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초 록

에탄올이 이산화탄소가 생성되는 경로로 반응할 경우 12개의 전자를 발생시키게 되지만 실제로는 두 개의 탄소 원자사

이의 결합력 때문에 완전 산화시키는 것이 쉽지 않다. 따라서 고성능 에탄올 산화촉매의 개발은 에탄올 연료전지 실용

화에 필수적이다. 본 연구는 Pt에 Sn, Au을 첨가하여 이원계, 삼원계 촉매를 제조하여 에탄올에서의 활성과 촉매의 특

성에 대한 분석을 수행하였다. 촉매합성은 modified polyol 방법을 이용하였으며 Vulcan XC-72R 담지체를 사용하여

20 wt%로 담지하였다. PtSn/C 합금촉매는 Pt : Sn의 비율이 1 : 0, 4 : 1, 3 : 1, 2 : 1, 1.5 : 1, 1 : 1, 1 : 1.5 으로 합성하였으며,

PtSnAu/C 합금촉매는 Pt : Sn : Au의 비율을 5 : 5 : 0, 5 : 4 : 1, 5 : 3 : 2, 5 : 2 : 3 으로 합성하였다. 촉매특성은 XRD,

TEM 분석을 통해 분석한 결과 1.9~2.4 nm 정도의 입자의 크기와 면심입방구조의 구조를 가지는 것으로 확인하였다.

에탄올 산화에 대한 합금촉매의 활성은 순환전류전압법으로 실험하였고, 그 중 가장 높은 성능을 가진 PtSn(1.5 : 1)/C

와 PtSnAu(5 : 2 : 3)/C 합금촉매를 단위전지 성능평가를 통해 실제 연료전지 구동환경에서 촉매의 활성을 측정하였다.

그 결과 에탄올 산화에 가장 높은 성능을 나타낸 촉매는 PtSn/C(1.5 : 1)이었고, 촉매의 안정성은 PtSnAu/C(5 : 2 : 3)에

서 높게 나타났다.

Abstract :Though ethanol can theoretically generate 12 electrons during oxidation to carbon dioxide, the complete oxidation

of ethanol is hard to achieve due to the strong bond between the two carbons in its molecular structure. Therefore, devel-

opment of high activity catalyst for ethanol oxidation is necessary for the commercialization of direct ethanol fuel cell.

In this study, some binary and ternary electrocatalysts of PtSn/C and PtSnAu/C have been synthesized and characterized.

The catalysts were fabricated with modified polyol method with the amounts of 20 wt%, where the Pt:Sn ratios in

the PtSn/C were 1 : 0, 4 : 1, 3 : 1, 2 : 1, 1.5 : 1, 1 : 1, 1 : 1.5 and Pt:Sn:Au ratios in the PtSnAu/C were 5 : 5 : 0, 5 : 4 : 1,

5 : 3 : 2, 5 : 2 : 3. From the XRD and TEM analysis results, the catalysts were found to have face centered cubic structure

with particle size of around 1.9~2.4 nm. The activity in the ethanol oxidation was examined with cyclic voltammetry

and the results indicated that PtSn(1.5 : 1)/C and PtSnAu(5 : 2 : 3)/C had the highest activity in each catalyst system. Fur-

ther tests with single cell were performed with those catalysts. It was found that PtSn/C(1.5 : 1) exhibited the best per-

formance while the long term stability of PtSnAu/C(5 : 2 : 3) is better than PtSn/C(1.5 : 1).

Keywords : Direct ethanol fuel cell, Catalyst, PtSn/C, PtSnAu/C.

1. 서 론

21세기 인류가 사용할 에너지원은 고효율인 동시에 친환경적

이어야 한다는 점에서 연료전지에 대한 연구는 기업, 정부, 학계

에서 각광받고 있다. 다양한 연료전지 중에서 직접 액체 연료전

지(Direct Liquid Fuel Cell, DLFC)는 발전효율이 높고, 연료를

개질할 필요가 없어 전지의 소형화가 가능하기 때문에 휴대하

기 간편하다는 이점에서 이차전지를 대체할 차세대 전원장치로

각광받고 있다.1) 다양한 액체연료 중에서 생산량이 풍부하고,
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행되고 있다.2,3) 에탄올(8.0 kWh/kg)은 메탄올(6.1 kWh/kg)보다

에너지 밀도가 높으며 완전하게 산화가 될 경우 12개의 전자를

내놓을 수 있으며, 물과 결합하여 마치 하나의 커다란 분자처럼

움직이기 때문에 cross-over의 정도가 낮다는 장점을 가지고 있

다.4) 이러한 두드러진 장점들 때문에 에탄올을 이용한 연료전

지를 개발하려는 노력이 시작되었으며 점차 많은 연구자들이 이

에 관심을 나타내고 있다.5-7) 이러한 장점에도 불구하고 실제 직

접 에탄올 연료전지의 성능은 매우 낮다. 그 이유는 에탄올이

산화되어 최종 생성물인 이산화탄소까지 진행되는 12전자생성

반응이 아닌 2개나 4개의 전자가 생성되는 반응에서 끝나게 되

기 때문이다.6) 따라서 고성능 직접 에탄올 연료전지(Direct

Ethanol Fuel Cell, DEFC)를 위해 에탄올 산화에 활성이 좋은

촉매의 개발이 필요하다. 본 연구는 에탄올의 산화반응을 촉진

시키기 위해 Pt와 다른 금속물질을 이원계, 삼원계로 합성하여

PtSn/C 촉매와 PtSnAu/C 촉매를 제조하였다.

Pt 계열 합금촉매는 흔히 세 가지의 합성법을 이용하여 제조

한다. Impregnation, colloidal, polyol 방법이다. Impregnation

합성법은 간단한 합성방법이지만, 입자의 크기, 분포를 제어할

수 있는 방법이 제한되어 있고, 탄소의 소수성 때문에 용매에

잘 용해되지 않는 문제점 때문에 금속촉매의 분산도가 좋지 않

은 단점이 있다.8) Colloidal 합성법은 금속 콜로이드 표면에 붙

어있는 표면활성제를 제조, 수 회의 중간 세척과정, 장시간의 담

지과정, 그리고 표면활성제를 제거하기 위한 열처리 과정 등 그

과정이 복잡하고 시간이 많이 소요되는 단점이 있다.9) Polyol

method란 −OH기를 세 개 이상 가진 알코올을 이용하여 금속

물질을 환원시키는 합성법이다.10) 에틸렌 글리콜을 환원제로 이

용하게 되면 계면활성제를 따로 사용할 필요가 없으며 무기물

을 쉽게 녹일 수 있기 때문에 비교적 간단한 단계로 합성할 수

있다. Modified polyol 방법이란 기존의 polyol 방법에서 물을

첨가하여 합성하는 방법이다. Zhou 등11)은 polyol 합성법에서

물의 첨가량에 따라 입자크기를 조절할 수 있다고 하였다.

에탄올의 산화를 촉진시키기 위한 여러 촉매들 중에서 PtSn/

C 촉매가 우수한 성능을 나타내고 있다.7) Pt는 에탄올 산화반

응에 활성을 나타내지만 포화 칼로멜 기준전극(saturated

calomel electrode)을 기준으로 0.65 V 정도에서 CO의 피독현상

이 발생해 촉매의 활성이 감소하게 된다. 따라서 Sn이나 Ru는

조촉매(promotor) 역할로써 Pt표면에 CO가 피독되는 것을 막아

주어 촉매의 활성을 높여주는 역할을 수행한다.

순수한 Pt 촉매를 이용할 경우 에탄올의 산화반응은 이산화

탄소로 완전 산화되는 반응보다는 중간생성물인 아세트 알데히

드가 생성되는 반응으로 진행된다.12) Rousseau 등13)은 Pt/C,

PtSn(9 : 1)/C. PtSnRu/C 촉매를 합성하여 가스 크로마토그래피

를 이용하여 반응생성물을 분석한 결과 순수 Pt/C 촉매보다 Sn

이나 Ru를 이용해 합금한 촉매가 아세트산의 생성을 촉진한다

는 것을 발견하였다. 연료극에 순수 Pt/C 촉매만 사용할 경우

에탄올을 아세트알데히드까지 생성되는 2전자 반응까지만 진행

시킨다면, Sn 이나 Ru 의 첨가는 에탄올을 아세트산이 생성되

는 4전자 반응까지 촉진한다는 것을 알 수 있다.

이 밖에도 PtAu, PtW, PtIr, PtRuSn, PtPd, PtSnP, PtCo

등 많은 촉매가 개발되었다.13-17) PtW 합금촉매는 Pt보다 낮은

과전위에서 산소 흡착종을 형성하게 된다. 따라서 에탄올이 분

해되어 촉매표면에 흡착하게 되면 산소흡착종과의 결합에 의해

산화반응을 촉진시킬 수 있다. 이러한 산소 흡착종은 Sn, Ru,

Ir, W 물질에 많이 형성되게 된다.10,17) PtAu 합금촉매는 third

body effect라고 하여 제 3원소의 첨가에 의해 촉매표면에 일산

화탄소 흡착을 막아 촉매의 활성을 증가시킨다고 알려져 있다.14)

따라서 본 연구는 직접 에탄올 연료전지의 성능을 향상시키

기 위하여 Pt, Sn, Au 금속물질을 이용하여 여러 조성의 합금

촉매를 합성하여 각 촉매의 특성과 활성 및 장기 안정성을 연

구하였다.

2. 실험 방법

2.1. 촉매 제조방법

촉매의 합성방법은 에틸렌 글리콜을 사용하여 환원시키는

modified polyol 방법을 이용하였다.10,18) PtSn/C와 PtSnAu/C

합금촉매 합성에 사용된 전구체는 H2PtCl6 · 6H2O(Aldirch),

SnCl2 · 2H2O(Aldrich), HAuCl4 · 3H2O(Aldirch)를 사용하였으며,

환원제인 동시에 용매인 에틸렌 글리콜(Junsei)용액에 Pt, Sn,

Au의 전구체를 0.05 M로 용해시켜 모용액을 만든 뒤 원하는 합

금 비율만큼 혼합하여 부피적정 하였다. 모용액을 만든 이유는

Sn의 경우 녹는 시간이 오래 걸리고, Pt는 공기 중에서 쉽게 수

화되기 때문에 보다 정확한 적정을 하기 위해서이다. PtSn/C 합

성촉매 제조는 Pt와 Sn의 모용액을 혼합한 용액에 적정량의 에

틸렌 글리콜과 물을 첨가하여 교반하였다. 30분 뒤, 전체 용액

의 0.1 M이 되도록 NaOH를 넣어준 뒤 5oC/min의 속도로

130oC까지 가열하여 3시간 동안 교반시킨다. 가열하는 동안 환

원제인 에틸렌 글리콜의 손실을 막기 위하여 냉각기(condenser)

를 이용하여 휘발되는 용매를 응축시켰다. 합성된 촉매의 담지

량이 20 wt%가 되도록 탄소가루(Vulcan XC-72R)를 넣어 4시

간동안 교반하여 충분히 담지되도록 하였다. 생성된 시료는 여

러번 필터링을 통해 세척했으며, 공기분위기에서 200oC로 2시

간 동안 열처리 과정을 하여 표면처리를 해주었다.19) 이 때

PtSn/C 합금촉매는 전구체 비율로 Pt : Sn의 비율을 1 : 0, 4 : 1, 3 : 1,

2 : 1, 1.5 : 1, 1 : 1, 1 : 1.5으로 합성하였다. PtSnAu/C 합금촉매는

동일한 방법으로 Pt : Sn : Au의 비율을 5 : 5 : 0, 5 : 4 : 1, 5 : 3 : 2,

5 : 2 : 3 으로 합성하였다. 촉매합성에 대한 준비과정은 Fig. 1에

나타내었다.

2.2. 순환전압전류법(Cyclic Voltammetry, CV)의 실험조건

합성된 촉매의 전기화학적 성능평가는 순환전압전류법을 통

해 산출하였다. 삼전극 장치에 포화 칼로멜 전극을 기준전극으

로 하여 potentiostat/galvanotat(solartron 1287A)을 사용하여

Fig. 1. The preparation processes of 20 wt% PtSn/C and PtSnAu/

C electrocatalysts using modified polyol method.
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수행하였다. 작업전극은 지름 0.6 cm인 glassy carbon을 이용하

였고 상대전극은 Pt wire를 사용하였다. 합성한 촉매 30 mg을

물, IPA(isopropyl alcohol), 5 wt% nafion 용액과 혼합하여 만

든 촉매용액에서 12 µl를 glassy carbon에 도포하여 60oC 오븐

에서 1 시간동안 건조시킨 후 전기화학적 분석실험을 시행하였

다. CV 실험을 통해 0.5 M 황산용액에서 촉매 표면의 수소 흡

탈착 면적을 측정하였고, 0.5 M 황산용액과 1 M의 에탄올의 혼

합용액 하에 촉매의 산화전류밀도를 측정하였다. 이 때 전위변

화는 −0.25 V에서 1.0 V까지 주었고, 스캔속도는 10 mV/s로 하

였다. 모든 실험은 시작하기 전에 질소를 흘려주어 용액 속의

산소가 충분히 제거된 상태에서 실험하였다.

2.3. MEA의 제조 및 실험조건

CV 실험에서 우수한 성능을 나타낸 PtSn/C(3 : 2) 촉매와

PtSnAu(5 : 2 : 3)/C 촉매를 스프레이법을 이용해 MEA를 제조하

여 단위전지실험을 수행하였다. 연료극에는 합성된 촉매를 금속

담지량 1.5 mg/cm2 하여 촉매량의 15% 비율의 5 wt% nafion 용

액, 용매제인 물과 IPA를 혼합하여 잉크를 만들어 기체확산층

이 도포된 carbon paper 위에 분산시켰다. 공기극은 Pt black 촉

매(HiSPECTM 3000, Johnson Matthey)를 3.0 mg/cm2을 도포하

였다. 환원극을 black 촉매로 사용한 이유는 산소의 환원반응이

충분히 되어 속도결정단계가 에탄올의 산화반응이 되도록 하기 위

해서이다. 전해질은 Nafiond® 115를 사용하였으며 Fig. 2과 같이

셀을 조립하여 연료극에 에탄올, 공기극에 산소, 셀온도 90oC, 무

가습 조건에서 단위전지를 구동하였다. 셀 성능평가는 수소전처

리과정을 통해 촉매의 활성이 충분히 높아진 뒤에 수행 하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 촉매의 특성평가

Pt 계열의 합금촉매에 대한 특성은 XRD(X-ray Diffraction),

TEM(Transmission Electron Microcope)을 통해 분석하였다.

Fig. 3에 나타난 것과 같이 PtSn/C 합성촉매의 XRD 분석은

그래프 상에서 아래에서 위로 올라갈수록 Sn이 증가하는 형태로

배치하였다. 여기서 총 5 개의 피크를 확인할 수 있는데 20∼30o

부근에서 Vulcan XC-72R의 피크를 확인할 수 있었고, 그 다음

순서대로 Pt(111), Pt(200), Pt(220), Pt(311) 피크를 확인하여

PtSn/C 합성촉매가 면심입방격자(face-centered cubic lattice,

fcc)구조를 가지는 것을 확인할 수 있었다. Sn의 함량이 증가함에

따라 Pt(220)면의 2-theta 값이 감소하는 것을 확인할 수 있었으

며, 이것은 Pt의 면심입방격자구조에 Sn이 첨가되어 격자가 팽

창한 것으로 추측할 수 있다. Zhou 등7)은 어느 정도까지의 격자

상수의 증가는 C-C bond의 분열을 촉진시켜 연료의 이용을 향

상시킴과 동시에 결과적으로 셀 성능을 향상시킬 수 있다고 하

였다. Sn의 함량이 높아질수록 Pt 피크의 세기는 감소하고 Pt 의

주변에 있는 Sn 산화물의 피크 (SnO2(101)-34o, SnO2(211)-52o)

의 세기가 증가하는 것을 확인할 수 있는데 이것은 열처리 과

정을 통해 Sn이 산화물로 존재하는 비율이 높아지기 때문이다.

Fig. 3에 나타낸 격자상수는 Bragg 법칙을 이용하여 구하였다.20)

Fig. 2. Schematic diagram of single cell assembly.

Fig. 3. XRD patterns of PtSn/C with different Pt:Sn atomic ratios.

Fig. 4. XRD patterns of PtSnAu/C with different Pt : Sn : Au atomic

ratios.
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여기서 2-theta 값은 Pt(220)면을 기준으로 계산하였다. 그 이유

는 Pt(111)면과 Pt(200)면 주위에 나타나는 Sn 산화물의 피크가

겹쳐질 수 있기 때문에 좀더 정확한 계산을 위해 Pt(220)면을 기

준으로 하였다.

Fig. 4에 나타난 20 wt% PtSnAu/C 촉매의 XRD 데이터를

보면 역시 면심입방격자구조를 가지는 것을 확인할 수 있었다.

Pt보다 원자크기가 큰 Au가 첨가되어 Pt(220)면의 피크가 왼쪽

으로 이동한 것을 확인할 수 있었다.

Fig. 5의 TEM 분석으로 합성한 촉매의 형상을 확인할 수 있

었다. 막대자의 크기는 10 nm를 나타낸다. 탄소담지체에 합금촉

매가 고르게 분산된 것을 확인할 수 있었으며, 합성비율에 상관

없이 1.9~2.4 nm 범위의 입자크기를 확인할 수 있었다.

PtSnAu/C 촉매의 경우 PtSn/C의 담지량보다 다소 밀도가 떨어

진 분포를 나타내었다.

3.2. 합성촉매의 전기화학적 성능평가

Modified polyol 방법에 의해 합성된 20 wt% Pt/C 촉매의

성능을 비교하기 위해 20 wt% Pt/C(HiSPECTM 3000, Johnson

matthey) 상용촉매와 비교분석해 Fig. 6에 나타내었다. 황산 용액

상에서 에탄올의 CV 실험을 하게 되면 두 개의 봉우리를 가지

는 전류그래프를 얻을 수 있다. 0.7 V 부근에서의 최대 피크가

전방산화전류(forward anodic peak current density, If)를 나타

내고, 1.0 V에서 0.5 V로 내림훑기(negative scan) 했을 때 다시

한번 전류가 증가하게 되는데 이것을 후방산화전류(backward

anodic peak current density, Ib)라고 부른다. 촉매의 활성을 보

기 위해선 전방산화전류의 onset potential과 최고전류밀도까지

의 기울기 정도, 최대전류밀도의 값을 확인해야한다. Liu 등21)

은 전방 산화전류와 후방산화전류 값의 비율(If/Ib)로 촉매의 내

성(tolerance) 정도를 추론할 수 있다고 하였다. Fig. 6의 CV

그래프상에 나타난 바와 같이 onset potential은 0.3 V로 두 촉

매가 동일하였으며 전방산화전류의 증가속도 역시 큰 차이를 보

이지 않았으나, 전방산화전류의 크기는 Pt/C 상용촉매가

37.54 mA/cm2, Pt/C 합성촉매가 42.19 mA/cm2으로 합성촉매가

더 높은 수치를 나타내었다. 따라서 modified polyol 합성법이

나노크기의 촉매입자를 생성하는 동시에 담지체에 고분산되어

촉매의 활성을 높여준다는 것을 확인하였다. 전후방산화전류의

비율은 Pt/C 상용촉매가 1.24로 Pt/C 합성촉매의 1.11에 비해

다소 높은 값을 나타내는 것으로 확인되었다.

Fig. 5. TEM images: (a) 20 wt% PtSn(3 : 1)/C (b) 20 wt% PtSn(1.5 : 1)/C

(c) 20 wt% PtSn(1 : 1)/C (d) 20 wt% PtSnAu(5 : 2 : 3)/C.

Fig. 6. Comparison of catalyst activities between commercial and

synthesized Pt/C: CV curves were obtained from 0.5 M H2SO4+ 1.0 M

EtOH.

Fig. 7. Comparison of PtSn/C catalysts with various Pt : Sn atomic

ratios. CV curves were obtained from 0.5 M H2SO4 + 1.0 M EtOH.

Fig. 8. Comparison of current densities of PtSn/C catalysts with

various Sn contents at the anodic potential of 0.6 V (from Fig. 7).
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Fig. 7의 그래프는 PtSn/C 합성촉매의 전기화학적 활성을 나

타내었다. Sn의 비율이 높아질수록 onset potential이 높아지는

경향을 발견할 수 있었다. Fig. 8에 나타낸 성능비교 데이타는

Fig. 7의 CV 데이터에서 0.6 V 전압하에 출력된 전류밀도를 나

타낸 그래프이다. Pt/C 상용촉매를 기준으로 Pt:Sn의 비율이

3 : 1, 2 : 1, 1.5 : 1, 1 : 1 일 때 높은 성능을 나타내고 4 : 1과

1 : 1.5는 낮은 성능을 나타내는 것을 알 수 있다. Sn의 함유량

이 25~50%정도 함유되어 있을 때 촉매활성을 높이는데 영향을

미치는 것으로 보이며, 전체적으로 가장 높은 성능을 나타낸 촉

매는 Pt와 Sn이 1.5 : 1의 비율로 합성되었을 때이다.

Fig. 9에 나타난 PtSnAu/C 합성촉매의 CV 데이터를 보면,

가장 우수한 성능을 나타내는 것은 Pt:Sn:Au의 비율이 5 : 2 : 3

이었으며, onset potential을 측정한 결과 Pt:Sn:Au의 비율이

5 : 2 : 3 > 5 : 3 : 2 > 5 : 4 : 1 > 5 : 5 : 0 의 순서로 낮게 나타났다.

이것은 Au의 첨가가 onset potential을 낮추는 효과를 가져온다

고 추측할 수 있다. 그러나 PtSn(1.5 : 1)/C 합금촉매의 성능보

다는 약간 낮은 것을 확인할 수 있었다.

3.3. 단위전지 성능평가

단위전지 성능평가는 Pt/C(Johnson matthey), PtSn(1.5 : 1)/

C(E-TEK) 상용촉매와 PtSn(1 : 1)/C. PtSn(1.5 : 1)/C,

PtSnAu(5 : 2 : 3)/C 합성촉매를 연료극에 뿌려 구동시켜 각각의

성능을 비교하여 Fig. 10에 나타내었다. Pt/C 상용촉매는 에탄

올의 농도가 증가할수록 성능이 감소했다. 이것은 에탄올의 중

간생성물이 Pt의 표면에 다량 흡착되어 촉매의 활성점이 감소

했을 것이라 추측된다. 그러나 Sn이 첨가된 상용촉매와 합성촉

매는 에탄올 농도에 따라 전류밀도가 증가하는 경향을 나타내

었다. 2 M의 에탄올로 구동시킨 결과 최대전력밀도를 나타낸 것

은 합성 PtSn(1.5 : 1)/C > 상용 PtSn(1.5 : 1)/C > 합성

PtSnAu(5 : 2 : 3)/C >합성 PtSn(1 : 1)/C >상용 Pt/C 순이었다.

또한 Fig. 11에서 PtSn(1.5 : 1)/C의 상용촉매와 합성촉매 성능비

교 그래프에서 합성된 촉매가 우수한 성능을 나타내는 것으로

보아 CV 결과와 동일한 경향을 나타내는 것을 확인할 수 있었다.

Au의 첨가에 따른 효과를 보기 위해 2 M 에탄올에서

PtSn(1 : 1)/C과 PtSnAu(5 : 2 : 3)/C 합성촉매의 성능을 비교하여

Fig. 12에 나타내었다. Pt의 양이 동일하게 첨가되었을 때, Au

의 첨가가 에탄올의 산화를 촉진시키는 것을 확인할 수 있었다.

그러나 가장 우수한 성능을 내는 촉매는 PtSn(1.5 : 1)/C 합성촉

매이므로 Au의 첨가에 의한 활성증가가 모든 PtSn 비율에 대

해 성립하는 것은 아니다. 따라서 Au의 효과를 알아보기 위한

추가적인 연구가 필요할 것으로 판단된다.

Fig. 13의 장기운전은 PtSn(1 : 1)/C, PtSn(1.5 : 1)/C,

Fig. 9. Comparison of PtSnAu/C catalysts with various Pt : Sn : Au

atomic ratios. CV curves were obtained from 0.5 M H2SO4 + 1.0 M

EtOH.

Fig. 10. Comparison of maximum power densities of various Pt-

alloy catalysts according to the ethanol concentrations.

Fig. 11. Comparison of performance between commercial and

synthesized of PtSn(1.5)/C catalysts.

Fig. 12. Comparison of single cell performance of various Pt-alloy

catalysts.
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PtSnAu(5 : 2 : 3)/C 합성촉매를 이용하여 단위면적당 20 mA/cm2

를 출력하여 2 M의 에탄올로 15시간 동안 운전하였다.

PtSn(1 : 1)/C 합성촉매의 경우 11시간 운전 이후 성능이 급격히

저하되어 11시간 동안만 운전 되었다. PtSn(1.5 : 1)/C 합성촉매

는 시간에 따라 성능감소를 보였으나, PtSnAu(5 : 2 : 3)/C 합성

촉매는 일정한 전압을 유지하였다. 따라서 단위전지 성능은

PtSn(1.5 : 1)/C 합성촉매의 성능이 우수하였으나 장기운전에서는

Au의 첨가가 촉매의 안정성을 높이는 역할을 한다고 볼 수 있다.

4. 결 론

Sn, Au를 첨가시켜 Pt 계열의 촉매를 modified polyol 방법

을 이용하여 제조하였다. TEM 분석을 통하여 분산이 잘 된 나

노입자크기의 촉매가 합성된 것을 확인할 수 있었다. PtSn/C를

원자비율로 합성한 결과 Pt(220)면의 피크가 좌측으로 이동한

것으로 미루어 Pt 의 입방구조에 Sn이 첨가되어 격자상수가 증

가했다고 판단된다.

순환전압전류법을 통해 가장 우수한 성능을 나타내는 촉매는

PtSn(1.5 : 1)/C 합성촉매였으며, 이는 단위전지실험에서도 똑같

은 경향을 보였다. 그러나 장기성능실험을 통해 PtSn(1.5 : 1)/C

합성촉매와 PtSnAu(5 : 2 : 3)/C 합성촉매를 비교해본 결과 Au의

첨가가 촉매의 안정성을 촉진시키는 것을 확인할 수 있었다. 또

한 순환전압전류법을 통해 Au의 첨가는 onset potential의 값을

낮추는 효과를 나타내었다.

단위전지로 만들어 구동시킨 결과 가장 높은 성능을 나타낸

것은 PtSn(1.5 : 1)/C, PtSnAu(5 : 2 : 3)/C, PtSn(1 : 1)/C 합성촉

매 순이었다. 이를 토대로 Au의 첨가가 촉매의 안정성을 높이는

것을 확인하였으나 PtSn(1.5 : 1)/C 합금촉매보다 낮은 성능을 내

므로, 직접 에탄올 연료전지의 성능과 장기 안정성 면을 동시에

고려한 합금 원소간의 비율 최적화가 중요할 것으로 판단된다.
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