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            초록
          
        

        
          Polymer electrolyte membrane fuel cells (PEMFCs) are promising power sources for environmentally benign mobility; however, their deployment in off-road construction equipment remains limited due to highly dynamic load profiles. In this study, a dynamic-load-based accelerated degradation test protocol was developed and applied to a five-cell PEMFC stack for 300 h. The test results revealed an overall performance decline, with durability at the stack level largely governed by localized degradation in the worst-performing cell. These findings underscore the necessity of stack-level, cell-resolved degradation analysis to enhance the durability of PEMFC systems under operating conditions representative of construction equipment.
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      1. 서 론
      전 세계적으로 강화되는 배출 규제와 탄소중립 정책에 따라 기존 내연기관 기반 동력 시스템은 점차 사용에 제약을 받고 있으며, 이에 따라 수송 및 산업 전반에서 친환경 동력원으로의 전환이 필수적인 과제로 대두되고 있다1-3). 특히 온실가스 및 대기오염물질 저감을 동시에 달성할 수 있는 수소 에너지 기반 기술은 차세대 에너지 시스템의 핵심 요소로 주목받고 있다. 이러한 흐름 속에서 고분자전해질 연료전지(Polymer Electrolyte Membrane Fuel Cell, PEMFC)는 높은 에너지 변환 효율과 무공해 운전 특성을 바탕으로 친환경 모빌리티 분야에서 가장 유망한 대안 기술 중 하나로 평가되고 있으며4-7), 현재 승용차를 중심으로 상용화 및 실증이 빠르게 진행되고 있다8).

      한편, 오프로드 건설장비는 차량용 모빌리티에 비해 단위 장비당 출력 요구가 크고, 장시간 고부하 운전이 빈번하여 전체 배출량 측면에서 환경에 미치는 영향이 매우 크다9,10). 이에 따라 건설장비 분야에서도 친환경 동력 시스템 도입의 필요성이 지속적으로 제기되고 있다. 그러나 건설장비는 작업 특성상 급격한 부하 변동, 반복적인 가·감속, 정지와 재가동이 빈번하게 발생하는 동적 운전 환경에 노출된다11). 이러한 운전 조건은 상대적으로 일정한 부하 조건을 가정하는 차량용 PEMFC 운전 환경과 근본적인 차이를 가지며, 연료전지 시스템의 성능 저하 및 내구성 확보 측면에서 새로운 기술적 과제를 야기한다.

      특히 동적 부하 조건에서는 순간적인 전류 요구 증가에 따라 연료 및 산소 공급 불균형이 발생할 가능성이 높으며, 이는 전압 변동, 출력 저하 및 열화 가속으로 이어질 수 있다12-16). 이러한 현상은 연료전지 시스템의 장기 신뢰성 확보에 직접적인 영향을 미치므로, 건설장비용 PEMFC 적용을 위해서는 실제 운전 조건을 반영한 열화 거동 분석과 내구성 평가가 필수적으로 요구된다. 따라서 건설장비 특유의 운전 패턴을 모사할 수 있는 시험 프로토콜 개발과 이를 기반으로 한 체계적인 열화 분석이 중요하다.

      기존 선행 연구에서는 건설장비 또는 고부하 운전 조건을 고려한 연료전지 열화 특성 분석이 주로 단전지(single cell) 수준에서 수행되어 왔다14). 이러한 단전지 시험은 막-전극접합체(MEA)의 기본적인 성능 특성 및 촉매층 열화 메커니즘을 이해하는 데 유용하지만, 실제 연료전지 스택 운전 시 발생하는 가스 유동 불균일, 압력 손실, 셀 간 상호작용과 같은 스택 고유의 특성을 충분히 반영하기에는 한계가 있다. 또한 건설장비와 같이 부하 변동이 큰 운전 조건을 적용한 PEMFC 스택 수준의 내구성 시험 및 열화 분석 사례는 아직 매우 제한적인 실정이다.

      이에 본 연구에서는 건설장비의 실제 운전 특성을 반영한 동적 부하 기반 PEMFC 스택 열화 가속 시험 모드를 개발하고, 이를 적용한 장시간 내구성 시험을 통해 스택 전체 및 셀별 전압 거동 변화를 분석하였다. 본 연구를 통해 도출된 결과는 동적 부하 조건 하에서 PEMFC 스택의 열화 특성을 이해하는 데 기초적인 자료를 제공하며, 향후 건설장비용 연료전지 시스템의 내구성 평가 기법 확립 및 설계 개선을 위한 중요한 참고 자료로 활용될 수 있을 것으로 기대된다.

    

    

  
    
      2. 실험 방법
      
        2.1 연료전지 실험 준비
        본 연구에서는 활성면적 143 cm²의 MEA를 적용한 5셀 연료전지 스택을 사용하였다. MEA는 상용 CCM (Coated Catalyst Membrane)으로 구성되었으며, Anode 및 Cathode 촉매층에는 백금(Pt) 촉매가 적용되었다. 해당 MEA의 성능은 개방전압(OCV)에서 0.975 V, 전류밀도 0.4 A/cm²에서 0.789 V, 0.8 A/cm²에서 0.732 V, 1.0 A/cm²에서 0.706 V, 1.6 A/cm²에서 0.611 V로 나타났다. 스택은 3.5 N·m의 토크로 체결되었으며, 연료전지 성능 평가에는 피엔피에너지텍(주)의 1 kW급 연료전지 평가장치를 사용하였다. 가스 유량 제어의 정밀도는 최대 유량 대비 ±1% 이내이다. 연료전지 시험 조건 및 스택 사양은 Table 1에 나타내었다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Fuel cell test conditions and stack specifications
          
          

        

        
          
            
              	Parameters
              	Value
            

          
          
            	Number of cells
            	5 EA
          

          
            	Active area
            	143 cm2
          

          
            	An/Ca Line Temperature
            	70℃
          

          
            	An/Ca Line Humidity
            	80%
          

          
            	Coolant Temperature
            	65℃
          

          
            	Stoichiometry ratio
            	1.5 (H2) / 2.5 (Air)
          

        

        

      

      
        2.2 열화 가속 시험 모드
        본 연구에서는 Fig. 1에 제시된 네 가지 모드를 결합하여 연료전지 스택의 내구성 시험을 수행하였다. Fig. 1(a)와 Fig. 1(b)의 경우, 본 연구의 선행 연구14)에서 개발된 오프로드 건설장비용 내구성 테스트 프로트콜이다. Fig. 1(a)는 실제 트랙로더를 일본 휠 로더 표준 시험법인 JCMAS H02217,18) V형 적재 시험법을 참고하여 차량 시험을 진행하여 개발된 모드이며, Fig. 1(b)는 동일 차량을 대상으로 오프로드 주행 시험을 기반으로 도출된 모드이다. Fig. 1(c)는 건설장비인 크레인의 부하 특성19)에 고려하여 엔진 출력 데이터를 연료전지 입력 전류 밀도로 변환한 모드이며, Fig. 1(d)는 국제 표준 프로토콜인 NEDC (New European Driving Cycle)를 기반으로 부하 특성에 따른 엔진 출력 데이터를 입력 전류 밀도로 변환한 모드이다20). 이 네 가지 모드를 결합된 프로토콜은 다음과 같이 개발되었다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Degradation test mode (a) V-type Loading, (b) Off-road Driving, (c) Hoist, (d) NEDC
          
          

          

        

        “1.32 h of V-type loading → 1.32 h of Off-road driving → 2.33 h of NEDC → 2.64 h of Hoist”

        내구성 테스트는 위의 과정을 반복하여 진행되었으며, 총 300시간의 내구성 테스트가 진행되었다.

      

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3.1 시계열 데이터 분석
        연료전지 스택 내구성 시험 동안 측정된 전압 및 출력 시계열 데이터는 Fig. 2에 나타내었다. 전압은 전체 연료전지 스택을 대상으로 측정하였으며, 출력은 연료전지 성능 평가 시스템의 전기 로더 입력값을 기반으로 계산하였다. Fig. 2를 통해 동일 전류 밀도 조건에서 시간 경과에 따라 전압 및 출력이 점진적으로 감소하는 경향을 확인할 수 있으며, 정적 MEA 성능 평가 결과에 비해 상대적으로 낮은 출력 전압이 나타났다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Time series graph (a) Voltage, (b) Power
          
          

          

        

        Fig. 3은 각 셀의 출력 시계열 그래프를 나타낸다. 가스 공급 라인과 상대적으로 가까운 1∼3번 셀에 비해, 더 먼 위치에 있는 4번 및 5번 셀에서 출력 전압 감소가 더욱 크게 나타남에 따라 출력이 감소함을 볼 수 있다. 이는 가스 공급 과정에서 1∼3번 셀 대비 4번 및 5번 셀에서 가스 유동에 따른 압력 손실21-23)이 더 크게 발생한 결과로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Power time series graph for five cells
          
          

          

        

      

      
        3.2 내구시험 전·후 데이터 분석 
        Fig. 4는 초기 상태와 300 h 내구시험 이후 시험 모드 별 출력 전압 그래프를 나타낸 것이다. 전체 시계열 데이터를 통해 확인한 바와 같이, 내구시험 전·후를 비교하면 모든 시험에서 출력 전압이 전반적으로 감소하는 경향이 나타났다. 또한, 출력 전압이 순간적으로 감소한 후 다시 회복되는 현상이 일부 구간에서 관찰되었으며, 이는 순간적으로 높은 가스 유량을 요구하는 과도(Transient) 운전 조건에서 주로 발생하였다. 이러한 현상은 낮은 전류 밀도에서 높은 전류 밀도로 급격히 전환되는 과정에서 연료 및 산소 공급이 일시적으로 충분히 이루어지지 못한 데 기인한 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Data before and after degradation test by test mode
          
          

          

        

        또한 Fig. 4(c)와 Fig. 4(d)에 나타난 바와 같이, 300 h 내구시험 이후에는 시험 초기 대비 동일 전류 밀도 조건에서 출력 전압의 순간적 감소 및 회복 현상이 보다 빈번하게 관찰되었다. 이는 장시간 내구시험 과정에서 반복된 전기화학 반응에 의해 촉매 활성 저하 및 전극 구조 열화가 누적되면서, 반응 속도 및 물질 전달 특성이 초기 상태 대비 저하되었기 때문으로 해석될 수 있다14). 특히, 이러한 열화는 MEA 내부에서의 연료 및 산소 확산 속도 저하로 이어져, 과도 운전 조건에서 요구되는 급격한 가스 유량 변동에 즉각적으로 대응하지 못하는 한계로 작용한 것으로 판단된다. 그 결과, 과도 구간에서 일시적인 반응 불균형이 발생하며 출력 전압이 순간적으로 감소한 후, 가스 공급 및 반응 조건이 회복됨에 따라 전압이 다시 회복되는 현상이 반복적으로 나타난 것으로 보인다.

        높은 전류 밀도 사용과 동적 부하 변동이 큰 V-type loading 모드에 대해, 시험 초기 상태와 300 h 내구시험 이후의 셀별 출력 특성 그래프를 Fig. 5에 나타내었다. Fig. 5(a)는 1번과 4번셀에 대해 열화 시험 초기의 전압-전류 결과를, Fig. 5(b)는 1번과 4번셀에 대해 300 h 내구시험 이후의 전압-전류에 대한 결과를 각각 나타낸다. 앞선 시계열 데이터 분석에서 언급한 바와 같이, 가스 유동에 따른 압력 손실로 인해 가스 공급 라인으로부터 먼 4번 셀에서는 상대적으로 큰 압력 손실이 발생하였으며, 이러한 조건은 동적 부하 변동에 따른 급격한 전류 요구 증가 시 연료 공급 한계를 더욱 가중시키는 요인으로 작용하였다. 그 결과, 300 h 내구시험 이후 Fig. 5(b)에 표시된 구간에서는 단순한 순간적 전압 강하를 넘어 출력 전압이 음의 값으로 전환되는 역전압 현상이 관찰되었다. 이러한 역전압 현상은 급격한 전류 요구 증가에 비해 연료 공급이 일시적으로 충분히 이루어지지 못하는 연료 고갈(Fuel starvation) 조건에서 발생하는 것으로 알려져 있으며, 이 경우 정상적인 수소 산화 반응 대신 물 전기분해, 탄소 지지체의 부식(carbon corrosion), 백금 촉매의 산화 등이 유도되어 MEA 촉매층 열화를 가속시키는 것으로 보고되고 있다12,13). 따라서 본 연구에서 관찰된 역전압 현상은 동적 부하 조건 하에서 가스 유동에 따른 압력 손실과 누적된 MEA 열화가 복합적으로 작용한 결과로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Data before and after V-type loading mode degradation test for cells 1 and 4
          
          

          

        

      

      
        3.3 내구 시험 전·후 열화 성능 분석 
        Fig. 6은 초기상태와 300 h 내구시험 이후의 I-V (Polarization) 곡선 및 출력 특성을 나타내며, Table 2에는 각 셀에 대해 각 전류 밀도별 전압 강하율을 정리하였다. 전반적으로 300 h 내구시험 이후에는 출력 전압 및 출력이 감소하는 경향을 보였으며, 특히 고전류 밀도 영역에서 전압 강하율이 더욱 크게 나타났다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            IV and output graphs before and after degradation test
          
          

          

        

        
          Table 2. 
				
          

          
            Voltage drop rate per cell depending on current density
          
          

        

        
          
            
              	Current Density
(A/cm2)
              	Cell
#1
              	Cell
#2
              	Cell
#3
              	Cell
#4
              	Cell
#5
            

          
          
            	0
            	0.22%
            	0.58%
            	0.66%
            	0.45%
            	0%
          

          
            	0.28
            	2.75%
            	3.32%
            	3.58%
            	3.63%
            	2.46%
          

          
            	0.56
            	3.19%
            	3.77%
            	4.04%
            	4.36%
            	2.68%
          

          
            	0.84
            	4.61%
            	5.27%
            	5.32%
            	6.12%
            	4.04%
          

          
            	1.12
            	6.93%
            	7.91%
            	7.52%
            	9.41%
            	6.64%
          

          
            	1.4
            	10.17%
            	11.81%
            	10.72%
            	14.26%
            	10.80%
          

        

        

        또한, 4번 셀의 경우, 고전류 영역으로 갈수록 타 셀들에 비해 높은 전압 강하를 나타냈다. 이는 연료전지 스택 내 열화 거동이 셀 위치에 따라 선형적으로 변화하는 것이 아니라, 특정 셀에서 국부적으로 집중될 수 있음을 시사한다. 특히, 고전류 대역은 상대적으로 연료공급이 중요해지는 mass transport dominant regime으로써, 이 구간에서의 열화가 4번 셀에서 더 심각했다는 것은 4번 셀의 연료공급 불균형과 이에 따른 연료 고갈, 탄소 지지체 부식 및 촉매 열화가 심화되었다는 것을 의미한다. 이처럼 연료전지 스택의 주요 열화 메커니즘은 스택 전체에서 균일하게 발생하지 않으며, 가장 불리한 운전 조건에 노출된 특정 셀, 즉 worst cell에서 우선적으로 집중 발생하는 것으로 보고되고 있다15,16). 본 연구에서는 가스 유동에 따른 압력 손실과 동적 부하 조건이 복합적으로 작용하면서 4번 셀이 과도 운전 조건에서 상대적으로 연료 고갈 및 역전압 조건에 먼저 도달하였고, 이로 인해 해당 셀에서 비가역적인 열화가 집중적으로 진행된 것으로 판단된다. 이러한 결과는 연료전지 스택에서 열화가 평균적인 거동이 아닌, worst cell에서 국부적으로 지배된다는 선행 연구 결과와 정합되는 경향을 보인다. 또한, 본 실험을 통해 건설기계와 같은 극단적인 동적 부하를 요구하는 상황에서는 향후 대형 스택에서의 셀간 성능 편차, worst 셀에서의 열화 집중 문제가 심각해질 것을 의미하며, 이에 따른 연료 및 산소 공급의 안정화, 유동 특성 개선 등의 조치가 필요할 것으로 예상된다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 건설장비의 실제 운용 특성을 반영하여 고전류 사용과 동적 부하 변동이 빈번한 연료전지 스택 열화 가속 시험 모드를 개발하고, 5셀 PEMFC 스택을 대상으로 300 h 내구시험을 수행하여 스택 및 셀 단위 열화 거동을 분석하였다. 이를 통해 정적 내구시험으로는 확인하기 어려운 과도 운전 조건에서의 성능 저하 및 셀 간 열화 편차 특성을 규명하였다.

      
        	1) 건설장비 운행 특성을 반영한 동적 부하 기반 내구시험 결과, 시험 시간이 증가함에 따라 연료전지 스택의 출력 전압 및 출력이 전반적으로 감소하는 경향이 나타났으며, 특히 고전류 밀도 영역에서 성능 저하가 두드러졌다.


        	2) 시험 모드 전·후 비교 결과, 과도 운전 조건에서 순간적인 출력 전압 감소 및 회복 현상이 반복적으로 관찰되었으며, 이는 급격한 전류 요구 증가에 비해 연료 및 산소 공급 응답이 지연되는 현상과 밀접한 관련이 있음을 확인하였다.


        	3) 장시간 내구시험 이후에는 촉매 활성 저하 및 전극 구조 열화 누적으로 인해 전기화학 반응 속도 및 물질 전달 특성이 저하되었으며, 이로 인해 과도 운전 조건에서의 전압 변동 빈도가 시험 초기 대비 증가하는 경향을 보였다.


        	4) 셀별 성능 분석 결과, 스택 내 열화 거동은 셀 위치에 따라 선형적으로 증가하지 않았으며, 특정 셀에서 전압 강하율이 국부적으로 크게 나타나는 worst cell 거동이 확인되었다. 특히 4번 셀은 동적 부하 조건에서 연료 고갈 및 역전압 조건에 먼저 도달하여 비가역적인 열화가 집중적으로 진행된 것으로 판단된다.


        	5) 본 연구 결과는 건설장비와 같이 동적 부하 변동이 큰 운용 환경에서 연료전지 스택의 내구성과 신뢰성 확보를 위해 셀 단위 열화 평가의 중요성을 제시하며, 향후 연료전지 단독 운전의 한계를 보완하기 위해, 스택 단위의 transient 운전 상황에서의 유동특성 개선, 연료 및 산소공급 안정화, 그 외 하이브리드 전력 시스템의 도입 등 다양한 추가 기술 개발이 필요하다는 것을 보여준다.
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