
1. 서 론

산업의 발달에 따라 지구온난화로 인한 이상 온도, 홍수 및 가뭄 

등 이상 기후의 발생이 빈번해지고 있으며, 이에 대한 원인으로는 

온실가스 등 대기오염이 원인으로 대두되고 있다. 이에 전세계적

으로 대기오염물질 저감을 위하여 노력하고 있는 실정이다. 이에 

대한 일환으로 발전분야에서는 미분탄 보일러 방식에서 순환유동

층 보일러 애시(Circulating fluidized bed combustion ash, CFBC 

ash)의 사용이 증가하고 있는 추세이다. 순환유동층 보일러 연소

방식은 미분탄 보일러 연소방식에 비해 연소온도가 비교적 낮으며

(Anthony and Granatstein 2001), 연소 효율이 높기 때문에 다양

한 연료를 사용할 수 있는 장점이 있다(Song et al. 2008). 또한, 

탈황공정의 추가 없이 보일러 내부에서 탈황공정이 이루어진다는 

특징이 있다(Kuo et al. 2014). CFBC에서 배출되는 플라이애시는 

일반적인 화력발전소에서 생산되는 플라이애시와는 다른 특성을 

가지고 있다. 로내 탈황을 위하여 투입되는 석회석 또는 돌로마이

트에 의하여 다량의 CaSO4와 free CaO가 존재하며, 연소온도의 

차이에 의하여 둥근 형태가 아닌 각진 형태를 가지고 있다

(Anthony and Granatstein 2001).

최근, 이산화탄소를 포집 및 저장 기술을 이용하여 대기 중의 

이산화탄소를 저감하는 방안에 대한 연구가 활발히 진행 중에 있

다. 이 중 광물탄산화 기술은 대기 중의 이산화탄소를 영구적으로 

저장할 수 있는 장점이 있다(Hasan et al. 2015). 광물탄산화 기술

의 원료 물질은 알칼리 토금속 산화물이 필요하지만 일부 천연 

광물인 규산염 암석이나 알칼리성 산업부산물에서 얻을 수 있으

며, 대표적인 알칼리성 산업부산물로는 CFBC ash가 있다. 광물탄
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산화 기술을 통해 생성되는 탄산칼슘(CaCO3)은 수화반응 촉진 및 

강도 증진에 긍정적으로 영향을 줄 수 있다는 연구보고가 있다. 

광물탄산화 반응을 이용한 탄소포집형 건설재료에 대한 연구가 

활발히 진행되고 있으며, 알칼리성 산업부산물인 플라이애시의 이

산화탄소 포집 재료로 사용한 연구가 진행되고 있는 추세이다

(Ukwattage et al. 2015). 

본 연구에서는 연소 연료가 다른 2종의 CFBC ashes를 건설재

료로 활용하기 위한 가능성에 대해 조사하였다. 이를 위해 CFBC 

ash를 혼입한 시멘트의 수화특성 및 역학적 특성에 대해 조사하였

다. 또한, 탄산화 양생을 통해 CFBC ash의 탄소포집 성능을 산정

하였으며, 탄산화 양생이 수화특성에 미치는 영향에 대해 조사하

였다.

2. 실험재료 및 방법

2.1 사용 재료

본 연구에서는 원재료로 free-CaO 함량이 다른 CFBC ash를 

사용하였다. 이는 화력 발전소 중 순환유동층 보일러를 이용하여 

발전을 하는 발전소에서 배출되는 플라이애시로서, 국내 S 발전본

부에서 배출되는 것(S-CFBC)과 국내 H 발전본부에서 배출되는 

것(H-CFBC)을 사용하였다.

Table 1에는 본 연구에서 사용한 원재료인 OPC, S-CFBC 및 

H-CFBC 의 화학분석 결과를 표시하였다. 2종의 CFBC ash는 모

두 CaO. SiO2, Al2O3, SO3 등의 화학성분으로 구성되어있는 것을 

확인하였다.

S-CFBC ash의 경우, CaO가 22.5 %, SiO2가 39.2 %, Al2O3가 

17.5 % 정도로 나타났으며, H-CFBC ash의 경우, CaO가 66.3 %, 

SO3가 25.4 %로 나타나, 주요 구성 화학성분은 시멘트의 주요 구

성 화학성분과 유사한 것을 확인하였다. 다만, 순환유동층 보일러 

애시의 경우, 사용 연료에 따라 주요 구성 화학성분이 상당한 차이

가 나는 특징을 나타내고 있다. S-CFBC의 경우 석탄을 연료로 

사용한 순환유동층 보일러에서 배출된 애시이며, H-CFBC는 페트로

코크스를 연료로 사용한 순환유동층 보일러에서 배출된 애시이다. 

Fig. 1은 사용한 CFBC ash의 입도분포를 나타내고 있다. 

S-CFBC 의 경우 평균입경이 19.4 ㎛으로 나타났으며, H-CFBC는 

77.0 ㎛로 나타났다. 입도분포의 범위 또한 S-CFBC가 약 0.2∼

100 ㎛, H-CFBC 약 0.2∼400 ㎛의 범위로 나타났다. S-CFBC가 

H-CFBC 보다 입도범위가 좁고, 평균입경 또한 작은 특징을 가지

고 있는 것을 확인하였다. 이러한 특징은 Fig. 2에 표시한 SEM 

이미지에서도 확인할 수 있다.

Fig. 2는 본 연구에서 사용한 S-CFBC와 H-CFBC의 SEM 이미

지를 나타내고 있다. Fig. 2에서 보는 바와 같이 S-CFBC의 입자 

Chemical composition (wt%)

OPC S-CFBC H-CFBC

CaO 62.9 22.5 66.3

SiO2 18.8 39.2 2.7

Al2O3 4.3 17.5 1.1

Fe2O3 3.6 8.4 0.5

MgO 3.7 2.4 3.0

TiO2 0.3 0.7 -

K2O 1.4 1.0 0.3

Na2O 0.2 1.3 0.2

SO3 3.9 6.1 25.4

Table 1. Chemical compositions of CFBC ashes

(a) Volume

(b) Cumulative volume

Fig. 1. Particle size distributions of CFBC ashes 
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크기가 H-CFBC보다 작은 것으로 나타났다. 또한, 두 종류의 

CFBC ash 모두 일반 미분탄 플라이애시와 달리 각진 형태를 가지

고 있다. 이는 보일러의 연소 온도에 기인되는 것으로 판단된다. 

일반 미분탄 보일러의 연소온도는 1300∼1500 °C이며 이에 비해

서 순환유동층 보일러의 연소온도는 800∼950 °C로 비교적 저온

에서 연소가 일어나며, 이에 따라 배출되는 플라이애시의 입자형

태도 차이가 나는 것으로 사료된다.

Fig. 3은 CFBC ash의 XRD 패턴을 보여주고 있다. Fig. 3에서 

보는 바와 같이 S-CFBC의 주요 광물은 Quartz, Anhydrite, Lime, 

Hematite, Calcite이며, H-CFBC의 주요 광물은 Quartz, 

Anhydrite, Lime이다. CFBC ash의 주요 구성광물인 Anhydrite는 

로내 탈황공정을 위해 투입한 석회석과 연료중에 함유된 SO3와 

반응하여 생성된 것으로 판단된다. Lime은 석회석의 탈탄산 및 탈

황반응 후 미반응 잔여량이 존재하는 것이며, Quartz는 순환유동

층 보일러의 유동상 물질로 투입되는 SiO2인 것으로 보인다. 반면, 

순환유동층 보일러의 연소 연료에 따라 구성광물의 차이가 나타

났다. 

2.2 실험 계획

본 연구에서는 free-CaO 함량이 다른 두 종류의 CFBC ash의 

수화 및 역학적 특성을 조사하기 위해 페이스트 및 모르타르 시험

체를 제작하였다. Table 2는 모르타르 시험체의 배합표를 나타내

고 있다. 이때 사용된 모래는 ISO 표준사를 사용하였으며, 페이스

트는 모래를 제외하고 제조하였다. 

Specimens W/B
Unit weight (g)

Cement S-CFBC H-CFBC Sand SP (wt%)

SCFBC25
0.5

337.5 112.5 - 1350 0.4

HCFBC25 337.5 - 112.5 1350 0.4

Table 2. Mixture proportions of mortar specimens

(a) S-CFBC

(b) H-CFBC

Fig. 3. XRD patterns of CFBC ashes 

 (a) S-CFBC

 (b) H-CFBC

Fig. 2. SEM images of CFBC ashes
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2.3 실험 방법

2.3.1 Free-CaO 분석

순환유동층 보일러를 이용한 발전방식에는 인체 유해물질은 황

(S) 성분의 제거를 위하여 로내에 석회석을 주입시키고 있다. 탈황

을 위하여 투입되는 일부 석회석이 황(S) 성분과 충분히 반응하고, 

반응하지 못하고 free-CaO의 상태로 CFBC ash 중에 존재한다. 

Free-CaO의 측정 방법으로는 KS L 5405 및 ASTM C 114에서 

권장하고 있는 에틸렌 글라이콜(Ethylene glycol) 법을 준용하여 

측정하였다. 에틸렌 글라이콜 실험 방법은 먼저 샘플을 기준 용량

으로 계량한 후, 100 ml 삼각 플라스크에 넣고 에틸렌 글라이콜 

50 ml를 샘플이 들어간 삼각플라스크에 투입한 후 50∼60 °C의 

중탕기에 넣은 후 5분 간격으로 30분간 혼합하여 샘플이 에틸렌 

글라이콜에 잘 용해되도록 한다. 용해된 샘플은 부흐너 깔때기에 

NO. 20 여과지 2장으로 흡입 여과하여 에틸렌글리콜 10 mL로 3회 

세척한다. 여과된 용액은 브롬크레졸 그리인(Brom cresol green) 

지시약 3방울을 적가한 후, 0.1 N HCl 표준 용액을 1 mL 단위로 

적가하여 청색에서 맑은 노란색이 되는 점을 종점으로 한다. 0.1 

N HCL 용액의 적가량을 기준으로 free-CaO의 정량값을 나타내

며, 각 샘플 당 3회의 실험을 진행하여 평균값으로 평가하였다.

2.3.2 수화특성 분석

CFBC ash를 혼입한 시멘트 페이스트의 수화특성을 조사하였

다. 각 페이스트에 대해 Calmtrix사의 I-Cal 2000 모델을 이용하여 

수화열을 측정하였다. 각 변수별로 정해진 배합비에 따라 페이스

트를 배합하여 약 70 ± 1 g의 시료를 전용 플라스틱 재질의 용기

에 담아 기기에 투입 후 72시간 동안 측정하였다. 측정값은 누적발

열량과 시간에 따른 발열량을 그래프로 나타내었다.

2.3.3 압축강도 시험

모르타르 압축강도 시험은 KS L ISO 679의 실험 방법을 준용하

여 실시하였다. 실험 조건으로는 W/B를 0.5로 고정하였으며, 

CFBC ash는 시멘트 중량 대비 25 %를 치환 혼입하였고, 혼화제를 

시멘트 중량 대비 0.4 t% 첨가하여 배합하였다. 이때, 각 시편을 

3개씩 제작하여 온도 20 ± 1 °C, 습도 60 ± 10 %로 유지한 항온항

습 챔버에서 24 h 양생 후 탈형을 실시하였다. 각 변수별 재령(1일, 

3일, 7일, 28일)에 따른 압축강도를 측정하였다. 

2.3.4 탄산화 양생에 의한 CFBC ash의 전처리

본 연구에서는 free-CaO 함량이 높은 H-CFBC ash를 사용하

여 탄산화 양생 기간에 따른 free-CaO의 함량 변화 및 열중량 분

석을 수행하였다. 실험 조건으로는 W/B의 비는 0.1이 되도록 

CFBC ash에 수분을 일정 높이에서 스프레이로 공급하여 탄산화 

양생을 진행하였다(Fig. 4). 탄산화 양생은 온도 20 ± 1 °C, 상대습

도 60 ± 10 %, CO2 농도 5 ± 1 %의 조건에서 수행하였다. 탄산화 

양생 기간별(1 h, 5 h, 12 h, 24 h)로 샘플을 채취하여 free-CaO 

함량을 측정하였으며, 또한, 열중량 분석을 통해 시료에 포함된 

Ca(OH)2와 Calcite 함량을 분석하였다. SEM 분석을 통해 탄산화

에 의해 변화되는 페이스트의 미세조직을 관찰하였다.

3. 실험 결과 및 고찰

3.1 CFBC ash의 free-CaO 함량 및 탄산화 양생

각 CFBC ash의 특성을 비교하기 위해 변수들의 free-CaO를 

측정하였다. 측정한 결과, S-CFBC는 11.8 %, H-CFBC는 30.1 %

로 확인됐다. H-CFBC가 S-CFBC 대비 free-CaO가 약 3배 가량 

높게 나타났다. 이는 S-CFBC는 석탄, H-CFBC는 코크스를 주연

료로 사용하였는데, 주연료의 성분 차이로 인해 나타난 것이다. 

Free-CaO 함량이 높은 H-CFBC의 경우 급결 등이 예상되어 탄산

화 양생을 통한 전처리를 수행 후 건설재료로의 가능성을 검토하

였다. 

탄산화 양생 기간별 H-CFBC의 free-CaO 함량에 대한 결과는 

Table 3에 나타내었다. Table 3에서 보는 바와 같이 탄산화 양생을 

하면 free-CaO 함량은 감소하는 경향을 보였으며, 12시간 이상 

탄산화 양생을 수행했을 때 수렴하는 경향을 보였다. H-CFBC를 

12시간 동안 탄산화 양생 후 free-CaO 함량은 S-CFBC와 유사하

게 나타났다.

Fig. 4. H-CFBC pretreatment 
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Time (h) Free-CaO (%)

0 30.1

1 19.5

5 12.4

12 11.3

24 11.5

Table 3. Free-CaO content of H-CFBC by carbonation curing

다음 Fig. 5는 H-CFBC의 탄산화 양생 기간에 따른 열중량 분석

결과를 나타내고 있다. CFBC ash는 식 (1)과 같이 물과 반응하여 

알칼리성인 수산화칼슘을 생성하고, 생성된 수산화칼슘이 식(2)와 

같이 CO2와 반응하여 탄산칼슘을 생성한다(Xu et al. 2018).

               

 → 


  (1)

           

 


→ 





   (2)

Ca(OH)2와 Calcite의 분해 온도는 각각 Fig. 4(b)의 첫 번째와 

두 번째 피크에 해당한다. H-CFBC의 탄산화 양생 기간에 따른 

Ca(OH)2와 CO2 uptake를 정량한 결과를 Table 4에 나타내었다. 

CO2 uptake의 산정은 Calcite의 분해 온도에서 시료의 중량변화

를 이용하였다.

Type
Time [h]

1 5 12 24

Ca(OH)2 (%) 1.74 2.05 2.09 2.11

CO2 uptake (%) 14.2 18.8 20.8 21.1

Table 4. CO2 uptake and Ca(OH)2 of H-CFBC by carbonation curing period

H-CFBC의 탄산화 양생 기간별 Ca(OH)2을 정량화한 결과 1.7 %

에서 2.1 %로 증가한 것을 확인했다. 이는 초기에 도포한 물로 인해 

생성된 수산화칼슘 이외에 CO2 양생 챔버에 존재하는 습도에 의한 

것으로 판단된다. 탄산화 양생 시간 증가에 따라 CO2 uptake 양이 

1시간에는 14.2 %였으나, 12시간 양생 후에는 20.8 %로 증가하는 

것을 확인하였다. 이는 H-CFBC에 포함된 free-CaO에 의해 이산

화탄소를 포집하여 탄산칼슘의 생성에 의한 것으로 보인다. 반면, 

양생 기간이 24시간의 CO2 uptake의 양은 12시간에 비해 증가하

였으나 그 증가 폭은 크지 않았다.

Fig. 6은 탄산화 양생 기간별 H-CFBC의 SEM 이미지이다. 공

통적으로 탄산화 양생을 통해 탄산칼슘을 생성하는 것을 볼 수 

있는데 양생 시간에 따라 탄산칼슘 결정이 크고 뚜렷하게 많아지

는 것을 확인할 수 있다(Hu et al. 2022).

본 연구에서는 free-CaO 함량이 높은 H-CFBC를 24시간 상기 

조건의 탄산화 양생을 수행한 후 탄산화 양생을 수행하지 않은 

S-CFBC와 H-CFBC와 수화 및 역학적 특성을 검토하였다.

3.2 CFBC ash를 혼입한 시멘트 페이스트의 수화

특성

Fig. 7은 Table 2에 의해 CFBC ash를 혼입한 시멘트 페이스트

의 미소수화열 결과를 72시간 동안 측정한 결과이다. Plain은 

CFBC ash가 혼입되지 않고 바인더로 OPC만을 사용하여 제조한 

시험체이며, HCFBC25C는 H-CFBC를 탄산화 양생으로 전처리한 

시료를 시멘트 중량비 대비 25 %를 혼입한 시험체이다. Fig. 6(a)

(a) TG

(b) DTG

Fig. 5. TG and DTG curves of H-CFBC by carbonation curing
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는 단위 시간당 발열량을 보여주고 있으며, SCFBC25는 약 28시간 

정도 지난 뒤 2차 피크가 발생하였다. Plain과 비교했을 때 2차 

피크가 약간 빠르게 발생하였다. HCFBC25는 2차 피크가 뚜렷하

게 나타나지 않았으며, 1차 피크가 크게 발생한 것을 확인할 수 

있는데, 이는 초기에 free-CaO 함량이 높은 H-CFBC가 

free-CaO에 의해 초반에 급격한 발열을 보인 것으로 판단된다.

H-CFBC를 전처리한 후 제조된 HCFBC25C의 경우 HCFBC25

와는 다른 양상을 보였으며, 오히려 SCFBC25와 유사한 결과를 

나타냈다. 수화 초기 반응에 가장 큰 영향을 주는 인자 중 하나인 

free-CaO의 함량이 탄산화 양생에 의해 감소되어 초반 발열이 

HCFBC25보다 낮게 나타났다. 또한, HCFBC25에서 보이지 않던 

2차 피크가 약 32시간에 나타났다. 시간에 따른 누적발열량(Fig. 

6(b))을 보면 Plain의 누적발열량이 가장 높게 나타났으며, 

SCFBC25, HCFBC25C, HCFBC25의 순으로 나타났다. 

Free-CaO 함량이 가장 높은 HCFBC25의 경우 약 28시간까지는 

가장 높은 누적발열량을 나타냈으나, 그 이후 누적발열량의 증가

가 감소하여 72시간에는 가장 낮은 누적발열량을 나타냈다. 이러

한 결과는 CFBC ash에 포함된 화학성분의 차이에서 나타난 결과

이다(Irbe et al. 2018).

3.3 압축강도

Fig. 8은 각 변수별 재령(1일, 3일, 7일, 28일)에 따른 압축강도 

결과를 나타내고 있다. Plain은 CFBC ash를 사용하지 않고 바인

더로 OPC만을 사용하여 제조한 모르타르 시험체를 나타낸다. 

Plain의 압축강도는 다른 변수에 비해 모든 재령에서 가장 높게 

나타났다. SCFBC25의 경우 1일, 3일에서는 Plain 대비 약 78 %의 

압축강도를 나타냈으나, 28일에서는 약 91 %로 재령이 증가하면

서 Plain과의 압축강도 차이가 감소하였다. 이는 S-CFBC의 포졸

란 반응에 의한 결과로 판단된다. HCFBC25의 압축강도는 모든 

재령에서 가장 낮은 압축강도는 보였다. 1일 압축강도는 SCFBC25

와 유사한 값을 보였지만, 재령에 따라 압축강도 증가 폭이 다른 

변수에 비해 낮았으며, 7일 이후의 압축강도는 Plain 대비 약 38∼

40 %로 낮게 나타났다. HCFBC25C의 경우 전체적으로 HCFBC25

의 압축강도 경향을 따르지 않고, SCFBC25와 비교하였을 때 조금 

낮은 값을 보였지만 유사한 압축강도 경향을 보였다. 이는 Fig. 

4(b)의 누적발열량 경향과 유사한 결과이다. 이는 전처리 과정을 

통해 초반 급진적으로 발열하는 H-CFBC의 특성이 사라지면서 

S-CFBC와 유사한 경향을 보이는 것으로 판단된다.

(a) 1h (b) 5h

(C) 12h (d) 24h

Fig. 6. SEM images of Pre-Carbonation H-CFBC

(a) heat flow

(b) Cumulative heat release

Fig. 7. Heat of hydration of paste specimens
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4. 결 론

본 연구에서는 두 종류의 CFBC ash를 혼입한 시멘트의 수화 

및 역학적 특성을 조사하였다. 또한, free-CaO 함량이 높은 

H-CFBC를 탄산화 양생을 통한 전처리를 통해 건설재료로 활용하

기 위한 가능성을 검토하였다. 본 연구에서 도출된 결론을 요약하

면 다음과 같다. 

1. 일반적으로 CFBC ash는 수화 초기에 급격하게 발열이 나타

나는데 이는 CFBC ash에 포함된 free-CaO의 수화반응에 

의한 것이다. 이는 Free-CaO 함량에 따라 다르게 나타나며, 

수화 및 역학적 특성에 영향을 미친다.

2. CFBC ash의 free-CaO 측정 결과 S-CFBC가 11.8, H- 

CFBC 30.1로 H-CFBC의 free-CaO가 S-CFBC보다 약 3배 

높게 나타났다. 이는 H-CFBC의 주 연료가 코크스로 

free-CaO 뿐만 아니라 CaSO4 또한 다량 함유하고 있기 때문

이다. 따라서 H-CFBC의 경우 건설재료로 활용하기 위해서

는 주의가 필요하다.

3. H-CFBC의 free-CaO 함량 조절을 위해 탄산화 양생을 통

해 전처리를 진행했을 때, 1∼5시간까지 급격히 free-CaO

가 감소하였으며, 12시간 이후로는 그 차이가 미미하였다. 

4. S-CFBC를 혼입한 SCFBC25의 경우 HCFBC25와 

HCFBC25에 비해 가장 높은 누적발열량이 나타났으며, 

HCFBC25의 경우 H-CFBC에 포함된 높은 free-CaO에 의

한 급결로 수화초기에 가장 높은 누적발열량을 보였으나 시

간이 지나면서 가장 낮은 값을 보였다. HCFBC25C의 경우 

HCFBC25와 다르게 수화초기에 급결 현상이 나타나지 않았

으며, SCFBC25와 유사한 결과를 보였다. 

5. HCFBC25C의 경우 미소수화열 결과와 유사하게, 전체적으

로 HCFBC25의 압축강도 경향을 따르지 않고, SCFBC25와 

비교하였을 때 조금 낮은 값을 보였지만 유사한 압축강도 

경향을 보였다. 이는 전처리 과정을 통해 초반 급진적으로 

발열하는 H-CFBC의 특성이 사라지면서 S-CFBC와 유사한 

경향을 보이는 것으로 보인다.
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본 연구에서는 유리석회 함량이 다른 순환유동층 보일러 애시의 수화특성 및 탄산화 특성에 대해 조사하였다. 또한, free-CaO 

함량이 높은 CFBC ash를 탄산화 양생 전처리를 하여 시멘트계 재료로의 활용 가능성을 살펴보았다. Free-CaO 함량이 

높은 CFBC ash를 혼합한 경우 급결의 양상을 보였으며 낮은 초기 압축강도를 나타냈다. Free-CaO 함량이 높은 CFBC 

ash를 탄산화 양생하였을 때, 양생 기간에 따라 이산화탄소 포집량이 증가하였다. 또한, free-CaO 값이 함께 감소하였으며 

free-CaO가 이산화탄소와 반응한 것으로 보인다. Free-CaO 함량이 높은 CFBC ash를 탄산화 양생 전처리를 한 경우 급결이 

나타나지 않았으며, 초기 압축강도도 향상된 것을 확인할 수 있었다. 연구 결과 free-CaO 함량이 높은 CFBC ash의 경우 

적절한 탄산화 양생을 통해 시멘트계 재료로 활용 가능성이 높은 것으로 나타났다.




