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            초록
          
        

        
          This study models a pressurized ammonia-fueled solid oxide fuel cell (SOFC) system for co-production of electricity and hydrogen. A steady-state model was built in Ebsilon®. Raising pressure from 2 to 10 bar increased SOFC power by 8.2% but sharply raised blower demand, lowering net electrical efficiency, while hydrogen efficiency rose from 29.9% to 40.1%. Adding a expander recovered work from the hot cathode exhaust, boosting electrical efficiency by 5–7%p and raising combined efficiency to 68.9% at 6–7 bar. Because storage and compression benefits were not included, actual high-pressure gains are expected to be larger, providing guidance for pressurized ammonia-SOFC system design.

        

      

      
        Keywords: 
Ammonia, SOFC, Pressurized operation, SOFC system, Efficiency
키워드: 암모니아, 고체산화물 연료전지, 가압 운전, SOFC 시스템, 효율

      

    

    

  
    
      1. 서 론
      고체산화물 연료전지(Solid Oxide Fuel Cell, SOFC) 는 화학에너지를 전기에너지로 직접 변환하는 고효율·친환경 발전 장치이다. 600℃ 이상의 고온 영역에서 작동하여 비가역 손실이 작고, 배열 온도가 높아 2차 활용이 용이하다1). 또한 SOFC는 천연가스, 수소, 메탄올 등 다양한 연료를 사용할 수 있으며, 암모니아의 경우 별도의 개질기 없이도 사용 가능하여 최근 주목받고 있다. 암모니아는 25℃에서 10 bar 내외의 조건만으로 액체 상태 유지가 가능해 저장·운송이 용이하다. 또한 높은 체적 에너지 밀도를 보유하고 전 세계적으로 구축된 생산·유통 인프라를 활용할 수 있어 무탄소 에너지 운반체로 부각시킨다2).

      이러한 특성으로 암모니아 직접 연료 SOFC 시스템에 대한 연구가 최근 활발히 진행되었다. 스택 측면에서는 질화 방지를 위한 대책, 시스템 측면에서는 작동 조건에 따른 효율 최적화의 관점에서 연구가 진행되었으며 유럽·일본에서는 이미 실증 사업이 진행 중이다3-6).

      한편 가압 운전은 SOFC 스택과 시스템 모두에서 성능 향상을 가져오는 주요 수단으로 알려져 있다. 압력 상승은 반응물 분압을 증가시켜 Nernst 전위를 높이고 농도 과전압을 줄여 동일 전압에서 더 높은 전류밀도를 허용한다7). 이러한 이점을 살려 스택을 고압에서 운전하는 연구들이 보고되었으며, 실제 실험과 수치해석 모두에서 전력밀도 및 효율 향상 효과가 확인되었다8,9).

      그러나 기존 연구들은 주로 수소·천연가스 등 비교적 단순한 연료를 대상으로 하거나, 암모니아를 연료로 하더라도 상압 운전 조건에 국한된 사례가 대부분이다. 특히 암모니아의 경우 Off-gas가 수소가 포함되므로 전력 효율뿐만 아니라 수소 생산 관점까지 함께 고려할 필요가 있다. 이러한 상황에서는 압력, 연료 이용률, 스택 온도 등 주요 변수가 전력 효율과 수소 생산량에 미치는 영향을 통합적으로 파악하기 어렵다. 따라서 암모니아 연료와 가압 운전을 결합한 SOFC 시스템의 성능을 정량적으로 규명하고, 전력 생산과 수소 회수 간의 최적 운전 지침을 제시하는 연구가 요구된다. 본 연구에서는 상용 공정해석 프로그램인 EBISLON Professional을 사용하여 정상상태 에너지 시스템 모델을 구현하고, 이를 통해 암모니아 기반 가압형 SOFC 시스템의 특성을 검토하였다.

    

    

  
    
      2. 실험 방법
      
        2.1 스택 및 시스템
        
          2.1.1 스택 모델
          본 연구에서는 가압형 암모니아 SOFC 스택의 실험 데이터가 부족하기 때문에, 독일항공우주센터(DLR)의 가압형 H2-N2 스택 데이터를 활용하여 1차적으로 모델을 보정하고, 이후 자체 보유하고 있는 상압 암모니아 실험 데이터를 이용하여 교차 검증을 수행하였다. SOFC의 전기화학적 거동을 나타내기 위해 전압은 가역 전위와 여러 과전압의 합으로 표현하였다.
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          여기서 Urev는 Nernst 전위, Uact, UΩ, Ucon은 각각 활성화·오믹·농도 과전압을 의미한다.
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          위 지배 방정식을 토대로 자체 개발한 SOFC 스택 모델을 시스템 해석에 적용하였다.

          Fig. 1은 스택 모델의 데이터 피팅 및 검증 결과를 나타낸다. 모델은 다양한 온도(700~800℃)와 압력(1.35~8 bar) 조건에서 실험 데이터를 정밀하게 재현하였으며 이를 통해 모델이 가압 조건에서의 암모니아 반응을 모사함을 검증하였다.

          
            
            

            Fig. 1. 
				
            

            
              Experimental validation and parameter fitting of the SOFC stack model
            
            

            

          

          적용한 SOFC 스택 모델의 기준 운전 조건을 Table 1에 정리하였다. 연료는 암모니아(NH3)를 사용하였으며, 연료 이용률은 0.6으로 설정하였다. 스택의 운전 온도는 750℃, 출구-입구의 온도 차는 80℃로 하였으며 전류밀도는 3,000 A·m-2를 기준으로 하였다. 애노드와 캐소드의 압력손실은 각각 30 mbar 로 동일하게 적용하였고, 단위 전지의 유효 면적은 84 cm2로 설정하였다.

          
            Table 1. 
				
            

            
              Operating parameters of the SOFC stack
            
            

          

          
            
              
                	Parameter
                	
                	Unit
              

            
            
              	Gas composition
              	NH3
              	-
            

            
              	Fuel utilization
              	0.6
              	-
            

            
              	Stack temperature
              	750
              	℃
            

            
              	Stack outlet-inlet temp.
              	80
              	℃
            

            
              	Current density
              	3000
              	A·m-2
            

            
              	Anode pressure drop
              	30
              	mbar
            

            
              	Cathode pressure drop
              	30
              	mbar
            

            
              	Active area
              	84
              	cm2
            

          

          

        

        
          2.1.2 시스템 구성
          모델링한 가압형 암모니아-SOFC 시스템은 Fig. 2에 나타내었다.

          
            
            

            Fig. 2. 
				
            

            
              System layout of the pressurized ammonia SOFC
            
            

            

          

          공기 공급부를 스택 운전압력(2~10 bar)까지 압축하도록 설계하였기 때문에 단일 블로워 단계에서 과부하를 방지하고 실제 블로워 설계를 반영하기 위해 단계별 압축비를 3.2 이하로 제한하였고 그 이상인 구간은 다단 압축 방식(Multi blower)을 적용하였다. 또한 캐소드 오프가스의 일부와 애노드 오프가스의 일정 비율은 연소기(Burner)로 보내어 캐소드 입구 공기 예열에 필요한 열을 공급하도록 설계하였다.

          연료 공급부는 고압 저장탱크로부터 공급된 암모니아를 애노드 오프가스 열교환기를 통해 예열하여 스택으로 공급함으로써, 스택 내부에서의 분해반응과 열관리를 지원하도록 설정하였다. 또한 각각의 열교환기의 효과도(Effectiveness)는 실제 상용 설계 수준을 고려하여 최대 0.9로 제한하고 모델에 적용함으로써 과도한 열교환 성능을 가정하지 않도록 하였다.

          후단 처리부에서는 가압된 애노드 오프가스를 냉각수를 이용해 온도를 조절하여 수소 분리장치(PSA 또는 멤브레인)의 유입조건10)을 만족시키도록 설정하였다.

          Table 2에는 각 BOP들의 수치를 나타내었다. 블로워와 펌프는 각각 80%의 등엔트로피 효율과 96%의 기계적 효율을 적용하였으며, 앞서 언급한 대로 단계별 압축비를 3.2 이하로 제한하였다. 열교환기 압력 손실은 양측 모두 20 mbar, 연소기 출구 온도는 850℃, 인버터의 경우 92%의 효율로 모델링하였다.

          
            Table 2. 
				
            

            
              Operating parameters of the SOFC system
            
            

          

          
            
              
                	Parameter
                	
                	Unit
              

            
            
              	Operating pressure
              	2-10
              	bar
            

            
              	Blower isentropic eff.
              	80
              	%
            

            
              	Blower mechanical eff.
              	96
              	%
            

            
              	Compressor pressure ratio
              	< 3.2
              	-
            

            
              	Pump isentropic eff.
              	80
              	%
            

            
              	Pump mechanical eff.
              	96
              	%
            

            
              	DC/AC inverter eff.
              	92
              	%
            

            
              	Heat exchanger ∆P
              	20
              	mbar
            

            
              	Burner temperature
              	850
              	℃
            

          

          

        

      

      
        2.2 성능 지표
        모든 성능지표는 정상상태에서의 연료 저위발열량(LHV)을 기준으로 산정하였다. 암모니아와 수소의 저위발열량은 각각 18.6 MJ·kg-1, 120 MJ·kg-1를 적용하였다. 순 전력(E)은 블로워나 펌프 등의 모든 소모 동력과 인버터의 효율을 고려한 AC 전력을 의미한다.

        화학적 에너지 유량은 다음과 같이 정의하였다.
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        여기서 m˙NH3는 공급되는 암모니아 질량유량, m˙H2는 전기 화학반응 이후 분리된 수소의 질량유량을 나타낸다.

        전기효율과 수소 생산효율은 다음과 같이 정의된다.
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        이때 전력과 수소를 함께 고려한 총 효율은 다음과 같다.
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      3. 결과 및 고찰
      
        3.1 압력 변화에 따른 시스템 효율 변화
        스택 압력의 변화가 시스템에 미치는 영향을 평가하기 위하여 연료 이용률, 스택온도, 출구-입구 온도차, 전류밀도 등 다른 조건을 고정한 상태에서 압력을 2 bar에서 10 bar 범위로 변화시키며 해석을 수행하였다. 압력이 2 bar에서 10 bar로 증가함에 따라 SOFC 전력은 12.26 kW에서 13.26 kW로 약 8.2% 상승하였으며, 고압으로 갈수록 증가 폭이 점차 줄어드는 경향을 보였다(Fig. 3). 이러한 경향은 Nernst 전위의 로그 압력 의존성과 고압에서 농도 분극이 부분적으로 완화되는 효과를 반영한 결과로 해석된다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            SOFC stack power at elevated pressure
          
          

          

        

        반면, 캐소드 측 공기 블로워 동력은 압력이 상승할수록 급격히 증가하였다. 2 bar에서 10 bar로 상승 시 블로워 요구 동력은 2.86 kW에서 7.30 kW로 약 4.44 kW 증가하였으며(Fig. 4), 이는 스택 전력 증가분(+1.00 kW)을 크게 상회한다. 즉 압축부하만 고려할 경우 순전기 효율은 압력 상승과 함께 오히려 감소하는 경향을 나타내며(Fig. 5), 압력 상승에 따른 블로워 요구 동력 고려의 중요성을 보여준다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            SOFC system blower demand at elevated pressure
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Electric efficiency at elevated pressure
          
          

          

        

        수소 생산 측면에서는 가압의 이점이 뚜렷하게 나타났다. Fig. 6에 나타낸 바와 같이, 분리·배출되는 수소의 LHV 기준 효율은 압력이 2 bar에서 29.9%였던 것이 10 bar에서 40.1%까지 상승하여 약 10%p 향상되었다. 특히 2 bar에서 3 bar까지 +3.2%p, 3 bar에서 4 bar까지 +2.3%p와 같이 초기 압력 상승 구간에서 효율 증가 폭이 크고, 8 bar에서 9 bar까지는 +0.4%p로 점차 완만해지는 경향을 보였다. 이때 사용된 수소 효율은 암모니아의 화학적 전환율을 기반으로 하며, 전극 반응성이나 전압 손실 등 전기화학적 요인은 직접 포함하지 않는다. 다만 압력 상승으로 반응기체 분압과 Nernst 전위가 증가해 전기화학 반응이 촉진되면서 ΦH2가 증가하였고, 이에 따라 ηH2가 간접적으로 향상된 것으로 해석된다. 한편 NH3 ↔ 0.5N2 + 1.5H2 반응은 열역학적으로 고압에서 불리하지만, SOFC의 작동온도인 고온 조건에서는 평형적 제약이 거의 사라져 암모니아의 분해가 거의 완결된 상태로 존재한다. Ristig 등의 열역학 해석 결과에 따르면11), 40 bar에서 700℃일 때 암모니아의 평형 몰분율은 10-3 이하로 감소하여 거의 전량이 수소로 전환되는 것으로 나타난다. 따라서 본 연구에서 관찰된 효율 증가는 평형 이동 효과보다는 압력 상승에 따른 전기화학적 촉진 효과에 주로 기인한 것으로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Hydrogen efficiency at elevated pressure
          
          

          

        

        추가적으로, 이 값들은 실제 분리된 수소의 저장 압축 과정에서의 고압 운전 이점(PSA 전단 압축 블로워 제거 등)을 포함하지 않은 것으로, 실제 수소 저장 시의 압축부하 감소 효과까지 고려하면 고압 운전의 장점은 이보다 더 커질 것으로 예상된다.

        전력과 수소를 LHV 기준으로 함께 고려할 때, Fig. 7과 같이 압력 상승에 따른 성능 변화를 확인할 수 있다. 우선 총 효율(녹색 막대)은 2 bar에서 63.35% 였던 것이 3 bar에서 62.61%로 떨어진 뒤 압력이 올라갈수록 점진적으로 감소하여 10 bar에서 61.24%로 나타났다. 결과적으로 압력 상승은 전기 효율을 일정 부분 희생시키면서도 수소 생산 효율을 높이는 경향을 보이며, 총합 효율은 압력이 올라갈수록 완만히 감소하는 경향을 보였다. 이는 오프가스를 고려하지 않은 효율로 후단 가스의 활용까지 포함하면 압력 증가에 따른 시스템 효율은 달라질 수 있다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Effect of stack pressure on electrical, hydrogen, and total efficiency
          
          

          

        

        Fig. 8은 이러한 조건에서 팽창기를 적용했을 때와 적용하지 않았을 때의 최종 효율 차이를 보여준다. 기본(파란 선) 시스템의 전기 효율 대비 팽창기(주황 선)를 적용했을　때의 전기 효율은 전 구간에서 5~7%p 높게 유지되며, 팽창기를 적용한 총합 효율은 6~7 bar 부근에서 최대값(68.9%)에 도달한 뒤 10 bar에서도 높은 수준(68.3%)을 유지한다. 위에 사용된 팽창기는 등엔트로피 효율 60%와 기계 효율 95%를 가정하였으며, 캐소드 측 고온·고압 배기가스를 팽창기에 통과시켜 기계적 일을 회수함으로써 블로워에서 발생하는 부하를 상쇄해 전기 효율 저하를 완화하는 효과를 확인할 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Comparison of Stand-Alone and expander system efficiency under elevated pressure
          
          

          

        

        또한 블로워 성능의 핵심 지표인 등엔트로피 효율에 따른 결과 민감도를 확인하기 위해 이를 0.75, 0.8, 0.85로 변화시키며 시스템 효율을 확인하였다(Fig. 9). 압력에 따른 효율의 전반적 경향은 세 경우 모두 유사하게 나타났으나, 블로워 효율이 높을수록 효율 향상의 폭이 커지고, 효율이 최대에 도달하는 압력 구간이 상이하게 나타나는 것을 확인할 수 있다. 예를 들어 등엔트로피 효율이 0.75인 조건에서는 5 bar부근에서 효율이 포화되는 반면, 0.85 조건에서는 7~8 bar까지 효율 상승이 지속되어 이후 완만한 포화 구간에 도달한다. 이는 블로워 성능이 실제 시스템 내 압력 의존적 부하 특성과 밀접하게 연계되어 있음을 의미하며, 블로워의 등엔트로피 효율에 따라 최적 운전 압력이 달라질 수 있음을 시사한다. 따라서 시스템 설계 및 최적화 시에는 실제 운전 조건별 블로워 성능 변화를 반영하는 접근이 필요하다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Effect of blower isentropic efficiency on overall system performance at various pressures
          
          

          

        

        본 연구에서 제시된 수소 효율은 후단 저장·압축 시스템에서 기대되는 이점(고압 수소 공급에 따른 PSA 전단 블로워 제거 등)을 포함하지 않고, 스택 내부의 암모니아 분해반응과 유입 압력 상승에 따른 회수율 개선, 애노드 오프가스 조성 변화 등 공정 자체 효과만을 반영한 값이다. 따라서 실제 시스템에서는 후단 고압 가스 활용과 저장·압축까지 고려할 경우 압력 증가에 따른 순효율이 지금보다 더 크게 개선될 수 있으며, 전력과 수소 동시생산 성능을 향상시키는 고압 운전에 대한 잠재적 이점이 더욱 부각될 것으로 예상된다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      
        	1) 본 연구에서는 상용 공정해석 프로그램(Ebsilon)을 이용하여 가압형 암모니아 SOFC 시스템을 모델링하고 스택 및 보조기기의 실제 설계·운전 조건을 반영하여 성능을 해석하였다.


        	2) 해석 결과, 압력이 2 bar에서 10 bar로 증가함에 따라 스택 전력은 약 8.2% 상승하였으나 공기 블로워 요구 동력이 2.86 kW에서 7.30 kW로 크게 증가하여 압축부하만 고려할 경우 순 전기 효율이 감소하는 경향을 보였다. 반면 수소 생산 효율(LHV 기준)은 29.9%에서 40.1%까지 상승하여 고압 조건에서 수소 지향적 성능이 보다 두드러졌다. 이에 따라 전력과 수소를 함께 고려한 총효율은 2 bar에서 63.35%였던 것이 10 bar에서 61.24%로 완만히 감소하였다.


        	3) 캐소드 측 고온·고압 배기가스를 스크롤 팽창기에 통과시켜 기계적 일을 회수할 경우, 모든 압력 구간에서 전기 효율이 약 5~7%p 향상되고 총합 효율은 6~7 bar 부근에서 최대 68.9%까지 도달하는 등 기생 부하를 상쇄하는 효과를 확인하였다.


        	4) 추가적으로, 블로워의 등엔트로피 효율 변화(0.75~0.85)에 대한 민감도 분석 결과, 압력에 따른 효율 경향은 유사하나 최적 효율 구간이 블로워 성능에 따라 달라짐을 확인하였다. 이는 실제 시스템 설계 시 운전 조건별 블로워 성능 특성을 반영한 최적화 접근이 필요함을 시사한다.


        	5) 이러한 결과는 향후 가압형 암모니아 SOFC 시스템의 최적 설계·제어 전략 수립과 경제성·안정성 평가에 유용한 기초자료로 활용될 수 있다.
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