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ABSTRACT: In this study, a comparative study is conducted on the synthesis methods for silica nanoparticle employing

the silicon sludge waste generated from the semiconductor manufacturing processes. Specifically, acid-washed silicon sludge

wastes with no impurities are employed as the precursors of sol-gel and hydrothermal methods for silica nanoparticles 

preparation. The morphologies and properties of silica nanoparticles synthesized via two synthetic methods are examined

by various analysis methods. As a result, silica nanoparticles from the sol-gel method are fabricated with high purity

and uniform shape, while the hydrothermal method exhibits advantages in yield and ease of synthetic process. This comparative

study offers detailed experimental results on the two synthetic methods for silica nanoparticle synthesis, which may contribute

to the establishment of manufacturing high-value materials using the by-products generated in the semiconductor process.

Keywords: Semiconductor, Silicon sludge waste, Sol-gel, Hydrothermal, Silica nanoparticle

초 록: 본 연구에서는 반도체 공정에서 발생하는 폐실리콘 슬러지를 활용하여 고부가가치의 실리카 나노입자로 

합성하는 방법들에 대한 비교 연구를 수행하였다. 상세히는, 폐실리콘 슬러지 내에 존재하는 금속과 유기 불순물을

산세 처리를 통해 제거한 뒤 졸-겔법과 수열합성법을 통해 실리카 나노입자로 제조하였다. 두 가지 합성법을 통해

제조된 실리카 나노입자에 대한 다양한 형상 및 특성 분석을 진행하였다. 그 결과, 졸-겔법으로 제조된 실리카

나노입자는 순도가 높고 균일한 형상으로 합성되었으며, 수열합성법은 수율과 단순한 제조법의 이점을 확인할 수

있었다. 본 비교 연구는 폐실리콘 슬러지에서 실리카 나노입자를 제조하는 두 가지 합성법에 대한 상세한 실험 결과를

제시하여, 반도체 공정에서 발생하는 부산물을 활용한 고부가가치 소재 제조법 정립에 기여할 것으로 기대된다.

주제어: 반도체, 폐실리콘 슬러지, 졸-겔법, 수열합성법, 실리카 나노입자
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1. 서 론

최근 반도체 산업에서는 반도체의 성능 향상과 

다양화에 대한 요구가 증가함에 따라 실리콘 웨이

퍼의 수요 또한 지속적으로 증가하고 있다1,2,3). 반도

체 산업의 주원료인 실리콘 웨이퍼는 Fabrication과 

Packaging의 다양한 공정들을 거치면서 다량의 폐실

리콘 슬러지가 발생한다4). 이러한 폐실리콘 슬러지

는 폐수 라인을 따라 드레인에 모여서 드레인의 막

힘 현상을 유발한다5). 주로 규소(Si)와 규소를 포함

한 SiC, SiO2 등이 주성분이며 금속 및 유기물과 같

은 각종 화학물질을 포함하고 있다6,7). 폐실리콘 슬

러지는 일반적으로 고형화하여 매립되지만 처리하

는데 많은 비용과 시간이 소요되며, 환경오염을 야

기할 수 있어 현재까지도 폐기물 처리에 어려움이 

존재한다8,9). 또한, 폐실리콘 슬러지가 함유하고 있

는 많은 양의 실리콘을 단순 매립 폐기하는 것은 자

원순환의 측면에서도 부정적이기에 폐실리콘 슬러

지의 재활용 방안에 대한 다양한 시도가 진행되고 

있다10,11).

폐실리콘 슬러지를 재활용하는 방법들은 실리콘 

성분의 회수 및 정제를 통해 시멘트의 보강재, 리튬

이온 이차전지 음극 소재 및 실리카(SiO2) 입자의 제

조가 있다12,13). 특히, 실리카 입자로의 재활용은 반

도체 산업에서 활용되는 CMP, EMC, 및 Underfill 등

의 소재로 응용할 수 있기에 부가 가치를 높일 수 

있다14,15,16). 폐실리콘 슬러지에서 졸-겔법과 수열합

성법의 두 가지 방법으로 실리카 입자를 제조할 수 있

다17,18). 졸-겔법은 슬러지에서 추출한 실라놀(Silanol) 

전구체가 연속적인 축합 반응을 통해 졸(sol)에서 겔

(gel) 상태로 변화하며 콜로이달 상태의 실리카 입자

를 합성하는 방법이다19,20). 수열합성법의 경우, 고온 

및 고압의 환경에서 폐실리콘 슬러지 표면을 직접 

실라놀로 변화시키며, 실라놀 간의 축합 반응을 통

해 실리카가 제조되는 방법이다18). 두 가지 제조법

을 통해 합성된 실리카 입자는 대체적으로 구형의 

형상을 띄며, 반응 시간 및 물의 순도와 pH를 조절

을 통해 나노에서부터 마이크로 크기까지의 입자로 

제조할 수 있다21,22).

나노입자는 100nm 수준의 크기를 갖는 물질로 마

이크로 혹은 벌크 물질과는 다른 독특한 물리화학적 

특성을 띠며 비표면적이 비약적으로 증가한다23,24,25). 

이러한 나노물질의 특성으로 인해 반도체, 에너지, 

태양전지, 촉매 등 다양한 분야로 나노소재와 기술

의 응용이 진행되고 있다26-29). 한 예로 나노입자를 

적용한 반도체 소자는 벌크 소재가 적용된 경우와 

유사한 전기적 특성을 유지하면서도 증가한 비표면

적에 기인한 소재 경량화가 가능하며 형상과 크기 

조절을 통해 추가적인 성능 향상이 가능하다30). 이

러한 나노기술의 핵심은 나노입자를 균일하면서도 

대량으로 생산하는 다양한 제조법의 정립과 확보에 

있다31,32,33). 앞서 언급하였듯이, 졸-겔법과 수열합성

법의 두 가지 방법으로 폐실리콘 슬러지로부터 실리

카 나노입자를 제조할 수 있지만, 두 사례에서 제조

된 나노입자들의 상세한 구조적, 화학적 특성을 비

롯하여 순도에 대한 비교 연구는 보고된 바가 없다.

본 연구에서는 폐실리콘 슬러지를 활용하여 실라

놀 추출을 통한 졸-겔법 및 폐실리콘 슬러지 자체를 

활용한 수열합성법을 통해 실리카 나노입자를 제조

하고, 두 가지 합성법에 따른 구조적, 화학적 특성 

및 순도에 대한 비교를 진행하였다. 구조적 비교를 

위해, FE-SEM 분석으로 각각의 제조법으로 합성된 

실리카 나노입자의 형상 및 크기를 확인한 결과 졸-

겔법은 약 100nm 크기의 균일한 구형 입자가 합성

되었으며, 수열합성법의 경우 약 100-200nm 크기의 

구형 입자가 합성되었다. 또한, FT-IR 분석을 통해 

졸-겔법 및 수열합성법으로 합성한 실리카 나노입

자가 순수한 실리카와 유사한 화학적 구조를 지니

고 있음을 확인하였다. 추가적으로 실리카 나노입자

들의 순도 비교를 EDS 분석을 통해 진행한 결과, 졸

-겔법으로 제조한 실리카의 순도가 더욱 높은 것을 

확인하였다. 또한, 각 제조법을 통해 동일한 양의 폐

실리콘 슬러지를 활용하여 제조한 실리카 나노입자

의 수율은 수열합성법이 높음을 확인할 수 있었다. 

결과적으로, 졸-겔법으로 제조한 실리카는 높은 순

도와 균일함을 갖는 실리카가 합성되며, 수열합성을 

통해 제조한 실리카는 실라놀의 추출없이 간단한 

공정으로 실리카 나노입자를 높은 수율로 합성할 

수 있음을 확인하였다. 이렇게 폐실리콘 슬러지에서 

제조한 실리카 나노입자들을 반도체용 CMP 슬러리, 
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EMC의 필러 소재와 같은 다양한 분야에 응용하여 

자원순환을 통한 경제적 및 환경적 가치를 얻을 것

으로 기대된다.

2. 재료 및 방법

2.1. 사용 시약

폐실리콘 슬러지 내에 포함되어 있는 금속 불순

물을 제거하기 위해 염산(35.0%, HCl)을 사용하였다. 

졸-겔법 및 수열합성법으로 실리카 나노입자를 합

성하기 위해 에탄올(98.0%, EtOH), 증류수(Distilled 

water) 및 암모니아수(28.0%, NH4OH)를 용매 및 pH 

조절제로 사용하였다. 암모니아수의 경우, 졸-겔법

에서 폐실리콘 슬러지로부터 실라놀을 추출하기 위

한 에칭액으로도 사용되었다. 상용화된 순수한 실리

카(99.9%, 100nm) 나노입자는 수열합성법과 졸-겔법

을 통해 합성된 실리카 나노입자와의 화학적 구조 

및 순도를 비교하기 위해 사용되었다. 사용 시약들

은 전처리 혹은 추가적인 정제 없이 실험에 사용되

었다.

2.2. 반도체 공정에서 발생한 폐실리콘 

슬러지의 회수 및 전처리 과정

반도체 공정에서 발생하는 폐실리콘 슬러지를 수

거하여 감압여과장치를 통해 고형화된 폐실리콘 슬

러지를 회수하였다. 먼저, 폐실리콘 슬러지에 있는 

금속 불순물을 제거하기 위해 산처리 과정을 진행

하였다. 폐실리콘 슬러지(3.0g)에 염산(20mL)을 투

입하여 상온(25℃)에서 pH를 5.0으로 유지한 채 초

음파분산기로 30분간 세척을 진행하고 6시간동안 

교반(300rpm, 20분)을 진행하였다. 이후, 증류수 투

입하여 원심분리(9500rpm, 20분)를 3번 반복하여 진

행하였다. 산세를 통해 불순물이 제거된 폐실리콘 

슬러지를 오븐(70℃, 12시간)에 건조하여 정제된 폐

실리콘 분말을 수득하였다.

2.3. 졸-겔법을 활용한 실리카 나노입자의 합성

정제된 폐실리콘 분말(1.0g)을 증류수(15mL)와 암

모니아수(10mL)의 혼합용액에 투입한 후, 실라놀 추

출을 위해 초음파분산기에 위치하고 24시간 동안 

에칭을 진행하였다. 에칭이 끝난 후, 실리콘 에칭 용

액을 원심분리(9500rpm, 30분)하여 실라놀이 포함된 

투명한 상층액을 추출하였다. 추출한 실라놀(12mL)

에 에탄올(20mL)을 혼합 및 교반(450rpm, 6시간)하

여 졸-겔 반응을 상온(25℃)에서 진행하였다. 반응이 

완료된 후, 잔여물을 제거하기 위해 물과 에탄올을 

이용하여 여러 번 원심분리(9500rpm, 20분)를 하고 

오븐(70℃, 12시간)에서 건조하여 졸-겔법을 활용한 

실리카 나노입자(SG-SiO2) 0.02g을 수득하였다.

2.4. 수열합성법을 통한 실리카 나노입자의 제조

정제된 폐실리콘 분말(1.0g)을 증류수(15mL)와 암

모니아수(10mL)를 혼합한 뒤 테프론 처리가 된 오

토클레이브 용기(Furnace, SH-FU-3MG, SAMHEUNG 

ENERGY)에 혼합용액을 투입하고 전기로에서 18

0℃로 24시간 동안 가열하였다. 반응이 끝난 후, 오토

클레이브를 상온(25℃)에서 2시간 동안 냉각시키고 

해제하여 제조된 반응물과 용매를 원심분리(9500rpm, 

20분)를 통해 분리하였다. 잔여물의 제거를 위해 추

가적인 물과 에탄올 세척 및 원심분리(9500rpm, 20

분)를 하고 오븐(70℃, 12시간)에서 건조하여 수열합

성법을 통해 제조된 실리카 나노입자(HT-SiO2) 0.95g

을 수득하였다.

2.5. 제조된 실리카 나노입자의 구조적 

화학적 특성 및 순도 분석

졸-겔법 및 수열합성법을 통해 합성한 실리카 나노

입자의 형상을 비교하기 위해 FE-SEM(Field emission-

scanning electron microscopy, Hitachi S-4800)과 TEM

(Transmission electron microscopy, Hitachi HF5000) 

분석을 진행하였다. 각각의 방법으로 제조한 실리카 

나노입자의 화학적 특성과 분자 구조를 비교하기 위

해 FT-IR(Fourier transform infrared, ThermoFisher Nicolet 

iS10) 분석을 진행하였다. 또한, 합성법에 따른 실리

카 나노입자의 순도를 확인하기 위해 EDS(Energy 

Dispersive X-ray Spectroscopy HORIBA EX-250) 분

석을 진행하였다.
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3. 결과 및 고찰

3.1. 졸-겔법 및 수열합성법을 통한 실리카 

나노입자의 제조 및 물리화학적 특성 

비교

Fig. 1은 반도체 공정에서 발생한 폐실리콘 슬러

지를 재활용하여 졸-겔법과 수열합성법을 통해 실

리카 나노입자로 제조하는 방법론에 대한 비교 모

식도이다. 상세히는, 반도체 공정에서 발생하는 고

순도의 실리콘 성분을 포함한 폐실리콘 슬러지를 

회수하고 세척과 건조를 통해 정제된 폐실리콘 분

말을 얻었다. 첫 번째 합성법인 졸-겔법의 경우, 암

모니아수를 에칭액으로 활용하여 폐실리콘 슬러지

에서 추출한 실라놀(Si-OH) 전구체를 용매와 혼합하

고 축합 반응을 통해 콜로이달 상태의 실리카 나노

입자를 합성하였다. 두 번째로, 수열합성법은 오토

클레이브에 실라놀 추출 과정 없이 폐실리콘 슬러

지 자체의 가열과 가압을 통한 실라놀화 및 축합 반

응으로 실리카 나노입자를 합성하였다. 폐실리콘 슬

러지로부터 실리카를 합성하는 방법에 대한 반응식

은 다음과 같다18,34).

Si-H + H2O → Si-OH + H2 (실라놀화) (1)

Si-OH + HO-Si → Si-O-Si + H2O (축합 반응) (2)

두 가지 방법은 제조 단계 수에서 차이가 있으며, 

졸-겔법은 에칭을 통해 전구체인 실라놀을 추출하

여 졸-겔 반응을 진행하는 두 번의 공정으로 진행되

지만, 수열합성법은 폐실리콘 분말을 가열 및 가압

하여 실라놀화 및 축합 반응이 단일 공정에서 발생

한다16,17).

FE-SEM 및 TEM 분석을 통해 졸-겔법과 수열합성

법을 통해 제조된 실리카 나노입자의 형상과 크기를 

확인하였다(Fig. 2). 졸-겔법을 통해 합성된 SG-SiO2

는 약 100nm 크기의 균일한 구형 입자로 제조된 것

을 확인하였다(Fig. 2a,c). 이는 폐실리콘 슬러지가 

에칭액으로 활용한 암모니아수에 의해 실라놀 전

구체로 생성되고, 축합 반응으로 균일한 크기의 실

리카 나노입자가 성장하게 된다35,36). 수열합성법을 

통해 제조된 HT-SiO2는 SG-SiO2 대비 불균일한 약 

100-200nm의 구형 입자로 형성되었음을 확인하였다

(Fig. 2b,d). 이는, 수열합성법은 폐실리콘 슬러지를 

직접 활용하여 고온 및 고압 조건에서 반응하기에 

응집 현상에 의해 졸-겔 대비 불균일한 입자 성장이 

발생하기 때문이다37).

폐실리콘 슬러지를 재활용하여 졸-겔법과 수열합

성법을 통해 합성한 실리카 나노입자의 화학적 특성

을 비교하기 위해 상용화된 순수한 실리카 나노입자

(CM-SiO2)와 함께 FT-IR 분석을 진행하였다(Fig. 3). 

졸-겔법과 수열합성법으로 합성된 실리카 나노입자

가 CM-SiO2와 유사한 특성 피크를 나타냄을 확인할 

수 있었다. 상세히는, CM-SiO2, SG-SiO2, 및 HT-SiO2 

Fig. 1. Schematic illustration for synthesis of silica nanoparticles using sol-gel and hydrothermal method employing silicon

sludge waste.
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모두 Si-O-Si 대칭 신축 및 Si-O-Si 비대칭 신축에 해

당하는 피크가 약 1,050cm-1, 790cm-1에서 동일하게 

확인되었다38,39). 이를 통해, 폐실리콘 슬러지를 재활

용하여 제조한 두 종류의 실리카 나노입자가 상용

화된 순수한 실리카 나노입자와 유사하게 제조되었

음을 확인할 수 있었다. 흥미롭게도, SG-SiO2에서는 

Si-OH 굽힘 진동 관련 피크가 940cm-1에서 추가적으

로 검출되었다40). 이는 제조 방식의 차이에 기인한 것

이며 CM-SiO2와 SG-SiO2는 졸-겔법을 통해 제조되

기에 최외곽에 가수화 이후 축합 반응으로 소진되

지 못한 -OH 작용기가 남아 실라놀(Si-OH) 피크로 

검출되기 때문이다41). 한편, 수열합성법을 통해 제

조한 HT-SiO2는 가열 및 가압을 통해 실라놀 간의 

축합 반응이 졸-겔 대비 촉진되어 실리카의 표면에 

존재하는 실라놀의 양이 적기 때문으로 사료된다42).

추가적으로, EDS 성분 분석을 통해 CM-SiO2, SG-

SiO2, 및 HT-SiO2의 순도를 확인하였다(Table 1). 실리

카의 순도를 확인하기 위해 규소/탄소비(Si/C ratio)

를 측정한 결과, CM-SiO2, SG-SiO2, HT-SiO2는 3.2, 

3.1 및 2.8의 비율로 확인되었다. 규소/탄소비 측정

을 통해 폐실리콘 슬러지에 포함된 실리콘 카바이

드(SiC) 혹은 유기성 불순물에서 기인한 탄소 성분 

대비 실리콘의 함량을 확인하여 실리카 나노입자의 

순수성을 확인할 수 있다. 상용화된 CM-SiO2의 경

우 가장 높은 약 3.2의 비율을 확인할 수 있었으며, 

폐실리콘 슬러지에서 실라놀을 추출하고 졸-겔법을 

진행한 SG-SiO2의 경우 약 3.1의 비율로 수열합성법

으로 제조한 HT-SiO2 대비 고순도의 실리카가 제조

된 것을 확인할 수 있었다. 이는 폐실리콘 슬러지에

서 SiC와 불순물을 여과하며 실라놀을 추출하는 졸-

겔법과는 달리, 불순물이 포함된 폐실리콘 슬러지 
Fig. 3. FT-IR spectra of CM-SiO2, SG-SiO2, and HT-SiO2

materials.

Fig. 2. FE-SEM images of (a) SG-SiO2, (b) HT-SiO2 

materials and TEM images of (c) SG-SiO2, (d) HT-SiO2

materials.

Material
Element (atomic%)

Si/C ratio
Si C O

CM-SiO2 31.0 9.7 59.3 3.2

SG-SiO2 34.0 11.0 55.0 3.1

HT-SiO2 34.4 12.3 53.3 2.8
a
 Elemental composition of materials was obtained using the EDS mode equipped in the FE-SEM system, excluding all other elements except 

Si, C, and O (beam current: 10.0μA, accelerating voltage: 10.0 kV).

Table 1. Elemental Compositions of CM-SiO2, SG-SiO2, and HT-SiO2 Materialsa
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전체를 반응물로 활용하기 때문이다. 해당 분석을 

통해 졸-겔법으로 합성한 실리카 나노입자의 순도

가 수열합성법보다 높은 것을 확인할 수 있었다.

최종적으로 폐실리콘 슬러지를 재활용하여 실리

카 나노입자로 제조할 수 있는 두 가지 방법인 졸-겔

법과 수열합성법에 대한 비교 정리를 하였다(Table 2). 

우선, 졸-겔법의 경우 실라놀 전구체 추출과 실리카 

나노입자 합성의 두 단계의 과정을 거쳐 균일하고 

고순도의 실리카 나노입자를 합성할 수 있었다. 한

편, 수열합성법의 경우 폐실리콘 슬러지 자체를 전

구체로 활용하여 한 단계의 간단한 제조를 통해 상

대적으로 불균일하고 저순도의 실리카 나노입자를 

합성할 수 있었다. 상업화에 중요한 수득률의 경우, 

동일한 양의 폐실리콘 슬러지(1.0g)을 사용하여 졸-겔

법과 수열합성법을 거쳐 제조된 SG-SiO2와 HT-SiO2 

물질은 각각 0.02g과 0.95g으로 수열합성법이 약 48

배가량 높은 수득률을 나타내었다. 각각의 제조법 

모두 실리카 나노입자를 성공적으로 제조할 수 있

으며, 실리카 나노입자의 응용 목적에 따라 적합한 

제조법을 선택할 수 있으나 수득률 측면에서 수열

합성법이 상업화에 적합한 것으로 판단되었다.

4. 결 론

본 연구에서는 다양한 반도체 공정에서 발생한 

폐실리콘 슬러지를 재활용하여 실리카 나노입자를 

합성하는 졸-겔법과 수열합성법에 대한 비교 연구

를 수행하였다. 졸-겔법의 경우, 폐실리콘 슬러지에

서 암모니아수를 에칭액으로 활용하여 실라놀을 추

출한 후, 축합 반응을 통해 콜로이달 상태의 SG-SiO2

를 합성하였으며, 수열합성법에서는 폐실리콘 슬러

지 자체에 가열과 가압을 통해 HT-SiO2를 합성하였

다. 이렇게 제조된 실리카 나노입자들의 형상과 특

성을 비교한 결과, 입자의 균일성과 순도에서는 졸-

겔법이 유리하였으며, 제조의 용이성과 수득률에서

는 수열합성법이 유리한 것으로 판단되었다. 본 연

구 결과를 통해 폐실리콘 슬러지를 고부가가치의 

실리카로 제조하는 방법론에 대한 비교 분석을 제

시하였으며, 재활용을 통해 제조된 실리카 나노입자

가 반도체 산업 등에 적용되어 자원순환율을 향상

시킬 것으로 기대된다.
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