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Abstract : The present paper investigates the performance of direct wet mineral carbonation technology to fix carbon dioxide (CO2) 
from relatively high CO2 concentration feeding gas using wollastonite (CaSiO3)-water (and 0.46 M acetic acid) suspension solution. 
To minimize the energy consumed on the process, the carbonation in this work is carried out at atmospheric pressure and slightly 
higher room temperature. As a result, carbon fixation is confirmed on the surface of CaSiO3 after carbonation with wollastonite- 
water suspension solution and its amount is increased according to the CO2 composition in the feeding gas. The leaching and 
carbonation ratio of wollastonite-water suspension system obtained from the carbonation with 50% of CO2 composition feeding gas 
is 13.2% and 10.4%, respectively. On the other hand, the performance of wollastonite-acetic acid in the same condition is 63% for 
leaching and 1.39% for carbonation.
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요약 : 본 논문에서는 CO2 포집 및 저장에 필요한 에너지 소비를 최소화하기 위해 25-65℃ 범위의 온도 및 대기압에서 비교적 

높은 CO2 조성을(15-50 vol%) 갖는 가스 중 CO2를 고정화하기 위해 규회석(CaSiO3)-증류수 및 초산 현탁액을 이용한 직접적 
습식 탄산염 광물화를 수행하여, 각 현탁액에서의 Ca 침출률과 CO2 흡수 특성 및 탄산화율에 대해 규명하였다. 규회석-증류
수 현탁액의 탄산화 결과 규회석 표면에 고정화된 탄소를 확인하였고 CO2 조성이 높을수록 저장량은 선형적으로 증가하며 
CO2 조성이 50%일 때 규회석 내 Ca 침출률은 13.2%, 탄산화율은 약 10.4%지만 같은 조건에서 규회석-초산 현탁액의 침출률
은 약 63%, 탄산화율은 1.39%로 확인되었다.
주제어 : 탄산염 광물화, 규회석, 탄소 포집 및 저장, 탄산칼슘, 침출, 기후 변화

1. 서 론

현재, 국내외에서 이산화탄소(CO2) 포집 및 저장기술(Car-
bon Capture and Storage, CCS) 개발을 위한 연구가 활발히 

진행되고 있다.1) 화석연료를 사용하면서 온실가스 문제에 

직접 대응할 수 있는 CCS 기술은 현재 다양한 프로젝트가 

실증 개발 중이지만, 수송 및 저장에 따른 경제성과 안정성

에 대한 논란이 해소되지 않는다면 상용화가 불가능한 실

정이다.2)

CCS 기술 중 탄산염 광물화(Mineral carbonation) 공정은 

CO2를 특정 금속 또는 금속화합물과 반응시켜 열역학적으

로 안정한 탄산염 형태로 저장하여 CO2를 고정화하는 기술

로 많은 연구가 진행되고 있다.3~6) 이러한 탄산염 광물화의 

원료 물질로 규회석(CaSiO3), 감람석(Mg2SiO4), 현무암과 같

은 천연광석과 제강슬래그, 비산재, 시멘트 및 광산 폐기물, 
슬러지 먼지와 같은 알칼리성 고체 잔여물이 적합하다고 알

려졌다.7) 이 중에서 규회석은 아시아나 미국에 분포된 스카

른(Skarn)이나 변성암에 있는 일반적인 광물로 주로 결정질 

석회암에서 생성되는 섬유상 결정 구조를 갖는 광석이다. 
순수한 규회석의 이론적인 화학 조성은 CaO가 48.3 wt.% 

SiO2가 51.7 wt.%로 규회석은 경제적 가치는 낮지만, 플라

스틱, 세라믹 및 야금업에서 충전제와 다양한 첨가물로 이

용된다.8) 부존 지역은 미국의 윌스보로, 뉴욕, 텍사스, 캘리

포니아와 프랭클린, 뉴저지 등; 이탈리아에서는 솜마 화산; 
루마니아의 바넷; 독일의 작센주; 멕시코의 자카테카스, 모
레로, 치아파스; 그리스 그리고 중국 등 여러 나라에 분산되

어 있다.9,10) 
탄산염 광물화는 원료 물질의 전처리 없이 광석 자체 또는 

원료 물질에 첨가되는 알칼리성 금속 성분을 직접 탄산화 

시키는 직접 탄산염 광물화와 원료 물질 내 존재하는 알칼

리성 금속을 침출시킨 후 CO2와 반응시키는 간접 탄산염 

광물화로 분류할 수 있다. 또한, 탄산화 반응이 일어나는 분

위기에 따라 건식과 습식으로 나눌 수 있다. 따라서 물 또는 

산성 용매를 이용하여 원료 물질에서 알칼리성 금속을 침

출한 후 수행되는 탄산화는 간접적 습식 탄산화로 분류될 

수 있다.
현재 다양한 습식 탄산염 광물화 연구가 활발히 진행되고 

있다.11~14) O'Conner 등은11) 습식 탄산염 광물화에 영향을 미

치는 인자와 광석의 처리 공정 등에 관해 연구하였고, Lackner 
등은15) 염산을 이용하여 규산염 광물로부터 Ca와 Mg를 침
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출한 후 CO2를 탄산염 형태로 저장하는 간접 습식 탄산염 광

물화를 제안하였다. Pan 등16)은 다양한 산업 잔여물을 원료 

물질로 사용하여 이들의 탄산화 성능과 기존 연구들을 비교

한 결과 알칼리성 고체 폐기물의 성능이 우수하다고 보고하

였다. 또한 Montes-Hernandez 등17)은 석탄 비산재를 이용하

여 가압된 상태에서 습식 탄산염 광물화를 수행하여 1 ton의 

비산재가 26 kg의 CO2를 고정화할 수 있다고 발표하였다.
원료 물질로 규회석을 이용한 간접적 탄산염 광물화 연구

도 다수 발표되었다. Kakizawa18)은 60℃에서 규회석을 고

농도 초산 용액으로 침출한 결과 Ca의 침출률은 최대 약 

40%로 보고하였고, 같은 온도에서 CO2 압력이 50 bar일 때 

최대 탄산화율 약 20%이라고 주장하였다. 또한, Zhang 등19)

은 규회석에서의 Ca의 침출률을 높이기 위해 용매로 염산을 

이용하였고, 염산의 재생을 위해 tri-isooctyl-amine을 첨가하

여 25℃, 5 MPa에서 탄산화를 수행한 결과, Ca의 최대 침

출률 및 탄산화율은 각각 95%와 약 40%라고 보고하였다. 
Baldyga 등20,21)은 규회석에 숙신산, 초산, 디카르복실산 등

의 용매를 이용해 침출 및 탄산화 수행 결과 80℃, 30 bar에
서 숙신산의 성능이 가장 높았으며 침출된 Ca의 탄산화율은 

90%이라 발표하였다. 
규회석을 이용한 직접적 습식 탄산염 광물화에 대한 연구

도 일부 수행되었다. Huijgen 등22)은 규회석의 직접 습식 탄

산염 광물화는 온도, CO2 분압 및 입자 크기에 영향을 받

으며, 200℃, 20 bar의 CO2 분압 및 38 µm 이하의 입자 크

기 조건에서 15분 동안 최대 70%의 탄산화율을 보고하였고, 
Daval 등23)은 가혹한 지하 환경에서(90℃, CO2 분압; 25 
MPa) 알칼리도가 다른 물과 초임계 CO2를 이용한 탄산염 

광물화를 수행하였다. 그 결과 초임계 CO2의 탄산화보다는 

중성인 물에서 탄산화가 더 빠르다고 보고하였는데, 그 이

유는 초임계 CO2를 이용한 탄산화는 규회석 표면에 CaCO3 
막이 형성되어 탄산화가 방해되는 반면 물에서는 침출이 일

어남에 따라 CaCO3 막 생성이 억제되며 탄산화가 균일하게 

일어나기 때문으로 설명하였다. 
이처럼 규회석을 이용한 탄산염 광물화 연구가 다수 수

행되었지만, 대부분 간접적 습식법으로 진행되었다. 즉, 대
부분 특정 산성 용매를 사용하여 Ca 침출 후 고온, 고압 조

건에서 탄산화가 이루어져 많은 에너지가 추가로 소비되어 

경제성을 담보하기 쉽지 않고 실제 적용되기 어렵다. 실제

로 Teir 등24)은 규회석을 이용한 탄산염 광물화 공정의 경

제성을 분석한 결과, 탄산염 광물화를 통해 침강성 CaCO3 
(PCC)을 생산할 때 에너지 소비량은 기존 PCC 공정의 에너

지 소비량 보다 약 10-64% 더 크다고 주장하였다.
따라서 본 연구에서는 에너지 소비를 최소화하기 위해 상

온 및 비교적 높은 CO2 분압을 유지하는 대기압 조건에서 

규회석을 이용하여 침출과 탄산화가 동시에 일어나는 직접

적 습식 탄산염 광물화를 통해 CO2 배출원으로부터 CO2 포

집과 고정화 효과를 동시에 얻을 수 있는 공정기술에 대한 

성능을 확인하고 그 가능성을 제시하였다.

2. 이 론

2.1. 규회석의 침출 반응 메커니즘

Weissbart 등25)은 산 용매에 의한 규회석 내 Ca 침출 메커

니즘을 설명하였다. Fig. 1(a)와 같이 규회석이 산 용매에 노

출되면 2개의 H+은 규회석 표면의 Ca를 공격, 치환하고 이

때 Si-Ca-Si 결합이 깨지면서 Ca가 용액으로 침출된다. 
H+와 결합한 규회석 내 Si-O-Si (siloxane linkage) 결합 물

질은 원규회석으로부터 결합력이 약해져 Fig. 1(b)와 같이 

규산([SiOx(OH)4-2x]n)의 단량체(monomer) 및 다양한 규산 복

합체(Polymer)의 형태로 용매 쪽으로 분리 이동된다.26,27) 이
때 반응을 식 (1)로 표시할 수 있다.

CaSiO3(s) + 2H+
(aq) → Ca2+

(aq) + H2O(l) + SiO2(s) (or H2SiO3) (1)

규회석의 침출 반응은 H+의 치환률, 즉 H+의 농도에 큰 

영향을 받는다. 따라서 침출 용매는 산해리상수(pKa)를 비

교하여 선택해야 한다. 규회석이 규산에 의해 침출되기 위

하여 H+가 해리되는 반응은 식 (2)와 (3)으로 나타낼 수 있

으며, 이때 규산의 pKa1은 9.84이고, pKa2는 13.2이다.26,27)

Fig. 1. Conceptual model of the steps involved in forming and 

dissolving the silica-rich leached layer in wollastonite. 
(a) Hydrogen ions exchange for Ca, which diffuses out 
of the structure into solution, (b) This leached layer then 
dissolves releasing silica monomers and polymers to so-
lution.25)
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H4SiO4 ↔ H3SiO4
- + H+ (2)

H3SiO4
- ↔ H2SiO4

2- + H+ (3)

따라서 규회석의 침출이 가능한 용매의 pKa는 최소한 규

산의 pKa1 보다는 낮아야한다. 또한, Ca의 침출 반응과 탄산

화 반응이 동시에 일어나기 위하여 용매의 pKa 값은 탄산

의 pKa1인 3.6보다 높아야 한다.28,29) 따라서 탄산염 광물화

를 위한 규회석 침출용매의 pKa는 규산과 탄산의 pKa1의 

사이 값을 가져야 하며 많은 유기산이 이에 해당된다. 예를 

들어 초산의 pKa 값은 4.75이므로 규회석의 탄산염 광물화

을 위한 용매로 사용할 수 있다.29)

Kakizawa18)은 초산에 의한 규회석의 침출 반응을 식 (4)로 

표현하였다.

CaSiO3(s) + 2CH3COOH(aq) 

→ Ca2+
(aq) + 2CH3COO-

(aq) + H2O(l) + SiO2(s) (4)

2.2. 규회석의 탄산화 메커니즘

2.2.1. 규회석-증류수 현탁액의 탄산염 광물화 반응

규회석을 이용한 습식 CO2 탄산염 광물화는 3상 반응으로 

고체-기체 반응인 건식 반응보다 반응속도가 크다.30~32) 규회

석-증류수 현탁액의 탄산화 반응은 CO2가 흡수되어 HCO3
-

이 형성되는 식 (5)에 의해 시작된다. 여기서 형성된 H+가 

식 (1)에 따라 규회석 내 Ca를 침출시킨 뒤, 식 (6)에 따른 

탄산염 광물화가 가능하여 규회석-증류수 현탁액 침출 및 

탄산화 반응은 식 (7)로 표현할 수 있다.

2CO2(aq) + 2H2O(l) → 2H2CO3(aq) → 2H+
(aq) + 2HCO-

3(aq) (5)

Ca2+
(aq) + 2HCO-

3(aq) → Ca(HCO3)2(s) (6)

CaSiO3(s) + 2CO2(g) + H2O(l) → Ca(HCO3)2(s) + SiO2(s) (7)

그러나 CO2 분압이 매우 높거나 pH가 탄산의 pKa2 이상에

서 탄산화가 진행된다면 식 (8)에 의해 CO3
2-가 생성되어 식 

(1)과 함께 반응식 (9)가 일어나 식 (10)으로 표현되어 CaCO3

가 형성되는 탄산염 광물화가 일어난다. 

CO2(aq) + H2O(l) → H2CO3(aq) → H+
(aq) + HCO-

3(aq) 
→ 2H+

(aq) + CO2-
3(aq)  (8)

Ca2+
(aq) + CO2-

3(aq) → CaCO3(s) (9)

CaSiO3(s) + CO2(g) → CaCO3(s) + SiO2(s) (10)

그러나 대기압에서 탄산화는 CO2 분압이 제한적이기 때

문에 규회석 침출 이후 식 (10)에 의한 탄산염 광물화 효과

는 낮다.

2.2.2. 규회석-초산 현탁액의 탄산화 반응

식 (4)에 따라 초산에 의해 Ca가 침출되고 초산의 pKa는 

4.75이므로 탄산화시 식 (11)에 따라 중탄산염이 생성된다.

CaSiO3(s) + 2CO2(g) + 2CH3COOH(l) + H2O(l)

→ Ca(HCO3)2(s) + SiO2(s) + 2CH3COOH(l) (11)

하지만 고압 반응기를 이용하여 CO2 분압을 MPa 단위

로 상승시켜 탄산화가 진행되면 CO3
2- 농도가 증가하여 식 

(12)와 같이 CaCO3가 형성되는 탄산염 광물화 반응이 일어

난다. 

CaSiO3(s) + CO2(g) + 2CH3COOH(l) 
→ CaCO3(s) + SiO2(s) + 2CH3COOH(l) (12)

따라서 용매로 초산을 사용하여 Ca 침출 후 대기 조건에서

의 탄산화는 식 (11)에 한정된다.

3. 실험 방법 및 계산 

3.1. 실험 방법

3.1.1. 규회석의 특성 값

사용된 규회석은 국내 업체로부터 공급받은 중국산 산업

용 제품으로(WSD-400) 입자 크기 분석기(PSA; Zeta Potenial 
Measurement, Zetasizer namo ZS)로 측정된 입자 크기 분포

를 Fig. 2에 나타내었다. 
입자 크기의 범위는 0.6~6.5 µm로 1.11 µm 크기의 입자가 

20.4%를 차지하고 있다. BET (BELSORP-MAX, BEL)로 측

정된 규회석의 표면적의 넓이는 1.18 m2/g이며, Ca를 포함

한 규회석 내 성분을 ICP-AES (Optima-4300 DV; NCIRF)로 

분석하여 그 조성을 Table 1에 나타내었다. 

Fig. 2. Particle size distribution of wollastonite.

Table 1. Element compositions of wollastonite used in present study

Components Ca Mg Fe Al Na K

Composition (wt%) 33.61 0.39 0.14 0.25 0.06 0.11
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1. Lab stirrer
2. pH/EC meter
3. Temperature controller
4. Heating mentle
5. Computer for data acquisition
6. pH sensor
7. EC sensor
8. Temperature sensor

Fig. 3. Schematic diagram for leaching of wollastonite in water and acetic acid suspension.

1. Lab stirrer
2. pH/EC meter
3. Gas analyzer
4. Mass flow controller (MFC)
5. Computer for data acquistion
6. pH sensor
7. EC sensor
8. Sparger
9. Gas mixer
10. N2 cyplinder
11. CO2 cylinder
12. O2 cylinder
13. Denumidifier
14. Sampling pump

Fig. 4. Schematic diagram for CO2 capture and carbonation using wollastonite in water and acetic acid suspension.

규회석의 Ca 조성은 33.6%로 측정되었으며 미량의 불순

물 때문에 이론적인 Ca 조성보다 약 1% 낮다. 

3.2. 규회석의 침출

규회석의 습식 탄산염 광물화에 앞서 증류수와 초산을 용

매로 Fig. 3에 표시된 장치를 이용하여 침출 실험을 수행하

였다.
규회석은 물에 용해 또는 침출되지 않는다고 알려졌으나 

탄산 수용액을 이용한 규회석의 직접적 습식 탄산염 광물화

에 앞서 예비 실험의 의미로 수행되었다. 규회석 25 g과 증

류수 또는 0.46 M의 초산 용액을 500 mL를 원통형 Pyrex 
반응기(내경, 110 mm; 높이, 80 mm)에 넣은 후, 300 rpm으로 

교반하며 120분 동안 침출하였다. 온도 조절기를 이용하여 

반응기 온도를 25, 35, 45, 55 그리고 65℃로 유지하여 각각

의 침출 실험을 수행하였고, 이때 규회석 현탁액의 pH와 전

기전도도(Electrical conductivity; EC)는 pH-EC 미터(Orion 

4 star, Therom Scientific)를 이용하여 5초마다 측정하였다.
침출 종료 후, 1 µm 여과지로 여과하여 얻어진 여과액 중 

Ca 농도를 ICP로 분석하였다. 또한 시간에 따른 Ca 침출률

을 구하기 위하여 일정 시간 간격으로 침출액을 채취하여 

Ca 농도를 분석하였다. 규회석 내의 Ca의 침출률은 식 (13)
을 통해 계산된다.

Ca침출률(%) =
실제 침출된 Ca양(gCa/gCaSiO3) × 100

규회석 내 Ca양(gCa/gCaSiO3)
(13)

또한, 침출 실험 후 규회석의 표면 변화는 SEM (S-4800, 
HITACHI)을 통해 분석하였다.

3.3. 규회석의 탄산염 광물화

Fig. 4에 표시된 실험 장치를 통하여 규회석-증류수 현탁

액과 규회석-초산 현탁액의 탄산화 실험이 수행되었다.
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Table 2. Amount of CO2 physically absorbed in distilled water33)

CO2 composition (%) 15 24 28 33 39 45 50

Amount of CO2 
physically absorbed 

(g CO2/500 mL water)
0.23 0.36 0.42 0.50 0.59 0.68 0.75

침출 실험에서 사용된 같은 Pyrex 반응기 내에 규회석-증
류수, 규회석-초산 현탁액을 채워 밀폐시킨 뒤 반응기 내 공

간 및 장치의 모든 배관을 N2로 세정하였다. 공급되는 가스 

내 CO2 조성이 15, 24, 28, 33, 39, 45 및 50 mol%로 유지

될 수 있도록 CO2 및 N2의 유량을 조절하여 가스 혼합기

로 공급, 혼합 후 3 L/min의 유속으로 sparger를 통해 반응

기로 주입하였다. 이때 반응기 내에 균일한 탄산염 광물화

가 일어나도록 교반기를 이용 300 rpm의 속도로 교반시켰

다. 반응기를 통과하여 탄산염 광물화에 참여한 후 배출되

는 가스는 가스 분석기(maMos 200, Madur Electronics)를 통

과하며 1초마다 CO2 농도가 측정되어 탄산염 광물화를 위

해 흡수된 총 CO2 양이 계산된다. 이 값에서 순수한 각각

의 용매에 물리 흡수된 CO2 양을 뺀 값과 식 (7) 및 (10)을 

이용하면 규회석 내의 CO2와 반응한 Ca의 양이 계산되며 이

를 바탕으로 규회석의 탄산화율은 식 (14)로 계산된다. 

탄산화율(%) =

규회석 내 CO2와 반응한 Ca양(gCa/gCaSiO3)
× 100

규회석 내 총 Ca양(gCa/gCaSiO3)
(14)

이때 25℃, 증류수의 CO2 농도에 따른 물리 흡수량은 As-
chenbrenner33)의 값을 참고하여 Table 2에 나타내었다.

또한, CO2와 반응한 Ca의 양에 탄산화 후 액 중 남아 있는 

Ca의 양을 더하면 규회석 중 Ca의 총 침출량이 계산된다. 
탄산화 실험 후 규회석 표면을 EDX (EDX S-10, Oxford)로 

분석하였다.
초산 수용액의 CO2 물리 흡수량은 기존 논문에서 찾을 수 

없었으므로, 실험을 통해 직접 측정하였다. 25℃에서 CO2 조
성이 50%일 때의 흡수량을 2.92 g CO2/L (0.46 M CH3COOH)
로 확인되었다. 이와 같이 초산 용액의 흡수량이 순수한 증

류수에서보다 높은 것은 초산의 비공유 전자쌍에 의해 물보

다 더 많은 CO2를 물리 흡수하기 때문으로 판단된다.34)

침출된 Ca 중 CaCO3로 전환되는 비율은 식 (15)를 이용 

계산하였다.

침출된 Ca 중 탄산염 광물화 전화율(%)

=
규회석 내 CO2와 반응한 Ca양(gCa/gCaSiO3) × 100

규회석의 총 Ca 침출양(gCa/gCaSiO3)
(15)

4. 결 과

4.1. 규회석의 침출 경향 및 침출률

4.1.1. 시간에 따른 침출률

Fig. 5. Electrical conductivity (EC) and pH variation in leaching 

of wollastonite in water suspension according to time 
(Wollastonite; 25 g, DW; 500 mL, temperature; 25℃).

25℃에서 120분간 규회석을 증류수로 침출시키면서 측정

된 pH와 EC의 변화를 Fig. 5에 나타내었다.
순수한 증류수의 초기 pH와 EC는 각각 7.5와 3.32 µS/cm

이며, 규회석-증류수 현탁액의 최초 pH는 9.7, EC는 37 µS/ 
cm로 측정되었다. 침출이 진행되면서 EC는 지속해서 증가

하며, pH는 30분까지 감소한 후 일정하게 상승하였다. 이러

한 EC와 pH의 지속적인 증가는 미량이지만 Ca, 규산 및 규

회석 내 알칼리 수용성 불순물이 침출되기 때문이다. 초기 

30분까지 pH의 감소는 규회석이 최초 증류수에 규산 형태

로 침출되면서 수소 이온 농도가 높아지기 때문이며, 규산 

생성 반응이 평형에 도달한 후, 식 (1)에 의해 수소 이온이 

소모되면서 pH가 다시 증가하여 침출 120분 후, pH는 9.95, 
EC는 64 µS/cm로 상승하여 약 알칼리성을 유지한다. 

이때 현탁액의 각 시간에서 측정하여 계산된 Ca 침출률을 

Fig. 6에 표시하였다.
침출 시작 5분 후, Ca의 침출률은 0.45%이고 시간이 지남

에 따라 미세하게 증가하여 90분 경과 후 0.57%를 보인 후, 
더 이상 변화가 없어 침출 종료 시간을 90분으로 간주하였다.

Fig. 6. Leaching efficiency of Ca in wollastonite-water suspension 

according to time (Wollastonite; 25 g, DW; 500 mL, 
temperature; 25℃).
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Fig. 9. SEM image of (a) raw wollastonite and (b) leached wollastonite by acetic acid (leaching time; 90 min).

Fig. 7. Leaching efficiency of Ca in wollastonite-water suspen-
sion according to temperature during 90 minutes (Wol-
lastonite; 25 g, DW; 500 mL).

4.1.2. 온도에 따른 침출률

4.1.2.1. 증류수를 이용한 침출

침출 시간을 90분으로 고정한 뒤, 증류수를 이용, 침출 온

도에 따른 규회석의 Ca 침출률 결과를 Fig. 7에 나타내었다.
침출률은 온도에 따라 선형적으로 증가하며, 65℃에서 

1.20%로 25℃에서 보다 약 2배 정도 높다. 하지만 그 절댓

값은 매우 적으며, 이를 질량으로 환산하면 4.02 mg Ca/g 
CaSiO3이다.

4.1.2.2. 초산을 이용한 온도별 침출

증류수를 이용한 침출 실험과 같은 조건에서 초산을 사용

한 침출 실험 결과를 Fig. 8에 나타내었다.
증류수의 침출 실험과 같이 온도가 상승함에 따라 침출률

이 증가하여 65℃에서 83.66% (0.28 g Ca/g CaSiO3)로 가장 

높았으며, 이 값은 25℃에서의 침출률 41.45% (0.13 g Ca/g 
CaSiO3)의 약 2배 정도로 증류수 때와 같다. 따라서 규회석

이 증류수와 초산으로 침출될 때의 활성화 에너지는 거의 

같다.
이와 같이 65℃에서 초산 용액으로 침출한 이후 변화된 규

회석 표면 모습을 Fig. 9에 나타내었다.
Fig. 9(a)와 같이 규회석은 상대적으로 큰 결정들과 여기

서 떨어져 나온 작은 물질들이 부분적으로 덮여있다. Fig. 9 

Fig. 8. Leaching efficiency of Ca in wollastonite by acetic acid 
solution (0.46 M) according to temperature (Wollastonite; 
25 g, acetic acid; 500 mL, leaching time; 90 min).

(b)는 초산으로 침출된 후 규회석 표면의 모습으로 Ca가 침

출되면서 작은 입자들이 사라지고 결정 내 기공이 형성되어 

이를 중심으로 Ca 침출이 반복됨으로써 앞서 언급한 침출 

반응으로 규회석이 용해되어 Ca가 다량 침출된다.25)

4.2. 규회석의 탄산화 경향 및 탄산화율

4.2.1. 규회석-증류수 현탁액의 탄산화 실험 및 탄산화율

25℃에서 다양한 CO₂조성을 갖는 가스로 규회석-증류수 

현탁액의 탄산화를 수행하였고 CO₂조성이 50%일 때, 결
과를 시간에 따른 배출 가스 내 CO₂조성과 현탁액의 pH와 

EC의 변화값을 이용, Fig. 10에 나타내었다.
가스 주입 약 6분 후, CO₂초기 조성을 회복하여 탄산화

가 종료된다. pH는 탄산화에 의해 급격히 낮아지며 탄산화 

종료점부터 pH는 약 6으로 유지되었다. 반면, EC는 반응이 

시작되면서 점점 상승한다. 이는 탄산에 의해 Ca가 침출되

고 이 중 일부가 탄산염 광물화에 참여하지만, Ca의 침출 속

도가 더 빠르기 때문이다. 다양한 CO2 조성을 갖는 가스로 

규회석-증류수 현탁액의 탄산화 결과 흡수된 CO2양을 Fig. 
11에 나타내었다.

CO2 조성이 높을수록 CO2 흡수량이 선형적으로 증가하며 

15%일 때 12.6 mg CO2/g CaSiO3, 50%일 때는 38.6 mg CO2/g 
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Fig. 12. Atomic ratio of wollastonite surface after carbonated by 50% (a), (b) and 90% (c), (d) of CO2 composition feeding gas.

Fig. 10. Variation of CO2 composition, electrical conductivity (EC) 
and pH during carbonation with wollastonite-water (25 
g-500 mL) suspension according to time (Temperature; 
25℃).

CaSiO3로 흡수량이 증가하였다. 각 CO2의 조성에 따른 최종 

pH 값은 15%일 때 6.5, 50%일 때 6.06으로 감소하는데 이

는 CO2 분압이 증가함에 따라 산성도가 높아져 Ca의 침출률

Fig. 11. Amount of CO2 participated in mineral carbonation in 
wollastonite-water (25 g-500 mL) suspension accor-
ding to CO2 composition variation of feeding gas (Tem-
perature; 25℃).

과 HCO3
- 농도가 증가하기 때문이다. 이에 미량이지만 생성

되는 탄산염의 양도 증가할 것으로 판단된다.
탄산염의 생성을 확인하기 위해 CO2 조성이 50%일 때와 

추가 실험을 통해 얻어진 90%일 때 탄산화 후 규회석 표면

을 EDX로 분석하여 얻어진 결과를 Fig. 12에 나타내었다.
이 결과 규회석 표면에 C 원자가 생성되었고 탄산화가 

90% 조성에서 수행된 규회석 표면의 C 원자 비율이 50%일 

때에 비해 2배 증가되어 탄산염 광물화가 이루어졌음이 확

인된다.
Table 3에 주입 가스의 CO2 조성에 따른 규회석-증류수 현

탁액의 탄산화율과 총 침출률 등 탄산화 결과를 정리하였다.
각각의 CO2 조성에서 침출된 Ca 중 CO2와 반응한 Ca양

을 첫 줄에 표시하였다. 이 값과 탄산화 이후 여과액 중 남

아있는 Ca양의 합을 두 번째 줄에 표시하였다. 이 값과 원 
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Table 3. Amount of Ca involved in mineral carbonation according 
to CO2 composition variation of feeding gas and their 
performance 

CO2 composition (%) 15 24 28 33 39 45 50

Amount of Ca reacted with 
CO2 during carbonation

(mg Ca/g CaSiO3)
11.5 14.3 19.6 23.8 28.0 30.8 35.1 

Total amount of Ca 
participated in carbonation 
including Ca remaining in 

carbonated solution
(mg Ca/g CaSiO3)

17.6 21.1 24.0 28.9 34.9 36.6 44.4

Overall leaching ratio 
(participation ratio) of Ca 

from wollastonite in 
carbonation (%)

5.2 6.3 7.1 8.6 10.4 10.9 13.2

Ratio of mineral 
carbonation (%)

3.4 4.3 5.8 7.1 8.3 9.2 10.4

규회석에 포함된 총 Ca 양을 바탕으로 침출률과 탄산화율을 

계산하였다. 그 결과 규회석-증류수 현탁액을 대기압에서 40 
% 이상의 CO2 가스로 탄산화하면 약 10% 이상의 Ca 침출

률 보였고 특히 50% 농도에서 침출률은 13.2%이며 이때 탄

산화율은 약 10.44%였다. 또한, 침출된 Ca 중 탄산염 광물

화에 사용되는 Ca 전화율은 약 80%이었으며, 이 값은 일반

적으로 알려진 PCC가 제조될 때 값과 유사하였다.

4.2.2. 규회석-초산 현탁액의 탄산화 및 탄산화율

25℃에서 CO2 조성이 50%인 가스를 이용하여 규회석-초
산 현탁액의 탄산화 실험을 수행하여 시간에 따른 배출 가스 

내 CO2 조성과 현탁액 내의 pH와 EC 변화를 Fig. 13에 나

타내었다.
탄산화 시작 전 초기 3분간 혼합 가스의 안정화 이후, CO2

가 주입되고 약 3분 후에 배출 가스 조성은 초기값에 근접

하지만 미세한 조성 변화가 관찰되었다. 이러한 불안정성은 

50분 후 감소하였고 따라서 이후 탄산화 종료 시간을 50분
으로 설정하였다. 탄산화 시작 전 초기 3분 동안 현탁액 내

의 pH와 EC는 초산 및 교반 효과에 의해 미량 증가한다. 탄
산화 시작 후의 pH는 지속해서 증가하여 탄산화 종료 지점

인 50분에 pH 4.0까지 증가하였다. 또한, 탄산화 전 증가하

던 EC는 CO2가 주입되자 급격히 감소하는데 이때 순간적

으로 미량의 탄산염이 생성되기 때문으로 판단된다. 이후, 
3.24 mS/cm로 시작하여 4.5 mS/cm까지 탄산화 전과 같은 

기울기로 지속해서 증가한다. 이는 초산에 의한 Ca의 침출

이 지배적으로 일어나며, 탄산화 반응에 의한 미량의 탄산

염 생성 및 이에 따른 미량의 초산 재생이 동시에 지속해서 

일어나기 때문으로 판단되며, 탄산화 과정 중 배출 가스의 

CO2 조성이 안정화되지 않는 현상도 같은 이유로 설명될 

수 있다. 
이 결과로부터 규회석-초산 현탁액의 CO2 흡수량은 61.09 

mg CO2/g CaSiO3이며, 이중 CO2 50% 조성의 용해도 값을 
빼면 CO2와 반응한 Ca의 양은 2.47 mg Ca/g CaSiO3이다. 

Fig. 13. Variation of CO2 composition, electrical conductivity (EC) 

and pH during carbonation with wollastonite-acetic acid 
(25 g-500 mL) suspension according to time (Tempera-
ture; 25℃).

또한, 규회석-초산 현탁액의 탄산화 종료 후 여과액의 Ca의 

양은 139.26 mg Ca/g CaSiO3으로 이 값들을 바탕으로 규회

석-초산 현탁액을 대기압에서 50% 조성의 CO2로 탄산화 할 

경우 침출률은 약 63%로 규회석-증류수 현탁액 보다 약 5배 

정도 높다. 그러나 탄산화율은 1.39%로 증류수 현탁액보다 

매우 낮다. 따라서 대기압에서 규회석-초산 현탁액은 Ca의 

침출은 용이하지만 탄산화 측면에서는 규회석-증류수 현탁

액이 상대적으로 우수하다. 

 5. 결 론 

본 연구에서는 상온 및 대기압 조건에서 비교적 CO2 분
압이 높은 가스 중 CO2 포집 및 저장을 위해 원료 물질로

써 규회석을, 용매로써 증류수 및 초산을 이용하여 침출과 

탄산화가 동시에 일어나는 직접적 습식 탄산염 광물화를 수

행하여 이에 대한 성능을 확인하고 그 가능성에 관해 다음

과 같은 결론을 얻었다.

1) 규회석을 물로 침출하면 초기에 규산이 형성되면서 65 
℃에서 Ca가 약 1.2% 침출되며, 같은 온도에서 0.46 M 초
산용액에 의한 침출률은 약 84%로 두 현탁액 모두에서 침출 
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시간 90분 경과 후 Ca의 농도가 더 이상 증가하지 않았다. 
또한 두 현탁액 모두에서 Ca의 침출률은 25-65℃ 범위에서 

온도가 증가함에 따라 선형적으로 증가하며, 65℃에서의 침

출률은 25℃에서의 침출률 보다 약 2배 높다.
2) 규회석-증류수 현탁액의 탄산화 결과 흡수 가스의 CO2 

조성이 높을수록 CO2 포집 및 저장량은 선형적으로 증가하

며 CO2 조성이 50%인 가스를 이용한 탄산화 결과 규회석 

내 Ca 총 침출률은 13.2%, 탄산화율은 약 10.4%로 확인되

었다. 반면 같은 조건에서 규회석-초산 현탁액의 탄산화 결

과, 침출률은 약 63%이나 탄산화율은 1.39%로 탄산화 측면

에서는 규회석-증류수 현탁액이 상대적으로 우수하다.
3) 규회석-증류수 현탁액을 CO2 조성이 90%인 흡수 가스

로 탄산화 후 규회석 표면에서 고정화된 C 원자를 확인하였

고 그 양은 흡수 가스 중 CO2 조성이 50% 조건에서 생성된 

값보다 2배 증가함으로써 탄산염 광물화가 일어났음을 확

인하였다.

CO2 포집 및 저장에 필요한 에너지 소비를 최소화하기 위

한 조건에서 수행된 본 연구에서 규회석-증류수 현탁액의 탄

산염 광물화 성능은 낮지만, 어느 정도의 가능성을 확인할 

수 있으며 탄산화된 규회석의 특성 분석 및 사용용도, 폐산 

침출 후 알칼리성 물질의 첨가에 따른 효과 분석 등 후속 

실험을 통하여 본 기술의 가능성에 대해 구체적인 분석이 수

행될 계획이다. 
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