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            Abstract
          
        

        
          본 연구에서는 실제 선박에 탑재되어 운전 중인 120kW급 캐소드 공급가스로 산소를 사용하는 고분자 전해질 연료전지(Polymer Electrolyte Membrane Fuel Cell ; PEMFC) 스택의 실험값을 바탕으로 연료전지 스택의 시뮬레이션 모델을 개발하여 실험 결과와 비교 검토하였다. 또한, 개발된 시뮬레이션 모델을 활용하여 캐소드 공급가스로 산소를 대신하여 공기를 공급하여 운전한 경우의 연료전지 스택 출력 특성, 연료전지 스택의 운전 온도 및 운전 압력 변화 따른 성능 특성과 단 셀의 반응면적에 따른 스택의 출력 전압 특성에 대하여 검토하였다. 그 결과 본 연구의 실험 범위에서 부하에 따른 스택 출력 전압을 실험 결과와 비교한 결과 최대 약 1.9(%)정도 낮았고, 연료전지 스택의 주 운전 영역인 부하 530(A)에서는 거의 동일한 스택 출력 전압을 얻을 수 있었다. 캐소드 공급가스로 산소를 공급하여 운전한 경우, 스택의 운전 온도가 높은 경우, 스택의 운전 압력이 높은 경우 및 단 셀의 반응면적이 클 경우에 연료전지 스택의 출력 전압이 높음을 알 수 있었다.

        

        
          
            초록
          
        

        
          In this study, a 120kW polymer electrolyte membrane fuel cell (PEMFC) stack is developed as a simulation model based on experimental values, and the model values are then compared with experimental ones. The PEMFC is mounted on an actual vessel and uses oxygen as an operating cathodic gas. In addition, the power characteristics of the fuel cell stack when air is supplied on behalf of oxygen to the cathodic gas by utilizing the developed simulation model, performance characteristics of the fuel cell stack with varying operating temperature and pressure, and power voltage characteristics based on the single cell active area are also reviewed. As a result, the study stack output voltage range was as low as approximately 1.9%, and the comparison with the experimental results revealed that the stack output voltage obtained in the main operating load (530 A) of the fuel cell stack was almost identical. The output voltage of the fuel cell stack was high when the cathodic supply gas was oxygen, operating temperature was high, operation pressure was high, and active area of the single cell was large.
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      1. 서 론
      국제해사기구(International Maritime Organization; IMO)는 기후변화협약(United Nations Framework Convention on Climate Change; UNFCC)에 따라 국제해운 분야의 온실가스 감축을 위한 로드맵을 2016년에 마련하였지만 선진국에서 주장하는 IMO의 전통방식인 국적에 관계없이 모든 선박에 동일 규제의 적용(No More Favorable Treatment ; NMFT) 방안과 오염기여도에 따른 차별적 책임(Common But Differentiated Responsibilities; CBDR)을 주장하는 개도국의 감축목표, 적용원칙 등에 대한 입장차이로 몇 년간의 논의 끝에 IMO 제 72차 해양환경보호위원회(Marine Environment Protection Committee; MEPC)에서 선박 온실가스의 연간 총 배출량을 2050년까지 2008년 대비 50% 감축하기로 결정하고 기술개발 가능성, 온실가스 배출량 추이 등을 반영하여 2023년에 최종 전략을 결정할 예정이다[1]. 이러한 온실가스 감축목표를 달성하기 위해서는 선박 및 해운분야에 다양한 혁신 기술의 적용이 요구되며 중장기적으로는 기존의 연료를 대체할 수 있는 청정연료를 기반으로 하는 저탄소 선박 중심의 감축 수단의 확보가 필수임을 제시하고 있다[2]. 선박의 재질 경량화, 선형 개선, 마찰력 감소 및 폐열 회수 등의 기술적 수단들에 의한 온실가스 감축은 미비할 것으로 보고되고 있다. 선박 운항속도 감소, 선박 대형화 등의 운항적 수단에 의한 온실가스 감축은 어느 정도 가능하지만 온실가스 배출제로의 목표 달성에는 한계가 있을 것으로 분석하고 있다. 따라서 선박에서 배출되는 온실가스 배출제로의 목표를 달성하기 위해서는 수소, 암모니아 등과 같은 대체 연료/에너지 선박 도입을 강조하고 있다[2].

      선박에서 배출되는 온실가스를 저감하기 위한 다양한 기술들 중에서 수소에너지를 선박에 활용하기 위한 수단 중의 하나로 연료전지(Fuel Cell)기술을 선박에 적용하기 위한 다양한 연구 개발이 진행되어지고 있다[3]-[8]. 다양한 연료전지 중에서 수소 연료전지 자동차에 적용되어 상용화 되고 있는 고분자 전해질 연료전지(Polymer Electrolyte Membrane Fuel Cell; PEMFC)가 현재의 기술적인 수준을 고려하였을 경우 선박에 적용하기에 가장 적합할 것이다[9][10].

      본 연구에서는 캐소드 공급 가스로 산소를 사용하는 고분자 전해질 연료전지 스택이 실험값을 바탕으로 120kW급 연료전지 스택의 시뮬레이션 모델을 개발하여 실험 결과와 비교 검토하였다. 또한, 개발된 시뮬레이션 모델을 활용하여 캐소드 공급가스로 산소를 대신하여 공기를 공급하여 운전한 경우의 연료전지 스택 출력 특성, 캐소드 공급 가스로 산소와 공기를 공급한 경우에 대하여 연료전지 스택의 운전 온도 및 운전 압력 변화 따른 성능 특성과 단 셀의 반응면적에 따른 스택의 출력 전압 특성에 대하여 검토하였다.

    

    

  
    
      2. 해석 모델
      
        2.1 해석 모델
        본 연구에서는 Matlab/Simulink(R2014a)및 Thermolib(Ver 5.3.2.7113)을 활용하여 PEMFC 스택 모델을 개발하였다. Table 1은 본 연구에서 사용되어진 연료전지 스택의 사양 및 운전조건을 나타내고 있다.

        
          Table 1 
				
          

          
            Specifications of the stack
          
          

        

        
          
            
              	Parameters
              	Value
            

          
          
            	Number of cells
            	320
          

          
            	Active area
            	1600 (cm2)
          

          
            	Membrane thickness
            	0.03 (cm)
          

          
            	Anode inlet pressure
            	253312 (Pa)
          

          
            	Cathode inlet pressure
            	253312 (Pa)
          

          
            	Operating temperature
            	353 (K)
          

          
            	Stoichiometric ratio of fuel
            	1.2
          

          
            	Stoichiometric ratio of oxidant
            	2
          

          
            	Anode inlet gas humidity
            	100 (%)
          

          
            	Cathode inlet gas humidity
            	100 (%)
          

        

        

        연료전지 단 셀의 전압 특성 방정식은 다음과 같이 정의된다[11].
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        여기서, Vc는 단 셀의 전압(V), Ec는 개회로 전압(V), Vact는 활성화 전압(V) 손실, Vohm는 저항 전압(V) 손실, Vcon는 농도 전압(V) 손실을 나타낸다.

        개회로 전압은 다음과 같이 정의된다[12]-[14].
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        여기서, Ts는 스택 온도(K), pH2는 수소 분압(Pa), pO2는 산소 분압(Pa), y는 몰분율(mol/mol)이다.

        활성화 전압 손실은 다음과 같이 정의된다[12][13].
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        여기서, i는 전류밀도(A/cm2), pca는 캐소드 압력(Pa), psat는 물의 포화압력(Pa)이다.

        저항 전압 손실은 다음과 같이 정의된다[12]-[14].
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        여기서, tm은 막의 두께(cm)를 나타내며, σm은 막의 이온전도율(1/Ω·cm), λm는 막의 함수율(-), ax는 가스의 활동도(-), pυ는 수증기 분압(Pa)이다.

        농도 전압 손실은 다음과 같이 정의된다[12][13].
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        스택의 전압은 단셀 전압과 셀 수의 곱으로 다음과 같이 정의 된다.
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        여기서 n은 셀 수이다.

        스택의 출력은 스택 전압과 전류의 곱으로 다음과 같이 정의 된다.
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        여기서 I는 전류(A)이다.

        스택의 효율은 다음과 같이 정의 된다[11].
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        연료전지 스택의 에너지 보존은 다음과 같이 정의 된다[14][15].
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        여기서, m은 스택의 질량(kg), c는 스택 재료 평균 비열(J/kg·K), H˙는 엔탈피(W), Pstack는 스택 출력(W), Qcooling는 냉각수가 스택에서 가지고나가는 열량(W), U는 냉각수로의 열전달계수(W/m2·K), A는 유효 열교환 면적(m2)이다.

      

    

    

  
    
      3. 해석결과
      Figure 1은 연료전지 스택의 냉각수 출구 온도 353(K), 애노드 및 캐소드 운전압력이 253312(Pa) 인 경우 부하(Ampere) 변화에 따른 스택 전압의 실험 결과(Experiment)와 계산 결과(O2_Calculation)를 비교한 값을 나타내고 있다. 계산 시간에 따른 부하의 값은 실험과 동일한 값을 입력하였다. 또한, 캐소드 공급가스로 산소가 아닌 공기를 공급한 경우의 계산 결과(Air_Calculation)도 함께 나타내었다. 부하에 따른 스택 출력 전압은 부하 280(A)에서 계산 결과 값이 실험값과 비교하여 최대 약 1.9(%)정도 낮지만 연료전지 스택의 주 운전 영역인 부하 530(A)에서는 거의 동일한 스택 출력 전압임을 알 수 있다. 캐소드 공급 가스로 공기를 공급하여 계산한 결과(Air_calculation)는 산소를 공급한 경우의 결과(O2_calculation)보다 전 부하 영역에서 스택 전압이 낮음을 알 수 있다. 이는 Figure 2에서 알 수 있듯이 캐소드 공급 가스로 공기를 대신하여 산소를 사용하게 되면 촉매 부근의 반응물질인 산소의 농도가 증가되기 때문에 가역 개회로 전압(O2_OCV)이 증가하고 활성화 과전압(O2_Vact)이 감소하여 스택의 출력 전압이 증가하기 때문이다. 또한 본 연구의 전류밀도 범위에서는 캐소드 공급 가스로 공기인  경우와 산소인 경우에 대한 저항 과전압(Vohm)과 농도 과전압(Vcon)은 거의 동일한 값을 나타냄을 알 수 있다.

      
        
        

        Figure 1 
				
        

        
          Comparison of the stack voltage between the experiments and the simulation
        
        

        

      

      
        
        

        Figure 2 
				
        

        
          Characteristics of the open circuit voltage and overvoltage for the sing cell
        
        

        

      

      Figure 3은 Figure 1과 동일한 조건에서의 스택 출력값을 보여주고 있다. 전 부하 영역에서 실험 결과와 계산 결과 값이 비슷함을 알 수 있다. 부하 530(A)에서 스택 출력은 약 125(kW)임을 알 수 있다. 캐소드 공급가스로 공기를 공급한 경우에는 전 부하 영역에서 스택 출력이 산소로 공급한 겨우 보다 낮으며 부하 530(A)에서의 스택 출력은 약 118(kW)임을 알 수 있다.

      
        
        

        Figure 3 
				
        

        
          Comparison of the stack power between the experiments and the simulation
        
        

        

      

      Figure 4는 Figure 1과 동일한 조건에서의 평균 단 셀 전압(V)과 스택 효율(%)을 보여주고 있다. 평균 단 셀 전압은 전 부하 영역에서 실험 결과(Experiment)와 계산 결과(O2_Calculation)가 비슷한 경향임을 알 수 있다.

      
        
        

        Figure 4 
				
        

        
          I-V characteristics of the cell
        
        

        

      

      스택 효율은 전류밀도가 증가할수록 감소함을 알 수 있다. 캐소드 공급가스로 산소를 공급하여 운전한 경우의 효율(O2_Calculation(%))이 공기를 공급하여 운전한 경우(Air_Calculation(%))보다 전 부하 영역에서 높음을 알 수 있다. 연료전지 스택이 주 운전 영역인 전류밀도가 0.33(A/cm2)에서 스택 효율이 산소를 공급하여 운전한 경우 약 59%, 공기를 공급한 경우는 약 55%임을 알 수 있다.

      Figure 5는 연료전지 애노드 및 캐소드 운전압력을  253312(Pa)로 일정하게 하고 캐소드 공급 가스로 산소와 공기를 공급한 경우에 대하여 냉각수 출구온도에 따른 각각의 부하에서의 스택 전압을 계산한 결과를 나타내고 있다. 각각의 냉각수 출구온도에서 산소로 운전한 경우가 공기로 운전한 경우보다 스택 전압이 높음을 알 수 있다. 또한, 스택 전압은 산소로 운전한 경우 보다 공기로 운전한 경우가 냉각수 출구온도의 영향을 많이 받음을 알 수 있다. 이는Figure 2에서 설명한 가역 개회로 전압과 활성화 과전압의 영향 때문이다. 캐소드 공급 가스로 산소와 공기를 공급한 경우 각각에 대하여 냉각수 출구 온도가 높을수록 스택 전압이 높음을 알 수 있다. 부하가 112(A)에서는 냉각수 출구 온도에 따른 스택 전압의 변화는 거의 없음을 알 수 있다. 낮은 전류에서의 스택 전압손실은 활성화 과전압이 대부분을 차지하기 때문이다. 활성화 과전압에 영향을 미치는 인자로는 반응물질의 농도, 전극 표면의 거칠기, 공급가스의 압력, 적절한 촉매의 사용 및 스택의 운전 온도 등이 있다. 본 계산에서는 냉각수 출구 온도를 변경하여 스택의 운전 온도만을 변경하였다. 냉각수 출구 온도의 증가하면 스택의 운전 온도가 증가하여 활성화 과전압을 저감할 수 있지만 낮은 부하에서는 큰 영향을 미치지 않음을 알 수 있다.

      
        
        

        Figure 5 
				
        

        
          Effect of stack operation temperature
        
        

        

      

      부하가 186(A)이상에서는 부하가 증가함에 따라 냉각수 출구 온도가 증가하면 스택 전압이 높아짐을 알 수 있다. 본 연구의 계산 범위에서는 막의 가습이 적정하게 유지되어 스택의 운전 온도가 높을수록 이온 전도도가 증가하고 막으로의 기체 확산성이 좋아지기 때문에 저항 과전압이 감소하여 스택 전압이 높아지게 된다.

      Figure 6은 연료전지 스택의 냉각수 출구 온도를 353(K)로 일정하게 하고 캐소드 공급 가스로 산소와 공기를 공급한 경우에 대하여 동일한 애노드 및 캐소드 운전압력에 따른 각각의 부하에서의 스택 전압을 계산한 결과를 나타내고 있다.

      
        
        

        Figure 6 
				
        

        
          Effect of stack operation pressure
        
        

        

      

      각각의 동일한 애노드 및 캐소드 운전 압력에서 산소로 운전한 경우가 공기로 운전한 경우보다 스택 전압이 높음을 알 수 있다. 이는 Figure 2에서 설명한 가역 개회로 전압의 증가와 활성화 과전압의 감소의 영향 때문이다.

      캐소드 공급 가스를 산소로 공급한 경우 동일하게 애노드 및 캐소드 운전 압력이 증가하여도 스택 전압은 거의 변화가 없지만 캐소드 공급 가스를 공기로 공급한 경우에는 동일하게 애노드 및 캐소드 운전 압력이 증가하면 각각의 부하에서 스택 전압도 증가함을 알 수 있다. 압력의 증가는 촉매 부근의 영역에서의 반응물질을 증가시키기 때문에 활성화 과전압이 감소되기 때문이다.

      Figure 7은 연료전지 스택의 냉각수 출구 온도 353(K), 애노드 및 캐소드 운전 압력이 253312(Pa) 로 일정하게 하고 캐소드 공급 가스로 산소와 공기를 공급한 경우에 대하여 단셀 반응면적에 따른 각각의 부하에서의 스택 전압을 계산한 결과를 나타내고 있다.

      
        
        

        Figure 7 
				
        

        
          Effect of active area of one cell
        
        

        

      

      각각의 단 셀 반응면적에서 산소로 운전한 경우가 공기로 운전한 경우보다 스택 전압이 높음을 알 수 있다. 이는 Figure 2에서 설명한 가역 개회로 전압과 활성화 과전압의 영향 때문이다. 단 셀의 반응면적이 증가함에 따라 출력 전 압이 높아짐을 알 수 있다. 이는 전류는 스택내부에 반응할 수 있는 수소량에 비례하기 때문에 전류의 변화는 없지만 반응면적이 증가함에 따라 전류밀도가 낮아지게 된다. 식 (5)와 식 (8)에서 알 수 있듯이 전류밀도가 낮아지면 활성화 전압 손실과 저항 전압 손실이 감소하게 되고 출력 전압은 증가하게 된다.

    

    

  
    
      4. 결  론
      본 연구에서는 120kW급 캐소드 공급가스로 산소를 공급하여 운전하는 고분자 전해질 연료전지의 스택 모델을 개발하여 실험 결과와 비교 검증하였으며 본 연구의 범위에서 다음과 같은 결론을 얻었다.

      
        	(1) 부하에 따른 스택 출력 전압을 실험 결과와 비교한 결과 부하 280(A)에서 계산 결과 값이 최대 약 1.9(%)정도 낮았고, 연료전지 스택의 주 운전 영역인 부하 530(A)에서는 거의 동일한 스택 출력 전압으로 실험 결과를 모사할 수 있었다.


        	(2) 캐소드 공급 가스로 산소를 공급하여 운전한 경우의 스택 출력 전압이 공기를 공급하여 운전한 경우보다 전 부하 영역에서 높음을 알 수 있다.


        	(3) 스택의 운전 온도가 높을수록 이온 전도도가 증가하고 막으로의 기체 확산성이 좋아지고 저항 과전압이 감소하기 때문에 냉각수 출구 온도가 증가하면 스택 전압이 높아짐을 알 수 있다.


        	(4) 각각의 동일한 애노드 및 캐소드 운전 압력에서 산소로 운전한 경우가 공기로 운전한 경우보다 스택 전압이 높고,  산소를 공급한 경우 운전 압력이 증가하여도 스택 전압은 거의 변화가 없지만 공기를 공급한 경우에는 운전압력이 증가하면 각각의 부하에서 스택 전압도 증가함을 알 수 있다.


        	(5) 단 셀의 반응면적이 증가함에 따라 활성화 전압 손실과 저항 전압 손실이 감소하게 되어 스택 출력 전압이 높아짐을 알 수 있다.
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