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서론

  현재 인간이 이용할 수 있는 에너지원으로서 그 역할을 충실히 이행해오고 있는 화석연료

는 그 사용량이 계속해서 증가하고 있지만, 화석연료의 매장량은 한정되어있다. 그리고 화석

연료 사용결과 발생하는 CO2가스에 의한 온실현상, 산성비, 오존층의 파괴 등의 심각한 환경

오염 문제를 야기 시키고 있다. 그러한 이유로 화석연료를 대체할 수 있는 환경 친화적인 대

체 에너지 자원에 대한 연구가 활발히 진행되고 있고, 그중 수소에너지가 가장 이상적인 대체 

에너지원의 하나로 인식되고 있다[1].
  그러나 자연계에 H2 형태로 존재하는 수소의 양은 매우 적어서 직접적인 채취를 통한 이용

은 불가능하다. 수소는 직접채굴을 통해 에너지원으로 사용하는 것이 아니라, 화합물 형태로 

존재하는 수소를 여러 방법들을 이용하여 분리해 낸 이후, 에너지로 이용해야 하는 2차적인 

에너지 자원이다. 그러므로 에너지원으로서 수소를 이용하기 위해서는 수소에너지의 다양한 

응용 및 활용에 대한 연구와 더불어 수소를 얻기 위한 방법에 대한 연구가 필연적으로 수반

되어야 한다. 현재 사용 및 연구되고 있는 수소 생산방법에는 수증기 개질, 열화학 사이클 기

술, 물의 전기분해 등이 있다. 그러나 이러한 방법들은 공정 중 발생하는 CO2가스의 제거를 

위한 장치 및 고온의 열원을 필요로 하며, 고온 상태에서는 수소분해가 이루어지는 등 여러 

가지 문제점을 지니고 있다. 이러한 점으로 볼 때, 현재 활발한 연구가 진행되고 있는 천연가

스 열분해법은 CO2가스를 발생시키지 않고 고 순도의 수소를 생산할 수 있는 환경 친화적인 

방법이다. 동시에 이 기술은 반응부산물로서 여러 분야에 유용하게 이용되는 고 순도의 카본

블랙(carbon black)을 얻을 수 있는 장점을 가지고 있다. 상온유동층에서 탄화수소의 촉매분해

에 사용되는 카본블랙 촉매의 유동특성을 해석하여 유동층을 이용한 연속반응기의 설계가능

성을 검토하고자 한다. 
  본 연구에 사용되는 탄화수소로는 액화천연가스(LNG)의 주성분인 메탄(CH4)과 액화석유가

스(LNG)의 주성분인 프로판과 부탄이 사용될 수 있다. 메탄, 프로판 및 부탄은 카본블랙을 촉

매로 사용하여 분해하며, 반응 후 카본블랙과 수소를 생산한다. 이상의 반응과정에서 생성된 

카본블랙과 수소는 고체와 기체의 혼합 상태로 얻어지므로 기-고 분리기를 이용하여 각각을 

분리할 수 있으며, 반응기 내에 생성되는 카본블랙을 연속적으로 제거하여 주는 것이 필요하

다. 그러나 카본블랙은 단일 입자의 크기가 15에서 58 nm로 매우 미세한 Geldart group C 입

자이다. Geldart group C 입자들은 입자들의 크기가 매우 작아서 입자간의 응집현상이 일어나

기 때문에 균일하게 유동화 시키기 어려운 입자이다. 그러므로 Geldart group C 입자인 카본

블랙을 균일하게 유동화 시키기 위하여 Geldart group A 입자인 Alumina F-150 입자와 혼합

하여 유동특성을 개선하고, 혼합 입자의 유동 현상을 관찰하였다. 또한 탄화수소를 분해한 후 
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생성되는 카본블랙을 반응기로부터 연속적으로 제거하기 위한 카본블랙의 유출(elutriation)실
험도 실시하였다. 

실험

  상온유동층에서 카본블랙의 유동특성을 고찰하기 위하여 반응기의 직경은 0.1m, 높이

가 0.6m이고, 원추각은 10°인 원추형 투명 아크릴 관으로 제작되었으며, 유동층 실험장치

의 개략도를 그림1에 나타내었다. 모든 실험은 상온, 상압에서 실시되었으며, 기체유속은 

오리피스타입의 유량계 (FLT, Korea Flow Cell Co.)를 이용하여 유속 범위는 0~0.1m/s이
다. 본 실험에 사용된 고체입자는 카본블랙 (Korea Carbon Black Co., HI-900L)을 포함하

여 알루미나(F-150, F-220)와 PVC 입자를 사용하였으며 표1에 사용된 입자들의 물리적 특

성값을 나타내었다.
  원추형 기-고 유동층에 투입된 층 물질의 압력강하를 측정하기 위하여 11개의 압력tap
이 층의 중심축을 기준으로 설치되었다. 한 압력 tap은 분배기위의 인접지역에 설치하였

으며, 다른 압력 tap들은 분배기 위의 5cm지점부터 5cm간격으로 설치하여 하부 압력 tap
과의 차압을 측정하였다. 모든 실험은 완전 유동화 상태에서 기체유속을 감소시키면서 

고정층에 도달할 때까지 수행한 후 그 다음에 고정층 상태로부터 기체유속을 증가시켜 

완전 유동화상태까지 변화시키면서 실험을 실시하였다.
  원추형 분립 유동층에서 Geldart group A입자인 알루미나 F-150을 제외한 Geldart group 
C 입자인 카본블랙을 유출시키는 실험을 실시하였다. 기체 유속을 혼합입자의 최소유동

화속도(Umf)에 따라 5Umfmfmf에서 12.5Umf까지 변화시키면서 기체유속에 따라 카본블랙의 유출 

속도(Wi)를 측정하였다. 원추형 유동층 반응기 아래에는 전자저울이 설치되어있어 시간에 

따른 반응기 전체 질량의 변화를 실시간으로 데이터화하여 유출속도 측정을 간편하게 하

였다.

결과 및 고찰

  그림 2는 각각의 유속에서 측정된 층 전체의 압력강하(-ΔPB)를 기체유속에 따라 도시하

였다. 그림에서 보는 바와 같이 유속이 증가함에 따라 층 전체의 압력강하가 증가하다가 

일정해진다. 기체유속이 증가함에 따라 -ΔPB가 증가하는 것은 고정층에서 제시된 Ergun 
equation으로 알 수 있다. 최소유동화 속도 이상에서는 기체유속이 증가하여도 -ΔPB값이 

증가하지 않는데 이는 유동화 상태에서는 고체입자의 무게를 단위면적으로 나눈 값과 같

아지기 때문이다. 그리고 각 입자들의 정지층높이는 20cm 인데 층 전체의 압력강하가 최

소유동화 속도 이상에서 다른 이유는 표 1에서 보는 바와 같이 각 입자들의 겉보기 밀도

가 다르기 때문이다. 그리고 진밀도가 같을 때 입자의 크기가 작을수록 최소유동화 속도

도 감소하는 경향을 보였다. 이는 단일 입자의 크기와 밀도가 작을수록 유동화가 잘되기 

때문이다. 또한 고정층에서의 유속에 따른 층전체의 압력강하에 대한 기울기는 대략 1.0
정도 됨을 알 수 있다. 이러한 현상은 Ergun equation에서 입자의 크기가 작고 밀도가 낮

은 즉, 입자에 대한 레이놀즈수(Rep.mf)가 20이하인 경우에는 기체유속의 1승에 비례한다는 

연구결과와 잘 일치함을 알 수 있다. 표 1에 본 연구에서 측정된 각 입자들의 최소유동화 

속도의 측정값과 계산값을 비교하였다. 최소유동화 속도의 계산값은 Wen과 Yu[2]가 제시

한 식을 사용하였다. 표 1과 그림 2에서 입자의 크기가 작을수록 최소 유동화 속도가 표 

1에서 보는 바와 같이 각 입자들에 대한 실험값과 계산값이 오차범위에서 잘 일치함을 

알 수 있다. 또한 각 입자들에 대한 종말속도의 계산값을 표 1에 함께 나타내었다. 
  그림 3은 excess gas velocity(Ug-Umf)에 따른 층높이의 변화를 나타내었다. 그림에서 보

는 바와 같이 각 입자들의 정지층높이(static bed height)는 20cm이다. Excess gas velocity의 

물리적 의미는 유동층에서 기포가 형성될 수 있는 유속을 의미한다. 즉 최소 유동화속도

까지는 고정층의 층 공극사이로 기체가 흐를 수 있으므로 최소유동화 유속 이하에서는 
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기포가 형성되지 않는다. 기포가 형성될 수 있는 excess gas velocity가 증가 함에 따라 층

팽창이 증가하는 이유는 excess gas velocity가 증가하면 고체입자에 가해지는 기체의 

momentum이 증가되고, 따라서 drag force 또한 증가하므로 층팽창이 증가함을 알 수 있

다. 또한 같은 excess gas velocity에서 고체입자의 밀도와 입자의 크기가 작을수록 층팽창

이 커지는 이유도 입자에 가해지는 drag force와 관련이 있다. 입자의 밀도가 작으면 같은 

excess gas velocity에서 더 큰 drag force를 나타내므로 더 큰 층팽창이 일어남을 알 수 있

다.
  그림 4는 분립 유동층에서 시간에 따라 카본블랙(HI-900L)의 상대적 질량 변화를 나타

낸 그래프이다. 층내 물질은 알루미나(F-150)와 카본블랙을 50:50의 부피비로 섞은 혼합물

을 사용하였다. 표 1을 보면 알루미나와 카본블랙의 primary 입자 사이즈는 약 1000배 정

도의 차이가 난다. 그러므로 유출실험을 할 경우에 특정 유속에서 카본블랙의 일부는 알

루미나 입자에 접착되어 분리되지 않으나, 그 외에 입자 자체의 응집력 때문에 카본블랙

끼리 agglomerate를 형성한 입자들은 기체에 의해 날려서 반응기 밖으로 빠져 나가게 된

다. 그림 4를 보면 기체 유속이 증가할수록 기체의 상승 draft force와 입자의 속도가 증가

하여 카본블랙 입자의 유출속도도 증가함을 알 수 있다. 이는 높은 기체 유속이 층내에 

카본블랙 agglomerate를 분쇄시킴과 동시에 알루미나 입자에 부착되어있는 카본블랙 입자

를 탈리시키기 때문이다. 
  그림 5는 분립 유동층에서 기체 유속에 따라 층내 카본블랙의 양과 유출속도와의 상관

관계를 나타낸 그래프이다. 그림 4에서와 같이 일정 카본블랙 함유량에서 기체 유속에 

따라 유출속도는 증가하고 있으나, 카본블랙의 함유량과 유출속도 사이에는 뚜렷한 상관

관계를 발견할 수 없다. Nakagawa 등[3]은 미세 입자의 함유량이 많을수록 유출속도는 증

가한다고 밝힌 바 있다. 그러므로 차후 카본블랙의 함유량에 따른 유출속도의 경향성을 

살펴보기 위한 추가 실험이 요구된다.

결론

  기체 유속에 따른 층전체의 압력강하는 최소 유동화속도 이전까지는 기울기가 1 정도

로 선형으로 증가하다가 그 이후부터는 일정한 경향을 보였다. 층전체 압력강하는 입자

의 크기와 밀도에 따라 변한다. 그리고 진밀도가 동일할 때 입자의 크기가 작을수록 최소

유동화 속도도 감소하는 경향을 보였다. 이는 primary 입자의 질량이 잘을 수록 유동화가 

잘 되기 때문이다. Excess gas velocity가 증가하면 모든 입자에서 층팽창도 증가하는 경향

을 보였다. 이는 기체유속이 높아지면 기체의 momentum이 증가하고, 따라서 drag force 
또한 커지기 때문이다

  분립 유동층에서 기체 유속이 증가할수록 기체의 상승 draft force와 입자의 속도가 증

가하여 카본블랙 입자의 유출속도도 증가함을 알 수 있다. 이는 높은 기체 유속이 층내에 

카본블랙 agglomerate를 분쇄시킴과 동시에 알루미나 입자에 붙어있는 카본블랙 입자를 

탈리시키기가 쉽기 때문이다. 그러나 카본블랙의 함유량에 따라 유출속도가 증가하는 경

향성을 판단하기 위해서는 향후 추가 실험이 필요하다.
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표 1. 사용된 입자들의 물리적 특성값과 각 입자

의 최소유동화 속도의 측정값과 계산값.

그림. 1 원추형 유동층에 관한 개략도

그림 2. 기체유속에 따른 층전체의 압력강하(-ΔPB)의 

변화.
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그림 3. Excess gas velocity(Ug-Umf)에 따른 층높이

의 변화.

그림 4. 분립 유동층에서 시간에 따른 HI-900L의 

상대적 질량 변화.
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그림 5. 분립 유동층의 각각의 혼합비에서 유속에 

따른 유출속도 차이. 
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