HANJUNG 실험연소로의 NOx 배출 특성 연구
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서 론
국내에서는 환경의식이 날로 고조되어 대기오염 물질의 배출규제가 크게 강화될 전망이다. 대형 발전설비에서의 질소산화물(NOx)은 연료가 석탄일 경우에 350ppm(6% O2), 유류는 250ppm이 규제치 였으나, 향후에는 석탄은 200ppm, 유류는 150ppm으로 강화될 전망이다. 질소산화물은 황산화물과 달리 연소방법의 개선으로 제어가 가능하므로 국내외에서는 저 NOx보일러를 개발하고 있으며, 선진국에서는 이미 150~200ppm까지 제어할 수 있는 기술을 보유하고 있다[1,2].

한국중공업㈜은 국내 산업의 보호 측면에서, 공해물질 저감 및 효율향상을 통한 효과적인 연료의 사용을 목적으로 1.0MWth 석탄 실험연소로를 제작하여 운영 중에 있다.  현재 실험연소로를 이용하여 연소성능 실험과 공해물질 배출특성 연구를 수행 중에 있으며, 본 논문에서는 HANJUNG 실험연소로에서 공기다단에 따른 NOx 배출과 연소율을 측정하여 그 결과를 고찰하였다.

실험장치 및 방법
Fig. 1은 버너의 개략도를 나타낸 것이다[3].  중심에서 Core 공기가 공급되고, 그 주위로 1차 공기와 석탄이 분사되며 바깥으로 2차 공기가 공급된다.  2차 공기에는 선회가 부여되는데 선회강도(Swirl number)는 0~0.79 이며, 선회기(Swirl Generator)는 가변블록형(Movable block type)이 사용되었다.  설치된 버너는 Core, 1차, 2차 공기 및 석탄은 quarl 내에서 공급되고, 3차 공기는 quarl 외부에서 4개의 덕트를 통해 공급되는 EASB(Externally air-staging burner)형식이다.  여기서 1차영역 공기비(Primary zone air ratio, (p)는 공급되는 석탄이 요구하는 이론 공기량(즉, 과잉공기비가 1.0일때의 공기량) 대한 quarl 내에서 공급되는 연소용 공기량의 비로 정의하고, 이것은 석탄이 1차적으로 연소되는 환원영역(Reduction zone)의 공기비를 의미한다.

실험탄 및 회분(ash)의 공업분석은 TGA-501 (LECO사)로 분석하였고, 원소분석 중 C,H,N성분은 CHN-600 (LECO사), S성분은 SC-432(LECO사)로 분석하였다. 이때 분석된 회분의 성분을 통해 연소율(burnout, Tx)은 다음과 같이 구했다[4,5].
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여기서 A0은 연소전의 회분량(wt%)이고, A1는 연소후의 회분량(wt%)이다.  NOx측정은 화학발광식 분석기(chemiluminescence analyzer, Thermo Environment사 Model 42)를 사용하였고, 내화물의 온도와 연소로 내의 온도측정에는 R-type의 열전대를 사용하였다.
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       Fig. 1 EASB Type Burner             Fig. 2 Effect of operating mode on NOx 

                                              and burnout

분석 및 실험결과

본 연구에서는 호주산 유연탄인 Blair-athol coal을 사용하였고, 석탄공급 장치에서 공급되는 미분탄은 80㎛ 이하가 83.4%로 발전소에 공급되는 미분탄 입자크기와 유사하도록 분쇄하였다. 공기비는 (=1.2를 선택하여 버너의 공기다단에 따른 NOx 배출과 연소율의 특성을 조사하였다. 
Fig. 2에서는 운전모드별 NOx와 연소율의 변화를 나타내었다. 3차공기를 다단공기로 하고, 공기량을 변동시켜 실험하였다. 다단공기량이 적을 경우에는 NOx와 연소율이 증가하였지만, 다단공기량을 점점 증가시킬수록 NOx와 연소율이 감소하는 경향을 보였다. 이때 다단공기량은 전체공기량에 비해 최소 40%이상이 공급되어야만 NOx가 감소되었다.

Fig. 3은 1차영역 공기비(primary zone air ratio, (p)의 변화에 따른 NOx배출 특성과 연소율의 변화를 나타낸 것이다. (p가 0.6에서 0.9로 증가함에 따라 NOx 배출은 증가하였고, 연소율은 (p가 증가해도 큰 변화는 없지만, 전체적으로 약간 증가하는 경향을 보이고 있다.  이것은 1차영역으로 유입되는 공기량이 증가되므로 난류강도가 증가되어 산화제와 석탄입자의 혼합을 촉진시키고, 이러한 혼합 촉진은 석탄의 휘발분과 char 입자의 격렬한 산화작용으로 NOx 발생을 증가시키지만, 전체 공기비가 일정하므로 연소율에는 큰 영향을 주지 않는 것으로 사료된다.  이상과 같이 (p가 낮을수록 즉, 1차 영역에서 연료가 과농할수록 NOx는 저감되지만 연소율에는 큰 변화가 없었음을 알 수 있었다.
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Fig. 3  Effect of primary zone air ratio((p) on NOx emission and burnout

Fig. 4에서는 NOx농도에 대한 연소율을 나타내었다. 그림에서 실선은 IFRF의 EASB형 버너를 사용하여 구해진 NOx농도와 연소율간의 관계를 나타낸 것으로, 본 연구의 결과들을 IFRF에서 실험한 결과(실선범위 내)와 비교하면, 거의 대부분이 실선내에 포함되고 있다. NOx가 500ppm(0% O2)이상인 경우에는 연소율이 거의 일정한 값을 유지하지만, 500ppm이하인 경우에는 NOx를 감소시키면 연소율도 같이 낮아지는 경향을 보이고 있다. 또한 전술한 결과들과 마찬가지로 중심공기를 가지는 조건들이 높은 NOx배출을 보이고 있음을 알 수 있었다.

NOx의 생성을 제어하기 위한 여러 연구자들이 각종 모델을 연구한 결과에 의하면[6], NOx의 생성은 Fig. 5(a)와 같이 설명된다. 석탄에 포함된 연료-N은 화염속에서 HCN으로 급속하게 전환되고, O 및 H와 반응하여 상대적으로 천천히 NHi(i= 0, 1, 2, 3)로 전환된다. NHi는 O 및 OH라디칼과 반응해 NO를 생성하지만 NO와 반응하여 N2로 환원된다.

연료-N에 의해 생성된 HCN의 가스상 반응이 난류확산 석탄화염에서는 NOx의 생성을 지배하므로, NOx는 석탄의 휘발성 물질에 의해 생성되고, 탈휘발 과정 동안 가스환경에 의해 제어되어 최소화 되는 것으로 사료된다. 또한 만약 석탄입자가 산소가 희박한 영역에서 탈휘발 된다면 휘발성 질소화학종이 Fig. 5(a)의 (I)반응과 같이 열분해에 의해 생성된 탄화수소계 중간생성물(H) 또는 NO와 반응하여 질소분자로 감소된다.

따라서 본 연구에 사용된 EASB(externally air-staging burner)형 버너는 Fig. 5(b)와 같이 버너 출구에 내부 재순환 영역(IRZ)이 형성되고, 이 영역 내부로 석탄입자가 유입되어 탈휘발 반응(devolatilization)에 따른 환원영역이 형성되므로 앞선 설명과 같이 NOx가 저감된다.  한편 EASB버너는 연료가 과농한 1차 반응영역을 형성시키므로, 이 영역에서 미 연소된 촤(char)가 잔존하게 되고, 이것은 화염의 외부로부터 즉, 버너의 컬 외부에서 공급되는 공기(본 연구에서는 3차공기)의 주입에 의해 완전연소 된다.
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      Fig. 4 Relationship between NOx          Fig. 5 Air staged combustion 

           and burnout                           and NOx formation

결 론

한국중공업㈜ 1MWth 실험연소로에서 호주산 Blair-Athol 탄으로 연소성능 및 공해배출 특성 실험을 수행한 결과, 다음과 같은 결론을 얻었다.

1. 다단공기가 공급되는 경우에 중심공기의 공급은 연소율은 증가시켰지만, 1차영역의 (p를 증대시켜 휘발성 질소산화물이 O 및 OH와 반응하여 NO를 생성하므로 NOx 배출 저감에는 효과가 없었다. 

2. (p가 낮을수록 즉, 1차 영역에서 연료가 과농할수록 NOx가 저감되는 것은 환원영역이 형성되어 휘발성 질소산화물이 N2로 전환되기 때문이다.

3. 공기다단 연소에서는 NOx배출을 500ppm이하로 감소시키게 되면 연소율도 감소하게 된다.
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