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요 약

감압상태(1torr)의 순환유동층 플라즈마 반응기(내경 10 mm, 높이 800 mm)에서 기상 유속과 고체순환속도가 축방

향 고체체류량 분포에 미치는 영향을 연구하였다. 폴리스타이렌 고분자 입자와 질소가스를 고체 및 기상 물질로 각각

사용하였다. 감압상태 순환유동층의 고체 순환량 변화는 상승관의 많은 기체 유량(40~80 sccm)에 의한 변화만큼 고체

재순환부의 작은 유량 변화(6.6~9.9 sccm)에 의해서도 가능하였다. 감압상태 순환유동층의 고체 순환속도는 재순환부

기체 유속에 따라 증가하였다. 상승관내의 축방향 고체 체류량 분포는 하부의 농후상 영역에서 상부의 희박상 영역까지

높이에 따라 감소하는 형태를 나타내었다. 상승관 내 각 높이에서 고체순환속도의 증가에 따라 직선적으로 고체 체류량

이 증가하였다. 이로써 플라즈마 형성과 유지 그리고 플라즈마 반응을 위해 적절한 플라즈마 로드 위치를 결정할 수 있다.

Abstract − The effects of gas velocity and solid circulation rate on the axial solid holdup distribution have been deter-

mined in a 10 mm-I.D. × 800 mm-high circulating fluidized bed plasma reactor under reduced pressure (1torr). Polystyrene

polymer powder and nitrogen gas are used as solid and gas materials respectively. The change of solid circulation rate by

a large gas flow rate of the riser (40~80 sccm) is also possible by a relatively small gas flow rate of the solid recirculation part

(6.6~9.9 sccm). The solid circulation rate in the reactor under reduced pressure increases with increasing aeration velocity

in the solid recirculation part. The axial solid holdup in the riser decreases from the dense at the bottom to the dilute

phase at the top section of the riser. Solid holdups at the axial positions in the riser increase linearly with increasing solid

circulating velocity. From these results, we could determine the position of plasma load for good plasma ignition, maintain

and plasma reaction.
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1. 서 론
 

최근 기-고 유동층 반응기의 활용범위가 에너지 산업의 석탄 연

소로 등을 넘어 미세입자 및 나노입자의 고기능성 활용을 위해 고

체 입자의 물리적 화학적 성질을 변화시키는 반응기로서 활용이 확

대되고 있다. 특히 플라즈마 기술과 접목하여 입자의 표면성질을

바꿈으로서 고체입자의 표면특성을 바꾸는데 유동층 반응기를 활

용하고 있다[1-6]. 입자 형태 물질을 기존의 필름형태에 적용되는

반응기를 사용할 수 없기 때문에 입자에 적용할 수 있는 새로운 반

응기가 필요하다. 입자를 처리하기 위한 반응기들은 반응기 내에서의

입자의 거동에 따라 세 가지의 형태로 나눌 수 있다. 입자들 간의

상대적인 움직임이 없는 고정층, 입자들이 기계적인 조작이나 중력에

의하여 부분적으로 움직임을 갖는 이동층, 반응기체에 의하여 입자

들이 유동화되어 입자 개개의 움직임이 증가하여 기체와 입자간의

혼합이 원활히 일어나는 유동층으로 나눌 수 있다. 이들 반응기 중

에서 유동층 플라즈마 반응기는 연속적인 조업이 가능하며 입자의

혼합으로 처리의 균일성이 높으므로 입자처리에 선호되어 왔다. 

한편으로 기포 유동층 플라즈마 반응기에서는 농후상과 프리보드

영역으로 나누어지며 프리보드 영역에 플라즈마를 가하여 표면처리

반응을 일으키므로 여전히 열전달 문제, 반응 진행 정도의 편차 등의

가능성이 존재하며 불균일한 코팅, 표면처리로 이어질 수 있다. 이에

반해 순환유동층 반응기는 고체 흐름층에 직접 플라즈마를 형성시

킬 수 있어 고체입자와 플라즈마간의 접촉이 더욱 우수한 반응기
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형태로 입자와 플라즈마간의 균일한 접촉으로 인해 입자 표면

전체에 균질한 반응을 일으키는 반응기이다. 순환유동층 반응기란

상승관(riser)내에 기체를 고속으로 주입함으로써 비말동반하는 고

체입자를 집진기에서 포집하여 충내에 재주입시키는 유동층을 이

른다. 순환유동층 반응기는 난류유동층(turblulent fluidized bed),

고속유동층(fast fluidized bed) 희박상유동(dilute phase flow)의 유

동영역에서 조업이 이루어진다[7]. 순환유동층은 높은 기상유속에서

조업이 되기 때문에 고체입자의 재순환이 격렬하게 이루어지고, 기

체흐름이 plug flow로 유지되기 때문에 기포유동층에서처럼 기포에

의한 기체의 by-passing이 없어 기-고체간의 접촉 효율이 높고, 층내

전체에 걸쳐서 기-고의 접촉이 균일한 등 여러 장점이 있어서 다양한

기-고 반응기에 적용이 되고 있다[8]. 그러나 순환유동층 반응기의 활

용범위 확대에 있어 가압조건에서의 순환유동층 반응기에 대한 연구

가 진행된 바는 있으나, 감압상태 즉 진공상태의 조건하에서 순환유

동층 반응기의 수력학적 특성을 연구한 사례가 전무한 상태이다.

플라즈마란 물질을 이루고 있는 상태의 측면에서 보면, 고체, 액체,

기체와 구별되는 물질의 제 4의 상태라고 할 수 있다. 반응기체에

대개 직류 전류, 라디오 주파수, 마이크로파등을 인가하여 플라즈

마를 만든다. 생성된 플라즈마내에는 전자, 이온, 라디칼등 다양한

활성종을 만들어져 플라즈마 화학반응을 진행할 수 있게 된다. 플

라즈마 생성 조건 중 압력 측면에서 대개 감압상태에서 이루어지고

있다[9]. 감압 순환유동층 플라즈마 반응기의 성공적인 조업 및 설

계를 위해서는 층내 고체입자의 체류량 분포에 대한 정보가 매우

중요하다. 순환유동층 상승관층 내 입자의 체류량 분포는 상승관내

의 압력 강하와 고체입자의 평균체류시간 등과 직접적인 관계가 있

으며, 이것에 따라 단위부피당의 기-고 접촉 면적이 결정되고, 기-

고간의 물질 전달 및 반응속도가 결정된다[10]. 이에 기체상의 플라

즈마 형성 및 고체 입자와 플라즈마간의 접촉 및 반응 관계에서 플

라즈마 생성 영역에서의 고체 입자 분포 및 양이 곧 플라즈마와 고

체 입자간 반응의 기본 인자이기 때문이다. 

따라서 본 연구에서는 감압 순환유동층 플라즈마 반응기에서 운

전변수에 따른 고체 순환량과 축방향 압력분포를 결정하고 축방향

고체 체류량 분포를 결정하고자 한다.

2. 연구방법 및 이론

본 연구에서 사용한 감압상태에서 운전되는 순환유동층 플라즈마

반응기의 개략도는 Fig. 1과 같다. 전체 장치는 상승관, 사이클론,

downcomer, 고체재순환부로 구성되어 있다. 상승관의 직경은 10 mm

이고, 분산판으로부터 상승관 상단까지의 높이는 800 mm이다. 반

응기의 재질은 감압상태의 플라즈마 순환유동층 반응기로 활용할

수 있도록 파이렉스 유리로 만들어 있어 상승관등 전체 반응기내의

흐름 현상을 관찰할 수 있다. 비산되는 입자를 포집하여 재순환시

키기 위하여 상승관 끝을 사이클론으로 연결한다. 사이클론에서 입

자와 기체가 분리되어 기체는 기체 출구를 거쳐 진공펌프를 통하여

배출된다. 입자는 하부에 위치한 downcomer 로 하강하고, 입자들은

downcomer 를 지나 고체재순환부인 고체재순환부를 통하여 반응

기의 상승관으로 재주입된다. 고체 재순환부의 반응기체 주입을 위

해 분산판으로 glass 재질로 제작된 sintered plate를 사용하였다. 재

순환되는 고체는 상승관의 분산판 위 30 mm 지점에서 상승관으로

주입되며, 순환되는 고체속도는 정상상태에 도달되면 미리 염색하

여 충진된 tracer 입자가 일정 구간을 지나는 시간을 측정하여 고체

순환속도를 결정하였다. 

반응기체는 MFC (Edward Inc. MFC-1605)로 유량을 조절하여

상승관 및 고체재순환부에 주입된다. 반응기체는 상승관을 거쳐 사

이클론 출구부에 연결된 진공펌프를 통하여 반응기 바깥으로 배출

된다. 진공펌프를 거치기 전에 트랩이 설치되었으며 진공펌프는 반

응기 내의 압력을 일정한 진공 감압상태를 유지할 수 있도록 사이

드 밸브를 조작한다. 분산판은 stainless steel재질의 sintered plate

를 사용하였다. 사용된 입자는 평균 직경이 342 μm인 폴리스타이

렌 고분자 입자이며, 밀도는 1040 kg/m3으로 금호석유화학 지원으

로 사용하였다. 반응기체는 질소를 사용하였다. 입자의 최소유동화

속도 및 순환을 시키기 위한 상승관에서의 유속결정의 기본이 되는

종말속도를 구함에 있어 Kusakabe 등의 식[11]을 바탕으로 계산하

였다. 그 결과로 342 μm의 직경과 1040 kg/m3의 밀도를 갖는 폴리

스타이렌 입자의 최소유동화속도는 6.6 sccm을 얻었고 종말 속도는

40 sccm을 얻었다. 

상승관과 downcomer 내의압력분포를 측정하기 위해 상승관 벽

면의 7 위치(10, 50, 105, 150, 300, 466, 771 mm)에 pressure tap을 설

치하였고, downcomer의 벽면에는 3지점에 pressure tap을 설치하

였다. 또한 loop-seal의 상단 위치에 설치하였다. 압력 측정을 위해

진공압력을 측정할 수 있는 Convectron Gauge vacuum gauge

(Granvil-Phillips 316 series)와 pressure indicator를 사용하였다. 반

응기내의 압력 측정은 먼저 재순환부인 downcomer에 입자를 충진한

후 반응기 전체의 압력을 133Pa(1 torr)가 되도록 진공을 뺀 후 기

체를 원하는 기상유속으로 상승관과 고체재순환부내로 공급한다.

일정시간이 경과된 후 상승관내의 압력분포가 일정한 상태에 이르면

이를 정상상태로 간주하고, 정상상태에서의 압력강하를 측정하여

고체체류량을 결정하였다.

2-1. 고체체류량과 압력수지

상승관내의 축방향 고체체류량은 상승관 높이 따라 축방향으로

Fig. 1. The schematic diagram of a circulating fluidized bed plasma

reactor under reduced pressure.
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압력강하를 측정함으로써 구할 수 있다. 상승관내의 총 압력강하는

다음과 같이 나타낼 수 있다[12].

기체밀도가 고체밀도에 비해 무시할 수 있다면 윗 식은

로 간단해 질 수 있다. 그러므로 주어진 조업조건하에서 축방향으로

압력강하를 측정함으로써 단면적에 대한 평균 고체체류량값을 구할

수 있다.

또한 순환유동층 반응기는 다음과 같이 전체 순환유동층 시스템을

구성하는 상승관, 싸이클론, downcomer, 고체재순환부가 압력 수

지를 이루면서 조업된다[13].

여기서, ΔP
d
: downcomer에서 압력강하

ΔP
ls
: 고체 재순환부에서 압력강하

ΔPr: 상승관에서 압력강하

ΔPc: 싸이클론에서 압력강하

전체 반응기의 압력수지를 측정하기 위하여 상승관, 고체 재순환

부 및 싸이클론 부위의 각 위치에서 압력을 측정하여 조업변수에

대한 압력 수지의 변화를 측정하였다. 

3. 결과 및 고찰

Fig. 2는 감압상태의 순환유동층 플라즈마 반응기의 재순환부 기

체 유속 변화에 따른 고체 순환속도를 나타낸 그림이며, Fig. 3은

상승관내 기체 유속 변화에 따른 고체 순환속도를 나타낸 그림이다.

여기서 상승관내의 기체 유속 변화시 진공펌프의 이송능력을 조절

할 수 있는 슬라이드 밸브를 통해 조절하여 최종 반응기의 압력을

감압상태 압력을 유지하면서 얻은 결과이다. 반면 고체 재순환부의

기체유속의 변화 실험은 총 기체의 유량을 일정하게 유지하여 얻은

결과이다. 그림에서 보는 것과 같이 고체재순환부 기체 유속과 상

승관내 기체유속 변화에 대해 각각 고체순환속도가 거의 비례관계

를 보임을 알 수 있다. 이로써 각 기체 유속 운전변수 조작으로 원

하는 고체순환속도를 얻을 수 있음을 알 수 있다. 반면에 상압 순환

유동층 반응기와는 달리 감압상태의 순환유동층 플라즈마 반응기는

균일한 플라즈마 형성을 위해 반응기내의 압력을 일정한 감압상태를

유지하여야 하며, 감압상태에서 운전하는 본 연구의 반응기에서는

감압상태를 유지하기 위해 진공펌프를 사용하게 되는데 물리적으로

진공펌프의 최대 이송능력이 있다. 따라서 본 그림에서 알 수 있듯

이 많은 유량(40~80 sccm)의 상승관내 기체 유속의 증가에 의한 고

체 순환량 변화만큼 고체 재순환부의 기체 유속의 작은 유량 변화

(6.6~9.9 sccm)에 대한 고체 순환량 변화가 가능하다. 이는 감압상

태에서 일정 기체 유량을 진공펌프로 배출시켜 압력을 유지해야하는

시스템의 상황을 고려한다면 같은 고체 순환량을 얻기 위해 상승관의

유속을 조절하기 보다는 downcomer의 유량을 조절하는 것이 좋을

것으로 판단된다. 

Fig. 4에 고체순환속도 변화와 고체주입량과 고체 재순환부 기체

유속에 따른 전체 반응기의 압력 수지를 나타내었다. 그림에서 보

ΔP

ΔL
------- ρsε ρsεs+( )g=

ΔP

ΔL
------- ρsεsg=

ΔPd ΔPls ΔPr ΔPc+ +=

Fig. 2. Solid circulation rate with aeration velocity in the solid recircu-

lation part.

Fig. 3. Solid circulation rate with gas velocity of riser.

Fig. 4. Static pressure around CFB loop for different value of aeration

rate and solid inventory.
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듯이 각 운전조건에서 감압상태하의 순환유동층이 안정된 순환흐

름을 갖는 순환유동층을 형성함을 알 수 있다. 감압상태에서 운전

된 순환유동층에서도 압력수지에 의해 downcomer 내 압력강하를

추진력으로 하여 전체 시스템이 균형을 이루며 조업된다. 그리고

순환유동층 loop에 있어 압력이 제일 높은 지점은 고체재순환부 하

단부에 존재하고 제일 낮은 지점은 loop으로부터 기체가 배출되는

싸이클론 출구 영역이다. 고체주입량 증가에 따라 downcomer 하부

의 압력값이 증가하였다. 고체주입량 증가에 의해 downcomer 내에

고체량 증가는 고체량에 비례하여 전체 충진층의 높이를 증가시키

고, 입자층의 높이가 증가함에 따라 압력이 증가하는 것이다. 고체

재순환부의 기체주입을 통해 고체흐름이 일어날 때, downcomer 내

고체흐름은 일반적으로 유동화 되지 않는 일정한 공극의 충진층 형

태를 갖는다. 따라서 downcomer 하단의 압력이 높게 된다. 그리고

고체주입량 증가에 따라 상승관 하부의 압력 증가는 고체 순환량이

증가할 것을 예측해 볼 수 있다. 또한 이 압력의 증가로 전체 순환

현상에 있어 안정성의 향상을 관찰할 수 있었다. 이는 기존의 상압

순환유동층의 결과들[14,15]과 유사한 압력수지 모습을 보인다. 이는

상압 또는 가압상태의 순환유동층의 유동현상과 마찬가지로 감압

상태의 순환유동층에서도 충진된 고체량과 기체유속에 의한 압력

강하로 전체 압력수지가 결정되기 때문이다. 

Fig. 5와 6은 고체순환속도를 변화시켰을 때, 상승관내 고체순환

속도가 순환유동층 시스템 내 압력수지의 각 성분에 미치는 영향을

나타낸 것이다. ΔPd는 downcomer에서 압력강하, ΔPls는 고체 재순

환부에서 압력강하, ΔPr는 상승관에서 압력강하, ΔPc는 싸이클론에서

압력강하을 각각 나타낸다. 그림에서 보듯이 고체 순환속도의 증가에

따라 전체적으로 증가한다. 그러나 각 조건에서 ΔPc와 ΔPr의 압력

차이 값은 상대적으로 적은 차이를 보인 반면 ΔPd와 ΔPls는 큰 압

력값의 차이를 보여주고 있다. 이는 고체 재순환부의 고체체류량이

상대적으로 상승관과 사이클론부에 비해 크기 때문이다. 또한 고체

순환 속도의 증가에 따라 ΔP
r
이 선형적으로 증가하는 것으로 나타

났다. 이는 고체순환부 내로 기체 주입량을 증가시킴에 따라 고체

순환속도가 증가하고, 상승관내 고체체류량이 증가하고 상승관의

압력강하는 증가하게되기 때문이다. 또한 고체순환속도가 증가할

수록 고체재순환부와 싸이클론에서의 압력강하가 약간 증가하는 경향을 보이는데 이는 이들을 통한 고체흐름속도 증가에 따른 압력

손실의 증가로 보여진다[12,14].

Fig. 7은 감압상태에서 운전된 순환유동층 플라즈마 반응기에서

고체순환속도에 따른 상승관내의 높이에 따라 고체체류량 분포를

나타낸 것이다. 여기서 각 고체순환속도는 상승관의 기상유속, 재

순환부 기상유속, 고체충진량등의 운전조건 변화에 따라 얻어진 고

체 순환속도이다. 그림에 나타난 것과 같이 고체순환속도 증가에

따라 상승관내 고체 체류량은 증가하였다. 고체 순환속도가 낮은

경우 층내로 재주입되는 입자는 빠른 속도로 상승하게 되어 상승관

전체는 고체체류량이 낮은 상태가 된다. 그러나 고체 순환속도가

증가됨에 따라 입자들의 평균 상승속도가 감소하게 되어 고체체류

량은 증가하게 된다. 재순환부로부터 고체가 재 유입되는 부위에서는

상대적으로 높은 체류형태를 보이고 있으나 곧 나머지 상승관 부분은

희박상 형태를 보여주고 있다. 전체적으로 축방향 고체체류량 분포는

상승관 하부의 농후상영역에서 상부의 희박상영역까지 높이 따라

감소하다가 상승관의 배출구 부근에서 상승관의 출구효과에 의해

증가되는 경향을 나타내었다[14]. 따라서 감압상태 순환유동층 플

라즈마 반응기내에서 플라즈마를 형성시키는 위치는 플라즈마 상
Fig. 5. Effect of solid circulation rate on the pressure balancein the

CFB loop (I = 55 g, Q = 59.9 sccm).

Fig. 6. Effect of solid circulation rate on the pressure balancein the

CFB loop (I = 50g, Q = 69.9 sccm).

Fig. 7. Effect of solid circulation rate on axial solid holdup distribu-

tion.
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태를 안정적으로 유지할 수 있으면서 고체체류량을 조절할 수 있는

축방향 높이를 결정할 필요가 있다. 

Fig. 8은 상승관 내 각 높이에서 고체 체류량을 고체 순환속도에

따라 나타낸 것이다. 그림에서 보듯이 고체순환속도의 증가에 따라

거의 직선적으로 고체 체류량이 증가함을 알 수 있다. 그리고 상단

부(H466, H771)와 중단부(H321)의 고체체류량은 희박함을 알 수

있다. 감압상태 순환유동층 플라즈마 반응기는 플라즈마 상태를 생성

유지는 복합매개변수(W/FM)t/m으로 설명할 수 있는데[1], 여기서 W

는 플라즈마 공급 파워, F는 기체유량, M은 기체의 분자량, t는 처

리시간, 그리고 m은 고체의 양이다. 다른 플라즈마 조건이 같은 경

우 고체의 양이 적을수록 플라즈마를 생성시키고 유지하기에 유리

하다. 그러나 이는 플라즈마 형성과 유지에는 유리할 수 있으나 플

라즈마와 미세입자간의 접촉량이 적게되어 미세입자를 플라즈마로

처리함에 있어서는 불리할 수 있다. 따라서 폴리스타이렌 미세입자의

플라즈마 처리 조업에서 상승관 내 축방향 고체체류량 분포와 각

높이에서의 고체 순환속도에 따른 변화를 통해 플라즈마 생성 위치와

최적의 플라즈마 형성 조건을 결정할 수 있음을 알았다. 따라서 최

적의 플라즈마 생성을 이룰 수 있는 수력학적 운전 조건을 도출할 수

있다. 이를 근거로 앞서 발표된 미세입자의 플라즈마 형성 조건으로

133Pa 압력하에서 플라즈마 형성 위치를 결정할 수 있었고, 플라즈

마 로드를 설치하고 각 운전변수를 조절하여 고체순환량을 조절하

여 최적의 미세입자의 플라즈마 표면 개질을 할 수 있었다[3].

4. 결 론

감압상태에서 운전가능한 순환유동층 플라즈마 반응기를 설계

제작하였고 각 운전조건에 따라 안정적 운전이 가능하였으며, 상승

관내 고체상체류량 분포를 각 운전조건에 따라 조사 연구하였다.

고체 재순환부 주입 가스 유량과 상승관 내 주입되는 반응가스 유

량에 따라 전체 압력 수지 및 고체 순환속도를 결정하였고, 상승관

내 축방향에 따른 고체체류량을 고체순환속도에 따라 결정하였다.

이 결과들을 통해 감압상태 순환유동층 플라즈마 반응기의 최적의

플라즈마 처리와 안정적 고체순환을 이루는 최적의 운전조건을 결

정할 수 있는 수력학적 변수들을 결정할 수 있다.
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사용기호

g : gravitational acceleration [m/s2]

Gs : solids circulation rate [kg/m2s]

H : Height [mm]

I : solid inventory [kg]

Q : total flow rate [sccm]

Ua : gas superfical velodity of solid reciculation part [m/s]

Ug : gas superficial velocity [m/s]

그리이스문자

ε : gas holdup [−]

εs : solid holdup [−]

ρg : density of gas [kg/m3]

ρs : density of solid [kg/m3]

ΔP/ΔL : pressure drop [kg/m2s2]
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