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            초록
          
        

        
          In this study, the on-site hydrogen production process for refueling stations that were not energy-optimized was improved through exergy analysis and heat exchange network synthesis. Furthermore, the process was scaled up from 30 Nm3/h to 150 Nm3/h to improve hydrogen production capacity. Exergy analysis results show that exergy destruction in the SMR reactor and the heat exchanger accounts for 58.1 and 19.8%, respectively. Thus, the process is improved by modifying the heat exchange network to reduce the exergy loss in these units. As a result of the process simulation analysis, thermal and exergy efficiency is improved from 75.7 to 78.6% and 68.1 to 70.4%, respectively. In conclusion, it is expected to improve the process efficiency when installing on-site hydrogen refueling stations.
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      1. 서 론
      최근 전 세계적으로 수소 에너지에 대한 관심이 높아지고 있다. 한국의 경우 2019년 1월 ‘수소 경제 활성화 로드맵’을 발표하였다. 이에 따라 2040년까지 수소연료전지 자동차와 수소 충전소 등 수소 기반 운송 수단과 유틸리티 등이 전국 각지에 보급될 예정이다. 정부는 2040년까지 수소 택시 8만 대, 수소 버스 4만 대, 수소 트럭 3만 대를 보급할 예정이며, 18년 14개소였던 충전소는 40년까지 1,200개소로 확대될 계획이다1).

      수소 충전소는 충전소에서 직접 수소를 생산하여 판매하는 분산형(on-site)과 대형 플랜트에서 생산된 수소를 공급받아 판매하는 중앙집중형(off-site)으로 구분된다. 분산형 수소 충전소는 다시 개질형 및 수전해형으로 나뉘는데, 개질형 수소 충전소는 소규모의 수증기 메탄 개질 공정(steam methane reforming, SMR) 공정을 기반으로 한다2).

      개질형 on-site 수소 충전소의 경우 개질기를 포함한 여러 장치들이 필요하고, 공정 규모가 작기 때문에 대형 플랜트에서 수소를 공급받는 off-site 형보다 더 많은 비용이 발생한다. 하지만 한국의 경우 천연가스 공급망이 매우 발달되어 있어 on-site 충전소를 어떤 곳이든 설치할 수 있다는 장점이 있고, 추후 수소 수요량이 늘어나면 on-site 형이 더욱 경쟁력을 가질 것으로 예상된다. 따라서 향후 개질형 on-site 수소 충전소의 보급이 더욱 확대될 예정이다3,4).

      전국에 보급된 수소 충전소는 2022년 6월 기준 167기로 파악되었다5). 그중에서 on-site 형은 서울 상암 수소 충전소와 창원 성주 수소 충전소 등 극히 일부에만 적용된 방식이며, 나머지는 모두 off-site 방식을 채택하고 있다. 따라서 on-site 수소 충전소의 보급을 위해 관련 연구가 더욱 필요한 실정이다.

      본 연구에서는 기존에 서울 상암동에 설치하였던 30 Nm3/h 급 분산형 수소 충전소의 문제점을 개선하고자 하였다. 해당 수소 충전소의 경우 프로토타입이기 때문에 에너지 최적화가 되어 있지 않은 문제가 존재하였다. 따라서 공정의 열역학적 결점을 찾는 분석 방법인 엑서지 분석을 통해 엑서지 손실이 큰 장치를 파악하였고, 열 교환망 합성을 통해 효율을 개선하였다. 또한, 충전소의 수소 생산량에 있어서도 문제가 존재하였다. 현대차의 대표적인 수소연료전지 자동차 넥쏘(Nexo)의 경우 한 번에 충전 가능한 수소의 양이 6.6 kg인 것에 비해, 30 Nm3/h 생산량은 2시간 30분에 1대를 충전할 수 있는 용량이기 때문에, 실용성을 고려하여 용량을 150 Nm3/h 급으로 확장하였다6).

    

    

  
    
      2. 공정 요약
      
        2.1 SMR 공정
        SMR 공정은 원료로 공급되는 천연가스 또는 LPG를 수증기와 반응시켜 수소를 생산하는 공정이다. 전 세계 수소 생산량의 대부분은 SMR 방식을 통해 생산되며 주로 대형 플랜트에서 이 방식을 사용한다. SMR 공정은 크게 수첨 탈황, 개질, 수성가스 전환, 수소 정제의 4가지 과정으로 진행된다. 대략적인 공정도는 Fig. 1과 같다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Overview of the SMR process
          
          

          

        

        천연가스에 포함된 황 화합물이 개질 반응기와 수성가스 전환 반응기에 촉매독으로 작용하기 때문에 SMR 공정에는 황 화합물을 제거하는 과정이 필요하다. 수첨 탈황 반응기는 황 화합물을 제거하기 위한 장치로, 황 화합물과 소량의 수소를 반응시켜 황화수소를 얻은 후 ZnO bed에 흡착시키는 방식으로 황 화합물을 제거한다. 이 유닛을 거친 후에는 황 화합물의 농도가 1 ppm 이하로 떨어지게 된다.

        탈황 공정을 거친 천연가스는 개질 반응기에서 과열 증기와 함께 개질 반응(Eq. 1, Eq. 3)을 일으키며 수소를 생산한다. 이 두 반응은 흡열 반응이기 때문에 반응기에 함께 설치된 버너로부터 열을 공급받는다. 촉매로는 루테늄(Ru) 또는 니켈(Ni)을 사용하며 800-1,000℃ 온도, 5-20 atm의 압력 조건에서 반응이 일어난다.
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        개질 반응 후의 혼합 가스는 수성가스 반응기에서 추가적인 반응(Eq. 2)을 일으킨다. 개질 반응기에서 반응 후 생성된 CO를 H2O와 반응시켜 수소를 얻는다. 해당 반응은 대체로 고온 전이 반응(high temperature shift, HTS)과 저온 전이 반응(low temperature shift, LTS)으로 나누어 진행된다. 고온 전이 반응의 경우에는 반응 속도를 높이는 것이 주목적이며, 저온 전이 반응은 발열 반응에 있어서 높은 전환율을 얻기 위함이다. 고온 전이 반응의 경우 200-400℃ 사이에서 일어나며, 저온 전이 반응의 경우 200-250℃ 사이의 온도에서 일어난다. 본 연구에서 적용된 SMR 공정의 경우에는 개질 반응이 충분히 고온에서 발생되었으며, 반응성이 우수한 루테늄 촉매를 활용하였기 때문에 고온 전이 공정을 생략하고 저온 전이 공정만을 고려하였다.

        수성가스 반응기에서 빠져나온 가스들은 마지막으로 수소 정제 장치를 거치게 되는데, 수소 정제 장치는 주로 압력 스윙 흡착(pressure swing adsorption, PSA)을 사용한다. PSA는 40℃ 수준의 저온에서 일어나며, 99% 이상의 순도 높은 수소를 제조한다. 불순물 중 특히 CO는 연료전지의 촉매를 피독시키기 때문에 고순도의 수소 생산이 중요하다6-9).

      

      
        2.2 프로토타입 공정
        현재 상암동에 설치된 30 Nm3/h 분산형 수소 충전소는 에너지 최적화, 용량 부족의 두 가지 문제점을 가지고 있다.

        에너지 효율의 경우 최적화 과정을 거치지 않은 프로토타입 모델이기 때문에 효율 개선이 필요한 상황이다. 30 Nm3/h인 생산 용량의 경우 시간당 약 2.6 kg의 수소를 생산하지만 대표적인 수소연료전지 자동차인 넥쏘(Nexo)의 충전량이 수소 6.6 kg인 것을 고려하면 용량이 턱없이 부족하다.

        본 연구는 위의 두 가지 문제를 해결하기 위해 Base Case 30 Nm3/h 공정(Fig. 2)을 바탕으로 열역학적 분석 및 열 교환망 합성을 통한 공정 성능 개선과 용량 확장을 진행하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Process flow diagram of the Base Case
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 방법론
      
        3.1 열역학적 분석
        공정을 열역학적으로 분석하는 대표적인 방법으로는 열역학 제1법칙에 근거한 에너지 효율 분석이 있다. 에너지 효율은 유출 흐름의 에너지를 유입 흐름의 에너지로 나눠준 값으로 Eq. 4를 통해 계산된다. 에너지 효율 분석은 기존에 다양한 공정에 사용되던 평가 방법이며 가장 많이 사용되는 방식이다. 하지만 열역학적 손실이 많이 발생하는 장치를 파악하기 어려우며, 에너지의 질적인 분석에 있어서도 한계점이 있다. 따라서 이 한계점을 개선하기 위하여 도입된 개념이 열역학 제2법칙 기반 엑서지(exergy) 분석이다.

        
          
            
              	
                
                  
                    T
                    h
                    e
                    r
                    m
                    a
                    l
                     
                    e
                    f
                    f
                    i
                    c
                    i
                    e
                    n
                    c
                    y
                    
                      
                        %
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            F
                          
                          
                            
                              
                                H
                              
                              
                                2
                              
                            
                          
                        
                        ×
                        
                          
                            L
                            H
                            V
                          
                          
                            
                              
                                H
                              
                              
                                2
                              
                            
                          
                        
                      
                      
                        
                          
                            F
                          
                          
                            
                              
                                C
                                H
                              
                              
                                4
                              
                            
                          
                        
                        ×
                        
                          
                            L
                            H
                            V
                          
                          
                            
                              
                                C
                                H
                              
                              
                                4
                              
                            
                          
                        
                        +
                        W
                        +
                        Q
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 4 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        t
                        o
                        t
                      
                    
                    
                      
                        k
                        W
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        p
                        h
                        y
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        c
                        h
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 5 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        p
                        h
                        y
                      
                    
                    
                      
                        k
                        W
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            h
                            -
                            
                              
                                h
                              
                              
                                0
                              
                            
                          
                        
                        -
                        
                          
                            T
                          
                          
                            0
                          
                        
                        
                          
                            s
                            -
                            
                              
                                s
                              
                              
                                0
                              
                            
                          
                        
                      
                    
                    ×
                    
                      
                        m
                      
                      ˙
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 6 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        c
                        h
                      
                    
                    
                      
                        k
                        W
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            ∑
                            
                              i
                            
                            
                          
                          
                            
                              
                                x
                              
                              
                                i
                              
                            
                          
                        
                        
                          
                            E
                          
                          
                            c
                            h
                            ,
                            i
                          
                          
                            °
                          
                        
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            R
                            T
                          
                          
                            0
                          
                        
                        
                          
                            ∑
                            
                              i
                            
                            
                          
                          
                            
                              
                                x
                              
                              
                                i
                              
                            
                          
                        
                        
                          
                            ln
                            x
                          
                          
                            i
                          
                        
                      
                    
                    ×
                    
                      
                        n
                      
                      ˙
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 7 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        i
                        n
                      
                    
                    
                      
                        k
                        W
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        N
                        G
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        A
                        i
                        r
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        D
                        W
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        
                          
                            H
                          
                          
                            2
                          
                        
                        c
                        y
                        l
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        W
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        
                          
                            C
                            W
                          
                          
                            i
                            n
                          
                        
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 8 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        o
                        u
                        t
                      
                    
                    
                      
                        k
                        W
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        
                          
                            H
                          
                          
                            2
                          
                        
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        F
                        l
                        u
                        e
                         
                        g
                        a
                        s
                      
                    
                    +
                    
                      
                        E
                      
                      ˙
                    
                    
                      
                        x
                      
                      
                        W
                        a
                        t
                        e
                        r
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        
                          
                            C
                            W
                          
                          
                            o
                            u
                            t
                          
                        
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 9 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        d
                        e
                        s
                        t
                        r
                        u
                        c
                        t
                        i
                        o
                        n
                      
                    
                    
                      
                        k
                        W
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        i
                        n
                      
                    
                    -
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        o
                        u
                        t
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 10 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        e
                        x
                        h
                        a
                        u
                        s
                        t
                      
                    
                    
                      
                        k
                        W
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        F
                        l
                        u
                        e
                         
                        g
                        a
                        s
                      
                    
                    
                      
                        
                          
                            +
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        W
                        a
                        t
                        e
                        r
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        
                          
                            C
                            W
                          
                          
                            o
                            u
                            t
                          
                        
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 11 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        u
                        n
                        u
                        s
                        e
                        d
                      
                    
                    
                      
                        k
                        W
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        d
                        e
                        s
                        t
                        r
                        u
                        c
                        t
                        i
                        o
                        n
                      
                    
                    +
                    
                      
                        
                          
                            E
                            x
                          
                          ˙
                        
                      
                      
                        e
                        x
                        h
                        a
                        u
                        s
                        t
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 12 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    T
                    o
                    t
                    a
                    l
                     
                    e
                    x
                    e
                    r
                    g
                    y
                     
                    e
                    f
                    f
                    i
                    c
                    i
                    e
                    n
                    c
                    y
                    
                      
                        %
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            E
                          
                          ˙
                        
                        
                          
                            x
                          
                          
                            
                              
                                H
                              
                              
                                2
                              
                            
                          
                        
                      
                      
                        
                          
                            E
                          
                          ˙
                        
                        
                          
                            x
                          
                          
                            i
                            n
                          
                        
                      
                    
                    =
                    1
                    -
                    
                      
                        
                          
                            E
                          
                          ˙
                        
                        
                          
                            x
                          
                          
                            u
                            n
                            u
                            s
                            e
                            d
                          
                        
                      
                      
                        
                          
                            E
                          
                          ˙
                        
                        
                          
                            x
                          
                          
                            i
                            n
                          
                        
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 13 
				
              
            

          

        

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        η
                      
                      
                        u
                        n
                        i
                        t
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            E
                          
                          ˙
                        
                        
                          
                            x
                          
                          
                            u
                            n
                            i
                            t
                            ,
                            o
                            u
                            t
                          
                        
                      
                      
                        
                          
                            E
                          
                          ˙
                        
                        
                          
                            x
                          
                          
                            u
                            n
                            i
                            t
                            ,
                            i
                            n
                          
                        
                      
                    
                  
                
              
              	
                Eq. 14 
				
              
            

          

        

        엑서지란 주어진 계가 주변과 열역학적 평형 상태에 도달할 때 얻을 수 있는 일의 최대량이다. 계의 에너지를 일의 형태로 전환한 값이기 때문에 계의 에너지는 같더라도 엑서지의 크기는 다를 수 있다. 따라서 에너지의 질적 측면에서 엑서지 분석은 열역학적 손실이 많이 발생하는 장치를 파악할 수 있다는 장점을 가진다. 엑서지의 경우 보존되는 값이 아니며 유입 흐름의 엑서지와 유출 흐름의 엑서지를 비교하였을 때 파괴되는 엑서지 양이 존재한다. 해당 흐름이 할 수 있는 일의 크기가 파괴된 엑서지 양만큼 감소하기 때문에, 이 방법으로 개선이 필요한 장치를 파악할 수 있다.

        엑서지는 종류에 따라 일, 열 전달, 물질의 흐름에 대한 엑서지 등으로 나눌 수 있으며, 본 연구에서는 외부에서 공급되는 일과 열은 없다고 가정하였다.

        물질 흐름에 대한 엑서지의 총량은 Eq. 5와 같이 물리 엑서지(physical exergy)와 화학 엑서지(chemical exergy)의 합으로 나타난다9).

        물리 엑서지는 Eq. 6과 같이 나타나며, 초기 상태인 P1, T1으로부터 주변 상태인 P0, T0까지 가역 경로를 통해 할 수 있는 물리적인 일을 의미한다. h는 초기 상태에서 계의 엔탈피, h0는 주변과 평형일 때 계의 엔탈피, s는 초기 상태에서 계의 엔트로피, s0는 계와 주변과 평형일 때 계의 엔트로피, m˙은 전체 흐름의 질량 유량이다. 따라서 물리 엑서지는 주어진 조성에서 온도와 압력에 따라 변하는 값이다.

        화학 엑서지는 Eq. 7과 같이 나타나며, 주변 상태와 같은 온도와 압력 조건에서 물질 자체의 조성에 해당하는 엑서지를 나타낸다. xi는 화학종 i의 몰수비, E°ch,i는 화학종 i의 standard chemical exergy, n˙은 전체 흐름의 몰 유량을 나타낸다.

        앞서 언급한 식들을 통해 열전달, 일, 물질 흐름에 대한 엑서지를 계산하였다. 계산된 각 흐름의 엑서지 값은 계를 경계로 하여 유입 흐름과 유출 흐름으로 구분하였다. 유입 흐름과 유출 흐름의 엑서지는 각각 Eq. 8과 Eq. 9를 통해 얻을 수 있다. 이때 유입 흐름과 유출 흐름의 엑서지 차이를 통해 파괴되는 엑서지 값을 계산할 수 있고, 유출 흐름 중에서도 수소 흐름을 제외한 나머지 버려지는 엑서지 값은 Eq. 11과 같이 나타낼 수 있다. 따라서 사용되지 않는 엑서지 양은 엑서지 파괴량과 버려지는 엑서지 값의 합으로 Eq. 12와 같이 계산된다. 이렇게 계산된 엑서지 값들을 바탕으로 계 전체의 엑서지 효율을 구할 수 있으며 Eq. 13과 같이 나타낸다. 계 안의 장치들에 대한 엑서지 분석도 마찬가지 방법으로 진행하며, 각 장치의 엑서지 효율은 Eq. 14와 같이 나타낸다.

        장치별 엑서지 파괴량 및 엑서지 효율을 계산한 후에는 파괴량이 큰 장치에서의 엑서지 효율 향상을 위해 열 교환망 재합성을 통한 Case study를 진행하였다6-10).

      

      
        3.2 공정 시뮬레이션
        엑서지 분석에 사용된 각 흐름의 데이터는 공정 시뮬레이션 프로그램(Aspen HYSYS) 모델링 값을 사용하였다. 공정 모델링은 Base Case인 30 Nm3/h 프로토타입 공정의 설계 자료를 기반으로 진행하였으며, 열역학 모델은 Peng–Robinson–Stryjek–Vera equation을 사용하였다. 개질 반응기, 버너, 수성 가스 반응기는 모두 Gibbs reactor를 사용하였고, 압력 스윙 흡착과 수첨탈황기, PSA 등은 separator로 표현하였다. 개질 반응기와 버너는 각기 다른 유닛으로 설정하여 버너에서 방출된 열이 개질 반응기로 유입되도록 설계하였다. PSA 유닛은 recovery를 79%로, 유출 흐름의 수소 순도를 100%로 설정하였다. 마지막으로, Case 별 성능을 쉽게 비교하기 위해 수소 생산량은 156.3 Nm3/h로 고정하였다6-10).

      

    

    

  
    
      4. 결과 및 토의
      
        4.1 Base Case 결과
        Base Case의 열역학적 분석 결과, 에너지 효율은 75.7%로 일반적인 SMR 공정의 효율보다는 높았다. 하지만 시뮬레이션 데이터를 기반으로 한 이론값이기 때문에 실제 운전 시 이보다 더 낮은 효율을 가질 수 있다. Base Case 공정 전체에 대한 엑서지 분석 결과는 Fig. 3과 같다. 전체 엑서지 유입량은 650.6 kW이며, 그중에서 최종 생성물인 수소로 빠져나가는 엑서지의 양은 443.3 kW이다. 따라서 총 68.1%의 엑서지 효율을 보인다. 그 밖에 엑서지 파괴량은 157.7 kW이며, 연소가스로 빠져나가는 엑서지는 49.6 kW이다. 따라서 사용되지 않은 엑서지의 양은 208.3 kW로 전체 유입량 중 31.9%를 차지한다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Exergy flow diagram of Base Case 
          
          

          

        

        Table 1에는 Base Case의 각 유닛 별 엑서지 분석 결과를 나타내었다. 엑서지 파괴량이 가장 큰 유닛은 SMR 반응기로 전체 엑서지 파괴량 중 58.1%, 두 번째로 큰 유닛은 HX5로 19.8%를 차지하였다. 결과적으로, 이 두 유닛이 전체 엑서지 파괴량의 80%가량을 차지함을 알 수 있었으며, 이 두 유닛을 중심으로 열교환망 합성을 진행하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Exergy analysis of each unit in Base Case
          
          

        

        
          
            
              	Unit process
              	Exin (kW)
              	Exout (kW)
              	Exdestruction (kW)
              	Exergy 
efficiency (%)
              	Exergy 
destruction ratio (%)
            

          
          
            	SMR
            	897.8
            	806.2
            	91.6
            	89.8
            	58.1
          

          
            	LTS
            	681.8
            	679.9
            	1.9
            	99.7
            	1.2
          

          
            	HDS
            	583.6
            	583.6
            	0.0
            	100.0
            	0.0
          

          
            	HX1
            	1,339.6
            	1,336.4
            	3.2
            	99.8
            	2.0
          

          
            	HX2
            	1,284.3
            	1,282.0
            	2.3
            	99.8
            	1.5
          

          
            	HX3
            	700.0
            	694.2
            	5.8
            	99.2
            	3.7
          

          
            	HX4
            	713.3
            	704.7
            	8.6
            	98.8
            	5.4
          

          
            	HX5
            	81.2
            	49.9
            	31.3
            	61.5
            	19.8
          

          
            	Separator
            	669.5
            	667.6
            	1.8
            	99.7
            	1.2
          

          
            	PSA
            	666.7
            	663.0
            	3.7
            	99.4
            	2.4
          

          
            	MIX-100
            	581.2
            	581.1
            	0.1
            	99.9
            	0.1
          

        

        

      

      
        4.2 Case 1 결과
        Base Case에서는 SMR 반응기와 HX5에서 큰 엑서지 손실이 발생하였다. 이는 장치의 유입/유출 흐름 사이의 높은 온도차에 따라 물리 엑서지의 차이가 커졌기 때문이다(Eq. 6). 따라서 Case 1에서는 이 부분에서 발생하는 엑서지 파괴를 줄이기 위해 HX6을 추가하였다(Fig. 4). 이 경우 water stream이 HX6에서 예열 후 HX5에 유입되면서 연소가스와 water steam 모두 Base Case에서보다 유입/유출 흐름의 온도 차가 감소하게 된다. 또한, LTS와 separator 사이의 높은 온도 차로 인해 3번째로 컸던 HX4의 엑서지 파괴량도 개선할 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Process flow diagram of the Case 1
          
          

          

        

        Case 1 공정 전체에 대한 엑서지 분석 결과는 Fig. 5와 같다. 전체 엑서지 유입량은 636.6 kW이며, 그중에서 최종 생성물인 수소로 빠져나가는 엑서지의 양은 443.3 kW이다. 따라서 총 69.6%의 엑서지 효율을 보이며, 68.1%였던 Base Case에 비해 전체 엑서지 효율이 향상된 것을 확인할 수 있다. 엑서지 파괴량과 연소가스의 엑서지는 각각 144.6 kW, 48.7 kW로 사용되지 않은 엑서지의 총합은 193.3 kW로 전체의 30.4%를 차지하며, 31.9%였던 Case 1보다 줄어들었다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Exergy flow diagram of Case 1
          
          

          

        

      

      
        4.3 Case 2 결과
        Case 2의 경우 Case 1 공정에 열교환기 하나를 추가한 형태이며 공정 흐름도는 Fig. 6과 같다. 열교환기는 LTS 반응기에서 separator로 유입되는 흐름의 열로 PSA off gas의 온도를 올리도록 배치되었다. 따라서 SMR 반응기의 버너에 PSA off gas가 높은 온도로 유입되면서 버너 양 끝단의 온도 차가 줄어들게 되어 엑서지 파괴량을 줄일 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Process flow diagram of the Case 2 
          
          

          

        

        Case 2 공정 전체에 대한 엑서지 분석 결과는 Fig. 7과 같고, 총 유입량은 629.6 kW, 최종 생성물인 수소로 빠져나가는 양은 443.3 kW이다. 따라서 Case 3에서의 엑서지 효율은 총 70.4%로 Case 1, Case 2와 비교 시 가장 높은 값을 보인다. 엑서지 파괴량과 연소가스 엑서지의 경우에도 각각 138.2 kW, 48.2 kW로 3가지 Case 중 가장 낮은 값임을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Exergy flow diagram of Case 2
          
          

          

        

      

      
        4.4 단위장치 엑서지 분석 결과
        Base Case 공정의 엑서지 분석 결과 엑서지 파괴가 주로 일어나는 유닛은 SMR 반응기와 열교환기였다. 따라서 해당 유닛들의 엑서지 파괴량을 줄이기 위해 추가적인 열교환기를 설치하였고, 이를 각각 Case 1, Case 2로 설정하였다.

        기존 공정과 개선된 공정에 대한 주요 유닛별 엑서지 파괴량은 Fig. 8과 같다. Base Case에서 SMR, HX의 엑서지 파괴량이 91.6, 51.1 kW로 가장 컸고, Case 1에서는 86.6, 43.0 kW를 보이며 두 번째로 컸다. Case 2의 경우 SMR 엑서지 파괴량이 가장 낮았으며(79.8 kW) HX의 경우 Case 1보다 조금 더 큰 값을 나타냈지만(43.4 kW) 전체적인 파괴량 합을 고려하였을 때 가장 낮았다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Exergy destruction of each unit
          
          

          

        

        Table 2에서는 각 Case 별 엑서지 분석과 공정 주요 성능 결과를 비교하였다. 유입 흐름의 엑서지 총합은 Base Case에서 650.4 kW, Case 1에서 636.6 kW, Case 2에서 629.6 kW로 개선된 공정에서 더욱 감소하였으며, 연료 사용량에 따라 이와 같은 차이를 보였다. 엑서지 파괴량은 Base Case에서 157.8 kW, Case 1에서 144.6 kW, Case 2에서 138.2 kW로 차례로 감소하였다. 수소 생산량 같은 경우에는 초기에 고정값으로 설정하였기 때문에 3가지 Case 모두 156.3 Nm3/h로 동일한 값이다.

        
          Table 2. 
				
          

          
            Exergy analysis result and process performance of each Case
          
          

        

        
          
            
              	
              	Unit
              	Base Case
              	Case 1
              	Case 2
            

          
          
            	Exin
            	kW
            	650.6
            	636.6
            	629.6
          

          
            	Exout
            	kW
            	492.9
            	492.0
            	491.4
          

          
            	Exdestruction
            	kW
            	157.8
            	144.6
            	138.2
          

          
            	Exexhaust
            	kW
            	49.6
            	48.7
            	48.2
          

          
            	Exunused
            	kW
            	207.4
            	193.3
            	186.3
          

          
            	NG fuel
            	kg/h
            	2.2
            	1.3
            	0.8
          

          
            	H2 production
            	Nm3/h
            	156.3
            	156.3
            	156.3
          

          
            	CO2 emissions
            	kg/h
            	115.8
            	113.2
            	111.8
          

          
            	Exergy efficiency
            	%
            	68.1
            	69.6
            	70.4
          

          
            	Thermal efficiency
            	%
            	75.7
            	77.7
            	78.6
          

        

        

        결과적으로 엑서지 효율은 Base Case에서 68.1%, Case 1에서 69.6%, Case 2에서 70.4%로 향상되었으며, 에너지 효율은 Base Case에서 75.7%, Case 1에서 77.7%, Case 2에서 78.6%로 향상되었다. 결과적으로 Base Case의 기존 공정으로부터 에너지 효율이 개선된 Case 2 공정을 도출하였다.

      

    

    

  
    
      5. 결 론
      본 연구에서는 생산량이 작고, 에너지 최적화가 되어있지 않았던 on-site 수소 충전소의 규모를 확장하였으며, 엑서지 분석을 활용한 Case study를 통해 공정 효율을 향상시켰다.

      기존 30 Nm3/h 공정의 규모를 150 Nm3/h로 확대한 후, 공정 시뮬레이션(Aspen HYSYS) 데이터를 기반으로 각 장치 별 엑서지 손실량과 엑서지 효율을 도출하여 개선이 필요한 장치를 파악하였다. 도출 결과 SMR 반응기와 열교환기의 엑서지 손실이 전체 엑서지 손실 중 각각 58.1%, 19.8%를 차지하는 것을 확인할 수 있었고, 열 교환망을 수정하여 해당 장치에서의 엑서지 손실량을 줄임으로써 공정을 개선하였다.

      기존 설계를 기반으로 총 2가지의 향상된 Case를 제안하였으며, 시뮬레이션 결과 열효율은 75.7%에서 78.6%로, 엑서지 효율은 68.1%에서 70.4%로 향상되었다. 따라서 156.3 Nm3/h 수소 생산량 대비 Base Case에서 2.2 kg/h였던 NG 연료 소비량을 Case 2에서 0.8 kg/h까지 줄일 수 있었다.

      개선한 공정을 기반으로 수소 충전소 설치 시 에너지 효율 향상, 연료 저감 등의 효과뿐만 아니라 추후 on-site 형 충전소 보급에도 도움이 될 것으로 기대된다.
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