
66

Korean Chem. Eng. Res., Vol. 43, No. 1, February, 2005, pp. 66-70

������ �� ��� �� SiC ���� ���� ��

���†
����*

����**

����� �������
712-701 �� ��� ��� ��� 33

*���������� ���������
305-343 ��� ��� �� 71-2

**����� �����
449-728 ��� ��� �� � 38-2

(2004� 11� 12� ��, 2004� 12� 28� ��)

Gas Permeation Characteristics of the Prepared SiC Membrane through Polyimide 
Carbonization Treatmemt

Ho-Sang Choi†, Gab-Jin Hwang** and An-Soo Kang*

Department of Biological & Chemical Engineering, Kyungil University, 33, Buho-ri, Hayang-up, Gyeongsan, Gyeongbuk 712-701, Korea
*Hydrogen Energy Research Center, Korea Institute of Energy Research, 71-2, Jang-dong, Yuseong-gu, Daejeon 305-343, Korea

**Department of Chemical Engineering, Myongji University, San 38-2, Nam-dong, Yongin 449-728, Korea
(Received 12 November 2004; accepted 28 December 2004)

� �

IS ����� HI �� ����� ��� 	� ��
��(�����)� ���� �� �� �
��, � ��
�� SiO� ������ SiC �� �
���. ������ ��� �� �� ��� � 50% ����, �� ��
� ����� ����� �����. ���� ����� ���� �� ����� ���� �� ���� ��
���. SiC �� SiO� �� ��� ���� �� �� ��� ����, �� �� ����� ������ ��
�� Knudsen ���� ����� �� � � ���.

Abstract − For the application in HI decomposition reaction of thermochemical water-splitting IS process, the carbon-
ized membranes using the polymer material (polyimide) were prepared, and SiC membrane was also prepared by SiO
treatment on those carbonized membranes. The weight change by the carbonation of polyimide was about 50%, and the
weight decreased with an increase of carbonation temperature. The gas permeance (H2 or N2) of carbonized membrane
decreased with an increase of carbonation temperature led to the pore closing. The gas permeance (H2 or N2) of SiC
membrane increased with an increase of SiO treatment concentration, and the gas permeation mechanism was changed
from the activiation energy flow to Knudsen flow.

Key words: Thermochemical Water-Splitting, IS Process, SiC Membrane, Carbonized Membrane, Hydrogen Permselective
Membrane

1. � �

��� ��� �� 2� ���� ��� ��� �� ���, �

�� ��(energy carrier)��� ���. ��� ���� ��� �

��� �� � �� ��� �� ��� �� ��� ���� �

�� ���� �� ��� ����. �� �� ��� �� ��

� ���� ���� � 4,000 K� ��� �� ��� ��� �

�� ����� �� ���. � �� ���� �� ���� �

�� ��� ���� ����� ��� ��� ��� ����

�� ��� �� ���� �����. � ����� ‘����

�� ���’�� ���, ��� ��� ��(energy carrier)	 �

�� ���� ��� ��� �
��� ��� ���� �� �

	� ���� �� ����� ����.

IS(iodine-sulfur)��[1, 2]� UT-3(Ca-Fe-Br)��[3]� �
��

�� � �� ��� ���� ���� ����� ��� � 


�� ���� ��. ��, GA(General Atomic)�[4]� �� ��

� ����, ���
�
��(Japan Atomic Energy Research

Institute)[5]�� ��� �� ��� �� �-��� �� ��� �

�� IS ��� �
� �� ���� ���� ��.
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I2(l)+SO2(g)+2H2O(l)→2HI(aq.)+H2SO4(aq.) (1)

H2SO4(g)→H2O(g)+SO2(g)+(1/2)O2(g) (2)

2HI(g)→H2(g)+I2(g) (3)

������ ��� � (1)� ���	 SO2 �� ������,

20-100 oC�� 

��� ����. � (2)� ���� ��� 2�

� ���� ����, ��� 400-500 oC�� 
���� H2O�

SO3�� 

��� ����, ��� SO3 ��� � 850 oC�� ��

��� �� SO2� O2 ��� ����. � (3)� ������(HI)

�� ��� �� �� ���� ����. �� ����� � �

�� ���� �-���� ����, �� �� ��� HTGR(�

����, high temperature gas-cooled reactor)� �� ���� �

� � �� ���� �� ��	��� �� ���� �� 
�

�	(entropy) ��� 
� �� 	���� ����.

HI �� ��� ����� ���� �� 	��� ����.

HI �� ����� ������ ��� HIx ��(HI-I2-H2O �

���)���� HI ��� ���� ���� �� ��� ���

�. ��� �� ��� HIx ��� ��� HI ��� ���(��

��)� �� ��� ����. ��� ������ ���� HIx

���� HI-H2O�(H2O/HI� ��� � 5)� ����� ���

�(azeotropic composition)[6]� 	���, ��� �� HI� ��

�� ���� ��� ��� � ��� �� ��� ���� �

�� ��. ��, HI ��� �	 ���� ���(450 oC�� �

20%) ��� HI ��� �� ���� ������ ����(HIx

��)� ����� �� ��� �
 ���� ��
� ��[7].

�� �� HI �� ����� ��
� ���� �� �� � �

�� � ��� ���� HI ����� �	�� �� 
�� ���

� ��. ��� HIx ��� � ����(quasiazeotropic composition)

��� HI� ���� ��� �� �� ���� ��[6]� ��

�� ��	� ���� �� �� � ��(�� ���
, electro-

electrodialysis)� �� HIx ��� � ����� �� ���� �

��� ����� ��� �� ��� ��� HI ���� ���

� ����[8, 9], �� ���, �� 	� ��� ��� ����

��� � ���(membrane reactor)� �� HI ��� �	��

�� ���� ��� �� ����[10, 11]. 

� ��, ���

(Si) �� ���(Pd)�� �� ���� ����� �����, Pd

�� �� HI �� ��� ���� ����� ��
� ��[12].

� 
���� ��� ���� �	� � ��� ��(����

�)� ���� ���� �����. ���� ���� ����

� 500 oC ��� ��� �� ����� ��� ���. ���

��� 
� ���� �� ���� SiC� ���� SiC ���

� �����, �� �� ���� ��
��� � ����� �

�� �� ���� 
����.

2. � �

2-1. ���

��� ���� ���� Kapton-400 V(KAP-100, �� 100 µm)

� 500H(KAP-125, �� 125 µm)� �����. ��� He ��

Ar �� ����� ���� ����� �����. �� ���

3 oC/min�� �� ����� ������ ��� ���.

Fig. 1� ��� � � ��� �� �� ����. 1,000 oC��

� ���� 
	 �� ���� IR�� �����, 1,400 oC��

� ���� ���� ���� ���� �����. �� ���

500-1,400 oC� ��, �� ����� 5���� ���. ��


� ��� ��� ����� �
�� GC(gas chromatography)�

�����, ���
� �� ��� �����.

���� �� 4�� Kapton ������ �����, ���

Kapton-400 V� � 0.28 g, Kapton-500 H� � 0.4 g���, ���

�� ���� �����.

2-2. SiC �

SiC ��� �� ��� �
� 1,700 oC ����, � 1,280 oC

�� ���� �� SiO� �����. ��� SiO(�� 99.9%)�

��� �� �, �� � 25 mm� ��		 ���� �����.

Fig. 2� SiC ����� ��� ���. ���� SiO� He �

�� ��� �� 1,300 oC�� �����, 1,380 oC�� ����

��� �� � ����� �
� �� ��� �� SiC �� 	

����.

SiO(g)+2C(s)→SiC(s)+CO(g) (4)

SiO� ��� �� 1,300 oC � SiC� �� �� 1,380 oC� �


� SiC �� ����[13]� ���� �� Kapton� ��� �

��� 1��� �� ���� 1% ��� ��� ��� ���.

2-3. �� �� ��

Fig. 3� � �� �� �� ��� ��� ���.

� �� �� ��� ��	�� �� �(O.D 40 mm, I.D. 38 mm,

Fig. 1. Carbonization furnace diagram.
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�� 500 mm)� ����, 25-250 oC�� �����.

��� ��� � SiC�� ����� ��(O.D 10 mm, I.D.

8 mm, �� 400 mm) �� ��� ���� ���� �����.

� ��� He, H2, N2, CO2� �����, ����� ����

�[10]� ���� �
� �� �� �����.

(5)

���, Q� ����, ∆P� �� �� �� �� ���(Pa),

A� �� ����(m2), K� �� ����.

3. �� � ��

3-1. ���

Fig. 4� � �� ��� �� ����� ����.

He, �� ����� ����� ����� ����� 
� �

� �� ���. �� ���� ����� ����� 	�� �

�� ���� �� ����.

Kapton-400 V� �� ���� Kapton-500 H� ���� ��

�����. �� ��� ��� ���� �� ���� ��� �

��� ����.

�	� �� � � ���, ��� ��� ����� ���

1,380 oC�� 
� �� ��� ���. �� ����� ����

����� ���� �� ����.

Fig. 5� Kapton-500 H� ����� � ��� �� ����

��� ����.

�	� �� � � ���, 410 oC ���� �����(CO)�

�����(CO2)� ����, 550 oC ���� ��(CH4)� ��

(H2)� ����, 800 oC ���� ��(N2)� �	�� ����

��. 	��� �� CO, CO2, H2 ��� �� ����.

Q K
A P∆⋅
-------------- dP

dT
------⋅=

Fig. 2. The preparation apparatus of SiC membrane.

Fig. 3. The measurement apparatus of the pure gas permeation.

Fig. 4. Weight change in each carbonization temperature.

Fig. 5. The amount of the product gas during carbonization of Kap-
ton-500H.
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3-2. �� �� �� �� ��

Fig. 6� Kapton-500 H� � ���� He ���� ��� ��

�� H2, N2 �� ����� ������ �����. 800 oC�

� ��� CH-18� ��, ��� ����� ��� ��� 
�

���� ��� ����, ��� ����� ��� ��� 
�

���� ��� �����. 1,000 oC�� ��� CH-5� ���

��� ��� ����� ��� ��� 
� ���� ��� �

���.

1,380 oC�� ��� CH-31� ��, ��� ����� ���

��� 
� ���� ��� ����, ��� ��� 80 oC(298 K

� 353 K)�� ��� 
��� ���.

�	� �� � � ���, ����� ���� ��� ���

�� ���� ��� ���� ��. �� ��� ���� ��

���� ������ � ��� ��� �� �� ���� ��

� ����� ����.

CH-31� 25 oC(298 K)�� ��� �� ��� ����� ��

� 
���� ���� 40��� ����, 150 oC(423 K)�� �

�� �� ��� ����� 5.18� Knudsen ��� �����

� 3.74�� �� �� ����.

Fig. 7� Kapton-500 H� 1,380 oC�� ��� ���� H2,

N2�� ����� ������ ����. ������� �

�� CH-38� He �� ����� ��� CH-31� �� �

����� ����� ��� ��� 
� ���� ��� �

����. ��� �� ���� �� �� � ��� ����

� � �� ���� ��� ��� ��� �� ���� ��

��� �� 
� �� �� �����. � ��� �� ��

���� �� �� ������ 	�� 
� �� ��� �

���.

3-3. SiC�� �� �� ��

Fig. 8� SiC �� H2, N2 �� ����� ������ ���

��. 1%� SiO ��� SI-1� ��� ����� �� ��� ��

����(1,380 oC)�� ��� CH-31� ����, 150 oC(423 K)�

250 oC(523 K)�� 
� �� �� ��� 25 oC� 80 oC�� ��

�� �����. ��� SiO ��� ��
 � ��� �	 ��

���� �
 ����� ����� ����.

�� ����� ������ SI-1���� ��� ��� ��

��� ��� ��
� �� ���� ��� ��� ��, 2%�

SiO ��� ��� SI-2���� ��� ��
�� ��� ���

Fig. 6. Permeance of H2 and N2 gas on carbonized Kapton-500H at each
temperature and He gas environment.

Fig. 7. Permeance of H2 and N2 gas on carbonized Kapton-500H at
1,380 oC and each environment.

Fig. 8. Permeance of H2 and N2 gas on SiC membrane at each tem-
perature.
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�� ���� ��� ����. ��� SiO� �� ��� 
��

� ��� ����� ���� ������ �� ���� ��

��� �� ����. �, �� �� ����� ������ �

��� Knudsen ���� ����� �� ����. ��� �	

� �
� ��� porosity� ���� ����� ����, ��

�� ���� ���� ��� ���� ��
 � ��. � ��

��� �
 �� SiC ��� ���� ���� ��, �� ��

� ���� Si �� SiO-C� ���� ��� ��	 ���� �

�� ��. ��� �� ��� �	� ��� ���, �� �� �

�� �	� ��� ���� ���� �� HI � I2 ��� ��

���� ��
 � ��[13].

SiO �� ��� 1%� 2%�� ��� �� ��� ���� �

��� �� SiC � ��� ����, � � ��� ��� �� �

��� �� �� ���� �� �� 
�� ����.

��� 
��� 
 ��� 
� �� ���, HI� �
 �(4.21Å)

� I2� �
 �(5.16Å)� ��
 � �� ������ ��� HI

� I2� ��� ����[10], ����� ��� �� 	�� ��

�� ��[11] ����� SiC �� �� �� ����� ���

IS������� HI� ��� �� ����� ����, ���

�� ������ ���� �� 
� � ����� ��� ��


�� ����.

4. � �

����� ��� SiC �� ��� �� ����� �� �


� �� ��� ���.

(1) � ���� ��� ��	 ������ ��� �� ��

��� � 50% ����, �� ��� ��
�� ����� �

����. ��, ��� �� ��� ����� �
 ��
� �

� ���.

(2) ��
 � ���� ��� CO, CO2, H2� �� ��� �

� � � ���.

(3) ���� ������ ��� ��� ���, ����� �

��� �� ����� ���� �� ���� ����� ��

� � ���.

(4) ���� He �� ���� ����� � ���� ���

	��, �� �� ��� 
� ���, ���� �� 	�� 
�

��� �� � � ���.

(5) SiC �� SiO� �� ��� ���� �� �� ��� �

���, �� �� ����� ������ ���� Knudsen �

��� ����� �� � � ���.

(6) ��� 
��� 
 ��� 
� ���, SiC �� �� ��

����� ��� ���� � �� IS ����� HI �� ��

� ��
 ���� ��� �����.

� �

� 
�� 2004�� ����� �
��� ������� �

�� �� �������. 
�� ��� ������.
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