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요 약 

석탄은오랜 전부터 사용해온유용한산업 자원이다. 그러나채굴과정에서 많은 혜기붙인 석란혜적이 발생된다. 석탄폐석 
은주변환정오염의주범이며，그양또한수억톤이적치된상태이다.이러한석탄폐석에포함된성분중상당량이 Si(h와 

AhÛ3 성분이고 이것은 여러 산업에서 유용하게 사용되는제올라이트의 주원료이기도하다. 본 연구는 석탄 혜적을 이용하 
여 제올라이트를 합성하고， 상용 제올라이트와의 물성 및 홉착 성능율 비교한 것이다. 합성제올라이트는 상용 제올라이트 

와유사한물성을보여주고있으며，대기환정오염유발가스(α~， Toluene, S02，둠)에대한홉착생농또한우수하였다. 

추혜|어 : 제올라이트， 석탄 예석， 홉착성눔， 광미， 폐기물합성제올라이트 

Abst혜ct: Theco따 is a useful indusσial resouπe for a long time. However, coal waste is generated by the mining 야ocess. Coal 

wastes are the main cause ofpol1ution in the surroun이ng en:끼ronment， and 배e amount of coal waste is set at hundreds of millions 
oftons. Sig며ficant amounts of these components in the coal waste 따'e Si(h and AhÛ3, which is 머sothem없n source of ZI∞lites 

us때피 inv없iOl생 industries. This study is that the synthes용ZICOlite was prep양ed from coal waste and pr여)ettÎesand 뼈sorption 

P하fon뻐nce of 양nthesis-zeolite were com뼈red with commerci려 Zleolite. The synthe융is-zeolite is showed s뼈ilar properties to 

the commercial zeolite and 려80 showed excel1‘mt adsorption perfonnance ag허뾰t atmospheric pollution inφlC벼 gases (C02. 

Toluene, S(h, etc). 

Keywor히s : Zeolite, C앵1 waste, 뼈sorption perfonn뻐.ce， Gangue, Synthesis zeolite from w椰

1.서 를 

석탄은 화력발전소 및 가정용 연료， 제철소 용광로 등 오래 

전부터 각종산업에 이용되고 있는유용한자원이다. 상기 석 

탄은 채굴을 한 다음， 선탄과정을 거친 후 산업에 이용되는 

• Towhomcorre뼈g떠ence 뼈0띠.d be addressed. 
E뼈il: jys5027@gntns.com; Tel: +82-31-548-2340; Fax: +82-31-202-9469 

doi: 10.7464lksct.2018.24.1.021 plSSN 1598-9712 elSSN 2288-0690 

석탄 외 나머지 혜기물을 광미라 부르며， 그중에서 적탄생분 

이 거의 없어서 폐기되는 암석올 석탄 혜석(맥석)이라고 부르 

며， 탄팡 이외에 기타 광물광산에서 폐기되는 암석올 포함한 

다. 우리나라 우연탄 탄팡의 정우 폐기되는 석탄 폐석은 전탄 

과정에서 션별된 석탄 량과 거의 비슷한 양으로 생생된다. 이 

돼is is an Open-Access article 벼밟ibuted undcr tbc 야ms ofthe α"Cative commons Attribution Na바:omm.:π뻐1 License (http :ν'creativecommons.O때icence밍 

by-.뼈.0) which permits unrestricted non-commercial use, distribution, and reproduction in 없y medium, pro찌ded the ori맹a1 work is properly cited 
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러한 석탄 폐석은 처리가 곤란한 탄광의 부산물로 단순 폐기 

물로 처리되는 실정이다. 그러나 환경오염 규제로 인해 채광 

과정에서 발생된 석탄 폐석은 폐기처리가 어려워서 탄광에 

그대로 방치한 상태이며 그 양 또한 수억 톤에 달한다[1]. 

경석의 성분을 보면 약간의 차이가 발생되기는 하지만 대 

략적으로 탄소를 제외하고 Si02가 50 ~ 60%, Alz03가 25~ 

35%, Fe203가 2 ~ 10%, 기타 Ti02, CaO, MgO 등으로 구성된 

다. 이와 같은 성분에서 Si02와 A}z03는 제올라이트 합성에 

필요한 유용한 원료임으로， 탄광 폐기물 특히 폐기되는 석탄 

폐석을 제올라이트로 재활용할 수 있다[2-8]. 

제올라이트는 흡착제 원료 및 정밀화학용 촉매， 세제 빌더， 

탈취제 등 여러 산업분야에서 활용되는 유용한 자원 중 하나 

이다[2-12]. 국내에서는 제올라이트를 대부분 해외서 수입하 

는 실정이며， 국내의 원료로 생산하는 제올라이트는 거의 존 

재하지 않는 실정이다. 특수목적으로 일부 소량 생산하지만 

흡착제 원료 및 세제 빌더 등 대용량， 소모성으로 사용되는 

대량생산 제품은 중국 등지에서 수입을 한다. 그 이유는 국내 

에서 제올라이트 원료는 거의 없기 때문에 해외에서 전량 수 

입을 해야 한다 석탄 폐석과 같이 제올라이트 성분으로 합성 

이 가능한 폐기물을 이용한다면 제올라이트 생산을 국내에서 

대량으로 할 수 있을 것이라고 판단이 되며， 이에 대한 연구 

가 필요하다. 

국내에서 발생되는 폐기물을 이용하여 합성제올라이트 생 

산방법에 대한 연구는 대부분 화력발전소에서 발생되는 비산 

재를 이용한 제올라이트 제조방법에 관한 것이다[6，8， 10-13]. 

또한， 기존 비산재를 이용한 제올라이트 제조방법에서 비산 

재는 탈황공정에서 투입되는 석회석의 영향으로 CaO 함량이 

20 wt% 이상으로 비교적 높으며， CaO 영향으로 제올라이트 

합성 및 순도， 수취량， 결정도 등이 낮아져서 원하는 성상의 

제올라이트를 제조하기 어 려운 단점이 있다 

본 연구는 강원도 태백지역에서 발생되는 석탄 폐석을 이 

용하여 우수한 물성 및 흡착 성능을 가진 합성제올라이트를 

제조하는 것이다. 기존의 상용 제올라이트와의 물리화학적 

물성 특성을 비교하였으며， 환경오염 유발가스에 대한 흡착 

성능에 대한 측정 평가도 진행하였다. 

2. 실험잉법 

2.1. 석탄 폐석을 이용한 합성제올라이트의 제조 

석탄 폐석은 강원도 태백시에 위치한 장성광업소에서 채취 

한 것으로 그 형상， 성분은 Figure 1, Tab1e 1과 같다. Figure 

1과 같은 석탄 폐석은 30 mesh (0.6 mm) 사이즈 이하로 분쇄 

한 후 Na2C03와 무게비로 1: 1.2로 혼합한 다음 850 oc에서 

2시간 동안 용융하였다. 용융된 석탄 폐석은 30 mesh 사이즈 

이하로 재 분쇄한 후 비이커형 batch 합성반응기에 투입한 후 

SiOz/Ah0 3 몰비가 2.0이 되도록 NaAh03를 추가 투입하고 합 

성제올라이트 시드(zeolite A type)를 용융된 석탄 폐석의 1% 

내외로 투입하였다. 그리고 증류수를 용융된 석탄 폐석의 무 

게의 2배로 투입한 후 교반하면서 상온에서 2시간 동안 숙성 

Figure 1. An image ofthe coa1 waste. 

Ta ble 1. Characterization of the coa1 waste by XRF 

Component 

Si02 

A }z03 

Fe203 

Ti02 

CaO 

MgO 

Na20 

etc 

Tota1 

SiOz/ Alz03 mo1e ratio 

Mill ing of Coal waste 
(under 30 mesh size) 

ξ). 

Fusio n at 850 oC 
((oal waste + Na,(O,) 

ξ그」 
Aging 

((oal waste 01 lusion state + 
NaAIO, + seed) 

ξ:;". 

Crystallization 

ξ그」 

Filtration and washing 

ξ그」 

ξ). 

e r-닉 

wt% 

55.71 

34.l3 

2.81 

1.53 

0.l3 

0.48 

0.15 

5.06 

100.0。

2.77 

Analysis 
(XR티 

Analysis 
(XRF, XRD, SEM, etc) 

Figure 2. Manufacturing process of syn-zeolite using coa1 waste. 
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을 한 다음， 철갱화 반응으로 90 'c로 승온한 후 3시간 동안 

유지시켰다. 그리고 결정화 반응이 완료된 후 석탄 폐석은 합 

성제올라이트슬러리로 변환이 되고 이 슬러리를 여과/수세 

과정을 거친 후， 100 'c 오븐에서 12시간 동안 건조하면 최종 

합성제올라이트(zeolite A type)가 제조된다. 합성제올라이트 

의 자세한 제초순서는 Fi웰re2에 나타내었다. 
>

: ” 
I 

ω
 
“ I 
-

50 

Flgure 3. XRD patterns of zeolites (comm앙'Cial z∞lite4A양peand 
syn-zeolite 4A 양pe using coal waste). 

Component 
ze이ite4Atype - Syn-zeolite 4A type -
comm앙cial (wt"Io) coal waste (wt"Io) 

SiÛ2 44.76 44.15 

Ah0 3 39.99 37.87 

Na20 14.86 12.39 

TiO.z 0.02 1.62 

CaO 0.02 0.21 

MgO 0.26 0.46 

Fe.z0 3 0.04 1.77 

etc 0.05 1.53 

Total 100.00 100.00 

SiOν'Ah03 mole ratio 1.90 2.00 

Table2. Ch얹nical composition of zeolites by XRF 

2.2. 제올라이트의 물성 봄석 

본 연구에서 석탄 폐석 및 제조된 합성제올라이트의 물리 

화학적 특성을 살펴보기 위하여， X선 형광분석αRF)， X선 회 

철분석αRD)， 주사전자현미 정(sc뼈ning electron microscφe， 

S빠O 사진 분석， 질소 등온 홉탈착 측청(N2 뼈smpti여1뾰S때tion 

isotb하ms)을 진행하였다. 

석탄 폐석 및 합성제올라이트의 구성 성분올 측정하기 위 

해서， XRF 측정 장비(S8 Tiger, BRUKER)를 이용하였다. 합 

성제올라이트의 철정 구조를 살펴보기 위해서， XRD 측정 장 

비(08 ADV ANCE, Bruker Corporation)를 이용하였다. 합성제 

올라이트의 입자를 자세히 관찰하기 위해서 주사전자현미정 

(FE-SEM, JSM6700F, JEOL)을 이용하였다. 질소 등온 흡탈 

착 측정은 제올라이트의 물리적 성질올 알아보기 위해서 실 

시하였다(BELsorp， BEL Japan). 이를 통해서 제올라이트의 

비표면적 및 기공부피， 기공사이즈를 측정하였다. 제올라이 

트의 비표면적은 Brunauer-Emmett-Teller (BET) 방법을 이용 

하였다. 

45 40 35 25 30 

2-theta 
20 15 10 

제품)과 석탄 혜석을 이용하여 체조한 합성제올라이트 4A 

type의 XRD 때턴을 나타낸 것이다. 그 절과， 석탄 폐석으로 

제조한 합성제올라이트는 상용 제올라이트와 구조가 거의 일 

치함을 알 수 있다. 이것은 용융된 석탄 혜석이 합성 반응기 

에서 결청화 과정을 거치면서 상용 제올라이트 4A type과 거 

의 풍일한 구조로 변화된 것을 알 수 있다[13-15]. 

T빼le 2는 제올라이트의 성분을 XRF로 분석한 것을 나타 

낸 것이다. 상용 제올라이트와 합성제올라이트 모두 주성분 

이 SiÛ2, Alz03, Na20으로 나타나며， 상용 제올라이트는 99% 

이상의 순도를 나타내며， 합성제올라이트는 94% 이상의 순 

도를 나타낸다. 또한 합성제올라이트는 Fe203, Ti02 풍 초기 

석탄 혜석에서 포함된 불순물이 소량 남아있는 것을 알 수 

있다. 상용 제올라이트와 합성제올라이트의 SiOiAl20 3 몰벼 

는 각각 1.9와 2.0으로 거의 유사함을 알 수 있다. Figrue 4는 

석탄 혜석을 이용하여 제조한 합성제올라이트 4A type의 파 

우더 상태의 사진을 나타낸 것이다. 상용 제올라이트 4A ηpe 

과 유사한 파우더상태이지만 잭칼은 다소 어둡고 약간의 노 

란색깔의 빛깔을 띠게 되는데， 이것은 석탄 폐석에서 존재하 

는 소량의 Fe203와 같은 불순물의 영향이라고 판단된다. 

2.3. 홉착성능실험 

합성제올라이트의 이산화탄소 홉착능력을 확인하기 위해 

서， CO.z 흡착 등온 측정(C02 때sorption isoth하ms)을 진행하 

였다 (BELsorp, BEL Japan). 이 실험은 질소 등온 홉탈착 측 

정(BET 측정) 실험과 유사한 방식으로 진공상태에서부터 상 

압까지 압력변화에 따른 CÜ.z 홉착량을 일정한 온도(298K)에 

서 측정하였다. CO2의 흡착량은 시료에 홉착된 C(λ 양을 측 

쩡한 다음 무게로 환산하여 시료 양에 따른 CO2의 중량비로 

나타냈었다. 

또한 환경오염 유발 가스인 톨루엔， 이산화황， 황화수소， 

메틸메르캅탄에 대한 흡착성농 실험을 진행하였다. 태들라백 

(10 L)에 챔플(20 g)을 넣고 일정농도(50 ppm)의 가스를 주입 

한 후， 일정시젠I시간) 뒤에 가스농도분석을 진행하여 측정 

하였다. 측정옹도는 298 K이며， 습도는 상대습도 40-45%이 

다. 홉착율은 홉착전후 농도차이를 측정한 값을 빽분율로 나 

타내었다. 이산화황의 정우 MK6뼈을 이용하여 농도를 측정 

하였으며， 나머지 툴루엔， 황화수소， 메틸메르캅탄은 가스컴 

지관(GV-100S， 가스택)을 이용하여 측정하였다. 

3.1. 석탄 펴|석을 이용하여 제조한 합성제올라이트의 특 
성분석 

Figure 3은 상용 제올라이트 4A 뺑e(코스모촉매 주식회사 

3. 결과및고찰 
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제올라이트 

Figure 4. An image of syn-zeolite 4A type 
using coal waste. 

(a) Zeolite 4A type - commercial (b) Syn-zeolite 4A type - coal waste 

Figure 5. SEM images ofzeolite 4A type. 

Table 3. N2 adsorption-desorption isotherm of syn-zeolite 4A type 16 

using the coal waste 

Zeolite 4A type Syn-zeolite 4A type 
( commercial) (coal waste) 

BET surface area 
5.90 28.67 (m2 g-I) 

Pore size 
29.91 7.62 

(nm) 

Porevolume 
0.04 0.06 (cm3 g-I) 

Figure 5는 상용 제올라이트 4A type과 석탄 폐석을 이용하 

여 제조한 합성제올라이트 4A type의 SEM 사진을 나타낸 것 

이다. 일반적 인 제올라이트 4A type은 정육면체 모양을 하고 

있으며， Figure 5에서 나타난 것과 일치한다. 특히 석탄 폐석 

을 이용하여 제조한 합성제올라이트는 상용 제올라이트와 거 

의 유사한 구조를 보여주고 있으며 보다 정확한 정육면체 형 

태를 띠는 것이 특징이다[6， 16]. 

Table 3은 제올라이트의 질소 흡/탈착 측정 결과를 나타낸 것 

이다. 비표면적(BET surface area)은 합성제올라이트가 상용 

제올라이트 보다 넓은 것을 알 수 있으며， 기공크기는 상용 

제올라이트가 합성제올라이트 보다 큰 것을 알 수 있다. 이것 

은 Figure 5의 SEM 사진과 같이， 업자간의 간격이 합성제올 

라이트가 상용제올라이트 보다 적기 때문에 보다 기공크기가 

작은 것이라 판단되며， 이로 인해 마이크로 기공이 발달되어 

합성제올라이트가 상용제올라이트 보다 비표면적이 넓어진 

다고 판단된다. 그리고 전체 기공 부피는 합성제올라이트가 

상용 제올라이트 보다 약간 큰 것을 알 수 있으나 큰 차이는 

나지 않는다. 

3.2. 석탄 폐석을 이용하여 제조한 합성제올라이트의 홉 
착성능 

Figure 6은 상용 제올라이트 4A type과 석탄 폐석을 이용하 

여 제조한 합성제올라이트 4A type의 CO2 흡착 성능을 나타 

낸 것이다. CO2에 대한 흡착성능은 상용 제올라이트가 약 

15wt% 수준으로 나타나며 이것은 UOP에서 제조한 분자체용 
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Figure 6. CO2 adsorption ofzeolites (commercial zeolite 4A type 
and syn-zeolite 4A type using coal waste). 

제올라이트 4A type과 유사한 능력을 보여준다[17]. 합성제올 

라이트는 상용 제올라이트보다 CO2 흡착량은 다소 적지만 

거의 95% 수준이다. 이것은 상용 제올라이트와 합성제올라 

이트와의 순도와 불순물 함량 차이라고 판단이 된다. 

Figure 7은 VOCs 및 악쥐 유발가스에 대한 흡착성능을 나 

타낸 것이다. Figure 7(a)는 대표적 인 VOCs 성분인 툴루엔에 

대한 흡착성능을 나타낸 것이 며， Figure 7(b), (c), (이는 황계 

열의 악취 유발가스에 대한 흡착성능을 나타낸 것이다. Figure 

7(a)와 같이 합성제올라이트는 상용 제올라이트 보다 톨루엔 

에 대한 흡착성능은 우수하다. 상용 제올라이트는 툴루엔에 

대한 흡착 효율이 4% 정도로 흡착 성능이 거의 없다. 그러나 

석탄 폐석으로 제조한 합성제올라이트의 툴루엔에 대한 흡착 

효율은 30%로 상용 제올라이트 보다 비교적 우수한 흡착 성 

능을 보인다. Figure 7φ)， (이에서 악취 및 환경오염 유발가스 

인 이산화황과 황화수소에 대한 홉착 성능을 비교하였을 때， 

상용 제올라이트와 합성제올라이트 모두 흡착 효율이 98%이 

며， 우수한 흡착 성능을 보인다. Figure 7(이에서는 대표적 인 

악취유발 가스인 메틸메르캅탄에 대한 흡착 성능을 비교하였 
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Rgure 7. Perlonnances of뼈sorption for VOCs and 때뼈ng뿔ses (commercial zeolite 4A양pe 뻐d syn-zeolite 4A type using coal w훨te). 

(이 Methy뻐많cap뻐n 

는떼， 합성제올라이트가 장용 제올라이트에 비해 매우 우수 

한 홉확 성능올 보인다. 상용 제올라이트의 정우 홉확 효율이 

4% 정도이지만， 합생쩌l올라이트의 홉착 효율은 74% 정도로 

상용 제올라이트에 비해 18배 이상 우수한 성능 보인다. 전반 

척으로 여러 가지 생분의 가스블 홉착하는 생눔에서 상용 제올 

라이트 4A type 보다 석탄 폐적으로 제조한 합성제올라이트 

4A type이 우수한 성능을 보인다. 이것은 합성제올라이트에 

포함된 불순물 영향이라고 판단이 된다. 

석탄 폐적으로 쩨조한 합성제올라이트의 청우， 불순물로 

포함된 Cao는 탈황쩨 성분으로 많이 사용되고 었으며 합성 

제올라이트는 상용 제올라이트에 벼해 약 10 이상 높게 합유 

되어 있다. 또한 FezÜ:3 성분도 황계열올 제거하는 성분으로 

많이 사용되고 있으며， 인위척으로 제올라이트에 첨가하여 사 

용하는 정우가 었다[18]. 그래서 석탄 혜적으로 제조한 합성 

제올라이트는 흡착 생능을 향상시커는 불순물온 소량 포함하 

고 있어서 여러 가지 유해가스에 대한 홉착 생능이 우수하다 

고 판단이 원다. 

4. 결론 

본 연구는 강원도 태빽시 지역에서 발생되는 적단 혜적을 

이용하여 산업에 유용하게 사용되고 었는 합생제올라이트를 

제조하고， 물생 잊 홉착 생눔에 대하여 상용 제올라이트와 비 

교한 것이다. 

적탄 폐석은 쩨올라이트 합생에 필요한 S~α， A1:zÛ3 성분이 

충분히 척당한 벼율로 존재하였으며， 이를 활용하여 합생제 

올라이트 4A type으로 제초하였다.X션 회절분척αRD)에쳐 

합생체올라이트는 상용쩨올라이트 4A type과 벼교하여도 거 

의 유사한 구조와 강도를 보였으며， X선 형황분적αRF)에셔 

94%의 높은 순도를 보였다. 포한 주사천자현미경(8없0을 홍 

해 합생쩨올라이트 입자률 판찰한 결과， 상용제올라이트와 

일반척인 제올라이트 4A type과 유사한 정육면체모양이 나타 

났다. 배표면척은 합생쩨올라이트가 상용쩨올라이트보다 우 

수하게 나타녔으며 전체척으로 상용제올라이트와 거의 유사 

한물성을나타냈다. 

석탄 폐적으로 제조한 합생제올라이트 4A 뺑e에 대한 홉 

착 생놓을 상용제몰라이트 4A type과 비교하였다. 그 철과 

C아 홉착 풍옹선 분쩍에서 합생쩨올라이트는 상용쩨올라이 

트의 ∞2 홉확 성능에 95% 수준으로 나타났다. 그리고 악취 

및 환갱오염 유발가스에 대한 홉착생능을 측쩡한 결과에서는 

합생쩨올라이트가 강용쩨올라이트에 비해 비.li..척 우수한 성 

능을 보였다. 이것은 적탄 폐석으로 합생쩨올라이트를 쩨조 

하여도 기존의 상용제올라이트와의 유사한 물성 및 홉확 성 

능을 보여춘 것이다. 
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