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            초록
          
        

        
          Power converter are usually equipped for fuel cell power generation system to connect alternating current (AC) electric power grid. When converting direct current (DC) of fuel cell power source into AC, the power converter has a frequency ripple, which affects the fuel cell and the grid. Therefore, an equivalent circuit having dynamic characteristics of fuel cell power, for example, impedance, is useful for designing an inverter circuit. In this study, the current, voltage and impedance characteristics were calculated through fuel cell modeling and validated by comparing them with experiments. The equivalent circuit element values according to the current density were formulated into equations so that it could be applied to the circuit design. It is expected that the process of the equivalent circuit modeling will be applied to the actual inverter circuit design and simulated fuel cell power sources.
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      1. 서 론
      수소에너지가 환경 친화적이고 재생 가능한 청정에너지로 주목받는 시기를 지나서 최근에는 국가의 경쟁력을 좌우하고 무역과 경제의 주도권에도 영향을 미치고 있는 시대이다. 이러한 분위기 속에서 수소를 활용한 가장 중요한 발전 장치로써 연료전지의 중요성 또한 점점 높아지고 있다. 특히 탄소 중립과 RE100과 같은 국가 정책과 로드맵 수준에서 연료전지가 가지고 있는 무공해 전력 발전은 더욱 중요한 핵심 기술로 인정받고 있는 실정이다. 특히 산업 전반에서 사용되는 발전 수단으로 연료전지는 적은 면적을 차지하면서 안정적으로 수요 지향적인 전력을 공급해 줄 수 있다는 측면에서 향후 급격한 수요가 있을 것으로 기대되고 있다1,2).

      이러한 발전용 연료전지는 기본적으로 단독 전력원으로 사용되기보다는 기존의 전력망에 연결하여 사용하는 방식이 보다 보편화될 것으로 예상된다. 이때 연료전지와 전력망을 연결하는 핵심 구성품이 전력변환기, 즉 인버터이다. 인버터는 연료전지로부터 직류 전력을 받아서 교류의 전력망과 연결을 시키기 위해 직류의 전류와 전압을 조정하여 교류 전력망에 맞도록 변환을 시켜주는 과정을 거치게 되며 이때의 전력 변화 과정에서 인버터 측에 교류 성분이 연료전지와 직간접적인 영향을 줄 수 있음이 기존 연구에 보고되고 있다3).

      인버터 제작에 있어 전력 공급원으로써의 연료전지의 특성을 포함하여 설계를 할 때 이러한 교류 성분에 대한 연료전지의 특성과 반응을 포함한 모델이 필요하게 되며 이때 중요한 연료전지의 특성이 출력에 따른 전류, 전압 및 임피던스가 된다.

      본 연구에서는 인버터 설계에서 기본적으로 필요한 연료전지의 핵심 특성인 전류, 전압 및 임피던스에 대한 모델링과 실제 회로 설계에 적용할 수 있는 등가회로를 도출하는 일련의 과정을 정리하여 기존의 회로 설계에 연계할 수 있는 연료전지 모델을 도출하였다.

      특히 기존의 등가회로 연구는 연료전지 전류, 전압 성능을 선형적으로 단순화하거나 또는 실험적인 방법으로 취득하는 방식이 많아 비효율적인 경우가 있었는데 본 연구에서는 각 전류값에 따른 등가회로 인자값의 비선형성을 반영한 모델을 도출함으로써 보다 정확한 연료전지 특성을 효율적으로 나타낼 수 있도록 하였다.

    

    

  
    
      2. 본 론
      
        2.1 연료전지 모델링
        본 연구에서는 고분자전해질연료전지(polymer electrolyte membrane fuel cell)의 전기화학반응과 저항성분 및 질량손실 성분 등을 반영할 수 있는 각각의 지배방정식을 모델링 식으로 적용하였다.

        전통적인 Nernst equation 및 Bulter-Volmer equation을 이용하여 equilibrium potential 및 전극에서의 electrochemical kinetics를 구현하였으며, 각 수식에 반응물 농도 값을 반영하여 질량손실에 대한 영향을 고려하였다. 저항성분으로는 분리판, 기체확산층, 촉매층에 대한 전기저항을 고려하였으며 핵심 성분인 membrane 이온전도도 및 촉매 이오노머 이온전도도를 식(1)과 같이 반영하였다4). 다음 식에서 σ는 이오노머 전도도(ionomer conductivity, S/m), λ는 water content, Vω, Vm은 각각 물과 건조 membrane의 부피(m³/mol)이다.
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        이온전도도의 핵심인자인 water content (λ)는 membrane을 매개로 하는 electro osmotic drag 및 back diffusion에 의해 결정되며 식(2)를 이용하여 반영하였다5). 또한 기체확산층, 촉매층 등 porous layer에서의 liquid water 전달은 Darcy’s law에 따른 saturation level 및 capillary pressure 값을 기반으로 식(3)을 통해 계산하였다6). 다음 식에서 s는 응축되는 물의 비율(saturated water ratio), μ는 물의 점도(viscosity, mPa·s), Pc는 모세관압력(capillary pressure, N/m²)이다.
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        수소, 공기, water에 대한 기체의 전달은 molecular diffusion 및 Knudsen diffusion을 고려하였으며 water saturation (s) 증가에 따른 effective diffusivity 감소는 (1-s)³에 비례하는 것으로 반영하였다7). 열 해석 관점에서 전기화학 반응에 따른 joule heating을 추가하였고 water 증발-응축, water의 이오노머에 대한 흡착-탈착에 따른 heat sources를 반영함으로써 온도 변화와 연계한 two-phase 관점에서의 열, 물질 전달 및 분포 현상을 포함하였다.

        해석 툴로 COMSOL multiphysics를 이용하였으며 stationary study를 통해 연료전지 전압-전류 곡선을, frequency domain perturbation study를 통해 연료전지 임피던스 plot을 구할 수 있다.

        실제 연료전지 실험을 통해 얻은 전류-전압 및 임피던스 특성과 본 모델 해석을 통해 계산된 결과를 비교한 결과를 Figs. 1, 2에 나타내었다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Fuel cell current-voltage comparison between modeling and experiment
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Fuel cell impedance modeling and experiment comparison
          
          

          

        

        기존의 단위셀 연료전지의 성능 평가 결과와 비교하여 유사한 해석 결과가 나오고 있으며, 따라서 본 연구에 적용된 연료전지 모델링이 유효함을 확인할 수 있다. 모델링에 사용된 파라미터와 단위셀 운전 조건을 Table 1에 정리하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Modeling parameter values and operating conditions
          
          

        

        
          
            
              	Parameter
              	Value
            

          
          
            	Ea (activation energy)
            	15 kJ/mol4)
          

          
            	Vm (equivalent volume of membrane)
            	534.87 cm3/mol4)
          

          
            	Vw (molar volume of liquid water)
            	18.4 cm3/mol4)
          

          
            	ρdry (dry density of Nafion)
            	1,970 kg/m3 5)
          

          
            	Mm (Nafion equivalent weight)
            	1.1 kg/mol5)
          

          
            	κ (permeability of catalyst layer)
            	1E-15 m2
          

          
            	P (Pressure)
            	1 atm
          

          
            	T (operating temp.)
            	60℃
          

          
            	λ_ca (stoi. at cathode)
            	2.0
          

          
            	λ_an (stoi. at anode)
            	1.2
          

        

        

      

      
        2.2 연료전지 등가회로 인자 계산
        연료전지 등가회로는 Fig. 3과 같이 각 저항 및 capacitor 성분을 반영하여 구성하였다. Ohmic 저항, cathode 전극에서의 이오노머 proton 전달 저항, charge transfer 및 산소 전달과 연관된 산소 환원 저항(oxygen reduction reaction, ORR) 성분을 반영하여 lumped equivalent circuit을 구성하였다8). 해당 circuit으로부터 유도되는 임피던스 성분에 대한 수식은 식(4)-(6)과 같다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Lumped equivalent circuit model
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        위의 식에서 w는 특성주파수(characteristic frequency, Hz)이다.

        연료전지의 특정한 전류값에서 임피던스의 모델링 결과와 위의 등가회로를 대응하게 되면 각 저항성분에 대한 값을 도출할 수 있게 된다.

        Fig. 4는 2.1절 연료전지 모델을 이용한 임피던스와 연료전지 등가회로에서 얻어지는 임피던스를 매칭한 예시이다. Fig. 4(a) nyquist plot의 각 X절편값으로부터 연료전지 등가회로에 대한 Rohm, RH+, RORR를 구할 수 있으며 Fig. 4(b) bode plot의 특성주파수 값으로부터 Cd를 구할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Equivalent circuit model result corresponded to fuel cell model result at 0.1 A/cm2. (a) Nyquist plots. (b) Bode plots. (c) Plots of each current density value.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      연료전지 등가회로는 2.2절에서 언급한 등가회로 저항성분 관계식과 수치해석 모델에서 해석된 임피던스 결과를 비교하여 계산을 하였다. 임피던스 특성은 연료전지의 전압-전류 곡선의 위치에 따라 다른 경향을 보이게 되므로 전류밀도 값을 0.1-1.0 A/cm²범위에서 0.1 간격으로 10개의 저항성분값을 도출하였다. 각 값을 Table 2에 정리하였다.

      
        Table 2. 
				
        

        
          Parameters of fuel cell equivalent circuit elements
        
        

      

      
        
          
            	A/cm2
            	RΩ + RH+
(Ohm cm2)
            	RORR
(Ohm cm2)
            	Cd
(F/cm2)
          

        
        
          	0.1
          	0.25
          	0.545
          	0.334
        

        
          	0.2
          	0.21
          	0.282
          	0.296
        

        
          	0.3
          	0.19
          	0.194
          	0.258
        

        
          	0.4
          	0.18
          	0.153
          	0.218
        

        
          	0.5
          	0.17
          	0.129
          	0.194
        

        
          	0.6
          	0.16
          	0.113
          	0.157
        

        
          	0.7
          	0.15
          	0.103
          	0.154
        

        
          	0.8
          	0.15
          	0.091
          	0.138
        

        
          	0.9
          	0.14
          	0.083
          	0.135
        

        
          	1.0
          	0.14
          	0.076
          	0.147
        

      

      

      각 저항성분의 변화를 보면 ORR과 capacitor 성분은 저전류에서 고전류로 가면서 급격히 줄어드는 경향을 보이며 ohmic 저항과 이온전달 저항의 경우는 상대적으로 완만한 감소를 보이고 있는데, 이러한 경향은 연료전지의 전류-전압의 성능 감소 특성과 일치하여 잘 반영이 되고 있음을 확인할 수 있다. Fig. 5에 전류밀도값에 따른 저항성분 추세를 표시하였다.

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          Trend plots of fuel cell equivalent circuit elements according to the fuel cell current density
        
        

        

      

      각 저항성분을 등가회로에 적용하기 위해서 전류값에 따른 저항성분 값의 관계식을 도출하였으며 각각의 관계식은 다음과 같다.
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      위의 관계식을 통해 각 저항성분을 전류밀도 i의 함수로 나타낼 수 있으며 연료전지의 전류-전압 특성값에 의해 특정 전력 요구에 따른 전력값을 입력으로 받게 되면 이때의 전류, 전압값이 정해지고 이를 통해 해당 전류값에 대한 등가회로의 저항성분이 반영되므로 이에 대한 동적변화를 고려한 인버터의 회로 설계에 응용이 가능할 수 있게 된다.

    

    

  
    
      4. 결 론
      1) 본 연구에서는 기존의 연료전지 지배방정식을 반영하고 여기에 막에서의 electro osmotic drag 및 back diffusion을 고려하고 기체확산층에서의 물의 증발, 응축 등의 열 및 유체 현상을 좀 더 세밀하게 고려하여 연료전지 실험과 유사한 연료전지 전류-전압 모델링 해석을 수행하였다.

      2) 이러한 연료전지 수치해석을 바탕으로 COMSOL multiphysics의 frequency domain perturbation study를 응용하여 임피던스 특성값을 계산하였다.

      3) 해석에 기반을 둔 전류-전압 특성과 임피던스 계산값을 연료전지 시험평가 결과와 비교하여 유사한 결과가 나옴을 확인하였고 이를 바탕으로 연료전지 등가회로의 인자값을 각 전류밀도 값에서 도출하였다. 이렇게 도출된 등가회로 인자값을 전류밀도에 의한 함수로 정리하여 등가회로 관계 함수로 반영하였다.

      4) 기존의 연료전지용 인버터, 전력변환기의 설계를 고려한 연구 과정에서 위의 연료전지 등가회로를 적용하거나 실제 인버터의 제작과 시험평가 과정에서 연료전지를 모사하기 위한 전력 공급 모사 장치의 모사값 인가에도 본 등가회로의 인자값을 반영하여 적용하는 것이 가능할 것으로 사료되며 이에 대한 추가 연구를 진행할 수 있을 것으로 본다.

      5) 본 연구에서 진행된 등가회로는 저주파 구간에서 비교적 일치하는 결과를 보이고 있는데, 이는 앞서 언급한 바와 같이 전력 공급 모사 장치에 반영하기 위하여 최대한 간략한 등가회로를 채택한 것에 의한 것이며, 향후 연구에서 전구간의 주파수 영역에서 정확도가 높으면서도 가능한 간략한 등가회로를 구성할 수 있는 기법에 대한 것이 필요하리라 사료된다.
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