
656

Korean Chem. Eng. Res., Vol. 45, No. 6, December, 2007, pp. 656-662

총 설

고분자 전해질 연료전지용 플라즈마 개질 시스템에서 수소 생산 및

CO 산화반응에 관한 연구

홍석주·임문섭*·전영남*
,†

조선대학교 기계공학과

501-759 광주시 동구 서석동 375

*조선대학교 환경공학부·BK21 바이오가스기반 수소생산 사업팀

501-759 광주시 동구 서석동 375

(2007년 7월 22일 접수, 2007년 8월 29일 채택)

Study on Hydrogen Production and CO Oxidation Reaction using Plasma Reforming

System with PEMFC

Suck Joo Hong, Mun Sup Lim* and Young Nam Chun*,†

Department of Mechanical Engineering, Chosun University, 375 Seoksuk-dong, Dong-gu, Gwangju 501-759, Korea

*BK21 Team for Hydrogen Production, Department of Environmental Engineering, Chosun University,

375 Seoksuk-dong, Dong-gu, Gwangju 501-759, Korea

(Received 22 July 2007; accepted 29 August 2007)

요 약

고분자 전해질 연료전지 운전에 필요한 수소 공급 장치로서 플라즈마 개질 방법을 이용한 개질기와 일산화탄소 산

화반응을 위한 전이 반응기를 설계 및 제작하였다. GlidArc 방전을 이용한 저온플라즈마 개질기는 Ni 촉매를 동시에

사용하여 CH
4
 개질함으로서 H

2
 선택도를 증대하였다. 개질기의 변수별 연구로서 촉매 온도, 가스 조성비, 전체 가스

유량, 전압변화 그리고 개질 특성 및 최적 수소 생산조건을 연구하였으며, 전이반응기의 변수별 연구로서 선택적 산화

반응기(PrOx)에 주입되는 공기량, 전이 반응기에 주입되는 수증기량 그리고 온도에 대하여 연구하였다. 플라즈마 개질

기에서 최대 수소 생산 조건은 O
2
/C 비가 0.64, 가스유량은 14.2 l/min, 촉매 반응기 온도 672 oC 그리고 유입전력이

1.1 kJ/L일 때 41.1%로 최대 수소 농도를 나타냈다. 그리고 이때의 CH
4
 전환율, H

2
 수율 그리고 개질기 에너지 밀도는

각각 88.7%, 54%, 35.2%를 나타냈다. 전이 반응기에서 모사된 개질 가스로부터 최대 CO 전환율을 보이는 조건은

2단으로 구성된 PrOx에 주입되는 O
2
/C 비가 0.3, HTS에서 주입되는 수증기 주입량 비가 2.8 그리고 HTS, LTS, PrOx

I, PrOx II 반응기 온도가 475, 314, 260, 235 oC 일때 가장 높은 CO 전환율을 나타냈다. 플라즈마를 이용한 반응기는

예열 시간은 30분이 소요되었으며, 전이 반응기에서 나오는 최종 개질 가스의 조성은 H
2
 38%, CO<10 ppm, N

2
 36%,

CO
2
 21% 그리고 CH

4
 4%로 나타냈다. 

Abstract − Fuel reformer using plasma and shift reactor for CO oxidation were designed and manufactured as H
2 
sup-

ply device to operate a polymer electrolyte membrane fuel cell (PEMFC). H
2
 selectivity was increased by non-thermal

plasma reformer using GlidArc discharge with Ni catalyst simultaneously. Shift reactor was consisted of steam gener-

ator, low temperature shifter, high temperature shifter and preferential oxidation reactor. Parametric screening studies of

fuel reformer were conducted, in which there were the variations of the catalyst temperature, gas component ratio, total

gas ratio and input power. and parametric screening studies of shift reactor were conducted, in which there were the vari-

ations of the air flow rate, stema flow rate and temperature. When the O
2
/C ratio was 0.64, total gas flow rate was 14.2 l/

min, catalytic reactor temperature was 672 oC and input power 1.1 kJ/L, the production of H
2
 was maximized 41.1%.

And CH
4
 conversion rate, H

2
 yield and reformer energy density were 88.7%, 54% and 35.2% respectively. When the O

2
/

C ratio was 0.3 in the PrOx reactor, steam flow ratio was 2.8 in the HTS, and temperature were 475, 314, 260, 235 oC in

the HTS, LTS, PrOx, the conversion of CO was optimized conditions of shift reactor using simulated reformate gas. Pre-

heat time of the reactor using plasma was 30 min, component of reformed gas from shift reactor were H
2
 38%, CO<10 ppm, N

2

36%, CO
2
 21% and CH

4
 4%.
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1. 서 론

에너지 수요 및 환경 문제가 증가하면서, 대체 에너지를 개발하

는 기술에 대하여 연구가 진행되고 있다. 특히, 수소는 청정 연료로

서 내연기관에 사용되는 화석연료의 대체가 가능하며, 연료전지를

통하여 에너지 효율을 높일 수 있다. 연료개질 기술은 탄화수소
 
계열

의 연료(C
n
H
m
)로부터 수소를 생산하는 방법으로서 수증기 개질[1-2],

이산화탄소 개질[3], 부분산화 개질[4-5] 그리고 촉매 개질[6] 및 자

열 개질(autothermal reforming) 등이 있다. 이 중 식 (1)의 수증기 개

질 방법은 수소 생산 측면에서는 가장 효율적이나 흡열반응으로서

고온의 외부 열원과 고압의 수증기를 공급해야 하므로 장치가 커지

며, 초기 시동 및 부하특성이 낮게 나타나는 단점을 가지고 있다.

Steam reforming: CH
4
+H

2
O=CO+3H

2
. ΔH=+206 kJ/mol (1)

Partial oxidation: CH
4
+0.5O

2
=CO+2H

2
. ΔH=-36 kJ/mol (2)

Autothermal reforming: CH
4
+0.5O

2
+H

2
O=CO

2
+3H

2
. (3)

이러한 방법으로 생성된 개질가스는 수소가 농후한 상태이며, 일

부 일산화탄소와 질소 등 개질방법에 의해 조성이 다르게 된다. 이

중 부분산화 개질에서 배출되는 CO의 농도는 일반적으로 약

15~20%로서 상당히 높은 수준이므로 이를 낮추기 위한 반응공정으

로서 개질가스 전이반응이 필요하다. 특히, 고분자 전해질 연료전지

(PEMFC)는 CO에 의한 전극 피독이 문제로 인하여 개질반응 이후

전이 반응기에서 식 (4-5)의 반응을 이용하여 CO를 저감하는 연구

가 진행되고 있다[7-8].

CO shift reaction: CO+0.5H
2
O=CO

2
+H

2
. ΔH=-41.8 kJ/mol (4)

Preferential oxidation: CO+0.5O
2
=CO

2
. ΔH=-202.8 kJ/mol (5)

따라서 본 연구에서는 발열반응인 부분산화 반응과 자열 개질반

응을 이용하여 외부 열원에 대한 문제를 줄이고 빠른 시동특성을

위해 부채꼴형 전극을 갖는 저온 플라즈마 개질기와 전이 반응기를

연계한 통합형 시스템을 설계 및 제작하였다. 또한, 시동특성을 파

악하고 개질기 및 전이반응기의 가스의 농도를 측정함으로써 연료

전지용 개질 시스템의 기초 자료를 확보하고자 하였다.

2. 실험 장치 및 방법

2-1. 실험 장치

연료전지용 개질 시스템은 일반적으로 예열 버너, 개질기, 고온전

이, 저온전이, 선택적 산화반응으로 구성되어 있으며, 각 공정에서

측정된 온도 그리고 사용된 촉매 및 실험 조건에 따른 결과에 대하

여 Fig. 1에 나타냈다.

사용된 촉매는 모두 상용 촉매이며, 촉매에 대한 특성은 Table 1

에 나타냈다. 

Fig. 2는 연료전지용 개질 시스템의 세부 구성도를 나타냈다. 본

연구에서 제안된 연료전지용 개질 시스템은 플라즈마 개질기와 전

이 반응기로 나누어진다. 플라즈마 개질기는 부채꼴 형태의 전극을

갖는 플라즈마 발생 장치, 촉매반응기 그리고, 전원 공급 장치로 구

성되었다. 부채꼴 플라즈마 발생 장치에는 3개의 부채꼴 형태의 전

극이 반응기 내부에 120도로 연결이 되어있으며 전극 간에 간격은

3mm이다. 반응기는 내부 단열 및 절연을 위해 세라믹(99%, Alumina)

재질을 사용하였다. 촉매반응기는 예열을 위해 이중관으로 제작하

였다. 촉매반응기와 플라즈마 반응기 사이에는 분리판이 구성되어

촉매 지지의 역할과 개질 가스의 체류시간을 증대하도록 하였다. 플

라즈마 반응기와 촉매반응기의 용량은 각각 1 L, 0.5 L이다. 전원 공

Fig. 1. Diagram of the fuel reformer system for PEMFC.

Table 1. Characteristics of commercial catalysts

Step of reactor Catalyst reactor High temperature shift Low temperature shift Preferential oxidation I Preferential oxidation II

Shape Sphere Pellet Pellet Sphere Sphere

Size OD; 2 mm 3×3 mm 3×3 mm 1.5 mm 1.5 mm

Compostion NiO (6 wt.%) Fe
2
O
3
 : Cr

2
O
3
 = 85 : 15 Cu and Zn based Ruthenium (1.8~2 wt.%) Platinium (2 wt.%)
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급 장치의 최대 공급 용량이 1.4 kW(교류전압: 14 kV, 교류전류: 0.1A)

이다. 가스 공급라인은 메탄과 공기를 각각의 MFC(Bronkhost

F201AC-FAC-22-V)에서 정밀 유량 제어하여 혼합탱크에서 혼합한

후 반응기로 공급하였다. 

전이반응기는 HTS, LTS, PrOx 반응기 그리고 가스 및 수증기

공급라인으로 구성되어 있다. 가스 공급라인은 수소, 일산화탄소,

질소는 각각의 MFC에서 정밀 유량 제어되어 혼합탱크에서 혼합

후 공급하였다. 수증기 공급라인은 물탱크에서 공급된 증류수를

유량계(B-175-X052)와 메터링 밸브(metering valve)로 조절하여

기화기로 공급하도록 구성되어 있다. HTS, LTS, PrOx 반응기는

촉매 온도 균일분포를 위하여 이중관으로 설계 및 제작하였으며,

촉매에서 가스 균일분포를 위하여 다공 분배판을 설치했다. 전이

반응기의 HTS, LTS, PrOx 반응기는 각각 0.4 L로 설계되었으며

전체 전이반응기의 용적은 열교환기와 CO-shifter를 포함하여

2.8 L이다.

시스템의 측정/분석라인은 전기적 특성 측정, 온도 측정, 가스 분

석으로 구분된다. 전기적 특성 측정은 고전압 프르브(Tektronix

P6015A)와 전류 프르브(Tektronix A6303), 디지털 오실로스코프

(Tektronix TDS 3052)를 이용하였다. 가스분석은 샘플링 라인과 가

스크로마토 그래프(SHIMAZU GC-14B) 2대로 구성되어 수소, 질

소, 산소 그리고 이산화탄소 및 메탄을 동시에 분석하였다. CO는

10 ppm 이하를 측정하기 위하여 마이크로 GC(Varian MC-4900)를

이용하였다.

2-2. 실험 방법

플라즈마 개질기의 시동 특성을 파악하기 위해 플라즈마 반응기

와 촉매반응기의 내부 온도를 측정하였다. 플라즈마 반응기는 메탄

을 주입한 후 250 oC로 안정한 상태를 유지한 후, 그리고 이중관으

로 제작된 촉매 반응기는 버너를 통해 내부온도를 670±10 oC까지

유지한 후 안정된 상태에서 실험을 수행하였다(Fig. 3).

전기적 특성인 입력 전압과 전류는 전원공급 장치의 전압 조절기

에 의해 조절되며 이때, 전류는 일정하게 공급하였다. 고전압 프르

브와 전류 프르브 그리고 디지털 오실로스코프에 의해 전압, 전류

를 각각 측정하였으며, 기준 조건인 1.3 kW 일때 전압과 전류 특성

은 Fig. 4와 같다.

공기 공급은 콤프레셔에 의해 공급되며 서지탱크에서 압축하여

콤프레셔에 의한 유량 변동을 줄였다. 응축기에서 공기의 수분을 제

거한 뒤 MFC로 유량을 제어하여 혼합기로 주입되도록 구성되어 있

다. 메탄 공급은 CNG 봄베에서 레귤레이터로 감압한 뒤 MFC로 유

량을 제어하여 혼합기로 주입되도록 구성되어 있다. 여기서 사용된

서지탱크 및 혼합기의 용량은 각각 100 L, 2 L이다.

개질 가스에 대한 분석은 플라즈마 개질기 및 전이반응기 출구에

설치된 샘플링 포트에서 시료를 채취하였다. 냉각장치를 통과하여

Fig. 2. Schematic of the fuel reformer system for PEMFC.

Fig. 3. Intial operating characteristics of the GlidArc plasma reformer.

Fig. 4. Voltage and current characteristics of the GlidArc plasma reformer.
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수분을 응축시켜 제거하고 건가스 기준으로 가스크로마토 그래프에

유입하여 분석하였다. 분석은 TCD 검출기를 이용하였으며, 분석컬

럼에서 수소는 molecular sieve 5A(80/100 mesh)로, 일산화탄소는

molecular sieve 13X(80/100 mesh)로, 이산화탄소, 메탄, 그리고 탄

화수소계열은 HayeSep R(100/120 mesh)을 사용하였다. 온도는 반

응기 내부의 플라즈마 영역, 촉매 영역 그리고 HTS, LTS, PrOx에

열전대를 설치하여 데이터 분석 장치에 의해 실시간으로 모니터링

하였다.

3. 결과 및 고찰

반복 예비실험을 통해 최적조건을 도출하여 기준조건으로 정하였

으며 Table 2와 3에 나타냈다.

개질기에서 배출되는 개질 가스를 모사하여 전이 반응기의 각 변

수 기준조건을 나타냈다. 

3-1. 플라즈마 개질 실험 결과

Fig. 5는 O
2
/C 비 변화에 따른 실험 결과이다. O

2
/C 비를 0.4~0.8

로 조절하였으며, 입력 전력은 1.3 kW로 고정하여 공급하였다. 실

험결과 O
2
/C 비가 0.45 일때 수소 농도는 32.6%로 최대를 나타냈

으며, 일산화탄소 농도는 4.8%, 플라즈마 반응기 내부 온도는 평균

408 oC를 나타냈다. 메탄 전환율은 O
2
/C 비가 0.45 일때 69.2%로

최대를 나타냈으며 O
2
/C 비가 증가 할수록 높아지지만 0.6 이상에

서는 메탄의 연소속도가 증가함에 따라 플라즈마 영역에서 가스 체

류시간의 감소로 인하여 전환율이 감소하였다. 또한 반응식 (3)에

의해 이론적으로 O
2
/C 비가 0.5를 넘게 되면 완전 산화에 가까워져

서 수소 및 일산화탄소의 생성량이 줄어들며 이산화탄소의 생성량

이 증가하게 된다. 수소의 선택도와 개질기 열효율은 메탄 전환율

과 같은 경향을 나타냈으며 수소 선택도와 개질기 열효율은 O
2
/C

비가 0.63 일때 89.6%, 38.4%로 가장 높게 나타났다.

Fig. 6은 유량 변화에 따른 실험 결과이다. 총유량을 4.9~29.2 l/

min로 조절하여 주입하고 O
2
/C 비와 입력 전력을 0.45, 1.3 kW로

고정하였다. 실험결과 총 유량이 증가할수록 수소의 농도는 점차적

으로 최대 44%까지 증가하였으며, 일산화탄소 농도는 6.3%에서

8.5%로 증가하였다. 플라즈마 반응기 내부 온도는 총 유량이 증가

할수록 감소하였으며 29.2 l/min 일때 325 oC를 나타냈다. 플라즈마

는 주입 유량에 따라 방전 특성이 달라진다. 낮은 유량에서는 방전

이 전극 하단에서 형성되어 부채꼴 전극을 타고 길게 형성되며 유

량이 증가 할수록 방전의 시작점이 상승하며 플라즈마가 짧게 형성

된다. 현재 플라즈마 반응기의 온도 측정 지점이 전극의 상단에서

5cm 정도 떨어진 지점이므로 유량이 증가 할수록 플라즈마 방전 영

역의 위치가 점차적으로 낮게 형성되어 온도가 감소하는 측정결과

를 나타냈다. 11 l/min 일때 수소 농도는 18.4%, 일산화탄소 농도는

12.1%, 반응 온도 269 oC를 나타냈다. 메탄 전환율은 29.2 l/min 일

때 88.1%로 최대를 나타냈으며 수소 수율은 78~84.5%로 평균

81.3%를 나타냈다. 개질기 열효율은 총유량이 14.2 l/min 일때 49.8%

를 나타났다. 

Fig. 7은 촉매 반응온도에 따른 실험 결과이다. O
2
/C 비는 0.45이

며 총유량이 4.99 l/min가 되도록 주입하였다. 입력 전력 1.3 kW로

고정하였으며 플라즈마 반응기의 내부 온도는 평균 487 oC를 나타

냈다. 실험결과 촉매 반응기의 내부 온도가 증가할수록 수소 농도

는 최대 36.2%를 나타냈다. 촉매 반응기의 온도가 300 oC에서는 촉

매가 활성화되기 위한 온도 조건에 미치지 못하여 개질 결과, 평균

21%의 수소 농도를 보이고 있다.

Fig. 8은 촉매 반응기에 담체만을 넣어 니켈 촉매의 영향에 대

한 비교 결과이다. O
2
/C 비를 0.4~0.8로 조절하였을 때 주입공기

량은 3.4 l/min로 고정하였다. 그리고 메탄 주입량은 0.9~1.8 l/min

Table 2. Reference of experiment and result

Standard conditions O
2
/C ratio Total flow rate (l/min) Ni-Catalyst reactor temp. (°C) Steam flow ratio Reformer energy density (kJ/L)

Value 0.45 14.2 672 0.8 1.1

Table 3. Experimental conditions of shift reactor

Conditions Flow rate (l/min) Components ratio (H
2
:CO:N

2
) PrOx Temp. (oC) Steam/C O

2
/C

Range 13 3:2:5 130~280 2~2.9 0.25~0.38

Fig. 5. The effect of the various O
2
/C rates.
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로 조절하였다. 입력 전력은 1.3 kW로 고정하여 공급하였다. 실

험결과 촉매와 촉매가 없는 경우 O
2
/C 비가 0.45일 때 수소 농

도가 32.6%, 26.1%를 나타냈으며 촉매에 의해 20% 증가율을

나타냈다. 메탄 전환율과 수소 선택도는 촉매와 촉매가 없는 경

우를 비교하였을 때 촉매의 반응에 의하여 31%, 25%의 증가율

을 나타냈다.

3-2. 전이 반응기 실험 결과

Fig. 9에 전이 반응기의 구성 중 마지막의 PrOx 반응 촉매에 온

도 운전범위 130~280 oC에서 온도변화 따라서 수소와 일산화탄소

농도변화를 나타냈다. 이때 고온전이 및 저온전이 반응 촉매에 운

전 온도는 440, 350 oC로 일정하게 유지하였다.

플라즈마 개질기로부터 발생되는 가스를 모사하여 주입 가스량은

13 l/min이고, 가스조성비는 H
2
:CO:N

2
=3:2:5로 하였다. CO-shift에

주입되는 Steam/C 비를 2.2로 고정하고 PrOx 반응기에 주입되는

O
2
/C 비율을 0.25로 하였다. 일산화탄소는 온도 증가에 따라 감소

하였으며, 수소의 농도는 평균 38%를 나타냈다. 특히 PrOx의 반응

온도가 260 oC 일때 10 ppm 이하의 일산화탄소 농도를 나타내고 있

다. 하지만 사용된 Ru 촉매 반응 온도는 저온에서 반응이 용이하며

200 oC 이상에서는 메탄 생성 반응 및 촉매의 열화 등의 문제가 발

생한다. 제안된 전이 반응기에서는 열교환기 등을 이용하여 PrOx

의 반응 온도를 낮추어야 한다.

반응식 (4), (5)에서 일산화탄소 전환율은 수증기 주입량과 PrOx

반응기에서 산소의 주입량에 따라서 변화 되는 것을 알 수 있다. 따

라서 Fig. 9에 반응식 (5)에 따른 결과에 대해 나타냈다. 전이 반응

기에 주입되는 모사 개질 가스 주입량은 13 l/min이며, H
2
:CO:N

2
의 비

Fig. 6. The effect of the various flow rates.

Fig. 7. The effect of catalyst reaction temperatures.

Fig. 8. The effect of the case with and without a catalyst.



고분자 전해질 연료전지용 플라즈마 개질 시스템에서 수소 생산 및 CO 산화반응에 관한 연구 661

Korean Chem. Eng. Res., Vol. 45, No. 6, December, 2007

율은 3:2:5이고, 이때 주입되는 steam/C ratio는 2.2로 고정하였다. PrOx

반응기에 주입되는 O
2
/C 비율은 0.25~0.38 범위에서 변화하였다.

Fig. 10에서 보면 일산화탄소와 수소의 농도는 공기 주입량 증가

에 따라서 감소되었다. 이는 반응식 (5)에 의해 이산화탄소의 농도

는 25%까지 증가하였다. 실험결과 O
2
/C 비율이 0.35 이상 증가 하

면 반응기 출구에서 최종 일산화탄소 농도를 10 ppm 이하로 줄일

수 있다. 하지만 수소의 농도가 급격히 감소함을 알 수 있으며, 일

산화탄소 농도의 저감을 동시에 고려할때 O
2
/C 비율이 0.35 일때

효율적인 결과를 나타냈다.

전이 반응에서 수증기 주입량 변화에 따라 수소 농도와 일산화탄소

농도 변화는 Fig. 11에 나타냈다. 모사 개질 가스 주입량은 13 l /min이

며 H
2
:CO:N

2
의 비율은 3:2:5이고, 위의 실험결과 PrOx 반응기에 주입

되는 O
2
/C 비율을 0.35로 고정하였다. 수증기 주입은 CO-shift에서 주

입하였으며, steam/C 비를 2~2.9 범위에서 변화하였다. Fig. 9에서 steam/

C 비가 2.7 이상에서 최종 일산화탄소 농도를 10 ppm 이하로 감소하

는 결과를 나타냈다. 반응식 (4)에 의해 이산화탄소는 24%로 증가하였

으며, 수소의 농도는 평균 38%를 나타냈다. 특히 수소의 증가율은

Steam/C 비가 2.9 일 때, 최대 92%를 나타냈다. 따라서 기화기 부하와

일산화탄소 농도 저감율을 고려하여 CO-shift에 주입되는 steam/C 비

가 2.9 일때 가장 놓은 효율을 나타냈다. 이때의 PrOx 반응 온도는

230 oC로서 다른 연구논문의 결과와 비교할 때 80 oC~100 oC가 높은 반

응온도에서 10 ppm 이하의 일산화탄소 농도가 나타나는 것을 알 수

있었다. 이는 반응기 내부에서 산소와 개질 가스의 혼합율이 낮아 국

부적으로 발생되는 발열 현상에 의한 문제로 판단된다.

4. 결 론

연구에서는 저온 플라즈마와 촉매를 이용하여 메탄으로부터 고농

도 수소를 포함한 합성가스 생성에 대한 특성을 파악하였다.

기준 조건에서 메탄 개질반응 결과로 생성된 합성가스 농도는 수

소 41%, 일산화탄소 4.2%, 이산화탄소 4.3%, 에탄 0.05%이다. 결

과에서 알 수 있듯이 합성가스의 대부분이 수소이며, H
2
/CO 비는

9.7이다. 또한 반응가스인 메탄 전환율은 69.2%를 나타냈다.

변수별 연구를 통한 개질 특성을 파악한 결과 O
2
/C 비가 0.45일

때 가장 높은 수소 농도를 나타냈으며, 전체 유량과 촉매 반응기의

온도가 증가할수록 수소의 농도는 증가하는 결과를 나타냈다. 촉매

를 담지하지 않은 담체(γ-Al
2
O
3
)에 대하여 비교한 결과 수소 농도,

메탄 전환율, 개질기 열효율이 각각 20%, 31%, 25%가 증가한 결

과를 나타냈다. 온도에 따라 촉매의 활성도가 증대되어 수소 농도

가 촉매를 추가하지 않은 경우보다 증가된 결과를 나타냈다.

플라즈마 개질기를 통하여 개질된 가스를 모사하여 전이 반응 실

험을 수행하였다. 일산화탄소 농도를 10 ppm 정도로 저감을 위하

여 실험장치의 최적 운전 조건은 모사 개질 가스 조성비가 H
2
:CO:N

2

=3:2:5이며, 개질 가스 유량은 13 l/min, 그리고 수증기와 개질 가스

Fig. 9. Concentrations for the PrOx as a function of temperature. Fig. 10. Composition change as a function of O
2
/C ratio in the PrOx.
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비율이 2.9 일때 였다.

전이 반응 실험에서는 PrOx 촉매의 온도 변화 따른 일산화탄소

농도 변화실험을 수행하였으며, 최적 활성온도는 260 oC 이상이었

다. 그러나 실험결과의 활성 온도에서는 개질 가스중 수소와 일산

화탄소에 의한 메탄화 반응으로 메탄이 생성되고 고온에 의한 촉매

열화 현상이 나타날 수 있다. 따라서 낮은 온도에서 반응이 이루어

지도록 O
2
/C, steam/C 변화 실험결과, O

2
/C 비율이 0.35 일때, steam/

C 비가 2.9 일때 PrOx의 반응 온도는 230 oC를 나타냈다. 이때의 모

사 개질 가스로부터 전이 반응기를 거친 가스 조성은 H
2
 38%, CO

<10 ppm 그리고 이산화탄소 21%의 결과를 나타냈다. 본 연구 결

과, 전이 반응기에서의 열교환 및 PrOx 반응기에 주입되는 공기와

의 혼합에 대한 보완이 필요하다.

감 사

이 논문은 2007년도 조선대학교 학술연구비의 지원을 받아 연구

되었음.

참고문헌

1. Iulian, R. and Jean-Marie, C., “On a Possible Mechanism of the

Methane Steam Reforming in a Gliding Arc Reactor,” Chemical

Engineering Journal, 91(1), 23-31(2003).

2. Yang, J. I. and Kim, J. N., “Production of Hydrogen in the

Steam-Methane Reforming Reaction Using Sorption Enhanced

Reaction Process,” Korean Chem. Eng. Ros., 41(4), 439-444(2003). 

3. Shigeru, F., Hajime, K. and Gurusamy, A., “Roles of CO
2
 and

H
2
O as Oxidants in the Plasma Reforming of Aliphatic Hydro-

carbons,” Catalysis Today, 115(1-4), 211-216(2006).

4. Nishimoto, H., Nakagawa, K., Ikenaga, N., Nishitani-Gamo, M.,

Ando, T. and Suzuki, T., “Partial Oxidation of Methane to Syn-

thesis Gas over Oxidized Diamond Catalysts,” Applied Catalysis

A: General, 264(1), 65-72(2004). 

5. Lee, D. H., Lim, K. T., Cha, M. S. and Song, Y. H., “Optimiza-

tion Scheme of a Rotating Gliding arc Reactor for Partial Oxida-

tion of Methane,” Pro. Com. Inst., 31(2), 3343-3351(2007).

6. Rostrup-Nielsen, D. J. R., “Coking on Ni Catalysts for Steam

Reforming of Hydrocarbons,” J. Catal., 33(2), 184-201(1974).

7. Pasquale, C. and Fortunato, M., “Hydrogen Production by Cata-

lytic Partial Oxidation of Methane and Propane on Ni and Pt

Catalysts,” Int. J. Hyd. Ene., 32(1), 55-66 (2007).

8. Zhigang, L., Renxian, Z. and Xiaoming, Z., “Comparative Study

of Different Methods of Preparing CuO-CeO
2
 Catalysts for Pref-

erential Oxidation of CO in Excess Hydrogen,” J. Molecular Cataly-

sis A: Chemical, 267(1-2), 137-142(2007).

9. Kim, D. K., Shin, C. S. and Shin, C. H., “Low Temperature CO

Oxidation over Co
3
O
4
/γ-Al

2
O
3
 Catalyst,” Korean Chem. Eng. Res.,

42(3), 371-374(2004).

Fig. 11 Composition change as a function of Steam/C ratio in the PrOx.



<<
  /ASCII85EncodePages false
  /AllowTransparency false
  /AutoPositionEPSFiles true
  /AutoRotatePages /All
  /Binding /Left
  /CalGrayProfile (Gray Gamma 2.2)
  /CalRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CalCMYKProfile (U.S. Web Coated \050SWOP\051 v2)
  /sRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CannotEmbedFontPolicy /Warning
  /CompatibilityLevel 1.4
  /CompressObjects /Tags
  /CompressPages true
  /ConvertImagesToIndexed true
  /PassThroughJPEGImages true
  /CreateJDFFile false
  /CreateJobTicket false
  /DefaultRenderingIntent /Default
  /DetectBlends true
  /DetectCurves 0.1000
  /ColorConversionStrategy /sRGB
  /DoThumbnails true
  /EmbedAllFonts true
  /EmbedOpenType false
  /ParseICCProfilesInComments true
  /EmbedJobOptions true
  /DSCReportingLevel 0
  /EmitDSCWarnings false
  /EndPage -1
  /ImageMemory 1048576
  /LockDistillerParams false
  /MaxSubsetPct 100
  /Optimize true
  /OPM 1
  /ParseDSCComments true
  /ParseDSCCommentsForDocInfo true
  /PreserveCopyPage true
  /PreserveDICMYKValues true
  /PreserveEPSInfo false
  /PreserveFlatness true
  /PreserveHalftoneInfo false
  /PreserveOPIComments false
  /PreserveOverprintSettings true
  /StartPage 1
  /SubsetFonts true
  /TransferFunctionInfo /Apply
  /UCRandBGInfo /Remove
  /UsePrologue false
  /ColorSettingsFile ()
  /AlwaysEmbed [ true
  ]
  /NeverEmbed [ true
    /Arial-Black
    /Arial-BlackItalic
    /Arial-BoldItalicMT
    /Arial-BoldMT
    /Arial-ItalicMT
    /ArialMT
    /ArialNarrow
    /ArialNarrow-Bold
    /ArialNarrow-BoldItalic
    /ArialNarrow-Italic
    /ArialUnicodeMS
    /CenturyGothic
    /CenturyGothic-Bold
    /CenturyGothic-BoldItalic
    /CenturyGothic-Italic
    /CourierNewPS-BoldItalicMT
    /CourierNewPS-BoldMT
    /CourierNewPS-ItalicMT
    /CourierNewPSMT
    /Georgia
    /Georgia-Bold
    /Georgia-BoldItalic
    /Georgia-Italic
    /Impact
    /LucidaConsole
    /Tahoma
    /Tahoma-Bold
    /TimesNewRomanMT-ExtraBold
    /TimesNewRomanPS-BoldItalicMT
    /TimesNewRomanPS-BoldMT
    /TimesNewRomanPS-ItalicMT
    /TimesNewRomanPSMT
    /Trebuchet-BoldItalic
    /TrebuchetMS
    /TrebuchetMS-Bold
    /TrebuchetMS-Italic
    /Verdana
    /Verdana-Bold
    /Verdana-BoldItalic
    /Verdana-Italic
  ]
  /AntiAliasColorImages false
  /CropColorImages true
  /ColorImageMinResolution 150
  /ColorImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleColorImages true
  /ColorImageDownsampleType /Bicubic
  /ColorImageResolution 600
  /ColorImageDepth -1
  /ColorImageMinDownsampleDepth 1
  /ColorImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeColorImages true
  /ColorImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterColorImages true
  /ColorImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /ColorACSImageDict <<
    /QFactor 0.76
    /HSamples [2 1 1 2] /VSamples [2 1 1 2]
  >>
  /ColorImageDict <<
    /QFactor 0.76
    /HSamples [2 1 1 2] /VSamples [2 1 1 2]
  >>
  /JPEG2000ColorACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 15
  >>
  /JPEG2000ColorImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 15
  >>
  /AntiAliasGrayImages false
  /CropGrayImages true
  /GrayImageMinResolution 150
  /GrayImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleGrayImages true
  /GrayImageDownsampleType /Bicubic
  /GrayImageResolution 600
  /GrayImageDepth -1
  /GrayImageMinDownsampleDepth 2
  /GrayImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeGrayImages true
  /GrayImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterGrayImages true
  /GrayImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /GrayACSImageDict <<
    /QFactor 0.76
    /HSamples [2 1 1 2] /VSamples [2 1 1 2]
  >>
  /GrayImageDict <<
    /QFactor 0.76
    /HSamples [2 1 1 2] /VSamples [2 1 1 2]
  >>
  /JPEG2000GrayACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 15
  >>
  /JPEG2000GrayImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 15
  >>
  /AntiAliasMonoImages false
  /CropMonoImages true
  /MonoImageMinResolution 1200
  /MonoImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleMonoImages true
  /MonoImageDownsampleType /Bicubic
  /MonoImageResolution 1200
  /MonoImageDepth -1
  /MonoImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeMonoImages true
  /MonoImageFilter /CCITTFaxEncode
  /MonoImageDict <<
    /K -1
  >>
  /AllowPSXObjects true
  /CheckCompliance [
    /None
  ]
  /PDFX1aCheck false
  /PDFX3Check false
  /PDFXCompliantPDFOnly false
  /PDFXNoTrimBoxError true
  /PDFXTrimBoxToMediaBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXSetBleedBoxToMediaBox true
  /PDFXBleedBoxToTrimBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXOutputIntentProfile (None)
  /PDFXOutputConditionIdentifier ()
  /PDFXOutputCondition ()
  /PDFXRegistryName ()
  /PDFXTrapped /False

  /Description <<
    /CHS <FEFF4f7f75288fd94e9b8bbe5b9a521b5efa7684002000410064006f006200650020005000440046002065876863900275284e8e55464e1a65876863768467e5770b548c62535370300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c676562535f00521b5efa768400200050004400460020658768633002>
    /CHT <FEFF4f7f752890194e9b8a2d7f6e5efa7acb7684002000410064006f006200650020005000440046002065874ef69069752865bc666e901a554652d965874ef6768467e5770b548c52175370300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c4f86958b555f5df25efa7acb76840020005000440046002065874ef63002>
    /DAN <>
    /DEU <>
    /ESP <>
    /FRA <>
    /ITA (Utilizzare queste impostazioni per creare documenti Adobe PDF adatti per visualizzare e stampare documenti aziendali in modo affidabile. I documenti PDF creati possono essere aperti con Acrobat e Adobe Reader 5.0 e versioni successive.)
    /JPN <>
    /NLD (Gebruik deze instellingen om Adobe PDF-documenten te maken waarmee zakelijke documenten betrouwbaar kunnen worden weergegeven en afgedrukt. De gemaakte PDF-documenten kunnen worden geopend met Acrobat en Adobe Reader 5.0 en hoger.)
    /NOR <>
    /PTB <>
    /SUO <>
    /SVE <>
    /ENU (Use these settings to create Adobe PDF documents suitable for reliable viewing and printing of business documents.  Created PDF documents can be opened with Acrobat and Adobe Reader 5.0 and later.)
    /KOR <FEFFc7740020c124c815c7440020c0acc6a9d558c5ec0020be44c988b2c8c2a40020bb38c11cb97c0020c548c815c801c73cb85c0020bcf4ace00020c778c1c4d558b2940020b3700020ac00c7a50020c801d569d55c002000410064006f0062006500200050004400460020bb38c11cb97c0020c791c131d569b2c8b2e4002e0020c774b807ac8c0020c791c131b41c00200050004400460020bb38c11cb2940020004100630072006f0062006100740020bc0f002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e00300020c774c0c1c5d0c11c0020c5f40020c2180020c788c2b5b2c8b2e4002e>
  >>
>> setdistillerparams
<<
  /HWResolution [1200 1200]
  /PageSize [612.000 792.000]
>> setpagedevice


