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요 약

본 연구에서는 연료전지용 디젤 흡착 탈황 반응기에 사용된 촉매를 재생하는 공정을 수치해석을 통해 모사하고 분석하여 

관련된 기초 공정 정보를 도출하였다. 촉매 재생에 사용되는 질소 퍼지가스의 유량, 충전된 탈황촉매의 투과율, 반응기의 크

기, 반응기의 단열 성능에 따른 정상상태 해석을 통해 각각의 요소가 촉매 재생에 미치는 영향들을 살펴보았다. 온도의 영향

을 거의 받지 않았던 탈황공정과 달리 촉매의 재생 공정에서는 온도 변화에 따라 영향을 크게 받았으며 이전 탈황 연구에서 

중요한 공정 변수였던 충전된 촉매의 투과도, 충전층의 공극률 등은 큰 영향을 미치지 못했다. 비정상상태 해석을 수행하여 

재생에 소요되는 시간을 예측하였으며 퍼지가스의 유량과 온도를 변화시키며 재생에 소요되는 시간을 분석한 결과, 퍼지가

스의 유량을 높이는 것 보다 온도를 높이는 것이 재생에 더 효율적임을 확인하였다. 본 연구 결과는 선박 연료전지용 디젤의 

흡착 탈황 반응기의 재생 공정 개발에 활용될 것으로 기대된다. 또한 본 결과는 연료전지뿐 아니라 일반적으로 정유사에서 

생산되는 디젤유의 황 함유량을 감소시키는 저황 시스템 디자인에 활용될 수 있으며 이러한 의미에서 석유화학 산업의 청

정화 기술 확보에 이바지할 것으로 기대된다.

주제어 : 연료전지, 탈황반응기, 촉매재생, 수치해석, 청정 석유화학

Abstract : In this study, we performed numerical simulation for the catalyst regeneration process of diesel desulfurization reactor. 
We analyzed the changes in regeneration process according to purge gas flow rate, catalyst permeability, reactor size, and heat 
loss of reactor. We have found that the regeneration process is very much affected by temperature changes whereas it is hardly 
affected by catalyst permeability and porosity. We also estimated the regeneration time according to purge gas flow rate and initial 
temperatures and have found that increasing purge gas temperature is more effect for fast regeneration. The present results can be 
utilized to design a regeneration process of diesel desulfurization reactor for a fuel cell used in ships. Furthermore, the present 
work also can be used to design low sulfur diesel supply in oil refineries and therefore contribute to the development of clean 
petrochemical technology.
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1. 서 론

여러 종류의 연료전지 중 디젤을 개질해 수소원으로 활용

하는 선박용 디젤 연료전지에서 가장 중요한 부분은 디젤중

의 황을 제거하는 탈황 프로세스이다. 왜냐하면 일반적인 시

판용 디젤의 경우, 황이 다수 포함되어있는데 이러한 황이 촉

매의 역할을 하는 연료전지의 전극 및 투과막에 촉매독으로 

작용하여 촉매의 기능을 저하시키고 전체적인 연료전지의 효
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Figure 1. Schematic of desulfurization reactor geometry and tem-
perature distribution (a) 3D geometry, (b) temperature 
distribution inside the desulfurization reactor.

율과 수명에 치명적인 영향을 끼치기 때문이다[1,2]. 또한 Seo 
et al. [3]은 일반적인 정유공정에 사용되는 촉매에서도 황 화

합물이 개질공정 중 촉매의 독성물질로 작용될 가능성에 대

해 언급하였으므로 디젤의 탈황공정은 반드시 필요하다. 이
러한 기술적 요구에 맞추어 Kwon et al. [4]의 연구에서는 선

박용 디젤 연료전지에 사용 가능한 탈황 장치에 대한 디자인

을 수치해석을 통해 제안하였다. 탈황 촉매로 충전된 반응기 

내부의 유동 및 황의 농도 변화를 모사하여 충전된 반응기 

성능에 영향을 미치는 주요 디자인 변수의 영향을 살펴봄으

로써 유량, 반응기 크기, 탈황 촉매의 성능 및 투과율 등 각각

의 반응기 디자인 요소에 대한 영향을 평가하여 연료전지용 

디젤 탈황 반응기의 초기 디자인이 도출 되었다.
탈황에 사용되는 촉매는 일반적으로 다공성 금속산화물 계

열 물질로 탈황이 진행됨에 따라 촉매 내부의 다공성 공극 

표면에 황이 흡착되어 일정량 이상이 흡착되면 더 이상 황을 

흡착하지 못하게 되어 탈황 기능을 상실하게 된다. 따라서 일

정 시간 탈황 공정을 가동한 후 탈황용 촉매에 포집된 황을 

탈착시켜 재사용할 수 있는 상태로 만드는 재생공정이 반드

시 필요하다. 하지만 황이 포화된 촉매의 재생 공정에 대한 

상세한 연구는 아직 미비한 실정이며 더욱이 탈황과 탈황 후 

재생 공정을 연계시켜 탈황, 재생 공정을 연속적으로 가동할 

수 있는 시스템에 대한 연구는 전무한 상황이다.
따라서 본 연구에서는 Kwon et al. [4]의 앞선 연구에서 제

안되었던 탈황반응기의 재생 공정에 대한 기초연구를 수행하

였다. 촉매의 재생과 재사용을 연속적으로 연계하여 운전할 

수 있는 방법론으로 열 순환식 흡착공정이 있다. 열 순환식 

흡착공정에서는 뜨거운 퍼지가스를 반응기내의 촉매로 통과

시켜 촉매 내 포집된 물질을 제거한다[5,6]. 본 연구에서는 탈

황 반응기 내 포집된 황에 대해 열 순환식 흡착공정을 적용해 

포집된 황을 제거하는 공정을 모사하였다. 수치해석을 통해 

탈황 성능이 상실된 촉매로 충전된 반응기 내부의 유동, 반응

기 내에서의 열전달과 반응기 외부로의 열 손실 그리고 촉매 

내 잔류 황의 농도 변화와 기화되어 질소가스에 포함된 황의 

농도변화를 살펴보았다. 이를 통해 촉매의 재생에 영향을 미

치는 퍼지 가스의 온도, 유량 등 주요 공정변수들의 영향을 

살펴보고 재생을 위한 초기 공정 조건들을 도출하였다. 본 연

구결과는 비단 선박용 연료전지 뿐 아니라 일반적인 정유공

장에서 생산되는 디젤유의 탈황-재생 통합 시스템 디자인에

도 활용 되어 친환경 청정 석유화학 기술 개발에 기여 할 수 

있을 것으로 기대된다.

2. 실 험 

2.1. 흡착 탈황 반응기의 재생공정

Kwon et al. [4]이 제안한 흡착 탈황 반응기는 연속적인 탈

황을 위해 2개 이상의 반응기를 병렬로 설치하여 일부 반응

기는 흡착반응을 진행하고 나머지 반응기는 추후 흡착을 위

해 대기상태를 유지하게 된다. 이때 대기상태의 반응기는 이

전 흡착반응으로 반응기 내부에 쌓인 황을 제거하여 다시 흡

착 반응에 사용될 수 있도록 고온의 퍼지가스를 이용하여 황

을 제거하여 재생하고 기존 탈황반응기가 포화되면 역할을 

바꾸어 탈황기로 가동하게 된다. 
본 연구에서 흡착된 황을 제거하는 공정으로 고려한 열 순

환식 흡착공정은 수분이나 유기물 등이 흡착된 촉매를 해당 

물질의 끓는점 이상의 고온의 퍼지가스를 이용하여 기화시켜 

기체상태가 된 물질을 제거하는 방법이다[5,6]. 본 연구에서

는 유사한 원리로 황이 흡착되어 탈황 기능을 상실한 촉매를 

고온의 질소가스를 퍼지가스로 이용하여 재생하는 방법을 연

구하였다. 퍼지가스로 공기가 아닌 질소가스를 사용하는 이

유는 공기 중의 산소가 고온에서 황과 반응하여 황 산화물이 

발생할 위험이 있기 때문이다. 촉매 내 공극에 포집된 황을 

뜨거운 질소가스를 퍼지 가스로 사용하여 기화시키고 기화된 

황은 뜨거운 운반가스와 함께 반응기 밖으로 빠져나감으로써 

촉매가 재생되는 과정을 수치 모델로 모사하여 퍼지가스의 

온도, 유량 등 열 순환식 흡착공정의 기본적인 운전 조건 등

을 도출하였다.

2.2. 탈황 반응기의 재생공정 수치모델 설정

본 연구에서 고려한 탈황반응기의 크기는 Kwon et al. [4]
의 이전 연구와 동일하게 Alprekin et al. [7]이 제안한 미국 

TDA Research Inc.사의 탈황 반응기의 크기를 참조하여 결정

하였다. 탈황반응기는 내부에 산화알루미늄계열의 촉매가 채

워져 있는 충전층 반응기로 가정하였으며, Ho et al. [8]의 연

구진에서 사용한 촉매의 입도 분포인 100 ~ 300 µm, 평균지

름 200 µm로 설정하였다. Figure 1(a)에 나타난 바와 같이 반

응기는 직경 2.54 cm의 단열상태인 관으로 입구부와 출구부
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가 연결되어 퍼지가스가 반응기로 유입되고 빠져나가는 상황

을 모사하였다. 입구부와 출구부의 관에는 촉매가 들어있지 

않아 반응이 존재하지 않기 때문에 유동해석 외의 열 및 물질 

전달해석은 생략하였다.
탈황 반응기의 형상은 축 대칭 원통형이므로 수치 모델은 

이전 연구와 마찬가지로 2차원 축 대칭 모델을 사용하였다. 
Shin and Kim [9]이 분석한 바와 같이 일반적으로 수치해석에

서 격자구성을 조밀하게 할수록 데이터의 세밀한 해석이 가

능하나 과도하게 많은 격자는 불필요한 해석 시간 소요만을 

증가시킴으로 적절한 수의 격자 구성이 중요하다. 본 재생시

스템 수치해석에서는 격자의 수를 변화시키며 해석 결과를 

분석한 결과를 토대로 5000 개의 격자를 사용하여 수치해석

을 진행하였다.

2.3. 재생공정 수치모델의 지배방정식 및 주요 변수

반응기 내부의 유동 및 황의 탈착은 온도에 영향을 받고 

반응기 내부의 온도는 다시 반응기 내부 유체의 흐름과 탈착

에 영향을 받는다. 특히 촉매재생 속도는 온도와 황의 농도 

모두에 영향을 받기 때문에 이런 상호작용을 해석하기 위해

서는 여러 물리 현상을 동시에 모사할 수 있는 다중 물리현상

용 수치해석프로그램을 이용한 해석이 필요하다[10,11]. 본 

연구에서는 COMSOL Multiphysics를 이용해 재생공정 중 반

응기 내부의 기체유동, 열전달, 물질전달 및 화학반응 해석을 

수행하였다. 먼저 정상상태해석에서는 퍼지가스인 질소의 유

량, 촉매의 투과도, 반응기의 직경 그리고 반응기의 단열성능 

등을 주요 매개변수로 설정하여 각 매개변수에 따른 재생 성

능을 모사하여 재생공정에 필요한 기본적인 공정 조건들을 

도출하였다. 또한 정상상태 해석 결과들을 바탕으로 비정상

상태해석을 수행하여 퍼지가스의 유량과 온도에 따라 재생이 

완료되는데 소요되는 시간을 예측하였다.
일반적으로 유체의 유동은 Navier-Stokes 방정식을 사용하

여 기술하지만 본 연구에서는 다공성 매질을 통과하는 유체

의 거동을 모사하기 위해 Darcy’s law를 이용하였다. Darcy’s 
law는 Navier-stokes 방정식을 기본으로 하여 충전층 내 유체

의 흐름을 경험식과 결합하여 유도한 식이며 Equation (1)과 

같이 주어진다.

∇∙ m   

∇ (1)

Qm : Flow rate
u : Fluid velocity
µ : Viscosity
ρ : Density
K : Permeability
p : Pressure

반응기 내에서의 열전달 해석을 위해 Equation (2)와 같이 

일반적으로 사용되는 열전달방정식을 사용하였으나, 열전도

도와 열용량 값은 다공성 매질을 고려하기 위해 Nield and 

Bejan [12]에 의해 연구된 공극률을 고려한 keff와 Cp,eff를 이용

하였다.

peff

p∙∇∇∙T  eff∇ (2)

QT : Heat transfer rate
Cp,eff : Effective specific heat
T : Temperature
q : Heat flux
keff : Effective heat conductivity

앞서 계산된 퍼지가스의 유속과 온도 정보를 활용하여 촉

매 내에 포집되어 있는 잔류황과 높은 온도로 기화된 기체황

에 대해 물질전달 방정식을 각각 적용하여 농도의 변화를 해

석하였다. 잔류황과 기체황의 확산계수를 추정하기 위해 W. 
M. Haynes [13]이 기술한 기체와 액체사이의 차이 값을 사용

하였다. 잔류황의 확산계수는 3 × 10-9 m2 s-1을 사용하였으며, 
기체황의 확산계수는 3 × 10-5 m2 s-1을 사용하였다. 잔류황의 

농도분포를 계산하기 위해서는 지배 방정식 Equation (3) 및 

Equation (4)를 사용하였으며, 기체황의 농도분포를 계산하기 

위해서는 지배 방정식 Equation (5) 및 Equation (6)를 사용하

였다.



r
∇∙r∇r   (3)

r r∇r (4)

Dr : Diffusivity of residual sulfur 
cr : Concentration of residual sulfur
R : Reaction rate of phase change
Nr : Number of residual sulfur



v
∇∙v∇v∙∇v  (5)

v v∇vv (6)

Dv : Diffusivity of sulfur vapor 
cv : Concentration of sulfur vapor 
R : Reaction rate of phase change
Nv : Number of vapor sulfur

잔류황은 촉매 내부 공극에 위치하므로 기체에 의한 대류 

영향을 거의 받지 못하기 때문에 대류 항을 고려하지 않은 

반면 기화된 기체황의 경우는 대류를 통한 이동이 매우 중요

한 전달 메커니즘이므로 대류 항을 고려하였다. 잔류황이 기

화되어 기체황으로 변환되는 반응속도 R은 고온의 퍼지가스
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Figure 2. Concentration of sulfur vapor in reactor (a) concentration 
distribution according to purge gas flow rate, (b) con-
centration at the center of reactor according to purge gas 
flow rate, (c) concentration at the center according to 
permeability of packed bed.

로부터 유입된 열량에 비례하는 방식으로 계산하였다. 즉, 촉
매 내 황으로 유입되는 열량이 잔류황의 기화에 사용되는 잠

열로 변환된다고 가정하여 반응 속도식을 도출하였다. 정상

상태 해석에서는 잔류황의 농도가 시간에 따라 감소하는 현

상을 모사할 수 없기 때문에 온도에 따른 기체황의 농도분포

만을 계산하였다. 잔류황의 시간에 따른 변화가 재생속도에 

미치는 영향을 추정하기 위해 Hodge and Johnson [14]의 탈황

에 대한 1차식을 사용하여 비 정상상태해석을 수행하였으며 

사용된 식은 Equation (7)와 같다.

log
t
d∙ (7)

mt : Total sulfur remaining on the catalyst at time t
m0 : Sulfur present when desorption is initiated
kd : Velocity coefficient of the desorption process

3. 결과 및 고찰 

3.1. 퍼지가스 유량에 따른 촉매 재생성능 분석

반응기 입구에서의 퍼지가스의 유량을 2.7 × 10-5 kg s-1 이
하로 설정할 경우 입구와 출구의 압력차이가 거의 존재하지 

않아 정상적인 유동의 해석이 불가능한 것을 확인하였다. 따
라서 기준이 되는 퍼지가스의 유량은 최소 유량의 두 배인 

5.3 × 10-5 kg s-1로 설정 하였다. 퍼지가스의 입구 지점 온도는 

황의 기화점보다 다소 높은 500 ℃를 기준으로 설정 하였으

며, 반응기 표면에서의 열손실량은 황의 기화점인 444 ℃가 

반응기 끝까지 지속되는 조건인 -30 W m-2을 기준으로 설정

하였다. 이 밖에 수치해석에 사용된 투과도, 반응기의 지름 

등은 이전 연구와의 비교를 위해 동일하게 설정하여 수치해

석을 수행하였다.
Figure 2에는 퍼지가스의 유량 및 반응기의 투과도에 따른 

기체 황의 농도 분포가 나타나 있다. Figure 2(a)에 나타난 바

와 같이 반응기 내부 유량 변화에 따라 다양한 기체황의 정상

상태 농도 분포가 나타남을 확인할 수 있다. 유량에 따른 영

향을 보다 자세히 살펴보기 위해 반응기 중심에서 위치에 따

른 기체황의 농도를 Figure 2(b)에 나타난 바와 같이 살펴보

면, 유량이 높을수록 기체황이 대류로 빠르게 제거되어 재생

이 촉진 되는 것을 예상할 수 있으나 이러한 재생 촉진의 효

과는 유량에 선형적으로 증가하지는 않았다. 특히 유량이 매

우 적은 2.7 × 10-5 kg s-1의 경우, 생성되는 기체황의 제거가 

제대로 이루어지지 않아 반응기 내에서 기체황의 농도가 전

체적으로 매우 높게 나타났으며 중심부에서의 농도 분포에서

는 반응기 중간 지점 이후로 오히려 농도가 감소하여 다른 

조건과 구분되는 특징을 보였다. 이는 낮은 유량으로 충분한 

열량이 공급되지 못해 반응기 중간 지점에서 온도가 재생에 

필요한 온도 보다 낮게 형성되어 재생이 제대로 일어나지 못

하는 것을 Figure 3에서 확인할 수 있다. 이전 탈황연구에서 

중요한 공정 변수였던 투과도의 경우 Figure 2(c)에 나타난 

바와 같이 농도분포에 큰 영향을 끼치지 않았다. 이는 탈황에

는 반응기 내부 액체의 흐름이 투과도의 영향을 매우 크게 

받는데 반해 기체의 흐름은 상대적으로 투과도에 영향을 적

게 받기 때문인 것으로 판단된다.
Figure 3에는 퍼지가스 유량에 따른 온도분포와 이를 근거

로 재생이 일어나는 재생 활성영역과 그렇지 않은 비 활성영

역을 온도 444 ℃를 W. M. Haynes [13]이 황의 끓는점으로 

기술한 기준으로 구분하여 나타내었다. 유량이 클수록 반응

기내 공급되는 열량이 증가하여 입구와 출구의 온도차가 적

어짐을 Figure 3(b)에서와 같이 확인할 수 있다. 특히, 유량이 

기준 유량 대비 절반인 2.7 × 10-5 kg s-1인 경우, 반응기의 중

간지점 이후로 반응기 내부 온도가 재생 가능 온도 이하로 
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Figure 3. Temperature distribution according to gas flow rate (a) 
regeneration active zone distribution, (b) temperature at 
the center of the reactor.

Figure 4. Temperature distribution according to reactor size (a) 
regeneration active zone distribution, (b) temperature at 
the center of the reactor.

내려가는 것을 확인할 수 있으며 이는 Figure 2에서 중심부 

이하 영역에서의 기체황 농도 감소의 원인이 됨을 알 수 있

다. 또한, 퍼지가스의 기준 유량인 5.3 × 10-5 kg s-1의 출구부 

온도는 유속이 그 절반인 2.7 × 10-5 kg s-1의 반응기 중간지점

에서의 온도와 유사함을 알 수 있으며 이러한 경향은 다른 

유속들에서도 비슷하게 나타난다. 즉, 기준 온도 근방에서 반

응기 내 재생 활성 영역은 유속에 비례하게 나타남을 유추할 

수 있으며 이는 반응기에 공급되는 열량이 유량에 비례하기 

때문인 것으로 판단된다.

3.2. 반응기 크기에 따른 촉매 재생성능 분석

Figure 4에 나타난 바와 같이 반응기 크기의 영향을 분석하

기 위해 반응기의 직경을 2.54, 7.62, 12.7, 17.78, 22.86 cm로 

변화시키며 반응기 내 활성영역의 분포 변화를 살펴보았다. 
이전 탈황반응기에서는 반응기가 클 경우 반응이 일어나지 

않는 부분인 데드존이 발생해 탈황 성능의 저하 문제점이 있

었으나, 재생과정에서는 기체의 확산이 액체보다 잘 일어나

기 때문에 데드존에 대한 영향이 상대적으로 적을 것으로 예

상하였다. 하지만 Figure 4에 나타난 바와 같이 반응기의 지

름이 증가함에 따라 재생의 비활성영역이 급격히 증가하였으

며 기준 지름의 3배 이상 크기가 커질 경우, 재생이 입구 근처 

영역에서만 일어나는 것이 확인되었다.

이러한 결과는 반응기의 크기가 커짐에 따라 고온의 퍼

지가스가 공급해야 하는 열량이 증가했음에도 불구하고 유

량을 일정하게 유지시켜 생긴 문제로 판단된다. 더욱이 반

응기가 커짐에 따라 표면적의 증가로 열손실이 증가하여 재

생 공정에 필요한 에너지가 추가로 증가하는 문제도 발생

한다. 또한, 탈황-재생 통합프로세스에서 사용할 반응기임

을 고려할 때, 크기가 커질수록 단열 및 재생 프로세스 운전

에 대한 에너지 비용이 증가하는 문제와 탈황반응 시 데드

존의 증가 문제 등을 고려하면 탈황-재생 반응기 설계에서 

반응기의 직경을 증가시키는 방향은 적절하지 않은 것으로 

판단된다.

3.3. 반응기 단열성능에 따른 촉매 재생성능 분석

앞선 퍼지가스 유량과 반응기 크기의 영향에서 확인할 수 

있듯, 재생 공정에서 중요한 요소는 재생에 필요한 충분한 

열량이 반응기 내부에 골고루 전달되는 것이다. 이러한 관점

에서 반응기의 재생 성능에 영향을 미치는 또 하나의 주요 

변수로 반응기의 단열 성능을 생각할 수 있다. 열손실은 반

응기 표면에서 일어나게 되므로 단열 성능은 Figure 5에 나

타난 바와 같이 반응기 표면에서의 음수의 열 플럭스로 나타

낼 수 있으며 절댓값이 작을수록 단열 성능이 높은 경우에 

해당된다. 
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Figure 5. Temperature distribution according to heat loss of reactor 
(a) regeneration active zone distribution, (b) temperature 
at the center of the reactor. Figure 6. Time dependent result of regeneration process. Purge gas 

flow rate was 5.3 × 10-5 kg s-1 with initial temperature 
500 ℃ (a) residual sulfur distribution, (b) temperature 
distribution.Figure 5에서 나타난 바와 같이 반응기 표면에서의 열손실

이 일정 수준 이상 커질 경우(40 W m-2), 재생이 일어나지 

않는 비활성영역이 증가되는 것을 확인 할 수 있다. 또한 열

손실의 변화에 따른 반응기 출구온도 변화를 살펴보면 손실 

열 플럭스가 10 W m-2씩 증가할 때 마다 출구온도가 약 14 
℃씩 감소되는 것을 확인 할 수 있다. 이러한 결과는 향후 반

응기 상세 설계 시 단열성능 설계 기준으로 활용될 수 있을 

것으로 기대된다.

3.4. 비정상상태 분석을 통한 촉매 재생 소요시간 예측

앞선 정상상태 해석 결과들을 바탕으로 실제 반응기를 재

생 하는데 소요되는 시간을 예측하기 위해 비정상상태 해석

을 실시하였다. 비 정상상태 해석의 경우, 정상상태 해석에서 

다루지 못했던 시간에 따른 촉매 내 잔류황의 농도 변화를 

예측할 수 있기 때문에 잔류황의 농도에 따른 기체황의 반응

속도 모델로 Hodge and Johnson [14]의 탈황에 대한 식인 

Equation (7)을 사용하였다.
Figure 6(a)에는 시간에 따른 잔류황의 농도분포 변화가 나

타나 있다. 초기 2 h까지는 Figure 6(b)에 나타난 바와 같이 

반응기가 상온에서부터 재생에 필요한 온도까지 도달하는데 

시간이 필요하여 농도의 변화가 거의 나타나지 않다가 4 h 
이후부터 빠르게 감소하는 것을 확인할 수 있다. 약 24 h 지난 

시점에서는 전체 촉매의 절반가량이 재생이 완료 되었으나 

32 h이 지나도 출구부 근방의 촉매의 재생은 매우 더디게 진

행됨을 확인할 수 있다. 이는 잔류황의 농도가 낮아짐에 따라 

기체황으로 재생되는 반응속도가 농도에 비례하여 감소하기 

때문으로 판단된다. 
보다 체계적인 정량 분석을 위해 퍼지가스의 유입온도와 

유량을 변화시키며 반응기내 촉매의 재생 상태를 살펴보았

다. 촉매의 재생 정도를 정량화하기 위해 아래와 같은 정의를 

사용하여 각 조건에 따른 촉매 재생 변화를 Figure 7에서와 

같이 살펴보았으며, 재생의 정도를 정량적으로 알아보기 위

한 식으로 Equation (8)을 사용하였다.

Regeneration ratio initial
out

× (8)

Sinitial : Initial amount of sulfur in catalysts
Sout : Emitted amount of sulfur from reactor

Figure 7(a)에 나타난 것처럼 퍼지가스의 유입온도를 증가

함에 따라 재생에 소요되는 시간이 매우 빠르게 감소함을 확

인할 수 있다. 특히 온도를 50 ℃만 상승시켜도 24 h 이전에 

재생이 완료되는 것으로 예측되었다. 유입온도를 200 ℃ 상

승할 경우, 재생을 8 h 이내에 모두 완료할 수 있어 빠른 재생

이 필요할 경우 고온의 퍼지가스를 사용하는 것이 매우 효율
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Figure 7. Regeneration ratio change according to purge gas initial 
temperature and flow rate (a) initial temperature, (b) flow 
rate.

적임을 확인하였다. 하지만 퍼지가스의 온도에 따른 영향과 

달리 유량에 따른 변화는 Figure 7(b)에 나타난 바와 같이 상

대적으로 변화가 적게 나타났다. 따라서 효율적인 촉매 재생

을 위해서는 퍼지가스의 유량을 증가시키기보다 온도를 증가

시키는 것이 더 효율적임을 알 수 있다. 이러한 결과는 향후 

재생 공정 디자인 시 반응기의 단열과 고온의 퍼지가스를 확

보하여 가능한 높은 온도의 퍼지가스를 공급하는데 중점을 

두고 공정을 디자인해야 효율적인 재생 공정이 가능함을 시

사한다.

4. 결 론

본 연구에서는 수치해석을 통해 연료전지용 디젤 흡착 탈

황반응기의 촉매 재생 공정을 모사하여 공정 운전에 필요한 

기초 공정 조건을 도출하는 연구를 수행하였다. 촉매 재생에 

사용되는 질소 퍼지가스의 유량, 충전된 탈황촉매의 투과율, 
반응기의 크기, 반응기의 단열 성능에 따른 정상상태 해석을 

통해 각각의 요소가 촉매 재생에 미치는 영향들을 살펴보았

다. 온도의 영향을 거의 받지 않았던 탈황공정과 달리 촉매의 

재생 공정에서는 온도 변화에 따라 촉매의 재생이 영향을 매

우 크게 받는 경향을 확인 하였다. 또한 이전 탈황 연구에서 

중요한 공정 변수였던 충전된 촉매의 투과도, 충전층의 공극

률 등은 재생 공정에는 큰 영향을 미치지 못하는 것이 확인되

었다. 정상상태해석에서 도출된 기본적인 결과들을 바탕으로 

비정상상태 해석을 수행하여 재생에 소요되는 시간을 예측하

였다. 또한 퍼지가스의 유량과 유입온도를 변화시키며 재생

에 소요되는 시간을 분석한 결과 퍼지가스의 유입온도를 높

이는 것이 재생에 더 효과적임을 확인하였다. 일반적으로 탈

황-재생 통합프로세스에서는 탈황이 진행되어 촉매가 비 활

성화되는데 소요되는 시간이 촉매를 재생하는데 소요되는 

시간보다 더 길기 때문에 통합 프로세스에 사용되는 반응기

의 수에 따라 적절한 재생 소요 시간을 결정하여 운영하는 

것이 중요하다. 이러한 의미에서 본 연구결과는 향후 흡착-
재생 통합프로세스 및 용융탄산염 연료전지까지를 모두 포

괄하는 공정설계에 대한 기본적인 정보를 제공하여 Wu et 
al. [15]이 사용한 PRO/II나 일반적으로 널리 쓰이는 Aspen 
HYSYS 등의 공정 설계 프로그램 시뮬레이션을 구동하는데 

사용될 것이며, 또한 이를 직접 운영하는데 필요한 기초 정보

를 제공할 수 있을 것이다. 궁극적으로는 선박용 연료전지에 

사용 가능한 흡착탈황기 기술 국산화에 기여할 수 있을 것으

로 기대된다.
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Nomenclature

Qm : Flow rate
u : Fluid velocity
µ : Viscosity
ρ : Density
K : Permeability
p : Pressure
QT : Heat transfer rate
Cp,eff : Effective specific heat
T : Temperature
q : Heat flux
keff : Effective heat conductivity
Dr : Diffusivity of residual sulfur 
Cr : Concentration of residual sulfur
R : Reaction rate of phase change
Nr : Number of residual sulfur
Dv : Diffusivity of sulfur vapor 
Cv : Concentration of sulfur vapor 
Nv : Number of vapor sulfur
mt : Total sulfur remaining on the catalyst at time t (mol)
m0 : Sulfur present when desorption is initiated
kd : Velocity coefficient of the desorption process
Sinitial : Initial amount of sulfur in catalysts
Sout : Emitted amount of sulfur from reactor
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