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마이크로웨이브를 이용한 고분자 전해질 연료전지용 복합 탄소 

촉매 지지체 (ACF/Graphene)의 합성과 전기화학적 거동

조용일
1
ㆍ전유권

1
ㆍ박대환

1
ㆍ전소미

1
ㆍ김태언

1
ㆍ오경석

2
ㆍ설용건

1†

1
연세대학교 화공생명공학과, 

2
인하공업전문대학 화공환경과

Synthesisand Electrochemical Behaviors of Hybrid Carbon 

(ACF/Graphene) as Supports by Microwaves-irradiation Method for 

Polymer Exchange Membrane Fuel Cells (PEMFC)

YONGIL CHO
1
, YUKWON JEON

1
, DAE-HWAN PARK

1
, SO-ME JUON

1
, TAE-EON KIM

1
  

KYEONGSEOK OH
2
, YONG-GUN SHUL

1†

1
Department of Chemical and Biomolecular Engineering, Yonsei University, 

262 Seongsanno, Seodaemun-gu, Seoul 120-749, South Korea
2
Department of Chemical and Environmental Technology, Inha Technical College

Inha-ro 100, Nam-gu, Incheon 402-752, South Korea

Abstract >> Carbon materials are mainly used as catalyst supports for polymer exchange membrane fuel cell 

(PEMFC). Catalyst supports are required specific characteristics of the carbon materials, such as large surface area

and high electrical conductivity. Attempted were to improve electrical conductivity and to maintain high surface 

area of carbon materials using a microwave treatment. Microwave treatment, as a relatively new technique, takes 

short reaction time and reduce the consumption of the gases used for carbon treatment compared to a traditional 

heat treatment. Hybrid carbon (ACF/Graphene) as catalyst supports by microwave-irradiation method for PEMFC 

increase the cell performance because of increased electrical conductivity resulting in triple-phase contact and 

reduced the interfacial resistance. Scanning electron microscopy (SEM), transmission electron microscopy (TEM) 

and X-Ray Diffraction (XRD) were employed to analyze carbon materials. The performance of microwave-treated

carbon materials was evaluated by measuring current-voltage (I-V) characteristics and electrode impedance.
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1. 서  론

전세계적으로 화석연료의 고갈 위기와 환경오염 

문제가 부각됨에 따라서 기존의 화석원료를 대신하

고 환경오염의 피해를 주지 않는 연료전지 시스템이 

각광을 받고 있다. 연료전지(Fuel Cell)는 기존의 에

너지 변환 방식과는 달리 화학 에너지를 전기 에너

지로 직접 변환시키는 시스템으로써 고효율, 고출력, 

무공해 및 무소음의 특징을 지니고 있다. 또한 이산
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화탄소를 배출하지 않는 무공해 발전 방식으로 지구

온난화의 문제를 크게 저감시킬 수 있다는 기대감을 

갖게 한다
1,2). 연료전지 중 PEMFC(고분자 전해질 연

료전지)는 수소를 연료로, 공기 중의 산소를 산화제

로 사용하여 약 60∼100℃의 온도범위에서 작동되

며, 운전 중에 물과 열을 발생시킨다. PEMFC는 100

℃ 이하의 온도 범위에서 운전할 수 있다는 장점과 

함께 출력 밀도가 크면서도 에너지 변환 효율이 높

다는 장점을 갖고 있다. 따라서, PEMFC는 이동 교통

수단에 적용된 새로운 에너지 동력원으로서 주목을 

받고 있다
3,4). PEMFC를 구성하는 요소들 중에는 촉

매지지체가 있으며, 이 촉매지지체는 주로 탄소물질

로 이루어져 있기에 탄소지지체라고도 한다. 탄소지

지체는 PEMFC의 핵심구성 요소로서 촉매의 성능, 

내구성, 그리고 효율을 좌우한다. 결국, PEMFC의 성

능향상은 탄소지지체의 기공도, 표면적, 전기전도도, 

그리고 촉매와의 결착력 등의 신중한 조절을 통해 

이루어진다
5). 현재 탄소지지체로는 다공성탄소, 탄소

나노튜브(CNT), 나노다이아몬드, 탄소나노섬유(CNF), 

활성탄소섬유(ACF, activated carbon fiber), 그래핀

(Graphene)과 같은 탄소나노구조물질이 고려의 대상

이 되고 있으며 다양한 연구가 진행 중에 있다
6-11). 

이중 ACF는 비표면적과 총 세공부피가 기존의 활성

탄소에 비하여 월등히 크다. 또한, ACF의 발달된 세

공들은 모두 미세공 들이며 표면에 노출되어 있어 

흡착질에 대한 확산저항이 거의 없기 때문에 흡착속

도가 활성탄소보다 100배 이상 빠르고 흡착용량 또

한 훨씬 크다
12,13). 한편, Graphene은 탄소원자가 육

각형의 벌집모양의 이차원 구조를 이루는 물질로써 

전기전도성이 우수하면서도 동시에 광학적, 기계적 

특성 또한 우수한 성질을 지니고 있다
14-17).

탄소지지체는 표면 처리과정을 통해서 새로운 관

능기를 도입하거나 표면적의 변화, 전도도 향상과 같

은 기존 지지체와는 다른 기능이 향상된 효과를 얻

을 수 있다. 탄소지지체의 표면 처리 수단으로는 크

게 습식방법과 건식방법으로 나뉘어 진다. 습식방법

으로는 간단한 화학처리부터 오존처리, 양극 산화방

법 등이 있으며 건식방법으로는 열처리, 이산화탄소 

처리, 불소처리, 저압플라즈마 및 상압플라즈마 처리 

등이 있다
18,19). 위의 열처리 건식방법 중에는 일반적

인 방법으로 튜브 퍼니스(tube furnace)를 이용한 방

식이 예전부터 사용되어 왔다. 하지만 이러한 열처리 

방식은 높은 반응온도(>800℃)와 비교적 오랜 시간

(1~2시간) 동안 탄소물질에 산화, 환원 가스를 반응

시키는 과정이 요구된다. 이러한 높은 반응온도와 긴 

반응시간을 극복하려는 목적으로 마이크로웨이브를 

이용한 열처리 방식이 제안되었으며, 이와 관련된 많

은 연구들이 진행되고 있다. 마이크로웨이브는 300 ~

300,000MHz의 진동수(1mm ~ 100cm 파장)를 갖는 

전자기파로써 시료의 이온성 또는 극성 물질에 초당 

2.45×109회의 진동 혹은 회전운동을 일으키게 하며, 

발생하는 마찰열에 의한 신속한 온도상승이 일어난

다
20). 느리게 진행되는 대류과정을 통한 에너지가 전

달되는 전통적인 열처리 방식과 대비해서, 마이크로

웨이브는 화학적 합성에는 영향을 미치지 않으면서

도 극성물질의 쌍극자 회전(dipole rotation)과 이온성 

전도(ionic conduction)를 유발시켜 물질이 신속하게 

국소 강열(superheating)하도록 유도한다.

본 연구에서는 기존의 열처리 방식 대신 마이크로

웨이브 방식을 이용하여 비표면적이 큰 ACF와 전기

전도성이 우수한 Graphene의 융합을 시도하였다. 또

한, 마이크로웨이브 처리를 통해서 향상된 탄소 물질

을 연료전지 촉매지지체로 사용하여 성능을 평가하

였다.

2. 실험방법

2.1 마이크로웨이브를 이용한 연료전지 촉매 담지체 

개발

2.1.1 ACF/Graphene지지체 제조 

ACF(OG-20A, Osaka Gas Co. Ltd.)와 Graphene 

powder(xGnp-M, XG Sciences Inc.)를 중량비 7:3 조

건으로 고르게 혼합하여 샘플 시료를 준비하였다. 조

성의 비율은 다량의 ACF 입자들의 사이에서 적은 

양의 그래핀 입자로 카본 물질간의 결합을 유도하기 
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Fig. 1 Schematic diagram of the equipment for electric 

conductivity measurement

위한 실험 시 임의로 지정한 값이다. 이후 질소분위

기 하의 상용 마이크로웨이브 반응기 속에서 800W 

조건으로 90초 동안 샘플 시료를 반응시켜 ACF/ 

Graphene탄소복합지체(이하 MW-ACF/Graphene)를 

얻었다. 실험 대조군으로는 마이크로웨이브로 처리하

지 않은 상태에서 중량비 7:3 조건의 ACF/Graphene

(이하 ACF/Graphene)을 준비하였다.

2.1.2 측정 및 분석

ACF와 Graphene각 성분의 결정성과 마이크로웨

이브 처리를 통한 탄소복합체의 Carbon 결정성을 확

인하기 위하여 D5505 Bruker Powder X-Ray Diffrac-

tometer, CuKα radiation(λ = 1.5418Å)을 이용한 x-선 

회절분석을 실시하였다.

마이크로웨이브 처리된 복합체인 MW-ACF/Graphene

의 반응부분을 분석하기 위해서는 FE-SEM(Field emis-

sion scanning Electron Microscope: JEM 3010)을 사

용하였다. 

카본 파우더의 전기전도성은 Fig. 1에서 나타낸 바

와 같이 홀더 안에서 샘플 시료를 준비하고 0.03MPa

의 압력을 가하여 4-point 방법으로 측정하였다
21). 전

기전도도는 아래 주어진 식을 이용하여 값을 구하

였다. 

 



×



 (1)

여기서, s는 단자간의 거리(cm), t와 w는 각각 시

편의 두께(cm)와 폭(cm), 그리고 R은 전기저항(Ω)을 

나타낸다. 

2.2 Pt / ACF / Graphene 연료전지 촉매 제조 

2.2.1 Pt / ACF / Graphene의 합성

백금(Pt) 나노 입자를 MW-ACF/Graphene에 담지

하기 위하여 마이크로웨이브 반응기에서 polyol pro-

cess를 사용하였다. 최초로 0.1g의 MW-ACF/graphene

를 ethylene glycol(99.8%, Sigma-aldrich)에 넣고 2시간 

동안 교반하였다. 상기의 혼합물에 계속해서 Pt 전구

체인 chloroplatinic acid hexahydrate(Kojima Chemicals 

Co.)를 20wt%가 되도록 넣고 4시간 동안 교반하였

다. 추가로 1M-NaOH를 넣고 1시간 동안 교반 한 후, 

마이크로웨이브 오븐(800W) 에서 90초 동안 합성하

였으며 측정된 반응 후의 온도가 140℃였다. 감압여

과장치를 이용하여 합성된 용액을 여과하고 회수된 

파우더를 증류수와 에탄올로 여러 번 세척하였다. 이

후, 파우더는 80℃ 오븐에서 24시간 동안 건조시켜 Pt/

MW-ACF/Graphene을 회수하였다. ACF/Graphene에 

Pt를 담지하는 방법도 Pt/MW-ACF/Graphene제조와 

동일한 방법으로 실시하여 Pt/ACF/Graphene를 준비

하였다. 

2.2.2 전극 촉매층 제조

전극 촉매층 제조는 멤브레인에 촉매를 분사한 후 

고온고압 하에서 압착하여 제작하였다. Anode 촉매에

는 상용화 제품 40wt.% Pt/C(HISPEC 4000, A Johnson 

Matthey company)를 사용하였고, cathode 촉매에는 

본 실험에서 제조한 Pt/(MW)-ACF/Graphene를 사용

하였다. 각 촉매는 슬러리 형태로 제작하여 Aquivion 

멤브레인(Solvay) 위에 스프레이건(spray gun)을 사용

하여 분사하였다. 각 촉매 슬러리는 Aquivion ionomer 

solution(15wt% solution in lower aliphatic alcohol / 

H2O mix, EW=870, Solvay Solexis)과 isopropyl alcohol
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Fig. 2 FE-SEM image of (a) ACF/Graphene, (b) MW-ACF/

Graphene

Fig. 3 XRD peak profiles of carbon materials: (a) ACF, (b) 

Graphene, and (c) ACF/Graphene.

(99.7%, Sigma-aldrich)에서 일정시간 동안 striring과 

sonication을 총 3회 반복하여 준비하였다.

2.2.3 MEA 제조

본 연구에서는 catalyst coated membrane(CCM) 

방식을 이용하여 MEA(Membrane Electrode Assem-

blies)를 제작하였다
22). 촉매의 도포량은 Pt촉매를 기

준으로 Anode에는 0.4mg/cm2
을 도포하였고, cathode

에는 제작한 촉매 0.2mg/cm2
을 도포하였다. 완성된 

MEA의 전극과 전해질 간의 저항을 줄이기 위하여 

125℃에서 3분간 68.6MPa의 압력으로 가열 압착

하였다.

2.2.4 측정 및 분석

2.2.4.1 단위전지 성능평가(Single cell test)

막 전극 접합체의 성능을 측정하기 위하여 단위

전지 성능측정 시스템을 구성하였고, DC electronic 

load(6060B, Hewlett Packard)를 이용하여 전류-전압 

성능 곡선(I-V curve)을 얻었다. 전압은 0.05∼1.05V

의 범위에서 0.05V 단위로 전류밀도(mA/cm2)를 측정

하였다. 연료전지 운전시 반응기체의 유량은 cathode

과 anode에 각각 수소 기체를 100mL/min, 그리고 

산소 기체를 150mL/min으로 흐르도록 고정하였으

며, 외부 압력은 상압을 유지 하였다. 성능 평가 조

건은 75℃(상대습도 100%)를 기본조건으로 정하여 

측정하였다. 연료전지의 전기화학적 분석을 위하여 

전기화학적 분석 측정기(Bio-logic, France)를 사용

하였고, 교류 임피던스(alternating current(AC) impe-

dance)를 측정하여 전기화학적 성능 효과를 확인하

였다.

3. 결과 및 고찰

Fig. 2는 본 실험에서 제작된 ACF/Graphene의 SEM 

image를 나타내었다. Fig. 2(a)에서는 마이크로웨이

브 처리를 하지 않은 탄소지지체(ACF/Graphene)로

서 ACF와 Graphene사이의 화학적 및 물리적 결합

이 없이 독립적으로 분포되어 있는 것을 확인 할 

수 있다. 반면 Fig. 2(b)의 마이크로웨이브 처리를 

한 탄소지지체(MW-ACF/Graphene)의 SEM image

에서는 기존의 Graphene 판상이 작은 형태로 고르

게 깨지면서, ACF 표면 위에 결합 된 것을 확인 

할 수 있었다. 이 때의 ACF는 처리를 거치지 않은 

ACF의 평균 직경(9.5) 보다 1.6배 큰 12.4의 

평균 직경을 확인 할 수 있었다. Fig. 3에서는 ACF, 

Graphene, 그리고 ACF/Graphene에 대한 XRD 분석

을 나타내었다.

Fig. 3(a)에서는 ACF와 마이크로웨이브 처리 된 

MW-ACF의 XRD intensity 변화를 알 수 있다. 마이

크로웨이브 처리 후에는 39.7°, 46.1° 부분에서 결

정성이 향상 되는 것을 확인 할 수 있었다.(JCPDS 

46-0944) 이것은 기존의 무결정성을 지니는 ACF가 

마이크로웨이브 처리를 거친 후 분자의 빠른 진동

으로 인해 구조가 재배치가 이루어지며, 재배치 과

정에서 결정성을 지니게 된 것으로 사료된다. Fig. 

3(b)의 마이크로웨이브 처리된 MW-Graphene는 마

이크로웨이브 처리되지 않은 Graphene에 비해서 전

반적으로 모든 XRD intensity가 감소하는 것을 확



조용일ㆍ전유권ㆍ박대환ㆍ전소미ㆍ김태언ㆍ오경석ㆍ설용건

>> 한국수소 및 신에너지학회 논문집

146

Fig. 4 TEM image of (a) Pt/ACF/Graphene and (b) Pt/MW-

ACF/Graphene

Table 1 Electrical conductivity of carbon materials before 

and after microwave treatment

Sample Before-microwave After-microwave

ACF 60 (S/m) 273 (S/m)

Graphene 1818 (S/m) 374 (S/m)

ACF/Graphene 264 (S/m) 433 (S/m)

인 할 수 있었다. 이것은 마이크로웨이브 처리를 하

게 될 때, 기존 2-D(two-dimension)형태 Graphene의 

gaphitic한 구조가 붕괴되는 현상으로 이해되었다. 

Fig. 3(c)의 MW-ACF/Graphene 복합탄소지지체 또

한 ACF/Graphene에 비해서 결정성이 감소하는 것

을 확인 할 수 있었다. 이것은 앞에서 확인하였듯

이 ACF보다 높은 결정성을 지니는 Graphene의 판

상 붕괴와 더불어 ACF와 Graphene 입자 간의 결합

으로 인한 기존의 결정성이 감소되는 결과로 보여

진다.

Table 1에서는 ACF, Graphene, ACF/Graphene 에 

대한 전기전도도 측정 결과값을 나타내었다. ACF 시

료를 살펴보면 마이크로웨이브 처리 된 ACF는 처리

되기 전 보다 전기전도도가 약 4.5배 상승한 것을 확

인 할 수 있었다. 이것은 전도체의 전자 수송이론 중 

가장 일반적으로 알려진 것은 “the theory of conduc-

tive path”이론으로 설명될 수 있다. 이 이론에서는 

섬유상 또는 입자상으로 된 전도체 사이에 전기전도 

수송통로가 존재하게 되면 복합체의 전기전도가 이

루어지고 이러한 수송통로의 수가 증가되면 전기전

도도는 증가된다는 것이다
22). 마이크로웨이브 처리

로 인한 ACF의 부피는 기존보다 1.5배 열팽창하게 

되면서 입자간의 접촉면은 증가하게 되었다. 또한 마

이크로웨이브 반응을 통한 카본 사이의 결합반응

(Carbon junction)을 통해서 전자수송통로가 증가된 

것으로 보인다
24). 반면, Graphene은 마이크로웨이브 

처리를 통해서 전기전도도가 4.8배 감소하는 것을 확

인 할 수 있었다. 이것은 우수한 전기전도도 성질을 

지니는 이방성 판상의 Graphene 구조의 붕괴로 인한 

전기전도가 원활히 일어나지 않기 때문으로 풀이된

다. 이러한 영향으로 Graphene 입자 사이의 전류의 

흐름은 불규칙하게 발생하게 되고, 전기전도도는 상

대적으로 낮게 측정 되었다. 마지막으로 ACF/Graphene 

복합탄소지지체의 경우, 마이크로웨이브 처리를 통

해서 전기전도도가 1.6배 증가되는 것을 알 수 있었

다. 이것은 Fig. 2를 통해서 이미 확인되었듯, 마이

크로웨이브 처리 후 작은 크기의 Graphene 입자가 

ACF 표면에 고르게 분포하면서 결합을 형성하게 되

어 탄소섬유와 Graphene 사이의 3차원 접촉을 증가

시켰기 때문으로 생각된다. 이러한 접촉 증가로 인해

서 전자수송통로는 증가되고 전기전도는 향상 되었

다고 사료된다. 

Fig. 4에서는 ACF와 Graphene의 마이크로웨이브 

처리 전과 후의 샘플에 Polyol 방식으로 Pt 입자를 

담지한 후 측정한 TEM image를 나타내었다. Fig. 4

(a) 마이크로웨이브 처리 되지 않은 샘플 시료에서는 

독립적으로 존재하는 ACF 와 Graphene의 표면에 고

르게 분산된 것을 확인 할 수 있었다. Fig. 4(b) 마이

크로웨이브 처리 된 샘플에서는 ACF와 Graphene이 

결합된 표면 위에 Pt입자가 분산 된 것을 확인 할 수 

있었다. 

3.2 단위전지의 출력 특성 및 전기화학적 분석

Fig. 5에서는 Pt/ACF/Grapehene와 Pt/MW-ACF/

Grapehene 촉매를 사용한 단위전지의 분극 곡선을 

나타내었다. 단위전지의 성능은 마이크로웨이브 처

리를 실시하여 만든 촉매를 사용한 단위전지 (b)가 

마이크로웨이브 처리를 하지 않은 촉매를 사용한 단

위전지 (a) 보다 0.6V에서 약 5.1배 높은 전류밀도가 

측정되었다. 연료전지는 열역학 법칙에 따라서 이론 
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Fig. 5 Comparion of MEA performance for different catalysts 

(a) Pt/ACF/Graphene (b) Pt/MW-ACF/Graphene

Fig. 6 AC impedance curve of different catalysts (a) Pt/ACF/

Graphene (b) Pt/MW-ACF/Graphene

기전력이 1.23V이지만, 실제 발전에서는 활성화 손

실, 저항 손실, 농도 손실이 존재하여 성능 감소를 가

져온다
24,25). Pt/MW-ACF/Grapehene 촉매를 사용한 단

위전지는 Pt/ACF/Grapehene 촉매를 사용한 단위전

지와 비교하였을 때 분극 곡선의 활성화 구간, 저항 

구간, 농도 구간에서 모두 성능이 향상되는 것이 측

정되었다. 이것은 마이크로웨이브 처리를 통한 탄소

물질의 저항감소 및 전기 전도성 증가로 인해서 성

능이 향상 된 것으로 보인다.

Fig. 6에서는 Pt/ACF/Grapehene와 Pt/MW-ACF/ 

Grapehene촉매를 사용한 단위전지의 교류 임피던스

(AC impedance) 곡선을 나타내었다. 전기화학적인 임

피던스 분석(Electrochemical impedance analysis)은 

연료전지의 전하전달저항과과 계면저항을 자세하게 

규명하기 위해서 선형근사로 최대전력밀도를 나타내

는 약 0.6V 조건에서 분석을 실시하였다.26) Pt/MW-

ACF/Grapehene촉매를 사용하여 성능을 측정한 단위

전지가 전하 전달 저항과 계면 저항이 작게 측정되

었다. 특히 계면저항은 마이크로웨이브처리를 통해

서 약 6.5배 감소하는 것을 확인하였다. 이는 마이크

로웨이브 처리를 통한 손실이 감소하여 성능이 향상

되었다고 할 수 있다.

4. 결  론

고분자 전해질 연료전지의 핵심 구성요소인 촉매

전도체로 사용될 수 있는 탄소재료를 마이크로웨이

브 처리라는 방식을 사용하여 제작하였으며 성능을 

평가하였다. 마이크로웨이브 처리를 할 경우, 탄소재

료로 사용된 ACF와 Graphene 사이의 변화를 SEM, 

XRD, TEM을 통해서 평가하였다. 마이크로웨이브는 

ACF의 결정성을 향상시켰으며, Graphene 구조가 더 

작게 분산되는 것을 유도하여 결국 ACF 표면에서 

두 물질간의 결합력이 향상시키는 역할을 하였다. 또

한, 복합탄소재료의 촉매지지체의 성능 평가는 단위

전지를 제작하여 실시되었으며, 결과를 아래에 정리

하였다. 

1) 마이크로웨이브 처리를 통해서 ACF와 Graphene

의 결합을 이루게 되고 3차원 접촉점을 유도하여 

전기전도도가 기존 ACF/Graphene보다 1.6배 증

가되는 것을 확인하였다. 

2) 마이크로웨이브 처리를 한 촉매(Pt/MW-ACF/ 

Graphene)를 75℃, 상대습도 100%, H2 150mL/min, 

O2 100mL/min 조건에서 PEMFC 에서 단위전지 

cathode 촉매에 적용한 결과 마이크로웨이브 처
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리를 거치지 않은 촉매(Pt/ACF/Graphene) 보다 0.6

V에서 5.1배 성능이 향상되었고, 계면저항이 6.5

배 감소하는 결과를 얻었다.
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