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Abstract >> Hydrogen fuel cell propulsion ships are emerging to respond to the 

recently strengthened carbon emission regulations in the international shipping

sector. Methanol can be stored in a liquid state at normal pressure and temper-

ature, and has the advantage of lower reforming temperature compared to other

fuels. In this study, the optimal operating point of the methanol steam reforming

system was derived by changing the Steam Carbon Ratio (SCR) from 0.10 to 

3.00. Results showed that In terms of methanol conversion rate and hydrogen 

yield, the larger the SCR is the better, but in terms of system efficiency, it is most

advantageous to operate at SCR 0.70 in Pressure Swing Adsorption (PSA) mode

and SCR 0.80 in Pd membrane mode. Through this study, it was found that the 

optimal SCR in the reformer and the entire system including the reformer may be 

different, which indicates that the optimum operating point may be different de-

pending on the change of the system configuration.

Key words : Methanol(메탄올), Steam reforming(수증기 개질), Steam carbon ratio

(수증기 메탄올 혼합비), Optimal operation(최적운전), System efficiency
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 Mass flow rate [kg/h]

 Molar flow rate [kgmole/h]

MeOH Methanol

LHV Lower heating value [kJ/kg]

W Power [kJ/h]

X Conversion rate [%]

Y Yield

1. 서 론

지난 2018년 4월 Marine Environment Protection 

Committee 제72차 회의에서 2050년까지 국제 해운

분야 연간 greenhouse gas (GHG) 배출량을 2008년 

대비 약 50% 이상 감축하기로 협의하였다
1,2). 이러한 

GHG 규제를 만족시키기 위한 대응 방안으로는 선박 

에너지 이용 효율 개선, 선형 개선, 선속/운항 최적화, 

대체 연료 사용 등이 있다. 이때, 수소 연료전지는 디

젤 엔진에 비해 NOx, SOx, pariculate matter (PM) 및 

CO2 배출이 적다는 장점이 있어 위와 같은 환경 규

제를 극복할 수 있는 좋은 대응 방안으로 떠오르고 

있다
3,4).

Rivard 등5)
에 따르면 수소는 총 10가지 방법으로 

저장될 수 있는데 이 중 액체 수소 저장은 중량 및 

체적 대비 에너지 밀도가 높고 대기압에서 저장할 

수 있다는 장점이 있지만 끓는점이 –252.9℃로 극저

온이라는 단점이 있다. 이러한 수소의 저장 한계를 

극복하기 위한 방법으로는 탄화수소를 개질하여 수

소를 생산하는 방법이 있다. 수소를 생산하기 위한 

탄화수소의 종류로는 디젤, 가솔린, 에탄올, 메탄올 

등이 있다. 이 중 메탄올은 다른 연료에 비해 개질 온

도가 약 200-350℃로 낮아 개질하기 쉽고, 탄소 대비 

수소 비율이 1:4로 높아 많은 양의 수소를 생산할 수 

있다는 장점이 있으며 끓는점이 65℃로 상압, 상온

에서 액체 상태로 저장이 가능하다
6,7).

메탄올을 개질하는 방법으로는 수증기개질(steam 

reforming, SR), 부분산화개질(partial oxidation reform-

ing), 자열개질(autothermal reforming) 등이 있다
8). 이 

중 SR은 다른 개질 방법에 비해 상대적으로 고순도

의 수소를 생산할 수 있기 때문에 수소 생산 공정에

서 많이 이용된다
9). 이러한 장점으로 인해 메탄올 수

증기개질에 관한 연구는 많이 진행되고 있다. Özcan

과 Akın10)
은 메탄올 수증기개질 공정의 최적화를 위

해 Aspen Plus와 response surface methodology를 이

용해 공정 최적화를 진행하였다. Jung 등11)
은 수중무

기체계 공기불요추진(air independent propulsion) 시

스템에 개질형 연료전지를 적용하기 위해 디젤, 가솔

린, 에탄올, 메탄올 연료개질 시스템을 비교하고 분

석하였다. Ji 등12)
은 잠수함 및 unmanned underwater 

vehicle과 같은 수중무기체계에 공기불요추진기관용 

연료전지 시스템 적용을 위한 메탄올 연료 프로세서 

레이아웃을 제시하고, 수증기 개질기의 운전 압력 및 

steam to carbon ratio (SCR)에 따른 생성물의 분율, 

반응물의 소모량 등을 예측하였다.

대부분의 선행연구는 개질 압력, 개질 온도, SCR 

등과 같은 주요 공정 변수의 변화에 따른 전환율, 개

질 효율, H2 수율 등을 이용하여 개질기 최적 운전점

을 도출하였다. 이는 개질기에 초점을 맞춰 계산한 

것이므로 효율적인 시스템 운전을 위해서는 개질기

를 포함한 전체 시스템 효율에 대한 고려도 필요하

다. 따라서 본 연구에서는 선박의 추진시스템으로 수

소 연료전지를 적용하기 위해 메탄올 수증기 개질 

시스템의 SCR에 따른 운전 성능을 평가하고, 전체 

시스템 효율을 고려한 최적 운전점을 도출하는 것을 

목적으로 한다.

2. 연구 방법

2.1 시스템 모델링

2.1.1 메탄올 수증기개질 시스템 구성

본 연구에서 사용된 메탄올 수증기개질 시스템은 

기화기(evaporator), 개질기(reformer), 수소정제장치 

(purification unit), 연소기(burner), 증기 기화기(steam 

vaporizer)로 구성되어 있으며 아래 Fig. 1에 시스템 

block flow diagram을 도시하였다.

메탄올과 물은 기화기에서 완전 기화되고 개질기

로 유입되어 수소가 풍부한 개질가스를 생성한다. 개

질가스는 수소정제장치를 통해 수소(product)와 불순
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Fig. 1. Block flow diagram of methanol steam reforming sys-

tem

물(byproduct)로 분리된다. 이때 수소 정제 장치는 압

력 변동 및 혼합가스의 흡착제에 대한 선택도의 차

이에 의해 수소를 분리하는 pressure swing adsorp-

tion (PSA)과 팔라듐을 이용한 금속 치밀막을 통해 

수소를 분리하는 Pd membrane으로 구분할 수 있다
13). 

수소정제장치에서 분리된 불순물은 연소기에 주입되

어 산화제인 공기와의 연소 반응을 통해 완전 연소

되어 고온의 연소가스를 생성한다. 고온의 연소가스는 

증기 기화기로 주입되어 물과의 열 교환을 통해 증

기를 발생시킨다. 증기 기화기에서 생성된 증기는 1차

로 기화기에서 메탄올-물 혼합물과의 열 교환을 통

해 반응물을 완전 기화시키고, 2차로 개질기 흡열 반

응에 필요한 열량을 공급한다. 메탄올 수증기 개질 

반응은 아래 식 (1)-(3)에 따라 진행되는데 이때, 메

탄올 수증기 개질 반응은 강력한 흡열 반응이기 때

문에 반응이 정상적으로 이뤄지기 위해서는 지속적

이고 안정적인 열원 공급을 필요로 한다
14). 일반적인 

수증기 개질 시스템의 경우 개질기 또는 연료전지 

anode 측의 off-gas를 연소시켜 얻은 연소열을 이용

하여 개질기 열원을 공급한다
15,16). 그러나 수증기의 

잠열 구간을 이용하면 상(phase)이 변하여도 온도가 

변하지 않고 일정하여 개질기로의 안정적인 열원 공

급이 가능하다. 따라서 본 연구에서는 수증기의 잠열

을 이용하여 개질기 열원을 공급하는 간접가열방식

을 채택하였다. 이때, 수증기의 온도는 해당 압력에

서의 포화 온도보다 낮을 시 연소기에 연료용 메탄

올을 추가로 주입함으로써 제어된다. 

→                     (1)

→                          (2)

→                         (3)

2.1.2 공정 모델링 및 운전 조건

본 연구에서는 메탄올 수증기 개질 시스템의 공정 

모델링을 위하여 상용 공정 모사 프로그램인 Aspen 

HYSYS V11 (Aspen Technology, Inc., Bedford, MA, 

USA)을 사용하였다. 모델링에 사용된 상태방정식

(equation of state)은 탄화수소 및 수소에 적합한 

peng-robinson이다. 

메탄올 수증기 개질 시스템의 운전 조건 및 가정

은 Table 1에 도시하였다. 개질기는 깁스자유에너지

를 최소화하는 방법으로 반응 평형을 계산하는 Gibbs 

reactor를 이용하여 모델링을 진행하였다
17). 메탄올 

수증기 개질기의 주요 변수로는 개질 온도, 개질 압

력, SCR 등이 있다. 이 중 개질 온도는 메탄올 수증

기 개질 온도 범위를 고려하여 280℃로 설정하였으며, 

개질 압력은 수소 정제 시스템인 PSA와 Pd mem-

brane의 작동 압력에 의해 결정되도록 하였다. 메탄

올과 물의 공급 비율인 SCR은 아래 식 (4)에 의해 계

산된다. 0.10에서 3.00까지 변경하며 전환율, 개질 효

율, 시스템 효율 변화를 확인한다. 












                         (4)

연소기는 촉매연소기로 가정하고 모델링을 진행

하였다
17). 연소가스 배출 온도는 촉매연소기의 열적 

내구성을 고려하여 750℃로 설정하였으며, 마지막 

연소기에서는 최종 생성물이 CO2와 H2O로만 배출되

도록 주입된 반응물을 완전 연소시켰다. 이때, 완전 

연소 시 연소기 후단 온도가 과도하게 상승하는 것

을 방지하기 위해 과잉 공기를 주입하여 연소기 후단 

온도를 750℃로 제어하였다
18). PSA는 Xebec Adsorption 

Inc.의 PSA 운전 데이터를 참고하여 작동압력, 온도, 
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Table 1. Operating condition and assumption of main equipment

Equipment tag Operating condition Assumption Reference

Reformer
·Reforming temperature: 280℃

·SCR: 0.10-3.00

·Homogeneous reactor

·Gibbs reactor

Burner

·Temperature: 750℃

·Air flow rate: flow control so that the outlet temperature of burner is 750℃

·Complete combustion

·Gibbs reactor 18)

PSA
·Purity: 100%

·H2 recovery: 88%
·Component splitter 19)

Pd membrane
·Purity: 100%

·H2 recovery: 100%
·Component splitter 20,21)

Pump & air blower - ·Efficiency: 75%

Heat exchanger -
·Shell and tube pressure 

drop:  10 kPa

수소 순도 및 H2 회수율을 설정하였으며, Pd mem-

brane은 HysepTM의 팔라듐필터 운전 데이터를 참고

하여 모델링을 진행하였다
19-21). 펌프 및 공기 블로어

의 효율은 75%로 가정하였으며 열교환기는 shell 

and tube side의 압력 손실을 각각 10 kPa로 가정하

였다.

2.2 시스템 최적화

메탄올 수증기 개질 시스템의 최적 운전점은 개질

기의 전환율, 개질 효율, H2 수율 등 관점에 따라 달

라질 수 있다. 따라서 본 연구에서는 단위 수소 (1 

kgmole/h)를 생산하기 위해 수소 정제 장비 및 SCR

에 따른 메탄올 개질기의 전환율(), H2 수율

(


)을 비롯하여 펌프 소요 동력()과 공기 블

로어 소요 동력(  )을 반영한 전체 시스템 효

율()을 고려하여 최적 운전점을 도출하였다. 

아래 식 (5)-(9)은 메탄올 개질기의 전환율, H2 수율, 

개질 효율, 펌프 및 공기 블로어 소요 동력, 전체 시

스템 효율 계산식을 도시한 것이다
22,23).




















×              (5)











                               (6)

                               (7)

                               (8)

 
 ∙ 

 

 

∙ 
       (9)

3. 결과 및 고찰

3.1 SCR에 따른 메탄올 전환율 비교

SCR의 변화가 전환율에 미치는 영향을 알아보기 

위해 SCR을 0.10에서 3.00까지 변경하며 전환율의 

변화를 알아보았다. Fig. 2는 수소 정제 시스템  별 SCR

에 따른 전환율을 나타낸 것이다. SCR이 0.10에서 

3.00으로 증가함에 따라 메탄올 전환율 변화는 PSA 

mode일 때 91.1%에서 99.8%로 약 9.65%  증가하였

고, Pd membrane mode일 때 61.5%에서98.4%로 약 

60.0% 증가하였다. 같은 개질 온도 조건에서도 수소 

정제 시스템에 따라 메탄올 전환율이 다른 것을 알 

수 있는데, 이는 개질 압력이 수소 정제 시스템에 따

라 상이하기 때문이다. 같은 SCR에서는 비교적 개질 
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Fig. 3. Comparison of H2 yield as a function of SCR

Fig. 2. Comparison of MeOH conversion rate as a function of 

SCR

Fig. 4. Comparison of system efficiency as a function of SCR

압력이 높은 Pd membrane mode일 때의 전환율이 

PSA mode일 때보다 낮은 것을 알 수 있다. 이는 르 

샤틀리에의 원리(Le Chatelier’s principle)에 따라 압

력이 상승하면 분자량이 감소하는 방향, 즉 역방향으

로 반응 평형이 도달하기 때문이다
24). 그러나 높은 

SCR에서는 개질 압력 증가에 따른 메탄올 전환율 감

소폭이 줄어들게 된다. 메탄올 전환율 측면에서는 개

질기를 가능한 높은 SCR에서 운전하는 것이 바람직

함을 알 수 있다.

3.2 SCR에 따른 수소 수율 비교

SCR의 변화가 수소 수율에 미치는 영향을 알아보

기 위해 SCR을 0.10에서 3.00까지 변경하며 수소 수

율의 변화를 알아보았다. 아래 Fig. 3은 수소 정제 시

스템별 수소 수율을 나타낸 것이다. SCR이 0.10에서 

3.00까지 증가함에 따라 수소 수율 변화는 PSA 

mode일 때 1.92에서 2.97까지 약 54.9% 증가하였고, 

Pd membrane mode일 때 1.33에서 2.93까지 약 120% 

증가하였다. SCR이 높으면 높을수록 수소 수율이 증

가하며, 같은 SCR에서는 개질 압력이 상대적으로 낮

은 PSA mode에서의 수소 수율이 높게 나타나는 것

을 알 수 있다.

3.3 SCR에 따른 시스템 효율 비교

SCR의 변화가 시스템 효율에 미치는 영향을 알아

보기 위해 SCR을 0.10부터 3.00까지 변경하며 시스

템 효율 변화를 알아보았다. 아래의 Fig. 4는 수소 정

제 시스템별 시스템 효율을 나타낸 것이다. PSA 

mode일 때 SCR이 증가함에 따라 시스템 효율이 증

가하다가 SCR 0.70에서 시스템 효율이 79.1%로 가

장 높게 나타났으며 이후 점차 감소하여 SCR 3.00에

서는 시스템 효율이 67.6%로 나타났다. Pd mem-

brane mode 또한 SCR 증가에 따라 시스템 효율이 

증가하는 경향을 보이며 SCR 0.80일 때 시스템 효율

이 81.1%로 가장 높고, 이후 시스템 효율이 점차 감

소하여 SCR 3.00일 때 시스템 효율은 71.6%이다. 

PSA 및 Pd membrane mode일 때 모두 초기에는 
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Fig. 5. Comparison of MeOH flow rate as a function of SCR

Fig. 6. Comparison of duty as a function of SCR (a) PSA mode, 

(b) Pd membrane mode

Fig. 7. Comparison of byproduct LHV as a function of SCR

SCR이 증가함에 따라 시스템 효율도 함께 증가하다

가 일정 SCR 이후부터는 다시 시스템 효율이 감소하

는 경향을 보인다. 시스템 효율은 위의 식 (9)에서 알 

수 있듯이 단위 수소 생산을 위해 주입된 메탄올과 

시스템 동력에 의해 계산된다. 따라서 위의 현상을 

설명하기 위해서는 SCR 증가에 따른 메탄올 주입량 

및 시스템 동력 변화를 비교할 필요가 있다. Fig. 5는 

수소 정제 시스템별 SCR에 따른 수소생산량당 주입

되는 메탄올 유량 변화를 나타낸 것이다. SCR이 

0.10에서 3.00으로 증가하면 메탄올 전환율이 증가

하기 때문에 단위 수소 생산을 위해 주입되는 메탄

올 유량은 감소하는 경향을 보인다. 그러나 Fig. 6에

서 알 수 있듯이 SCR이 0.10에서 3.00까지 증가하면 

반응물 내 물 함유량이 증가하면서 비열이 커져 기

화기의 요구 열량은 PSA mode일 때 9.33 kW에서 

22.2 kW로 약 138% 증가하고, Pd membrane mode

일 때 11.0 kW에서 18.7 kW로 약 70.3% 증가한다. 

이와 반대로 개질기 요구 열량의 경우 SCR이 0.10에

서 3.00으로 증가함에 따라 개질 반응물인 메탄올 유

량이 줄어들기 때문에 PSA mode일 때 14.5 kW에서 

7.00 kW로 약 51.8%, Pd membrane mode일 때 13.1 

kW에서 6.99 W로 약 46.7% 줄어든다. 따라서 SCR

이 증가함에 따라 전체 요구 열량은 감소하는 경향

을 보이다가 기화기 열량 증가에 따라 PSA mode일 

때 SCR 0.90, Pd membrane mode일 때 SCR 0.80을 

기점으로 다시 증가함을 알 수 있다. 기화기 및 개질

기 요구 열량은 수증기의 잠열 구간을 통해 제공되

는데, 이때 수증기는 수소 정제 시스템의 byproduct를 

연소시킨 연소열을 이용하여 생성된다. 그러나 Fig. 7

에서 보이듯이 SCR이 증가함에 따라 byproduct의 물 
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Fig. 10. Comparison of power as a function of SCR (a) pump, 

(b) air blower (c) total (pump+air blower)

Fig. 9. Comparison of total methanol flow rate as a function of 

SCR

Fig. 8. Comparison of fuel methanol flow rate as a function of 

SCR

함유량이 증가하기 때문에 LHV가 감소하는 것을 알 

수 있다. SCR이 증가함에 따라 요구 열량은 증가하

지만 byproduct의 저위발열량(lower heating value, 

LHV)이 줄어들기 때문에 수증기는 잠열 구간을 벗

어나게 된다. 따라서 기화기 및 개질기 요구 열량을 

제공하고 난 뒤 수증기의 온도가 해당 압력에서의 

포화액 온도에 3℃ 마진을 반영한 277℃가 되도록 

연소기에 연료용 메탄올을 주입한다. Fig. 8은 수소 

정제 시스템별 수소 생산량 당 연료용 메탄올 유량

을 나타낸 것이다. PSA mode의 경우 SCR 0.55부터 

연료용 메탄올이 주입되며, Pd membrane mode의 경

우 0.70부터 연료용 메탄올이 주입되기 시작한다.

Fig. 9는 연료용 메탄올이 추가로 주입됨에 따라 

수소 생산량당 시스템에 공급되는 전체 메탄올 유량

을 나타낸 것이다. PSA mode일 때 SCR 0.70, Pd 

membrane mode일 때에는 SCR 0.80일 때 전체 메탄

올 주입 유량이 최저이며 이후 다시 상승하는 것을 

알 수 있다.

Fig. 10은 메탄올 수증기 개질 시스템의 펌프 및 

공기 블로어 소요 동력을 나타낸 것이다. 펌프 소요 
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Table 2. Optimal SCR

 Criteria

Mode 
Conversionrate H2 yield

System 

efficiency

PSA mode 3.00 3.00 0.70

Pd membrane 

mode
3.00 3.00 0.80

동력은 SCR이 증가함에 따라 감소하여 PSA mode일 때 

PSA mode일 때 SCR 0.6에서 0.046 kW, Pd mem-

brane mode일 때 SCR 0.75에서 0.77 kW로 최저이며 

이후 다시 상승한다. 공기 블로어 소요 동력 또한 

SCR이 증가함에 따라 소요 동력이 감소하여 PSA 

mode SCR 1.10, Pd membrane mode SCR 1.20일 때 

각각 공기 블로어 동력은 0.66 kW, 0.61 kW로 최저

이며, 이후 다시 상승함을 알 수 있다. 전체 시스템 

소요 동력은 PSA mode일 때 SCR 0.90, Pd mem-

brane mode일 때 SCR 1.00에서 최저이다.

3.4 기준별 최적 운전점 비교

Table 2는 기준별 최적 운전점을 비교한 것이다. 

SCR이 크면 클수록 높은 메탄올 전환율 및 수소 수

율을 얻을 수 있으므로 메탄올 전환율 및 수소 수율 

기준의 최적 운전점은 SCR이 가장 큰 3.00일 때이

다. 그러나 시스템 효율 관점 기준으로 보면 PSA 

mode일 때 SCR 0.70, Pd membrane mode일 때 SCR 

0.80에서 시스템을 운전하면 SCR 3.00일 때보다 각

각 약 15.4%, 11.7% 시스템 효율을 향상시킬 수 있

다. 또한 해당 최적 SCR에서의 메탄올 전환율 및 수

소 수율은 PSA mode에서 95.7%, 2.53, Pd membrane 

mode에서 82.3%, 2.29이다. 즉, 개질기 관점과 개질

기를 포함한 전체 시스템 관점에서의 최적 운전점은 

다르며, 이는 시스템 구성에 따라 최적 운전점이 변

경될 수 있다는 것을 의미한다. 그러나 본 연구에서

는 개질기 및 연소기에서의 촉매의 영향 및 개질 촉

매의 탄소침적(carbon deposition) 현상은 고려하지 

않았기 때문에 추후 이를 반영한 최적 운전점 도출에 

대한 연구가 추가로 진행되어야 할 것이다.

4. 결 론

본 연구는 선박의 추진 시스템으로 수소 연료전지

를 적용하기 위해 SCR에 따른 메탄올 수증기 개질 

시스템의 메탄올 전환율, 수소 수율, 시스템 효율을 

비교하고 분석하였다.

1) SCR이 0.10에서 3.00으로 증가함에 따라 메탄

올 전환율은 PSA mode일 때 약 9.65%, Pd mem-

brane mode일 때 약 60.0% 증가한다. 즉, SCR이 크

면 클수록 높은 메탄올 전환율을 얻을 수 있다.

2) SCR이 0.10에서 3.00으로 증가함에 따라 수소 

수율은 PSA mode일 때 약 54.9%, Pd membrane 

mode일 때 약 120% 증가함을 알 수 있다. 즉, SCR

이 크면 클수록 높은 수소 수율을 얻을 수 있다.

3) 시스템 효율은 PSA mode일 때 SCR 0.70, Pd 

membrane mode일 때 SCR 0.80에서 가장 높으며 이

후 SCR이 증가함에 따라 시스템 효율이 감소한다. 

이는 주입되는 연료 메탄올 유량 증가, 펌프 및 공기 

블로어 동력 증가 때문이다.

4) 본 연구의 결과는 개질기의 최적 SCR과 전체 

시스템에서의 최적 SCR이 다름을 보이며, 이는 시스

템의 구성에 따라 최적의 SCR이 다를 수 있으므로 

전체 시스템 효율을 고려하여 최적 운전점을 선정해

야 함을 의미한다.

5) 촉매의 영향, 탄소침적 현상의 반영, 동특성 분

석, 크기를 고려한 경제성 분석 등을 반영한 메탄올 

수증기 개질 시스템의 최적 운전에 대한 추가 연구

가 필요하다.
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