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            초록
          
        

        
          Experimental data conducted by Colson et al. and numerical data conducted in this study were compared through counterflow flames to understand of the characteristic of basic flame about mixture of ammonia/methane. In order to use the suitable numerical mechanism, the validation was performed using total four mechanisms and the Okafor’s mechanism showed satisfactory experimental results. The extinction boundary of the stability map could be explained through the effective Lewis number and the trend of LeD. The extinction behavior of the flame was different under the lean and rich symmetric conditions and it was investigated by the major variables, global strain rate (αg) and mole fraction of ammonia (ΩNH3).
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      1. 서 론
      온실가스에 의한 지구 온난화와 기후 변화에 대응하기 위해 전 세계적으로 다양한 노력이 요구되고 있다. 이를 해결하기 위해 2015년 파리협정의 국제조약이 진행되었으며 우리나라도 2030년 온실가스 감축 목표로써 2018년 대비 40% 감축1)하는 것을 설정함에 따라 기존 발전 및 에너지원이 수소경제와 지속 가능한 신재생에너지를 비롯한 무탄소 에너지원으로 대체되는 것이 필수적이다2). 온실가스(CO2)의 총 배출량 저감을 위해 기존 고탄소 계열의 연료를 대체하기 위한 많은 연구가 진행되고 있다. 특히 수소(H2)는 탄소 성분이 없어 연소시켰을 때 이산화탄소(CO2)를 배출하지 않는 무탄소 연료로, 수송과 연료전지 그리고 기초 연소 등 다양한 방법으로 활용하는 연구가 진행되고 있다. 그러나 수소의 특징인 높은 반응성과 낮은 자연발화 온도로 인해 폭발의 위험이 있으며 액화 시 어려움이 있어 저장과 이송이 용이하지 않다는 문제점이 제기되어 왔다3).

      수소와 같은 무탄소 친환경 연료로 암모니아(NH3)는 낮은 반응성과 높은 자연발화 온도로 폭발의 위험이 적으며 비교적 높은 온도에서도 액화가 용이하여 저장과 이송에 있어 수소보다 경제적으로 저렴하다. 또한, 암모니아는 단위 부피당 수소 저장 밀도가 높으며 수소 함량이 질량 기준으로 17.8%이기 때문에 수소 에너지 캐리어4,5)는 물론 직접 연료로도 적용이 가능해 미래의 유망한 대체 연료로 주목받고 있다. 그러나 암모니아는 기존 탄화수소 연료에 비해 연소 속도가 상대적으로 낮으며, 가연성 범위가 좁고 최소 점화 에너지가 높다는 단점이 있다6). 이러한 암모니아의 연소 성능을 향상시키기 위한 방안으로 암모니아에 수소나7,8) 메탄9-15) 등 다른 연료를 혼합하여 연소시키거나 산소부하 및 순산소15,16)로 연소시키는 방법이 고려되었다. 이와 같이 암모니아가 무탄소 연료로써 자리매김하기 위해서는 암모니아가 포함된 연료들의 기초 연소 특성을 파악하는 연구들이 반드시 선행되어야 한다.

      본 연구에서는 화염의 구조 및 소화거동을 연구하기 위하여 대향류 유동장에서 생성되는 평면화염을 이용하였다. 대향류 유동장에서 생성되는 층류 예혼합 화염의 화염 구조(flame structure)와 소화거동에 영향을 미치는 인자는 크게 3가지로, 유동장(flow)의 영향, 연료의 확산도(diffusivity), 화염의 열손실(heat loss)로 분류될 수 있다17). 이 중에서 화염의 소화거동은 연료의 열 확산도(thermal diffusivity, α)와 질량 확산도(mass diffusivity, Di)의 비로 정의되는 루이스 수(Lewis number, Le)가 중요한 인자로 작용하게 된다18). Law19)는 자유 전파하는 예혼합 화염에서 Le >1에 해당하는 과농 조건의 메탄(CH4)과 수소(H2), 희박 조건의 프로판(C3H8)인 경우 신장률이 증가함에 따라 화염 온도가 감소하고 화염이 정체면(stagnation plane, SP)으로부터 일정한 거리에서 발생하며, Le <1에 해당되는 희박 조건의 메탄(CH4)과 수소(H2), 과농 조건의 프로판(C3H8)인 경우는 화염 온도가 증가하다 감소하고 화염은 SP 근처에서 발생하는 특성이 있다고 보고하였다. 또한, 상호작용하는 화염에서 Le >1인 경우 열 확산도(α)가 물질 확산도(Di)에 비해 크기 때문에 두 화염이 SP로부터 일정한 거리를 가지며 화염 간의 상호작용이 약하게 나타나고, Le <1인 경우 물질 확산도가 열 확산도에 비해 크기 때문에 화염이 SP 근처에서 발생하며 화염 간의 상호작용이 강해진다. 심지어 대칭 조건(symmetry condition)에서도 화염대가 하나로 병합(merging)하는 특성이 나타난다고 보고하였다18,20,21).

      이처럼 화염 간의 상호작용(interaction)은 연료와 조성비에 따라 매우 상이하게 나타나게 되는데, 암모니아와 메탄이 혼합된 혼합연료에서 화염의 소화거동과 상호작용에 관한 연구는 아직까지 매우 부족한 실정이다. 따라서 본 연구에서는 최근 무탄소 연료로 각광받고 있는 암모니아를 천연가스와 혼소(混燒)할 목적으로 기존 liquefied natural gas (LNG) 연료의 주성분인 메탄에 첨가하여 예혼합 화염 사이에서 발생하는 화염 간의 활발한 상호작용을 파악하고, 상호작용하는 화염의 소화거동과 소화체계를 수치해석적 연구를 통해 분석하고자 한다.

    

    

  
    
      2. 수치해석 방법 및 조건
      
        2.1 수치해석 모델
        본 연구에서는 대향류 유동장에서 정체면(stagnation plane, SP) 기준으로 생성되는 두 개의 예혼합 화염을 모사하고 이들 화염 사이의 후류 상호작용에 대하여 알아보기 위해 ANSYS Chemkin Pro의 OPPDIF-code를 사용하여 수치해석을 수행하였다. 해석에 사용된 대향류 화염의 형상을 Fig. 1에 도시하였다. 수치해석 모델인 OPPDIF-code는 SP 주위에서 발생하는 유동장의 상사성(similarity)을 이용하여 화염의 구조를 수학적으로 간단하게 1차원으로 가정함으로써 해석이 용이하게 한 방법으로 Kee 등22)에 의해 개발되었고 Lutz 등23)에 의해 확장되었다.

        
          
          

          Fig. 1. 
				
          

          
            Schematic diagram of interaction NH3/CH4/air premixed counterflow flame
          
          

          

        

        해석에 필요한 지배방정식에는 에너지, 화학종, 질량, 운동량 보존방정식이 사용되었으며 이때 실제 화염을 모사하기 위하여 화염의 복사 열손실을 고려한 광학적으로 얇은 모델(optical thin model)을 적용하였다24). 또한 화학종 확산계수는 mixture-averaged diffusivity를 이용하여 계산을 수행하였다. 수치해석 시 주위 조건은 1 atm, 298 K로 고정하였으며, 상하부 노즐의 거리는 추후 암모니아 혼합률에 따른 실험을 진행하기에 적절한 거리인 12 mm로 설정하였다. 적응 격자(adaptive grid)는 노즐 사이에서 발생하는 화염 간의 상호작용 현상을 세밀하게 관찰하기 위하여 최소 600개 이상으로 수행하였다. 상세 화학반응기구는 암모니아/메탄 혼합물의 정확한 수치해석을 위하여 3.1절에서와 같이 다양한 화학반응기구를 비교하여 선정하였다.

      

      
        2.2 주요 변수 정의
        예혼합 화염에서 암모니아/메탄의 연료 혼합물은 식 (1)로 정의되며 ΩCH4, ΩNH3는 각각 메탄과 암모니아의 몰분율(mole fraction)을 의미한다. 암모니아의 혼합률은 연료별 발열량이 고려된 열 비(heat ratio, ENH3)로 정의되며 식 (2)에 나타내었다. 여기서 LHV는 연료별 저위 발열량(lower heating value)이며 메탄과 암모니아의 저위 발열량은 각각 802.30 kJ/mol, 316.84 kJ/mol이다.
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        본 연구에서 사용된 주요 변수 조건인 전체 신장률(global strain rate, ɑg)은 식 (3)을 통하여 정의된다.

        
          
            
              	
                
                  
                    
                      
                        a
                      
                      
                        g
                      
                    
                    =
                    
                      
                        
                          
                            V
                          
                          
                            U
                          
                        
                        +
                        
                          
                            V
                          
                          
                            L
                          
                        
                      
                      
                        2
                        X
                      
                    
                  
                
              
              	
                (3) 
				
              
            

          

        

        여기서 V는 상하부 각 노즐 출구에서 분사되는 혼합물의 축방향 속도(axial velocity), X는 두 노즐 간의 거리로 본 연구에서는 12 mm로 설정하였으며, 하첨자 U, L은 각각 상부 노즐(upper nozzle)과 하부 노즐(lower nozzle)을 의미한다. 또 다른 변수 조건으로 암모니아의 몰분율(mole fraction of NH3, ΩNH3)이 사용되며, 이는 식 (4)로 정의된다. 여기서 Yi는 전체 화학종의 몰분율이며, 암모니아의 몰분율은 전체 화학종의 몰분율과 NH3의 몰분율의 비로 나타내었다.
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        수치해석에 사용되는 연료 혼합률 및 주요 변수 조건들을 Table 1에 정리하여 도시하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Summary of numerical condition
          
          

        

        
          
            	Fuel
            	CH4, NH3
          

          
            	Heat ratio, ENH3 (%)
            	15
          

          
            	Distance of nozzle, X (mm)
            	12
          

          
            	Global strain rate, ag(s-1)
            	20, 50, 100, 240, 320, 327.8
          

        

        

      

    

    

  
    
      3. 결과 및 고찰
      
        3.1 반응기구 검증
        메탄에 암모니아가 첨가된 혼합연료의 특징으로 인하여 기존 단일연료에 맞추어진 화학반응기구를 그대로 적용하기에는 연구의 타당성에 문제가 제기된다. 따라서 본 연구에서는 혼합연료에 적절한 화학반응기구의 선정을 위하여, Colson 등25)이 수행한 암모니아와 메탄 혼합연료의 실험적 소화경계를 이용하였으며 본 연구에서 수행한 여러 가지 화학 반응기구별 수치적 소화경계와 오차율을 검증하는 것으로 수치해석의 타당성을 높였다. 메탄에 암모니아 소량 첨가에 대한 기초 화염의 특성을 파악하고자 암모니아 혼합률을 15%로 선정하였다. Fig. 2는 기존의 4개 상세 화학반응기구를 이용하여 암모니아 혼합률 15%에서 암모니아 몰분율(ΩNH3)에 따른 소화경계를 Colson 등이 수행한 실험값과 비교한 결과를 보여주고 있다. 수치해석에 사용된 화학 반응기구로는 순수 CH4 연소 해석에 적합하나 NH3 화학종 반응과 일부 질소 화학을 포함하고 있는 GRI 3.026), C1-C3 계열의 탄화수소 반응과 탄화수소-질소 반응을 포함하고 있는 University of California San Diego (UCSD) mechanism27), GRI 3.0을 기반으로 NH3/CH4 혼합물에 대한 Tian’s mechanism의 화학종과 반응식을 추가한 Okafor’s mechanism28)과 CH4/NH3/O2/Ar 화염해석을 위해 개발되어 C-N 상호작용 반응식을 포함하고 있는 Tian’s mechanism29)으로 총 4개의 반응기구들을 사용하여 비교하였다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Validation with experimental and numerical extinction strain rate using various mechanism model
          
          

          

        

        비교한 결과 암모니아가 혼합된 메탄 혼합연료에서 화염 간 상호작용을 해석하기에 적합한 화학반응기구로써 GRI 3.0은 NH3/Air 화염의 층류 연소속도를 적절하게 재현하지만30), Fig. 2에서 보는 바와 같이 NH3/CH4 화염의 소화경계는 모든 조건에서 적절하게 재현하지 못하며 상당한 오차율(25.343%)을 보였다. Tian’s mechnaism도 실험값보다 상당히 낮은 소화경계를 보였으며, 오차율이 81.182%로 실험 결과를 전혀 재현하지 못했다. Fig. 2를 보면 이론 당량비(stoichiometry) 조건(ΩL=U,NH3=3.573%)보다 낮은 조건에서는 Okafor’s mechanism이 실험 결과를 잘 추종하였으나 NH3의 몰분율이 높아질수록 UCSD mechanism이 실험적 소화신장률과 비교적 잘 일치함을 알 수 있다. 이들 2개의 반응기구별 전체적인 오차율을 보면 Okafor’s mechanism은 8.424%의 오차율을, UCSD mechanism은 8.748%의 오차율을 보였다. 따라서 Okafor’s mechanism이 가장 적은 오차율을 가지며 실험적 소화경계를 충분히 만족하는 것으로 판단하였고, 이후 Okafor’s mechanism을 이용하여 수치해석을 진행하였다.

      

      
        3.2 화염의 안정화 선도
        본 연구에서 주요 변수인 암모니아의 몰분율(ΩNH3)과 다양한 신장률(ɑg) 조건을 이용하여 암모니아/메탄 화염의 안정화 선도(stability map)를 Fig. 3에 나타내었다. Fig. 3에 표시된 소화경계는 앞서 검증된 Okafor’s mechanism을 이용하였으며 총 6가지의 신장률을 사용하였다. 이 경우 ΩU,NH3=0.03%의 간격으로 계산하여 화염이 생존하는 지점에서의 소화경계를 나타내었다. Fig. 3의 y축과 x축은 ΩU,NH3과 ΩL,NH3로 각각 상하부 노즐에서의 조건을 의미한다. 실선은 양단의 암모니아 몰분율이 동일한, 대칭화염의 조건(ΩL=U,NH3)이며, 점선은 이론 당량비 조건인 ϕ=1.0 (ΩL=U,NH3=3.573%)과 ϕ=2.0 (ΩL=U,NH3=6.408%)을 의미한다.

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Stability map with strain rate of NH3/CH4 premixed flames
          
          

          

        

        Fig. 3에서 보는 바와 같이 화염의 안정화 선도는 암모니아 연료의 혼합 조건(ΩNH3)에 따라 크게 3가지 화염으로 구분된다. Fig. 3에 도시된 안정화 선도에서 영역 (a)과 (b)는 ΩU,NH3 <3.573%, ΩL,NH3 <3.573%과 ΩU,NH3 >3.573%, ΩL,NH3 >3.573% 조건으로 각각 희박 및 과농 조건의 이중화염(double flame) 영역으로 구분된다. 영역 (c)는 ΩU,NH3 <3.573%, ΩL,NH3 >3.573%에 해당하는 조건으로 하부의 예혼합 연소 후 과잉된 산화제와 상부의 예혼합 연소 후 과잉된 연료로 인하여 두 화염 간 상호작용에 의해 화염 사이에서 확산화염(diffusion flame)을 형성하며 삼중화염(triple flame)의 구조가 나타나는 영역이다.

        먼저, 안정화 선도에서 비교적 낮은 신장률인 20 s-1조건을 보면 희박 소화경계(lean extinction boundary, LEB)와 과농 소화경계(rich extinction boundary, REB)가 상이하게 나타나는 것을 볼 수 있다. LEB의 경우 REB에 비하여 선형적인 소화경계선을 형성하는 것이 아닌, 상당히 기울어진(slope) 소화경계선을 형성하고 있으며, 낮은 ΩU,NH3의 조건일수록 이러한 현상은 크게 나타나는 것을 알 수 있다. Chung 등31), Sim 등32), Kang 등33)의 연구에서도 동일한 현상이 관찰되었다. 이러한 현상을 이해하기 위해서는 루이스 수와 화염의 상호작용의 관계에 대해서 이해하여야 한다. 이전 연구에 따르면 상호작용하는 탄화수소 계열의 예혼합 화염은 부족반응물 루이스 수가 1보다 작은 조건인 경우(LeD	<1) 기울어진 소화경계를 형성하며, 화염 간 강한 상호작용을 하는 것으로 보고되었다. 반면 1보다 큰 조건인 경우(LeD >1) 사각형 소화경계를 보여주며, 화염 간 약한 상호작용이 나타나는데, 이때 소화경계가 나타내는 기울기는 화염 간의 상호작용을 의미한다고 보고되고 있다. 또한 신장률의 증가로 LeD >1임에도 불구하고 좁아진 후류를 통하여 화염 간 활성 라디칼인 H, O, OH를 공유해 화학적 상호작용이 발생한다는 보고가 있다31-36).

        일반적으로 단일연료가 아닌 다종연료의 루이스 수는 유효 루이스 수(Leeff)를 이용하여 해석해야 하므로 본 연구에서 혼합률 ENH3=15%의 유효 루이스 수는 체적 기준(volume based)으로 0.673≤ LeV,eff ≤1.179의 범위를 가지며, CH4의 부족반응물 루이스 수는 0.96≤ LeD ≤1.00, NH3는 0.95≤ LeD ≤1.01의 범위를 가진다. 따라서 Fig. 3에서 보는 바와 같이 안정화 선도의 LEB는 ΩL,NH3축의 수직선을 기준으로 기울어진 형상을 가지고, REB는 ΩU,NH3축에 대해 수직인 형상을 나타낸다. 이 경우 신장률 20 s-1의 LEB에서 단일화염(single flame)이 존재할 때 가연 한계는 ΩU,NH3=0, ΩL,NH3=2.56%로 나타났지만, 대칭화염 조건으로 ΩU,NH3이 증가함에 따라 가연 한계가 ΩL=U,NH3=1.93%로 확장되며 화염의 생존이 불가능한 조건에서 화염이 생존하는 것을 볼 수 있다. 또한 신장률이 20 s-1에서 100 s-1으로 증가함에 따라 단일화염의 조건과 대칭화염의 조건의 차이가 더 크게 벌어지는데 이는 신장률의 증가가 화염의 후류 간격을 감소시켜 화염 간의 상호작용을 증가시키는 것으로 볼 수 있다. REB도 단일화염 조건에서 대칭화염 조건으로 접근할수록 소화경계는 기울기를 가지며 확장하지만, 신장률의 증가는 평균적인 소화경계의 기울기를 감소시킨다. 이는 LEB와 달리, REB에서의 신장률의 증가는 화염의 상호작용을 약하게 만드는 것으로 이해할 수 있다. 또한 LEB와 REB에서 신장률의 증가로 화염의 소화경계 즉, 안정화 영역이 좁아지는 것을 볼 수 있는데, 지속적인 신장률의 증가는 LEB와 REB의 안정화 영역을 감소시켜 하나의 섬 모양의 형태를 보이며, 결국 신장률이 327.8 s-1에서 ϕ=1 즉, ΩL=U,NH3=3.573%보다 약간 낮은 대칭화염 조건인 ΩL=U,NH3=3.30%에서만 화염이 생존하게 된다. 이는 높은 신장률에서 LeV가 단일 수보다 작은 경우, 미연 혼합물들의 추가적인 반응을 통하여 약간 희박한 조건으로 내려온 것으로 보인다.

      

      
        3.3 대칭화염의 소화거동
        
          3.3.1 소화거동 시 화염의 위치
          앞서 안정화 선도의 기울기는 체적 기준 루이스 수인 LeV를 통하여 희박 및 과농 조건에서의 화염의 소화거동을 설명할 수 있게 된다. LeV를 통한 화염거동에 대한 해석을 진행하기에 앞서 수치해석으로 화염의 위치를 조사하였다.

          Fig. 4는 고정된 신장률 20 s-1에서 희박 및 과농 조건에서 상하부 노즐의 조건이 동일한 대칭화염의 위치를 보여주고 있다. 이 경우 화염의 위치는 열 방출률(heat release rate, HRR)이 최대인 지점을 화염대로 정의하였다. Fig. 4(a)의 희박 조건은 ΩL=U,NH3=2.351%에서 화염의 소화지점인 ΩL=U,NH3=1.896%까지 ΩL=U,NH3의 감소를 통하여, Fig. 4(b)의 과농 조건은 ΩL=U,NH3=4.753%에서 ΩL=U,NH3=5.124%까지 ΩL=U,NH3의 증가를 통하여 화염을 소화지점으로 유도하였으며, ΩL=U,NH3=0.01% 간격으로 계산을 수행하였다. 조사 결과, Fig. 4에서 나타난 바와 같이 소화지점에 가까울수록 희박 조건과 과농 조건 모두 층류 연소속도(laminar burning velocity, SL)의 감소로 화염 간의 위치가 가까워지는 것을 볼 수 있다. 희박 조건인 Fig. 4(a)의 경우 ΩL=U,NH3이 감소함에 따라 상부 화염과 하부 화염의 거리가 가까워지다 소화 직전에 화염 간 거리가 0.7 mm로 아주 가까워지며 소화된다. 반면 과농 조건인 Fig. 4(b)의 경우 ΩL=U,NH3가 증가함에 따라 희박 조건과 동일한 화염거동을 보이지만 소화 직전까지 화염 간 거리를 일정 이상 유지하면서 소화되는 것을 볼 수 있다. 화염의 위치를 통하여 희박 조건의 경우 ΩL=U,NH3의 감소로 인해 LeV 또한 지속적으로 감소하여 화염 간의 화학적 상호작용이 증가할 것으로 판단되며, 과농 조건의 경우 반대로 ΩL=U,NH3가 증가로 인해 LeV 또한 지속적으로 증가하여 화염 간 화학적 상호작용의 감소로 결국 화염의 소화를 이끄는 것으로 판단된다. 따라서 암모니아의 혼합률이 15%인 화염은 희박 조건일 때 LeV가 단일 수보다 낮아 높은 질량 확산도를 가지게 되며, 이는 미연 혼합기가 반응대로 빠르게 유입되어 두 화염 사이에서 발생하는 강한 화학적 공유를 통해 화염이 생존할 수 없는 몰분율을 넘어 새로운 소화경계를 형성하는 것을 보여준다. 반면 과농 조건일 때는 열 확산도가 질량 확산도보다 높아 신장률이 소화거동에 직접적으로 영향을 주는 것으로 보인다. 이러한 경향은 Fig. 3의 안정화 선도에서 보여지는 희박 및 과농 조건의 소화경계에서도 동일한 거동으로 확인할 수 있다. 그러나 화염 간의 거리 차이만으로 화염 내 화학적 상호작용의 유무를 판단하기에는 다소 부족하여 추가적인 분석이 요구된다.
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              Numerical flame locations of (a) lean case amd (b) rich case for ɑg=20s -1
            
            

            

          

        

        
          3.3.2 신장률과 NH3 몰분율에 따른 소화거동
          본 절에서는 대칭화염의 후류 상호작용에 의한 화염의 소화거동을 주요 변수인 암모니아의 몰분율 ΩL=U,NH3의 변화와 신장률에 따른 영향을 관찰함으로써 대칭화염의 소화에 영향을 미치는 인자를 파악하고, 소화체계(extinctiom system)를 이해하고자 한다. Wilson and Fristrom37)에 따르면 OH 활성기의 생성률은 연소 시 전체 반응률(overall reaction rate)을 가늠할 수 있는 소위 척도 반응 활성기로 가정이 가능한 것으로 보고되었으므로 주요 변수 중 가장 먼저 신장률에 따른 OH 활성기의 생성률을 조사하였다. Fig. 5는 신장률 12 s-1에서 소화지점인 20 s-1까지 미세한 증가를 통하여 화염을 소화지점으로 유도하였을 때, 희박 소화경계와 과농 소화경계에서의 OH 활성기의 생성률을 보여준다. 여기서 화염의 후류 영역에서 유속이 0이 되는 지점인 SP를 dot 선으로 표시하였다. Fig. 5(a)의 희박 대칭 조건인 경우 OH 활성기의 생성률은 과농 조건보다 더 높게 나타나는 것을 볼 수 있다. 또한 신장률의 증가는 전체적인 OH 반응률의 증가를 유도하며 소화 직전 가장 큰 OH의 생성 반응과 소비 반응을 보인 후 소화하였고, OH의 생성 위치도 과농 조건에 비해 정체점에 가깝게 나타났다.
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              Extinction behavior of symmetric flames with increasing strain rate; (a) lean case and (b) rich case
            
            

            

          

          희박 조건에서 신장률의 증가는 화염의 전체적인 연소 반응을 촉진시키며 대칭되는 화염에서도 화염의 화학적 상호작용이 활발하게 일어나고 있음을 보여주며, 이로 인해 Fig. 3의 희박 소화경계에서 단일화염에 해당하는 ΩU,NH3=0% 조건에서보다 대칭되는 이중화염 조건에서 화염의 안정화 영역이 넓게 나타나는 것으로 이해되었다. 반면 Fig. 5(b)의 과농 대칭 조건인 경우 점진적인 신장률의 증가는 OH 활성기의 생성 반응과 소비 반응이 감소하며 전체적으로 OH의 반응률이 감소하게 된다. 따라서 과농 대칭 조건의 화염에서는 신장률의 증가가 화염의 전체 반응을 감소시켜 소화체계의 직접적인 인자가 되는 것으로 이해할 수 있다.

          또 다른 주요 변수인 몰분율 ΩL=U,NH3의 감소 및 증가함에 따른 희박 및 과농 대칭 조건의 소화거동을 낮은 신장률인 20 s-1과 비교적 높은 신장률인 240 s-1에서 비교한 것을 Fig. 6에 나타내었으며, 여기서 화염대를 의미하는 HRR과 소화지점에서 OH 활성기의 몰분율을 보여주고 있다. 이때 화염의 정확한 위치는 dash dot 선으로 표시하였고, 화염의 SP는 앞서 설명한 것과 같이 표시하였다. 신장률 20 s-1일 때 Fig. 6(a), (b)의 희박과 과농 대칭 조건은 같은 신장률 조건임에도 불구하고 희박 조건의 열 방출률은 과농 조건보다 더 높은 값을 가지며, 생성 위치 또한 SP에 가깝게 형성되었다. OH 활성기의 몰분율도 희박 조건에서 더 높은 생성률을 보였다. 반면, 신장률 240 s-1일 때 Fig. 6(c), (d)의 희박 및 과농 대칭 조건은 신장률 20 s-1에서 보인 소화거동과 다른 소화거동을 보였다. 신장률 240 s-1에서의 화염 간의 간격은 높은 신장률 조건하에 희박 및 과농 조건 모두 매우 좁지만 과농 조건의 열 방출률이 희박 조건보다 더 높은 값을 가졌으며, OH 활성기의 몰분율은 과농 조건보다 희박 조건에서 더 높은 생성률을 보였다.

          
            
            

            Fig. 6. 
				
            

            
              Heat production of extinction point and OH mole fraction. (a), (b) Lean case and rich case for ag=20 s-1, (c), (d) lean case and rich case for ɑg=240 s-1
            
            

            

          

          Fig. 5과 Fig. 6을 통해서 희박 대칭 조건의 높은 OH 활성기는 화염의 후류 영역에서 추가적인 OH 활성기의 생성 반응을 통하여 만들어졌으며, 전체 반응률의 증가는 낮은 신장률의 희박 대칭 조건에서 소화경계의 특징이라고 생각할 수 있다. 높은 신장률의 과농 대칭 조건은 ΩL=U,NH3=3.762% 즉, 당량비가 1.06에 해당하므로 열 방출률은 희박 대칭 조건보다 높은 값을 가지나 과도한 스트레치 조건 아래 추가적인 OH 활성기의 생성에 있어 어려운 조건으로, 화염 간 라디칼 공유와 같은 화학적 상호작용이 약하게 나타나는 것으로 판단된다19,38).

        

        
          3.3.3 OH 몰분율에 따른 소화거동 특성
          본 절에서는 화염의 안정화 선도에서 나타낸 다양한 신장률 조건에서 OH 몰분율을 사용하여 화염의 소화거동을 분석하였다. Fig. 7은 대칭된 희박 조건(ΩL=U,NH3=2.793%)과 과농 조건(ΩL=U,NH3=3.762%)에서 신장률이 20 s-1에서 240 s-1까지 증가함에 따라 화염의 소화거동을 보여주고 있다. Fig. 7(a)의 희박 대칭 조건인 경우 신장률이 증가함에 따라 각각의 화염대의 거리는 감소하였으며, 이에 따라 OH 몰분율은 증가하여 신장률이 160 s-1에서 가장 높은 값을 나타내며 하나로 병합(merging)된 후 신장률이 증가함에 따라 OH 몰분율이 급속도로 감소하며 화염이 소화되었다. 반면 Fig. 7(b)의 과농 대칭 조건인 경우 신장률이 증가함에 따라 화염 간의 거리는 감소하지만, OH 몰분율도 지속적인 감소를 통하여 화염의 소화 조건인 신장률 240 s-1 직전까지 화염이 병합되지 못하였다. 이러한 경향들로 보아, 희박 조건에서는 신장률이 증가함에 따라 병합 현상 아래 주요 라디칼의 화학적 공유가 활발하여 화염 간의 상호작용이 활발히 일어나는 것으로 보이며, 과농 조건에서는 신장률의 증가가 화염의 소화에 직접적인 영향을 미치는 인자로 작용하며 희박 조건보다 화학적 상호작용이 비교적 약하게 일어나는 것으로 보인다.

          
            
            

            Fig. 7. 
				
            

            
              OH mole fraction of interacting NH3/CH4 premixed flames on symmetric condition with increasing strain rate in (a) lean case and (b) rich case
            
            

            

          

          앞서 설명한 현상들을 보면, 루이스 수에 따라 화염의 소화거동이 희박 조건과 과농 조건으로 나누어져 상이하게 나타나는 것으로 확인되었다. 또한 주요 변수들을 통해서 화염 간 상호작용과 병합 현상에 대하여 살펴보았는데, 이러한 현상만으로 병합된 화염 내의 화학적 상호작용을 설명하기에는 다소 부족하다고 판단된다. 따라서 계속되는 Part Ⅱ 연구에서 소화지점 내 주요 화학종(major species)과 핵심 라디칼(key radicals)들의 생성률과 주요 반응 경로를 관찰하고자 한다.

        

      

      
        4. 결 론
        본 연구에서는 ANSYS Chemkin Pro의 OPPDIF-code를 사용하여 상호작용하는 암모니아/메탄 예혼합 화염의 소화거동을 수치해석적으로 관찰하였다. 대표적인 변수 조건으로는 노즐 간의 거리와 상하 노즐의 출구 속도를 통하여 정의되는 신장률(global strain rate, ɑg) 및 암모니아의 몰분율과 전체 예혼합 연료의 몰분율의 비로 나타낸 ΩNH3를 사용하여 다음과 같은 결론을 얻었다.

        1) ENH3=15%에서 암모니아/메탄 혼합물의 소화경계는 다양한 상세 화학반응기구 중 Okafor’s mechnism이 가장 적은 오차율로 실험적 결과를 잘 예측하였다.

        2) 안정화 선도에서 LEB와 REB를 통하여 화염 간의 상호작용이 상이하게 나타났으며, 이러한 거동은 LeV로 설명이 가능하였다.

        3) 희박 조건과 과농 조건에서 화염의 위치는 소화 조건과 가까워질수록 두 조건 모두 감소하나, 희박 조건의 경우 화염 간의 거리가 상당히 가까워지며 과농 조건은 반대로 일정한 거리를 유지하며 소화되는 것을 확인하였다.

        4) 화염의 전체 반응률을 가늠할 수 있는 척도 반응 활성기인 OH 활성기는 신장률이 증가함에 따라 희박 조건의 경우 신장률과 비례하는 경향을 보였으며, 과농 조건의 경우 반비례하는 경향을 보였다.

        5) ɑg=20 s-1에서 열 방출률은 연료가 부족한 희박 조건에서 더 높은 수치와 OH 활성기의 몰분율을 가졌으며, 생성위치도 정체점에 가깝게 위치하였다. 반면 ɑg=240 s-1에서는 과농 조건이 더 높은 열 방출률이 나타났지만, OH 활성기의 몰분율은 희박 조건에서 더 높은 생성률을 보였다.

        6) 다양한 신장률 조건에서 OH 활성기의 몰분율을 통하여 화염의 소화거동을 관찰하였다. 희박 조건에서 증가하는 신장률에 따라 OH 활성기의 몰분율 또한 증가하는 경향을 보이지만 ɑg=160 s-1인 조건에서 하나로 병합되는 현상을 보인 후 급속도로 감소한다. 반면 과농 조건에서 신장률의 증가에 따라 OH 활성기의 몰분율은 지속적인 감소를 통하여 화염의 소화를 이끄는 것으로 확인되었다.
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