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중저온형 고체산화물연료전지(SOFC) 
개발을 위한 차세대 전해질 소재

1. 서론

지난 20년간 화학 에너지 고갈에 대한 위기

감과 온실 가스 배출 저감에 대한 전세계적인 

요구로 인해 친환경, 고효율의 신재생에너지 

기술에 대한 관심과 연구가 급증하고 있다. 연

료전지(fuel cell)는 화학 연료를 전기화학반응

을 통해 전기에너지로 직접 변환하는 고효율 

에너지 변환 기술이다. 이와 동시에 기존 기술

에 대비 낮은 이산화탄소 배출로 인한 친환경

성과 함께 전력 용량의 유연성 있는 확장이 가

능하여, 휴대용에서부터 발전용, 수송용에 이

르기 까지 다양한 분야에서 활용이 가능하다. 

연료전지는 전해질의 종류에 따라 화학 반응의 

유형, 작동 온도 범위, 촉매의 종류 등이 결정된

다. 그 중 가장 높은 온도 영역(600~1,000℃)에

서 작동하는 고체산화물연료전지(solid oxide 

fuel cell, SOFC)는 현재 알려진 모든 연료전

지 타입 중에서 가장 높은 에너지 변환 효율 

(~65%)을 나타내며, 금속 산화물 (세라믹) 전

해질을 사용하기 때문에 고내구성과 고성능을 

동시에 기대할 수 있는 차세대 연료전지 기술

이다. 또한, SOFC는 이론적으로 수소 뿐만 아

니라 기존의 화석 연료 및 잠재적으로 바이오 

매스와 고체 폐기물을 포함하는 탄화수소 기

반의 모든 자원을 연료로 사용할 수 있는 장점

이 있어, 연료 공급 인프라 측면에서 현재로부

터 미래 수소 경제사회까지 지속적으로 연결

할 수 있는 독보적인 에너지 변환 기술이라 할 

수 있다.

SOFC는 기본적으로 다공성의 공기극(cath-

ode)과 연료극(anode) 그리고 고밀도의 전해

질(electrolyte)로 구성된다. 산소 이온 전도 전

해질의 경우, 공급된 산소가 공기극과 전해질 

계면에서 산소 이온으로 환원되며(식(1)), 산

소 이온은 전해질을 통해 음극 방향으로 이동

하여 연료극에서 연료와 결합(식(2))하여 전류

를 발생시키고, 물, 열 및 (탄화수소 연료의 경

우) CO2 등을 생성한다(식(3)).

3
Special Theme

공기극 (cathode) : O2 + 2e- ↔ O2-         (1)

연료극 (anode) : H2 + O2- ↔ H2O + 2e-     (2)

전체반응 (Overall) : H2 +   O2
 ↔ H2O        (3)

이때 고체산화물 전해질은 넓은 범위의 산

소 분압(pO2 : 1 - 10-25 atm)에 걸쳐 화학적

으로 안정해야 하며, 순수한 이온 전도 특성

을 가져야 한다. 반면, 전해질의 전자 전도성

은 전압 효율 손실, 산소 누출 및 단락의 가능

성이 있으므로 최소화 되어야 한다. 스위스의 

과학자 Baur와 Pries가 이트륨 산화물(Y2O3), 

세륨 산화물(CeO2), 텅스텐 산화물(WO3), 란

탄 산화물(LaO), 지르코늄 산화물(ZrO2)과 같

은 고체 산화물 전해질에 대한 실험을 통하

여 1937 년에 최초의 SOFC가 개발되었다. 그

러나 전해질 소재의 화학적 불안정성 및 시간

에 따른 전도성의 저하 등의 문제로 인하여 보

다 안정한 고체산화물 전해질 소재 개발에 대

한 연구가 계속되었고, 1962년에 웨스팅하우스

(Westinghouse)의 연구원 Weissbart와 Ruka에 

의한 85% ZrO2-15% CaO 전해질 개발을 통하여 

SOFC 기술 상용화에 큰 진전이 이루어졌다 [1].

현재 대부분의 상용화된 SOFC는 전해질 소

재로 이트리아 안정화 지르코니아(yttria stabi-

lized zirconia, YSZ)를 사용한다. YSZ는 고온

에서 높은 전도도(0.1 S^cm-1, 1,000℃) 와 우수

한 물리적 강도 및 화학적 안정성을 나타낸다. 

그러나 YSZ 기반의 SOFC는 높은 구동 온도로 

인하여 장기 구동 시 구조적/화학적 열화 문제

가 발생하며, 반복된 가열/냉각 사이클(cycle) 

시에 스택(stack) 및 시스템에 구조적 열화가 

발생한다. 또한 열 내구성이 높은 고가의 소

재들을 사용해야 하므로 경쟁 기술 대비 경제

성이 낮은 단점이 있다. 이러한 문제로 인하여 

그 응용범위가 제한되고 기술 상용화가 지연

되고 있다. 이를 해결하기 위해, 지난 20여년간 

SOFC의 작동온도를 낮추려는 연구가 지속 되

어 왔다. 최근, 650~800℃ 영역에서 구동 되는 

중온형SOFC 기술이 다방면으로 개발되었다. 

이러한 온도 영역에서는 스택 내부에서 각각

의 SOFC소자를 연결하는 고가의 세라믹 연결

재를 저가의 금속 연결재로 대체할 수 있게 된

다. 또한, 구동온도를 650℃ 이하로 더욱 낮추

게 되면, 압축형 밀봉재 (compressive sealant) 

등 SOFC 구성 요소에 대한 소재 선택 범위가 

다양해져 전체 시스템 비용을 더욱 낮출 수 있

게 된다. 그뿐만 아니라, 연료전지의 효율은 열

역학적 카르노 사이클(Carnot cycle)에 의해 제

한되지 않기 때문에, SOFC 이론적 효율은 구

동 온도의 감소에 따라 증가 하게 된다. 또한, 

SOFC시스템의 시동 시간이 단축되고, 기계적 

강도와 화학적 안정성 측면에서 장기 신뢰성이 

향상 될 수 있다 [2]. 하지만 SOFC 전해질의 이

온 전도성과 전극에서의 산소환원반응은 열활

성 반응(thermally activated process)이기 때문

에, 구동 온도 감소에 따라 SOFC 성능이 급격

하게 저하되는 문제가 발생한다. 따라서 중저

온형 SOFC의 성능과 내구성 향상을 위하여 중

저온 영역에서 높은 이온전도도성을 갖는 새

로운 전해질 소재와 구조의 개발이 필요하다.  

본고에서는 최근 연구되고 있는 중저온형 고

체산화물연료전지용 차세대 전해질 신소재들

의 연구 동향에 대하여 소개한다.
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중저온형 고체산화물연료전지(SOFC) 
개발을 위한 차세대 전해질 소재

1. 서론

지난 20년간 화학 에너지 고갈에 대한 위기

감과 온실 가스 배출 저감에 대한 전세계적인 

요구로 인해 친환경, 고효율의 신재생에너지 

기술에 대한 관심과 연구가 급증하고 있다. 연

료전지(fuel cell)는 화학 연료를 전기화학반응

을 통해 전기에너지로 직접 변환하는 고효율 

에너지 변환 기술이다. 이와 동시에 기존 기술

에 대비 낮은 이산화탄소 배출로 인한 친환경

성과 함께 전력 용량의 유연성 있는 확장이 가

능하여, 휴대용에서부터 발전용, 수송용에 이

르기 까지 다양한 분야에서 활용이 가능하다. 

연료전지는 전해질의 종류에 따라 화학 반응의 

유형, 작동 온도 범위, 촉매의 종류 등이 결정된

다. 그 중 가장 높은 온도 영역(600~1,000℃)에

서 작동하는 고체산화물연료전지(solid oxide 

fuel cell, SOFC)는 현재 알려진 모든 연료전

지 타입 중에서 가장 높은 에너지 변환 효율 

(~65%)을 나타내며, 금속 산화물 (세라믹) 전

해질을 사용하기 때문에 고내구성과 고성능을 

동시에 기대할 수 있는 차세대 연료전지 기술

이다. 또한, SOFC는 이론적으로 수소 뿐만 아

니라 기존의 화석 연료 및 잠재적으로 바이오 

매스와 고체 폐기물을 포함하는 탄화수소 기

반의 모든 자원을 연료로 사용할 수 있는 장점

이 있어, 연료 공급 인프라 측면에서 현재로부

터 미래 수소 경제사회까지 지속적으로 연결

할 수 있는 독보적인 에너지 변환 기술이라 할 

수 있다.

SOFC는 기본적으로 다공성의 공기극(cath-

ode)과 연료극(anode) 그리고 고밀도의 전해

질(electrolyte)로 구성된다. 산소 이온 전도 전

해질의 경우, 공급된 산소가 공기극과 전해질 

계면에서 산소 이온으로 환원되며(식(1)), 산

소 이온은 전해질을 통해 음극 방향으로 이동

하여 연료극에서 연료와 결합(식(2))하여 전류

를 발생시키고, 물, 열 및 (탄화수소 연료의 경

우) CO2 등을 생성한다(식(3)).

3
Special Theme

공기극 (cathode) : O2 + 2e- ↔ O2-         (1)

연료극 (anode) : H2 + O2- ↔ H2O + 2e-     (2)

전체반응 (Overall) : H2 +   O2
 ↔ H2O        (3)

이때 고체산화물 전해질은 넓은 범위의 산

소 분압(pO2 : 1 - 10-25 atm)에 걸쳐 화학적

으로 안정해야 하며, 순수한 이온 전도 특성

을 가져야 한다. 반면, 전해질의 전자 전도성

은 전압 효율 손실, 산소 누출 및 단락의 가능

성이 있으므로 최소화 되어야 한다. 스위스의 

과학자 Baur와 Pries가 이트륨 산화물(Y2O3), 

세륨 산화물(CeO2), 텅스텐 산화물(WO3), 란

탄 산화물(LaO), 지르코늄 산화물(ZrO2)과 같

은 고체 산화물 전해질에 대한 실험을 통하

여 1937 년에 최초의 SOFC가 개발되었다. 그

러나 전해질 소재의 화학적 불안정성 및 시간

에 따른 전도성의 저하 등의 문제로 인하여 보

다 안정한 고체산화물 전해질 소재 개발에 대

한 연구가 계속되었고, 1962년에 웨스팅하우스

(Westinghouse)의 연구원 Weissbart와 Ruka에 

의한 85% ZrO2-15% CaO 전해질 개발을 통하여 

SOFC 기술 상용화에 큰 진전이 이루어졌다 [1].

현재 대부분의 상용화된 SOFC는 전해질 소

재로 이트리아 안정화 지르코니아(yttria stabi-

lized zirconia, YSZ)를 사용한다. YSZ는 고온

에서 높은 전도도(0.1 S^cm-1, 1,000℃) 와 우수

한 물리적 강도 및 화학적 안정성을 나타낸다. 

그러나 YSZ 기반의 SOFC는 높은 구동 온도로 

인하여 장기 구동 시 구조적/화학적 열화 문제

가 발생하며, 반복된 가열/냉각 사이클(cycle) 

시에 스택(stack) 및 시스템에 구조적 열화가 

발생한다. 또한 열 내구성이 높은 고가의 소

재들을 사용해야 하므로 경쟁 기술 대비 경제

성이 낮은 단점이 있다. 이러한 문제로 인하여 

그 응용범위가 제한되고 기술 상용화가 지연

되고 있다. 이를 해결하기 위해, 지난 20여년간 

SOFC의 작동온도를 낮추려는 연구가 지속 되

어 왔다. 최근, 650~800℃ 영역에서 구동 되는 

중온형SOFC 기술이 다방면으로 개발되었다. 

이러한 온도 영역에서는 스택 내부에서 각각

의 SOFC소자를 연결하는 고가의 세라믹 연결

재를 저가의 금속 연결재로 대체할 수 있게 된

다. 또한, 구동온도를 650℃ 이하로 더욱 낮추

게 되면, 압축형 밀봉재 (compressive sealant) 

등 SOFC 구성 요소에 대한 소재 선택 범위가 

다양해져 전체 시스템 비용을 더욱 낮출 수 있

게 된다. 그뿐만 아니라, 연료전지의 효율은 열

역학적 카르노 사이클(Carnot cycle)에 의해 제

한되지 않기 때문에, SOFC 이론적 효율은 구

동 온도의 감소에 따라 증가 하게 된다. 또한, 

SOFC시스템의 시동 시간이 단축되고, 기계적 

강도와 화학적 안정성 측면에서 장기 신뢰성이 

향상 될 수 있다 [2]. 하지만 SOFC 전해질의 이

온 전도성과 전극에서의 산소환원반응은 열활

성 반응(thermally activated process)이기 때문

에, 구동 온도 감소에 따라 SOFC 성능이 급격

하게 저하되는 문제가 발생한다. 따라서 중저

온형 SOFC의 성능과 내구성 향상을 위하여 중

저온 영역에서 높은 이온전도도성을 갖는 새

로운 전해질 소재와 구조의 개발이 필요하다.  

본고에서는 최근 연구되고 있는 중저온형 고

체산화물연료전지용 차세대 전해질 신소재들

의 연구 동향에 대하여 소개한다.
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대구경북과학기술원 에너지시스템공학전공
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2. 산소이온전도체

2.1 �치환형 세륨산화물 계열  

 (doped cerium oxide, DCO)

세륨산화물은 등축정계 형석(cubic fluorite) 

구조를 가지는 대표적인 산소이온전도체다. 

기본적으로 산소이온은 격자내에서 산소결함

(oxygen vacancy)과 자리바꿈을 하는 메커니

즘(mechanism)으로 이동하게 된다. 따라서 산

소결함은 높은 산소이온전도도(oxygen ion 

conductivity)를 위한 필수 요소이다. 하지만 

화학양론적 세슘산화물은 산소결함을 가지고 

있지 않다. 따라서, 전해질 내의 산소결함 양을 

늘려주기 위해서 M2O, MO 및 M2O3 와 같은 다

양한 이종원자가(aliovalent) 도펀트(dopant)로 

격자내에 세륨이온을 치환 하게 된다(식(4)).

2CeX
Ce + OO

X+M2O3 ↔ 2M′Ce + VO
•• + 3OO

X      (4)

지금까지 다양한 도펀트들을 이용한 DCO 

소재들이 연구되었는데, 그 중에서 가돌리

늄(Gd) 또는 사마륨(Sm)을 이용하여 Ce을 

10~20% 치환한 경우(Gd(Sm)-doped ceria, 

G(S)DC) 가장 높은 이온 전도도(기존 YSZ 대

비~5배)를 나타내는 것으로 알려져 있다. 현재 

GDC와 SDC는 중저온형 SOFC 연구에 있어서 

YSZ 이외에 가장 많이 연구되고 있는 전해질 

소재들 중에 하나이다. 최근 제일원리(quan-

tum-mechanical first-principles)를 이용한 양자

역학 계산을 통해 다양한 도펀트들이 이용된 

DCO의 이온전도 활성화 에너지를 계산해본 

결과, 프로메튬(Pm)을 도펀트로 사용할 경우 

가장 낮은 이온전도도 활성화에너지(즉, 가장 

높은 이온전도도)가 예측되었다. 그러나 Pm은 

방사성 원소이기 때문에 실제 사용이 불가능

하다. 따라서, Sm과 네오디뮴(Nd)을 이중 치

환하여 Pm의 유효 이온반지름을 갖도록 하는 

소재에 대한 연구가 진행 되었다 (그림 1(a)). 

그 결과, 실험적으로 Sm과 Nd을 각각 7.5%

씩 치환한 경우(Sm0.075Nd0.075Ce0.85O1.9, SNDC)

에 이온전도도가 GDC보다 약 30% 높아지는 

것으로 보고 되었다 (그림 1(b)) [4]. 하지만 중

저온 영역에서 높은 이온전도도에도 불구하

고 DCO계열 전해질은 SOFC연료극의 낮은 산

소 분압 분위기에 노출되면 Ce4+에서 Ce3+로 환

원되는 문제점이 있다. 이러한 환원반응은 전

자전도를 유발하여 개방회로전압(open circuit 

voltage, OCV)을 낮출 뿐만 아니라 화학양론적 

조성이 달라지게 되어 화학적 확장(chemical 

expansion)에 의한 기계적 강도 또한 약해지는 

문제가 있다. 따라서, 이러한 문제를 해결하기 

위해 4절에 상술한 바와 같이 다양한 세륨산화

물 기반 복합전해질 개발에 대한 연구가 이루

어지고 있다.

 

2.2 �안정화 비스무스 산화물 계열  

(stabilized bismuth oxide, SBO)

DCO 외에도 형석 구조를 가지는 산소이온

전도체로는 비스무스산화물(Bi2O3)이 있다. 순

수한 비스무스산화물은 동질이상(polymor-

phism)의 특성을 가지며, 온도에 따라 α, β, γ 

및 δ 등의 상이 존재한다. 이 가운데 729℃부

터 녹는점 824℃까지의 영역에서 존재하는 δ

상이 등축정계 형석 구조를 형성한다. δ상의 

음이온 격자 내에는 내재적으로 25%의 높은 

산소결함을 가지고 있기 때문에 800℃ 에서 

약 1 S^cm-1에 달하는 매우 높은 산소이온전도

도를 지니고 있다 (그림 2) [5]. 이는 동일 온도

에서 GDC보다 약 10배 가량 높은 값이다. 하

지만 δ상은 매우 좁은 온도범위에서만 안정하

고 δ상을 유지하는 온도 이하에서는 매우 낮

은 이온전도도를 갖는 단사정계(monoclinic) 

구조의 α상으로 상변이가 일어난다. 이러한 

상변이를 방지하기 위해서 격자내 Bi를 희토

류 도펀트로 일부 치환하여 저온에서도 δ상을 

안정화 시키는 연구가 활발하게 진행되어 왔

다. SBO의 산소이온전도도는 일반적으로 δ상

을 안정화 시키기 위해 사용 된 도펀트의 이온

반지름이 커질수록 증가하는 경향이 있다. 그

러나 도펀트의 이온반지름이 증가할 수록 δ상

을 안정화시키는 데에 필요한 도펀트의 함량

이 증가하며, 이는 이온전도도의 감소를 유발

한다. 따라서 이온전도도에 미치는 도펀트의 

영향(이온반지름, 함량)이 최적화 된 물질로 

어븀(Er) 또는 이트륨(Y)이 Bi를 치환한 소재

(Er0.4Bi1.6O3; ESB, Y0.5Bi1.5O3; YSB)가 보고되었

으며, 700℃에서 약 0.32 S·cm-1로 높은 이온

전도도를 나타낸다 [6].

그림 1 ▶  (a) 다양한 인접한 도펀트에 따른 DCO 전해질의 이온

전도 활성화 에너지 [3], (b) 온도변화에 따른 SNDC와 

GDC의 이온전도도 [4].

a

b

그림 2 ▶  (a) 입방형 비스무스 산화물 (δ-Bi2O3)의 단위 셀(Unit  

 cell), (b) 다양한 등축정계 형석 구조의 고체 산화물 전 

 해질의 산소이온전도도 비교 [5].

a

b



Sp
ec

ia
l T

he
m

e 

34

E2 M
 전

기
 전

자
와

 첨
단

 소
재

   
   

 •

35

w
w

w
.kieem

e.or.kr
•        August  2017  Vol. 30,  N

o. 7

2. 산소이온전도체

2.1 �치환형 세륨산화물 계열  

 (doped cerium oxide, DCO)

세륨산화물은 등축정계 형석(cubic fluorite) 

구조를 가지는 대표적인 산소이온전도체다. 

기본적으로 산소이온은 격자내에서 산소결함

(oxygen vacancy)과 자리바꿈을 하는 메커니

즘(mechanism)으로 이동하게 된다. 따라서 산

소결함은 높은 산소이온전도도(oxygen ion 

conductivity)를 위한 필수 요소이다. 하지만 

화학양론적 세슘산화물은 산소결함을 가지고 

있지 않다. 따라서, 전해질 내의 산소결함 양을 

늘려주기 위해서 M2O, MO 및 M2O3 와 같은 다

양한 이종원자가(aliovalent) 도펀트(dopant)로 

격자내에 세륨이온을 치환 하게 된다(식(4)).

2CeX
Ce + OO

X+M2O3 ↔ 2M′Ce + VO
•• + 3OO

X      (4)

지금까지 다양한 도펀트들을 이용한 DCO 

소재들이 연구되었는데, 그 중에서 가돌리

늄(Gd) 또는 사마륨(Sm)을 이용하여 Ce을 

10~20% 치환한 경우(Gd(Sm)-doped ceria, 

G(S)DC) 가장 높은 이온 전도도(기존 YSZ 대

비~5배)를 나타내는 것으로 알려져 있다. 현재 

GDC와 SDC는 중저온형 SOFC 연구에 있어서 

YSZ 이외에 가장 많이 연구되고 있는 전해질 

소재들 중에 하나이다. 최근 제일원리(quan-

tum-mechanical first-principles)를 이용한 양자

역학 계산을 통해 다양한 도펀트들이 이용된 

DCO의 이온전도 활성화 에너지를 계산해본 

결과, 프로메튬(Pm)을 도펀트로 사용할 경우 

가장 낮은 이온전도도 활성화에너지(즉, 가장 

높은 이온전도도)가 예측되었다. 그러나 Pm은 

방사성 원소이기 때문에 실제 사용이 불가능

하다. 따라서, Sm과 네오디뮴(Nd)을 이중 치

환하여 Pm의 유효 이온반지름을 갖도록 하는 

소재에 대한 연구가 진행 되었다 (그림 1(a)). 

그 결과, 실험적으로 Sm과 Nd을 각각 7.5%

씩 치환한 경우(Sm0.075Nd0.075Ce0.85O1.9, SNDC)

에 이온전도도가 GDC보다 약 30% 높아지는 

것으로 보고 되었다 (그림 1(b)) [4]. 하지만 중

저온 영역에서 높은 이온전도도에도 불구하

고 DCO계열 전해질은 SOFC연료극의 낮은 산

소 분압 분위기에 노출되면 Ce4+에서 Ce3+로 환

원되는 문제점이 있다. 이러한 환원반응은 전

자전도를 유발하여 개방회로전압(open circuit 

voltage, OCV)을 낮출 뿐만 아니라 화학양론적 

조성이 달라지게 되어 화학적 확장(chemical 

expansion)에 의한 기계적 강도 또한 약해지는 

문제가 있다. 따라서, 이러한 문제를 해결하기 

위해 4절에 상술한 바와 같이 다양한 세륨산화

물 기반 복합전해질 개발에 대한 연구가 이루

어지고 있다.

 

2.2 �안정화 비스무스 산화물 계열  

(stabilized bismuth oxide, SBO)

DCO 외에도 형석 구조를 가지는 산소이온

전도체로는 비스무스산화물(Bi2O3)이 있다. 순

수한 비스무스산화물은 동질이상(polymor-

phism)의 특성을 가지며, 온도에 따라 α, β, γ 

및 δ 등의 상이 존재한다. 이 가운데 729℃부

터 녹는점 824℃까지의 영역에서 존재하는 δ

상이 등축정계 형석 구조를 형성한다. δ상의 

음이온 격자 내에는 내재적으로 25%의 높은 

산소결함을 가지고 있기 때문에 800℃ 에서 

약 1 S^cm-1에 달하는 매우 높은 산소이온전도

도를 지니고 있다 (그림 2) [5]. 이는 동일 온도

에서 GDC보다 약 10배 가량 높은 값이다. 하

지만 δ상은 매우 좁은 온도범위에서만 안정하

고 δ상을 유지하는 온도 이하에서는 매우 낮

은 이온전도도를 갖는 단사정계(monoclinic) 

구조의 α상으로 상변이가 일어난다. 이러한 

상변이를 방지하기 위해서 격자내 Bi를 희토

류 도펀트로 일부 치환하여 저온에서도 δ상을 

안정화 시키는 연구가 활발하게 진행되어 왔

다. SBO의 산소이온전도도는 일반적으로 δ상

을 안정화 시키기 위해 사용 된 도펀트의 이온

반지름이 커질수록 증가하는 경향이 있다. 그

러나 도펀트의 이온반지름이 증가할 수록 δ상

을 안정화시키는 데에 필요한 도펀트의 함량

이 증가하며, 이는 이온전도도의 감소를 유발

한다. 따라서 이온전도도에 미치는 도펀트의 

영향(이온반지름, 함량)이 최적화 된 물질로 

어븀(Er) 또는 이트륨(Y)이 Bi를 치환한 소재

(Er0.4Bi1.6O3; ESB, Y0.5Bi1.5O3; YSB)가 보고되었

으며, 700℃에서 약 0.32 S·cm-1로 높은 이온

전도도를 나타낸다 [6].

그림 1 ▶  (a) 다양한 인접한 도펀트에 따른 DCO 전해질의 이온

전도 활성화 에너지 [3], (b) 온도변화에 따른 SNDC와 

GDC의 이온전도도 [4].

a

b

그림 2 ▶  (a) 입방형 비스무스 산화물 (δ-Bi2O3)의 단위 셀(Unit  

 cell), (b) 다양한 등축정계 형석 구조의 고체 산화물 전 

 해질의 산소이온전도도 비교 [5].

a

b
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더 높은 이온전도도를 얻기 위해서 이중도

핑전략을 통해 여러 조합의 도펀트를 동시에 

치환하는 연구도 진행되었다. 이중도핑을 통

해서 δ상이 안정화된 SBO는 대체로 단일도

핑 된 물질들보다 총 도펀트 함량이 더 낮음

에도 불구하고 δ상이 안정화되는 경향을 관

찰 할 수 있었으며, 낮은 도펀트 함량으로 인

해서 높은 이온전도도를 보였다. 그 중에서도 

특히 8 mol.%의 디스프로슘(Dy)과 4 mol.%

의 텅스텐(W) 또는 Gd을 사용하여 Bi 자리

를 치환한 Dy0.08W0.04Bi0.88O1.5+δ (8D4WSB) 및 

Dy0.08Gd0.04Bi0.88O1.5 (8D4GSB)가 700℃에서 약 

0.56 S^cm-1에 달하는 매우 높은 산소이온전도

도를 갖는 것으로 보고되었다 [7].

하지만 최근 연구에 의하면 현재까지 보고된 

SBO는 열역학적으로 δ상이 영구적으로 안정

화 된 것이 아닌 합성과정 중  냉각으로 인하여 

고온의 δ상이 일시적으로 상온에서 유지 된 준

안정(meta-stable) 상태로 여겨지고 있다. 이로 

인해 500~600℃ 의 온도 영역에서 시간에 따

라서 이온전도도가 감소하는 현상이 보고 되

었다. 이와 같은 중저온에서의 시간에 따른 성

능 저하는 Zr4+, Ce4+, Nb5+, 및 W6+ 와 같은 이

종원자가를 가지는 도펀트를 이용하여 역학적 

안정성(kinetic stability)을 높여 해결할 수 있다

고 알려져 있다. 그 외에도 SBO 는 환원분위기

의 낮은 산소분압에서 비스무스 양이온(Bi3+)

이 Bi 금속으로 환원되어 SOFC 구동 조건에서 

단일 전해질로 사용할 수 없는 한계점이 있다. 

이러한 문제를 극복하기 위한 다양한 복합소

재 개발 연구는 4절에 상술 되어 있다.

또 다른 비스무스산화물에 기반한 산소이

온전도체로서 Bi 를 바나듐(V)으로 치환한  

γ-Bi4V2O11을 모체로 하는 산소이온전도체가 

존재한다. 여기에 추가적으로 구리(Cu), 니

켈(Ni) 혹은 코발트(Co) 와 같은 전이금속을 

이용하여 V자리를 치환한 물질을 BIMEVOX 

라 통칭한다. BIMEVOX는 오리빌리우스(Au-

rivillius) 구조로, Bi2O
2
2
+층과 페로브스카이트

(perovskite) 구조의 VO3.5
2- 층이 교대로 배치되

어 구성되어 있으며, 산소이온전도에 영향을 

미치는 산소이온결함은 페로브스카이트 층에 

존재한다 [8]. 일반적으로 BIMEVOX는 500℃ 

이하에서 높은 산소이온전도도 및 낮은 활성

화 에너지와 함께 조성에 따라 특정 온도 영역

에서 장기 안정성을 가지는 것으로 알려져 있

다. 다양한 BIMEVOX 물질이 존재하지만 그 

중에서 구리를 이용해 바나듐 자리를 치환 한 

Bi2V0.9Cu0.1O5.5-δ 는 500℃에서 약 0.04 S^cm-1

의 높은 산소이온전도도를 나타낸다. 이는 

SBO 가운데 가장 높은 이온전도도를 나타내는 

8D4WSB와 동일한 값이다. 하지만 BIMEVOX 

는 기존의 SOFC 전극소재들과 화학적으로 반

응성이 높아, SOFC에 적용되기 위하여는 전해

질/전극 계면에서 반응성이 억제 되어야 한다.

2.3 �스트론튬 실리케이트계 산화물   

 (SrMO3 (M=Si, Ge))

최근 Goodenough 그룹에서 스트론튬 실리

케이트계 산화물에 대하여 SOFC 전해질 신소

재로서의 가능성을 제시하고, 이온전도 및 장

기 안정성에 대한 연구결과를 발표 하였다. 스

트론튬 실리케이트계 산화물은 단사정계 구조 

(monoclinic, C12/c1)이며, 이중 일부가 치환

된 Sr3-xAxM3O9-0.5x (A = Na or K, M = Si, Ge or 

Si/Ge)의 구조는 Sr2+의 최밀층 (close-packed 

layer) 사이에 사이에 MO4 사면체(tetrahedra)

의 모서리를 공유하는 상태로 존재하는 M3O9 

복합체로 구성되어 있다 (그림 3(a)). 칼륨(K) 

또는 나트륨(Na) 치환에 의하여 형성된 산소

결함이 원자 배열을 제한하기 때문에 Si3O9에 

의하여 결함이 채워지는 것을 막아줌으로써 

안정한 이온 전도 통로를 형성하여 이온전도

도가 향상되는 것으로 보고 되었다 [9].

Sr3-3xNa3xSi3O9-1.5x (x=0.45, SNS)의 이온전도

도는 GDC보다 높으며, 활성화 에너지는 0.324 

eV로 GDC 보다 낮다 (그림 3(b)). 공기 및 5% 

H2/N2 분위기에서 200시간 동안 이온전도성이 

유지되며, 순수 수소 분위기에서도 상 안정성

을 유지하는 것으로 나타났다. 그러나 Bayliss

등 다수 그룹의 연구에서 Sr3-xAxM3O9-0.5x 물질

에 대하여 물질의 구조 및 이온전도 메커니즘

에 대하여 반론을 제기하였다 (그림 3(c)). 예

를 들어, TOF-SIMS (time of flight secondary 

ion mass spectrometry)를 이용한 화학 분석 결

과, 결정상의 SrSiO3와 비정질의 Na2Si2O5 등 적

어도 두 가지 이상의 상이 존재하는 것으로 분

석되었다 [10]. SNS의 이온전도도 값이 대부

분 Na2Si2O5의 결정상과 비정질 상의 이온전도

도 값의 범위 안에 분포되어 있으며, Na의 함

량이 많을수록 이온전도도가 높아지는 경향성

이 나타나는 것으로 연구 되었다. 또한 산소분

위기에서 Na2Si2O5 비정질 상의 이온전도도 값

이 측정 초기에 열화가 빠르게 일어나며 일정

한 값으로 수렴 하였다. 또한, SNS의 장기 안

정성 평가에 있어서 350시간 이후의 이온전

도도 값이 Na2Si2O5 결정질 상의 이온전도도

와 유사한 값으로 수렴되는 것이 확인되었다. 

따라서, SNS 전해질의 초기 열화는 Na2Si2O5 

비정질 상이 550℃ 이상에서 결정화 되는 것

과 관련이 있는 것으로 보고되고 있다 [11].

3.  수소이온전도체  

(proton conductor)

수소이온 전도성 고체 전해질은 1960년대

에 처음 등장하였고, 1980년대에 Iwahara 등

에 의해서 특정 산화물들이 수소 또는 수증

기 분위기에서 수소이온을 전달하는 특성

이 있는 것으로 보고 되었다. 수소이온전도

체는 수소이온의 작은 크기에 따른 낮은 활

성화 에너지에 의해 높은 이온전도도를 보이

게 된다. 최근 이를 저온형 고체산화물연료전

지에 적용하기 위한 연구가 급격히 증가하고 

그림 3 ▶  (a) Sr0.6Na0.4SiO2.8의 결정 구조 모식도 (Sr/Na 원자의  

 a-b 평면), (b) SNS와 기존 고체 산화물전해질들의 이 

 온전도도 비교 [9], (c) 같은SNS 전해질에 대한 서로  

 다른 연구 그룹들간의 이온전도도 측정 결과 비교 [10].
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더 높은 이온전도도를 얻기 위해서 이중도

핑전략을 통해 여러 조합의 도펀트를 동시에 

치환하는 연구도 진행되었다. 이중도핑을 통

해서 δ상이 안정화된 SBO는 대체로 단일도

핑 된 물질들보다 총 도펀트 함량이 더 낮음

에도 불구하고 δ상이 안정화되는 경향을 관

찰 할 수 있었으며, 낮은 도펀트 함량으로 인

해서 높은 이온전도도를 보였다. 그 중에서도 

특히 8 mol.%의 디스프로슘(Dy)과 4 mol.%

의 텅스텐(W) 또는 Gd을 사용하여 Bi 자리

를 치환한 Dy0.08W0.04Bi0.88O1.5+δ (8D4WSB) 및 

Dy0.08Gd0.04Bi0.88O1.5 (8D4GSB)가 700℃에서 약 

0.56 S^cm-1에 달하는 매우 높은 산소이온전도

도를 갖는 것으로 보고되었다 [7].

하지만 최근 연구에 의하면 현재까지 보고된 

SBO는 열역학적으로 δ상이 영구적으로 안정

화 된 것이 아닌 합성과정 중  냉각으로 인하여 

고온의 δ상이 일시적으로 상온에서 유지 된 준

안정(meta-stable) 상태로 여겨지고 있다. 이로 

인해 500~600℃ 의 온도 영역에서 시간에 따

라서 이온전도도가 감소하는 현상이 보고 되

었다. 이와 같은 중저온에서의 시간에 따른 성

능 저하는 Zr4+, Ce4+, Nb5+, 및 W6+ 와 같은 이

종원자가를 가지는 도펀트를 이용하여 역학적 

안정성(kinetic stability)을 높여 해결할 수 있다

고 알려져 있다. 그 외에도 SBO 는 환원분위기

의 낮은 산소분압에서 비스무스 양이온(Bi3+)

이 Bi 금속으로 환원되어 SOFC 구동 조건에서 

단일 전해질로 사용할 수 없는 한계점이 있다. 

이러한 문제를 극복하기 위한 다양한 복합소

재 개발 연구는 4절에 상술 되어 있다.

또 다른 비스무스산화물에 기반한 산소이

온전도체로서 Bi 를 바나듐(V)으로 치환한  

γ-Bi4V2O11을 모체로 하는 산소이온전도체가 

존재한다. 여기에 추가적으로 구리(Cu), 니

켈(Ni) 혹은 코발트(Co) 와 같은 전이금속을 

이용하여 V자리를 치환한 물질을 BIMEVOX 

라 통칭한다. BIMEVOX는 오리빌리우스(Au-

rivillius) 구조로, Bi2O
2
2
+층과 페로브스카이트

(perovskite) 구조의 VO3.5
2- 층이 교대로 배치되

어 구성되어 있으며, 산소이온전도에 영향을 

미치는 산소이온결함은 페로브스카이트 층에 

존재한다 [8]. 일반적으로 BIMEVOX는 500℃ 

이하에서 높은 산소이온전도도 및 낮은 활성

화 에너지와 함께 조성에 따라 특정 온도 영역

에서 장기 안정성을 가지는 것으로 알려져 있

다. 다양한 BIMEVOX 물질이 존재하지만 그 

중에서 구리를 이용해 바나듐 자리를 치환 한 

Bi2V0.9Cu0.1O5.5-δ 는 500℃에서 약 0.04 S^cm-1

의 높은 산소이온전도도를 나타낸다. 이는 

SBO 가운데 가장 높은 이온전도도를 나타내는 

8D4WSB와 동일한 값이다. 하지만 BIMEVOX 

는 기존의 SOFC 전극소재들과 화학적으로 반

응성이 높아, SOFC에 적용되기 위하여는 전해

질/전극 계면에서 반응성이 억제 되어야 한다.

2.3 �스트론튬 실리케이트계 산화물   

 (SrMO3 (M=Si, Ge))

최근 Goodenough 그룹에서 스트론튬 실리

케이트계 산화물에 대하여 SOFC 전해질 신소

재로서의 가능성을 제시하고, 이온전도 및 장

기 안정성에 대한 연구결과를 발표 하였다. 스

트론튬 실리케이트계 산화물은 단사정계 구조 

(monoclinic, C12/c1)이며, 이중 일부가 치환

된 Sr3-xAxM3O9-0.5x (A = Na or K, M = Si, Ge or 

Si/Ge)의 구조는 Sr2+의 최밀층 (close-packed 

layer) 사이에 사이에 MO4 사면체(tetrahedra)

의 모서리를 공유하는 상태로 존재하는 M3O9 

복합체로 구성되어 있다 (그림 3(a)). 칼륨(K) 

또는 나트륨(Na) 치환에 의하여 형성된 산소

결함이 원자 배열을 제한하기 때문에 Si3O9에 

의하여 결함이 채워지는 것을 막아줌으로써 

안정한 이온 전도 통로를 형성하여 이온전도

도가 향상되는 것으로 보고 되었다 [9].

Sr3-3xNa3xSi3O9-1.5x (x=0.45, SNS)의 이온전도

도는 GDC보다 높으며, 활성화 에너지는 0.324 

eV로 GDC 보다 낮다 (그림 3(b)). 공기 및 5% 

H2/N2 분위기에서 200시간 동안 이온전도성이 

유지되며, 순수 수소 분위기에서도 상 안정성

을 유지하는 것으로 나타났다. 그러나 Bayliss

등 다수 그룹의 연구에서 Sr3-xAxM3O9-0.5x 물질

에 대하여 물질의 구조 및 이온전도 메커니즘

에 대하여 반론을 제기하였다 (그림 3(c)). 예

를 들어, TOF-SIMS (time of flight secondary 

ion mass spectrometry)를 이용한 화학 분석 결

과, 결정상의 SrSiO3와 비정질의 Na2Si2O5 등 적

어도 두 가지 이상의 상이 존재하는 것으로 분

석되었다 [10]. SNS의 이온전도도 값이 대부

분 Na2Si2O5의 결정상과 비정질 상의 이온전도

도 값의 범위 안에 분포되어 있으며, Na의 함

량이 많을수록 이온전도도가 높아지는 경향성

이 나타나는 것으로 연구 되었다. 또한 산소분

위기에서 Na2Si2O5 비정질 상의 이온전도도 값

이 측정 초기에 열화가 빠르게 일어나며 일정

한 값으로 수렴 하였다. 또한, SNS의 장기 안

정성 평가에 있어서 350시간 이후의 이온전

도도 값이 Na2Si2O5 결정질 상의 이온전도도

와 유사한 값으로 수렴되는 것이 확인되었다. 

따라서, SNS 전해질의 초기 열화는 Na2Si2O5 

비정질 상이 550℃ 이상에서 결정화 되는 것

과 관련이 있는 것으로 보고되고 있다 [11].

3.  수소이온전도체  

(proton conductor)

수소이온 전도성 고체 전해질은 1960년대

에 처음 등장하였고, 1980년대에 Iwahara 등

에 의해서 특정 산화물들이 수소 또는 수증

기 분위기에서 수소이온을 전달하는 특성

이 있는 것으로 보고 되었다. 수소이온전도

체는 수소이온의 작은 크기에 따른 낮은 활

성화 에너지에 의해 높은 이온전도도를 보이

게 된다. 최근 이를 저온형 고체산화물연료전

지에 적용하기 위한 연구가 급격히 증가하고 

그림 3 ▶  (a) Sr0.6Na0.4SiO2.8의 결정 구조 모식도 (Sr/Na 원자의  

 a-b 평면), (b) SNS와 기존 고체 산화물전해질들의 이 

 온전도도 비교 [9], (c) 같은SNS 전해질에 대한 서로  

 다른 연구 그룹들간의 이온전도도 측정 결과 비교 [10].
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있다. 수소이온의 전도 메커니즘은 수소결함

의 회전 확산(rotational diffusion)과 수소이온

의 이웃 이동(proton transfer)의 두 단계로 일

어나는 것으로 알려져 있다. 실험 및 양자 분

자 동역학(quantum molecular dynamics) 시

뮬레이션 계산으로 회전 확산 반응은 낮은 활

성화 에너지를 갖으며, 매우 빠르게 진행되

는 것으로 밝혀졌다. 따라서 수소이온의 이

동 단계가 고체전해질 내에서 수소 이온전도 

반응의 속도 결정 단계인 것으로 이해되고 있

다 (그림 4(a)). SrCeO3, BaZrO3, BaCeO3 등의 

ABO3 페로브스카이트 물질들은 35~600℃의 

낮은 온도에서도 높은 전도도 특성을 갖는다  

(그림 4(b)) [12]. 반면, BaCeO3에 Y이 도핑

된 BaCe0.8Y0.2O3-δ(BCY)는 이온전도도는 좋지

만, H2O, CO2가 포함 된 분위기에서  각각 수

산화물(hydroxides)과 탄산염(carbonates)을 

형성하여 불안정해지는 단점이 있다. 한편, Y

이 도핑된 BaZrO3(BaZr0.8Y0.2O3-δ, BZY)의 경

우는 반대로 화학적 안정성은 좋지만 소결성

이 좋지 않다. 따라서 소결 온도를 낮추고, 소

결된 산화물의 밀도를 높이기 위하여 금속산

화물을 소결보조제(Sintering aid)로 사용하는 

연구가 진행되어 왔다. 또한, 최근 Shim 등은 

진공 박막공정을 이용하여 치밀한 박막 형태

의 BZY전해질을 성공적으로 제조하여 600℃

에서 기존의 동일 소재기반의 SOFC 대비 최

대 10배 높은 최대 출력 밀도 740 mW^cm-2

를 기록하였다 [13]. 이 외에도, 높은 수소이온

전도도와 화학적 안정성, 낮은 소결온도를 갖

는 산화물을 개발하기 위하여 다중도핑전략

을 이용한 많은 연구가 이루어졌다. Y 도핑된 

바륨 세레이트-지르코네이트(yttrium doped 

barium cerate zirconate, BCZY)는 BaZrO3, 

BaCeO3 가 쉽게 고용체를 형성하여 높은 전도

도와 안정성을 갖는다. 이때, Zr의 함량이 늘

어나면 소결온도가 높아지기 때문에 일반적

으로 Zr의 도핑 함량 범위는 20~40%으로 제

한된다. 하지만, Wang 등은 BCZY가 지속적

으로 CO2 대기에 노출이 되면 분해가 될 수 있

다고 발표하였고, CO2에 대한 안정성을 향상

시키기 위하여 이터븀(Yb)이 도핑된 BCZY

가 연구되었다. 최근에, Wang 등에 의해서 

BaCe0.7Zr0.1Y0.2O3-δ와 20 wt.%의 (LiNa)2CO3 가 

혼합된 전해질이 연구 되었으며, 수증기 포

함된 수소(wet H2) 조건에서 1.36x10-1 S^cm-1 

(600℃)의 매우 높은 전도도가 나타나는 것으

로 확인되었다 [14].

4.  복합 전해질  

 (composite electrolyte)

4.1 이중상(dual phase) 복합 전해질

1999년, Zhu는 중저온 영역에서 DCO계열 

전해질의 Ce4+의 Ce3+로의 환원을 억제하고 

0.1 S^cm-1이상의 전도도를 얻기 위해 DCO/

탄산염(carbonate) 복합체를 개발하였다. 최근 

복합 세리아 전해질과 관련하여 Li2CO3-K2CO3 

(62~38 mol.%, 융점 488℃ 또는 42.8~57.2 

mol.%, 융점 499℃) 및 Li2CO3-Na2CO3 (52~48 

mol.%, 융점 501℃)와 같은 알칼리 탄산염의 

공융 혼합물이 Zhu그룹을 중심으로 집중적으

로 연구되고 있다 (그림 5(a)). 탄산염상은 결

함 농도가 높아 이온 전도를 향상시킨다. 500

℃ 이상의 온도에서 탄산염의 공융 혼합물은 

용융 된 형태이며, 이러한 용융 탄산염 상의 

이온 확산은 고체상 보다 훨씬 빠르다 (그림 

5(b)). 또한, 용융 탄산염은 DCO의 미세 구조 

내에 침투하여 DCO와 탄산염 상 사이의 계면 

접촉의 수를 증가시켜 환원 분위기에서의 확

산 장벽(diffusion barrier) 역할을 하여 도핑 된 

세리아의 환원을 억제 할 수 있다. 산화물/탄

산염 전해질은 H+ 및 O2- 이온이 전하운반체로 

작용하며, O2/CO2 혼합물을 공급할 경우 삼원 

이온 전도특성(H+, O2-, CO2+)을 갖는다. 산소 

이온은 DCO 입자를 가로 질러 운반되고, H+

이온은 DCO/탄산염 계면을 통해 이동하거나 

탄산염 단계를 뛰어 넘는 방식으로 이동한다. 

H^OH, HOH 및 OH^O은 DCO와 탄산염의 계

면에서 생성된다 (그림 5(c)) [15]. 또한 DCO/

탄산염 나노 복합체 전해질은 연료전지 이외

에도 다양한 분야로 응용 연구되고 있다. 예를 

들어, 물을 이용하여 수소를 발생시키는 전기 

분해나, 암모니아 합성을 위한 전극 촉매의 연

구가 진행된 바 있다. 또한 최근에는 연료 가

그림 4 ▶  (a) 페로브스카이트 구조에서 수소이온 전도의 두 가지  

 주요 특징을 보여주는 양성자의 궤적 계산 (회전 확산  

 및 수소이온 이동), (b) 다양한 수소이온전도체 및 산소 

 이온전도체 고체 전해질들간의 이온전도도 비교 [12].

a

b

그림 5 ▶  DCO/탄산염 나노 복합체 전해질. (a) SDC/Na2CO3 나

노 복합체의 고해상도 투과 전자 현미경 사진. SDC 나

노 입자는 비정질 Na2CO3 나노 구조(~ 5 nm 두께)로 둘

러싸여 있다, (b) SDC/Na2CO3 나노 복합체와 SDC와의 

전도도 비교, (c) 이온 확산 경로의 개략도(오른쪽). DCO 

상에서의 산소이온전도 및 탄산염을 통한 수소이온전

도로 인한 이온 전도도 향상을 기대할 수 있다 [15].

a

c

b
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있다. 수소이온의 전도 메커니즘은 수소결함

의 회전 확산(rotational diffusion)과 수소이온

의 이웃 이동(proton transfer)의 두 단계로 일

어나는 것으로 알려져 있다. 실험 및 양자 분

자 동역학(quantum molecular dynamics) 시

뮬레이션 계산으로 회전 확산 반응은 낮은 활

성화 에너지를 갖으며, 매우 빠르게 진행되

는 것으로 밝혀졌다. 따라서 수소이온의 이

동 단계가 고체전해질 내에서 수소 이온전도 

반응의 속도 결정 단계인 것으로 이해되고 있

다 (그림 4(a)). SrCeO3, BaZrO3, BaCeO3 등의 

ABO3 페로브스카이트 물질들은 35~600℃의 

낮은 온도에서도 높은 전도도 특성을 갖는다  

(그림 4(b)) [12]. 반면, BaCeO3에 Y이 도핑

된 BaCe0.8Y0.2O3-δ(BCY)는 이온전도도는 좋지

만, H2O, CO2가 포함 된 분위기에서  각각 수

산화물(hydroxides)과 탄산염(carbonates)을 

형성하여 불안정해지는 단점이 있다. 한편, Y

이 도핑된 BaZrO3(BaZr0.8Y0.2O3-δ, BZY)의 경

우는 반대로 화학적 안정성은 좋지만 소결성

이 좋지 않다. 따라서 소결 온도를 낮추고, 소

결된 산화물의 밀도를 높이기 위하여 금속산

화물을 소결보조제(Sintering aid)로 사용하는 

연구가 진행되어 왔다. 또한, 최근 Shim 등은 

진공 박막공정을 이용하여 치밀한 박막 형태

의 BZY전해질을 성공적으로 제조하여 600℃

에서 기존의 동일 소재기반의 SOFC 대비 최

대 10배 높은 최대 출력 밀도 740 mW^cm-2

를 기록하였다 [13]. 이 외에도, 높은 수소이온

전도도와 화학적 안정성, 낮은 소결온도를 갖

는 산화물을 개발하기 위하여 다중도핑전략

을 이용한 많은 연구가 이루어졌다. Y 도핑된 

바륨 세레이트-지르코네이트(yttrium doped 

barium cerate zirconate, BCZY)는 BaZrO3, 

BaCeO3 가 쉽게 고용체를 형성하여 높은 전도

도와 안정성을 갖는다. 이때, Zr의 함량이 늘

어나면 소결온도가 높아지기 때문에 일반적

으로 Zr의 도핑 함량 범위는 20~40%으로 제

한된다. 하지만, Wang 등은 BCZY가 지속적

으로 CO2 대기에 노출이 되면 분해가 될 수 있

다고 발표하였고, CO2에 대한 안정성을 향상

시키기 위하여 이터븀(Yb)이 도핑된 BCZY

가 연구되었다. 최근에, Wang 등에 의해서 

BaCe0.7Zr0.1Y0.2O3-δ와 20 wt.%의 (LiNa)2CO3 가 

혼합된 전해질이 연구 되었으며, 수증기 포

함된 수소(wet H2) 조건에서 1.36x10-1 S^cm-1 

(600℃)의 매우 높은 전도도가 나타나는 것으

로 확인되었다 [14].

4.  복합 전해질  

 (composite electrolyte)

4.1 이중상(dual phase) 복합 전해질

1999년, Zhu는 중저온 영역에서 DCO계열 

전해질의 Ce4+의 Ce3+로의 환원을 억제하고 

0.1 S^cm-1이상의 전도도를 얻기 위해 DCO/

탄산염(carbonate) 복합체를 개발하였다. 최근 

복합 세리아 전해질과 관련하여 Li2CO3-K2CO3 

(62~38 mol.%, 융점 488℃ 또는 42.8~57.2 

mol.%, 융점 499℃) 및 Li2CO3-Na2CO3 (52~48 

mol.%, 융점 501℃)와 같은 알칼리 탄산염의 

공융 혼합물이 Zhu그룹을 중심으로 집중적으

로 연구되고 있다 (그림 5(a)). 탄산염상은 결

함 농도가 높아 이온 전도를 향상시킨다. 500

℃ 이상의 온도에서 탄산염의 공융 혼합물은 

용융 된 형태이며, 이러한 용융 탄산염 상의 

이온 확산은 고체상 보다 훨씬 빠르다 (그림 

5(b)). 또한, 용융 탄산염은 DCO의 미세 구조 

내에 침투하여 DCO와 탄산염 상 사이의 계면 

접촉의 수를 증가시켜 환원 분위기에서의 확

산 장벽(diffusion barrier) 역할을 하여 도핑 된 

세리아의 환원을 억제 할 수 있다. 산화물/탄

산염 전해질은 H+ 및 O2- 이온이 전하운반체로 

작용하며, O2/CO2 혼합물을 공급할 경우 삼원 

이온 전도특성(H+, O2-, CO2+)을 갖는다. 산소 

이온은 DCO 입자를 가로 질러 운반되고, H+

이온은 DCO/탄산염 계면을 통해 이동하거나 

탄산염 단계를 뛰어 넘는 방식으로 이동한다. 

H^OH, HOH 및 OH^O은 DCO와 탄산염의 계

면에서 생성된다 (그림 5(c)) [15]. 또한 DCO/

탄산염 나노 복합체 전해질은 연료전지 이외

에도 다양한 분야로 응용 연구되고 있다. 예를 

들어, 물을 이용하여 수소를 발생시키는 전기 

분해나, 암모니아 합성을 위한 전극 촉매의 연

구가 진행된 바 있다. 또한 최근에는 연료 가

그림 4 ▶  (a) 페로브스카이트 구조에서 수소이온 전도의 두 가지  

 주요 특징을 보여주는 양성자의 궤적 계산 (회전 확산  

 및 수소이온 이동), (b) 다양한 수소이온전도체 및 산소 

 이온전도체 고체 전해질들간의 이온전도도 비교 [12].

a

b

그림 5 ▶  DCO/탄산염 나노 복합체 전해질. (a) SDC/Na2CO3 나

노 복합체의 고해상도 투과 전자 현미경 사진. SDC 나

노 입자는 비정질 Na2CO3 나노 구조(~ 5 nm 두께)로 둘

러싸여 있다, (b) SDC/Na2CO3 나노 복합체와 SDC와의 

전도도 비교, (c) 이온 확산 경로의 개략도(오른쪽). DCO 

상에서의 산소이온전도 및 탄산염을 통한 수소이온전

도로 인한 이온 전도도 향상을 기대할 수 있다 [15].

a

c

b
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스에서 이산화탄소를 분리하기 위한 혼합 이

온 전도막으로도 사용되고 있다.

지르코니아 기반의 고체 전해질은 높은 소

결온도( 〉 1,400℃)로 인하여 DCO 전해질 및 

코발트 계열의 페로브스카이트 공기극 촉매

(예를 들어, LaxSr1-xCo1-yFeyO3-δ (LSCF)와 Ba1-

xSrxCo1-yFeyO3-δ (BSCF)) 등과 반응하는 문제점

이 발생한다. 따라서 코발트산화물(Co3O4), 철 

산화물(Fe2O3), 알루미나(Al2O3) 및 비스무스

산화물과 같은 소결조제를 사용하여 지르코니

아기반 전해질의 소결 온도를 100~350℃ 낮추

는 연구가 진행되었다. 그러나 소결조제의 대

부분은 고온 공정 ( 〉 1,000℃) 동안 호스트 원

소와 고용체를 형성하여 이온전도도를 저해하

는 결과를 보였다. 이를 해결하기 위하여 Lee 

그룹은 나노 구조의 ESB 및 YSZ 복합 전해질

을 제안하였다 (그림 6(a)). ESB의 낮은 소결특

성 (약 800℃)과 높은 이온전도도 특성으로 인

하여, ESB-YSZ 복합 전해질은 기존 YSZ 전해

질에 비해 소결온도를 600℃이상 현저하게 감

소 시킬 수 있었고, 5배 이상의 이온전도도를 

나타냈다 (그림 6(b)). 이는 복합 전해질 구조

에서 YSZ 입계에 위치한 나노스케일의 ESB상

이 산소 이온의 확산을 촉진 시키는 것으로 설

명되었다. 또한, 고이온전도도가 약 600시간 

이상 안정하게 유지 되었다. 그리고 ESB-YSZ 

복합전해질을 사용시, LSM-ESB 공기극의 분극 

저항이 YSZ 전해질 대비 최대 70%까지 저하되

는 것으로 보고되었다 [16].

4.2 이중 층(bilayer) 복합 전해질

앞서 언급된 바와 같이 비스무스산화물계 

전해질은 SOFC 연료극의 환원 분위기에서 Bi 

금속으로 분해되어 전해질 기능이 크게 저하

되며, 세리아계 전해질은 같은 조건에서Ce4+

가 Ce3+로 환원되어 전자 전도성으로 인하여 

SOFC의 효율을 저해 한다. 따라서 이러한 고

이온전도성 전해질들의 한계를 극복하기 위하

여 이중층 전해질 구조에 대한 연구가 진행되

어 왔다. Virkar 그룹은 전도성이 높은 세리아 

층을 환원 분위기로부터 보호하기 위해서 연

료극 쪽에 안정화 지르코니아층을 추가하는 

이중층 구조를 제시했다. 또한, 중저온 영역에

서 높은 산소환원반응 활성을 갖는 코발트 산

화물 기반의 전극재들(예 : LSCF, BSCF)이 YSZ

와 반응하는 문제 역시 이러한 세리아/지르코

니아 이중층 구조를 통해 개선될 수 있다는 결

과들이 나오고 있다. 예를 들어 Barnett그룹은 

GDC/YSZ 이중층 전해질을 사용한 SOFC를 제

작하여 700℃에서 0.88 W^cm-2의 높은 성능을 

발표했다 [17]. 

Wachsman 그룹은 환원 분위기에서 안정화 

비스무스산화물 (ESB, YSB 등) 층의 분해를 막

기 위하여 도핑 된 세리아 층을 연료극에 위치

시킨 비스무스산화물/세리아 이중층 전해질

을 개발하였다 [18]. 세리아 층은 비스무스산

화물이 환원 분위기에 노출되는 것을 방지하

여 열역학적 안정성을 증가시키고, 순수한 산

소 이온 전도체인 비스무스산화물 층은 연료

극에서 환원된 세리아 층의 전자 전도를 억제

하여 OCV향상이 가능하다. ESB/GDC 이중층

을 이용한 SOFC의 경우 GDC 단일층 대비 향

상된 OCV와 함께 650℃에서 최대 전력 밀도가 

2배에 달하는 2 W^cm-2 의 고성능을 얻음으로

써 그 유효성이 증명되었다. 또한 비스무스산

화물을 공기극 촉매에 복합화한 결과들이 보

고 되고 있다. 예를 들어 ESB와 란탄 스트론튬 

망간산화물(La0.8Sr0.2MnO3-δ, LSM)을 복합화 한 

경우 중저온 영역에서 산소환원반응(oxygen 

reduction reaction, ORR)이 크게 향상 되는 것

으로 보고되었다.

최근 Lee 그룹은 700℃ 이하의 중저온 영역

에서 기존 YSZ 기반의 고안정성 SOFC의 성능

을 향상 시키기 위하여, ESB/YSZ 이중층 전해

질 구조를 개발하였다. ESB상은 YSZ상에 비하

여 전해질 격자에 훨씬 빠른 산소이온함입율

(oxygen ion incorporation rate)을 갖는다. 따

라서 공기극과 전해질 계면에서의 산소환원반

응을 향상 시킬 수 있다. 동시에 YSZ상은 환

원 분위기로부터 ESB를 차단하는 역할을 하

여, ESB가 금속 Bi로 환원되는 것을 방지할 뿐

만 아니라 이론 값에 근접하는 높은 개방 회로 

전위를 확보함으로써 전압 효율을 극대화 할 

수 있을 것으로 예상되었다 (그림 7(a)). LSM-

ESB 복합 공기극과 ESB/YSZ 이중층을 사용한 

SOFC는 700℃에서 ~ 2.1 Wcm-2의 매우 높은 

최대전력밀도를 보였고, 이는 같은 구조의YSZ 

단일층 SOFC에 비해 약 140% 증가된 결과였

다 (그림 7(b)) [19]. 

수소이온 전도체의 경우에도 안정적이고 높

은 전도성을 위하여 BaZrO3의 높은 안정성과 

BaCeO3의 높은 전도도를 이용하는 이중층 전

략이 사용되었다. 이중층에서는 얇고 밀도가 

높은 BaZrO3층이 공기극 쪽에 위치하여 CO2와 

수분을 포함한 대기의 영향으로부터 BaCeO3

층을 보호하는 역할을 한다. Qian 등에 의해 

보고된 BZPY(3.3 μm)/BCY(28 μm) 이중 층 

전해질은 CO2에 대해 높은 안정성을 보이며, 

이를 이용한 전지의 최대전력밀도는 600℃에

서 122 mW^cm-2으로 나타났다 [20]. 이러한 수

소이온전도체 전해질은 두께의 감소와 적절한 

전극의 적용을 통한 성능 향상이 기대된다.

그림 6 ▶  ESB-YSZ 나노복합전해질의 (a) 고해상도 투과 전자 현 

 미경 미세구조 이미지 및 산소이온전도 모식도, (b) YSZ 

 와의 이온전도도 비교 [16].

a b

그림 7 ▶  (a) ESB/YSZ 이중 층 전해질 도식도, (b) ESB/YSZ 이중  

 층 전해질의 단전지와 YSZ 단일 층 전해질의 단전지의  

 성능 비교 [19].

a

b
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스에서 이산화탄소를 분리하기 위한 혼합 이

온 전도막으로도 사용되고 있다.

지르코니아 기반의 고체 전해질은 높은 소

결온도( 〉 1,400℃)로 인하여 DCO 전해질 및 

코발트 계열의 페로브스카이트 공기극 촉매

(예를 들어, LaxSr1-xCo1-yFeyO3-δ (LSCF)와 Ba1-

xSrxCo1-yFeyO3-δ (BSCF)) 등과 반응하는 문제점

이 발생한다. 따라서 코발트산화물(Co3O4), 철 

산화물(Fe2O3), 알루미나(Al2O3) 및 비스무스

산화물과 같은 소결조제를 사용하여 지르코니

아기반 전해질의 소결 온도를 100~350℃ 낮추

는 연구가 진행되었다. 그러나 소결조제의 대

부분은 고온 공정 ( 〉 1,000℃) 동안 호스트 원

소와 고용체를 형성하여 이온전도도를 저해하

는 결과를 보였다. 이를 해결하기 위하여 Lee 

그룹은 나노 구조의 ESB 및 YSZ 복합 전해질

을 제안하였다 (그림 6(a)). ESB의 낮은 소결특

성 (약 800℃)과 높은 이온전도도 특성으로 인

하여, ESB-YSZ 복합 전해질은 기존 YSZ 전해

질에 비해 소결온도를 600℃이상 현저하게 감

소 시킬 수 있었고, 5배 이상의 이온전도도를 

나타냈다 (그림 6(b)). 이는 복합 전해질 구조

에서 YSZ 입계에 위치한 나노스케일의 ESB상

이 산소 이온의 확산을 촉진 시키는 것으로 설

명되었다. 또한, 고이온전도도가 약 600시간 

이상 안정하게 유지 되었다. 그리고 ESB-YSZ 

복합전해질을 사용시, LSM-ESB 공기극의 분극 

저항이 YSZ 전해질 대비 최대 70%까지 저하되

는 것으로 보고되었다 [16].

4.2 이중 층(bilayer) 복합 전해질

앞서 언급된 바와 같이 비스무스산화물계 

전해질은 SOFC 연료극의 환원 분위기에서 Bi 

금속으로 분해되어 전해질 기능이 크게 저하

되며, 세리아계 전해질은 같은 조건에서Ce4+

가 Ce3+로 환원되어 전자 전도성으로 인하여 

SOFC의 효율을 저해 한다. 따라서 이러한 고

이온전도성 전해질들의 한계를 극복하기 위하

여 이중층 전해질 구조에 대한 연구가 진행되

어 왔다. Virkar 그룹은 전도성이 높은 세리아 

층을 환원 분위기로부터 보호하기 위해서 연

료극 쪽에 안정화 지르코니아층을 추가하는 

이중층 구조를 제시했다. 또한, 중저온 영역에

서 높은 산소환원반응 활성을 갖는 코발트 산

화물 기반의 전극재들(예 : LSCF, BSCF)이 YSZ

와 반응하는 문제 역시 이러한 세리아/지르코

니아 이중층 구조를 통해 개선될 수 있다는 결

과들이 나오고 있다. 예를 들어 Barnett그룹은 

GDC/YSZ 이중층 전해질을 사용한 SOFC를 제

작하여 700℃에서 0.88 W^cm-2의 높은 성능을 

발표했다 [17]. 

Wachsman 그룹은 환원 분위기에서 안정화 

비스무스산화물 (ESB, YSB 등) 층의 분해를 막

기 위하여 도핑 된 세리아 층을 연료극에 위치

시킨 비스무스산화물/세리아 이중층 전해질

을 개발하였다 [18]. 세리아 층은 비스무스산

화물이 환원 분위기에 노출되는 것을 방지하

여 열역학적 안정성을 증가시키고, 순수한 산

소 이온 전도체인 비스무스산화물 층은 연료

극에서 환원된 세리아 층의 전자 전도를 억제

하여 OCV향상이 가능하다. ESB/GDC 이중층

을 이용한 SOFC의 경우 GDC 단일층 대비 향

상된 OCV와 함께 650℃에서 최대 전력 밀도가 

2배에 달하는 2 W^cm-2 의 고성능을 얻음으로

써 그 유효성이 증명되었다. 또한 비스무스산

화물을 공기극 촉매에 복합화한 결과들이 보

고 되고 있다. 예를 들어 ESB와 란탄 스트론튬 

망간산화물(La0.8Sr0.2MnO3-δ, LSM)을 복합화 한 

경우 중저온 영역에서 산소환원반응(oxygen 

reduction reaction, ORR)이 크게 향상 되는 것

으로 보고되었다.

최근 Lee 그룹은 700℃ 이하의 중저온 영역

에서 기존 YSZ 기반의 고안정성 SOFC의 성능

을 향상 시키기 위하여, ESB/YSZ 이중층 전해

질 구조를 개발하였다. ESB상은 YSZ상에 비하

여 전해질 격자에 훨씬 빠른 산소이온함입율

(oxygen ion incorporation rate)을 갖는다. 따

라서 공기극과 전해질 계면에서의 산소환원반

응을 향상 시킬 수 있다. 동시에 YSZ상은 환

원 분위기로부터 ESB를 차단하는 역할을 하

여, ESB가 금속 Bi로 환원되는 것을 방지할 뿐

만 아니라 이론 값에 근접하는 높은 개방 회로 

전위를 확보함으로써 전압 효율을 극대화 할 

수 있을 것으로 예상되었다 (그림 7(a)). LSM-

ESB 복합 공기극과 ESB/YSZ 이중층을 사용한 

SOFC는 700℃에서 ~ 2.1 Wcm-2의 매우 높은 

최대전력밀도를 보였고, 이는 같은 구조의YSZ 

단일층 SOFC에 비해 약 140% 증가된 결과였

다 (그림 7(b)) [19]. 

수소이온 전도체의 경우에도 안정적이고 높

은 전도성을 위하여 BaZrO3의 높은 안정성과 

BaCeO3의 높은 전도도를 이용하는 이중층 전

략이 사용되었다. 이중층에서는 얇고 밀도가 

높은 BaZrO3층이 공기극 쪽에 위치하여 CO2와 

수분을 포함한 대기의 영향으로부터 BaCeO3

층을 보호하는 역할을 한다. Qian 등에 의해 

보고된 BZPY(3.3 μm)/BCY(28 μm) 이중 층 

전해질은 CO2에 대해 높은 안정성을 보이며, 

이를 이용한 전지의 최대전력밀도는 600℃에

서 122 mW^cm-2으로 나타났다 [20]. 이러한 수

소이온전도체 전해질은 두께의 감소와 적절한 

전극의 적용을 통한 성능 향상이 기대된다.

그림 6 ▶  ESB-YSZ 나노복합전해질의 (a) 고해상도 투과 전자 현 

 미경 미세구조 이미지 및 산소이온전도 모식도, (b) YSZ 

 와의 이온전도도 비교 [16].

a b

그림 7 ▶  (a) ESB/YSZ 이중 층 전해질 도식도, (b) ESB/YSZ 이중  

 층 전해질의 단전지와 YSZ 단일 층 전해질의 단전지의  

 성능 비교 [19].

a

b
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5. 맺음말

연료 다양성과 높은 에너지 변환 효율을 갖

는 SOFC는 차세대 에너지 변환 기술로 각광 

받고 있다. 하지만 SOFC기술의 상용화는 높

은 구동온도로 인한 고비용와 내구성 저하 문

제로 지연되고 있는 실정이다. 따라서 구동온

도를 중저온 영역(< 700℃)으로 낮추려는 노력

이 계속 되고 있으며, 이를 위한 핵심 요소 중 

하나로 중저온 온도에서 고이온전도성을 갖

는 고체산화물 전해질 소재의 개발이 필수적

이다. DCO, SBO 등 기존의 형석 구조의 고이

온전도성 산소이온전도체와 함께 최근에는 수

소이온 전도성 고체전해질등이 차세대 전해질 

소재로서 많은 연구가 이루어지고 있다. 또한 

이러한 단일 소재들의 한계성을 극복하기 위

하여, 다양한 소재 간의 복합체 전해질 및 이

중층 전해질 등이 개발되어 왔다. 향후 이러한 

전해질 신소재들이 실제 SOFC에 적용되기 위

해서는 전해질/전극 계면에서의 반응성 문제

와 장기 구동시의 안정성 문제 등의 내구 성향

상이 우선적으로 이루어져야 할 것이다.   

참 / 고 / 문 / 헌

[1] O. Yamamoto, Electrochim. Acta, 45, 2423 (2000).

[2]  E. D. Wachsman, C. A. Marlowe, and K. T. Lee, 

Energy Environ. Sci., 5, 5498 (2012).

[3]  D. A. Andersson, S. I. Simak, N. V. Skorodumova, 

I. A. Abrikosov, and B. Johansson, PNAS 103, 10, 

3518 (2006).

[4]  S. Omar, E. D. Wachsman, and J. C. Nino, Appl. 

Phys. Lett. 91, 144106 (2007).

[5]  K. T. Lee, A. A. Lidie, S. Y. Jeon, G. T. Hitz, S. J. Song, 

E. D. Wachsman, and J. Mater. Chem. A, 1, 6199 (2013).

[6]  M. J. Verkerk, K. Keizer, and A. J. Burggraaf, J. 

Appl. Electrochem., 10, 81 (1980).

[7]  D. W. Jung, K. T. Lee, and E. D. Wachsman, J. 

Electrochem. Soc., 163, F411, (2016).

[8]  Y. Zhang and Y. Ueda, Inorg. Chem., 52, 5206 (2013).

[9]  R. Martinez-Coronado, P. Singh, J. Alonso-Alonso,  

and J. B. Goodenough, J. Mater. Chem. A, vol. 2, 

4355 (2014).

[10]  R. D. Bayliss, S. N. Cook, S. Fearn, J. A. Kilner, 

C. Greaves, and S. J. Skinner, Energy Environ. 

Sci., vol. 7, 2999 (2014).

[11]  Y. Jee, X. Zhao, X. Lei, K. Huang, and J. Am. 

Ceram. Soc., 99 [1] 324 (2016).

[12]  K. D. Kreuer, Annu. Rev. Mater. Res. 33:333-59 

(2003).

[13]  K. Bae, D. Y. Jang, H. J. Choi, D. Kim, J. Hong, 

B. K. Kim, J. H. Lee, J. W. Son, and J. H. Shim, 

Nat Commun., 8, 14553 (2017).

[14]  B. Singh, S. Ghosh, S. Aich, and B. Roy, J. Power 

Sources, 339, 103 (2017).

[15]  K. T. Lee, E. D. Wachsman, MRS BULLETIN, 39, 

783 (2014).

[16]  D. W. Joh, J. H. Park, D. Y. Kim, B. H. Yun, and 

K. T. Lee, J. Power Sources, 320, 267 (2016).

[17]  Z. Gao, D. Kennouche, and S. A. Barnett, J. 

Power Sources, 260, 259 (2014).

[18]  E. D. Wachsman and K. T. Lee, Science, 334, 935 (2011).

[19]  D. W. Joh, J. H. Park, D. Y. Kim, E. D. Wachs-

man, and K. T. Lee, ACS Appl. Mater. Interfaces, 

9, 8443 (2017).

[20]  J. Qian, W. Sun, Z. Shi, Z. Tao, and W. Liu, Elec-

trochim. Acta, 151, 497 (2015).

 

저 / 자 / 약 / 력

성명 조 동 우

학력 2005년  한양대학교 신소재공학부 공학사

 2013년  연세대학교 신소재공학과 공학석사

 2014년  현재 대구경북과학기술원 에너지 시스템 공학 전공 박사과정

성명 윤 병 현

학력 2014년  경희대학교 화학공학과 공학사

 2016년  대구경북과학기술원 에너지 시스템 공학 전공 공학석사

 2016년  현재 대구경북과학기술원 에너지 시스템 공학 전공 박사과정

성명 박 진 완

학력 2012년  한국과학기술원 기계공학과 공학사

 2014년  현재 대구경북과학기술원 에너지 시스템 공학 전공 석/박사 통합과정

성명 박 정 화

학력 2015년  부산대학교 화학과 이학사

 2016년  현재 대구경북과학기술원 에너지 시스템 공학 전공 석/박사 통합과정

성명 이 강 택

학력 2002년  연세대학교 세라믹공학과 공학사

 2005년  한국과학기술원 재료공학과 공학석사

 2010년  University of Florida, Materials Science and Engineering 공학박사

경력 2005년-2006년  LG 전자 기술 연구소 연구원

 2006년-2010년  University of Florida 연구원

 2010년-2013년  University of Maryland Energy Research Center 박사 후 연구원

 2014년-현재  대구경북과학기술원 에너지 시스템 공학 전공 조교수



Sp
ec

ia
l T

he
m

e 

42

E2 M
 전

기
 전

자
와

 첨
단

 소
재

   
   

 •

43

w
w

w
.kieem

e.or.kr
•        August  2017  Vol. 30,  N

o. 7

5. 맺음말

연료 다양성과 높은 에너지 변환 효율을 갖

는 SOFC는 차세대 에너지 변환 기술로 각광 

받고 있다. 하지만 SOFC기술의 상용화는 높

은 구동온도로 인한 고비용와 내구성 저하 문

제로 지연되고 있는 실정이다. 따라서 구동온

도를 중저온 영역(< 700℃)으로 낮추려는 노력

이 계속 되고 있으며, 이를 위한 핵심 요소 중 

하나로 중저온 온도에서 고이온전도성을 갖

는 고체산화물 전해질 소재의 개발이 필수적

이다. DCO, SBO 등 기존의 형석 구조의 고이

온전도성 산소이온전도체와 함께 최근에는 수

소이온 전도성 고체전해질등이 차세대 전해질 

소재로서 많은 연구가 이루어지고 있다. 또한 

이러한 단일 소재들의 한계성을 극복하기 위

하여, 다양한 소재 간의 복합체 전해질 및 이

중층 전해질 등이 개발되어 왔다. 향후 이러한 

전해질 신소재들이 실제 SOFC에 적용되기 위

해서는 전해질/전극 계면에서의 반응성 문제

와 장기 구동시의 안정성 문제 등의 내구 성향

상이 우선적으로 이루어져야 할 것이다.   
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