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            초록
          
        

        
          In this study, the experimental investigation and theoretical analysis were conducted to verify the cooling capacity of the cryocooler used for pre-cooling of hydrogen gas. The effect of the flow rate on a copper pipe attached to the bottom of the cryocooler, which has a coil shape in a hydrogen line, was investigated. Temperature sensors were strategically placed at various positions on the cryocooler to analyze the temperature variations with respect to the flow rate. In this study, the thermal properties of hydrogen for the pressure and temperature were utilized using REFPROP to analyze the cooling capacity of the cryocooler. Based on the experimental results derived from this study, the cooling capacity of the cryocooler for pre-cooling hydrogen gas was considered by calculating the cooling temperature according to the flow rate through theoretical analysis.
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      1. 서 론
      최근 지구 온난화 및 대기오염 문제를 해결하기 위한 하나의 방안으로 미래의 운송 수단으로써 수소 연료를 활용한 수송 기계의 개발이 활발히 진행 중이다. 널리 알려진 수소 연료의 저장 방법은 크게 세 가지로 구분이 가능하며, 액화수소를 이용하는 방법, 금속수소화물을 이용하는 방법, 압축 기체로 저장하는 방법이 있다. 이 세 가지 방법은 모두 각각의 장단점이 존재하나 무게 또는 체적당 저장 에너지의 크기 면에서는 극저온 액화수소가 가장 우수하다고 평가받고 있다. 기체의 냉동 및 액화는 기체의 온도를 임계온도 이하로 떨어뜨려 임계압력 이하의 압력에서 액체 상태로 상변화시키는 것을 의미한다. 액화 용량에 따라 다양한 액화 사이클이 사용될 수 있다.  다중 열교환기를 장착하는 대용량 수소 액화와 달리 소용량의 경우 액화수소 온도 이하에서 일정량의 냉동량을 갖는 상용 극저온 냉동기를 저온조 내에 장착하여 액화하는 방법을 활용하고 있다1-3).

      소용량 수소 액화의 경우 300 K의 기체수소를 20 K으로 냉각하기 위해서는 예냉 시스템이 필수적이다. 대부분의 소용량 수소 액화의 경우 액체질소의 예냉기를 이용하여 300 K과 77 K 사이의 수소 유동의 현열 83%를 제거할 뿐만 아니라 O-P 수소 변환열의 상당한 양을 제거할 목적으로 활용하였다4-11).

      수소에 대한 관심이 높아지면서 예냉 시스템을 포함하는 소규모 수소 액화 시스템에 대한 다양한 연구가 진행되고 있다. Garceau 등12)은 액화수소 저장탱크, 진공 재킷 이송 라인 및 수소 액화 장치를 설계, 구축 및 결합하여 소규모 수소 액화 플랜트를 형성하였다. 액화 장치에는 2개의 O-P 수소 변환기와 액체질소 예냉기 및 히트파이프 등이 포함되며, 액화수소를 저장하였다. Desseranno 등13)은 저장 탱크에 대한 열부하를 차단하여 비등 현상을 줄이는 극저온 냉동기에 대해 보고하였으며, 극저온 저장 응용 분야와 관련하여 다양한 냉동 기술과 기술의 활용에 대해 저술하였다.

      Xie 등14)은 극저온 냉동기를 기반으로 소규모 수소 액화 장치를 설계 및 제작하였으며, 액화와 동시에 운송하는 방식의 실현성을 입증하였고, 이를 통해 소규모 수소 액화의 설계 및 운영에 대한 기술 지원을 제공하였다. Wang 등15)은 극저온 냉동기의 콜드 헤드, 재생기, 열교환기 및 디스플레이서 범퍼 등의 재설계와 작동 매개변수 최적화를 기반으로 개선 사항을 제시하였다. 새로운 범퍼 디자인을 활용하여 콜드 헤드의 진동을 82%까지 줄였으며, 높은 냉각 용량과 냉각 속도를 제공할 수 있다고 언급하였다.

      액체질소를 활용한 예냉 시스템의 경우, 기체수소를 예냉하기 위한 소비량이 존재한다. 따라서 지속적인 운영 비용이 증가하며, 액화수소를 생산하기 위해 많은 시간이 소요되는 등 다양한 단점도 분명히 존재한다. 이를 대체하기 위한 방법으로는 다양한 온도 범위에서 안정적인 냉각을 제공하는 냉동기를 이용한 열교환 냉각 시스템의 활용이 있다. 극저온 냉동기는 이미 여러 산업 분야에서 널리 사용되고 있으며, 수소 액화를 위한 예비 냉각 시스템으로도 적용되는 경우가 많다. 냉동기를 사용한 예비 냉각 시스템은 상대적으로 안정적이고 일정한 냉각 성능을 제공할 수 있다. 하지만 극저온 냉동기를 활용한 기체수소 예냉 시스템의 검증에 관한 연구는 부족한 실정이다. 본 논문에서는 실험을 통해 기체수소 유량에 대한 극저온 냉동기의 온도 분포를 분석하고 이론적 분석을 통해 기체수소의 냉각 온도를 산출하여 극저온 냉동기의 냉각 능력을 검증하였다. 

    

    

  
    
      2. 실험 방법 및 이론적 분석
      Fig. 1은 본 연구에서 고려한 기체수소의 예냉 시스템에 활용되는 극저온 냉동기와 콜드 헤드에 부착된 기체수소 라인에 대한 코일 형태의 파이프를 보여준다. 본 연구에서 사용한 극저온 냉동기 모델은 AL600 (Cryomech, Syracuse, NY, USA)으로 가장 큰 단일 스테이지 Gifford-McMahon (GM) 극저온 냉동기이다. 플랜지 상단부에 압축기를 통한 헬륨 공급 라인이 존재하며, 헬륨 가스를 압축하고 팽창시키는 특수한 냉동 사이클의 반복 과정을 통해 극저온 온도를 생성한다. 이러한 과정에서 극저온 냉동기의 작동 주파수가 결정되며, 주파수에 따라 작동 조건에서 냉각 용량과 효율이 달라진다.

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Pre-cooling system of hydrogen gas
        
        

        

      

      Fig. 2는 AL600의 냉각 용량 곡선을 보여준다. 해당 모델의 경우 50-80 K의 인증된 작동 온도 범위가 존재하며, 50 K에서 350 W, 60 K에서 430 W, 70 K에서 510 W, 80 K에서 600 W의 성능을 나타낸다. 본 연구에서는 기체수소가 냉각되어 토출되는 온도에 따라 필요한 극저온 냉동기의 냉각 능력을 이론적으로 계산하기 위해 극저온 냉동기의 냉각 용량 곡선을 다음과 같은 3차원 수식을 통하여 구현하였다. 
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        Fig. 2. 
				
        

        
          Capacity curve of AL600 cryocooler
        
        

        

      

      극저온 냉동기의 사양과 주요 성능은 Table 1에 제시되어 있으며, 더욱 자세한 데이터는 Cryomech사 홈페이지에서 제공하고 있다16). 본 논문에서는 극저온 냉동기의 성능을 사전 검증하기 위하여 콜드 헤드의 냉각 온도 및 cool down 시간 등을 실험을 통해 비교 및 분석하였다.

      
        Table 1. 
				
        

        
          AL600 cryocooler data
        
        

      

      
        
          	Cooling capacity
          	600 W @ 80 K
        

        
          	Base temperature
          	25 K
        

        
          	Cool down weight
          	15 min to 80 K
        

        
          	Power consumption 60 Hz (input power)
          	440/480 VAC 3 PH / 12.5 kW
        

        
          	Helium pressure
          	230±5 PSI @ 60 Hz
        

      

      

      Fig. 3은 예냉 시스템 내부의 용기 내부에 위치한 온도 센서를 나타낸다. 온도 측정은 예냉 시스템 용기 내부에 위치한 thermocouple을 사용하여 수행되었다. 온도 센서의 측정 범위는 약 1.4-500 K인 실리콘 다이오드(silicon diode, SD) 센서가 사용되었으며 총 5개의 온도 센서(SD1-SD5)가 기체수소의 예냉 시스템에 대한 온도를 모니터링하기 위하여 다른 위치에 부착되었다. 각 센서의 위치는 Table 2와 같다. 

      
        
        

        Fig. 3. 
				
        

        
          Temperatrue sensors attahced in pre-cooling system
        
        

        

      

      
        Table 2 . 
				
        

        
          Position of temperature sensors
        
        

      

      
        
          	SD1
          	AL600 cold head
        

        
          	SD2
          	Cooper pipe at bottom of heat exchanger
        

        
          	SD3
          	Middle part of heat exchanger
        

        
          	SD4
          	Final temperature of pre-cooled hydrogen after heat exchange
        

        
          	SD5
          	Hydrogen gas input line
        

      

      

      실험을 통해 도출된 극저온 냉각기의 냉각 능력을 이론적으로 분석하기 위하여 REFPROP 프로그램(Version 10; NIST, Gaithersburg, MD, USA)을 이용하여 압력과 온도에 대한 수소의 열적 특성을 활용하였다. 압력의 범위는 1-5 bar이며, 온도의 범위는 20-300 K이고, 해당 범위에서 기체수소의 밀도 및 엔탈피 값을 추출하였다. 온도에 따른 극저온 냉동기의 냉각 능력을 도출하기 위하여 식 (2)와 같이 공급 조건(300 K)에서 극저온 냉동기 온도에 따른 수소 엔탈피를 제거하면 온도 제거에 필요한 수소 엔탈피 변화량을 도출할 수 있다. 이때 T(C)는 콜드 헤드 온도를 의미한다.
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      여기서 발열 반응은 음의 엔탈피 변화량을 가지며 흡열 반응은 양의 엔탈피 변화량을 갖는다. 따라서 수소 엔탈피 변화량과 공급 유량의 곱의 값을 극저온 냉동기 냉각 능력과 비교하여 냉각 온도에 따른 적정 유량을 선정하고, 용기 열 침입량, 냉동기 마진 및 열교환기 효율 등을 적절하게 고려하여 최종 냉각 능력을 도출하였다. 

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1 Cool down/warm up test
        Cool down test는 냉동기가 주어진 시간 내에 원하는 온도로 빠르게 냉각하는 능력을 평가하는 시험이다. 극저온 냉동기는 매우 낮은 온도를 생성하고 유지해야 하므로 냉동기가 목표 온도에 도달하는데 걸리는 시간과 그 과정에서의 냉각 성능을 확인한다. Fig. 4는 AL600 극저온 냉동기의 성능을 검증하기 위한 cool down 테스트 결과를 보여준다. 총 2회에 걸친 실험을 수행하여 해당 냉동기의 냉각 성능과 안정성을 확인하였다. 평균적으로 온도가 감소하는 영역의 순서는 SD1 (콜드 헤드) > SD2 (열교환기 바닥 부분) > SD3 (열교환기 중간 부분) > SD4 (최종 수소 온도) > SD5 (300 K 기체수소)이다. 극저온 냉동기가 동작을 하게 되면 콜드 헤드 온도가 가장 먼저 감소하며, 이후 전도에 의해 열교환기 바닥의 온도가 감소하게 된다. 이 과정에서 빠르게 목표 냉각 온도에 도달하며, 냉각 효율이 결정된다. 이러한 결과를 바탕으로 콜드 헤드의 냉각 온도 및 cool down 시간 등을 비교하였다. 

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Cool down test of AL600 cryocooler
          
          

          

        

        Fig. 5는 극저온 냉동기의 콜드 헤드의 cool down 테스트 성능 데이터를 나타낸다. 실험 결과 평균 cool down 시간은 55분, 기준 온도는 25.8 K으로 도출되었다. 기존의 성능 데이터와 비교하여 기준 온도는 유사하나 cool down 시간이 상대적으로 크게 증가 한 것을 볼 수 있다. 이는 기존의 성능 데이터의 경우 정상 상태 헬륨 압력이 230±5 PSI인 것과 비교하여 본 논문에서 고려한 압축기의 헬륨 압력은 190 PSI로 상대적으로 작기 때문이다. 또한 극저온 냉동기 하단부에 부착된 기체수소 라인의 구리 파이프에 따라 영향을 받았을 것으로 판단된다. 하지만 기준 온도가 오차 범위 내에서 잘 일치하므로, 해당 극저온 냉동기를 활용하여 기체수소 유량에 따른 영향을 분석하였다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Performance of AL600 cryocooler in cool down test
          
          

          

        

        Warm-up test는 냉동기를 극저온 상태에서 일반적인 운전 온도로 빠르게 변화시키는 시험이다. 이 시험은 냉동기가 주어진 시간 내에 극저온 상태에서 일반적인 작동 온도로 돌아가는 능력을 검증한다. Fig. 6은 AL600 극저온 냉동기의 성능을 검증하기 위한 warm-up 테스트 결과를 보여준다. 실험 결과  측정한 온도 데이터가 극저온 상태에서 상온으로 단조롭게 증가하는 것을 볼 수 있으며, 극저온 냉동기가 환경 변화에 잘 적응하고 안정적으로 동작하는 것을 확인할 수 있다. 이러한 warm-up test 데이터는 SUS304와 같은 금속별 냉각을 위한 엔탈피 데이터 등과 함께 수소 용기의 열 침입량을 역으로 계산하는 데 활용이 가능할 것으로 예측된다. 

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Performance of AL600 cryocooler in warm-up test
          
          

          

        

      

      
        3.2 유량에 따른 극저온 냉동기 성능
        유량에 따른 극저온 냉동기의 성능과 기체수소의 예냉 온도 데이터를 확보하기 위해 수소의 공급 유량에 변화를 주면서 온도를 측정하였다. 기체수소 공급 유량의 범위는 기존에 보유하고 있는 질량 유량 제어기(mass flow controller)의 성능에 따라 20-90 L/min을 고려하였으며, 10 L/min 간격으로 공급하였다. Fig. 7은 수소 가스 공급 유량에 따른 온도 프로파일을 나타낸다. 원활한 실험의 진행을 위해 cool down 이후 기체수소의 공급 유량을 순차적으로 증가시키면서 결과를 도출하였다. 유량이 증가함에 따라 콜드 헤드와 최종 예냉된 기체수소의 온도가 증가하는 것을 알 수 있다. 성능 곡선에서 볼 수 있듯이 극저온 냉동기는 콜드 헤드의 온도가 증가할수록 냉각 용량이 증가하므로, 온도가 감소할수록 냉각 용량이 감소한다. 결과적으로 유량이 증가할수록 기체수소의 예냉 온도가 증가하며, 이러한 사항은 Fig. 8에서 알 수 있다. 따라서 수소를 액화하기 전 예냉 시스템에서 적절한 수소 공급 유량을 선정하여 온도를 냉각하는 것이 중요하다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Temperature profiles at different flow rates
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Temperature results at different flow rates
          
          

          

        

      

      
        3.3 이론적 분석을 통한 극저온 냉동기 성능 분석
        극저온 냉각기의 냉각 능력을 이론적으로 분석하여 실험을 통해 도출된 결과와 비교 및 검증하였다. 기체수소의 냉각은 엔탈피 변화량과 밀접한 관계가 있으며, 엔탈피 변화량을 통해 극저온 냉동기의 성능을 개략적으로 파악할 수 있다. 성능 곡선에서 콜드 헤드 온도에 따른 극저온 냉동기의 냉각 용량을 확보할 수 있으며, 용기 열 침입량이나 냉동기 마진, 열교환기 효율 등의 가정을 통해 최종 냉각 능력을 이론적으로 도출하였다.

        Fig. 9는 본 연구에서 고려한 다양한 가정에 대해 이론적으로 도출한 온도 데이터의 비교 결과를 보여준다. 이론적으로 분석한 결과들은 실험에서 도출한 온도 결과와 비교하면서, 용기 열 침입량은 10-20 W, 냉동기 마진은 0-11 W, 열교환기 효율은 90-100%로 고려하였다. 해당 이론 분석이 도출된 자세한 운전 조건은 Table 3에 자세히 명시되어 있다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Performance of cryocooler obatined from theoretical analysis
          
          

          

        

        
          Table 3. 
				
          

          
            Case selected from theoretical analysis
          
          

        

        
          
            
              	Case
              	Heat capacity of vessel (W)
              	Margin of cryocooler (W)
              	Efficiency of heat exchanger (%)
            

          
          
            	1
            	10
            	10
            	90
          

          
            	2
            	10
            	5
            	95
          

          
            	3
            	20
            	11
            	100
          

          
            	4
            	10
            	0
            	90
          

        

        

        용기 열 침입량, 냉동기 마진 및 열교환기 효율 등은 극저온 냉동기의 최종 냉각 능력을 저하시키는 요인들이며, 수소 액화 시스템에서 잘 알려져 있는 요소들이다. 하지만 정확한 계산이 어렵기 때문에 Table 3의 조건과 같이 가정하여 이론적으로 계산을 수행하였다. 또한 REFPROP 프로그램을 이용하여 압력과 온도에 대한 수소의 열적 특성을 활용함으로써 기체수소의 온도 변화에 따른 엔탈피를 계산하였으며, 수소 공급 유량에 따른 냉각 온도를 산출하였다. 이를 보면 전체적으로 수소 공급 유량에 따라 최종 예냉 온도가 증가하는 경향이 매우 유사함을 알 수 있다. 이론적 분석을 통해 도출한 수소 공급 유량에 따른 온도 분석 결과는 case 2, case 3, case 4, case 1 순으로 정확도가 높았으며, 가장 정확한 case 2의 경우 실험 결과와 최소 1% 미만의 오차를 보였다. 따라서 수소 공급 유량에 따라 극저온 냉동기의 성능에 대한 기체수소의 최종 예냉 온도는 이론적 분석을 통해 오차 범위 내에서 도출이 가능하며, 이론적 분석 결과가 수소 액화 시스템에서도 활용도가 높을 것으로 판단된다. 

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 연구에서는 기체수소의 예냉 시스템에 사용되는 극저온 냉각기의 냉각 능력을 검증하기 위하여 실험적 조사와 이론적 분석을 수행하였다. 수소 라인에 코일 모양을 한 극저온 냉각기 바닥에 부착된 구리 파이프에 대한 유량의 영향을 조사하였고, cool down 및 warm-up test를 통해 극저온 냉동기가 목표 온도에 도달하는데 걸리는 시간과 그 과정에서의 냉각 성능을 확인하였다. 이러한 결과를 바탕으로 수소 공급 유량에 따른 극저온 냉동기의 성능과 기체수소의 예냉 온도 데이터를 확보하기 위해 유량을 변화하면서 온도를 측정하였다. 극저온 냉각기의 냉각 능력을 이론적으로 분석하기 위해 REFPROP 프로그램을 이용하여 압력과 온도에 대한 수소의 열적 특성을 활용하였다. 그리고 도출된 실험 결과를 바탕으로 이론적 분석을 통해 유량에 따른 냉각 온도를 산출하여 기체수소의 예냉을 위한 냉동기의 냉각 능력을 고찰하였다. 결과적으로 수소 공급 유량에 따라 극저온 냉동기의 성능에 대한 기체수소의 최종 예냉 온도가 이론적 분석을 통해 오차 범위 내에서 잘 일치함을 보였다. 향후 연구에서는 computational fluid dynamics 해석을 통해 극저온 냉동기 하단에 부착되는 열교환기를 통과하는 기체수소의 최종 예냉 온도에 대한 결과를 분석하여 검증하고자 한다.
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