고

자 YSZ 전해질에 대해 1250oC에서 Pre-sintering을 실시한 후,

1400oC에서 Main Sintering을 수행함으로써(Fig. 6(a)), 기계적

안정성과 접합 특성이 향상된 구조(Fig. 6(c))를 확보할 수 있

었다.

마지막으로, 완성된 Full Cell의 전기화학 성능을 평가한 결

과, 750oC의 작동 온도에서 0.7 V 이상의 안정적인 Open

Circuit Voltage (OCV)를 유지하였으며, 연속적인 전류 생성이

확인되었다(Fig. 7(c)). SEM 분석 결과(Fig. 7(a)), 전기화학적 평

가 이전에 치밀한 YSZ 전해질층이 성공적으로 형성되었음을

확인하였다. 그러나 GDC 버퍼층과 YSZ 전해질층 사이의 계면

접합성이 불충분하여 미세 간극이 존재하는 것으로 판단된다.

이러한 계면 불완전성은 수소와 산소가 전해질 내부에서 부분

적으로 혼합되는 가스 크로스오버를 유발하며, 이에 따라

Nernst 전위가 저하되어 약 0.7 V의 낮은 OCV가 관찰된 것으로

해석된다. 위와 같은 이유로 현재 상용 연료극인 NiO-YSZ 기반

셀 대비 상대적으로 낮은 성능을 보이나, GDC Buffer Layer와

YSZ Electrolyte의 화학적, 기계적 접합성을 강화한다면 성능 향

상을 달성할 수 있을 것으로 판단됩니다. 본 연구의 LST-GDC

Fig. 5 Temperature dependent electrical conductivities of LST-GDC

anode

Fig. 6 (a) Sintering schedule for the LST-GDC anode with a YSZ

electrolyte. Images of the sintered LST-GDC anode with

YSZ electrolyte (b) without pre-sintering, and (c) with pre-

sintering

Fig. 7 (a) SEM image of YSZ electrolyte surface on LST-GDC/

GDC, (b) Cross-sectional SEM image of full cell, and (c)

Current density vs. voltage of full cell in H2/air 75sccm at

750oC
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복합 연료극 지지체는 고온에서의 구조 안정성과 전도성 측면

에서 고체산화물 연료전지용 연료극으로서의 가능성을 충분히

보여주었다. 

4. 결론

본 연구에서는 Tape Casting 공정을 활용하여 LST-GDC 기

반의 연료극 지지체를 제작하였다. Tape Casting으로 제작된

Sheet의 수를 조절함으로써 지지체의 두께를 손쉽게 제어할 수

있었으며, 동일한 조성의 소재 내에서도 Pore Former의 함량을

조절함으로써 연료 공급에 적합한 다공성 ASL과, 전해질 형성

에 유리한 치밀한 AFL로 구성된 이중층 구조를 구현하였다. 또

한, 전해질의 치밀한 형성과 연료극과의 계면 접합 특성을 향상

시키기 위하여 Pre-sintering 공정을 도입하였다. 연료극과 전해

질 사이에서 발생할 수 있는 이차상 형성을 억제하고자 GDC

Buffer Layer를 적용하였으며, 이를 통해 고온 소결 조건에서도

구조적 안정성과 전기화학적 성능을 확보할 수 있었다. 제작된

단위셀 750oC의 작동 온도에서 약 0.7 V 이상의 Open Circuit

Voltage (OCV)를 안정적으로 유지하며 지속적인 전류 출력을

나타내어, LST-GDC 복합 연료극 지지체의 고체산화물 연료전

지(SOFC) 적용 가능성을 입증하였다. 본 연구 결과는 LST 기

반 지지체가 기존 Ni 기반 전극 대비 열적·화학적 안정성이 우

수하다는 점에서, 수소뿐만 아니라 상용화된 탄화수소 연료를

직접 사용하는 고체산화물 연료전지 시스템 개발에도 활용될

수 있는 가능성을 제시한다.
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