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            초록
          
        

        
          The fast filling process of high-pressure hydrogen has an important impact on the filling efficiency and safety. In this paper, a specific study is carried out on the thermophysical phenomena during the fast filling process. Starting from the gas state equation of hydrogen, the change law of the hydrogen storage temperature is obtained, and then the temperature rise prediction is constructed. The model can clarify the relationship between the filling parameters and the temperature rise during the fast filling process, thereby revealing the flow and heat transfer laws of the fast charging process. To improve the theoretical research basis for the evaluation of vehicle-mounted hydrogen fast charging capacity, temperature prediction and optimization of hydrogenation methods.
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      1. 서 론
      이산화탄소 등 온실가스 배출로 인한 전 세계의 기후 변화는 금세기 인류가 직면한 가장 큰 도전 중 하나가 되었다. 탄소 중립을 달성하는 것은 기후 변화에 대한 세계적인 대응을 위한 가장 근본적인 조치이다. 수소에너지 개발은 에너지 시스템의 녹색 및 저탄소 전환을 촉진하는 경로 중 하나이다1). 수소에너지의 전형적인 응용 중 하나는 수소에너지를 자동차의 동력원으로 사용하는 것이다. 수소연료 차량 업계가 날로 발전함에 따라, 수소에너지 활용 인프라 건설과 수소충전소의 수소 충전 과정에서의 파라미터 매칭의 필요성이 더욱 높아지고 있다. 정상 온도와 압력 조건에서 수소의 체적 에너지 밀도는 상대적으로 낮다. 체적 에너지 밀도를 향상시키기 위해 수소 저장 물질을 통한 수소 저장, 액체수소 저장, 고압가스 수소 저장 등의 기술이 개발되었다. 고압가스 수소 저장 기술은 저렴한 비용과 발달한 기술로 인해 수소충전소의 주요 수소 저장 방식이 되었다2). 수소 급속 충전 과정에서는 수소의 급속 압축, 줄-톰슨 역효과(Joule-Thomson negative effect) 및 운동에너지의 전환으로 인해 수소 저장탱크 내의 온도가 급격히 상승하게 되다. 온도 상승 현상은 수소 저장 밀도가 낮아지면 충전 질량이 감소하여 항속 주행 거리에 영향을 줄 수 있으며, 온도가 너무 높아져도 수소 저장탱크의 안전성에 영향을 줄 수 있다. 따라서 빠르고 효율적이며 안전한 수소 충전을 위해 급속 수소 충전 과정 동안의 온도 변화에 대한 연구가 필요하다3,4).

      이 문제에 대해 국내외 학자들이 연구를 진행하였다. Deymi-Dashtebayaz 등5)의 연구를 보면 충전 과정에서의 온도는 충전 과정에 영향을 미치며, 특히 최종 수소 저장탱크 내의 온도와 충전 질량에 현저한 영향을 미치는 것으로 나타났다. Melideo 등6)과 Melideo와 Baraldi7)는 충전 과정 동안 수소 저장탱크 내부의 computational fluid dynamics (CFD) 시뮬레이션 모델을 수립하여 다양한 충전 매개변수가 저장탱크 내부의 수소 상태에 미치는 영향을 연구했다. Melideo 등8)은 수소 저장탱크 흡입구 구조가 충전 과정 중 수소 온도 분포에 미치는 영향을 연구하였고, 합리적인 수소 입구의 경사 각도를 설정함으로써 수소탱크 내부의 온도차를 줄일 수 있고 국소적으로 극단적인 온도를 피할 수 있다고 하였다. Zheng 등9)은 수소 이용률과 충전 시간을 고려한 다목적 최적화 모델을 수립하고 압력 수준이 다른 수소 저장탱크 군의 수소 공급 전략에 대한 연구를 수행하였다. Cheng 등10)과 Xiao 등11,12)은 충전 후 저장탱크 내부의 수소 온도 예측을 결과를 보고했으며, 이는 충전 전략 공식화에 대한 참고 자료가 될 수 있다. Sadi와 Deymi-Dashtebayaz13)는 1단식 고압 수소 저장 시스템과 다단식 수소 저장 시스템의 충전 과정을 비교하였는데, 1단식 수소 저장 시스템은 비교적 빠른 충전 속도를 제공할 수 있지만, 수소의 기온 상승과 운행시에너지 소비량이 비교적 높다. 캐스케이딩(cascading) 수소 저장 시스템은 수소충전소의 압축의 에너지 소비를 줄일 수 있고, 수소 예냉 제어를 통해 수소 온도 상승을 효과적으로 제어할 수 있다. 합리적인 압력 전환 및 온도 제어 전략을 수립하면 수소 충전 속도를 효과적으로 높이고 사전 냉각의 에너지 소비를 줄일 수 있다14,15).

      앞서 말한 내용을 종합하면 현재 수소 급속 충전에 대한 연구는 주로 CFD 시뮬레이션 및 에너지 소모 분석에 집중되어 있으며, 실제 충전 과정에서의 온도 상승 메커니즘(mechanism)에 대한 연구는 비교적 적다. 급속 충전 프로세스(process)의 온도 상승에 대한 통용적이고 간편하며 신뢰할 수 있는 예측은 차량 고압 수소 시스템의 충전 프로세스(process)에서 중요한 과제이다. 따라서 본 연구에서는 차량용 수소 저장탱크에서 수소 온도와 충전 질량의 이론 모델을 구축하여 기체 상태 방정식에 기초한 수소 저장탱크 내 온도 상승 표현식을 도출하고, 수소 저장탱크 내부 온도의 시간에 따른 변화 과정을 탐구하였다. 이를 통해 급속 충전 과정에서의 수소 온도 변화 법칙을 밝히고, 급속 충전 과정에서의 충전 파라미터와 온도 상승의 관계를 분석하며, 동시에 온도 상승 제어 전략을 연구하여 차량용 수소 저장 시스템의 급속 충전 및 수소충전소 충전 조건 최적화 등을 위한 이론과 응용의 기초를 제공한다.

    

    

  
    
      2. 수소 충전 과정의 이론 분석
      
        2.1 모델 가정
        수소충전소에서는 트레일러의 수소를 압축기를 통해 가압하여 고압가스 수소 저장탱크에 저장한다. 충전 시 고압가스 수소 저장탱크에서 수소가 방출되어 교환기를 거쳐 예냉 처리된 후 수소충전기를 통해 차량용 수소 저장탱크에 충전된다. 모델의 정확성을 고려하면서 다음과 같이 간략화 및 가설을 세울 수 있다.

        (1) 충전 과정 중 수소충전소용 수소 저장 시스템에서 수소 온도와 압력은 일정하다.

        (2) 파이프라인 내 수소의 열손실 및 압력 강하는 무시한다.

        (3) 충전 과정에서 준안정 상태 과정이라고 가정하면 차량용 수소 저장탱크 내부의 수소 온도와 압력이 균일하게 분포된다.

        (4) 차량에 탑재된 수소 저장탱크는 단열로 간주되며, 벽을 통한 기체와 외부의 열교환은 없다.

      

      
        2.2 수소 충전 모델
        Fig. 1은 위의 가정과 같이 수소 충전 과정을 단순화한 것이다. 수소 공급 시스템에서 수소 저장탱크에 기체수소를 충전할 때 수소 충전 모델은 과도 변화 조건에서 개방 열역학 시스템에 속한다. t부터 t+dt까지 이 시스템의 에너지 방정식은 식 (1)과 같다.
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            Diagram of the compressed hydrogen tank
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        Q˙는 시스템과 주위와의 열교환량, E는 총 열에너지, W˙는 시스템에서 수행한 작업의 동력, ui와 ue는 각각 입력 및 출력 시스템의 내부에너지, m˙i와 m˙e는 각각 입력 및 출력 시스템의 질량유량을 의미한다. 본 연구에서는 수소 저장탱크를 강체로 간주하였다. 따라서 시스템의 기계적 동력(W˙)은 0이다. 또한 충전 초기의 수소 역류 현상을 무시한다.
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        내부에너지와 엔탈피의 표현식은 u=cvT，h=cpT。이고, 기체 상태 방정식은 PV=mRT이다. 언급한 식을 식 (2)에 대입하면 식 (3)을 얻을 수 있다.
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        여기서 cv는 수소의 정적비열, cp는 정압비열이다.

        비열비 k=cp/cv로 표현하면 수소 충전 예측 방정식은 식 (4)와 같다.
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        충전 완료 후에 최종 수소의 표현식은 식 (5)와 같다.
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        식 (5)의 관련 매개변수를 분석해 보면 수소 저장탱크의 충전 과정 중에 기체 온도는 충전 압력이 증가함에 따라 점차적으로 증가한다. 수소탱크의 초기 압력이 증가하면 온도 상승률이 점차 감소하고, 초기 온도와 충전 온도가 증가함에 따라 온도 상승률이 점차적으로 증가한다.

        수소충전소에서 수소가 일정한 수소 충전 온도와 수소 충전 압력으로 충전되고 목표 압력이 수소탱크정격 압력으로 충전될 때의 온도 표현식을 통해 차량에 탑재된 수소 저장탱크의 최종 수소 온도 및 충전 질량을 예측할 수 있다.

      

      
        2.3 온도 표현식 검증
        온도 표현식의 정확성을 검증하기 위해 실제 수소 충전 과정에서 얻은 실험 데이터를 표현식에서 계산한 예측값과 대조함으로써 모델의 정확성을 검증하였다. 검증용 실험 데이터는 Zheng 등16)의 수소 저장탱크 온도 상승 실험 데이터를 사용하였다. 실험의 초기 상태와 실험 결과는 Table 1과 같다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Initial parameters of the experiment and the results of the experiment
          
          

        

        
          
            
              	V/L
              	P1/MPa
              	P2/MPa
              	T1/K
              	Ti/K
              	T1/K
            

          
          
            	74
            	5.5/9.5
            	70
            	293
            	270/265
            	350/342
          

        

        

        본 논문에서 예측 모델에 따라 구한 차량용 수소 저장탱크 내 수소 최종 온도 예측값은 Table 1의 실제 초기 파라미터를 기준으로 각각 369.58 K와 358.06 K이다. 모델 예측값과 실제 사이의 오차는 각각 5.59%와 4.69%이다. 계산 결과를 통해 수소를 예냉 처리하는 것이 온도 상승 현상을 해결하기 위한 방법 중 하나라는 결론을 내릴 수 있다. 계산된 값은 실험 데이터에서 특정 편차 범위 내에 있으므로 유도된 공식이 비교적 높은 정확도를 가지며 엔지니어링 요구 사항을 충족할 수 있다.

      

    

    

  
    
      3. 예측 모델의 응용
      70 MPa의 높은 수소 저장 압력으로 인해 차량에 장착된 수소 저장탱크는 충전 압력이 상승함에 따라 온도 상승 현상을 나타낸다. 온도가 너무 높으면 차량용 수소 저장탱크의 재질 성능이 손상되어 안전사고가 발생할 수 있다. 미국자동차기술자협회는 수소 저장탱크 기술 표준 SAE-J2579에서 차량에 탑재된 수소 저장탱크 내 수소 온도가 -40℃ 이하, 85℃ 이상이어서는 안 된다고 명시하였다. 따라서 본 논문에서는 충전 질량에 대한 충전 매개변수와 차량용 수소 저장탱크 내 수소의 최종 온도 사이의 관계를 연구하기 위해 예측 모델을 사용한다.

      
        3.1 초기 압력
        다른 초기 압력하에서 차량용 수소 저장탱크 내의 충전 질량 예측 결과는 Fig. 2와 같다. 차량용 수소 저장탱크의 다른 초기 압력하에서 차량용 수소 저장탱크 내의 수소 최종 온도 예측 결과는 Fig. 3과 같다. Fig. 2에서 알 수 있듯이 수소 충전 온도가 높아짐에 따라 가스 충전 질량이 감소하고 초기 가스 압력이 높아짐에 따라 수소 충전 온도가 변화하면서 충전 질량이 점차 안정된다. 초기 압력이 클수록 수소 충전 온도가 충전 가능한 수소의 질량에 미치는 영향이 줄어든다는 것을 알 수 있다. Fig. 4는 수소 충전 온도가 273 K 이상일 때 수소 저장 실린더에 있는 수소의 최종 온도가 358 K 온도 한계를 초과하므로 70 MPa에서 수소화할 때 수소 충전 온도를 273 K 이하로 예냉해야 함을 보여준다. 차량용 수소 저장탱크의 초기 압력이 낮을수록 수소 충전 온도가 증가함에 따라 충전 가능한 수소 질량의 감소율이 커진다. 또한 수소 충전 온도의 증가에 따라 최종 온도의 온도 상승률이 높아진다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            The filling amount of the hydrogen storage tank
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            The temperature of the hydrogen storage tank
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            The temperature of hydrogen in high pressure tank under different initial temperatures
          
          

          

        

      

      
        3.2 초기 온도
        Fig. 3에서 알 수 있듯이 수소 충전 온도가 상승함에 따라 초기 수소 압력이 낮을 때 수소 저장탱크 내의 최종 수소 온도 상승률이 크다. 따라서 수소 충전 온도가 온도 상승에 미치는 영향도 커진다. Fig. 4에서 알 수 있듯이 초기 온도가 높을수록 차량용 수소 저장탱크 내의 최종 온도가 높다. 초기 가스 압력이 낮을수록, 온도 상승률이 낮을수록 초기 온도가 온도 상승 현상에 미치는 영향도 적다.

      

      
        3.3 충전 압력의 영향
        Fig. 5의 곡선을 보면 급속 충전 과정에서 충전 압력이 증가함에 따라 수소 온도가 점차 증가하고 온도 증가율이 점점 작아지는 것을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            The hydrogen temperature with different work pressures
          
          

          

        

      

      
        3.4 충전 온도
        탑재된 수소 저장탱크의 충전 과정을 분석하기 위하여 다음과 같이 조건을 설정하였다. 탑재된 수소 저장탱크의 수소 압력은 70 MPa, 수소 충전 온도는 각각 233.15, 253.15, 273.15, 283.15, 293.15 K로 설정하였다. 수소 충전 온도에 따른 수소 저장탱크의 압력 및 온도 변화는 Fig. 6과 Fig. 7에 나타낸다. 수소 충전 온도가 증가함에 따라 탑재된 저장탱크의 수소 온도와 압력이 증가하며, 수소 충전 시간은 약간 단축되지만 최종 수소 온도는 크게 상승한다. 수소 충전 온도는 233.15 K에서 293.15 K로 20.6% 증가하였다. 계산 결과로부터 예냉각 온도는 최종 온도에 큰 영향을 미치며, 수소의 예냉각 처리는 온도 상승 현상을 해결하는 방법 중 하나라고 결론지을 수 있다. 충전 온도가 273.15 K일 때 최종 온도는 탄소 섬유의 한계 온도인 358.15 K를 초과하였다. 온도가 358.15 K에 도달하면 충전이 완료된다. 충전 온도가 233.15 K일 때 수소의 충전 질량은 충전 온도가 283.15 K일 때의 2.4배이다. 따라서 높은 충전 온도는 수소 저장탱크의 하중을 유발하고 내구성을 감소시킨다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Change of hydrogen pressure in hydrogen storage tank under different inlet temperatures
          
          

          

        

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Temperature change of hydrogen in the tank under different inlet temperatures
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 논문은 수소 저장탱크의 급속 충전 시 온도 상승 과정에 대한 이론적 분석을 실시하여 수치 해석 모델을 수립하였으며, 급속 충전의 주요 파라미터(초기 압력, 초기 온도, 충전 압력, 충전 온도)가 온도 상승에 미치는 영향을 분석하였다. 분석 결과는 다음과 같다.

      1) 수립된 온도 상승 수치 해석 모델은 비교적 계산 정밀도가 우수하며 급속 충전 과정에서 수소 저장탱크 내부의 온도 상승을 정확하게 계산할 수 있다. 또한 이 모델을 사용하면 다른 충전 파라미터에서 수소 저장탱크의 온도 상승을 예측할 수 있다.

      2) 특정 충전 조건에서 수소 저장탱크의 온도 상승은 주로 질량유량, 수소 저장탱크의 초기 압력 및 초기 온도에 의해 결정된다.

      3) 차량용 수소 저장탱크의 초기 압력이 낮을수록 수소 충전 온도가 증가한다. 따라서 충전 가능한 수소 질량의 감소율이 커지고 수소 충전 온도의 증가에 따라 최종 온도의 온도 상승률이 높아진다.

      4) 차량용 수소 저장탱크의 초기 압력이 낮을수록 주위 온도가 증가함에 따라 최종 온도의 온도 상승률이 낮아진다.

      5) 예측 모델은 차량용 수소 저장탱크 내의 다른 초기 조건에 대해 수소 압축에 필요한 최소 예냉 온도를 예측하여 현재 수소충전소에서 수소 압축 시 온도 제어를 위한 이론적 바탕을 제공하고, 수소 냉각에 필요한 에너지 소모를 감소시킬 수 있다.

      6) 본 연구에서는 온도 상승 해석 공식을 바탕으로 온도 제어 방법을 제안하고 있는데, 충전 속도를 제어하거나 예냉 장치를 추가함으로써 온도 상승을 효과적으로 제어할 수 있다고 사료된다.
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