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이산화탄소 환원 분야에서 새롭게 주목 받고 있는 물질은 바로 그래핀이다. 그래핀은 뛰어난 

전자 이동도, 높은 기계적 강도 등 독특한 특성을 지니고 있어[1], ‘꿈의 신소재’로 불리며 다양한 

연구 분야에서 활용되고 있다[2]. 많은 경우 그래핀은 물 분해에 적합한 특성을 보이기 때문에 전

기 분해 혹은 광촉매 환원을 통한 수소 및 산소 발생에 이용되고 있으나[3-5], 이에 못지 않게 그

래핀을 이산화탄소 환원에 적용하려는 연구도 진행되고 있다. 

GO는 광촉매로 사용할 경우 이산화탄소를 메탄올로 환원하며 이 때의 촉매 성능은 합성 조건

에 따라 달라진다[6]. Hummer’s method를 통해 합성된 GO는 TiO2(P-25)보다 많은 양의 메탄올을 

생산하며, 촉매 활성은 GO의 합성 과정에서 H3PO4의 함량을 증가시키는 것으로 향상된다. H3PO4

를 첨가하면, KMnO4의 과도한 산화력에 의한 GO의 파괴를 완화시킬 수 있다. 또한 표면의 거칠

기가 증가하고 구겨진 종이와 같은 형태로 변화하기 때문에 더 넓은 표면적을 갖게 된다. 이와 

더불어 C-O 결합이 증가하는데, GO에서 C-O-C 결합으로 되어 있는 sp2 클러스터가 전자와 정공

의 효과적인 분리에 기여함이 알려져 있다. 이는 C-O-C 결합이 많을수록 메탄올 생산량이 높은 

실험 결과를 지지한다. 또한 이렇게 만들어진 GO는 메탄올만을 생성하는데, 이는 GO의 에너지 

레벨이 6개 전자가 참여하는 메탄올 생성 반응에 적절하기 때문이다. 

 

 
[from Ref. 6] 

 

그래핀과 TiO2의 결합으로 GO나 TiO2보다 더 높은 촉매 활성을 갖는 촉매를 만들 수 있다. TiO2

가 표면에 분산된 GO를 환원시켜 만든 rGO/TiO2 박막은 보다 효과적인 메탄 생산에 활용될 수 

있다[7]. 여기서 TiO2는 광흡수, rGO는 촉매 역할을 담당한다. rGO-TiO2 구조는 2.9 eV의 밴드갭을 
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가지므로 가시광선의 추가적인 흡수가 가능하며, TiO2의 전도대 에너지 레벨보다 rGO의 일함수가 

낮기 때문에 생성된 전자는 재결합을 거치지 않고 rGO로 전달된다. 또한 rGO 자체의 에폭시 결

합에 의해 rGO에서의 재결합 가능성이 감소하며, rGO의 높은 전도성으로 인해 여러 개의 전자가 

필요한 메탄 생성 반응이 더 원활하게 일어나게 된다. 

 

 
[from Ref. 7] 

 

그래핀과 유사한 구조를 가지는 탄소 나노 튜브(CNT), 탄소 양자점(C-dot), 그래핀 구조의 탄소 

질소 화합물(g-C3N4) 그리고 탄소 나노 섬유(CNF)와 같은 물질 또한 이산화탄소 환원에 활용된다. 

일반적으로는 탄소 동소체 자체보다 질소 원자가 포함되어 있는 구조에서 보다 높은 활성을 보이

고 있다. 

CNT를 이용한 전기화학적 이산화탄소 환원의 경우, 질소 원자가 도핑되었을 때(NCNT) 보다 높

은 CO 패러데이 효율을 보인다는 사실이 밝혀졌다[8]. 질소 원자의 도핑은 CNT에 graphitic, 

pyridinic, pyrrolic nitrogen을 형성하는데, 이러한 nitrogen에서는 CO2가 *COOH로 환원되기 위해 

필요한 활성화 에너지가 순수한 CNT보다 낮아 CO2의 환원이 더 잘 일어날 수 있으며 *COOH와

는 강하게 결합하나 *CO와의 결합력은 낮기 때문에 CO를 선택적으로 생성하게 된다. 특히 -0.3 

eV를 걸어주었을 때 pyridinic nitrogen에서는 자발적인 환원 반응이 일어날 수 있어, 해당 부분이 

가장 효과적인 반응 지점이 된다. 또한 NCNT는 수소 발생 반응의 과전압이 -0.82 eV이기 때문에 

CO2 환원에 대한 경쟁 반응을 차단하게 된다. 

 

 
[from Ref. 8] 
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이온성 액체 조건에서는 보다 원활한 반응이 가능하다. 질소 원자로 도핑된 CNF의 경우 

EMIM-BF4 수용액 상에서는 0.17 V의 과전압으로도 CO 생성이 가능함이 밝혀졌는데[9], 이는 용액 

상에서 EMIM-CO2 복합체가 안정적으로 pyridinic nitrogen 표면에서 반응할 수 있기 때문이다. 이

를 통해 촉매 활성 외에도 수용액 상에서의 CO2 안정화도 중요한 문제임을 알 수 있다. 

 

  
[from Ref. 9] 

 

탄소 양자점을 광촉매로 활용하여 이산화탄소를 환원하는데 성공한 사례도 존재한다[10]. 탄소 

양자점은 400-450 nm의 가시광선에 의해 형광을 발하며 이는 표면에서의 전자-정공 재결합에 의

한 결과다. 따라서 표면에 Au를 도핑하면, Au로 전자가 이동하여 촉매 활성을 띄게 된다. 이렇게 

만들어진 C-dot/Au core-shell 양자점은 CO2를 포름산과 아세트산으로 환원하게 된다. 

 

  
[from Ref. 10] 

 

g-C3N4는 탄소와 질소가 마치 그래핀처럼 배열되어 있는 또 다른 2차원 물질인데, 그래핀과 다

르게 밴드갭이 존재하기 때문에 많은 분야에서 연구되었으며, 물 분해와 이산화탄소 환원에도 조

촉매로 이용되고 있다. 

그래핀과 g-C3N4가 샌드위치처럼 적층되어 있는 복합 구조는 가시광선을 통해 CO2를 메탄으로 

환원한다[11]. g-C3N4/graphene 복합체는 g-C3N4가 단독으로 사용될 때보다 더 높은 촉매 활성을 

보이며, 이는 g-C3N4에서 전자와 정공의 재결합이 일어나기 이전 그래핀으로 전자가 이탈하는 효

과에 기인한다. 
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[from Ref. 11] 

 

g-C3N4와 전이금속 혹은 TiO2의 복합체 또한 또한 비슷한 결과를 보이고 있는데[12-15], 이 경

우 도핑된전이 금속(Pt, Pd 등)이 반응 지점으로 이산화탄소를 환원하게 된다. 환원 반응의 생성물

은 메탄, 메탄올, 포름알데히드 등이며 생성물의 양과 선택도는 전이 금속의 함량에 따라 달라지

게 된다. 

 

 

[from Ref. 12] 

 

[from Ref. 15] 

 

그래핀과 유사한 2차원 물질은 g-C3N4 이외에도 MoS2나 WS2와 같은 전이금속 디칼코게나이드

(TMD) 등이 있다[16]. TMD는 전이 금속과 황의 결합으로 이루어진 단층이 반 데르 발스 인력에 

의해 적층되어 있는 물질로 그래핀처럼 기계적으로 박리하거나 전구체를 solvothermal 등의 방식

으로 합성할 수 있다.  

TMD 중 단층 MoS2는 물 분해에 뛰어난 특성을 보이는 것으로 알려져 있는데[17], 그래핀의 경

우처럼 MoS2 또한 이산화탄소 환원에 적용할 수 있음이 이론적으로 예측되었다[18]. 실제로 벌크 

MoS2를 이용해 전기화학적으로 CO2를 CO로 환원하는데 성공한 사례가 존재한다[19]. 이 때의 주 

활성 장소는 MoS2의 가장자리 부분으로 d-band 이론에서 제시하는 것처럼 가장자리에 존재하는 

Mo 원자의 높은 d-전자 밀도에 의한 것으로 설명할 수 있다. 이와 더불어 동일 조건에서 Au나 

Ag, Cu와 같은 물질보다도 뛰어난 활성을 보이고 있다. 
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[from Ref. 16] 

 

[from Ref. 19] 

 

그래핀이나 TMD와 같은 2차원 물질을 활용한 이산화탄소의 환원은 물 분해보다 많이 연구되고 

있지는 않은 실정이다. 그럼에도 불구하고 현재까지의 연구는 이러한 2차원 물질이 전기화학적으

로 혹은 광촉매로써 이산화탄소를 여러 유용한 물질로 환원할 수 있는 잠재력을 가지고 있음을 

보여주고 있다.  
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