
1. 서 론

1.1 탄산염 광물화

시멘트산업에서 발생하는 온실가스는 국내 산업 부문에서 약 10%를 차지하며 이는 시멘트 소성공정에서 대부분 발생한

다. 시멘트 클링커 소성 과정에서 주원료인 석회석 탈탄산 반응에서 57%, 연료 소비에서 30%, 전력 사용으로 13%의 CO2가 

배출되고 있다[1]. 이러한 문제점으로 원료대체 및 전환기술, 저탄소 신열원 활용 공정효율 향상기술, 공정발생 CO2 포집 및 

재자원화 기술 개발을 통해 CO2 배출량 감축을 위해 노력하고 있다[2].

공정 발생 CO2 포집 및 재자원화는 화력발전소나 제철소, 시멘트 공장 등에서 발생하는 대규모의 배기가스에서 CO2를 

분리 및 포집하는 기술로, 지중저장과 해양저장, 탄산염 광물화로 크게 세 가지로 나눌 수 있다[3-5]. 그 중 탄산염 광물화는 

포집된 CO2를 광물화시켜 천연자원과 같은 유용한 자원으로 전환하는 방법으로 1990년 Seifritz에 탄산염 광물화를 이용하

여 CO2를 처리하는 연구 이후 많은 연구가 보고되었다[6,7]. 산화마그네슘(MgO)이나 산화칼슘(CaO)과 같은 산화물을 이
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ABSTRACT

In the cement industry, in order to reduce CO2 emissions, technology for raw materials substitution and 

conversion, technology for improving process efficiency of utilizing low-carbon new heat sources, and 

technology for collecting and recycling process-generated CO2 are being developed. In this study, we 

conducted a basic experiment to contribute to the development of CSC that can store CO2 as carbonate 

minerals among process-generated CO2 capture and recycling technologies. Three types of CSC clinker 

with different SiO2/(CaO+SiO2) molar ratios were prepared with the clinker raw material formulation, 

and the characteristics of the clinker were analyzed. As a result of analysis and observation of CSC 

clinker, wollastonite and rankinite were formed. In addition, as a result of the carbonation test of the 

CSC paste, it was confirmed that calcite was produced as a carbonation product. The lower the 

SiO2/(CaO+SiO2) molar ratio in the CSC clinker chemical composition, the lower the wollastonite 

production amount, and the higher the rankinite production amount. And the amount of calcite 

production increased with the progress of carbonation of the CSC paste specimen. It is judged that 

rankinite is more reactive in mineralizing CO2 than wollastonite.
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용하여 CO2와의 화학적 반응을 통해 탄산마그네슘(MgCO3)과 탄산칼슘(CaCO3) 같은 광물을 생성한다[8,9]. 이러한 방법

으로 광물화된 CO2는 대기 중으로 방출되지 않으며, 시간이 지나 석회석과 같은 천연 원료로서 사용이 가능하다. 다만, 자연

적인 탄산염 광물화는 오랜시간이 걸리는 과정으로 효율적인 탄산염 광물화에 관한 연구가 필요하다[4].

한편, 규산염 광물 중 규회석(이하 Wollastonite, CaSiO3)와 랭키나이트(이하 Rankinite, Ca3Si2O7)는 석회석과 점토를 주

원료로 사용하는 시멘트 공장에서 합성이 가능한 광물로, 보통 포틀랜드 시멘트(이하 OPC) 제조 과정 중 원료 배합과 소성 

온도의 변경만으로 제조할 수 있다. 특히, Wollastonite와 Rankinite를 합성하기 위해서는 원료 배합 중 석회석의 투입 비율

이 감소하기 때문에, 클링커 소성 중 석회석의 탈탄산 반응으로 배출되는 CO2 배출량이 감소한다. 또한, OPC 클링커 소성 

온도인 1,450°C보다 낮은 1,250°C에서 클링커 소성을 진행하므로 소성 과정 중 연료 사용으로 발생하는 CO2 배출량이 감소

한다. 

본 연구는 클링커 원료 배합에 따른 칼슘 실리케이트 시멘트(Calcium silicate cement, 이하 CSC) 클링커를 제조하고 클링

커와 페이스트의 특성과 주요 생성물인 Wollastonite와 Rankinite에 대해 분석하고자 한다.

1.2 탄산염 광물화의 메커니즘

CSC를 구성하고 있는 주요 생성물인 Wollastonite와 Rankinite는 비수경성 광물로 물과 직접 반응하지 않는다. Wollastonite

와 Rankinite가 주변에 존재하는 H2O에 CO2가 용해되어 H2CO3가 생성되고 H2CO3는 이온화가 되어 H+와 Ca3

2-로 분해되고

(식 (1)), H+는 Wollastonite(CaSiO3)와 Rankinite(Ca3Si2O7)로부터 Ca2+와 H4SiO4의 분리를 유도한다(식 (2), (3)). 그 후 

H4SiO4는 SiO2(gel)와 H2O로 분리되며(식 (4)), 최종적으로 Ca2+는 CO3

2-와 결합하여 CaCO3를 생성한다(식 (5)). 아래의 식

과 Figure 1은 Wollastonite와 Rankinite의 탄산화 메커니즘을 나타낸 것이다[9-13].

CO2 + H2O → 2H+ + CO3

2- (1)

6H+ + Ca3Si2O7(Rankinite) + H2O → 2Ca2+ + 2H4SiO4 (2)

2H+ + CaSiO3(Wollastomite) + H2O → Ca2+ + H4SiO4 (3)

H4SiO4 → SiO2 + 2H2O (4)

Ca2+ + CO3

2- → CaCO3 (5)

Figure 1. The mechanism of carbonate mineralization[14]
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본 연구에서 CSC를 구성하고 있는 Wollastonite와 Rankinite는 LSF(Lime saturation factor), SM(Slilca modulus), 

IM(Iron modulus)을 계산하는 OPC와 달리 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비를 이용하며, Figure 2와 같이 CaO-SiO2 상평형도를 통해 

확인할 수 있다. CaO-SiO2 상평형도를 통해 Wollastonite과 Rankinite는 SiO2/(CaO+ SiO2) 몰비가 0.33~0.50 범위 내에서 생

성된다는 것을 알 수 있다[14].

Figure 2. CaO-SiO2 phase diagram[15]

2. 실험방법

2.1 사용재료

CSC 제조 및 물성 분석을 위해 CaO-SiO2 상평형도를 참고하여 클링커 배합을 설계하였다. 클링커 제작을 위한 원료는 D

사의 CaCO3, SiO2, Al2O3와 Fe2O3 시약을 사용하였다. Al2O3와 Fe2O3의 경우 추후 CSC 제조에 사용될 석회석과 점토 등의 

원료 사용을 고려하여 혼합하였다. 클링커 원료 배합에 따른 CSC 클링커의 주요 생성물 특성 분석을 위해, Table 1과 같이 

예상 화학조성을 계산하여 세 가지 배합을 설정하였다. 각 배합은 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비를 0.47, 0.49, 0.50으로 설정하였으

며, 이는 실제 CSC 생산 시 석회석 사용을 최대한 감축시킬 수 있는 배합을 고려하였다. 각 배합에 따라 계량한 원료들은 볼

밀을 이용하여 30분간 혼합하였으며, 혼합된 Raw mix에 25.6%의 혼합수를 첨가하여 25g의 성형체를 제작하였다. 제작한 

성형체는 100°C 건조기에 24시간 동안 건조 후 전기로에서 1,250°C에서 45분간 소성하였다. 이후 클링커를 전기로에서 꺼

내어 상온에서 냉각시킨 후 분쇄기를 사용하여 미분말 시료를 준비하였다. Table 2는 클링커 제조 과정을 나타낸 것이다. 

Table 1. Mix design for raw materials and chemical component of CSC clinker

Component
Chemical component(mass%)









SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO

CSC 1 45.57 5.31 1.85 47.27 0.47

CSC 2 46.83 5.46 1.90 45.81 0.49

CSC 3 48.17 5.62 1.96 44.26 0.50
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Table 2. Process of making CSC clinker

(1) Mix raw materials (2) Spherical making (3) 100°C dry (4) Sintering process (5) Cooling process (6) Clinker

2.2 실험방법

원료 배합에 따른 CSC 클링커의 성분 및 상 분석을 위한 실험방법은 Table 3에 나타내었다. 클링커 원료 배합에 따른 CSC 

클링커와 이를 분쇄하여 준비한 시료의 탄산화에 의한 생성물 관찰을 진행하였다. CSC 클링커 생성물 분석을 위해 상기와 

같이 제조한 CSC 클링커 미분말을 준비하였다. 또한, 탄산화에 따른 생성물 분석을 위해 분쇄한 CSC 클링커의 분말을 사용

하여 W/C=0.50의 시멘트 페이스트를 2mm 두께로 시험편을 제작하였다. 탄산화 조건은 온도 20°C, 상대습도 60%, CO2 

10% 농도 조건이며 3, 7일간 탄산화하였다. 

또한, CSC 클링커 제조를 위한 원료 배합설계에서 예상 화학조성과 실제 제조한 CSC 클링커 화학조성 비교를 위해 

XRF를 이용하였다. 제조한 CSC 클링커와 탄산화가 진행한 CSC 페이스트의 생성물 분석을 위해 XRD 분석과 생성물 변

화를 정량적으로 관찰하기 위해 리트벨트법을 활용하였다[15]. 생성물의 이미지 관찰은 SEM과 광학현미경을 이용하여 

관찰하였다.

Table 3. Experimental plan of CSC

Specimen W/C Carbonation conditions Test

CSC 1 clinker - -
- XRF

- SEM

- XRD

- Optical microscope
CSC 2

Carbonation 0.5
20°C, 60% R.H. 

CO2 10%CSC 3

3. 실험결과 및 고찰

3.1 성분분석

CSC 클링커 제조를 위해 원료 배합설계 시 예상 조성과 제조된 클링커의 화학조성 비교를 위해 XRF를 사용하였고, 측정 

결과는 Table 4와 같다. 클링커 제조 배합의 예상 화학조성의 SiO2/(CaO+ SiO2) 몰비는 각각 0.47, 0.49, 0.50이며, 본 연구에

서 실제 제조한 클링커의 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비는 0.43, 0.45, 0.47이다. 이는 원료 배합설계 시 예상 조성과 제조된 클링커

의 화학조성의 차이가 발생한 것을 알 수 있었고, 클링커 제조 시 사용한 시약의 순도와 제조 과정에서의 오차로 인한 결과로 

판단된다. 다만, 제조된 CSC 클링커의 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비는 Wollastonite와 Rankinite가 생성되는 범위 내에 속하며, 클

링커 제조 원료 배합설계 시 오차를 고려할 필요성이 있다.
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Table 4. Results of XRF analysis of CSC

Component
Chemical component(mass %)









(expected value)
SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO etc.

CSC 1 43.10 1.75 2.09 52.80 0.32 0.43(0.47)

CSC 2 44.20 2.36 2.25 50.90 0.31 0.45(0.49)

CSC 3 45.80 2.89 2.28 48.70 0.32 0.47(0.50)

3.2 생성물 분석

3.2.1 XRD

CSC 클링커 주요 생성물과 분쇄한 CSC 시료를 사용하여 탄산화를 진행한 시험편의 생성물 분석을 위해 XRD 패턴을 분

석하였으며, 이를 Figure 3에 나타내었다. 원료 배합에 따른 CSC 클링커 XRD 분석 결과, 주요 생성물인 Wollastonite, 

Rankinite가 검출되었으며, Quartz(SiO2) 또한 확인되었다. CSC 클링커의 화학조성에서 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 감소할수

록 Wollastonite의 피크 강도가 감소하고 Rankinite의 피크 강도가 증가하는 것을 알 수 있는데, 이는 상기 CaO-SiO2 상평형

도와 같은 결과가 도출되었다. 또한, Rankinite의 피크 강도가 증가할수록 Quartz 피크 강도 또한 증가하는 것을 확인할 수 

있는데, 이는 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 감소할수록 혼합 원료들이 Rankinite로 합성되지 못한 미반응 SiO2 원료로 판단된다.

탄산화를 진행한 CSC 페이스트 시험편의 XRD 분석 결과, CSC 클링커의 주요 생성물인 Wollastonite와 Rankinite의 피

크 강도가 감소하고 탄산화 생성물인 방해석(이하 Calcite, CaCO3)의 피크 강도가 증가하는 것을 알 수 있다. 클링커 원료 배

합에 따른 CSC 페이스트 탄산화 시험편의 XRD 분석 결과 CSC 클링커 화학조성에서 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 낮을수록 

Calcite의 피크 강도가 증가하는 것으로 보이나 보다 정확한 분석을 위해 생성물 정량화가 필요하다.

(a) CSC 1 (b) CSC 2 (c) CSC 3

Figure 3. Results of XRD analysis of CSC according to clinker raw material mix design

3.2.2 생성물 정량화

XRD 분석 결과 CSC 클링커 주요 생성물과 분쇄한 CSC 시료를 사용하여 탄산화를 진행한 시험편의 생성물의 변화량 비

교를 위해 리트벨트법을 활용하여 정량화 분석을 진행하였고, 이를 Figure 4에 나타내었다. 생성물 정량화 분석 결과 CSC 

클링커 화학조성에서 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 낮을수록 Wollastonite의 생성량이 감소하고 Rankinite의 생성량이 증가하

는 것을 확인할 수 있다. CSC 1의 경우 Rankinite 생성 비율이 Wollastonite의 비율보다 높은 것을 알 수 있다. 또한, 
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SiO2/(CaO +SiO2) 몰비가 낮을수록 탄산화 진행에 따라 Calcite 생성량이 증가하는 것을 확인할 수 있는데, 이는 Rankinite

가 Wollastonite보다 CO2를 광물화하는데 반응성이 높은 것으로 판단된다. 한편, CSC 페이스트 시험편의 탄산화가 진행될

수록 Calcite의 양이 증가에 따라 동질이상 광물인 아라고나이트(이하 Aragonite, CaCO3)의 양이 감소하는 것을 확인할 수 

있는데, 이는 탄산화가 진행될수록 불안정 구조를 가진 Aragonite가 Calcite로 전이된 것으로 판단된다.

(a) CSC 1 (b) CSC 2 (c) CSC 3

Figure 4. Observation of CSC clinker and carbonated mineral images

3.2.3 생성물 이미지 관찰

CSC 클링커 생성물과 CSC 페이스트 시험편의 탄산화 생성물 이미지 관찰을 위해 SEM과 광학현미경 관찰을 진행하였

고, 관찰 이미지는 Figure 5, 6, 7에 나타내었다. CSC 클링커 주요 생성물 관찰 결과, 주상 결정형태 및 투명한 결을 띠는 

Wollastonite(Figure 5)와 불규칙적 형태 및 어두운색을 띠는 Rankinite(Figure 6)가 관찰되었다[13,16]. 또한, CSC 페이스트

의 탄산화 생성물 관찰 결과 Calcite(Figure 7a)와 동질이상 광물인 침상형의 Aragonite(Figure 7b)가 관찰되었다. 

(a) SEM image (a) SEM image (a) SEM image of calcite

(b) Optical microscope image (b) Optical microscope image (b) SEM image of aragonite

Figure 5. Phase analysis of wollastonite Figure 6. Phase analysis of rankinite Figure 7. Phase analysis of carbonated 

minerals
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4. 결 론

원료 배합에 따른 CSC 클링커 성분 및 상 분석을 위해 CSC 클링커와 분쇄한 CSC 클링커를 사용하여 탄산화를 진행한 페

이스트 시험편의 분석 결과는 다음과 같다. 

1) 원료 배합에 따른 CSC 클링커 XRD 분석 결과, 클링커 주요 생성물인 Wollastonite와 Rankinite가 생성됨을 확인할 수 

있다. 또한, CSC 클링커 화학조성에서 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 낮을수록 Wollastonite의 피크 강도가 감소하고 

Rankinite의 피크 강도가 증가하는 것을 알 수 있다. 다만, SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 감소할수록 Rankinite로 합성되지 

못한 미반응 원료인 SiO2량이 증가하는데, 이는 Rankinite 생성 비율이 높은 CSC 클링커 제조 시 클링커 소성성을 높일 

방안이 필요하다. 

2) 원료 배합에 따른 CSC 페이스트의 탄산화 시험편 XRD 분석 결과, SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 낮을수록 탄산화 생성물

인 Calcite 생성량이 증가하는 것을 알 수 있다. 이는 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 감소할수록 Wollastonite 보다 Rankinite

의 생성량이 증가하고, 또한, Rankinite가 CO2를 광물화시키는 반응성이 높다. 

3) CSC 페이스트 시험편의 탄산화가 진행될수록 탄산화 생성물 중 Aragonite가 감소하고 Calcite의 생성량이 증가한다. 

이는 불안정한 구조인 Aragonite가 탄산화가 진행될수록 Calcite로 전이되는 것으로 판단되며, CSC 시험편의 탄산화 

생성물 구조가 더욱 안정화된다.

4) CSC 클링커 생성물 이미지 관찰 결과 주상 결정형태 및 투명한 결정을 띠는 Wollastonite와 불규칙적 형태 및 어두운색

을 띠는 Rankinite가 관찰된다. 또한, CSC 페이스트 탄산화 생성물 이미지 관찰 결과 Calcite와 이와 동질이상 광물인 

침상형의 Aragonite가 관찰된다.

5) 본 연구의 실험 결과 CSC 기반 페이스트의 탄산염 광물화를 확인할 수 있다. 추후 최적 조건 도출 및 CO2 고정량의 정

량적 분석, 모르타르와 콘크리트 수준의 추가적인 연구를 통해 CSC 기반 시멘트 2차제품을 제조함으로써 CO2 처리가 

가능할 것으로 판단된다.

요 약

시멘트산업에서는 CO2 배출량 감축을 위해 원료대체 및 전환기술, 저탄소 신열원 활용 공정효율 향상기술, 공정발생 

CO2 포집 및 재자원화 기술 개발이 진행되고 있다. 공정발생 CO2 포집 및 재자원화는 대규모로 배출되는 배기가스에서 CO2

를 분리 및 포집하는 기술로 지중저장과 해양저장, 탄산염 광물화로 크게 세 가지로 나뉜다. 이에 본 연구에서는 CO2를 탄산

염광물로 저장할 수 있는 CSC를 개발하고자 기초 실험을 진행하였다. 클링커 원료 배합에서 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 다른 

세 가지의 CSC 클링커를 제작하여 클링커의 성분 및 상 분석을 진행하였다. 제조한 CSC 클링커는 Wollastonite와 Rankinite

가 생성되었다. 또한, CSC 페이스트 탄산화 시험편은 탄산화 생성물로 Calcite가 생성되었음을 확인할 수 있었다. CSC 클링

커와 CSC 탄산화 시험편은 CSC 클링커 화학조성에서 SiO2/(CaO+SiO2) 몰비가 낮을수록 Wollastonite 생성량이 감소하고 

Rankinite의 생성량이 증가하였고, CSC 페이스트 시험편의 탄산화 진행에 따라 Calcite 생성량이 증가하였다. 이는 

Rankinite가 Wollastonite보다 CO2를 광물화하는데 반응성이 높은 것으로 판단된다. 

키워드 : 칼슘 실리케이트 시멘트, 광물 탄산화, 성분 분석, 상 분석
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