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  Abstract : Nickel recovery method was studied by the wet process from the catalyst used 

in hydrogenation process. Nickel content in waste catalyst was about 16%. At the waste 

catalyst leaching system by the alkaline solution, selective leaching of nickel was possible by 

amine complex formation reaction from ammonia water and ammonium chloride mixed 

leachate. The best leaching condition of nickel from mixed leachate was acquired at the  

condition of pH 8. LIX65N as chelating solvent extractant was used to recover nickel from 

alkaline leachate. The purity of recovered nickel was higher than 99.5%, and the whole 

quantity of nickel was recovered from amine complex. 

 

Keywords : waste catalyst, nickel, hydrometallurgical process, leaching agent, solvent 
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1. 서 론 

  폐기물의 재자원화를 위한 노력은 환경오염

원의 근원적인 제거와 아울러 유가자원을 획득

할 수 있다는 양면성을 가지고 있다. 고철, 폐

지, 공병 등의 폐기물은 수집상을 통한 유통이 

이루어져 왔으나 대부분의 폐기물은 도외시 되

어 왔다. 최근, 철 및 비철금속 그리고 이들 원

광석의 가격이 폭등하여 기술집약적 기반산업

󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏󰠏
✝주저자 (E-mail : jongkim@changwon.ac.kr) 

의 성장을 크게 압박하고 있으며, 자원이 부족

한  우리나라는 더욱 심각한 영향을 받고 있는 

실정이다.

  우리나라는 금속자원에 대한 수급대책 및 재

활용 관련정책이 선진국에 비교하여 잘 마련되

어 있지 않아 국가의 주력산업에 영향을 미칠 

수 있는 자원에 대한 준비가 미흡하다. 우리나

라와 같이 자원이 부족하며 산업이 잘 발달된 

일본의 경우, 레어메탈로 분류되는 희유금속을 

정하여 각종 금속자원의 공급과 수요를 미리 

예측하고 자원을 확보하기 위한 노력이 체계적
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으로 이루어져 있다[1-2]. 새로운 물질 또는 제

품의 개발단계에서 그 물질이 폐기되었을 때 

재활용할 수 있는 기술을 함께 개발하는 노력

을 기울이고 있다. 따라서 첨단산업의 중요한 

소재가 되는 희유금속의 자원에 대한 확보와 

아울러 국내에서 사용되어 폐기되거나 생산 공

정에서 발생하는 스크랩을 이용하여 물질 재활

용을 할 수 있는 기술을 마련해야 할 것이다. 

이에 관련된 동향으로는 국내의 재활용 산업의 

현황을 파악한 리싸이클링 백서가 수차례 발간

되기도 하였다[3-4]. 

  최근 각종 원자재 가격의 급등에 따라 산업 

활동에 의하여 발생하는 폐기물로부터 유가금

속을 회수하기 위한 연구개발[5-7, 9-12]이 시

작되었으며, 본연구도 이와 같은 목적으로 석유

화학 공장에서 발생하는 니켈을 주성분으로 하

는 폐기물로부터 유가금속인 니켈 및 니켈화합

물을 회수하고자 한다. 

  폐기물로부터 니켈을 재활용하기 위한 공정

이 갖추어야 할 조건으로는 광석으로부터 니켈

을 생산하거나 외국으로부터 니켈을 수입하는 

가격보다도 저렴할 때 그 공정은 성립될 수 있

다. 이를 위하여 적정량 이상의 니켈이 함유되

어 있는 폐기물을 탐색하고, 이 폐기물이 안정

적이고 효율적인 유통망을 통하여 거래되어야 

할 것이며, 적절한 전처리 방법과 회수 공정이 

마련되어야 한다. 또한 2차적인 환경오염을 야

기시키지 않는 공정을 선택하여야 하며, 에너지

의 측면에서도 유리하여 자원의 획득과 아울러 

에너지의 절감 면에서도 효율적인 공정을 개발

하여야 할 것이다. 

  본 연구는 폐기물로부터 분리 회수된 최종 

생산물이 광석으로부터 니켈을 생산하는 제련

공정에 도입될 수 있는 형태로 재자원화의 가

능성이 발현될 수 있도록 고찰하였으며, 건식제

련에서 도입하기 어려운 저농도의 니켈원소를 

보다 적극적으로 회수하기 위하여 반응성이 뛰

어난 습식법 처리조작을 중심으로 연구를 진행

하였다.

  습식법에 의한 광물 또는 금속함유 폐기물의 

처리란 광물을 산 또는 알칼리 등의 용액에 의

하여 시료 중의 금속을 액상의 이온상태로 산

화시키고, 이온교환, 용매추출, 침전석출 등의 

분리기술을 도입하여 목적성분 만을 분리한 후, 

유용한 최종생산물의 형태로 변환시키는 방법

이다[8]. 특히, 건식법에 비교하여 습식법의 처

리공정은 저농도의 원료를 채용할 수 있으며, 

아울러 고순도의 물질을 생산할 수 있는 장점

을 가지고 있기 때문에 광석으로부터 소외되었

던 저품위 광물의 적극적 활용 및 폐기물로부

터의 자원 재활용을 위한 공정에 유리하다고 

판단된다. 이를 위하여 습식법 처리를 위한 단

위조작을 조합하여 가장 효율적인 공정으로 합

성함으로서 2차적인 환경오염물 발생을 최소화

하며, 경제성을 갖출 수 있는 실용적인 프로세

스를 확립하는 것이 연구의 최종 목표이다.

2. 실 험

 

2.1. 시료

  촉매란 화학반응에 있어서 소량 첨가함으로

서 반응속도를 크게 하거나 반응수율을 증대시

키는 목적으로 사용된다. 화학반응이 진행되더

라도 촉매 자신은 변하지 않는 물질이며 최종

생성물에 나타나지 않고 반응의 속도를 변화시

키면서 열역학적인 값은 변화시키지 않는 물질

이라고 정의한다. 이러한 촉매가 반응에 반복 

사용됨에 따라서 촉매의 활성이 저하되는 현상

이 나타나는데 이는 촉매의 독으로 작용되는 

물질이 표면으로부터 침투하거나 결합되어 결

국 촉매는 활성을 잃고 폐기물이 되며, 이러한 

상태의 촉매를 여기서 폐촉매라 칭한다.

  니켈을 함유한 촉매로는 석유화학에 있어서 

수소화공정에서 사용되는 것이 가장 높은 농도

로 함유되어 있으며, 석유정제를 위한 탈황공정

에 사용되는 촉매 중에는 몰리브덴과 함께 비

교적 낮은 농도로 함유되어 있다[9]. 이러한  

성상의 폐촉매를 본연구의 시료로 사용하였다.

2.2. 실험방법

  실험 목적물로 선정된 폐기물인 폐촉매를 입

수하고 실험을 실시하였다. 획득한 폐촉매 시료

에 대하여, 고체 시료상의 분석법으로 EDX 및 

X선 형광분석을 실시하여 함유금속성분의 개략 

및 그 형태를 파악하였으며, 이 결과를 근거로 

전량을 산에 용해한 후 ICP에 의하여 전량분석

을 실시하여 정성 및 정량분석을 통하여 회수

가능한 양 및 분리 가능한 기법을 선택하였다. 

 폐촉매 중에 함유된 니켈을 분리 회수하기 위

하여 습식법 처리를 실시하였는데, 본 연구는 

침출, 용매추출, 침전석출 등의 단위 분리조작
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으로 진행하였다. 시료 중의 니켈을 침출하기 

위하여 폐촉매와 다양한 침출제를 일정한 비율

로 3구 플라스크에 넣고 oil bath의 온도를 7

0～80℃로 유지하면서 교반자로 일정시간 교반

시킨 후, 침출이 진행된 고액혼합물을 종이여과

지로 자연 여과하여 얻은 용액을 침출액으로 

하였다. 

  이 때 실험변수로서는 침출제의 종류, 침출제

의 농도, 고액비, 반응시간 등을 설정하였으며, 

침출제로서 산성용액과 알칼리용액 계로 대별

하여 실험을 행하였다. 얻어진 침출액 중에 함

유된 성분을 분석하고 용액의 특성을 파악한 

후, 목적금속인 니켈을 회수하기 위한 분리실험

을 행하였다. 

  다량침출의 장점을 살린 산침출과 선택적 침

출의 특성을 갖는 알칼리침출을 비교하여 공정

을 비교하였으며, 보다 조업에 유리한 방법을 

탐색하고자 하였다.

  분리실험으로는 pH 조절에 의한 침전석출법 

및 용매추출법을 실시하였는데, 이론적인 용해

도적의 데이터를 근거로 침전석출법을 시도하

였으며, 용매추출을 위한 추출제로서는 프로톤 

교환의 메카니즘으로 추출이 진행되는 공업용 

산성추출제인 PC-88A 및 Cyanex272, 킬레이트 

추출제인 LIX65N, LIX84 등의 추출제를 사용, 

케로센에 희석하여 농도를 20%로 조절한 후 

용매추출을 실시하였다. 이 때 원활한 상분리를 

위하여 TBP를 5~10% 첨가하였으며, 수용상과 

유기상의 비를 1:1로 고정하였다.

  용액 중의 니켈을 회수하기 위한 침전석출 

방법은 가장 전통적이며 단순한 조작임에도 불

구하고 최적의 침전조건을 구하기 위하여 노력

하였다. 특히, 알칼리침출 후의 침전획득은 아

민착체의 분해에 관련된 보완이 있어야 할 것

으로 예상되었다.  

3. 결과 및 고찰

  

3.1. 전량분석

  석유화학공장에서 배출된 폐촉매를 폐기물 

중간처리 및 유통업체의 하나인 김해소재의 K

메탈에서 700℃로 배소한 후 유분과 황을 제거

한 후 파쇄하여 포장하여 판매하는 것을 1차 

실험의 시료로 하였으며, 본 실험에 사용된 촉

매는 경산의 폐촉매로부터 유가금속을 생산하

는 재활용 업체인 Y금속에서 배소 처리한 것을 

무상으로 제공받아, 실험실에서 볼밀로 분쇄하

여 80/125mesh의 것을 실험의 시료로 채택하였

는데, 전량분석의 결과 성분의 함량에 큰 차이

가 없는 것으로 나타났다. 

  이를 이용하여 EDX에 의하여 표면분석을 실

시하고 함유성분의 원소의 개략을 확인한 후, 

전량 용해하여 ICP로 분석한 결과를 다음의 

Table 1로 나타내었는데 잔여농도는 촉매의 담

체로 사용된 알루미늄의 값으로 고려하였다.

Table 1. Result of total composition analysis  

(sample : K metal)       (unit : %)

element Ni Ca Co Cu Fe Mo C S etc.

content 16.66 0.03 0.006 0.002 0.03 0.07 1.38 0.029

  Table 1에서 보여주듯이 니켈이 16.7%, 다른 

성분은 거의 미량으로 존재하며 나머지 성분은 

촉매의 담체인 알루미늄으로 이루어져 있음을 

알 수 있다. 따라서 알루미늄 이외의 불순물은 

거의 존재하고 있지 않으며, 일반적으로 화학공

장에서 바로 배출된 폐촉매에는 석유류에 포함

된 성분인 탄소 및 황이 수 % 이상 함유되어 

젖은 상태로 배출[2,9]되고 있으나, 운반 및 포

장의 유통과정에서 야기되는 불편을 해소하기 

위하여 배소하여 유분을 제거한 후 판매하고 

있었다. 

3.2 산침출 실험

  침출실험에 사용된 침출제로서 1～2M의 황

산을 이용하고 고액비를 1～3/10(g/ml)로 변화

시키면서, 반응온도 70～80℃, 교반속도 

300rpm, 반응시간 30～120분의 조건으로 변화

시켜가며 실험을 행하였다. 

  우선 황산의 농도가 1M에서 고액비를 1～

3/10으로 변화시키고 반응시간을 달리하며 얻

은 니켈의 침출 결과를 Table 2에 나타내었다. 

이 때 침출율은 전량분석에서 획득한 니켈의 

농도와 침출액을 분석하여 얻은 니켈의 농도와

의 비를 기준으로 나타내었다. 

  고액비 1/10의 조건에서 반응시간 30분 전후

에서 95% 이상의 니켈이 폐촉매로부터 침출되

었으며 2시간에서 거의 전량 침출되는 것을 확

인하였다. 한편, 고액비를 증가시킬수록 침출율
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은 감소하였으며 이는 산의 농도를 2M로 증가

시켜 실험한 아래의 조건에서도 동일한 결과가 

얻어졌다.  

Table 2. Effect of reaction time and ratio of 

solid/leachant as 1M-H2SO4 in the 

leaching test             (unit : %)

     

             S/L
 reaction
 time (min.)

1M-sulfuric acid

1/10 2/10 3/10

30 95.7 71.5 71.9

60 97.5 73.7 74.0

90 97.8 75.8 73.4

120 99.3 76.5 74.8
  

  침출제의 농도가 2M인 황산의 결과를 다음

의 Table 3 나타내었다. 2/10의 고액비에서 침

출시간에 관계없이 96% 전후의 침출율을 보여 

실험 범위 내에서의 조건에서는 1시간 전후의 

침출조건에서 니켈이 효율적으로 침출됨을 확

인할 수 있었다.

Table 3. Effect of reaction time and ratio of 

solid/leachant as 2M-H2SO4 in the 

leaching test             (unit : %)

             

            S/L 
 reaction 
 time (min.)

2M-sulfuric acid

1/10 2/10 3/10

30 96.5 96.8 75.3

60 102.0 95.7 77.1

90 101.3 96.2 80.7

120 100.7 96.7 78.6
 

  고액비 2/10, 침출제의 농도를 2M-H2SO4으

로 침출한 침출액 중에 공존하는 함유성분을 

총괄적으로 분석하여 아래의 Table 4에 나타내

었다. 여기서 알 수 있듯이 폐촉매 중의 니켈은 

알루미늄과 비교하여 우선적으로 침출반응이 

진행되며, 침출액 중에 존재하는 니켈과 알루미

늄이온의 비(Ni/Al)가 약 4정도의 값을 나타내

었다. 또한 알루미늄을 제외한 공존하는 칼슘, 

철 등의 불순물의 농도는 극미량으로 니켈을 

회수하기 위한 분리공정에 큰 영향을 미치지 

않을 것으로 판단되었다.

Table 4. Analytical result of acidic leaching 

solution               (unit : mg/l)

element Ni Ca Co Cu Fe Mo Al etc.

content 25680 16 4.8 2.9 13 8 6488

3.3. 알칼리침출 실험

  침출제로서 NH4OH, NH4Cl, (NH4)2SO4, 

(NH4)2CO3 등의 암모늄염류를 선택하고, 고액

비를 2/10(g/ml)로 하여 반응온도 70～80℃, 교

반속도 300rpm, 침출시간을 2시간으로 고정하

여 다양한 농도범위에서 예비 실험을 행하였다.

 예비실험의 결과를 Fig. 1에 나타내었는데, 

NH4OH 및 NH4Cl이 침출제로서 가장 좋은 침

출효율을 나타내었으며, 이를 선택하여 침출제

의 농도가 2M의 조건에서 침출실험을 실시하

였다. 

Fig.1. Nickel concentration in the leaching 

solution by several ammonium salts.

  한편, PCB기판의 알칼리 에칭 공정에서는 

NH4OH와 NH4Cl의 혼합용액을 이용하는 것을 

착안, 두 용액의 농도비를 변화시켜 조절한 용

액을 침출제로 하여 침출을 시행하였다. 

  암모늄이온 존재 하에서의 니켈의 알칼리 침

출 메카니즘은 아래 식과 같이 아민착체의 형
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Extractant
before Extract

Al (ppm)

after Extract

All (ppm)

equilibrium

pH

Extraction

yield (%)

PC 88A 5600 2370 3.7 57.6

Cyanex272 5600 4300 3.7 23.2

Table 6. Comparision of extraction effect  PC-88A and Cyanex272

성에 기인하는 것으로 알려져 있다. 

 Ni + NH4
+ ⇄ Ni(NH3)4

2+ + H+ 

  혼합용액에 의한 침출결과는 Table 5에서 나

타내었듯이, NH4OH 및 NH4Cl를 단독으로 사

용한 침출제의 경우와 비교하여 뛰어난 결과를 

나타내었으며, pH를 8로 조절한 침출제에서의 

침출율이 가장 높은 것으로 나타나, 혼합용액에 

의한 상승효과를 확인할 수 있었다.

        

Table 5. Effects of Nickel Leaching by using 

alone or combined leachant

Mixing condition 
Conc. of Ni

[mg/l]

2M-NH4OH 1,010

2M-NH4Cl   620

2M-NH4OH + 1M-NH4Cl   950

2M-NH4OH + 2M-NH4Cl 1,150

1M-NH4OH + 2M-NH4Cl 1,210

2M-NH4OH + NH4Cl (pH 8) 1,640
  

  위의 반응에 의하여 니켈이 혼합용액의 침출

제에 의하여 침출이 진행될 때, 촉매의 담체인 

알루미늄의 용해는 무시될 만큼 침출액 중에 

나타나지 않으며, 따라서 이 침출액을 이용하여 

용매추출을 시도하면 고순도의 니켈용액을 얻

을 수 있다. 이는 알루미늄이 암모늄이온과 착

이온을 형성하지 않는 성질을 이용하여, 폐촉매 

중의 다량성분인 알루미늄을 침출단계에서 배

제함으로써 분리공정이 간편해질 수 있는 특징

을 가질 수 있다고 판단되었다. 

3.4. 산침출 후의 용매추출 실험

  위의 Table 4에서 나타낸 침출액을 추출실험

을 위한 수용상으로 이용하고 소량의 NaOH의 

첨가에 의하여 pH를 조절한 후 산성추출제인 

PC-88A 및 Cyanex272를 추출제로 하여 추출

실험을 행하였다. 이 때 유기상은 추출제 

20vol%에 kerosene을 희석제로 사용하였으며, 

modifier로서 TBP를 5～10% 첨가하여 상분리

를 원활하게 하였다. 예비실험을 통하여 TBP는 

실험을 행한 수용액의 조건에서 니켈 및 알루

미늄이온과의 추출반응에 관여하지 않음을 미

리 확인하였으며, 추출제는 모두 공업용을 정제

하지 않고 시판품을 그대로 사용하였다.

  추출제인 유기상을 수용상과 같은 부피를 취

하여 분액깔대기에 넣고 진탕기를 이용, 1시간 

진탕 후, 1시간 이상 정치하여 수용상과 유기상

을 분리한 다음, 수용액을 채취하여 반응평형 

후의  평형pH를 pH meter로 측정하였으며, 수

용액 중에 잔존한 금속이온의 농도를 원자흡광

분광광도계로 분석하여 초기농도와의 관계로부

터 추출율을 계산하였다. 

  본실험에서 추출제로 사용된 PC-88A 및 

Cyanex272에 의한 용매추출의 결과를 다음의 

Table 6으로 나타내었다. 

  침출액에 NaOH를 소량 첨가하여 pH를 조절

한 후 추출을 실시하여 얻은 결과, Ni은 거의 

추출되지 않았으며, PC-88A에는 Al의 추출율

이 57.6%, Cyanex272에는 23.2%만이 추출 분

리되었다. 따라서 PC-88A에 의한 Al의 추출이 

효과적으로 진행됨을 알았으며, 이들 추출제가 

산성추출제인 점을 착안, 평형 pH를 변화시켜 

추출율의 변화를 살펴보았다. 

  이를 Table 7에 나타내었다. 평형 pH의 상승

에 따라 Al의 추출율은 증가하였는데 pH 3전

후에서 50%의 추출율을 나타내는 pH1/2가 얻어

졌으며, pH 4이상의 범위에서는 Ni의 추출 분

리가 시작되었다. 한편, PC-88A에 의한 알루미

늄 및 니켈의 추출데이터를 평형 pH vs. 추출

율로 Fig.2에 나타내었다. 

     Mn+ + n HR  ⇄  MRn + n H+   
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No
before Extract

Al (ppm)

after Extract

Al (ppm)

equilibrium

pH

Extraction

yeild (%)

1 5600 3600 2.5 35.7

2 5600 3160 2.9 43.6

3 5600 2690 3 51.9

4 5600 2370 3.7 57.6

Table 7.  Relation of extraction effect and equilibrium pH by PC-88A

 이 때의 추출평형 반응식을 윗 식과 같이 나

타낼 수 있으며, pH 값이 커짐에 따라 추출율

이 상승하는 이유를 밝힐 수 있다.

      

Fig. 2. Extraction vs. equilibrium pH by 

PC-88A.

    

3.5. 알칼리침출 후의 용매추출 실험

  알칼리침출에 의한 폐촉매의 침출액은 니켈

이온을 주성분으로 하며 소량의 불순물이 존재

한다. 이 용액으로부터 니켈을 고순도로 분리 

회수하기 위한 용매추출을 시도하였다.

  추출을 위한 유기상으로는 LIX65N 또는 

LIX84의 추출제를 20vol%로 하고 kerosene에 

희석하여 농도를 조절하여 사용하였으며, 

modifier로서 TBP를 5% 첨가하여 상분리를 원

활하게 하였다. 이 결과를 아래의 Fig. 3과 같

이 나타내었다.

  니켈이온은 산성조건에서도 LIX65N에 의하

여 소량의 추출이 진행되나, 본 침출실험의 조

건인 pH 8에서 착이온을 형성한 니켈의 아민착

체로부터 니켈이 정량적으로 전량 추출이 가능

하였다. 니켈의 아민착체(Ni(NH3)4
2+)은 킬레이

트추출제인 LIX65N 및 LIX84에 효과적으로 추

출이 진행되며, 추출반응 메카니즘은 아래 식으

로 나타낼 수 있다.

Ni(NH3)4
2+

 + LIX ⇄ Ni-LIX + NH4
+

 

  이와 같이 착이온으로 존재하는 니켈은 

LIX65N 또는 LIX84의 추출제에 의하여 새로운 

킬레이트를 형성하며 추출반응이 진행되며 암

모늄이온을 용액 중에 잔류시킨다. 이러한 추출

반응이 완전히 진행된 수용액은 다시 폐촉매를 

침출하는 침출제로서 순환사용이 가능하여 침

출제를 재활용할 수 있는 장점을 가진다.

Fig. 3. Extraction vs. equilibrium pH by 

LIX65N.

 

  한편, 니켈을 추출한 추출제는 산성용액에 의

하여 역추출(스트리핑)이 진행되며, 목표로 하

는 최종산물의 형태에 따라 달라질 수 있는데, 

황산을 역추출제로 사용한 경우의 반응을 다음 

식으로 나타내었다.

     Ni-LIX + H2SO4 ⇄ NiSO4 + LIX

    

3.6. 침전회수 실험

  산성침출액을 이용하여 알루미늄이온을 용매

추출에 의하여 2단 또는 3단의 연속추출실험을 

통하여 얻은 추잔액을 수용액으로 하고, 가성소
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leaching soution after evaporation

conc.Ni
2+[mg/l] adjust pH volume[ml] conc.Ni2+[mg/l] Ni(OH)2 [g] volume[ml]

1,200

  11.2 300 1,200 1.8 150

12 300 1,200 2.0 160

13 300   500  2.62 160

Table 8.  Precipitation yields of evaporation and added caustic soda

다를 첨가함으로써 pH를 조절하여 수산화물의 

침전을 얻는 침전회수 실험을 행하였다.

  초기 침출액으로부터 알루미늄과 니켈의 수

산화물의 용해도적의 차이를 이용한 분리를 시

도하였으나, 황산에 의한 침출액 중의 높은 알

루미늄의 농도로 인하여 pH가 상승함에 따라 

alum(명반)이 생성되었는데, 이는 용액상의 거

의 존재하지 않는 겔타입의 물질로 변화하여 

니켈과  알루미늄의 분리가 불가능함을 예비실

험을 통하여 알았다.

  따라서 니켈이 약 25,000ppm, Al이 수십 

ppm의 농도로 존재하는 추잔액에 NaOH를 첨

가하여 pH가 약 8.5 정도로 조절하여 Ni(OH)2

의 침전을 생성시켰으며, 이를 No.5C의 여과지

로 여과하여 수산화물의 침전을 정량적으로 얻

을 수 있었다. 획득된 침전을 약 800℃의 조건

에서 30분간 배소하여 산화니켈을 획득하였다. 

  한편, 알칼리 침출액으로부터 니켈을 침전법

에 의하여 회수를 시도하여 보았다. pH 8의 수

용액은 니켈이온이 존재할 때 수산화물 침전이 

시작될 수 있는 영역이지만, 아민착체의 형성에 

의하여 침전되지 않고 이를 분해하여야만 침전

으로 회수가 가능하다. 이를 위하여 NaOH의 

첨가가 필요하며 이의 반응식은 아래와 같이 

나타낼 수 있다.

 Ni(NH3)4
2+ + OH- ⇄ Ni(OH)2 + NH4

+        

이 반응을 효율적으로 진행시키기 위하여, 회전

증발기를 사용하고 60℃에서 2시간 동안 증발

시켜 용액의 부피를 약 1/2로 감용시켰을 때, 

최대 60% 전후의 침전율을 나타내었다. 실험의 

변수에 의한 결과를 Table 8로 나타내었다.

  Table 8에서 나타난 결과를 살펴보면, pH 13

의 범위 내에서도 니켈 아민착체의 분해가 원

활하지 않아 수산화물에 의한 침전효율이 떨어

지며, 분해된 암모니아는 기화되어 재활용되기 

어렵다. 따라서 알칼리 침출 후의 침출액은 용

매추출에 의하여 니켈을 회수하는 것이 바람직

한 것으로 사료된다. 

3.7. 프로세스의 합성

  폐촉매로부터 니켈을 회수하고자 예비실험의 

단계에서 진행한 결과를 살펴보면 다음과 같이 

정리할 수 있다.

  획득한 시료 중에는 니켈의 함유량과 그 발

생형태가 다양하였는데, 본 연구에 언급된 것 

이외의 것으로 탈황 폐촉매 중의 함유량이 2～

5% 전후의 니켈도 대상으로 선정될 수 있으나, 

그 중 재활용공정의 개발이 가장 시급하게 요

구된다고 판단된 수소화공정에서의 폐촉매를 

대상으로 실험을 행하였다. 니켈의 함유량이 높

아 경제성이 뛰어나며 복잡하지 않은 처리조작

에 의하여 회수프로세스가 성립될 수 있는 방

법을 모색하였다. 

  니켈의 회수를 위한 방법으로 습식법 공정을 

채택하였는데 이는 비교적 저농도로 함유된 폐

촉매로부터 니켈을 획득하기 유리한 공정으로 

판단되었다. 

  공기 중에서 산화배소 후 분쇄하여 유통되는 

촉매는 수용액과 잘 반응할 수 있는 상태이기 

때문에 전처리 없이 바로 침출제와 반응시켰다. 

촉매 중에 함유된 니켈을 최대한 침출하고 공

존되어 있는 성분인 알루미늄을 최소화하기 위

한 침출제의 농도 및 고액비를 적절히 조절함

으로서 가능하였다. 

  침출제로서는 산과 암모늄염을 대별하여 사

용하였는데 여기서는 알칼리 침출의 경우를 프

로세스로 나타내었다. 산침출의 실험으로 얻은 

결과, 합성된 공정에서는 제거대상물질인 알루

미늄을 추출 분리하고 회수대상물질인 니켈을 

침전법으로 회수하여 순도가 낮은 니켈화합물

을 획득하는 문제점을 안고 있다. 현재까지 알

루미늄과 니켈이 공존하고 있는 수용액으로부

터 니켈을 우선적으로 추출할 수 있는 용매추
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출제가 제품으로 개발되어 있지 않다. 

  이에 따라 알칼리를 이용하여 니켈만을 선택

적으로 침출할 수 있는 방법을 도입하였다. 

       Ni + NH4
+

 ⇄ Ni(NH3)4
2+

 + H+ 

  위에 기술한 반응식과 같이 암모니아 또는 

암모늄염을 침출제로 이용하고 암모늄이온과 

니켈이온이 결합한 아민착체를 형성함으로서  

알루미늄의 침출을 억제하고 니켈의 선택적 침

출을 시도하였다. 그 결과, 산침출에 비교하여 

니켈의 침출율은 떨어지나 알루미늄이 동반되

지 않은 침출액을 얻을 수 있어 니켈 회수를  

위한 분리공정이 보다 단순해지며, 나아가 니켈

을 용매추출법으로 정제 농축할 수 있어 고순

도 니켈을 회수할 수 있다는 장점을 가진다.

  니켈의 아민착체를 함유한 용액으로부터 니

켈을 추출하기 위한 추출제로 LIX계 킬레이트 

추츨제가 효율적이며, 추출평형에 관련된 반응

식을 다음식으로 나타낼 수 있다.

    Ni(NH3)4
2+ + LIX ⇄ Ni-LIX + NH4

+

  LIX65N 또는 LIX84에 의한 니켈의 아민착체

(Ni(NH3)4
2+)의 추출은 추출종(Ni-LIX)의 안정상

수가 용액상의 착체 안정상수보다 크기 때문에 

추출이 진행될 수 있으며, 니켈은 정량적으로 추

출제에 추출되고, 최종생성물에 적당한 형태의 

산성용액으로 역추출되어 회수가 가능하다. 

Fig. 4. Nickel recovery process from spent 

petroleum catalyst used 

hydrometallugical method. 

  알칼리침출로 부터 얻은 니켈의 분리 프로세

스를 요약하면 Fig. 4와 같이 나타낼 수 있다.

4. 결 론

  첨단산업의 필수불가결한 소재의 하나인 니

켈을 폐기물로부터 획득하기 위하여 본 연구를 

시행하였다. 석유 화학공장의 수소화공정에서 

필수적으로 사용되는 촉매에 함유된 주요성분

인 니켈을 분리 회수하는 방법으로 습식법 처

리공정을 도입하여 실험을 행하였으며, 다음과 

같은 결과를 얻었다.

1. 시료로 사용한 폐촉매는 석유화학의 수소화

공정에서 사용되는 것으로 니켈의 함유량이 

16% 전후로 니켈을 회수할 가치가 있는 원

료로 판단되었다.

2. 니켈을 함유한 폐촉매를 산성용액으로 침출

한 계에서 침출제로 2M-황산, 고액비 2/10

의 조건에서 효율적인 침출이 이루어졌으며, 

얻어진 침출액는 알루미늄과 니켈이 공존하

며 알루미늄을 분리하는 조작이 필요하였다. 

3. 한편, 알칼리 용액으로 폐촉매를 침출한 계

에서는 암모니아수에 염화암모늄을 첨가한 

혼합침출제로부터 아민착체 형성반응에 의

하여 니켈만의 선택적 침출이 가능하였으며, 

혼합침출제의 pH가 약 8의 조건에서 니켈의 

침출율이 가장 뛰어났다. 

4. 산성침출액으로부터 니켈을 회수하기 위하여

는 전처리 조작으로 용매추출법에 의하여 알

루미늄을 분리하고자 추출제로 PC-88A를 

사용하였으며, 평형 pH 4 부근에서 3단의 추

출조작으로 알루미늄을 분리할 수 있었다. 

이 때 니켈의 동반추출량은 거의 없음을 확

인하였으며, 니켈은 라피네이트로 분리하였

다. 니켈 함유 수용액에 가성소다를 첨가하

여 pH를 8.5이상의 영역으로 하면 수산화니

켈의 침전을 획득하였으며, 이를 800℃에서 

30분간 배소함으로써 산화니켈로서 회수가 

가능하였다.

5. 알칼리침출액으로부터 니켈을 회수할 때 킬

레이트추출제인 LIX65N을 이용하여 추출하

였으며, 실험의 조건으로 설정한 범위에서 

수용액 중의 니켈이 거의 정량적으로 추출이 

가능하였다. 이 때 니켈은 99.5% 이상의 순

도로 회수가 가능하였으며, 추출반응에 의하

여 아민착체로부터 니켈이 전량 추출되고 암

모늄이온은 라피네이트에 잔존하여, 이를 재

차 침출제로서 반복사용이 가능하였다.
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6. 알칼리 침출에 의하여 폐촉매를 침출하고 용

매추출 및 침전석출법으로 니켈을 회수한 분

리조작을 합성하여 폐촉매로부터 니켈을 분

리 회수하기 위한 프로세스를 도출하였다.  
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