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1. 서론
연료전지는 화석연료기반에서 수소경제사회의 전환을 이

끄는 새로운 동력원으로써 전 세계적으로 다양한 관심을 끌

고 있다[1]. 특히, 고분자 전해질막 연료전지(Polymer

electrolyte membrane fuel cell, PEMFC)는 신재생에너지

인 수소와 산소만을 이용하여 부산물로 열과 물만을 배출하

기 때문에 친환경적이며, 타 연료전지에 비해서 간단한 구조

와낮은구동온도그리고높은효율을보여차량이나드론과

같은 소형화된 모빌리티 분야에 다양하게 사용되고 있다. 이

러한 PEMFC의 핵심소재로써 다공성지지체인폴리테트라플루

오르에틸렌(Expanded Polytetrafluoroethylene, ePTFE)의 기공에

이오노머를 함침시킨 강화복합막(Reinforced composite

membrane)은최근많은주목을받고있다. 하지만ePTFE의소수성

과이오노머의친수성사이에는반발력으로인해이오노머의함침이

잘이루어지지않는한계가존재한다. 이러한불완전한함침은수소이

온전도도를감소시키고, 수소기체투과도를증가시켜결과적으로연

료전지의성능과내구성은감소하게된다[2].

본 연구에서는 다공성 지지체인 ePTFE의 소수성과 함침

용 이오노머의 친수성 사이의 반발력을 감소시키기 위해서

친수기는 동일하지만 서로 다른 친유기의 구조를 가진 계면

활성제 Triton X-100와 Igepal CO-630를 각각 도입한 함침

용이오노머용액을제조하였으며, 이들을직접 ePTFE에 함

침시켜 ePTFE기반 강화복합막를 제작하고, 이를 통해서 연

료전지의 성능과 내구성을 개선시키고자 하였다.

2. 본론

2.1 재료

  본 연구에서는 계면활성제는 친유기가 가지형인 Triton

X-100와 선형인 Igepal CO-630을 시그마 알드리치에서 구

매하였으며, 구조를 그림 1에 나타냈다.

2.2 ePTFE기반 강화복합막의 제작

ePTFE기반강화복합막에필요한함침용이오노머용액의

조성은 표 1과 같이 D2021 이오노머 용액에 Triton X-100

와 Igepal CO-630 계면활성제를 각각 함량별로 첨가하였다.

진공흡착을 통해 고정된 유리판 위에 ePTFE를 위치한 후

Doctor blade로 함침용 이오노머 용액을 먼저 ePTFE에 코

팅시켰다. 50℃에서 5시간 동안 건조시킨 뒤에 반대면으로

계면활성제가 도입된 이오노머를 함침시킨
ePTFE기반 강화복합막의 제작과 이들의 PEMFC 특성
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요 약
고분자전해질막 연료전지(polymer electrolyte membrane fuel cell, PEMFC)용 ePTFE기반 강화복합막은 이오노머
막에 비해 낮은 가격과우수한 내구성으로 인해 주목받고있다. 그러나, 다공성 ePTFE 강화막의 소수성과 이오노머의
친수성 사이의 반발력으로 인해 강화복합막의 불완전한 함침 문제가 발생한다. 이는 ePTFE기반 강화복합막의 오믹
저항과 수소기체투과도를 증가시키기 때문에 PEMFC의 성능과 내구성을 감소시킨다. 본 연구에서는 친수성과 소수성
의 반발력을 감소시킴으로써 함침을 개선시키기 위해서 Triton X-100와 Igepal CO-630 계면활성제를 각각 함량별로
이오노머에도입시켜용액을제조하였다. 이를활용하여함침을개선시킨 ePTFE기반강화복합막을제작하였으며, 막-
전극 접합체(membrane electrode assembly, MEA)로 제작하여 PEMFC에 적용하였다. 계면활성제의 함량이 증가함에
따라서 ePTFE에서 대한 이오노머 용액의 젖음성을 증가되었기 때문에 ePTFE기반 강화복합막의 함침을 개선시켰다.
더욱이, Triton X-100에 비해서 우수한 젖음성을 가지는 Igepal CO-630 계면활성제는 ePTFE에 대한 이오노머 용액
의 함침을 더욱 개선할 수 있기 때문에 ePTFE기반 강화복합막의 PEMFC 성능을 효과적으로 개선시킬 수 있었다.
본 논문은과학기술정보통신부의 한국연구재단-나노 및 소재기술개발사업(2023M3H4A3091698)와 2023년도 중소기업벤처부 기술개발
사업(1425175623), 2021년도교육부의재원으로한국연구재단의지원을받아수행된지자체-대학협력기반지역혁신사업(2021RIS-004)
의 지원을 받아 수행된 연구결과임.
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뒤집어서 이오노머 용액을 다시 코팅한 후 동일한 건조과정

을 통해 20 ± 2 μm 두께의 강화복합막을 제작하였다. 강화

복합막의수화, 불순물제거와술폰기치환을위해서각각증

류수, 과산화수소와 황산으로 전처리를 진행하였다.

Sample
D2021
(phr)

Triton X-100
(phr)

Igepal
CO-630

(phr)
RCM 0 100 - -

RCM T01 100 0.01 -
RCM T03 100 0.03 -
RCM T05 100 0.05 -
RCM T07 100 0.07 -
RCM T09 100 0.09 -
RCM C01 100 - 0.01
RCM C03 100 - 0.03
RCM C05 100 - 0.05
RCM C07 100 - 0.07
RCM C09 100 - 0.09

[표 1] The formulation of ionomer solution with
surfactants (Triton X-100 and Igepal
CO-630)

2.3 막-전극 접합체(MEA)의 제작

Pt/C촉매와분산용매, 이오노머를첨가한후초음파분쇄와

교반을 통해서 Pt/C 촉매슬러리를 제작하였다. 제작된 강화복

합막양면에데칼(Decal) 방법에의해Pt/C촉매슬러리를코팅

해 산화극(Anode)과 환원극(Cathode) 모두 Pt 함량 0.4

mg/cm2 촉매전극을제조하였다. 코팅한촉매전극은 25 cm2로

절단 후 강화복합막과 함께 열압착하여 MEA를 제작하였다.

2.4 샘플 분석

ePTFE에 대한함침용이오노머용액의젖음성을확인하기

위해서 접촉각 측정기(SEO, PHX 300)를 이용하여 접촉각을

측정하였다. 또한 제작한 ePTFE기반 강화복합막의 이온전도

도를 분석하기 위해서 임피던스 측정기(Biologic, SP-240)을

이용하여 EIS 방식으로 진폭 5 mV에서 100 kHz부터 100

mHz까지의주파수로측정한후오믹저항(Ohmic resistance)

을 분석하고 강화복합막의 이온전도도를 계산하였다.

강화복합막의 모폴로지 및 성분원소를 분석하기 위해서

FIB-SEM장비(FEI Company, Helios 600i)로 밀링을 진행

한 후 7500배의 배율로 단면을 촬영하고, EDS 원소매핑을

통해서 F, S, O 성분을 측정하였다.

고분자전해질막 연료전지에서 강화복합막의 저항, 수소기

체투과도, 성능을 확인하기 위해서 강화복합막으로 제작된

MEA를 GDL (Gas diffusion layer, SGL 39BB)과 유로 면적

이 67%인 분리판에 80토크로 단위전지를 체결하였다. 제작

된 단위전지를 활성화 후에 연료전지 스테이션(WonATech,

SMART2)과 임피던스 측정장비(WonATech, WEIS510)로

분석을 진행하였다. MEA 단위전지의 성능평가와 분석은 일

반적인 PEMFC 구동 조건인 70 ℃, 100% relative humidity

(RH), 1.0 bar에서 진행하였고, 성능을 분석하기 위해서

anode 1.5 stoi. (stoichiometric ratio), cathode 2.0 stoi.의

유량으로각각수소와 공기를공급하고 1 A/min으로 전류를

증가시킴에 따라서 0.4 V이하로 전압이 감소될 때까지 전류

와 전압을 측정하였다. 또한, EIS는 Anode와 Cathode에 각

각의 수소(300 mL/min)와 공기(300 mL/min)를 공급하고,

100 kHz부터 100 mHz까지의 범위에서 진폭 100 mA 조건

으로 측정한 후 오믹 저항을 분석하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1 계면활성제가 도입된 이오노머 함침특성 분석

그림 2를 통해서 계면활성제가 도입되면서 ePTFE에 대한

함침용 이오노머 용액의 접촉각이 급격하게 감소된 것을 알

수있었다. 또한, 이오노머용액내의계면활성제의농도가증

가함에 따라서 ePTFE에 대한 함침용 이오노머 용액의 접촉

각은점차감소되는것을확인할수있다. 이러한결과를통해

서 이오노머에 도입된 계면활성제는 함량이 증가할수록

ePTFE 의소수성과이오노머의친수성간의반발력을감소시

켜서 ePTFE에 함침용 이오노머 용액의 젖음성이 증가된 것

으로 판단되었다[3].

또한, 동일한 함량의 계면활성제가 첨가된 함침용 이오노

머 용액에 대해서 Igepal CO-630이 Triton X-100에 비해

접촉각이 더 감소한 것을 확인할 수 있었다. 이는 함침용 이

오노머용액에첨가된계면활성제의친유기의구조가선형일

수록 ePTFE에 대한 함침용 이오노머 용액의 젖음성이 증가

하기 때문에 접촉각이 감소된 것으로 판단할 수 있었다[4].

3.2 계면활성제가 도입된 강화복합막의 특성 분석

그림 3(a)는 함침용 이오노머에 계면활성제의 함량이 증가

할수록 강화복합막의이온전도도가증가하는것을확인할수

있다. 이는 계면활성제의 첨가량에 따라서 강화복합막 내의

함침용이오노머용액의젖음성을증가시켰기때문에 ePTFE

[그림 1] Structures of surfactants; (a) Triton
X-100 (b) Igepal CO-630
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에 대한 이오노머 용액의 함침이 개선된 것으로 판단되었다.

그림 3(b)에서는 Igepal CO-630 계면활성제가 도입된 이오

노머로 함침된 강화복합막이 Triton X-100 계면활성제가 도

입된이오노머로함침된 강화복합막보다더높은이온전도도

를보였다. 이러한경향은 ePTFE에대한함침용이오노머용

액의 접촉각을 측정한 그림 2의 결과와 일치하였다. Igepal

CO-630 계면활성제가도입된이오노머로함침된강화복합막

의 이온전도도가 높은 이유는 ePTFE에 대해서 Triton

X-100보다 Igepal CO-630을 첨가시킨 함침용 이오노머 용

액의 젖음성이 더 높기 때문으로 판단되었다. 그러나, Igepal

CO-630 계면활성제가 0.07 phr으로 도입된 RCM C07 함침

용 이오노머 용액으로 제작한 강화복합막은 0.09 phr으로 도

입된 RCM C09 기반 강화복합막의 이온전도도보다 더 높은

이온전도도를보였다. 이것은많은함량으로도입된계면활성

제가함침용이오노머내의친수성의주사슬인 CF2와소수성

의곁사슬인 SO3H의상분리를억제시키기때문에이온클러스

터가 원활하게 형성되지 않았기 때문으로 판단되었다[5].

3.3 계면활성제가 도입된 강화복합막의 모폴로지 분석

그림 4(a)의 EDS 성분맵핑을 통해서도 ePTFE 성분인

CF2기의 F 성분이가운데에치밀하게분포하고있으며, 함침

용 이오노머 말단기인 SO3-의 S와 O성분이 보이지 않는 것

을 통해서도 확인할 수 있었다.

반면에그림 4(b)의 EDS 성분맵핑을통해서도강화복합막

중간층에서 F성분이 RCM 0에 비해상대적으로엷게분포하

고 있고 S와 O 성분이 부분적으로 보이는 것을 확인되었다.

더욱이, 그림 4(c)의 EDS 성분맵핑을 통해서도 ePTFE와

이오노머의 F, S, O성분이 고루 분포한 것을 확인할 수 있었

다. 이를 통해 Triton X-100보다 Igepal CO-630이 첨가된 이

오노머는 ePTFE에효과적으로함침될수있었고, 결과적으로

완전히 함침된 강화복합막이 제작되는 것을 알 수 있었다.

 

3.4 계면활성제가도입된강화복합막의MEA 성능분석

그림 5는 전류가 증가됨에 따라서 RCM C07 함침용 이오

노머 용액으로 제조된 강화복합막은 RCM T07 함침용 이오

노머용액으로제조된강화복합막에비해서동일한전류에서

더 높은 전압 값을 보였다.

단위전지 성능평가된 MEA의 저항을 EIS (Electrochemical

Impedance Spectroscopy)를 통하여 분석하였고, 같은 함량의

계면활성제가첨가된RCMT07이오노머에비해RCM C07이

오노머로제작된강화복합막의저항이더감소된것을확인할

수 있었다. 이것은 동일한 함량의 Igepal CO-630은 Triton

X-100에비해서함침용이오노머용액의젖음성을효과적으로

개선시킬수있고, 이렇게향상된이오노머의함침특성으로강

화복합막의 막저항이 효과적으로 개선된 것으로 판단되었다.

[그림 2] Contact angles of ionomer solution with
(a)Triton X-100 (b)Igepal CO-630 on
ePTFE membrane

[그림 3] Ion conductivity of ePTFE-reinforced
composite membrane with (a) Triton
X-100 and (b) Igepal CO-630
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4. 결론
본연구에서는 ePTFE의소수성과이오노머의친수성사이

의반발력을개선하기위해서이오노머용액에친유기구조가

다른 계면활성제인 Triton X-100과 Igepal CO-630을 각각

함량별로 도입하여 PEMFC용 ePTFE기반 강화복합막을 제

작하고특성을분석하였으며, 이를연료전지에적용하여성능

을 비교분석하였다. 계면활성제와 이오노머를 함침시킨 강화

복합막은이오노머만함침시킨강화복합막에비해낮은막저

항를보였으며, 높은연료전지성능을확인할수있었다. 이러

한특성은계면활성제가 강화복합막의이오노머 함침을개선

시킨 것을 통해서 확인할 수 있었으며, 특히, ePTFE에 대해

서 높은 젖음성을 가지는 Igepal CO-630의 이오노머 용액은

함침특성을효과적으로개선시켜우수한연료전지성능과내

구성을 가지는 강화복합막을 제작할 수 있었다.
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[그림 4] SEM images and EDS　chemical mapping of
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[그림 5] (a) Polarization curves (I-V curves) and I-P

curves and (b) EIS Nyquist plots of PEMFC　
using ePTFE-based reinforced composite

membranes impregnated with RCM 0, RCM
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