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            초록
          
        

        
          Hydrogen energy is a key eco-friendly energy source, and studies aimed at enhancing the performance of hydrogen fuel cells are increasing. In hydrogen fuel cells, balance of plant (BOP) significantly affects the overall efficiency of the fuel cell system. The BOP includes various components such as the air supply system, hydrogen supply system, and thermal management system. This study aims to select an efficient filter through the design and performance evaluation of air filters in air supply systems. The air filter is designed to efficiently remove sea salt aerosols and harmful gases present in marine environments, ensuring the delivery of clean air to the cathode.
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      1. 서 론
      지구 온난화, 이상 기후 등과 같이 환경과 관련된 이슈가 늘어나면서 탄소 저감의 필요성과 이에 대한 관심이 증가하고 있다. 탄소 저감을 위한 정책 중 하나인 탄소중립은 인간의 활동에 의한 온실가스 배출을 최대한 줄이고 남은 온실가스는 흡수하여 실질적인 탄소 배출량을 0으로 만드는 개념이다. 이러한 탄소중립을 위해서 글로벌 국가들의 다양한 노력이 이루어지고 있으며 국내에서도 2050 탄소중립 목표를 수립 및 계획하여 탄소중립을 위해 노력하고 있다1). 그리고 탄소중립 정책에 대한 다양한 연구와 분석을 통하여 현재의 문제점 파악과 향후 정책의 방향성에 대한 의견들이 활발하게 표현되고 있다2-4).

      탄소 배출을 줄이기 위한 방안으로 모빌리티의 친환경화가 대표적으로 진행되고 있다. 전기차 보급, 수소전기차 보급, 노후 경유차의 친환경 전환과 같은 보급 사업이 진행되고 있으며 우수한 효율의 배터리 및 연료전지의 개발을 위한 연구들이 활발하게 진행되고 있다5-7). 탄소중립을 위한 신재생에너지 중 연료전지는 수소를 연료로 사용하여 대기 중의 산소와 전기화학 반응을 시켜 전기를 생산하는 장치이다. 연료전지의 종류로는 고온형 연료전지로 용융탄산염(molten carbonate fuel cell, MCFC)과 고체산화물(solid oxide fuel cell, SOFC)이 있으며 저온형 연료전지로는 인산염(phosphoric acid fuel cell, PAFC), 알칼리(alkaline fuel cell, AFC), 고분자 전해질형(polymer electrolyte membrane fuel cell, PEMFC), 직접 메탄올(direct methanol fuel cell, DMFC)이 있다. 이러한 연료전지의 종류는 작동 온도, 촉매, 전해질 등의 작동 조건 및 구성 요소에 따라 분류되고 있으며 각 종류마다 특징에 차이가 있어 사용처 및 설치 용도에 적합한 연료전지를 선정하여 사용되고 있다. 기본적으로 연료전지는 공기극(양극, cathode), 연료극(음극, anode) 그리고 전해질(electrolyte)로 이루어져 있으며 연료전지 시스템은 스택(stack)과 balance of plant (BOP)로 구성되어 있다. BOP는 스택을 제외한 나머지 구성 부품을 뜻하며 수소 공급, 공기 공급, 열 제어 등 연료전지 작동에 필수적인 역할을 하는 각각의 부품 및 시스템이다.

      일상생활에서 연료전지를 접할 수 있는 대표적인 사례는 수소전기차이다. 수소전기차에는 PEMFC가 적용되어 있으며 상용화되어 판매되고 있다. 최근에는 자동차 이외에도 선박에 연료전지를 사용하는 것에 대한 관심이 늘어나고 있고 연구가 활발히 진행되고 있으며 실제 운영 사례도 늘어나고 있다8-16). 연료전지의 공기 유입부에서는 공기 공급 시스템을 통하여 대기 중의 O2가 cathode로 공급될 수 있도록 한다. 해상에서는 바닷물에 의한 비래염분이 존재하고 있으며 이러한 비래염분이 공기와 함께 유입될 시 연료전지의 성능 저하 및 주변 부품들의 부식을 유발한다17). 그리고 SOx, NOx, volatile organic compounds (VOCs), NH3 등 연료전지의 성능 저하를 초래하는 유해가스들이 선박 주변 및 육상에서 배출되고 있다18,19). 그러므로 연료전지의 수명과 성능을 보호하기 위하여 비래염분 및 유해가스의 제거가 가능한 에어필터의 설치는 필수적인 구성이다.

      본 연구에서는 선박용 수소 연료전지의 cathode로 유입되는 공기의 정화를 위하여 전처리, high efficiency particulate air (HEPA), 케미칼 필터로 구성되어 있는 에어필터를 설계하였다. 설계를 바탕으로 제작된 에어필터는 공인 시험기관을 통하여 성능 및 특성 평가가 진행되었으며 시험 평가 과정을 통하여 가장 효율적인 필터를 선정하였다.

    

    

  
    
      2. 설 계
      
        2.1 유해인자
        
          2.1.1 비래염분
          연료전지를 사용함에 있어 육상과 다르게 해상에서는 염분에 대한 관리가 필요하다. 주로 파도에 의해 발생하는 비래염분은 연료전지의 성능에 매우 치명적이며 주로 염화나트륨(NaCl)으로 구성되어 있다. 비래염분은 연료전지의 성능뿐만 아니라 주변 부품 및 기기들의 부식을 초래하므로 필수적으로 제거하여야 하는 유해인자이다. 하지만 비래염분은 일반적으로 0.05-10.00 μm의 크기여서 제거가 쉽지 않다. 더군다나 수분을 머금고 있는 형태이기 때문에 필터의 성능과 수명을 급속도로 감소시킨다. 비래염분 또는 염화나트륨이 연료전지의 성능에 미치는 영향에 대하여 다양한 연구가 진행되고 있다20-23). Uemura 등24)은 비래염분이 PEMFC의 성능 감소에 미치는 영향을 실험적으로 확인하기 위하여 염화나트륨을 분무하여 cathode에 주입하였다. 그 결과 매우 작은 비래염분이 가스 확산층(gas diffusion layer, GDL)을 통과 후 촉매층(catalyst layer)까지 도달하여 PEMFC의 성능을 저하시켰음을 확인하였다. Yoo와 Cho25)는 수분과 염화나트륨이 PEMFC에 미치는 영향에 대하여 연구하였으며 장시간 실험을 통해 증류수를 사용한 경우에도 성능이 감소함을 확인하였지만 염화나트륨 용액을 사용한 경우의 성능 감소의 폭이 더 큼을 확인하여 염화나트륨이 연료전지의 성능 저하에 영향을 미침을 실험을 통해 보여주었다.

          앞서 언급한 연구 사례들을 보았을 때 비래염분의 제거는 필수적이다. 따라서 10 μm 이하의 작은 입자를 제거하기 위하여 HEPA 필터를 적용하기로 하였다. HEPA 필터는 0.3 μm 이상 크기의 입자를 99.95% 제거할 수 있는 H13 등급을 선정하였다. 그리고 HEPA 필터의 입자 누적에 의한 통기 저항 증가를 감소시키기 위하여 HEPA 필터 전단에 전처리 필터를 설치하였다.

        

        
          2.1.2 유해가스
          연료전지의 성능을 유지하고 수명을 길게 하기 위해서는 유해가스에 대한 대책이 필요하다. 유해가스란 NOx, SOx, VOCs, NH3 등과 같이 연료전지의 성능을 저하시키는 가스를 일컫는다. 이러한 유해가스가 cathode로 유입되게 되면 연료전지의 성능이 저하되며 가스의 종류마다 성능 저하에 미치는 영향의 정도가 다르다. 유해가스에 의한 연료전지의 성능 저하는 다양한 연구를 통해 증명되었다26-29). Wang 등30)은 톨루엔이 연료전지의 성능에 미치는 영향에 대헌 연구를 통하여 톨루엔이 촉매에 흡착되어 반응 속도를 감소시키면서 연료전지의 성능 감소를 유발함을 확인하였으며 Pan과 Pei31)는 SO2가 연료전지의 성능에 미치는 영향을 가스 농도와 유속에 따른 비교를 통하여 분석하였다. Halseid 등32)은 연료전지가 NH3에 장시간 노출되었을 경우에 대한 성능 감소를 비교하였다. Misz 등33)은 CO, NO2, NH3, SO2가 연료전지의 성능에 미치는 영향을 실험을 통해 확인하였으며 유해가스에 의한 성능 감소를 방지하기 위하여 활성탄으로 만든 에어필터의 효과를 확인하였다. Lv 등34)은 유동 해석을 활용하여 cathode 에어필터의 SO2 흡착 성능 및 수명에 대하여 예측하였다. 선행 연구 사례들을 보았을 때 대부분의 유해가스는 막전극 접합체(membrane electrode assemble, MEA)에 흡착되어 반응 속도를 감소시키면서 연료전지의 성능 감소를 유발하거나 촉매층과 GDL에 영향을 미쳐 물질 전달 저항을 증가시켜 연료전지의 성능이 감소되는 것으로 확인되었다.

          유해가스의 유입 방지를 위해서는 활성탄 또는 이온교환수지를 활용한 케미칼 필터의 적용이 필요하다. 케미칼 필터는 적용 환경 및 설계자의 의도에 따라 활성탄의 양, 이온교환수지의 양, layer의 수, 여재의 종류 등의 다양한 변수를 가지고 설계가 가능하다35,36). 활성탄의 선정에서는 활성탄의 종류에 따라 공극 직경, 공극 부피, 비표면적과 같은 특성이 다르므로 Brunauer-Emmett-Teller (BET) 분석을 통해 활성탄의 특성 파악이 중요하며 파쇄 크기, 조립 형태에 따른 특성도 다르므로 목적에 적합한 활성탄의 선정이 필요하다37).

        

      

      
        2.2 에어필터 설계
        Kennedy 등38)은 cathode 에어필터의 설계 순서와 설계 시 필요한 계산식들을 정리하여 계산값과 실제 결과를 비교하여 계산을 통한 에어필터의 통기 저항, 수명 등의 예측이 가능함을 확인하였다. 이때 연료전지의 출력에 적합한 유량을 계산하기 위하여 다음의 식이 사용되었다.
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        여기서 λ는 화학양론비이고 Pe는 스택 운전 출력(W), Vc는 단 셀 운전 전위(V)이다.

        본 연구에서는 연료전지에 필요한 최적 유량을 계산한 다음 필터의 크기를 선정하였으며 선정된 필터 크기를 기준으로 전처리, HEPA 그리고 케미칼 필터에 대한 세부 설계를 진행하였다. HEPA 필터는 비래염분의 유입을 방지하기 위하여 H13 등급을 선정하였다. 높은 등급을 사용할수록 입자 포집률은 우수해지지만 통기 저항이 증가하므로 공기 공급 시스템에 설치된 블로워의 부하를 줄이기 위하여 H13등급을 선정하였다. HEPA 필터에 입자가 누적되면서 높아지는 통기 저항의 증가 속도를 줄이기 위하여 HEPA 필터 전단에 전처리 필터를 설치하였으며 수분에 의한 필터 손상도 방지할 수 있다. 전처리 필터가 수분과 입자를 여과하게 되면 전처리 필터의 수명이 줄어들지만 이러한 설계는 가격적인 측면에서 전처리 필터가 HEPA 필터보다 가격이 저렴하므로 경제적인 설계로 보여진다. 총 4종류의 HEPA 필터가 제작되었으며 각 필터는 여재의 두께와 짜임 구조에 차이를 두었다.

        케미칼 필터의 경우 국내 항구별 대기 성분 분석 데이터를 바탕으로 설계되었으며 목표 수명은 2,000시간이다. 대기 중의 유해가스 농도와 목표 수명 시간을 기준으로 활성탄, 이온교환수지, 여재가 선정되었으며 산성 가스의 제거는 활성탄, NH3와 같은 염기성 가스는 이온교환 수지를 사용하여 제거하였다. 적합한 활성탄의 선정을 위하여 BET 분석을 진행하였다. 분석 결과는 Table 1에 나타내었으며 활성탄의 혼합 비율 및 당량에 따라 총 4종류의 케미칼 필터를 제작하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            BET analysis results of activated carbons
          
          

        

        
          
            
              	
              	Pore diameter 
(nm)
              	Pore volume 
(cm3/g)
              	Specific surface area 
(m2/g)
            

          
          
            	AC-1
            	38.02
            	0.1242
            	826
          

          
            	AC-2
            	29.31
            	0.0665
            	1,104
          

          
            	AC-3
            	30.36
            	0.0432
            	950
          

        

        

        에어필터 시스템의 전체 통기 저항 목표는 500 Pa 이하이다. 여기에서 에어필터 시스템은 전처리 필터, HEPA 필터 그리고 케미칼 필터로 구성된 시스템을 말한다.

      

    

    

  
    
      3. 시험 조건
      
        3.1 HEPA 필터
        HEPA 필터의 비래염분 제거 성능 및 통기 저항 변화를 확인하기 위하여 염화칼륨(KCl) 입자와 시험용 먼지(ISO 12103-1, A2 Fine dust)를 사용한 HEPA 필터 시험이 진행되었다.

        비래염분 제거 성능은 염화나트륨을 대신하여 염화칼륨 입자가 사용되었으며 유량 2,500 LPM의 조건에서 0.3 μm의 염화칼륨 입자를 75 mg/m3의 농도로 공급하면서 필터의 전단과 후단에서의 입자 수를 측정하는 방법으로 입자 포집률을 계산하였다. 이때 공급된 입자의 농도는 평균 해상 대기 조건의 약 1,000배 이상의 조건이다. 해당 시험은 KS B 6141:2020 9.1 형식 1을 준용하였다.

        통기 저항 변화 시험은 시험용 먼지를 150 mg/m3 의 농도로 공급하며 진행되었으며 5분간 입자를 공급하면서 통기 저항의 변화를 확인하였다. 통기 저항의 증가는 필터의 수명과 연관이 있다. Xu 등39)은 입자의 축적량에 따른 통기 저항의 증가를 실험적으로 연구하였으며 통기 저항과 입자 포집률의 연관성 및 통기 저항에 따른 필터의 수명에 대해 정리하여 통기 저항 측정 시험에 대한 필요성을 보여주고 있다. 통기 저항 변화 시험은 SPS-KACA014-0144:2019 방법을 준용하였다.

      

      
        3.2 케미칼 필터
        유해가스를 제거하는 역할의 케미칼 필터의 성능 평가는 각 유해가스를 주입시켜 주면서 필터 전단과 후단에서의 가스 농도 변화를 측정하여 성능을 평가하였다. SO2와 톨루엔에 대한 성능 평가를 하였으며 5분간 150 m3/h의 유량에서 10 ppm의 농도로 가스를 주입하는 조건으로 시험이 진행되었다. 시험은 SPS-KACA014-0144:2019 방법을 준용하였다.

      

    

    

  
    
      4. 결과 및 고찰
      
        4.1 HEPA 필터
        HEPA 필터 성능 시험을 통하여 최종 필터를 선정하였다. 필터의 성능 확인 및 비교를 위해 총 4개의 필터가 시험에 사용되었다. 먼저 비래염분에 대한 시험 결과는 Fig. 1에 그래프로 나타내었다. 0.3 μm의 염화칼륨 입자에 대한 포집률은 최소 99.7%, 최대 99.91%로 모두 우수한 결과를 보였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Results of filtration efficiency test
          
          

          

        

        통기 저항 변화 시험 결과는 Fig. 2에 나타내었다. 시험용 먼지를 5분간 분사하여 얻은 시험 결과로 HF-1은 초기 통기 저항 189.4 Pa에서 최종 193.2 Pa로 3.8 Pa 증가하였으며 HF-2는 초기 통기 저항 330.8 Pa에서 최종 352.3 Pa로 21.5 Pa 증가한 결과를 보였다. HF-3은 초기 통기 저항 124.8 Pa에서 최종 126.5 Pa로 상승하여 1.7 Pa의 매우 작은 증가폭을 보였고 HF-4는 초기 통기 저항 169.2 Pa에서 최종 175.7 Pa로 6.5 Pa이 증가한 결과를 보였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Results of pressure drop test
          
          

          

        

        0.3 μm의 염화칼륨 입자를 사용한 비래염분 제거 성능에 대한 시험 결과와 시험용 먼지를 사용한 통기 저항 증가 시험 결과를 보았을 때 HF-3이 우수한 입자 포집률과 가장 낮은 초기 통기 저항 및 통기 저항 증가폭을 보여주었다. 하지만 연료전지에 있어 위험요소 중 하나인 비래염분을 가장 우수하게 제거할 수 있는 성능을 보여준 HF-4의 초기 통기 저항 및 통기 저항 증가폭 역시 우수한 결과를 보였으며 설계 목표 통기 저항 범위를 벗어나지 않아 HF-4를 최종 HEPA 필터로 선정하였다.

      

      
        4.2 케미칼 필터
        연료전지에 유해한 가스를 제거하기 위한 케미칼 필터의 가스 제거 성능에 대한 시험을 진행하였다. 시험에는 SO2와 톨루엔 가스가 사용되었다. 성능 비교 및 최종 필터 선정을 위하여 총 4개의 필터에 대한 가스 제거 효율 시험이 진행되었다. 각 가스에 대한 영향을 받지 않게 하기 위하여 동일 모델의 필터를 3개씩 준비하였다. 먼저 케미칼 필터의 초기 통기 저항 결과로 CF-1은 28.0 Pa, CF-2는 66.3 Pa, CF-3은 59.9 Pa, CF-4는 64.1 Pa로 CF-1의 초기 통기 저항이 가장 낮게 나타났으며 모든 필터가 통기 저항 설계 기준에 부합함을 확인하였다. SO2 가스의 제거 효율은 CF-2가 100%로 가장 높게 나타났으며 톨루엔 시험에서도 CF-2가 100%로 가장 높은 제거 효율을 보여주었다. 하지만 CF-2는 에어필터의 적용 환경에 대하여 과도한 성능으로 설계된 것으로 확인되었다. 케미칼 필터의 초기 통기 저항 및 가스 제거 효율은 Table 2와 Fig. 3에 나타내었다. 통기 저항, 가스 제거 효율 그리고 설계 목표에 대한 성능 비교를 통하여 최종적으로 CF-4가 설계 목표 및 해상 환경에 적합한 필터로 선정되었다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Initial pressure drop results of chemical filter
          
          

        

        
          
            
              	
              	Initial pressure drop (Pa)
            

          
          
            	CF-1
            	28.0
          

          
            	CF-2
            	66.3
          

          
            	CF-3
            	59.9
          

          
            	CF4
            	64.1
          

        

        

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Results of gas removal efficiency. (a) SO2, (b) toluene
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      5. 결론
      본 연구에서는 선박용 연료전지에 사용될 cathode 에어필터를 설계하고 최종 모델 선정을 위하여 연료전지에 부정적 영향을 미치는 유해인자에 대한 시험 평가를 진행하였다. 에어필터는 전처리, HEPA, 그리고 케미칼 필터로 구성되어 있다. 유해인자 시험으로는 HEPA 필터의 비래염분 포집률 평가를 위한 입자 포집 성능 평가 시험, 통기 저항 증가 시험을 진행하였고 케미칼 필터의 유해가스 제거 성능 평가를 위한 SO2 및 톨루엔 제거 시험을 진행하였다. HEPA 필터 및 케미칼 필터의 성능 평가 시험 결과 모든 필터의 통기 저항 결과가 설계 기준에 부합하였으므로 필터 성능과 적용 환경에 대한 성능 적합성에 대한 평가로 최종 필터를 선정하였다. 적용 환경에 대한 성능 적합성 평가는 과도한 성능의 설계를 방지하기 위함이다. 이러한 시험 평가 과정을 거쳐 HEPA 필터는 HF-4로 선정하였으며 케미칼 필터로는 CF-4를 선정하였다.

      본 연구를 통하여 현재 진행 중인 소형 수소연료전지 추진 선박에 적합한 에어필터의 선정이 가능하였다. 향후 실제 사용 현장에서의 필터 성능 평가를 위한 시험 장치를 제작하여 현장 검증을 진행할 예정이다.
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