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            Abstract
          
        

        
          CO2 emission has been gradually increased due to rising fossil fuel use. A gliding arc plasma scrubber (GAPS) was proposed to destruct CO2. For optimum design of GAPS, a CFD analysis has been conducted in different configuration for the system. The parameters considered included gas injection velocity at the nozzle and gas flow rate to gap between electrodes. The reactor configuration affected velocity fields which caused changes in the mixture fraction and the retention time. The mixing effect of CO2 and supplied gas (CH4 and steam) was enhanced by installing a orifice baffle. This revealed that the orifice baffle is effective in CO2 conversion by positioning the reactants in the gas into the center of plasma discharge.
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      1. 서 론
      이산화탄소는 온실가스로서 지구기후 변화를 초래하며, 전체 온실가스 배출량 중 약 80%를 차지하기 때문에 처리의 주요 대상이다. 따라서 최근 온실가스 배출량 증가에 따른 이산화탄소 저감에 관한 연구에 대하여 관심이 증가되고 있다 (Park et al., 2013; Rim et al., 1999). 또한 교토 의정서의 이산화탄소 배출감량 의무 조약이 연장되면서 향후 2020년 배출 전망치(BAU) 대비 온실가스 30%를 줄이기 위해 CO2 저감기술이 필요한 실정이다.

      이산화탄소의 처리에 대한 기술은 CCS (carbon capture & storage)와 전환 기술에 대한 연구가 집중되어 있다. 이 중 이산화탄소 전환에 관한 연구로는 촉매 개질법 (Jin et al., 2008), 전기-화학적 환원법 (Hirata et al., 2012), 그리고 생물학적 고정화법(Chiu et al., 2008) 등의 연구 외에 최근 플라즈마를 이용한 이산화탄소 전환에 관한 연구가 활발히 진행되고 있다. 플라즈마 형태로는 코로나 방전 (Wen and Jiang, 2001), 유전체 방전(Li et al., 2004), 글라이딩 아크 방전(Indarto et al., 2007), 마이크로파 방전(Spencer and Gallimore, 2013), 고온 플라즈마(Kim et al., 2013) 등의 연구가 진행되고 있다. 상기의 플라즈마 기술을 이용한 연구는 이산화탄소의 높은 전환율을 달성하였지만, 상대적으로 플라즈마 주입 에너지에 비해 효율이 낮으며, 작은 유량 범위에 해당하는 실험실적 연구가 진행되고 있다. 이 중 글라이딩 아크 플라즈마는 전극 사이에 고속으로 가스를 주입하여 전극 사이에 아크 방전을 주기적으로 형성하는 것으로, 고온과 저온 플라즈마 특성을 동시에 가지고 있어 난분해성 유해 물질 등의 분해 적용이 가능하다 (Fridman et al., 1998). 또한 빠른 전환 반응과 비교적 플라즈마 발생이 쉽다는 장점을 가지고 있다. 그러나 CO2는 열역학적 계산을 통해 약 1500oC에서 화학적 결합이 깨지는 것으로 알려져 있으며, 메탄과 이산화탄소 개질 반응 역시 강한 흡열 반응이므로 큰 에너지를 공급해야만 전환이 가능하다(Indarto et al., 2007). 그러므로 플라즈마를 이용한 이산화탄소 처리에서 가장 큰 단점으로는 다량의 전기에너지를 통해 운전되기 때문에 플라즈마 반응기의 효율을 높이기 위한 방안이 필요로 한다. 

      따라서 본 연구에서는 플라즈마 방전 영역 내 처리가스의 체류시간을 증진시켜 에너지 효율 및 처리량을 증가시키기 위해 플라즈마 전극의 중간영역에 오리피스를 설치하였다. 반응기 내 유동 특성을 파악하기 위해 노즐에 주입하는 가스 속도, 공급 가스 유량, 오리피스 유무에 따른 유동 특성에 대한 수치해석 및 실험을 통해 다음 연구를 수행하였다.

      첫째, 오리피스 설치 유무에 따른 플라즈마 내부 혼합 분율 및 체류시간에 영향에 대한 수치해석 연구를 수행하여 높은 이산화탄소 전환율을 나타내기 위한 조건을 제시하였다.

      둘째, 유동 수치 해석을 통해 얻어진 결과를 이용하여 실험 적용한 뒤 이산화탄소 전환율의 증가를 파악하였다.

    

    

  
    
      2. 연구내용 및 방법
      
        2. 1 플라즈마 반응기 구성
        본 수치해석 시 적용한 글라이딩 아크 플라즈마 스크러버 형상을 그림 1에 나타내었다. 크기는 길이 0.2m, 직경 0.6m이며, 칼날 형태의 전극은 하단으로부터 높이 0.02 m 지점에 3개가 위치하고 있다. 또한 높이 0.056m에는 반응기 하단에서 공급되는 가스를 플라즈마 방전영역으로 모으기 위한 오리피스가 위치하고 있다. 그림 1에서는 기준 운전조건과 변수별 연구에 따른 유동 현상을 계산하기 위한 3차원 수치해석 형상과 결과를 적용할 실험 장치를 나타냈다. 실험 장치는 기존 연구(Kim et al., 2014)에서 사용된 장치를 이용하였다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Schematic diagram of 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

      

      
        2. 2 수치해석 모델 및 방법
        
          2. 2. 1 지배방정식
          플라즈마 반응기내의 열∙유동해석은 다음의 연속 방정식, 운동방정식, 에너지 방정식, k-ε 난류모델 방정식의 지배 방정식(governing equation)을 계산하였다(Chun, 1999; Khalil et al., 1975).

          ▶연속 방정식(continuity equation)

          
            
          

          ▶운동 방정식(momentum equation)

          
            
          

          ▶에너지 방정식(energy equation)

          
            
          

          ▶난류 에너지 방정식

          　-난류 운동에너지 생성방정식 (turbulent kinetic energy equation)

          
            
          

          　-난류 운동에너지 소산방정식 (turbulent kinetic energy dissipation equation)

          
            
          

        

        
          2. 2. 2 수치해석 모델
          (1) 난류모델

          난류유동은 k-ε 모델(Bird et al., 1960)을 사용하였고, 난류운동에너지 k와 난류운동에너지 소산율 ε은 지배방정식 (4, 5)에 의해 계산하였다. 난류 전단력은 Boussinesq 가정에 의하여 에디 또는 난류점성계수 μ와 평균속도 구배의 곱으로 표시되며, 난류점성계수 μ는 Prandtl-Kolmogorov 관계식에서 산출되었다.

          
            
          

          난류점성계수 μ는 난류운동에너지 k와 난류운동에너지 소산율 ε의 지배방정식으로부터 구한 k와 ε의 해로 구해질 수 있다. 따라서 유효점성계수(effective turbulent viscosity)는 Eq.(7)과 같이 층류점성계수(μ)와 난류점성계수(μ)의 합으로 주어진다.

          
            
          

          여기서 유효 점성계수 μeff가 구해지면 물질 또는 에너지 전달식의 확산계수는 난류에서 Schmidt수 또는 Prandtl수인 σ 를 이용하여 물질 및 에너지의 전달계수를 각각 구할 수 있다.

        

        
          2. 2. 3 수치해석 방법
          수치해석은 상용 CFD 코드인 PHOENICS V2012를 사용하였다. 수치계산 시 대류항의 차분도식으로 안정된 해를 줄 수 있는 하이브리드 도식을 사용하였다.

          본 논문에서 사용한 수치해석은 파탕커 방법을 사용하였으며 차분화된 운동방정식으로 셀 압력의 디커플링(decoupling)을 없애기 위하여 엇갈린 격자망을 사용하였다 (Patanker, 1980). 각 검사체적에 대한 이산화 방정식은 Line-by-line TDMA 알고리즘에 의해 해를 구하였다. 그리고 Navier-Stokes 운동방정식에서 나타나는 압력과 속도의 연계는 빠른 수렴을 위하여 SIMPLE 알고리즘에서 변형된 SIMPLEST 알고리즘(Semi Implicit Method for Pressure Linked Equations Shortened)을 사용하였다 (Spalding, 1989). 직교좌표를 사용하며, 난류 유동장을 계산하였다. 격자의 개수는 37×39×77개이다.

        

        
          2. 2. 4 연구변수 설정
          영향을 주는 주요 변수를 표 1과 같이 연구 변수로 설정하여 연구를 수행하였다. Case R은 기준 조건으로 변수별 연구를 통해 내부에 유동 및 혼합 특성이 최적인 조건을 설정하였다. Case 1은 노즐 주입 가스 유속 변화, Case 2는 반응기 하단의 주입 가스유량을 변화시킨 것이다.

          
            Table 1. 
				
            

            
              Conditions of parametric screening study.
            
            

          

          
            
              	Case
              	Case R
              	Case 1
              	Case 2
            

            
              	Injection velocity (m/s)
              	41.4
              	64.9
              	81.5
              	98.1
              	165.8
              	41.4
            

            
              	Gas flow rate (L/min)
              	25
              	25
              	15
              	20
              	30
              	50
            

          

          

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 토의
      
        3. 1 글라이딩 아크 플라즈마 반응기 설계 기준
        그림 2는 반응기 내 유속 계산 결과를 나타낸 것이다. Case R에서 오리피스 유무에 따른 해석 결과 유사한 유속 분포를 나타냈다. 그러나 오리피스가 설치된 상태에서 반응기 중심 영역은 오리피스가 없는 경우에 비해 유속이 약간 증가하는 것으로 나타났다. 따라서 플라즈마 전극 중심영역에 설치된 오리피스로 인해 가스의 유속이 증가되는 것을 알 수 있다. 이는 오리피스 설치 영역 부근을 확대해서 나타낸 벡터 선도에서도 동일한 결과를 나타냈다. 

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Calculated velocity and vector in a gliding arc plasma reactor.
          
          

          

        

        그림 3은 Case R에서 오리피스 유무의 경우를 비교하여 플라즈마 반응기 내 혼합 분율을 나타낸 것이다. 혼합 분율은 노즐에서 주입되는 가스와 반응기 하단에서 주입되는 두 성분의 혼합 정도를 나타내며, 초기 값으로 노즐 측 값을 1로, 반응기 하단 주입 부의 값을 0으로 하였다. 따라서 노즐 측과 하단 주입부 간의 혼합율을 0과 1사이의 값으로 나타냈다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Calculated mixture fraction in a gliding arc plasma reactor.
          
          

          

        

        그림 3(a)는 Case R의 조건에서 오리피스를 설치한 상태, 그리고 그림 3(b> 오리피스를 설치하지 않은 혼합 분율을 각각 나타낸 것으로 오리피스에 의해 Case R의 전극 중심 부분의 값이 Case 1보다 낮아 노즐에서 공급되는 가스와 반응기 하단에서 공급되는 가스의 혼합이 더 잘 이루어지는 것을 알 수 있다. 이러한 효과는 오리피스에 의해 플라즈마가 세 전극에서 형성되는 전극 사이 지점의 가스 혼합율을 높여 플라즈마에 의한 효율이 증가 될 것으로 판단된다.

        그림 4는 반응기 내 체류시간을 나타낸 것이다. 오리피스가 설치 된 경우, 오리피스의 하단부 체류시간이 짧은 것으로 나타났으며 반면, 오리피스 상단부는 체류시간이 증가되는 것으로 나타났다. 따라서 오리피스가 혼합 영역의 가스 모멤텀을 증가하여 혼합이 잘되고 혼합된 가스의 체류시간을 증가함으로서 전극 사이에서 플라즈마 방전영역내의 반응물의 체류시간을 증가시키는 효과를 가져와 효율을 증가시킬 수 있을 것으로 판단된다. Z축 방향의 체류시간은 오리피스로 인해 유속 증가로 체류시간은 감소되는 것으로 나타났다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Calculated retention time in a gliding arc plasma reactor.
          
          

          

        

        그림 5는 Case R 조건에서 오리피스 유무에 따라 플라즈마 반응기 내 온도 분포를 비교하여 나타낸 것이다. 노즐에서 주입되는 가스의 온도는 450oC 그리고 반응기 하단에서 주입되는 가스의 온도는 25oC로 설정하였다. 노즐 주입가스는 반응기 하단에서 주입되는 가스에 의해 냉각되어 반응기 출구에서는 약 56oC의 온도를 나타냈다. 그러나 Case R의 오리피스에 의해 전극 중심부의 온도가 오리피스가 없는 경우에 비하여 높은 결과를 나타냈다. 이는 오리피스에 의해 재순환영역 생성(그림 2(c), (d) 참조)과 가스 유속의 증가(그림 2(e) 참조)로 인한 온도 증가로 판단된다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Calculated temperature in a gliding arc plasma reactor.
          
          

          

        

        그림 6은 수치해석 데이터와 이를 근거로 실험을 수행하여 이산화탄소 전환율에 대한 결과를 나타냈다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            Comparison of simulation and experiments.
          
          

          

        

        그림 6(a)에 나타낸 수치해석 결과는 플라즈마 반응기의 중심으로부터 반경방향으로 오리피스가 위치한 격자의 결과를 나타낸 것이다. 오리피스가 설치된 경우 플라즈마 반응기 내 전극 중심부의 유속과 혼합도는 증가하였으며, 체류시간은 감소되는 결과를 나타냈다.

        실험의 경우, CH4/CO2 비, 주입 가스 속도, 가스유량을 고정한 후, 반응기 내부에 설치된 오리피스 형상에 따른 CO2 저감 영향을 파악하였다. CO2 및 CH4전환율은 크게 차이가 나진 않았지만, 오리피스가 설치된 경우가 조금 높게 형성되었다. 오리피스가 설치된 경우, 이산화탄소 및 메탄 전환율 그리고 에너지 분해 효율은 각각 35.5%, 42.5%, 0.0048 L/min∙W를 나타냈다. 이는 오리피스로 인해 방전영역의 중심부로 미반응 가스를 모을 수 있기 때문이다. 즉, 오리피스의 내경 면적이 적을수록 가스를 플라즈마 반응 영역으로 집중 시킬 수 있다. 그러나 전극의 중간 지점에서 오리피스를 설치하므로 전기적 절연에 따른 문제로 오리피스 내경 면적을 최소화하는 부분이 제한적이었다. 오리피스가 없는 경우, 플라즈마 방전영역에서 반응을 하지 못하고 빠져나가는 가스량이 증가되어, CO2 전환율이 감소하는 결과를 나타냈다.

      

      
        3. 2 노즐 주입 조건
        그림 7은 플라즈마 반응기 내 유속과 벡터선도를 나타낸 것이다. 노즐의 속도가 증가할수록 전극 중심부의 유속 또한 증가하는 결과를 나타냈으며, 벡터선도에서는 약 81.5 m/s 이상에서는 오리피스 상단의 측면에서 재순환 영역이 생성되어 벡터의 방향이 바뀌는 것을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            Calculated velocity and vector of increasing nozzle velocity in 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

        그림 8은 Case R의 조건에서 노즐 속도를 변화하였을 때 플라즈마 반응기 내 혼합 분율을 나타낸 것이다. 그림 8(1)(a)는 반응기 전체 영역에서 체류시간 변화를 나타냈으며, 그림 8(b)는 반응기 중심으로부터 반경방향으로 오리피스가 위치한 격자의 데이터를 나타낸 것이다. 노즐에서 분사되는 가스 유속이 증가함에 따라 혼합율은 증가하여 노즐과 하단부에서 주입되는 가스의 혼합이 잘 이루어지지 않음을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Calculated mixture fraction of increasing nozzle velocity in 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

        그림 9는 Case R의 조건에서 노즐 속도를 변화하였을 때 플라즈마 반응기 내 체류시간을 나타낸 것이다. 노즐 속도가 증가할 경우 반응기 중심 영역의 체류시간은 증가되는 것으로 결과를 나타냈으며, 특히 오리피스 상단부의 측면에서 체류시간이 급속도로 증가되는 것으로 나타났다. 따라서 노즐 속도의 증가가 체류시간을 증대함으로서 전극 사이에서 플라즈마 방전영역내의 반응물의 체류시간을 증가시키는 효과를 가져와 효율을 증가시킬 수 있을 것으로 판단되나 98.1 m/s 이상의 노즐 속도에서는 오리피스 상단 측면의 미반응 영역이 증가하는 것을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            Calculated retention time of increasing nozzle velocity in 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

        그림 10은 Case R의 조건에서 노즐 속도를 변화하였을 때 플라즈마 반응기 내 온도 변화를 나타낸 것이다. 그림 10(a)는 반응기 전체 영역에서 온도 변화를 나타냈으며, 그림 10(b)는 반응기 중심으로부터 반경방향으로 오리피스가 위치한 격자의 데이터를 나타낸 것이다. 노즐에서 분사되는 가스 유속이 증가함에 따라 X축 반경방향에 따른 온도가 증가하는 것을 알 수 있다.

        
          
          

          Fig. 10. 
				
          

          
            Calculated temperature of increasing nozzle velocity in 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

      

      
        3. 3 전체가스량 변화
        그림 11은 반응기 내 유속 변화를 나타낸 것이다. 하단부 주입 가스량이 증가함에 따라 전극 중심부의 유속 차이는 크게 변하지 않았다. 그러나 오리피스가 설치된 측면에서는 하단부 주입 가스량이 증가하면서 오리피스 내경 부분의 유속이 증가하는 결과를 나타냈다.

        
          
          

          Fig. 11. 
				
          

          
            Calculated velocity and vector of increasing gas flow rate in 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

        그림 12는 노즐에 공급되는 유속을 고정하고 반응기 하단에서 주입되는 가스 유량을 증가시켜 플라즈마 반응기 내 혼합도를 나타낸 것이다. 혼합율은 가스유량이 증가할수록 노즐 공급가스와 하단부에서 공급되는 가스와의 혼합이 증가하여 값이 감소하였다.

        
          
          

          Fig. 12. 
				
          

          
            Calculated mixture fraction of increasing gas flow rate in 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

        그림 13은 반응기 내 체류시간을 나타낸 것이다. 하단부의 주입가스 유량이 증가할수록 체류시간은 감소하는 결과를 나타냈으며, 특히 기준 조건인 25 L/min에서 30 L/min은 큰 차이를 보이지 않지만, 50 L/min에서는 체류시간이 0.2 sec 이하로 감소하였다. 따라서 적정 공급유량 범위는 약 25~30 L/min이 적정한 것으로 판단되었다. 

        
          
          

          Fig. 13. 
				
          

          
            Calculated retention time of increasing gas flow rate in 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

        그림 14는 플라즈마 반응기 내 온도 분포를 나타낸 것이다. 25oC로 설정된 반응기 하단의 가스공급량이 증가함에 따라 냉각에 의해 최종 배출 온도는 감소하는 결과를 나타냈다.

        
          
          

          Fig. 14. 
				
          

          
            Calculated temperature of increasing gas flow rate in 3-phase gliding arc plasma.
          
          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      본 논문에서는 플라즈마 반응기 내 유량을 효과적으로 증대 시킬 수 있는 오리피스의 영향에 대하여 수치해석 및 실험 연구를 수행하였다. 수치해석은 상용코드인 Phoenics V2012를 사용하여 수행하였다.

      기존의 글라이딩 아크 플라즈마는 전극 사이에 노즐을 설치하여 빠른 유속을 공급함으로써 플라즈마 영역에서 반응을 일으키는 형태로서, 노즐이 유량을 늘려 플라즈마 처리 용량을 늘이는데 한계를 가지고 있었다. 본 연구에서 제시된 오리피스를 적용한 플라즈마 반응기는 플라즈마 방전 영역으로 반응물을 오리피스에 의해 집중하여 주입함으로써 기존 노즐을 사용하는 것 보다 효율 및 처리량을 증가시켰다.

      수치해석 결과, 플라즈마 반응기내 유속과 체류시간은 노즐에서 공급되는 가스량에 의해 주로 영향을 받지만 오리피스가 설치되면 혼합분율이 개선되면서 최적 조건에서 이산화탄소 전환율을 높일 수 있는 요소로 작용되었다. 계산을 통해 얻어진 결과를 이용하여 실험에 적용하여 판단한 결과, 방전전극 사이에 오리피스 설치는 가스 혼합율을 증가시켜 이산화탄소 전환효율이 높으면서 일반적인 글라이딩 아크 플라즈마 단점으로 제시된 많은 유량의 처리가 가능함을 확인하였다.
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