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  요 약 : 본 연구에서는 합성가스 CO를 생산하기 위해 저급 석탄-CO2 촉매 가스화 실험을 수행하였
다. 제조된 CO가스 특성은 키데코 탄과 신화 탄에 KOH, K2CO3, Na2CO3 촉매들의 화학적 활성화 방
법을 이용하여 조사되었다. CO 제조공정은 석탄과 화학약품 활성화 비율, 가스 유량, CO2 전환 반응온
도와 같은 실험 변수 분석을 통해 최적화되었다. 제조된 합성 가스는 가스 크로마토그래피(GC)에 의해 
분석 되었다. 실험조건 T = 950 ℃, CO2 유량 100 cc/min에서, 20 wt% Na2CO3가 혼합된 키데코 탄
에 대해 98.6%, 20 wt% KOH가 혼합된 신화탄에 대한 98.9% CO2 전환율을 얻었다. 또한, 저급 석탄
-촉매 가스화 반응은 동일한 공급 비와 반응 조건에서 97.8%, 98.8%의 CO 선택도를 얻었다.

주제어 : 합성가스, CO2 전환율, CO 선택도, 저급석탄, 촉매

  Abstract : In this study, the experiments on optimal CO gas synthesis were conducted using low 
grade coal-CO2 catalyst gasification reaction. The characteristics of generated CO gas were 
investigated using the chemical activation method of KOH, K2CO3, Na2CO3 catalysts with Kideco 
and Shewha coal. The preparation process has been optimized through the analysis of experimental 
variables such as ratio between activating chemical agents and coal, the flow rate of gas and 
reaction temperature during CO2 conversion reaction. The produced CO gas was analysed by Gas 
Chromatography (GC). The 98.6% CO2 conversion for Kideco coal mixed with 20 wt% Na2CO3 
and 98.9% CO2 conversion for Shenhua coal mixed with 20 wt% KOH were obtained at the 
conditions of T=950℃ and CO2 flow rate of 100 cc/min. Also, the low grade coal-CO2 catalytic 
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gasification reaction showed the CO selectivities(97.8 and 98.8 %) at the same feed ratio and 
reaction conditions.

Keywords : Syngas, CO2 conversion, CO selectivity, Low Grade Coal, Catalyst

1. 서 론

  석탄은 석유와 천연가스보다 SOx, NOx 및 
CO2 등의 환경오염 물질을 많이 발생시키는 이
유로 사용이 제한되어 왔다. 이러한 문제점을 극
복하는 방안으로 화력 발전소인 석탄 가스화 복
합 발전 (IGCC, Integrated Gasification 
Combined Cycle) 기술수요가 증가하는 추세이
다. IGCC는 고효율 발전과 에너지 절약에서 큰 
효과가 기대된다[1-2].
  석탄 가스화는 석탄 또는 촤(char)를 산화성 
기체와 반응시켜 가스를 생성한 후 생성된 기체
를 직접 연소시켜 사용하거나, 분리, 정제과정을 
통해 화학물질 합성을 위한 기초 원료로 사용하
는 것을 말한다. 크게 열분해와 촤(char) 가스화 
반응으로 구분된다고 보고된다[2]. 열분해 과정은 
탈 휘발분화 과정이라 불리며 탄소를 함유한 원
료가 반응기내로 유입되면 고온가스에 의해 건조
되어 수분이 추출되고, 원료 내에 존재하는 탄화
수소 계열의 물질이 350∼400℃에서 열분해 되
어 분리된다. 촤(char) 가스화 반응은 고상과 기
상의 이동간 반응으로 내부 기공구조 때문에 반
응이 복잡하며 휘발분이 분리된 후 남는 탄소분
은 반응가스에 의하여 연료로서 효용성이 있는 
합성가스를 생산하게 된다[3-6].
  일반적인 가스화 반응에서 촉매를 첨가하는 이
유는 반응 온도와 반응 압력을 낮출 수 있다는 
장점 때문이다. 하지만 석탄의 촉매 가스화에서 
촉매는 높은 온도에서 석탄에 포함 되어있는 회
분과 반응하여 활성을 잃는 단점을 가지고 있어 
촉매 사용 시 유의해야 한다고 보고된다. 현재 
석탄가스화 반응에서 Ni, Fe 등의 전이금속들과 
Ca 등의 알칼리토금속 및 K, Na 등의 알칼리 
금속 등의 촉매들에 대한 연구가 진행되고 있다
[7-10].
  가스화 반응에 의해 생성된 합성가스 CO는 폴
리케톤의 원료로써 에틸렌, 프로필렌을 공조합시
켜 만드는 신소재이다. 폴리케톤은 기존 엔지니어
링플라스틱 소재인 Nylon, PBT와 비교하였을 때 

매우 우수한 충격 강도를 지니며, 반영구적인 소
재로 부품 교체가 필요가 없다고 알려져 있다
[11-12].
  본 연구에서는 저급 석탄과 이산화탄소의 촉매 
가스화 반응에 의해 온실가스의 주범인 이산화탄
소를 줄이는 효과를 얻음과 동시에 합성가스 CO
를 효율적으로 제조하는 실험을 수행하였으며, 에
너지 절감 효과를 위하여 반응 온도를 감소시키
면서 반응 활성도를 높여주는 화학적 활성화 촉
매 KOH, K2CO3, Na2CO3를 사용하였다. 또한 
석탄의 종류, 촉매 종류, 반응온도, CO2 유량을 
변화시키면서 실험을 진행하였으며, CO2 전환율 
및 CO 선택도 최적조건을 조사하였다.

2. 실 험

2.1. 실험 재료 및 장치

  본 연구에서는 저급석탄-CO2 촉매 가스화 반
응에 의한 합성가스 CO 제조를 위해 저급 석탄
으로 알려진 키데코 탄과 신화 탄을 가스화 원료
로 사용하였고, 반응 온도와 압력을 낮추기 위한 
촉매로서 알칼리 금속 촉매인 KOH(potassium 
hydroxide 98%, SAMCHUN), K2CO3(potassium 
carbonate, anhydrous 99.5%, SAMCHUN), 
Na2CO3(sodium carbonate decahydrate 99.0%, 
JUNSEI)를 사용하였다. 사용된 석탄의 물리적 특
성을 Table 1에 나타내었다. 
  실험 장치를 살펴보면 키데코 탄과 신화 탄의 
수분 제거를 위해 오븐 (FO-600M DRYING 
OVEN, JEIO TECH, Korea)을 사용하였다. 준
비된 시료를 I자형 Quartz 반응기 (3/8" x 25 x 
3/8", L:700mm, Dongsung Science, Korea)에 
채운다음 글로브 박스에 고정된 튜브전기로
(T-830P, LAB HOUSE, Korea)를 통해 온도를 
제어하며 CO2 가스(99.95%, TAEKYUNG 
CHEMICAL)를 흘려주었다. 반응 가스의 성분 
분석을 위하여 Gas Chromatography (GC, 
ACME  6000, Younglin, Korea)를 사용하였으
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Proximate Analysis (wt%) Elementary Analysis (wt%)

Material M V.M Ash F.C C H N O S

Kideco 29.78 32.9 6.57 30.69 66.30 4.76 1.58 20.75 0.04

Shenhua 6.34 29.20 13.47 50.99 72.10 4.13 1.51 8.75 0.04

Table 1. Components of the raw material

며, 실험 장치를 Fig. 1 로 도식화하였다.

Fig. 1. The schematic diagram of low grade 
coal-CO2 catalytic gasification 

       reaction.

2.2. 실험방법

  준비된 석탄의 수분을 제거하기 위해 오븐에 
넣고 80℃, 24시간 건조한 후, 채를 이용하여 석
탄의 입도를 균일하게 조절하였다. 입도가 조절된 
석탄과 촉매 비율을 4 : 1로 하여 혼합한 다음, I
자형 Quartz 반응기 속에 일정량 넣어주었다. 글
로브 박스에 고정된 소성 장치에 I자형 Quartz 
반응기를 고정시킨 후 CO2가스 유량을 
100~500cc/min로 조절하면서 실험을 진행하였
다. 반응기 온도는 15℃/min로 승온 시켰으며, 
650~950℃에서의 반응 가스의 성분을 가스 크로
마토그래피를 통해 측정한 후, CO2 전환율 및 
선택도를 계산하였다. CO2의 전환율 및 선택도는 
식 (1)과 (2)로 정의하였으며, 저급석탄-CO2 촉
매 가스화 반응 실험과정을 Fig. 2로 도식화 하였
다.

 

  
× 

(1)
 

  


× 
(2)

   Fig. 2. Experimented procedures for CO 
          synthesis.

3. 결과 및 토론

3.1. 무 촉매 저급석탄-CO2 가스화 반응

  무 촉매 하에서 저급석탄-CO2 가스화 반응을 
알아보기 위해 키데코 탄과 신화 탄으로 실험을 
진행하였다. 반응온도를 650~950℃로 조절하여 
실험을 진행하였으며, CO2 유량을 300cc/min의 
속도로 일정하게 흘려주었다. 석탄 종류에 따른 
GC 분석 결과를 Fig. 3, 4로 나타내었다. 650℃
에서 각각 30%, 12%의 전환율을 얻었으며, 95
0℃에서 각각 68%, 62%의 낮은 전환율을 얻었
다. Fig. 3, 4에 나타난 바와 같이 키데코 탄과 
신화 탄 모두 온도가 증가 할수록 반응성이 증가
하여 CO2 전환율이 증가하는 경향성을 얻었지만,  
석탄과 CO2가 충분히 반응하지 못하여 낮은 
CO2 전환율을 보였다. 이를 통해 온도는 석탄-
가스화 반응성에 가장 큰 영향을 미치는 인자이
며 온도가 증가 할수록 반응속도가 증가함을 확
인하였다[13]. 또한 석탄 종류에 따라 CO2 전환
율의 차이를 보였는데 이는 Silveston 등[14]과 
Yu 등[15]에 의해 보고된 바와 같이 가스화 반응
은 주로 결정구조에 영향을 받으며, 촤(char) 내
의 탄소의 반응성 및 산소 기능기의 양에 따라 
영향을 다르게 받기 때문으로 생각된다.
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   Fig. 3. Effect of temperature on Kideco 
          coal-CO2 gasification.

   Fig. 4. Effect of temperature on Shenhua 
          coal-CO2 gasification.

3.2. 촉매 종류에 따른 저급석탄-CO2 가스화 

    반응

  본 연구에서는 낮은 온도에서 반응성을 향상시
키기 위하여 촉매종류를 달리하여 실험을 실시하
였다[16]. 촉매는 KOH, K2CO3, Na2CO3를 사용
하였으며, CO2유량은 300 cc/min로 일정하게 공
급하였다. Lee 등[3]의 연구결과에서 야자각 차
콜, 인도네시아 석탄과 활성화 촉매와의 함량 및 
반응온도에 따른 실험결과 CO2유량 300cc/min, 
석탄:촉매=4:1 비율, 950℃에서 95%이상의 높은 
CO2 전환율이 보고되었다. 이를 바탕으로 동일한 
조건에서 야자각 차콜과 인도네시아 석탄에 촉매 
KOH와의 실험을 실시한 결과 950℃에서 85.8, 
91.7%의 CO2 전환율을 얻었으며, Na2CO3 촉매
를 사용한 경우 98.3%, 90.5%의 CO2 전환율을 
얻었다. 이를 통해 석탄-CO2 가스화 반응에 
20wt%의 촉매를 사용함으로써 반응성이 증가됨
을 확인할 수 있었다.
  동일 조건에서 저급 석탄인 키데코 탄과 신화 
탄에 KOH, K2CO3, Na2CO3 촉매를 사용하여 
650~950℃에서 반응 실험을 실시하였으며, 이에 
따른 CO2 전환율을 Fig. 5~10 으로 나타내었다. 
키데코 탄의 경우 촉매 KOH를 20wt% 첨가하였
을 때 950℃ 에서의 CO2 전환율은 98.9%, 

K2CO3의 경우 96.4%, Na2CO3를 사용하였을 때 
850℃에서 85.0%를 보였다. 신화 탄의 경우 촉
매 KOH를 20wt% 첨가하였을 때 950℃에서의 
CO2 전환율은 91.9%, K2CO3의 경우 89.9%, 
Na2CO3의 경우 80.5%를 보였다.
  촉매 종류에 상관없이 촉매를 첨가 하면 무 촉
매 일 때 보다 CO2 전환율이 증가함을 확인하였
는데, 이런 특성은 Rhee 등[17]에 의해 보고된 
바와 같이 탄소 표면 침투성의 차이에 의해 나타
나며, 탄소 표면에서 촉매와 석탄의 반응 때문에 
탄소 입자의 미세기공 및 비표면적이 발달하여 
활성화 에너지가 감소하기 때문에 전환율이 증가
하는 것으로 생각된다. 촉매 종류에 따라 전환율 
차이가 보였는데 이는 McKee 등[18]에 의해 보
고된 바와 같이 금속 및 금속산화물들이 모든 가
스화 분위기에서 나타내는 촉매 활성도가 다르고 
Watkinson 등[19]과 Bi 등[20]의 연구결과에 나
타난 것처럼 반응 온도 및 촉매 종류에 따라 석
탄 결정구조가 달리 발달되기 때문인 것으로 생
각된다. 또한 석탄이 가지고 있는 회분의 함량이 
다르기 때문에 똑같은 촉매를 사용하여도 석탄에 
따라 성능에 차이가 발생하여 석탄-CO2 반응에 
영향을 미치는 것으로 생각된다[15, 16].

Fig. 5. CO2 conversion of the Kideco coal- 
20wt% KOH under 300cc/min CO2 
flow rate.

Fig. 6. CO2 conversion of the Kideco coal- 
20wt% K2CO3 under 300cc/min CO2 
flow rate.
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Fig. 7. CO2 conversion of the Kideco coal- 
20wt% Na2CO3 under 300cc/min 
CO2 flow rate.

Fig. 8. CO2 conversion of the shenhua coal- 
20wt% KOH under 300cc/min CO2 
flow rate.

Fig. 9. CO2 conversion of the Shenhua coal- 
20wt% K2CO3 under 300cc/min CO2 
flow rate.

Fig. 10. CO2 conversion of the Shenhua coal- 
20wt% Na2CO3 under 300cc/min 
CO2 flow rate.

3.3. 유량에 따른 저급석탄-CO2 가스화 반응

  850℃에서 유량을 100~500cc/min 으로 조절
하여 저급석탄-CO2 가스화 반응 실험을 진행한 
결과를 Table 2 으로 나타내었다. Table 2에서 
보인바와 같이 850℃ 에서의 유량에 따른 석탄
-CO2 촉매 가스화 반응 결과 대부분 유량이 작
을수록 높은 CO2 전환율과 CO 선택도를 나타내
었다. 특히 키데코 탄과 신화 탄에 촉매 K2CO3

를 사용한 결과 100cc/min의 CO2를 흘려준 경
우 94.2%, 96.7%의 높은 CO2 전환율 및 CO 
선택도 93.9%, 94.6%를 얻었다. 
  유량에 따라 전환율에 차이가 나는 이유는 
CO2 유량이 작을수록 CO2가 반응기 내부에 체
류하는 시간이 증가하여 석탄과 CO2가 충분히 
반응기 때문에 석탄-CO2 촉매 가스화 반응이 활
발히 진행된 것으로 생각된다. 
  500cc/min의 CO2를 흘려줬을 경우 950℃ 에
서의 CO2 전환율 및 CO 선택도를 Table 3 로 
나타내었다. Table 2와 Table 3에서 보인바와 같
이 850℃ 와 950℃ 에서의 CO2 전환율 및 CO 
선택도를 비교해보면 850℃ 이후 온도가 증가하
면 CO2 전환율이 유사하거나 혹은 감소하는 경
향이 확인되었다. 이는 Hill 등[7]과 Yu 등[21]에 
의해 보고된 바와 같이 800℃ 까지 탄소와 촉매
에 포함된 알칼리 금속과의 결합이 강하게 형성
되어 있다가 (-COM, -CxM (M=K, Na)) 온도
가 더 증가하면서 탄소와 알칼리 금속 결합이 끊
어져 알칼리 금속이 빠르게 증발하여 촉매 기능
을 하지 못하는 것으로 생각된다. 
  전환율 및 선택도가 높았던 키데코 탄-20wt% 
Na2CO3, 신화 탄-20wt% KOH, 유량 
100cc/min, 650~950℃ 에서의 CO2 전환율을 
Fig. 11과 12로 나타내었으며, 950℃에서 98.6, 
98.9%의 CO2 전환율 및 97.8, 98.8%의 CO 선
택도를 얻었다. 촉매사용으로 화학적 활성도를 높
여 석탄-CO2 가스화 반응을 활발히 하고 유량 
조절을 통해 반응의 선택성을 높였기 때문에 위
와 같은 저급석탄-CO2 가스화 반응 최적조건을 
얻을 수 있었다.
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Table 2. Effect of CO2 flow rate of the low grade coals on conversion and selectivity at 850℃. 

Flow rate Coal Catalyst CO2 conversion(%)
CO

selectivity(%)

100

cc/min

Kideco
KOH 89.4 88.9
K2CO3 94.2 93.9
Na2CO3 98.3 97.8

Shenhua
KOH 98.9 98.8
K2CO3 96.7 94.6
Na2CO3 93.6 93.4

300

cc/min

Kideco
KOH 97.6 97.5
K2CO3 92.5 92.2
Na2CO3 85.0 84.5

Shenhua
KOH 89.4 88.8
K2CO3 85.6 85.1
Na2CO3 77.4 77.3

500

cc/min

Kideco
KOH 85.2 84.6
K2CO3 75.7 74.6
Na2CO3 97.1 97.0

Shenhua
KOH 78.4 77.6
K2CO3 64.4 62.9
Na2CO3 92.1 92.1

Table 3. CO2 conversion and CO selectivity of the low grade coal under 500cc/min CO2 flow rate 
at 950℃

Flow rate Coal catalyst CO2 conversion(%)
CO

selectivity(%)

500

cc/min

Kideco
KOH 57.8 56.2
K2CO3 71.3 69.9
Na2CO3 81.2 81.0

Shenhua
KOH 55.5 53.9
K2CO3 59.7 58.0
Na2CO3 68.4 68.4

 

     Fig. 11. Kideco gasification reaction under  100cc/min CO2 flow rate (a) CO2 conversion
             and (b) CO selectivity.
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Fig. 12. Shenhua gasification reaction under  
100cc/min CO2 flow rate (a) CO2 
conversion and (b) CO selectivity.

4. 결 론

  본 연구에서는 저급석탄-CO2 촉매 가스화 반
응에 의한 합성가스 CO 제조를 위해 촉매 종류 
및 유량을 조절하여 CO2 전환율 및 CO 선택도
를 향상을 위한 최적조건을 조사하였다. 촉매 사
용 시 온도에 따른(650~950℃) 저급석탄-CO2 
가스화 반응에 의한 CO2 전환율은 촉매 종류에 
관계없이 증가하였다. 이는 온도가 증가하면서 촉
매와 탄소간의 화학적 반응이 일어나 탄소 입자
의 미세기공 발달 및 비표면적이 증가 등의 석탄 
내부구조의 변화로 인해 화학적 활성도가 증가하
고 반응 선택도가 높아져 CO2 전환율이 증가하
였다고 생각된다. 
  또한 유량이 작을수록 CO2가 반응기 내부에 
체류하는 시간이 증가하여 석탄-CO2 촉매 가스
화 반응의 완료시간이 더 짧아졌기 때문에 반응
성능이 개선되었다고 생각된다. 본 실험에서 유량 
100cc/min에서 키데코 탄 - 20wt% Na2CO3, 
반응온도 950℃ 일 때 가장 높은 CO2 전환율 
98.6%, CO 선택도 97.8% 을 얻었으며 신화 탄 
- 20wt% KOH, 반응온도 950 ℃일 때 가장 높
은 CO2 전환율 98.9%, CO 선택도 98.8%을 얻
었다.
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