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            초록
          
        

        
          In the hope of realizing carbon neutrality, Korea has established the goal of expanding the supply of hydrogen electric vehicles through a roadmap to revitalize the hydrogen economy. A prerequisite for successful supply expansion is securing the safety of hydrogen electric vehicles. Certain parts, such as the hydrogen transport pipe and tank, in hydrogen electric vehicles are exposed to high-pressure hydrogen gas over long periods of time, so the hydrogen enters the grain boundary of material, resulting in a degradation of the parts referred to as hydrogen embrittlement. In addition, since the safety of parts utilizing hydrogen varies depending on the type of material used and its environmental characteristics, the necessity for the enactment of a hydrogen embrittlement regulation has emerged and is still being discussed as a Global Technical Regulation (GTR). In this paper, we analyze a hydrogen compatibility material evaluation method discussed in GTR and present a direction for the development of Korean-type hydrogen compatibility material evaluation methods.
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      1. 서 론
      화석연료를 이용한 에너지 생산은 이산화탄소를 배출하여 전 지구적 문제인 기후 변화 및 지구 온난화를 발생시킨다. 이를 극복하기 위해 약 200여 국이 제21차 유엔 기후 변화 회의에 참석하여 탄소 중립을 위한 파리 기후 변화 협정에 공동 서명하였다1). 협정에 참여한 미국, 일본을 포함한 주요 국가들은 탄소 중립 실현을 위해 친환경 에너지인 수소를 에너지 저장, 운송에 활용할 뿐만 아니라 수소전기차 보급 확대 등 수소 사회로의 전환을 위한 노력을 하고 있다2). 또한, 우리나라는 수소 에너지 시대로의 전환을 위해 2040년까지 수소전기차 620만 대 생산 및 수소 택시 8만 대 보급을 목표로 하는 수소 경제 활성화 로드맵을 수립하였다3). 이러한 수소전기차 보급 정책의 성공적인 추진을 위해서는 수소전기차의 안전성 확보가 필수적이다. 그러나 현재 제정된 수소전기차 세계기술규정(Global Technical Regulation [GTR] No. 13 Phase 1)은 차량 운행 시 또는 충돌 전후 차량의 기능과 안전에만 집중되어 있어 수소 환경에서 사용되는 부품의 안전성에 대한 평가 기준은 부재한 상황이다(Fig. 1).

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Status of safety regulation for hydrogen electric vehicle in GTR No. 13
        
        

        

      

      수소전기차의 동력 에너지인 수소가스는 70 MPa 로 가압되어 수소탱크로 충전되며, 수소탱크로부터 분사된 고압 수소가스는 수소 이송 관로부를 통해 저압으로 연료전지에 전달된다. 이때 수소 이송 관로부를 구성하는 수소 배관, 체결부 및 레귤레이터는 고압 수소 환경에 노출된다. 현재 수소 이송 관로부에 사용되는 소재로는 수소취성(hydorgen embrittlement) 저항성이 우수한 소재인 오스테나이트 스테인레스 강(SUS 316L) 및 알루미늄 강(6061-T6)만이 사용되고 있다. 하지만 오스테나이트 스테인레스 강의 경우 소재를 구성하는 성분비(Ni 함량 등), 가공 수준, 시험 환경 및 수소 장입량에 따라 수소취성 저항성이 달라지기 때문에 수소전기차 사용 환경에 적합한 소재 평가법 제정의 필요성이 대두되고 있다.

      GTR No. 13 Phase 1에서는 수소전기차 수소 호환성 소재에 대한 명시만 되어 있으며, Phase 2에서는 일본이 제안한 소재 시험법 및 안전 기준이 GTR 문서의 부록에 삽입되었다. Fig. 2는 GTR에서 논의되고 있는 수소전기차 수소 환경에서 사용되는 금속 소재의 수소 호환성 평가를 위한 개념도이다.

      
        
        

        Fig. 2. 
				
        

        
          Comparison of material evaluation processes in GTR No. 13 (phase 1 and 2) 
        
        

        

      

      본 논문에서는 GTR No. 13에서 현재 논의되고 있는 소재 시험법(수소 호환성 평가) 및 기준의 미비점을 분석하고 수소취성에 직접적 영향을 주는 인자(물성, 가공 및 환경 특성)가 반영된 한국형 수소취성 안전 기준 개발에 대한 방향을 제시한다. 이 논문을 통해 도출되는 안전 기준의 개발 방안은 안전한 수소차 개발을 위한 방향을 제시하여 정부 정책의 안정적인 추진에 기여할 수 있다.

    

    

  
    
      2. 수소 호환성 시험법
      
        2.1 수소 호환성 소재 시험법 개발 목적
        장기간 사용되는 자동차 부품 특성 상 충분한 피로 수명이 요구되기 때문에 부품 설계 시 무한 수명을 가질 수 있도록 피로 한계 이하로 부품이 설계된다. 하지만 수소 환경에 노출된 금속 부품은 수소 원자가 금속 재료에 침투하여 인장 특성인 연신율(elongation)을 감소시키고 피로 균열 성장 속도(fatigue crack growth rate)를 증가시켜 부품의 안전성을 감소시킨다. 이러한 이유로 일반적으로 사용되는 오스테나이트 SUS304 합금이 아닌 수소취성 저항성이 높은 고 Ni 함량을 가진 SUS 316L 및 6061-T6 알루미늄 합금만이 수소전기차 수소탱크 및 관로 부품으로 사용되고 있다. 하지만 이러한 합금들은 소재 또는 부품 제조 단가가 높아 수소전기차의 경제성을 악화시키므로 비용 절감을 위한 소재의 범위 확장이 요구되고 있다. 따라서 수소전기차의 안전성 확보 및 사용 가능한 소재 발굴을 위해서는 적합한 시험법 개발을 통한 다양한 소재의 평가가 필요한 상황이다.

      

      
        2.2 일본 제안 소재 시험법(수소 환경 고려)
        다음에 기술된 시험 조건은 일본이 GTR No. 13에 제안한 시험 조건으로서 고압 수소가스 및 저온 환경에서 오스테나이트 금속 소재를 평가하는 시험법이다. 정밀 가공된 시편을 이용해 시험이 수행된다.

        
          2.2.1 수소가스 시험 조건(hydrogen gas condition)
          수소가스 순도는 시험 결과에 큰 영향을 주기 때문에 수소 호환성 소재 평가 시험의 공정 조건 중 하나이다. 이전 연구 결과에서 소량의 산소 불순물을 갖는 수소가스는 강재에서 피로 균열의 성장 속도를 감소시킨다는 것이 보고되었으며3,4), 수소전기차에 사용되는 수소가스는 Socienty of Automobile Engineers (SAE) 표준인 CGA G3 Grade L (5N)5)을 권장하므로 10 mass ppm의 불순물(1 mass ppm 이하의 산소 포함)로 설정되었다. 또한, 현재 상용화된 수소전기차의 수소가스 압력(nominal working pressure, NWP)은 70 MPa이며, NWP의 1.25배를 고려하여 수소가스 압력은 87.5 MPa로 선정되었다.

        

        
          2.2.2 온도 시험 조건(temperature condition)
          시험 온도는 소재 내부의 수소 확산속도 및 소재 변형 기구에 영향을 주기 때문에 중요 공정변수이다. 오스테나이트 스테인레스 강의 경우 온도가 낮아질수록 변형 유기 마르텐사이트 변형이 심해진다. 형성된 마르텐사이트는 오스테나이트 상과 비교해 낮은 수소 용해도 및 높은 수소 확산계수를 가지고 있어 균열이 발생한 위치에 수소를 빠르게 전달시켜 수소취성 저항성을 감소시킨다. 하지만 온도가 낮아질수록 수소의 확산성이 감소하여 수소취성 현상이 발생하지 않는다. Iijima 등6)은 105 MPa의 고압 수소 환경에서 온도(195-295 K)에 따른 오스테나이트 스테인레스 강의 수소취성 저항성을 평가하였다. 평가 결과 수소취성 저항성이 233±5K에서 최소가 되었다. 따라서 수소취성 저항성이 최소가 되는 온도 영역인 233±5 K를 시험 온도 조건으로 선정하였다.

        

        
          2.2.3 느린 변형률 시험(slow strain rate test, SSRT)
          느린 변형률 시험은 수소취성 저항성이 가장 적은 최악의 환경에서 금속 소재의 최소 요구 물성치 충족 여부를 확인하기 위해 고려되었다. SSRT에 사용되는 시편은 ASTM E8 규격7) 및 G1428)에 따른 매끄러운 표면을 가진 원형 막대 시편이다.

          고압 수소가스 환경에서 SSRT는 소재의 연성에 큰 영향을 주기 때문에 적절한 변형률을 선정해야 한다. 수소가스 환경에서의 변형속도에 대한 금속 소재의 기계적 평가를 수행한 연구 결과에서 10-4- 3×10-6s-1의 변형속도 범위 내에서 연성의 차이가 크지 않다고 보고되었다9,10). 또한, 수소가스 환경에서의 소재 평가를 나타내는 ASTM G142에서는 7×10-7s-1의 변형속도를 이용한 시험을 권장한다9). 연구 결과 및 기준을 고려하여 5×10-5s-１을 선정하였다. 또한, 동일한 시편을 이용해도 시험 시편 간의 조성 차이 및 정밀 가공 수준에 따라 최대 약 20%의 항복 강도 오차가 발생하였기 때문에 항복 강도는 대기 환경의 80% 이상이면 충족한다고 설정하였다.

        

        
          2.2.4 피로 시험(fatigue test)
          피로 시험의 목적은 소재의 피로 한계를 확인하는 것이다. 피로 시험은 둥근 원형 시편 및 Notch를 가진 시편이 고려되었으며, 정밀 가공을 수행해야 하는 ASTM E46611)을 통해 제작되었다. 둥근 원형 시편은 인장-압축의 응력비가 1인 사인파형으로 수행되며, Notch를 가진 시편의 경우 응력비가 0.1로 선정되었다8). 이때 최대 피로 응력은 최대 인장 응력의 1/3이 되도록 설정하였다. 차량 부품의 피로는 200 MPa 이하에서 ~104 수준12)으로 고려되었으며, 둥근 원형 피로 시편의 경우 최대 피로한도를 2×105, Notch 샘플의 경우 최대 피로한도를 105 이상의 값으로 설정하였다.

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1 일본 제안 시험법의 한계
        Table 1은 일본이 GTR No. 13에 제안한 오스테나이트 강 소재에 대한 수소 환경에서의 시험 조건 및 요구사항을 정리한 표이다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Materials evaluation conditions discussed in GTR No.13 phase 2
          
          

        

        
          
            
              	Test
              	Condition
              	Notched method
              	Smooth method
            

          
          
            	SSRT
            	Test condition
            	ㆍN/A
            	ㆍH2 pressure=1.25 NWP 
ㆍTemperature 233±5 K (-45 to -35℃)
ㆍDisplacement rate ≤5×10-5s-1
          

          
            	Number of test
            	ㆍ3
          

          
            	Test requirements
            	ㆍYiels strength > Under identical temperature condition 
ㆍYield Strength 80%
          

          
            	Fatigue 
Life test
            	Test condition
            	ㆍH2 pressure=1.25 NWP
ㆍTemperature 293±5 K 
ㆍNet section stress ≥1/3 S*
　(S*: Tensile Strength)
ㆍFrequency=1 Hz
            	ㆍH2 Pressure=1.25 NWP 
ㆍTemperature 293±5 K
ㆍNet section stress≥1/3 S*
ㆍFrequency=1 Hz
          

          
            	Number of test
            	ㆍ3
            	ㆍ3
          

          
            	Test requirements
            	ㆍN>105
            	ㆍN>2×105
          

        

        
          
            [자료] GTR 13-11-07
          

        

        

        일본 제안 시험법은 고압 수소 환경(-87.5 MPa) 및 저온(-45℃)에서의 시험이기 때문에 수소 폭발에 대비한 방폭설비가 필요할 뿐만 아니라 소재 평가 시 장시간(느린 변형률 시험 3주, 피로 시험 약 3달) 동안 시험 환경을 유지해야 하기 때문에 특수한 평가 시스템이 요구된다. 따라서 특수한 평가시스템을 보유한 극소수의 국가만이 위의 시험을 수행할 수 있기 때문에 많은 국가들이 부품의 취성 안전성을 평가할 수 있는 시험법 개발이 필요하다.

        고강도를 요구하는 차량 부품 특성 상 기계 가공이 필수적으로 사용되고 있으며, 부품의 고장 및 파손은 장기 차량 사용 시에 발생한다. 차량 부품은 경량화를 위해 동일 무게에 더 큰 하중을 견딜 수 있도록 여러 단계의 기계 가공 및 열처리 공정이 수행된다. Fig. 3은 현대 자동차 넥쏘(NEXO) 수소전기차의 수소 이송 관로의 미세조직을 주사전자현미경(scanning electron microscope)을 통해 분석한 결과이며, 기계 가공을 통해 미세조직 내부에 변형이 발생한 것을 확인할 수 있다. Park 등13)은 SUS 316 L의 소성변형이 수소취성 저항성에 미치는 연구를 수행하였고, 소성변형이 증가할수록 소재의 상변화로 인해 수소 확산성 증가 및 상의 경계면의 수소 농도가 증가하여 수소취성 저항성이 감소함을 보였다. 또한, 다양한 외부 환경(외부 온도, 진동 및 부식)에서 장기간 사용은 이송 관로 부품에 수소의 침투를 유발할 수 있다. 기계 가공된 SUS 316 소재는 수소가 소재에 침투하였을 때 수소취성 저항성이 감소할 뿐만 아니라 수소가 장입된 소재는 고압 수소가스 환경에서 수소취성 저항성이 더욱 감소한다. Zhou 등14)은 고압 환경에서 장시간 노출된 오스테나이트 강(SUS 304)의 안전성을 평가하기 위해 수소 장입 후 수소 환경에서 기계적 물성을 측정하였다. 실험 결과 수소 장입 후 수소 환경에서의 시험은 연신율이 20% 감소하였다. 하지만 일본이 제안한 소재 시험법은 차량 부품에 필수적으로 적용되는 기계 가공 및 장기 사용에 대한 안전성을 고려하지 않아 실제 차량 환경에서의 수소취성 안전성을 반영하지 못하고 있다. 따라서 현재 GTR에서 논의되고 있는 시험법의 미비점(영향 인자, 시험 조건, 소요 시간)을 보완할 수 있는 시험법 개발이 필요하다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Microstructure of the hydrogen transport pipe observed through a scanning electron microscope
          
          

          

        

      

      
        3.2 한국형 수소취성 안전 기준 개발 방안
        Table 2는 일본의 제안 시험법 및 도출된 4개의 시험법을 상대 비교한 표이다. 평가 항목은 시료 특성, 시험 방법, 평가 소요 시간 및 차량 장기 안전성 반영 수준으로 구분하였다. 도출된 시험법은 크게 소재/부품 단위 시험법 및 차량/시스템 단위 시험법으로 분류된다. 도출된 시험법들은 부품 제조 공정 및 장기 차량 운행을 통한 부품 노화 특성을 고려한다는 특징을 갖는다. 고압 수소 환경에서의 기계적 진동을 적용한 특성 평가법은 기존 일본 제안 시험법을 개선한 것으로서, 고압 및 저온 환경에서 부품에 진동을 가하여 소재를 노화시킨 후 소재를 평가하는 방법이다. 차량 환경 반영 관로 시험법은 소재 단위 시험법이 아닌 차량용 수소 이송 관로를 이용하며, 기계적 진동 및 부식을 가한 후 소재를 평가하는 방법이다. 또한, 장기 차량 환경 반영 시험법은 장기 차량 운행을 통해 침투한 수소 및 진동, 부식 등을 소재에 빠르게 적용한 후 평가하는 방법이다. 차량/시스템 시험법은 실차를 이용해 부품의 노화를 가속화시키는 시험법으로 수소 이송 관로의 전체적인 안전성을 평가할 수 있다. 또한, 차량/시스템 시험법 개발을 통해 기록된 데이터는 소재/부품 단위 시험법들에 적용될 시험 조건 설정에 활용될 수 있다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Comparison of material tests
          
          

        

        
          
            
              	
              	Material / Part
              	Vehicle/system
            

          
          
            	Test
            	(Japan draft)
materials 
test method
discussed in GTR
            	Test method proposal
          

          
            	Mechanical vibration 
in high-pressure 
hydrogen 
environment reflection test
            	Vehicle 
environment 
reflection
 pipe test
            	 Long-term
vehicle 
environment 
reflection test
            	In-vehicle/ system 
test
          

          
            	Sample
            	Processing
            	x
            	
              
            
            	
              
            
            	
              
            
            	
              
            
          

          
            	H2 Charging
            	x
            	x
            	x
            	
              
            
            	x
          

          
            	Corrosion
            	x
            	x
            	
              
            
            	
              
            
            	x
          

          
            	Test Condition
            	H2
temperature
            	

(-45℃)
            	

(-45℃)
            	N/A
(ambient temperaure

)
            	N/A
(ambient temperaure

)
            	N/A
(ambient temperaure

)
          

          
            	Vibration
            	x
            	
              
            
            	
              
            
            	
              
            
            	
(accelerated)
          

          
            	Corrosion
            	x
            	
              
            
            	
              
            
            	
              
            
            	
(accelerated)
          

          
            	H2
            	
              
            
            	
              
            
            	
              
            
            	x
            	
(accelerated)
          

          
            	Test method
            	Tensile, fatigue
            	Tensile, fatigue
            	Tensile, fatigue
            	Tensile, fatigue
            	Crack inspection
          

          
            	Duration time
            	2-3 months
            	2-3 months
            	2-3 months
            	3 weeks
            	1 months
          

          
            	Long-term saftey reflection level
            	
              
            
            	
              
            
            	
              
            
            	
              
            
            	
              
            
          

        

        

        차량 환경이 반영된 최적의 수소 환경 소재 시험법은 일본 제안 시험법 대비 시험 결과의 우수한 유효성 및 타당성을 확보할 수 있을 것으로 생각한다. 도출된 최적 시험법의 기준화 연구를 통해 새로운 안전 기준(또는 기술표준)을 개발하고 GTR No. 13 Phase 3 수소 호환성 소재 시험법 개정안으로 제안하는 것을 목표로 한다.

        따라서 정부의 수소차 보급 정책의 원활한 추진 및 국제 기준 선도를 위해 조속한 본 연구의 수행이 필요하다고 판단된다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 정부의 수소전기차 보급 정책의 원활한 추진을 위해 필수적으로 선행되어야 하는 소재의 수소취성 안전성 평가 기준에 대한 연구 현황 분석을 통해 연구 방향을 도출하였다. GTR에서 현재 논의되고 있는 일본 주도 수소 호환성 시험법의 경우 취성 영향 인자(기계 가공, 부품 노화 특성)가 충분히 적용되지 않아 실제 차량 환경에서의 수소취성 안전성을 확보하지 못할 것으로 판단된다. 또한 시험을 수행하기 위해 특수한 시험장비가 요구되며, 장시간의 평가 시간이 소요된다는 단점을 가지고 있어 다양한 소재 평가 및 새로운 소재 연구에 악영향을 미칠 수 있다. 기존 평가 기준의 문제점을 극복하기 위해 차량 환경을 반영한 수소 호환성 소재 시험법을 도출하였으며, 도출된 최적 시험법의 기준화 연구를 통해 한국형 수소취성 안전 기준을 확립할 수 있을 것으로 기대한다.

      한국형 소재 취성 안전성 평가 기준을 통한 수소전기차의 안전성 확보는 정부 주도 친환경차 보급 정책의 원활한 추진 및 국제 기준 선도에 기여할 수 있을 것으로 사료된다.
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