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Abstract : In this study, sorption characteristics of thermally treated activated alumina (AA) for fluoride were investigated. Sorp-
tion experiments have been conducted in equilibrium and kinetic batch conditions. Also, effects of solution pH and anions on fluo-
ride removal have been observed. The properties of thermally treated (700℃) activated alumina (AA700) and untreated activated 
alumina (UAA) were compared using field-emission scanning electron microscope, energy-dispersive spectrometry, X-ray diffracto-
meter (XRD) analysis, and Brunauer-Emmett-Teller (BET) analysis. From the experiments using AA thermally treated at different 
temperatures (100, 300, 500, 700℃), it was found that at high fluoride concentrations (50, 100, 200 mg/L) the sorption capacity 
of thermally treated AA increased with increasing thermal treatment temperature. At an initial fluoride concentration of 200 mg/L, 
the sorption capacity of AA700 was 3.67 times greater than that of UAA. The BET analysis showed that the specific surface area 
of UAA was about 2 times larger than that of AA700. The XRD analysis indicated that UAA was composed of both boehmite 
(AlOOH) and bayerite (Al(OH)3) while AA700 was Al2O3. The reason that fluoride sorption capacity of AA700 increased despite 
of decrease in specific surface area compared to UAA could be attributed to the change of crystal structure. The kinetic sorption 
test showed that fluoride sorption to AA700 arrived at equilibrium after 24 h. The equilibrium test demonstrated that the maxi-
mum sorption capacity of AA700 was 5.70 mg/g. Additional batch experiments indicated that fluoride sorption to AA700 was the 
highest at pH 7, decreasing at both acidic and basic solution pHs. Also, fluoride sorption to AA700 decreased in the presence of 
anions such as phosphate, nitrate, and carbonate. This study demonstrated that thermal treatment of AA at high temperature could 
increase its sorption capacity for fluoride.
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요약 : 본 연구에서는 열처리한 활성알루미나의 불소흡착특성을 분석하였다. 이를 위하여 평형 및 동적 흡착실험을 수행하

였고, 용액 pH의 영향과 음이온의 존재에 따른 흡착 특성을 살펴보았다. 또한, 열처리한 활성알루미나의 여재특성을 분석하
기 위하여, 전계방출주사현미경(field-emission scanning electron microscope), energy-dispersive spectrometry, X선 회절(X-ray Di-
ffractometer, XRD)분석, 그리고 Brunauer-Emmett-Teller (BET) 비표면적 분석을 수행하였다. 다양한 온도(100, 300, 500, 700℃)
에서 열처리한 활성알루미나의 흡착능을 비교한 결과, 높은 불소 농도(50, 100, 200 mg/L)에서 열처리 온도가 높아짐에 따라
서 활성알루미나의 흡착량이 증가하는 것으로 나타났다. 특히, 불소 초기농도 200 mg/L에서는 700℃에서 고온처리한 활성알
루미나(AA700)의 흡착량이 열처리하지 않은 활성알루미나(UAA)보다 3.67배 큰 것으로 나타났다. AA700과 UAA의 BET분석 
결과, UAA의 단위질량당 비표면적이 AA700의 비표면적보다 약 2배 큼을 알 수 있었다. XRD 분석결과에 의하면, AA700의 
결정구조는 Al2O3인 반면, UAA는 boehmite (AlOOH)와 bayerite (Al(OH)3)가 혼합된 형태로 구성되어 있었다. 열처리에 의하
여 비표면적이 감소하였음에도 불구하고, AA700의 불소 흡착능이 UAA에 비하여 증가한 이유는 결정구조의 변화 때문으로 
판단된다. AA700의 동역학적 흡착실험결과, 불소의 흡착은 24 h 경과 후에 평형에 도달하였다. 또한, 평형 흡착실험결과에 의
하면, 여재 당 불소의 최대 흡착량은 5.70 mg/g으로 나타났다. 용액 pH의 영향을 분석한 결과, pH 7에서 불소 흡착이 가장 높
았으며, 산성과 알칼리성에서는 불소 흡착이 감소하는 것으로 나타났다. 음이온의 영향을 분석한 결과, 인산염, 질산염, 중탄산
염은 불소 흡착을 감소시키는 것으로 나타났다. 본 연구에 의하면, 상용화된 활성알루미나를 이용하여 불소를 제거할 경우, 
고온처리를 통하여 활성알루미나의 흡착능을 증가시킬 수 있을 것으로 판단된다.
주제어 : 불소, 활성알루미나, 열처리, 흡착, 배치실험

1. 서 론

불소(fluoride)는 자연적으로 지각에 존재하는 원소이기도 

하지만, 산업생산과정에서 발생하는 산업폐수에 함유되어 

오염물질로써 수계에 배출되기도 한다. 불소는 음용수 속에 
소량 존재할 경우 충치를 예방하는 긍정적인 효과를 나타

내지만, 다량 존재할 경우에는 뼈와 치아에 불소침착증(flu-
orosis)을 유발하기 때문에 유해물질로 취급된다. 불소는 

매우 좁은 범위에서 인체에 긍정적인 영향과 부정적인 영

향을 나타낸다.1) 세계보건기구(WHO)는 먹는물 중 불소허

용기준을 1.5 mg/L 이하로 권장하고 있다. 국내에서도 먹는

물 수질기준 및 검사 등에 관한 규칙(환경부령 제122호, 2002. 
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6.21)을 제정하여, 불소허용기준을 수돗물에서는 1.5 mg/L 
이하, 샘물 및 먹는샘물은 2.0 mg/L 이하로 정하고 있다. 전
세계적으로 25개 국가에서 2억이 넘는 인구가 음용수로 이

용되는 지하수 내에 존재하는 높은 불소 농도로 인한 질병

으로 고통 받고 있다. 특히, 에리트레아(Eritrea)에서 말라위

(Malawi)까지 이어지는 동아프리카 지역과 터키에서 이라

크, 이란, 아프가니스탄, 인도, 태국, 중국을 지나는 지역은 

대표적으로 높은 불소 농도가 문제시 되는 지역이다.1) 문
헌에 보고된 조사결과에 의하면, 국내의 경우 공공 우물정

의 10%가 불소허용기준인 1.5 mg/L을 초과하는 것으로 나

타났다.2)

물속에 존재하는 불소를 제거하기 위하여 응집․침전법

이 가장 보편적으로 사용되어 왔다. 하지만, 불소를 저농도

로 낮추기가 불가능하거나 과대한 양의 응집제를 사용해야 

한다는 단점이 있다.3) 응집․침전법 외에도 불소를 제거하

기 위하여 다양한 방법들, 즉, 막여과,4,5) 전기응집․부상,6,7) 
전기화학,8) 유동상 침전,9) 이온 교환,10,11) Donnan 투석,12,13) 
전기투석,14) 그리고 흡착15~17)이 적용되었다. 그 중, 흡착에 

의한 불소 제거방법은 비용이 저렴하고, 적은 에너지가 요구

되며, 환경친화적이고, 유지관리가 쉽다는 장점이 있다. 특
히, 인도와 중국과 같은 불소로 고통 받는 국가는 불소를 경

제적으로 처리할 수 있는 방법이 필요한데, 흡착은 경제적인 
측면에서나 관리적인 측면에서 적용성이 높은 방법이다.

불소의 흡착제거를 위하여 다양한 흡착제, 즉, 활성알루

미나(activated alumina), 비결정알루미나(amorphous alumina), 
활성탄(activated carbon) 등이 이용되었다.18,19) 또한, 석회, 
목탄, 나무껍질, 쌀겨, 톱밥 등 저가의 흡착물질을 이용한 

경제적인 불소 제거에 대한 연구가 많이 이루어졌다.20~25) 
그 중 활성알루미나는 불소 제거를 위한 대표적인 흡착제

로써, 여러 연구자들에 의해 불소에 대한 흡착특성(반응시

간, pH의 영향, 경쟁이온의 영향 등)이 분석되었다.18,26,27)

본 연구의 목적은 열처리한 활성알루미나의 불소흡착특

성을 살펴보는데 있다. 이를 위하여 평형 및 동적 흡착실험

을 수행하였고, 불소흡착에 대한 용액 pH와 음이온의 영향 

등을 살펴보았다. 또한, 고온처리한 활성알루미나와 열처

리하지 않은 활성알루미나의 특성을 비교분석하기 위하여, 
전계방출주사현미경(field-emission scanning electron micro-
scope, FESEM), energy-dispersive spectrometry (EDS), X선 

회절(X-ray Diffractometer, XRD)분석, 그리고 Brunauer- 
Emmett-Teller(BET) 비표면적 분석을 수행하였다.

2. 재료 및 방법

2.1. 흡착제

본 실험에 앞서 흡착제로 흔히 사용되는 방해석(calcite), 
백운석(dolomite), 입상활성탄(granular activated carbon, GAC), 
활성알루미나, 알루미늄 피복모래(aluminum coated sand), 
철 피복모래(iron coated sand), 고로슬래그(blast furnace 

slag), 그리고 제강슬래그(steel slag)의 불소 흡착능을 비교

하는 예비실험을 실시하였다. 활성알루미나를 제외한 여재

는 35번과 10번 체로 체질하여 입경분포가 0.5~2.0 mm 크
기로 선별하였다. 여재는 증류수로 3회 세척하여 여재 표

면의 불순물을 제거하고, 17.6 psi에서 20분 동안 고온 고압

에서 멸균한 후, 105℃의 오븐에서 1~2일 동안 건조하여 사

용하였다. 활성알루미나는 미국 ALCOA 사의 F-200 제품

을 사용하였으며, 제품의 특성은 평균 입경이 3.2 mm, 비
표면적은 355 m2/g, 전체 공극 부피는 0.5 cm3/g, 겉보기 밀

도는 769 kg/m3, 화학적 조성은 Al2O3 93.1%, SiO2 0.02%, 
Fe2O3 0.02%, Na2O 0.30%, 회화 후 제거된 성분의 무게 비

(loss on ignition, LOI)는 6.5%이다. 활성알루미나의 불소 흡

착능을 증진시키기 위하여 전기로(FMA1, Visionlab21, Korea)
를 이용하여 열처리를 하였으며, 열처리 온도는 100, 300, 
500, 700℃로 설정하였다.

활성알루미나의 온도에 따른 여재의 표면 특성은 FESEM 
(SUPRA 55VP, Carl Zeiss, Germany)를 이용하여 흡착재 

표면을 관찰하였다. 여재의 원소 구성은 EDS (XFlash 4000, 
Bruker, Germany)를 통하여 정성적으로 분석하였다. 고온

(700℃)처리 전후의 활성알루미나의 광물 형태를 알아보기 

위해서 XRD (D8 Advance, Bruker, Germany) 분석을 실행

하였으며, 40 kV, 40 mA, CuKα radiation (λ=1.5406 Å)을 

이용하여 측정하였다. 그리고 BET 비표면적은 N2 가스의 

흡착-탈착 기법(ASAP 2010, Micromeritics, USA)을 이용하

여 측정하였다.

2.2. 배치 실험

실험에 사용된 불소 용액은 멸균된 증류수에 적당량의 

불화 나트륨(NaF)를 녹여, 1,000 mg/L 불소 표준액 용액을 

제조한 후, 표준액을 희석하여 사용하였다. 1 g의 여재와 50 
mg/L의 불소 용액 30 mL를 50 mL의 Falcon 튜브에 넣고, 
시료를 혼합반응기(Shaking incubator)에서 100 rpm 조건으

로 24시간 반응시켰다. 시료를 채취하기 전에 안정화를 위

해서 1시간 정도 정치시킨 후, 현탁액을 0.45 µm 여과지에 

여과시킨 후에 용액의 불소이온농도를 불소이온전극(9617 
BNWP, Thermo, USA)을 이용하여 측정하였다. 다른 이온

들의 간섭을 피하기 위하여 이온강도조절 완충용액(58 g 
NaCl, 57 mL CH3COOH, 6 M NaOH 용액 150 mL, 1,000 
mL 용액)을 불소 시료용액과 1:1로 혼합하여 희석하였다. 
흡착된 불소의 양은 질량보존의 법칙에 따라, 주입된 양에

서 용액에 잔재하는 불소농도를 감하여 산정하였다.
예비실험 결과(Fig. 1), 여재 중에서 불소 제거능이 가장 

좋은 활성알루미나를 전기로(FMA1, Visionlab21, Korea)를 

이용하여, 100, 300, 500, 700˚C에서 24시간 동안 열처리를 

한 후, 불소 제거능을 비교하였다. 이때, 1 g의 활성알루미

나와 50 mg/L의 불소 용액 30 mL를 50 mL의 Falcon 튜브

에 넣고, 앞선 실험과 동일한 방법으로 교반한 후 불소농도

를 측정하였다.
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Fig. 1. Preliminary experimental results for fluoride adsorption ca-
pacity of various adsorbents.

다양한 온도에서 열처리한 활성알루미나의 불소 흡착실

험을 실시한 후, 실험결과를 바탕으로(Fig. 2) 700˚C에서 열

처리한 활성알루미나를 이용하여 다음 단계의 흡착실험, 즉, 
동적 흡착실험(kinetic sorption test), 평형 흡착실험(equili-
brium sorption test), 용액의 pH에 따른 흡착실험, 여재의 

주입량에 따른 흡착실험, 다른 음이온과의 경쟁 흡착 실험 

등을 수행하였다. 동적 흡착실험은 1 g의 활성알루미나와 

50 mg/L의 불소 용액 30 mL에 넣고, 1, 2, 4, 6, 12, 24 h 
마다 불소용액의 농도를 측정한 후, 시간에 따른 불소의 여

재에 흡착량을 산정하였다. 평형 흡착실험도 동일한 조건

에서 24 h 반응한 후 흡착량을 분석하였다. 용액의 pH에 따

른 흡착실험의 경우, 용액의 pH를 NaOH 또는 HNO3를 이

용하여 조절한 후(pH 4, 6, 7, 8, 10) 흡착량을 비교하였다. 
여재의 주입량에 따른 불소의 흡착실험은 여재의 주입량을 

1, 3, 5, 7 g으로 변화시키고, 용액의 불소 농도는 50 mg/L
로 동일한 조건에서 불소 제거율을 살펴보았다. 물속에 흔

히 존재하는 다른 음이온의 영향을 분석하기 위해서, 동일

하게 Na로 구성된 약품을 사용하여, NaH2PO4 (10 mgPO4/L), 
Na2SO4 (100 mgSO4/L), NaNO3 (10 mgNO3/L), NaHCO3 (100 
mgHCO3/L)를 제조하였다. 이 때의 불소 농도는 50 mg/L로

Fig. 2. Fluoride adsorption capacity of activated alumina ther-
mally treated at various temperatures.

설정하였다. 각각 용액의 pH는 7.5, 7.3, 7.2 그리고 8.0 이
었다.

2.3. 데이터 분석

동역학적 흡착실험결과는 다음 유사 1차 모델(pseudo first- 
order model)과 유사 2차 모델(pseudo second-order model)
을 이용하여 분석하였다.28,29)

( )[ ]tkqq et 1exp1 −−= (1)

ee

t

q
t

qk

tq
+

=

2
2

1 (2)

여기에서 qt는 시간 t일 때 여재 단위질량당 흡착된 불소의 

양(mgF/g), qe는 평형상태에 도달하였을 때 여재 단위질량

당 흡착된 불소의 양(mgP/g), k1은 유사 1차 반응 상수 (1/h), 
그리고 k2는 유사 2차 반응 속도 상수(g/mgP/h)이다. 또한, 
또한, 동역학적 실험결과는 입자내 확산모델(intra-particle 
diffusion model)30)을 이용하여 분석하였다.

CtKq ipt += 2/1
(3)

여기에서 C는 절편이고 Kip는 입자내 확산의 속도상수이다.
등온 흡착 실험결과는 Langmuir와 Freundlich 모델을 이

용하여 분석하였다.

CK
CKQ

S
L

Lm

+
=

1 (4)

n
FCKS = (5)

여기에서 S는 단위 질량의 여재 당 흡착된 불소의 양 (mgF/ 
g), C는 평형 상태에서 액상의 불소의 농도(mgF/L), KL은 

결합 에너지와 관계된 Langmuir 흡착 상수(L/mgF), Qm은 

단위 질량의 여재 당 불소의 최대 흡착량(흡착 용량) (mgP/ 
g), KF는 분배 계수(L/g), 그리고 n는 Freundlich 상수이며, 
KL, Qm, KF, 그리고 n은 실험 결과에 Langmuir 모델과 Fre-
undlich 모델을 적용하여 값을 구하였다.

3. 결과 및 고찰

3.1. 불소 흡착능 비교

예비실험 결과를 통해 얻어진 다양한 흡착제의 불소 흡

착량(mg/g)을 Fig. 1에 나타내었다. 불소 흡착량은 활성알

루미나(0.366 mg/g), 입상활성탄(0.120 mg/g), 알루미늄 피

복모래(0.104 mg/g), 제강슬래그(0.098 mg/g), 고로슬래그



989大韓環境工學會誌 論文

고온 처리된 활성알루미나를 이용한 불소 제거

대한환경공학회지 제32권 제10호 2010년 10월

Fig. 3. SEM images and EDS patterns of untreated alumina (a, c, e) and activated alumina treated at 700℃ (b, d, f). [bar=200 
µm (a, b) and 2 µm (c, d)].

(0.065 mg/g), 철 피복모래(0.057 mg/g), 방해석(0.023 mg/g), 
백운석(0.023 mg/g) 순으로 높은 것으로 나타났으며, 활성

알루미나가 다른 흡착제에 비하여 입경이 큼에도 불구하

고, 큰 불소 흡착능을 갖는 것으로 나타났다. 또한, 예비실

험 결과를 분석해 보면, Al을 함유하는 흡착제가 Fe 또는 

Ca를 함유한 흡착제 보다 불소 흡착능이 크고, Ca를 함유

하는 흡착제의 불소 흡착능이 가장 작은 것으로 나타났다.
다양한 온도에서 열처리한 활성알루미나의 불소 흡착량

을 Fig. 2에 나타내었다. 낮은 불소 초기농도(10, 25 mg/L)
에서는 열처리 온도에 따라서 활성알루미나의 불소 흡착량

이 큰 차이가 없다. 25 mg/L의 초기농도에서 열처리하지 않

은(untreated) 활성알루미나와 700℃에서 열처리한 활성알

루미나의 흡착량이 차이가 없는 것으로 나타났다. 하지만, 
높은 불소 초기농도(50, 100, 200 mg/L)에서는 열처리 온도

가 높아짐에 따라서 활성알루미나의 흡착량이 증가하는 것

으로 나타났다. 불소 초기농도 50 mg/L에서는 700℃에서 

열처리한 활성 알루미나의 불소 흡착량(0.518 mg/g)이 열

처리하지 않은 활성알루미나의 흡착량(0.327 mg/g)보다 

1.58배 크며, 100 mg/L에서는 1.64배, 200 mg/L에서는 3.67
배 큰 것으로 나타났다. 즉, 불소 초기농도가 증가할수록, 
700℃ 열처리한 활성알루미나의 흡착량과 열처리하지 않

은 활성알루미나의 흡착량의 차이가 증가하는 것으로 나타

났다.
열처리하지 않은 활성알루미나와 700℃로 열처리한 활성

알루미나의 FE-SEM 이미지(3a-3d)와 EDS 분석결과(3e-3f)
를 Fig. 3에 나타내었다. 열처리하지 않은 활성알루미나와 

열처리된 활성알루미나는 모두 구슬형태를 나타내고 있으

며, 표면은 다공질 형태를 나타내고 있다. EDS 분석결과, 
열처리하지 않은 활성알루미나와 열처리한 활성알루미나 

모두 Al, O, C로 동일한 원소로 구성되어 있음을 알 수 있

다. BET분석 결과, 열처리하지 않은 활성알루미나의 단위

질량당 비표면적(271.4 m2/g)은 700℃로 열처리한 활성알

루미나의 비표면적(133.0 m2/g)보다 약 2배 큼을 알 수 있

다. 이러한 분석결과를 통해서, 활성알루미나를 열처리할 경

우 비표면적이 감소함을 알 수 있었다.
열처리하지 않은 활성알루미나와 700℃로 열처리한 활성

알루미나의 XRD 분석결과를 Fig. 4에 나타내었다. XRD 분
석결과에 의하면, 700℃로 열처리한 활성알루미나의 결정

구조는 Al2O3이다. 반면, 열처리하지 않은 활성알루미나는 

boehmite (AlOOH)와 bayerite (Al(OH)3)가 혼합된 형태로 

구성되어 있는데, 활성알루미나의 제조사에서 제시한 결정

Fig. 4. XRD patterns of (a) untreated activated alumina: AlOOH 
(red peak)+Al(OH)3 (blue peak); (b) activated alumina 
treated at 700℃: Al2O3 (red peak).
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구조(Al2O3)와 달랐다. 그 이유는, 수분과 강하게 결합하는 

특성을 갖고 있는 활성알루미나가 습도가 높은 곳에서 보

관되어 수분과 결합하여 결정구조가 변하였기 때문으로 판

단된다. 분석결과에 의하면, Al2O3가 AlOOH 또는 Al(OH)3 
보다 강한 불소 흡착능을 갖는 것으로 나타났다. 따라서, 
상용화된 활성알루미나를 이용한 불소 제거 시, 사용 전에 

고온처리를 통하여 불소 흡착능을 높일 수 있을 것으로 판

단된다.

3.2. 700oC에서 열처리한 활성 알루미나의 불소 흡착특성

700℃에서 열처리한 활성알루미나의 시간에 따른 불소 

제거량을 Fig. 5에 나타내었다. 불소의 흡착은 24 h 경과 후

에 평형에 도달하였다. 유사 1차 모델과 2차 모델을 이용

하여 실험 측정결과를 해석하여 획득된 변수 값을 Table 1
에 나타내었다. 유사 1차 모델에서 불소의 초기 농도가 50 
mg/L일 때 qe는 0.568 mg/g이고 k1은 0.213 1/h이다. 300 
mg/L에서는 qe는 1.704 mg/g이고 k1은 0.518 1/h으로, 300 
mg/L에서 불소의 흡착반응은 50 mg/L에서 보다 평형 흡착

량이 크고 반응 속도가 빠름을 알 수 있다. 유사 2차 모델

에 의해서 분석된 결과 qe 값은 유사 1차 모델을 통해서 분

석된 값보다 크게 나타났으며, 불소 초기 농도가 50 mg/L
에서 qe는 0.697 mg/g, 300 mg/L에서는 1.924 mg/g이었다. 
Table 1에 제시한 상관계수 값(R2)에 의하면, 유사 1차 모델

과 2차 모델 모두 실험결과에 잘 부합하는 것으로 나타났다.
입자내 확산모델을 이용한 동역학적 흡착실험의 분석결

과는 Fig. 6에 나타내었다. 불소의 초기농도가 50 mg/L에서

Fig. 5. Kinetic adsorption data and models for activated alu-
mina treated at 700℃.

Table 1. Model parameters for pseudo first-order and pseudo 
second-order models obtained from kinetic sorption 
experiments (activated alumina treated at 700℃)

Initial
concentration

(mg/L)

Pseudo first-order
model

Pseudo second-order 
model

qe

(mg/g)
k1

(1/h)
R2 qe

(mg/g)
k2

(g/mg/h)
R2

50
300

0.568
1.704

0.213
0.518

0.970
0.954

0.697
1.924

0.311
0.354

0.954
0.990

Fig. 6. Intraparticle diffusion model for activated alumina treated 
at 700℃: (a) full x-scale; (b) initial step.

는 t1/2에 대한 qt 값의 관계가 선형이고 직선의 절편이 원

점을 지나므로, 불소 흡착은 입자내 확산에 의한 것으로 나

타났다.31) 반면, 불소의 초기농도가 300 mg/L에서는 직선

이 원점을 지나지 않으므로, 불소 흡착메커니즘이 표면흡

착과 동시에 입자 내의 분산이 복합적으로 일어나는 것으

로 나타났다.32)

불소의 평형 흡착실험 결과를 Fig. 7에 제시하였고, 흡착

모델과 관련된 모델 파라미터 값들은 Table 2에 나타내었

다. Freundlich 모델에서 분배계수(KF)는 0.136 L/g이었다. 
n은 0.478으로 1보다 작은 값을 보였는데, 흡착제와 불소이

온 사이에 강한 결합이 형성됨을 알 수 있다.33) Langmuir 
모델에서는 단위 질량의 여재 당 불소의 최대 흡착량(Qm)

Fig. 7. Equilibrium adsorption data and models for activated 
alumina treated at 700℃.
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Table 2. Model parameters for Langmuir and Freundlich mo-
dels obtained from equilibrium sorption experiments 
(activated alumina treated at 700℃)

Langmuir model Freundlich model

Qm

(mg/g)
KL

(L/mg)
R2 KF

(L/g)
n R2

5.70 0.0023 0.967 0.136 0.478 0.970

은 5.70 mg/g이며, 흡착 상수값(KL)은 0.0023 L/mg이었다. 
Freundlich 모델과 Langmuir 모델의 상관계수값(R2)은 각각 

0.970과 0.967로, 모두 실험결과에 잘 부합하는 것으로 나

타났다.

3.3. 용액 pH, 흡착제 주입량, 경쟁이온의 영향

700℃에서 열처리한 활성알루미나의 용액의 pH에 따른 

불소 흡착량의 변화를 Fig. 8에 나타내었다. 실험결과에 의

하면, 활성알루미나는 pH 7.0에서 가장 높은 흡착능(0.750 
mg/g)을 보였다. pH가 4.5에서 7.0으로 높아짐에 따라, 불소 
흡착량은 0.465 mg/g에서 0.750 mg/g으로 증가하였다. 하
지만, pH가 7.0에서 10.0으로 증가함에 따라, 불소 흡착량

은 0.750 mg/g에서 0.326 mg/g으로 감소하였다. pH가 낮은 

경우에는, Al이 용해되어 불소이온(F-)과 AlF2
+, AlF2+, 그리

고 AlF3와 같은 화합물을 형성하는데, 낮은 pH에서는 활성

알루미나(Al2O3) 표면도 또한 양전하를 나타내기 때문에, 
불화알루미늄 이온과 활성알루미나가 정전기적으로 반발하

게 되어 흡착이 감소하는 것으로 알려져 있다.18,26) 높은 pH
의 경우, 활성알루미나에 의한 불소제거는 두 가지 요인에 

의해 감소된다. Al2O3의 등전점(point of zero charge)은 8이
므로,26) 높은 pH에서 활성알루미나 표면은 음전하를 띈다. 
따라서, 활성알루미나 표면과 불소이온 사이에 정전기적 

반발력이 발생되어 불소 흡착이 감소된다. 또한, 높은 pH
에서 다량 존재하는 수산화 이온(OH-)이 활성알루미나 표

면에 존재하는 흡착지점에 불소이온과 경쟁하여 불소 흡착

이 감소된다.

Fig. 8. Effect of solution pH on adsorption capacity for acti-
vated alumina treated at 700℃.

Fig. 9. Effect of adsorbent dose on adsorption capacity of 
activated alumina treated at 700℃.

700℃에서 열처리한 활성알루미나의 흡착제의 주입량에 

따른 불소의 제거량을 Fig. 9에 나타내었다. 흡착제의 주입

량이 1 g에서 7 g으로 증가시켰을 때 불소 총 제거량은 0.447 
mg에서 1.087 mg으로 증가하였으나, 흡착제 단위 질량당 

불소 제거량은 0.447 mg/g에서 0.155 mg/g으로 감소하였다. 
흡착제의 주입량이 증가함에 따라서 불소 총 제거량은 증

가하지만, 흡착제 단위 질량당 불소 제거량은 감소하는 것

으로 나타났다.
경쟁 이온이 존재할 때, 700℃에서 열처리한 활성알루미

나의 불소 흡착량을 Fig. 10에 나타내었다. 다른 음이온이 

존재하지 않을 경우, 활성알루미나의 단위 질량당 불소의 

제거량은 0.518 mg/g이었다. 인산염(PO4
3-)이 10 mgPO4/L 

존재할 경우, 불소 제거량은 0.423 mg/g으로 나타났는데, 인
산염 존재 시 활성알루미나의 불소 흡착이 감소함을 알 수 

있다. 이는 Al과 인산염은 강한 결합을 형성하기 때문에,34) 
인산염의 존재는 불소 흡착에 있어서 방해가 될 수 있다. 
Tang 등27)의 실험 결과에 의하면, 인산염의 농도가 10에서 

300 mgPO4-P/L로 증가함에 따라, 불소 흡착은 감소하였다. 
질산염(NO3

-)과 중탄산염(HCO3
-)이 각각 10 mgNO3/L, 100 

mgHCO3/L 존재 시, 활성알루미나의 불소 흡착은 0.421 mg/ 
g과 0.389 mg/g으로 질산염과 중탄산염의 존재는 활성알루

미나의 불소 흡착을 감소시키는 것으로 나타났다. 황산염

(SO4
2-)이 100 mgSO4/L 존재할 경우, 불소 제거량은 0.510 

mg/g으로 나타났는데, 다른 음이온이 존재하지 않을 경우

와 비교할 때 거의 차이가 없는 것으로 나타났다. Ku와 

Chiou26)는 활성알루미나의 불소 흡착 시 황산염의 영향은 

pH에 따라서 다르게 나타나는 것으로 보고하였다. 즉, pH
가 5 이하에서는 황산염의 존재가 불소 흡착에 부정적인 영

향을 미치지만, 중성이나 알칼리성 pH에서는 Al이 황산염

보다는 수산화 이온과 주로 결합을 형성하기 때문에, 황산

염이 불소 흡착에 미치는 영향은 미미한 것으로 보고하였다. 
본 실험에서, 용액의 pH는 7.3(황산염 100 mgSO4/L)으로 

중성이기 때문에, 불소 흡착에 미치는 황산염의 영향은 미

미한 것으로 판단된다. 본 연구 결과를 통해서 황산염을 제

외한 인산염, 질산염, 중탄산염은 활성 알루미나의 불소 제

거에 부정적인 영향을 미치는 것으로 나타났다.
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Fig. 10. Effect of competing anions on adsorption capacity of 
activated alumina treated at 700℃.

4. 결 론

본 연구에서는 열처리한 활성알루미나의 불소 흡착특성

을 분석하였다. 다양한 온도에서 열처리한 활성알루미나의 

흡착능을 비교한 결과, 높은 불소농도에서 열처리 온도가 

높아짐에 따라서 활성알루미나의 흡착량이 증가하는 것으

로 나타났다. 열처리하지 않은 활성알루미나와 고온처리한 

활성알루미나의 BET분석 결과, 열처리하지 않은 활성알루

미나의 단위질량당 비표면적이 고온처리한 활성알루미나

의 비표면적보다 약 2배 큼을 알 수 있었다. XRD 분석결

과에 의하면, 고온처리한 활성알루미나의 결정구조는 Al2O3

인 반면, 열처리하지 않은 활성알루미나는 boehmite (AlOOH)
와 bayerite (Al(OH)3)가 혼합된 형태로 구성되어 있었다. 열
처리에 의하여 비표면적이 감소하였음에도 불구하고, 고온

처리된 활성알루미나의 불소 흡착능이 열처리하지 않은 활

성알루미나에 비하여 증가한 이유는 결정구조의 변화 때문

으로 판단된다. 고온 처리된 활성알루미나의 흡착실험을 

통하여 pH의 영향을 분석한 결과, pH 7에서 불소 흡착이 

가장 높은 것으로 나타났다. 또한, 음이온의 영향을 분석한 

결과, 인산염, 질산염, 중탄산염은 불소 흡착을 감소시키는 

것으로 나타났다. 본 연구결과, 상용화된 활성알루미나를 

이용하여 불소를 제거할 경우, 고온처리를 통하여 여재의 

흡착능을 증가시킬 수 있을 것으로 판단된다.
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