
Vol. 36, No. 6, 422-428 (2023)
DOI: http://dx.doi.org/10.7234/composres.2023.36.6.422
ISSN 2288-2103(Print), ISSN 2288-2111(Online)  

Paper
바나듐 레독스 흐름전지용 열가소성 탄소 복합재료 하이브리드 
분리판 개발
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Development of Thermoplastic Carbon Composite Hybrid Bipolar Plate 
for Vanadium Redox Flow Batteries (VRFB)

Jun Woo Lim† 

ABSTRACT: The electrical contact resistance between the bipolar plate (BP) and the carbon felt electrode (CFE),
which are in contact by the stack clamping pressure, has a great impact on the stack efficiency because of the
relatively low clamping pressure of the vanadium redox flow battery (VRFB) stack. In this study, a polyethylene (PE)
composite-CFE hybrid bipolar plate structure is developed through a local heat welding process to reduce such contact
resistance and improve cell performance. The PE matrix of the carbon fiber composite BP is locally melted to create a
direct contact structure between the carbon fibers of CFE and the carbon fibers of BP, thereby reducing the electrical
contact resistance. Area specific resistance (ASR) and gas permeability are measured to evaluate the performance of
the PE composite-CFE hybrid bipolar plate. In addition, an acid aging test is performed to measure stack reliability.
Finally, a VFRB unit cell charge/discharge test is performed to compare and analyze the performance of the developed
PE composite-CFE hybrid BP and the conventional BP.

초 록: 스택 체결압에 의해 접촉되는 분리판(BP)과 탄소펠트전극(CFE) 사이의 전기적 접촉저항은 상대적으로 낮
은 바나듐 레독스 흐름전지(VRFB) 스택의 체결압 때문에 스택 효율에 큰 여향을 미친다. 본 연구에서는 이러한
접촉저항을 줄이고 셀 성능을 향상시키기 위해 국부 가열 접합 공정을 통해 폴리에틸렌(PE) 복합재료-CFE 하이
브리드 BP 구조를 개발하였다. 탄소섬유 복합재료 BP의 PE 매트릭스를 국부적으로 녹여 CFE의 탄소 섬유와 BP
의 탄소 섬유의 직접 접촉 구조를 만들어 전기 접촉 저항을 감소시겼다. PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP의 성능
을 평가하기 위해 면적비저항(ASR)과 기체투과도를 측정하였다. 또한 스택 신뢰성을 측정하기 위해 내산성 시험
을 수행하였다. 최종적으로, 개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP와 기존의 BP의 성능을 비교 분석하기 위하
여 VFRB 단위셀 충/방전 시험을 수행하였다.

Key Words: 열가소성(Thermoplastic), 탄소 펠트(Carbon felt), 분리판(Bipolar plate), 바나듐 레독스 흐름전지(Vanadium
redox flow battery)

1. 서 론

바나듐 레독스 흐름 전지(VRFB)는 비폭발성, 무제한 전

력 용량 및 긴 수명과 같은 다양한 장점을 가진 가장 유망
한 에너지 저장 시스템(ESS) 중 하나이다. VRFB의 이러한
특성은 피크 시간이 아닌 시간에 초과 전기 에너지를 저장
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했다가 피크 시간에 전달함으로써 정전 위험을 줄일 수 있
다[1,2]. 일반적인 VRFB 시스템은 Fig. 1과 같이 다수의 셀
(일반적으로 40개 셀), 2개의 펌프, 양극 전해질 및 음극 전
해질용 탱크 2개로 구성된다. 단일 셀은 두 개의 분리판(BP),
두 개의 탄소 펠트 전극(CFE), 두 개의 유로 프레임 및 멤브
레인으로 구성된다. 전극은 일반적으로 전기 전도성이 높
은 탄소 펠트로 만들어져 스택에 반응성 사이트와 전기적
경로를 제공한다. 멤브레인은 셀에서 양극과 음극을 분리
하고 양성자 전도 경로를 제공한다. BP는 각 단일 셀을 분
리하고 VRFB 스택의 인접한 셀에 전류 경로를 제공한다.
따라서 BP는 높은 전기 전도도와 바나듐 황산 전해질에 대
한 낮은 투과성을 가져야 한다[3,4].

VRFB는 구조적으로 양성자 교환막 연료 전지(PEMFC)
와 유사해 보이지만 기체 연료에서 반응이 일어나는 연료
전지와 달리 액체 전해질에서 화학 반응이 일어난다. VRFB
의 전력 용량은 스택 면적의 크기와 스택의 수에 의해 결정
되는 반면, 에너지 용량은 전해질의 양에 의해 결정된다[5].
VRFB의 충전과 방전은 환원과 산화(redox) 반응을 통한 바
나듐 이온의 전위차에 의해 일어나며 음극과 양극의 반응
은 각각 Eq. (1)과 (2)와 같다.

VO2
+ +2H++ e− ↔ VO2++ H2O      (1)

V2+ ↔ V3++ e−      (2)

VRFB는 PEMFC 시스템에 비해 에너지 밀도가 상대적으
로 낮기 때문에 전해질의 특성을 최적화하여 에너지 밀도
와 효율을 높이려는 여러 시도가 있었다[5-8]. 그러나 향상
된 전해질을 사용하더라도 시스템 성능을 향상시키기 위
해서는 VRFB 스택 내부에서 발생하는 두 가지 주요 에너
지 손실을 줄여야 한다. 첫째로 작동 중 탄소 펠트를 통한

전해질의 점성 소산이 발생한다[3]. 또한 PEMFC와 마찬가
지로 스택 구성 요소의 전기 저항으로 인해 VRFB 스택에
서 저항 손실이 발생하여 VRFB 시스템의 효율이 감소한
다. 따라서 BP를 개발하고 최적화하여 스택의 저항 손실을
최소화하기 위한 여러 연구가 있었다. Lim 등은 PEMFC를
위한 높은 모듈러스와 강도를 가진 탄소/에폭시 복합재료
BP를 개발하고 그 성능을 검증하였다[8,9]. Kim 등은 높은
전기 전도도, 높은 내화학성과 높은 성형성을 갖는 복합재
료 BP를 개발하였다[10,11].

VRFB 스택 내부의 CFE에 대한 압축 압력은 액체 전해질
의 점성 소실을 줄이기 위해 PEMFC의 압축 압력보다 훨씬
작아야 함으로 BP와 CFE 사이의 전기적 접촉 저항이 전지
효율에 크게 영향을 미친다. 따라서 VRFB 스택의 상대적
으로 낮은 압축 압력에서 전기 접촉 저항을 줄임으로써 VRFB
스택 효율을 훨씬 향상시킬 수 있다. 본 연구에서는 열가소
성 접합을 통해 탄소섬유 복합재료 BP의 PE 매트릭스에 CFE
를 접합하여 BP와 CFE 사이의 전기적 접촉 저항을 감소시
키기 위해 폴리에틸렌(PE) 복합재료-CFE 하이브리드 BP 구
조를 개발하였다. 개발된 하이브리드 BP 구조의 성능을 평
가하기 위해 면적비저항(ASR)과 내산성 시험 및 기체투과
도를 측정하였다. 또한, 개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리
드 BP와 기존의 BP의 성능을 비교 분석하기 위하여 VFRB
단위셀 충/방전 시험을 수행하였다.

2. 시 험

2.1 하이브리드 분리판 제작

평직 탄소직물(C-120, SK케미칼, 대한민국)과 PE 분말

Fig. 1. Schematic drawing of the vanadium redox flow battery
system

Table 1. Material properties

Plain weave carbon fabric (C-120)

Bundle 
size

Areal
 density 
(g/m2)

Thickness 
(1ply, μm)

Fiber properties
Modulus 

(GPa)
Strength 

(GPa)
Density
 (kg/m3)

3 k 200 270 240 4.9 1.82 × 103

PE powder (UR644)

Material
Average 
particle

 size (μm)

Density 
(g/cm3)

Melting 
temperature

 (°C)

Melt flow index
 (g/10 min)

LLDPE 10 0.935 124 130
Carbon black (Ketjenblack, EC-600JD)

Average 
particle 

size 
(nm)

Apparent 
bulk 

density 
(g/cm3)

BET
 surface area 

(m2/g)

Ash 
content 

(%)

Iodine 
adsorption

 (mg/g)

DBP 
absorption
 (ml/100 g)

34 0.115 1270 0.1 1050 495
(15 g method)
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(UR644, PE 분말, 롯데케미칼, 대한민국)을 사용하여 PE/탄
소섬유 복합재료-CFE 하이브리드 BP를 제작하였다. 전도
성 입자를 PE 분말과 혼합하여 BP의 벌크 저항을 감소시켰
다. 평직 탄소직물의 섬유 직경이 약 7 μm임을 고려하여, 섬
유 사이의 전도성 입자의 공간을 계산해 평균 34 nm의 직
경을 갖는 카본 블랙(Ketjen black 600JD, Mitsubishi
Chemical, Japan)을 전도성 입자로 선정하였으며, 사용된 재
료의 물성은 Table 1과 같다.

PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP 구조의 제작 공정은 Fig.
2와 같다. 120 mm × 120 mm 크기의 탄소직물을 아세톤으
로 세척하고 100°C에서 30분간 건조하여 오염물을 제거하
였다. PE 분말과 카본 블랙을 손으로 5분간 교반 한 후 믹
서를 사용하여 응집된 입자를 5분간 더 분산시켰다. PE 분
말/카본 블랙 혼합물은 0 wt.%에서 5 wt.%까지 1 wt.%의 차
이로 혼합하였다. 두 번째 단계에서는 PE 분말/카본 블랙
혼합물을 메쉬 번호 100(메쉬 크기: 0.149 mm)인 체를 사용
하여 탄소 직물 표면에 도포하였다. 세 번째 단계에서는 탄
소직물의 PE 분말/카본 블랙 혼합물에 의한 충분한 함침을
위해 밀폐된 압축 몰드에 넣고 핫프레스를 이용하여 160°C
를 30분간 유지하였다. 그 후 금형을 20 MPa의 일정한 압력
하에서 2시간 동안 실온(25°C)으로 냉각하였다. 마지막 네
번째 단계에서는 제작된 PE/탄소섬유 복합재료 BP의 양면
에 CFE를 배치한 후 핫프레스를 이용하여 BP 표면에 CFE
를 접합하였다. 국부 열가소성 접합의 개념은 PE 복합재료
BP의 표면 온도만을 높여 CFE의 섬유가 BP의 표면 수지층
을 파고들어 BP의 기계적 특성을 유지하며 PE 복합재료 BP
의 탄소섬유와 직접 접촉을 하도록 하는 것이다. CFE의 기
계적 물성을 압축 시험으로 측정하여 기계물성 유지를 위
한 임계 압력을 1.2 MPa로 결정하였다[11,12]. 압축 시험 수
행 전후의 CFE 질량 변화를 측정하여 압축 압력이 1.2 MPa
를 초과하면 CFE의 섬유 파손으로 인한 질량 저하가 발생

하는 것을 확인하였다. 따라서 국부 가열 접합 시 인가 압
력은 제작 과정에서 CFE가 손상되지 않는 최대 압력인
1.2 MPa로 고정하였으며 가열 지속 시간은 2초씩 증가시키
며 시편을 제작하였다.

2.2 전기적 성능

최적의 카본 블랙 양을 결정하기 위해 카본 블랙이 내포
된 PE 복합재료 BP의 면적비저항(ASR)을 측정하였다. PE
복합재료 BP 시편의 크기는 100 mm × 100 mm × 0.4 mm이
며 VRFB 스택 내부의 CFE에 대한 압축 압력이 0.05 MPa인
것을 고려하여 인가 압축 압력은 0.05 MPa로 통일하였다.
BP 시편을 CFE 사이에 놓고 전원 공급 장치(ORS-030A,
ODA, 대한민국)와 멀티미터(3457A, Hewlett Packard, USA)
에 연결된 두 개의 금도금 구리 전극 사이에 위치하였다. ASR
은 만능시험기(INSTRON 4469, Instron Corp., MA, USA)를
사용하여 인가된 0.05 MPa에서 측정된 전압으로 계산하였
으며 탄소 섬유의 전기 저항에 대한 열적 영향을 방지하기
위해 온도를 대기압에서 25 ± 1°C로 제어하였다[13]. BP의
전체 저항 R(total)과 시스템 저항 R(system)은 Eq. (3)과 (4)로 나
타낼 수 있으며 BP의 ASR(BP)은 전체 저항에서 시스템 저항
을 뺀 Eq. (5)와 같다[14].

R(total) = 2RCU-CFE + 2RCFE + 2RCFE-BP + RBP      (3)

R(system) = 2RCU-CFE + 2RCFE      (4)

ASR(BP) = 2RCFE-BP + RBP      (5)

이때 RCU-CFE는 구리 전극과 CFE 사이의 접촉 저항이며
RCFE, RCFE-BP , RBP는 각각 CFE의 벌크 저항, CFE와 BP 사이
의 접촉저항, BP의 벌크 저항을 나타낸다. Fig. 3과 같이
2 wt.%의 카본 블랙이 내포된 PE 복합재료 BP가 305 mΩ·cm2

의 값으로 가장 낮은 ARS 값을 나타냈다. 따라서 국부 가열
접합 시편은 2 wt.%의 카본 블랙이 내포된 BP를 이용하여
가열 지속시간을 변경하며 제작하였다. 제작된 PE 복합재
료-CFE 하이브리드 BP의 전체저항을 인가 압축 압력을
0.01 MPa에서 0.1 MPa까지 증가시키며 측정하였다.

Fig. 2. Fabrication process of the PE composite-CFE hybrid BP Fig. 3. ASRs with respect to carbon black wt.%
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2.3 내산성 시험 및 기체투과도

VRFB 시스템에서는 작동 중 1.4 V의 셀 전위차로 인해 전
해질 내 물의 전기분해가 발생할 수 있으며 전해질 흐름 경
로를 통한 비정상적 전류가 흐르는 등의 일부 상황에서 BP
에 높은 전위차가 발생할 수 있다. 이러한 경우 전해질의 황
산은 BP의 산 노화 반응을 가속화할 수 있는 매우 강한 산
화제로 반응한다[15]. 결국 이는 BP의 기계적 특성을 저하
시키고 BP의 저항을 증가시켜 VRFB의 효율을 감소시킬 수
있다. 또한 음극 전해질과 양극 전해질을 분리하는 역할을
하는 BP의 산 노화로 인한 고장은 전해질의 크로스오버를
유발하여 점성 소실 손실을 증가시킬 수 있다. 이러한 문제
들에 대해 개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP의 내구
성 검증을 위해 산 노화 가속화 시험을 진행한 후 기체투과
도를 측정하였다.
개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP시편을 80°C의

4.0 M 농도 바나듐 황산 전해질에서 100시간 동안 산 노화
를 진행하였다. CFE가 국부 가열을 통하여 접합된 시편과
접합되지 않은 시편을 모두 검증하였으며 기체투과도는 Fig.
4와 같이 개발된 장치로 측정하였다. 두 개의 서로 다른 압
력 센서(ISE40-01-22, SMC, Japan)를 장착하여 개별의 원통
형 챔버의 압력을 측정하였으며 직경 40 mm의 디스크 모
양 시편을 양 챔버 사이에 위치하여 양 챔버를 시편으로 분
리하였다. 시편의 유효 직경은 30 mm이며 인가 압력에 의
한 시편 변화를 방지하기 위해 0.1 mm 두께의 다공성 스테
인리스 강판으로 시편을 지지하였다. 일반적인 VRFB의 최
대 내부 압력인 0.3 MPa를 챔버 1에 인가하였으며 챔버 2의
압력 변화를 100시간 후 측정하고 두 챔버 사이의 압력 차
로 기체투과도를 계산하였다.
실험 결과 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP의 기체투과
도는 6초 이하의 국부 가열 접합을 하였을 때 0인 것으로 나
타났다. 그러나 6초 이상의 국부 가열 시간으로 제작된 PE
복합재료-CFE 하이브리드 BP는 높은 투과성을 나타냈으
며 이는 BP의 PE 매트릭스의 전반적인 열변화에 의한 것이다.

2.4 충/방전 시험

개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP의 성능을 검증
하기 위해 단셀 시험장비(Standard Cell-BLUE, Standard
Energy Co., Ltd., 대한민국)를 이용하여 충/방전 시험을 수
행하였다. 가장 낮은 ASR 측정값을 나타낸 2 wt.%의 카본
블랙이 내포된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP를 사용하
여 실험을 진행하고 10 사이클 평균 에너지 효율을 기존 흑
연 분리판과 비교하였다.

3. 결과 및 토론

Fig. 3에 나타난 것과 같이 2 wt.%의 카본 블랙이 내포된
PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP가 305 mΩ·cm2로 가장 낮
은 ASR값을 나타냈다. 측정된 BP들의 두께는 카본 블랙 내
포 함량과 상관없이 평균 0.4 mm로 유지되었으며 이는 PE
매트릭스 내에서 카본 블랙 입자 분산이 나노 단위로 이루
어졌다고 할 수 있다. 많은 연구자들은 입자 간 또는 응집
체 간 거리가 전기 전도도를 결정하고 카본 블랙 분산이 전
도도를 감소시킨다는 것을 검증하였다[16-19]. 따라서, PE
매트릭스 내에 균일 하게 분포된 카본 블랙 응집체는 낮은
wt.%의 함량으로도 BP의 ASR을 감소시켰다. 그러나 카본
블랙의 함량이 증가함에 따라 Fig. 3의 실험 결과에 나타난
것과 같이 BP의 ASR이 다시 증가하는 것을 확인할 수 있었
다. 이는 PE 매트릭스와 혼합된 카본 블랙 응집체가 BP 제
작을 위한 압축과정에서 전단되어 나타나는 현상이다[17-19].

CFE를 국부 가열 접합을 통해 Fig. 5와 같이 2 wt.%의 카
본 블랙이 내포된 BP표면에 접합하였다. CFE의 섬유가 PE
수지층의 Local melting에 의하여 파고들어 BP의 섬유와 직

Fig. 4. Schematic drawing of gas permeability setup
Fig. 5. Electron microscope images of the PE composite-CFE

hybrid BP cross-sectio
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접 접촉하고 있는 것을 확인할 수 있다. 열 인가 시간이 6초
이상이 되면 Fig. 6과 같이 BP와 CFE 사이의 Resin Rich 영
역을 증가시키는 Global Matrix Melting이 발생하고 PE 복
합재료 BP의 변형으로 인해 전기 저항과 기체 투과성이 증
가한다. 국부 가열 접합을 위한 열 인가 시간에 따른 PE 복
합재료-CFE 하이브리드 BP의 전체 저항을 Fig. 7에 나타냈다.

PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP의 전체 저항은 가열 시
간이 6초를 초과할수록 다시 증가하는 경향을 보였다. 또
한 VRFB의 일반적 체결 압력인 0.05 MPa의 압력 하에서 서
로 다른 BP의 전체 저항을 측정하고, Fig. 8과 같이 개발된
2 wt.% 카본 블랙이 내포된 PE 복합재료-CFE 하이브리드
BP와 비교하였다. 개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP
가 여러 BP중 200 mΩ·cm2의 값으로 가장 낮은 전체 저항을
나타냈다.
개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP와 기존 흑연 BP
의 인가 압력에 따른 전체 저항 대표 곡선은 Fig. 9와 같다. 전

체 저항은 인가 압력이 증가함에 따라 감소하는 동일한 경
향을 보였으나 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP의 경우 낮
은 인가 압력에서도 흑연 BP보다 현저히 낮은 저항 값을 보
였다.
이는 국부 열가소성 접합 공정 중 BP의 표면 수지층만이
녹고 CFE 섬유가 압축 압력 하에서 BP 표면으로 압착되어
BP 섬유와 직접 접촉했기 때문이다. Fig. 10은 PE 복합재료
-CFE 하이브리드 BP의 등가 전기 회로를 나타내며 등가 전

Fig. 6. Electron microscope images of the resin rich area formed
by global melting

Fig. 7. Total resistances of PE composite-CFE hybrid BP with
respect to heat applied duration

Fig. 8. Total resistances of various BPs under 0.05 MPa

Fig. 9. Representative curves of the total resistance with respect
to the compaction pressure

Fig. 10. Equivalent electric circuit of PE composite-CFE hybrid
BP
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기 회로에서 전기 저항은 가장 낮은 전기 저항 구성 요소에
의해 결정된다[20]. 따라서 직접 접촉하는 섬유에 의해 제
공되는 바이패스 전기 전도가 BP와 CFE 사이의 계면 접촉
저항과 비교하여 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP의 전체
전기 저항을 현저히 감소시켰다. 또한 이러한 효과로 PE 복
합재료-CFE 하이브리드 BP는 체결 압력에 의한 영향이 기
존 BP 보다 낮아 안정적인 VRFB 성능을 얻는 주요 이점이
라고 판단된다.
내구성 검증을 위해 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP를

80°C의 4.0 M의 바나듐 황산 전해질에서 100시간 동안 산
노화 후 기체투과도 실험을 진행하였다. 6초 이상 열을 가
한 시편의 경우 산 노화 전후에 손상된 탄소/PE 복합재 BP
를 통한 기체 투과가 발생하였다. 그러나 6초 이하의 시편, 즉
열 손상이 없는 시편은 산 노화 후에도 완벽한 기밀성을 유
지하였다. 따라서 개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP
의 내구성은 바나듐 황산 환경에 서도 유지됨을 검증하였
다. 단셀 충/방전 시험에서 개발된 PE 복합재료-CFE 하이

브리드 BP는 Fig. 11과 같이 기존 BP의 82%보다 높은 84%
의 에너지 효율을 달성하였다.
이는 기존 흑연 BP에 비해 낮은 전체 저항이 셀 내부저
항을 감소시킨 영향이다. 또한, 개발된 PE 복합재료-CFE 하
이브리드 BP는 100사이클의 충/방전 시험 후에도 성능 변
화가 없는 것으로 나타났다. 따라서 개발된 PE 복합재료-
CFE 하이브리드 BP는 VRFBs 응용 분야에 적합하며 기존
BP를 대체할 수 있다고 판단된다.

4. 결 론

본 연구에서는 평직 탄소섬유직물 복합분리판(BP)의 매
트릭스로 카본블랙을 혼합한 폴리에틸렌(PE) 분말을 사용
하였으며 탄소 펠트 전극(CFE)을 국부 가열을 통하여 PE
복합재료 BP 표면에 접합하여 PE 복합재료-CFE 하이브리
드 BP구조를 개발했다. 개발된 PE 복합재료-CFE 하이브리
드 BP의 전기저항, 기체투과도 및 환경적 내구성을 측정하
였다. 또한 성능 평가를 위해 단셀 충/방전 시험을 실시하
였다. 2 wt.%의 카본 블랙이 BP의 ASR을 낮추는데 가장 효
과적이었으며 BP-CFE 접합 시 160°C에서 6초의 열 인가가
PE 복합재료 BP의 기계적 물성 저하없이 BP와 CFE 사이의
접촉 저항을 감소시키는데 가장 효과적이었다. 개발된 2 wt.%
의 카본 블랙을 내포한 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP는
VRFB의 일반적 체결 압력인 0.05 MPa에서 여러 BP 중 가
장 낮은 200 mΩ·cm2의 전체 저항을 나타냈다. 또한 PE 복
합재료-CFE 하이브리드 BP의 전체 저항은 기존 흑연 BP보
다 낮은 압축 압력에서도 낮은 값을 나타냈다. 개발된 PE
복합재료-CFE 하이브리드 BP는 100시간의 산 노화 후에도
기체투과도를 유지하는 것을 실험적으로 검증하였으며 단
셀 충/방전 시험을 통하여 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP
의 에너지 효율이 기존 BP의 82%보다 높은 84%를 나타내
는 것을 확인하였다. 따라서 개발된 2 wt.%의 카본 블랙이
내포된 PE 복합재료-CFE 하이브리드 BP는 VRFB 시스템의
효율을 증가시키기 위한 대체 BP가 될 수 있다.
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