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요 약
전기차의 수요가 증가함에 따라 리튬이온전지의 시장 또한 급증하고 있다. 리튬이온전지의 배터리 수명은 제한되어 있으
며, 수명을 다한 배터리의 교체 필연적이므로 폐리튬이온전지 배터리가 발생하게 된다. 이에 리튬이온전지 중 폐리튬인
산철(LiFePO4, 이하 LFP라고 함) 양극재 분말에서부터 리튬은 선택적으로 선침출하고 인산철(FePO4) 분말을 회수하였다. 
회수된 인산철 분말은 탄산나트륨(Na2CO3) 분말과 혼합하여 열처리하여 그 결정상을 확인하였다. 열처리 온도를 변수로 
하였고, 이후 증류수를 이용하여 수침출 후 각 성분의 침출률 및 분말 특성을 비교하였다. 본 연구에서 리튬은 약 100% 
침출률을 보였고 800 oC에서 열처리한 분말의 경우 인이 약 99% 침출되었으며, 침출 잔사는 Fe2O3 단일 결정상으로 확인
되었다. 따라서 본 연구에서는 폐LFP 분말로부터 리튬, 인 그리고 철 성분을 개별적으로 분리 및 회수할 수 있었다.

주제어 : 폐리튬인산철 배터리, Fe 및 P 분리, 개별적 회수, 재활용

Abstract : As demand for electric vehicles increases, the market for lithium-ion batteries is also rapidly increasing. The battery life 
of lithium-ion batteries is limited, so waste lithium-ion batteries are inevitably generated. Accordingly, lithium was selectively pre-
leached from waste lithium iron phosphate (LiFePO4, hereafter referred to as the LFP) cathode material powder among lithium ion 
batteries, and iron phosphate (FePO4) powder was recovered. The recovered iron phosphate powder was mixed with alkaline sodium 
carbonate (Na2CO3) powder and heat treated to confirm its crystalline phase. The heat treatment temperature was set as a variable, 
and then the leaching rate and powder characteristics of each ingredient were compared after water leaching using Di-water. In this 
study, lithium showed a leaching rate of approximately 100%, and in the case of powder heat-treated at 800 oC, phosphorus was 
leached by approximately 99%, and the leaching residue was confirmed to be a single crystal phase of Fe2O3. Therefore, in this 
study, lithium, phosphorus, and iron components were individually separated and recovered from waste LFP powder.
Keywords : Spent LiFePO4 battery, Separation of Fe and P, Individual recovery, Recycling

1. 서 론

리튬 이온 전지(Lithium-ion battery, LIB)는 에너지 저장 장
치로서 고전압, 고에너지 밀도 및 긴 수명으로 인해 그 수요가 
급증하고 있다[1]. 전 세계 리튬 이온 전지 시장은 2018년부터 
2023년까지 약 500억 달러, 2026년에는 약 1,393억에 이를 것
으로 예상되며, 리튬 이온 전지는 수명이 제한되어 있어 2025

년에는 폐리튬이온전지의 총량이 약 70만 톤에 달할 것으로 
예상된다[2-4].

리튬 이온 전지 중 리튬인산철전지는 낮은 독성, 저렴한 비
용, 긴 수명, 안전성으로 수요가 증가하고 있으며, 주로 전기차 
분야에서 많이 사용된다. 이와 같은 강점으로 전 세계 전기차 
배터리 시장에서 LFP 배터리의 시장점유율은 2018년 7%에서 
2022년 27% 그리고 2022년 말 31%까지 빠르게 성장하고 있
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다[5]. 또한, 전 세계 LFP 배터리 시장 규모는 향후 5년간 2023
년 177억 달러에서 2028년 355억 달러로 성장할 것으로 예상
되며, 이에 필연적으로 폐LFP 배터리가 다량 발생할 것으로 
예상되고 있다[4,5].

폐리튬이온전지로부터 유가금속의 재활용을 위하여 주로 건
식 및 습식 공정 기술을 포함하여 다양한 연구가 수행되어왔
다[6-13]. 폐리튬이온전지로부터 유가금속을 회수하는 경우 경
제성이 높은 리튬에 대하여 높은 회수율과 고순도의 형태로 
얼마나 효율적으로 회수할 수 있는지가 주요 연구 동향으로 
여겨져 왔다. 최근 리튬 회수 연구 동향은 리튬을 선침출하는 
형태로 수행되었으며, 침출제를 이용한 습식 침출, 기계화학
적, 초음파 등 다양한 형태로 연구가 수행되었다[14-17].

상기의 리튬을 선택적으로 침출하는 연구에서 대부분 리
튬은 탄산리튬 또는 인산 리튬의 형태로 회수되었고 침출 후 
잔사인 인산철에 관하여는 결정상만 분석하거나 또는 다시 
탄산리튬과 반응시켜 그 전기화학적 특성을 확인하였다. 폐 
LFP를 재활용하기 위한 방법 및 회수된 유가금속의 형태와 
리튬의 침출 후 잔사의 처리 등을 포함하여 Table 1에 나타내
었다.

이와 같이 대부분의 리튬인산철 양극재로부터 유가 자원을 
회수 및 재활용하는 연구에서는 습식 및 건식 등의 전처리를 
통하여 리튬을 선택적으로 선침출하였으며, 이때 리튬은 결정
화를 통하여 고상으로 회수되고 이후 남은 인산철은 추가적
인 처리 없이 또는 열처리만을 통해 카본을 제거 후 재사용하
는 것이 일반적이다. 그러나 현재 실제 LFP 양극재 제조 공정
에서는 재활용 원료를 사용하지 않고 연구개발 단계임으로 실
제 공정에 적용하였을 경우의 문제점을 확인할 수 없다. 또한, 
LFP 제조 공정에 따라 인산철 형태가 아닌 철 및 인이 전구

체 형태로 개별적으로 존재하는 경우가 있어 이러한 공정에서
는 회수한 인산철 분말을 사용하지 못하는 한계가 있다. Singh 
et al.은 일반적인 산업화 제조 방법과 같은 공정을 사용하여 
FeC2O4·2H2O, Li2CO3 및 NH4H2PO4를 혼합 및 열처리하여 
LiFePO4 분말을 합성하였다[18]. Duan et al.은 Fe(NO3)3·9H2O, 
LiNO3, NH4H2PO4 및 우레아 등을 여러 단계에 거쳐 반응시켜 
LiFePO4/C 분말을 합성하였다[19]. Tang et al.은 LiOH와 포도
당을 먼저 반응시키고 FeSO4·7H2O와 H3PO4 등을 첨가하여 반
응시켜 LiFePO4를 합성하였다[20]. 이러한 Fe(NO3)3, FeSO4 및 
H3PO4를 사용하는 거의 모든 공정에서는 SO4

2-, Cl-, NO3
-와 같

은 과도한 음이온 불순물과 오염된 가스를 포함한 폐수가 발
생한다는 문제가 발생한다[21,22]. 이렇듯 회수된 인산철 분말
은 그 사용처가 한정되어 있으며, 인산철 분말로부터 인 및 철
을 각각 분리/회수하는 연구는 미흡하여 개별적으로 사용하기
는 어려운 실정이다.

따라서 본 연구에서는 기존 연구에서 리튬의 선침출 및 인산
철의 회수에서 그치지 않고 회수된 인산철 분말을 개별적으로 
분리하는 연구를 수행하였다. 기존 본 연구진의 연구를 바탕으
로 저농도 황산 용액을 이용하여 폐리튬인산철 양극재로부터 
리튬을 선침출하였다[16]. 이후 인 및 철을 효율적으로 분리하
기 위하여 HSC chemistry를 이용하여 열역학적 분석을 수행하
였으며, 상기 분석과 TGA 분석을 바탕으로 열처리 조건 및 변
수를 조절하여 열처리 후 각각의 결정상을 확인하였다. 또한, 
결정상 분석을 통하여 철과 인 성분이 다양한 화합물 형태로 
분리됨을 확인하였다. 이에 철 및 인이 수침출을 통하여 효율
적으로 분리될 수 있도록 열처리 온도를 최적화하였으며. 최종
적으로 리튬인산철 배터리 양극재로부터 리튬, 철 그리고 인의 
각 성분을 개별적 분리 및 회수하였다.

Table 1. Different extraction methods of LFP battery
Method Condition Result Product After leaching Reference

Acid
H2SO4 + H2O2

60oC, 120 min

Li = 96.85%,
Fe = 0.027%,

P = 1.95%

Li3PO4

FePO4

After heat treatment, only the
FePO4 Crystal phase was

confirmed by XRD analysis
Li et al. [23]

Acid
NaHSO4 + H2O2

100 g L-1

15 min

Li = 99.84%,
Fe = 0.048%

Li2CO3

FePO4

Electrical capacity evaluation
for reuse

Gong et al. [24]

Acid
H2SO4 + O2

120oC, 90 min
Li = 97.82%,
P = 22.48%

Li3PO4

FePO4

Only the FePO4 crystal phase was
confirmed by XRD analysis

Wu et al. [25]

Mechanical
Na3Cit

RT, 5 hr,
500 rpm

Li = 98.9%
Li2CO3

FePO4

Only the FePO4 crystal phase was
confirmed by XRD analysis

Zhang et al. [26]

Mechanical
NaCl

RT, 6 hr,
500 rpm

Li = 96.03%
Li2CO3

NaFePO4
Reuse using circular loops Liu et al. [27]

Mechanical
FeCl3

RT, 30 min,
600 rpm

Li > 97%
Li2CO3

LiFe5O8
No mention Wu et al. [28]
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2. 실험 방법

2.1 폐LFP 분말 및 선택적 침출
본 연구에서 사용된 폐LFP 양극재 분말은 K사에서 공급받

은 폐LFP 양극재를 분쇄 후 150 nm로 분급하여 사용하였다. 
사용한 폐LFP 양극재 분말의 X-선 회절분석(X-ray diffraction 
spectroscopy, XRD, XRD-6100, Shimadzu)으로 분석 결과 
LiFePO4 (ICDD 01-080-6251) 결정상으로 확인되었으며, 
Figure 1에 나타내었다. 사용된 폐LFP 양극재 분말은 유도결합 
플라즈마 분광기(Inductively Coupled Plasma-Optical Emission 
Spectroscopy, ICP-OES, iCAP Pro XP, ThermoFisher)을 이용
하여 주요 성분을 분석하였으며 리튬이 약 3.7% 함유되어 있
었으며, 그 화학조성은 Table 2에 나타내었다. 본 연구에서는 
침출제로 황산(H2SO4, DUKSAN, Korea), 첨가제로 과산화수
소수(H2O2, DAEJUNG, Korea) 그리고 열처리에 탄산나트륨
(Na2CO3, DUKSAN, Korea)을 사용하여 실험을 진행하였다.

폐LFP 양극재로부터 리튬, 인 및 철을 개별적으로 분리하기 
위하여 먼저 리튬을 선택적으로 선침출하였다. 리튬의 선택적 
침출을 위하여 0.3 M 농도의 저농도 황산 용액을 침출액으로 
사용하였으며, 광액농도는 50 g L-1로 고정하였다. 침출 시 상
온에서 수행하였으며, 교반 속도는 250 rpm 그리고 침출 시간
은 3시간으로 고정하였다. 저농도 황산 용액에 폐LFP 분말의 

투입 후 5 g당 1.5 mL 과산화수소수를 투입하였다. 그 다음 과
산화수소수를 제외한 모두 동일한 조건에서 2차 침출을 하였
으며, 이러한 공정은 이전 연구진의 선행 연구에서 수행된 연
구를 참고하였다[15,16]. 침출 후 필터페이퍼를 이용하여 침출
잔사와 액상을 분리하였으며, 고상은 증류수를 이용하여 수세 
후 오븐에서 건조하였다. 침출액은 ICP-OES 분석을 통하여 침
출된 리튬 및 각 성분의 함량을 분석하여 침출률을 계산하였
다. 침출률을 계산하기 위한 식은 Equation (1)에 나타내었으
며, 여기서 hi는 성분 i의 침출률(%)이며, ci는 침출수 내 성분 i
의 농도(g L-1), V는 침출수의 부피, m0는 투입한 폐LiFePO4 분
말의 질량(g), wi는 투입 분말 내 성분 i의 함량(%)이다[18].

%m w
c V

100i i

i

0

#h =  (1)

2.2 FePO4 분말로부터 철 및 인의 개별적 분리
폐LFP 양극재 분말에서부터 리튬의 선침출 후 고상으로 회

수된 인산철 분말의 리튬의 잔여량 및 조성을 확인하기 위하여 
ICP-OES 분석을 수행하였으며, 그 결과는 Table 1에 나타내었
다. 침출 후 회수된 잔사의 분석 결과 리튬은 없었으며, 철과 
인이 각각 약 31% 및 28% 함유되어 있었다.

먼저, 철과 인을 분리하기 위하여 HSC chemistry 10 (Metso: 
Outote, Finland)를 사용하여 화학적 반응이 열역학적으로 가
능한지 고려하였다. 열처리 온도를 설정하기 위하여 열중
량 분석기(Thermogravimetric analysis, TGA, STA 449 F5, 
NETZSCH)를 이용하여 무게 변화를 확인하였다. 이후 인산
철 분말과 탄산나트륨을 이론적 몰 비인 2:3으로 혼합하여 열
처리하였다. 균일한 혼합을 위하여 볼밀(HAN TECH, HBM-

Table 2.  Chemical composition of waste LiFePO4 cathode 
powders and residue after leaching (%)

Elements Type Li Fe P Al etc

Composition
(%)

Waste LFP 3.7 32.0 29.6 0.2 -
Residue after

leaching
0 31.1 28.2 0.2 -

Figure 1.  (a) X-ray diffraction pattern and (b) ~ (c) SEM image of 
waste LiFePO4 powder.

Figure 2.  Experimental procedure for the Li separation/recovery of 
waste LiFePO4 powder.
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Mini-3R)을 사용하였고, 3시간 동안 밀링하였다. 이후 200 oC, 
400 oC, 600 oC 그리고 800 oC에서 10 oC min-1의 속도로 대기 
분위기에서 열처리하였다. 모든 분말은 XRD 분석을 통하여 
결정상을 확인하였다.

각각 열처리한 분말은 증류수를 이용하여 수침출하였으며, 
기존 조건과 동일하게 상온에서 250 rpm으로 3시간 동안 수행
되었다. 침출 후 필터페이퍼를 이용하여 각각 고상과 액상으로 
분리하였으며, 고상은 XRD를 통하여 특성을 확인하였고 액상
은 ICP-OES 분석을 통하여 함량을 분석하였다.

최종적으로 리튬의 선침출 후 회수된 인산철 분말으로부터 
상기 온도별 열처리 시 결정상에 따른 침출을 비교하였으며, 
철 및 인이 가장 효율적으로 분리가 잘되는 온도를 확인하였
다. 본 실험의 공정 흐름도는 Figure 2에 나타내었다.

3. 결과 및 고찰

3.1 폐LFP 분말의 선침출
폐LFP 양극재 분말에서 리튬을 선택적으로 침출하기 위하

여 사용된 황산 용액과 과산화수소수와의 반응식을 Equation 
(2) 및 (3)에 나타내었다. 이때, 과산화수소수의 역활은 Fe2+가 
산화되어 철을 FePO4로 침전하게 된다[19].

2LiFePO4 + H2SO4 + H2O2 = LiSO4 + 2FePO4 + 2H2O (2)

2Fe2+ + H2O2 + 2H+ = 2Fe3+ + 2H2O (3)

폐LFP 양극재 분말의 침출은 0.3 M 농도의 저농도 황산 용
액을 이용하여 침출하였으며, 침출 후에는 분리된 침출 잔사는 
XRD 분석을 통하여 결정상을 분석하였고 침출 용액은 ICP-
OES를 통해 그 함량을 분석하였다.

침출 잔사의 XRD 결과는 Figure 3에 나타내었으며, 분석 
결과 리튬이 제거된 Fe(PO4) (ICDD #01-074-9600) 결정상으
로 확인되었다. 또한, 침출액에 포함된 성분은 Table 3에 나타
내었으며, 1차 리튬 침출률은 약 91%, 2차 리튬 침출률은 약 

10%로 확인되었다. 최종적으로 전체 침출률은 약 100%로 리
튬이 모두 용액으로 침출되었음을 확인할 수 있었다. 또한, 침
출 잔사의 ICP-OES 분석 결과 리튬이 모두 제거되어 철 및 인 
성분만이 존재함을 확인할 수 있었다. 저농도 황산 용액을 이
용한 침출 결과는 본 연구진의 이전 연구를 바탕으로 수행되
었으며, 충분한 고찰이 반영된 결과로 상기 반응과 관련한 고
찰은 관련 논문을 참고할 수 있다[16].

3.2 인산철 분말로부터 철 및 인의 개별적 분리
0.3 M 농도의 저농도 황산 용액에서 리튬을 선택적으로 침

출한 후 회수된 인산철 분말로부터 철과 인을 분리하기 위하
여 인산철 분말과 탄산나트륨을 혼합하여 열처리하였으며, 이
에 다양한 화학적 반응식을 고려하였다. 또한, 이러한 화학적 
반응이 열역학적으로 가능한지와 어떤 반응식이 본 연구에 가
장 적합한지 확인하기 위하여 HSC Chemistry를 사용하여 계
산하였다.

( ) ( )FePO Na CO Fe CO a Na PO2 3 2 24 2 3 2 3 3 3 4"+ +  (4)

( )FePO Na CO NaFeO NaPO CO g4 2 3 2 3 2"+ + +  (5)

FePO Na CO Fe O Na PO CO2 3 2 2 34 2 3 2 3 3 4 2"+ + +  (6)

( )FePO H O Na CO Fe O Na HPO CO g2 3 2 2 24 2 2 3 2 3 3 4 2"$ + + +  (7)

위와 같은 반응에 대하여 Gibbs free energy (DG) 기반의 열
역학적 계산을 통해 자발적인 반응 유무를 예측하였다. 그 결
과 Equation (4)의 경우 모든 온도 범위에서 DG0

m이 양수로 비
자발적 반응임을 확인하였다. 또한, Equation (5)의 경우 약 
600 oC 이상에서부터 DG0

m이 음수로 자발적 반응으로 바뀌었
으며, Equation (6)은 상온 이상에서부터 자발적 반응이었고 
Equation (7)의 반응은 모든 온도 범위에서 자발적인 반응임을 
확인하였다. 위의 열역학적 계산을 통해 반응식의 속도는 확
인할 수 없으나 다양한 온도 범위에서 자발적인 반응 유무를 
확인하여 비교하였고 Figure 4에 나타내었다. 본 연구에서는 
인산철과 탄산나트륨을 혼합하여 열처리하면 철이 산화되어 
Fe2O3가 형성될 것으로 예상하였고, XRD 분석을 통해 인산철 
분말이 무수화물인 FePO4 결정상임을 확인하였다. 기존 연구
에서도 FePO4의 수화물 및 무수화물의 결정상이 차이가 있었
고 무수화물 FePO4와 본 연구에서 회수된 인산철 분말이 동일
한 결정상임을 확인할 수 있었다[29]. 따라서 본 연구의 열처
리 시 화학적 반응식은 Equation (5)와 같이 진행되며, 이는 상

Table 3.  Chemical composition of leaching solution and leaching 
efficiency (%)

EXP.
Li

(ppm)
Fe

(ppm)
P

(ppm)
Al

(ppm)
Li leaching

efficiency (%)
1st 1,886 3,149 2,837 3 90.5
2nd 207 4,181 3,432 17 9.9

Figure 3.  X-ray diffraction pattern of wasted LFP powder and 
leaching residue.
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온 이상의 온도에서 열역학적으로 자발적인 반응임을 확인하
였다.

화학적 반응식을 토대로 인산철 분말과 탄산나트륨 분말을 
이론적 몰 비인 2:3으로 하여 혼합하였으며, 각각의 분말을 열
중량 분석기를 이용하여 무게 감량을 확인하였다. Figure 5(a)
에 각각 인산철 분말, 탄산나트륨 분말 그리고 이론적 몰비 2:3
으로 혼합한 분말(Mixed powder)의 열중량 분석 결과를 나타
내었다. 상온에서 1,000 oC까지 승온 시 인산철 분말은 최종 무
게가 약 9.9% 감소하였고, 탄산나트륨 분말은 0.5% 그리고 혼
합 분말은 28.9% 감소하였다. 탄산나트륨의 경우 약간의 중량 
감소가 있었는데 이는 CO2 가스의 발생으로 예측되며 이는 기
존 연구와 유사한 경향을 보였다[30]. 인산철 분말의 경우에도 
초기 약 200 oC까지 물리적으로 흡착된 수분 및 휘발성 유기 
성분의 증발에 의한 중량 감소가 발생하고 이후 약 500 oC까지 
유기물 대부분이 분해되고 일부 탄소의 분해로 인해 무게가 감
소하였다. 또한, 약 500 oC 이상에서 잔여 탄소의 연소 및 분해
로 인한 무게 감량과 더불어 중간 생성물의 형성과 같은 결정

상의 변화로 인해 무게 감소가 발생한 것으로 보인다[31-33]. 
Figure 5(b)에 혼합 분말의 TGA 분석 결과를 자세히 나타내었
으며, 전술한 바와 같이 뚜렷하게 세 단계의 무게 감량이 보이
는 것으로 확인되었다. 따라서 본 연구에서는 수분 및 기타 유
기물이 제거된 200 oC부터 400 oC, 600 oC 그리고 800 oC에서 
열처리하였으며, 이에 열처리 온도에 따른 결정상의 변화 및 
수침출을 통한 침출률을 확인하였다. 또한, 수침출 후 잔사의 
XRD 분석을 통해 침출률과의 경향성을 확인하였다.

먼저, 인산철 분말과 탄산나트륨 분말을 균일하게 혼합하
기 위하여 볼밀에서 3시간 동안 밀링하였으며, 혼합한 분말
의 XRD 분석 결과를 Figure 6에 나타내었다. 분석 결과 볼밀
을 이용하여 혼합하는 과정 동안 두 분말 사이에 반응은 없었
고 FePO4 및 Na2CO3 결정상이 그대로 혼합된 상태인 것으로 
확인되었다. 그다음 이론적 몰비 2:3으로 혼합된 분말을 각각 
200 oC부터 400 oC, 600 oC 그리고 800 oC에서 열처리하였고 
그 결정상을 확인하였다. 혼합 분말의 열처리 온도에 따른 결
정상은 Figure 7(a)에 나타내었다. Figure 7(a)를 보면 200 oC

Figure 4.  Gibbs free energy change according to various chemical 
reaction equations when mixing FePO4 and Na2CO3 
powders.

Figure 5. TGA curves; (a) FePO4, Na2CO3 and mixed powder, (b) detailed curve of mixed powder.

Figure 6.  X-ray diffraction pattern of FePO4 and Na2CO3 and their 
mixed powders (2:3 = FePO4:Na2CO3) mixed by ball 
milling.
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에서 열처리한 경우 초기 혼합 분말과 큰 차이가 없이 FePO4

와 Na2CO3 결정상이 그대로 남아있었다. 이후 400 oC에서부
터 Fe2O3 및 Na3PO4 결정이 형성되기 시작하였으나 여전히 기
존 분말인 FePO4 결정상이 다수 존재함을 확인하였다. 이후 
600 oC 이상에서부터는 HSC chemistry 프로그램을 이용하여 
확인한 반응식의 결정상인 Fe2O3 및 Na3PO4 결정상만이 남아
있었다. 인산철 분말과 탄산나트륨의 혼합 후 열처리를 통하여 
열처리 온도에 따라 다양한 결정상의 형태로 존재함을 확인할 
수 있었으며, 이에 철과 인 성분을 분리하기 위하여 열처리 분
말을 증류수를 이용하여 수침출하였다.

광액농도 50 g L-1로 하여 증류수에 열처리 분말을 투입하였
고, 상온에서 3시간 동안 침출을 수행하였다. 침출 후 침출 잔
사와 용액은 필터페이퍼를 이용하여 분리하였고, 용액의 성분 
분석을 위하여 ICP-OES 분석을 수행하였고 잔사는 XRD 분석
을 통하여 그 결정상을 확인하였다. 철 및 인 성분의 농도와 침
출률은 Table 4 및 Figure 8에 나타내었으며, 침출 후 침출 잔
사의 결정상은 Figure 7(b)에 나타내었다.

먼저 수침출 후 침출 잔사의 XRD 분석을 통한 결정상을 보
면 200 oC에서는 탄산나트륨 분말이 물에 용해되어 피크가 다

수 제거되었으며, FePO4 결정 피크는 그대로 잔존하였다. 이후 
400 oC에서 열처리한 분말에도 FePO4 및 약간의 Fe2O3가 남아
있었다. 600 oC에서 열처리한 분말의 경우 Fe2O3가 주요한 결
정상이었으며, 약간의 Na3PO4 결정 피크가 잔존하였고 800 oC
에서 열처리한 분말은 Fe2O3 결정상으로만 이루어진 것으로 
확인되었다.

열처리 온도가 증가함에 따라 Fe2O3 결정상이 형성되었고, 
Fe2O3 및 Na3PO4 결정상이 주요한 결정상으로 확인되었다. 
600 oC보다 낮은 온도에서는 기존 FePO4 결정이 잔존하여 철
과 인 성분이 분리되지 않아 인성분의 침출률이 낮을 것으로 
예측된다.

Table 4의 ICP-OES 분석 결과에서 수침출 후 철과 인 성분
의 농도 및 침출률을 계산하였다. 이때, 철 성분은 침출 용액을 
기준으로 침출률을 산출하였고, 인 성분은 침출 잔사를 통하여 
침출률을 산출하였다. 또한, 침출률은 침출액 및 침출 잔사의 
ICP-OES 분석 결과를 토대로 기존 리튬의 침출률을 계산한 것

Table 4.  ICP-OES data and leaching efficiency after water 
leaching according to heat-treatment temperature

Temperature
L-Fe
(ppm)

R-P
(ppm)

Fe leaching
efficiency (%)

P leaching
efficiency (%)

None 8.5 252,127 0.11 10.5
200 4.0 218,887 0.05 22.3
400 1.1 136,623 0.01 51.5
600 1.4 115,676 0.02 58.9
800 0.5 2,478 ≈ 0 99.1

* L-Fe: Fe concentration in leachate, R-P: P concentration in 
leaching residue

Figure 7.  X-ray diffraction pattern; (a) according to heat treatment temperature of mixed power, (b) residue after water leaching of heat-treated 
powder at each temperature.

Figure 8.  Leaching efficiency of P and Fe according to heat-
treatment temperature.
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과 동일하게 Equation (1)을 이용하여 인산철 분말의 침출률을 
계산하였다. 모든 조건에서 침출액에는 철 성분은 소량 검출되
어 철의 침출률은 모두 약 0.1% 이하로 계산되었다. 또한, 인 
성분의 경우 열처리 온도가 증가함에 따라 침출률이 증가하는 
경향을 보였으며, 이는 XRD 분석 결과 열처리 온도가 증가함
에 따라 Na3PO4 결정상이 형성되는 것을 보아 형성된 Na3PO4 
결정이 물에 용해되었음을 확인할 수 있었다. 초기 열처리 전
에는 인 성분의 침출률이 약 11%에서 800 oC에서 열처리한 샘
플의 경우 약 99% 침출된 것으로 계산되었다. 초기 열처리 전 
또는 결정상이 변하기 전인 낮은 온도에서 열처리한 경우 인 
성분이 침출된 것은 탄산나트륨이 물에 용해되고 인 성분은 알
칼리에서 용해되는 경향이 있어 소량 침출된 것으로 판단된다. 
이러듯 Figure 7(b)에서 확인된 것과 같이 800 oC에서 열처리한 
분말은 인 성분이 거의 침출되어 철 성분이 Fe2O3 결정상으로 
존재하는 것과 일치하는 경향을 확인할 수 있었다. 이에 Fe2O3

와 Na3PO4를 열처리 온도에 따라 분리하였고 물에 대한 용해
도 차이를 이용하여 철 및 인 성분을 분리할 수 있었다.

4. 결 론

폐LFP 양극재 분말로부터 저농도 황산 용액을 이용하여 리
튬을 선택적으로 선침출하였다. 이후 회수된 인산철 분말을 알
칼리인 탄산나트륨과 혼합하여 다양한 온도에서 열처리하여 
그 결정상을 확인하였다. 이후 열처리 분말을 증류수를 이용하
여 수침출하였으며, 철 및 인 성분의 침출률을 비교하였다.

(1) 폐LFP 양극재 분말은 고농도의 산 사용 시 야기되는 문
제를 최소화하고자 저농도 황산 용액을 이용하여 리튬을 회수
하였고, 리튬의 침출률은 약 100%이었으며 침출 잔사의 결정
상은 Fe(PO4)로 확인되었다.

(2) HSC Chemistry 프로그램을 사용하여 다양한 화학적 반
응식을 고려하였으며, 이러한 화학적 반응에 대하여 Gibbs 
free energy (DG) 기반의 열역학적 계산을 통해 고려된 반응식
이 상온 이상의 온도 범위에서 모두 자발적인 반응임을 확인
하였다.

(3) 인산철 분말과 탄산나트륨 분말은 반응식에 따라 2:3 이
론적 몰비로 하여 볼밀을 사용하여 균일하게 혼합하였으며, 혼
합 시에 두 분말은 반응하지 않고 기존 결정구조를 유지하였다.

(4) 혼합 분말을 각각 200 oC, 400 oC, 600 oC 그리고 800 oC
에서 열처리하였으며, 열처리 후 Fe2O3와 Na3PO4가 주요한 결
정상이었으며, 기존 분말의 결정상 등 다양한 결정구조로 혼재
되어있는 것으로 확인되었다.

(5) 열처리 후 분말은 증류수를 이용하여 수침출하였으며, 
그 결과 열처리 온도가 증가함에 따라 인 성분의 침출률을 증
가하여 800 oC에서는 침출률이 약 99% 이상으로 확인되었고, 
모든 온도 범위에서 철 성분의 침출률은 0.1% 이하로 확인되
었다.

(6) 침출잔사의 XRD 분석 결과 800 oC에서는 Fe2O3 단일 
결정상으로 확인되었고, 타 온도에서는 열처리 후의 결정상이 
그대로 검출되었으며 이는 침출률의 결과와 유사한 경향을 보
였다.

본 연구를 통하여 폐LFP 양극재 분말로부터 리튬, 철 그리
고 인 성분을 모두 개별적으로 분리할 수 있었다. 현재까지의 
연구에서 재활용 공정에서 회수된 인산철 분말의 경우 탄산리
튬과 혼합하여 재사용하기 위하여 전기화학평가를 하거나 또
는 기타 언급하지 않을 정도로 연구가 미흡한 실정이다. 또한, 
인산철 분말로 사용 시 그 사용처가 한정적이며, 실제 LFP 양
극재 제조 공정에 적용하기에는 적합하지 않아 사용되고 있지 
않다. 본 연구를 통해 철 및 인 성분을 개별적으로 분리하였고 
이를 재활용 공정뿐만 아니라 전구체로써 다양한 분야에서 사
용할 수 있을 것으로 판단된다.
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