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Nomenclature
H : enthalpy of reaction (kJ/mol)

[X]in : intput of Component X
[X]out : otput of Component X
h : hour
gcat : mass of catalyst

Subscrip
VHSV : volume hourly space velocity
WGS : water gas shift
MFC : mass flow controller
GC : gas chromatography
TCD : thermal conductivity detector
RMR : relative molar response factor

서 론1.

태양으로부터 지구로 방사되는 엄청난 양의

에너지를 이용하고자 하는 방법들은 지금까지

여러 가지의 방법으로 시도되어 왔다 이러한 방

법중의 하나인 집열된 태양에너지를 사용한 수

증기개질 반응은 화학축열이란 측면에서 아주

관심있는 부분이라 할 수 있다

이러한 집열된 태양에너지를 이용한 수증기

개질 반응은 많은 연구자들의 관심을 끌고 있다

대표적인 연구로는 Levy et al.1은 solar furnace에
서 alumina honeycomb에 담지된 Rh 촉매로 태양

열 반응기를 연구하였다 최고 반응온도는

1173K였다
Worner2)와 Tamme는 alumina와 SiC로 만들어

진 세라믹 폼에 담지된 Rh촉매를 사용한 태양열

반응기를 연구하였다 이 반응기는 절대 압력

3.5 atm에서 973~1173K의 온도에서 운전되었다
에 위치한Parabolic solar concentrator the

catalytically enhanced solar absorption receiver
라 불리는 매우 큰 규모의 반응기가(CAESAR)
에 의해서 시험 가동되었다 이 연Muir et al.3) .

구는 메탄의 개질을 실시하였다 이 반응기CO2 .
의 촉매 흡수기는 촉매가 코팅된 다층의 알루Rh
미나 폼이 설치되었고 최고 메탄 전환율은 70%
였다 다공성 와 촉매의 분해와 침식의 문. matrix

성균관대학교 화학공학과1)
E-mail : gyhan@skku.ac.kr
Tel : (031)290-7249 Fax : (031)1290-7272

를 이용한 메탄의 수증기 개질 반응Solar Simulator
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Solar Steam Reforming of Methane utilizing Solar Simulator
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Abstract : 를 이용한 메탄의 수증기 개질은 집광된 태양에너지를 이용하기 위한 목적으로Solar simulator

수행되었다 본 연구에서는 이와 같은 태양열에너지의 화학적 축열을 실시하기 위해 를 이. Solar Simulator

용한 메탄의 수증기 개질을 연구하였다 태양열 모사 램프로 급 를 사용하였다 반응. 1.2kW Xenon-arc lamp .

기는 앞면의 와 촉매지지층으로 구성되어 있다 램프의 빛은 를 통하여 촉Quartz Window . Quartz Window

매층에 직접적으로 방사되고 방사된 빛으로 촉매지지층에서 흡열반응이 일어난다 메탄의 수증기개질 반응, .

은 고온에서 일어나기 때문에 촉매지지체를 열에 강한 로 만들어진 을 사용하였다 이 촉SiC Ceramic foam .

매지지체에 촉매를 하여 사용하였으며 담지된 촉매는 을 활성성분으로 하는 을 사Wash-coat , Ni ICI 46-6

용하였다 반응기는 재질로 제작되었으며 반응기 외부는 을 하여 열손실을 감소시켰다. 318 SUS , Insulation .

실험은 온도와 공간속도에 따른 의 반응특성을 분석하였다Solar Steam reforming .
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제원인이 에 의한 것으로 보고되었다sintering .
과 은 촉매가 코팅된 폼Bick et al Anikeev et al.4)

타입의 흡수기에 기초한 발전된 개질기의 다른

연구들을 설명하였다.

2. Steam reforming of methane

태양열을 이용한 화학축열에 있어서 가장 효

과적인 반응은 탄화수소의 이Steam reforming 다

여기서 WGS는 Steam reforming 반응에서 부반응

으로 일어나면서 CO2를 생성하게 된다

Steam Reforming of methane
CH4 + H2O CO + 3H2 (1)

H = + 206 kJ/mol

Water Gas Shift (WGS)
CO + H2O CO2+ H2 (2)

H = - 41 kJ/mol

Solar Steam Reforming Reacto 의 요구사항은

첫째 외부로부터 빛이 완전히 촉매표면에 조사

되어야 한다 둘째 충분한 온도를 유지할 수 있

도록 빛의 집광되어야 한다 셋째 충분한 시간

동안 반응성을 나타낼 수 있도록 촉매와 지지체

의 내구성이 확보되어야 한다 넷째 외부로의

열에너지 손실을 최소화 하여 반응기 내부의 온

도 차이를 최소화 하여야 한다

본 실험에서 사용하는 촉매인 ICI 46-6은 Ni을
활성성분으로 하는 촉매이다 Ni계 촉매는 활성

도가 높고 값이 저렴하다는 장점이 있지만 반응

도중 탄소 석출이 쉽게 일어난다 이 때문에 Ni
계 촉매는 Steam/Methane Ratio( 3)를 높여서 탄

소의 침적을 억제하고 반응 활성을 유지해야 한

다.5)

3. Experiment

실험장치3.1

를 이용한 반응fig. 1 Solar Simulator System

실험장치는 Solar Simulator, Reformer, MFC,
로 구성되어 있다Data logger, GC, Micro-pump .

는 태양광과 비슷한 파장대의 빛Solar Simulator
을 발산하고 이를 집광할 경우 고온의 열에너지,
최고온도약 를 제공한다( : 850 ) .

로MFC H2, Ar, CH4의 유량을 조절하고.
를 이용하여 의 유량을 조절하Micro-Pump Steam

였다.
와 을 이용하여Data logger K-type thermocouple

촉매층의 온도를 측정하였다.

촉매지지체3.2

본 실험에 필요한 에너지는 빛을 매체로 전달

된다 빛의 형태로 전달되는 에너지는 빛이 조사

되는 부분과 조사되지 않는 부분의 온도구배가

크게 나타나는데 이는 후면부에서의 반응성의

감소를 초래한다 이러한 빛의 조사에 따른 온도

구배를 최소화하고 넓은 표면적을제공하는 SiC
ceramic foam을 사용하였다

fig. 2. SiC ceramic foam

실험방법3.3

촉매의 환원3.3.1

Ni을 활성성분으로 하는 ICI 46-6촉매는 상온

에서 NiO의 형태로 존재하기 때문에 반응전에

충분한 환원과정을 거쳐야 한다 따라서 실험 시

작전에 500 에서 H2를 흘려주면서 30분간 환원

을 실시하였다

촉매성분Table.1 ICI 46-6

N a m e ICI 46-6

Composition(wt.%)

NiO 18

SiO2 0.15

MgO

K2O

Bulk density 860 kg/m3
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반응물의 분석3.3.2

기체의 분석은 Gas Chromatography(GC)를 사

용하였다 GC는 Ar을 Carrier gas로 사용하고

Detecter로 TCD를 사용하여 분석하였다 Data의
분석은 각각의 기체에 대한 Relative Response
Factor(RMR)를 구하고 을RMR 이용해 측정값에

대한 생성물의 조성을 분석하였다

CH4 Conversion, H2 는Yield, CO Selectivity 아

래의 식을 통하여 구하였다

CH4 conversion (%)
=([CH4]in-[CH4]out)/[CH4]in X100 (3)

H2 yield (%)
=([H2]out/3)/([CH4]in X100 (4)

CO Selectivity (%)
=([CO]out/[CO]out+[CO2]out) X100 (5)

실험결과4.

반응온도에 따른 반응특성1

1.1 CH4 Conversion
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fig. 3 반응온도에 따른 CH4 Conversion
(Steam/Methane=3)

위 그래프에서 온도가 올라감에 따라 메탄 전

화율이 상승하는 것을 알 수 있다 이는 흡열반

응인 정반응 Steam Reforming of methane)이 증가

하기 때문이다

또한 VHSV = 10,000cm3/h gcat에서 VHSV =
50,000cm3/h gcat 으로 상승함에 따라 메탄 전화

율이 감소하게 되는데 공간속도가 증가함에 따

라 체류시간이 감소하기 때문인 것으로 보인다

이것은 촉매반응에 있어서 반응물이 촉매표면으

로 확산되는 물질전달이 반응속도에 영향을 미

치기 때문인 것으로 생각된다

1.2 CO Selectivity
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fig. 4 반응온도에 따른 CO Selectivity

(Steam/Methane=3)

온도가 증가함에 따라 부반응인 WGS 발열반

응 가 감소하고 흡열반응인 정반응 Steam
Reforming of methane)이 우세하게 일어나게 된

다 따라서 온도가 증가함에 따라 CO selectivity
가 증가하게 된다 또한 CO Selectivity는 공간속

도에 변화에 상관없이 일정한 값을 보이고 있다

공간속도는 전화율에 영향을 미치지만 선택도에

는 영향을 미치지 않는다고 보인다

1.3 H2 Yield

Tem perature ('C )

450 500 550 600 650 700 750 800

H
2 Y

ie
ld

 (%
)

0

20

40

60

80

100

120

VHSV=10,000
VHSV=50,000
Equilibrium

fig. 5 반응온도에 따른 H2 yield

(Steam/Methane=3)

수소 수율은 온도가 증가함에 따라 상승하게

되는데 이는 정반응으로 생성되는 수소의 양

(3H2 이 부반응으로 생성되는 수소의 양) (H2 보다)
많기 때문에 부반응이 감소하면서 감소하는 수

소의 양보다 정반응으로 생성되는 수소의 양이

많기 때문이다.

결 론

메탄 전화율은 약1. 17% 81% (550 ~750 ,
VHSV = 10,000cm3/h gcat 이었으며 공간속도가)
증가함(VHSV = 50,000cm3/h gcat 에 따라) 11%
로 감소하였다61% .
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는 온도가 증가함2. CO Selecrivity (550 ~750 )
에 따라 약 까지 증가하였다 이는 온18% 60% .
도증가로 인하여 부반응이 감소된 것으로 보인

다.
주요 반응 생성물인3. H2는 온도가 증가함에

따라 H2 가 증가하였다Yield .
이는 현재 상용화되어 있는 대규모 석유화학

공업애서 운전되는 에 비하여 다소 낮은Reformer
전화율을 보였다.
앞으로 의 추가적인 연구Solar Steam reforming

의 방향을 첫째 여러 가지 촉매에 대한 반응성,
평가 둘째 장시간에 걸친 촉매의 내구성 평가,
셋째 의 형태에 따른 에너지 효율로 잡, Reciever
고 이에 대한 연구를 계속 수행하고자 한다.
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