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            초록
          
        

        
          In this study, we performed numerical analysis for 1 kWe SOFC stack of internal manifold types according to the different manifold sizes to verify the influence of the flow uniformity into each cell. To simulate the flow phenomena in the stack, the continuity and momentum conservation equations including the standard k-ε turbulent model for the steady-state conditions were applied. From the calculation results, we verified that the pressure drop from inlet pipes to outlet pipes decreased to a log scale as the manifold size increased in the internal manifold types. Also, we found that the flow uniformity increased on an exponential scale as the manifold size increased. In addition, the calculation results showed that the flow uniformity gradually improved as the fuel and oxygen utilization increased.
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      1. 서 론
      지난 수십 년 동안 화석 연료 고갈, 지구 온난화, 대기 오염에 대한 해결책을 찾기 위한 연구가 전 세계적으로 꾸준히 진행되어왔다. 이러한 연구들 중 하나는 수소의 전기화학반응을 이용하여 전기를 생산하는 방식으로 온실가스와 미세먼지 배출을 줄이고 화석 연료 의존성을 줄이는 연료 전지에 대한 연구와 투자가 활발히 진행되고 있다1-3).

      연료전지 종류 중 고체산화물 연료전지(solid oxide fuel cell, SOFC)는 현재 사용되고 있는 연료전지 종류 중 가장 효율이 높은 연료전지로 알려져 있다4,5). 이는 높은 온도에서 작동되는 SOFC 특징으로, 다른 연료전지에 비해 비가역 손실이 낮기 때문이다. 특히, SOFC에서 나오는 고온 폐열을 활용한 작동으로 인하여 최근 SOFC 열병합발전(combined heat & power, CHP) 시스템 전체 효율은 80% 이상의 높은 효율을 달성할 수 있다는 연구·결과도 발표되고 있다6). 이러한 연구로 SOFC는 화석연료를 이용한 기존 발전를 대체할 수 있는 깨끗하고 효율적인 해결책 중 하나로 각광받고 있다. 또한, 저온 연료전지에서는 전극 촉매로 일반적으로 값비싼 백금을 사용하는데 반해 SOFC는 니켈과 같은 보다 저렴한 재료를 사용할 수 있다는 장점을 가지고 있다7). 그리고 고온 작동 환경과 니켈과 같은 촉매 사용은 다양한 탄화수소연료를 내부개질을 통하여 연료로 직접적으로 사용할 수 있다는 장점이 바로 SOFC 특징 중 하나다8).

      하지만 SOFC 스택(stack)은 고온 작동이라는 장점과 함께 상용화에 있어서 몇 가지 문제를 가지고 있다. SOFC 스택의 주요 부품인 밀봉재는 약 600-1000℃ 사이에서 고온 내구성뿐만 아니라 전기절연성도 확보되어야 한다. 또한, SOFC 스택 내부에서 발생되는 온도 편차는 열응력을 발생시키고 이는 내부 부품인 전극과 전해질, 분리판의 접합 및 밀봉을 파괴시킬 수 있다. 특히, SOFC 스택의 구성부품은 세라믹과 금속으로 구성되었기 때문에 고온에서 연료와 공기 가스들의 밀봉을 어렵게 만든다9). 따라서 보통 SOFC 스택들은 연료가스와 산화제 가스의 혼합 및 누설을 방지하기 위하여 내부 매니폴드형 SOFC 스택으로 설계 및 제작하게 된다. 이는 외부 매니폴드형 SOFC 스택에 비해 내부 매니폴드형 SOFC 스택이 보다 쉽게 가스 밀봉을 실현할 수 있기 때문이다.

      Dong 등10)은 내부 매니폴드형 SOFC 스택에서 전기화학반응을 포함한 열전달 및 유동 해석을 수행하였다. 그들은 본 해석에서 성능뿐만 아니라 유동 균일도에 대한 연구도 수행하였다. 그리고 Wu 등11)은 Kalman filter algorithm과 모델 실증을 통하여 십자형 유동 패턴(cross flow pattern)을 가지는 SOFC 스택에서 2차원 온도 분포장 평가 장치를 개발하였다.

      내부 매니폴드형 SOFC stack에서 매니폴드 및 채널 내 흐름 분포는 stack의 성능에 매우 중요한 변수 중 하나이다. 각 셀의 균일하지 않은 유동 분배는 전지 간 성능 차이를 발생시켜 연료 이용률 및 효율의 저하를 일으킬 수 있다. 특히, SOFC 스택에서 각 셀들의 전압을 측정하였을 때, 셀간 전압차이가 발생하게 되면 이에 대한 원인 규명이 불분명하다. 특히, 각 셀간 전압차이가 구성요소의 결함인지, 아니면 유동 분배의 불균일에서 발생한 것인지에 대한 원인규명이 필요하다. 또한, 각 셀의 유동 분배 불균일성에 대한 검증은 실험적인 방법으로는 거의 불가능하다. 이에 본 연구에서는 이러한 셀 간 전압차이의 발생 원인이 될 수 있는 각 셀의 유동 분배 문제에 대해 수치적인 방법을 통하여 검증하였다.

      따라서 본 논문에서는 40장으로 이뤄진 1 kWe급 내부 매니폴드형 SOFC Stack에서 매니폴드 채널 너비를 달리하면서 각 셀의 유량 분배가 균등하게 들어가는지에 대한 해석을 수행하였다. 활성화 면적이 100 mm×100 mm로 구성된 40장 셀로 이뤄진 Z-flow type의 SOFC stack을 3차원 모델링하였고, 이를 유동해석을 수행하기 위하여 simplified model로 mesh작업을 수행하여, 상용 전산 유체 해석 프로그램인 ANSYS fluent12)를 이용하여 유동 해석을 수행하였다. 특히, 본 연구에서는 매니폴드 채널 너비를 달리하면서 전기화학반응이 이뤄지는 각 셀의 유동 분배가 어떻게 되는지 해석적으로 조사하였다.

    

    

  
    
      2. 설계 및 해석 방법
      
        2.1 SOFC stack 설계
        연료전지에 있어서 스택은 요구되는 전력을 생산하기 위해 단위전지를 직렬로 연결한 연료전지의 핵심부품이다. 스택을 제대로 설계하기 위해서는 먼저 반응 영역에 가스가 균일하게 분포될 수 있도록 스택을 설계해야 한다. 이러한 설계 요건들을 충족시키기 위해 내부 매니폴드형 음극 지지체 SOFC 스택을 Fig. 1과 같이 설계하였다. 스택의 주요 설계 파라미터는 Table 1에 정리하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Design of 1 kWe SOFC stack (40 cells)
          
          

          

        

        
          Table 1. 
				
          

          
            Design parameters of the stack
          
          

        

        
          
            
              	Variable
              	Value
            

          
          
            	Number of cells 
            	40
          

          
            	Active area (mm×mm)
            	100×100
          

          
            	Anode gas channel depth (mm)
            	0.75
          

          
            	Cathode gas channel depth (mm)
            	0.87
          

          
            	Anode inlet/outlet pipe hydraulic diameter (mm)
            	17.05
          

          
            	Cathode inlet/outlet pipe hydraulic diameter (mm)
            	23.4
          

          
            	Anode manifold size (mm)
            	2.5, 5, 10
          

          
            	Cathode manifold size (mm)
            	2.5, 5, 10
          

        

        

        설계된 SOFC 스택은 입구와 출구가 다른 곳에 설치된 Z-type flow 형태를 띠고 있으며, SOFC의 반응면(active area)을 기준으로는 fuel과 air가 cross-type flow를 가지도록 설계되었다.

        상기와 같은 내부 매니폴드형 스택 구조는 입구 매니폴드에서 각 단위전지에 분기되어 다시 출구 매니폴드로 모여서 외부 배관으로 빠져나가게 된다.

        이 때, 이렇게 병렬 연결된 유체 회로의 압력강하량과 각 단위전지로의 유량과의 관계는 병렬 파이프의 특징으로 각 단위전지에 걸리는 손실수두(head loss)는 동일하지만, 압력강하량에 따라 각 단위전지로의 유량이 달라진다. 즉, 압력강하량이 작은 단위전지로 유량이 많고 압력강하량이 큰 단위전지로 유량이 적은 병렬 파이프 회로의 특성을 가지고 있다13).

        Fig. 2는 본 연구를 수행하기 위한 매니폴드 채널 크기에 따른 1 kWe급 고체산화물 연료전지 스택 유량 분배에 관한 수치 해석을 수행하기 위한 simplified model을 나타내었다. 복잡한 유로를 덕트(duct) 형태의 관으로 간소화하였고, 셀의 양 옆에 입구 매니폴드와 출구 매니폴드도 유선형의 복잡한 형태를 최대한 간소화하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Six sizes of internal manifolds: (a) anode manifold 2.5 mm; (b) anode manifold 5.0 mm; (c) anode manifold 10.0 mm; (d) cathode manifold 2.5 mm; (e) cathode manifold 5.0 mm; (f) cathode manifold 10.0 mm.
          
          

          

        

        이러한 간소화 작업은 본 연구의 목적이 3가지 다른 크기를 가지는 매니폴드 형상에 따라 유량 균일성이 어떻게 달라지는지 해석적으로 검증하고자 하기 때문이다. 연료인 수소 가스 유로는 하단 배관에서 들어와 40개의 단위 셀을 거쳐 상단 배관으로 배출되도록 설계되었다. 산화제인 공기 유로는 상단 배관에서 들어오고 40개의 단위 셀을 거쳐 하단 배관으로 배출되도록 설계하였다. 수소와 공기의 유동 패턴은 십자형 유동(cross flow) 패턴으로 흐르도록 설계되었다.

        Fig. 2(a)-(c)는 anode 측 연료가스가 매니폴드 크기에 따른 형상이고, Fig. 2(d)-(f)는 cathode 측 공기 매니폴드 크기에 따른 형상이다. 동일한 해석 조건에 대한 결과 비교를 위하여 입구 및 출구의 매니폴드 크기는 동일하게 구성하였다.

      

      
        2.2 SOFC stack 유동 해석
        1 kWe급 내부 매니폴드형 SOFC 스택에서의 유동 해석을 수행하기 위해서 본 연구에서는 상용 전산 유체 역학 프로그램인 ANSYS fluent12)를 사용하였다. Fig. 2에 나타낸 단순화된 모델들을 ANSYS 유동 해석 패키지에 포함된 ICEM CFD를 이용하여 유한 요소 모델인 메쉬(mesh) 작업을 수행하였다. 특히, 단위 셀에서 유동 수직 방향으로의 최소 grid 수는 5개로 구성하였다. 유한 요소 개수는 대표적인 case인 Fig. 2(b)의 anode manifold 5.0 mm인 경우 654,710개의 육면체 cell을 생성하였으며, Fig. 2(e)의 cathode manifold 5.0 mm인 경우 646,361개의 육면체 cell을 생성하였다.

        본 연료전지 스택 유동 해석에서 사용된 지배 방정식은 질량보존방정식과 모멘텀보존방정식을 사용하였으며, 주요 가정 사항은 아래와 같다.

        
          	ㆍ유동은 정상 상태(steady-state)로 가정하였다.


          	ㆍ유체는 비압축성 유체이다.


          	ㆍ확장관이나 분기 특성을 고려하여 유동은 난류 유동으로 가정하였으며, 이 때 사용된 난류 모델은 k-ε 모델을 사용하였다.


          	ㆍ중력 고려 없이, 작동 압력은 1 atm으로 설정하였다.


          	ㆍ전기화학반응과 열전달은 고려하지 않았다.


          	ㆍ물성치는 750℃ 상수(constant) 물성치를 사용하였다.


          	ㆍ모든 벽면은 no-slip condition을 적용하였으며, 출구 조건은 pressure outlet 조건을 설정하였다.


        

        또한, 본 연구에 사용된 스택의 출력은 1 kWe급으로, 단위전 지당 25 Watt 출력으로 설계사양을 설정하였으며, 정상적인 운전 시 인가 전류는 20 ampere로 설계 사양을 설정하였다. 이러한 설계 사양에 따라 각 연료 이용률 및 산소 이용률에 따라 유량이 변동할 것이므로, 입구 조건은 Table 2와 같이 연료 이용률 및 산소 이용률에 따른 질량 유량 입구(mass flow inlet) 조건으로 각각 다르게 설정하고 계산을 수행하였다. 이때 연료는 dry 수소를 기준으로 하였으며, 공기는 79% 질소와 21% 산소의 몰비율을 기준으로 질량 유량을 계산하였다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Boundary conditions for mass flow inlet
          
          

        

        
          
            
              	Anode
              	Cathode
            

          
          
            	Fuel utilization
Uf (%)
            	10
            	50
            	80
            	Oxygen utilization
Uo (%)
            	10
            	30
            	50
          

          
            	Mass flow rate
Q (×10-5 kg/s)
            	8.92
            	1.66
            	1.04
            	Mass flow rate
Q (×10-5 kg/s)
            	33.2
            	11.1
            	6.63
          

        

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      Fig. 2에서 보여준 각 매니폴드 크기에 대하여 anode 측은 연료 이용률 80%에 대한 입구 질량 유량에 대해, cathode 측은 산소 이용률 30%에 대한 입구 질량 유량에 대해 내부 매니폴드형 SOFC 스택에서의 압력분포를 Fig. 3에 나타내었다.

      
        
        

        Fig. 3. 
				
        

        
          Static pressure contours of Uf=80% for anode flow and Uo=30% for cathode flow: (a) anode manifold 2.5 mm; (b) anode manifold 5.0 mm; (c) anode manifold 10.0 mm; (d) cathode manifold 2.5 mm; (e) cathode manifold 5.0 mm; (f) cathode manifold 10.0 mm
        
        

        

      

      계산 결과 예상한 바와 같이, 매니폴드 크기가 크면 입출구 압력손실이 작아짐을 확인할 수 있었다. 또한, 유체역학적으로 병렬 파이프 유동 특성과 같이 각 셀에 걸리는 손실수두(head loss)는 동일하지만, 각 셀에서의 입구와 출구측 압력은 미세하게 다르므로, 각 셀의 유량은 미세한 차이를 발생할 것이라는 것을 Fig. 3을 통해 알 수 있었다.

      압력강하량에 대한 계산 결과를 정리하자면, 먼저 anode 측은 연료 이용률이 80%일 때, 매니폴드 크기가 10 mm인 경우 압력강하량은 약 10 Pa로 계산되었으며, 5 mm인 경우는 약 11 Pa, 2.5 mm인 경우는 약 20 Pa의 압력강하를 보였다. 이와 유사하게 cathode 측은 산소 이용률이 30%일 때, 매니폴드 크기가 10 mm인 경우 압력 강하량은 약 24 Pa로 계산되었으며, 5 mm인 경우는 28 Pa, 2.5 mm인 경우는 50 Pa의 압력강하로 계산되었다.

      결론적으로 내부 매니폴드형 SOFC 스택에서 매니폴드 크기가 2배 4배 커짐에 따라 압력 강하량은 로그 스케일로 감소함을 알 수 있었다.

      본 연구 주제인 매니폴드 크기에 따른 내부 매니폴드형 고체산화물 연료전지 스택에서의 각 단위 셀의 유량 분배를 알아보기 위해서 각 단위 셀에 흐르는 질량 유량을 확인하였다. 유량은 단위 셀 채널 중앙부의 질량 유량 값으로 계산하였다. 그리고 각 단위 셀에 대한 셀 넘버링(cell numbering)은 스택의 제일 아래 단위 셀을 1번으로 하여 맨 위에 있는 단위 셀을 40번으로 위로 올라가면서 숫자가 증가하는 방식으로 명명하였다.

      대표적인 계산결과인 연료이용률 80%일 때 anode 매니폴드 크기에 따른 각 단위 셀의 질량유량과 산소이용률 30%일 때 cathode 매니폴드 크기에 따른 각 단위 셀의 질량유량 분포를 Fig. 4에 나타내었다. Anode인 경우 입구 배관에 가까운 단위 셀을 기준으로 유량 공급이 점점 감소하다가 중간 셀에서부터 다시 유량 공급이 점점 증가하는 형태를 띠게 되고, 최대 유량은 40번 단위 셀에서 발생하였고, 최소 유량은 20번 단위 셀에서 발생하였다. Cathode인 경우 출구 배관에 가까운 1번 단위 셀에서 최대 유량이 발생하고 이후 점점 감소하다가 25번 단위 셀에서 점점 유량이 증가하는 형태를 띠게 되었다.

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          Mass flow rates for anode/cathode manifold size 5.0 mm: (a) anode Uf=80%; (b) cathode Uo=30%
        
        

        

      

      또한, anode 측 매니폴드 크기에 따라 각 연료이용률에 대한 각 단위 셀의 유량 분배 및 유량 균일도에 대한 통계치를 Table 3에 정리하였다. 이 테이블에서 유량 분배 및 유량 균일도 측면에서 가장 중요한 수치는 바로 가장 마지막 열에 있는 표준편차다. 매니폴드 사이즈가 증가함에 따라 표준편차는 감소하며, 또한 각 매니폴드에서도 연료 이용률이 증가함에 따라 표준편차가 감소함을 확인할 수 있다.

      
        Table 3. 
				
        

        
          Calculated results for anode flow
        
        

      

      
        
          
            	Manifold size (mm)
            	Uf
(%)
            	Min.
(×10-7 kg/s)
            	Max.
(×10-7 kg/s)
            	Ave.
(×10-7 kg/s)
            	Stdev.
(×10-7 kg/s)
          

        
        
          	2.5
          	10
          	18.924
          	25.395
          	20.728
          	1.745
        

        
          	50
          	3.813
          	4.800
          	4.146
          	0.304
        

        
          	80
          	2.385
          	2.980
          	2.591
          	0.188
        

        
          	5.0
          	10
          	20.421
          	21.633
          	20.728
          	0.338
        

        
          	50
          	4.098
          	4.245
          	4.146
          	0.044
        

        
          	80
          	2.562
          	2.648
          	2.591
          	0.026
        

        
          	10.0
          	10
          	20.66
          	20.917
          	20.728
          	0.079
        

        
          	50
          	4.138
          	4.162
          	4.145
          	0.007
        

        
          	80
          	2.587
          	2.600
          	2.591
          	0.004
        

      

      

      같은 방법으로, cathode 측 계산 결과를 Table 4에 정리하였다. Anode 계산 결과와 유사하게 매니폴드 사이즈가 증가함에 따라 표준편차는 감소하며, 또한 각 매니폴드에서도 산소 이용률이 증가함에 따라 표준편차가 감소함을 확인할 수 있었다.

      
        Table 4. 
				
        

        
          Calculated results for cathode flow
        
        

      

      
        
          
            	Manifold size (mm)
            	Uo
(%)
            	Min.
(×10-7 kg/s)
            	Max.
(×10-7 kg/s)
            	Ave.
(×10-7 kg/s)
            	Stdev.
(×10-7 kg/s)
          

        
        
          	2.5
          	10
          	68.984
          	124.665
          	165.800
          	34.679
        

        
          	30
          	24.178
          	37.951
          	55.276
          	7.445
        

        
          	50
          	14.624
          	22.057
          	33.166
          	4.019
        

        
          	5.0
          	10
          	76.713
          	92.582
          	165.830
          	8.250
        

        
          	30
          	27.072
          	29.206
          	55.276
          	1.197
        

        
          	50
          	16.283
          	17.325
          	31.166
          	0.586
        

        
          	10.0
          	10
          	78.131
          	85.839
          	165.830
          	3.601
        

        
          	30
          	27.393
          	28.001
          	55.276
          	0.319
        

        
          	50
          	16.523
          	16.743
          	33.166
          	0.130
        

      

      

      마지막으로 매니폴드 크기에 따른 1 kWe급 내부 매니폴드형 고체산화물 연료전지 스택에서 유량 균일도(flow uniformity)에 대한 지수(index)를 아래와 같이 정의하였다.
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      상기와 같은 유량 균일도가 나타내는 물리적 의미는 각 단위 셀의 평균 유량에 대해 얼마만큼 분산이 되었는지를 표현해 주는 지수로써 숫자가 낮을수록 유량 균일도가 우수하다는 것을 직관적으로 알 수 있게 만든다. 이에 Table 3과 Table 4의 평균값과 표준편차를 이용하여 상기 정의된 유량 균일도 지수를 이용하여 Fig. 5에 도식화하였다.

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          Flow uniformity: (a) anode; (b) cathode
        
        

        

      

      Fig. 5(a)에서 알 수 있듯이, anode 측 매니폴드 크기가 커질수록 유량 균일도는 지수 스케일로 증가하며, 그리고 연료이용률이 증가할수록 유량 균일도가 조금씩 좋아진다는 것을 알 수 있다.

      또한, Fig. 5(b)인 cathode 측도 anode 측 유량 균일도 양상과 비슷한 형태를 띠고 있지만, 유량 균일도의 크기가 anode 측에 비해 약 2배 이상 크다는 점에 유의해야 할 것이다. 이는 Table 2에서 알 수 있듯이 cathode 측 유량이 anode에 비해 3배 이상 크기 때문에 더 많은 압력손실을 동반하면서 유량 편차도 심해지는 원인을 제공하기 때문이다.

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 1 kWe급 내부 매니폴드형 고체산화물 연료전지 스택에서 각 단위 셀의 유동 분배가 얼마나 균일한지 알아보기 위하여 전산 유체 역학 기법을 이용하여 유동 해석을 수행하였다. Anode와 cathode 매니폴드의 크기를 3가지로 달리하면서 각 연료 이용률과 산소 이용률을 변화시켜 가면서 유동 해석을 수행하였고, 해석 결과 아래와 같은 결론을 얻을 수 있었다.

      1) 내부 매니폴드형 고체산화물 연료전지 스택에서	매니폴드 크기가 커짐에 따라 입출구 압력강하는 로그 스케일로 감소함을 알 수 있었다.

      2) 내부 매니폴드형 고체산화물 연료전지 스택 내부 각 단위 셀로 공급되는 유량은 입구 배관에서 가까운 단위 셀에서 중간부분에 위치한 단위 셀로 가면서 유량이 감소하다가 중간부분에 위치한 단위 셀부터 출구배관에 가까운 단위 셀로 다시 증가하는 경향을 보였다. 즉, 입구 및 출구 배관과 가까운 단위 셀에서 최대 유량이 발생하였고 중간 부분에 있는 단위 셀에서 최소 유량이 발생하였다.

      3) 매니폴드 크기가 커질수록 유량 균일도는 지수 스케일로 증가하며, 그리고 연료 및 산소 이용률이 증가할수록 유량 균일도가 조금씩 좋아진다는 것을 알 수 있었다. 단, 유량균일도 측면에서 유량이 작은 anode 측 유량 분배가 유량이 상대적으로 많은 cathode 측 유량 분배보다 더 균일하게 분포됨을 확인할 수 있었다.
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