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            초록
          
        

        
          As the transition to hydrogen energy accelerates toward carbon neutrality, liquid hydrogen has garnered significant attention as a next-generation clean energy storage and supply medium owing to its high energy density and large-scale transport efficiency. In liquid hydrogen storage tank insulation performance testing, liquid nitrogen is often used as a substitute fluid due to safety constraints. This study develops a correction method to predict the expected NER when liquid hydrogen is applied, based on liquid nitrogen NER test data. Analysis of the ISO 21014:2019 NER equation identifies the key correction variables thermophysical properties, filling ratio-to-area ratio, and heat flux ratio and derives the relationship between filling volume and heat transfer area according to tank geometry. Heat flux calculations for the IM-Foam-MLI composite insulation system using the McIntosh Layer-by-layer method reveal that the heat flux ratio reaches a maximum of 1.14 and converges to 1.055 as MLI thickness increases. Based on these results, NER correction equations are presented for each tank geometry, and a conservative correction factor of 1.14 is proposed when insulation material data is unavailable.
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      1. 서 론
      
        1.1 연구 배경
        전 세계적으로 온실가스 배출 저감과 탄소중립 실현을 위한 에너지 전환이 가속화되면서, 수소에너지는 차세대 청정에너지원으로서의 역할이 더욱 부각되고 있다1,2). 수소는 단위 질량당 에너지 밀도(약 120 MJ/kg)가 기존 화석연료 대비 2∼3배 수준으로 높을 뿐 아니라, 연소 시 수증기 외의 탄소성 부산물이 발생하지 않아 탄소중립 목표 달성에 적합한 연료로 평가받고 있다3). 이러한 배경에서 한국, 일본, 독일, 미국 등 주요국들은 수소경제 로드맵을 수립하고 수소 생산·저장·운송·활용에 이르는 전 주기 기술 개발에 집중 투자하고 있다4-7).

        수소의 저장 형태는 크게 기체 압축, 액화, 고체 흡장의 세 가지로 구분되나, 대용량 장거리 운송 및 장기 저장 측면에서는 액화수소(Liquid Hydrogen, LH2)가 가장 효율적인 방식으로 알려져 있다8). 액화수소는 대기압 기준 약 20.27 K의 비등점을 가지며, 기체 상태 대비 약 800배에 달하는 부피 압축이 가능하여 선박, 철도, 항공기 등을 이용한 대규모 수소 공급망 구축에 있어 핵심 기술로 자리매김하고 있다9). 특히, 최근 우리나라를 비롯한 주요 국가들이 추진 중인 해외 수소 생산·액화 후 수입하는 ‘수소 글로벌 공급망’ 시나리오에서는 대형 액화수소 저장탱크의 안전성 및 단열 성능이 경제성 확보의 관건이 된다10).

      

      
        1.2 액화수소 저장 시스템의 단열 성능과 NER
        액화수소 저장탱크에서 단열 성능은 운용 효율 및 안전성을 결정하는 핵심 인자이다. 외부로부터 탱크 내부로의 열 침입은 내부 액화수소의 증발을 유발하여 내압 상승 및 보일-오프 손실(boil-off loss)로 이어지며, 단열 성능이 불충분할 경우 안전 밸브 작동 또는 수소 방출이 발생할 수 있다11). 따라서 저장탱크의 단열 성능을 정량적으로 규정하고 검증하는 표준화된 평가 방법이 필수적이다.

        이와 관련하여 국제표준화기구(ISO)는 ISO 21014: 2019 Cryogenic vessels-Cryogenic insulation peformance에서 정상증발률(Normal Evaporation Rate, NER)을 극저온 용기의 단열 성능 평가 지표로 규정하고 있다12). NER은 탱크 내 충전된 유체의 최대 허용 충전 질량에 대한 일일 증발 손실량의 비율(단위: %/day)로 정의되며, 열 침입량, 증발잠열, 기체 및 액체 비체적 등의 물성치와 탱크의 충전 질량을 기반으로 계산된다. NER 값이 낮을수록 단열 성능이 우수함을 의미하며, 탱크의 용량이 증가할수록 NER은 감소하는 경향을 보인다13). 또한 탱크의 형상(수직형/수평형) 및 규모에 따라 그 값이 달라진다14).

      

      
        1.3 대체 작동유체 활용의 필요성과 문제점
        NER 시험은 원칙적으로 실제 운용 유체인 액화수소를 충전하여 수행하는 것이 이상적이다. 그러나 액화수소는 폭발 하한계(Lower Flammability Limit, LFL)가 공기 중 부피 기준 약 4%로 매우 낮고, 최소 점화 에너지(Minimum Ignition Energy, MIE)가 0.017 mJ로 극히 작아 인화·폭발 위험성이 대단히 높다15). 또한 액화수소의 생산, 저장 및 이송을 위한 인프라 구축에는 막대한 비용이 수반되며, 시험 설비의 안전 인증 및 운용 인력에 대한 특수 교육도 필요하다. 액화수소 시험의 위험성과 운용 제약으로 인해 일부 연구에서는 액화질소를 대체 작동유체로 활용하여 증발 특성 시험을 수행하고 있다16).

        미국 연방 규정인 49 CFR §179.400-4에서는 시험용 극저온 유체(test cryogenic liquid)가 실제 적재 유체와 다를 수 있음을 규정하고 있으며, 일부 극저온 탱크 형식에 대해서는 액화질소를 시험 유체로 사용하는 사례를 포함하고 있다17). 이는 극저온 저장 시스템 평가에서 대체 시험 유체 활용 가능성이 제도적으로 일부 인정되고 있음을 시사한다.

        그러나 액화수소와 액화질소는 열물리적 특성에서 현저한 차이를 보인다. 대기압 기준 액화수소의 비등점은 20.27 K인 반면 액화질소는 77.36 K로 약 57 K의 온도 차이가 존재하며, 밀도는 액화수소 약 70.8 kg/m³, 액화질소 약 808 kg/m³로 약 11배 이상의 차이가 난다. 증발잠열의 경우 액화수소는 약 446 kJ/kg, 액화질소는 약 198 kJ/kg으로 2배 이상 차이가 있다18). 이러한 물성 차이는 두 가지 측면에서 NER 환산에 직접적 영향을 미친다. 첫째, 동일한 탱크에 두 유체를 충전할 경우 밀도 차이로 인해 충전율(filling rate)이 상이해지며, 이에 따라 유체와 탱크 내벽 간의 접촉 면적(열전달 면적)이 달라진다. 둘째, 두 유체의 온도 환경 차이로 인해 동일한 단열재 시스템을 통한 열유속(heat flux) 크기와 그 분포가 달라진다.

      

      
        1.4 선행연구 동향
        액화수소 저장탱크의 단열 성능에 관한 연구는 크게 단열재 시스템 설계·최적화, 열유입량 모델링, 그리고 NER 계산 방법론이 있다.

        단열재 시스템 연구 분야에서는 진공 단열과 다층단열(Multi-Layer Insulation, MLI)을 결합한 복합 단열 시스템에 대한 연구가 활발히 진행되었다19-23). NER 계산 및 측정 방법론 연구로는 액화수소 저장탱크의 NER을 이론적으로 계산하고 실험적으로 검증한 연구들이 보고되어 있다. He 등16)은 자체 개발한 4m³ 액화수소 저장탱크를 대상으로 NER을 이론 계산 및 수치 시뮬레이션으로 예측하고, 액화질소 충전 실험을 통해 이를 검증하였다. 이 연구에서도 실험에 액화질소를 작동유체로 활용하였으나, 두 유체 간 물성 차이에 따른 체계적 보정에 대한 논의는 제공되지 않았다. 극저온 단열재의 열유속 특성 연구에서는 폼 단열재와 MLI의 온도 의존성 열전도 특성을 다루는 연구가 수행되었다24).

      

      
        1.5 본 연구의 차별성 및 목적
        기존 연구들은 액화질소를 대체 유체로 사용한다는 사실을 언급하면서도, 두 유체 간 열물리적 특성 차이를 고려한 보정 방법론을 제시하지 않았다. 따라서, 본 논문에서는 열적 특성을 고려하여 액화수소 저장탱크에서 액화질소를 적용한 NER 데이터를 실제 액화수소 적용시 예측치를 확보할 수 있는 보정법에 대해 연구하였다.

      

    

    

  
    
      2. 연구 방법
      본 논문에서 보정법 도출을 위해 연구한 방법은 다음과 같다. 첫째, ISO 21014:2019에 규정된 NER 수식의 물리적 의미를 분석하여 보정에 필요한 핵심 변수를 도출하였다. 둘째, 수직형 및 수평형 탱크의 기하학적 특성을 분석하여 충전율에 따른 열전달 면적 변화를 정량화하고 셋째, IM-Foam-MLI 복합 단열 시스템의 정상상태 열유속을 액화수소 및 액화질소 환경 각각에 대해 계산하여 두 환경 간의 열유속 비율을 도출하였다. 넷째, 앞서 도출된 면적비 및 열유속비를 결합하여 수직형·수평형 탱크에 적용 가능한 NER 보정식을 도출하였다.

    

    

  
    
      3. 결 과
      
        3.1 NER 변수 검토
        ISO 21014에서 제시하는 NER 계산 수식은 (1)과 같다.
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        86400Q는 하루 동안 유입되는 총에너지를 나타내며, 여기에 증발잠열(hfg)을 나누어 증발된 액체 질량을 구한다. 이에 기체 비체적을 곱하면 증발된 액체가 기체가 되었을 경우 차지하는 부피를 구할 수 있으며, 액체 비체적을 곱하면 증발된 액체의 부피를 구할 수 있게 된다.

        즉, 증발된 액체 부피에 기체가 다시 채워질 것이므로 증발되어 생성된 기체부피에 증발된 액체부피를 빼주면 순수 증발된 기체 부피가 된다. 최종적으로 기체 비체적과 충전된 액체의 질량을 곱한 항을 나눔으로써 전체 액체가 증발되었을 때 100%/day가 나오도록 정규화한 것이다.

        압축성 유체인 가스의 밀도(비체적)는 압력과 온도에 따라서 변화하게 된다. 하지만, 충분히 안정화를 거친 탱크 시스템은 준정상상태(quasi-steady state)로 간주 할 수 있으므로 기체부의 상태를 일정하다고 가정하였다. 기체의 경우 20 K, 대기압에서의 값을 기준으로 한다. 간단히 질량 기준으로 고려하면
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        이며 이를 다시 나누어 생각하면
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        이다. 여기서, 고려해야 할 사항으로는 액화수소와 액화질소의 밀도, 증발잠열과 액화수소 기준으로 저장탱크가 설계되어져 있기 때문에 밀도차이에 의한 서로 다른 충전율에 기반한 접촉 면적의 차이와 환경유지 온도 차이에 따른 열유속이다. 특히, 충전율과 접촉면적과의 관계는 수직형탱크와 수평형탱크에서 상이할 것이므로 이에 대한 분석이 필요하다.

      

      
        3.2 탱크 type에 따른 부피와 열전달 면적 관계
        앞서 언급된 바와 같이 수직, 수평형 탱크에서 부피(충전량)과 면적과의 관계를 규명하기 위해 각 유형의 탱크에서 헤드 부분을 제외(탱크의 길이(L)와 직경(D)의 비(L/D)가 3 이상일 경우 표면적의 10% 미만)하고 실린더 형태로의 탱크로 가정하였다. 수직형 탱크의 경우 Fig. 1과 같이 A ≈ V의 선형관계를 확인 할 수 있다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Relationship between fill level and area in a vertical storage tank
          
          

          

        

        동일하게 수평형 탱크의 경우 분석한 결과는 Fig. 2와 같이 비선형 관계를 확인 할 수 있으며, 역 시그모이드 함수(sigmoid function) 형태로 나타난다. 이러한 형태는 추후 적용될 수식 간략화에서 복잡한 형태의 함수를 유도하게 되므로 규격에서 규정하고 하는 액화수소의 최대 충전율인 90% 기준으로 단조증가함수로 근사곡선을 도출하였다. 그 결과는 A ≈ V0.5이며 이는 충전율 90%까지 유효하다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Relationship between fill level and area in a horizontal storage tank
          
          

          

        

      

      
        3.3 열유속
        동일 단열재 시스템에서 온도분포 차이(액화수소 : 20 K, 액화질소 : 77 K)에 따른 열유속을 분석하기 위해 그림과 같이 Inner material (tank wall)과 Foam 그리고 MLI (50 layer)의 정상상태에서 열유속을 계산하였다. Fig. 3에서 제시된 Tank shell, Foam 및 MLI열유속은 각각 선행연구25)에서 제시된 방법 및 재료 물성치를 적용하였다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Insulation configuration and schematic diagram
          
          

          

        

        (1) Heat flux in IM
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        여기서 Th, Tc는 hot temperature, cold temperature를 나타낸다. KIM = kIM/hIM이며 여기서 kIM은 IM의 평균 열전도계수를 나타내며, hIM은 두께를 나타낸다. IM의 재질은 SUS316L로 온도에 따른 열전도도 변화는 NIST에서 제시하는 재료 물성치 수식을 적용하였다.

        (2) Heat flux in Foam

        Foam의 경우 선행연구에서 알려진 실험데이터 값을 적용하였으며 20∼140 K에서 유효하다.
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        (3) Heat flux in MLI

        MLI단열재의 열유속은 McIntosh19)에 의해 제시된 Layer-by-layer 방법으로 분석되어 졌으며 복사, 전도, 가스 전도의 합으로 구성된다.
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        (4) Heat flux on inner wall and outer wall

        단열재 내부는 극저온유체와 접촉하고 있으며 외부는 대기압, 상온의 공기에 노출되어 있다. 층류 104 ≤ RaL ≤ 109, 층류와 난류가 혼합된 유동 109 ≤ RaL ≤ 1013의 전체 영역에서 적용될 수 있는 Churchill과 Chu26)에 의하여 제시된 아래와 같은 상관식을 적용하였다.
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        앞서 제시된 각 층에 대한 계산 방법의 흐름도는 그림과 같다. 초기 온도 분포에 따라 열저항을 계산하며 이를 바탕으로 총열유속을 구한다. 총 열유속에 따라 열저항의 비례에 따라 각 절점의 온도 분포를 구하며 이를 온도 분포가 일정할 때까지 반복적으로 계산한다(See Fig. 4).
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          Fig. 4. 
				
          

          
            Heat flux calculation flowchart
          
          

          

        

      

      
        3.4 보정법
        보정법을 수립하기에 앞서, 동일 단열재 시스템에서 작동 유체가 액화수소(20 K)와 액화질소(77 K)로 달라질 때 열유속이 어떻게 변하는지를 정량적으로 파악하여야 한다. 단열재를 통한 열유속은 재료의 열전도도와 온도차(ΔT)에 의해 결정되므로, 두 인자를 함께 고려하는 것이 핵심이다.

        먼저 재료 물성 측면에서 살펴보면, SUS316L 탱크 벽의 열전도도는 온도가 낮아질수록 감소하는 경향을 보인다. Fig. 5에 나타낸 바와 같이 액화수소 환경(20 K)에서의 열전도도는 액화질소 환경(77 K)에 비해 낮게 예측되므로, 단순히 열전도도만을 비교하면 액화수소 환경에서 열유속이 더 작을 것으로 예상할 수 있다. 그러나 외부 환경 온도를 상온(300 K)으로 동일하게 설정하면, 작동 유체에 따른 온도차는 액화수소의 경우 ΔT = 280 K, 액화질소의 경우 ΔT = 223 K로, 액화수소 환경에서 약 25% 더 큰 구동력이 존재한다. 따라서 열전도도 감소 효과와 ΔT 증가 효과가 상충하며, 실제 열유속은 두 인자의 상호작용에 의해 결정된다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Heat flux in liquid hydrogen and liquid nitrogen environments
          
          

          

        

        이를 정량적으로 평가하기 위해 IM, Foam, MLI를 직렬 복합 열저항으로 구성하고, MLI 두께를 변수로 설정하여 작동 유체별 총 침입 열유속을 계산하였다. Fig. 5는 MLI 두께에 따른 두 유체 환경에서의 침입 열유속을 나타내며, Fig. 6은 이를 비(ratio, f = qH2/qN2) 형태로 정리한 결과이다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Heat flux ratio of liquid hydrogen to liquid nitrogen
          
          

          

        

        분석 결과, 두 작동 유체 모두에서 MLI 두께가 증가함에 따라 침입 열유속이 단조 감소하는 경향을 보이며, 충분히 두꺼운 MLI가 단열 성능을 지배함을 확인하였다. 열유속비의 경우, MLI 두께 약 10 mm 부근에서 최대값인 1.14에 도달한 후, 두께가 두꺼워짐에 따라 점차 감소하여 1.055로 수렴하는 양상을 나타낸다. 이는 MLI 두께가 얇은 초기 구간에서는 IM과 Foam의 열저항 비율이 상대적으로 크고, 두 유체 간 ΔT 차이와 복사 열전달 항의 상대적 기여가 커지기 때문으로 판단된다. 반면 MLI가 충분히 두꺼워지면 MLI 열저항이 전체 시스템을 지배하게 되며, 이때 복사 항의 기여 비율이 균등화되어 열유속비가 하한값인 1.055로 수렴한다.

        이상의 분석으로부터 두 유체 환경 간 열유속비의 범위는 다음과 같이 정의된다.
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        탱크 제작업체로부터 단열재의 상세 사양을 확보하지 못한 경우에는, 보수적 관점에서 최대 열유속비인 f = 1.14를 적용하는 것이 적절하다. 단열재 상세 정보가 주어진 경우에는 앞서 제시한 계산 흐름도에 따라 f를 직접 산정하여 적용한다. 한편, 열유속비 자체는 1.055∼1.14로 비교적 좁은 범위에 분포하여 두 유체 환경 간 침입 열유속의 차이가 크지 않음을 시사한다. 그럼에도 동일한 열유입이 발생하였을 때 두 유체의 NER에 현저한 차이가 발생하는 근본 원인은 열유속이 아닌 각 유체의 물성치, 특히 밀도와 증발잠열의 차이에 기인한다. 액화질소의 대기압 조건에서의 증발잠열은 199 kJ/kg, 밀도는 808 kg/m³이며, 액화수소는 각각 446 kJ/kg과 71 kg/m³이다. 동일한 열유입이 가해지더라도 질량 기준 증발량은 액화질소가 더 크나(m˙=Q/hfg), 여기에 밀도 차이를 함께 고려하면 동일 조건에서 액화수소의 체적 손실이 액화질소 대비 약 5배에 달한다. 이는 NER 보정에서 물성치 항의 기여가 지배적임을 의미하며, 보정계수의 핵심이 되는 인자이다.
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        이 계수는 이후 보정식에서 탱크 형태와 무관하게 공통으로 적용되는 물성 기반 보정계수이다.

        
          3.4.1 수직형 탱크에서 보정법
          수직 탱크의 경우
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          식 (13)에서 열유속비를 f = qH2/qN2으로 정의하고, 충전 질량을 F = ρV로 나타내면
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          수직형 탱크에서는 3.2절에서 도출된 A ≈ V의 선형 관계로부터 AH/AN = VH/VN이 성립한다. 이를 식 (14)에 대입하면 부피 항이 다음과 같이 소거된다. 이는 수직형 탱크의 경우 NER 보정결과가 두 유체의 충전 부피비에 무관하고, 오직 물성치(잠열·밀도)와 열유속비에 의해서만 결정됨을 의미한다. 수치를 대입하면
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          이다. 즉, 수직형 탱크에서 액화수소 NER은 액화질소 NER 대비 열유속비를 포함하여 약 5.13배 높게 예측된다. 이 계수는 두 유체의 물성치 차이만으로 결정되는 값으로, 동일 탱크에서 액화질소 시험을 수행할 경우 단열 성능이 같더라도 NER 수치는 액화수소 적용 시보다 현저히 낮게 측정됨을 명확히 보여준다.

        

        
          3.4.2 수평형 탱크에서 보정법
          수평형 탱크의 경우 면적과 부피 관계는 A ≈ V0.5이므로
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          수직형 탱크와의 결정적 차이는 VN/VH 항의 존재이다. 수평형 탱크에서는 액체 충전 부피가 달라지면 접촉 면적의 변화율이 부피 변화율의 제곱근에 비례하므로, 충전 부피비가 보정계수에 직접 영향을 미친다. 동일 탱크에 액화질소와 액화수소를 각각 동일 충전율(예: 90%)로 충전할 경우, 충전 부피는 동일하여 수식은 수직형 결과와 동일하게 5.13으로 수렴된다. 그러나 두 유체의 밀도 차이(약 11배)로 인해 실제 운용 시 동일 충전율을 유지하더라도 충전 질량이 크게 달라진다. 따라서 수평형 탱크 보정에서는 시험 조건에서의 실제 충전 부피를 명확히 파악하여 적용하는 것이 중요하다.

          단, 여기서는 충전율 0∼90%구간에서 유효하다.

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구는 액화수소탱크에서 NER 시험을 액화질소로 대체하여 진행할 경우, 시험데이터 기반으로 액화수소를 적용하였을 경우 기대되는 NER 결과를 예측하는 보정법에 관한 연구로 그 결과는 다음과 같다.

      
        	1) 충전율의 차이에 따른 면적과 부피비를 통해 각각의 유체가 충전되는 경우 열전달 면적을 예측하였고 수직 탱크의 경우 선형관계로 A ≈ V 이며, 수평 탱크의 경우 충전율 90%까지 A ≈ V0.5 관계를 보인다.


        	2) 동일 단열재 시스템에서 액화수소 및 액화질소 환경에의 열유속 비의 최대치는 1.14임을 확인 할 수 있다.


        	3) 동일 탱크에서 액화질소로 시험을 할 경우 예측되는 액화수소 적용 시 NER 결과는 수직형의 경우 열유속비의 함수로, 수평형 탱크의 경우 충전 부피를 고려한 함수형태로 도출하였다.


        	4) 온도 환경에 따른 정확한 단열재의 열전도계수값을 확보할 수 있을 경우, 계산을 통해 열유속비를 정의하며, 그 외의 경우 최대 열유속비인 1.14를 적용하여야 한다.


      

      본 연구는 액화수소 외 타 극저온 유체를 적용하여 액화수소 적용시에 기대되는 NER을 예측하는 연구로 기초자료로 활용할 수 있을거라 판단된다.

    

    

  
    
      Symbols
      
        
          	
          	
        

        
          	
            L : 
          
          	
            정상증발률
          
        

        
          	
            F : 
          
          	
            최대 허용 충전 질량
          
        

        
          	
            Q : 
          
          	
            침입 열량
          
        

        
          	
            h : 
          
          	
            엔탈피
          
        

        
          	
            v : 
          
          	
            비체적
          
        

        
          	
            T : 
          
          	
            온도
          
        

        
          	
            P : 
          
          	
            압력
          
        

        
          	
            A : 
          
          	
            열전달 접촉 면적
          
        

        
          	
            V : 
          
          	
            액체 충전 부피
          
        

        
          	
            ρ : 
          
          	
            기체상수
          
        

        
          	
            q : 
          
          	
            열유속
          
        

        
          	
            f : 
          
          	
            열유속비
          
        

        
          	
            k : 
          
          	
            열전도 계수
          
        

        
          	
            Ra : 
          
          	
            레일리수
          
        

        
          	
            Pr : 
          
          	
            프란틀수
          
        

        
          	
            Nu : 
          
          	
            누셀트수
          
        

        
          	
            R : 
          
          	
            열저항
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