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요 약：VOC는 대기오염의 주원인으로서 인식되어왔다. 촉매산화는 저온에서 높은 효율을 나타

내기 때문에 VOCs 제거를 위한 가장 중요한 처리기술중 하나이다. 이 연구에서는 TiO2 담체에 

Pt, Ir 그리고 Pt-Ir을 담시지켜 촉매를 제조하였다. 금속 분산에 따르면 H2O-H2 처리방법이 사용

되었고, 반응물로서 Xylene,Toluene 그리고 MEK을 사용하였다. 단일 또는 두 가지 이상의 촉매들

은 함침법에 의해 준비하였고, XRD, XPS, TEM 분석을 통하여 특성화하였다. 그 결과 Pt 촉매는 

Ir 촉매에 비해 더 높은 전환율을 나타내었고, Pt-Ir 촉매는 가장 높은 전환율을 나타내었다. 

H2O-H2 처리한 촉매들은 처리하지 않은 것보다 VOCs 전환율이 높았다. VOCs 산화에서, Pt-Ir 촉

매는 다양한 활성점을 나타내었고 그것은 Pt의 metal 영역을 강화시켰다. 따라서 두 가지 금속으

로 이루어진 촉매가 단일 금속으로 이루어진 촉매에 비해 VOCs 전환율이 더 높았다. H2O-H2 처

리가 Pt 입자의 분산에서 형태에 영향을 미쳤다. 동역학적으로 VOCs 산화는 1차 반응이다. 

H2O-H2 처리한 촉매들의 활성화에너지가 처리하지 않은 것들보다 낮았다. 이 연구에서 Pt에 Ir을 

소량첨가함으로써 VOCs 산화반응에 효과적이었다.

Abstract：Volatile organic compounds (VOCs) have been recognized as major contributor to air 

pollution. The catalytic oxidationis is one of the most important processes for VOCs destruction due to 

the possibility getting high efficiency at low temperature. In this study, monometallic Pt, Ir and bimetallic 

Pt-Ir were supported to TiO2. In order to distribute metals uniformly, H2O-H2 treatment method was used. 

Xylene, toluene and MEK were used as reactants. The monometallic or bimetallic catalysts were prepared 

by the excess wetness impregnation method and characterized by XRD, XPS, and TEM analysis.
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Pt catalyst showed higher conversion than Ir catalyst and Pt-Ir bimetallic catalyst showed the highest 

conversion. The catalysts prepared by H2O-H2 treatment had better VOC's conversion than that of 

nothing treatment. In the VOCs oxidation, Pt-Ir bimetallic catalysts had multipoint active sites, so it 

improved the range of Pt metal state. Therefore, bimetallic catalysts showed higher conversion of VOCs 

than monometallic ones. H2O-H2 treatment effected an uniform distribution of Pt particles. In VOCs 

oxidation was found to follow first order reaetion kinetics. The activation energy of H2O-H2 treatment 

catalysts was lower than that of untreated ones. In this study, the a small amount of Ir was used with 

Pt to promote the oxidation conversion of VOCs.

Key words : volatile organic compounds (VOCs), Pt-Ir, H2O-H2 treatment catalytic oxidation, bimetallic catalyst

1. 서  론

Volatile organic compounds (VOCs)은 최근 오존 등 

광화학 옥시던트로 인한 대기오염과 공단지역에서의 건

강피해 등이 가시화됨에 따라 대기오염물질로서 관심이 

증대되고 있다. 휘발성유기화합물이란 탄화수소화합물

을 총칭하며 대기중의 질소산화물 (NOx) 및 다른 화합

물과의 광화학반응 (photochemical reaction)을 통해 광화

학 스모그의 원인이 되는 오존(O3)을 발생시키며 호흡

기로 들어가면 중추신경 등 주요 기관의 장애를 일으킬 

수 있는 위험물질이다. VOCs는 종류가 무수히 많고 다

양하여 여러 형태로 환경에 영향을 미친다. 특히 일부 

VOCs는 자체로서 유해할 수 있고 악취의 원인물질로

서 주로 지역적인 오염물질로 다루어져 왔으나 오존형

성의 광역성과 제품에함유된 VOCs로 인한 피해가 무

역을 통해 다른 나라에도 영향을 초래할 수 있어 장거

리 월경오염물질로서 국제문제가 되고 있다.1

현재 널리 사용되고 있는 VOCs 제거기술로는 직접 

산화법 (thermal oxidation), 흡착법 (adsorption), 촉매연

소법 (catalytic oxidation) 등이 있다.

직접 산화법은 VOCs 물질을 고온 (700∼1000 ℃)에

서 직접 연소시켜 제거하는 방법으로 많은 양의 VOCs 

물질을 처리할 수있는 장점을 가지고 있지만 부하변동

이 심하거나 농도가 낮고 유량이 적을 경우에는 비경제

적이며, 시스템이 비교적 대형이어서 설치면적이 많이 

들게 되어 설비확장이 어렵다는 단점이 있다.

흡착법은 활성탄등과 같은 흡착제를 이용하여 VOCs 

물질을 흡착회수 혹은 제거하는 방법으로서 25% LEL 

(Low Expolsive Limit)이상 농도를 가진 VOCs 물질을 

제거할 수 있다. 기존의 직접연소법 및 촉매연소법에 

비해 설치비가 적게 들며 활성탄에 흡착된 VOCs 물질

이 고가일 경우 회수에 의해 연간 운전비용을 절감할 

수 있다. 그러나 케톤, 알데히드, 혹은 에스테르류와 같

은 VOCs 물질은 활성탄 표면에서 polymerization을 일으켜 

활성탄의 미세공을 막아 흡착기능을 저하시키는 경향이 

있으며 흡착을 통하여 발생된 폐기물의 처리 등이 문제

점으로 대두되고 있다. 이외에도 기존의 VOCs 물질 처

리방법에 비해 처리용량이 적기 때문에 유량이 큰 공정

에 부적합하다.

촉매 산화법은 반응식 (1)과 같이 고정원에서 발생되

는 VOCs 물질을 촉매를 이용하여 연소시켜 제거하는 

방법으로서 직접연소법에 비해 낮은 반응온도에서 

VOCs 물질을 효과적으로 제거할 수 있다는 점을 특징

으로 들 수 있다. 따라서 반응온도가 낮기 때문에 연간 

운전비 (주로 연료비)가 적게 들어 경제적이며, 시스템

이 compact하여 설비확장이 용이하다는 장점을 가지고 

있다.

            200～ 400 ℃

VOCs + O2                 CO2 + H2O       (1)

              catalyst

이러한 VOCs 제거방법은 오염물의 형태 및 농도, 

유량 등에 의하여 선택되어지며, 특히 발생하는 VOCs 

규모가 매우 크고 조성이 각 공정의 VOCs 물질을 종

합하는 형태인 석유화학공장에서는 촉매산화법이 가장 

적합한 방법으로 알려져 왔다.2

본 연구에서는 인체 및 환경에 위해를 가져올 수 있

는 휘발성유기화합물 중 xylene, toluene, MEK를 반응

물로 사용하여 촉매에 의한 산화특성에 대해서 알아보
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고자 한다. 사용한 촉매는 귀금속 계열의 촉매들 중 활

성이 우수한 platinium과 iridium을 monometal 또는 

bimetal 형태로 제조하여 비교실험하여 bimetal 촉매의 

반응활성 및 물성변화와 반응속도에 대하여 알아보고자 

하였다. 그리고, 금속의 분산성을 향상시켜 이것이 활성

에 미치는 영향을 보았으며, 금속들의 스필오버 현상을 

촉진시켜 분산성향상 및 금속입자의 뭉침현상을 제어하

였으며, 여기에 따른 반응활성을 비교하여 보았다. 금속

의 뭉침현상 방지 및 분산성 향상을 위하여 water 

treatment를 촉매의 제조공정중에 사용하여 촉매반응에 

미치는 영향을 검토하였으며, 이 공정중에 나타나는 

hydrogen spill over 현상을 Fig. 1에 나타내었다.

Fig. 1. The process of hydrogen spill over.

2. 실  험

본 연구에서는 VOCs의 산화반응을 위해서 TiO2에 

Pt, Ir을 담지한 촉매를 제조하여 반응실험을 하였다. 

촉매를 제조하기 위해서 사용한 원료는 hexachloro- 

platinic acid (H2PtCl6,, Aldrich), iridium chloride (IrCl3․

xH2O, Aldrich)를 사용하였다.

각각의 촉매는 TiO2를 담체로 사용하였으며, TiO2는 

금속을 담지시키기 전에 150 ℃에서 5 시간 건조시킨 

후 사용하였다. 제조한 Pt/TiO2, Ir/TiO2 촉매는 Pt, Ir의 

함량이 각각 2 wt%가 되도록 초기 함침하였고, 150 ℃

에서 5 시간 건조후 400 ℃에서 2 시간 소성하였다. 

Pt-Ir/TiO2 촉매는 Pt 함량이 2 wt%, Ir의 함량이 0.5 

wt%가 되도록 초기함침 하였고, 150 ℃에서 5 시간 건

조 후 400 ℃에서 2 시간동안 소성하였다. 또한 금속의 

뭉침 현상을방지하기 위해서 H2O-H2 treatment한 촉매

를 제조하였는데 소성이 끝난 촉매를150 ℃에서 H2O 

0.31 mL/min, H2 131 mL/min, N2 2.617 L/min를 1 시

간동안 흘려준 후 150 ℃에서 30 min동안 건조하여 제

조하였다.

위에서 설명한 촉매의 표기를 Table 1에 나타내었고 

제조순서를 정리하여 Fig. 2에 나타내었다.

Table 1. List of prepared catalysts and notations

Notation Catalyst

2Pt/TiO2 2 wt% Pt with TiO2

2Ir/TiO2 2 wt% Ir with TiO2

2Pt0.5Ir/TiO2 2 wt% Pt and 0.5 wt% Ir with TiO2

(WH)2Pt/TiO2

2 wt% Pt with TiO2

H2O-H2 treatment

(WH)2Ir/TiO2

2 wt% Ir with TiO2

H2O-H2 treatment

(WH)2Pt0.5Ir/TiO2
2 wt% Pt and 0.5 wt% Ir with TiO2

H2O-H2 treatment

Drying TiO2 at 150 ℃ for 5 hr

Cooling to room temperature

Excess wet impregnation 2Pt, 2Ir, 2Pt0.5Ir solution on TiO2

Drying at 150 ℃ for 5 hr

2Pt/TiO2, 2Ir/TiO2, 2Pt0.5Ir/TiO2 catalysts

Calcination at 400 ℃ for 2 hr in air stream

󰀻

󰀻
󰀻
󰀻
󰀻

Fig. 2. Preparation of catalysts.

제조된 촉매의 결정 구조 및 조성을 분석하기 위해서 분

말 X-선 회절 (XRD)분석을 행하였다. 본 실험에서는 Rigaku 

사의 X-ray diffractometer (D/Max-2400)를 사용하였고 X-ray 

source는 CuKα, Filter는 Ni, Count는 2000 cps, Voltage는 

30 KV, Current는 40 mA, Scanning speed는 4 °/min, 

Scanning range는 20° ～ 80°의 조건으로 실험하였다.
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본 연구에서는 제조된 Pt와 Ir의 bimetal 촉매의 표면 

조성 및 산화상태와 Ir 첨가에 따른 금속상의 전자밀도 

변화, 반응 전후의 전자밀도 변화를 알아보기 위해서 

X-ray Photoelectron Spectroscopy (XPS) 분석을 행하였

다. 분석에는 VG Scientifics사의 ESCALAB 250 XPS 

spectrometer를 사용하였고, C1s (284.6 eV)를 기준 피크

로 하여 charging effect 및 work function에 의한 shift를 

고려하여 측정 자료를 보정하였다.

반응전과 반응후의 촉매의 형태상의 변화와 전자밀

도를 관찰하기 위해서 transmission electron microscopy 

(TEM)를 사용하였다. 기기는 Hitachi사의 H-7100 elect- 

ron microscope를 사용하여 100 kV로 분석하였다.

반응실험에 있어서 각 반응물의 농도는 air balance 

기준으로 2000 ppm되도록 조절하였으며 반응기를 통과

하는 가스의 총 유량은 2 L/min으로 조절해서 촉매의 

공간속도를 25,000/h으로 하였다. 실험을 위해 제작된 

장치는 fixed bed type의 연속 흐름 반응장치로서 Fig. 3

에 장치의 구성을 나타내었다.

Fig. 3. Schematic diagram of experimental apparatus.

3. 결과 및 고찰

3.1.H2O-H2 처리에 따른 촉매의 표면개질 분석

3.1.1. XRD 분석

본 연구에서는 Pt 촉매, Ir 촉매, Pt-Ir 촉매에 대하여 

결정구조의 특성을 각각 XRD 분석을 통해서 알아보았

다. XRD 기준촉매로 사용한 2 wt% 촉매의 경우에는 

함량이 적어서 금속성분의 peak가 관찰되지 않았다. 그

러므로 비교대상을 2 wt% 대신에 6 wt%를 기준으로 

비교하였다.

Fig. 4과 Fig. 5에는 반응실험 전의 XRD spectra를 

나타내었다. Fig. 4은 반응전의 촉매에 대한 XRD graph

를 나타낸 것으로 전형적인 TiO2 peak만 나타났다. Fig. 

5는 반응전의 H2O-H2 처리한 촉매의 XRD graph를 나

타낸 것으로 역시 전형적인 TiO2 peak만 나타났다. 그

러나, Fig. 6, 7에서는 반응후의 Pt metal peak를 비교하

였는데, 전처리하지 않은 Fig. 6에 비해 H2O-H2 처리한 

촉매인 Fig. 7에서 보면 6Pt/TiO2와 6Pt1.5Ir/TiO2 촉매에

서 Pt metal의 피크가 나타났는데
3-5 6Pt1.5Ir/TiO2 촉매

의 피크가 더 뚜렷하게 나타난 점으로 미루어 보아 

H2O-H2 처리한 촉매의 경우 Pt의 metal 영역이 강화되

는 것을 알 수 있었다.

실험결과에서 H2O-H2 처리를 한 촉매의 활성이 높은 

것으로 나타났는데 H2O-H2 처리를 한 촉매의 peak가 

높게 나타난 것으로 보아 H2O-H2처리를 함으로써 metal 

상태가 잘 유지된 결과라고 판단된다.

20 30 40 50 60 70 80

6Pt1.5Ir/TiO2

6Ir/TiO2

6Pt/TiO2

In
te

ns
ity

(a
.u

)

2θ(degree)

Fig. 4. XRD spectra of the fresh catalysts. ●=TiO2.
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Fig. 5. XRD spectra of the fresh H2O-H2 treatment 

catalysts. ●=TiO2.
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Fig. 6. XRD spectra of the aged catalysts ↓=Pt metal.
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Fig. 7. XRD spectra of the aged H2O-H2 treatment 

catalysts. ↓=Pt metal.

3.1.2. XPS 분석

본 연구에서는 TiO2 표면에서의 Pt, Ir 산화상태를 

파악하는 것이 중요하므로 이를 위해서 XPS 분석을 행

하였으며, 이를 바탕으로 반응의 conversion 및 촉매의 

stability 등을 연관시켜 규명하려 하였다. Fig. 8, 9에는 

Pt, Ir 촉매의 반응 전후의 XPS peak deconvolution 결과

를 나타낸 것이다. 

Pt 에 대한 XPS peak에서 Pt 4f7/2와 Pt 4f5/2 band는 

70.7 eV와 74.0 eV에서 나타나며 Pt2+(4f7/2)와 Pt4+(4f5/2)

는 73.3 eV와 75.5 eV로 나타난다고 보고되었다. Pt의 

산화상태가 높아질수록 peak의 위치가 결합에너지가 높

은 쪽으로 이동한다.6-8

Fig. 8을 보면 H2O-H2 처리를 한 촉매에서 Pt 4f 

peak가 뚜렷하게 나타남을 알 수 있다. 또한 Pt 촉매보

다 Pt-Ir 촉매가 peak의 negative shift 되는 현상을 관찰 

할 수 있었다. H2O-H2 처리 전에는 Pt 촉매보다 Pt-Ir 

촉매가 0.13 eV negative shift 되었고 H2O-H2 처리 후

에는 0.3 eV negative shift 현상을 나타내었다. 또한 

H2O-H2 처리 전후를 비교해 볼 때 Pt 촉매와 Pt-Ir 촉매 

모두 negative shift 현상을 나타내었다.

Peak의 negative shift는 material의 metal 영역이 강화

되었다는 것인데 실험결과에서 monometal 형태의 촉매

보다 Pt-Ir 형태의 bimetal 촉매의 활성이 우수했으며 

H2O-H2 처리후의 활성이 높게 나타났다. 따라서 XPS 

분석 결과와 비교해 볼 때 Pt monometal 형태의 촉매보

다는 Pt-Ir 형태의 bimetal 촉매가 Pt metal이 잘 유지되

어 좋은 결과를 가져온다고 할 수 있다. 또한 H2O-H2 

처리로 인해서 Pt metal 영역이 강화되어 활성이 높게 

나타난 것을 알 수 있다.

Fig. 8. XPS spectra of Pt 4f from the fresh H2O-H2 

treatment catalysts.
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반응실험결과 monometal 형태의 촉매보다 Pt-Ir 형태

의 bimetal 촉매의 활성이 좋았으며 H2O-H2 처리후에 

대체적으로 증가함을 관찰할 수 있었다. 특히 XPS에서 

Ir을 첨가함으로써 Pt 4f의 peak가 뚜렷하게 나타났으며 

H2O-H2 처리한 후에 peak가 negayive shift 되는 현상을 

관찰할 수 있었다.

Fig. 9에는 반응후 촉매의 XPS 분석결과를 나타내었

다. 반응후의 촉매를 살펴보면 H2O-H2 처리 전 Pt 촉매

보다 Pt-Ir 촉매가 1.25 eV positive shift 하였고 H2O-H2 

처리 후에는 Pt 촉매보다 Pt-Ir 촉매가 0.12 eV negative 

shift 현상이 나타났는데 처리 후의 촉매가 metal 종이 

잘 유지되는 것을 알 수가 있었다.
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Fig. 9. XPS spectras of Pt 4f from the aged H2O-H2 

treatment catalysts.

3.1.3. TEM 분석

투과전자현미경은 얇은 시편을 투과한 전자들을 이

용하여 영상 혹은 회절패턴을 얻어 재료의 모양뿐만 아

니라 구조적인 정보까지도 같이 얻을 수 있어 매우 강

력한 재료분석 도구이다. 

본 연구에서는 TEM을 이용하여 Pt에 Ir을 첨가시에 

어떠한 변화가 있는지와 H2O-H2 처리로 인한 구조적인 

변화에 대해서 알아보고자 하였다. 배율은 10만배로 고

정하여 관찰하였다.

Fig. 10에 반응 전의 구조를 나타내었다. 명확한 결정

구조를 나타내지는 못했지만 Pt에 Ir을 첨가함에 따라 

입자 크기가 균일하게 분포되는 현상을 관찰할 수 있었

다. H2O-H2 처리한 후의 입자 크기의 차이를 확인할 

수 있는데 2Pt/TiO2와 2Pt0.5Ir/TiO2 촉매는 처리 후에 

입자가 매우 균일하게 나타나는 것을 알 수 있었다.

Fig. 11은 반응 후 촉매의 구조를 나타내었다. H2O-H2 

처리를 하지 않은 촉매의 경우 반응전과 비교해 볼 때 

입자의 뭉침 현상을 관찰할 수 있었다. 이러한 결과로 

볼 때 Ir의 첨가로 인해서 활성이 증가하는 것은 입자의 

입자 크기가 균일하게 분포되는 결과로 볼 수 있다. 

H2O-H2 처리로 인해서 금속의 뭉침 현상을 방지할 수 

있으며 반응 후에도 일정하게 유지되는 것을 확인할 수 

있었다.

3.2.H2O-H2 처리가 반응실험에 미치는 영향

3.2.1. 반응온도에 따른 영향

Fig. 12은 촉매의 온도에 따른 전환율을 나타내었는

데 toluene의 경우 저온영역에서는 2Pt0.5Ir/TiO2 촉매의 

활성이 가장 높으며 고온영역에서는 2Pt/TiO2 촉매와 

활성이 비슷하게 나타났다. Xylene의 경우 2Pt0.5Ir 

/TiO2 촉매가 완전산화반응에 대하여 가장 높은 촉매활

성을 나타내었으며, 270 ℃에서 약 99% 정도의 촉매활

Fig. 10. TEM images of fresh (a)2Pt/TiO2, (b)2Ir/TiO2, 

(c)2Pt0.5Ir/TiO2, (d)(WH)2Pt/TiO2, (e)(WH)2Ir/ 

TiO2, (f)(WH)2Pt0.5Ir/TiO2.
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Fig. 11. TEM images of aged (a)2Pt/TiO2, (b)2Ir/TiO2, 

(c)2Pt0.5Ir/TiO2, (d)(WH)2Pt/TiO2, (e)(WH)2Ir/ 

TO2, (f)(WH)2Pt0.5Ir/TiO2.
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Fig. 12. Effect of temperature on conversion of toluene.

활성을 나타내었다. MEK에서는 2Pt0.5Ir/TiO2 촉매가 

활성이 가장 높게 나타났다. 

대체적으로 monometal 형태의 Pt, Ir 촉매보다는 

Pt-Ir을 첨가한 bimetal 형태의 촉매가 각각의 전환율이 

증가됨을 알 수 있었다. 이러한 실험결과를 볼 때 Pt과 

Ir의 metal complex의 형성이 새로운 활성점으로 작용되

는 것으로 사료된다.

3.2.2. H2O-H2 처리에 따른 영향

본 연구에서는 촉매의 소성과정에서 400 ℃에서 2h 

소성한 후에 실온까지 냉각한 다음 150 ℃에서 1h 동

안 H2O-H2 처리를 하여 촉매를 제조하고 반응실험을 

하였다. H2O-H2 처리한 촉매의 각각의 반응물에 대한 

전환율을 Fig. 13에 나타내었다.

실험결과 촉매 제조과정에서 H2O-H2 처리를 한 촉매

가 H2O-H2 처리를 하지 않은 촉매에 비해서 높은 전환

율을 가지는 것으로 나타났다. 이것은 담지된 촉매의 

경우에 고른 분산도를 가지지 못하고 활성금속이 이동

함에 따라 금속의 뭉침현상이 나타나는데 H2O-H2 처리

를 함으로 인해서 이러한 뭉침현상이 감소한 것을 알 

수 있었다.
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Fig. 13. Effect of H2O-H2 treatment on the conversion 

of toluene.

3.3. H2O-H2 처리가 반응속도에 미치는 영향

3.3.1. 반응차수

반응속도식의 형태는 실험 결과로부터 유추되고 검

증될 수 있지만 반응에 적합하다고 여겨지는 형태를 선

정하여 시행착오 (trial and error) 방법으로 결정하기도 

한다. 반응속도식 측정에는 크게 나누어 두 종류의 반

응기가 사용된다. 하나는 회분 반응기이고 다른 하나는 

흐름형 반응기이다. 반응속도를 측정하는 데 가장 큰 

차이는 회분 반응기에서는 전화율을 반응시간의 함수로 

나타내는 데 비해, 흐름형 반응기에서는 반응기 부피를 

유량으로 나눈 혹은 촉매량을 반응물의 양으로 나눈 접

촉시간(t)이 반응시간을 뜻한다는 것이다. 

본 연구에서 사용된 반응기의 형태는 고정층 흐름형 
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반응기이므로 접촉시간을 t(W/F)에 따른 전환율을 가지

고 적분법으로 시행착오법에 의해 속도상수를 구하고 

속도식을 산출하였다.

적분법은 어느 정도 진행된 촉매반응 결과를 해석하

여 속도식을 산출하거나 속도상수를 구하는 방법으로 

적분법을 사용하여 반응속도식을 결정하려면 반응속도

식을 적분하여 얻어진 결과를 실험 결과와 대비하여 일

치여부를 확인하여야 한다. 실험결과를 토대로 반응물

에 대해 활성이 우수한 2Pt0.5Ir/TiO2, (WH)2Pt0.5Ir/TiO2 

촉매에 대한 반응속도식을 구하였다.

반응속도는 다음의 반응식으로 표현할 수 있다.

CA=C A 0
(1-X)                            (2)

-γA=-
dCA
dt

=C A 0

dX
dt

                   (3)

반응차수를 1차 반응으로 가정하면

-γ A=-
dCA
dt

= kCA                       (4)

- ln (CA/CA 0)= kt                          (5)

CA 0
dX
dt
= kCA 0(1-X)                        (6)

ln (
1
1-X

)= kt                             (7)

반응식 (7)에서 t는 체류시간을 의미하는데 반응차

수를 1차로 가정하고 ln (
1
1-X

)과 t (W/F)의 관계를 

도시하여 직선관계가 성립되면 가정한 반응차수가 합당

함을 알 수 있다.9

Fig. 14, 15 에 접촉시간과 전환율과의 관계를 나타

내었는데, 이것으로부터 접촉시간 (W/F)과 ln ( 1
1-X

)

의 관계를 Fig. 16, 17에 도시한 결과 직선관계가 성립

하는 것으로 나타났다. 따라서 외관상 1차 반응임을 확

인하였고 외관상 속도상수는 직선의 기울기로부터 구할 

수 있었다.
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Fig. 14. Effect of temperture and contact time on 

conversion of toluene over 2Pt0.5Ir/TiO2.
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Fig. 15. Effect of temperture and contact time on 

conversion of toluene over (WH)2Pt0.5Ir/TiO2.
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Fig. 16. Test of first order kinetics of toluene over 

2Pt0.5Ir/TiO2.

3.3.2. 활성화 에너지

여러 온도에서 얻어진 실험 결과를 해석하여 반응속

도식이 결정되면 반응속도 상수와 흡착평형상수를 계산

할 수 있다. 여러 온도에서 결정된 속도상수로부터 반

응속도의 온도 의존성을 나타내는 활성화 에너지를 결

정할 수 있었다.
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Fig. 17. Test of first order kinetics of toluene over 

(WH)2Pt0.5Ir/TiO2.

k= k 0e
- E/RT                                (8)

반응식 (8)식을 자연대수를 취하여 미분하면 다음

과 같은 식이 얻어진다.

d( ln k)
d( 1/T)

=-
E
R

                           (9)

반응식 (9)에서 lnk 를 세로축으로, 1/T를 가로축

으로 하여 그래프를 그려 직선이 얻어지면 기울기로부

터 E를 구할 수 있다. 앞에서 구한 속도상수 값을 온도

에 대하여 Arrhenius plot하여 활성화 에너지 값을 구하

였다. 이것을 Fig. 18에 나타내었다.

Arrhenius plot으로부터 2Pt0.5Ir/TiO2와 (WH)2Pt0.5Ir/ 

TiO2의 활성화에너지는 (toluene) 각각 33.1 kcal/mol, 

32.7 kcal/mol로 나타났다. 같은 방법으로 xylene에 대해

서는 각각 27.9 kcal/mol, 26.9 kcal/mol, MEK에 대해서

는 각각 36.1 kcal/mol, 28.3 kcal/mol로 나타났다. H2O-H2 

처리한 촉매의 경우에 활성화 에너지가 더 작게 나타난 

것은, 반응실험에서 활성이 더 우수하게 나온 것을 설명

해 주며, 촉매 금속의 분산성향상 및 반응 후 뭉침현상

의 최소화가 촉매 활성과 반응속도에 영향을 미침을 나

타내고 있다고 판단된다.

4. 결  론

인체 및 환경에 위해를 가져올 수 있는 휘발성유기

화합물 중 toluene, xylene, MEK를 반응물로 사용하여 

monometal 형태의 Pt, Ir과 bimetal 형태의 Pt-Ir을 담체 

TiO2에 담지시킨 촉매와 H2O-H2 처리한 촉매를 가지고 
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Fig. 18. Arrhenius plot of toluene.

산화반응을 비교실험하였으며, 반응실험을 하기 전과 

후의 촉매에 대하여 XRD, XPS, TEM 실험을 하였다. 

또한 반응속도식을 구하고 활성화에너지를 산출하여 다

음과 같은 결과를 얻었다.

1. 각각의 반응물에 대해서 반응실험을 한 결과 

Pt/TiO2 촉매가 Ir/TiO2 촉매보다 활성이 좋았으며 

bimetal 형태의 Pt-Ir/TiO2 촉매가 가장 높은 전환

율을 나타냈다. Pt-Ir/TiO2 촉매상에서 toluene의 경

우에 270℃에서 약 99% 정도의 촉매활성을 나타

내었다.

2. 반응실험 결과 금속의 뭉침 현상을 방지하기 

위해서 H2O-H2 처리한 촉매가 대체적으로 처리

하기 전의 촉매에 비해서 산화반응에 더 효과적

이었다. 

3. 제조한 촉매에 대한 반응 전후의 물성실험 결과

와 반응실험 결과를 분석해 보면 Pt가 metal 상태

를 잘 유지하였을 때 높은 전환율을 나타내었고, 

Pt에 Ir이 첨가됨으로써 particle size를 균일하게 

분포시키는 것을 확인할 수 있었다.

4. xylene, toluene, MEK의 산화반응은 외관상 1차 

반응으로 나타났으며 2Pt0.5Ir/TiO2와 (WH)2Pt0.5Ir 

/TiO2의 활성화 에너지는 toluene에 대해서, 각각 

33.1, 32.7 kcal/mol로 나타났으며, .xylene에 대해

서는 각각 27.9, 26.9 kcal/mol, MEK에 대해서는 

각각 36.1l, 28.3 kcal/mol로 나타났다.

이러한 결과들은 종합해 보면 monometal 형태의 Pt, 

Ir 촉매에 비해 Pt-Ir bimetal 형태의 촉매가 활성이 우

수하며, 이것을 H2O-H2 처리한 촉매의 경우 분산성 향

상과 뭉침현상의 극소화로 인하여 촉매의 활성이 더욱 
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상승하는 것으로 나타났다.
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