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            초록
          
        

        
          Livestock manure solid fuel has been studied as a promising domestic energy resource for reducing greenhouse gas emissions in agricultural fields. To successfully commercialize this technology, the environmental facilities require optimization in accordance with domestic environmental standards. In the present study, a computational analysis model of a livestock manure solid fuel boiler system was developed using Aspen Plus® to investigate nitrogen oxides (NOx) emissions and NOx conversion efficiency using urea-based selective non-catalytic reduction (SNCR). All data were compared across different livestock species and simulated at various operating temperatures. The simulation showed that NOx emissions were the highest from chicken manure and the lowest from swine manure. However, when converted to an oxygen concentration of 12%, NOx emissions were the highest from cattle manure. Dominant factors influencing NOx emissions through a range of temperatures were analyzed, and the optimal operating temperature range (875-950°C) was derived.
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      1. 서 론
      우리나라 총 온실가스 배출량은 2021년 기준 약 676.6 백만톤이며,[1] 그 중 농업부문 배출량은 약 21.4 백만톤으로 전체 배출량의 3%를 차지한다.[2] 농업부문 전체 배출량 중 축산부문이 46.2%를 차지하며, 그 중 절반인 51%가 가축분뇨처리과정에서 발생하는 메탄(CH4)과 아산화질소(N2O)이다.[3] 국내 1인당 육류 소비량은 지속적으로 증가하고 있으며,[4] 이에 따른 사육두수 및 축산부문 온실가스 배출량 또한 증가할 것으로 전망되어, 축산부문 온실가스 배출량 감축을 위한 가축분뇨 처리방식의 개선이 필요하다. 기존 가축분뇨 주요 처리방법인 퇴·액비화[5] 방식을 에너지화 등으로 다각화하여 퇴·액비 살포과정에서 발생하는 온실가스의 저감이 필요하며, 현재 관련 정부부처를 중심으로 가축분뇨 에너지 전환 사업이 진행 중이다.[6]

      가축분뇨를 에너지자원으로 활용하는 여러 방법 중 대표적인 사례로 고체연료화가 있으며,[7] 최근 가축분뇨 고체연료를 에너지원으로 활용하기 위한 여러 연구가 수행되고 있다. 이 등은 축종별 가축분뇨 고체연료의 공업분석, 원소분석을 통해 연료로써의 가치를 확인하였으며,[8,9] 정 등은 우분 고체연료 열중량 분석과 열분해 실험을 통해 연소 특성을 파악하고 연소재의 흡착성 재료 및 비료로써의 활용 가능성을 제시하였다.[10] Szymajda et al.(2021)은 우분 고체연료의 겉보기 밀도, 입자 밀도 및 연소 배기가스, 소각재의 조성을 분석하여 농업분야에서 축분 고체연료가 저비용 연료로 이용될 수 있음을 제시하였으며,[11] Oshita et al.(2015)은 액화 다이메틸 에터(Liquefied Dimethyl Ether, DME)를 이용한 우분 함수율 최대 98% 제거 및 이를 활용한 고체연료 생산에 대한 연구를 수행하였다.[12]

      석탄 등 화석연료 대신 가축분뇨 고체연료와 같은 바이오매스를 연소하거나, 석탄과의 혼합 연소를 하면 연료비용뿐만 아니라 질소산화물(NOx)과 같은 대기오염물질 및 화석연료 사용으로 인해 발생하는 이산화탄소(CO2)까지 저감 가능하다.[13~15] 하지만, 바이오매스를 연소하는 과정에서도 대기오염물질은 발생하며,[16] 대기오염물질 저감장치 등 관련 정제설비 구성을 통하여 대기환경보전법 시행규칙 내 “대기오염물질의 배출허용기준”을 충족하여 최종 배출하여야 한다. 일산화질소(NO), 이산화질소(NO2), 아산화질소(N2O), 삼산화이질소(N2O3), 사산화이질소(N2O4), 오산화이질소(N2O5)로 이루어진 질소산화물은 연료의 연소과정에서 발생하는 일차오염물질이며,[17] 질소산화물 중 95% 이상은 NO로 구성되어 있다.[18] NO가 대기 중에 노출될 경우, 광화학반응을 통해 폐와 기관지 등에 악영향을 미치는 광화학산화물인 NO2와 오존(O3)이 최종적으로 발생한다.[19,20] NOx 배출량 저감을 위해서는 선택적 촉매환원법(Selective Catalytic Reduction, SCR) 및 선택적 무촉매환원법(Selective Non-Catalytic Reduction, SNCR)과 같은 배연탈질 기술의 적용이 필요하다.[21] SCR은 약 200°C~350°C 온도 범위에서 구동하며 TiO2, V2O5, WO3과 같은 촉매표면에서 암모니아(NH3)와의 반응을 통해 NOx를 저감하는 기술로, 90% 이상의 높은 NOx 저감 효율을 보인다.[22] SNCR은 약 850°C~1000°C 온도 범위에서 구동하며 암모니아 혹은 우레아(NH2CONH2)와 반응하여 NOx를 저감하는 기술로, SCR에 비해 탈질효율은 낮지만 가격적 측면에서 이점이 있는 기술이다.[23] 농가에서 가축분뇨 고체연료 기반 바이오매스 연소 보일러를 이용할 경우, 비용 및 운영 측면에서 현실적으로 SCR 적용이 어렵기 때문에, 가축분뇨 고체연료 연소조건에 따른 SNCR 탈질효율 최적화가 연구가 수행되어야 한다.

      본 연구에서는 축종별(소, 돼지, 닭) 가축분뇨 고체연료 연소 시 NOx 발생량에 대한 예측 및 우레아 기반 SNCR을 보일러 연소실 후단에 적용하였을 때 최종 NOx 배출량을 분석할 수 있는 전산해석 모델을 공정모사 프로그램인 Aspen Plus®을 이용하여 개발하였다. 연소온도에 따른 축종별 NOx 발생량 및 SNCR 적용에 따른 NOx 최종 배출량을 분석하였으며, 국내 대기환경보존법을 충족할 수 있는 보일러 작동조건을 도출하였다. 본 연구 결과는 향후 국내 가축분뇨 기반 바이오매스 연소 기술 활성화를 위한 기반 자료로 활용될 수 있다.

    

    

  
    
      2. 시스템 구성도
      전반적인 시스템 구성은 Fig. 1과 같다. 가축분뇨 고체연료는 스크류 피더를 통해 연소실로 공급되고, 공기는 블로워를 통해 연소실로 공급되며, 공기는 연소실 인입 전 공기예열기를 통해 1차 가열된다. 연소로는 화격자 연소방식으로 구성되어 있으며, 화격자를 통해 연료가 서서히 연소하면서 열에너지를 생산한다. 소각재는 하부 스크류를 통해 외부 저장고로 배출되며, 고온의 연소가스는 연소실 후단에서 10% 수준으로 희석된 우레아 수용액과의 접촉을 통해 탈질반응이 발생하면서 NOx가 저감된다. 이후, 배기가스는 보일러에서 물과 열교환을 통해 온수를 생산하고, 사이클론, 백필터 등의 환경설비를 통해 대기오염물질을 저감한 후 최종 배출된다. 개발한 전체 시스템 모델 중에서 파란색으로 표기된 영역이 본 연구에서 집중적으로 분석한 전산해석 지점이다.

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          System configuration
        
        

        

      

    

    

  
    
      3. 모델링
      
        3.1 축분 고체연료
        
          3.1.1 유효성 검증
          SNCR 전산해석 모델의 유효성 검증을 위하여, 실험에 이용된 연료와 동일한 조성으로 연료를 모델링하였고 동일조건에서 결과를 비교하였다. 실험에 이용된 연료는 천안 젖소 농가에서 채취한 시료로 제조한 우분 고체연료이며, 물성은 Table 1과 같다.[24]

          
            Table 1. 
				
            

            
              Properties of cattle manure solid fuel (validation)
            
            

          

          
            
              
                	Parameters
                	Unit
                	Value
              

            
            
              	Water content
              	%
              	4.34
            

            
              	Total solid
              	%
              	95.66
            

            
              	Volatile solid
              	%
              	63.70
            

            
              	Fixed carbon
              	%
              	11.40
            

            
              	Ash
              	%
              	20.56
            

            
              	Higher heating value
              	kJ/kg
              	15606.34
            

            
              	Lower heating value
              	kJ/kg
              	14455.99
            

            
              	Carbon
              	%
              	37.91
            

            
              	Hydrogen
              	%
              	4.61
            

            
              	Oxygen
              	%
              	29.35
            

            
              	Nitrogen
              	%
              	2.26
            

            
              	Sulfur
              	%
              	0.59
            

            
              	Chloride
              	%
              	0.38
            

          

          

          위 물성은 고형연료제품 품질 시험·분석방법(환경부 고시 제2020-219호)을 표준으로 적용한 발열량, 공업분석, 원소분석 결과이다.[8,9]

        

        
          3.1.2 시뮬레이션
          가축분뇨 고체연료는 축종 및 사육환경에 따라 구성 성분의 편차가 타 연료에 비해 상당히 크다. 그렇기에 여러 문헌조사를 통해 축종별 4건의 물성 데이터를 추출하였고, 각 축종의 평균값을 기반으로 연료 모델링을 진행했다. 모델링에 이용한 축종별 연료 물성 데이터는 Table 2와 같다. 문헌에 명기된 물성 데이터들의 표기 조건이 상이하여 수분(Water Content, WC), 휘발분(Volatile Solids, VS), 회분(Ash), 고정탄소(Fixed Carbon, FC)의 합은 100%가 되도록, 탄소(C), 수소(H), 산소(O), 질소(N), 황(S), 염소(Cl), 회분(Ash)의 합은 총 고형분(Total Solid, TS=VS+FC+Ash)이 되도록 데이터 표기 조건을 통일하였다. 평균 데이터상 우분 고체연료 내 탄소 함량이 35.65%로 가장 높았으며, 그다음으로 돈분이 35.19%이었고, 계분이 33.67%로 가장 낮았다. 반면 질소 함량은 계분이 3.68%로 가장 높았고, 그다음으로 돈분이 2.33%이었으며, 우분이 1.47%로 가장 낮았다.

          
            Table 2. 
				
            

            
              Properties of livestock manure solid fuel (simulation)
            
            

          

          
            
              
                	Type
                	Ref
                	WC
(%)
                	TS
(%)
                	VS
(%)
                	FC
(%)
                	Ash
(%)
                	HHV
(kJ/kg)
                	LHV
(kJ/kg)
                	C
(%)
                	H
(%)
                	O
(%)
                	N
(%)
                	S
(%)
                	Cl
(%)
              

            
            
              	Cattle
              	
                
                  [25]
                
              
              	8.13
              	91.87
              	72.00
              	12.13
              	7.70
              	16042.97
              	14716.55
              	38.61
              	4.97
              	39.11
              	1.47
              	0.00
              	0.00
            

            
              	
                
                  [26]
                
              
              	13.08
              	86.92
              	51.33
              	9.69
              	25.90
              	13413.89
              	12095.55
              	30.77
              	4.38
              	23.97
              	1.56
              	0.35
              	0.00
            

            
              	
                
                  [9]
                
              
              	10.99
              	89.01
              	63.30
              	14.38
              	11.33
              	13444.07
              	12178.82
              	35.57
              	4.38
              	35.66
              	1.22
              	0.30
              	0.55
            

            
              	
                
                  [27]
                
              
              	8.66
              	91.34
              	57.86
              	11.41
              	22.07
              	16401.01
              	14994.85
              	37.64
              	5.26
              	24.51
              	1.63
              	0.23
              	0.00
            

            
              	Swine
              	
                
                  [28]
                
              
              	23.20
              	76.80
              	57.40
              	10.00
              	9.40
              	15912.68
              	14132.38
              	34.60
              	5.30
              	24.00
              	3.10
              	0.30
              	0.20
            

            
              	
                
                  [29]
                
              
              	4.40
              	95.60
              	66.30
              	19.60
              	9.70
              	14345.63
              	12992.74
              	38.66
              	5.50
              	39.51
              	1.63
              	0.60
              	0.00
            

            
              	
                
                  [8]
                
              
              	11.51
              	88.49
              	62.15
              	9.75
              	16.59
              	14843.94
              	13526.24
              	34.33
              	4.55
              	29.88
              	2.70
              	0.32
              	0.12
            

            
              	
                
                  [30]
                
              
              	8.32
              	91.68
              	50.60
              	17.86
              	23.22
              	11465.22
              	10262.90
              	33.16
              	4.40
              	28.77
              	1.91
              	0.22
              	0.00
            

            
              	Chicken
              	
                
                  [31]
                
              
              	9.30
              	90.70
              	43.30
              	13.10
              	34.30
              	12596.48
              	11504.20
              	34.10
              	3.80
              	14.40
              	3.50
              	0.67
              	0.00
            

            
              	
                
                  [32]
                
              
              	11.94
              	88.06
              	59.44
              	14.88
              	13.74
              	12748.82
              	11509.70
              	34.93
              	4.16
              	30.05
              	4.83
              	0.35
              	0.00
            

            
              	
                
                  [33]
                
              
              	9.70
              	90.30
              	62.85
              	14.54
              	12.91
              	15298.08
              	13932.10
              	38.65
              	4.97
              	29.48
              	3.52
              	0.54
              	0.23
            

            
              	
                
                  [30]
                
              
              	7.63
              	92.37
              	45.07
              	15.25
              	32.05
              	9468.23
              	8409.99
              	26.99
              	3.83
              	26.33
              	2.86
              	0.31
              	0.00
            

            
              	Cattle (ave.)
              	10.22
              	89.79
              	61.12
              	11.90
              	16.75
              	14825.48
              	13496.44
              	35.65
              	4.75
              	30.81
              	1.47
              	0.22
              	0.14
            

            
              	Swine (ave.)
              	11.86
              	88.14
              	59.11
              	14.30
              	14.73
              	14141.87
              	12728.57
              	35.19
              	4.94
              	30.54
              	2.33
              	0.36
              	0.08
            

            
              	Chicken (ave.)
              	9.64
              	90.36
              	52.66
              	14.44
              	23.25
              	12527.91
              	11339.00
              	33.67
              	4.19
              	25.06
              	3.68
              	0.47
              	0.06
            

          

          

        

      

      
        3.2 축분 고체연료 연소 보일러
        
          3.2.1 연소로 & 보일러
          가축분뇨 고체연료 내 가연성분인 탄소, 수소, 황은 고온의 연소실에 공급된 공기 중 산소와의 연소반응을 통해 열에너지를 생산한다. 연소로는 Aspen Plus®에 내장된 RStoic block을 이용하여 모델링하였으며, 해당 block에서 고려한 연소 반응식은 다음 식 (1)~(3)과 같다.[34,35]
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          위 가연성분들의 연소를 위해서는 산소가 공급되어야 하며, 연소반응에 필요한 이론 산소량은 아래 식 (4)와 같다.
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          Ot는 이론 산소량이다. 위 계산식은 질량에 대한 식이며, 연료 중의 산소와 이미 결합하고 있어 연소반응에 참여하지 않는 수소를 제외한 유효 수소(Available hydrogen)만을 고려하였다. 이론 산소량을 토대로 이론 공기량을 구하는 식은 식 (5)와 같다.
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          At는 이론 공기량이며, 투입한 가축분뇨 고체연료의 연소에 필요한 이론적인 공기 투입량이다. 실제 연소 환경에서는 원활한 연소를 위해 공기를 추가 투입하게 되며, 실제로 투입한 공기량인 공기비의 식은 아래 식 (6)과 같다.
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          α는 공기비, Aa는 실제 공기량이다. α=1은 이론 공기비 조건이고, α > 1은 공기가 과급된 린번(Lean burn) 영역이며, α < 1은 연료가 과도한 리치번(Lean burn) 영역이다.

          연소 과정에서 Fuel NOx, Thermal NOx, Prompt NOx 등 다양한 형태로 NOx가 발생하나, 본 모델링에서는 Fuel NOx와 Thermal NOx 두 가지 NOx 생성 반응을 적용하였으며, 생성물로 고려한 성분은 NO, NO2, N2O 총 세 종이다. Fuel NOx는 연소로 반응기로 사용한 RStoic block에 내장된 연소반응을 통해 NO가 생성물로 발생하도록 하였으며, 해당 block에 적용한 반응식은 아래 식 (7)과 같다.[35]
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          Thermal NOx는 Aspen Plus®에 내장된 REquil block을 이용하여 모델링하였으며, 해당 반응기에 적용한 NOx 생성 반응은 다음 식 (7)~(9)과 같다.[35,36]
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          연소로에서 발생한 고온의 연소가스는 보일러 내부 순환수와의 열교환을 통해 온수를 생산한다. 축분 고체연료 연소 보일러 모델링에 적용된 보일러 사양은 아래 Table 3과 같다.

          
            Table 3. 
				
            

            
              Modeling parameters of livestock manure solid fuel combustion boiler
            
            

          

          
            
              
                	Parameters
                	Unit
                	Value
              

            
            
              	Heating output
              	kWth
              	200
            

            
              	Operating pressure
              	bar
              	1
            

            
              	Air ratio (mass)
              	-
              	1.35
            

            
              	Hot water temperature
              	°C
              	95
            

            
              	Hot water temperature difference
              	°C
              	20
            

            
              	Effectiveness
              	-
              	0.88
            

          

          

        

        
          3.2.2 SNCR
          SNCR은 촉매없이 암모니아 혹은 우레아를 환원제로 이용하여 NOx를 제거하는 기술로, 반응 온도가 무엇보다 중요한 요소이다. 최적온도 이하로 SNCR이 구동될 경우 NOx 제거율 감소 및 암모니아 슬립이 발생할 수 있고, 최적온도 이상에서 SNCR이 구동될 경우도 마찬가지로 NOx 제거율이 감소하고 환원제 이용률도 감소하는 문제가 발생한다. 본 모델에서는 상용 40% 우레아 수용액에 물을 추가 혼합하여 최종 10% 우레아 용액이 SNCR에 공급되는 것으로 설계되었으며, 본 모델에 적용한 반응식은 아래 식 (10)과 같다.[37]
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          SNCR은 RStoic block을 이용하여 발생한 NOx의 양론비만큼 우레아 수용액이 투입되도록 모델링했다. SNCR은 반응온도 충족을 위하여 보통 연소실 후단 배관 입구부 혹은 연소실 내부에 설비가 구성되어 있으며, 수용액을 펌프와 노즐을 이용하여 연소가스에 분사한다.

        

        
          3.2.3 기타 구성기기
          공기 공급을 위한 블로워는 Aspen Plus®에 내장된 Compressor block을 이용하여 모델링하였고, 우레아 공급을 위한 펌프는 Pump block을 이용하였으며, 연소가스 열을 활용한 공기 예열기는 Heater block에 Calculator로 유용도-NTU법(Effectiveness-NTU method)을 내부 Fortran coding하여 대향류(Counter flow)로 열교환 되도록 구성하였다. 모델링에 적용한 기타 구성기기의 효율은 아래 Table 4와 같다.[38]

          
            Table 4. 
				
            

            
              Component efficiencies
            
            

          

          
            
              
                	Components
                	Isentropic efficiency
                	Mechanical efficiency
                	Effectiveness
              

            
            
              	Blower
              	0.7
              	0.95
              	-
            

            
              	Pump
              	0.6
              	0.95
              	
            

            
              	Air pre-heater
              	-
              	-
              	0.88
            

          

          

        

      

    

    

  
    
      4. 시뮬레이션
      
        4.1 가정 및 유효성 검증
        본 모델에 적용한 주요 가정은 아래와 같다.

        
          	1) 전체 시스템은 정상상태이다.


          	2) 공급 공기의 조성은 질소 78.08 vol%, 산소 20.95 vol%, 아르곤 0.93 vol%, 이산화탄소 0.04 vol%이다.


          	3) 전체 시스템에서 발생하는 압력강하는 무시한다.


          	4) 온도별 NOx 전환 효율은 연료 조성에 상관없이 동일하다.


          	5) 연료별 공기비는 1.35로 동일하며, 이에 따른 동일 연료 투입량 대비 공기 공급량의 차이가 존재한다.


          	6) 우레아는 탈질반응 양론비에 맞게 공급되며, 공급량 전부 반응에 참여한다.


        

        Table 1의 우분 고체연료를 연소했을 때 온도별 NOx 순 발생량(실험 데이터)과 모델링을 비교한 결과는 아래 Fig. 2와 같다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Comparison between the experiment and simulation of the NOx production rate (SNCR w/o)
          
          

          

        

        실험에서는 연소온도가 868.50°C에서 891.60°C로 증가함에 따라 NOx 발생량이 191 ppm에서 223 ppm으로 증가하였으며, 모델링에서는 온도가 870°C에서 890°C로 증가함에 따라 NOx 발생량이 193.42 ppm에서 223.09 ppm으로 증가하였다. 연소 온도별 실험 데이터의 일차 추세선과 모델링의 최대 오차는 ±5.46 ppm이며, 해당 온도에서 SNCR 적용에 따라 저감된 최종 NOx 배출량을 비교한 결과는 Fig. 3과 같다. 실험에서는 연소온도가 868.50°C에서 891.60°C로 증가함에 따라 NOx 발생량이 107 ppm에서 89 ppm으로 감소하였으며, 모델링은 온도가 870°C에서 890°C로 증가함에 따라 NOx 발생량이 107.91 ppm에서 93.03 ppm으로 감소하였다. 위 조건에서 연소 온도별 실험 데이터의 일차 추세선과 모델링의 최대 오차는 ±7.38 ppm이며, 870°C에서 890°C로 증가함에 따라 모델링의 NOx 전환율은 44.21%에서 61.61%로 증가하였다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Comparison between the experiment and simulation of the NOx production rate (SNCR w/)
          
          

          

        

        위 실험결과는 863°C에서 891.60°C 사이의 제한된 온도 범위에서의 데이터로, 더 넓은 온도 영역에서의 NOx 전환효율은 계산이 불가능하다. 그렇기에 해당 온도 영역에서 NOx 전환율이 유사하면서 더 넓은 범위(750°C에서 1100°C)까지 실험을 수행한 타 문헌 데이터를 추가적으로 고려하여,[39] 광범위한 연소온도 영역에서 SNCR 적용에 따른 NOx 저감량이 계산 가능하도록 모델을 개발하였다. 실험 데이터들과 개발한 모델의 NOx 전환율을 비교한 유효성 검증 결과는 아래 Fig. 4와 같다.

        
          
          

          Fig. 4. 
				
          

          
            Comparison between the experiment and simulation of the NOx conversion (SNCR w/)
          
          

          

        

        Cai et al.(2021)이 수행한 우레아 기반 SNCR 실험에서는 750°C부터 1100°C까지 50°C 간격으로 NOx 전환율을 분석하였으며,[39] 변곡 구간인 925°C에서의 NOx 전환율도 계측하였다. 하지만, 해당 연구에서는 NOx 발생량 및 SNCR 적용에 따른 최종 NOx 배출량에 대한 데이터는 제공하지 않고, NOx 전환률에 대한 수치만 제시하였다. 해당 연구 데이터에서는 750°C부터 925°C까지 증가하는 구간에서 NOx 전환율이 2.12%에서 81.38%로 증가하였으며, 온도가 925°C 이상 높아지는 구간부터는 NOx 전환율이 감소하기 시작하여 1100°C에서는 NOx 전환율이 17.99%까지 감소하였다. 본 모델링에서는 750°C부터 925°C까지의 구간에서는 NOx 전환율이 2.19%에서 79.90%까지 증가하였으며, 1100°C에서는 NOx 전환율이 18.01%까지 감소하였다. 그래프 내 Reference point는 모델링 기준점이며, 기준조건에서 연소 및 탈질반응에 따른 반응물과 생성물의 물질수지 및 조성 변화는 Fig. 5와 같다. 우분 고체연료는 83.4 kg/h, 공기는 531.21 kg/h, 우레아 수용액은 1.13 kg/h로 투입되며, 연소가스의 NOx 순 발생량은 200.53 ppm이다. 해당 가스는 SNCR을 통해 NOx가 103.21 ppm로 감소하며, 기준조건에서의 NOx 전환율은 48.5%이다.

        
          
          

          Fig. 5. 
				
          

          
            Material flow diagram under reference operating condition
          
          

          

        

      

      
        4.2 축종별 NOx 발생량
        축종별 연소온도에 따른 NOx 순 발생량은 Fig. 6과 같다.

        
          
          

          Fig. 6. 
				
          

          
            NOx production rate by livestock species (SNCR w/o)
          
          

          

        

        연소온도가 750°C에서 1100°C로 증가함에 따라 우분 고체연료의 NOx 발생량은 73.16 ppm에서 782.13 ppm으로 증가하였고, 돈분 고체연료는 71.74 ppm에서 767.89 ppm으로 증가하였으며, 계분 고체연료는 76.06 ppm에서 810.12 ppm으로 증가하였다. 시뮬레이션 결과, 축종별 NOx 발생량은 계분 고체연료가 가장 많고, 그다음 우분이었으며, 돈분의 발생량이 가장 적었다.

        연료 내 포함되어있는 질소와 수소는 돈분이 우분보다 많고, 탄소와 산소는 우분이 더 많다. 이로 인해, 연료 내 수소와 산소 결합량이 돈분이 더 많아지게 되고 연소에 참여할 수 있는 연료 내 산소성분이 더 적어지면서, 동일한 양의 연료를 연소하기 위한 공급 공기 유량이 우분에 비해 많아지게 된다. 결과적으로, 돈분이 우분에 비해 질소성분은 더 많지만 NOx 발생량은 상대적으로 낮아지게 된다. SNCR 적용에 따른 축종별 최종 NOx 배출량은 아래 Fig. 7과 같다.

        
          
          

          Fig. 7. 
				
          

          
            NOx production rate by livestock species (SNCR w/)
          
          

          

        

        연소온도가 750°C에서 850°C로 증가함에 따라 우분 고체연료의 최종 NOx 배출량은 71.55 ppm에서 123.69 ppm으로 증가하고, 돈분 고체연료는 70.17 ppm에서 121.33 ppm으로 증가하며, 계분 고체연료는 74.39 ppm에서 128.48 ppm으로 증가한다. 이후 925°C 구간까지는 최종 NOx 배출량이 감소하며, 해당온도에서 우분의 최종 NOx 배출량은 56.49 ppm, 돈분은 55.43 ppm, 계분은 58.62 ppm이다. 925°C 이후부터는 최종 NOx 배출량이 증가하며, 1100°C에서 최종 NOx 배출량은 우분 641.24 ppm, 돈분 629.57 ppm, 계분 664.19 ppm이다.

        750°C에서 850°C까지의 구간에서는 온도 상승에 따른 NOx 발생 증가량의 영향이 SNCR 적용에 따른 NOx 전환율 증가량의 영향보다 지배적이어서 총 NOx 배출량이 증가하고, 850°C에서 925°C 구간까지는 반대로 NOx 전환율 증가량의 영향이 더 크기에 총 NOx 배출량이 감소한다.

      

      
        4.3 산소 농도를 고려한 결과
        축종별 연소온도에 따른 배기가스 내 산소 농도는 아래 Fig. 8과 같다.

        
          
          

          Fig. 8. 
				
          

          
            Oxygen concentration by livestock species
          
          

          

        

        연소온도가 750°C에서 1100°C로 증가함에 따라 우분 고체연료의 산소 농도는 9.75%에서 9.72%로 감소하고, 돈분 고체연료는 9.71%에서 9.68%로 감소하며, 계분 고체연료는 9.20%에서 9.17%로 감소한다. 대기환경보전법 시행규칙 ‘대기오염물질의 배출허용기준’에서 규정하고 있는 고형연료제품 제조·사용시설 및 관련시설 중 바이오매스 및 목재펠릿 사용시설의 경우는 산소 농도 12%에서의 배출량을 기준으로 하고 있다. 위 결과는 배출허용기준에서 규정하고 있는 산소 농도보다 낮은 조건에서의 결과이기 때문에 산소 농도 12% 조건으로 환산을 해야 하며, 환산을 위한 상관계수는 아래 Table 5와 같다.

        
          Table 5. 
				
          

          
            Correlation factor	by livestock species
          
          

        

        
          
            
              	Temperature (°C)
              	Cattle
              	Swine
              	Chicken
            

          
          
            	750
            	0.7993
            	0.7966
            	0.7618
          

          
            	775
            	0.7992
            	0.7965
            	0.7618
          

          
            	800
            	0.7991
            	0.7964
            	0.7617
          

          
            	825
            	0.7991
            	0.7964
            	0.7616
          

          
            	850
            	0.7990
            	0.7963
            	0.7615
          

          
            	875
            	0.7988
            	0.7961
            	0.7614
          

          
            	900
            	0.7987
            	0.7960
            	0.7613
          

          
            	925
            	0.7985
            	0.7959
            	0.7611
          

          
            	950
            	0.7984
            	0.7957
            	0.7609
          

          
            	975
            	0.7982
            	0.7955
            	0.7608
          

          
            	1000
            	0.7979
            	0.7953
            	0.7605
          

          
            	1025
            	0.7977
            	0.7950
            	0.7603
          

          
            	1050
            	0.7974
            	0.7947
            	0.7600
          

          
            	1075
            	0.7971
            	0.7944
            	0.7598
          

          
            	1100
            	0.7968
            	0.7941
            	0.7594
          

        

        

        연소온도가 750°C에서 1100°C로 증가함에 따라 우분 고체연료의 상관계수는 0.7993에서 0.7968로 감소하고, 돈분 고체연료는 0.7966에서 0.7941로 감소하며, 계분 고체연료는 0.7618에서 0.7594로 감소한다. 위 상관계수를 적용하여 총 NOx 배출량을 산소 농도 12% 기준으로 환산한 결과는 아래 Fig. 9와 같다.

        
          
          

          Fig. 9. 
				
          

          
            NOx production rate by livestock species (02 concentration : 12%)
          
          

          

        

        연소온도가 750°C에서 1100°C로 증가함에 따른 산소 농도 12% 기준 연소가스 내 NOx 발생량은 우분 고체연료 58.47 ppm에서 623.17 ppm, 돈분 고체연료 57.14 ppm에서 609.79 ppm, 계분 고체연료 57.94 ppm에서 615.23 ppm이며, 최대 13.38 ppm의 차이를 보인다. 또한, 환산 전 NOx 순 배출량은 계분이 가장 높은 수치를 보였으나, 산소 농도 12% 기준으로 환산하면 우분이 가장 높은 수치를 보였다. SNCR을 통해 정제된 배기가스의 NOx 농도는 연소온도 750°C에서 850°C 구간까지 우분 57.19 ppm에서 98.82 ppm으로 증가, 돈분 55.89 ppm에서 96.61 ppm으로 증가, 계분 56.68 ppm에서 97.84 ppm으로 증가하였으며, 최대 2.21 ppm, 최소 1.30 ppm의 차이를 보인다. 연소온도 850°C에서 925°C 구간까지는 우분 98.82 ppm에서 45.11 ppm으로 감소, 돈분 96.61 ppm에서 44.11 ppm으로 감소, 계분 97.84 ppm에서 44.62 ppm으로 감소하였으며, 최대 2.21 ppm, 최소 1.00 ppm의 차이를 보인다. 연소온도 925°C에서 1100°C 구간에서는 우분 45.11 ppm에서 510.91 ppm으로 증가, 돈분 44.11 ppm에서 499.95 ppm으로 증가, 계분 44.62 ppm에서 504.41 ppm으로 증가하였으며, 최대 10.97 ppm, 최소 1.00 ppm의 차이를 보인다. 시뮬레이션 결과, 가축분뇨 고체연료를 연료로 사용하여 국내 대기환경보전법 내 바이오매스 사용시설 기준인 90 ppm(12%)을 충족하기 위해서는 연소온도 875°C에서 950°C 사이 구간에서 SNCR을 구동해야 함을 알 수 있다.

      

    

    

  
    
      5. 결	론
      본 연구에서는 가축분뇨 고체연료 연소온도에 따른 축종별 NOx 발생량 및 SNCR 탈질 효율을 분석하였으며, 결론을 정리하면 아래와 같다.

      
        	1) 가축분뇨 고체연료를 연소했을 때, NOx 발생량은 계분, 우분, 돈분 순으로 많았다.


        	2) 우레아 기반 SNCR을 적용할 경우, 850°C까지는 온도 증가에 따른 NOx 전환율 대비 NOx 발생량이 지배적인 요소이기 때문에 NOx 배출량이 증가하며, 850°C에서 925°C 범위에서는 NOx 전환율이 지배적인 요소로 작용하여 NOx 배출량이 감소한다.


        	3) 산소 농도 12% 기준으로 NOx 배출량을 환산하면 우분, 계분, 돈분 순으로 배출량이 많으나, 최대 배출량 차이가 10.97 ppm 수준으로 축종에 따른 영향이 크지 않다.


        	4) 가축분뇨 고체연료 연소 보일러의 NOx 정제설비로 우레아 기반 SNCR을 적용할 경우, 875°C에서 950°C 사이 구간에서 SNCR을 가동하는 것이 국내 배출기준 충족에 유리하다.


      

    

    

  
    
      Nomenclature
      
        
          	
          	
        

        
          	
            Aa : 
          
          	
            actual amount of air, kg
          
        

        
          	
            At : 
          
          	
            theoretical air, kg
          
        

        
          	
            α : 
          
          	
            air ratio
          
        

        
          	
            FC : 
          
          	
            fixed carbon, %
          
        

        
          	
            HHV : 
          
          	
            higher heating value, kJ/kg
          
        

        
          	
            △H° : 
          
          	
            standard enthalpy of reaction, kJ/mol
          
        

        
          	
            LHV : 
          
          	
            lower heating value, kJ/kg
          
        

        
          	
            Ot : 
          
          	
            theoretical oxygen, kg
          
        

        
          	
            ppm : 
          
          	
            parts per million
          
        

        
          	
            TS : 
          
          	
            total solids, %
          
        

        
          	
            VS : 
          
          	
            volatile solids, %
          
        

        
          	
            WC : 
          
          	
            water content, %
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