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ABSTRACT

In this study, an adsorbent prepared by natural drying of iron hydroxide-based sludge collected from settling basin at a mine drainage

treatment facility located in Gangneung, Gangwon-do was used to remove fluoride in an artificial fluoride solution and mine drainage,

and the adsorption characteristics of the adsorbent were investigated. As a result of analyzing the chemical composition, mineralogical

properties, and specific surface area of the adsorbent used in the experiment, iron oxide (Fe2O3) occupies 79.2 wt.% as the main

constituent, and a peak related to calcite (CaCO3) in the crystal structure analysis was analyzed. It was also identified that an irregular

surface and a specific surface area of 216.78 m2·g-1. In the indoor batch-type experiment, the effect of changes in reaction time, pH,

initial fluoride concentration and temperature on the change in adsorption amount was analyzed. The adsorption of fluoride showed an

adsorption amount of 3.85 mg·g-1 16 hours after the start of the reaction, and the increase rate of the adsorption amount gradually

decreased. Also, as the pH increased, the amount of fluoride adsorption decreased, and in particular, the amount of fluoride adsorption

decreased rapidly around pH 5.5, the point of zero charge at which the surface charge of the adsorbent changes. Meanwhile, the results

of the isotherm adsorption experiment were applied to the Langmuir and Freundlich isotherm adsorption models to infer the fluoride

adsorption mechanism of the used adsorbent. To understand the thermodynamic properties of the adsorbent using the Van't Hoff

equation, thermodynamic constants ΔHo and ΔGo were calculated using the adsorption amount information obtained by increasing the

temperature from 25oC to 65oC to determine the adsorption characteristics of the adsorbent. Finally, the adsorbent was applied to the

mine drainage having a fluoride concentration of about 12.8 mg·L-1, and the fluoride removal rate was about 50%. 
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Research Highlights

● Fluoride in aqueous solution was adsorbed using an iron 

hydroxide-based sludge collected from settling basin at a mine 

drainage treatment facility
● Indoor batch-type experiment, the effect of changes in reaction 

time, pH, initial fluoride concentration and temperature on the 

change in adsorption amount was analyzed.
● Langmuir and Freundlich isotherm adsorption models to infer the 

fluoride adsorption mechanism of the used adsorbent.
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요 약

본 연구에서는 강원도 강릉에 위치한 광산배수 처리시설 침전지에서 채취한 철 수산화물 기반의 슬러지를 자연 건조해 제조한
흡착제를 사용하여 인공 불소 수용액 및 실제 광산배수에 적용하여 흡착제의 불소 흡착 특성을 확인하였다. 실험에 사용된 흡
착제의 화학적 성분, 광물학적 특성 및 비표면적을 분석한 결과, 주구성광물로 산화 철(Fe2O3)이 79.2 wt.%를 차지하며, 결정구
조 분석에서 방해석(CaCO3)과 관련된 피크가 분석되었다. 또한 불규칙한 표면과 216.78 m2·g-1의 비표면적을 가지고 있음이 확
인되었다. 실내 회분식 실험에서는 반응시간, pH, 초기 불소 농도 및 온도 등의 변화가 흡착량 변화에 미치는 영향을 확인하였
다. 동적 흡착실험 결과, 불소의 흡착은 반응 시작 16시간 후 3.85 mg·g-1의 흡착량을 보이며 흡착량이 증가하다 점차 흡착량의
증가율이 감소하였으며, 등온 흡착실험에서 확인된 흡착제의 이론적 최대 흡착량은 81.01 mg·g-1으로 분석되었다. 또한 pH가 증
가할수록 불소의 흡착량이 감소하는 모습을 보였으며, 특히 흡착제의 영전하점인 pH 5.5 부근에서 급격한 감소량을 나타냈다.
한편 등온 흡착실험의 결과를 Langmuir 및 Freundlich 등온 흡착 모델에 적용하여 사용한 흡착제의 불소 흡착 메커니즘을 유추
한 결과, Freundlich 등온 흡착 모델과 더 높은 상관관계(R2=0.9138)로 일치하는 모습을 보였다. Van't Hoff 식을 활용하여 흡착
제의 열역학적 특성을 파악하기 위해 25℃에서 65℃까지 온도를 증가시키며 획득한 흡착량 정보로 열역학적 상수 △Ho와 △Go

을 계산하여 흡착제가 흡열의 흡착 특성을 보이며 반응이 비자발적임을 도출하였다. 마지막으로 약 12.8 mg·L-1의 불소 농도를
가지는 광산배수에 흡착제를 적용하여 실제 환경에서 흡착제의 적용가능성을 확인한 결과, 약 50%의 불소 제거효과가 있는 것
으로 나타났다.

주요어 : 흡착, 광산배수, 불소, Langmuir 흡착 모델, Freundlich 흡착 모델

1. 서 론 

원자번호 9번인 불소는 원소 중 가장 반응성이 큰 원

소로 대부분의 유기물 및 무기물과 쉽게 반응하는 성질

을 가진 원소이다(Kim et al., 2005). 불소로 인한 지하수

및 지표수의 오염은 국내뿐 아니라 아프리카, 남아메리

카 등 여러 나라에 걸쳐 부정적인 영향을 미치고 있으며,

최근에는 반도체 생산 공정에서 기기 판의 불순물 세척

용으로 사용되는 불산에 의한 폐수 속 고농도의 불소가

주변 환경에 문제를 야기하는 것으로 알려져 있다(Amor

et al., 1998). 

자연적으로 지하수나 지표수에 존재하는 오염 원소는

통상적으로 그 지역의 지질학적 특성과 밀접한 관련이

있으며, 불소의 경우 해당 지역 지층에 포함된 불화인회

석(Ca5(PO4)F), 빙정석(Na3AlF6), 형석(CaF2) 등의 광물로

부터 용해되어 지표에서 검출된다는 보고가 있다(He et

al., 2020).

이러한 수중 불소를 제거하기 위해 침전법, 멤브레인

필터법, 흡착법 등 다양한 기술들이 개발되고 있으며, 이

중 침전법을 이용한 불소의 제거는 불소 이온이 존재하

는 물속에 Ca2+이온을 공급하여 형석(CaF2)의 형태로 침

전 제거하는 방법이다. 그러나 침전법의 경우 낮은 형석

의 용해도(Ksp = 3.46×10−11)로 인해 비교적 저농도 불소

영역(100 mg·L-1 이하)에서는 사용이 제한되며 수중 불소

농도를 10~20 mg·L-1 이하로 낮추기에 적합하지 않다. 멤

브레인 필터를 이용한 불소의 제거는 역삼투압법, 나노

필터공법, 전기투석법 등의 공법으로 구성되는데 수중 오

염 이온을 선택적으로 제거하여 원하는 농도까지 낮출

수 있으나, 유입수 속의 오염 이온으로 인해 막의 성능

이 저하되는 파울링 현상과 막 교체 비용이 높은 단점이

있다(He et al., 2020). 

반면 흡착법은 위에 언급한 기술보다 설계, 운영 및 유

지비용이 낮고, 운영이 비교적 간단하며, 흡착된 오염 원

소의 탈착을 통한 흡착제의 재사용이 가능하다는 장점이

연구논문
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있다. 이러한 이유로 학계에서는 수중 불소를 제거하기

위해 활성탄에 란탄계열 수산화물을 고정화한 흡착제를

이용한 수중 불소 흡착 연구(Vences-Alvarez et al., 2015),

마그네슘(Mg)-알루미늄(Al)이 고정된 층상이중수산화물

(LDHs)을 이용한 수중 불소 흡착 연구(Liu et al., 2018)

등 다양한 연구들이 진행되었다. 

불소가 인체 건강에 미치는 영향은 개개인이 섭취하는

불소의 농도에 따라 다르게 나타난다. 보통 먹는 물 내

0.5 mg·L-1 이하의 불소는 충치를 예방 하지만, 규정치 이

상의 불소에 장시간 노출될 경우 암을 비롯한 각종 신경

계통의 장애를 초래한다는 연구 결과가 있다(Sawangjang

et al., 2021).

앞서 언급한 불소의 독성 때문에 세계 보건 기구(WHO)

는 불소의 과량 노출을 예방하기 위해 불소 이온의 먹는

물 허용 기준을 1.5 mg·L-1 이하로 규정하고 있다(W.H.O,

2017). 또한 국내 환경부에서는 수질 및 수생태계 보전에

관한 법률을 통해 불소 이온의 청정 지역 배출수 허용 기

준을 3 mg·L-1 이하로 규정하고 있다(Ministry of environment,

2020). 따라서 인체 건강에 대한 심각한 불소 피해와 그

로 인한 환경적 위험을 효과적으로 줄이기 위한 기술개

발이 필요한 실정이다. 

본 연구에서는 광산배수 정화처리장 침전조에 침전된

철 수산화물 기반의 슬러지를 자연 건조하여 제조한 흡

착제를 이용하여, 인위적으로 제조한 불소 용액과 실제

광산배수 내 함유된 불소를 흡착 제거하여 보았다. 

흡착제의 물리·화학적 물성을 파악하기 위하여 XRF(X

선 현광분석), XRD(X선 회절분석), SEM-EDS(주사전자

현미경), BET(비표면적) 분석을 진행하였고, 흡착 반응시

간, pH 조건, 초기 농도 및 온도 조건 등을 변화 시키며

흡착제의 불소 흡착 거동을 관찰하였다. 

2. 재료 및 방법

2.1. 실험 재료

본 연구에서 사용한 흡착제의 주성분이 된 철 수산화

물 기반의 슬러지는 강원도 강릉 소재의 광산배수 정화

시설 침전지에서 채취하였으며, 펠렛 제조기를 사용하여

펠렛 형태로 성형하여 자연 건조하였으며. 수분의 영향

이 적은 데시케이터에 보관하여 사용하였다. 흡착실험의

흡착질인 불소는 불화나트륨(NaF, 99.9%, Sigma Aldrich)

을 3차 증류수에 용해하여 표준용액 1,000 mg·L-1 를 제

조하였고, 실험 종류에 맞춰 희석하여 사용하였다. 용액

의 pH 조절은 1 N 질산(HNO3, Sigma Aldrich)과 수산화

나트륨(NaOH, Sigma Aldrich)을 사용하였다. 

2.2. 흡착제 특성 분석

불소 제거를 위해 사용한 흡착제의 광물학적 결정구조

와 구성 성분 파악을 위해 X-선 회절분석(XRD) (Brucker

D-8 Diffractometer, Germany)과 X-선 형광분석(XRF)

(Rigaku ZSX PrimusIV, Japan)을 수행하였다. XRD 분석

은 2θ를 10~70° 구간으로 하여 0.05° 간격으로 Cu-Kα 주

사선을 이용하여 주사속도 0.5°/min으로 40KV, 40mA 하

에서 분석하였다. 그리고, 흡착제가 표면에 보유한 불규

칙 구조나 공극 등 흡착에 유리한 물리적 상태를 파악하

고 구성 원소를 분석하기 위하여 주사전자현미경 및 에

너지 분광 분석(SEM-EDS) (Carl Zeiss Supra40, Germany)

을 실시하였다. 비표면적 분석(BET) (Micromeritics 3Flex,

U.S.A)은 흡착제를 고온 건조한 뒤 질소를 흡탈착하는

방법으로 측정하였다.

2.3. 흡착실험

흡착은 ① pH 변화, ② 반응시간, ③ 초기농도 변화 ④

온도의 변화 등 총 4가지 항목으로 진행하였으며, 제조

한 불소 표준용액 1,000 mg·L-1을 각각의 용도에 맞게 희

석하여 사용하였다. 반응 조건의 경우, 흡착제와 불소 용

액의 비율 1 g·L-1, 25℃ 하 100 rpm으로 교반기를 이용

하여 진행하였다. 흡착이 종료된 용액은 여과지(0.45 μm,

Whatman, USA)를 이용하여 여과하여 이온크로마토그래

피 분석(IC) (Thermo Fisher Scientific DionexTM ICS-1100,

U.S.A)을 통해 흡착되지 못한 불소 이온을 분석하였다.

각각의 실험은 3회 반복 수행하여 분석의 정확도를 높여

그래프로 나타내었다.

2.4. 영전하점(Point of Zero Charge) 측정

흡착제의 영전하점(PZC)을 분석하기 위해 고형물 첨가

방법(Soild addition method)을 사용하였다. 실험방법은

0.1 M의 질산칼륨(KNO3) 용액을 200 mL 비커에 45 mL

씩 옮겨 담고 0.1 M 질산(HNO3)과 수산화나트륨(NaOH)

을 사용하여 pH 3~9까지 용액의 pH(pH0)를 조절하였다.

Fig. 1. A photo(a) and size(b) of the adsorbent used in this study.
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이렇게 pH 값을 달리 제조한 용액에 질산칼륨(KNO3) 용

액을 첨가하여 총량을 50 mL로 유지하였다. 그 다음 각

각의 용액에 흡착제 1 g을 각각 투여, 24시간 동안 교반

한 후 pH 변화를 측정하였다(pHeq). 이렇게 측정한 결과

값을 통해 평형 pHeq와 초기 pH0의 차이가 ‘0’이 되는 지

점을 분석해 흡착제의 영전하점(pHpzc) 확인하였다(Mall

et al., 2006).

3. 결과 및 고찰

3.1. 흡착제 특성 

광산배수 정화시설 침전조의 슬러지를 건조하여 제조

한 흡착제의 XRD, XRF 분석을 통해 광물학적 구조와

구성 성분을 파악한 결과를 Fig. 2-(a)와 Table 1에 제시

하였다. XRD 분석 결과 방해석(CaCO3)과 관련된 피크

가 검출되었다. 그리고 흡착제의 XRF 분석 결과 Fe2O3

가 79.2 wt.%로 가장 높게 분석되었으며, 두 번째가 CaO

로 약 9.58 wt.%로 나타났다. 높은 Fe2O3와 CaO의 검출

은 각각 유입수의 높은 철함량과 정화시설 운영과정에서

알카리 공급제로 사용되는 소석회(CaOH2)로 인한 것으

로 추정된다. 

SEM을 통해 관찰한 흡착제의 표면은 Fig. 2-(b)를 통

해 불규칙한 공극과 불균질한 표면을 가져 흡착에 유리

한 물리적 구조를 보유한 것을 확인할 수 있었다. EDS

분석 결과로 분석한 표면 구성 원소는 산소 30.06 wt.%,

철 35.65 wt.%, 탄소 5.00 wt.% 으로 나타났다(Fig. 3-(b)). 

흡착제의 높은 비표면적은 흡착질이 흡착되는데 긍정

적인 영향을 미치는 인자이다. 본 연구에서 사용한 흡착

제와 광물학적 성질 및 구성 성분이 유사한 상용화된 흡

착제인 GFH(Granular Ferric Hydroxide)와 비표면적을 비

Fig. 2. (a) X-ray diffraction patterns and (b) SEM-EDS data of adsorbent.

Fig. 3. (a) SEM-EDS peak patterns and (b) SEM-EDS data of adsorbent.

Table 1. Chemical composition of adsorbent analyzed by X-ray

flourescence(XRF)

Components
Composition (wt.%)

ASBA

Al2O3 1.82

SO3 1.69

SiO2 2.58

MnO 1.13

Fe2O3 79.2

CaO 9.58

NiO 0.12
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교하여 Table 2에 제시하였다. 분석된 분말 형태 흡착제

의 단위질량당 비표면적은 216.78 m2·g-1로서 같은 철 수

산화물 계열 흡착제인 GFH(222 m2·g-1)과 비슷한 수준으

로 분석되었다.

3.2. 동역학적흡착실험 결과

불소의 흡착이 평형에 도달하는 시간을 알아보기 위해

동역학적 흡착실험을 진행하여 Fig. 4에 도시하였다. 실

험은 초기 농도 10 mg·L-1, pH 6, 25℃, 100 rpm 조건 하

에서 24 h 동안 시간 변화에 따른 흡착량을 관찰하였다.

불소의 흡착은 반응 시작 16시간 후 3.85 mg·g-1흡착량을

보였으며, 이후 흡착량의 증가율이 감소하는 모습을 보였다.

3.3. pH의 영향

불소의 제거에 있어 용액의 pH 환경은 흡착능에 영향

을 미치는 인자이며, 이는 흡착제의 영전하점(point of

zero charge, PZC)과도 관련이 있다. 이를 확인하기 위해

초기농도 10 mg·L-1의 불소 용액을 0.1N HNO3과 NaOH

를 사용하여 pH 환경을 3~9까지 달리하여 준비하였고,

고액비 1 g·L-1 로 24시간 불소를 흡착시킨 결과를 Fig. 5

에 도시하였다. 실험결과, 불소의 최대흡착량은 pH 3에

서 6.38 mg·g-1으로 나타났으며, pH가 높아질수록 흡착

량이 감소하는 모습을 나타냈다. 그래프를 살펴보면 pH

5-6 구간에서 불소의 흡착량이 유독 급격히 감소하는 모

습을 보이는데 이는 흡착제의 영전하점(Fig. 6)인 pH 5.5

부근을 사이에 두고 (-)로 전환된 흡착제 표면과 음이온

인 불소이온 사이에 작용하는 정전기적 척력을 꼽을 수

있으며, 또 다른 원인으로는 pH가 높아지며 증가한 수산

화기(OH-) 이온과 불소 이온이 흡착제의 흡착사이트를

두고 벌이는 경쟁효과 때문으로 판단된다.

3.4. 온도의 영향

사용한 흡착제의 온도변화에 따른 흡착량 변화를 파악

하기 위해 25℃, 45℃ 및 65℃로 온도를 증가시키며 불

소를 흡착시켜 보았다. 그 결과, 불소의 흡착량은 반응온

도가 높아지며 증가하는 양상을 보였다. 이렇게 도출한

결과를 Van't Hoff 식에 대입하여 얻은 열역학적 상수를

Table 3에 제시하였다. 

△Go = −RTlnKc (Eq. 1)

Table 2. BET surface Comparison between GFH and adsorbent used in this study

BET surface area (m2/g) Reference

Adsorbent used in this study 216.78 This study

GFH (Granular Ferric Hydroxide) 222.00 Kumar et al., 2020

Fig. 4. Kinetic adsorption data of fluoride adsorption onto

adsorbent.

Fig. 5. Effect of pH environment on the adsorption capacity of

adsorbent for fluoride. 

Fig. 6. Point of zero charge(pzc) determination.
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△Go =△Ho
− T△So (Eq. 2)

lnKc = − (Eq. 3)

(Eq. 4)

반응온도와 평형상수 사이의 열역학적 관계는 (Eq. 1~4)

의 관계를 가지며(Liu et al., 2021; Chen et al., 2011), 여

기서 △Go(kJ/mol)값은 표준 Gibbs 자유 에너지의 변화

값, △Ho(kJ/mol)는 엔탈피의 변화값, △So(J/mol·K)는 엔

트로피의 변화값, R은 기체상수를 각각 나타낸다. 또한

KC는 평형상수로 흡착제 투입량(g·L-1), 흡착제 단위질량

당 흡착된 흡착질의 질량(qe, mg·g-1) 및 흡착질의 용액상

평형농도(Ce, mg·L-1)의 관계를 통해 정의된다. 흡착결과, △

Go값이 모든 온도에서 (+)값을 가지며 온도 증가에 따라

그 값이 작아지는 것으로 보아 불소의 흡착이 비자발적

인 반응으로 판단되었고, 표준 엔탈피를 의미하는 △

Ho(7.87 kJ/mol)값과 표준 엔트로피를 의미하는 △So(23.00

J/mol·K)값이 모두 (+)값을 보여 흡착 반응이 흡열 반응

이며, 반응이 진행하며 계의 무질서도가 증가하는 반응

임이 증명되었다.

3.5. 등온흡착실험 결과

흡착제의 최대 흡착량을 알아보기 위하여 초기 농도(5,

10, 20, 50, 100, 200 mg·L-1)를 변화하여 반응 조건(고액

비 1 g·L-1, pH 6, 25℃, 100 rpm)에서 흡착실험을 진행한

결과(Fig. 7), 최대 흡착량은 49.04 mg·g-1으로 나타났으

며, 등온흡착실험의 결과를 Langmuir와 Freundlich 등온

흡착식 모델에 적용하여 흡착제의 흡착특성을 알아보았

다(Fig. 8).

3.5.1. Langmuir 등온 흡착 모델

Langmuir 등온 흡착 모델의 경우 흡착질(불소 이온)이

흡착제 표면에 단분자층을 형성하며 흡착됨을 전제로 하

는 모델이며, 그 식은 (Eq. 4)에 제시하였다. 

(Eq. 4)

여기서, qe는 평형 상태에서 흡착제 단위질량당 흡착된

흡착질의 질량(mg·g-1), qm은 단분자층으로 흡착된 최대

흡착량(mg·g-1), Ce는 흡착질의 용액상 평형농도(mg·L-1),

b은 Langmuir 상수로 흡착질에 대한 흡착제의 친화도를
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Table 3. Thermodynamic parameters for fluoride adsorption onto adsorbent

qe (mg/g) △H°

(kJ/mol)

△S°

(J/Kmol)

△G° (kJ/mol)

25℃ 45℃ 65℃ 25℃ 45℃ 65℃

Fluoride 4.13 4.64 4.92 7.87 23.00 1.02 0.56 0.30

Fig 8. The plots of Langmuir(a) and Freundlich(b) isotherm model for fluoride adsorption.

Fig. 7. Isotherm adsorption data of fluoride adsorption onto

adsorbent.
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나타낸다(Snoeyink, 1990). 친화도의 경우 무차원 분리 상

수 RL를 통해 유추할 수 있으며, 관련된 식은 (Eq. 5)에

제시하였다.

(Eq. 5)

여기서, C0는 이론적 최대흡착량(mg·L-1)을 의미하며,

일반적으로 RL값의 범위에 따라 비친화적(RL>1), 친화적

(0<RL<1), 비가역적(RL=0)으로 구분된다(Lee and Park,

2019).

3.5.2. Freundlich 등온 흡착 모델

Freundlich 등온 흡착 모델의 경우 Langmuir 등온 흡착

모델에 흡착열이 표면 덮힘의 정도에 따라 지수적으로

감소된다는 내용을 적용하여 유도된 식으로 흡착질이 흡

착제에 여러층으로 흡착됨을 전제로 하는 다층 흡착 모

델이다(Na et al., 2011; Jeon, 1999). 

(Eq. 6)

Freundlich 등온 흡착식은 (Eq. 6)으로 표현되며, 이때

qe는 평형 상태에서 흡착제 단위질량당 흡착된 흡착질의

질량(mg·g-1), KF값은 Freundlich 상수(L·mg-1)로 그 값이

클수록 흡착이 양호함을 의미한다. n은 흡착 동력의 크

기를 나타내는 값으로, 일반적으로 n값이 2 이상일 때 흡

착이 용이하게 일어나는 반면, n값이 1 이하인 경우 난

흡착성 물질로 평가된다(Na et al., 2011; Treybal, 1981).

등온흡착실험의 결과를 앞서 설명한 두개의 등온 흡착

모델에 적용하여 Table 4에 제시하였다.

불소에 대한 흡착제의 흡착은 Langmuir 등온 흡착식

(R2=0.7558)보다는 Freundlich 등온 흡착식(R2=0.9138)과

높은 상관관계(R2)를 보였으며, 불소의 이론적 최대 흡착

량은 81.01 mg·g-1, 무차원 분리상수 RL의 값은 0.394으

로 흡착제가 불소 흡착에 친화적인 것으로 분석되었다. 

3.6. 흡착제를 이용한 광산배수 내 불소 흡착

다양한 양·음이온이 혼재하는 실제 광산배수에서 흡착

제의 흡착 가능성을 알아보기 위하여 경기도 ○○광산의

정화시설 유입수 내 불소 흡착 실험을 진행하였다. ○○

광산은 과거 금·은, 납, 아연, 중정석이 채광되던 폐금속

광산으로 불소가 8~10 mg·L-1의 농도 분포를 보이며, 세

부 수질 데이터는 Table 5에 제시하였다. 흡착은 고액비

1 g·L-1로 25℃ 하에서 24시간 진행하여 불소의 제거율을

관찰하였다. 

실험결과, 사용된 철 수산화물 기반의 흡착제의 경우

광산배수 속에 존재하는 불소(12.8 mg·L-1)를 6.2 mg·L-1

까지 제거하여 약 50%의 제거율을 보이는 것으로 나타

나 불소 이온만 존재했던 수용액에서의 제거율보다 낮은

모습을 보였다. 이런 결과의 원인으로 첫째, 불소 이온과

광산배수 속 존재하는 다양한 음이온간 흡착사이트를 사

이에 두고 벌이는 경쟁효과를 들 수 있으며, 둘째는 광

산배수의 pH 환경이 흡착제의 영전하점인 pH 5.5 보다

높아 (-)로 대전된 흡착제 표면과 음이온인 불소 이온 사

이에 작용하는 정전기적 척력 때문으로 판단된다.

4. 결 론

이번 연구에서는 광산배수 정화시설 침전조에서 채취

한 철 수산화물 기반의 슬러지를 건조하여 제조한 흡착

제를 사용하여 인위적으로 제조한 불소 용액과 ○○광산

유입 원수내 불소 이온을 흡착하였다.

이를 위해 XRD, XRF, SEM-EDS 및 BET를 분석하여

흡착제의 기본물성 파악하였고, 불소의 흡착 특성 및 메

커니즘 분석을 위한 동역학적 흡착실험과 등온 흡착실험

을 수행하였다. 마지막으로 흡착제를 다양한 양·음이온이

존재하는 실제 광산배수 적용하여 불소 흡착에 타이온이

미치는 영향을 알아보았다. 그 결과를 종합하여 아래와

같이 정리하였다.

1) 사용된 흡착제의 기본물성을 분석한 결과, XRD 분
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Table 4. Langmuir and Freundlich adsorption isotherm constants

Langmuir model Freundlich model

 qm  KL  RL R2  KF n R2

Fluoride 81.01 0.013 0.394 0.7558 1.355 1.216 0.9138

Table 5. The water quality data of the ○○mine drainage (unit: mg·L-1)

Mine pH F Mn Zn Ni Cd Al Fe

○○mine 7.4 12.8 37 6.05 0 0.01 -a 0
aBelow detection limit
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석을 통해 결정구조로 방해석 광물이 검출되었으며, XRF

분석에서는 전체 구성의 약 80%가 산화 철(Fe2O3)계열

의 광물임을 확인하였다. SEM-EDS 분석으로 표면에서

철(Fe)이 35 wt%로 높게 검출되었으며, 표면은 불규칙하

고 거친 형상을 보였다. 마지막으로 BET 분석결과,

216.78 m2·g-1의 비표면적을 가지는 것으로 나타났다.

2) pH 환경 변화에 따른 불소 제거율을 살펴본 결과,

pH가 염기 환경으로 갈수록 제거율은 감소하는 것으로

나타났다. 이는 염기 환경에서 높은 농도의 OH- 이온이

불소 이온의 흡착을 방해함에 따라 나타난 결과로 판단된다. 

3) 동역학적 흡착실험 결과, 불소는 초기 반응시작 5 h

까지 급격한 기울기를 보이며 흡착되었으며, 점차 증가

율이 감소하며 반응시작 24 h 후 4.13 mg·g-1 의 흡착량

을 보였다. 또한 등온흡착실험 결과를 Langmuir 등온 흡

착 모델과 Freundlich 등온 흡착 모델에 대입하여 분석한

결과, Freundlich 등온 흡착 모델과 더 높은 상관관계를

갖는 것으로 나타났다.

4) ○○광산의 유입원수(불소농도 12.8 mg·L-1)를 대상

으로 실시한 흡착실험에서 흡착제의 불소 제거율은 50%

에 그쳐 불소 배출수 허용 기준(청정지역)인 3 mg·L-1 이

하를 만족하지 못하는 것으로 나타났다. 
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