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요 약
폐촉매 등 폐자원에 대한 재활용은 대부분 제련 공정을 통해 금속 성분을 침출 및 추출하는 과정이며 금속 성분은 황산염, 질산염과 같은 

염 형태로 회수된다. 회수된 염에 대한 하소를 통해 염은 산화물로 변화하며 산화물은 환원 과정을 거쳐 금속 혹은 세라믹 소재가 된다. 산화
물 환원 과정에서 사용되는 환원제는 수소, 탄소 등이 있으며 환원을 통해 금속 분말이 얻어지게 되는데 재활용된 원소가 전이 금속이고 탄
소를 환원제로 사용하는 경우 탄화물 합성이 가능하다. 전이 금속 탄화물의 경우 세라믹 물질임에도 불구하고 금속 결합으로 인해 전도성이 
우수한 것으로 알려져 있으며 최근 이차원 전이 금속 탄화물인 맥신(MXene)은 전기 전도성뿐 아니라 넓은 표면적이라는 구조적 특징으로 
인해 전자파 차폐, 이차전지 전극, 수 처리용 소재로 주목받고 있다. 본 연구에서는 폐자원으로부터 고부가가치 맥신 소재를 합성하기 위한 
공정을 개발하고자 하였으며 결과적으로 폐자원을 원료로 합성된 맥신의 특성을 평가하여 폐자원의 맥신 원료 적용 가능성을 확인하였다.

주제어 : 폐자원, 재활용, 전이 금속, 탄화물, 맥신

Abstract

The recycling of waste resources, such as spent catalysts, primarily involves leaching and extracting metal components via 

smelting. These metal components are then recovered as salts, such as sulfates and nitrates. When crystallization occurs during 

the calcination of the recovered salts, the salts are converted into oxides, which are then reduced to form metals or ceramic 

materials. Common reducing agents used in oxide reduction include hydrogen and carbon, and metal powders are obtained upon 

reduction. Carbide synthesis can occur if the recycled element is a transition metal and carbon is used as the reducing agent. 

Despite being ceramic materials, transition metal carbides exhibit excellent conductivity owing to their metallic bonding. 

Recently, MXene, a two-dimensional transition metal carbide, has gained attention for electromagnetic wave shielding, 

secondary battery electrodes, and water purification owing to its electrical conductivity and large surface area. This study 

developed a process for synthesizing high-value MXene materials from waste resources. The properties of these MXenes were 

evaluated to confirm the potential of using waste resources as raw materials for MXenes. 

Key words : Waste resources, Recycling, Transition metal, Carbide, MXene
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1. 서    론

탈질촉매는 배기가스에 포함된 초미세먼지의 대표 원
인물질인 질소산화물(NOx)을 질소로 환원시켜 대기환경
을 개선하는 역할을 담당하여 발전소, 제철소, 석유화학
사, 쓰레기 소각장 등 공장에 필수적으로 적용되는 소재
이다1). 탈질촉매는 타이타늄, 바나듐, 텅스텐과 같은 전이 
금속을 포함하고 있어 사용 후 버려지는 폐탈질촉매는 전
이 금속을 회수할 수 있는 주요 자원이라 할 수 있다. 즉, 

폐탈질촉매에 대한 제련 공정을 통해 전이 금속을 회수할 
수 있으며 Fig. 1의 왼쪽과 같은 과정을 통해 전이 금속 산
화물 확보가 가능하다1,2).

폐탈질촉매에 대한 전처리, 알칼리 용융, 침출 및 추출, 

결정화 단계를 거친 후 형성된 전이 금속 산화물은 수소 
환원을 통해 금속 분말 합성이 불가능하다. 전이 금속 산
화물인 산화바나듐(V2O5)과 이산화타이타늄(TiO2)에 대
한 수소 환원은 다음과 같은 반응식으로 나타낼 수 있다.

V2O5(s) + 5H2(g) → 2V(s) + 5H2O(g) (1)

TiO2(s) + 2H2(g) → Ti(s) + 2H2O(g) (2)

위 반응 (1)과 반응 (2)는 산화바나듐과 이산화타이타
늄 수소 환원 반응에 대한 것으로 온도에 따른 열역학 특
성 변화는 아래 Table 1과 같이 나타내어진다3). Table 1에

서 확인할 수 있듯이 반응 (1)과 반응 (2)에 대한 표준 반
응 깁스 에너지는 양의 값으로 매우 큰 것을 알 수 있다. 

표준 반응 깁스 에너지를 사용하여 계산된 평형상수(Kp) 

및 평형 pH2/pH2O 비율을 통해 알 수 있는 것은 일반적인 
수소 분압에서는 반응 (1)과 반응 (2)가 일어날 수 없다는 
점으로 결론적으로 산화바나듐과 이산화타이타늄의 수소 
환원에 의한 금속 합성은 불가능한 것을 알 수 있다. 

Fig. 1. Process for recycling of waste resources including transition metals (V, Ti)2).

Table 1. Thermodynamic properties for hydrogen reduction 

reactions of V2O5 and TiO2
3,4)

Temp. (K) Reaction ΔGº (J/mol) Kp PH2/PH2O

800
(1)

(2)

184771.9

391148.2

8.6×10-13

2.9×10-26

258.8

5.9×1012

900
(1)

(2)

170380.9

384180.4

1.3×10-10

5.0×10-23

95.0

1.4×1011

1000
(1)

(2)

160705.3

377459.2

4.0×10-09

1.9×10-20

47.7

7.2×109

1100
(1)

(2)

154722.7

370937.7

4.5×10-08

2.4×10-18

29.5

6.4×108

1200
(1)

(2)

149374.7

364418.8

3.1×10-07

1.4×10-16

20.0

8.5×107

1300
(1)

(2)

144558.8

357867.3

1.6×10-06

4.2×10-15

14.5

1.5×107

1400
(1)

(2)

140189.6

351460.8

5.9×10-06

7.7×10-14

11.1

3.6×106

1500
(1)

(2)

136195.1

345175.3

1.8×10-05

9.5×10-13

8.9

1.0×106
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따라서 폐탈질촉매로부터 회수된 산화물에 대한 활용
은 수소 환원에 의한 금속 형성이 아닌 다른 방식으로 이
루어져야 하며 환원제로 탄소를 사용하는 탄화 환원에 의
한 탄화물 합성이 가능한 것으로 알려져 있다5-7). 폐탈질
촉매로부터 회수된 산화바나듐, 이산화타이타늄의 탄화 
환원은 다음과 같은 반응을 통해 일어난다.

V2O5(s) + 7C(s) → 2VC(s) + 5CO(g) (3)

TiO2(s) + 3C(s) → TiC(s) + 2CO(g) (4)

탄화 환원 반응 (3)과 (4)에 대한 열역학 특성을 아래 
Table 2에 나타내었는데 V2O5의 경우 1000K 이상의 온
도에서는 탄화 환원 반응 (3)에 대한 표준 반응 깁스 에너
지가 음수가 되고 반응물과 생성물의 공존하는 일산화탄
소 평형 분압(pCO)이 1기압 이상인 것을 알 수 있다. 또한, 

TiO2의 경우 탄화 환원 반응 (4)에 대한 표준 반응 깁스 에
너지가 1500K의 온도에서 양수로 표준 상태에서 탄화 환
원이 일어나지 않지만 반응물과 생성물의 공존하는 일산
화탄소 평형 분압(pCO)이 0.4기압으로 일산화탄소 분압을 
0.4기압 미만으로 유지하는 조건에서는 반응 (4)은 일어
날 수 있다. 따라서 감압 분위기 열처리를 통해 산화바나

듐 및 이산화타이타늄은 탄화물로의 변환이 가능할 것으
로 예상할 수 있으며 이와 관련하여 본 논문에서는 폐탈질
촉매로부터 회수된 산화물로부터 탄화물 분말 합성 및 합
성된 탄화물을 원료로 한 2차원 소재(맥신) 제조 공정에 
대해 소개하고자 한다.

2011년 최초로 합성 공정이 개발된 이후 맥신 제조 공
정은 전이 금속을 사용하는 방법이 주를 이루었고 원료로 
사용된 전이 금속이 고가인 이유로 상용 맥신 가격은 그램
당 수십만 원으로 형성되어 있다8). 이러한 맥신의 높은 가
격은 전자파 차폐, 이차전지 등 여러 분야에서 맥신의 적
용 및 상용화를 어렵게 만드는 요인으로 본 연구에서는 재
활용 과정을 통해 확보된 전이 금속 산화물을 맥신 합성용 
원료로 사용하여 맥신 제조 비용을 낮추고자 하였다. 재
활용된 전이 금속 산화물 가격은 전이 금속 가격 대비 수
십 분의 1 수준으로 본 연구에서 제시하는 재활용 원료 사
용 맥신 합성 공정은 맥신 가격 저감 및 상용화 가능성 제
고에 기여할 것으로 사료된다.

2. 실험방법

2.1. 폐탈질촉매로부터 산화물 회수
폐탈질촉매는 용융에 용이하도록 분쇄한 후 알카리 용

융을 통해 용액화하였고 증류수 첨가를 통해 금속 성분을 
침출하였다. pH 조정을 통해 금속 성분 중 바나듐과 타이
타늄 성분을 추출하기 위한 조건을 최적화하고 용매 추출 
과정을 거쳐 얻어진 시료는 하소 과정을 진행하였다. 이
러한 과정을 통해 고순도 산화바나듐과 이산화타이타늄 
시료를 확보하였고 이를 탄화물 분말 합성 원료로 사용하
였다2).

2.2. 산화물 탄화 환원 과정에 의한 탄화물 합성
폐탈질촉매로부터 확보된 고순도 산화바나듐 및 이산

화타이타늄은 탄화물로의 변환을 위해 탄소와 혼합하였
다. 탄소는 흑연을 사용하였는데 산화물과 흑연은 혼합 
및 미세화를 위해 유성볼밀에 투입되었다. 유성볼밀은 고
에너지 밀링 구현이 가능하여 나노결정립의 균일한 혼합
체 제조가 가능한 장비로 밀링조건은 250rpm, BPR(Ball 

to Powder Ratio)=40:1, 20시간이었으며 사용된 볼과 용
기는 각각 초경합금과 Stainless steel(SK-11) 재질이었
다. 고에너지 밀링을 통해 얻은 나노결정립 산화물/흑연 

Table 2. Thermodynamic properties for carbothermal re-

duction reactions of V2O5 and TiO2
3,4)

Temp. (K) Reaction ΔGº (J/mol) Kp PCO (atm)

800
(3)

(4)

103325.6

261757.1

1.8×10-7

8.1×10-18

0.05

2.8×10-9

900
(3)

(4)

19340.6

227243.4

0.08

6.5×10-14

0.6

2.5×10-7

1000
(3)

(4)

-59968.4

192957.9

1356.9

8.3×10-11

4.2

9.1×10-6

1100
(3)

(4)

-135561.8

158885.6

2.7×106

2.9×10-8

19.4

0.0002

1200
(3)

(4)

-210454.7

125011.2

1.4×109

3.6×10-6

68.0

0.002

1300
(3)

(4)

-284718.2

91320.2

2.8×1011

0.0002

194.1

0.01

1400
(3)

(4)

-358414.9

57799.0

2.4×1013

0.007

472.7

0.08

1500
(3)

(4)

-431599.3

24435.1

1.1×1015

0.1

1014.0

0.4
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혼합체는 탄화 환원을 위해 진공 분위기에서 열처리되었
는데 열처리 온도는 1200~1500°C, 최종 온도에서의 유지 
시간은 1~3시간으로 조정되었다. 진공 분위기는 탄화 환
원 과정에서 발생한 일산화탄소 기체 분압을 낮춰 산화물
의 탄화 환원을 촉진하게 된다. 고에너지 밀링을 통해 얻
은 혼합체와 탄화 환원 과정을 통해 합성된 타이타늄 탄화
물은 X선 회절 분석법(XRD, X-Ray Diffraction)을 사용
하여 상 분석을 진행하였고 혼합체와 탄화물의 형상은 투
과전자현미경(TEM, Transmission Electron Microscopy)

을 통해 확인하였다.

2.3. 탄화물 활용 2차원 소재(맥신) 제조
산화물에 대한 탄화 환원을 통해 합성된 탄화물 분말은 

2차원 소재인 맥신 제조를 위한 원료로 사용하였다. 맥신
은 맥스(MAX)라 불리는 3원계 탄화물에 대한 화학적 에
칭 과정을 통해 제조되게 된다8,9). 맥스는 전이 금속인 타
이타늄, 바나듐이 M 자리에 위치하고 Al, Si와 같은 금속
이 A 자리에 들어간 화합물로 X 자리에는 탄소, 질소와 
같은 비금속 원소가 차지하고 있는 세라믹 물질이다. 맥
스는 육방정계 결정계로 분류되며 M과 X로 구성된 층과 
A로 구성된 층을 분리하고 A 원소를 제거하게 되면 2차
원 물질인 맥신이 얻어질 수 있다. 맥스는 폐탈질촉매로
부터 합성된 탄화물을 원료로 형성될 수 있으며 전이 금속
이 바나듐과 타이타늄인 경우 아래와 같은 반응을 통해 맥
스가 형성된다. 맥스 합성 온도는 1400~1600°C에서 이루

어지는데 이 온도에서는 Al이 액체 상태이므로 맥스 합성
은 아래 (5), (6) 반응과 같이 고상-액상 반응에 의해 이루
어진다.

V(s) +VC(s) + Al(l) → V2AlC(s) (5)

Ti(s) +2TiC(s) + Al(l) → Ti3AlC2(s) (6)

최종적으로 맥스에 대한 산 처리를 통해 아래와 같은 
에칭 반응을 통해 맥신이 제조되게 된다.

V2AlC(s) + acid → V2C(s) + (Al) in acid (7)

Ti3AlC2(s) + acid → Ti3C2(s) + (Al) in acid (8)

3. 실험 결과 및 고찰

Fig. 2는 폐탈질촉매로부터 회수된 산화물에 대해 흑
연과의 혼합/밀링 및 1500°C 진공 분위기 열처리 후 상변
화를 XRD 분석을 통해 확인한 것으로 밀링 후 결정성은 
낮아지고 탄화 환원 후 탄화물 상이 형성되는 것을 알 수 
있다10). 또한 밀링을 통해 산화물 결정립 크기는 감소하게 
되는데 결정구조 변화는 발생하지 않았다. 탄화 환원 열
처리 후 산화물 상은 사라져 탄화물 상만 존재하는데 감압 
분위기에서의 열처리로 인해 탄화 환원 반응이 촉진되고 

(a) (b)

Fig. 2. Phase evolution after high energy milling and carbothermal reduction of (a) V2O5 and (b) TiO2.
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완전한 반응이 일어난 것을 알 수 있다.

Fig. 3은 산화물과 흑연 혼합체에 대한 밀링 후 혼합체 
형상 및 성분 분포를 TEM을 통해 확인한 결과로 유성볼
밀을 사용한 고에너지 밀링 후 혼합체의 결정립은 100nm 

이하로 감소한 것을 알 수 있다. 또한 전이 금속과 탄소의 
성분 분포 확인 결과 나노 단위에서 금속 성분과 탄소의 
균일한 혼합이 이루어진 것을 알 수 있었는데 이러한 미세
한 결정립과 균일한 혼합 상태는 탄화 환원 반응성에 긍정

적인 영향을 미쳐 Fig. 2에 나타난 것과 같이 밀링된 혼합
체에서 완전한 탄화가 발생한 원인으로 사료된다. 탄화 
환원 과정을 거쳐 합성된 탄화물은 Fig. 3의 (b)와 (d)에 
나타난 것과 같이 100nm 이하의 결정립으로 구성되어 있
는데 이러한 나노 결정립은 맥스 분말 합성 과정에서 반응
성을 높이는 역할을 할 것으로 예측되었다.

Fig. 4는 폐탈질촉매로부터 회수된 산화물을 원료로 
합성된 탄화물과 Al을 1450°C에서 반응시켜 얻어진 맥스

Fig. 3. TEM micrographs of (a) milled V2O5-C, (b) carbothermally reduced V2O5, (c) the milled TiO2-C, and (d) carbothermally 

reduced TiO2.

Fig. 4. XRD patterns and SEM micrographs of MAX phases (V2AlC and Ti3AlC2) synthesized from VC and TiC.
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와 맥스에 대한 불산 에칭을 통해 제조된 맥신의 분석 결과
를 나타낸다. 반응 (5)와 (6)을 통해 VC와 TiC는 V2AlC와 
Ti3AlC2라는 맥스로 변화될 수 있는데 전이 금속인 V과 
Ti과 탄소의 몰 비율을 2:1과 3:2로 맞추기 위해 V과 Ti을 
추가하게 된다. Fig. 4의 XRD 패턴을 통해 폐탈질촉매로
부터 합성된 VC와 TiC를 사용하면 순수한 맥스 상이 형
성된 것을 알 수 있다. 결과적으로 공간군이 P63/mmc인 
육방정계의 V2AlC, Ti3AlC2 맥스가 얻어지는데 맥스 상
은 Fig. 5에 나타낸 것과 같이 전이 금속과 탄소로 구성된 
층과 Al 층으로 구분될 수 있고 불산과 같은 산 용액에서 
처리하게 되면 Al 층이 제거될 수 있다. Al 층 제거 후 형
성된 물질을 맥신이라 하는데 Fig. 4의 오른쪽과 같이 아
코디언 형태를 나타내게 된다. 이렇게 틈이 벌어진 아코
디언 형태의 맥신은 공간이 존재하는 구조적인 특징으로 
이차전지 전극에 적용되는 경우 리튬 이온의 저장에 유리
하여 용량을 증대할 수 있고 전자파 차폐 소재로 사용되는 
경우 전자파를 가둬 전자파 차폐 효과가 배가 될 수 있을 
것으로 기대된다11,12).

4. 결    론

본 연구에서는 폐탈질촉매의 고부가가치 탄화물 소재
(맥신) 원료 적용 가능성 확인을 목적으로 폐탈질촉매로
부터 회수된 산화물에 대한 탄화 환원 및 맥스/맥신 합성 
공정을 수립하고자 하였다. 폐탈질촉매로부터 회수되는 
전이 금속 산화물은 수소 환원이 아닌 탄화 환원 과정을 
통해 소재화가 가능하여 탄화물 소재의 원료로 사용하는 
것이 타당한 것으로 사료되었으며 탄화 환원을 통해 형성

된 탄화물을 활용하여 최근 전자파 차폐 및 이차전지 소재
로 주목받고 있는 맥신 합성이 가능함을 확인하였다. 이
러한 재활용 원료를 사용한 고부가가치 탄화물 소재 합성 
공정은 맥신 제조 비용 절감을 가능하게 하여 맥신 활용도
를 높일 수 있을 것으로 기대할 수 있다. 또한 재활용을 통
해 확보되는 소재의 고부가가치화는 폐탈질촉매 재활용 
공정의 수익성 제고에 긍정적 역할을 하여 재활용 산업의 
확대에 기여할 수 있을 것으로 사료된다. 
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