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요 약

Mn이 치환된 헥사알루미네이트 촉매인 LaMnAl
11
O
19
, BaMnAl

11
O
19
, SrMnAl

11
O
19
을 (NH

4
)
2
CO

3
 공침법을 이용하

여, 1,200 oC 5시간 소성을 통해 제조하였다. X-선 회절, 질소흡착을 통해 촉매의 결정구조와 비표면적을 분석한 결과,

결정 격자 내 거울면에 La이 존재하는 LaMnAl
11
O
19
이 BaMnAl

11
O
19
과 SrMnAl

11
O
19
보다 우수한 헥사알루미네이트 결

정 구조를 가지는 동시에 13 m2/g의 높은 비표면적을 가지고 있었다. 또한 SEM 분석을 통해 LaMnAl
11
O
19
이 특유의

판상구조가 잘 발달함을 확인하였다. 메탄 연소 활성은 다음과 같은 차례로 증가하였고: LaMnAl
11
O
19
 > SrMnAl

11
O
19

> BaMnAl
11
O
19
. 메탄 연소 활성은 비표면적에 의존하였다. LaMnAl

11
O
19
에 60 wt%의 CeO

2
를 첨가하고 700 oC의 저

온에서 소성한 경우 700 oC의 저온에서 100% 전환율에 도달함으로써 ceria 첨가에 의한 메탄 연소 개선 효과를 확인

할 수 있었으며, 이 촉매가 저온 및 중온 영역의 메탄 연소 촉매로 활용될 수 있음을 확인하였다. 그러나, 이 촉매의

경우 1,200 oC의 고온에서 5시간 소성한 후에는 ceria입자 크기의 증가로 인해 메탄의 연소 활성 개선 효과를 잃게됨

으로 고온용 연소 촉매로서의 사용은 한계가 있음을 확인하였다.

Abstract −Mn substituted La, Sr or Ba- hexaaluminate were prepared by (NH
4
)
2
CO

3
 co-precipitate method and cal-

cined at 1,200 oC for 5 h. Catalysts were characterized by X-ray diffraction and N
2
 physisorption and scanning electron

microscope (SEM). Compared to SrMnAl
11
O

19
 and BaMnAl

11
O

19
, LaMnAl

11
O

19
 in which La located at mirror plane

showed better crystallinity and high surface area, 13 m2/g. LaMnAl
11
O

19 
revealed well developed plate-like structure

which is characteristic structure of hexaaluminate. The catalytic activity of methane combustion increased in the fol-

lowing order: LaMnAl
11
O

19
 > SrMnAl

11
O

19
 > BaMnAl

11
O

19
 and was dependent on surface area of catalysts. 60 wt%

CeO
2
/LaMnAl

11
O

19
 calcined at 700 oC showed enhanced methane activity and methane was oxidized completely at low

temperature (700 oC). It was confirmed that addition of ceria seems to be effective for the low and middle temperature

combustion of methane. But, after calcination at high temperature of 1,200 oC, it lost the promoting effect of ceria due to

increase of ceria particle size and it had a limit to applying to the high temperature catalytic combustion. 

Key words: Hexaaluminate, Methane, Catalytic Combustion, Ceria, Mirror Plane

1. 서 론

다양한 공정에서 열을 공급하는데 사용되는 일반 화염연소 방식은

NOx의 발생과 미연소 탄화수소 발생, 낮은 에너지 효율 등 많은 문

제점을 가지고 있다. 화염연소를 대체할 기술로 촉매 연소기술이 각

광을 받아왔다. 촉매연소는 촉매를 이용해 연료의 연소 온도를 낮추

고, 연료의 완전 연소를 가능하게 한다. 또한 다양한 공연비에서 우

수한 연소성능을 보인다. 이러한 이유로 기존 화염연소와 비교해서

우수한 효율성을 보여주며 NOx와 CO 등과 같은 오염물의 배출을

줄여준다[1]. 

천연가스는 석유와 비교해 많은 매장량과 가격적 용이성, 단위 에
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너지당 낮은 이산화탄소 배출량 등의 장점을 가지고 있다. 이러한 장

점으로 인해 가정용 연료 및 가스터빈, 공장의 수소 생산 공정 등의

원료로 사용된다. 천연가스의 주성분으로 알려진 메탄은 매우 안정

한 화합물로서 완전 산화가 어려우며 산화시 많은 에너지를 필요로

한다. 메탄은 기후 변화의 주범인 이산화탄소보다 오존층 파괴효과

가 수십배 높기 때문에 미연소된 메탄의 대기중 방출은 기후 변화에

큰 영향을 끼칠 수 있다. 때문에 에너지 효율과 환경적 측면을 고려

해 배출가스에 포함된 메탄을 효과적으로 제거하거나 효율적으로 사

용하기 위한 촉매 연소 기술이 가스터빈과 수소스테이션 등에서 적

용되어 왔다[2,3]. 

촉매연소기술에서 촉매의 역할은 매우 중요하다. 연료에 대해 우

수한 반응성을 가져야 하며 또한 높은 열적 내구성을 가지고 있어야

한다. 촉매연소용 촉매는 크게 귀금속 촉매와 금속 산화물 촉매로 구

분할 수 있다. Pd와 Pt로 대변되는 귀금속 촉매는 우수한 연소활성

으로 각광을 받아왔다. 그러나 귀금속 촉매는 고온에서 산화-환원 반

응에 의한 입자간 뭉침현상과 활성종의 증발로 인해 활성저하뿐만

아니라 높은 원자재 비용이 문제가 된다. 때문에 귀금속 촉매와 비

교해, 우수한 열적 안정성을 가지면서 비용이 저렴한 금속산화물 촉

매에 대한 관심이 높아지고 있다. Ceria 및 zirconia 계열 금속산화물,

페로브스카이트, 헥사알루미네이트 등의 물질들이 메탄 및 일산화탄

소 연소의 촉매로 연구되어왔다[4-7]. 이중 헥사알루미네트는 뛰어

난 열적안정성으로 고온 내구성을 필요로 하는 개질 및 연소반응의

촉매[8,9] 또는 로켓의 내열소재[10]의 대상으로 연구되고 있다. Arai

와 Machida에 의해 소개된 헥사알루미네이트는 AAl12O19 구조식을

가지고 있으며 거울면에 위치하는 A 자리 금속에는 알칼리 금속, 알

칼리 토금속 또는 희토류 금속이 있다. Al 자리는 Co, Mn, Ni, Cu

등의 다양한 전이금속들로 치환할 수 있다. Machida 등은 Al을 Mn

으로 치환했을 때 헥사알루미네이트의 메탄 연소 활성이 크게 개선

된다고 보고하였다[11]. 한편 ceria는 우수한 산소저장 능력으로 자

동차의 삼원촉매기, PM제거 기술의 촉매로 적용되어 왔으며 다양한

산화환원 반응의 촉매 및 조촉매로 사용되어왔다[12,13].

본 연구에서는 열적 내구성이 우수하며 연소특성이 좋다고 알려

진 Mn이 치환된 헥사알루미네이트의 거울면 금속을 La, Sr, Ba으로

변화시키며 촉매를 제조해 촉매의 물성과 메탄 연소 성능의 관계를

확인하였고 그 중 우수한 촉매를 선정하여 ceria 담지를 통해 메탄

연소 활성의 개선 효과를 확인해 보았다.

 

2. 실험방법

2-1. 촉매제조

헥사알루미네이트의 제조는 (NH4)2CO3 공침법을 이용하여 제조

하였다. La(NO3)3·xH2O(또는 Sr(NO3)2와 Ba(NO3)2)를 3차 증류수에

당량비만큼 녹였다. Al(NO3)2·9H2O와 Mn(NO3)2·4H2O를 3차 증류

수에 각각 당량비만큼 녹였다. 준비된 용액을 섞은 뒤 강하게 교반

하면서 가열맨틀을 이용해 용액의 온도를 60 oC로 일정하게 유지시

켰다. 미리 준비해 둔(NH4)2CO3 용액을 전구체가 녹여진 용액에 넣

으며 pH=7~8를 맞췄다. 이렇게 공침시킨 용액을 5시간 동안 60 oC

에서 교반하며 숙성시켰다. 침전물을 여과한 후 3차 증류수로 수차

례 세척하였다. 침전물을 110 oC에서 밤새 건조시킨 후 1,200 oC에

서 5시간 소성과정을 거쳐 헥사알루미네이트 촉매를 제조하였다. 소

성로의 승온 속도는 분당 5 oC로 제어하였다. 

Ceria 담지 헥사알루미네이트는 Ce(NO3)·6H2O 을 녹인 수용액을

LaMnAl11O19에 질량비로 20 wt%, 40 wt%, 60 wt% 함침한 후 110 oC

에서 건조시켰다. 건조한 촉매는 700 oC와 1,200 oC에서 각각 5시간

소성 과정을 거쳐 제조하였다. 소성로의 승온 속도는 분당 5 oC로 제

어하였다. 

2-2. 촉매 특성 분석

제조한 촉매의 결정구조의 확인을 위해서 X선 회절분석기(D/

MAX-IIIB X-Ray Diffractometer, Rigaku)를 사용하였다. 비표면적을

측정하기 위해 질소흡착 실험을 진행하였다(ASAP2010, Micromeritics).

미세구조 파악을 위해서 주사전자현미경(EX-200, Horiba)을 사용하

였다. 

2-3. 메탄연소 반응 실험

촉매의 활성은 상압에서 고정층 반응기를 사용하였으며 반응기는

1/2 inch 반응기를 사용하였다. 반응 온도는 K-type thermocouple을

촉매 층에 접촉시켜 제어하였고 300~900 oC 사이에서 메탄의 연소

성능을 평가하였다. 준비된 미세흐름 반응기에 0.5 g 촉매를 석영울

로 고정시켰고 총 유량 500 ml/min로 반응가스를 흘려주었다. 반응

가스 중 메탄과 산소는 부피 분율로 각각 1%, 20%로 유지하였고 질

소가스로 총 유량을 보정하였다. 생성가스의 분석은 Carbosieve

SII(Supelco) 컬럼이 장착된 가스크로마토그래피(Acme 6000,

Younglin)에 반응기를 on-line으로 연결하여 TCD를 이용해 진행하

였다. 생성가스에 포함된 수분은 가스크로마토그래피 전에 설치된

cold trap을 이용해 제거하였다. 메탄 전환율은 아래식을 이용하여

계산하였다.

메탄 전환율 (%) = (주입된 메탄의 몰수 −반응 후 메탄의 몰수)/

주입된 메탄의 몰수 × 100 (1)

3. 결과 및 토론

3-1. 소성 온도에 따른 La-Mn-Al의 X-선 회절

헥사알루미네이트 결정은 1,000 oC 이상의 고온에서 결정이 생성

되기 시작한다고 알려져있다. 소성 온도에 따른 헥사알루미네이트

결정의 생성을 확인하기 위해서 700 oC에서 1,200 oC까지 100 oC 단

위로 소성온도를 변화시키면서 5시간 소성을 통해 La-Mn-Al 시료

의 결정생성을 확인하였다. Fig. 1에 소성 온도를 높이면서 제조한

La-Mn-Al 시료의 X선 회절 분석 결과를 나타내었다. 700 oC 소성한

시료에선 헥사알루미네이트 결정은 아직 생성되지 않았고 LaAlO3

결정이 존재함을 확인하였다. 1,000 oC까지 소성 온도가 증가함에 따

라서 LaAlO3의 결정성은 증가하였으나 1,100 oC와 1,200 oC에서 소

성을 거친 시료는 LaAlO3의 결정성이 감소함을 확인하였다. 헥사알

루미네이트 특성 피크는 소성 온도 1,000 oC부터 나타나기 시작했으

며 온도가 높아질수록 특성 피크가 크게 증가하는 것을 확인할 수 있

었다. 700 oC에서 1,000 oC까지는 La, Al 침전 금속들이 열역학적으

로 안정한 LaAlO3 페로브스카이트 결정을 생성하며 소성 온도가

1,000 oC에서 1,200 oC로 높아지면서 헥사알루미네이트 결정으로 상

변화가 발생함을 알 수 있었다. Zheng등은 헥사알루미네이트의 생

성과정을 아래 식 (2), (3)으로 설명하였고[14] 이 생성과정은 소성

온도에 따른 X-선 회절 분석결과에서도 확인할 수 있다.
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La2(CO3)3 + Al2O3 → 2LaAlO3 + 3CO2 (2)

LaAlO3 + 5.5 Al2O3 → LaAl12O19 (3)

3-2. AMnAl
11
O

19
(A=La, Sr, Ba)의 X-선 회절, SEM, 비표면적

헥사알루미네이트 거울면에 위치한 금속 A를 La, Ba, Sr으로 바

꿔가면서 LaMnAl11O19, BaMnAl11O19, SrMnAl11O19를 제조하였

다. 소성은 헥사알루미네이트 결정이 잘 발달된 1,200 oC에서 5시

간 동안 진행하였다. 결정생성을 확인하기 위해 X-선 회절분석을

수행하였고 그 결과는 Fig. 2에 나타내었다. 1,200 oC 소성 과정을

거친 시료 모두 헥사알루미네이트 결정 구조를 가지고 있음을 확

인할 수 있었다. 하지만 헥사알루미네이트 결정 생성 정도는 원하

지 않았던 결정들의 생성으로 차이를 보였다. BaMnAl11O19,

SrMnAl11O19는 헥사알루미네이트 상전이 과정시 존재하는 페로브

스카이트와 α-Al2O3가 헥사알루미네이트와 공존하고 있으나

LaMnAl11O19는 상대적으로 순수한 헥사알루미네이트 결정을 가짐

을 확인하였다. 

Fig. 3에 LaMnAl11O19, BaMnAl11O19, SrMnAl11O19의 SEM 사진

을 나타냈다. 헥사알루미네이트 결정 구조는 2개의 스피넬 블록이 거

울면을 기준으로 존재한다. a와 b축에 평행한 거울면은 입자 크기가

큰 La, Sr, Ba 등이 존재해 c축으로의 결정성장을 억제해 비등방성 결정

성장을 일으키며 판상 구조의 모양을 가지게 한다[15]. LaMnAl11O19,

SrMnAl11O19, BaMnAl11O19 모두 헥사알루미네이트의 독특한 결정

구조인 판상구조를 나타내었다. 하지만 LaMnAl11O19는 판상구조를

잘 유지하며 입자간 뭉침 현상이 적은데 반해 BaMnAl11O19과

SrMnAl11O19는 판상구조의 발달이 원활하지 않았다. 뿐만 아니라 입

자간 뭉침 현상을 확인할 수 있었으며, 그 정도는 BaMnAl11O19에서

심하게 나타났다. 이 같은 모폴로지는 앞선 X-선 회절분석에서 확인

했듯이 BaMnAl11O19과 SrMnAl11O19에서 헥사알루미네이트 결성의

생성이 불순물로 인해 원활하지 않았기 때문이라 생각된다. 

Table 1에선 Mn 치환된 헥사알루미네이트 촉매의 비표면적을 정

리해놓았다. LaMnAl11O19 촉매는 1,200 oC의 높은 소성온도에서도

약 13 m2/g의 높은 표면적을 나타냈고 상대적으로 헥사알루미네이

Fig. 1. X-ray diffraction patterns of La-Mn-Al samples calcined at

several calcination temperature (H: hexaaluminate, P: per-

ovskite, α: α-alumina).

Fig. 2. X-ray diffraction patterns of LaMnAl
11
O

19
, SrMnAl

11
O

19
 and

BaMnAl
11
O

19 
calcined at 1,200oC (H: hexaaluminate, P: perovs-

kite, α: α-alumina).

Fig. 3. SEM image of SrMnAl
11
O

19
, LaMnAl

11
O

19 
and BaMnAl

11
O

19
 calcined at 1,200 oC.

Table 1. Summary of specific surface area and catalytic activity expressed

as T
10%

 and T
90%

 of catalysts. Temperature when the methane

conversion reaches x% is designated as T
x%

Sample
Specific surface 

area (m2/g)
T
10

T
90

BaMnAl
11
O
19

5 754 822

SrMnAl
11
O
19

9 550 745

LaMnAl
11
O
19

13 509 713

20 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,
 
700 oC, 5 h 20 521 711

40 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,
 
700 oC , 5 h 16 516 644

60 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,
 
700 oC, 5 h 30 498 644

20 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,
 
1200 oC, 5 h 12 512 706

40 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,
 
1200 oC, 5 h 10 510 706

60 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,1200 oC, 5 h 10 506 695
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트 결정 생성이 억제된 BaMnAl11O19과 SrMnAl11O19는 상대적으로

낮은 5 m2/g와 9 m2/g 의 비표면적을 나타내었다. 고온에서 헥사알

루미네이트가 높은 비표면적을 유지하는 이유는 헥사알루미네이트

의 비등방성 결정성장을 야기하는 거울면이 고온에서도 견고하게 유

지되어 입자간 뭉침 현상을 억제하기 때문이라고 알려져있다[15].

3-3. AMnAl
11
O

19
(A=La, Sr, Ba)의 메탄 연소 활성

SrMnAl11O19, BaMnAl11O19, LaMnAl11O19의 메탄 연소 활성을

Fig. 4에 나타내었다. Table 1에선 실험에 사용된 촉매의 메탄 전환

율 10%와 90%에 도달한 온도를 각각 T10과 T90으로 표기하였으며

전 촉매에 걸쳐서 실험이 진행된 온도 범위에선 일산화탄소의 생성

없이 메탄의 완전연소가 이루어졌다. T10은 연료가 얼마나 쉽게 개

시되는지를 나타낸다. LaMnAl11O19의 T10은 509 oC를 나타내었고

SrMnAl11O19과 BaMnAl11O19은 각각 550 oC와 750 oC를 나타내었

다. 메탄이 90% 전환되는 온도(T90)을 확인해도 T10과 같은 경향성

을 나타냈다. 정리하면 메탄 연소 활성은 다음과 같은 순서로 얻어

졌고: LaMnAl11O19 > SrMnAl11O19 > BaMnAl11O19 이 같은 순서는

비표면적 순서와 일치했다: LaMnAl11O19 (13 m
2/g) > SrMnAl11O19

(9 m2/g) > BaMnAl11O19 (5 m
2/g). 즉, LaMnAl11O19 촉매가 다른 촉

매와 비교해서 메탄 촉매 연소 특성이 우수함을 확인할 수 있었고 메

탄연소 성능은 비표면적에 의존하는 것을 확인할 수 있었다. 헥사알

루미네이트의 메탄연소 활성은 비표면적에 의존한다고 알려져 있다

[16]. LaMnAl11O19의 높은 활성은 판상구조의 발달에 따른 높은 비

표면적에 기인한다고 생각된다. 메탄의 연소 활성을 보다 개선시키

고자 높은 비표면적과 메탄 연소 반응활성을 가진 LaMnAl11O19를

담체로 선정해 ceria를 담지한 후 소성 온도를 달리해 메탄 연소 반

응에 적용해 보았다.

3-4. CeO
2
/LaMnAl

11
O

19
의 X-선 회절 분석, 비표면적

LaMnAl11O19를 담체로 한 ceria 담지 촉매의 제조를 통해 담지량

과 소성 온도에 따른 메탄 연소 활성의 개선 효과를 살펴보았다.

Ceria를 질량비로 20%, 40%, 60% 담지한 후 각각의 촉매를 700 oC와

1,200 oC에서 소성하였고 X-선 회절분석을 통해 결정성을 확인해보

았다. Fig. 5에 X-선 회절 분석결과를 나타냈으며 ceria의 결정이 생

성되었음을 확인할 수 있었다. X-선 회절 분석 결과를 이용해 담지

된 ceria의 입자 크기를 확인하기 위해 ceria 입자의 (111)면을 이용

해 Scherrer 공식을 적용하였고 계산된 ceria 입자 크기는 Table 2에

나타냈다. 자세한 Scherrer 공식은 아래 식 (4)에 나타내었다.

Scherrer 공식을 통해. 700 oC에서 소성한 CeO2/LaMnAl11O19 촉매의

ceria 입자는 담지량에 따른 차이 없이 약 10 nm의 크기를 가졌다. 하

지만 1,200 oC의 고온 소성 후에는 ceria 입자가 약 40 nm의 크기를

가지는 것을 확인하였다. 고온 소성 후 ceria 입자 크기의 증가는 고

온 노출로 인한 ceria 입자간 뭉침 현상으로 설명할 수 있다. 

T(hkl)=0.9·λ/B(hkl)·cosθ(hkl) (4)

(T(hkl)=입자 크기, B(hkl)=(hkl)면의 FWHM, θ(hkl)=(hkl)면의 

Bragg angle, λ=1.5406)

CeO2/LaMnAl11O19 촉매의 비표면적은 Table 1에 정리하였다. 700 oC

에서 소성한 촉매의 비표면적은 ceria 담지 전 LaMnAl11O19의 비표

면적 13 m2/g에 비해 증가하였다. 700 oC에서 소성한 ceria 담지 촉

매의 비표면적 증가는 ceria가 저온에서 가지는 높은 비표면적에 기

인한 것으로 생각된다. 그에 반해 1,200 oC 고온 소성을 한 ceria 담

지 촉매의 비표면적은 각각의 촉매가 대략 10 m2/g 으로 담체인

LaMnAl11O19 촉매와 비교해 소폭 감소하였다. 이는 고온 소성으로

ceria의 입자 크기가 증가하여 ceria 본래의 비표면적이 줄어들었으

며, 이와 더불어 ceria 입자에 의해 헥사알루미네이트의 기공이 막히

는 현상이 일어났기 때문으로 생각할 수 있다.

Fig. 4. Conversion of methane over LaMnAl
11
O

19
, SrMnAl

11
O

19
 and

BaMnAl
11
O

19
. Reaction conditions: catalyst loading 0.5 g, total

flow rate 500 ml/min, CH
4
 1 vol%, O

2
 20 vol% in N

2
 balance.

Fig. 5. X-ray diffraction patterns of X wt% CeO
2
/LaMnAl

11
O

19
 cal-

cined at 700 oC and 1,200 oC (X=20, 40 and 60, H: hexaalu-

minate, C: ceria, N: Ni as internal standard, LaMnAl
11
O

19

was calcined at 1,200 oC for 5 h).

Table 2. Average particle size of ceria on the LaMnAl
11
O

19 
estimated

by Scherrer equation based on XRD measurement

Sample
Average particle size of ceria

(nm)

20 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
, 700 °C, 5 h 10

40 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
, 700 °C, 5 h 11

60 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
, 700 °C, 5 h 11

20 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,
 
1200 °C, 5 h 43

40 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,
 
1200 °C, 5 h 46

60 wt.% CeO
2
/LaMnAl

11
O
19
,
 
1200 °C, 5 h 43
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3-5. CeO
2
/LaMnAl

11
O

19
의 메탄 연소 활성

700 oC에서 5시간 소성한 CeO2/LaMnAl11O19의 메탄연소 실험 결

과를 Fig. 6에 나타내었다. 700 oC에서 소성한 촉매는 ceria 담지량

이 높아짐에 따라 메탄 연소 활성이 높아지는 것을 확인할 수 있었

다. 20 wt% CeO2/LaMnAl11O19의 메탄연소 활성은 LaMnAl11O19와

반응 활성 면에선 큰 차이를 보이진 않았다. 하지만 40, 60%로 담지

량이 증가할수록 촉매의 연소 활성은 향상되는 것을 확인할 수 있었

다. 특히 60 wt.% CeO2/LaMnAl11O19는 전 온도 범위에서 높은 메탄

연소 활성을 나타내었고 소성온도와 같은 온도인 700 oC에서 100%

전환율을 보임으로써 이 촉매가 저온 촉매 연소의 촉매로 활용할 수

있음을 확인할 수 있었다.

1,200 oC의 고온 소성 후에도 ceria에 의한 연소활성 증진 효과를

갖는지 확인하기 위해 메탄 연소 실험을 진행하였고 Fig. 7에 그 결

과를 나타내었다. 1,200 oC의 고온에서 5시간 소성 후 메탄의 연소

활성은 ceria 담지량에 따라 활성 차이를 확인할 수 없었으며 ceria

담지 촉매의 연소 활성은 담체인 LaMnAl11O19의 연소 활성과 비교

해 큰 차이를 확인할 수 없었다. 이 같은 결과는 고온 소성에 따른

ceria 입자 크기의 증가와 함께 ceria의 연소 활성의 감소에 기인한

것으로 생각된다. 1,200 oC의 고온에서 열처리된 ceria는 결정성 산

화물의 형태는 유지하지만 메탄의 연소 활성은 감소하는 것으로 볼

수 있다. Ceria의 낮은 열적 안정성은 ceria의 고온 촉매 연소 적용

시에 문제가 될 수 있을 것으로 여겨진다. 

4. 결 론

공침법으로 제조한 La-Mn-Al 산화물은 1,000 oC부터 헥사알루미

네이트 결정으로 상전이가 일어나며 1,200 oC 이전에 생성됨을 확인

하였다. 1,200 oC에서 5시간 소성을 거쳐 제조한 LaMnAl11O19,

BaMnAl11O19, SrMnAl11O19는 모두 헥사알루미네이트 결정을 가지고

있었다. 하지만 La이 거울면에 위치한 LaMnAl11O19이 BaMnAl11O19과

SrMnAl11O19보다 우수한 헥사알루미네이트 결정성을 나타내었다.

이 같이 높은 결정성으로 인해 LaMnAl11O19는 1,200 oC의 고온 소

성 후에도 13 m2/g의 높은 비표면적을 유지하였으며 비표면적이 가

장 높은 LaMnAl11O19이 가장 우수한 메탄 연소활성을 나타내었다.

1,200 oC의 고온 소성으로 제조된 LaMnAl11O19에 CeO2를 담지하고

700 oC에서 소성한 60 wt% CeO2/LaMnAl11O19는 700 
oC의 저온에

서 100% 메탄 전환율을 보임으로써 메탄 연소 활성이 향상됨을 확

인할 수 있었다. 그러나 1,200 oC 고온 소성 후엔 ceria 입자크기가

증가함으로써 700 oC 이상의 고온 연소에서는 ceria 첨가에 의한 메

탄연소활성 증진 효과를 기대하기 어려움을 알 수 있었다.
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