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Silicate계 La-아파타이트 산화물의 Bi 첨가에 따른 전기적 특성
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Abstract - Apatite-lanthanum silicate has attracted 
considerable interest in recent years due to its high oxide ion 
conductivity, In this paper, Bi-doped samples La8Bi2(SiO4)6O3 
were prepared by conventional solid-state method and the 
influences of Bi-dopant content on calcining temperature 
were reported. The Samples were characterized by X-ray 
diffraction (XRD) and scanning electron micrograph (SEM) 
and impedance analysis.

1. 서    론

 최근 들어, 태양광발전, 풍력발전 등과 함께 새로운 발전시스

템의 하나로 많은 연구 및 개발이 진행 중에 있는 연료전지는 
대체에너지 원으로써의 가능성이 클 뿐 아니라, 환경친화적이라
는 장점을 가져 개발이 활발히 진행되고 있다. 이 중 고체 산화
물 연료전지(SOFC: Solid Oxide Fuel Cells)는 작동온도가 높
고, 구성요소가 세라믹스와 같은 고체인 특성으로 인해 고가의 
귀금속 촉매가 필요 없고, 연료의 내부개질이 용이하며, 전해질
의 손실 및 보충 문제가 없다는 등의 여러 가지 장점이 있다. 
현재 전 세계적으로 YSZ의 박막화 기술개발뿐만 아니라 작동
온도를 낮추기 위해 YSZ보다 산소이온전도도가 높은 CeO2계 
및 LaGaO3계 전해질 개발에 집중적인 연구가 진행되고 있다.
최근 아파타이트(apatite)구조 산화물에 대한 높은 이온 전도성
이 확인 되면서, 특히 우수한 산소 이온 전도성을 나타내는 
silicate계와 germanate계 희토류 아파타이트(Rare-earth 
apatite)가 새로운 전해질 재료로 주목 받고 있다. 
La10-x(SiO4)6O3로 대표되는 이들 물질은 800℃ 이상의 고온에서 
YSZ와 상응하는 높은 전도도를 나타내는 것으로 보고되고 있
다.
본 실험에서는 높은 소결온도를 가지는 La10-x(SiO4)6O3 전해질
의 소결온도를 낮추기 위하여 낮은 융점을 가지는 Bismuth를 
치환하여 하소온도에 따른 소결특성과 이에따른 전기적, 구조적 
특성을 조사하였다. 

2. 실    험

  출발원료 La2O3, SiO2, Bi2O3을 사용하였다. 수분과 민감하게 
반응하는 La2O3분말은 수분의 유입으로 인한 영향을 배제하기 
위해 칭량 전에 1100℃에서 2시간동안 하소하였다. 조성에 맞게 
각각의 분말을 칭량하고 Ball milling 울 24h 진행하였다. 분쇄 
및 혼합과정을 거친 powder를 1000도~1300도의 온도로 각각 5
시간 하소한 후 1300도에서 5시간 소결하였다. 구조적 특성을 
확인하기 위하여 하소 된 각각의 powder에 대해서 XRD분석과 
TG-DTA 분석을 하였고, 소결된 각각의 시편에 대해서 SEM
을 측정하여 미세구조를 관찰하였다.

3. 결    과

  그림 1는 일반소성법으로 제조한 La8Bi2ISiO4)6O3세라믹스를 
하소 온도를 달리하여 소결한 미세구조를 나타내고 있다. 그림 
1(a)와 (b)는 전형적 아파타이트 미세구조인 침상형태의 미세구
조를 나타내고 있으며,그림 1(c)와 (d)는 침상 형태가 사라진 액
상의 미세구조를 확인 할 수 있었다. 하소온도의 증가에 따라 
(c)와 (d)의 하소 powder의 상태가 소결되기 전 과정부터 액상
이 형성되어 액상소결이 진행된 것으로 사료된다. 액상소결의 

원인으로 하소 온도가 증가할수록 기공의 양이 감소하는 것을 
관찰 할 수 있었다. 이는 그림 2의 TG/DTA분석에서 1200℃도 
이상의 온도에서 급격한 중량감소가 일어나는 것을 확인할 수 
있다. 이는 1200℃에서부터 Bismuth의 휘발이 일어나기 때문에 
미세구조에 영향을 미친 것으로 사료된다.
또한 그림.3의 x-ray회절 패턴 결과에서 1200℃이상에서 
bismuth의 피크가 사라져 순수 조성식 일때와 동일한 피크가 
생성된 것을 확인 할 수 있었다.

 
<그림 1> La8Bi2(SiO4)6O3 세라믹스의 하소온도에 따른 미세구조 

(a)1000℃ (b)1100℃ (c)1200℃ (d)1300℃
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<그림 2> La8Bi2(SiO4)6O3 세라믹스의 TG/DTA 분석 
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<그림 3> La8Bi2(SiO4)6O3 세라믹스의 X-ray회절 패턴
(a)1000℃ (b)1100℃ (c)1200℃ (d)1300℃

3. 결    론

본 연구에서는 일반소성법을 이용하여 La8Bi2(SiO4)6O3세라믹스
를 제조하였으며, 하소온도에 따른 소결 특성을 조사하였다. 하
소온도가 증가함에 따라 액상소결에 의한 미세구조 변화를 확
인할 수 있었고, 액상소결에 의한 기공변화를 확인할 수 있었
다.
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