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1. 서  론1)

연료전지는 공급된 수소와 산소를 전기 화학적으로 

반응시켜서, 화학 에너지를 전기 에너지로 변환시키는 

무공해 전원으로, 큰 기대를 받고 있다[1-3]. 그러나, 연

료전지 반응은 수소와 산소의 산화/환원 전위를 통해 

계산했을 때, 이론상으로 가능한 최대 전압이 약 1.23 
V 정도로서, 실제 전원 장치를 구동하기에는 너무 낮은 

전압을 가지고 있다[4]. 따라서, 이동용 전자 장치의 전

원이나, 자동차 엔진 및 가정용 전원 장치와 같은 실생
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요   약: 본 연구에서는 실리카 복합막 기반 고분자 전해질막을 5단 연료전지 스택에 적용하여 성능 평가를 수행하였다. 
이를 통하여, 개별 구성 요소의 성능도 중요하지만, 전체적인 관점에서 공급되는 연료의 유량이 스택 성능에 중요한 역할을
하며, 특히 수소의 유량에 크게 의존한다는 사실이 확인하였다. 산소의 유량을 증가시켜도 성능의 변화는 미미한 반면, 수소
의 유량을 증가시키면 성능이 향상되는 것을 확인하였다. 그러나 수소의 유량 증가는 수소와 산소 유량 비율의 불균형을 초
래하여 장기적으로는 스택 성능과 내구성을 저하시키는 문제가 관찰되었다. 이러한 현상을 스택 구성 요소 및 개별 단위 셀
에서도 관찰할 수 있었으며, 따라서 스택 운전 시 각 구성 요소의 성능을 최적화하는 것 외에도 균일한 유량 제어를 위해 유
로 설계 및 운전 조건을 최적화하는 것이 중요하다는 것을 알 수 있었다. 마지막으로 실리카 복합막은 최대 출력 기준 25 W
이상의 성능을 나타내어 실제 연료전지 시스템에 적용하기에 충분한 성능을 갖춘 것으로 판단된다.

Abstract: In this study, the electrochemical performance of a 5-layer fuel cell stack using silica composite membranes 
as polymer electrolyte membranes was evaluated. It was observed that the flow rate of the fuel gases plays a crucial role in 
stack performance, particularly being mainly dependent on the flow rate of hydrogen. Increasing the flow rate of oxygen re-
sulted in negligible changes in performance, whereas an increase in the flow rate of hydrogen demonstrated performance 
improvements. However, this led to an imbalance in the ratio of hydrogen to oxygen flow rates, causing significant degrada-
tion in stack performance and durability. A decline in stack performance was also observed over time due to the degradation 
of stack components. This phenomenon was consistently observed in individual unit cells. Based on these findings, it was 
emphasized that, in addition to optimizing the performance of each component during stack operation, it is important to op-
timize design and operating conditions for uniform flow rate control. Lastly, the developed silica composite membrane was 
assessed to have sufficient performance for application in actual fuel cell systems, exhibiting a performance of over 25 W 
based on maximum power.
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활에 적용하기 위해서는 하나의 MEA (membrane elec-
trode assembly)로 구성된 단위전지(single cell)를 직렬

로 연결하여, 각 기기에서 요구하는 만큼 전압을 높여 

사용하여야 한다. 이러한 연료전지의 집합체를 스택

(stack)이라고 부른다. 이러한, 스택을 다시 실제 시스템

에 적용하기 위해서는, 스택 자체 이외에도 다양한 부

가 장비들이 필요하게 된다. 이를, BOP (balance of 
plant)라고 부르며, 연료 공급장치(가습/무가습), 온도 

조절장치, 정류 장치 및 기타 다양한 기기 등이 포함되

어 있다. 스택과 이러한 BOP들이 모여서, 최종적인 하

나의 연료전지 발전 시스템을 구성하게 된다[5]. 가장 

중요한 부품인 스택에서는, 위에서 설명한 바와 같이, 
연료를 공급받아 전기를 생산하고 동시에 반응의 부산

물로 물이 생성되며, 이때 열도 발생한다. 발생되는 열

의 경우, 단위전지에서는 발열량이 작으므로, 온도를 유

지하기 위해 외부 히터를 사용하게 되지만, 스택에서는 

동시에 많은 양의 열이 발생하기 때문에 온도 유지를 

위해 오히려 냉각 장치를 사용하게 된다[6,7]. 반응 부

산물로 생성되는 물의 경우, 연료전지 내부에서의 그 

처리 문제가 매우 심각한 이슈가 되고 있다. 그 이유는, 
전해질막이 수소이온을 전달하기 위해서는 반드시 수

분을 필요로 하지만, 생성된 수분이 잘 제거되지 않으

면, 너무 많은 수분이 연료의 공급을 막게 되어 성능이 

급격하게 떨어지는 flooding 현상이 발생하게 된다[8,9]. 
또한, 스택 시스템에서는 내구성 및 부피 문제로 인하

여, 구성품 중에 금속 재질이 들어가게 되는데, 이러한 

재질이 연료전지 내부의 물 및 강한 산성 조건으로 인

하여, 산화하게 되는 문제가 발생한다[5].  
연료 공급장치는 anode 쪽에 산화 반응의 연료인 수

소를 공급하고, cathode 쪽에 환원 반응의 연료인 산소

를 공급하는 역할을 한다[10-12]. 이때에, 공급되는 연

료의 상태에 따라, 가습 조건과 무가습 조건으로 나뉘

게 된다. 가습 조건의 경우, 추가적인 가습장치를 통하

여, 수분을 연료에 공급한다. 이렇게 공급된 수분은 전

해질막을 수화시켜서, 수소이온이 더 잘 전달될 수 있

도록 해주고, 결과적으로 더 높은 연료전지 성능을 가

질 수 있게 해 준다[9,13]. 그러나, 추가적인 가습장치

가 상당한 부피를 차지하게 되는 단점이 있고, 앞에서 

언급했듯이, 지나친 수분의 공급으로 인한 문제도 심각

해지게 된다[5]. 하지만, 무가습 조건의 경우 스택 자체

의 성능이 매우 낮아지게 될 뿐만 아니라, 스택의 수명 

또한 짧아질 수 있다는 문제점이 존재한다[5]. 따라서, 

최근에는 가스 공급은 무가습으로 하지만, 부산물로 생

성되는 물을 이용하여, MEA를 함습시키려는 방안이 

활발하게 연구되고 있다. 
온도 조절장치는 앞에서 설명한 바와 같이 스택에서

는 가열 및 냉각 두 가지 역할을 모두 수행하게 된다. 
일반적인 스택 시스템에서는 주로 냉각에 초점을 맞추

어, 연료전지 반응을 통해 생성되는 열로 스택의 온도

를 올리며, 지정된 온도에 도달하면, 더 온도가 올라가

지 않도록 열교환기 등을 통하여 냉각을 하면서 온도를 

유지하게 된다[14]. 이때에, 냉각제로는 공기를 이용하

는 공랭식이나 물을 이용하는 수냉식 및 기타 액체 냉

각제를 활용하는 등의 방법이 있다. 하지만, 자동차용 

연료전지의 경우, 시동 시간이 짧아야 하기 때문에, 자
체열만으로 운전 온도에 도달하기를 기다리기에는 무

리가 있다. 특히, 겨울철과 같은 낮은 기온에서도 시동

이 걸릴 수 있어야 하기 때문에, warm-up을 하기 위한 

가열 장치도 따로 설치하는 경우도 있다[14].
이러한 과정을 통하여, 연료전지에서 생성된 전기에

너지는 정류 장치를 통하여, 실제 사용할 수 있는 일정

한 전압과 전류로 전환되어 사용되게 된다. 연료전지 

반응을 통해 생성되는 전류는 전기화학반응을 통하여 

생성되므로, 직류 전원이며 분극 현상으로 인하여, 전압 

및 전류의 값이 변하기 때문에, 일반적으로 발전소에서 

공급되는 교류에 맞춰 설계되었거나, 일정한 정격 전압

을 요구하는 전자기기에 바로 이용될 수 없다. 따라서, 
실제 응용분야에서는 이러한 정류 장치 대신에 배터리

를 사용하는 hybrid type이 주로 사용되고 있다. 즉, 배
터리를 연료전지로 충전시키고, 배터리에 일정한 전압

을 가지고 저장되어 있는 전기 에너지를 필요시에 사용

하는 것이다[15,16]. 이외에도 실제 시스템은 운전을 위

한 보조 장치, 안전장치 등 많은 기기들로 이루어져 있

으며, 공급되는 연료 상태에 따라 수소 발생 장치가 필

요한 경우도 있다. 또한 어떠한 목적으로 사용되느냐에 

따라서도, 많은 부가 장비들을 필요로 하는 매우 복잡

한 시스템이다. 
본 연구에서는 이러한 스택 시스템을 직접 제작하여 

운전하여 봄으로서, 개발된 탄화수소계 고분자 전해질 

막이 적용된 연료전지 시스템의 실용화 가능성을 타진

해 보고자 하였다. 또한, 제조된 스택의 운전조건 변화

와 그에 따른 성능 변화를 통해, 서로 간의 상호작용을 

보고자 했으며, 시간에 따른 성능 감소의 원인을 보고

자 하였다. 이를 위하여, 탄화수소계 복합막으로 구성된 
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5개의 MEA로 5단 스택을 제작하였으며, 공급되는 연

료의 유량을 변경하며 실험을 진행하였다. 

2. 실  험

2.1. 재료 
MEA에 연료로 공급되는 수소와 산소가 서로 섞이게 

되는 경우 폭발의 위험성이 있기 때문에, 이러한 연료 

가스들이 유출되지 않도록 하는 Gasket이 필요로 하며, 
양면에 각각 수소와 산소 공급을 위한 유로가 형성되어 

있고, 동시에 전기가 통할 수 있는 재질로 이루어져 있

는 bipolar plate가 필요하다. 본 연구에서는 MEA 재료

로서 전해질막은 기 개발된 실리카 복합막[17]을 사용

하였고, 기체확산층(gas diffusion layer; GDL)로는 mi-
croporous layer가 도입된 35BC (SGL, Germany)를 사

용하였으며, 촉매로는 20 wt% Pt/C (BASF fuel cells, 
USA)이 사용되었다. 이때에 바인더로는 5 wt% Nafion 
solution (DuPont, USA)이 사용되었다. MEA 이외의 

스택 재료로는 gasket의 경우 silicon rubber를 사용하였

으며, bipolar plate는 탄소 graphite 재질로 된 것을 사

용하였다. 탄소 graphite 재질의 bipolar plate는 깨지기 

쉽기 때문에 두껍게 만들어야 한다는 단점이 있으나, 
전기 전도율이 높아서 정확한 성능 측정이 가능하고, 
상대적으로 부식에 강하다는 장점이 있어서, lab-scale
에서 널리 사용되어지고 있다[18]. 금속 bipolar plate의 

경우 여러 가지 면에서 탄소 재질의 bipolar plate보다 

상용화에 용이하지만, 부식에 매우 취약한 단점이 있어

서, 현재 이를 극복하기 위한 연구가 매우 활발하게 연

구되고 있다. Current collector로는 안정성이 높은 금으

로 도금된 것을 사용하였다. 마지막으로 end plate는 강

한 압력에 견딜 수 있도록 기계적 물성이 좋은 알루미

늄 재질로 된 것을 사용하였다.

2.2. MEA 제조
전해질 복합막은 MEA 제조 전에 다음과 같은 과정

을 거쳐서 산처리 하였다. 우선 1 M 황산 용액에 1시
간 동안 끓여서 전해질막의 황산기를 sodium 형태에서 

proton 형태로 전환시킨 후에, 다시 끓는 물에서 1시간 

동안 담가 두어 여분의 황산을 씻어낸다. 그리고, 진공 

오븐에서 완전히 건조한다. 촉매 분산 용액은 5 wt% 
Nafion 용액과 20 wt% Pt/C를 초순수와 섞은 후 soni-

fication 시켜 제조하였다. 제조된 촉매 분산 용액은 

Screen printing법[19]으로 GDL에 코팅되었다. 이를 건

조하기 위하여, 60°C oven에 4 hr 이상 건조시켰다. 이
렇게 건조된 두 장의 GDL 사이에 제조된 실리카 복합

막을 샌드위치 형태로 넣은 후 가열 압착시켜 MEA를 

제조하였다. 

2.3. 스택 조립
Fig. 1은 스택을 조립하는 모습과 완성된 스택을 보

여 준다. Fig. 1과 같이, gasket 사이에 MEA를 넣고, 이
들을 다시 bipolar plate 사이에 넣어, 서로 샌드위치 형

태로 겹쳐 쌓은 후, 양쪽 제일 바깥층에는 전기를 모아

줄 수 있는 current collector를 쌓은 후, 이들을 end 

Fig. 1. PEMFC Stack images.
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plate로 나사 등을 이용해 꽉 눌러서 스택을 조립하였

다. 이때에 실제 성능 평가의 경우 5단의 MEA로 구성

된 스택으로 수행하였으며, 스택의 운전 조건은 상압, 
400 cc/min으로 연료(수소/산소)를 공급하였다. 유량에 

따른 영향을 보기 위하여 산소 유량을 600 및 1000 
cc/min로 변동시켰고, 수소의 경우 600 cc/min로 늘렸

었으나, 성능의 급격한 감소로 더 이상 유지하지 못하

였다. 이는 뒤에서 자세히 설명할 것이다. 스택의 온도

를 유지하기 위하여, water bath를 이용하였으며, 물의 

온도는 70°C로 조절하여, 가열 및 냉각의 역할을 동시

에 하였다. 

2.4. 스택 평가
스택의 성능은 current-voltage polarization curve를 

측정하여 분석하였다. 연료전지 성능 측정 장비(WonaTek, 
Korea)의 potensiostat을 사용하여 current를 높여가면

서, 그에 따른 voltage drop을 측정하였다. 자세한 성능 

분석 procedure는 Table 1에 나와 있다. 먼저, (a)는 활

성화, 성능 측정 그리고 종료에 이르는 전 과정을 보여

주며, (b)는 성능 측정 전에 스택의 활성화 procedure를 

나타내고 있으며, (c)는 성능 측정 procedure를 보여주

고 있다. 이때에, 시간에 따른 성능 감소를 더 활실히 

비교하기 위하여 impedance 측정법을 사용하였다. 
Impedance 측정법은 frequency response analyzer (Solatron 
1260)와 electrochemical interface (Solatron 1287, UK)가 

연결된 시스템을 이용하여 측정하였다.

3. 결과 및 토의

3.1. 전체 스택 성능
Fig. 2(a)는 5단으로 이루어진 전체 스택의 성능을 나

타내고 있다. 개회로 전압(open circuit voltage; OCV)
은 4.68 V를 나타내고 있으며, 최대 전력은 25.75 W이

다. 이때에, 아직 성능이 올라가고 있음에도 불구하고, 
전류를 더 올리지 못하고, 12 A 정도에서 멈춘 이유는, 
이 이상 전류를 올리게 되면, 공급되는 연료(여기서는 

특히 수소)의 양이 전기를 생산하기 위해 소모되는 양

을 따라가지 못하여, 연료 부족 현상이 발생하게 되어, 
전압이 급격히 떨어지는 현상이 나타났기 때문이다. 일
반적으로 스택의 경우, 유로가 상대적으로 짧고, 연료가 

과량으로 공급되는 단위셀과는 달리, 너무 많은 양의 

연료를 공급할 수 없고, 유로가 상대적으로 매우 길며, 
생성되는 전류의 양이 많기 때문에, 수소 소모가 많고 

발열량이 많아, 높은 전류 밀도 영역에서 운전하기가 

어렵다. 따라서, 스택 유로 설계의 최적화가 필요하지

만, 본 연구에서는 탄화수소계 전해질막의 스택 적용에 

초점을 맞추고, 유로 설계 및 최적화까지는 진행을 하

지 못하였기 때문에, 상대적으로 낮은 성능을 보여주고 

있음을 고려할 필요가 있다. 
Fig. 2(b)는 이러한 스택의 성능을 평균화시켜서, 전

체 스택의 전압을 스택의 단수로 나누어 단위전지 스케

일로 변환한 후, 기존 측정된 실리카 복합막 단위전지 

결과와 비교하여 보았다. 그 결과, 실리카 복합막 스택

이 단위전지에 비하여 상대적으로 낮은 성능(최대 전력 

밀도기준 71%)을 보이는 것으로 관찰되었다. 이를 좀

더 자세히 분석해 보면, 실리카 복합막의 수소이온 전

도도를 포함한 셀 전체의 저항을 나타내는 ohmic re-
sistance 부분에서 스택의 단수 증가에 따른 더 낮은 성

능이 관찰되고 있다. 특히, 촉매층의 활성 및 반응을 나

타내는 activation polarization 부분에서는 현저히 낮은 

성능을 나타내고 있는데, 이러한 현상의 이유로는 우선

적으로 대면적 MEA 제작 과정에서 나타나는 촉매 활

Table 1. (a) Total Cycle Procedure (b + c). (b) Activation
Procedure. (c) I-V Curve Measurement Procedure

No. Step Load (V) Range (V) Time (min)
1 Rest OCV 10
2 Step-V -0.05 0.9-0.2 7
3 Rest OCV 10
4 Step-V -0.05 0.9-0.2 7
5 Rest OCV 10

No. Step Load (A) Range (V) Time (min)
1 Rest OCV 10
2 Step-I 0.5 0-5 20
3 Step-I 2.5 5 - 17.5 10
4 Rest OCV 10

No Step Load Time (hr)
1 Rest OCV 2
2 Activation Step-V 1
3 Measurement Step-I 0.5
4 Rest, Cooling OCV 2

(a)

(b)

(c)
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성의 저하를 들 수 있다. 단위전지 실험에서는 하나의 

소면적 MEA (면적 5 cm2)만을 이용하여 전기화학적 

성능 측정을 수행하였기 때문에, 최적화된 압력, 온도 

및 연료 공급을 전체 면적에 걸쳐서 균일하게 조절할 

수 있으므로, MEA 자체의 요소 이외의 성능 감소 요인

을 최대한 배제할 수 있다. 그러나, 스택의 경우는 대면

적의 MEA (면적 25 cm2) 여러 개를 하나로 조립해서 

만들게 되기 때문에, 체결 시에 압력을 고르게 주기가 

어렵게 되고, 이는 각 단위전지의 접촉저항을 증가시키

는 원인이 된다. 또한, 유효 면적이 넓어지기 때문에, 
균일한 면적의 전극층 제작이 상대적으로 어렵게 되고, 
연료 공급도 상대적으로 불긴 일해지면서, 촉매 활성 

및 반응에 부정적인 영향을 미치게 되는 것으로 보인

다. 그리고, 충분한 냉각 및 가열이 가능한 단위전지와 

달리, 시스템도 크고, 발열량도 많은 스택의 경우, 내부

의 온도 분포도 불균일해질 수밖에 없고, 이에 따라 온

도가 너무 낮은 부분의 경우, 충분한 성능을 낼 수 없

고, 온도가 너무 높은 지점의 경우, MEA의 열화 현상

이 발생하면서, 역시 성능에 부정적인 영향을 받게 된

다. 또한, 본 연구에서 사용한 screen printing법 또한, 
대면적 MEA 제조에 있어서 최적화가 되지 않았다는 

점도 작용한 것으로 판단된다. 이러한 영향들은 다음 

절에서 개개의 단위전지 성능을 분석을 통해 더 확실히 

구분되어질 수 있다.

3.2. 개별 단위전지 성능
Fig. 3은 본 연구에서 제작된 5단 스택을 구성하고 

있는 개별 단위전지 성능을 나타내고 있다. 이때에, 수
소는 1번 단위전지 쪽으로 공급되어, 5번 단위전지 방

향으로 배출되며, 산소는 반대 방향으로 공급 및 배출

되었다. 각 단위전지의 성능은 저전류 부분과 고전류 

부분에서 서로 다른 경향을 나타내었다. 우선, 저전류 

영역에서는 5번 단위전지가 가장 높은 성능을 보였고, 
3번 단위전지가 가장 낮은 성능을 보였다. 반면에, 고전

류 영역에서는 1번 단위전지 성능이 가장 높고, 3번 단

위전지의 경우 여전히 낮은 성능을 보이는 것으로 관찰

되었는데, 이는 기존 연구결과[20]와 매우 비슷한 경향

을 보이고 있다. 다만, 기존 연구결과에서는 이러한 성
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Fig. 2. (a) Total stack performance, (b) comparison between stack and single cell performances (average voltage = Total volt-
age / # of cell). The areas in pale blue color and pale magenta indicate those of activation polarization and ohmic resistance, 
respectively.
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능 차이의 주된 요소로, 스택 내부 온도의 불균일을 들

었지만, 본 연구에서는 공랭식이었던 참고문헌[20]과 

달리, 수냉식을 사용하여 내부 온도가 큰 차이 없이 일

정한 것으로 조사되었기 때문에, 이러한 온도의 효과보

다는 공급된 연료의 분배에 따라서 결정되는 것으로 판

단된다. 공급되는 연료 중 산소의 경우, 수소에 비하여 

이론상 1/2만큼 덜 소모가 되므로, 다음 절에서 제시된 

바와 같이 연료 부족 현상이 크게 문제가 되지 않아서, 
전체 성능은 수소의 공급에 더 민감하게 반응하는 것으

로 조사되었다. 따라서, 주로 수소 공급유량의 분배에 

따라 성능이 영향을 받게 되고, 저전류 영역의 경우 상

대적으로 수소가 덜 소모됨에 따라 출구 쪽에 많이 분

배되므로 5번 단위전지에서 가장 높은 성능을 나타내

고, 가운데에 위치하여 가장 수소 분배량이 적은 3번 

단위전지가 가장 낮은 성능을 나타내게 된다. 기타 가

운데에 위치한 단위전지들은 비슷한 성능을 나타내는 

것으로 관찰되었다. 고전류 영역에서도 3번 단위전지의 

경우 가장 낮은 성능을 나타내었다. 그러나, 고전류 영

역에서는 수소의 소모량이 전류에 따라 크게 증가하므

로, 전체적으로 수소 부족 현상이 발생하게 되고, 이에 

따라 상대적으로 수소 공급량이 많은 입구 쪽의 1번 단

위전지의 성능이 5번 단위전지 보다도 오히려 높아지는 

것으로 보인다. 이러한, 연료 공급량의 불균일은 개별 

단위전지의 성능뿐만 아니라, 수명에도 큰 영향을 미치

게 된다. 

3.3. 연료 공급 유량에 따른 성능 변화
다음으로 앞에서 설명한 산소와 수소의 공급 유량 변

화에 따른 성능 변화를 검증하기 위하여, 실제 유량을 

변화시켜 가면서 스택의 전기화학적 성능 변화를 측정

하였다. 먼저, Fig. 4는 산소의 유량 변화에 따른 스택 

전체의 성능 변화 및 개별 단위전지의 성능 변화를 나

타내고 있는데, 산소의 경우는 유량을 늘리더라도 성능

의 변화가 그렇게 크지 않은 것으로 조사되었다. 이러

한 결과는 앞 절에서 설명한 바와 같이 산소의 경우 수

소에 비하여 1/2 정도 덜 소모가 되었기 때문에 연료 
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부족 현상이 크게 나타나지 않았고, 따라서 연료를 추

가 공급하더라도 큰 영향을 미치지 않은 것으로 보인

다. 이러한 경향은 개별 단위전지의 성능에서도 그대로 

나타나서, 산소 유량을 400 cc/min에서 600 cc/min 및 

1000 cc/min으로 올려도 그다지 큰 성능의 차이가 나타

나진 않았다. 다만, 전반적으로 산소 유량이 높은 경우, 
개회로 전압(OCV)이 조금씩 높았고, 저전류 영역에서

의 성능도 상대적으로 높은 것으로 나타났다. 이는 유

량을 높일 경우, 특히 1000 cc/min 정도로 높은 유량의 

경우, 좁은 유로를 통과하면서, 연료 분압이 높아지게 

되고, 결과적으로 다음에 나오는 Nernst equation에 따

라, 상대적으로 높은 개회로 전압을 얻게 되는 것으로 

판단된다.

 ∶
 ln






 ×

 


(1)

식 (1)에서, E는 개회로 전압, Eo는 표준압력에서의 기

전력, R은 기체상수, T는 온도, F는 Faraday 상수, Pgas

는 각 화학종의 분압을 나타낸다. 
Fig. 5는 수소의 유량 변화에 따른 스택의 성능 변화

를 나타내고 있다. 이 경우에는 산소 유량 변화 실험 

결과에 비해서, 훨씬 큰 성능의 차이를 나타내고 있다. 
우선, 수소 유량만 600 cc/min으로 증가시켰을 때에는 

약간의 성능 증가 현상이 관찰되었다. 이는 앞서 언급

하였듯이, 당량비 상 산소에 비하여 수소가 더 부족하

기 때문에, 추가적인 수소의 공급이 성능에 긍정적인 

효과를 미치는 것으로 볼 수 있다. 그러나, 유량을 계속 

증가시키자, 오히려 성능이 측정이 불가능할 정도로 급

격히 떨어지는 현상이 관찰되었다. 결국, 측정을 중지하

고, 유량비를 맞추기 위하여, 산소 공급량도 늘렸으나, 
그래프에서 보이는 바대로, 이미 스택의 성능이 많이 

감소하였다. 더구나, 이러한 성능 또한 유지되지 못하

고, 이후 구동 시에는 측정이 불가능한 상태가 되어 더 

이상의 스택 운전을 멈추었다. 
이러한 급격한 성능의 감소는, 수소의 초과 공급에 

따른 연료 당량비의 불균형으로 인하여 수소와 산소가 

완전히 물로 전환되지 못하고 peroxide 라디칼을 생성

하게 되면서, 전해질막을 포함한 스택 부품의 산화 및 

분해를 촉진하기 때문으로 판단되다. 이러한 현상은 스

택의 수명을 심각하게 감소시킬 수 있기 때문에, 실제 

운전 시에는 연료의 당량을 유지하는 것이 매우 중요함

을 알 수 있었다. 

3.4. 구동 시간에 따른 성능 감소
Fig. 6은 시간에 따른 스택의 성능 감소를 (a) 

Current-Voltage curve와 (b) Impedance를 통하여 나타

내고 있다. 성능 측정 cycle이 진행되어감에 따라, 지속

적으로 성능이 감소하는 것을 관찰할 수 있다. 좀 더 

자세히 살펴보면, 초기에는 저전류 영역에서 더 큰 성

능 감소가 나타나지만, 이후에는 큰 감소가 나타나지 

않고, 고전류 영역의 경우에는 초기에는 오히려 약간의 

성능 증가가 관찰되지만, 이후에는 큰 폭으로 감소하게 

된다. 이러한 현상의 원인으로는, 촉매 활성의 경우 스

택을 구동시키기 시작하면서부터 촉매의 dissolution 및 

migration 현상이 나타나게 되면서 성능 감소가 나타나

게 되고[21], 어느 정도 진행이 되면, 정상상태에 도달

하게 되기 때문으로 보인다. 그러나, MEA 전반적으로 

보게 되면, 건조 상태에서 조립된 전해질막 및 바인더 

등이 운전을 시작하면서 수화되게 되고, 연료전지 반응

을 통해서, 전해질의 내부의 수소이온 전달 채널이 활

성화되면서, 많은 수소이온이 발생 및 전달되게 되는 

고전류 영역에서는 초기 보다 몇 번의 cycle을 거친 후

에 높은 성능이 나타나게 된다. 그러나, cycle이 늘어나

게 되면서, 촉매나 전해질막과 같은 스택 부품의 열화

가 진행되면서 전체 성능이 감소하게 된다. 이러한 성

능 감소 현상은 impedance 결과를 통해서도 확인할 수 
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있다. 그림에서 확인할 수 있듯이, 스택 부품의 성능 저

하가 일어나게 되면, x 절편 값이 오른쪽으로 이동하게 

되고, 반원 모양도 점차 커지게 된다. 이때, 왼쪽의 x 
절편은 ohmic resistance를 나타내고, 오른쪽의 x 절편

은 charge transfer resistance를 나타낸다. 즉, 내부의 저

항이 커지면서, 동일한 전류를 생산하더라도, 그만큼 전

압강하가 커지게 되는 것이다. 
Fig. 7에서는 개별 단위전지 측면에서 이러한 성능 

저하 현상을 좀 더 자세히 살펴보았다. 성능 감소 현상

은 가운데에 위치한 3번에서 가장 적었고, 양 끝 쪽으

로 갈수록 상대적으로 성능 감소가 크게 나타나는 것으

로 관찰되었다. 특히, 수소의 유량이 가장 많이 분배되

고, 산소의 유량은 가장 적게 분배되는, 5번 단위전지의 

성능이 급격하게 감소하는 것으로 관찰되었다. 따라서, 
수소의 유량 변동 실험에서도 언급하였듯이, 수소의 공

급비가 상대적으로 많아지는 경우에는 성능 면에서는 
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Fig. 6. I-V performance and impedance change of stack with operation time.
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유리할 수 있으나, 궁극적으로 수명에는 악영향을 미치

는 것으로 보인다. 3번 단위전지의 경우, 이러한 수소와 

산소의 유량 분배 효과에 더하여, 온도 분포도 가장 고

르게 되기 때문에, 성능 면에서는 다른 단위전지에 비

해 떨어지지만, 상대적으로 더 긴 수명을 갖게 되는 것

으로 볼 수 있다. 

4. 결  론

기 개발된 실리카 복합막의 실질적인 연료전지 시스

템에의 응용 가능성을 타진하기 위하여, 5단 스택을 조

립 성능 평가를 수행하였다. 스택의 경우 균일한 체결 

압의 유지, 연료 공급의 균일성, 고른 촉매층 형성 등이 

어렵기 때문에, 최적화된 운전조건을 유지할 수 있도록 

설계되는 단위전지에 비하여 낮은 성능을 나타내었다. 
스택의 성능은 주로 연료 공급 유량의 분포에 의하여 

결정되는 것으로 보이는데, 특히 본 실험에서는 수소의 

유량에 주로 좌우되는 것을 알 수 있었다. 이를 유량 

변화 실험을 통하여 다시 한번 확인하였는데, 산소의 

유량을 늘려갈 경우 큰 변화가 관찰되지 않았으나, 수
소의 유량을 늘리자 성능이 증가하는 것을 확인할 수 

있었다. 그러나, 이러한 수소 유량의 증가는 수소대 산

소의 당량비의 불균형을 초래하여, 심각한 열화 현상을 

촉진하는 것으로 나타났다. 이러한, 급격한 성능 감소는 

스택의 내구성에 치명적인 감소를 초래하여, 이후 실험 

진행이 불가능해졌다. 시간에 따른 성능 감소 현상도 

관찰하였는데, 초기에는 어느 정도 시간이 지나는 동안 

활성화가 진행되면서, 전체 성능이 다소 개선되는 것으

로 나타났다. 하지만, 이후에는 성능 감소가 일어나면

서, 운전 cycle이 반복됨에 따라 스택 구성품의 열화가 

일어나는 것으로 확인되었다. 이때에도, 개별 단위전지

의 결과를 보면, 연료의 유량 분배가 성능 감소에 영향

을 미치는 것으로 결론낼 수 있었다. 이러한 결과를 바

탕으로 스택 운전 시에는 각 구성품의 성능 최적화도 

중요하지만, 균일한 연료 공급을 담보할 수 있는 최적

화된 설계 및 운전 조건이 중요한 것으로 나타났다. 마
지막으로 개발된 실리카 복합막의 경우, 최대 전력 기

준으로 25 W 이상의 성능을 발휘, 5단 스택임을 감안

한다면, 실제 연료전지 시스템에 적용 가능한 충분한 

성능을 갖추고 있는 것으로 판단되었다. 
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