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요 약
전 세계적으로 기후변화에 따른 온실가스 규제로 전기자동차의 수요가 급증하고 있으며, 주요 부품인 전지의 수명 문제
로 추후 폐전지의 발생으로 이어지게 된다. 이에 리튬이온전지 중 폐LFP(LiFePO4)전지의 양극재로부터 유가금속인 리
튬을 선택적으로 선침출 및 회수하고자하였다. 이때, 일반적으로 사용되는 무기산은 독성가스 배출 또는 다량의 폐수가 
발생되어 환경문제를 야기시킨다. 이를 대체하기 위하여 유기산 및 기타 침출제를 이용하여 리튬을 침출하는 연구가 수
행중이며, 본 연구에서는 유기산인 메탄술폰산(Methane sulfonic acid, MSA, CH3SO3H)을 이용하여 선택적으로 선침출
하였다. 리튬을 선침출하기위한 최적의 조건을 확인하기 위하여 MSA 농도, 광액농도 그리고 과산화수소 투입량을 변수
로 하여 실험을 진행하였다. 본 연구를 통해 리튬은 약 100% 그리고 철 및 인 성분은 약 1% 내외로 침출되어 분리 효율 
및 변수에 따른 주요 성분의 침출률을 확인할 수 있었다.

주제어 : LFP 전지, 양극재 분말, 리튬 회수, 선침출, 유기산, 메탄술폰산

Abstract : Globally, the demand for electric vehicles has surged due to greenhouse gas regulations related to climate change, 
leading to an increase in the production of used batteries as a consequence of the battery life issue. This study aims to selectively 
leach and recover valuable metal lithium from the cathode material of spent LFP (LiFePO4) batteries among lithium-ion batteries. 
Generally, the use of inorganic acids results in the emission of toxic gases or the generation of large quantities of wastewater, causing 
environmental issues. To address this, research is being conducted to leach lithium using organic acids and other leaching agents. 
In this study, selective leaching was performed using the organic acid methane sulfonic acid (MSA, CH3SO3H). Experiments were 
conducted to determine the optimal conditions for selectively leaching lithium by varying the MSA concentration, pulp density, 
and hydrogen peroxide dosage. The results of this study showed that lithium was leached at approximately 100%, while iron and 
phosphorus components were leached at about 1%, verifying the leaching efficiency and the leaching rates of the main components 
under different variables.
Key words : LFP battery, Cathode powder, Lithium recovery, Prior leaching, Organic acid, Methanesulfonic acid
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1. 서 론

최근 전 세계적으로 화석연료로 인한 환경오염 문제 해결 및 
탄소 중립이라는 화두와 연관되어 기존 내연 자동차에서 전기
자동차로 산업적 파라다임 전환과 더불어 전기자동차에 탑재
되는 전지의 종류도 Li(NiCoMn)O2계(향후 NCM이라 칭함)
에서 LiFePO4계(향후 LFP라 칭함)로 다양하게 사용되고 개발
되고 있다[1-5]. 이처럼 산업 고도화에 따른 전자제품과 전기
자동차의 핵심 부품인 전지의 수요도 급격히 늘어가고 있다. 
2023년 유진투자증권 보고서에 의하면, 전 세계 전기차 판매
량은 2022년에는 약 1,009만 대에서 2030년에는 약 4,354만대
로 증가할 것으로 예측하고 있으며, 이는 전기차 판매 비중이 
약 12.7%에서 약 43.4%로 늘어난 수치이다[6]. 전기차 수요의 
폭발적인 증가 더불어 향후 다량 발생하게 될 폐배터리는 환
경 관련 문제와 전지에 포함되어 있는 유가 자원의 문제를 내
포하고 있다. 이에 폐전지의 처리 방향에 관하여 많은 연구가 
이루어지고 있으며[7-19], 특히 LFP 전지에 함유된 리튬은 각
국의 전략 소재로 자리 잡고 있으며, 국내에는 부존 소재로써 
재활용의 가치는 더욱 높아질 것으로 예상된다. 많은 연구자들
은 LFP 폐전지에 함유되어 있는 리튬을 회수하기 위해 다양한 
연구를 수행하고 있으며, 보다 경제적으로 또한 친환경으로 회
수하려는 연구들이 보고되고 있다[20-36].

LFP 폐전지에 대하여 리튬을 선택적으로 선침출하는 공정
을 통한 재활용 연구는 무기산, 유기산, 강산화제 등 각종 침
출제를 이용하여 활발하게 진행되고 있다[20-36]. 무기산의 경
우, 통상적으로 황산, 염산, 그리고 인산 등을 이용하여 LFP 구
성 성분을 전체적으로 침출하여 회수하는 방식으로 진행되었

다[25-31]. Zheng et al. 등은 2.5 M의 황산을 이용하여 광액농
도 100 g L-1, 침출온도 60 oC, 그리고 침출시간 240분의 조건
에서 리튬 및 철의 침출률을 각각 약 98% 및 97%로 보고하였
다[25]. 그러나 무기산을 이용한 LFP 폐전지 재활용을 위한 침
출의 경우, 강한 산도에 의한 빠른 침출성과 침출용액의 낮은 
단가 등의 장점은 있으나. 무기산에 함유된 SOx, NOx, 및 Cl2와 
같은 독성가스 배출 등 환경오염에 대한 리스크가 상존하고 
있다. 또한, 침출된 용액은 산성 용액이므로 중화 공정을 위하
여 많은 양의 알칼리 및 물의 소비로 인하여 이차적인 폐기물
과 폐수가 발생할 우려가 높다.

최근 기존 무기산을 이용한 습식공정을 대체하여 환경 부하
를 감소시키기 위해 유기산을 이용한 LFP 폐전지 재활용 연구
도 상당히 진행되고 있다. 유기산인 아세트산, 포름산, 시트러
스산, 씨트릭산 및 옥살산을 이용하여 리튬을 선택적으로 회수
하는 연구가 수행되었으며[32-36], 이에 관한 결과를 Table 1에 
정리하여 나타내었다. 그러나 상기 언급한 유기산들은 산성을 
띠고 있지만 비교적 큰 산해리상수(acid dissociation constant, 
pKa)를 나타내고 있다. 이에 반하여 메탄술폰산(Methane 
sulfonic acid, MSA, CH3SO3H)는 유기산이지만 강한 산도를 
나타내고 있어 친환경적인 금속 침출제로 사용되고 있다[37-
41]. Tran et al.은 침출제로서 황산과 메탄술폰산의 코발트와 
니켈 금속의 침출에 대한 화학적 반응성에 대하여 비교하였으
며, 다양한 금속에 대하여 메탄술폰산을 이용한 실험 결과를 
조사하여 정리하여 놓았다[37]. Jung et al.은 메탄술폰산을 이
용하여 NCM계 배터리의 금속을 침출시켰으며, 각 금속의 침
출률은 약 80 ~ 99%로 높게 침출되었지만, 선택적 침출이 아
닌 금속이 모두 침출되는 결과를 얻었다[38]. Yadav et al.은 메

Table 1. Hydrometallurgical methods using the organic acids as leaching agent for the recycling of waste LiFePO4 batteries
Leaching agents Experimental conditions Product Results Ref.

Weak
acid

Formic
acid

• HCOOH with 10% (v/v) H2O2

• HCOOH/Li molar ratio 3.23
• Pulp density 10% (w/v)
• Temp. 30 oC, Time 30 mim

- FePO4/C
- Li3PO4 (99%)

• R.R. Li 99.5%
• L.E. Li 99.98%
• L.E. Fe&P <0.5%

Mahandra and
Ghahremian

[32]

Citrus
fruit juice

acid

• 100% H3Cit with 6% (v/v) H2O2

• Pulp density 67 g L-1

• Room Temp., Time 90 mim

- FePO4 (96%)
- Li2CO3 (99.2%)

• L.E. Li 94.83%
• L.E. Fe 4.05%
• L.E. P 0.84%

Kumar et al.
[33]

Citric
acid

• H3Cit with H2O2

• Mechanochemical: 400 rpm, 2 hr
- Fe(OH)3

- Li2CO3

• L.E. Li 99.35%
• L.E. Fe 3.86%

Li et al.
[34]

Acetic
acid

• 0.8 M CH3COOH with 6% (v/v) H2O2

• Pulp density 120 g L-1

• Temp. 50 oC, Time 30 mim

- FePO4

- Li2CO3 (99.95%)

• R.R. Li 95.05%
• L.S. Li 94.08%
• L.E. Li 94.57%
• L.E. Fe <1%

Yang et al.
[35]

Oxalic
acid

• LFP 700 oC, 5 hr calcination
• LFP with H2C2O4 (1:1)
• Mechanochemical: 500 rpm, 2 hr
• Water leaching

- FeC2O4·2H2O
- Li3PO4

• R.R. Li 99%
• R.R. Fe 94%
• L.E. Li 99.34%
• L.E. Fe 7.13%

Fan et al.
[36]

1) L.E. : Leaching efficiency, 2) R.R. : Recovery Rate, 3) L.S. : Leaching Selectivity
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탄술폰산을 이용한 LFP 폐전지 재활용 연구를 수행하였고, 고
농도의 용매를 이용하여 LFP 블랙매스로부터 리튬을 약 95% 
침출하였지만, 철 성분 또한 약 95% 침출되어 철을 침전시켜 
분리하는 공정이 추가되었다[39]. 이러한 메탄술폰산에 관한 
연구에서는 기타 금속 침출제로는 많이 사용되었지만 LFP 배
터리에 관한 영향은 거의 확인되지 않았으며, 몇몇 연구에서는 
리튬의 선택적 침출이 아닌 금속이 전부 침출되는 경향을 보
였다. 또한, 고농도의 용매 사용 또는 다량의 첨가제를 사용하
여 리튬의 침출률을 향상시켰으며, 이는 기타 금속의 침출과 
침출제의 과다 사용으로 이어진다.

이에 본 연구에서는 본 저자들의 기존 연구[22-23,31] 결과
를 기반으로 폐LFP 양극재로부터 무기산이 아닌 유기산인 메
탄술폰산을 이용하여 리튬만 선택적으로 선침출시키고자 하
였다. 또한, 침출제 및 첨가제의 과다 사용을 피하고자 메탄술
폰산의 농도 및 광액농도 그리고 과산화수소수에 대한 영향 
등을 통하여 최적의 조건을 도출하고 리튬의 선침출 효율을 
비교하고자 하였다.

2. 실험 방법

본 연구에서 사용한 원료는 LFP 폐전지의 양극재 스크랩으
로, 알루미늄 집전체와 양극활물질을 분리하기 위하여 파쇄
하였다. 파쇄 후 알루미늄 혼입이 최소화 된 150 nm로 분급
한 파쇄 산물 인 블랙 파우더(Black powder)를 원료로 사용하
였다[31]. LFP 블랙 파우더에서 리튬을 선침출하기 위하여 사
용한 용매는 유기산의 일종인 메탄술폰산(Methane sulfonic 
acid, MSA, CH3SO3H, Sigma-Aldrich)를 사용하였으며, 산화
제로 과산화수소수(Hydrogen peroxide, H2O2, Daejung)를 사
용하였다.

리튬을 선침출하기 위하여 메탄술폰산의 농도, 광액농도 및 
과산화수소수 투입량을 변수로 하였다. 먼저 메탄술폰산 농도 
및 광액농도에 따른 리튬 침출 영향을 확인하기 위하여 메탄
술폰산의 농도를 0.15, 0.31 그리고 0.62 M 3가지 조건과 광액
농도 50, 100, 그리고 200 g L-1를 변수로 하여 총 9개의 실험 
변수를 두고 침출 실험을 수행하였다. 이때, 침출 온도는 실온, 
침출 시간은 2시간 그리고 교반속도는 250 rpm으로 고정하였
으며, 과산화수소 투입량은 5 mL로 고정하여 침출 실험을 진
행하였다.

그다음 산화제의 역할을 하는 과산화수소수의 리튬 및 주요 
원소의 침출 영향을 확인하기 위하여 앞선 실험에서 최적화된 
메탄술폰산 농도와 광액농도를 기준으로 하여 과산화수소수 
투입량을 0, 1, 2, 3, 4 그리고 5 mL로 조절하여 침출 실험을 
수행하였다. 이때 침출 온도, 침출 시간 및 교반속도는 이전의 
실험과 동일하게 고정되었다.

메탄술폰산 농도, 광액농도 그리고 과산화수소 투입량을 변
수로 하여 각각의 조건에서 리튬 및 주요 성분에 대한 침출 영

향을 확인하고 선택적으로 침출하고자 하였으며, 침출 반응 
후 필터페이퍼(Qualitative Filter Paper 150 mm, ADVANTEC)
를 이용하여 액상과 고상으로 분리하였다. 고액분리 후 액상은 
유도결합 플라즈마 분광기(inductively coupled plasma optical 
emission spectroscopy, ICP-OES, iCAP Pro XP, ThermoFisher)
로 주요 원소의 함량 변화와 침출률을 확인하였으며, 고상
은 건조 후 XRD (X-ray diffraction spectroscopy, XRD, XRD-
6100, Shimadzu) 분석을 통해 결정상 변화를 확인하였고, 
SEM (Scanning Electron Microscope, SEM, Mira3, TESCAN)
으로 분말의 형상을 분석하였다.

ICP-OES 분석을 통하여 침출액으로부터 주요 원소의 함량
을 분석하였고, Equation (1)과 같이 각 성분의 침출률을 계산
하였다.

%m w
c V

100×i i

i

0

h =  (1)

Equation (1)에서 hi는 원소 i의 침출률(%)이며, ci는 침출액 
내의 원소 i의 농도(g/L), V는 침출액의 부피, m0는 투입한 폐
LFP 양극분말의 질량(g), wi는 투입한 분말 내 원소 i의 함량
(%)이다. Figure 1에 본 실험의 공정 흐름도를 나타내었다.

3. 결과 및 고찰

본 연구에서 사용한 원료는 LFP 폐전지의 양극재 스크랩으
로 파쇄 후 150 nm에서 분급된 파쇄산물을 사용하였으며, 분
말에 포함된 주요 원소 함량은 ICP-OES 분석을 통해 확인되
었으며 그 결과를 Table 2에 나타내었다. 폐LFP 양극분말에 리
튬은 약 3.6% 함유되어 있으며, 철은 약 34.5%, 인은 약 21.3% 
혼합되어 있었으며, 양극 집전체 소재인 알루미늄은 파쇄 과정
에서 일부 혼입되어 약 0.1% 함유된 것으로 분석되었다. 본 실

Figure 1.  Experimental procedure for the lithium selective separation 
from waste LFP cathode powders.
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험에서 사용된 폐LFP 양극분말의 주요 원소 구성 비율은 리
튬:철:인이 약 1.0:1.2:1.3 몰 비로 구성되어 있었으며, 실제 이
론적 몰 비 대비 상대적으로 리튬이 낮고 철 및 인 성분이 높
은 것으로 분석되었다. 본 연구진의 이전 논문에 LFP 주요 원
소 구성에 관하여 서술하였으며, 대부분의 폐LFP 양극분말에
는 리튬이 약 3.5 ~ 4.5% 함유되어있는 것으로 확인된다[31].

폐LFP 양극분말로부터 리튬을 선택적으로 분리 및 회수하
기 위하여 침출제인 메탄술폰산 농도와 광액농도를 변수로 하
여 실험을 수행하였다. 리튬을 선택적으로 침출하는 조건을 최
적화하기 위하여 메탄술폰산 농도와 광액농도를 3가지 조건으
로 설정하여 총 9회의 실험을 수행하였으며, 과산화수소수 투
입량은 5 mL로 고정하였다. 이때, 사용된 광액농도는 본 연구
진의 이전 논문에서 사용된 조건을 바탕으로 설정하였다[31]. 
Table 3에 각 조건별로 수행된 실험을 순서대로 MSA S1과 같
이 실험명으로 표기하였으며, 주요 원소의 침출률(%)과 침출
액의 초기 및 최종 pH를 나타내었다. 광액농도 50 g L-1 및 메

탄술폰산 농도 0.15 M 조건에서 철과 인 성분은 약 0.1% 및 
3.4%로 낮은 침출률을 보였지만, 주요 성분인 리튬 또한 약 
61%로 비교적 낮은 침출률을 나타내었다. 이는 침출액의 pH 
영향으로 판단되며, 초기 침출액의 pH는 1.5였으나 폐LFP 양
극분말 투입 및 반응 후 최종 pH는 8.2로 증가하였다. Li et 
al.은 폐LFP 양극분말에서 0.3 M 농도의 저농도 황산 용액에
서 침출을 수행하였으며, 이때 리튬이 최대로 침출되고 철 성
분은 최소한으로 침출되는 최적의 pH 영역은 pH 3에서 pH 4 
사이라고 보고하였다[30]. 이와 관련하여 Kim et al.은 pH가 
낮을수록 리튬의 침출률은 증가하지만, 철 및 인 성분도 함께 
침출되므로 적절한 pH 영역에서 침출하여야 리튬을 선택적으
로 침출 및 회수하는 것이 가능하다고 보고하였다[31].

Figure 2에 광액농도와 메탄술폰산 농도에 따른 주요 성분 
침출률을 나타내었다. 모든 메탄술폰산 농도 조건에서 광액농
도가 증가할수록 리튬의 침출률은 감소하는 경향을 보였다. 메
탄술폰산 농도가 0.15 M 조건에서는 침출제의 농도가 낮아 리

Table 2. Chemical composition of wasted LFP cathode powders. (mg kg-1)
Elements Li Fe P Al

Waste LFP cathode powders 35,897 334,914 213,161 1,157

Table 3. Leaching rate of reaction according to the pulp density (g L-1) and the MSA concentration (M) from waste LFP cathode powders

Sample
Pulp density

(g L-1)
MSA
(M)

Leaching rate (%)
pHi-pHfLi Fe P

MSA S1

50

0.15 61.2 0.1 3.4 1.5-8.2
MSA S2 0.31 100↑ 0.0 1.3 1.2-3.6
MSA S3 0.62 100↑ 57.8 62.2 0.9-1.4
MSA S4

100

0.15 31.2 0.4 2.9 1.5-8.6
MSA S5 0.31 59.0 0.0 1.6 1.2-7.0

MSA S6 0.62 93.8 11.6 9.4 0.9-2.8
MSA S7

200

0.15 15.8 0.1 1.8 1.5-8.7
MSA S8 0.31 28.5 0.0 1.2 1.2-7.5
MSA S9 0.62 42.6 7.8 5.5 0.9-2.8

* pHi: initial pH in leaching, pHf: final pH after leaching

Figure 2.  The correlation of leaching rate according to the pulp density and MSA concentration; (a) MSA concentration of 0.15 M, (b) 0.31 M, 
and (c) 0.62 M.
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튬과의 반응성이 떨어져 리튬의 침출률이 최대 약 61%로 비
교적 매우 낮은 침출률을 보였다. 또한, 메탄술폰산 농도가 
0.62 M인 조건에서는 50 g L-1 광액농도 뿐만 아니라 100 g L-1

의 광액농도에서도 높은 리튬 침출률을 보였으나 철 및 인 성
분이 비교적 높게 침출되어 리튬의 선택적 침출이 불가하였다. 
침출 반응 후 최종 pH가 급격하게 증가한 몇 개의 실험 조건은 
높은 광액농도와 낮은 메탄술폰산 농도 조건이었으며, 앞서 전
술한 것과 같이 pH의 증가로 인해 리튬이 비교적 침출되지 않
은 것으로 확인된다. 광액농도와 메탄술폰산 농도의 상관관계
를 확인하기 위한 총 9 조건의 실험 중 광액농도 50 g L-1 및 메
탄술폰산 0.31 M 농도 조건에서 약 100% 리튬 침출률과 철 및 
인의 매우 낮은 침출률을 보여 본 실험 조건 중 가장 좋은 결
과를 나타내었다. 이때, 최종 반응 후 pH가 3.6으로 리튬을 선
택적으로 침출하고 철 및 인이 침출되지 않는 최적의 pH 영역
임을 확인할 수 있었다.

Figure 3에 광액농도 50 g L-1의 조건과 메탄술폰산 0.31 M 
농도의 조건에서 침출한 후 고액분리된 침출잔사에 관한 XRD 
결과를 나타내었다. Figure 3(a)는 광액농도를 50 g L-1로 고정
하여 메탄술폰산 농도를 조절한 조건의 XRD 결과이며, MSA 
S1의 경우 기존 원료인 LiFePO4 결정상과 FePO4 결정상이 혼
재되어있었고 이는 리튬의 침출률이 약 61%이었던 결과와 
일치하는 경향을 보였다. 이후 메탄술폰산 농도가 0.31 M 및 
0.62 M인 MSA S2 및 MSA S3의 경우 리튬이 모두 침출되
어 FePO4 결정상으로만 이루어진 것으로 확인되었다. 또한, 

Figure 3(b)에서 메탄술폰산 농도를 0.31 M 농도로 고정하고 
광액농도를 변수로 실험한 침출잔사의 XRD 결과를 보면 광액
농도가 50 g L-1인 MSA S2의 경우 FePO4 단일 결정상으로 확
인되었다. 이후 광액농도가 증가함에 따라 FePO4가 아닌 원료
인 LiFePO4 결정상이 지배적인 결정상으로 확인되었으며, 이
는 같은 메탄술폰산 농도일 때 광액농도가 증가함에 따라 리
튬의 침출률이 약 100%, 약 59% 그리고 약 29%까지 감소하
는 것과 일치하는 경향을 보였다. 이러한 결과를 보아 ICP 분
석을 통한 리튬의 침출률 결과와 침출잔사의 XRD 결정상의 
변화가 일치하는 경향을 보였으며, ICP 결과와 동일하게 광액
농도 50 g L-1 및 메탄술폰산 0.31 M 농도의 조건에서 리튬의 
침출률이 높고 FePO4 단일 결정상으로 본 실험에서 가장 좋은 
결과로 확인되었다.

이후 과산화수소수 투입량에 따른 주요 성분의 침출률과 선
택적 리튬 침출률을 비교하기 위한 실험에서는 상기 실험에
서 가장 좋은 결과를 보인 광액농도 50 g L-1 및 메탄술폰산 
0.31 M 농도 조건으로 고정하여 실험을 진행하였다.

폐LFP 양극분말로부터 리튬을 선택적으로 침출하는데 있어 
과산화수소수의 영향을 확인하기 위하여 과산화수소수를 0, 1, 
2, 3, 4 그리고 5 mL로 조절하여 투입하였으며, 이후 주요 구
성 원소의 침출률을 확인하였다. 과산화수소수를 제외한 모든 
조건은 상기 실험 조건과 모두 동일하게 설정하였으며, 폐LFP 
양극분말 투입 직후 과산화수소수를 투입하여 충분히 교반하
여 반응시켰다. Table 4에 과산화수소수 투입량에 따른 주요 

Table 4. The leaching rate of reaction according to the H2O2 dosage (mL) from waste LFP cathode powders

Sample
H2O2 dasage

(mL)
Leaching rate (%)

pHi-pHfLi Fe P
MSA S2-0 0 62.6 41.2 40.3 1.2-2.6
MSA S2-1 1 87.4 23.2 22.6 1.2-2.8
MSA S2-2 2 100↑ 14.7 16.5 1.2-3.0
MSA S2-3 3 100↑ 0.9 2.4 1.2-2.7
MSA S2-4 4 100↑ 0.0 2.0 1.2-3.1
MSA S2 5 100↑ 0.0 1.3 1.2-3.6

Figure 3.  The xrd data of leaching residue; (a) MSA concentration variable (fixed pulp density: 50 g L-1) and (b) pulp density variable (fixed 
MSA concentration: MSA 0.31 M).
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구성 성분의 침출률 및 pH 거동을 나타내었으며 각기 샘플명
을 표기하였다. 과산화수소수를 투입하지 않았을 경우, 리튬의 
침출률은 약 63%이었으며, 철 및 인의 침출률도 모두 약 40% 
이상으로 침출되었다. 이후 과산화수소수 투입량이 증가함에 
따라 리튬의 침출률은 증가하였고, 철 및 인의 침출률은 모두 
감소하였다. 또한, 과산화수소수를 2 mL 이상 투입하였을 때
부터 폐LFP 양극분말 내 리튬은 거의 100% 침출되었다. 과산
화수소수 2 mL 투입 조건에서는 여전히 철 및 인이 약 15%가
량 침출되었으나 3 mL 투입 조건에서는 현저하게 감소하여 철
은 약 1% 그리고 인은 약 2%만이 침출되었다. 이와 같은 과산
화수소수의 폐LFP 양극분말에 미치는 영향은 LFP 결정상 내 
Fe2+ 이온을 Fe3+로 산화시켜 FePO4 결정상이 형성되는 데 유
리하게 작용한다고 보고하였다[34,40]. 이와 관련하여 Kim et 
al.은 LFP와 과황산나트륨을 기계화학적 침출 방법을 이용하
여 과산화수소수 투입량을 조절하여 리튬의 침출률을 비교하
였다. 이때, 과산화수소수를 1.5 mL 투입했을 때, 투입하지 않
은 조건에 비하여 약 15% 리튬의 침출률이 증가하였다고 보고
하였다[40]. 또한, Mahandra et al.은 포름산을 이용하여 LFP로
부터 리튬을 침출하였으며, 과산화수소수를 5 vol%의 투입하
여 리튬의 침출률이 약 15%에서 약 90%로 침출률이 매우 증
가하였다고 보고하였다[26]. 본 연구에서도 Figure 4와 같이 과
산화수소수를 투입함에 따라 폐LFP 양극분말 내 리튬은 용액
상으로 침출되어 침출률이 증가하고 철 및 인은 FePO4로 형성
되어 그 침출률이 감소한 것을 확인할 수 있었다. 그 결과 리튬
과 타 주요 성분의 분리효율 또한 증가시킬 수 있었다.

Figure 5에 과산화수소수 투입량을 변수로 하여 침출한 후 
고액 분리된 침출잔사에 관한 XRD 결과를 나타내었다. MSA 
S2-0의 경우 과산화수소수를 투입하지 않은 샘플로 기존 원료
인 LiFePO4 결정상이 메인 결정상으로 확인되었고, MSA S2-1
의 경우 LiFePO4 결정상이 메인 결정상이고 FePO4 결정상이 
생성되어 혼재된 상태로 분석되었다. MSA S2-2의 경우 FePO4 
결정상이 지배적인 결정상이었고 약간의 LiFePO4 결정상이 
잔존하였으며, MSA S2-3은 FePO4 단일상으로 확인되었다. 이

후 과산화수소수를 5 mL 투입한 MSA S2의 경우 Figure 3(a)
를 보면 FePO4 단일 결정상으로 분석되었음을 확인할 수 있었
다. 이렇듯 과산화수소수 투입량이 증가할수록 Fe2+의 산화를 
도와 FePO4 결정상 형성에 유리하다는 기존의 보고와 동일하
게 점차 FePO4 결정상으로 변화하는 것을 확인할 수 있었다. 
또한, FePO4 결정상이 형성되고 Li+이 용액상으로 침출되어 리
튬의 침출률이 증가할 것으로 예측되었으며, ICP 분석 결과를 
보면 과산화수소수 투입량이 증가할수록 리튬의 침출률이 증
가하여 ICP 결과와 XRD 결과가 일치하는 경향을 보였다.

4. 결 론

LFP 폐전지 양극재 스크랩으로부터 파분쇄한 양극분말을 
원료로 사용하였으며, 리튬을 선택적으로 선침출하고자 하였
다. 무기산과 같은 침출제를 사용하였을 때 야기되는 환경 문
제를 최소화하고자 유기산 중 높은 산도를 가진 메탄술폰산을 
침출제로 사용하였으며, 메탄술폰산 농도, 광액농도 그리고 과
산화수소수 투입량을 변수로 하여 리튬과 주요 성분에 관한 
침출 영향을 확인하였다.

(1) 본 연구에서 사용한 폐LFP 양극분말에는 리튬은 약 
3.6%, 철은 약 34.5%, 인은 약 21.3% 함유되어 있었다.

(2) 메탄술폰산 농도가 증가할수록 리튬 침출률은 증가하였
으나 철 및 인의 침출률 또한 증가하였다. 광액농도가 0.31 M 
및 광액농도 50 g L-1의 조건에서 리튬은 약 100% 침출되고 철 
및 인은 약 1% 이하로 침출되어 최적의 침출 조건임을 확인하
였다.

(3) 이러한 결과는 침출 반응 시 pH의 영향에 의한 것으로 
판단되며, 최종 반응 후 pH가 3.6인 경우가 리튬은 최대로 침
출되고 철 및 인은 침출되지 않는 최적의 pH 영역임을 확인하
였다.

(4) 상기 최적의 조건에서 과산화수소수 투입량을 조절하였
으며, 2 mL 이상 투입하였을 때 리튬은 약 100%, 철 및 인은 
약 15% 침출되었고 과산화수소수를 3 mL 이상 투입하였을 

Figure 4.  The leaching rate of main component according to the 
H2O2 dosage (mL) from waste LFP cathode powders. Figure 5.  The xrd data of leaching residue according to H2O2 

dosage (mL).
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때부터 철 및 인의 침출률이 현저하게 감소하는 것을 확인하
였다.

(5) 과산화수소수는 FePO4 형성에 유리하게 작용하여, 과산
화수소수 투입량이 증가함에 따라 리튬의 침출률은 증가하고 
철 및 인의 침출률은 감소하였으며, 침출잔사의 XRD 분석 결
과에서도 FePO4 결정상이 지배적인 결정상으로 변화함을 확
인하였다.

(6) 본 연구에서 기존 침출제에 비하여 친환경적인 메탄술폰
산을 사용하여 환경오염 문제를 최소화하였으며, 다양한 변수
를 조절하여 리튬을 선택적으로 선침출할 수 있었다.
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