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본 연구에서는 다양한 용도로 사용되는 일라이트의 분산성 및 분산안정성을 향상시키고자, 습식 볼밀 분쇄법을 이용

하여 일라이트의 입도를 저감하였다. 분쇄 시간에 따른 일라이트의 입도와 입도분포 및 분산특성의 변화를 고찰하였

으며, 또한 여러 가지 pH조건에서 두 시간 동안 습식 볼밀 분쇄 처리하여 얻은 일라이트 분산용액의 분산성 및 분산안

정성을 평가하였다. 일라이트의 입도분석 결과 분쇄시간의 증가에 따라 입자의 크기가 현저히 감소하였으며, 2 h의 

분쇄시간을 기점으로 입도저감의 효과가 저하됨을 확인하였다. 또한, 입도분포분석 결과 분쇄시간의 증가에 따라 입

자가 균일해지는 것을 확인하였다. X‐선 회절분석 결과 분쇄에 의한 결정구조의 변화는 나타나지 않았으나 입도저감 

또는 박리현상으로 인하여 특성 피크의 강도가 입도저감 시간의 증가에 따라 약해지는 것을 확인하였다. Zeta potential 

분석 결과, 분쇄시간이 증가함에 따라서 분산성이 높아지는 것을 확인하였다. 분산 안정성 측정 결과 pH 2에서 분쇄 

처리한 일라이트의 분산안정성이 가장 낮았고 pH가 증가함에 따라서 표면 이온화도의 증가로 분산성 및 분산안정성

이 향상되는 것을 확인하였다. 이러한 결과로부터 일라이트는 습식 볼밀 분쇄처리 시간을 증가시킬수록 입자 크기가 

감소하고 표면 에너지 증가 및 입자간의 반발력 상승으로 분산성 및 분산안정성이 향상되는 것을 확인할 수 있었다.

In this study, illite was size-reduced using a wet-ball-milling treatment to improve its dispersion. Changes in illite particle 

size, size distribution, and dispersion characteristics after varying the treatment period were investigated. And the dispersion 

and dispersion stability of illite solution after 2 h wet ball milling treatment with different pH conditions were also evaluated. 

The illite particle size significantly decreased as the treatment time increased and the size reduction effect of wet ball milling 

deteriorated above 2 h treatment time. In addition, illite particle size was more evenly distributed as the treatment time 

increased. X-ray diffraction (XRD) analysis showed that no crystal structural changes of illite were induced, but the charac-

teristic peak of illite the weaker due to the size reduction and exfoliation, as the treatment time increased. Zeta potential 

analysis showed that the illite dispersion improved, as the treatment time increased. The illite wet-ball-mill treated at pH 

2 had the lowest dispersion stability. Illite dispersion and dispersion stability increased as pH increased, due to the increase 

in surface ionization. Hence, the results showed that as the treatment time increased, the illite particle size decreased, and 

dispersion and dispersion stability improved due to the increase in surface energy and repulsion force between particles.
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1. 서    론
1)

  일라이트는 Grim 등에 의하여 1937년 최초로 명명된 퇴적암층에 

존재하는 운모류 광물로서 일반적으로 K0.8‐0.9(Al, Fe, Mg)2(Si, Al)4 

O10(OH)2의 화학조성을 가지고 있다[1,2]. 백운모와 구조가 비슷하나 

결정도가 낮은 특징을 가지고 있으며 그 구조를 Figure 1에 나타내었
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다[2,3]. 일라이트는 세계적으로 캐나다 퀘백주, 미국 일리노이주, 펜

실베니아주, 중국 사천성, 호주 등에 분포하고 있으며 국내에는 충북 

영동지역에서 광맥 형태로 상당량 분포하고 있다[4]. 일라이트는 원적

외선 방출 및 온열효과, 음이온방출, 중금속 흡착, 유독가스 흡착 및 

탈취, 분해 효능으로 물, 토양, 대기의 탁월한 정화능력을 나타내고 다

이어트 효과, 체내 독소 세정 등의 효능을 가지고 있다[4]. 그러나 이

와 같이 우수한 효능에도 불구하고 일정크기 이하의 미분체 제작이 

어렵고 용매 내에서 낮은 분산특성을 가지고 있기 때문에 다양한 응
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Figure 1. Chemical structure of illite.

Figure 2. Preparation method of dispersed illite solution.

용이 이루어지지 않고 있다[5]. 현재 화장품 및 페인트, 충전제 등 산

업원료로 사용하기 위한 일라이트는 천연에서 산출되는 상태로 이용

할 수 없고 최종 제품의 규격에 맞게 선별, 가공 등 처리과정을 거쳐 

안정된 콜로이드성 분산용액으로 제조하여야 한다[6]. 특히 충전제로

서 이용을 위한 주 목적은 강도나 각종 성질의 개량 및 원가 절감을 

위한 것으로 이를 위해서는 일라이트의 입도 저감에 따른 분산 안정

화에 대한 연구가 필요한 실정이다[7-9].

  입자 크기 및 입도 분포를 균일하게 처리하는 방법으로는 콘크러셔

(cone crusher), 커터밀(cutter mill), 디스크밀(disk mill), 롤러분쇄기, 

제트분쇄기, 볼밀(ball mill) 등이 알려져 있고, 입자를 용매에 혼합시

켜서 분산성을 향상시키는 방법으로는 자석 교반기, 임펠러 교반기, 

원통형 교반기, 패들 교반기 등이 사용되고 있다[10,11]. 한편, 최근 입

도조절과 분산성 향상을 동시에 수행 할 수 있는 습식 볼밀 분쇄방법

에 대한 관심이 높아지고 있다[12]. 습식 볼밀 분쇄방법은 기계적 분

산방법으로서 화학적 분산방법에 비하여 공정이 간단하고 생산비용

이 저렴하며 건식 볼밀방법의 단점인 입자간의 응집현상까지 억제시

킨 획기적인 방법으로 널리 사용되고 있다[13]. 더구나 본 실험에서 

사용한 페인트쉐이커(paint shaker)는 습식 볼밀 분쇄법을 사용하는 동

시에 기존 볼밀 방법에 교반효과를 더한 방법으로 회전운동과 왕복운

동을 동시에 수행하여 분쇄효과를 높이고 입자간의 응집현상을 억제

시킨 획기적인 분쇄장치이다[14]. 한편, 일라이트는 pH 조건에 따라서 

분산특성이 변화하는 것으로 알려져 있다[15].

  따라서, 본 연구에서는 일라이트의 입도 저감 및 분산성을 향상시

키고자 분쇄용액의 pH를 조절하는 습식 볼밀 분쇄방법을 이용하여 

일라이트를 물리화학적으로 처리하였다. 또한 고분자 복합체 제조 시 

필러의 분산용매로 가장 많이 사용되는 메탄올을 용매로 하고 처리 

pH 및 분쇄 시간에 따른 일라이트의 입도, 입도분포 및 분산특성을 

고찰하여 차후 다양한 응용을 위한 기초자료로 활용하고자 한다.

2. 실    험

2.1. 실험 재료

  본 실험에 사용된 일라이트는 충북 영동지방에서 채굴되는 국내산 

일라이트(용궁일라이트, 1000 mesh)를 사용하였다. 일라이트의 입도

저감을 위하여 습식 볼밀 분쇄기(오션과학사, 페인트쉐이커(COAD- 

1114))를 사용하였다. 일라이트의 분산용매로는 메탄올(SAMJUNG 

Co. Ltd, 98%)을 사용하였고, 분쇄매체는 내마모성, 내식성이 강한 지

르코니아 볼(ZrO2 ball, Korea Precision steel ball Co. Ltd, 1 mm)을 

사용하였다.

2.2. 실험 방법

2.2.1. 습식 볼밀 분쇄법을 이용한 일라이트의 입도조절

  일라이트의 입도저감을 위한 습식 볼밀 분쇄방법은 예비 실험을 통

하여 확립하였고, 그 최적 조건은 다음과 같다. 먼저 스테인레스비커

에 일라이트와 메탄올 및 지르코니아 볼을 무게비 1 : 1 : 1로 혼합하여 

넣는다. 이 스테인레스 비이커를 페인트쉐이커 장치에 장착한 후 600 

rpm의 속도로 분쇄를 실시하였다. 분쇄는 각각 1.0, 2.0, 3.0 h으로 하

여 실시하였고, 분쇄가 완료된 일라이트 분산 용액은 표준망체 32 

mesh (체 눈의 크기, 500 µm)를 사용하여 시료와 지르코니아 볼을 분

리하였다. 이렇게 습식 볼밀 분쇄법에 의하여 입도저감된 일라이트의 

샘플이름을 처리 시간에 따라 각각 WBM-0, WBM-1, WBM-2, WBM-3

으로 명명하였으며, 그 제조공정을 Figure 2에 나타내었다.

2.2.2. 특성 평가

  일라이트의 입도 및 표면 형상은 FE-SEM (Hitachi, S-4700)을 통하

여 관찰하였고, 일라이트의 결정성은 XRD (D/MAX‐2200 Ultima/PC, 

Rigaku Co., Japan) 분석을 통하여 확인하였다. 또한, 일라이트의 입도

와 입도분포는 레이저입도분석기(HELOS/RODOS & SUCELL, Sympa-

tec GmbH)를 통하여 분석하였다. 다중 광산란(multiple light scatte-

ring)법을 이용한 입도 분산성 측정기(Formulaction, L’Union, Turbiscan)

와 Zeta Potential (ELS‐8000, OTSUKA Electronics) 분석을 통하여 입

도저감에 따른 분산성을 확인하였다.

ZrO2 bollMeOHIllite

Mixing

Crushing

Separation
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Figure 4. Particle size distribution of illite.

    

    

Figure 5. SEM images of the samples; (a) WBM-0, (b) WBM-1, (c) WBM-2 and (d) WBM-3.

3. 결과 및 고찰

3.1. 분쇄시간에 따른 입도 및 입도분포 분석

  미처리 일라이트(기준 시료) 및 습식 볼밀 분쇄법에 의하여 입도저

감된 일라이트의 입자 크기를 Figure 3에 나타내었다. 5.43 µm의 입자

경을 갖는 WBM-0의 평균입도는 분쇄시간이 증가할수록 감소하는 경

향을 나타내었고, 분쇄시간이 3.0 h인 WBM-3는 1.99 µm로 WBM-0보다 

약 64% 감소된 입도를 나타내었다. 일라이트의 입도는 초기 2 h 까지

는 시간 기준별 약 30∼40%의 감소 경향을 나타내었으나, 2.0 h 이후

에서는 약 10%의 감소효과를 나타내어 그 감소율이 현저히 낮아지게 

됨을 알 수 있었다. 또한, Figure 4에 나타낸 미처리 일라이트 및 입도

저감된 일라이트의 입도분포는 습식 볼밀 분쇄 처리시간의 증가에 따

라 감소하여 2.11∼10.08 µm였던 WBM-0에 비해 WBM-3는 0.63∼

3.19 µm로 크게 감소하는 것을 확인하였다. 이러한 입도 및 입도분포 

분석 결과로부터 일라이트는 습식 볼밀 분쇄시간이 증가함에 따라서 

그 입도는 작아지고, 입도분포는 좁아져 입자의 크기가 비교적 균일

해지는 것을 알 수 있었다.

3.2. 일라이트의 표면 형상 및 결정구조 분석

  미처리 일라이트 및 습식 볼밀 분쇄법에 의하여 입도저감된 일라이

트의 표면형상 변화를 Figure 5에 나타내었다. Figure 5의 SEM 분석 

결과에서 알 수 있듯이 WBM-0의 평균 입도는 약 5 µm로 나타났고 
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Figure 7. Zeta potential results of illite according to the treatment 

time.

WBM-3는 약 1.9 µm로 나타나 약 64%의 큰 감소를 나타내었다. 이러

한 SEM분석 결과는 앞서 3.1절에 기술한 입도 및 입도분포 분석 결과

와 마찬가지로, 분쇄시간이 증가함에 따라 입자의 크기가 작아지는 

경향이 나타남을 알 수 있었다.

  미처리 일라이트 및 습식 볼밀 분쇄법에 의하여 입도저감된 일라이

트의 결정구조 변화를 Figure 6에 나타내었다. Figure 6의 XRD 분석 

결과에 나타난 것처럼 WBM-0 및 습식 볼밀 분쇄법에 의하여 입도저

감된 일라이트는 그 분쇄시간에 따라 결정구조의 변화는 크지 않은 

것으로 확인되었다. 그러나 일라이트의 특성 피크인 2 θ값이 8.7° 부

분인 회절피크의 강도가 입도저감 시간의 증가에 따라 약해지는 것을 

확인할 수 있는데, 이는 습식 볼밀 분쇄로 인한 일라이트의 입자 저감 

또는 박리현상에 인한 것으로 생각되며, 이 등[16]의 결과와 유사한 

것으로 확인되었다. 

3.3. 분쇄시간에 따른 분산성 및 분산안정성 평가

  미처리 일라이트 및 습식 볼밀 분쇄시간에 따른 일라이트의 제타 

전위값 변화를 Figure 7에 나타내었다. 그림에서 알 수 있듯이 미처리 

일라이트의 제타 전위측정 값은 약 5 mV로 상당히 낮은 수치를 나타

내었다. 하지만 분쇄시간이 증가할수록 제타 전위측정 값은 증가하여, 

2 h 이상 분쇄 후부터는 제타 전위측정값이 약 30 mV 이상으로 크게 

증가하였다. 제타 전위는 용매 내에서 입자 사이의 반발력이나 인력

의 크기에 대한 단위로서 일반적으로 제타 전위 절대값이 30 mV 이

상일 때 그 분산용액이 안정하다고 평가한다[17]. 이러한 현상은 앞 

절에 기술된 일라이트 분쇄 시간에 따른 입자 크기의 감소 효과로 설

명될 수 있다. 최초 5.43 µm이었던 WBM-0의 입자 크기는 2 h 분쇄 

후 2.21 µm, 3 h 후에는 1.99 µm로 감소하였다. 따라서, 분쇄시간의 

증가에 따라 일라이트 입자의 크기가 감소하고, 이에 따라 분산성이 

낮은 현탁액에서 콜로이드성 미세입자를 포함하는 안정한 분산액으

로 변환된 것으로 여겨진다. 또한, 습식 볼밀 분쇄시간이 증가하여 입

자의 크기가 작아질수록 비표면적은 넓어지게 되므로 일라이트의 기

본 표면 작용기인 OH기의 용매와의 계면 결합은 증가하게 된다. 따라

서, 극성 OH기와 용매의 증가된 계면 결합에 의하여 입자를 중심으로 

형성된 전단층에서의 전하와 주변의 전위차인 제타 전위값 또한 증가

하게 된다. 그 결과, 습식 볼밀 분쇄 처리 전의 일라이트는 입자 크기

가 크고 입자간의 제타 전위가 낮아 브라운 운동으로 인하여 충돌하

고 뭉쳐서 불안정한 상태가 되는 반면, 분쇄 처리 후는 입자 크기가 

작고, 표면 전위가 높아서 입자들간의 반발력으로 인해 입자들이 안

정하게 분산되는 현상을 유지하는 것으로 여겨진다.

  pH 조건에 따른 습식 볼밀 분쇄처리의 효과를 알아보기 위하여 각

각 pH 2, 6, 12로 처리한 일라이트를 2 h 분쇄하고, 입도 분산성 측정

을 수행하였으며, 그 결과를 Figure 8에 나타내었다. 입도 분산성 측정 

방법중 하나인 다중 광산란법은 분산상태 차이에 따라서 투과(trans-

mission)된 빛의 투과량(%)을 측정하는 것으로 X축은 시료의 높이, Y

축은 투과량(%)를 나타내며, 매 시간마다 스캔 후 시료 전체 높이에 

대하여 투과량(%)의 결과를 도출시키는 것이다[18]. 위 pH 조건에서 

습식 볼밀 분쇄처리한 일라이트는 2 h 분쇄 후 초기 pH 2, 6, 12에서 

pH 3.6, 7.1, 11.1로 각각 변화하였다. 이는 일라이트의 입도저감에 따

른 비표면적의 증가로 일라이트 표면에 존재하는 OH기가 증가하여 

발생한 결과로 여겨진다. Figure 8의 (a)는 분산 용매로 사용한 메탄올 

자체의 입도 분산성 측정 결과로, (b)∼(d)와의 비교, 평가를 위하여 

나타내었다. (b)∼(d)에서 알 수 있듯이 pH가 증가함에 따라 입자의 

침전 현상이 감소되는 경향을 나타내었다. 한편, pH 3.6의 결과에서 

가장 낮은 분산안정성을 보였는데, 이는 pH 3.9의 이론적인 일라이트

의 등전점[19]과 부합되는 결과이다. 또한, pH 12에서는 투과량(%) 변

화율이 가장 작게 나타났는데, 본 실험에서는 상기 조건에서 가장 우수

한 분산안정성을 가지는 일라이트 분산액이 얻어진 것으로 판단된다.

4. 결    론

  본 연구에서는 다양한 용도로 사용되는 일라이트의 분산성을 향상

시키고자 습식 볼밀 분쇄법을 통하여 입도저감된 일라이트를 제조하

였다. 또한, 분쇄 시간에 따른 일라이트의 입도, 입도분포 및 분산특성

을 고찰하였다. 일라이트의 입도는 초기 2 h 까지는 시간 기준별 약 

30∼40%의 감소 경향을 나타내었으나, 2 h 이후에서는 약 10%의 감

소효과를 나타내어 그 감소율이 현저히 낮아지는 것으로 확인되었다. 

또한 입도분포는 분쇄 처리 시간이 증가함에 따라 2.11∼10.08 µm에

서 0.63∼3.19 µm로 비교적 균일하게 되었다. XRD 분석결과 입도저

감에 의한 일라이트의 결정구조 변화는 크게 나타나지 않았지만 입자 

저감 또는 박리현상에 인한 회절피크 강도의 감소 현상을 확인하였다. 

Zeta Potential 측정 결과를 통하여 습식 볼밀 분쇄시간이 증가함에 따
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Figure 8. Turbiscan results of the illite (treated for 2 h) solutions with various pH; (a) MeOH, (b) WMB-2 (pH 3.3), (c) WMB-2 (pH 7.1), (d) 

WMB-2 (pH 11.1).

라서 분산성의 향상되고, 그에 따라서 제타전위의 절대값이 증가되는 

현상을 확인하였다. 또한, 다중 광산란법을 이용한 터비스캔 분석을 

통하여 pH 조건에 따른 분산안정성에 대하여 고찰하였고 pH 12에서 

투과량(%) 변화율이 가장 작게 나타나 가장 우수한 분산안정성을 가

짐을 확인하였다.
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