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  Abstract : In this study, a liquid carbonation method was applied for producing precipitate 
calcium carbonate by liquid-liquid reaction. We recycled the recycling water of ready-mixed 
concrete, one of construction waste for use source of carbonate ion. A supernatant separated from 
the recycling water of ready-mixed concrete, as a result of ICP analysis of a cation, Ca2+ was 
contained up to 1100 ppm. We used MEA as a CO2 absorbent for the liquid carbonation. A 
precipitate CaCO3 was produced at more than MEA 20 wt%. The precipitate CaCO3 as a final 
product was separated and dried. The result of XRD was confirmed the generation of CaCO3 to 
calcite structure.
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1. 서 론

우리나라의 CO2 배출량은 2007년 기준 세계 
9위로 1인당 CO2 배출량이 1990년대 대비 
113%로 현저히 증가하고 있는 추세이다 [1,2]. 
특히, 시멘트산업의 온실가스 배출량은 국내산업 
총 배출량(2004년 기준 2만650만톤)의 
18.9%(3900만톤)로 철강 산업에 이어 2번째로 
다량의 CO2를 배출하며, 이에 시멘트업계에서는 
대체연료의 사용 확대, 자원순환이용촉진, 고효율
설비 도입 등을 통해 2015년까지 시멘트 톤당 
40kg의 CO2 감축을 목표로 2005년 대비 CO2 
배출량을 5% 감축하기로 했다. 또한, 건축 산업
의 주요자재인 콘크리트는 시멘트, 골재, 혼화재
료 등의 자재 생산과정에서부터 제조에 이르기까
지 다량의 이산화탄소를 배출하고 있다.

레미콘회수수란 콘크리트의 제조 및 운반에 사
용되는 장비들에 잔존하게 되는 콘크리트를 제거
하기 위한 세척수, 레미콘 운반 차량, 믹서 등의 
세척수에서 골재를 침전시킨 후 상부에 뜨는 물
을 의미한다. 회수수는 상징수와 슬러지 고형분으
로 구성되어 있으며, 상징수의 경우 시멘트에서 
용출한 수산화알칼리를 다량 포함하고 있다. 즉, 
강한 알칼리성을 띄는 레미콘회수수의 폐기시 별
도의 중화과정이 필요하며, 자연방류하거나 폐기
시 환경오염 및 자원낭비의 원인이 된다 [3]. 

탄산칼슘(CaCO3)은 종이, 페인트, 충진재, 플
라스틱, 제약 등 여러 산업 분야에 널리 사용되
고 있으며, 제조 방법에 따라 결정질의 석회석을 
물리적으로 직접 파쇄 및 분쇄 등에 의해 얻어지
는 중질 탄산칼슘(ground calcium carbonate)과 
화학적 침전반응에 의해 얻어지는 침강성 탄산칼
슘(precipitated calcium carbonate)으로 나눌 수 
있다 [4,5]. 침강성 탄산칼슘의 제조는 기-액 반
응법과 액-액 반응법이 있으며, 기-액 반응법은 
수산화칼슘(Ca(OH)2)용액에 이산화탄소(CO2)의 
기체를 주입하여 제조하는 방식이다. 액-액 반응
법은 염화칼슘(CaCl2)용액과 탄산나트륨
(Na2CO3)을 반응시켜 탄산칼슘을 제조하는 방식
이 있다 [6,7]. 황정우 등 [4]은 침강성 탄산칼슘 
합성을 위하여 수산화칼슘현탁액에 이산화탄소기
체를 일정 농도로 주입함으로써 탄산칼슘의 생성
을 확인하였다. 안희성 등 [8]은 폐콘크리트 미분
말에 포함된 Ca(OH)2를 이용한 이산화탄소와의 
반응을 통해 침강성 탄산칼슘 생성에 관한 연구
를 진행하였다.

본 연구는 침강성 탄산칼슘 생성을 위한 액-
액 반응법으로 기존의 direct-CO2 bubbling 방식
에 이산화탄소 흡수제로 상용화된 MEA 수용액
을 이용한 습식화학흡수단계를 추가로 도입하였
다. 즉, 이산화탄소와의 화학흡수반응을 통해 생
성된 탄산이온을 빠르게 금속양이온에 전달하는 
셔틀메카니즘을 응용함으로써 기존 방식과의 차
별화 및 고온·고압 조건의 높은 에너지 투입이나 
다양한 산·염기 첨가물 없이 상온, 상압조건에서
의 액상 탄산화를 유도하고자 하였다 [9]. 

지구온난화를 가속화시키는 이산화탄소 제거를 
위한 CCS(Carbon dioxide Capture and 
Storage)기술과 건축폐기물로 분류되는 레미콘회
수수의 칼슘이온을 활용한 이산화탄소 고정화로 
생성된 탄산칼슘을 산업재료로 재활용하는 
CCU(Carbon dioxide Capture and Utilization)
기술을 동시에 활용하고자 하였다. 즉, 습식화학
흡수 및 액상 탄산화에 의한 pH 변화와 최종 생
성물의 물성분석을 통해 탄산칼슘 합성에 관한 
연구를 수행하였다. 

2. 실 험

2.1 시료준비 및 실험방법

본 연구에서는 공동연구기관인 IK(I사로 표기
함)사로부터 제공받은 레미콘회수수와 비교를 위
한 A사의 레미콘회수수를 제공받아 상징수와 슬
러지로 분리에 앞서 교반을 통해 슬러지 내 포함
된 Ca성분을 물리적인 방법으로 용출시켰다. 일
정시간과 온도의 교반과정 후 상징수와 슬러지는 
여과장치를 이용하여 고액분리를 하였으며, 분리
된 상징수를 액상 탄산화의 수산화칼슘용액의 주
요물질로 사용하였다. 

아민을 이용한 이산화탄소 흡수에 있어서 아민
은 1차 아민(Monoethanolamine, MEA)을 흡수
제로 선정하였으며, 아민수용액의 농도에 따른 흡
수정도를 평가하였다. 이때 흡수반응의 빠른 진행
을 위해 99.99%의 고농도 이산화탄소를 버블링 
방식으로 주입하였으며, 상온, 상압의 조건에서 1
시간 동안 포화시켰다. 이산화탄소가 포화흡수된 
MEA 수용액은 앞서 분리한 상징수와의 1 대 1
의 비율로 혼합하여 액상탄산화에 의한 침강성 
탄산칼슘의 생성을 확인하였다. 화학 반응에 의해 
생성된 탄산칼슘을 여과를 통해 회수한 다음 50
∼60 ℃의 온도범위에서 건조함으로써 최종생성
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물인 CaCO3를 회수하였다. 
Fig. 1은 이산화탄소 흡수 및 액상 탄산화의

단계별 제조과정을 나타낸 것이다. 

                    

(a) 

 

<step 1 : Sampling>
↓

 

<step 2 : Mixing & Separation>
↓
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Stirring 
time(hr)

pH Mg Fe K Na Ca

15 12.69 0.036 0.032 807 421 176

24 12.80 0.034 0.035 962 499 236

48 12.79 0.035 0.035 883 468 239

Table 1. Cation Composition of Recycling Water from Ready-Mixed Concrete according to 

Stirring Time

 

<step 3 : CO2 absorption>
↓

 → 

<step 4 : liquid accelerated carbonation & Final product(CaCO3)> 
(b) 

Fig. 1. Preparation process of liquid carbonation.

2.2 물성분석

고액분리를 통해 얻은 상징수는 
ICP(LEEMANABS Inc., Direct Reading Echelle 
ICP) 장비를 통해 상징수 내 포함된 양이온의 농
도를 분석하였다. 최종생성물인 CaCO3의 결정상 
및 성분분석은 SEM/EDX(Leica Cambridge, 
Stereoscan 440)를, 화학적 결정 구조는 XRD 
(Bruker, D8 Advance)를 통해 분석하였으며, 측
정조건은 40 kV, 40 mA 출력으로 2θ 범위 5∼
75°, 주사속도는 6°/min으로 측정하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1 레미콘회수수 성분분석

본 연구에서는 탄산칼슘 합성에 있어 Ca의 주 
원료물질로 건설폐기물 중 레미콘회수수를 재활
용하여 자원으로 재이용하는 개념을 도입하였다. 
레미콘회수수의 상분리에 앞서 슬러지에 포함된 
Ca 소스의 물리적 용출을 위하여 교반시간과 온
도에 따른 성분분석을 실시하였다. I사로부터 제
공받은 레미콘회수수를 15, 24, 48 시간의 물리
적 교반과정 후 여과장비를 통해 상징수와 슬러
지를 분리하였다. Table 1은 분리된 상징수의 
pH와 ICP 분석결과이다. 앞서 설명한 것과 같이 
상징수는 모두 pH 12 이상의 강알칼리성을 띠었
으며, 교반시간이 증가할수록 Ca 함량 및 pH가 
증가하는 것을 확인할 수 있었으며, 이 결과를 
통해 교반시간은 24시간으로 선정하였다. 
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Stirring
temp.(℃)

pH Mg Fe K Na Ca

25 12.77 0.006 0.007 313 178 1100

40 12.66 0.006 0.008 418 239 585

Table 2. Cation Composition of Recycling Water from Ready-Mixed Concrete according to 

Stirring Temperature.

Table 2는 A사로부터 제공받은 레미콘회수수
로 24시간의 교반시간으로 교반온도에 따른 pH
와 ICP 분석결과이다. 교반시 온도가 증가할수록 
Ca 함량이 감소하는 것을 확인할 수 있었다. 또
한 Table 1과 2의 비교시 A사로부터 제공받은 
레미콘 회수수의 상징수에 Ca 성분이 더 많이 
함유한 것을 확인할 수 있었다. 또한 연구대상 
물질의 특성상 제조사 및 콘크리트 성분 등에 따
라 함량차이가 현저히 나타날 것으로 판단된다.

3.2 이산화탄소 흡수 및 액상 탄산화

본 연구는 액상 탄산화 이전 단계로 이산화탄
소의 이온화를 위하여 알칼리용액인 MEA　수용
액을 이용한 화학적 흡수시험을 진행하였다. 
Fig.2는 MEA 농도별 pH 변화와 이산화탄소 흡
수에 의한 산/염기 반응에 따른 pH 변화를 나타
낸 것이다. 이산화탄소와의 화학적 흡수를 위해 
제조한 MEA 수용액의 경우 MEA 농도가 증가
할수록 pH가 증가하였으며, 전체적으로 pH 12 
전후로 강알칼리성을 나타내었다. 농도별로 제조
된 MEA 수용액에 고농도 이산화탄소(99.99%)를 
흡수시킨 후 pH 변화를 측정한 결과, 산/염기반
응에 의해 pH 8 이하로 감소한 것을 확인할 수 
있었다. 즉, MEA 수용액과 이산화탄소와의 반응
은 식(1), (2)와 같이 화학반응에 의해 
bicarbonate(HCO3

-)가 생성되는 것을 확인할 수 
있었다. [10, 11]. 

CO2 + 2RNH2 ⇔ RNHCOO- + RNH3
+  

                            (1)
RNHCOO- + H2O ⇔ RNH2 + HCO3

-   
                            (2)

Fig.3은 I사와 A사로부터 제공받은 레미콘상징
수를 이용한 액상 탄산화에 따른 pH 변화 및 생
산된 탄산칼슘의 화학적 침전을 나타낸 것이다. 
강알칼리성을 띠는 MEA 수용액이 이산화탄소와

의 화학적 흡수에 의해 탄산이온(CO3
2-)의 생성

으로 pH 8이하로 산/염기반응에 의한 중화반응
이 이루어진다. 탄산이온 포함된 아민수용액과 레
미콘상징수에 포함된 칼슘이온(Ca2+)과의 화학적 
반응에 의해 액상탄산화 반응이 진행되게 된다. 
즉, 화학적 액상탄산화에 의해 pH 10이하로 분
석되었다. I사로부터 제공받은 레미콘상징수를 이
용한 액상탄산화 반응에서는 이산화탄소가 흡수
된 아민수용액과 상징수를 1:1 비율로 주입한 후 
반응성을 확인한 결과 MEA 농도가 낮은 5와 10 
wt%에서는 이산화탄소의 흡수양이 적어 탄산이
온 비율이 낮아 액상탄산화가 진행되는 것을 육
안으로 구별하기에는 어려움이 있었다. MEA 농
도가 증가할수록 액상탄산화에 의해 뿌옇게 흐려
지는 것을 확인할 수 있었다. 이는 액상내 포함
된 탄산이온과 칼슘이온의 함량이 높을수록 액상 
탄산화의 진행을 확인할 수 있으며, 탄산칼슘의 
비중이 2.71 g/cm3 로 물보다 무겁기 때문에 반
응이 진행되면서 아래로 침전하는 것으로 사료된
다. 

Fig. 2. Change in pH with MEA concentration 
and CO2 absorption. 

A사의 레미콘상징수는 I사로부터 제공받은 상
징수보다 Ca 함량이 높았으며, 이산화탄소가 흡
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(a)

(b)
Fig. 3. Change in pH with liquid carbonation and image. 

Fig. 4. Mechanism of metal carbonate formation.
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(a) CaCO3 : 30 wt% MEA + CO2 + recycling water of ready-mixed concrete

  

(b) CaCO3 : 20 wt% MEA + CO2 + recycling water of ready-mixed concrete

Fig. 6. SEM images of CaCO3.

수된 아민수용액과 상징수를 1:4 비율로 주입함
으로써 액상탄산화의 진행과정을 확인하였다. 즉, 
I사의 결과처럼 액상탄산화에 의해 pH 10이하로 
유지되는 것을 볼 수 있었다. 즉, Fig.4와 같이 
MEA 수용액의 염기점을 나타내는 아민(-NH2)
과 이산화탄소와의 반응을 통해 carbamate를 생
성하며, 생성된 carbamate와 상징수에 포함된 금
속이온인 Ca2+와의 반응을 통해 침강성 탄산칼슘
의 생성된다 [11]. 

Fig.5는 액상탄산화에 의해 생성된 침강성 탄
산칼슘을 분리와 건조를 통해 얻은 최종생성물의 
XRD 분석결과이다. A는 30 wt%의 아민수용액
을 이용하여 이산화탄소 포화 흡수단계 및 액상
탄산화 반응을 통해 생성된 최종생성물이며, B는 
20 wt% 아민수용액을 이용하여 액상탄산화를 진
행한 최종생성물의 결정구조를 분석한 것이다. C
는 최종생성물의 비교를 위한 시약급 탄산칼슘을 
분석한 결과이다. 액상탄산화를 위해 사용된 Ca 
소스는 Ca 함량이 우수한 A사로부터 제공받은 
레미콘회수수의 상징수를 이용하였다. XRD 패턴

을 통한 결정구조 분석결과 탄산칼슘으로 잘 알
려진 Calcite 구조로 이루어져있는 것을 확인할 
수 있었다 [4, 9, 12].  

Calcite

Fig. 5. Results of XRD data.

Fig.6은 XRD 측정이 이루어진 최종생성물인 
CaCO3의 SEM 이미지를 나타낸 것이다. 그림과 
같이 여러 결정들이 층 모양을 이루어 응집되어 
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있으며, MEA 농도가 높은 30 wt%의 MEA 수
용액을 이용한 (a)의 경우가 20 wt%의 MEA 수
용액을 이용한 (b)보다 결정들이 응집되어 성장
한 것을 확인할 수 있었다 [4]. 

4. 결 론

본 연구는 건축폐기물로 분류되는 레미콘회수
수를 재활용함과 동시에 지구온난화의 주범인 이
산화탄소의 포집 및 이를 자원으로 재이용하고자 
하였다. 

즉, 침강성 탄산칼슘 제조방법 중 액-액 반응
법을 기초로한 액상 탄산화 기법을 도입하였다. 
칼슘공급원으로는 I사와 A사로부터 제공받은 레
미콘회수수 중 강알칼리성을 띠는 상징수를 이용
하였으며, 고액분리를 통해 상징수와 슬러지로 분
리하였다. 또한 고액분리 전 일정시간 교반을 통
해 슬러지 내 포함된 칼슘성분을 물리적인 방법
으로 용출한 결과, A사로부터 제공받은 상징수가 
칼슘성분을 1,100 ppm으로 가장 많이 함유하고 
있었으며, 상온에서 24시간 동안 교반하는 것이 
적당하였다. 

액-액 반응에 있어 배가스 내 포함된 고농도 
이산화탄소는 흡수법을 이용하여 포집하였으며, 
흡수제로는 널리 사용되고 있는 1차 아민인 
MEA를 선정하였다. MEA 농도별 이산화탄소 포
화흡수 전후의 pH 변화를 측정한 결과, pH 11 
이상으로 강한 알칼리도를 띠며, 이산화탄소와의 
산/염기 반응에 의한 화학적 흡수로 pH 8 이하
로 감소하는 것을 확인할 수 있었다. 이산화탄소
가 포화흡수된 수용액과 탄산이온을 함유하고 있
는 레미콘 상징수를 일정비율로 혼합시 액상탄산
화가 진행되는 것을 확인할 수 있었으며, 침강성 
탄산칼슘의 회수, 건조를 통해 최종생성물을 획득
할 수 있었다. 생성된 탄산칼슘의 결정구조 분석
결과 calcite 구조로 이루어져있었으며, 반응에 필
요한 탄산이온과 칼슘이온의 농도가 높을수록 결
정들이 응집되어 성장하는 것을 확인할 수 있었
다. 

즉. 이산화탄소와 MEA 수용액과의 습식화학
흡수로 인해 생성된 탄산이온과 건축폐기물인 레
미콘상징수의 칼슘이온의 화학적 반응을 통해 상
온, 상압조건에서 침강성 탄산칼슘의 생성을 확인
한 바, 칼슘이온을 함유한 폐기물을 재이용한 이
산화탄소 고정 및 최종생성물인 탄산칼슘을 산업

자원으로 재활용할 수 있으므로 고부가가치의 기
초자료가 될 것으로 사료된다.  
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