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Abstract >> In this study a numerical study was conducted to show flow, temper-
ature and gas distributions in a high temperature CO shift reactor which was de-
signed specially for energy saving and then evaluated with the related experiment.
Mole fractions of syngas at the end of the catalyst bed were predicted with various
assumed pre-exponential factors, were compared with the corresponding ex-
perimental results and 108 was finally selected as the value. With the selection, 
a base case was examined. It was calculated that the inlet duct attached asym-
metrically to the CO shift reactor affects on the distribution of the upward mo-
mentum (+z directional). In addition, CO conversion ratio is achieved up to 90% 
in the catalyst bed and especially it reached up to 70% at the initial part of cata-
lyst bed.    

Key words : IGFC(석탄가스화연료전지연계복합발전), CO-shift reaction (CO 전환 반
응), Reaction constant(반응상수), Numerical analysis(수치해석)
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1. 서 론

8차 전력수급계획에 따르면, 정부는 전원으로서의 

석탄의 비중을 2017년 33.5%에서 2030년까지 31.6%

로 줄이고 2040년까지 23.4%까지 줄일 계획을 하고 

있다. 이는 신정부의 미세먼지 및 이산화탄소 등의 

친환경 정책 때문이다1). 석탄가스화 기술은 석탄 원

료를 연료로 사용하는 기술로서, 석탄 내의 1차 미세

먼지의 원인인 ash를 공정 중에서 슬래깅, 필터링 및 

스크러빙 방식을 통해서 제거하는 친환경 기술이다2).  

석탄가스화 연료전지 복합발전(IGFC)은 석탄가스

화 복합발전(IGCC)과 같은 대표적인 석탄가스화 기

술로서 석탄을 고온고압조건에서 가스화하여 합성가

스를 생산시킨 후 이를 연료전지의 연료로 사용하여 

전기를 생산하는 기술이다. 원래 IGFC의 대상이 되

는 연료전지는 고온에서의 운전과 고효율의 특성을 

가지는 고체산화물 연료전지(SOFC)로서, 가스화공

정에서 나오는 합성가스를 SOFC로 1차로 발전하고 
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Fig. 1. Overview on high temperature CO conversion reactor

SOFC에서 발생된 부산 합성가스로 복합 발전하는데 

적용시킬 수 있다. 그러나 현재 기술로는 발전급 

SOFC 개발이 이루어지지 못하고 있는 실정이며, 국

내에서는 PEMFC나 PAFC와 같은 기존의 수소연료

전지를 이용한 IGFC 시스템을 개발 중에 있다3).

이러한 수소연료전지를 이용한 IGFC에서 핵심 요

소 공정으로는 기존의 가스화공정 및 연료전지 공정 

외에 CO 전환공정이 있다. Water gas shift reactor라

고도 불리는 CO 전환공정은 일산화탄소와 스팀가

스가 반응하여 수소를 생산하는 공정으로서 수소를 

생산하는 동시에 여러 공정의 촉매에 피독 성분으

로 작용하는 일산화탄소를 제거하는 장점을 가지고 

있다4).

CO 전환공정의 성능을 예측하기 위한 모델링 연

구는 국내외에서 촉매 및 적용에 따라 다양하게 시

도되어 왔다. Haberman과 Young5)는 3차원 CFD법

을 이용하여 개질기 해석을 수행하였고 이를 통하여 

CO 전환공정이 포함된 개질기 내의 화학반응의 중

요성을 밝혔다. Chen 등6)은 고온 및 저온 CO 전환 

반응기를 대상으로 반응식을 세우는 연구를 수행하

였다. Saw와 Nandong7)은 촉매층의 CO 전환공정 내

에 냉각장치의 위치에 따른 CO 전환율에 대한 1차원 

모델링을 수행하였다. 국내도 여러 기관에서 관련 

연구를 수행하였다. Seo 등8)은 CFD 및 실험을 통하

여 시스템의 열방출률이 CO 전환공정의 전환율에 

미치는 연구를 수행하였다. Park 등9)은 CFD를 이용

하여 멀티튜브형 CO shift 반응기에 관한 해석을 수

행하였다. Seo 등10)은 CFD를 이용하여 PEMFC 연

료전지의 개질기 해석을 수행하였고 CO 전환공정

이 포함된 화학반응식을 사용하여 개질 성능치를 

구하였다. Yang 등11)은 CFD를 이용하여 SOFC용 열

교환형 개질기를 설계하였고 CO 전환공정이 포함

된 Xu와 Froment12)가 제시한 반응식을 사용하였다. 

이처럼 CO 전환공정에 대한 다양한 연구를 수행되

었지만 IGFC 시스템 내에서 CO 전환 반응기에 대

한 연구는 매우 드물다. 본 연구에서는 IGFC용 반

응기를 대상으로 가스화 공정 및 정제공정을 통해

서 나오는 정제 합성가스를 대상으로 한다. 일정한 

예열 및 스팀믹서(mixer)를 거친 일정한 온도의 합성

가스를 대상으로 수치해석적 연구를 수행하였다.   

2. 해석 대상

본 IGFC에서 사용되는 CO 전환공정은 크게 2단계로

서 high temperature CO 전환공정과 low temperature로 

구성되어 있다13). 본 논문의 연구 대상은 고온장치로

서, 합성가스 예열공정이 별도로 필요하지 않은 에너

지 절약형 반응기이다. Fig. 1은 고온 CO 전환 장치

의 개요도를 나타낸 것이다.    

Fig. 1의 왼쪽 그림은 고온 CO 전환 장치를 옆에

서 본 그림이고 오른쪽 그림은 위에서 본 단면도이

다. 해당공정은 합성가스 및 스팀이 들어가는 입구

부, 고온 전환 반응에 적합한 열을 통해서 예열하는 

40개의 튜브로 구성된 튜브번들부, 튜브번들에서 나

온 합성가스-스팀이 실질적인 전환 반응이 일어나는 

고온 촉매부, 전환된 가스가 나가는 출구부로 구성되

어 있다.

3. 수치해석

본 공정의 해석을 위하여 전산유체역학(CFD) 방법

이 사용되었다. 반응기 형상 및 격자생성을 위해서 

Gambit 2.4.6을 사용하였고 해석을 위해서는 ANSYS® 

FLUENT 6.3.26을 사용하였다. 반응기 특성을 수치

적으로 모사하기 위한 지배방정식은 1) 가스영역과 

2) 촉매층 영역으로 구분할 수 있다. 가스 영역은 난



326    고온수소 전환 반응기에 관한 수치해석적 연구

>> 한국수소및신에너지학회 논문집 제29권 제4호 2018년 8월

Table 2. Conservative equations (catalysts zone)

Items Equations

Mass  


      (8)

Momentum




   



    

Where,    







(9)

Energy


   
    

 







 ∙

 
(10)

Species


   
  

Where,   





(11)

Chemical 
Reaction

  



. Where, 

 ″  ″




 
′  





 
′′   

Where,    exp  ,   ,  
 is equilibrium constant, as follow as :  

  exp
∆ 


∆ 










″ ′

(12)

Table 1. Conservative equations (gas zone)

Items Equations

Mass 

       (1)

Momentum




 




   

Where,    







(2)

Energy



    

 







 ∙

 
(3)

Turbulence
(Standard 

k-e)




 

   





   




 

   





  


 



  is based on the assumptions on the 
Boussinesq : 

 
′′


 




  

(4)

Species



   

 , 

Where,   




  
(5)

Radiation 
Model

     


 

 

 




  ′ (6)

Equation of 
State

   (7)

류영역으로서 반응이 일어나지 않는 영역이다. 적용

되는 지배방정식은 질량, 운동량, 에너지, 난류, 화학

종보존식 등이 사용되었다. 난류 유동의 모델링을 위

하여 Standard κ-ε난류 모델을 사용하였고 복사 모

델은 Discrete Ordinary 모델을 사용하였다. Table 1

은 가스영역에 적용된 지배방정식을 요약한 것이다. 

촉매층 영역은 반응이 일어나는 영역으로서 공극률

(porosity, γ)이 포함된 식과 화학반응이 포함된 식이 

적용된 영역으로서 해당 식은 Table 2에서 정리하였

다. 여기서 난류식, 복사식 그리고 상태방정식은 각

각 Table 1의 Eq. (4), (6) 그리고 (7)이 적용되었다. 

해석의 단순화를 위하여 DO 모델 Eq. (6)에서, 흡수

계수(a) 및 산란계수(σs)는 0으로 설정하였다.

Table 1 및 Table 2에 제시된 지배방정식(transient 

term 제외)을 풀기 위하여 implicit pressured based 

solver가 사용되었고, 이때 Gradient법은 Green-Gauss 

cell을 기준으로 하였다. 차분화(discretization) 방법

은 압력의 경우 standard 방식을 사용하였고, 밀도, 

운동량, 난류, 화학종, 에너지 그리고 복사방정식은 

second order upwind법을 사용하였다. 여기서 속도와 

압력의 연계(coupling)를 위해서는 SIMPLE 알고리

즘을 적용하였다.   

본 고온 CO 전환 반응기 내 촉매에서 일어나는 화

학반응식은 아래와 같다: 

⇔         (13)

Table 2의 Eq. (12)에서 화학종 k는 CO, H2O, 

CO2, H2 그리고 N2로 구성되어 있고 화학반응의 반

응상수는 Arrhenius 모델식의 반응상수가 적용되었
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Fig. 2. Comparison of simulation with experiment

Fig. 3. Overall block flow diagram for IGFC

Table 3. Boundary conditions

Items Values

Inlet

Flow 
rate

Syngas 165 Nm3/hr at 529 K (dried) 

Steam 143 kg/hr at 529 K

Syngas 
composition

H2: 28.2%, CO: 54.0%, CO2:3.6% 
CH4: 1.8%, N2: 12.4%  (dried, Vol%) 

Turbulence
Turbulence intensity: 5% 

Characteristic diameter: 0.0508 m  

Outer wall conditions  Heat loss: 10 kW

다. Activation energy 상수는 기존문헌을 참고하여 

70,000,000 J/kmol로 설정하였다6). Pre-exponential 

factor 상수는 106-108 사이 값으로 조정했을 때, 107

일 때 실험값에 가장 접근하였다(Fig. 2). Fig. 2는 계

산값과 반응기 후단에서 측정한 계측값을 비교한 것

이다. 이때 계측은 Gas Chromatography (Agilent GC)

를 사용하였고, 이때 가스는 제습조건에서 분석하였

다. 본 연구에서는 촉매층 내에서의 압력손실을 반영

하기 위하여 운동량 손실은 아래식과 같다:  

 


 



   (14)

 여기서 D는 촉매의 크기(0.017 m)이고, L은 촉매의 

길이(0.0048)이다. θ는 촉매의 구형도(0.75)이고 γ는 

촉매영역의 기공도(0.42)이다. 또한 촉매층 내에서의 

열전달을 계산하기 위한 촉매조건으로 밀도()는 

7,633 kg/m3, 비열()은 421 J/kg/K, 열전도계수()

는 80 W/m/K가 사용하였다5). 

4. 경계조건 및 해석조건

Fig. 3은 본 파일럿 IGFC 공정의 block flow dia-

gram을 나타낸 것이다. 석탄과 산소가 가스화기에서 가

스화한 후에 나오는 합성가스(synags)는 냉각(cooling), 

분진제거(dust reomoval), 산가스제거(acic gas removal) 

공정을 통과한 후에 CO 전환공정에 들어간다. 본 CO 

전환공정에 들어가는 합성가스 용량은 160-180 Nm3/hr

급으로서, 이는 수소연료전지로 0.25 MW급으로서 10 

MW급 실증의 전단계 규모이다. CO 전환공정은 크게 

고온공정과 저온공정으로 구분할 수 있는데 본 연구의 

대상이 되는 반응기는 이 중에서 고온공정이다. CO 

전환공정 중 고온장치에 들어가는 합성가스 및 스팀조

건 및 외부벽면에서의 외기방향으로 방열조건은 Table 3

과 같다. 해당 조건은 본 해석의 경계조건(boundary 

conditions)으로 설정되었다.   

5. 결과 및 토의

Fig. 4는 고온 CO 전환 반응기의 속도분포를 0-2 m/s 

범위에서 나타낸 것이다. Fig. 4(a)에서 알 수 있는 바

와 같이 최대 속도가 형성되는 구간은 입구덕트와 출

구덕트이다. 여기서의 최대 속도는 출구덕트 입구에서 

약 9 m/s이다. 반응기 수직단면을 볼 때, 촉매층으로 

유입되는 가스(합성가스+스팀)의 속도는 0.4-0.5 m/s

로 균일하게 유입되고 있다. Fig. 4(b)는 아래헤더부에

서 발생하는 속도벡터를 나타낸 것이다. 입구덕트부 

반대 방향에서 아래 방향의 유동이 형성되었고 형성된 

데드존 주변으로 유동이 발달되어 올라가다가 촉매층 
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Fig. 4. Velocity distribution for high temp CO-shift reactor. (a) 
Velocity contour on vertical cross-section, (b) Velocity vector 
in lower header, (c) Velocity vector in upper header 

Fig. 5. Z-directional velocity distributions for three cross-section 

Fig. 6. Temperature distributions for high temp CO shift reactor. 
(a) Cross-section AA’, (b) Cross-section BB’, (c) Cross-sec-
tion CC’  

인근에서 각각의 튜브로 분산되어 올라가는 것을 볼 

수 있다.  Fig. 4(c)는 위 헤더부에서 발생하는 속도벡

터를 나타낸 그림이다. 위 헤더부에서는 입구덕트부 

유동은 주로 위 방향으로 흐르고 있고 입구덕트 반대

부에서 아래 방향으로 흐르는 것을 알 수 있다. Fig. 5

는 z방향의 속도를 나타낸 것으로서 본 반응기의 유동

특성을 잘 보이고 있다. Fig. 5에서 알 수 있는 바와 같

이 입구 덕트에 들어간 가스는 반대 방향으로 가면서 

동시에 아래 방향으로 내려간다. 내려간 가스는 아래 

헤더 아래 벽을 타고 가다가 위 방향으로 흘러가는 것

을 알 수 있다. 단면 CC’에서 알 수 있는 바와 같이 z

방향으로 흘러가는 모멘텀은 입구덕트부에 치우져 있

다는 것을 알 수 있다. 이러한 경향은 단면 BB’를 통

과한 후에 단면 AA’까지 유지되는 것을 알 수 있다. 

이를 통해서 볼 때 입구덕트의 위치가 모멘텀의 편류

에 영향을 미치고 있다는 것을 알 수 있다.         

Fig. 6은 고온 CO 전환 반응기의 온도분포를 나타

낸 것이다. Fig. 6에서 알 수 있는 바와 같이 최대 온도

가 형성되는 구간은 촉매층이 시작되는 곳인 단면 

AA’근방으로서 이때의 최대 온도는 895 K(622℃)이

다. Fig. 6(a)에서 알 수 있는 바와 같이 고온이 형성되

는 촉매층의 고온부는 균일하게 분포함을 알 수 있다. 

Fig. 6(b)에서 알 수 있는 바와 같이 저온의 합성가스 

및 스팀이 주입되는 곳은 국부적으로 낮은 온도를 보

이고 있는데 이는 주입부의 저온으로 인해서 냉각되었

기 때문이다. 이 지점에서 멀어질수록(예를 들어, CC’ 

구간) 주입부의 저온의 영향으로부터 떨어지기 때문에 

온도는 거의 균일하였다(Fig. 6[c]). 또한 공통적으로 

촉매층 사이의 튜브와 촉매 사이의 온도 차이가 있어

서 이로 인한 튜브 내의 가스의 예열효과가 있다. 

Fig. 7은 고온 CO 전환 반응기의 4개의 Path별 온



서동균⋅이진향⋅지준화⋅홍진표⋅오석인    329

Vol. 29, No. 4, August 2018 Transactions of the Korean Hydrogen and New Energy Society  <<

Fig. 7. Temperature variations along four paths

Fig. 8. Gas compositions along 3th path

도변화에 대한 선도이다. Path 1은 입구부에서 아래 

헤더부까지 경로로서 초기입구 온도인 256℃에서 시

작해서 점차로 온도가 증가하다가 아래 헤더부에 도달

할 때는 약 280℃로 일정하게 된다. Path 2는 아래 헤

더부에서 위 헤더부까지 연결하는 튜브열 중 하나의 

경로로서 촉매층에서 발생하는 발열을 흡수하는 동시

에 유입되는 가스를 예열공정이다. 계산 결과 Path 2

에 따라서 약 280℃에서 시작하여 촉매층 내의 열을 

흡수하면서 약 500℃ 이상으로 증가한다. Path 3은 위

쪽 헤더부 촉매층 시작부터 아래 헤더부 촉매층 끝부

분의 경로로서, 시작부에서 CO 전환 반응으로 발생한 

발열로 인하여 온도가 약 600℃까지 증가한 후에 튜브

열 측으로의 열전달로 인하여 온도가 떨어져서 촉매층 

바로 아래부에 도달할 때는 약 320℃로 냉각된다. 마

지막으로 Path 4는 촉매 아래부에서 출구 측까지의 경

로로서, 촉매 층의 반응열을 흡수하면서 320℃에서 

388℃까지 증가한다. 본 실험시, CO 전환 반응기 후단

에서 정상 상태의 온도가 380-390℃ 사이에서 형성된 

점을 고려하였을 때, 열전달 모델링이 합리적으로 수

행되었다고 판단된다.       

Fig. 8은 고온 CO 전환 반응기 내의 촉매층에 해당

하는 Path 3 구간의 합성가스 내 가스조성(부피기준) 

및 온도의 변화를 나타낸 것이다. 반응이 시작하는 촉

매층을 원점으로 데이터를 재구성하였다. 초기에 

23.0%로 들어간 CO는 촉매층에 진입하자마자 급격히 

반응하여 촉매층 끝단부에서 약 1.8%로 줄어들었다. 

CO 전환 반응기의 성능을 나타내기 위하여 CO 전환

율을 아래 식과 같이 나타낼 수 있다:

  

 
    (15)

위 식을 적용할 때 Path 3를 통과한 CO 전환율은 

92.3%였다. 특히 Path 3에서 전환되는 CO 전환의 

70% 이상은 촉매층에 시작부에서 이루어진 것으로 계

산된다. CO와 반응에 함께 참여한 H2O도 촉매층 시작

점에서 약 49%로 들어갔다가 촉매층 끝단에서는 약 

27로 줄어들었다. 반면에 주요 생산물인 H2는 초기에 

약 13%에서 약 38%로 증가하였고 CO2도 약 5%에서 

26%로 증가하였다.  

6. 결 론

본 연구에서는 IGFC용 반응기를 대상으로 고온 CO 

전환 반응에 대한 수치해석을 수행하였다. 전체 반응기를 

촉매부와 가스부로 나누어서 모델링하였다. Activation 

Energy 70,000,000 J/kmol 기준으로 Pre-exponential 

factor가 107일 때 출구에서의 온도와 가스조성(제습조

건)이 실험값과 매우 근사하였다. 본 반응기는 입구덕

트에서 유입된 가스가 입구덕트 반대 방향으로 향하면

서 차츰 아래로 흘러내려가다가 데드존을 따라서 위쪽 

촉매층 사이의 튜브열로 분산된다. 위로 향하는 강한 
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모멘텀은 상대적으로 입구덕트측에 치우쳤다. 이는 입

구덕트의 위치가 모멘텀의 편류에 영향을 끼침을 알 

수 있다. 본 계산에서 촉매층을 통과할 때 약 93% 전

환율을 보였고, 특히 촉매층 유입부에서 CO 전환율의 

70%가 이루어졌다.    
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