
Clean Technol., Vol. 23, No. 2, June 2017, pp. 188-195

청정환경기술

석탄계 입상활성탄을 이용한 수용액으로부터 염기성 염료의 제거

최한아1, 박하늘2, 문혜원1, 김은빈1, 장연우1, 원성욱1,2,*
1경상대학교 해양환경공학과 해양산업연구소

53064 경남 통영시 천대국치길 38
2경상대학교 해양시스템공학과

53064 경남 통영시 천대국치길 38

(2016년 11월 1일 접수; 2017년 1월 19일 수정본 접수; 2017년 1월 20일 채택)

Removal of Basic Dye from Aqueous Solution using 
Coal-based Granular Activated Carbon

Han Ah Choi1, Ha Neul Park2, Hye Woon Moon1, Eun Bin Kim1, Yeon Woo Jang1, and Sung Wook Won1,2,*
1Department of Marine Environmental Engineering and Institute of Marine Industry, Gyeongsang National University

38 Cheondaegukchi-gil, Tongyeong, Gyeongnam 53064, Korea
2Department of Ocean System Engineering, Gyeongsang National University

38 Cheondaegukchi-gil, Tongyeong, Gyeongnam 53064, Korea

(Received for review November 1, 2016; Revision received  January 19, 2017; Accepted January 20, 2017)

요 약

본 연구에서는 석탄계 입상활성탄을 이용하여 수용액으로부터 염기성 염료 Basic Blue 3 (BB3)의 흡착에 대해 조사하였다. 
모든 실험은 회분공정에서 수행하였고, 활성탄의 투입량, 접촉시간, 초기농도 및 온도와 같은 흡착변수들에 대해 평가하였

다. 활성탄의 투입량이 증가할수록 BB3 제거율도 증가하였으며, 활성탄 0.2 g 이상에서 초기농도 50 mg L-1의 BB3가 100% 
제거되었다. 또한, 흡착평형에 도달하는 시간은 염료의 초기농도에 의존적이었다. Langmuir 모델에 따르면, 석탄계 입상활

성탄의 최대흡착량은 25, 35, 45 ℃에서 66.45, 84.97, 87.19 mg g-1으로 산출되었다. 그리고 Gibbs 자유에너지 변화량, 엔탈피 

변화량, 엔트로피 변화량과 같은 열역학적 변수들에 대해 평가하였다.

주제어 : 활성탄, Basic Blue 3, 염기성염료, 흡착, 열역학적 변수

Abstract : This research studied the adsorption of basic dye, Basic Blue 3 (BB3) by using coal-based granular activated carbon 
(C-GAC) from aqueous solution. All experiments were performed in batch processes, and adsorption parameters such as C-GAC 
dosage, contact time, initial dye concentration and temperature were evaluated. The removal efficiency of BB3 was increased 
with increasing the C-GAC dosage and 100% of initial concentration, 50 mg L-1 was removed above 0.2 g of C-GAC. Also, the 
time to reach equilibrium depended on the initial dye concentration. According to the Langmuir model, the maximum uptakes of 
C-GAC were calculated to be 66.45, 84.97 and 87.19 mg g-1 at 25, 35 and 45 ℃, respectively. In addition, thermodynamic 
parameters such as Gibbs free energy change, enthalpy change and entropy change were investigated.
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1. 서 론

지난 수십 년 동안 염료는 섬유, 고무, 종이, 가죽, 플라스

틱, 화장품, 인쇄 산업과 같은 다양한 분야에서 사용되어져 

왔다[1]. 대표적인 염료로는 염기성염료, 산성염료, 반응성염

료, 직접염료, 아조염료, 매염염료, 건염염료, 배트염료, 분산

염료 및 유화염료를 들 수 있다. 제대로 제거되지 않은 염료 

폐수가 자연계에 방류하게 되면 염료에 의한 색도와 염료 자
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Table 1. General characteristics of Basic Blue 3

Color index number Empirical formula Chemical structure Molecular weight Dye content (%) λmax (nm)

51004 C20H26ClN3O 359.89 25 654

체의 독성으로 인하여 수중생태계에 악영향을 미치기 때문에 

폐수 중의 염료제거는 환경적으로 큰 이슈가 되고 있다[2]. 
하지만 대부분의 염료는 화학적으로 복잡한 방향족 분자 구

조로 이루어진 난분해성 합성물질로 일반적인 폐수처리공정

으로는 쉽게 분해 또는 제거할 수 없다[3]. 일반적으로 염색

폐수는 응집, 화학적 산화, 흡착, 막 분리, 호기성 및 혐기성 

미생물에 의한 분해 등과 같은 물리, 화학 및 생물학적 공정

으로 처리된다[4]. 앞서 언급한 다양한 기술 중에서 흡착은 

오염물질 제거에 효과적이며, 수용액상에서 흡착제의 안정성

이 높아 가장 유용한 처리기술 중 하나로 간주되어 왔다. 또
한, 흡착기술은 기존 다른 방법들에 비해 오염물질의 제거가 

용이하여 깨끗한 물을 얻기에 적합하고 경제적이다[5].
대표적 염기성 염료인 Basic Blue 3 (BB3)는 주로 머리카

락, 종이, 옷감, 양모 등을 염색하는데 이용되고 있다[6,7]. 염
기성 염료는 인간이나 동물에서 노출되어 눈에 화상을 입히

거나 심지어는 눈에 영구적인 손상을 입히기도 하기 때문에 

이들 염료의 처리가 필수적이다. Chan et al. [8]은 벌집모양의 

다공성구조에 음이온성 작용기를 가지는 파인애플 식물줄기

(pineapple plant stem, PPS)를 양이온성 오염물질 흡착에 유리

한 생체흡착소재로 사용하였다. 흡착평가는 PPS를 이용한 양

이온성 염료 BB3와 음이온성 염료 Congo Red (CR)에 대하여 

수행하였다. PPS의 흡착평가는 pH, 접촉시간, 교반속도, 초
기염료농도 및 흡착제 투여량에 대해 배치실험 하에서 평가

하였다. 그 결과, PPS는 BB3와 CR에 최대흡착량이 58.984, 
11.966 mg g-1으로 대부분의 야자계 물질에 견줄만한 흡착량

을 나타내었고, 탈착연구는 CR과 BB3를 흡착하여 고갈된 

PPS에 HCl을 이용하여 재생이 가능한 유망 생체흡착소재임

을 확인하였다. Allen et al. [9]은 sphagnum moss peat을 흡착

제로 이용하여 세 가지 염기성 염료(BB3, Basic Red 22, Basic 
Yellow 21)에 대한 흡착평가를 수행하였다. 등온흡착 실험결

과는 Langmuir, Freundlich, Redlich-Peterson, Tempkin, Toth 
모델식을 적용하여 분석하였고, 흡착평형에 도달하는 시간은 

21일 이상 소요됨을 확인하였다. 또한, 등온흡착실험 최적화

와 등온방정식으로부터 산출된 실험데이터의 적합성을 평가

하기 위한 오차함수를 조사하였다. 결과적으로 세가지 염료

를 통해 조사한 sphagnum moss peat의 흡착평가는 수용액상

의 염기성 염료 제거에 효과적인 것으로 나타났다. 이 외에도 

Eldien et al. [10]과 Sayğılı et al. [11]은 각각 Methylene Blue
에 대한 땅콩껍질(peanut shell), 토마토 가공 고형폐기물(tomato 
processing solid waste)의 흡착특성을 평가하였다. 그리고 Li et 
al. [12]와 Kim et al. [13]은 Eupatorium adenophorum과 코코

넛 껍질(coconut shell)로 Congo Red와 Basic Yellow 2 제거에 

대한 흡착특성 평가 연구를 보고하였다. 이와 같이 염기성 염

료의 제거에 대한 연구는 일부 자연계에 존재하는 바이오매스

를 대상으로 주로 연구되었으며, 석탄계 입상활성탄(coal-based 
granular activated carbon, C-GAC)에 대한 염기성 염료의 흡

착특성 평가연구는 미미한 실정이다. 
따라서 본 연구에서는 회분실험을 통해 상용소재인 C-GAC

을 이용하여 염기성 염료인 BB3에 대한 흡착특성을 평가하

기 위하여 활성탄 투입량, 접촉시간, 염료의 초기농도, 온도와 

같은 주요인자들에 대해 실험을 실시하였다. 그리고 C-GAC
와 염기성 염료간의 상관관계를 이해하기 위하여 다양한 모

델식을 적용하여 흡착 공정의 특성들을 조사하였다. 이를 통

해 본 연구는 흡착공정에 관한 기초자료를 확보하여 염기성 

염료의 제거를 위한 석탄계 입상활성탄의 흡착연구에 이바지 

하고자 한다.

2. 실험방법

2.1. 실험재료

본 연구에서 사용된 활성탄은 (주)삼천리카보텍에서 공급

된 C-GAC으로 주요 특성으로는 8 × 30 mesh(크기), 900 mg 
g-1 이상(요오드흡착력), 5% 이하(수분함량), 95% 이상(경도), 
90% 이상(입도)을 가진다. C-GAC는 별도의 분쇄과정이나 전

처리 없이 그대로 실험에 사용하였다. 모델 염기성 염료인 

BB3는 씨그마알드리치코리아에서 구매하였고, BB3의 일반

적인 특성은 Table 1에 정리하였다. 그 외 본 연구에서 사용된 

시약은 분석용 등급을 사용하였다.

2.2. C-GAC 투입량의 영향

C-GAC 투입량에 따른 흡착량 변화를 관찰하기 위하여, 본 

실험에서는 염료의 초기농도, 온도와 같은 실험조건들을 일

정하게 유지한 상태에서 활성탄의 투입량만을 변화시켜 

C-GAC에 흡착되는 염료의 양을 평가하였다. 실험은 여러 개

의 50 mL falcon tube에 초기농도 50 mg L-1의 염료 수용액 

30 mL을 넣고 그 후에 C-GAC의 양을 0.01 ~ 0.30 g으로 달리

하여 각 튜브에 첨가하였다. 그리고 흡착제와 흡착질간의 흡

착평형이 충분히 도달될 수 있도록 혼합물은 25 ℃에서 160 
rpm으로 24시간 교반하였다. 흡착평형에 도달한 후, 염료의 

잔류농도 분석용 샘플은 9,000 rpm에서 5분간 원심분리 시킨 

후 상등액 만을 취하여 준비하였고, 증류수로 적당히 희석하

여 잔류 염료농도를 분석하였다. 
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Figure 2. Adsorption kinetics of BB3 onto C-GAC at different 
initial dye concentrations. The kinetic experimental 
data were fitted by the pseudo-first-order (dotted lines) 
and pseudo-second-order (solid lines) kinetic models.

2.3. 접촉시간의 영향

BB3 염료 수용액에 대한 C-GAC의 접촉시간에 따른 흡착

량 변화를 평가하기 위해 다음과 같은 실험을 진행하였다. 실
험은 여러 개의 50 mL falcon tube에 25, 50, 100 mg L-1의 

BB3 염료수용액 30 mL와 C-GAC 0.2 g을 각 tube에 주입하였

다. 그리고 각 tube들은 pH 조절 없이 25 ℃, 160 rpm으로 

교반 하였으며, 교반이 시작되는 시점을 t = 0 으로 하였다. 
일정한 시간 간격으로 염료의 잔류농도를 분석하여 접촉시간

에 따른 C-GAC에 흡착되는 염료의 양을 측정하였다. 

2.4. 등온흡착실험

BB3에 대한 C-GAC의 최대흡착량을 알아보기 위하여 다

양한 온도조건 하에서 등온흡착실험을 수행하였다. 실험은 

여러 개의 50 mL falcon tube에 C-GAC 0.2 g씩을 넣고, 초기

농도를 0 ~ 1000 mg L-1로 달리한 염료 수용액 30 mL을 첨가

하였다. 그리고 각 혼합물은 별도의 pH 조절 없이 25, 35, 45 
℃의 조건에서 160 rpm으로 24시간 동안 교반하였다. 그 이

후 과정은 C-GAC 투입량의 영향 실험과 동일한 방법으로 진

행되었다. 

2.5. 잔류 염료농도의 분석

수용액에 남아 있는 잔류 염료농도는 분광광도계(X-ma 
3000, Human, Korea)를 이용하여 BB3 최대파장인 654 nm에

서 분석하였다. 또한, C-GAC에 흡착된 염료량(q)은 다음과 

같은 물질수지식을 이용하여 계산하였다.



  (1)

위 식에서, Ci와 Cf는 염료 수용액의 초기농도와 최종농도

(mg L-1)를 의미하고, Vi와 Vf는 염료 수용액의 초기부피와 최

종부피(L)를 나타낸다. 그리고 M은 실험에 사용된 흡착제

(C-GAC)의 양(g)을 의미한다.

3. 결과 및 고찰

3.1. C-GAC 투입량의 영향

Figure 1은 C-GAC 투입량에 따른 BB3의 제거율 변화를 보

여주고 있다. C-GAC의 투입량이 0.01 ~ 0.07 g으로 증가함에 

따라 BB3의 제거율은 53.6%에서 96.2%으로 급격하게 증가

하였다. 그리고 C-GAC 투입량이 0.1 g일 때는 BB3의 제거율

이 99.6%으로 다소 증가를 하였으며, 0.2 g 이상에서는 염료

의 제거율이 100%으로 일정해지는 것을 관찰할 수 있었다. 
이처럼 C-GAC의 투입량은 BB3의 제거율과 밀접한 관계가 

있음을 확인할 수 있었다. 일반적으로 흡착제 투입량의 증가

는 흡착질이 흡착제 표면에 흡착될 수 있도록 더 많은 흡착자

리를 제공하는 것으로 알려져 있고, 본 연구와 유사한 실험결

과들이 문헌에 종종 보고되고 있다[14]. 50 mg L-1의 BB3를 

100% 제거하기 위한 최적의 C-GAC 투입량은 0.2 g으로 후속

실험들은 이 값을 기본으로 수행하였다.

Figure 1. Effect of adsorbent dosage on the removal efficiency of 
BB3.

3.2. 흡착속도론

흡착속도는 C-GAC의 흡착성능을 평가하는데 있어 중요한 

특성 중 하나로 흡착 메커니즘 규명과 흡착공정 설계 시에 

필요한 중요정보들을 제공한다. 실험은 BB3 염료 25, 50, 100 
mg L-1의 농도에서 C-GAC이 흡착평형에 도달하는 시간을 평

가하기 위해 수행하였다. Figure 2는 시간에 따른 C-GAC에 

의한 BB3의 흡착정도를 보여주고 있다. Figure 2에서 보는 

것처럼, 모든 BB3 농도에서 C-GAC에 의한 BB3 흡착량은 초

기에는 급격하게 증가하다가 그 이후 서서히 증가하였고 마

지막으로 천천히 흡착평형에 도달하는 모습을 보였다. 이러한 

현상은 활성탄이 가지는 특징적인 구조에 의한 것으로 활성

탄에 존재하는 크고 작은 기공들이 흡착 시 세 단계의 물질이

동에 관여하는 것으로 사료된다[15]. 첫 단계인 막 확산의 경
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Table 2. Adsorption kinetic parameters obtained from pseudo-first-order and pseudo-second-order models at different initial BB3 concentrations

Pseudo-first-order model Pseudo-second-order model
Initial BB3 

concentration (mg L-1)
qexp

(mg g-1)
q1

(mg g-1)
k1

(L min-1) R2 ε% q2

(mg g-1)
k2

(g mg-1 min-1)
h

 (mg g-1 min-1) R2 ε%

25 3.88 3.49 0.307 0.923 10.05 3.69 0.132 1.797 0.973 4.90
50 7.63 7.11 0.234 0.935 6.81 7.42 0.056 3.083 0.979 2.75
100 12.84 12.21 0.020 0.965 4.91 13.62 0.002 0.371 0.990 6.07

우에는 C-GAC과 BB3 염료 수용액의 혼합에 의해 BB3 염료

분자들이 C-GAC의 외부 표면으로 이동하는 단계로 신속하

게 이루어진다. 뒤이어 두 번째 입자내 세공확산 단계로 염료 

분자들이 C-GAC의 내부 공간인 macropore와 mesopore로의 

이동이 발생한다. 마지막으로 표면확산 단계로 확산된 BB3 
염료분자들이 micropore 내부표면으로 흡착하게 된다. 이러

한 현상은 상대적으로 긴 접촉시간을 요구하며 C-GAC의 흡

착평형에 도달하는 시간 역시 BB3 염료의 초기농도가 25, 50, 
100 mg L-1으로 증가함에 따라 60, 130, 370 min으로 증가하

는 경향을 보였다. 그리고 BB3 흡착량은 3.88, 7.63, 12.84 
mg g-1으로 증가하였다. 이는 BB3의 초기농도가 증가할수록 

C-GAC에 흡착할 수 있는 BB3 염료 분자가 증가하므로, 더 

많은 양의 염료 분자가 C-GAC에 서서히 흡착하는 것으로 볼 

수 있다. 
속도상수에 관한 흡착 동력학을 이해하기 위해서 실험 데

이터는 유사 1차 속도 모델식(pseudo-first-order kinetic model)
과 유사 2차 속도 모델식(pseudo-second-order kinetic model)
을 적용하여 묘사하였다. 각 모델식은 아래의 Equation (2), 
(3)과 같이 비선형방정식으로 나타낼 수 있다.

Pseudo-first-order kinetic model:   exp
(2)

Pseudo-second-order kinetic model:  

 (3)

여기서, q1과 q2은 평형상태에서의 흡착량(mg g-1)을, qt는 시

간 t에서의 흡착량(mg g-1)을 나타낸다. k1과 k2는 각각 유사 

1차 속도상수(L min-1)와 유사 2차 속도상수(g mg-1 min-1)을 

의미한다. 그리고 h는 초기 흡착속도(mg g–1 min-1)이고 t → 

0에서 다음의 방정식으로 정의된다. 

  
 (4)

유사 1차, 2차 속도 모델식으로 부터 산출된 변수들의 값과 

초기 흡착속도(h)값 그리고 결정계수(R2)는 Table 2에 정리하

였다. BB3 염료의 초기농도 25, 50, 100 mg L-1에 대한 유사 

2차 모델식의 R2은 각각 0.973, 0.979, 0.990으로 유사 1차 모

델식의 R2값인 0.923, 0.935, 0.965보다 전체적으로 더 높게 

나타났다. 각 농도에서 실험적으로 얻은 qexp값과 유사 1차, 
유사 2차 속도 모델식에서 산출된 q1, q2값의 평균 오차율을 

비교하였다. 그 결과 유사 1차 속도 모델식으로 부터 산출된 

q1값에 대한 평균오차율이 7.26으로 나타난 반면에, 유사 2차 

속도 모델식으로 산출된 q2값의 평균오차율은 4.57으로 나타

나 유사 1차 속도 모델식의 q1값이 유사 2차 속도 모델식의 

q2보다 벗어남을 알 수 있었다. 따라서 C-GAC에 의한 BB3 
흡착속도는 유사 1차 속도 모델식보다 유사 2차 속도 모델식

을 적용하는 것이 바람직하였다. 유사 2차 속도상수 k2은 BB3 
염료 농도가 25, 50, 100 mg L-1에서 각각 0.132, 0.056, 0.002 
g mg-1 min-1으로 BB3 염료 농도가 증가함에 따라 감소하였

다. 초기흡착속도(h)의 경우, BB3 농도가 25 mg L-1에서 50 
mg L-1로 증가시켰을 때 1.797, 3.083 mg g-1 min-1으로 증가하

였다. 하지만 100 mg L-1의 경우, 0.371 mg g-1 min-1으로 감소

하여 초기흡착속도(h)가 25, 50 mg L-1의 농도조건 보다 느림

을 알 수 있었다. 

3.3. 등온흡착곡선

등온흡착실험은 C-GAC에 의한 BB3 염료의 최대흡착량을 

평가하기 위해 수행하였다. 실험은 25, 35, 45 ℃의 세 가지 

온도조건에서 평가하였고, 그 결과는 Figure 3에 나타냈다. 
C-GAC에 의한 BB3 흡착은 흡착공정의 온도가 증가함에 따

라 C-GAC의 흡착량이 증가하는 경향을 보였으며, 흡착량은 

저농도에서 급격하게 증가하다가 고농도에서는 서서히 증가

하는 L-형 등온곡선을 보였다. 이는 C-GAC에 흡착하는 BB3
의 양이 점진적으로 포화에 이르렀음을 의미한다[16]. 등온흡

착 실험결과는 Langmuir와 Freundlich 모델식을 적용하여 묘

사하였다. 이들 모델식은 흡착제에 흡착하는 흡착질의 양과 

수용액에 잔류하는 흡착질의 양의 상관관계에 대해서 실험적

으로 측정하기 어려운 최대흡착량을 예측하는데 이용할 수 

있다. Langmuir와 Freundlich 모델식은 아래와 같이 Equation 
(5)와 Equation (6)으로 각각 나타낼 수 있다.

Langmuir model:   

max (5)

Freundlich model:   
 (6)

여기서, Ce는 평형상태에서의 염료농도(mg L-1)이고, qe는 평

형상태에서 흡착제의 단위질량당 흡착된 흡착질의 양(mg g-1)
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Figure 3. Adsorption isotherms of BB3 by C-GAC at different 
temperatures. The equilibrium data were described by 
the Langmuir (dotted lines) and Freundlich (solid lines) 
isotherm models.

Table 3. Isotherm constants of Langmuir and Freundlich models at 
different temperatures for BB3 adsorption onto C-GAC

Langmuir model Freundlich model
Tempera-
ture (K)

qmax 
(mg g-1)

bL 
(L mg-1) R2 KF 

(L g-1) 1/n R2

298 66.45 2.27 0.916 25.04 0.20 0.971
308 84.97 0.15 0.845 29.90 0.19 0.976
318 87.19 1.43 0.875 36.31 0.18 0.970

Table 4. Comparison of maximum adsorption capacity for BB3 by 
different adsorbents

Adsorbent Tempera-
ture (℃)

Maximum adsorption 
capacity (mg g-1) Ref.

Pineapple plant stem 25±2 58.98 [8]
Mineral waste 25 72.24 [21]
Activated sludge biomass 20 36.5 [22]
Escherichia coli 25 44.3 [23]
Durian peel 25±2 49.50 [24]

C-GAC 25 66.45 This 
work

을 나타내며, qmax와 bL은 최대흡착량(mg g-1)과 흡착제와 흡

착질의 친화도(L mg-1)를 의미하는 Langmuir 모델 상수이다. 
n은 Freundlich 모델 지수이고, KF는 Freundlich 모델 상수(L 
g-1)을 의미한다. Langmuir와 Freundlich 모델식의 각각의 변

수들은 비선형 회귀분석을 통해 산출하였으며, 그 결과는 

Table 3에 나타내었다. 
Langmuir 모델식은 흡착제 표면이 균일하며, 흡착된 분자

끼리 상호작용이 없고 단분자층에 의해 흡착이 일어난다고 

가정하고 있다. 모든 실험조건에서 Langmuir 모델식의 R2값

이 Freundlich 모델식의 R2값보다 낮게 나타났다. 그리고 

Figure 3에서 보는 것처럼 Langmuir 모델은 평가된 모든 등온

흡착 실험결과와 크게 벗어나는 것을 확인하였다. 따라서 

C-GAC의 표면은 균일하지 않으며, BB3 염료는 단분자층에 

의한 흡착이 아닐 수 있다[17]. 반면, Freundlich 모델은 등온

흡착 실험결과에 상대적으로 높은 R2값을 가지며, 도식한 결

과도 실제 실험결과에 잘 맞았기 때문에 C-GAC의 표면은 불

균일하며, 다분자층에 의한 BB3 흡착이 이루어질 가능성이 

높을 것으로 생각된다[18]. Langmuir모델에 의해 산출된 최대

흡착량(qmax)는 25, 35, 45 ℃에서 각각 66.45, 84.97, 87.19 mg 
g-1으로 온도가 높아짐에 따라 최대흡착량이 증가하는 현상

을 보이고 있다. bL은 25, 35, 45 ℃에서 각각 2.27, 0.15, 1.43 

L mg-1으로 나타났으며, 25 ℃ 조건에서 초기 기울기가 가장 

높게 나타났다. 하지만 최대흡착량과 초기 기울기 값을 모두 

고려해 볼 때 비교적 높은 값을 가지는 45 ℃의 온도조건에서 

가장 우수한 흡착성능을 보였다. 
Freundlich 모델식의 상수 1/n은 흡착강도를 나타내며 0 < 

1/n < 1 범위에서 효과적인 흡착조작이 가능하고, 우수한 흡

착조작 범위는 0.1 ~ 0.5으로 알려져 있다. 또한, 1/n이 0에 가

까워질수록 흡착강도는 더 증가하고 1을 초과하면 협력적 흡

착임을 나타낸다[19,20]. Freundlich 모델식을 적용한 결과

에 따르면, 1/n은 25, 35, 45 ℃의 각 온도조건에서 0.20, 0.19, 
0.18으로 산출되어, 온도가 증가함에 따라 흡착강도는 증가

함을 알 수 있다. 또한, 모든 조건에서 1/n값이 0.1 ~ 0.5 이내

의 값을 가지므로 흡착조작에 유리할 것으로 예상하였다. 
Freundlich 모델식의 상수 KF는 흡착제의 흡착능에 대한 척도

이며, 그 값이 클수록 양호한 흡착능을 의미한다. 25, 35, 45 
℃의 온도조건에서 KF는 각각 25.04, 29.90, 36.31 L g-1으로 

온도가 증가함에 따라 KF값 또한 증가하였다. 결과적으로 온

도가 증가함에 따라 C-GAC의 BB3 최대흡착량은 증가하고, 
흡착강도와 흡착능이 더 유리한 값을 가지므로 효과적인 염

료 제거는 상대적으로 더 높은 온도에서 이루어지는 것으로 

예상할 수 있다. 
문헌에 보고된 BB3 흡착에 관한 다양한 흡착제들 간의 최

대흡착량 비교는 Table 4에 나타내었다. 탄광에서 발생된 무

기질폐기물(mineral waste)은 최대흡착량이 72.24 mg g-1으로 

C-GAC의 최대흡착량 보다 약 1.1배 높았다[21]. 이는 무기질

폐기물이 활성탄과 비슷하게 세공이 잘 발달되어 있고, 작은 

미립자(105 ~ 125 ㎛)의 형태를 띠고 있어 상대적으로 큰 비

표면적에 기인한 것으로 사료된다. 반면, C-GAC는 activated 
sludge biomass (36.5 mg g-1) [22], Escherichia coli (44.3 mg 
g-1) [23], pineapple plant stem (58.98 mg g-1) [8], 그리고 

durian peel (49.50 mg g-1) [24]보다 높은 최대흡착량을 가짐

을 확인하였다.

3.4. 열역학적 해석

열역학적 변수들은 흡착공정의 자발성 평가와 공정운전에 

필요한 자료로 활용될 수 있는데 주로 Gibbs 자유에너지 변

화량(ΔG), 엔탈피 변화량(ΔH) 및 엔트로피 변화량(ΔS)이 
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Table 5. Thermodynamic parameters for BB3 adsorption by C- 
GAC

Temperature (K) △G (kJ mol-1) △H (kJ mol-1) △S (J kmol-1)
298 -2.27

37.40 0.1325308 -3.02
318 -4.95

Figure 4. Van’t Hoff plot for BB3 adsorption on C-GAC.

있다. Gibbs 자유에너지 변화량은 다음의 같은 Equation (7)에 

의해 계산하였다.

∆ ln (7)

여기서, bL은 온도 T에서의 Langmuir 상수이며, R은 이상기체

상수(8.314 J/K mol), T는 수용액의 온도(K)을 나타낸다. 흡착

공정에서 엔탈피 변화량과 엔트로피 변화량은 Van’t Hoff식
에 의해 각 온도에서 얻어진 흡착데이터를 통해 아래의 방정

식으로부터 산출되었다. 

ln 
∆

∆ (8) 

ΔS와 ΔH의 값은 lnbL대 1/T의 그래프에서 y절편과 기울

기로부터 계산되었다(Figure 4). Equation (7)과 (8)로부터 산

출된 ΔG, ΔH, ΔS의 값들은 Table 5에 정리하였다. Gibbs 
자유에너지 변화량은 흡착공정의 자발성과 관련이 있는데 이 

값이 음의 값을 보이면 공정의 자발성을 갖게 되고 그 값이 

클수록 자발성 또한 커지는 것으로 알려져 있다[25].　Table 
5에서 보듯이, 온도가 25, 35, 45 ℃로 증가할수록 C-GAC의 

BB3 흡착에 대한 Gibbs 자유에너지 변화량은 -2.27, -3.02, 
-4.95 kJ mol-1으로 음의 값이 증가하였다. 따라서 C-GAC에 

의한 BB3 염료 흡착공정은 온도가 높을수록 반응의 자발성

이 증가함을 알 수 있었다[26]. 일반적으로 물리적 흡착에 대

한 자유에너지 변화량은 -20 ~ 0 kJ mol-1의 범위에서, 화학적 

흡착일 경우에는 -400 ~ -80 kJ mol-1의 범위 내에서 주어진다

[27]. 본 연구에서 산출된 자유에너지 변화량은 온도별로 각

각 -2.27, -3.02, -4.95 kJ mol-1 로 계산되어, -20 ~ 0 kJ mol-1의 

범위 내에 들어가므로 C-GAC에 의한 BB3 흡착은 물리적 

흡착공정으로 진행되었음을 확인할 수 있었다. 마찬가지로, 
엔탈피 변화량의 크기를 통해 흡착공정이 물리적 흡착인지 

화학적 흡착인지를 분류할 수 있다. 활성탄에 의한 수용액 

속 유기분자 흡착 엔탈피는 일반적으로 8 ~ 65 kJ mol-1 이내

로 나타난다. 그리고 84 kJ mol-1 이하의 결합강도를 가지는 

것이 물리적 흡착결합이고, 화학적 흡착의 결합강도는 84 ~ 
420 kJ mol-1의 범위일 수 있다[28]. 본 연구에서 계산된 엔탈

피 변화량은 37.40 kJ mol-1으로 물리적 흡착 범위인 84 kJ 
mol-1 이하의 범위를 만족하므로, BB3 염료에 대한 활성탄 

흡착은 물리적 흡착임을 재확인하였다. 또한, 엔탈피 변화량

이 양의 값을 갖는 것으로 볼 때 C-GAC에 의한 BB3 염료의 

흡착반응은 흡열반응임을 알 수 있었다. 마지막으로 흡착공

정의 무질서도를 나타내는 엔트로피 변화량을 살펴보면, Δ
S는 0.1325 J kmol-1으로 양의 값을 가지므로 흡착공정 내에

서 C-GAC와 BB3 염료 간의 무질서도가 증가하였음을 유추

할 수 있었다[28]. 결과적으로 ΔH, ΔS 값이 모두 양의 값을 

나타내어 흡열반응 임에도 불구하고 ΔG 값이 높은 온도에

서 더 큰 음의 값을 가져 흡착반응이 자발적인 반응임을 설

명할 수 있다[29].

4. 결 론

본 연구에서는 C-GAC를 이용하여 염기성염료인 BB3에 

대해 흡착평가를 수행하였으며, 이를 통해 염기성염료에 대

한 C-GAC의 응용가능성 및 흡착특성을 평가하였다. 초기농

도 50 mg L-1의 BB3을 처리하는데 필요한 C-GAC의 양은 0.2 
g이었다. 흡착속도론 실험을 통해 염료의 초기농도가 증가함

에 따라 C-GAC의 흡착량은 증가하였고, 이에 따라 흡착평형

에 도달하는 시간 역시 늘어났다. 그리고 흡착속도론 실험결

과는 유사 1차 모델보다 유사 2차 모델에 의해 잘 도식되었

다. 등온흡착 실험결과를 Langmuir 모델과 Freundlich 모델에 

각각 적용해본 결과, Freundlich 모델이 Langmuir 모델보다 

실험결과를 더 잘 묘사하였다. 또한, 등온흡착 모델식으로 부

터 산출된 변수들의 값들을 통해 C-GAC는 BB3 염료의 흡착

에 효과적이었으며, 45 ℃에서 87.19 mg g-1의 높은 최대흡착

량을 보였다. 게다가, ΔG, ΔH, ΔS의 변화량은 C-GAC와 

BB3 간의 흡착이 물리적 흡착, 흡열반응, 무질서도가 증가하

는 열역학적 특징들을 가지고 있음을 보였다.
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