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Abstract >> The pyrolysis characteristics of pulverized coal particle was numeri-
cally analyzed with the drop tube furnace. Based on the simulated gas flow field 
in the drop tube furnace, the particle velocity, temperature and volatile evolution
were calculated with the fourth order Runge-Kutta method. The effects of 
changes in reactor wall temperature and particle diameter on the pyrolysis be-
havior of coal particle were investigated. The particle heating rate was very sensi-
tive to the reactor wall temperature and particle size, that is, the higher wall tem-
perature and the smaller particle size resulted in the higher heating rate and the
consequent quicker volatile evolution.  

Key words : Pulverized coal(미분탄), Pyrolysis(열분해), Volatile(휘발분), DTF(분류층
반응기), Volatile(휘발분), Particle temperature(입자 온도)
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Nomenclature

A : Frequency factor, [s-1]

Ap : Particle apparent surface area, [m2]

Cd : Drag coefficient, [-]

cp : Specific heat, [J·mol-1·K-1] 

dp : Particle diameter, [m]

E : Activation energy, [J·mol-1]

h : Convective heat transfer coefficient, [m·s-1]

mp : Particle mass, [kg]

R : Gas constant, [J·mol-1·K-1]

Re : Reynolds number, [-]

t : Time, [s]

Tw : Reaction tube wall temperature, [K]

Tg : Gas temperature, [K]

Up : Primary velocity, [m·s-1]

Us : Secondary velocity, [m·s-1]

V : Volatile yield [-]

V* : Ultimate volatile yield [-]

Vp : Particle velocity, [m·s-1]

Vg : Gas velocity, [m·s-1]

z : Axial distance, [m] 

σ : Stefan-Boltzman constant [W·m-2·K-4]

εp : Particle emissivity, [-]
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ρg : Gas density, [kg·m-3]

ρp : Particle density, [kg·m-3]

1. 서 론

미분탄의 연소 및 가스화시 열분해 실험은 분류층 

반응장치(drop tube furnace, DTF)를 비롯한 flat 

flame burner (FFB), thermo-gravimetric analyzer 

(TGA),  heated grid, shock tube 등의 다양한 실험장

치에서 수행되어 왔다. FFB는 실제 미분탄의 연소 

조건을 가깝게 모사할 수 있지만, 가스의 온도를 넓

은 범위에 걸쳐 조절할 수 없고, 등온 가스 온도분포

를 얻는 것이 어렵다
1-4).  Heated grid와 TGA는 입자

의 고정층과 관련된 낮은 가열률과 층 내에서의 확

산과정들로 인해 고온의 산화실험에는 적합하지 않

다
5-10). Shock tube는 짧은 반응시간(수 ms)으로 인

하여 입자의 온도가 일정치 않고, 다양한 burnout 단

계에서 샘플링할 수 없고, 가스조성의 범위도 제한

되며, 입자의 분산과 응집이 심각한 것으로 알려져 

있다
11-13). 이에 반해, DTF는 실제 미분탄의 연소환

경을 잘 모사하고 입자의 온도가 비교적 일정하다. 

가스조성에 제한이 없고 각각의 입자들에 대해 직접 

샘플링과 실시간(in-situ) 측정이 가능하다
14-21).

DTF 실험장치는 고온(1,500℃ 이상)에서의 운전

이 가능하고 다른 체류시간을 갖도록 설계되어 입자

의 온도와 크기, 체류시간, 생성가스 조성 등을 측정

하여 미분탄의 연소 및 가스화 시의 반응성 평가를 

위한 실험 데이터를 획득할 수 있는 장치이다. 일반

적으로 DTF는 수직 반응관으로 구성되어 있고, 그 

속을 층류유동이 흘러간다. 반응입자를 이송시키는 

1차 유동과 미리 예열된 2차 유동이 반응기 입구를 

통해 반응관으로 유입된다. 1차 유동은 인젝션 프로

브(Injection probe)를 통해 반응관의 중앙으로 유입

되며, 분위기가스의 대부분을 차지하는 2차 유동은 

반응관과 인젝션 프로브 사이의 환형구(annulus)를 

통해 반응관으로 유입된다. 인젝션 프로브를 빠져나

온 입자들은 주위 가스들과 반응하면서 반응관의 축

을 따라 흘러간다. 반응기 출구에 있는 컬렉션 프로

브(collection probe)에 입자가 샘플링됨으로써 입자

의 반응은 종결된다. 입자의 체류시간을 변화시키기 

위해, 인젝션 프로브 혹은 컬렉션 프로브의 상하이

동이 가능하다. 반응관의 가열과 2차 유동의 예열은 

주로 전기히터를 이용한다. 

미분탄의 열분해(pyrolysis), 연소(combustion) 및 

가스화(gasification) 반응은 입자 온도의 정확한 측

정으로부터 신뢰할만한 반응성 데이터를 얻을 수 있

다. 반응성 지수(Kinetic parameter) 실험 데이터는 

부정확한 입자 온도로부터 오차가 발생하는 것으로 

보고되고 있다
22). Fletcher23,24)

는 two color pyrometer

를 사용하여 입자 속도, 온도와 이들의 열분해 반응

성에 대한 민감도 분석을 수행하여 입자 온도의 중

요성을 강조하였다. Flaxman와 Hallett25)
은 DTF 반

응관내 유동가시화 실험을 통하여 입자의 분산이 없

는 층류유동 조건을 제시한 바 있다. Monson21)
은 

pressurized drop tube furnace (PDTF)를 사용하여 미

분탄 촤의 온도 및 크기를 two color pyrometer로 측

정하고 반응 입자를 채집하여 고압하에서의 촤 산화 

반응성 지수를 획득하였다. 

본 연구에서는 분류층 반응기(drop tube furnace) 

반응관 내에서의 미분탄 입자의 가열특성 및 유동특

성, 열분해 특성에 대한 해석을 수행하였다. DTF 반

응관내 가스 유동해석 결과를 바탕으로 입자의 열분

해시 입자 온도 및 속도, 탈휘발화 특성에 대한 지배

방정식을 유도하고 이를 4차 Runge-Kutta 방법으로 

계산하여 반응관 벽온도 및 입자 크기에 따른 미분

탄 입자의 열분해 특성을 고찰하였다. 본 연구 결과

로부터 DTF를 이용한 석탄의 열분해 반응성 평가 

실험시 입자 온도를 좀 더 정확하게 추정하여 보다 

신뢰성 있는 반응성 데이터 획득할 수 있을 것이다. 

또한,  탄종에 따른 반응성 데이터 확득시 탄종별 반

응성 민감도 분석에 사용할 수 있을 것이다.  

2. Drop Tube Furnace 개요 

본 연구의 DTF 실험설비는 반응 온도 1,500℃까

지 반응관을 따라 온도분포 조절이 가능하며, 불활
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Fig. 1. Schematic diagram of the present DTF system 

성, 환원성 및 산화성 등 분위기가스의 조절이 가능

하다. 본 실험장치는 가스공급시스템, 가스예열기, 

주반응기, 미분탄 공급장치, 배출가스와 배출 입자 

수집장치 그리고 냉각시스템 등으로 구성되어 있다

(Fig. 1). 가스공급시스템은 질량 유량계, 반응가스 

압력 용기로 구성되어 O2, CO, CO2, N2, Air 등과 같

은 2차 가스를 주반응기에 공급하는 역할을 한다. 가

스예열기는 2차 가스의 온도를 약 1,000℃까지 상승

시켜 주반응기에 공급한다. 반응관은 내경 50 mm, 

길이 1,000 mm의 알루미나 튜브로서 외부의 발열체

(Super Kanthal)로부터 일정한 벽 온도를 유지하도록 

가열되며 체류시간 조절을 위해 injection probe를 상

하로 이동할 수 있다.

3. DTF 반응관내 유동 해석  

DTF 실험으로부터 가치 있는 반응성 데이터(Kinetic 

data)를 얻으려면 미분탄 입자들에 대해 체류시간을 

알아야 하며, 중심축상 석탄입자의 분산은 최소로 

유지되어야 한다. 반응관 내의 유동은 균일한 체류

시간을 위하여 층류로 유지되어야 하는데 이는 in-

jection probe의 입구형상과 매우 밀접한 관계가 있

다. Flaxman과 Hallett25)
은 반응관내 흐름의 분산 정

도를 알기 위하여 cooling jacket이 없는 injection 

probe를 사용하여 유동가시화 실험을 수행하였으며, 

1차/2차 가스 속도의 비와 2차 가스의 Re수의 함수

로 층류유지를 위한 조건을 제시하고 입구설계의 중

요성을 제시한 바 있다. Park 등26)
은 본 DTF 장치의 

실제 실험 조건인 1차 유속(2.357 m/s)과 2차 유속

(0.5 m/s)에 대하여 실제 크기의 모형 반응관과 프로

브, 담배연기로 가시화 실험을 하였다. 가시화 결과 

중심축 상에서의 흐름이 분산됨이 없이 안정적으로 

나타나고 있어 석탄 입자가 중심축을 따라 잘 추종

하리라 예상되었다. 또한, 반응관내 온도 및 유동파

악을 위하여 널리 사용되고 있는 TEACH-2E 프로그

램
27)

을 수정하여 프로브 출구 근처의 속도 및 온도

분포를 계산하였다. 실제 사용되는 프로브의 형상과 

반응관에 대하여 비균일 직교격자계(125×33)를 생

성하였다. 해석 조건으로 1차 가스(Up=2.357 m/s, 

300 K, plug flow), 2차 가스(Us=0.5 m/s, 1,273 K, 

plug flow)에 대하여 반응관 벽 온도(Tw) 1,273/1,473/

1,673 K를 사용하였다. 유동 해석 결과 인젝션 프로

브 출구 근처에서의 유동은 재순환이 발생하지 않았

지만, cooling jacket의 영향을 볼 수 있으며 Up/Us=1인 

경우 중심축 상의 흐름이 분산될 우려가 있음을 

알 수 있었다. 실제 유동 조건인 Up=2.357 m/sec, 

Us=0.5 m/sec의 경우 인젝션 프로브 출구 근처 흐름

이 더욱 안정적임을 확인하였다. 자세한 해석 결과

는 참고문헌
26)

에 주어져 있다. 

Fig. 2는 Flaxman과 Hallett25)
의 실험 조건인 1차 

가스 속도 2.23 m/s, 2차 가스 속도 0.847 m/s에서의 

중심축 가스 속도를 보여주며, 본 연구의 DTF 반응

관 벽 온도 1,473°K와 2차 가스 속도 0.5 m/s에서 

1차 가스 속도 1.0 m/s와 2.357 m/s로 변경한 경우에 

대한 반응관 중심축에서의 가스 속도를 나타낸다. 

Fig. 3은 반응관 벽 온도(Tw) 변화에 따른 반응관 증

심축 상의 가스 온도를 나타낸 것으로 속도와 온도

분포가 안전하게 확립되어지는 과정을 볼 수 있다. 

완전 확립되어지는 길이(entry length)는 관내 층류 

유동의 경우와 비슷하다. 이 조건하에서 미분탄 입

자가 반응관 중심축 상을 흐른다는 가정하에 중심축 

가스 속도(Vg)와 온도(Tg)를 사용하여 DTF 반응관내 

입자의 열분해시 운동방정식과 에너지방정식 계산 

시에 사용하였다.
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4. 미분탄의 열분해 지배방정식 및 해석 

보일러나 가스화기내 미분탄 입자의 열분해(pyrolysis)

는 매우 짧은 시간 내에 화학 반응이 일어나기 때문

에 휘발분의 방출 속도를 측정하기 어렵다. 이러한 

열분해 반응 속도를 정확히 파악하기 위해서는 입자

의 온도, 체류시간, 속도 등을 정확하게 구하여야 한

다. 반응기 내에서의 입자의 체류시간, 열분해율, 운

동방정식, 에너지방정식으로부터 이들을 구할 수 있

으며, 열분해 반응은 Arrhenius의 1차 반응식을 따르

는 것으로 하였다
28). 각각의 지배방정식은 다음과 같

다.

dz
dt 

= Vp
    (1)

dV
dt

=A exp -E/RT (V* -V ) (2)

dt
dVp

  




 │  │   

(3)

dt
dTp
mpcp


hApTgTp

  
 

  




(4)

열분해시 반응 속도는 Arrhenius의 1차식

(A×sER  K)을 사용하였

다
23). 탈휘발화시 석탄입자의 직경이 10% 증가한

다고 가정하였고, 이때의 직경증가를 휘발분 방출비

율의 함수로 나타내었다. 

dp dpo   VV    (5)

이때 는 최후/최초 입자직경의 비이며 겉보기 밀

도는 입자 질량(mp)과 입자직경(dp)으로 계산되어진

다.

입자의 속도 계산시 사용되어지는 항력계수(Cd)와 

레이놀즈수(Re)는 다음과 같다.

Cd 
Re
  Re  (6)

  

│ │ (7)

입자의 에너지방정식은 대류 열전달, 복사 열전

달, 탈휘발화시 반응열의 항으로 표시된다. 입자의 

반응열 ΔΗ는 –100 cal/g, 미분탄 입자의 비열은 

Merrick의 방법을 사용하였다
29). 

실제 실험 조건 하에서 입자의 직경과 반응관 벽 

온도를 변화시키면서 미분탄 입자의 체류시간, 속도, 

온도, 질량 변화 등을 고찰하였다. 계산에 사용한 석

탄은 호주산 역청탄으로 공업 및 원소 분석 결과를 

Table 1에 나타내었다. 해석시 200 mesh 이하 기준

으로 각각 70, 100, 150 μm의 미분탄 입자를 고려하
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Proximate
analysis

(wt.%, air dry)

Moisture
Fixed 
carbon

Volatile 
matter

Ash

2.49 60.67 20.06 18.78

Ultimate
analysis 

(wt.%, dry)

C H O N S Ash

71.21 3.53 3.62 1.86 0.71 19.06

Table 1. Coal properties for experiment
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Fig. 4. Axial particle velocity in the DTF reaction tube at 
Tw=1,273 K depending on the particle diameter
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Fig. 5. Axial particle velocity in the DTF reaction tube at 
Tw=1,473 K depending on the particle diameter

였고 반응관 벽 온도는 각각 1,000℃, 1,200℃, 1,400℃
에 대하여 살펴보았다. 미분탄입자는 1차 가스인 질

소 1.0 L/min (2.357 m/sec)에 의해 이송되고, 2차 가

스인 질소 54.3 L/min (0.5 m/sec)는 예열기에 의해 

약 1,000℃로 가열되어 반응관으로 유입되어진다. 

각 방정식 계산 시에 반응기 내에서의 유동은 혼

합영역을 최소로 유지되며, Figs. 2, 3의 반응관  중

심축 상의 가스 속도(Vg)와 온도(Tg)를 사용하여 식 

(1)-(4) 방정식을 4차 Runge-Kutta 방법으로 계산하

였다.

5. 해석 결과 및 고찰 

5.1 입자의 속도 및 체류시간

Figs. 4, 5는 반응관 벽온도 1,273 K와 1,473 K 에

서의 입자 크기에 따른 입자의 속도를 보여주며, 이

때의 체류시간을 Figs. 6, 7은 나타내었다. 인젝션 프

로브 출구에서의 입자 속도는 가스 유속보다 더 크

며 가스 속도에 비말 동반(Entrained)될 때까지 감속

되어진다. 이는 인젝터 근처의 가스 속도분포가 입

자의 속도와 체류시간에 영향을 주고 있음을 보여준

다. 입자 크기가 작을수록 입자가 감속되어 가스 속

도와 평형을 이르기까지의 소요시간이 작아짐을 알 

수 있다. 반응관 벽 온도가 높을수록 그 소요시간이 

작아지나 그 영향이 상대적으로 작음을 알 수 있다. 

입자가 가스에 완전히 비말 동반(entrained)되었을 

때 150 μm 입자의 경우 가스 속도보다 약 0.25 m/s 

정도 더 빠른 종말 속도를 갖는다. 입자의 체류시간

도 반응관 벽 온도의 영향은 작으며 인젝션 프로브 

근처에서 약간의 영향이 있으나, 전체 체류시간에 

비교하여 볼 때 그 효과가 작음을 알 수 있다. 가시

화 결과와 속도분포 고찰로부터 입자의 체류시간은 

가스의 유속에 가장 크게 영향을 받으며, 입자의 분

산을 막기 위해서는 1차/2차 유속비가 중요함을 알 

수 있다. 반응관 벽 온도를 1,273 K에서 1,473 K로 

올렸을 경우 입자의 속도나 체류시간은 큰 차이를 

보이지 않았다. 

5.2 입자 온도

Figs. 8, 9는 반응관 벽 온도(Tw) 1,273 K와 1,473 K

에서 반응관내 입자의 온도를 나타낸다. 입자는 DTF 

반응관 내에서 가열되는 동안 입자의 반응열, 복사
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Fig. 6. Particle residence time in the DTF reaction tube at 
Tw=1,273 K depending on the particle diameter
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Fig. 8. Particle and gas temperature in the DTF reaction tube at 
Tw=1,273 K depending on the particle diameter
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Fig. 7. Particle residence time in the DTF reaction tube at 
Tw=1,473 K depending on the particle diameter
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Fig. 9. Particle and gas temperature in the DTF reaction tube at
Tw=1,473 K depending on the particle diameter

열, 대류열 전달 등이 영향을 받는다. 입자의 온도가 

정상 상태에 도달하기까지 열관성(thermal inertia) 

항이 중요한데 이는 가스의 온도와 입자 온도 변화

에 따른 비열(Cp)이 중요한 역할을 한다. 따라서, 반

응관 초기의 입자 온도는 입자 크기의 영향을 많이 

받으며, 큰 입자의 승온율은 작아지리라 예측할 수 

있다. Fig. 8에서 보는 바와 같이 입자가 커질수록 정

상상태 도달까지 오랜 시간이 걸리는데 이는 열관성

(thermal inertia)에 의해 온도상승이 제한되어짐을 

보여준다.

Figs. 8, 9에서 볼 수 있듯이 입자의 온도는 반응

관 벽 온도가 상승할수록 가스 온도보다 더 높은 것

을 볼 수 있다. 이는 대류로 인한 온도 상승보다는 

복사열의 영향이 더 크며 입자가 작을수록 그 영향

이 더 크기 때문으로 보여진다. Fig. 9의 반응관 벽 

온도 1,473 K인 경우 입자 온도의 초기 상승률은 

1,273 K인 경우보다 더 빠르다. 반응관 초기 입자 온

도는 가스 온도보다 더 높게 올라가며, 이후 반응관 

하류에서 가스 온도에 수렴하게 된다. 반응관 벽 온

도가 높은 경우 입자로의 복사 및 대류 열전달이 더 

커져서 입자 온도 상승률이 더 커지게 된다.

5.3 휘발분 방출

석탄입자의 열분해는 Arrhenius의 1차 반응식을 

따르며 휘발분 방출에 따라 10%의 직경 증가를 고
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Fig. 10. Volatile release of 70 μm coal particle in the DTF re-
action tube at different wall temperatures
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Fig. 11. Volatile release of 100 μm coal particle in the DTF re-
action tube at different wall temperatures

려하였다. 미분탄 입자가 105-106℃/s의 급속 열분해

시 방출되는 휘발분량은 공업분석치 휘발분량보다 

최대 50%까지 증가하는 것으로 알려져 있다
28,30). 본 

연구에서는 Badzioch과 Hawksley28)
의 데이터를 바

탕으로 최대로 방출되는 휘발분(V*)은 공업분석치의 

1.4배로 가정하였다. Figs. 10, 11은 반응관 벽 온도

에 따른 70 μm, 100 μm 입자의 휘발분 방출 속도를 

나타낸다. 반응관 벽 온도가 높음에 따라 휘발분이 

더 빠르게 방출된다. 이는 앞에서 살펴본 바와 같이 

벽 온도가 높을수록 입자 온도의 초기 상승률이 더 

커지면서 휘발분의 방출이 더 빠르기 때문이다. 70 μm 

입자의 휘발분은 100 μm 입자보다 더 빨리 방출되

는데 이 역시 입자의 온도 상승이 더 빠르기 때문이

다. 휘발분의 방출은 입자 온도 약 800-1,300℃ 사이

에서 일어남을 볼 수 있다. 

6. 결 론 

본 연구에서는 미분탄의 열분해 반응성 실험에 사

용되는 DTF 반응관내 미분탄 입자의 분산이 없는 

층류유동 시의 속도와 온도분포를 구하였다. 미분탄

의 열분해시 지배방정식과 해석방법을 제시하였으

며 다양한 조건하에서 입자의 열분해 거동 특성을 

평가하였다. 

DTF 반응관내 투입된 입자는 입구부 20 mm 이

내에서 가스 유동에 비말 동반되어 종말 속도에 도

달한다. 입자 크기가 클수록 입자와 가스의 속도 차

이는 커진다. 반응관 벽 온도가 증가함에 따라 입자

의 온도 상승률이 크며, 입자가 작을수록 상승률은 

더 커진다. 이에 따른 휘발분의 방출 속도도 증가하

였다. 본 연구에서 얻어진 입자의 열분해 거동은 다

양한 DTF 실험 조건 하에서 입자의 온도와 속도 열

분해 특성을 해석하고 실험 데이터와 비교할 수 있

는 기준을 제공하였다. 본 연구의 열분해 거동 지배

방정식을 사용하여 DTF 실제 실험 조건을 대상으로 

열분해 특성을 평가하고 실험 데이터와 비교하여 신

뢰성 있는 반응성 지수를 얻을 수 있을 것이다. 본 

연구와 더불어 DTF 반응관내 미분탄 입자의 열분해 

거동에 대한 실험을 수행한 바 있으며, 여러 실험 조

건 하에서의 휘발분 방출량 및 가스 온도 등 실험 결

과의 해석치에 대한 비교를 참고문헌
31)

에 자세히 나

타내었다.    
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