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            초록
          
        

        
          As the impacts of global climate change become increasingly apparent, the reduction of carbon emissions has emerged as a critical subject of discussion. Nuclear power has garnered attention as a potential carbon-free energy source; however, the rapidity of load following in nuclear power generation poses challenges in comparison to fossil-fueled methods. Consequently, power-to-gas systems, which integrate nuclear power and hydrogen, have attracted growing interest. This study presents a preliminary design of a very high temperature reactor (VHTR) integrated blue hydrogen production process utilizing DWSIM, an open-source process simulator. The blue hydrogen production process is estimated to supply the necessary calorific value for carbon capture through tail gas combustion heat. Moreover, a thermodynamic assessment of the main recuperator is performed as a function of the helium flow rate from the VHTR system to the blue hydrogen production system.
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      1. 서 론
      전 세계적인 기후 변화에 따라 탄소 배출량 저감이 중요한 화두로 대두되면서 탄소를 배출하지 않는 에너지원인 원자력에 관한 관심이 증대되고 있다. 유럽연합(European Union, EU)에서는 EU taxonomy 내 원자력 발전 및 원자력 열원 활용을 포함하여 원자력을 친환경 에너지원으로 인정하고 있으며, 국내에서도 한국형 녹색 분류 체계 내에 이를 포함하여 원자력을 청정 에너지원으로 인정하고, 기후 변화 대응을 위해 원자력에 대한 경제적 지원을 정책적으로 시행하려는 움직임이 일고 있다1).

      원자력 발전은 발전 과정에서 이산화탄소를 배출하지 않지만, 특성상 화석연료를 활용한 방식 대비 부하 추종의 신속성을 담보하기 어렵다는 문제가 있다2). 이는 ‘덕 커브(duck curve)’로 대표되는 신재생에너지의 증대로 인한 비신재생에너지 출력 조절 시나리오에서 원자력 발전이 가지는 대표적 난점 중 하나이다.

      따라서 원자력 발전의 부하 추종 신속성을 높이려는 많은 시도가 존재하며, 수소에너지와의 결합은 이를 위한 가장 대표적인 방법이다. 원자력과 수소에너지의 결합은 노심의 출력 조절을 회피하면서도 노심 출력의 일부를 수소의 형태로 보관하였다가 출력 조절이 필요할 때 비교적 반응이 빠른 수소 발전 혹은 연료전지의 형태로 추가 발전량을 제공하는 방식으로, power-to-gas의 일종이다3). BloombergNEF는 자사의 보고서인 New Energy Outlook 20214)에서 이러한 원자력과 수소에너지가 중심이 되는 2050년 탄소중립 시나리오인 ‘레드 시나리오(red scenario)’를 제안한 바 있으며, 해당 시나리오 내에서 2050년 탄소중립 달성을 위해 총 1차 에너지 생산량 중 54,000 TWh의 원자력 에너지와 87 EJ의 원자력 수소 생산이 필요할 것임을 분석한 바 있다.

      원자력을 활용한 수소의 생산 방식은 전기분해, sulfur-iodine 열화학으로 대표되는 물의 화학적 분해 및 화석연료를 통한 증기 메탄 개질(steam methane reforming, SMR) 반응 등이 있다. 이 중 현 시점에서 기술성숙도(technical readiness level)가 가장 높고 수소 생산 단가가 가장 낮을 것으로 예상되는 공정은 SMR로 알려져 있다5).

      SMR은 근원적으로 원료에 의한 이산화탄소를 배출하는 공정이며, 청정 수소 생산을 위해서는 탄소를 추가로 포집해야 한다. 이처럼 SMR 공정과 탄소 포집을 연계하여 수소를 생산하는 방식을 블루수소 생산이라고 한다. 그러나 지금까지 원자력 연계 블루수소 생산 방식에 대한 연구는 거의 진행되지 않았다. 본 연구에서는 원자로 중 SMR 공정에 필요한 열량과 온도를 제공해 줄 수 있는 초고온가스로를 연계하여 블루수소를 생산해 내는 공정을 제안하고, 기초적인 설계 결과를 공유하고자 한다.

    

    

  
    
      2. 공정 요소
      
        2.1 블루수소 생산 공정
        SMR 공정은 고온, 고압의 조건에서 금속 촉매를 통해 진행되는 반응으로, 일반적으로 800-1,000℃ 온도 조건 및 1.4-2.5 MPa의 압력 조건을 요구한다6). SMR 공정은 크게 증기 개질 공정(steam reforming)과 일산화탄소를 물과 반응하게 하여 수소로 변환시키는 공정(water-gas shift reaction)으로 나뉘며, 각 반응의 화학식은 Fig. 1과 같다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Reaction formulas of steam methane reforming
          
          

          

        

        최종적으로 SMR 공정은 상기 두 반응에 의해 1분자의 메탄과 2분자의 물이 결합하여 4분자의 수소와 1분자의 이산화탄소를 생성하는 반응이다. 해당 반응의 결과로 수소와 이산화탄소가 혼합된 기체가 생산되며, 생산된 혼합 기체를 정제 공정을 통해 고순도의 수소만 분리하여 활용하게 된다. 이때 분리 정제 공정에는 일반적으로 압력 변동 흡착(pressure swing adsorption, PSA) 방식이 활용되게 된다.

        상기 SMR 공정의 블록 흐름도는 Fig. 2와 같다. 해당 흐름도에서 불순물을 제거하는 공정(탈황 공정 등)은 고려되지 않았다. 두 반응기 중 증기 개질 공정 반응기는 에너지를 소모하는 반응이므로, 반응의 지속을 위해서는 추가적인 열량 공급이 필요하다. 열량의 공급을 위해 일반적으로는 원료인 천연가스를 연료로도 사용함과 동시에 수소가 일부 포함된 분리 정제 공정 폐가스 역시 연소시켜 재활용하게 된다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Schematic block flow diagram of steam methane reforming process
          
          

          

        

        Fig. 2의 SMR 공정에서 추가로 탄소를 포집하여 수소 생산의 이산화탄소 배출량을 저감한 생산 방식을 통해 생산된 수소를 블루수소라고 한다. 이산화탄소의 포집 위치는 크게 PSA 후단, water-gas shift (WGS) 반응기 후단, 배가스 후단으로 나뉘는데, 그중 가장 많은 이산화탄소를 포집할 수 있는 위치는 배가스 후단이며 일반적으로 이 위치에서 탄소 포집을 수행하는 것이 권장된다7).

        탄소 포집은 일반적으로 아민계 흡수제를 사용하는 습식 포집, 고체 흡수제를 사용하는 건식 포집 및 흡착제를 이용하는 PSA 등의 연속 공정, 분리막 등 여러 기술이 논의되나 논의되고 있는 모든 종류의 기술들은 흡수제의 재생 등 공정 내부에서 다량의 에너지를 요구한다8). 포집 공정의 열에너지 소모량은 일반적으로 가장 상용화 단계가 높은 아민계 습식 포집 기술 기준 2.5-3 GJ/tCO2로 알려져 있다9-11).

      

      
        2.2 초고온가스로
        초고온가스로는 고온에서 안정한 삼중피복입자핵(tristructural isotropic, TRISO) 연료를 사용하고, 중성자 흡수 단면적이 낮은 헬륨을 냉각제로 사용하며, 감속재로 흑연을 사용하는 방식의 원자로 개념으로, 일반적으로는 재료의 한계를 고려하여 노심 출구 온도가 950°C 내외가 되도록 설계되나 이론적으로는 핵연료 손상 없이 1,200℃의 고온까지도 달성 가능할 것으로 기대되는 원자로의 한 종류이다12).

        초고온가스로는 특성상 고온 열원 공급이 가능하기에 SMR 공정의 열량 제공 용도로 활용될 수 있다. 일반적인 블루수소 생산 공정의 경우 외부 연료와 PSA 폐가스 내 수소 및 잔류 메탄을 함께 연소시켜 스팀 개질에 필요한 열량을 얻기 때문에 포집에 필요한 열량 역시 연료 소모량을 늘리는 방식으로 충족시킬 수 있다. 그러나 원자력 연계를 고려하는 경우 탄소 포집에 필요한 열량이 PSA 폐가스 내 연소 가능한 가스의 연소열만으로 충족되는지를 반드시 고려해야 한다. Fig. 3은 Fig. 2의 개략도에 원자력 열원 공급 및 탄소 포집을 고려한 공정 흐름도이다. Fig. 2와 달리 열량을 초고온가스로를 통해 공급받기 때문에 공정 내 모든 CO2가 모이는 장소는 연소 스택 후단이 아닌 분리 정제 장치 후단이 된다. 여기서 생성된 CO2의 포집을 위한 열량을 어떤 방식으로 수급하여야 할지에 대해 공정 모사를 통해 분석하고자 한다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Schematic block flow diagram of VHTR integrated blue hydrogen process
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 초고온가스로 연계 블루수소 생산 공정 설계
      2절에서 탐색한 정보를 바탕으로 오픈소스 공정 시뮬레이터인 DWSIM13)을 활용하여 공정 모사를 수행하였다. 동일 소프트웨어로 수행한 SMR 공정 모사 데이터를 참고하여 공정 모사에 사용한 가정들은 다음과 같다14,15).

      1. 증기 메탄 개질(steam methane reforming) 반응의 전체 변환율은 메탄의 92.4%로 가정한다.

      2. 압축기의 효율은 85%로 가정한다.

      3. 물성치는 Soave Redlich Kwong gas model을 활용하였다.

      4. PSA의 수소 회수율(recovery)은 80%로 가정하며, product 내 수소 순도는 편의상 100%로 가정한다.

      5. 원료는 천연가스 10.57 kmol/h, 증기 41.0116 kmol/h가 소요된다고 가정하며, 천연가스의 조성비는 CH4:CO2:N2:CO:H2=95:1:1:1:2라고 가정한다.

      6. SMR 후단에서 PSA 전단에 복열기의 배치를 가정하며, 해당 복열기는 Pinch point 5K의 성능을 가지고 있다고 가정한다.

      7. PSA 전단 온도는 40℃로 가정한다.

      8. 원자로 1차 계통 헬륨루프의 원자로 출구 조건은 950℃, 100 bar로 가정하였다.

      해당 조건에서 계산한 초고온가스로 연계 블루수소 생산 공정은 Fig. 4 및 Table 1과 같다.

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          Flow diagram of VHTR integrated blue hydrogen process
        
        

        

      

      
        Table 1. 
				
        

        
          Key parameters of designed VHTR integrated blue hydrogen process
        
        

      

      
        
          
            	Hydrogen production rate
            	29.86
            	kmol/h
          

        
        
          	Electricity demand
          	Compressor
          	81.6
          	kWe
        

        
          	Heat demand
          	Pre-heater 
(from VHTR)
          	1,037.9
          	kWth
        

        
          	Reactor 
(from VHTR)
          	499.56
          	kWth
        

        
          	Waste heat
          	Cooler
          	217.77
          	kWth
        

        
          	Tail gas composition
          	CH4
          	1.8947
          	mol%
        

        
          	CO2
          	23.298
          	mol%
        

        
          	N2
          	2.6242
          	mol%
        

        
          	H2O
          	55.749
          	mol%
        

        
          	CO
          	2.6242
          	mol%
        

        
          	H2
          	18.533
          	mol%
        

      

      

      Table 1에서 주어진 tail gas를 연소시킨 뒤 연소열을 이용해 흡수탑을 재생한다고 가정했을 시, 연소기에 대한 공정 모사도는 Fig. 5와 같다. Fig. 5에서 1, 19, 20번 flow는 프로그램 내에서 계산을 위해 임의로 추가된 스트림이다. 공기는 공정의 압력인 24 bar 만큼 압축되어 제공되었다고 가정하였으며, 메탄, 일산화탄소 및 수소의 완전 연소를 가정하였다.

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          Flow diagram of tail gas combustor
        
        

        

      

      Fig. 5의 계산 결과를 근거로 했을 때, 연소기는 0.222 kg/s의 CO2 배출마다 1,821.75 kW의 열을 생산해 냄을 추산할 수 있다. 이는 8.206 GJ/tCO2에 해당하는 양으로, 일반적으로 알려진 탄소 포집 기술의 소요 에너지인 2.5-3.0 GJ/tCO2 대비 여유가 있다.

      추가로 공정 내 압축기 구동을 위해 필요한 총 전기에너지인 380.21 kWe를, 생성되는 열을 이용한 폐열 회수 발전으로 구성하는 방식을 고려할 수 있다. 탄소 포집 기술이 3 GJ/tCO2를 소모한다고 가정했을 시, 0.222 kg/s의 이산화탄소를 포집하기 위해 필요한 열에너지는 총 666 kWth이며 연소기에서 생산되는 열량이 1,821.75 kWth임을 고려했을 때 전력 변환 효율이 32.89% 이상인 폐열 회수 발전 시스템을 구성할 경우 압축기 구동에 필요한 전력을 모두 공급할 수 있다. 단, 이 경우 폐열 회수 발전 시스템에 의한 추가 설비비를 고려해야 한다.

      원자로 계통의 공정 모사도는 간략화된 Fig. 6과 같다. 실제 시스템 설계 시에는 very high temperature reactor (VHTR) 노심 냉각제 입구 온도가 노심 설계 단계에서 결정되어야 하는 경계 조건이며 모든 VHTR의 열량이 공정으로 배분되도록 설계되지 않는다. 따라서 정확하게는 일부 열량만이 배분되어 SMR 공정에 쓰이고, 나머지는 발전 공정으로 배분되도록 모사되어야 하나, 본 연구는 SMR 연계 개통에 대한 예비평가만을 목적으로 하기 때문에 해당 부분은 고려하지 않았다. 주어진 1차 계통 모식도에서 복열기에 해당하는 compressed gas heater의 헬륨 유량에 따른 총괄 열전달계수×면적(UA)은 Fig. 7과 같다. 그림에서 볼 수 있듯이, 블루수소 공정에 배분되는 VHTR의 헬륨 유량이 늘어날수록 상대적으로 더 적은 열교환기 면적만으로 공정에 필요한 열을 공급할 수 있다. 이러한 경향성은 VHTR 유량이 늘어남에 따라 축소되며, 해당 경향성은 Fig. 7의 식과 같이 나타낼 수 있다.

      
        
        

        Fig. 6. 
				
        

        
          Flow diagram of VHTR primary system
        
        

        

      

      
        
        

        Fig. 7. 
				
        

        
          Calculated requiring UA of compressed gas heater through the relative helium molar flow rate
        
        

        

      

      해당 결과는 상대적인 헬륨 유량이 혼합 가스 대비 50배 이상인 경우에 한하여 계산한 것으로, 이보다 작아지는 경우 제대로 된 공정 수렴 조건 도출이 불가능함이 확인되었다.

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 오픈소스 공정 시뮬레이터인 DWSIM을 활용하여 VHTR 연계 블루수소 생산 공정에 대한 기초 설계를 수행하였다. 수행 결과, 블루수소 생산 공정은 PSA tail gas 연소열로 탄소 포집에 필요한 열량을 제공할 수 있을 것으로 추산되었다.

      또한 VHTR 계통에서 블루수소 생산 계통으로 분배되는 헬륨 유량에 따른 SMR 반응기 전단 복열기에 대한 열역학적 평가를 수행하였다. 수행 결과, 공정에 사용되는 혼합 가스 유량 대비 최소 50배의 몰 유량을 가지는 헬륨이 제공되어야만 공정이 열역학적으로 정상인 상태에서 거동할 수 있음을 확인하였다. 또한 해당 유량비가 커질수록 열교환기 설계 관점에서 이득을 얻을 수 있음을 확인하였다.
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