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            Abstract
          
        

        
          이 연구에서는 국내 개방형 지열 냉난방시스템의 대부분을 차지하는 SCW형에 사용된 순환수에서 탄산염 광물의 침전 가능성을 평가하고 수온과 압력변화에 따른 탄산염 광물의 침전량을 산정하는 방법을 제시하였다. 탄산염 광물의 침전 가능성을 평가하기 위해서 포화지수, 랑겔리어 지수, 리즈나 지수 등이 널리 사용되고 있지만 탄산염 광물의 침전량을 산정하기에는 부적합하다. 국내에 설치된 SCW형 지열시스템의 운영 시 약 5℃의 수온변화와 50 MPa의 압력변화가 일어난다. 지열시스템에서 탄산염 광물이 포화된 순환수를 사용하였을 경우에 5℃의 수온 변화와 50 MPa의 압력 변화로 인해 순환수 1 m3에 각각 0.301과 0.145 cm3 부피의 탄산염 광물이 침전될 수 있는 것으로 계산되었으며 이들이 차지하는 면적은 각각 9.676×10-2와 5.946×10-2 cm2으로 계산되었다. 이러한 결과는 단순히 온도와 압력변화에 따른 탄산염 광물의 용해도 변화로부터 계산된 값이므로 실제로 운영되는 시설에서는 다른 양상을 보일 수도 있다. 그러나 이 연구결과는 각 시스템에서 사후관리의 주기를 정할 때 기초자료로서 활용이 가능할 것으로 기대된다. 

        

        
          
            초록
          
        

        
          This study recognizes the possible carbonate precipitation and calculate the volume of the precipitated carbonate due to temperature and pressure change in groundwater used in SCW type geothermal system. A few indices, including a normal saturation index, Langelier saturation index, and Ryznar stability index, are now widely used for the evaluation of possible carbonate precipitation, but these indices can not tell the volume of the precipitated phase. SCW type operation can cause approximately 5℃ temperature increase and 50 MPa pressure drop. If the groundwater maintains saturation against calcite, the calculation indicates that the temperature increase and pressure drop can precipitate 0.301 and 0.145 cm3 calcite per 1 m3 pumping, respectively, which will cover respectively about 9.676×10-2 and 5.946×10-2 cm2 of the surface of the thermal exchange plate. The values given by this study are estimated values only with the calcite solubility change due to temperature and pressure. Other factors affecting the calcite precipitation may be observed in real operating facilities and one may see a big gap in calcite precipitation between the theoretical prediction and real operation. However, the results of this study will certainly help establish long term plan for operating SCW system. 
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      1. 서 론
      지열냉난방시스템은 2000년 초에 국내에 처음 도입된 이래로 2004년에 시행된 공공의무화사업과 정부의 활발한 보급 정책으로 인해 최근까지 사용이 크게 증가하였다(Lee, 2009; Kwon et al., 2012; Park et al., 2015; Song and Lee, 2015). 2014년까지 국내에 설치된 지열냉난방시스템의 총 용량은 약 790 MW이며 비닐하우수와 수경재배 등의 농업분야에서 사용이 두드러지게 증가하였다(Song and Lee, 2015).

      지열냉난방시스템은 밀폐된 배관에 열교환 유체를 순환시키는 밀폐형(closed loop cooling and heat-ing system)과 열교환 유체로서 지하수 또는 지표수를 직접 이용하는 개방형(open loop cooling and heating system)으로 구분할 수 있다. 2011년까지 국내에서는 개방형보다는 밀폐형이 주로 설치되었으며 설치된 지열냉난방시스템 중 75%가 밀폐형이였다(Kwon et al., 2012). 이것은 개방형에서 지하수 또는 지표수를 직접 사용하기 때문에 이로 인한 수질오염, 수자원 고갈 등의 환경문제의 발생 가능성에 대한 우려 때문이며 이것에 대한 논쟁은 최근까지도 이루어지고 있다. 그러나 개방형이 밀폐형에 비해서 상대적으로 적은 설치비용과 높은 에너지 효율로 인해 대규모 시설에 적용되는 사례가 점차 증가하고 있다. 

      국내에 설치된 개방형 지열냉난방시스템은 대부분 Standing column well (SCW) 형이다. SCW형은 지열공에서 양수한 지하수를 열교환한 후에 다시 동일한 대수층으로 주입하는 방식이며 이 과정에서 순환수의 압력과 수온이 변화한다. 이로 인해 CO2의 탈기로 인한 pH의 상승, 용존산소의 증가로 인한 산화-환원환경 변화, 광물의 용해도 변화, 용존성분들의 흡착 및 탈착 등이 일어난다(Holm et al., 1987; Brons et al., 1991; Griffioen and Appelo, 1993; Hoyer et al., 1994; Sowers et al., 2006). 이와 같은 환경변화로 인해 탄산염 광물 및 철수산화물과 같은 침전물들이 형성될 수 있으며 이러한 침전물질들로 인해 에너지 효율이 크게 감소한다(ASHRAE, 1995; Rafferty, 1999; Abesser, 2010; Possemiers et al., 2014). 철수산화물에 비해서 탄산염 광물이 개방형 지열냉난방시스템에서 침전물로써 자주 관찰된다(ASHRAE, 1995; Rafferty, 1999). 

      SCW형에서 사용되는 순환수로부터 탄산염 광물의 침전을 예측하기 위해서 포화지수(Saturation index, SI), 랑겔리어 지수(Langelier Saturation Index, LSI), 리즈나 지수(Ryznar Stability Index, RSI) 등의 평가방법들이 사용되고 있다(Rafferty, 1999; Park et al., 2015). 이러한 방법들은 탄산염 광물의 침전 가능성을 평가하는데 매우 좋은 방법이기는 하지만 탄산염 광물의 침전량을 정량적으로 예측하기는 매우 어렵다(Chemcon, 2001). SCW형을 오랫동안 안정적으로 사용하기 위해서는 각 시설에서 탄산염 광물의 침전량을 예측하고 이를 기초로 하여 관리방안을 마련하는 것이 매우 중요하다. 이 연구에서는 SCW형에 사용된 순환수에서 탄산염 광물의 침전 가능성을 평가하고 수온과 압력변화에 따른 탄산염 광물의 침전량을 정량적으로 산정하였다.

    

    

  
    
      2. 탄산염 광물의 침전가능성 평가
      SCW헝에 사용된 순환수로부터 탄산염 광물의 침전 가능성을 평가하기 위해서 SI, LSI 및 RSI 등을 많이 사용한다. 최근까지 국내에서 설치 및 운영되는 일부 SCW형 시설에서 탄산염 광물에 의한 에너지 효율이 저하된 사례가 있지만 체계적인 사후관리를 통해 시스템을 안정적으로 운영하고 있다. 최근까지의 연구결과에 따르면 SCW형의 설치 및 운영이 지하수의 수질에 뚜렷한 영향을 주지 않는 것으로 알려져 있다(Park et al., 2013, 2015). 그러나 SCW형에 사용되는 순환수는 강수, 지하수량, 잠재오염시설 등의 영향으로 수질이 변화할 수 있으므로 탄산염 광물의 침전 가능성은 주기적으로 평가되어야 한다. 

      
        2.1 포화지수(SI)
        탄산염 광물의 SI는 물과 광물의 평형과 포화상태를 나타내는 지수로서 수환경에서 탄산염 광물의 침전과 용해반응을 예측하는데 주로 사용한다. 탄산염 광물들의 SI는 수온, pH, Eh (또는 pe) 및 화학조성을 이용하여 Minteqa (Allison et al., 1991)와 Phreeqc (Parkhurst and Appelo, 1999) 같은 열역학적 모델링 프로그램을 이용하여 계산한다. 
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        여기에서 IAP (ionic activity products)와 Ksp(평형상수)는 각각 수용액 내 이온들의 활동도의 곱과 평형상태에서의 용해도 곱을 나타낸다. 탄산염 광물의 SI=0 일 때, 평형상태로 탄산염 광물의 용해속도와 침전속도가 같아 실제로는 침전 또는 용해가 일어나지 않는 것처럼 보인다. SI<0 일 때에는 불포화 상태로 탄산염 광물의 용해반응이 일어나고 SI>0 일 때에는 포화상태로 탄산염 광물의 침전반응이 일어난다. 

        SCW형에서 사용되는 순환수에서 탄산염 광물의 SI<0 일 때에는 탄산염 광물이 불포화 상태이므로 SCW형의 순환수에서 탄산염 광물의 침전에 의한 영향을 고려하지 않아도 된다. 그러나 탄산염 광물의 SI>0 일 때에는 SCW형의 열교환기, 배관 등의 부분에 탄산염 광물의 침전될 수 있다는 것을 나타낸다.

      

      
        2.2 랑겔리어 지수(LSI)
        LSI는 개방형 지열냉난방시스템의 내부 부품에 탄산염 광물의 침전 가능성을 평가하기 위해서 사용하고 있으며(Rafferty, 1999), 다음과 같이 계산할 수 있다(Rafferty, 2004).
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        여기에서 pH는 SCW형에서 사용되는 순환수의 측정값이고 pHs는 LSI를 계산하기 위해 CACC (1965)가 제안한 것으로 다음과 같이 계산할 수 있다.
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        여기에서 A, B, C 및 D는 다음과 같이 계산할 수 있다(CACC, 1965).
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        여기에서 TDS (total dissolved solid)는 총용존고형물, ℃는 수온, HD는 경도, alk는 알칼리도를 나타낸다. LSI 값의 범위가 나타내는 의미는 표 1에 정리하였다.

        
          Table 1. 
				
          

          
            Interpretation for Langelier Saturation Index (CACC, 1965).
          
          

        

        
          
            
              	Value
              	Indication
            

          
          
            	>2.0
            	scale forming but noncorrosive
          

          
            	0.5∼2.0
            	slight scale forming and corrosive
          

          
            	0.0∼0.5
            	balanced but pitting corrosion possible
          

          
            	-0.5∼2.0
            	slightly corrosive but non-scale forming
          

          
            	<-2.0
            	serious corrosion
          

        

        

      

      
        2.3 리즈나 지수(RSI)
        LSI와 같이 RSI도 개방형 지열냉난방시스템의 내부에 탄산염 광물의 침전 가능성을 평가하는데 많이 사용하는 지수이다. RSI는 국내 신재생에너지 설비의 지원 등에 관한 지침에서 부식과 스케일링에 주는 영향을 조사하는 분석방법으로도 제시하고 있다. RSI는 다음과 같이 계산할 수 있다(Rafferty, 2004).
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        여기에서 pHs는 식 4, 5, 6 및 7로부터 계산할 수 있다. RSI 값의 범위가 나타내는 의미는 표 2에 정리하였다. LSI와 RSI의 결과는 서로 비슷하게 나타나므로 LSI와 RSI 중에 하나만 선택해서 사용하면 된다(Park et al., 2015). 국내에 운영 중인 SCW형에 사용된 순환수의 LSI와 RSI를 이용하여 탄산염 광물의 침전 가능성을 예측한 사례가 있다(Park et al., 2015).

        
          Table 2. 
				
          

          
            Interpretation for Ryznar Stability Index (CACC, 1965)
          
          

        

        
          
            
              	Value
              	Indication
            

          
          
            	4.0∼5.0
            	heavy scale
          

          
            	5.0∼6.0
            	light scale
          

          
            	6.0∼7.0
            	little scale or corrosion
          

          
            	7.0∼7.5
            	corrosion significant
          

          
            	7.5∼9.0
            	heavy corrosion
          

          
            	>9.0
            	corrosion intolerable
          

        

        

      

    

    

  
    
      3. 수온과 압력변화에 따른 탄산염 광물의 용해도적 변화
      개방형 지열시스템에서 LSI와 RSI는 탄산염 광물의 침전 가능성을 평가하는 지표이며 탄산염 광물의 침전량을 예측할 수는 없다. 지열시스템을 운영할 때 높은 에너지 효율을 유지하기 위해서는 탄산염 광물의 침전량을 예측하여 지열시스템 내부 부품의 청소 또는 교체주기를 결정하는 것은 매우 중요하다. 

      지열시스템에서 스케일링을 형성하는 주요 물질인 탄산염 광물의 용해반응과 Ksp는 다음과 같이 표현한다.
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      여기에서 [Ca2+]와 [CO32-]는 각각 Ca2+와 CO32-의 몰농도를 나타낸다. 식 9의 반응식에서 자유에너지와 평형상수와의 관계는 다음과 같이 나타낼 수 있다.
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      여기에서 R은 기체상수, T는 절대온도를 나타낸다. 식 10은 깁스자유에너지의 변화로부터 Ksp를 계산할 수 있으며 또한 이로부터 용해도를 계산할 수 있다는 것을 나타낸다. 탄산염 광물의 용해 또는 침전 반응에 대한 깁스자유에너지는 온도와 압력에 따라 변하므로 온도와 압력 변화에 따라 탄산염 광물의 용해도는 변화된다. 단위 용해반응에서 온도와 압력변화에 따른 Ksp의 변화량은 SUPCRT92 (Johnson et al., 1992) 프로그램으로 계산하였다(그림 1).

      
        
        

        Fig. 1. 
				
        

        
          Solubility of calcite with variations of groundwater temperature and pressure using thermal data from SUPCRT92 (Johnson et al., 1992).
        
        

        

      

      
        3.1 수온변화에 따른 탄산염 광물의 용해도적 변화
        탄산염 광물들의 용해도는 수온과 반비례 관계를 보이므로 수온이 상승하면 탄산염 광물의 용해도는 감소하고 수온을 감소하면 탄산염 광물의 용해도는 증가한다(그림 1). 개방형 지열시스템에서 열교환 전후의 수온 변화는 약 5℃이다. 특히 냉방모드 시 열교환 후 지하수의 수온이 약 5℃ 상승하며 이로 인해 탄산염 광물의 용해도가 감소한다. 따라서 탄산염 광물이 포화된 지하수를 사용하는 지열시스템에서는 수온상승으로 인해 탄산염 광물이 침전될 가능성이 매우 높아진다. 

        15℃ 수온의 지하수를 이용하여 냉방모드로 운영하였을 때 지하수의 수온이 약 5℃ 증가하며 탄산염 광물의 용해도는 6.123×10-6 (0.1 MPa, 15℃ 일 때)에서 5.309×10-6 (0.1 MPa, 20℃ 일 때)로 감소한다(그림 1). 따라서 탄산염 광물이 포화된 지하수를 냉방모드에서 사용하였을 때 8.147×10-6 mol/L의 방해석이 침전될 수 있고 방해석 1몰의 부피가 36.934 cm3이므로 지하수 1 m3에 침전되는 방해석의 부피는 약 0.301 cm3로 계산된다. 그림 2a에 지하수 사용량에 따른 방해석의 침전부피를 나타내었으며 지하수 사용량의 증가함에 따라 방해석의 침전부피는 0.301 (r2=1.000)의 기울기로 증가하였다. 방해석은 능면체를 이루지만 입자의 크기가 작고 쉽게 계산하기 위해서 정육면체를 이룬다고 가정하면 1 m3에서 침전하는 방해석에 의해서 피복되는 면적은 9.676×10-2 cm2으로 계산된다. 이 넓이는 방해석의 단일 입자가 수평으로 피복되는 면적이다. 지하수 사용량과 탄산염 광물의 스케일링이 형성되는 면적과의 상호관계를 그림 2b에 나타내었으며 회귀직선의 기울기는 0.039 (r2=0.991)이였다. 개방형 지열냉난방시스템 내부에 탄산염 광물에 의한 스케일링이 형성될 때 스케일링이 발생하는 면적이 시스템의 규모에 따라서 다르게 나타나므로 스케일링에 의한 영향을 평가할 때, 시스템 규모에 적합하게 고려되어야 한다.

        
          
          

          Fig. 2. 
				
          

          
            Relationship between groundwater use and scaling of (a) volume and (b) area for calcite with increase of groundwater temperature from 15 to 20℃ in groundwater used in open loop geothermal heat pumps.
          
          

          

        

      

      
        3.2 압력변화에 따른 탄산염 광물의 용해도적 변화
        국내에 적용된 개방형 지열시스템은 주로 SCW형으로 500 m 깊이의 지열공에서 열교환이 이루어진다. 500 m 깊이에서 정수압을 계산하면 약 5 MPa이며 500 m 깊이의 지하수를 지상으로 끌어올리면 압력이 약 0.1 MPa로 감소한다. 15℃의 지하수가 이와 같은 과정으로 압력이 감소하였을 때, 탄산염 광물의 용해도는 6.516×10-6 (5 MPa, 15℃ 일 때)에서 6.124×10-6 (0.1 MPa, 15℃ 일 때)으로 감소한다(그림 1). 따라서 탄산염 광물이 포화된 지하수를 지상으로 끌어올렸을 때 3.928×10-6 mol/L의 방해석이 침전될 수 있으므로 지하수 1 m3에 침전되는 방해석의 부피는 약 0.145 cm3로 계산된다. 이러한 결과에 근거하여 지하수 사용량에 따른 방해석의 침전부피를 그림 3a에 도시하였으며 회귀직선의 기울기는 0.145 (r2=1.000)로 5℃ 수온변화 시 지하수 사용량에 따른 방해석의 침전부피의 증가율(0.301)에 비해서 상대적으로 낮은 기울기를 보였다. 방해석은 능면체를 이루지만 입자의 크기가 작고 쉽게 계산하기 위해서 정육면체를 이룬다고 가정하면 1 m3에서 침전하는 방해석에 의해 피복되는 면적은 5.946×10-2 cm2으로 계산된다. 이 넓이는 방해석의 단일 입자가 수평으로 피복되는 면적이다. 지하수 사용량에 따른 방해석의 피복면적을 그림 3b에 나타내었으며 회귀직선의 기울기는 0.024 (r2=0.991)이였다. 

        
          
          

          Fig. 3. 
				
          

          
            Relationship between groundwater use and scaling of (a) volume and (b) area for calcite with decrease of pressure from 5 to 0.1 MPa in groundwater used in open loop geothermal heat pumps.
          
          

          

        

        지금까지 살펴본 대로 개방형 지열냉난방시스템에서 탄산염 광물에 의한 스케일링의 양을 평가할 때에는 온도변화뿐만 아니라 압력변화도 같이 고려하여야 한다. 이번 연구에서 계산된 탄산염 광물의 침전량은 이론적인 침전반응으로부터 계산된 값이며 실제로 운영되는 시스템에서는 지하수의 유속, 지체시간, 용존성분들의 상호작용 등에 의한 영향도 같이 고려해야 된다.

      

    

    

  
    
      4. 결 론
      개방형 지열냉난방시스템에서는 에너지 효율을 저하시키는 주요 원인 중에 하나가 탄산염 광물에 의한 스케일링 형성이다. 이로 인해 최근까지 주로 포화지수, 랑겔리어 지수, 리즈나 지수 등을 이용하여 탄산염 광물에 의한 스케일링 형성 가능성을 평가하였으나 탄산염 광물의 침전량을 산정하기에는 어려움이 있었다. 이 연구에서는 온도와 압력변화에 따른 탄산염 광물의 침전량을 이론적으로 계산하였다. 실제로 운영되는 개방형 지열시스템에서는 다른 인자들의 상호작용으로 인해 이론적으로 계산된 탄산염 광물의 침전량과 다를 수도 있지만 사후관리의 주기를 결정하는데 기초자료로서 활용이 가능하다. 
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