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요약

본 발명은 고출력 밀도의 특성을 지닌 막전극 접합체(MEA, Membrane Electrode Assembly) 및 그 제조 방법에 관

한 것이다. 즉, 본 발명은 수소와 산소를 연료로 사용하여 전력을 생산하는 장치인 연료 전지에서 전기화학 반응에 의

하여 전류와 전압을 발생시키는 핵심부분인 막전극 접합체의 출력밀도를 향상시키기 위하여 촉매층을 포함한 산화 

전극과 환원 전극 및 고분자막이 3차원적으로 반복되는 형상으로 형성되어 있고, 두 전극이 서로 정확히 맞물려 접합

되어 있는 막전극접합체 및 그 제조 방법에 관한 발명이다.

본 발명은 지지체의 일측면에 일정한 형상을 가진 돌출부가 반복적으로 형성되도록 지지체를 제조하는 단계, 돌출부

가 형성된 지지체의 일측면에 접하여 촉매 활성층을 형성하는 단계, 지지체 사이에 고분자 전해질막을 개재시키는 단

계, 고분자 전해질막이 개재된 지지체를 일정한 돌출부 형상이 서로 정확하게 맞물리도록 얼라인(align)하는 단계, 얼

라인(align)된 지지체를 열간 압축하여 막전극 접합체를 형성하는 단계를 포함함으로써, 막전극 접합체는 3차원 계면

형상으로 서로 맞물려 있는 구조를 가지고 있는 것을 특징으로 한다.

본 발명에 의하여 수소 및 산소의 산화 및 환원 반응 영역인 전해질, 촉매, 연료(수소가스, 메탄올 등)의 3상계면(3 ph

ase boundary)을 획기적으로 증가시키는 막전극 접합체(MEA)를 제조할 수 있고, 또한 고분자 전해질막의 두께를 감

소시킴으로써 고분자 전해질막의 이온전도에 대한 저항을 감소시켜 결과적으로 우수한 고출력밀도의 고분자전해질 

연료전지를 제조할 수 있다.

대표도

도 2

색인어
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연료 전지, 산화 전극, 환원 전극, 단위 전지, 수소이온 교환막, 고분자 전해질막, 막전극 접합체(MEA), 간격바(space

r), 촉매 활성층, 정밀 접합, 열간 압착.

명세서

도면의 간단한 설명

도 1은 종래 고분자 전해질 연료 전지(PEFC)를 구성하는 단위 전지의 개략적인 단면을 나타낸 도면.

도 2는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 막전극 접합체(MEA)의 개략적인 단면을 나타낸 도면.

도 3a는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 사각 기둥이 반복되는 구조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된 고

분자 전해질막의 형상을 나타낸 도면.

도 3b는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 삼각 기둥이 반복되는 구조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된 고

분자 전해질막의 형상을 나타낸 도면.

도 3c는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 육면체가 반복되는 구조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된 고분자

전해질막의 형상을 나타낸 도면.

도 3d는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 사다리꼴 기둥이 반복되는 구조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된

고분자 전해질막의 형상을 나타낸 도면.

도 3e는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 사각뿔대가 반복되는 구조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된 고

분자 전해질막의 형상을 나타낸 도면.

도 4는 본 발명의 고분자 전해질막 형상의 단면비(aspect ratio)에 따른 표면적 증가비를 그래프로 나타낸 도면.

도 5a는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 전극두께(t'+b)가 190㎛이고 고분자 전해질막 두께가 50㎛이며 가공

된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 1인 경우의 막전극 접합체(MEA)의 단면을 나타낸 도면.

도 5b는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 전극두께(t'+b)가 380㎛이고 고분자 전해질막 두께가 50㎛이며 가공

된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 2인 경우의 막전극 접합체(MEA)의 단면을 나타낸 도면.

도 5c는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 전극두께(t'+b)가 380㎛이고 고분자 전해질막 두께가 50㎛이며 가공

된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 3인 경우의 막전극 접합체(MEA)의 단면을 나타낸 도면.

도 5d는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 전극두께(t'+b)가 380㎛이고 고분자 전해질막 두께가 100㎛이며 가공

된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 1인 경우의 막전극 접합체(MEA)의 단면을 나타낸 도면.

도 6은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 막전극 접합체(MEA)의 제조 공정을 나타낸 도면.

도 7a는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 중층 구조 막전극 접합체(MEA)의 개략적인 단면을 나타낸 도면.

도 7b는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 중층 구조 막전극 접합체(MEA)의 제조 공정을 나타낸 도면.

도 8은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 양면 얼라인 방법에 따른 막전극 접합체(MEA)를 제조할 수 있는 정밀 

접합 장치를 나타낸 도면.

도 9a는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 형상 감지 정밀 접합 장치의 개략적인 구성을 나타낸 도면.

도 9b는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 형상 감지를 이용하여 정밀 접합하는 방법을 나타낸 도면.

도 10은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 얼라인봉에 의한 막전극 접합체의 제조 방법을 나타낸 도면.

도 11은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 막전극 접합체(MEA) 제조에 사용되는 간격바(spacer)의 개념도.

도 12는 본 발명의 바람직한 일 실시예의 따른 분리판을 나타낸 도면.

도 13은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 단위 전지가 적층되어 구성된 스택 구조를 나타낸 도면.

도 14는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 연료 전지 시스템의 전체 구성을 나타낸 도면.

<도면의 주요 부분에 대한 설명>
200:고분자 전해질막

210,215:촉매층

220: 산화 전극의 지지체

225: 환원 전극의 지지체

발명의 상세한 설명

발명의 목적

발명이 속하는 기술 및 그 분야의 종래기술

본 발명은 출력 밀도와 구조적인 신뢰성을 증가시킬 수 있는 막전극 접합체(MEA) 및 그 제조 방법에 관한 것으로써, 

보다 상세히는 수소와 산소를 연료로 사용하여 전력을 생산하는 장치인 연료 전지 등에서 주로 사용되는 막전극 접합
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체(MEA, Membrane Electrode Assembly)의 전기 화학 반응의 효율을 높이고, 구조적인 안정성을 증가시킬 수 있는

막전극 접합체(MEA) 및 그 제조 방법에 관한 것이다.

최근 급격한 전력 수요 증가 및 화석 에너지 자원의 고갈과 에너지를 사용함으로써 발생되는 환경 문제가 중요 문제

로 대두되고 있으며, 이런 환경 문제와 에너지 수급의 문제를 동시에 해결하는 대안으로, 고효율, 무공해 등의 뚜렷한 

장점을 가지고 있는 연료 전지(fuel cells)에 관심이 부각되고 있다.

일반 내연기관의 효율이 10 ~ 20% 인데 반하여, 연료 전지는 발생되는 열을 활용할 때 효율이 75% 이상으로 월등히

높다. 그리고 배기 가스 중 질소 화합물이나 유황 화합물이 매우 낮으며 소음이나 진동이 거의 없는 환경 친화적이라

는 장점과 아울러 다양한 용량으로 제작이 가능해 전력 수요지 내에 설치가 용이하여 송변전 설비를 줄일 수 있는 등,

분산 전력원으로서 촉망받는 첨단 기술 분야이다.

하기 표 1에서 연료 전지의 종류를 나타내었다.

[표 1]

표 1을 참조하면, 연료 전지의 종류는 600℃ 이상의 고온에서 작동하는 용융 탄산염형 연료전지(MCFC, Molten Car

bonate Fuel Cells) 및 고체산화물형 연료전지(SOFC, Solid Oxide Fuel Cells)와 200℃ 이하의 비교적 저온에서 작

동하는 인산형 연료전지(PAFC, Phosphoric Acid Fuel Cells), 고분자전해질형 연료전지(PEFC, Polymer Electroly

te Fuel Cells) 등이 있다. 그 외에도 고분자 전해질 연료 전지와 달리 메탄올을 연료로 사용하는 직접메탄올 연료전

지(DMFC, Direct Methanol Fuel Cells) 등이 있다.

이중에서도 고분자 전해질 연료 전지(이하 PEFC, Polymer Electrolyte Fuel Cells)는 수소이온 교환 특성을 갖는 고

분자막을 전해질로 사용하는 연료 전지이며, 고체 고분자 전해질 연료 전지(SPEFC, Solid Polymer Electrolyte Fuel

Cells), 수소 이온 교환막 연료 전지(PEMFC, Proton Exchange Membrane Fuel Cells)등의 다양한 이름으로 불리

고 있으나 이하 본 발명에서는 고분자 전해질 연료 전지(PEFC)라고 칭하기로 한다.

고분자 전해질 연료 전지(PEFC)는 다른 형태의 연료 전지에 비하여 작동 온도가 80℃ 정도로 낮고, 효율이 높으며, 

전류 밀도 및 출력 밀도가 크고, 시동 시간이 짧은 동시에 부하 변화에 따른 응답이 빠른 특성이 있다. 특히 전해질로 

고분자막을 사용하기 때문에 부식 및 전해질 조절이 필요 없고 반응기체의 압력변화에도 덜 민감하다. 또한 디자인이

간단하고 제작이 쉬우며 다양한 범위의 출력을 낼 수 있는 장점이 있기 때문에 고분자 전해질 연료전지(PEFC)는 무

공해 차량의 동력원, 현지 설치형 발전, 이동용 전원, 군사용 전원 등 매우 다양한 분야에 응용 될 수 있는 장점이 있다

.

연료전지의 기본원리는 수소와 산소로부터 전기와 물을 만들어 내는 것으로 외부에서 연속적으로 공급되는 연료(수

소)와 공기(산소)를 연소에 의하지 않고 전기화학반응에 의하여 연료가 갖고 있는 화학에너지를 직접 전기에너지로 

변환시키는 것이다. 각 전극에서의 반응식은 다음과 같다.

산화전극(anode)에서의 반응식은 반응식 1과 같다.

반응식 1

산화전극(anode): 

환원전극(cathode)에서의 반응식은 반응식 2와 같다.

반응식 2

환원전극(cathode): 

총 반응식은 반응식 3과 같다.
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반응식 3

총 반응식: 

도 1은 종래 고분자 전해질 연료 전지(PEFC)를 구성하는 단위 전지의 개략적인 단면을 나타낸 도면이다.

연료 전지의 스택은 여러 개의 막전극 접합체(MEA)가 적층되어진 형태로 구성되어 사용되는데, 여기서 막전극 접합

체(MEA)가 한 개로만 이루어진 형태를 단위 전지라 한다. 실제의 스택은 이러한 단위전지가 반복적으로 여러개 적층

되어 구성된다. 스택의 출력은 막전극 접합체(MEA) 한개가 약 0.7V의 전압을 구성하고 막전극 접합체(MEA)의 수만

큼 전압이 증가한다. 전류는 막전극 접합체(MEA)의 면적에 비례하며 면적이 넓을수록 더 많은 전류를 발생한다. 통

상적으로 막전극 접합체(MEA)의 전류밀도는 200 - 500mA/cm 2 정도이다.

도 1을 참조하면, 단위전지의 산화 전극(anode)(100)에서는 수소가 공급 및 배출되는 과정에서 산화 반응이 일어나

서 전자가 생성되고, 환원 전극(cathode)(110)에서는 산소가 공급 및 배출되는 과정에서 환원 반응이 일어나 물이 생

성된다. 이러한 산화 및 환원 반응은 두 개의 다공성(porous) 카본 전극과 고분자 전해질막(120) 사이에 형성된 촉매

층(130)에서 이루어진다. 고분자 전해질막(120)은 산화 전극(100)에서 이온화된 수소를 환원전극(110)쪽으로 전달

시켜주는 역할을 한다.

막전극 접합체(MEA)는 상기의 고분자 전해질막(120)과 촉매층(130), 그리고 고분자 전해질막 외면의 두 전극 지지

체(100,110)를 열간 압착하여 구성하게 된다. 고분자 전해질 연료 전지(PEFC)의 산화전극(anode)(100) 및 환원전극

(cathode)(110)은 촉매층(130)과 촉매층을 지지하는 지지층으로 구성되어 있다.

그리고 상기의 막전극 접합체(MEA)와 그 사이에는 연료인 수소와 환원제인 산소를 공급하여 주고 산화 환원 반응에 

의하여 생성되는 물을 배출시켜줄 수 있는 유로(140)가 형성된 분리판(bipolar plate)(160, 165)이 위치한다. 분리판

은 한쪽 면에 수소가스나 산소가스가 이동할 수 있는 채널이 형성되어 있는 전기전도성 판으로서, 산화전극에서 생성

된 전자를 환원전극 쪽으로 전도해 주는 전류 집전체 역할을 하며, 막전극 접합체(MEA)를 지지해주고, 양쪽 극에 연

료와 산소기체를 공급해 주는 통로를 제공해 주는 동시에 전지 운전 중에 생기는 물을 제거해 주는 통로 역할을 한다.

막전극 접합체(MEA)와 분리판에 추가하고, 운전 중 기체 또는 액체가 유출되지 아니하도록 가스켓(170,180)을 사용

하여 밀봉한다. 단위 전지의 양쪽 끝에는 단위 전지를 고정하는 수단으로 끝단을 동판(copper plate)(190,195)으로 

고정하여 하나의 단위 전지가 구성된다.

실제 연료 전지 스택에 있어서는 상기의 단위 전지가 반복적으로 적층되어 만들어진다. 분리판 일 측면에는 수소 가

스 채널이, 다른 측면에는 산소 가스 채널이 형성되어 있으며 필요에 따라 냉각수 라인이 있는 냉각판을 분리판사이에

삽입할 수 있다.

고분자 전해질 연료 전지(PEFC)의 막전극 접합체(MEA)의 성능향상 관련 종래 기술의 문제점을 상술하기로 한다.

막전극 접합체(MEA)의 성능을 향상시키기 위해서는 촉매의 효율적인 이용에 의한 산화 및 환원 반응의 촉진, 고분자

전해질막과 전극의 접촉저항 감소, 기체-전해질-촉매의 3상계면의 면적 증대, 고분자 전해질막의 두께 감소 등이 필

요하다.

상술한 내용에 따라 종래에는 고분자 전해질막 자체의 개량, 촉매 조성 및 이용률의 향상과 촉매 코팅 공정의 개선, 

기체-촉매-전해질의 3상 계면의 증가, 그리고 막전극 접합체(MEA) 접합시 전해질막과 전극의 계면 저항의 감소 등

에 관하여 연구 및 개발이 이루어지고 있으나, 막전극 접합체(MEA)의 성능을 증가시키기 위하여 상술한 종래에 시도

되고 있는 방법은 획기적인 성능 향상을 기대하기 어렵다.

이하, 종래의 막전극 접합체의 성능을 향상시키기 위한 대표적인 방법 및 문제점을 설명하기로 한다.

첫째, 고분자 전해질막의 개량이다. 고분자 전해질막이 가져야 할 특성은 수소이온의 전도성은 높아야 하는 반면에 

전자의 전도성은 거의 없어야 하고 이온의 이동에 비하여 반응기체나 물의 이동이 적어야 하며 막의 기계적 및 화학

적 안정성이 우수해야 한다. 고분자 전해질 연료 전지(PEFC)에서 사용되는 고분자막인 나피 온(Nafion) 막(Dupont

사)은 플루오르 술폰산(perfluorinated sulfonic acid) 계통의 재료로서 수소이온이 전도되기 위해서는 수화가 필요하

며 수소이온은 수화된 H 3 O 
+ 형태로 막을 통과하게 된다. 따라서 고분자막이 수분을 잃고 건조해지면 수소이온 전

도도가 떨어지게 되고 막의 수축을 유발하여 막과 전극 사이의 접촉저항을 증가시킨다. 또한 고분자막은 얇을수록 수

소이온의 오옴(ohmic) 저항이 감소하게 되어 결과적으로 전류밀도가 증가하게 된다. 그러나 나피온(Nafion) 막은 기

계적 강도 때문에 두께를 50㎛ 이하로 낮추기가 어렵다. 강화 복합체 고분자막으로 기계적 물성이 좋은 고어셀렉트(

Gore-Select) 막(Gore Associate사)의 경우 두께가 20 ~ 30㎛ 정도이다. 따라서 가습이 필요없고 200℃ 이상의 고

온에서 작동하며 기계적 및 화학적 내구성이 월등한 새로운 고분자 막의 개발이 필요하다. 그러나 현재까지 이러한 

요구조건을 만족하는 고분자막의 개발은 이루어지지 않고 있다.

둘째, 촉매 조성 및 촉매 이용률의 향상 관련 기술이다. 수소 가스나 산소가스의 산화 및 환원 반응은 촉매층에서 일

어나므로 촉매의 존재는 매우 중요하다. 그러나 촉매는 고가인 귀금속이므로 촉매의 분산도를 계량하여 촉매의 이용 

효율을 증대시킬 필요가 있다. 촉매 이용률의 향상은 미세한 2 ~ 5nm 크기의 탄소입자(Vulcan XC-72, Cabot사) 표

면에 백금을 입힌 지지된 백금/탄소(Supported Pt/C) 방법을 통해 적은 양의 촉매 사용으로도 백금 입자의 유효 표면

적을 늘리는 방법이 대표적이나(E-Tek이나 Johnson-Matthey사 등에서 상기의 방법으로 제조한 촉매 슬러리를 상

업적으로 판매하고 있음), 획기적인 성능 향상을 기대하기 어렵 다.

촉매층의 두께는 되도록 얇고 균일해야 접촉 저항 및 물질 전달 저항을 최소화시킬 수 있다. 고분자 전해질막의 두께

를 줄임으로써 고체 고분자형 연료 전지(PEFC)의 전압 강하를 감소시킬 수 있다. 하지만 고분자 전해질막의 두께는 

적층 전지 구조체를 지지할 만큼 충분히 두꺼워야 하므로 종래의 기술로는 막전극 접합체(MEA) 제조 방법의 재현성

과 안정성을 고려할 때 그 두께가 수백 마이크로미터(㎛)로 제한되는 문제점이 있다.
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셋째, 두 개의 전극과 고분자 전해질을 접합하여 막전극 접합체(MEA)를 제조할 때 쓰이는 열간 압축(hot pressing) 

공정시, 온도, 압력, 시간 및 습도를 조절하여 접합의 균질도를 증가시키는 방법이 있다. 그러나 고분자 전해질과 전극

이 서로 평평한 면으로 접촉이 되기 때문에 압력의 편중시에 접합 균질도가 떨어지고 이에 따라 계면 저항이 높아져

서 전극의 성능이 떨어질 가능성이 높다.

상술한 바와 같이, 막전극 접합체(MEA)의 성능을 증가시키기 위한 여러 가지 기술적인 시도는 막전극 접합체(MEA)

를 구성하고 있는 소재의 개량이나, 촉매처리를 중심으로 한 반응의 활성화 등에 집중되고 있다. 반면에 막전극 접합

체(MEA) 자체의 구조의 개선을 통한 반응 유효면적의 증대나 신뢰성의 향상 및 전해질막과 전극사이의 접촉저항을 

크게 감소시키는 방법 등에서는 뚜렷한 개선책이 나오지 않고 있다. 막전극 접합체(MEA)는 현재까지의 노력에도 불

구하고 고성능화 및 소형화 측면에서 추가적으로 획기적인 성능 향상을 필요로 한다.

발명이 이루고자 하는 기술적 과제

본 발명은 상기의 제반 문제점을 해결하기 위하여 안출한 것으로서, 전류 밀도를 향상시키기 위해 수소 및 산소의 산

화 및 환원 반응 영역을 증가시키는 새로운 구조의 막전극 접합체(MEA)를 포함한 연료 전지 및 그 제조 방법을 제공

하는데 본 발명의 목적이 있다.

또한, 촉매 효율을 저하시키지 않고 촉매 활성층을 형성할 수 있는 방법을 제공함으로써 촉매의 활용율을 극대화하여

반응 효율을 높일 수 있는 촉매 활성층의 형성 방법을 제공하는데 목적이 있다.

또한, 새로운 구조의 막전극 접합체(MEA) 제조방법을 사용하여 고분자 전해질막 두께를 감소시킴으로써 고분자 전

해질막의 전압 강하를 최소화 할 수 있는 고분자 전해질막 연료전지(PEFC)의 제조 방법을 제공하는데 목적이 있다.

또한, 본 발명은 지지체의 일측면에 일정한 형상을 지닌 돌출부가 반복적으로 형성되어 있어, 상기의 형상을 갖는 막

전극 접합체(MEA)는 고분자 전해질막과 지지체를 열간 압착(hot pressing)으로 접합 시 발생할 수 있는 미끄러짐 현

상을 감소시켜 재현성이 우수한 제조방법을 제공하는 목적이 있다.

발명의 구성 및 작용

상술한 목적들을 달성하기 위하여 본 발명의 제1 측면에 따르면, 막전극 접합체 제조 방법 및 상기 방법에 상응하는 

장치가 제공된다.

본 발명의 다른 실시예에 따르면, 전기 화학 반응에 의하여 전류를 발생하는 막전극 접합체의 제조 방법에 있어서, 지

지체의 일측면에 일정한 형상을 가진 돌출부가 반복적으로 형성되도록 상기 지지체를 제조하는 단계, 상기 돌출부가 

형성된 지지체의 일측면에 접하여 촉매 활성층을 형성하는 단계, 상기 지지체 사이에 고분자 전해질막을 개재시키는 

단계, 상기 고분자 전해질막이 개재된 지지체를 일정한 돌출부 형상이 서로 정확하게 맞물리도록 얼라인(align)하는 

단계, 상기 얼라인(align)된 지지체를 열간 압축하여 막전극 접합체를 형성하는 단계를 포함하되, 상기 막전극 접합체

는 3차원 계면 형상으로 서로 맞물려 있는 구조를 가지고 있는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체의 제조 방법이 제

공된다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 지지체의 일측면에 일정한 형상을 가진 돌출부가 반복적으로 형성되도록 상기 

지지체를 제조하는 단계, 지지체 기판을 건식 필름으로 코팅하는 단계, 상기 코팅된 지지체 기판을 노광하는 단계, 분

무형 현상기에서 상기 지지체 기판의 건식 필름을 현상하는 단계, 선택적으로 상기 지지체 기판에 물리적인 식각(etc

h)을 수행하는 단계를 더 포함하는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법이 제공된다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 선택적으로 상기 지지체 기판에 물리적인 식각(etch)을 수행하는 단계는, 샌드 

블러스터 장비를 이용하여 식각을 수행하는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법이 제공되며, 상기 샌드블러

스터 장비를 사용하여 식각하는 깊이는 수백 마이크로미터 단위인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법이 제

공된다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 지지체의 일측면에 일정한 형상을 가진 돌출부가 반복적으로 형성되도록 상기 

지지체를 제조하는 단계는, 상기 일정한 형상이 형성된 지지체와 편평한 지지체를 포개어 제조하는 것을 특징으로 하

는 막전극 접합체 제조 방법이 제공된다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 지지체의 일측면에 일정한 형상을 가진 돌출부가 반복적으로 형성되도록 상기 

지지체를 제조하는 단계는 프레스 가공에 의하여 제조하는 것이 바람직하고, 상기 돌출부가 형성된 지지체의 일측면

에 접하여 촉매 활성층을 형성하는 단계는, 상기 지지체를 회전시킬 수 있는 장치에 부착시키는 단계, 상기 지지체를 

회전시키면서 촉매 혼합액을 분무하는 단계를 더 포함하는 것이 바람직하다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 상기 지지체 사이에 고분자 전해질막을 개재시키는 단계는, 상기 돌출부가 형성

된 지지체의 일측면에 고분자 전해질 용액을 스프레이 방법으로 분무하여 코팅함으로써, 상기 고분자 전해질막을 개

재시키는 것이 바람직하고, 상기 고분자 전해질막이 개재된 지지체를 일정한 돌출부 형상이 서로 정확하게 맞물리도

록 얼라인(align)하는 단계는, 상부 지지체와 하부 지지체의 상기 돌출부가 형성된 지지체의 다른 측면에 형성된 얼라

인 마크를 이용하여 얼라인(align)하는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법이 제공된다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 상기 고분자 전해질막이 개재된 지지체를 일정한 돌출부 형상이 서로 정확하게 

맞물리도록 얼라인(align)하는 단계는, 상부 지지체와 하부 지지체에 얼라인 구멍을 형성시키고, 상기 형성된 얼라인 

구멍으로 관통된 광원의 형상을 이용하여 얼라인(align)하는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법이 제공된

다.
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본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 상기 고분자 전해질막이 개재된 지지체를 일정한 돌출부 형상이 서로 정확하게 

맞물리도록 얼라인(align)하는 단계는, 미리 가공하여 구멍이 형성되어진 상부 지지체와 하부 지지체에 얼라인 봉을 

삽입하여 얼라인(align)하는 것이 바람직하고, 상기 얼라인 봉은 적어도 크기와 높이가 다른 두 개의 얼라인 봉을 사

용하여 얼라인(align)하는 것이 바람직하다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 상기 얼라인(align)된 지지체를 열간 압축하여 막전극 접합체를 형성하는 단계는

고분자 전해질막의 두께를 균일하게 조절하기 위해 간격바를 삽입하여 열간 압축할 수 있다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 지지체의 일측면에 형성된 일정한 형상을 가진 돌출부는 사각기둥 반복형, 삼각

기둥 반복형, 사다리꼴기둥 반복형, 육면체 반복형, 사각뿔대 반복형 중 적어도 하나인 것을 특징으로 하는 막전극 접

합체 제조 방법이 제공되며, 상기 돌출부의 밑면 대비 높이의 비인 단면비(aspect ratio)가 0.01이상 6이하인 것이 바

람직하다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 상기 돌출부의 밑면 대비 높이의 비인 단면비(aspect ratio)가 0.5이상 3이하인 

것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법이 제공되며, 상기 돌출부의 너비는 50㎛이상 500㎛이하가 바람직하다.

본 발명의 또 다른 실시예에 따르면, 상기 돌출부의 너비는 100㎛이상 200㎛이하가 바람직하고, 상기 고분자 전해질

막의 두께가 10㎛이상 200㎛이하가 바람직하다.

본 발명의 제2 측면에 따르면, 상기에 기재된 방법으로 제조된 막전극 접합체가 제공된다.

본 발명의 제3 측면에 따르면, 상기에 기재된 방법으로 제조된 막전극 접합체를 포함한 것을 특징으로 하는 단위 전

지, 연료 전지 스택, 연료 전지 시스템 또는 센서 등이 제공될 수 있다.

이하, 첨부한 도면들을 참조하여 본 발명의 바람직한 일 실시예를 상세히 설명하기로 한다. 먼저 발명의 이해를 돕기 

위하여 고체 고분자 연료 전지의 막전극 접합체를 중심으로 설명하겠으나, 본 발명이 상기 고체 고분자 연료 전지에 

한정되는 것은 아니다. 따라서, 다공성의 전극을 통해 연료가 공급되는 연료전지에 있어서 연료가 기체인 고분자 전

해질 연료전지(PEFC)와 연료가 액체(메탄올)인 직접메탄올 연료전지(DMFC)에도 사용할 수 있으며, 전해질이 고체

인 고체산화물 연료전지(SOFC)에서도 유사한 가공 공정을 적용해 사용할 수 있음은 물론이며, 해당 기술 분야에서 

통상의 지식을 가진 자라면 하기의 특허 청구의 범위에 기재된 본 발명의 사상 및 영역으로부터 벗어나지 않는 범위 

내에서 본 발명에 의한 막전극 접합체를 다양하게 수정 및 변경시킬 수 있음은 당연하다.

도 2는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 막전극 접합체(MEA)의 개략적인 단면을 나타낸 도면이다.

본 발명에서는 기존의 전통적인 막전극 접합체(MEA) 형태인 평평한 형태의 전극 및 전극 지지체와 전해질막으로 이

루어진 막전극 접합체(MEA) 구조 대신, 두 개의 전극과 전해질막이 서로 견고하게 맞물려서 규칙적인 3차원 형상을 

하고 있는 막전극 접합체(MEA) 및 그 제조 방법을 제공한다.

3차원 형상의 막전극 접합체(MEA)를 통해서 전극과 전해질막의 접촉 면적, 즉 반응 면적을 기존의 평평한 형상의 막

전극 접합체(MEA)와 대비하여 크게 증가시킬 수 있으며 아울러 고분자 전해질막의 두께를 체계적으로 감소시킬 수

도 있다.

그리고, 전극과 고분자막이 서로 맞물려 견고하게 결합되어 있어, 열간 압착(hot pressing)으로 접합 시 발생하는 미

끄러짐 현상을 감소시킴과 동시에 연료전지 운전 중에도 구조적인 신뢰성이 우수한 장점이 있다.

본 발명에 의한 막전극 접합체(MEA)는 연료와 전극 및 고분자 전해질이 이루는 3상 계면(3 phase boundary)의 영

역을 극대화시키기 위하여 평평(flat)한 고분자 전해질막의 형상을 탈피하여, 3차원의 3상 계면(3 phase boundary)

이 형성되도록 제조될 수 있다.

도 2를 참조하면, 전통적인 막전극 접합체(MEA)의 구조를 보여주는 도 1과 달리 전극과 전해질막이 평평하지 않고 3

차원적으로 형성된 돌출부가 반복적으로 형성되어 서로 정확히 맞물려 접착되어 있다. 즉, 그루브(Groove) 형태의 3

차원으로 형성된 계면이 서로 정확히 취합된 구조를 취한다.

막전극 접합체(MEA) 제조 과정은 전극 지지체인 다공성 탄소지(carbo paper)에 일련의 포토리소그래피(photolitho

graphy) 공정과 샌드블라스터(sand blaster) 공정을 이용하여 3차원 형상의 식각(etch)을 형성하는 공정, 3차원으로 

가공된 다공성 전극에 촉매층을 코팅하는 공정, 그리고 두 전극과 고분자 전해질을 서로 맞 물려 정밀하게 접합하는 

과정 등을 통하여 이루어진다.

도 2에 도시된 바와 같이, 반응 영역을 극대화하기 위하여 산화 전극(anode)의 지지체(220)와 환원 전극(cathode)의 

지지체(225)가 일정한 형상이 반복적으로 형성되어 있으며, 상기 산화 전극(anode)과 환원 전극(cathode)은 고분자 

전해질 막(200)을 사이에 개재하고 대칭적으로 취합될 수 있는 구조를 취하고 있다. 즉, 고분자 전해질막(200)은 3상

계면의 반응 영역을 극대화하기 위하여 평면 모양의 지지체가 아닌, 일정하게 돌출된 형상을 지닌다.(도 3a 및 도 3e 

참조)

또한, 단위 전지의 부피를 줄이고 고분자 전해질막의 전압 강하를 최소화하기 위하여 산화 전극(anode)과 환원 전극(

cathode)이 대칭형으로 취합될 수 있는 구조를 지닌다. 발명의 일 실시예에 의할 때, 도 2에 도시된 전극은 사각기둥 

반복형(입체적으로 보면 사각기둥 형상, 도 3a 참조)을 갖는 구조이고 고분자 전해질 막과 인접한 양측에 촉매층(210,

215)이 형성된다.

산화 전극(anode)의 지지체(220) 및 환원 전극(cathode)의 지지체(225)는 지그재그 형상으로 구성된 돌출부를 포함

한다. 또한 상기의 산화 전극(anode)의 지지체(220) 및 환원 전극(cathode)의 지지체(225)는 기체 확산 역할도 담당

하는 다공성(porous) 전극으로 구성된다. 발명의 일 실시예에 의할 때, 탄소지(carbon paper)와 같이 비교적 강도가 

있는 탄소 전극 재료가 유연한 탄소천(carbon cloth)보다는 지지체로서 바람직하다.

도 3a에서 도 3e까지는 여러 형태의 3차원 형상을 갖는 구조를 도식적으로 나타낸 도면이며 전극의 형상에 맞게 휘

어진 고분자 전해질막의 형상을 나타낸 것 이다.
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도 3a는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 사각 기둥이 반복되는 구조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된 고

분자 전해질막의 형상을 나타낸 도면이고, 도 3b는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 삼각 기둥이 반복되는 구조

를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된 고분자 전해질막의 형상을 나타낸 도면이다. 그리고, 도 3c는 본 발명의 바람

직한 일 실시예에 따른 육면체가 반복되는 구조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된 고분자 전해질막의 형상을 나

타낸 도면이다.

표 2 는, 도 3a 내지 도 3c의 사각기둥 반복형, 삼각기둥 반복형, 그리고 육면체 반복형에 대하여 평평한 면적 대비 3

차원 가공 후에 증가하는 표면적의 증가를 단면비(aspect ratio)의 함수로 표현한 것이다.

[표 2]

3차원 형상중 사각기둥 반복형은 일정한 면적(2aℓ) 중, x 방향으로 길이 a, z 방향으로 높이 b 및 y 방향으로는 길이

ℓ인 사각기둥으로 이루어졌으며, 상기 구조가 반복되어 형성되어 있다.

3차원 형상 중 삼각 기둥 반복형은 일정한 면적(2aℓ) 중, x방향으로 길이 a와 높이 방향인 z 방향으로 길이 b이며 y

방향으로는 길이 ℓ인 삼각 기둥이 반복되어 형성되어 있으며, 상기 형성된 삼각 모양의 경사각 θ는 단면비(aspect r

atio)(b/a)에 따라 결정된다. 3차원 형상 중 육면체 반복형은 일정한 면적(2a 2 ) 중 x방향 및 y방향으로 길이 a와 z 

방향으로 높이 b인 육면체로 이루어졌으며 이러한 구조가 반복되어 형성되어 있다.

도 3d는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 사다리꼴 기둥이 반복되는 구조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된

고분자 전해질막의 형상을 나타낸 도면이고, 도 3e는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 사각뿔대가 반복되는 구

조를 갖는 막전극 접합체(MEA)에 포함된 고분자 전해질막의 형상을 나타낸 도면이다.

도시된 것과 같이 사각기둥 반복형(도 3a) 또는 삼각기둥 반복형(도 3b)보다는 육면체 반복형(도 3c) 또는 사각뿔대 

반복형(도 3e)이 연료 전지의 반응이 일어나는 3상 계면(3 phase boundary)을 많이 가지고 있다. 즉, 본 발명에 의해

각 형상의 단면비(aspect ratio)가 같고 형상이 규칙적으로 반복되도록 구성되는 경우, 사각기둥 반복형(도 3a) 또는 

삼각기둥 반복형(도 3b))보다는 육면체 반복형(도 3c) 또는 사각뿔대 반복형(도 3e)의 표면적 증가효과가 크다.(도 4 

참조)

또한 상기의 형상을 갖는 막전극 접합체(MEA)는 고분자 전해질막을 지지체와 정밀 접합 후, 열간 압착(hot pressing

)으로 접합 시 발생하는 미끄러짐 현상을 감소시켜 재현성이 우수한 제조 방법을 제공한다.

고분자 전해질막의 형상은 지지체의 형상에 의하여 결정된다. 그러나, 지지체의 일측면에 형성되는 반복되는 구조를 

지닌 형상은 상기에 기재된 도면에 한정 되지 않고, 해당 기술 분야에서 통상의 지식을 가진 자라면 지지체에 형성되

는 형상을 다양하게 수정하거나 변경시킬 수 있음은 당연하다.

도 4는 본 발명의 고분자 전해질막 형상의 단면비(aspect ratio)에 따른 표면적 증가비를 나타낸 그래프이다.

도 4를 참조하면, 상기에 예시한 5가지 형태의 구조 중, 대표적인 3가지 형태의 구조에서 표면적 증가비를 나타내었

다. 본 발명에 의하면, 평평한 형상에 비해 반응 표면의 면적이 증가하게 되는데, 표면적의 증가 정도는 첫째, 형상의 

모습에 의존하고, 둘째 돌출부분의 밑면에 비해 높이가 높을수록 즉 단면비(aspect ratio)가 클수록 증가한다.

본 발명에 의해 각 형상의 단면비(aspect ratio)가 같고 형상이 규칙적으로 반복되도록 구성되는 경우, 도 4에 도시된

것과 같이 사각기둥 반복형(470, 도 3a 참조) 또는 삼각기둥 반복형(460, 도 3b 참조)보다는 육면체 반복형(450, 도 

3c 참조)의 표면적 증가 효과가 크다.

도 4를 참조하면, 단면비(aspect ratio)가 0.5일 때는 표면적의 증가가 사각기둥 반복형이 1.5배(405), 삼각기둥 반복

형이 1.4배(θ=45°)(407), 육면체반복형이 2배(401)로서, 육면체 반복형에서 표면적 증가가 가장 높다. 따라서, 단

면비(aspect ratio)증가에 따른 표면적 증가비의 정도는 육면체 반복형과 삼각기둥 반복형이 사각기둥 반복형보다 높

다.

즉, 단면비(aspect ratio)가 1일 때는 사각기둥 반복형이 2배(417), 삼각기둥 반복형이 2.2배(θ=63.4°)(415), 육면

체반복형이 3배(411)이고, 단면비(aspect ratio)가 2일 때는 사각기둥 반복형이 3배(427), 삼각기둥 반복형이 4.1배(

θ=76°)(425), 육면체반복형이 5배(421)이다. 그리고 단면비(aspect ratio)가 3이면 사각기둥 반복형이 4배(437), 

삼각기둥 반복형이 6.1배(θ=80.5°)(435), 육면체반복형이 7배(431)에 이른다.

단면비(aspect ratio)가 클수록 표면적 증가가 현저하나 실제로는 제한되는 전극두께와 가공상의 어려움으로 단면비(

aspect ratio)가 3 이상으로 증가하는 것은 어렵다. 상기의 3가지 형상 외에 사다리꼴 반복형은 사각기둥 반복형과 유

사한 표면적의 증가가 나타나고 사각뿔대 반복형은 육면체 반복형과 유사한 표면적의 증가가 나타난다.

통상적으로 연료전지의 막전극 접합체(MEA)를 제조할 때 쓰이는 다공성 전극의 두께는 190 ~ 380㎛ 이고 고분자 

전해질막은 나피온(Nafion) 막의 경우 50 ~ 250㎛ 이고, 전극에 형성된 촉매층의 두께는 20 ~ 40㎛ 정도이다. 상기

의 형상은 두 전극 사이에 위치하는 고분자 전해질막의 3차원 형상으로 표현하였는데, 고분자 전해질이 일정 두께를 

가지고 있으므로 실제, 두 전극으로 맞물린 구조를 이루기 위해서는 상부와 하부 전극에 형성된 형상의 치수를 고려

하여 디자인해야 한다.
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도 5a 내지 5d는 사각기둥 반복형에서 상부 전극과 하부 전극이 맞물린 구조의 막전극 접합체(MEA)의 바람직한 형

상의 치수를 도시하였다. 본 발명의 막전극 접합체(MEA)의 전극의 돌출부의 너비는 a이고 높이는 b 이며, 고분자 전

해질막을 사이에 두고 타측 돌출부에 대응되서 맞물리는 홈의 너비는 c이다. 전극 중에서 가공되지 않은 영역의 두께

는 t'이므로 한쪽편의 전체전극두께(t)는 t'+b 이다. 고분 자 전해질막의 두께는 PT이며 가공된 돌출부의 단면비(asp

ect ratio)는 b/a이다.

도 5a는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 전극두께(t'+b)가 190㎛이고 고분자 전해질막 두께가 50㎛이며 가공

된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 1인 경우의 막전극 접합체(MEA)의 단면을 나타낸 도면이다.

도 5a를 참조하면, 전극두께(t'+b)가 190μm이고 가공된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 1인 경우가 도시되

어 있다. 도시한 바와 같이 가공된 전극 요철 (凹凸)부의 형상에 대한 치수는 다음과 같다. a=100μm, b=100μm, c=

200μm, t'=90μm 이며 단면비(aspect ratio=b/a)가 1이다. 이 때, 고분자 전해질막 두께인 PT는 50μm 정도가 바

람직하다.

도 5b는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 전극두께(t'+b)가 380㎛이고 고분자 전해질막 두께가 50㎛이며 가공

된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 2인 경우의 막전극 접합체(MEA)의 단면을 나타낸 도면이다.

도 5b를 참조하면, 전극두께(t'+b)가 380μm이고 가공된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 2인 경우를 도시하

였다. 도시한 바와 같이 가공된 전극 요철 (凹凸)부의 형상에 대한 치수는 다음과 같다. 즉 a=100μm, b= 200μm, c

=200μm, t'=180μm 이며 단면비(aspect ratio)가 2이다. 이 때, 고분자 전해질막 두께인 PT는 50μm 정도가 바람

직하다.

도 5c는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 전극두께(t'+b)가 380㎛이고 고분자 전해질막 두께가 50㎛이며 가공

된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 3인 경우의 막전극 접합체(MEA)의 단면을 나타낸 도면이다.

도 5c를 참조하면, 전극두께(t'+b)가 380μm이고 가공된 전극 돌출부의 aspect ratio가 3인 경우를 도시하였다. 도

시한 바와 같이 가공된 전극 요철 (凹凸)부의 형상에 대한 치수는 다음과 같다. a=100μm, b= 300μm, c=200μm, t

'=80μm 이며 aspect ratio가 3이다. 이 때, 고분자 전해질막 두께인 PT는 50μm 정도가 바람직하다.

도 5d는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 전극두께(t'+b)가 380㎛이고 고분자 전해질막 두께가 100㎛이며 가공

된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)가 1인 경우의 막전극 접합체(MEA)의 단면을 나타낸 도면이다.

도 5d를 참조하면, 전극두께(t'+b)가 380μm이고 가공된 전극 돌출부의 aspect ratio가 1인 경우를 도시하였다. 도

시한 바와 같이 가공된 전극 요철 (凹凸)부의 형상에 대한 치수는 다음과 같다. a=200μm, b= 200μm, c=400μm, t

'=180μm 이며 aspect ratio가 1이다. 이 때, 고분자 전해질막 두께인 PT는 100μm 정도가 바람직하다.

[표 3]

표 3을 참조하면, 도 5a 내지 도 5d의 돌출부의 너비, 높이 , 홈의 너비, 두 께, 전체 전극 두께 및 고분자 전해질막의 

두께가 도면 번호에 따라 정리되어 있다.

본 발명에 의한, 상부 전극과 하부 전극 사이에 고분자 전해질막을 사이에 두고 정확하게 서로 맞물려 있는 구조의 막

전극 접합체에 있어서 가공된 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)는 0.01∼6 정도의 범위가 바람직하고, 가장 바람

직하게는 상기 단면비(aspect ratio)가 1∼3 정도의 범위가 바람직하다.

가공된 전극 돌출부의 너비는 100∼200μm 정도가 바람직하며, 홈의 너비는 돌출부의 너비 및 고분자 전해질막의 

두께를 고려하여 결정되며, 200∼400μm 정도가 바람직하다. 그리고, 본 발명의 바람직한 실시예에 의할 때, 고분자

전해질막의 두께는 50∼100μm 정도가 바람직하다.

현재의 기술 수준에 의할 때, 본 발명의 응용가능한 전극 돌출부의 단면비(aspect ratio)는 약 0.5∼3 정도의 범위이

고, 고분자 전해질막의 두께는 약 10∼200μm이므로 가공된 전극 돌출부의 너비는 약 50∼500μm가 바람직하다. 

그러나 상술한 돌출부, 고분자 전해질 막 두께 등의 수치 한정에 본 발명이 한정되는 것은 아니며, 본 발명에 따른 돌

출부가 형성된 막전극 접합체에 본 발명의 특징이 있음은 당연하다.

도 6은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 막전극 접합체(MEA)의 제조 공정을 나타낸 도면이다.

도 6을 참조하면, 3차원 형상구조를 포함하는 막전극 접합체의 제조 공정도가 도시되어있다. 본 발명에 의한 막전극 

접합체(MEA) 제조 공정은 다음과 같다.

단계 605에서 상부 전극 및 하부 전극의 지지체를 3차원적인 형상을 가지도록 미세 가공한다. 그리고 단계 610에서 

3차원으로 가공된 전극 형상(요철(凹凸))에 촉매층을 형성하고, 단계 615에서 상부 전극과 하부 전극 두 전극 사이에 

고분자 전해질막을 위치시킨다. 여기서 고분자 전해질막을 위치시키는 방법은 두가지로 나누어지는데 첫째 고체 고

분자 전해질막을 끼워 넣는 방법과, 둘째 고분자전해질 용액을 스프레이 방법으로 두 전극 상(上)에 코팅하여 형성하

는 방법이 있다.

단계 620에서 가공된 3차원 형상을 포함하는 두 전극이 서로 정확하게 맞물리도록 정밀하게 얼라인(align)한 후, 열
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간 압축하는 공정으로 구성된다.

이하, (1)3차원 형상 가공 공정, (2)촉매층 형성, (3)정밀 접합 및 열간 압축 공정의 단계에 따라 본 발명을 설명하기로

한다.

(1) 3차원 형상 가공 공정

상기 형상을 포함하는 전극을 제조하기 위해 다공성의 탄소지인 TGPH-60(두께:190㎛, TORAY사)을 커터기를 사용

하여 일정한 크기로 절단한다. 상기의 탄소지를 세정기에서 탈이온수로 약 10분 동안 세정한 후, 건조기에서 150℃, 

20분 동안 건조하여 수분을 제거한다. 건조된 탄소지를 120℃에서 예열하여 래미네이터(laminator)장비를 사용하여 

두께가 50㎛인 건식필름(dry film: DFR 405)을 코팅한다. 래미네이터 공정 과정에서 상부 롤러 온도는 125℃ 정도, 

하부롤러 온도는 120℃ 정도이며 롤러 사이의 압력은 40psi 정도, 롤링 속도는 0.4cm/sec 정도로 하는 것이 바람직

하다.

전극 형상이 패턴된 포토마스크(photo mask)나 필름 마스크(film mask)를 사 용하여 마스크 얼라이너(mask aligner

)에서 200mJ/cm 2 정도의 에너지 밀도로 약 6-8초 동안 노광한다. 건식 필름이 코팅된 탄소지를 현상하기 위해 분

무형 현상기에서 현상액(10-30% Na 2 CO 3 용액)을 노즐을 통하여 약 42초 동안 분무하면서 현상한다. 분무형 현

상기의 공정 조건은 현상액 온도 30℃ 정도, 분무 압력 40psi 정도, 노즐 이동 속도는 0.4cm/sec 정도로 하는 것이 바

람직하다. 상기와 같이 현상한 후, 오븐에서 100℃ 정도에서 약 2분 동안 베이크(bake)를 실시하는 것이 바람직하다.

상기와 같이 포토리소그라피(photolithography) 공정을 거친 탄소지를 샌드블러스터(sand bluster)장비(BPS-4040

LS, ALPS Engineering사)를 사용하여 깊이 약 100㎛ 정도로 식각(etch)한다. 샌드블러스터 공정 조건은 기판 이동 

속도는 약 45mm/분 정도, 노즐 이동 속도는 약 15㎜/분 정도이고, 노즐 분출압력은 약 2.5kg/cm 2 이며 기판과 노즐

사이의 거리는 약 60mm 정도인 것이 바람직하며, 연마제는 SiC을 사용하는 것이 바람직하다.

또한, 미세 식각 공정을 거친 탄소지에 부착된 건식 필름을 제거하기 위해 아세톤 용액에 담그어 건식필름을 제거한 

후, 세정기에서 탈이온수로 약 10분 동안 세정한 후, 건조기에서 150℃ 정도에서 약 20분 동안 건조하여 수분을 제거

함이 바람직하다.

상기 형상을 갖는 전극을 제조하는 다른 방법은 프레스 금형을 제작하여 프레스 가공하여 제조할 수도 있다.

전극형상패턴은 형상이 가공된 두 전극(통상적으로 두께 190 ~ 500㎛ 두께) 이 고분자 전해질막을 사이에 두고 서로

정확히 맞물려 밀착되도록 3차원 돌출부의 크기를 보정하여 설계한다. 전체 전극 두께를 고려하면 전극에서 가공된 3

차원 형상의 돌출부의 크기(가로×세로)는 일반적으로 수백마이크로(100㎛×100㎛ , 100㎛×200㎛, 100㎛×300㎛ 

그리고 200㎛×200㎛ ) 범위가 바람직하다.

다공성 탄소지에 다양한 3차원의 형상을 가공하는데 있어서 탄소지의 한쪽면에 일정 깊이까지 가공하는 방법도 있으

나 다른 방법으로는 탄소지를 가공할 때 해당 형상을 갖는 구멍을 탄소지의 끝까지 관통하도록 뚫고 별도로 추가의 

탄소지를 뒷면에 붙이는 중층 구조의 막전극 접합체(MEA)를 만들 수도 있다. 이 경우에는 탄소지의 식각공정 및 탄

소지의 취급이 용이하여 공정시 불량률을 줄이거나 대량으로 제조할 때 장점이 있다. 중층 구조의 막전극 접합체(ME

A)는 하기와 같은 방법으로 제조하는 것이 바람직하다.

커터기를 사용하여, 다공성의 탄소지를 적당한 크기로 절단한다. 상기의 탄소지를 세정기에서 탈이온수로 약 10분동

안 세정한 후, 건조기에서 150℃ 정도에서 약 20분 동안 건조하여 수분을 제거하는 것이 바람직하다. 건조된 탄소지

를 120℃정도에서 예열하여 래미네이터 장비를 사용하여 두께가 50㎛ 정도의 건식 필름(dry film: DFR 405)으로 코

팅한다. 래미네이터의 공정 과정은 상부 롤러 온도는 125℃ 정도, 하부 롤러 온도는 120℃ 정도이며 롤러 사이의 압

력은 약 40psi, 롤링 속도는 약 0.4cm/sec 정도의 조건이 바람직하다.

전극 형상이 패턴된 포토마스크나 필름마스크를 사용하여 마스크 얼라이너에 서 약 200mJ/cm 2 의 에너지밀도로 약

6-8초 동안 노광하는 것이 바람직하다. 또한 건식 필름이 코팅된 탄소지를 현상하기 위해 분무형 현상기에서 10-30

% Na 2 CO 3 용액으로 이루어진 현상액을 노즐을 통하여 약 42초 동안 분무하면서 현상하는 것이 바람직하다. 분무

형 현상기에서의 공정은 현상액 온도 30℃ 정도, 분무 압력 40psi 정도, 노즐 이동속도는 0.4cm/sec 정도가 바람직하

다. 상기와 같이 현상한 후, 오븐에서 약 100℃에서 2분 정도 베이크(bake)를 실시하는 것이 바람직하다.

상기와 같이 포토리소그라피 공정을 거친 탄소지를 샌드블러스터를 사용하여 탄소지에 완전히 구멍이 뚫릴 때까지 

식각(etch)을 실시하여 형상 패턴 구멍을 포함하는 전극을 제작한다. 샌드블러스터 장비에서의 공정조건은 기판 이동

속도는 약 45mm/분, 노즐 이동 속도는 약 15㎜/분이고, 노즐 분출압력이 약 2.85kg/cm 2 이며 기판과 노즐사이의 

거리는 60mm 정도이며 연마제는 SiC을 사용하는 것이 바람직하다.

미세 식각 공정을 거친 탄소지 위의 건식 필름을 제거하기 위해 아세톤 용액에 담그어 건식필름을 제거한 후, 세정기

에서 탈이온수로 약 10분동안 세정한 후, 건조기에서 약 150℃에서 20분 정도 건조하여 수분을 제거함이 바람직하다

. 상기의 형상 패턴 구멍을 포함하는 전극에 또 다른 약 190㎛ 두께의 평평한 전극을 부가하여 형상을 포함하는 전극

을 형성한다.

도 7a는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 중층 구조의 막전극 접합체(MEA)의 개략적인 단면을 나타낸 도면이다

.

도 7a를 참조하면, 샌드 블러스터로 가공한 형상을 포함한 상부 전극(710)과 하부 전극(720)의 형상과 평평한 전극들

(730,740)이 접촉되어 부착된 중층 구조를 이루며, 상기 중층 구조의 전극 사이에 고분자 전해질막(750)이 위치한 막

전극 접합체(MEA)의 개략적인 단면도이다.

도 7b는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 중층 구조 막전극 접합체(MEA)의 제조 공정을 나타낸 도면이다.

도 7b를 참조하면, 도 7a의 중층 구조의 전극을 포함하는 막전극 접합체(MEA)의 개략적인 제조 공정이 도시되어 있

다. 상부와 하부에 편평한 전극(730,740)이 있고 미리 지정된 형상이 형성돼 있는 전극(710,720)이 있으며 산화전극

과 환원전극 사이에 고분자 전해질막(750)이 형성되어 있다.
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발명의 바람직한 다른 실시예에 의할 때, 도 7a에 의한 중층 구조의 전극을 포함하는 막전극 접합체(MEA)의 제조방

법은 필요한 형상을 찍어 낼수 있도록 날카롭게 형성된 커터 형상을 제조하고, 상기 지지체를 상기 커터 형상을 이용

하여 프레스 가공하여 전극 위에 형상 구멍을 제작하는 것이다.

(2) 촉매층 형성

상기 단계에서 제조한 3차원 형상의 전극 지지체는 발수처리 단계와 별도로 제조된 촉매슬러리를 이용하여 굴곡면에

촉매층을 형성시키는 단계를 거친다. 전극을 구성하는 지지체인 탄소지 또는 탄소천은 촉매층을 지지하는 역할 외에

도 반응 기체를 촉매층으로 확산시켜 주는 기체 확산층 역할도 한다. 또한 상기 지지층은 촉매층에서 발생한 전류를 

분리판으로 이동시켜주는 집전체(Current Collector) 역 할 및 생성된 물이 촉매층 밖으로 유출되게 하는 통로 역할

도 수행한다. 따라서 지지체는 수분에 의한 플러딩(Flooding)이 일어나는 현상을 방지하기 위하여, 테플론 등으로 발

수 처리(hydrophobic coating)를 한다.

발수처리 방법은 다음과 같다. 적당한 크기로 잘려진 탄소지나 탄소천을 에프이피120(FEP120, Tetrafluoroethylen

e + hexafluoroethylene의 copolymer, Dupont Co.)을 20wt%로 희석시킨 수용액에 약 20~30초간 담근 후 공기 

중에서 하루동안 건조시키고 다시 375℃에서 20분간 소성할 수 있다.

지지체에 촉매층을 형성하기 위하여 결합제로 보통 테플론(Teflon)을 첨가한다. 테플론(Teflon)은 결합제 역할을 하

는 동시에 촉매층의 소수성을 증가시킴으로서 3상 계면을 형성시키는 역할을 하는 것으로 알려져 있다. 즉, 테플론(T

eflon)이 덮여 있는 소수성 기공은 반응기체 통로가 되고, 테플론(Teflon)이 덮여있지 않은 친수성 기공은 전해질이 

채워지게 되어 촉매층에 3상 계면의 형성을 촉진한다. 테플론(Teflon)이 첨가된 촉매 슬러리의 제조는 다음과 같다. 

먼저 지지된 탄소/백금(Supported Pt/C)을 테트라하이드로퓨란(THF, Tetrahydrofuran)내에 현수시킨후 초음파로 

30분간 교반하고, 현수액을 격렬하게 교반하면서 묽은 테플론 수용액을 첨가한 후 원심분리기로 물을 제거한다. 이때

테플론(Teflon)의 조성은 슬러리를 건조한 후, 360℃에서 열처리한 후에 테플론(Teflon) 함량이 27wt%가 되도록 함

이 바람직하다.

촉매층의 효율을 증가시키는 또 다른 방법은 나피온 아이어노머(Nafion Ionomer) 용액과 같은 액체 전해질을 촉매층

에 함침시키는 것이다. 실제 반응에 있 어 수소 이온의 백금(Pt) 촉매로의 이동 속도는 물보다 아이어노머(Ionomer)

를 통하는 것이 훨씬 빠르다.

촉매층에 아이어노머(Ionomer)를 함침시키는 첫 번째 방법은, 촉매층을 먼저 만든 후 그 위에 나피온 아이어노머(Na

fion Ionomer) 용액을 10㎛ 이하로 얇게 도포하는 방법이다. 상기 방법은 너무 깊이 침투되면 촉매층에서의 기체확

산이 방해받을 수도 있다.

촉매층에 아이어노머(Ionomer)를 함침시키는 두 번째 방법은, 촉매 슬러리를 제조할때 나피온 아이어노머(Nafion Io

nomer) 용액을 함께 첨가하여 만드는 방법이다. 이 방법에 의한 슬러리의 제조는 먼저 테플론(Teflon) 현수액과 나피

온 아이오노머 현수액을 섞고 15분간 교반하는 것이 바람직하다. 이 용액에 지지된 백금/탄소(Supported Pt/C) 촉매

를 첨가한다. 여기서 테플론(Teflon)과 나피온 아이오노머의 조성은 각각 15wt%와 5wt%가 되게 함이 바람직하다.

결과적으로 백금(Pt) 촉매와 아이어노머(Ionomer)을 구조적으로 연결되게 하여 3상 계면 형성을 촉진시키는 것이다.

즉 촉매의 유효반응 면적을 확대시키고 수소이온의 이동을 원활하게 할 수 있다.

본 발명에 의한 전극 지지체는 일정한 형상을 가진 돌출부가 반복적으로 형성되어 있으므로, 상기의 고분자 전해질막

에 직접 촉매층을 형성시키는 방법은 효율적이지 못하므로, 촉매 슬러리를 3차원 형상으로 굽어진 전극면에 코팅하여

촉매층을 형성하는 것이 바람직하다.

상기 제조한 지지된 탄소/백금(supported Pt/C) 촉매를 분산제, 결합제 및 나피온 아이어노머(Nafion Ionomer) 용액

등과 혼합하여 슬러리를 만든 후 이를 촉매층 지지체 위에 코팅하여 전극을 만드는 방법으로는 브러시법(brushing), 

롤링법(rolling), 스프레이법(spraying), 스크린법(screen printing) 등이 있다. 본 발명에서는 전극이 3차원의 돌출된

형상을 포함하므로 상기 방법 중 양산성이 우수하며 기판 모양에 크게 영향 받지 않는 스프레이법(Spraying)을 촉매

층 코팅 방법을 사용함이 바람직하다.

촉매 슬러리를 코팅할 때 코팅의 균질도를 증가시키기 위하여 밑에 위치한 전극을 회전시킬 수 있는 장치에 부착하여

저속으로 시계방향으로 회전한 후 다시 반시계 방향으로 회전할 수 있다. 코팅층의 균질도 및 두께는 노즐의 형상, 슬

러리 용액의 분사량, 분사 각도, 노즐에서 전극간의 거리, 회전 속도 등에 의존한다.

코팅 후에는 구조적 안정성을 주기 위하여 결합제로 피티에프이(PTFE)가 첨가되었을 때는 코팅층을 질소 분위기로 

20℃∼150℃의 온도에서 건조시킨 후 360℃에서 열처리를 하고, 나피온 아이어노머(Nafion Ionomer) 용액이 포함

되어 있을 때는 130 ~ 195℃에서 열처리를 하였다.

전극의 촉매층 코팅을 완료한 후에 막전극 접합체(MEA)를 제조하기 위해서는 고분자 전해질막의 전처리 공정이 필

요하다. 일반적으로 나피온(Nafion)(Dupont Co.) 막은 보관을 목적으로 나트륨이온(Na+)의 형태로 공급되고 있어 

이 형태를 수소 이온(H + )을 갖는 SO 3 H 
+ 의 형태로 변환시키기 위해서는 다음과 같은 나피온(Nafion)의 전처리

가 필요하다.

먼저, 적당한 크기로 준비된 전해질 막을 끓는 물에 2시간 정도 담근다. 이어서, 과산화수소수에서 다시 4시간 정도 

끓인 후 물로 세척하여 잔존하는 유기물질을 제거한 후, 다시 끓는 물에 2시간 정도 담근 후, 1M 황산에서 2시간 끓인

후 물로 세척하여 잔존하는 무기물질을 제거할 수 있다. 처리한 고분자 전해질막을 다시 끓는 물에 2시간 정도 담지

하여 남아 있을 수 있는 황산을 제거할 수 있다. 장기 보관 시에는 밀폐된 곳에 보관하고, 필요 시 30분간 끓인 후 사

용함이 바람직하다.

고분자 전해질막의 형성은 기존의 Nafion 117, 115, 112 등의 상업적인 막을 사용할 수도 있으나 고분자전해질 용액

의 형태를 이용하여 스프레이 코팅 방법으로 전극 사이에 고분자 전해질막을 형성시킬 수 있다.

(3) 정밀접합 및 열간압축
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정밀접합 단계는 상기의 단계에서 제조한 산화전극과 환원전극을 전처리 단계를 거친 고분자막을 사이에 넣고 정밀

하게 정렬하는 단계와 열간 압축하는 단계를 포함하는 막전극 접합체(MEA) 제조의 마지막 단계이다.

도 8은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 양면 얼라인 방법에 따른 막전극 접합체(MEA)를 제조할 수 있는 정밀 

접합 장치를 나타낸 도면이다.

정밀 접합 장치에는 산화 전극(이하 상부 전극)(815)과 환원 전극(이하 하부 전극)(805)이 공간에 떠 있을 수 있도록 

홀더가 구성되어 있으며, 하부 홀더(800)는 X축, Y축 방향으로 미세하게 움직일 수 있도록 마이크로 포지션잉(micro

-positioning) 기능을 가지고 있고 상부 홀더(810)는 Z축 방향으로 이동이 가능하며 일정 압력으로 프레스(press)할 

수 있도록 구성되어 있다. 또한 상부 홀더 및 하부 홀더는 일정 온도까지 가열할 수 있는 열원(820)이 구성되고 산화 

전극과 환원 전극을 얼라인(align)하기 위하여 상부와 하부에 현미경(830,835,840,845)이 설치되어 있다. 상기 정밀 

접합 장치 전체는 일정한 습도를 유지하기 위해 밀폐된 용기(chamber) 내에서 작동시킬 수 있게 되어 있다.

정밀 접합하는 단계에서는 전극 형상 가공 공정 시에 사용하였던 포토리소그라피(Photolithography) 공정으로 미리 

상부전극과 하부전극 상(上)의 형상 반대면 양면 얼라이너(double-side aligner)로 노광하여 제작한 상부 전극과 하

부 전극의 얼라인 마크(align mark)를 이용하여, 양면 얼라인(double side align)하는 방법으로 고분자 전해질막(860

)을 하부전극 위에 위치시켜 상부 전극과 하부 전극의 가공된 형상이 완전히 일치하여 맞물리게 정렬되도록 얼라인한

후, 상부 홀더를 Z축방향으로 이동시키는 방법으로 200∼300bar 압력 하에, 습도는 70-80% 사이, 상부 및 하부홀더

의 열원은 90℃∼150℃온도에서 1-5분 동안 열간 압축시켜 긴밀한 결합을 갖도록 한다

상기와 같이 온도, 습도, 압력을 일정 조건으로 유지하고 상부 전극 및 하부 전극의 얼라인과 열간 압축을 동시에 처

리하는 공정과는 달리 대량 생산을 위하여 얼라인 공정과 열간 압축 공정을 2단계로 나누어 처리하는 막전극 접합체(

MEA) 제조공정을 예시하면 다음과 같다.

제 1단계로는 정밀접합장치에서 상부전극과 하부전극을 상부, 하부홀더을 사용하여 고분자 전해질막을 하부전극 위

에 위치시키고 가공된 형상을 얼라인하여 상 부홀더를 Z축방향으로 이동시키는 방법으로 10∼50bar하의 압력으로 

프레스하여 샌드위치 구조의 예비 막전극 접합체를 제조할 수 있다.

제2단계에서 얼라인된 샌드위치 구조의 구조체를 핫프레스(hot press) 장치에 장착하여 200∼300bar 압력 하에, 습

도는 70-80% 사이, 상부 및 하부홀더의 열원은 100℃∼150℃온도에서 1-5분 동안 열간 압축시켜 긴밀한 결합을 갖

도록 하여 막전극 접합체를 형성할 수 있다.

도 9a는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 형상 감지 정밀 접합 장치의 개략적인 구성을 나타낸 도면이다.

얼라인 마크를 이용한 정밀 접합 방법과는 다르게 상부 및 하부전극 위에 미세한 구멍을 형성시킨 후 상부 및 하부 홀

더에 고정하고 상부나 하부 한쪽에서 광원(930)으로부터 빛을 쬐어 주고 얼라인을 하여 상부나 하부 한쪽에 형상감지

판(935)에 형성된 형상을 검지하여 정밀 접합할 수 있다.

도 9a에 도시한 바와 같이 정밀 접합 장치에는 산화 전극과 환원 전극을 공간에 떠 있을 수 있도록 홀더가 구성되어 

있으며, 하부홀더(900)는 X축, Y축 방향으로 미세하게 움직일 수 있도록 마이크로 포지션잉(micro-positioning) 기

능을 가지고 있고 상부 홀더(910)는 Z축 방향으로 이동이 가능하며 일정 압력으로 프레스(press)할 수 있도록 구성되

어 있다. 또한 상부, 하부홀더는 일정 온도까지 가열할 수 있는 열원(920)이 구성되고 상부전극과 하부전극을 얼라인(

align)하기 위하여 상부나 하부에 형상 감지판(935)이 설치되어 있으며, 이 형상 감지판(935)을 눈으로 직접관찰하기

위한 현미경(940) 또는 형상감지판 내에 이미지센서를 포 함시켜 자동으로 검지할 수 있다. 상기 정밀접합장치 전체

는 고분자 전해질막(950)을 하부전극에 위치시키고 일정한 습도를 유지하기 위해 밀폐된 용기(chamber) 내에서 정

밀접합, 열간압축한다.

도 9b는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 형상 감지를 이용하여 정밀 접합하는 방법을 나타낸 도면이다.

도 9b에 이러한 형상감지를 이용하여 정밀접합하는 경우, 바람직한 얼라인 형상을 도시하였다. 하부전극(960)에는 

원 형태의 얼라인 구멍(hole)을 만들고 상부전극(970)에는 하부전극의 원에 내접하는 정삼각형 형태의 얼라인 구멍(h

ole)을 만들어 상부전극과 하부전극의 사이 간격을 10-50μm 범위 내에서 이격시켜 도 9a에서와 같이 하부에서 광

원(930)을 비추고 한군데도 짤리지 않는 정삼각형모양의 형상을 형상감지판(935)에서 얻을 수 있도록 얼라인하여 정

밀접합, 열간압축한다.

도 10은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 얼라인봉에 의한 막전극 접합체의 제조 방법을 나타낸 도면이다.

상기의 정밀 접합 방법과는 다르게 산화 및 환원 전극 위에 미세한 구멍들을 형성시킨 후, 도 10에 도시한 바와 같이 

사각으로 형성된 얼라인 봉이 구성되어지고 열원을 포함하고 있는 하부틀(1000) 위에, 구멍이 가공되어진 하부전극 (

1010)및 상부전극(1020)을 얼라인 봉으로 맞추어 삽입하면 자동으로 얼라인한다. 얼라인 봉은 한변의 길이가 약 1-

3mm이고 높이가 약 5-10cm인 제1 얼라인 봉(1040)과 한변의 길이가 약 0.5-1mm이고 높이가 약 2-4cm인 제2 얼

라인 봉(1045)으로 구성할 수 있다. 우선 제1 얼라인 봉으로 이미 가공되어 구멍이 정확히 형성되어진 하부전극 을 

제1 얼라인 봉에 맞추어 삽입하고 제2 얼라인 봉에 하부전극 구멍을 맞추어 삽입하여 하부틀 바닥에 위치시킨다. 그 

다음단계로 고분자 전해질막(1030)을 하부전극 위에 위치시키고 이미 가공되어 구멍이 정확히 형성되어진 상부전극

을 제1 얼라인 봉에 맞추어 삽입하고 연속해서 제 2얼라인 봉에 맞추어 삽입한 다음, 구조체(상부전극 및 하부전극 그

리고 고분자전해질을 포함)에 열원을 포함하고 있는 상부틀(1050)을 이용하여 약 200∼300bar 정도의 압력을 가하

고, 습도는 약 70-80% 사이, 상부틀과 하부틀의 포함된 열원을 이용하여 약 100℃∼150℃ 온도에서 약 1-5분 동안 

열간 압축시켜 긴밀한 결합을 갖도록 하여 막전극 접합체(MEA)를 형성할 수 있다.

상기의 정밀접합을 하는 방법들은 고체 고분자 전해질막을 사용하지 않고 고분자전해질 용액(예를 들면 25% Nafion

solution)을 사용하여 상부 및 하부전극 위에 스프레이 방법으로 고분자 전해질막을 형성시키는 경우에도 사용할 수

가 있다.

도 11은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 막전극 접합체(MEA) 제조에 사용되는 간격바(spacer)의 개념도이다.
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도 11은 본 발명의 막전극 접합체(MEA) 제조 시 사용되는 간격바(spacer)의 개념도를 도시하였다. 상기의 열간 압축

시 고분자 전해질 막(1100)의 두께를 용이하게 조절하기 위해 샌드위치 구조의 고분자 전해질 막(1100)과 양쪽 전극

(1110, 1120)사이에 피티에프이(PTFE) 계열로 이루어진 수십 마이크로미터(20-80㎛)의 두께를 가진 간격바(space

r)(1130, 1140)를 삽입하여 더 얇은 고분자 전해질막을 특별한 처리없이 형성되도록 정밀접합 및 열간 압축한다. 또

한 이 간격바는 전극의 가장자리에 위치할 수도 있고, 일정위치에 분산시켜 사용할 수도 있다.

상기의 공정을 통하여 제조한 막전극 접합체(MEA)를 이용해 연료전지 스택을 제조할 수 있다. 분리판(separator)이

란, 바이폴라 플레이트(bipolar plate)라고 불리기도 하며, 연료 전지를 구성하는 단위 전지를 서로 연결시키기 위하여

사용된다. 동시에 산화 전극과 환원 전극에 산소와 연료를 공급시키는 역할도 한다. 즉, 분리판의 일측면에는 산소를 

공급하기 위한 유로가 형성되어 있으며, 상기 분리판의 반대측면에는 연료를 공급하기 위한 유로가 형성되어 있다. 

상기 분리판은 동시에 산화 전극에서 생성된 전자를 환원 전극으로 전도해 주는 역할을 하며, 전기 화학적 반응으로 

생성된 물을 제거해주는 역할을 수행한다.

본 발명에 의한 분리판은 양 측면에 유로가 형성되어 있고, 상기 분리판 사이에 냉각판이 개재되어 있어, 전기 화학적

반응에 의해 생성된 열을 효과적으로 제거할 수 있다. 이하, 냉각판이 개재되지 않은 분리판은 유로판이라 칭하기로 

한다. 또한 상기와 같은 구조로, 연료(반응가스, 기체 등)와 냉각수는 분리되어 공급 및 배출되어진다.

도 12는 본 발명의 바람직한 일 실시예의 따른 분리판을 나타낸 도면이다.

발명에 대한 이해의 편의를 위하여 상기 냉각판을 생략하고 유로판만으로 구성된 분리판을 고려하기로 한다. 도 12를

참조하여, 분리판에서 연료를 공급하는 유로가 형성된 측면을 기준으로 설명하기로 한다.

상기 분리판은 연료 공급구(1200), 연료 배출구(1210), 기체 공급구(1220), 기체 배출구(1230), 공급 유도로(1240), 

공급공(1250), 유로(1260), 유로벽(1265), 배출공(1270), 배출 유도로(1280) 등으로 구성되어 있다.

연료 공급구(1200)는 고분자 전해질막과 전극의 접합체인 막전극 접합체(MEA)에 고분자 전해질 연료 전지(PEFC)

의 연료 기체인 수소를 공급하고, 연료 배출구(1210)는 반응하지 않은 배기가스를 배출한다. 분리판 뒷면에 위치한 

기체 공급구(1220)는 산화제인 산소를 공급할 수 있도록 기체를 공급하고, 기체 배출구(1230)는 상기 연료 전지가 동

작 시 발생하는 열화가스를 방출한다. 상기 연료 공급구(1200)로 유입된 연료는 공급 유도로(1240)를 통하여 공급공

(1250)으로 이동할 수 있다.

그리고 유로(1260)는 유입된 연료가 막전극 접합체(MEA)와 반응할 수 있도록 이동시키는 가이드 역할을 하는 동시

에 막전극 접합체(MEA)에서 산화환원 반응에 의하여 생성되는 물(H 2 O)을 이동시킬 수 있는 역할을 한다. 유로벽(

1265)은 막전극 접합체(MEA)와 결합 시 상기 유로(1260)의 유지 및 유로를 흐르는 기체 또는 액체가 효과적으로 이

동할 수 있도록 하는 역할을 한다.

도 13은 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 단위 전지가 적층되어 구성된 스택 구조를 나타낸 도면이다.

연료 전지 스택은 전기 화학적 반응이 일어나는 단위 전지를 수십 또는 수백개씩 적층하므로써 구성된다. 일반적으로

구성 요소간의 접촉 저항을 줄이기 위하여, 끝판을 압착하여 제조한다.

연료전지 시스템은 크게 순수 수소를 사용하지 않고 탄화수소계열의 연료를 사용할 때 필요한 연료개질기부문, 전기

화학 반응으로 전기를 생산하는 스택 부문, 스택에서 생산된 직류전류를 교류로 전환하여 주는 전력 변환기 부문, 그

리고 기타 제어장치 및 급기 설비 등으로 이루어져 있다. 연료 전지 시스템이 고효율, 고신뢰성, 저가격화를 달성하기 

위해서는 연료 전지를 구성하는 모든 부문이 효율적으로 작동되는 시스템의 구축이 필요하나, 특히 전기 화학 반응이

일어나는 스택 부문에서의 성능의 향상은 가장 중요하다. 스택 부문은 크게 전기 화학 반응이 일어나는 막전극 접합

체(MEA)와 여기에 연료 및 공기를 공급해주는 분리판(Bipolar Plate)이 여러개 직렬로 적층되어 연결된 구조를 하고

있으며, 필요에 따라 냉각판이 설치되기도 한다.

스택의 고성능화는 스택의 소형화는 물론 저가격화를 가능케 한다. 스택의 고성능을 위해서는 분리판의 소재 개량은 

물론 유로의 효율적인 설계를 통하여 두께를 줄이고 유체의 흐름을 원활하게 해주는 것이 중요하다. 그러나 무엇보다

가장 중요한 것은 전기 화학 반응이 일어나는 핵심 부문인 막전극 접합체(MEA)의 성능을 증진시키는 것이 가장 중요

하다. 막전극 접합체(MEA) 자체의 출력 밀도가 향상되면 같은 부피의 스택에서 높은 출력을 낼 수 있음은 물론 같은 

출력 대비 스택의 소형화를 달성할 수 있고 결과적으로 연료전지 시스템에서 가장 높은 원가를 구성하고 있는 스택의

저 가격화를 달성 할 수 있다.

도 13을 참조하면, 단위 전지가 적층되어 있는 구조를 하고 있다. 본 발명에 의한 분리판(1340)은 양 측면에 유로(13

00, 1320)가 형성되어 있고, 상기 유로판 사이에 냉각판(1310)이 개재되어 있어, 전기 화학적 반응에 의해 생성된 열

을 효과 적으로 제거할 수 있다. 상기 냉각판(1310)은 전기 화학적 반응시 발생되는 열을 제거 또는 사용하기 위하여 

액체인 냉각매체를 공급하고 배출하는 채널(1330)이 형성될 수 있다.

또한 상기와 같은 구조로, 연료(반응가스, 기체 등)와 냉각수는 분리되어 공급 및 배출되어진다. 물론 상기 유로판(13

00)사이에 개재되는 냉각판(1310)을 제거하고, 유로판-유로판 구조 혹은 바이폴라판의 분리판을 설치하는 것이 가

능함도 물론이다.

상기 개략적인 스택의 기본 구조에 반응 기체의 출구 및 입구, 냉각 매체 순환구, 생성된 전압이 출력되기 위한 단자 

등이 부가적으로 설치된다. 실제 연료 전지 시스템이 동작하기 위해서는 상기 연료 전지 스택에 연료 개질기, 공기 압

축기, 열 및 물 처리기, 전력 변환기 등이 구비되어야 하며, 도 14에서 상술하기로 한다.

본 발명의 막전극 접합체(MEA)를 포함한 단위 전지를 적층함으로써 연료전지 스택(stack)을 구성하여 원하는 용량

의 고분자 전해질 연료 전지(PEFC)를 제조할 수 있다.

도 14는 본 발명의 바람직한 일 실시예에 따른 연료 전지 시스템의 전체 구성을 나타낸 도면이다.

도 14를 참조하면, 상기의 막전극 접합체(MEA)를 사용하여 제조된 고분자 전해질 연료 전지(PEFC) 시스템은 천연 

가스 캐비넷(cabinet)(1410), 천연 가스 유량 조절기(1415), 물탱크(1420), 수증기 발생기(1425), 수소 개질기(1430
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), 불순물 제거기(1440), 일산화탄소(CO) 제거기(1450) 및 공기 필터(1485) 등으로 구성된 연료 공급부(1400), 연료

공급공(1470), 공기 공급공(1475), 냉각수 순환구(1480) 등으로 구성된 연료 전지부(1460) 그리고 인버터(1495) 등

으로 구성된 전력 조절부(1490)로 구성되어 있다.

연료 공급부(1400)는 천연 가스 캐비넷(cabinet)(1410)과 천연 가스 유량 조절기(1415)를 포함한다. 수소 개질기(14

30)는 수소가 풍부한 개질 가스를 생성하는 역할을 수행한다. 상기 수소 개질기(1430)에서는 물탱크(1420) 및 수증

기 발생기(1425)에 의해 생성된 수증기 및 천연 가스가 개질 촉매 및 수증기 개질 반응에 의하여 수소가 풍부한 개질 

가스로 변환된다.

연료공급부(1400)는 상기 수소 개질기(1430)에 연결해서 천연가스 내에 있는 불순물 성분을 제거하기 위한 불순물 

제거기(1440), 이와 연결된 일산화탄소(CO) 제거기(1450)를 포함한다. 개질 촉매로는 담체(carrier)에 루테늄, 로듐,

니켈 등의 금속을 담지한 것을 사용할 수 있다. 상기 금속을 담지하는 담체로는 이산화지르코늄(zirconia), 알루미나, 

실리카겔, 활성알루미나, 이산화티탄(titania), 코제라이트, 제올라이트, 몰데나이트 그리고 활성탄 등을 사용할 수 있

다. 또한 일산화탄소(CO) 제거기(1450)는 백금 촉매 등에 대해 피독(catalyst poison)현상을 감소시킬 수 있다.

고분자 전해질 연료 전지(PEFC)부(1460)는 상기의 일산화탄소(CO) 제거기(1450)를 통과한 개질 가스(수소 가스)를

산화 전극(anode)에 공급하는 연료 공급공(1470)과 환원 전극(cathode)에 공기를 공급하는 공기 공급공(1475) 및 

냉각수를 공급하기 위한 냉각수 순환구(1480) 등이 구성되어 있다. 그리고 동작 시, 전 기화학적 반응에 의하여 전류

가 생성될 때, 발생하는 열을 제거하기 위해 냉각수인 물이 순환되게 구성되어 있다.

상기의 연료 전지부(1460)에서 생성된 소정의 전류는 직류 전력으로 추출할 수 있다. 전력 조절부(1490)에서는 컨버

터, 인버터(1495)가 구비되어 있어 직류와 직류, 또는 직류와 교류의 변환을 안정적으로 수행하여, 상기 직류 전력을 

사용하기 쉬운, 소정의 원하는 형태로 변환할 수 있다.

상기에서는 본 발명의 바람직한 실시예를 참조하여 설명하였지만, 해당 기술 분야에서 통상의 지식을 가진 자라면 하

기의 특허 청구의 범위에 기재된 본 발명의 사상 및 영역으로부터 벗어나지 않는 범위 내에서 본 발명을 다양하게 수

정 및 변경시킬 수 있음을 이해할 수 있을 것이다.

발명의 효과

고분자 전해질형(PEFC) 연료전지에서 전기화학 반응에 의하여 전기를 생산하는 막전극 접합체(MEA)의 출력밀도 향

상은 연료전지의 고성능화, 소형화, 저가격화를 달성하는데 있어서 가장 중요한 과제이다. 본 발명에서는 고분자 전해

질막과 전극지지체가 압착하여 이루어진 막전극 접합체(MEA)에서 계면이 평평했던 기존의 구조를, 계면이 그루브(G

roove) 형태의 3차원의 형상을 가지면서 두 개의 전극과 전해질막이 서로 견고하게 맞물린 막전극 접합체(MEA)를 

디자인하고 제조하는 방법을 개시하였다.

본 발명에 의하여 제조된 막전극 접합체(MEA)는 전기화학 반응이 일어나는 3 상 계면의 반응 표면적을 기존의 평평

한 막전극 접합체(MEA) 대비하여 획기적으로 증가시킬 수 있었다. 또한 톱니바퀴와 같은 모양으로 견고하게 압착되

어 있어서 막전극 접합체(MEA)의 열간 압착과정에서 접합 시 발생하는 미끄러짐 현상을 감소시켜 재현성이 우수한 

제조 방법을 제공하는 효과는 물론 연료전지의 운전 중에 발생하는 외부의 진동이나 스택조립 과정에서 구조적인 안

정성과 신뢰성을 갖도록 하였다. 이에 추가하여 고분자막의 두께를 줄일 수 있어 전해질막을 통과하는 수소이온의 오

옴(Ohmic) 저항을 줄일 수 있는 효과도 얻을 수 있었다.

본 발명에 의하여 제조한 막전극 접합체(MEA)는 같은 소재와 촉매 코팅을 이용한 기존의 평평한 막전극 접합체(ME

A)에 비하여 출력밀도가 획기적으로 증가하며, 동일한 출력의 연료전지 스택을 제조하는데 필요한 막전극 접합체(M

EA) 와 분리판의 적층 수를 줄임으로서, 결과적으로 연료전지의 소형화, 고성능화 및 저가격화를 이룰 수 있는 가능

성을 제공한다. 또한 초소형 연료전지 부문(2차전지 대체용 연료전지)에서도 높아진 막전극 접합체(MEA)의 성능을 

활용하여 새로운 응용 제품을 가능케 할 수 있을 것이다.

본 발명에서 제안된 3차원 형상의 계면을 지닌 막전극 접합체(MEA)는 다공성의 전극을 통해 연료가 공급되는 연료

전지에 있어서 연료가 기체인 고분자 전해질 연료전지(PEFC)와 연료가 액체(메탄올)인 직접메탄올 연료전지(DMFC)

에도 사용할 수 있으며, 전해질이 고체인 고체산화물 연료전지(SOFC)에서도 유사한 가공 공정을 적용해 사용할 수 

있다.

(57) 청구의 범위

청구항 1.
전기 화학 반응에 의하여 전류를 발생하는 막전극 접합체의 제조 방법에 있어서,

(a)다공성 탄소지를 소정의 크기로 절단하여 미리 설정된 두께 및 크기를 가지는 지지체를 형성한 후, 상기 지지체에 

대한 세정 및 수분 제거를 수행하고, 상기 지지체를 소정의 온도로 예열한 후, 상기 지지체의 일측면을 소정의 온도 조

건, 압력 조건 및 롤러 속도 조건하에서 건식 필름으로 코팅하고, 상기 지지체의 일측면을 소정의 에너지 밀도로 노광

한 후, 상기 건식 필름을 소정의 온도 조건, 압력 조건 및 이동 속도 조건하에서 미리 설정된 현상액을 분무하면서 현

상하고, 상기 지지체를 오븐에서 베이크한 후, 샌드블러스터 장비 및 미리 설정된 연마제를 이용하여 소정의 이동 속

도로 상기 지지체를 이동시키면서, 상기 지지체의 일측면을 소정의 두께로 식각하고, 상기 건식 필름을 제거한 후, 상

기 지지체에 대한 세정 및 수분 제거를 수행하여, 상기 지지체의 일측면에 미리 설정된 단면비를 가지는 복수개의 돌

기를 형성하는 단계;
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(b)미리 설정된 방식으로 촉매 슬러리를 제조한 후, 상기 촉매 슬러리를 상기 돌기가 형성된 지지체의 일측면에 접하

도록 소정의 두께로 촉매층을 형성하는 단계;

(c)상기 지지체 사이에 미리 설정된 방식으로 제조된 고분자 전해질막을 개재하는 단계;

(d)상기 지지체의 일측면에 미리 형성된 얼라인 마크 및 크기 및 높이가 상이한 복수의 얼라인 부재 중 하나를 이용하

여 상기 돌기가 맞물리도록 상기 지지체를 얼라인하는 단계;

(e)상기 막전극접합체의 두께를 균일하게 조절하기 위해 간격바를 이용하여, 상기 얼라인(align)된 지지체를 열간 압

축하는 단계;

를 포함하며, 상기 돌기의 형상에 상응하는 계면이 형성되는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체의 제조 방법.

청구항 2.
삭제

청구항 3.
삭제

청구항 4.
삭제

청구항 5.
제2항 있어서,

상기 식각하는 깊이는 수백 마이크로미터인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 6.
상기 돌기 형상에 상응하여 상기 지지체를 관통하여 식각한 후, 상기 지지체의 타측면에 접하여 평판을 부착하는 단

계를 더 포함하는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 7.
삭제

청구항 8.
상기 (b)단계는

상기 지지체의 회전 방향을 변화시키면서, 촉매 혼합액을 분무하여 이루어지는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제

조 방법.

청구항 9.
제1항에 있어서,

상기 (c)단계는

상기 돌기가 형성된 지지체의 일측면에 고분자 전해질 용액을 스프레이 방법으로 분무함으로써 이루어지는 것을 특

징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 10.
삭제

청구항 11.
제1항에 있어서,

상기 (d)단계는

상기 지지체에 미리 형성된 얼라인 구멍으로 관통된 광원의 형상을 소정의 형상 감지판을 이용하여 감지하여 얼라인

하는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 12.
제1항에 있어서,

상기 (d)단계는,

크기 및 높이가 상이하며, 하부틀에 고정되어 형성된 복수개의 얼라인 부재를, 상기 지지체의 모서리 부분에 미리 형

성된 복수개의 얼라인 구멍에 삽입하여 수행되는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 13.
삭제

청구항 14.
삭제

청구항 15.
제1항에 있어서,

상기 지지체의 일측면에 형성된 돌기의 형상은

사각 기둥, 삼각기둥, 사다리꼴 기둥, 육면체, 사각뿔대 중 적어도 하나인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방

법.

청구항 16.
제1항에 있어서,

상기 돌기의 단면비(aspect ratio)가 0.01이상 6이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 17.
제1항에 있어서,
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상기 돌기의 단면비(aspect ratio)가 0.5이상 3이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 18.
제1항에 있어서,

상기 돌기의 너비는 50㎛이상 500㎛이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 19.
제1항에 있어서,

상기 돌기의 너비가 100㎛이상 200㎛이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 20.
제1항에 있어서,

상기 고분자 전해질막의 두께가 10㎛이상 200㎛이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 21.
제1항 내지 제20항 중 어느 한 항에 기재된 방법으로 제조된 막전극 접합체.

청구항 22.
제1항 내지 제20항 중 어느 한 항에 기재된 방법으로 제조된 막전극 접합체를 포함한 것을 특징으로 하는 단위 전지.

청구항 23.
제1항 내지 제20항 중 어느 한 항에 기재된 방법으로 제조된 막전극 접합체를 포함한 것을 특징으로 하는 연료 전지 

스택.

청구항 24.
제1항 내지 제20항 중 어느 한 항에 기재된 방법으로 제조된 막전극 접합체를 포함한 것을 특징으로 하는 연료 전지 

시스템.

청구항 25.
제1항 내지 제20항 중 어느 한 항에 기재된 방법으로 제조된 막전극 접합체를 포함한 것을 특징으로 하는 센서.

청구항 26.
전기 화학 반응에 의하여 전류를 발생하는 막전극 접합체의 제조 방법에 있어서,

다공성 탄소지를 소정의 크기로 절단하여 미리 설정된 두께 및 크기를 가지는 지지체를 형성한 후, 상기 지지체에 대

한 세정 및 수분 제거를 수행하는 단계;

상기 지지체를 소정의 온도로 예열한 후, 상기 지지체의 일측면을 소정의 온도 조건, 압력 조건 및 롤러 속도 조건하

에서 건식 필름으로 코팅하는 단계;

상기 지지체의 일측면을 소정의 에너지 밀도로 노광한 후, 상기 건식 필름을 소정의 온도 조건, 압력 조건 및 이동 속

도 조건하에서 미리 설정된 현상액을 분무하면서 현상하는 단계;

상기 지지체를 오븐에서 베이크한 후, 샌드블러스터 장비 및 미리 설정된 연마제를 이용하여 소정의 이동 속도로 상

기 지지체를 이동시키면서, 상기 지지체의 일측면을 소정의 두께로 식각하여 미리 설정된 단면비를 가지는 복수개의 

돌기를 형성하는 단계;

상기 건식 필름을 제거한 후, 상기 지지체에 대한 세정 및 수분 제거를 수행하는 단계

를 포함하는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 27.
제26항에 있어서,

상기 돌기의 형상은

사각기둥, 삼각기둥, 사다리꼴기둥, 육면체, 사각뿔대 중 적어도 하나인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 28.
제26항에 있어서,

상기 돌기의 단면비(aspect ratio)가 0.01이상 6이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 29.
제26항에 있어서,

상기 돌기의 단면비(aspect ratio)가 0.5이상 3이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 30.
제26항에 있어서,

상기 돌기의 너비는 50㎛이상 500㎛이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 31.
제26항에 있어서,

상기 돌기의 너비가 100㎛이상 200㎛이하인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 32.
삭제

청구항 33.
삭제

청구항 34.
삭제
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청구항 35.
제32항 있어서,

상기 식각하는 깊이는 수백 마이크로미터인 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 36.
제32항에 있어서,

상기 돌기 형상에 상응하여 상기 지지체를 관통하여 식각한 후, 상기 지지체의 타측면에 접하여 평판을 부착하는 단

계를 더 포함하는 것을 특징으로 하는 막전극 접합체 제조 방법.

청구항 37.
삭제

청구항 38.
삭제

청구항 39.
삭제

청구항 40.
삭제

청구항 41.
삭제

청구항 42.
삭제

청구항 43.
삭제

청구항 44.
삭제

청구항 45.
삭제

청구항 46.
삭제

청구항 47.
삭제

청구항 48.
삭제

도면
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도면2



등록특허  10-0409042

- 18 -

도면3a

도면3b

도면3c
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도면5c

도면5d

도면6
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도면8
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도면14
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