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CO2矿化再生骨料物理性能影响因素与机理
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摘要：对经 CO2矿化后的再生骨料（RA）吸水率和表观密度的影响因素进行分析 . 结果表明：CO2矿

化处理能有效改善再生骨料的物理性能，且随着固碳率的增加，RA 的物理性能改善愈发显著；当

RA 含水率为 1.3% 时，在环境温度和相对湿度分别为 50 ℃和 98%，CO2体积分数、压力、碳化时间分

别为 99%、0.15 MPa、24 h 条件下，RA 的碳化强化效果最佳，与未经碳化处理的 RA 相比，其固碳率

为 1.77%，吸水率降低 33.47%，表观密度增加 2.06%. 经 CO2矿化处理后，RA 中的 Ca（OH）2和水化

硅酸钙（C‑S‑H）凝胶与 CO2发生碳化反应，在孔隙中生成方解石晶型的 CaCO3，使得界面过渡区变

得致密，孔隙率由 22.07% 降至 12.78%，实现了 RA 对 CO2的封存，改善了 RA 的物理性能 .
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Influencing Factors of Physical Properties of CO2 Mineralized Recycled 
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Abstract : The influencing factors affecting the water absorption and apparent density of recycled aggregate（RA） after CO2 
mineralization were analyzed. Results show that the physical properties of RA improved significantly after CO2 mineralization. 
And as the carbon sequestration increases， the physical properties of RA improve more significantly. The strengthening 
effect of RA after carbonation is the best， when the water content of RA is 1.3%， the temperature and relative humidity 
of 50 ℃ and 98%， CO2 concentration of 99%， pressure of 0.15 MPa and carbonation time of 24 h. At these conditions， 
compared with untreated recycled aggregete， the CO2 uptake of recycled aggregate is 1.77%， the water absorption of RA 
is reduced by 33.47%， the apparent density of RA is increased by 2.06%. After CO2 mineralization， Ca（OH）2 and calcium 
silicate hydrated （C‑S‑H） gel converted to calcite in the pore makes the interface transition zone dense and the porosity 
decrease （from 22.07% to 12.78%）， which realized the storage of CO2 by recycled aggregate and the physical properties 
of RA are improved.
Key words : recycled aggregate（RA）； CO2 mineralization； performance improvement； microstructural analysis

混凝土是应用最为广泛的建筑材料，降低其碳

排放，是建筑材料行业低碳转型的重点任务［1］. 中国

每年约产生 6 亿 t 废弃混凝土，但利用率不足 5%［2］.

将废弃混凝土回收、破碎和混合，得到再生骨料

（RA），用其部分或完全代替天然骨料来生产混凝

土［3］，不仅能够大幅提升固废循环利用率，还可降低
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混凝土原材料生产过程中的碳排放［4］，是实现混凝土

原材料减碳的重要途径 .
RA 由于表面附着旧砂浆且因破碎形成了大量

裂隙［5］，与天然骨料相比，其吸水率和表观密度等物

理性能较差［6］.采用 CO2进行矿化处理，可使 RA 吸水

率 降 低 17.4%~42.9%，表 观 密 度 增 加 0.5%~
4.7%［7］，是改善 RA 物理性能的有效方式［2，8‑12］.CO2矿

化 RA 的反应过程涉及 CO2的扩散、溶解，水化产物

中 Ca2+的析出，以及孔隙溶液中 CO 2 -
3 与 Ca2+的反

应、沉淀等复杂步骤，以上反应的速率均会直接受到

碳化工艺参数的影响［13］. 若要实现 RA 的深度碳化，

显著改善其物理性能，须对不同碳化工艺参数下 RA
的碳化效果进行系统研究 .

鉴于此，本试验以废弃混凝土资源化利用得到

的 RA 为研究对象，研究骨料含水率、环境温度和相

对湿度、CO2体积分数、压力和碳化时间等不同碳化

工艺参数对 RA 物理性能的改善效果和 CO2固化能

力的影响 . 并借助微观分析手段，从物相组成、孔结

构和微观形貌等方面对 RA 碳化反应后的微观性能

进行探究 .

1　试验

1.1　原材料

将建筑物拆除得到的废弃混凝土（经现场实测

其强度等级为 C30），破碎、清洗、筛分后获得粒径为

5~20 mm 的 RA.测得 RA 的初始含水率（质量分数，

文中涉及的含水率、吸水率等除特别注明外均为质

量分数）为1.3%、吸水率为6.9%，表观密度为2 620 kg/m³.
表面附着砂浆占 RA总质量的 25.39%，其中 Ca（OH）2

含量为 1.78%，CaCO3 含量为 32%，无定形物（主要

为水化硅酸钙（C‑S‑H）凝胶［14］）含量为 41.87%，钙矾

石（AFt）含量为 2.20%，单碳铝酸钙水化物（Mc）含

量为 1.27%.
1.2　RA加速碳化处理

将 RA 置于密闭的碳化反应釜中，研究 RA 含水

率（w），环境温度（θ）、相对湿度（RH），CO2体积分数

φ（CO2）、压力（p）和碳化时间（t）对 RA 碳化反应的影

响 .RA 碳化试验参数如表 1所示 .

1.3　测试方法

（1）RA 物理性能  依据 GB/T 14685—2022《建

设用卵石、碎石》，对碳化前后 RA 的吸水率和表观密

度进行测试 .
（2）RA 固碳率（ζ，%） ζ 由碳化前后 RA 中的

CaCO3质量差计算得到，计算式如式（1）~（2）所示 .
m ( CaCO 3 )= 2.27Δm ( CO 2 ) （1）

ζ =
0.44 [ ]m ( CaCO 3 )a - m ( CaCO 3 )b

m ( RA )
× 100%（2）

式中：m（CaCO3）为 RA 中 CaCO3的质量，g；Δm（CO2）

为热重（TG）分析结果中 550~950 ℃内由于 CaCO3分

解释放 CO2引起的样品质量损失，g；m（CaCO3）a为碳

化后 RA中 CaCO3的质量，g；m（CaCO3）b为碳化前 RA
中 CaCO3的质量，g；m（RA）为 105 ℃干燥状态下 RA
的质量，g.

（3）RA 物相组成  首先，将碳化前后的 RA 进行

破碎，剔除原生骨料并保留附着砂浆；然后，将其置

于研钵中研磨，得到粒径不大于 75.00 μm 的粉末；最

后，将粉末样品在 35 ℃的真空干燥箱中干燥 72 h，取
出冷却至室温，即可进行 TG 分析和 X 射线衍射

（XRD）测试 .
（4）RA 孔结构  采用压汞法（MIP）对碳化前后

RA 的孔结构变化进行表征 . 测试前，选取粒径约为

4.75 mm 的 RA，置于真空干燥箱中干燥 72 h；之后采

用 AutoPore IV 9500 型全自动压汞仪进行 MIP 测

试，研究碳化前后 RA 的孔隙率（体积分数）变化 .
（5）RA 微观结构和形貌  采用 JSM‑IT500 型

扫描电镜（SEM）中的背散射电子（BSE），分析碳化

前后 RA 的界面过渡区（ITZ）和孔隙结构等微观结

构的变化［15］，并使用 Image‑Pro Plus （IPP）软件进行

图像处理，确定原生骨料与附着砂浆的边界；之后

对附着砂浆区域进行阈值处理，以分析孔隙与微裂

缝变化情况 . 采用 SEM 观察碳化前后 RA 的微观

形貌，工作电压设定为 20 kV.

表  1　RA碳化试验参数

Table 1　Carbonation parameters of RA

Carbonation parameter

w/%
RH/%

φ(CO2)/%
θ/℃

p/MPa
t/h

Value

0/1. 3/3. 2/6. 8
10/30/50/80/98

20/50/70/99
25/50/70/90

0. 10/0. 15
2/4/8/12/24

Other condition

φ(CO2): 99%；θ: 25 ℃；p: 0. 10 MPa; t: 24 h

w: 1. 3%; RH: 98%; θ: 25 ℃; p: 0. 10 MPa; t: 24 h
w: 1. 3%; RH: 98%; φ(CO2): 99%; p: 0. 10，0. 15 MPa; t: 24 h
w: 1. 3%; RH: 98%; φ(CO2): 99%; θ: 25，50，70，90 ℃; t: 24 h
w: 1. 3%; RH: 98%; φ(CO2): 99%; θ: 25、50 ℃; p: 0. 10 MPa

896



第 10 期 元 强，等：CO2矿化再生骨料物理性能影响因素与机理

2　结果与讨论

2.1　RA碳化反应影响因素

2.1.1　RA 含水率与环境相对湿度相互作用对 RA 碳

化反应的影响

根据 RA 含水率与环境相对湿度的不同，将 RA
的碳化湿度划分为 4个区：“内干外干区”（w<2.0%、

RH<40%）、“内干外湿区”（w<2.0%、RH>70%）、

“内湿外湿区”（w>4.0%、RH>70%）和“内湿外干

区”（w>4.0%、RH<40%）.RA 含水率与环境相对

湿度相互作用对 RA 碳化反应的影响如图 1 所示 .由
图 1 可见：碳化反应后，当 RA 处于“内干外湿区”和

“内湿外干区”时，其吸水率和表观密度显著改善，固

碳率较高；当 RA 处于“内干外干区”和“内湿外湿区”

时，其吸水率和表观密度改善效果较差，固碳率较低 .
RA 孔隙内的水分是其碳化反应的基础 . 当 RA

孔隙中的水分较少时，碳化反应所需水分不足，碳化

效果较差；而当 RA 的孔隙被水填满时，CO2向内部

反应区的扩散被阻碍，同样也会限制 RA 的碳化反

应［2］.RA 孔隙水饱和度的大小与其含水量、环境相对

湿度密切相关，碳化反应时，RA 内部与碳化环境之

间会发生水分交换［16］. 当 RA 含水率较低、环境相对

湿度较高时，碳化环境中的水分会迅速渗透到 RA 内

部，然后在 RA 孔隙中扩散，使得 RA 内部湿度利于

碳化反应的进行；当 RA 含水率较高、环境相对湿度

较低时，碳化反应时，水分迁移的方向是由 RA 内部

到碳化环境中的，RA 中被水填满的孔隙得到疏通，

CO2扩散未受阻 . 因此，若要实现 RA 物理性能的显

著改善和固碳能力的提升，在 RA 含水率小于 2.0%
条件下，环境相对湿度应大于 70%；而在 RA 含水率

大于 4.0% 条件下，环境相对湿度应小于 40%.
2.1.2　CO2体积分数对 RA 碳化反应的影响

CO2 体积分数对 RA 碳化反应的影响如图 2 所

示 . 由图 2 可见，随着 CO2 体积分数的增加，RA 吸

水率逐渐降低，表观密度逐渐增大，固碳率逐渐增

加 . 表明随着 CO2体积分数的增加，RA 的物理性能

得以改善，CO2 固化能力增强 . 碳化反应过程中，

CO2由外部环境通过 RA 附着砂浆中的毛细孔和凝

胶孔，溶解到孔隙溶液中，与孔隙溶液中的 Ca2+进

行反应［10］. 根据 Fick 第一定律，CO2 由体积分数高

的区域向体积分数低的区域扩散［10］时，CO2 体积分

数的增加可以提高 CO2 的扩散速率，进而促进 RA

图 1　RA 含水率与环境相对湿度相互作用对 RA 碳化反应的影响

Fig. 1　Effect of interaction between water content of RA and environmental relative humidity on RA carbonation reaction
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的碳化反应效率 . 同时，随着 CO2体积分数的增加，

足够多的 CO 2 -
3 与 Ca2+ 结晶生成 CaCO3，使得 RA

附着砂浆中的孔隙和微裂缝被大量 CaCO3 晶体填

充［17］，其微观结构得以细化，RA 的物理性能显著

改善 .
2.1.3　环境温度和压力对 RA 碳化反应的影响

环境温度和压力对 RA 碳化反应的影响如图 3
所示 .

由图 3 可见：（1）在压力为 0.10 MPa 条件下，当

环境温度由 25 ℃升至 50 ℃时， RA 吸水率降低，表观

密度增加，固碳率增加，这表明升高温度能够促进 RA
物理性能的改善和 CO2固化能力的提高；但当环境温

度由 50 ℃进一步升至 90 ℃时，RA 的吸水率增加，表

观密度降低，固碳率降低，这表明环境温度进一步升

高反而不利于 RA 物理性能的改善和固碳率的提高 .
（2）在压力为 0.15 MPa条件下，当环境温度由 25 ℃
升至 50 ℃时，RA 吸水率降低，表观密度增加，固

碳率增加；但当环境温度由 50 ℃升至 90 ℃时，RA 吸

水率增加，表观密度降低，固碳率降低 .这表明 RA 的

碳化反应存在最佳温度区间，温度过低或过高均不

利于 RA 碳化反应的进行 .
升高环境温度可提高 CO2的扩散速率［18］，使 CO2

能够突破堆积的 CaCO3和硅胶产物层，深入到 RA 内

部，与水化产物接触并发生反应，生成更多的 CaCO3

和硅胶，从而使得 RA 中的更多孔隙被填充，微观结

构更加致密［19］，物理性能得到显著改善；但当环境温

度过高时，并不能持续改善 RA 的物理性能 .一方面

是因为过高的环境温度导致 RA 孔隙内部的水分被

蒸发出来，没有充足的水环境提供碳化反应的场所，

同时还抑制了 CO2在孔隙液中的溶解［20］，导致碳化反

应速率降低；另一方面，当环境温度较高时，CaCO3呈

亚稳态球霰石晶型［21］，不利于 RA 微观结构的改善，

从而导致 RA 物理性能变差 .
由图 3 还可见，在任意环境温度下，升高压力均

可使 RA 吸水率降低，表观密度增大，固碳率提高 .一
方面，压力主要影响 CO2的溶解，由 Henry定律可知，

随着压力的增加，CO2的溶解速率增大［10］，使得孔溶

液中 CO2 -
3 含量增加，CO2 -

3 与孔溶液中的 Ca2+充分

结合，促进了碳化产物的生成；另一方面，随着 CO2 -
3

含量的增加，孔溶液中的 PH 值降低，诱导 RA 中

Ca（OH）2 进一步溶解和 C‑S‑H 凝胶的脱钙［22］，促进

了 Ca（OH）2 和 C‑S‑H 凝胶与 CO2 完全反应 . 因此，

图 2　CO2体积分数对 RA 碳化反应的影响

Fig. 2　Effect of CO2 volume fraction on RA carbonation reaction

图 3　环境温度和压力对 RA 碳化反应的影响

Fig. 3　Effect of environmental temperature and pressure on RA carbonation reaction
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将压力由 0.10 MPa 增至 0.15 MPa 时，可促使 RA 中

生成大量的 CaCO3和硅胶，提高了 RA 对 CO2的固化

能力并实现了其物理性能的改善 .
2.1.4　碳化时间对 RA 碳化反应的影响

碳化时间对 RA 碳化反应的影响如图 4 所示 .

由图 4 可见：当环境温度为 25、50 ℃时，随着碳化

时间的延长，RA 的吸水率逐渐降低，表观密度逐

渐增大，固碳率逐渐增加 . 这表明，延长碳化时间

可促进 RA 的碳化反应，进一步增强 RA 的碳化

效果 .

RA 中水化产物的碳化反应包括 3 个阶段［23］：

第 1 阶段为 Ca（OH）2 的碳化阶段，随着碳化反应

的进行，Ca（OH）2 与 CO2 完全反应生成 CaCO3；第

2 阶段为高钙硅比（n（Ca）/n（Si））C‑S‑H 凝胶的碳

化阶段，待 Ca（OH）2 完全消耗后，C‑S‑H 凝胶进行

碳 化 反 应 并 发 生 脱 钙 ，形 成 CaCO3 和 低 钙 硅 比

C‑S‑H 凝胶；第 3 阶段为低钙硅比 C‑S‑H 凝胶的碳

化阶段，当 C‑S‑H 凝胶的钙硅比降低到一定值时，

凝胶骨架分解，C‑S‑H 凝胶几乎被完全碳化，形成

CaCO3 和硅胶［24］，两者填充于 RA 的孔隙和微裂缝

中［25］. 随着碳化时间的延长，更多的 CO2 渗透到

RA 内部，与 RA 表面附着砂浆中的水化产物进行

以上 3 个阶段的持续碳化反应，促进了 RA 的深度

矿化 .
2.2　RA物相转化及微观结构演变

当 RA 含水率为 1.3% 时，在环境温度和相对湿

度分别为 50 ℃和 98%，CO2体积分数为 99%、压力为

0.15 MPa、碳化时间为 24 h 的条件下，RA 的物理性

能改善最为显著，固碳率最高 .与未经处理的 RA 相

比，其吸水率降低 33.47%，表观密度增加 2.06%，固

碳率达 1.77%.对未经处理的 RA 和碳化效果最佳的

RA 进行微观分析，以研究碳化处理对 RA 物相组成

及微观结构的影响 .
2.2.1　TG 与 XRD 分析

碳化前后 RA 的热重（TG）分析结果如图 5所示 .
由图 5（a）可见，在温度处于 35~200、410~450、

550~950 ℃区间内均有明显的放热峰，分别对应

C‑S‑H 凝胶、AFt及 Mc中结合水的脱去，Ca（OH）2的

脱水，以及 CaCO3的分解 .
由图 5（b）可见：与未碳化 RA 相比，碳化后 RA

在 35~200 ℃区间结合水含量由 5.57% 降至 3.42%，

说明 C‑S‑H、AFt 和 Mc 在碳化过程中被大量消耗；

Ca（OH）2 含量由 1.78% 降至 0%，说明 Ca（OH）2 与

CO2进行了充分反应；CaCO3含量显著增加，说明碳

化反应后 RA 中生成了大量 CaCO3.
为进一步确定碳化后 RA 的物相变化，进行了

XRD 分析，结果见图 6.由图 6（a）可见：碳化前 RA 中

的主要物相为 Ca（OH）2、AFt、Mc 和 CaCO3；经碳化

处理后，RA 中 Ca（OH）2的衍射峰消失，Mc和 AFt衍
射峰强度降低，CaCO3的衍射峰强度显著增加 .由图

6（b）可见：碳化后 RA 中的 Ca（OH）2含量由 1.80% 降

至 0%，Mc 含量由 1.27% 降至 0.39%，AFt 含量由

2.20% 降至 0.87%，无定形物含量由 41.87% 降至

25.92%，而 CaCO3含量由 30.56% 增至 50.32%.
由上述 TG 与 XRD 分析可知：（1）RA 中可碳化

成分为 Ca（OH）2、AFt、Mc 和 C‑S‑H 凝胶 .（2）RA 碳

化前，其中的 Ca（OH）2和 AFt含量较少；RA 碳化后，

Ca（OH）2和 Mc几乎完全反应［21］，而 AFt仍有部分未

反应 .C‑S‑H 凝胶作为 RA 中主要的碳化反应物，碳

化反应后生成 CaCO3和无定形硅胶［26］，实现了 RA 对

CO2的封存和利用 .说明在 RA 中 Ca（OH）2含量较低

的情况下，RA 中的 C‑S‑H 凝胶仍有极大的固碳潜

力；且 C‑S‑H 凝胶反应后，固相体积增加 23.1%［2］，提

高了 RA 的密实度，从而改善了 RA 的物理性能 .
2.2.2　MIP分析

为区分碳化处理对不同类型孔隙的影响，统计

图 4　碳化时间对 RA 碳化反应的影响

Fig. 4　Effect of carbonation time on RA carbonation reaction
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了气孔（孔径 d>1 000 nm），毛细孔（10 nm≤d≤
1 000 nm），凝胶孔（d<10 nm）［27］变化情况 . 碳化前

后 RA 的 MIP 测试结果见图 7. 由图 7 可见：碳化后

RA 的累计孔隙体积 V 降低；碳化后 RA 中 10 ~
1 000 nm 的孔隙体积降低最显著；碳化后 RA 的整体

孔隙率由 22.07% 降至 12.78%，其中气孔孔隙率由

2.10% 降至 1.17%，毛细孔孔隙率由 17.29% 降至

10.43%，凝胶孔孔隙率由 2.68% 降至 1.18%.碳化反

应后，RA 中各类孔隙均被碳化产物填充 .
2.2.3　BSE分析

采用原位观测手段，对碳化前后 RA 的微观结

构进行图像分析，其 BSE 图像见图 8. 由图 8 可见：

（1）RA 由天然骨料、表面附着砂浆和界面过渡区

（ITZ）组成 . 碳化前 RA 的 ITZ 中存在贯穿型裂缝，

宽度约为 2 μm；碳化反应后，RA 的 ITZ 中贯穿型裂

缝消失 .（2）对 BSE 图像进行阈值处理后，可明显观

察到碳化前 RA 附着砂浆中存在孔径约为 10 μm 的

大孔及较多的小孔和微裂缝；而碳化后 RA 附着砂

浆中的大孔孔径降为 5 μm，其他小孔和微裂缝被大

量填充 .

碳化前 RA 的微观结构松散多孔，为有害离子传

输和水分进入提供了通道，导致 RA 吸水率和表观密

度等物理性能较差 .而碳化反应后 RA 中的 Ca（OH）2

生成了 CaCO3，C‑S‑H 凝胶生成了 CaCO3和硅胶，反

应生成物填充在孔隙和裂缝处，对 RA 的微观结构起

到了良好的填充效应，使得 RA 的微观结构由疏松变

得致密，进而改善了 RA 的物理性能 .
2.2.4　SEM 分析

图 9为碳化反应前后 RA 的 SEM 照片 .由图 9可

见：由于天然骨料的边壁效应［28］，RA 中可观察到裂隙

明显的 ITZ，裂隙宽度约为 20 μm；碳化反应后，ITZ中

生长出无定形硅胶，加强了天然骨料和附着砂浆的联

结，裂隙宽度降至 12 μm.碳化前 RA 附着砂浆中存在

孔径约为 30 μm的大孔和大量的小孔；碳化反应后，大

孔中生长出碳化产物，小孔几乎消失 .碳化前在 RA中

观察到无定形C‑S‑H凝胶和针棒状AFt；碳化反应后，

C‑S‑H 凝胶被碳化，表面生长出大量的方解石晶型

CaCO3，形状为立方体，尺寸为 1~3 μm，且针棒状

AFt仍然存在，与 XRD 结果相符，说明 AFt碳化反应

活性较低 .

图 5　碳化前后 RA 的热重分析结果

Fig. 5　TG analysis result of RA before and after carbonation

图 6　碳化前后 RA 的 XRD 分析结果

Fig. 6　XRD analysis result of RA before and after carbonation
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图 7　碳化前后 RA 的孔隙分布

Fig. 7　Pore distribution of RA before and after carbonation

图 8　碳化前后 RA 的 BSE 图像

Fig. 8　BSE images of RA before and after carbonation
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3　结论

（1）随着固碳率的增加，再生骨料（RA）的物理

性能改善越显著 .RA 经 CO2矿化处理后，附着砂浆

中的 Ca（OH）2和水化硅酸钙（C‑S‑H）凝胶等组分与

CO2反应生成 CaCO3，其沉淀并填充于微裂缝和孔隙

处，使 RA 孔隙率降低，骨料与附着砂浆之间的界面

过渡区更加密实，进而实现了 RA 对 CO2的封存和自

身物理性能的改善 .
（2）CO2体积分数、压力和碳化时间的提高有利

于 RA 固碳率的增加 .RA 含水率和环境相对湿度具

有协同作用，当 RA 含水率较低且环境相对湿度较高

或 RA 含水率较高且环境相对湿度较低时，均利于固

碳率的增加 .温度过低或过高均不利于 RA 固碳率的

增加，即再生骨料存在最佳温度区间 .
（3）当 RA 含水率为 1.3% 时，在环境温度和相对

湿度分别为 50 ℃和 98%，CO2体积分数、压力、碳化

时间分别为 99%、0.15 MPa、24 h时，RA 的物理性能

最佳，固碳率最高 .与未经碳化处理的 RA 相比，其吸

水率降低 33.47%，表观密度增加 2.06%，固碳率为

1.77%.
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