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1. 서    론1)

실리카는 기능성 화장품, 제약, 전자제품, 식품 및 페인트 산업에 있

어서 필수불가결한 재료로 널리 사용되어 왔다[1-3]. 실리카 입자의 

물성은 크기와 형태에 의해서 상당부분 의존하기 때문에 나노에서 마

이크로미터 단위의 다양한 형태의 실리카의 합성 방법이 활발하게 연

구되어지고 있다. 특히 구형의 실리카는 경화제, 접착제, 점성이 제어

된 표면특성 조절제 등의 소재로서 활용되어 왔으며, 연마제, 표면 흡

착제 또는 촉매의 지지체 등의 재료로 응용되어져 왔다[4-7]. 이러한 

구형실리카를 제조하기 위해서 용액 상에 에멀젼을 이용한 방법이 가
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장 널리 적용되고 있다[8-14].
구형의 실리카 입자의 합성 방법으로 가장 널리 알려져 있는 방법

은 Stöber법[15]으로 실리카 전구체로 사용된 tetraethyl orthosilicate 
(TEOS)가 용매에서 가수분해되면서 실리카 나노 입자를 생성시키는 

방법이다[16-20]. 그리고 다른 방법으로는 규산나트륨 용액(Sodium 
silicate, Na2O⋅xSiO2⋅H2O)을 에멀젼으로 제조하여 실리카를 합성

하는 연구가 활발히 진행되고 있다. 특히, TEOS에 비하여 규산나트륨 

용액이 가격이 매우 저렴하므로 규산나트륨 용액을 전구체로 사용하

는 합성방법은 산업적으로 중요하다. 규산나트륨 용액을 이용한 구형 

실리카 입자의 제조는 계면활성제와 침전제의 종류에 따라서 크기, 
형태 및 물성의 제어에 대한 연구가 다수 보고되었다[21-23].

본 연구에서는 W/O (water in oil) 마이크로 에멀젼 방법을 통하여 

구형의 실리카를 합성하였다. 분포도가 향상된 1.5~3 µm 크기의 구형

의 실리카를 제조하였다. 이를 제조하기 위하여 Si의 원료로서는 값싼 

규산나트륨 용액(Na2O⋅xSiO2⋅H2O)을 사용하였다. 그리고 오일 상
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초    록

W/O 에멀젼을 통해 구형의 실리카를 합성하는데 있어서 오일의 양을 최소화하는 연구를 수행하였다. 물유리 283 g에 
오일로서 헥산을 최소한으로 20~60 mL 사용하여 구형의 실리카가 합성됨을 확인하였다. 실리카의 크기는 오일의 양
에 의존하였으며, 오일의 양이 증가함에 따라서 실리카 입자의 크기가 증가하는 것을 확인하였다. 합성된 구형 실리카
의 비표면적을 BET법을 통해 측정해본 결과 186~230 m2/g 값임을 확인하였다. XRF 분석으로부터 90% 이상이 SiO2임
을 확인하였으며, 물유리 사용으로 인한 나트륨이 3.27~4.5 wt. %의 불순물로 함유되어 있었다. 본 연구에서 제조한 
구형의 실리카는 Si의 전구체를 공업용 규산나트륨 용액을 사용함과 더불어 최소한의 헥산과 비이온계면활성제를 통
하여 만들어졌기 때문에 대량 합성 및 상업화에 최적화되어 있는 조건이라고 판단된다. 

Abstract
We prepared spherical silica by minimizing the amount of oil through water/oil (W/O) emulsion. The spherical silica was 
successfully synthesized by using 20 to 60 mL of hexane as an oil for 283 g of water glass. The size of silica was dependent 
on the amount of oil where the size of silica particles increased as the amount of oil increased. The specific surface areas 
of   samples measured using the BET method were 186 to 230 m2/g. X-ray fluorescence (XRF) analysis results showed that 
the SiO2 content was more than 90% while sodium was 3.27~4.5 wt. %. The spherical silica prepared in this study could 
be optimized for mass synthesis and commercialization because the industrial sodium silicate solution was used as a precursor 
of Si as well as the minimum amounts of hexane and nonionic surfactant were employed.

Keywords: Silica, W/O emulsion, Hexane, Sodium silicate, Nonionic surfactant
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Figure 1. Images showing the stability of the emulsions depending on 
amount of hexane.

으로서는 가장 광범위하게 사용되는 비극성 용매인 헥산을 사용하였

다. 또한 규산나트륨 용액(283 g) 대비 비이온계면활성제 2 g으로 소

량 첨가하였고 특히, 헥산의 양을 10~60 mL로 최소화하였다. 기존의 

연구에서는 W/O에멀젼 제조 시 물상과 오일상의 비가 1 : 1, 0.67 : 
0.33 (2 : 1), 1 : 9등으로 사용하였으나[24-26], 본 연구에서는 물상과 

오일상의 비율이 약 28 : 1, 14 : 1, 7 : 1, 4.7 : 1으로 매우 소량의 

오일을 사용하여 구형 실리카 합성에 적합한 W/O 에멀젼을 형성하였

다. 다른 합성방법과 비교하였을 때, 본 연구자가 고안한 합성법은 물

유리 대비 헥산의 양이 최소한으로 사용된 것으로서 대량 합성 및 상

업화에 적합하다고 판단된다.

2. 실    험

구형실리카를 제조하기 위해서 규산나트륨 용액(Na2O⋅xSiO2⋅H2O; 
SiO2 함량 28%, 공업용 3호)을 47.7%의 농도로 물로 희석하였다. 47.7% 
규산나트륨 용액 283 g에 오일상으로서 헥산(5, 10, 20, 40, 60, 80 mL)
을 사용하여 비이온계면활성제 2 g와 혼합한 후 희석한 규산 나트륨 

용액에 첨가하여 호모믹서(MTOPSⓡ, HM1200D)를 통해 에멀젼화하

였다. 이때 호모믹서의 교반속도는 4000 rpm으로 5 min 동안 유지하

여 W/O 에멀젼을 제조하였다.
침전제로는 중탄산암모늄(NH4HCO3)을 사용했다. 중탄산암모늄 10 

g을 100 mL 물에 녹여준 뒤, 규산나트륨 에멀젼에 서서히 첨가하였다. 
반응을 진행시켜 완전한 실리카 침전을 유도하기 위해서5.3 M H2SO4 

용액을 첨가해준 뒤, 75 ℃ 온도에서 30 min 동안 150 rpm으로 교반하

였다. 반응이 종결된 후, 감압여과를 통해 침전물을 얻었으며 침전물

은 물로 세척하였다. 이후 105 ℃ 오븐에서 건조하여 시료를 얻었다.

3. 결과 및 고찰

W/O 에멀젼 방법을 통하여 실리카 입자를 제조할 경우 구형의 입

자가 생성되며, 입자 형성 시 영향을 주는 요인들로는 물유리의 농도, 
물과 오일의 비율, 계면활성제의 양, 교반속도 등에 영향을 받는다

[9,11,27]. 본 연구에서는 계면활성제 양과 호모믹서의 속도는 동일한 

조건에서 오일상으로 사용된 헥산의 양을 조절하여 에멀젼을 제조하

였다.
실리카를 합성하기 전에 규산나트륨 용액과 헥산의 양(5, 10, 20, 40, 

60, 80 mL + 비이온계면활성제 2 g)에 따른 에멀젼의 안정성을 확인

하였다(Figure 1). 헥산의 양이 5 mL일 때는 균일한 에멀젼이 형성되

지 아니하고 층분리가 생성되었다. 그러나 헥산의 양이 10~60 mL로 

첨가되었을 때는 균일한 에멀젼이 층 분리 없이 형성되는 것을 확인

하였다. 하지만, 헥산의 양이 80 mL 이상일 때는 또다시 층분리가 일

어남을 확인하였다. 특히, 헥산의 양이10 mL일 때 점성이 매우 강한 

젤과 같은 성질을 띄는 것을 용액을 기울여서 확인하였다. 이러한 성

Figure 2. SEM images of spherical silica particles. The amount of 
hexane (a) 10 mL, (b) 20 mL, (c) 40 mL, (d) 60 mL, (e) Magnifi- 
cation of silica particle, (f) comparison of silica particles size.

질은 헥산의 양이 증가할수록 젤의 형태가 다시 일반적인 용액 형태

로 전환됨을 확인하였다. 이렇게 형성된 에멀젼은 오일상과 물상의 

층분리 없이 일주일 이상 안정성을 유지하는 것을 확인하였다.
헥산의 양에 따른 에멀젼 제조하고, 물유리를 첨가하여 실리카를 

합성하였다. 그리고 합성된 실리카의 형태를 scanning electron micro-
scopy (SEM, TESCAN, S8000)으로 분석하였다[Figure 2(a)~(d)]. 헥산

의 양에 관계없이 실리카의 형태는 구형으로 만들어졌으며, 헥산 양

이 증가하면서 실리카의 평균 입자 크기도 1.35 (±0.53), 1.93 (±0.36), 
2.56 (±0.39), 3.13 (±0.66) µm로 증가하는 것을 확인하였다[Figure 2(f)]. 
이러한 결과를 통해 오일상으로 사용된 헥산의 양이 실리카 입자의 

크기에 영향을 주는 요소임을 확인하였다. 또한, 오일상이 증가하면서 

실리카의 입자 크기도 증가하는 현상이 나타났는데, 오일상이 증가할 

때 에멀젼 액적의 크기가 커지고 안정해지기 때문이다[27]. 실리카를 

고배율로 관찰해보면 표면이 거친 형태로 존재하였다. 이는 일반적으

로 실리카 합성 시 표면적이 매우 큰 다공성의 실리카 입자로 생성되

는 것이라고 생각된다[Figure 2(e)].
Brunauer-Emmett-Teller (BET) plot을 통하여 입자의 평균 크기를 

확인하였다. 헥산의 양이 증가할수록 실리카 표면에 흡착된 부피와 

비표면적 값이 감소하는 것을 확인하였다[Figure 3(a)]. 그리고 헥산의 

양에 관계없이 합성된 실리카는 180 m2/g 이상의 매우 큰 비표면적을 

나타냈다. 이는 앞서 거친 표면의 다공성의 SEM 이미지와 잘 일치하

는 결과이다. 그리고 Barrett-Joyner-Halenda (BJH) plot을 통하여 10, 
20, 40, 60 mL의 헥산을 첨가한 실리카의 pore 지름이 각각 12.24, 
16.06, 16.06, 16.06 nm으로 나타나는 것을 확인했다[Figure 3(b)].

Table 2는 X-ray fluorescence (XRF, Bruker AXS, S8 TIGER) 통한 

실리카 샘플의 조성을 나타냈다. 헥산의 양에 따른 Si의 함량을 분석
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Hexane (mL) Vm (cm2/g) Sbet (m2/g)

10 53.248 231.76

20 50.692 220.64

40 45.701 198.91

60 42.884 186.65

Table 1. Adsorption Volume and Specific Surface Area of Silica

Hexane (mL) Si (wt. %) Na (wt. %) SiO (wt. %)

10 43.13 3.27 92.27

20 43.10 3.42 92.20

40 43.14 3.64 92.29

60 42.95 4.51 91.89

Table 2. XRF of Spherical Silica Particles

Figure 3. (a) Nitrogen adsorption/desorption isotherms and (b) BJH 
pore size distribution of spherical silica.

해본 결과, 헥산의 양에 관계없이 Si의 함량이 약 43 wt.%로 유사한 

값을 가지는 것을 확인했고, SiO2 함량은 약 92 wt.% 값을 가지는 것

을 확인했다. XRF결과를 통하여 헥산의 함량이 실리카를 제조할 때 

성분비에 영향을 미치지 않는 것을 알 수 있었다. Si함량 다음으로 높

은 원소는 Na (약 3.2 wt. %)이었으며, 규산나트륨 용액에 과량으로 

존재하는 NaOH로부터 제거되지 않은 Na+ 이온이 존재하기 때문이라 

생각된다. 이는 실리카 제조 후 물을 이용하여 여러 차례 세척을 통하

여 Na+를 제거한다면 SiO2의 함량이 더 높은 고순도의 실리카를 제조

할 수 있다고 판단된다.

4. 결    론

본 연구에서는 규산나트륨 용액과 헥산, 비이온계면활성제를 이용

하여 W/O 에멀젼 제조 후 구형의 실리카를 합성하였다. 특히, 헥산의 

양이 최소화로 사용되는 조건을 통하여 안정한 형태의 W/O 마이크로

에멀젼을 형성하였으며, 헥산의 양에 따라서 구형실리카의 크기도 제

어됨을 확인하였다. 그리고 모든 샘플의 조성도 XRF를 통하여 일정

한 함량을 가지는 것을 확인하였다. 본 연구에서 사용된 에멀젼 합성

법은 1) Si 화학종으로는 값이 저렴한 물유리를 사용하고 2) 최소한의 

헥산을 사용하여 에멀젼을 제조하는 장점을 가지고 있어 대량 합성 

및 상업화에 적합하다고 판단된다.
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