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PEMFC 기체확산층 열화에 의한 내부 물 분포 변화 연구

서한빈* · 박한욱** · 정성용†

Effect of gas diffusion layer degradation on the internal water distribution in PEMFC

Han Been Seo*, Hanwook Park** and Sung Yong Jung†

Abstract This study explores the effect of gas diffusion layer (GDL) degradation on the performance 
and water management of polymer electrolyte membrane fuel cells (PEMFCs) through in-situ 
accelerated stress tests involving humidification/dehumidification cycles. Using synchrotron X-ray 
imaging, the research reveals that GDL degradation increases water retention and alters water transport 
behavior, leading to flooding and mass transport losses. The aged GDLs show larger pores and 
reduced hydrophobicity, impairing water drainage and gas transport. This contributes to performance 
loss, particularly at higher current densities. The findings highlight the importance of enhancing GDL 
durability to maintain stable PEMFC performance and meet lifespan targets, particularly in automotive 
applications requiring long-term reliability under fluctuating conditions.

Key Words : Polymer electrolyte membrane fuel cell(고분자 전해질 막 연료전지), Mechanical 
degradation (기계적 열화), Gas diffusion layer(기체확산층), Water distribution(물 분
포), Synchrotron X-ray imaging(가속기 X선 영상기법)

1. 서 론  

수소는 탄소 배출을 줄여서 온실가스 배출 

증가에 따른 지구 온난화 문제를 해결하기 위

한 유망한 에너지 운반체로 여겨져 왔다(1). 이
에 따라 내연기관의 대안으로 수소와 산소의 

전기화학적 반응을 이용하여 전기를 생산하는 

연료전지가 대두되고 있다(2). 연료전지 중에서 

고분자막을 이용하는 polymer electrolyte membrane 
fuel cell(PEMFC)는 높은 효율, 빠른 기동, 낮은 

작동 온도 덕분에 고정형, 휴대형, 운송 장치에 

적합한 전력원으로 여겨진다. 그러나 연료전지 

기술, 특히 PEMFC는 상업적 시장 진출을 확대

하기 위해 비용, 성능, 내구성 등의 과제에 직

면해 있다. 특히 자동차 응용 분야에서는 운전 

조건이 자주 변화하기 때문에 내구성 문제가 

반드시 해결되어야 한다(5). 미국 에너지부(U.S. 
Department of Energy)에 따르면 PEMFC의 수

명 목표는 경량 차량의 경우 5,000시간, 대형 

차량의 경우 25,000시간으로 설정되어 있다(6). 
따라서 장기적인 PEMFC의 성능 안정성을 확

보하기 위해 PEMFC의 성능 저하 메커니즘을 

이해하는 것이 필수적이다. 
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PEMFC는 막 전극 접합체(membrane electrode 
assembly, MEA), 기체확산층(gas diffusion layer, 
GDL), 그리고 양극판으로 구성된다. PEMFC의 

열화는 열적, 화학적, 기계적 열화 등 다양한 

측면에서 연구되어 왔다(7). 이러한 열화 연구는 

최대 3년의 긴 시간이 소요되기 때문에, 전압 

사이클링과 같은 in-situ 가속 열화 시험

(accelerated stress test, AST)이 주로 사용되며, 
대부분의 연구는 MEA와 촉매의 열화에 초점

이 맞춰져 있다(8). GDL은 전기화학 반응 중 생

성된 물을 관리하고 반응물의 확산을 촉진하

며, MEA에 구조적 지지를 제공하고 전자 및 

열 전달을 보조하는 중요한 구성 요소이다(9). 
GDL의 물 관리 능력은 성능에 기여할 뿐만 아

니라 열화를 촉진 및 완화에도 영향을 미치는 

것으로 알려져 있다(10,11). 따라서 GDL의 열화

를 이해하는 것은 PEMFC의 내구성을 향상시

키기 위해 필수적이다.
PEMFC 내부의 물의 이동 및 분포를 분석 하

는 것은 GDL특성과 성능 및 내구성의 상관관

계를 이해하기 위해서는 필수적으로 요구된다. 
PEMFC 내부의 물 분포는 중성자 영상 및 X선 

영상과 같은 비침습적 기법을 통해 연구되었

다. Owejan과 Trabold는 in-situ 중성자 방사선

을 이용해 GDL 내부에서 채널보다 리브 아래

에서 더 많은 물이 축적된 것을 정량화하였다 
(12). 방사광 X선 영상은 높은 해상도를 가지고 

있어 중성자 영상보다 연료전지 내 물의 가시

화에 자주 사용되며, 방사광 X선 영상 기법을 

이용하여 in-plane(13)과 through-plane 방향(14)에

서 물의 시간적 변화를 가시화하는 연구가 수

행된 바 있다. 
방사광 X선 영상 기법은 열화된 GDL 내 물의 

거동을 가시화하기 위하여 활용되기도 하였다. 
방사광 X선 영상 기법을 이용하여 열화된 GDL
의 양극에서 물 축적이 크게 증가하는 것이 관

찰되었으며(15), 열화된 GDL은 초기 GDL에 비해 

높은 물 포화도를 보였고, 이로 인해 가스 전달

이 제한되어 연료전지의 성능이 저하되었다(16). 
또한, 최근 방사광 X선 영상 기법을 이용하여 

GDL 내부 물의 동적 움직임을 가시화하고, 

GDL 열화에 의해 GDL 내부 국소 물 거동 메커

니즘이 snap-off 형태에서 piston-like displacement 
형태로 변화한다는 것이 확인되었다(17). 
앞서 소개한 GDL 열화에 의한 PEMFC 내부 

물 거동 특성 변화에 대한 연구는 주로 과산화

수소 담금법을 이용하는 ex-situ AST가 사용되

었다. 이러한 ex-situ AST를 이용한 방식은 GDL 
열화의 이해에 도움을 주지만, 실제 PEMFC 운
전 조건과 차이가 크기 때문에 열화 메커니즘

에 불일치가 발생한다. 따라서 실제 운전 조건

을 재현할 수 있는 in-situ AST를 활용한 GDL 
열화와 내부 물거동에 대한 연구가 필요하다.
본 연구에서는 PEMFC 실제 운전 조건과 유사

한 환경인 가습/비가습 사이클에서 기계적 스트

레스에 의한 GDL 열화를 유발하고, GDL 내부 

물 거동에 대한 GDL 열화의 영향을 조사하였다.

2. 실험 방법

2.1 가습/비가습 AST

GDL의 기계적 열화를 유발하기 위하여 Fig. 
1과 같이 가습/비가습 사이클을 수행하였다. 가
습/비가습 사이클은 전기화학 반응의 효과를 

배제하기 위하여 anode와 cathode 양쪽 모두에 

500 ccm의 질소 가스를 2 분 건조, 2 분 가습된 

상태로 공급하는 것을 한 사이클로 구성하고, 
사이클 수를 높여가며 성능을 분석하였다.

Fig. 1. Profile of wet/dry accelerated stress test 
(AST) cycles
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2.2 전기화학 성능 측정

전기화학 성능은 연료전지 테스트 시스템

(SMART2 PEM, WonATech Co., Korea)에서 활

성 면적 5 × 5 cm2 면적을 가지는 단일 셀을 이

용하여 측정하였다. 촉매층이 코팅된 MEA (Pt / C 
0.21 mgPt / cm2 on the anode, PtCo / C 0.37 mgPt

/ cm2 on cathode, Dongjin Semichem Co., Korea)
와 상용 GDL (Sigracet 39BB)을 이용하였다. 조
립 후 셀은 내부가 건조하여 이온 전도도가 떨

어지기 때문에 성능 측정 전 활성화 과정이 필

수적으로 요구된다. 셀 내부의 반응성 가스를 

제거하기 위해서 가습된 질소 가스로 purge를 

진행한 후 0.4 V - 0.8 V로 전압을 변화시켜가

며 활성화를 수행하였다. 활성화는 각각의 전

압을 7 분 30 초씩 주기적으로 인가하는 방법

으로 총 2 시간 30 분 동안 진행하였다. 가습된 

수소와 산소/공기를 각각 anode와 cathode로 공

급하고 전류밀도를 0 부터 0.1 A / cm²씩 5분 마

다 전류밀도를 증가시키면서 셀 성능을 측정하

였다. 

2.3 물질 전달 손실 계산

PEMFC의 전기화학 반응은 전류가 증가함에 

따라 더 많은 반응물의 공급이 필요하며, 이에 

따라 물 축적이 증가한다. 이는 물질 전달과 밀

접한 관련이 있는 GDL의 영향이 PEMFC 물질

전달손실에 중요한 요소임을 의미한다. 가습/비
가습 사이클로 인한 GDL 열화가 전압 강하에 

미치는 영향을 조사하기 위해 물질 전달 과전압

을 분석하였다. 이를 위해 cathode로 동일 유량

의 산소와 공기를 공급하고 성능을 각각 측정하

였다. 측정된 성능을 바탕으로 Nernst 방정식(1)
을 이용해 물질 전달 과전압을 계산하였다.

(1)

여기에서, 기체 상수 R=8.314JK-1mol-1, 절대

온도 T=353.15K, 반응에 관여하는 전자 수 z=4, 

Faraday상수 F=96486Cmol-1, 산소와 공기의 분

압 비 pO2 / pair=4.76, cathodic transfer coefficient
α=1 이고 kinetic reaction order γ=0.5이다.

2.4 GDL 내부 물 분포 가시화

GDL 내부 물의 거동을 비교하기 위해 Fig. 
2(a)와 같이 방사광 X선 영상 기법을 활용하였

다. 실험은 포항가속기연구소의 6C biomedical 
imaging 빔라인에서 수행되었으며, 빔 저장 에

너지는 3 GeV, 빔 전류는 360 mA였다. 본 연구

에서는 14 keV의 에너지를 가지는 단색광 X선

을 사용하였다. 영상은 Zyla 카메라(Andor 
Zyla, 아일랜드)로 촬영되었고, 카메라 앞에는 

5배 확대 렌즈가 부착되었다. 이에 따라 field 
of view는 3.0 mm × 2.6 mm (2560 × 2160 픽셀)
로 설정되었다.

Fig. 2(b)에 나타낸 것처럼, 촉매층에서 음극 

채널로의 실제 물 이동을 모사하기 위해 가시

화 셀을 특별히 설계하였다. 물을 균일하게 공

급하고 실제 작동 조건과 유사한 모세관 압력 

구배를 재현하기 위해 촉매층이 코팅된 가스 

확산 전극(GDE)을 물 채널과 GDL 사이에 추

가로 위치시켰다. 샘플은 10% 두께로 압축되

었으며, 단일 serpentine 형태의 채널을 사용하

여 물과 공기를 공급하였다. 물은 GDE 측 채널

에서 주입되었고, 공기는 cathode 채널 내 가스 

흐름을 모사하기 위해 GDL 측 채널로 공급되

었다. 채널과 리브의 너비는 0.8 mm이며, 물과 

공기 채널의 높이는 각각 0.8 mm와 0.4 mm로 

제작하였다. 물과 공기의 유량은 1.2 A/cm² 조
건에서의 생성량과 가스 유속을 고려하여 결정

하였으며, 물과 공기의 유량은 각각 0.015 
ml/min와 9.284 ml/min로 공급하였다.

3. 실험 결과

Fig. 3은 AST 사이클 수에 따른 PEMFC 성능 

변화를 나타낸다. AST 2000 사이클까지는 초기 
성능이 유지되며 성능 감소의 기울기가 조금 

변화하는 것을 볼 수 있다. 일반적으로 AST를 
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적용하는 경우 AST 초기에는 열화 메커니즘이 

작동하지 않고 활성화를 오히려 돕는다고 알려

져 있다. 본 연구에서 적용한 가습/비가습 AST
는 멤브레인의 반복적인 swelling과 deswelling
을 발생시킨다. 이러한 과정에서 촉매층과 

GDL의 접촉이 일부 증가하여 접촉 저항이 감

소한다. 이로 인하여 Fig. 3에서 보는 바와 같이 

AST 초기 성능 감소 곡선의 기울기 변화와 고

전류 밀도에서의 성능 향상이 관찰되었다. 이
후 사이클 수가 증가함에 따라 전압 손실이 점

점 증가하고 최대 전류 밀도 역시 감소하는 것

을 볼 수 있으며 가습/비가습 AST에 의하여 

3000 사이클부터 PEMFC 성능이 크게 저하되

는 것을 확인 할 수 있다. 
PEMFC의 작동 전압은 일반적으로 활성화

(activation loss), 옴(Ohmic loss), 농도(concentration 
loss) 손실에 의하여 결정된다. 활성화 손실은 

Fig. 3. Comparison of I-V curves according to the 
number of wet/dry AST cycles

전극에서 반응물의 반응 속도와 연관되어 있

고, 저전류밀도에서 전압의 급격한 강하를 일

으킨다. 옴 손실은 연료전지 내부 구성요소의 

전기전도성과 관련되어 있으며, 옴의 법칙으로 

Fig. 2. (a) Experimental setup for synchrotron X-ray imaging. (b) Schematics and picture of visualization 
cell designed for investigating water management ability of GDL. Schematic illustration inside the cell and 
typical X-ray raw image was represented.
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손실이 표현되며 I-V 곡선의 선형 기울기의 변

화를 야기시킨다. 농도 손실은 물질 전달 손실

로도 부르며 물의 내부 축적에 의한 flooding으
로 인하여 반응면에서의 가스 부족에 의해 발

생하며 고전류밀도에서 전압의 급격한 저하를 

야기한다. 
Fig. 3에서 보는 바와 같이 3000 사이클 이후

부터는 3가지 손실이 모두 급격하게 증가하는 

것을 볼 수 있다. 특히, 4000 사이클 이후에는 

물질전달손실의 급격한 증가가 관찰되며 이는 

PEMFC 내부 물 관리의 문제로 인하여 flooding
이 발생한다는 것을 의미한다. 따라서 본 연구

에서 적용한 in-situ 가습/비가습 AST 방식은 

MEA와 촉매의 열화 뿐아니라 GDL의 열화도 

유발한다는 것을 유추할 수 있다.
가습/비가습 AST에 의한 물질 전달 손실을 

보다 정량적으로 비교하기 위하여 AST전과 

5000 사이클 이후의 물질 전달 손실을 식 (1)을 

이용하여 계산하고 Fig. 4에 나타내었다.  기존

에 알려진 바와 같이 AST 전에는 전류 밀도가 

낮은 영역에서는 활성화 및 옴 손실이 지배적

이며 물질전달손실의 영향은 매우 작다. 전류 

밀도가 0.6 A/cm2 이상에서 물질전달손실의 영

향이 급격하게 커지는 것을 볼 수 있다. 반면, 
AST 5000 사이클 이후에는 전류 밀도가 낮은 

영역에서도 물질 전달 손실이 발생하는 것을 

볼 수 있으며, 전류 밀도가 상승함에 따라 물질 

전달 손실이 점진적으로 증가한다. 
PEMFC 내부 물의 발생량은 전류밀도에 비

례하여 증가한다. AST 전의 결과로부터 0.6 
A/cm2 이하의 전류밀도에서 생성되는 물은 효

과적으로 배출되어 반응물의 전달이 방해되지 

않는 다는 것을 알 수 있다. 반면, AST 이후에

는 발생되는 물의 양이 작은 저 전류밀도에서

도 물질 전달 손실의 영향이 있는 것을 볼 수 

있다. 이는 전기화학반응 중 발생하는 물의 양

이 소량인 경우에도 GDL 열화로 인하여 물 배

출이 제대로 되지 않고 내부 flooding이 발생한

다는 것을 나타낸다. 물질 전달 손실 결과로부

터 가습/비가습 AST에 의해 GDL의 열화가 발

생하고 이는 PEMFC 내부 유동의 변화도 유발

Fig. 4. Mass transport losses before AST and after 
AST 5000 cycles

한다는 것을 알 수 있다.
물질을 통과할 때 X선 에너지는 Beer-Lambert 

법칙에 따라 감쇠된다:

  exp  (2)

여기서 는 물질의 흡수 계수이며, I0와 I는 각

각 입사된 X선 빔의 세기와 투과된 세기를 나

타낸다. X선 투과 방향으로의 물질의 두께 x는 

아래의 I* = -ln(I/I0)에 비례한다. 물을 공급하

기 전과 후에 측정된 영상의 동일한 픽셀 위치

에서 빔의 세기를 추출하고, I*를 계산하여 물 

분포를 Fig. 5에 정량화하였다.
가습/비가습 AST에 의한 GDL 열화 및 그에 

따른 내부 물 거동을 분석하기 위하여 AST 
5000 사이클 이후 전기화학분석을 하고 셀을 

분해하여 GDL을 분리하였다. 이후 Fig. 2에 나

타낸 특수 설계된 가시화 셀을 이용하여 GDL 
내부 물 분포를 측정하였다. 시간 및 물의 투과 

방향에 따른 물 분포 변화를 확인하기 위하여 

Fig. 5에 시간 및 위치에 따른 I*를 contour로 나

타내었다. Fig. 5에 보는 바와 같이 GDE를 거

쳐 GDL로 물이 투과되고 채널로 물이 배출된 

후(150-200초)에는 열화에 관계없이 내부 물 분

포가 크게 변화하지 않는 것을 볼 수 있다. 또
한, GDL 열화에 의해 내부 물의 공간적 분포가 

달라진다. 
시간 및 위치에 따른 물 분포 특성을 명확하
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게 비교하기 위하여 시간에 따른 GDL 내부의 

I*와 through-plane 위치에 따른 I*를 Fig. 6에 

나타내었다. 열화 전과 후의 GDL모두에서 물 

함유량이 150초 부근에서 급격하게 증가하는 

것을 볼 수 있다. 이 시점은 GDL 다공구조를 

지나서 채널로 물이 최초로 침투하는 breakthrough
가 발생하였음을 의미한다. Breakthrough이후 

GDL 내의 수분 함량은 다르게 나타나는 것을 

볼 수 있다. 기존에 알려진 바와 같이 GDL 열

화로 인하여 GDL 내부 물의 양이 증가한다(15,16).
Fig. 6(b)에서와 같이 through plane위치에 따

른 물 분포가 GDL 열화에 보다 크게 영향을 받

는다. GDL내부로 액체 물이 투과될 때 GDL 내
부의 크기가 큰 pore에서 물은 일차적으로 모이

고 저항이 낮은 pore 통로를 통하여 물은 채널

로 배출이 된다. 따라서 Fig. 5에서 보는 바와 

같이 물이 채널로 배출이 된 이후에도 물 함유

량이 높은 영역이 GDL 내부에 형성된다. Fresh 

Fig. 5. Spatiotemporal map of I* for (a) fresh GDL and (b) aged GDL. I* = -ln(I/I0) and x* is normalized 
distance with GDL thickness

Fig. 6. (a) Time variations of averaged I* in entire GDL and (b) comparison of I* distributions along the 
through-plane direction at t = 500 s
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GDL에서는 x*가 0.1~0.6영역에서 높은 I*이 나

타나며 이는 큰 pore가 상대적으로 많이 분포한

다는 것을 보여준다. AST 이전과 비교할 때 

AST 이후 GDL에서는 물 함유량이 높은 영역

이 채널 아래에서 형성되는 것을 볼 수 있다. 
GDL이 열화가 되면 크기가 큰 pore의 비율

이 증가하며 GDL 표면의 소수성 성질이 줄어

드는 것으로 알려져 있다(17). 상대적으로 크기

가 큰 pore의 비율 증가는 물 함유량이 높은 영

역의 I*값의 증가를 가져온다. 또한 GDL 표면 

소수성 감소로 인하여 cathode 채널에서 물의 

제거가 저하되며 GDL 표면에 물이 상대적으

로 많이 존재한다고 알려져 있다(18). GDL 표면

에서 물이 효과적으로 제거되지 않고 잔류하여 

있기 때문에 열화 GDL에서는 열화 전 GDL에 

비하여 채널에 가까운 영역에서 높은 물 함유

량을 가지는 것을 볼 수 있다. 또한 x*가 0에 

가까워지면서 I*가 증가하는 것은 물 축적에 

따른 GDL 내부 저항 증가로 인하여 GDE와 

MPL사이에 물의 함유량이 증가하게 되는 것

을 보여준다. 이처럼 GDL 내부 높은 물 함유량

은 채널에서 GDL을 통하여 전기화학반응이 

일어나는 촉매층까지 연료가 전달되는 과정에 

있어서 높은 저항을 유발할 수 있으며 이는 

Fig. 3 & 4에서 보는 바와 같이 물질 전달 손실

의 증가를 야기한다.

4. 결 론

본 연구에서는 가습/비가습 사이클을 통한 

기계적 스트레스로 PEMFC의 GDL 열화를 유

발하고, 이에 따른 GDL 내부 물 거동과 PEMFC 
성능 저하를 분석하였다. 가습/비가습 3000 사
이클 이후 전압 손실과 최대 전류밀도 감소가 

급격히 진행되었으며, 4000 사이클 이후에는 

물질 전달 손실이 크게 증가하였다. 이는 내부 

flooding으로 인한 가스 전달 저하를 의미한다. 
GDL 열화 전후의 물 거동을 방사광 X선 영상 

기법으로 분석한 결과, 열화된 GDL에서는 

pore 구조의 변화로 인하여 물의 함유량이 증

가하는 것을 볼 수 있다. 또한, GDL 표면의 소

수성 감소로 인하여 물 배출 성능이 감소하여 

물이 축적되는 위치가 채널 부근으로 변화하는 

것을 확인할 수 있다. 본 연구는 실제 운전 조

건을 반영한 in-situ AST를 통해 GDL 열화와 

물 거동 간의 상관관계를 규명함으로써, 향후 

PEMFC의 내구성 향상을 위한 물 관리 전략 개

발에 기여할 수 있을 것이다. 
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