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Development of Metallic Monolith Catalysts for Hydrocarbon

Steam Reforming to Produce Hydrogen

So Yeon Kang

Department of Chemical engineering, The Graduate School,

Pukyoung National University

Abstract

Conventional catalysts used for hydrocarbon steam reforming for 

hydrogen production include pellet catalysts in which a catalyst is 

supported on a ceramic support. Pellet catalyst is suitable for large

capacity system because it is easy to manufacture and manage 

reforming system. However, high pressure losses may limit heat and 

material delivery, channeling of reaction gas can cause lowering for 

catalyst utilization rate, and slower response characteristics due to 

conductivity of low thermal. In order to compensate for the 

disadvantages of these pellet catalysts, monolith catalyst coated on a 
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honeycomb type metal substrate was development to apply them to 

small fuel cells. The metal monolith catalyst is excellent in thermal 

conductivity and mechanical strength, and has a high degree of freedom 

in shape, so it is possible to manufacture various reformer types. In 

addition, since a small amount of catalyst is coated on a monolith, the 

amount of catalyst used can be reduced to 1/10 or less of the pellet 

catalyst. In this study, a produced high flow reactor and a three-stage 

continuous reactor were used to evaluate the performance and 

characterization of monolith catalysts. The catalytic reaction 

characteristics of the steam reforming of hydrocarbons and the water 

gas shift reaction were analyzed according to the changes of main 

catalyst, support of catalyst, reaction temperature, gas space velocity 

(GHSV) and steam to carbon ratio. These results are compared to the 

response characteristics of the pellet catalyst. GC / TCD / FID and GC-

MS were used for gas analysis before and after the reaction.
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제 １ 장 서 론

환경문제의 관심과 함께 신∙재생에너지에 대한 연구가 끊임없이 진행되

고 있으며, 그 중 수소 에너지가 차세대 에너지원으로 기대되고 있다. 수소

에너지 연구는 수소의 제조, 저장, 이용 등 각 분야에서 이루어지며, 수소

에너지 기술 개발은 온실가스 방출에 의한 지구온난화와 기후변화 대응 정

책에 기여할 뿐 아니라 미래의 지속적인 에너지 공급에 대한 가능성을 제

공해 주고 있다. 이에 따라 수소에너지를 기반으로 한 연료전지 및 기타

적용분야에 대한 관심이 증가하였으며, 더불어 연료전지용 수소 생산을 위

한 소규모 반응기(small-scale reactor)의 필요성이 대두되고 있다[1].

수소는 산업 원료 공정 후 부산물로 생성되지만, 수소 저장 및 운송의

한계로 인해 소규모 연료전지용 수소 생산에 대한 새로운 공정 설계가 필

요하며, 촉매와 개질 반응기에 대한 연구가 진행되고 있다. 수소를 생산하

는 연료 개질 기술은 수증기 개질(SR, steam reforming), 선택적 산화

(PrOx, Preferential Oxidation), 자열 개질(ATR, autothermal reformer) 등

이 있으며, 그 중 수증기 개질 반응의 경우 2012년 미국 전체 수소 생산량

의 95%를 차지할 만큼 높은 수소 생산 효율을 가진다[2, 3] .

기존의 수증기 개질 반응기에는 알루미나 지지체(alumina support)에

니켈(Ni)이 담지된 펠릿(pellet) 촉매가 사용되어 왔으며, 니켈의 소결 현
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상, 탄소 침적에 대한 저항성으로 인해 촉매의 안정성을 확보하고자 소량

의 귀금속(Pd, Pt, Rh, Ru)을 첨가한 촉매의 연구도 진행되고 있다[4, 5]. 펠

릿 촉매는 작업이 단순하지만 압력강하, 열 및 물질전달 제한, 느린 응답

특성 등의 단점을 가지고 있다. 이에 따라 기존의 수증기 개질 반응기에

사용되어 온 펠릿 촉매의 단점을 보완하고자 모노리스(monolith) 촉매에

대한 연구가 진행되고 있다[6]. 모노리스 촉매는 1970년대 중반부터 자동

차 배기가스 제어를 위해 사용되어왔으며, 기체공간속도를 빠르게 유지하

면서도 압력 손실을 최소화할 수 있어 휘발성 유기 화합물의 제거나 NOX

의 선택적 환원제거 등 환경 관련 공정에 활용되며, 최근에는 천연 가스

개질 반응기에 적용되고 있다[7]. 

모노리스 촉매는 긴 다각형이 규칙적으로 배열된 수 백개의 평행한 채

널로 구성되어 압력 손실과 채널링(channeling) 등의 단점을 해결할 수 있

으며, 촉매를 워시코팅(wash-coating)하여 사용한다. 코팅된 촉매층의 두

께는 75-100㎛ 이하로 빠른 응답 특성과 구조적 안정성을 가질 수 있다. 

이러한 장점을 가진 모노리스 촉매의 구조체는 세라믹과 금속 형태로 이루

어져 있다. 금속 구조체는 Fe-Cr 합금(Fe-Cr alloy), 알루미늄(Al), 스테인

리스 강(Stainless steel) 등이 사용되며, 용도에 따라 열전도성과 열팽창계

수가 고려된다[8]. 금속 모노리스의 경우 높은 열전도도로 열 반응 특성이

좋으며, 기계적 강도가 우수한 장점을 가진다[9]. 또한 형상 자유도가 크므

로 다양한 형상의 개질 반응기 제조가 가능하다.

본 연구에서는 개발된 모노리스 촉매와 펠릿 촉매의 탄화수소(메탄,
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프로판) 수증기 개질 반응을 비교해 모노리스 촉매의 우수한 성능을

확인하고자 하였으며, 수증기 개질, 수성가스전이, 일산화탄소의 선택적

산화 반응의 3단 연속 반응을 통해 합성가스의 일산화탄소 농도를 10ppm 

이하로 감소시켜 실제 PEMFC를 구동하고자 하였다.
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제 ２ 장 이 론

2. 1 수소와 연료전지

2. 1. 1 수소의 제조

수소(H2)는 최근 이슈가 되고 있는 온실가스인 이산화탄소를 배출하지

않는 순환형 에너지로 대부분 물(H2O)과 석탄, 석유 그리고 가스 등 탄화

수소(hydrocarbon)의 구성 물질로서 존재하며 수소 자체로는 지구상에 거

의 존재하지 않는다. 이에 따라 수소는 탄화수소의 개질 또는 물의 전기분

해를 통해 얻어지는 2차원 에너지로 생산되며, 수소를 생산하는 방법은

Figure 1과 같이 화석원료로부터 생산하는 방법과 신∙재생에너지로부터 생

산하는 방법으로 구분할 수 있다. 태양광, 풍력, 광촉매, 바이오 등과 같은

신∙재생에너지를 사용하여 수소를 생산하는 것이 이상적이나 낮은 경제성으

로 인해 현재는 석유, 천연가스, 석탄 등과 같은 화석원료로부터 수소를 생

산한다. 이에 따라, 탄화수소 연료의 수증기 개질 반응을 통하여 수소를 생

산하는 것이 일반적이고 천연가스 수증기 개질 반응에 의한 수소 생산이

전체 수소 생산량의 약 50％를 차지한다[10].



- 5 -

Figure 1. Schematic diagram of hydrogen generation and fuel cell technology.
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2. 1. 2 연료전지

연료전지(Fuel cell)는 수소와 산소의 화학반응으로 생기는 화학에너지

를 직접 전기에너지로 변환시키는 기술이다. 화학반응은 촉매층 내에서 촉

매에 의하여 이루어지며 일반적으로 연료가 계속적으로 공급되는 한 지속

적으로 발전이 가능하다. 또한, 연료의 연소를 통한 에너지 변환 과정을 거

치지 않고 전기를 생산하기 때문에 에너지 손실이 적고, 친환경적이며, 수

소가 갖고 있는 화학적 에너지를 직접 전기에너지와 열로 변환시킨다. 따

라서 기존의 열기관이 갖고 있는 열역학적인 제한(Carnot 효율)을 받지 않

기 때문에 발전 효율은 40-55%로 기존의 발전 장치에 비하여 매우 높으

며, 열을 이용하는 열 병합 발전을 채택하는 경우에는 열효율이 80%까지

이르게 된다[11]. 이에 따라, 연료전지는 기존의 화력 발전을 대체할 수 있

다는 점에서 많은 관심을 받고 있으며, 분산 전원용 발전소, 열 병합 발전

소, 수소자동차와 전기자동차의 동력원으로 소형화와 이동형 연료전지에

대한 연구 및 개발이 진행되고 있다[12].

연료전지는 전해질의 종류에 따라 인산형 연료전지(PAFC, phosphoric 

acid fuel cell), 고분자 전해질 연료전지(PEMFC, polymer electrolyte 

membrane fuel cell), 알칼라인 연료전지(AFC, alkaline fuel cell), 용융 탄

산염 연료전지(MCFC, molten carbonate fuel cell), 고체 산화물 연료전지

(SOFC, solid oxide fuel cell)로 분류된다. 이 중 고분자 전해질 연료전지는

작동 온도가 낮고 전류 및 출력 밀도가 높다. 또한 낮은 중량 및 소형화,광

범위한 출력으로 응용분야가 다양하다는 장점이 있다[12, 13]. 반면, 저온
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(60-80℃)에서 가동하기 때문에 고온에서 작동되는 개질 반응기와 연계하

기 어렵다는 문제점이 있으며, 전극 촉매로 백금(Pt)을 사용하기 때문에 반

응 후 합성가스 내의 일산화탄소 허용범위가 낮다는 단점이 있다[14].
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Table  1.The requirement for the principal types of fuel cell.
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2. 1. 3 연료 개질 반응기와 연료전지의 구성

고분자 전해질 연료전지용 수소 제조를 위한 연구가 진행되고 있으며, 

연료 개질 반응기(fuel reformer)에서 사용되는 연료 개질 기술은 연료전지

스택 가동에 필수적인 수소 생산 및 공급 시스템 기술이다. Figure 2는 연

료전지 시스템 구성도를 나타내며, 연료 개질 장치는 개질 반응기, 수성가

스전이 반응기와 선택적 산화 반응기로 구성된다[15]. 개질 반응기의 종류, 

작동 조건 및 연료에 따라 수증기 개질 반응 후 생성되는 합성가스의 일산

화탄소 농도는 3-10%이고, 수성가스전이 반응을 통해 일산화탄소가 수소

및 이산화탄소(CO2)로 전환된다. 연속적인 두 공정을 통하여 40-75%의 수

소, 0.5-1%의 일산화탄소, 15-25%의 이산화탄소, 15-30% 등을 함유하는

합성가스가 생성된다[12]. 0.5-1%의 일산화탄소는 선택적 산화 공정을 통

해 고분자 전해질 연료전지에 고농도의 수소를 공급하기 허용범위로 알려

진 10ppm 이하로 감소시켜야 한다.
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Figure 2. Schematic diagram of the fuel cell system.
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2. 2 연료 개질 기술

연료 개질 기술은 용도에 따라 높은 농도의 수소를 생산하며 장시간

가동이 가능한 수증기 개질(steam reforming), 부분 산화 개질(partial 

oxidation reforming), 수소 농도가 낮지만 초기 시동 및 부하 변동에 따른

응답성이 좋은 자열 개질 기술이 있으며, 기타 개질 기술로 이산화탄소

개질(CO2 reforming), 플라즈마 개질(plasma reforming) 등이 있다. 개질

반응은 연료전지의 종류, 시스템의 수요와 양, 열 관리 전략에 따라

결정된다. 

수증기 개질 반응은 탄화수소와 물을 반응시켜 수소를 생산하는

방식으로 가장 높은 수소 수율을 얻을 수 있으며, 미국 수소 생산의

95%를 차지할 만큼 경제성이 입증되었다[3]. 

CnHm + nH2O → nCO + (n+m/2)H2 

부분 산화 반응은 탄화수소와 산소를 반응시켜 연료의 부분 산화를

유도하는 반응이다. 약한 발열 반응이지만 반응성이 우수하여 빠른 시동

특성을 보이며, 외부 열원이 불필요하여 개질 반응기의 크기를 줄일 수

있으나 촉매 열화로 온도 제어가 어렵다는 단점이 있다[16].

CnHm + n/2O2 → nCO + m/2H2

자열 개질 반응은 수증기 개질 반응과 부분 산화 반응의 조합으로

부분 산화 반응에서 생성된 열을 흡열 반응인 수증기 개질 반응에

공급하여 수소를 생산하는 것으로 온도 제어가 어려운 부분 산화 반응보다
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높은 시스템 효율을 제공한다[17]. 

이산화탄소 개질 반응은 메탄과 이산화탄소를 고온에서 반응시켜

수소와 일산화탄소를 얻는 강한 흡열 반응이며, 온실가스의 주범인

이산화탄소를 반응물로 쓴다는 장점을 가지고 있지만 강한 흡열 반응으로

외부로부터 많은 열이 필요하다는 점과 탄소 침적에 의하여 촉매가

비활성화 된다는 단점을 가지고 있다[18].
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2. 2. 1 수증기 개질(SR, Steam Reforming) 

수증기 개질(steam reforming)은 탄화수소와 수증기를 열이나 촉매의

작용에 의하여 탄화수소의 구조를 변화시켜 수소를 생산하는 공정이며, 1몰

당 수소 수율이 높은 합성가스이다.

CnHm + nH2O ↔ nCO + (n+m/2)H2

수증기 개질 반응의 부산물로 일산화탄소가 생성되며, 강한 흡열 반응

으로 지속적인 열에너지를 필요로 해 열역학적으로 고온 및 저압 조건에서

정반응의 진행이 유리하다. 탄화수소 수증기 개질 반응 후 합성가스의 수

소 농도 75-79%, 이산화탄소 농도 10-12%, 일산화탄소 농도는 13-15%

를 가지며, 일산화탄소의 농도를 10ppm 이하로 감소하기 위해 수성가스전

이 반응 및 선택적 산화 반응을 하기도 한다. 수성가스전이 반응의 경우

단독적으로 진행되나, 수증기 개질 반응의 부반응으로 나타나기도 한다. 

탄화수소 수증기 개질 반응 식은 H2O/CnHm의 몰 비에 의해서 결정되며, 

메탄 수증기 개질 반응의 경우, 양론적으로 필요한 H2O/CH4의 몰 비는 1

이지만 이와 같은 반응조건에서 탄소 침적이 발생한다. 이는 열역학적으로

예측할 수 있는 메탄의 분해 또는 일산화탄소의 불균형(Boudouard

reaction)에 의한 것으로 알려져 있다[19].

2CO → C + CO2

CH4 → C + 2H2

수증기 개질 촉매로는 니켈이 널리 사용되고 있으며, 니켈 촉매에 비

해 우수한 반응을 나타내고 탄소 침적이 적어 수증기 개질 반응에 대한 촉
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매 성능을 개선하는 귀금속 촉매에 대한 연구가 진행되고 있다[4, 20].

문헌에 따르면, 귀금속 촉매는 메탄[21-24], 프로판[25-27]의 수증기

개질 반응에 대한 촉매로서 광범위하게 연구되어 왔으며, 귀금속 촉매가

탄소 침적을 억제하는 이유는 귀금속 촉매의 낮은 탄소 용해도 때문이다

[5]. 또한 귀금속 촉매는 첨가량이 낮은 경우에도, 촉매 활성의 촉진 및 탄

소 침적 억제에 효과적이다[28]. 그러나 귀금속(Pd, Pt, Rh, Ru)의 대규모

사용은 상대적으로 높은 비용으로 인해 상용화에 어려움이 있다.

2. 2. 2 수성가스전이(WGS, water gas shift)

수성가스전이(water gas shift)반응은 수증기 개질 반응 후 7~12%인일

산화탄소 농도를 낮추고 수소 생산을 위한 공정이며 발열반응이다.

CO + H2O → CO2 + H2

수성가스전이 반응은 평형상수가 온도 증가에 따라 감소하게 되므로

(k=4.099×10, 300℃ 또는 2.359×102, 200℃) 저온 반응이 유리하다[11, 

29]. 수성가스전이 반응은 Fe-Cr 산화물 촉매를 사용하여 350-450℃에서

일산화탄소의 농도를 3-5% 감소시키는 고온 수성가스전이 반응과 Cu-

ZnO 촉매를 사용하여 190-250℃에서 저온 수성가스전이 반응으로 구성되

며, 촉매양과 반응 단계에 따라 일산화탄소의 농도를 0.3-1%로 감소시킬

수 있다. 고온전이반응은 반응 속도 증가이고, 저온전이반응은 높은 일산화

탄소의 전환율을 얻기 위함이다[18, 30, 31].
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2. 2. 3 선택적 산화 (PrOx, Preferential Oxidation)

수성가스전이 반응 후 생성되는 약 0.5~1.0%의 일산화탄소를 고분자

전해질 연료전지에 주입할 경우 연료전지의 음극에 사용되는 백금 전극 촉

매에 강하게 흡착하고 피독 시킴으로써 스택 성능이 저하된다. 이에 따라

고분자 전해질 연료전지에 허용되는 것으로 알려진 10ppm 이하로 일산화

탄소를 제거해야 하며, 제거 방법은 일산화탄소의 선택적 산화, 촉매 메탄

화, Pd 막 분리 등이 연구되고 있다[12]. 이 중 일산화탄소의 선택적 산화

반응은 일산화탄소와 산소를 반응시켜 제거하는 방법으로 과도한 수소 소

비 없이 일산화탄소를 줄일 수 있는 경제적인 방법이다. 

CO +
�

�
O2 → CO2

H2 + 
�

�
O2 → H2O

선택적 산화 반응은 산소가 일산화탄소와 반응하는 동시에 수소와 반

응하는 부반응이 일어나게 되므로 일산화탄소의 선택성이 높은 촉매가 요

구되며, 선택성이 낮을수록 산소/일산화탄소의 비율이 높아야 한다. 선택적

산화 반응의 온도는 100-200℃이며[32], 사용되는 촉매로는 귀금속과 금

속산화물로 나뉘어진다. 그 중 값은 비싸지만 일산화탄소의 선택성 및 촉

매 반응이 좋은 귀금속 촉매의 연구가 활발하게 진행되고 있다[33, 34].
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Figure 3. Hydrogen production process for fuel cell.
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2. 3 촉매

2. 3. 1 모노리스(monolith) 촉매

기존 수증기 개질 반응에 사용되어 온 펠릿 촉매는 압력 강하

(pressure drop), 열 및 물질 전달 제한, 느린 응답 특성 등 여러 가지 문

제점들을 가지고 있다. 이러한 펠릿 촉매의 단점을 보완하고자 모노리스

촉매의 개발이 이루어졌다. 모노리스 촉매의 경우 단위 체적당 높은 표면

적으로 적은 양의 촉매를 반응에 참여시킴으로써 촉매의 활용성을 높이고, 

생성된 채널로 인한 낮은 압력 강하, 뛰어난 내마멸성 등 여러 가지 장점

을 가지고 있다. 모노리스 촉매는 세라믹과 금속 형태로 나누어지며, 세라

믹 형태의 모노리스 구조체의 경우 낮은 열팽창 계수를 갖는

2MgO2•Al2O3•5SiO로 구성되어[9] 열 충격에 강하며, 워시코팅에 적합한

다공성 및 다각형 모양의 평행한 수 백개의 채널 분포 및 1450℃의 융점

으로 우수한 내화성을 가지는 장점이 있다[10]. 하지만 세라믹 형태로 구

성되어 있기 때문에 기계적 충격에 약하며, 낮은 열전도성으로 열 교환이

필요한 분야에 적용하기 어렵다는 문제점이 있다. 반면, 금속형태의 모노리

스의 경우 낮은 압력 강하와 채널링 발생이 감소하여 열 및 물질 전달이

우수하다. 또한 세라믹에 비해 기계적 충격에 강하며 우수한 열전도성을

가진다는 장점이 있고, 형상 자유도가 커 다양한 형태의 개질 반응기 제조

가 가능하다.
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Figure 4. Photographs of the monolith substrate:

(a) Ceramic substrate; (b) Metallic substrate.
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2. 3. 2 촉매 코팅

촉매 코팅은 스프레이 코팅(spray coating), 딥코팅(dip coating), 워시

코팅(wash-coating) 등의 습식 코팅법이 있다[35, 36]. 본 연구에서는 워

시코팅법을 사용했으며, 균일한 코팅량을 얻기 위해 자체 제작한 코팅 장

비를 사용하였다. 워시 코팅은 코팅 용액인 촉매 슬러리를 제조하여, 촉매

슬러리에 모노리스 구조체를 담지 시킨다. 담지된 모노리스 구조체는 내부

벽면에 촉매가 코팅되며, 표면에 남아 있는 슬러리를 air로 제거하는 방법

이다. Air로 표면의 촉매를 제거할 때 내부 벽면에 코팅된 촉매가 함께 제

거되지 않도록 주의하며, 건조 및 소성 단계를 통해 모노리스 촉매가 제작

된다[37].

코팅에 사용되는 촉매 슬러리는 촉매의 성질, 용매의 성질 및 슬러리

의 pH, 점도, 제타 전위 등을 고려하여 제조한다[6]. 특히, 촉매의 성질 중

입자크기는 코팅의 접착력과 관계가 있으며, 입자 크기가 작을수록 접착력

이 우수하다[38].
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Figure 5. Schematic diagram of catalyst wash-coating process.
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제 ３ 장 실 험

3. 1 촉매

3. 1. 1 촉매 분말 제조

본 연구에서는 수증기 개질 반응, 수성가스전이 반응에 대해 각각의

촉매를 제조하였다. 수증기 개질 반응의 촉매는 상용 촉매인 3mm의 구형

의 Ru/Alumina 펠릿 촉매와 함침법(incipient wetness)으로 합성한 백금족

원소(PGM, platinum group metals)가 담지된 촉매를 코팅하여 모노리스형

의 K-1, K-2, K-3, K-4, K-5를 제조하였다. 제조된 모노리스형 촉매는 내

열성과 넓은 표면적을 얻을 수 있는 La[39]이 함유된 γ-Alumina (MI386, 

solvay)[40, 41]와 내구성이 우수하며 동일한 조건하에서 Ni계 촉매보다

우수한 성능을 가진 백금족 원소의 nitrate계와 amine계 (SNS inc.)의 용액

을 원하는 조성비에 따라 증류수에 혼합하였다. 이 혼합물을 진공증발기

(evaporator)를 사용하여 상온에서 30분간 혼합 후 90℃에서 혼합하며 수

분을 증발시켰다. 합성 촉매의 잔여 수분 제거를 위해 순환 건조기에서 24

시간 건조 후 300㎛ sieve로 촉매 입자 크기를 조절하고 500℃에서 2시간

소성하여 제조하였다.

수성가스전이 반응은 상용 촉매인 원기둥형의 LTS (low temperature 
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shift), HTS (high temperature shift) 펠릿 촉매와 공침법(co-precipitation)

으로 합성한 Cu-Zn-Alumina가 코팅된 K-6, 함침법으로 합성한 백금족

원소가 담지되어 코팅된 모노리스 촉매 K-7을 사용하였다. K-6 촉매는

Na2CO3 (99.0%, Samchun), CuN2O6 2.5H2O (Sigma-aldrich), N2O6Zn 6H2O

(98%, Sigma-ardrich), Al2N3O9 9H2O (Sigma-aldrich)을 각각 증류수에 용

해 후 혼합해 80℃에서 24시간 교반한다. 교반된 혼합물은 수세 및 건조과

정 후 400℃에서 3시간 소성하였다. K-7 촉매는 ZrO2가 함유된

ceria(Solvay)[42]와 amine계의 백금족 원소 용액을 원하는 조성비에 따라

증류수에 혼합한다. 이 혼합물을 진공증발기를 사용하여 상온에서 30분간

혼합 후 90℃에서 혼합하며 수분을 증발시킨다. 합성 촉매의 잔여 수분 제

거를 위해 순환 건조기에서 24시간 건조 후 300㎛ sieve로 촉매 입자 크

기를 조절하고 500℃에서 2시간 소성하였다.
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3. 1. 2 금속 모노리스 촉매 제조

본 연구에 사용된 금속 모노리스 구조체는 Fe-Cr 합금으로 구성된 물

결무늬와 평평한 형태의 금속판을 겹친 벌집 형태로 지름이 2.54cm, 높이

가 2.54cm인 원통형이다. 

제작된 금속 모노리스 구조체에 촉매를 코팅하기 위해 합성된 촉매와

증류수를 혼합하여 슬러리(slurry)로 제조한 후, 평균 입도를 1-5㎛로 균일

하게 제조하기 위해 24시간 동안 볼 밀링(ball-milling)을 진행하고, 바인더

를 첨가해 접착력을 증가시켜 금속 모노리스 구조체에 워시코팅하였다. 워

시코팅은 촉매의 균일한 코팅량을 얻기 위해 자체 제작한 코팅 장비를 통

해 진공 탱크에서 발생하는 진공으로 밸브를 열어 순간적으로 공기와 함께

촉매 슬러리를 흡수한다. 1∼3회 코팅과 건조 과정을 반복하여 금속 모노리

스 구조체의 무게 대비 원하는 촉매의 무게로 코팅하고 120℃에서 6시간

건조 후 500℃에서 2시간 동안 소성하였다.
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Figure 6. Schematic diagram of monolith catalysts preparation procedure.
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3. 2 실험 장치 및 실험 방법

본 연구에서는 백금족 원소가 담지되어 코팅된 모노리스 촉매로 탄화

수소(메탄, 프로판)의 수증기 개질, 수성가스전이 반응과 수증기 개질, 수성

가스전이, 일산화탄소의 선택적 산화 반응의 3단 연속 반응을 확인하였다. 

이에 따른 개질 반응 장치는 반응 가스를 공급하는 공급 부분, 반응이 일

어나는 촉매 반응기 부분, 반응 후 생성된 가스를 분석하는 부분으로 구성

되어 있으며, 사용된 개질 반응의 시스템은 개략도 Figure 7에 나타내었다.

주입 가스는 질량 유량계(mass flow meter, Brooks)를 통해 유량을 제

어하여 반응기로 유입되고, H2O는 액체 펌프(HPLC, 영린기기)를 통해 온도

가 200℃로 설정된 반응기의 예열장치를 통과하여 수증기 형태로 반응기에

주입한다. 반응기는 전기로 내부에 고정되어 반응 온도의 제어가 가능하며, 

반응기 내의 촉매 상부와 하부에 열전대(thermocouple)를 설치하여 온도를

확인한다. 

촉매는 반응 전 질소(N2)와 수소(H2)를 흘려주면서 700℃에서 2시간

환원을 하였다. 공기와의 접촉으로 촉매가 산화되면 정확한 촉매 반응성을

확인하기 어렵기 때문이다. 반응 전후의 가스 조성은 가스크로마토그래피

장치(GC/TCD/FID, YL 6500GC, 영린기기)를 이용하여 Table 2의 조건으로

분석하였다. 측정된 유량과 반응 생성물의 조성을 이용하여 탄화수소(메탄, 

프로판)의 전환율, 수소, 일산화탄소, 이산화탄소의 수율을 계산하여 Table 

3에 정의하였다.
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Figure 7. Schematic diagram of steam reforming reactor.
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Table  2. Operating condition of gas chromatograph.
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Table  3.Conversion of hydrocarbons (methane, propane), yield of hydrogen, 

carbon monoxide and carbon dioxide.
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3. 3 촉매의 물성 분석

기존의 수증기 개질 및 수성가스전이 반응 상용 촉매인 Ru/Alumina, 

LTS, HTS 촉매와 비교 평가를 위해 제조된 수증기 개질 반응 촉매 K-3와

수성가스전이 반응 촉매 K-7의 특성 분석을 실시하였다. 

제조된 촉매 분말 표면의 결정 상태, 입자 분포 및 분산도를 살펴보기

위해 투과 전자 현미경(transmission electron microscope, JEM 2100F, 

JEOL)을 측정하였으며, 코팅된 금속 모노리스 촉매의 단면 및 코팅층 확인

을 위해 광학 및 주사 전자 현미경(scanning electron microscope, JSM-

6610LV, JEOL)을 측정하였다.
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제 ４ 장 결 과 및 고 찰

4. 1 메탄의 수증기 개질 반응

4. 1. 1 촉매에 따른 반응

본 연구는 사용된 펠릿 촉매인 Ru/Alumina와 백금족 원소가 담지되어

코팅된 금속 모노리스 K-1, K-2, K-3 촉매로 메탄 수증기 개질 반응을

수행하였다. 촉매를 반응기에 설치한 후 650℃, 기체공간속도 2,500h-1, 

H2O/CH4 몰 비 가 3인 조건으로 촉매의 반응 결과를 확인하였다. 이 때

메탄의 전환율 및 수소, 일산화탄소, 이산화탄소의 수율은 위의 실험 장치

및 실험 방법과 같이 정의하였으며, 수소 수율이 최대 200%인 이유는

전체 반응식에서 반응물의 메탄 수소 원자 4개로 생성물의 수소 원자가

8개 생성되기 때문이다.

메탄 수증기 개질 반응 : CH4 + H2O → CO  + 3H2

메탄 수증기 개질 총괄 반응 : CH4 + 2H2O → CO2  + 4H2

Figure 8에서 K-1, K-2, K-3의 촉매는 펠릿 촉매인 Ru/alumina와

비교해 메탄 전환율 및 수소 수율에서 비슷한 성능을 나타낸다. 반면, 펠릿
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촉매인 Ru/alumina 보다 촉매량을 약 1/10~1/20 감소시켜 워시코팅하여, 

촉매 코팅 대비 매우 우수한 메탄 전환율 및 수소 생산 수율을 확인할 수

있다. 그 중 K-3 촉매는 펠릿 촉매인 Ru/alumina 보다 낮은 일산화탄소

수율을 가지므로 고분자 전해질 연료전지(PEMFC) 적용에 유리할 것으로

보인다.

따라서 본 연구에서 촉매에 따른 반응 후의 합성가스 농도에서 펠릿

촉매인 Ru/alumina의 반응과 비교하였을 때, 수소 농도의 차이가 없고, 

일산화탄소의 수율이 낮은 K-3 촉매를 선정하여 온도, 기체공간속도, 

H2O/CH4의 몰 비의 조건을 변경하여 실험을 진행하였다.
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Figure 8. Catalyst type dependence of CO, CO2, H2 yield, CH4 conversion.
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4. 1. 2 온도에 따른 K-3 촉매의 반응

Figure 9는 K-3 촉매의 반응 온도를 500℃, 550℃, 600℃, 650℃로 변

경하면서, 기체공간속도 2500h-1, H2O/CH4의 몰 비가 3일 때 메탄 전환율

및 수소, 일산화탄소, 이산화탄소의 수율을 나타낸 것이다. 550℃ 일 때, 

84.0%로 낮게 나타났으며, 온도가 증가할수록 메탄 전환율이 증가한다. 반

면, 높은 온도에서 메탄 전환율이 증가할수록 일산화탄소의 수율도 증가하

기 때문에 수증기 개질 반응 후 일산화탄소 제거의 문제점이 발생하여 고

분자 전해질 연료전지를 가동하기 위해 생성되는 수소로 적합하지 않다. 

따라서 본 연구에서는 메탄 수증기 개질 반응에 대한 온도는 반응 후의 수

소 수율이 높으며, 기존의 수증기 개질 시스템과 비교하여 개질 후 7∼12%

의 일산화탄소의 농도가 발생하는 650℃를 기준으로 기체공간속도, 

H2O/CH4의 몰 비의 조건을 변경하여 실험을 진행하였다.
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Figure 9. Temperature dependence of CO, CO2, H2 yield, CH4 conversion over 

K-3 catalyst.
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4. 1. 3 기체공간속도에 따른 K-3 촉매의 반응

기체공간속도는 촉매 단위 부피(L)에 대한 반응 기체의 유량(L/h)으로, 

개질 공정 설계에 있어서 중요한 자료가 된다. 본 연구에 사용된 촉매의

기체공간속도에 따른 메탄의 전환율을 알아보기 위해 기체공간속도를

2,500h-1, 3,500h-1, 4,500h-1, 5,500h-1로 변화시켜 각 구간에서의 메탄

전환율을 조사하였다. 반응은 선정된 K-3 촉매를 이용하여 650℃에서

H2O/CH4의 몰 비가 3인 조건으로 실험을 진행하였다. Figure 10의

기체공간속도 2,500h-1에서 메탄 전환율은 92.4%이지만, 기체공간속도가

증가함에 따라 메탄 전환율 및 수소, 일산화탄소의 수율이 감소함을 알 수

있다. 이에 따른 결과는 반응 가스인 메탄과 수증기가 촉매와 반응 시간이

충분하지 못해 반응 면적이 감소하는 것으로 판단된다. 따라서 메탄

수증기 개질 반응에서 높은 메탄의 전환율을 얻기 위해서는 기체공간속도

2,500h-1이하에서 운전하며 충분한 반응 시간을 주어 반응 가스와 촉매의

반응 면적을 증가시켜야 한다.
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Figure 10. GHSV dependence of CO, CO2, H2 yield, CH4 conversion over K-3 

catalyst.
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4. 1. 4 H2O/CH4 mole ratio에 따른 K-3 촉매의 반응

메탄의 수증기 개질 반응에서는 이론적으로 물(H2O)의 산소와 메탄

(CH4)의 탄소가 1:1의 몰 비로 반응한다. 하지만 상업적으로 촉매의 탄소

침적을 방지하기 위해 H2O/CH4의 몰 비가 3인 조건에서 개질 반응을 진행

하며, 르샤틀리에의 원리에 따르면 H2O/CH4의 몰 비가 증가할수록 메탄

전환율은 증가하게 된다.

본 연구에서는 K-3 촉매의 H2O/CH4의 몰 비를 2.5부터 4까지 변화시

켜 메탄 전환율을 측정하였다. Figure 11에서 H2O/CH4의 몰 비가 2.5 이상

일 때 H2O/CH4의 몰 비에 영향을 받지 않고 메탄의 전환율은 92% 이상임

을 알 수 있었다. 하지만 H2O/CH4 몰 비가 증가할수록 반응 후의 수소 수

율의 증가와 일산화탄소 수율의 감소로 이산화탄소의 수율이 증가함을 확

인할 수 있다. 이는 수증기의 증가에 따라 수증기 개질 반응의 부반응으로

수성가스전이 평형이 수소와 이산화탄소가 증가하는 방향으로 가기 때문

에, 결국 H2O/CH4의 몰 비는 반응 후의 수소 농도와 연관됨을 확인할 수

있다. 

WGS (water gas shift) : CO + H2O → CO2 +H2

따라서 메탄의 수증기 개질 반응에 있어 높은 수소 수율을 얻기 위해

서는 H2O/CH4의 비가 높은 조건이 좋으나 물(H2O)은 공정의 경제성을 결

정하는 중요한 요소이므로 낮은 H2O/CH4의 비를 사용하여 단가와 열 회수

조정으로 경제성을 고려하여야 한다[43]. 
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Figure 11. H2O/CH4 mole ratio dependence of CO, CO2, H2 yield, CH4 conversion.
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4. 2 프로판의 수증기 개질 반응

4. 2. 1 촉매에 따른 반응

본 연구에서 사용된 펠릿 촉매인 Ru/Alumina와 개발된 금속 모노리스

촉매를 사용하여 700℃, 기체공간속도 10,000h-1, H2O/C3H8의 몰 비가 5인

조건에서 촉매를 변화시켜 프로판 수증기 개질 반응을 조사하였다.

프로판 수증기 개질 반응 : C3H8 + 3H2O → 3CO + 7H2

프로판 수증기 개질 총괄 반응 : C3H8 + 6H2O → 3CO + 10H2

Figure 12는 촉매 종류에 따른 700℃에서의 프로판 전환율 및 수소, 

일산화탄소, 이산화탄소 수율을 나타내고 있다. K-1, K-3, K-4, K-5의 촉

매는 펠릿 촉매인 Ru/alumina와 프로판 전환율 및 수소 수율에서 비슷한

성능을 나타낸다. 또한 펠릿 촉매인 Ru/alumina보다 촉매량을 약

1/10~1/20 감소시켜 워시코팅하여, 촉매 코팅 대비 매우 우수한 메탄 전

환율 및 수소 생산 수율을 확인할 수 있다. 그 중 K-3 촉매는 펠릿 촉매인

Ru/alumina에 비해 수소 및 이산화탄소 수율이 높고, 일산화탄소 수율이

낮다. 이에 따라 K-3 촉매는 탄화수소(메탄, 프로판)의 종류에 상관없이

사용 가능함을 알 수 있다.

따라서 본 연구에서 메탄의 수증기 개질 반응에 대한 촉매로는 촉매에

따른 반응 후 합성가스 농도에서 펠릿 촉매인 Ru/alumina의 반응과 비교하
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였을 때, 수소 및 이산화탄소의 수율 차이가 없고, 반응 후 일산화탄소 농

도가 낮은 K-3 촉매를 선정하여 온도, 기체공간속도, H2O/C3H8의 몰 비의

조건을 변경시켜 실험을 진행하였다.
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Figure 12. Catalyst type dependence of CO, CO2, H2, yield, C3H8 conversion.
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4. 2. 2 온도에 따른 K-3 촉매의 반응

Figure 13은 프로판 수증기 개질 실험의 촉매에 따른 반응 실험에서

높은 수소 및 이산화탄소 수율과 반응 후 합성가스에서 낮은 일산화탄소

수율을 보여준 K-3 촉매의 반응 온도를 550℃, 600℃, 650℃, 700℃로 변

경하면서, 기체공간속도 10,000h-1, H2O/C3H8의 몰 비가 5일 때 프로판의

전환율 및 수소, 일산화탄소, 이산화탄소의 수율을 나타낸 것이다. 550℃에

서 프로판의 전환율은 99% 이상이며, 온도가 높아질수록 일산화탄소의 수

율이 높아져 수증기 개질 반응 후 일산화탄소 제거의 문제점이 발생한다.

따라서 본 연구에서는 프로판 수증기 개질 반응에 대한 온도는 반응 후의

수소 농도가 높으며, 기존의 수증기 개질 시스템과 비교하여 개질 후

7~12%의 일산화탄소 농도가 발생하는 700℃를 기준으로, 기체공간속도, 

H2O/C3H8의 몰 비의 조건을 변경하여 실험을 진행하였다.
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Figure 13. Temperature dependence of CO, CO2, H2 yield, C3H8 conversion over 

K-3 catalyst.
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4. 2. 3 기체공간속도에 따른 K-3 촉매의 반응

본 연구에 사용된 촉매의 공간속도에 따른 프로판의 전환율을 알아보

기 위해 기체공간속도를 6,000h-1, 10,000h-1, 14,000h-1, 18,000h-1로 변화

시켜 각 구간에서의 프로판 전환율을 조사하였다. 반응은 선정된 K-3 촉매

를 이용하여 700℃에서 H2O/C3H8의 몰 비가 5인 조건으로 실험을 진행하

였다. Figure 14의 기체공간속도 6,000h-1에서 프로판 전환율은 99%이지

만, 기체공간속도가 증가함에 따라 프로판 전환율이 감소함을 알 수 있다. 

또한 반응 후 합성가스의 일산화탄소 농도는 기체공간속도 6,000h-1에서

가장 높았으며, 기체공간속도가 증가함에 따라 수소 및 일산화탄소의 수율

이 감소하고 이산화탄소의 수율이 증가한다. 수증기 개질 반응 후 생성된

수소와 일산화탄소가 반응하여 이산화탄소가 생성되는 것으로 보인다. 이

에 따라 프로판 수증기 개질 반응에서 프로판 전환율 및 수소 수율이 높으

며 반응 후 합성가스의 낮은 일산화탄소 농도를 얻기 위해서는 기체공간속

도 1,000h-1이하에서 운전해야 할 것으로 판단된다. 낮은 일산화탄소 조성

은 차후 공정인 수성가스전이 및 선택적 산화 반응에서 일산화탄소 제거를

효과적으로 도와주며, 소형 연료전지인 고분자 전해질 연료전지의 프로판

수증기 개질 반응으로 생성된 수소 주입을 가능하게 할 것이다.
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Figure 14. GHSV dependence of CO, CO2, H2 yield, C3H8 conversion over K-3 

catalyst.
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4. 2. 4 H2O/C3H8 mole ratio에 따른 K-3 촉매의 반응

프로판의 수증기 개질 반응에서는 이론상 물(H2O)의 산소와

프로판(C3H8)의 탄소가 1:3의 몰 비로 반응한다. 본 연구에서는 K-3의

H2O/C3H8의 몰 비를 4부터 6까지 변화시키며 프로판 전환율을 보여준다. 

Figure 15에서 H2O/C3H8의 몰 비가 4 이상일 때 H2O/C3H8의 몰 비에

영향을 받지 않고 프로판의 전환율은 98% 이상임을 알 수 있었다. 하지만

H2O/C3H8의 몰 비가 증가할수록 반응 후 합성가스의 수소 및

일산화탄소의 수율 감소로 이산화탄소의 수율이 증가함을 확인할 수 있다. 

이는 수증기의 증가에 따른 수증기 개질 반응의 부반응으로

수성가스전이(WGS, water gas shift)반응이 나타나며, 수성가스전이 반응

평형이 수소와 이산화탄소가 증가하는 방향으로 가기 때문으로, 결국

H2O/C3H8의 몰 비는 생성된 수소의 농도와 연관됨을 확인할 수 있다. 

WGS (water gas shift) : 3CO + 3H2O → 3CO2 + 3H2 

또한, H2O/C3H8의 몰 비가 5일 때 수소 수율이 높으나, H2O/C3H8의 몰

비가 6일 때 수소 수율이 감소함을 알 수 있다. 이러한 반응의 원인으로

르샤틀리에의 원리에 따르면 H2O/C3H8의 몰 비가 증가할수록 프로판

전환율이 증가하지만, 일정조건의 H2O/C3H8의 몰 비에서 크게 증가하지

않는다[44]는 것을 알 수 있다.

따라서 프로판의 수증기 개질 반응에 있어 높은 수소 수율을 얻기

위해서는 적당한 조건의 H2O /C3H8의 몰 비가 요구된다.
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Figure 15. H2O/C3H8 mole ratio dependence of CO, CO2, H2 yield, C3H8 conversion 

over K-3 catalyst.
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4. 3 수성가스전이(WGS, water gas shift) 반응

4. 3. 1 촉매에 따른 촉매 반응

본 연구에는 원기둥형의 상용 촉매인 LTS (low temperature shift), 

HTS (high temperature shift)와 Cu-Zn-Alumina 및 백금족 원소가 담지되

어 코팅된 모노리스 K-6, K-7 촉매를 사용하여 250∼400℃의 온도에서

50℃ 간격으로 메탄 수증기 개질 반응 후의 합성가스 농도로 모사가스를

제조하여 수성가스전이 반응에 대한 일산화탄소의 전환율을 조사하였다.

Figure 16은 수성가스전이의 반응 온도에 대한 일산화탄소의 전환율을

나타낸 것으로 LTS (low temperature shift) 촉매는 250∼300℃에서 일산

화탄소의 전환율이 우수하고 HTS (high temperature shift) 촉매는

350℃∼400℃에서 우수한 일산화탄소 전환율 가지지만, 반응 온도가 증가

할수록 평형 상수가 감소하여 일산화탄소의 평형 전환율 감소에 영향을 준

다. 따라서 기존의 수성가스전이 반응 공정은 열효율을 증가시킴과 동시에

높은 일산화탄소의 전환율을 달성하기 위해 고온수성가스전이 반응 후 저

온수성가스전이 반응을 연속적으로 진행하고, 두 단계의 수성가스전이 반

응 시스템 사이에 열 교환기를 설치하여 반응열을 회수한다.

반면 Cu-Zn-Alumina와 백금족 원소가 담지되어 코팅된 모노리스형

K-6, K-7 촉매의 경우 250℃에서 높은 일산화탄소의 전환율로 우수한 저

온 반응 특성을 확인할 수 있으며, 수성가스전이 반응 시스템의 단계를 줄
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여 높은 일산화탄소의 농도와 반응열 회수를 효과적으로 할 수 있다.
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Figure 16. Temperature dependence of after WGS reaction CO conversion over 

various catalyst.
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4. 4 수증기 개질, 수성가스전이, 선택적 산화 연속 반응

탄화수소(메탄, 프로판) 수증기 개질 반응의 촉매인 K-3 촉매, 수성가

스전이 반응의 K-7 촉매를 사용하여 탄화수소 수증기 개질 반응, 수성가스

전이 반응, 일산화탄소의 선택적 산화 반응을 연속으로 진행하였으며, 일산

화탄소의 선택적 산화 반응의 경우 상용 촉매인 Ru/Alumina 펠릿 촉매를

사용하였다. 3단 연속 반응은 기존의 수증기 개질 반응 및 수성가스전이 반

응의 합성가스를 모사가스로 제조하여 진행할 때보다 연구의 정확성을 보

여줄 수 있다. 본 연구에서는 탄화수소(메탄, 프로판)의 3단 연속 반응을

확인하였으며, Figure 17에서 각 반응 후 생성된 합성가스의 수소, 일산화

탄소, 이산화탄소, 프로판 농도를 확인할 수 있다.

4. 4. 1 메탄의 3단 연속 반응

메탄 3단 연속 반응의 경우 수증기 개질 반응 700℃, 기체공간속도

2,500h-1, H2O/CH4의 몰 비가 3.2인 조건으로 수증기 개질 반응을 진행한

다. 그 후의 발생하는 합성가스의 일산화탄소 농도를 250℃의 수성가스전

이 반응과 120-180℃의 선택적 산화 반응으로 감소시킨다. 일산화탄소의

농도는 수성가스전이 반응 후 11.3%에서 0.7%까지 감소하였으며, 그 후

O2/CO의 몰 비를 2로 계산하여 주입한 일산화탄소의 선택적 산화 반응은

온도 변화에 따라 3.2ppm까지 감소한다. 이에 따라 연료전지에 허용되는
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10ppm 이하의 일산화탄소 농도가 충족되어 메탄 수증기 개질 반응을 통한

연료전지용 수소 생산에 적합할 것으로 판단된다.

4. 4. 2 프로판의 3단 연속 반응

프로판의 3단 연속 반응의 경우, 700℃, 기체공간속도 10,000h-1, 

H2O/C3H8의 몰 비가 5인 조건의 수증기 개질 반응 후에 생성된 합성가스

를 250℃의 수성가스전이 반응과 130℃의 선택적 산화 반응으로 일산화탄

소의 농도를 감소시켰다. 일산화탄소의 농도는 수성가스전이 반응 후 5.8%

에서 0.4%까지 감소하였으며, 그 후 O2/CO의 몰 비를 2로 계산하여 주입

한 선택적 산화 반응에서 일산화탄소의 농도를 3.5ppm까지 감소하여 대부

분의 일산화탄소가 제거되었다. 이에 따라 연료전지에 허용되는 10ppm 이

하의 일산화탄소 농도가 충족되어 메탄 수증기 개질 반응과 함께 프로판

수증기 개질 반응을 통한 연료전지용 수소 생산에 적합할 것으로 판단된

다.
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(a)

(b)

Figure 17. The concentration of CO, CO2, H2, CnHm after the reaction of

SR, WGS, PrOx : (a) CH4 ; (b) C3H8
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Table  4. CO concentration after SR, WGS and PrOx reaction.
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4. 5 촉매의 물성 분석

상용 촉매와 비교 평가를 하기 위해 사용된 수증기 개질 반응 촉매

K-3와 수성가스전이 반응 촉매 K-7의 물성을 분석하였다. Figure 18-20

은 K-3와 K-7 촉매의 γ-Alumina 및 ceria 지지체에 담지 된 백금족 원

소 입자 형태 및 분산도를 투과전자현미경으로 측정하여 그 결과를 나타내

었다. 약 2.7nm 크기의 백금족 원소 입자들이 지지체의 기공 내에 고르게

분산된 것을 HADDF (high angle annular dark field) 투과전자현미경 이미

지를 통해 확인할 수 있다.

또한, 본 연구에 사용된 코팅된 금속 모노리스 구조체의 단면과 촉매

코팅층 형성을 확인하기 위해 광학 및 주사 전자 현미경을 측정하여

Figure 21에 나타내었다. 광학현미경의 50배로 금속 모노리스 구조체의 단

면을 관찰하였으며, 200배로 코팅층을 확인하였다. 주사 전자 현미경은 금

속 모노리스 구조체의 단면과 코팅층의 두께를 확인할 수 있었다. 코팅층

의 두께는 약 26.6㎛로 측정된다.
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Figure 18. TEM image of K-3 and K-7 catalyst with dispersed precious metal.
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Figure 19. TEM-EDS mapping image of dispersed K-3.
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Figure 20. TEM-EDS mapping image of dispersed K-7.
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(a)

(b)

(C)

Figure 21.catalyst coating layer image of OM and SEM

(a) OM (x50)  ; (b) OM (x200)  ; (c) SEM
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제 5 장 결 론

본 연구에서 세라믹 지지체에 소량의 백금족 원소를 담지시켜 수증기

개질 반응과 수성가스전이 반응 촉매를 제조하였으며, 제조된 촉매들을 벌

집 형태의 금속 모노리스 구조체의 내부 벽면에 워시코팅하여 탄화수소(메

탄, 프로판)의 수증기 개질 반응과 수성가스전이 반응에 대한 촉매 반응을

확인하였다. 이 결과를 Ru/Alumina 및 LTS, HTS 펠릿 촉매와 비교하였으

며, 반응 온도, 기체공간속도, H2O/CnHm의 몰 비 등의 변화에 따른 촉매 반

응을 통해 다음과 같은 결론을 얻을 수 있었다.

1. 제조된 금속 모노리스 촉매는 상용 펠릿 촉매와 비교하였을 때 성

능은 유사하나 촉매량이 동일 부피 대비 1/10~1/20 감소한다. 이는 적은

양의 촉매 사용으로 높은 개질 촉매 활용률을 보이며, 고내구성의 귀금속

촉매 사용 가능성을 확인할 수 있다.

2. K-3 촉매로 탄화수소(메탄, 프로판)의 수증기 개질 반응을 확인하였

다. 메탄 수증기 개질 반응과 프로판 수증기 개질 반응 두 조건 모두 특정

조건에서 우수한 반응을 보였으며 이는 합성가스의 농도와 관련이 있다.

또한 공정 설계 및 경제적인 측면에 있어 중요하게 고려될 수 있다.

3. 메탄 수증기 개질 반응 후의 합성가스와 유사한 모사가스를 제조하

여 수성가스전이 반응을 확인하였다. K-7 촉매는 저온(250-300℃)에서 90% 

이상의 일산화탄소 전환율을 얻어 우수한 저온 반응성을 나타낸다. 이를
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통해 기존의 수성가스전이 반응 공정 단계를 줄일 수 있는 효과적인 방법

임을 보여줄 수 있다.

4. 수증기 개질, 수성가스전이, 일산화탄소의 선택적 산화 반응의 연속

실험을 진행하였다. 연속 실험은 모사가스를 제조하여 진행한 실험보다 높

은 정확성을 보였다. 메탄의 경우 일산화탄소의 선택적 산화 반응 후 일산

화탄소의 농도가 3.2ppm까지 감소하고, 프로판은 3.5ppm까지 감소한다. 

이를 통해 탄화수소(메탄, 프로판) 수증기 개질 반응으로 연료전지용 수소

생산 공정을 개발할 수 있을 것이라 기대해 볼 수 있다.
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