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요 약

중간세공크기(mesopore)의 MCM41에 Imidazole을 담지시킨 CP-MS41 고체 입자의 촉매를 사용하여 GMA 용액에

CO
2
를 흡수시켜 CO

2
의 흡수기구로부터 GMA와 CO

2
의 반응속도론을 고찰하였다. 대기압에서 회분식 흡수조를 사용

하여 임펠러의 교반속도, 50 rpm, 촉매, 2 g, 반응온도, 60, 70, 80 oC, GMA의 농도, 0.1~3.0 kmol/m3, 용제, DMA,

NMP, DMSO에서 측정한 CO
2
의 흡수속도와 경막설에 의한 물질수지식을 사용하여 반응속도상수를 구하였다.

Abstract − Carbon dioxide was absorbed into GMA solution in a stirred flat cell using mesoporous catalyst Imidazole-

CP-MS41, which was synthesized by CP-MCM41 with imidazole. Experiments were carried out at a batch-type absorber

with different conditions, varying reaction temperature, concentration of GMA, solvent but maintaining 50 rpm of agitation

speed and 2 g of catalyst. Absorption rate of CO
2
 was used to obtain the kinetics based on the film theory using zwitterion

mechanism with 2 elementary reaction and the kinetics were correlated with the solubility parameter of the solvents.
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1. 서 론
 

CO2를 여러 가지 에폭사이드와 부가반응을 시키면 5원환 carbonate

를 합성[1]할 수 있는데, 이 물질은 극성, 배위 결합능, 반응성 등이

아주 강하여 극성용매, 전해질 등으로 사용되고, 또한 기능성 고분

자 재료의 원료 자원으로 매우 유용하게 사용된다. CO2와 에폭사이

드로부터 5원환 carbonate를 합성하는 반응은 몇 년 전까지만 해도

주로 50 기압의 고압의 CO2가 필요한 것으로 인식되어 왔다[2-9].

상이동 촉매를 CO2와 에폭사이드의 부가반응에 사용한 것은 매우

최근의 일이며, 현재까지는 일본의 소수 연구자들에 의해 연구가 시

작되고 있는 실정이다. 이 분야의 연구는 선진 공업국들도 아직 확

보하지 않은 기술의 개발에 관한 것이므로 연구 개발의 필요성이

매우 크다고 판단된다. 그들의 연구에서 반응속도론은 에폭사이드

의 농도에 1차 반응으로 나타낸 것뿐이며, 대부분의 연구는 주로 수

율을 측정하고, 촉매의 구조가 반응에 미치는 영향을 포함한 반응

메카니즘의 고찰에 관한 것이었다. 그러나 에폭사이드와 CO2의 반

응은 CO2가 에폭사이드와 반응하는 불균일 반응계에서 일어나고,

촉매와의 상호관계에 의해서 반응이 단일반응이 아닌 복잡한 반응

을 수반한다. 이와 같은 복잡한 반응의 속도론을 고찰하기 위해서

는 기존의 연구에서 보고된 준1차 반응으로서는 불충분하기 때문에

흡수되는 CO
2
 또는 에폭사이드 및 촉매 등과 같은 용질의 확산과

정이 결부된 물질전달메카니즘을 사용하여 확산의 영향을 고려하여

야 한다[10]. Park 등[11-22]은 4급 암모늄 촉매를 사용하여 glycidyl
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methacrylate(GMA)와 CO2의 반응속도론을 고찰하여 반응속도상수

를 구하였다. 

최근 수 년 동안 이온만으로 구성한 이온성 액체[3,4]가 청정기술

의 개발을 위한 청정매체로서 각광을 받고 있다. 이온성 액체는 일

반적으로 질소를 포함한 크기가 거대한 양이온과 보다 작은 음이온

으로 이루어지며 이러한 결정구조의 격자에너지의 감소로 인하여

낮은 녹는점과 Coulombic 결합력으로 인한 매우 낮은 휘발성을 가

지게 된다. 따라서 이러한 비휘발성, 비가연성, 높은 온도(400 oC)에

서 액체로서의 안정성, 무기물과 유기물에 대한 높은 용매화 능력,

급속에 대한 배위결합성, 높은 전기 전도성 등 독특한 화학적, 물리

적 전기적 특성을 갖고 있기 때문에 용매, 촉매 등의 응용에 새로운

청정매체로서 사용될 것으로 기대된다. Udayakumar 등[23]은 중간

세공(mesoporous)의 MCM-41에 trialkylamine을 담지시킨 CP-MS41

고체 입자를 제조하여 CO2와 glycidyl methacrylate(GMA)로부터 5

원환 카보네이트 합성반응의 촉매로서 사용하였으며, 이온성 액체에

의한 CO
2
의 전화율을 측정하여 CO

2
의 고정화에 대한 가능성을 제

시한 바 있다.

본 연구에서는 CP-MS41에 imidazole을 담지시킨 IDBE-CP-MS41

고체촉매에서 GMA와 CO
2
의 반응속도론을 고찰하고자 한다. 

2. 이 론

CO
2
와 GMA의 반응은 CO

2
 기체가 액체에 흡수되어 액체 내에서

반응하는 기-액 불균일계에서 반응이 일어나기 때문에 CO2 기체의

액체 내에서 확산속도와 CO2의 반응속도의 상대적 크기에 따라 반

응영역이 달라진다. 따라서 균일반응계에서 취급하는 반응메카니즘

해석과는 달리 확산의 영향을 고려한 반응메카니즘 해석이 필요하

다. 촉매에 의한 기-액 불균일계 반응에서 확산을 고려한 반응메카

니즘을 다음과 같이 고찰하였다.

IDBE-CP-MS41 고체촉매(QX)가 유기용제에 분산된 GMA(B) 용

액에 CO
2
 기체(A)가 기-액 접촉계면을 통하여 액체로 흡수되고 용

액 내에 존재하는 반응물 B와 반응할 경우, 1) B와 QX의 반응으로

착화합물(C
1
)의 생성, 2) C

1
과 CO

2
의 반응으로 cyclic carbonate(C)

와 QX가 생성된다. 이들 각 성분의의 확산을 고려한 화학반응 메

카니즘을 규명하기 위해 다음과 같은 단계를 설정하였다.

1) 반응물 B와 상이동 촉매(QX)는 평형반응으로서 착화합물(C
1
)

이 형성된다. 

C
1

(i)

2) (i) 반응에서 생성된 C
1
은 액체에 흡수된 CO

2
와 반응하여 cyclic

carbonate(C)와 QX가 생성된다.

(ii)

3) (ii)에서 재생된 QX는 1) 과정으로 되돌아감으로서 반응은 반

복된다.

반응 (i)와 (ii)에서 C
1
의 생성속도는 다음과 같다.

(1)

여기서 S와 S
1
은 촉매표면에 GMA가 흡착되지 않은 표면적과 흡

착된 표면적을 각각 나타낸다.

C
1
의 농도는 S

1
에 해당되며 촉매의 표면적에 대한 물질수지식은

다음과 같다

St= S+S1 (2)

한편, C1의 생성속도가 정상상태이면 S1은 다음과 같으며

(3)

식 (2)로부터 S1은

(4)

다음과 같이 정의한 CO2의 반응속도는 식 (6)으로 표현된다.

(5)

(6)

만약 반응 (i)에서 정반응의 반응속도상수(k1)이 매우 커서 1/k1이

0에 접근하면 식 (6)은 다음과 같이 변형된다.

(7)

경막설에서 식 (7)과 같은 반응을 수반한 물질수지식과 경계조건

은 다음과 같다.

(8)

(9)

(10)

(11)

식 (8)과 (9)를 다음과 같은 무차원으로 나타내면

(12)

(13)

(14)

(15)

여기서 
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반응을 수반한 CO2의 플럭스는

(16)

물리흡수에서 CO
2
의 플럭스는

(17)

CO
2
가 GMA와 반응할 경우 CO

2
의 플럭스(NA)와 반응하지 않을

경우 플럭스(NAo)와의 비를 CO
2
의 촉진계수(β)라고 정의하면, β는

다음과 같이 나타내어 진다.

(18)

경막 내에서 CB가 CBo에 근접하여 일정하면, 식 (7)은 다음과 같

이 CO
2
에 대하여 준1차 반응이 된다.

(19)

여기서 (20)

준1차 반응이 수반된 CO
2
의 물질수지식은

(21)

식 (21)의 해석해와 식 (18)로부터 준1차 반응에서 촉진계수(β)

는 다음과 같다.

(22)

여기서 (23)

한편, 식 (20)을 다음과 같이 변형하면

(24)

CBo의 변화에 따라 측정한 βexp과 식 (22)로부터 ko를 구한다. CBo

의 변화에 대한 StCBo/ko의 데이터로부터 직선의 기울기와 절편을

구하여 식 (24)에 의해 k3와 K1을 구한다.

 

3. 실 험

3-1. 재료

본 연구에서 사용한 tetraethyl orthosilicate(TEOS, Acros), Cetyltrim-

ethylammonium bromide(CTMABr, Lancaster), 3-chloropropytriethoxy-

silane(CITPES, Aldrich), tetramethylammonium hydroxide(25% aqueous

TMAOH, Aldrich), imidazole(Im, Aldrich), bromoethane(Aldrich),

glycidyl methacrylate(GMA, Tokyo Kasei Kogyo. Co.), N,N-dime-

thylacetamide(DMA, Junsei Chem.), N-methyl-2-pyrrolidone(NMP, Junsei

Chem.) 및 dimethyl sulfoxide(DMSO, Junsei Chem.)는 시약급으로서

정제없이 사용하였으며, 증류수는 1차 증류수, 염산은 35 wt%를

사용하였으며, CO
2
와 N

2 
기체는 하나가스제품(순도 99.9%)을 사용

하였다.

3-2. CP-MS41, IDBE-CP-MS41와 DOMA의 합성

CP-MS41에 imidazole을 담지시킨 IDBE-CP-MS41은 다음과 같이

제조하였다. 

Udayakumar 등[23]이 사용한 방법으로 합성한 CP-MS41 고체 입

자, 1 g을 200 oC 진공(760 mmHg) 상태에서 4시간 동안 처리하여

수분을 제거한 후, 10 mL의 dry benzene과 5 mmole의 피고정화 물

질의 혼합액에 넣고 90 oC, 질소 분위기 하에서 24시간 동안 교반

한다. 교반 후 CH2Cl2를 이용하여 완전히 세척 후 상온 진공 하에서

건조하여 CP-MS41에 담지된 고체입자를 얻었다. 피고정화 물질로

사용한 imidazole은 고정화 촉진제로서 bromoethane을 imidazole의

주입량의 2 배의 양을 첨가하여 IDBE-CP-MS41를 제조하였다. 피

고정화 물질의 고정화된 상태를 Fig. 1에서와 같이 XRD 분석법으로

확인한 결과 CP-MS41는 2θ에 피크[23]가 나타난 반면, IDBE-CP-

MS41에서는 나타나지 않은 것으로 보아 IDBE가 CP-MS41에 담지된

것으로 확인된다. IDBE-CP-MS41 촉매를 사용한 CO
2
와 GMA의 반

응에서 채취한 액체시료의 FT-IR 결과(Fig. 2)와 같이 1,800 cm−
1의 영

역에서 cyclic carbonate의 C=O의 흡수피크를 관찰할 수 있었다. 이

로부터 GMA와 CO
2
의 반응결과 DOMA[(2-oxo-1,3-dioxolan-4-yl)-

methacrylate]가 합성되었음을 확인할 수 있었다. 

3-3. CO
2
의 흡수속도 측정

회분식 반응기에서 흡수 시간에 따라 변하는 CO2의 압력을 측정

하여 CO2의 흡수속도를 구하기 위해 사용한 장치(Fig. 3)는 Alper

등[24]이 제시한 장치와 유사하였다. 흡수장치는 파이렉스로 제작하

였으며, CO2가 용제로 포화되기 위한 포화조와 CO2를 흡수하기 위

한 반응기로 구성되며, 항온조 내에 설치하여 항온을 유지하였다.

NA DA

dCA

dz
---------

z 0=

–=

NA

o DA

zL
------CAi=

β  
da

dx
------

x 0=

–=

rA koCA=
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1

K
1
k
3
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CBo

k
3
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d
2
CA

dz
2

----------- koCA=

β
m

tanhm
--------------=
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1
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k
3
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k
3
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Fig. 1. XRD pattern for solid particle (a: CP-MS41, b: IDBE-CP-
MS41).
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반응기는 공급조(0.5884 dm3)와 교반조(내경=0.063 m, 부피=0.4074

dm3)로 이루어졌다. 액체의 와류를 일으키기 위하여 교반조 내에 교

반조 지름의 1/10 크기의 방해판 4개를 축 방향으로 부착하였으며,

자석 교반기를 사용하여 기-액접촉계면이 육안으로 흔들리지 않는

범위의 교반속도(50 rpm)로 액체를 교반시켰다. 교반조 내에 주입

한 액체의 표면적은 공급되는 흡수액의 부피 0.2 dm3를 흡수액의

높이 0.065 m로 나눈 값으로 구하였으며 그 값은 3.077×10−3 m2이

었다. 공급조와 교반조 연결 부분에 최소단위 1 mmHg의 정확도를

가지는 디지털 압력계(Merigauge: Scott Fetzer Company)를 부착하여

교반조의 CO
2
 압력을 측정하였다. 포화조와 공급조의 밸브를 닫고,

공급조와 교반조를 연결한 밸브를 열고, 실험조건에 따라 제조된 흡

수액을 교반조 내에 주입한 후 진공펌프를 수초 동안의 일정시간 가

동하여 공급조와 교반조 내에 존재하는 잔존 가스를 제거한다. 공급

조와 교반조를 연결한 밸브를 닫고, 포화조와 공급조를 연결한 밸

브를 열어 공급조에 포화조를 거친 CO2를 실험조건에 따라 일정압

력까지 채우고 밸브를 닫는다. 공급조와 교반조가 일정 온도에 도

달하였을 때 교반조의 교반을 시작함과 동시에 두 용기간의 밸브를

개방하여 시간에 따른 CO2의 압력을 기록하였다. 기록압력(P)에서

용제의 증기압을 제외하여 CO
2
의 압력(P

A
)으로 간주하였다. CO

2
의

흡수실험은 GMA의 농도범위, 0.5~2.0 kmol/m3, 촉매, 2 g, 온도범위,

333~353 K, 용제, DMA, NMP, DMSO, DMF에서 행하였으며, 흡

수시간의 변화에 따라 측정한 CO
2
의 압력을 사용하여 반응속도론

을 해석하였다. 

4. 결과 및 고찰

4-1. 물리화학적 물성치

식 (12)와 (13)에서 알 수 있는 바와 같이 화학흡수에 의한 CO
2
의

흡수속도를 산출하기 위해서 필요한 CO
2
와 GMA의 확산계수, CO

2
의

용해도, 용액의 점도, CO
2
의 물질전달계수 등의 물리 화학적 물성

치를 다음과 같이 구하였다.

용액에서 이산화탄소와 GMA의 확산계수(DiS)는 다음과 같이

Wilke-Chang[25]이 제시한 경험식에 용액의 점도를 1승에서 2/3승

[26]으로 보정하여 산출하였다.

(25)

여기서, M은 용매의 분자량, φ는 회합인자(association factor)로서

유기용매에서는 1[25]이다. Vi는 용질, i 성분의 1기압, 비등점에서

분자부피(molecular volume, cm3/mol), μ는 용매의 점도(cP), T는

절대온도(K)이다. CO
2
와 GMA의 구성 원자를 사용하여 산출한 분

자부피[25]는 각각 34, 166.8 cm3/mol이었다. 

DMA, NMP 및 DMSO 용제와 GMA 용액의 점도는 Cannon-Fenske

형태(Fisher, Co., U.S.A.)의 점도계를 사용하여 측정하였다.

용제에서 CO
2
의 Henry 상수(HA)는 Kennard와 Meisen[27]이 사

용한 용해도 측정 장치를 사용하여 측정하였다. 측정 장치와 방법은

Park 등[22]의 연구에 제시하였다.

회분식 흡수기에서 CO2의 물질전달계수는 3-3절에 제시한 흡수

속도 측정 장치를 사용하여 구하였다. 회분식 흡수기에서 CO2의 압

력변화와 플럭스는 다음과 같다.

(26)

식 (26), Henry의 법칙, PA=HACAi, 플럭스의 정의, NA=kLo(CAi−CA)

에서 구한 식 (27)로부터 흡수초기에서 CO2의 물질전달계수(kLo)

를 산출하였다.

(27)

반응성 GMA 용액에서 CO2의 물질전달계수(kLoc)는 Carta와

Pigford[28]가 제시한 용매에서 물질전달계수를 용매와 용액에서 확

산계수로 보정한 다음과 같은 식에서 산출하였다.

kLoc=kLo(DA/DAS)
2/3 (28)

상기의 방법으로 구한 CO2와 GMA의 확산계수, CO2의 용해도, 용

액의 점도, CO2의 물질전달계수를 Table 1에 나타내었다.

4-2. 반응속도론

식 (28)을 사용하여 구한 kLoc와 식 (27)에서 구한 화학흡수의 kLR의

비로부터 βexp를 구하였다. 각 실험조건에서 구한 kLoc, kLR, βexp를

Table 2에 나타내었다. 

DiS

7.4 10
12– φM( )1 2⁄

T×

μ2 3⁄
Vi

0.6
------------------------------------------------=

NA

VG

RTA
------------–

dPA

dt
---------=

kLo
VGHA

RTSo

--------------
d PAln

dt
--------------–⎝ ⎠

⎛ ⎞
t 0=

=

Fig. 2. FT-IR spectrum of cyclic carbonate from GMA and CO
2
.

Fig. 3. Schematic diagram of the stirred cell absorber.

1. Saturator 5. Buffle
2. Gas supply vessel 6. Water bath
3. Reactor 7. Digital pressure gauge
4. Magnetic stirrer 8. Vacuum pump
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식 (23)으로부터 준1차 반응속도상수(ko)을 산출하고 CBo의 변화에

대한 StCBo/ko의 프롯에서 직선의 기울기와 절편을 얻어 식 (24)에

의해 k3와 K1을 구한다.

대표적인 온도 60 oC에서 용매를 매개로 하여 CBo의 변화에 대한

StCBo/ko를 Fig. 4에 도시하였다.

Fig. 4에서 알 수 있는 바와 같이 데이터는 직선을 잘 만족하였으며,

직선의 기울기와 절편으로부터 k3와 K1을 구하였다. 다른 온도에서

구한 k3, K1과 함께 Table 3에 나타내었다.

반응 (ii)의 k3에 대한 활성화 에너지를 구하기 위하여 각 용매에서

k
3
를 Arrhenius 형태로 도시하여 Fig. 5에 나타내었다. 

Fig. 5에서 알 수 있는 바와 같이 데이터는 상관관계계수 0.995

이상에서 직선을 잘 만족하였으며, 직선의 기울기로부터 활성화 에

너지를 구했다. 용매 DMA, NMP, DMSO 각각에 대한 활성화 에

너지는 각각 9.0, 6.6 및 5.7 kJ/mol이었다.

용매가 반응속도에 미치는 영향에 관한 연구[52]에서 반응속도와

용매의 용해도 매개변수(δ)는 선형관계[29]가 있다. 반응속도, k
3
와

K1을 DMA, NMP, DMSO의 용해도 매개변수[30], 18.2, 23.1, 24.6

(J/m3)1/2에 대하여 반 대수좌표에 도시하여 Fig. 6에 나타내었다.

Fig. 6에서와 같이 데이터는 선형관계를 나타내었으며 δ가 증가

함에 따라 k3이 증가하고 K1이 감소하였다. δ가 증가하면 용매의 극

성(polarity)이 증가하여 중간체, C1의 해리가 증가하여 k3가 증가하

고 K1이 감소한 것으로 사료된다. 이 결과로부터 용매를 선택하여

반응속도를 조절할 수 있을 것으로 판단된다.

Table 1. Physical properties in the CO
2
/GMA system

T
(K)

Solvent
C
Ai

(kmol/m3)
μ

(cP)
D
AS
×109

(m2/s)
D
BS
×109

(m2/s)
k
Lo
×105

(m/s)

333

DMA 0.056 0.594 3.921 1.510 3.990

NMP 0.059 0.854 3.283 1.264 2.699

DMSO 0.053 1.082 2.489 0.959 2.630

343

DMA 0.049 0.521 4.407 1.697 4.605

NMP 0.059 0.691 3.895 1.500 3.026

DMSO 0.052 0.761 3.241 1.248 3.136

353

DMA 0.038 0.468 4.872 1.876 5.117

NMP 0.058 0.603 4.389 1.690 3.275

DMSO 0.052 0.498 4.424 1.704 3.862

Table 2. Experimental data in the CO
2
/GMA system

Solvent
T

(K)

C
Bo

(kmol/m3)

μ 

(cP)

k
Loc 

× 105 

(m/s)

k
LR
 × 105 

(m/s)
βexp βcal

DMA

333

0.1 0.598 3.978 4.502 1.132 1.106

1.0 0.628 3.892 7.673 1.972 1.887

2.0 0.656 3.817 9.633 2.523 2.437

3.0 0.695 3.721 10.787 2.899 2.822

343

0.1 0.523 4.598 5.422 1.179 1.145

1.0 0.531 4.567 9.984 2.186 2.087

2.0 0.543 4.522 12.467 2.757 2.669

3.0 0.552 4.489 13.943 3.106 3.035

353

0.1 0.470 5.108 6.377 1.248 1.203

1.0 0.484 5.041 12.416 2.463 2.355

2.0 0.507 4.939 15.099 3.057 2.976

3.0 0.528 4.850 16.471 3.396 3.336

NMP

333

0.1 0.861 2.689 3.360 1.250 1.184

1.0 0.923 2.607 7.070 2.711 2.459

2.0 0.992 2.525 9.202 3.644 3.376

3.0 1.061 2.451 10.515 4.290 4.040

343

0.1 0.696 3.016 4.067 1.348 1.238

1.0 0.743 2.930 9.249 3.157 2.791

2.0 0.795 2.843 11.909 4.189 3.838

3.0 0.847 2.764 13.450 4.866 4.560

353

0.1 0.609 3.260 4.792 1.470 1.293

1.0 0.663 3.140 11.398 3.630 3.130

2.0 0.722 3.023 14.332 4.741 4.309

3.0 0.782 2.917 15.912 5.455 5.092

DMSO

333

0.1 1.084 2.628 3.162 1.203 1.160

1.0 1.108 2.602 6.389 2.455 2.283

2.0 1.134 2.575 8.457 3.284 3.096

3.0 1.160 2.550 9.841 3.860 3.682

343

0.1 0.763 3.132 3.968 1.267 1.201

1.0 0.777 3.107 8.592 2.765 2.530

2.0 0.793 3.079 11.297 3.669 3.434

3.0 0.809 3.052 13.023 4.267 4.057

353

0.1 0.498 3.863 5.155 1.335 1.240

1.0 0.500 3.856 11.734 3.043 2.750

2.0 0.502 3.851 15.323 3.979 3.711

3.0 0.504 3.842 17.539 4.565 4.342

Fig. 4. S
t
C

Bo
/ko vs. C

Bo
 in various solvents at 333 K.

Table 3. Reaction rate constants of the reaction between CO
2
 and

GMA

T(K) Solvent k
3
×102(1/m2·s) K

1
(m3/kmol)

333

DMA 0.520 0.182

NMP 0.828 0.120

DMSO 0.961 0.105

343

DMA 0.572 0.272

NMP 0.891 0.170

DMSO 1.021 0.144

353

DMA 0.626 0.395

NMP 0.948 0.230

 DMSO 0.1931.079
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본 연구에서 촉매에 의한 CO2와 GMA의 반응속도를 경막 내에

서 CO2의 농도에 1차인 준 1차 반응모델을 사용하여 반응속도론을

고찰하였다. 사용한 준 1차 반응모델의 타당성을 검증하기 위하여

4-1절에서 구한 CAi, DA, DB, kLoc 등의 물리화학적 물성치와 k3, K1

을 사용하여 경계조건, 식 (10), (11)에서 식 (8)과 (9)의 해를 유한

요소법으로 구하였다. 333 K, DMSO를 대표적으로 하여 CBo, 1, 2,

3 kmol/m3에서 경막 내에서 GMA의 농도분포를 산출하여 Fig. 7에

나타내었다.

Fig. 7에서 기-액 계면에서 CB가 CBo에 대해 0.9 이상으로 나타난

것으로 보아 경막 내 CB는 일정하다고 판단되어 준 1차 반응으로

간주할 수 있다.

이로부터 구한 방정식의 CO
2
의 농도분포와 식 (18)로부터 산출

한 촉진계수의 이론값(βcal)을 Table 2에 도시하였다. 아울러 전 실

험조건에서 구한 이론값과 측정값을 Fig. 6에 도시하였다. Fig. 8에

서 측정값은 이론값에 상관관계계수, 0.983, 평균편차 6.49% 이내

에서 잘 일치하였다.

5. 결 론

대기압에서 회분식 흡수조를 사용하여 임펠러의 교반속도, 50 rpm,

촉매, 2 g, 반응온도, 60, 70, 80oC, GMA의 농도, 0.1~3.0 kmol/m3,

용매, DMA, NMP, DMSO에서 CO
2
의 흡수속도를 구하였다. 중간

Fig. 5. Arrhenius plot of the CO
2
/GMA system in the various sol-

vents.

Fig. 6. Relationship between reaction rate constant and various

solvent solubilities.

Fig. 7. Concentration profiles of GMA in the liquid film for various

C
Bo
 in DMSO at 333K.

Fig. 8. Comparison of the calculated and measured values of the
enhancement factor of CO

2
. 
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세공크기(mesopore)의 CP-MS41에  imidazole을 담지시킨 IDBE-

CP-MS41 고체 입자의 촉매를 사용하여 GMA 용액에 CO
2
를 흡수

시켜 CO
2
의 흡수기구로부터 GMA와 CO

2
의 반응속도론을 고찰하

였다. 기-액 불균일계에서 촉매에 의한 CO
2
와 GMA의 불균일 반응

을 CO
2
의 농도에 대한 준 1차 반응으로 가정하여 경막설에 의한

CO
2
의 물질 수지식으로부터 반응속도론을 구하였다. CO

2
의 반응속

도상수(k
3
)와 촉매와 GMA의 평형반응속도상수(K

1
)는 DMA, NMP,

DMSO 용매의 용해도 매개변수와 선형관계를 나타내었으며, k
3
는

용해도 매개변수가 증가함에 따라 증가한 반면, K1는 감소하였다.

사용기호

A : CO2

B : GMA

C1 : complex compound as defined in reaction(i)

C : cyclic carbonate as defined in reaction(ii)

Ci : concentration of species i

CAi : solubilities of CO2 in absorbent[kmol/m
3]

CBo : initial concentration of B

C1 : concentration of C1

Di : diffusivity of species i[m2/s]

HA : Henry law constant of A[kmol/m3·atm]

kL : mass transfer coefficient of CO2 in absorbent[m/s]

ko : pseudo 1st order reaction rate constant[1/s]

k1 : forward reaction rate constant in reaction (ii)[m3/kmol·s]

k2 : backward reaction rate constant in reaction (ii)[1/s]

k3 : reaction rate constant in reaction (iii)[m3/kmol·s]

K
1

: chemical reaction equilibrium constant of GMA[kmol/m3]

NAo : initial concentration of CO
2
[kmol/m3]

NA : mass transfer rate of CO
2
 at gas-liquid interface with chemical

reaction in continuous phase[kmol/m2·s]

QX : catalyst

St : total surface area of catalyst[m2]

그리이스 문자

β : enhancement factor 

μ : viscosity of solvent[Pa·s]
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