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초    록

본 연구에서는 Cu 촉매가 도입된 활성탄소섬유를 제조하여 고효율 SO2 흡착재를 제조하였다. 라이오셀 섬유를 내염
화 및 탄화공정을 통해 탄소섬유를 얻었으며, SO2 흡착능을 향상시키기 위해 KOH 활성화를 사용하여 높은 비표면적 
및 균일한 미세기공구조를 부여하였다. 활성탄소섬유에 Cu 촉매를 도입하기 위하여 Cu(NO3)2⋅3H2O 수용액을 사용하
였으며, 공정 시 i) 탄소섬유 내 산소 관능기의 분해반응을 촉진하고, ii) 산화구리 및 질산염의 분해로 oxygen radical이 
생성되어 탄소섬유의 활성화 반응을 촉진시켰다. 이로 인해 활성탄소섬유의 미세공과 중기공 형성효과 및 탄소섬유 
표면에 고르게 분산된 Cu 촉매를 확인하였다. Cu 촉매 도입 후, 활성탄소섬유에 비해 비표면적 및 미세공의 비율이 
약 10% 이상 증가되었고, SO2 흡착능이 149% 이상 향상된 결과를 얻을 수 있었다. Cu 촉매도입공정 시, 전이금속 
촉매효과에 의하여 발달된 미세공, 중기공 및 비표면적에 의한 물리적 흡착과 도입된 Cu 촉매에 의한 SO2 가스의 
화학적 흡착반응의 시너지 효과에 기인하여 SO2 흡착능이 향상된 것으로 사료된다.

Abstract
In this study, the Cu catalyst decorated with activated carbon fibers were prepared for improving SO2 adsorption properties. 
Flame retardant and heat treatments of Lyocell fibers were carried out to obtain carbon fibers with high yield. The prepared 
carbon fibers were activated by KOH solution for the high specific surface area and controlled pore size to improve SO2 

adsorption properties. Copper nitrate was also used to introduce the Cu catalyst on the activated carbon fibers (ACFs), which 
can induce various reactions in the process; i) copper nitrate promotes the decomposition reaction of oxygen group on the 
carbon fiber and ii) oxygen radical is generated by the decomposition of copper oxide and nitrates to promote the activation 
reaction of carbon fibers. As a result, the micro and meso pores were formed and Cu catalysts evenly distributed on ACFs. 
By Cu-impregnation process, both the specific surface area and micropore volume of carbon fibers increased over 10% com-
pared to those of ACFs only. Also, this resulted in an increase in SO2 adsorption capacity over 149% than that of using 
the raw ACF. The improvement in SO2 adsorption properties may be originated from the synergy effect of two properties; 
(i) the physical adsorption from micro, meso and specific surface area due to the transition metal catalyst effect appeared 
during Cu-impregnation process and ii) the chemical adsorption of SO2 gas promoted by the Cu catalyst on ACFs. 
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1. 서    론

지구 온난화, 스모그, 오존층 파괴, 산성비에 의한 산림 파괴 등의 

환경문제는 우리의 일상생활과 밀접한 관계가 있으며, Green Round, 

ISO (international standardization organization), UNEP (united nations 

environment program) 등에서는 환경보전을 위한 많은 국제적 개발규

제 및 부담금을 제시하고 있다. 따라서 환경문제는 국가의 경제에도 
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Figure 1. Schematic procedures showing Cu-impregnated activated 
carbon fiber treatment of lyocell. 

Sample name Conc. of Cu(NO3)2(mol/L) LACF (Cu-wt%)

LACF 0 0

1Cu LACF 0.01 1.59

3Cu LACF 0.03 3.31

5Cu LACF 0.05 5.06

Table 1. Notations of Prepared Cu-impregnated LACF

큰 영향을 미치고 있다[1].

수질, 토양, 대기 환경오염 중 대기오염은 발생원이 위치한 국가에

만 한정된 국지적 문제가 아니라, 그 특성상 인접 국가를 비롯해 넓은 

지역으로 확산되기 때문에 국제적인 규제대상의 이슈가 되고 있다[1]. 

주요 대기오염 물질들은 황산화물(SOx), 질소산화물(NOx), 일산화탄

소(CO), 이산화탄소(CO2), 휘발성 유기화합물(VOCs), 그리고 먼지

(dust) 등을 함유하고 있다. 특히 이산화황(SO2)이 대기 중으로 배출될 

경우, 스모그나 산성비의 원인이 되어 인체나 동식물에 영향을 주고 

있다[1,2]. 경제 협력 개발 기구(organization for economic co-operation 

and development: OECD)의 보고에 의하면, 2007년 중국에서 발생하

는 SO2 가스의 약 2%가 국내로 이동하였고, 2020년에는 중국에서 유

입되는 SO2 가스의 총량은 국내에서 배출하는 SO2량의 약 4배로 늘

어날 것으로 전망하였다. 이와 같은 문제를 해결하기 위해, SO2를 흡

착 및 제거하는 기술이 중요한 과제로 떠오르고 있다[1,2]. SO2의 제

거방법으로 기존에는 Ca나 Na 화합물에 의한 습식공정이 사용되었으

나, 저렴한 운전비용 및 용이한 SO2 재활용을 위해 건식공정이 최근 

많이 연구되고 있다[2]. 건식공정에는 다공성 흡착재를 활용한 SO2 제

거, SO2 환원공정에 의한 화학적 처리방법(Claus 공정), SO3로 산화 

후 H2SO4 합성법 등[2,3]이 있으며, 이 중 가장 간단하고 경제적인 공

정은 다공성 흡착재에 의한 SO2 제거이다. 상기 흡착공정은 주로 상

온에서 물리흡착에 의해 가스 분자로 흡착되고, 포화된 흡착재는 온

도를 증가시키거나 압력을 낮춤으로써 SO2 탈착 및 Claus 공정을 통

해 재활용된다[2,4]. SO2 흡착공정에 이용되는 흡착재로는 넓은 비표

면적을 갖는 활성탄소, 활성탄소섬유, 실리카겔, 제올라이트 등이 주

로 사용되고 있다[3]. 이들 흡착재 중 탈색 및 탈취, 촉매의 담체, 회수 

등 여러 분야에서 비표면적이 큰 활성탄소(activated carbon, AC)가 사

용되고 있다. 그러나 활성탄소는 넓은 세공크기의 분포로 인해 미세

물질의 흡착능이 낮고 다양한 크기의 가스혼합물 중 목표 흡착물의 

선택적 흡착에 한계가 있으며, 분말상으로 장치 운전 시의 편류현상

(channeling)과 압력손실로 인한 취급 및 재활용이 용이하지 않은 단

점이 있다[4,5]. 이와 같은 문제점들을 해결하기 위해, 흡착장비에 활

용이 용이할 뿐만 아니라 가스분자의 흡착성이 뛰어난 활성탄소섬유

(activated carbon fibers, ACF)가 응용되고 있다[5,6]. 활성탄소섬유는 

탄소섬유에 물리적 또는 화학적 활성화 공정을 통하여 제조되고, 활

성화 공정 시 시간, 온도, 활성화제 등 공정인자를 제어하여 활성탄소

에 비해 높은 비표면적 및 기공크기가 미세공을 얻기에 용이하다[7,8]. 

또한 활성탄소섬유는 활성탄소에 비해 공정상 적은 분진발생 및 취급

이 간단하기 때문에 응용범위가 대단히 넓고, 가벼우면서도 투과저항

이 적기 때문에 다양한 형태로 직조하여 액상 및 기상의 오염물질, 악

취 등의 제거공정에 널리 사용될 수 있다[9,10]. 이러한 활성탄소섬유

의 가스 흡착능을 더욱 향상시키기 위하여, 활성탄소섬유의 표면에 

관능기를 부여하거나 전이금속을 첨착시켜 흡착효율 및 촉매 특성을 

높이는 연구가 진행되고 있다. 이 중 대표적인 전이금속으로는 Cu, 

Ag, Ni, Fe, Co, Pt 등이 있으며, 그동안의 보고에 따르면 여러 전이금

속들 중 Cu가 반응성이 매우 우수하고 가격이 저렴하여 많은 연구에 

활용되고 있다[11-13].

본 연구에서는 라이오셀 기반 SO2 흡착용 활성탄소섬유를 제조하

였다. 라이오셀 섬유의 탄화수율 향상을 위하여 내염화 처리 후 탄화

공정을 실시하였고, 얻어진 탄소섬유를 이용하여 높은 비표면적과 균

일한 미세기공 구조를 갖는 활성탄소섬유를 KOH 활성화를 통해 제

조하였다. SO2 흡착능을 극대화하기 위하여 활성탄소섬유에 Cu 촉매 

도입한 후, 표면 및 기공 등 물리화학적 특성을 고찰하고 SO2 흡착을 

상온에서 실시하였다. SO2의 흡착 메커니즘을 규명하기 위해 i) 비표

면적, ii) 미세기공 그리고 iii) Cu 촉매가 SO2 흡착능에 미치는 영향을 

고찰하였다.

2. 실    험 

2.1. 재료

본 실험에서는 Cu 첨착 활성탄소섬유를 제조하기 (주)코오롱 인더

스트리에서 제조된 라이오셀 섬유를 사용하였고, 라이오셀의 열 안정

성 및 수율 향상을 위해 알칼리계 및 인계 표면처리 후 탄소섬유를 

제조하여 이용하였다. 자세한 공정인자는 본 그룹의 선행연구에 기술

되어있다[14].

2.2. 실험 방법

2.2.1. 라이오셀 기반 활성탄소섬유 제조

제조된 탄소섬유를 활성화하기 위하여 일반적으로 미세기공 형성

에 이용되는 6 M KOH 활성화제 용액을 사용하였다. 활성화제 용액

(g)에 탄소섬유(g)를 1 h 동안 shaking 후, 혼합물을 SUS-316 재질의 

튜브(내경 : 0.01 m, 길이 : 1 m)타입의 로에서 활성화(승온 속도 : 5 

℃/min, 반응온도 : 750 ℃, 반응시간 : 3 h, N2 주입속도 : 100 mL/h)

하였다. 활성화 후 얻어진 샘플은 증류수로 세척한 후, 100 ℃에서 24 

h 동안 건조시켰다. 이렇게 제조된 샘플을 LACF (lyocell-based acti-

vated carbon fibers)로 명명하였다. 

2.2.2. Cu 첨착 활성탄소섬유 제조

다공성 물질 담체에 금속을 첨착시키는 방법은 금속질산화물 수용

액에 담체를 직접 넣은 후 금속을 함침시키는 함침법, 첨착 시약을 휘

발시키는 승화법 중[15], 공정이 간단하고 금속의 분산이 비교적 고르

게 되는 함침법을 이용하였다. Figure 1에 도시된 바와 같이, Cu(NO3)2⋅
3H2O 시약을 증류수 100 mL에 넣어 각 농도별로 Cu(NO3)2⋅3H2O 

수용액을 만든 다음 2 g의 활성탄소섬유를 첨가하고, 상온에서 쉐이

커를 이용해 200 rpm으로 1 h 동안 교반한 후, 상온에서 24 h 동안 
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Sample SBET (m2/g)a) TPV (cm3/g)b) DR-Vmicro (cm3/g)c) BJH-Vmeso (cm3/g)d) Pmicro (%)e) Average Pore Dia. (nm)

LACF 1808 0.962 0.650 0.320 67.6 2.12

1Cu LACF 1993 1.295 0.682 0.630 52.7 2.60

3Cu LACF 2047 1.139 0.732 0.382 64.3 2.23

5Cu LACF 1893 0.972 0.680 0.256 69.9 2.05

a)
 BET-specific surface area, 

b)
 Total pore volume, 

c)
 DR plot micropore volume, 

d) 
BJH plot mesopore volume, 

e)
 Micropore fraction

Table 2. Surface Properties of Samples

Figure 2. Schematic diagram of experimental apparatus.

Figure 3. FE-SEM images of the : (a) LACF, (b) 1CuLACF, (c) 
3CuLACF, and (d) 5CuLACF.

Figure  4. Nitrogen isotherms of the Cu-impregnated activated carbon 
fibers.

정치시킨다. 처리된 활성탄소섬유를 수용액으로부터 여과한 후, 100 

℃의 오븐에서 24 h 동안 건조하였다. 순수한 Cu 촉매만 첨착된 활성

탄소섬유를 만들기 위하여, 건조시킨 활성탄소섬유를 N2 분위기에서 

400 ℃까지 10 ℃/min으로 가열한 후, 400 ℃에서 0.5 h 동안 유지시

켰다. 활성탄소섬유에 첨착된 Cu 촉매의 양은 유도 결합 플라즈마 질

량 분석기(inductively coupled plasma mass spectrometer : ICP-MS, 

Thermo, Xseries)를 이용하여 3회 측정결과의 평균값으로 정량화하였

고, 제조된 샘플의 명명은 Table 1에 나타내었다. Cu(NO3)2⋅3H2O 시

약을 0.01~0.05 mol/L 농도로 정량하고 앞서 설명한 방법으로 실험하

여 ICP 분석을 하였다. 그 결과, 샘플별로 1.56, 3.31, 5.06 wt%의 구

리가 도입된 것을 확인할 수 있었고 이를 1Cu LACF, 3Cu LACF, 5Cu 

LACF로 명명하였다.

2.2.3. 제조된 샘플의 특성평가

제조된 샘플의 표면 특성과 미세구조를 관찰하기 위하여 전계 방사 

전자현미경(field emission scanning electron microscope : FE-SEM, 

Hitachi, S-5500)으로 분석하였고, 활성탄소섬유와 Cu 첨착 활성탄소

섬유의 비표면적과 세공구조 및 기공부피 등의 특성을 ASAP 2020 

(Micromeritics Ins. Corp) 장비로 BET (Brunauer-Emmett-Teller), DR 

(Dubinin-Radushkevich)-plot, BJH (Barrett-Joyer-Hanlenad) 계산식을 

통하여 고찰하였다[16].

2.2.4. SO2 가스 흡착특성 평가

SO2 가스 흡착 실험장치 구성은 Figure 2와 같으며, 내경 0.5 cm, 

길이 25 cm를 가지는 컬럼에 제조된 샘플을 0.1 g을 채우고 실험을 

실시하였다. N2 밸런스 40 ppm 농도의 SO2와 Air 가스를 1 : 2의 비율

로 혼합하여 유입유량을 1500 cc/min의 혼합가스를 컬럼에 유입시킨 

후, SO2 detector로 반응 후 농도를 측정하였다. 실험 중 반응 컬럼의 

온도조건은 상온이며, 반응 시 유입된 SO2와 Air 가스의 유속은 M.F.C 

(mass flow controller, GMC1000, MLS)를 사용하여 10 mL/min으로 유

지시켰다.  

3. 결과 및 고찰

3.1. FE-SEM 표면특성 분석

제조된 샘플의 표면 형상 이미지를 Figure 3에 나타내었다. 4,000배

율의 이미지에서 표면 거칠기는 매끄럽게 관찰되었으며, 평균직경은 

약 9 ± 1.0 µm이었다. 또한 Cu 촉매는 섬유표면에 비교적 고르게 분

산된 것을 확인할 수 있었고, 사용된 Cu(NO3)2⋅3H2O 수용액 농도가 

증가할수록 표면에 첨착된 Cu 촉매의 양이 증가하는 것을 관찰할 수 

있었다. 
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Figure 5. Pore-size distributions of Cu-impregnated activated carbon 
fibers as calculated by DFT.

Figure 6. Pore development of Cu-impregnation process.

Sample
Breakthough Time 

(min)a)
Saturation Time 

(min)b)
Adsorption capacity 

(mg/g)

LACF 3.03 16.78 180.24

1Cu LACF 5.27 21.30 195.60

3Cu LACF 17.92 35.88 450.28

5Cu LACF 13.65 36.22 386.37

a)
 C/C0 = 0.05, 

b)
 C/C0 =1.0

Table 3. Comparison of Adsorption Capacity of Samples

Figure 7. Effect of Cu-impregnated concentrations on the SO2 gas 
breakthrough curve of LACF.3.2. 비표면적 및 기공 분포특성

제조된 활성탄소섬유의 비표면적 및 기공분포 등의 특성에 대하여 

알아보고자 질소 흡⋅탈착을 통한 분석을 수행하여 흡착등온선을 통

해 얻은 결과를 Figure 4와 Table 2에 나타내었다. Figure 4에서 알 수 

있듯이, 활성탄소섬유는 0.01 P/P0 이하에서의 흡착등온선은 IUPAC

에서 명시한 6가지 중 TypeⅠ의 흡착특성을 보였고, 이런 TypeⅠ의 흡

착등온선은 기공의 직경이 2 nm 이하인 미세공이 발달한 다공성 물질

이 나타내는 전형적인 특성이다[17]. 0.01~0.4 P/P0에서는 중기공이 

발달하였음을 확인할 수 있었고, 0.4 P/P0 이상에서 hysteresis 현상이 

관찰되었다. Gergg와 Sing[18]는 목탄(charcoal)직포의 질소 흡착등온

선에서 hysteresis 현상을 발견하였고, 이는 탄소원자배열에서 발생하

는 엔탈피의 증가 및 중기공의 모세관 응축에 의한 것으로 보고하였

다. 기공분포도를 고찰하기 위하여 밀도범함수이론(density functional 

theory : DFT) 계산식을 이용하여 도출한 결과를 Figure 5에 나타내었

다. Cu 촉매가 첨착된 활성탄소섬유의 미세공 및 중기공이 LACF에 

비해 발달된 것을 확인할 수 있었다. Cu(NO3)2⋅3H2O 수용액을 사용

하여 Cu 촉매 도입 시 기공구조가 발달하는 메커니즘을 Figure 6에 

도시하였다. 사용된 Cu(NO3)2⋅3H2O 수용액은 건조공정 후, 탄소섬

유 표면에 구리 및 산화구리, 그리고 질산염으로 존재한다. 그 결과 

Cu 촉매에 의해 i) 탄소섬유 내 산소 관능기의 분해반응을 촉진하고, 

ii) 산화구리 및 질산염의 분해로 oxygen radical이 생성되어 탄소섬유

의 활성화 반응을 촉진시켜 미세공과 중기공 형성에 도움을 준 것으

로 판단된다[19-22]. 3CuLACF와 1CuLACF의 미세공을 비교하였을 

때, 대략 10% 증가한 것을 관찰할 수 있었다. 본 연구에서 사용된 Cu 

촉매도입공정은 활성탄소섬유의 중기공에 비해 미세공발달에 더 많

은 영향을 주는 것으로 파악된다. 그러나 5CuLACF의 경우 기공부피

와 비표면적이 줄어드는 것을 알 수 있었다. 이는 Cu 촉매 간의 응집

과 과도한 활성화에 의해 오히려 활성탄소섬유의 미세공이 중기공으

로 합쳐지거나 기공구조가 변형되었기 때문으로 사료된다. 또한 Table 

2에서 알 수 있듯이 1CuLACF의 평균 세공크기는 약 2.6 ± 0.4 nm 

로 LACF에 비해 대략 22% 정도 커진 것을 알 수 있었고, 이는 위에

서 기술한 Cu 촉매도입공정 시 Cu 촉매 및 질산염의 효과에서 기인한 

것으로 사료된다[23,24]. 

3.3. SO2 가스 흡착특성  

Figure 7은 Cu 촉매 첨착에 따른 활성탄소섬유의 파과곡선

(breakthrough curve)으로 C0는 유입 초기 SO2 농도이고, C는 컬럼에서 

흡착 후 배출되는 SO2 농도로 명명하였다. 파과점(breakthrough point) 

및 파과시간(breakthrough time : tB)은 파과곡선에서 C/C0 = 0.05 값에서 

결정하였다. C/C0 = 0.05 이하일 때, 흡착재의 SO2 흡착률은 95% 이상

으로 유지하였다. 그리고 C/C0 = 1.0이 되었을 때, 흡수재의 SO2 흡착이 

포화되었다고 판단하고, 이 점에서의 시간을 포화시간(saturation time : 

tS)으로 하였다. Figure 7의 파과곡선으로부터 tB와 tS을 구하고, originpro 

8.5프로그램으로 tB에서 tS까지 적분하여 산출된 흡착량을 Table 3에 표

기하였다. Table 3에서 흡착되는 SO2의 양은 LACF ≤ 1CuLACF ≪ 

5CuLACF < 3CuLACF의 순서로 증가함을 확인할 수 있었다. 이는 앞서 

고찰한 바와 같이 활성탄소섬유에 Cu 촉매를 첨착 시, 전이금속 촉매효

과에 의하여 발달된 미세공, 중기공 및 비표면적에 의한 물리적 흡착과 

Cu 촉매에 의한 SO2 가스의 화학적 흡착반응에 기인한 것으로 사료된

다[25,26]. 3CuLACF와 5CuLACF 의 SO2 가스 흡착량은 각각 450.28, 

386.37 mg/g이었다. 따라서 적당한 양의 Cu 촉매도입을 위한 공정변수

제어가 필요한 것을 확인할 수 있었다. 

3.4. Cu 첨착 활성탄소섬유의 SO2 가스 흡착 메커니즘  

제조된 활성탄소섬유의 SO2 가스 흡착 메커니즘을 Figure 8에 나타

내었다. Cu 촉매를 첨착하지 않은 활성탄소섬유는 대부분 미세공으로 
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Figure 8. Proposed mechanism of SO2 gas adsorption using the 
Cu-impregnated activated carbon fiber.

이루어져 있기 때문에 미세공과 SO2가스에 대한 반데르발스 인력에 

의한 결합으로 인한 흡착으로 사료된다[25]. Cu 촉매를 도입한 활성

탄소섬유의 경우 SO2 가스의 흡착량이 증가한 것을 관찰할 수 있었다. 

이는 Figure 8에 도시된 바와 같이, SO2 가스분자가 i) 높은 비표면적, 

ii) 발달된 미세기공에 의한 물리적 흡착 및 iii) 도입된 Cu 촉매에 의

한 화학적 흡착에 기인한 것으로 사료된다[19,20,25,27]. 또한 Cu 촉매

도입 시, 사용된 질산염의 기공구조 생성효과에 의해 Cu 촉매가 미세

기공내부에도 존재하는 것으로 사료된다.

4. 결    론 

본 연구에서는 라이오셀 기반 활성탄소섬유에 Cu 촉매 도입에 따

른 SO2 가스의 흡착특성을 고찰하여 다음과 같은 결론을 얻었다. 

i) 비표면적 및 미세기공 발달에 의한 SO2 흡착량 증가

ii) 질산구리염 수용액을 이용한 Cu 첨착 시 탄소섬유 기공구조 발

달 및 효과적인 Cu 촉매 도입

iii) 탄소섬유의 발달된 기공구조에서의 물리적 흡착 및 Cu 촉매에 

의한 화학적 흡착을 통한 시너지 효과

따라서, Cu 촉매도입 시 최적공정변수제어에 따라 선택적인 기공조

절과 높은 비표면적, 그리고 SO2에 대한 흡착능이 우수한 라이오셀 

기반 Cu 첨착 활성탄소섬유를 제조할 수 있을 것으로 사료된다.
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