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            초록
          
        

        
          In this study, a cryogenic vessel was constructed to maintain and control the safe pressure of liquid hydrogen boil-off gas (BOG), and the numerical analysis was conducted on the development of computational fluid dynamics model inside the high-pressure vessel. An evaluation system was constructed using cryogenic inner and outer containers, pre-cooler, upper flange, and internal high-pressure container. We attempted to analyze the performance of the safety valve by injecting relatively high temperature hydrogen gas to generate BOG gas and quickly control the pressure of the high-pressure vessel up to 10 bar. As a results, the liquid volume fraction decreased with a rapid evaporation, and the pressure distribution increased monotonically inside a high pressure vessel. Additionally, it was found that the time to reach 10 bar was greatly affected by the filling rate of liquid hydrogen.
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      1. 서 론
      수소는 기후 변화 문제와 환경오염을 해결하기 위한 이상적인 지속 가능한 연료로 간주되고 있다. 액체 수소는 일반적으로 20 K 온도의 잘 단열된 탱크에 저장되어 에너지를 제공하지만 탱크의 표면은 일반적으로 복사에 노출되어 내부 벽면 부근에서 열의 누출 및 상변화 현상이 발생한다. 따라서 일반적으로 액체 수소 저장 탱크는 극저온 환경에 존재해야 하며 여러 층의 단열재를 사용하는 것이 엄격하게 요구된다1,2).

      상변화 및 열유동 현상을 포함하는 액체 수소 거동에 관한 모델링 및 시뮬레이션은 대형 트럭, 기차, 선박, 비행기 및 긴급 상황 등과 같은 다양한 작동 조건에서 고용량의 액체 수소 저장 및 안전과 관련하여 매우 중요한 역할을 한다. 단상의 수소 가스 방출 및 분산 등에 대한 computational fluid dynamics (CFD) 모델의 예측 기능은 매우 잘 확립되어 있지만 2상 수소 흐름 모델은 아직 충분한 개발이 진행되지 않아 여전히 정확한 검증과 추가적인 연구가 필요한 실정이다3).

      액체 수소를 포함하는 저장 탱크 내 수치 해석 및 이론 등에 관한 연구는 광범위하게 수행되고 있다. 많은 연구자들이 수치 해석을 통해 액체 수소의 열전달이나 저장 탱크의 단열 등과 같은 시스템의 성능을 향상시키기 위해 다양한 변수의 효과들을 조사하였다. 많은 연구들은 수치 해석을 통하여 액체 수소의 냉각 시스템4-6), 충전7-9), 슬로싱10-12), 탱크 형상13,14), boil-off gas (BOG)15,16), 단열17,18) 등과 관련된 다양한 방면의 결과를 분석하였다. 또한 안전과 매우 밀접한 관련이 있는 액체 수소에 의해 발생하는 온도 및 압력 변화에 영향을 미치는 인자들에 대해 분석하기도 하였다.

      Wang 등19)은 극저온 추진제 탱크의 가압 거동에 미치는 헬륨 효과에 관하여 연구를 수행하였다. 결과적으로 CFD 모델을 통해 다중 성분 확산과 상변화율에 대한 영향을 분석하였다. Wan 등20)은 액체 수소 탱크의 능동 냉각 시스템 내 동적 진화 과정에 관한 수치적 연구를 제시하였는데 극저온 냉동기를 활용하여 열 손실보다 작은 냉각 용량으로도 압력 관리가 가능함을 보였다.

      Oh 등21)은 검증된 수치적 방법을 이용하여 열 유속 및 진공 압력과 관련된 액체 수소 탱크 내 증발 특성에 대한 수치 모사 모델을 제시하였다. 진공층의 압력 감소에 따른 열전도도의 관점에서 보면 진공도는 0.0001 torr 이하로 유지되어야 한다. 하지만 진공층의 압력 감소로 인한 단열 성능의 효과는 미미하였다. Wang 등22)은 액체 수소 탱크 내부의 자체 가압의 모델링 포괄성을 평가하기 위한 지표를 제안하였는데 CFD 모델을 통해 자체 가압 예측에 소요되는 시간을 방지하고 노드 수가 적고 계산 속도가 빠른 열 모델을 제안하였다.

      이러한 다양한 기술들을 사용하더라도 다양한 경로의 열 침입으로 인해 액체 수소가 가열되거나 증발하게 되어 탱크 내의 유체 압력과 온도가 크게 변화하여 응용 시스템의 작동 안전이 위협을 받기도 한다. 액체 수소의 안전한 작동 및 보관은 열 모델을 통한 액체 수소 탱크 내부의 자체 가압 과정을 정확하게 예측하는 데 달려 있다. 따라서 탱크 내 유체 압력이 허용 상한에 도달하면 즉시 감압 작업을 수행하여 탱크 압력을 해제하는 것이 매우 중요하다. 하지만 액체 수소 저장 탱크에서 발생하는 BOG 안전 압력의 유지 및 제어를 위한 극저온 용기에 관한 전산 유체 해석 연구는 부족한 실정이다. 따라서 본 연구에서는 액체 수소 BOG 안전 압력 유지 및 제어를 위한 극저온 용기를 구축하고 전산 수치 해석 모델의 개발에 관한 연구를 수행하였다. 이를 위하여 액체 수소 BOG 압력 유지 및 제어를 위하여 10 bar에서 작동하는 안전밸브에 대해 극저온 용기의 수치 해석 모델을 개발하였다.

    

    

  
    
      2. 실험 장비 구축
      Fig. 1은 본 연구에서 구축한 액화 수소 BOG 안전 압력 제어 평가용 진공 단열 용기를 나타낸다. 외부 열 침입을 고려하여 진공 단열 용기(내용기 및 외용기)를 제작하였다. 제작 재료는 수소 취성을 고려하여 SUS316L을 선정하였으며 전도에 의한 외부 열 침입 최소화 및 목표 허용 압력을 고려하여 용기 두께는 2 t로 선정하였다. 용기 단열 성능 향상을 위해 multi-layer-insulation을 시공하였으며 복사열을 차단하기 위해 50겹의 래핑을 수행하였다. 액화 수소를 저장하고 BOG가 발생하는 영역에서 안전 압력을 유지하고 제어하기 위한 내부 고압 용기를 제작하였다. 용기의 재질은 SUS316으로 동일하며 극저온 냉동기의 열전달 효율의 최적화를 위해 상부 열교환기의 재질은 구리로 선정하였다. 고압 용기의 허용 압력은 20 bar이며 헬륨 리크 테스트를 통해 용기의 극저온 열 수축으로 인한 리크 발생 용기의 진공 누출 부위 탐지를 수행하였다. 외부 열 침입의 최소화를 위해 상부 플랜지의 포트를 구성하였으며 극저온 냉동기, 극저온 밸브, 수소 공급 및 내부 데이터 측정 등에 관한 포트를 연결하였다.

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Main components in experimental equipment
        
        

        

      

      Fig. 2는 액체 질소 프리 쿨러의 내부 이미지를 보여준다. 소용량 수소 액화 시스템에서는 300 K의 기체 수소를 20 K으로 냉각하기 위해 예냉 시스템을 필수적으로 활용해야 한다. 본 연구에서는 수소 가스의 냉각 효율 향상을 위한 내부 구리 파이프 열교환기의 최적화에 관한 수치 해석을 진행하였으며 이를 바탕으로 액체 질소 프리 쿨러를 제작하였다. 열교환 효율은 300 K의 50 LPM에서 95% 이상의 결과를 확보하였으며 프리 쿨러 내 액체 질소 증발 시간을 연장하여 액체 수소 저장 용량을 확장할 수 있도록 제작하였다.

      
        
        

        Fig. 2. 
				
        

        
          LN2 pre-cooler
        
        

        

      

      Fig. 3은 본 연구에서 구축된 최종 진공 단열 용기를 보여준다. 20 K의 극저온 환경에서 안전밸브를 on/off할 수 있도록 외부 열 침입을 최소화하기 위한 극저온 밸브를 적용하였다. BOG 온도를 측정할 수 있도록 극저온용 온도 센서를 구축하였으며 작동 압력 및 닫힘 압력 등을 측정하기 위한 수소 가스 전용 압력 센서를 구축하였다. 토출되는 수소 가스 유량의 측정을 위해 극저온용 질량 유량계를 구매하였으며 안전밸브 수소 가스 누출 여부를 측정할 수 있도록 헬륨 리크 디텍터를 활용하였다. 안전밸브 유량 제어를 위한 제어 밸브와 한쪽 방향 유동의 구현을 위한 체크 밸브 등도 구축하였다. 수소 가스 공급의 안정성 및 효율성 향상을 위한 공급 회로를 개발하여 자동화 하드웨어를 구축하였으며 액체 수소 생산 공정 최적화를 위한 제어 기술 등을 적용하였다.

      
        
        

        Fig. 3. 
				
        

        
          Vacuum insulation vessels
        
        

        

      

    

    

  
    
      3. 수치 해석 기법
      본 연구에서는 수치 해석을 통해 고압 용기 내부의 가압 과정을 조사하기 위해 ANSYS Fluent (ANSYS, Canonsburg, PA, USA)를 사용하였다. 본 연구에서 비정상 해석 결과 도출 시 계산 컴퓨터 사양은 32core의 Intel(R) Xeon(R) Gold 5218R CPU @ 2.10GHz (2프로세서; Intel Corporation, Santa Clara, CA, USA)를 활용하였으며 1case당 전체 해석 시간은 약 3일 정도이다. 본 연구에서 사용된 지배 방정식인 연속 방정식, 운동량 방정식 및 에너지 보존 방정식은 다음과 같이 정의된다.
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      여기서 Sh(=Smhlg)는 에너지 소스 항이며 Sm은 질량 소스 항, hlg는 증발 잠열이다. Volume of fluid 는 다상 흐름에 대한 인터페이스 추적 방법으로 각 유체의 체적률을 계산하는 방식이다. 각 체적률은 식 (4)에 의해 결정된다.
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      여기서 αq는 1차 위상의 위상 비율이며 Sm은 각 단계에 대해 상수 또는 사용자 정의 질량 소스 항을 의미하고 그 값은 0이다.

      위상 분율 개념을 기반으로 특정 메시의 물리적 특성은 식 (5)에 의해 결정된다.
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      여기서 ϕ는 밀도, 점도, 열전도도 등과 같은 유체의 물리적 특성을 나타낸다. 아래 첨자 g 및 l은 각각 기체상 및 액체상을 나타낸다.

      위상 분율 및 압력-속도 방정식을 풀기 위해서는 질량 소스 항과 관련된 상변화 모델이 필요하다. 본 연구에서는 극저온 상변화 공정에 적합한 것으로 알려져 있는 Lee 모델을 선택하였다. Lee 모델은 식 (6)과 같이 나타낼 수 있다.
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      여기서 βe와 βc는 완화 계수를 의미하며 아래 첨자 e와 c는 각각 증발 및 응축 과정을 나타낸다. γe와 γc는 증발 및 응축 계수이고 Dsm는 Sauter 평균 직경을 의미한다. 본 연구에서 Lee 모델을 사용한 완화 계수 중 압력은 0.1, 모멘텀은 0.3, 에너지는 0.5를 각각 고려하였다.

      Fig. 4는 본 연구에서 고려한 액화 수소 BOG 안전 압력 제어 평가용 진공 단열 용기의 개략도를 보여준다. 수소 가스를 포함하여 외부 열 침입에 의한 액체 수소 BOG 발생 시 안전밸브 동작 원리를 분석하였다. 액체 수소는 예냉 시스템을 통과한 77 K의 수소 가스가 고압 용기 내부에 주입되어 상부의 극저온 냉동기에 의해 냉각되어 생성된다. 이때 액체 수소 장기 저장을 위한 ortho-para 전환 기술과 냉동기의 on/off 제어를 통한 zero-boil-off 기술 등을 적용하여 일정 온도 변화로 수소가 기화되더라도 극저온 냉각을 통해 다시 100% 재응축하여 액체 수소로 만들어 보관한다. 고압 용기와 외부 진공 단열 용기 사이는 진공이며 안전밸브는 고압 용기로부터 연결되어 상부 플랜지에 설치하였다. 액체 수소는 쉽게 기화되어 내부 고압 용기의 압력은 올라가지만 BOG 가스를 통해 기존 2 bar 수준에서 10 bar까지 도달하는 시간이 매우 오래 걸리고 그 정도를 예측하기가 매우 어렵다. 따라서 본 연구에서는 상대적으로 높은 온도의 수소 가스를 주입하여 BOG 가스를 생성시켜 빠르게 고압 용기의 압력을 10 bar까지 도달하여 압력을 제어함으로써 안전밸브에 대한 성능을 분석하고자 하였다.

      
        
        

        Fig. 4. 
				
        

        
          Schematic for vacuum insulation vessels
        
        

        

      

      Fig. 5는 본 연구에서 고려한 액화 수소 BOG 안전 압력 제어 평가용 진공 단열 용기의 해석 영역을 보여준다. 본 연구에서는 주황색 영역과 같이 300 K의 수소 가스가 주입되는 파이프 영역과 고압 용기 내부 영역을 모두 고려하였다. 고압 용기 상부에 존재하는 극저온 냉동기에 연결되는 열교환기는 추후 액체 수소를 생성하기 위한 경계 조건으로 활용하며 현재 해석 조건에서는 단열 조건을 부여하였다. 입구 조건은 pressure inlet 경계 조건을 활용하여 수소 가스가 계속 주입되도록 하였다. 본 연구에서는 약 250만 개의 균일한 사이즈의 사면체 격자를 활용하였으며 Table 1과 같이 시간 간격을 포함하여 격자 의존성 테스트를 통해 전산 해석의 안정성을 확보하였다.

      
        
        

        Fig. 5. 
				
        

        
          Computational domain
        
        

        

      

      
        Table 1. 
				
        

        
          Grid dependency tests
        
        

      

      
        
          
            	Grid number
            	1.82M
            	2.13M
            	2.50M
            	2.72M
          

        
        
          	Time to 10 bar [s]
          	358
          	378
          	400
          	401
        

      

      

      Fig. 6은 본 연구에서 고려한 전산 해석의 작동 조건을 나타낸다. 본 연구에서 고려한 각 상의 물성에 대한 구체적인 정보는 Table 2에 나와 있다. 액체 수소의 체적률은 50%라고 가정하였으며 액체 수소가 생성된 고압 용기 내부의 초기 압력은 2 bar, 기체 수소가 주입되는 입구 압력은 10 bar로 가정하였다. 아울러 내부 용기는 2 bar에서 포화 온도인 22.8 K이며 300 K의 기체 수소는 해석 시간의 단축을 위하여 파이프라인에 모두 주입되어 있다고 가정하였다. 본 연구에서 고려한 자세한 해석의 기본 정보 및 공간 차분화 모델은 Table 3과 같다.

      
        
        

        Fig. 6. 
				
        

        
          Operating conditions
        
        

        

      

      
        Table 2. 
				
        

        
          Thermal properties
        
        

      

      
        
          
            	Phase
            	Density [kg/m3]
            	Cp [J/kgK]
            	Thermal conductivity [W/mK]
            	Viscosity [kg/ms]
          

        
        
          	Gas
          	0.08189
          	Piecewise-polynomial
          	0.1672
          	8.411e-06
        

        
          	Liquid
          	70.85
          	9772.2
          	0.10382
          	1.332e-05
        

      

      

      
        Table 3. 
				
        

        
          Operating condition and spatial discretization
        
        

      

      
        
          	Operating condition
        

        
          	Flow regime
          	3D, steady
        

        
          	Pressure-velocity coupling
          	Simple scheme
        

        
          	Analysis model
          	Standard k-ε model
        

        
          	Spatial discretization
        

        
          	Gradient
          	Least squares cell nased
        

        
          	Pressure
          	PRESTO!
        

        
          	Momentum
          	Second order upwind
        

        
          	Energy
          	Second order upwind
        

      

      

      본 연구의 수치 해석 방법은 먼저 이전 논문의 실험 결과12)와 비교하여 검증하였다. 액화 천연 가스 연료 탱크의 슬로싱 실험 결과와 비교하여 액화 수소 슬로싱의 열역학적 성능에 관해 합리적인 정확도로 해석이 가능함을 보였다. 따라서 추후 본 연구에서 구축한 극저온 용기를 통해 액체 수소 생산 및 BOG 안전 압력의 유지 및 제어에 관한 실험을 수행하여 상부 플랜지에 설치되어 있는 극저온 안전밸브의 성능에 관한 전산 수치 해석 모델을 검증하고자 한다.

      Fig. 7은 압력 및 온도에 관한 수소의 상변화 다이어그램을 나타낸다. 수소는 온도와 압력 변화에 따라 끓는점이 달라짐을 보여준다. 본 연구에서는 고압 용기 내부의 압력이 2 bar에서 10 bar로 증가할 예정이므로 압력 증가에 따른 포화 온도를 고려할 필요가 있다. 따라서 본 연구에서는 비정상 해석 시 압력의 변화에 따라 액체 수소의 상변화 온도가 고려되어 BOG가 발생될 수 있도록 압력 증가에 따른 포화 온도를 고려하였다.

      
        
        

        Fig. 7. 
				
        

        
          Saturation temperature of hydrogen for pressure
        
        

        

      

    

    

  
    
      4. 결과 및 고찰
      
        4.1 비정상 해석 결과
        Fig. 8은 진공 단열 용기 내부의 비정상 해석에 대한 액체 체적 분율 및 압력 분포 결과를 나타낸다. 본 연구에서는 액체 수소 저장 탱크에서 발생하는 BOG 안전 압력의 유지 및 제어를 위한 고압 용기 내부의 3차원 비정상 전산 해석을 수행하였다. 고압 용기 내부 액체 체적 분율 분포는 10 bar의 고압에 의해 고온 연구에서는 액체 수소 저장 탱크에서 발생하는 BOG 안전 압력의 유지 및 제어를 위한 고압 용기 내부의의 수소 가스가 유입됨에 따라 급격한 증발 상태를 보이며 액체의 체적 분율이 급격하게 감소하였다. 따라서 액체 수소의 증발과 함께 내부에 매우 복잡한 유동이 발생함을 알 수 있다. 고압 용기 내부 압력 분포는 10 bar의 고압에 의해 고온의 수소 가스가 유입됨에 따라 내부 압력이 단조롭게 증가하였다. 초기 상태는 수소 가스 라인과 감압 밸브 시스템 내부의 압력의 차가 발생하지만 점차 평형 상태를 이루어 10 bar에 도달하게 되었다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Numerical results for transient analysis
          
          

          

        

        Fig. 9는 고압 용기 내부의 평균 압력 및 체적 분율 변화량을 보여준다. 고압 용기 내부의 평균 압력은 시간에 지남에 따라 점차 증가하여 약 520초에서 10 bar에 빠르게 도달하며 평균 체적 분율은 고온의 수소 가스의 유입에 따라 급격하게 감소한다. 평균 압력에 비해 평균 체적 분율의 변화량은 유동 분포 및 상변화 등의 영향을 받아 상대적으로 불안정한 변동 상태를 보이는 것을 알 수 있다. 20 K의 액체 수소가 300 K의 기체 수소를 만나게 되면 기체 수소의 유입에 따라 고압 용기 내부에서 액체 수소의 수직 방향으로 상승이 발생하게 된다. 또한 고압 용기로 유입되는 고온의 기체 수소에 의해 빠르게 액체 수소의 기화 현상이 발생하게 되며, 상대적으로 빠른 시간 안에 10 bar에 도달하게 된다. 고압 용기의 압력 제어를 위해서는 기체 수소에 대한 유량 및 온도 조건이나 고압 용기 내부에 존재하는 액체 수소 충전율 등이 영향을 미칠 것으로 판단된다. 따라서 본 연구에서는 고압 용기 내부에 존재하는 액체 수소의 충전율에 따라 발생하는 압력 변화와 체적 분율의 변화량을 분석하였다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Averaged pressure and volume fraction
          
          

          

        

        Fig. 10은 액체 수소의 충전율에 따른 평균 압력 및 체적 분율 변화량을 비교한 그래프를 나타낸다. 수소 충전율이 감소할수록 압력이 급격하게 증가하며 상대적으로 빠르게 10 bar에 도달하였다. 고압 용기가 10 bar에 도달하는 시간은 각각 520초, 430초, 390초 및 290초이다. 감압 밸브 시스템이 10 bar에 도달 시 액체 수소는 거의 기화되어 평균 체적 분율이 0에 가까운 값으로 수렴함을 확인할 수 있다. 극한 환경의 압력 조건과 온도 조건의 초기 조건을 부여하여 상대적으로 매우 급격한 상변화 현상이 발생함을 확인하였다. 따라서 액체 수소 저장 탱크에서 발생하는 BOG 안전 압력의 유지 및 제어를 위한 고압 용기 내부의 압력은 액체 수소의 충전율에 큰 영향을 받음을 알 수 있었다.

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            Averaged pressure and volume fraction for filling ratio
          
          

          

        

        Fig. 11은 액체 수소의 충전율에 따른 민감도 분석의 체적 분율 결과를 나타낸다. 액체 수소의 충전율은 50%, 40%, 30% 및 20%를 고려하였다. 고압 용기 내부 액체 수소의 체적 분율은 초기 상태와 10 bar에 도달했을 경우의 최종 결과를 나타낸다. 고압 용기 내부에 존재하는 액체 수소의 양이 감소할수록 BOG가 발생하는 증발 속도가 빨라지며 고압 용기가 10 bar에 도달하는 시간이 감축됨을 확인하였다. 따라서 고압 용기 내부가 10 bar에 도달하는 시간은 액체 수소의 충전율에 큰 영향을 받음을 확인할 수 있었다. 본 연구에서는 입구를 10 bar로 고정하여 수소 가스를 주입하여 내부 용기를 10 bar까지 도달시켰다. 하지만 실질적으로 수소 가스 입구 압력은 레귤레이터에 의해 자동 조절되며 내부 압력이 증가함에 따라 입구 압력이 증가하는 형태로 수소 가스가 고압 용기로 주입되게 된다. 따라서 향후 연구에서는 입구 압력 프로파일에 대한 Fluent의 사용자 정의 함수(FLUENT user-defined-functions)를 개발하고 극저온 온도에 따른 수소 가스 및 액체 수소 및 열 물성치를 반영한 고정밀 전산 해석 기법을 적용한 감압 밸브 시스템 공정 해석 결과를 도출하고자 한다.

        
          
          

          Fig. 11. 
				
          

          
            Sensitivity analysis for filling ratio of liquid hydrogen
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      5. 결 론
      본 연구에서는 액체 수소 BOG 안전 압력 유지 및 제어를 위한 극저온 용기를 구축하고 고압 용기 내부의 전산 수치 해석 모델의 개발에 관한 연구를 수행하였다. 이를 위하여 극저온 내용기, 외용기, 프리 쿨러, 상부 플랜지, 내부 고압 용기 등을 통해 평가 시스템을 구축하였다. 상대적으로 높은 온도의 수소 가스를 주입하여 BOG 가스를 생성시켜 빠르게 고압 용기의 압력을 10 bar까지 도달시켜 압력을 제어함으로써 안전밸브에 대한 성능을 분석하고자 하였다. 전산 해석 결과 고압 용기 내부 액체 체적 분율 분포는 10 bar의 고압에 의해 고온의 수소 가스가 유입됨에 따라 급격한 증발 상태를 보이며 급격하게 감소하였다. 고압 용기 내부 압력 분포는 고온의 수소 가스가 유입됨에 따라 내부 압력이 단조롭게 증가하였다. 추가적으로 고압 용기 내부에 존재하는 액체 수소의 충전율에 따라 발생하는 압력 변화와 체적 분율의 변화량을 분석하였다. 결과적으로 고압 용기 내부가 10 bar에 도달하는 시간이 액체 수소의 충전율에 큰 영향을 받음을 확인할 수 있었다.
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      이 연구는 2024년도 정부(과학기술정보통신부)의 재원으로 국가과학기술연구회의 지원을 받아 수행된 한국전기연구원 기본 사업임(No. 24A01070). 이 연구는 2024년도 정부(산업통상자원부)의 재원으로 한국에너지기술평가원의 지원을 받아 수행된 연구임(24A02089, 액체수소 운송을 위한 3,000 kg 용량 탱크 트레일러 개발 및 실증)
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