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Properties of artificial aggregates of coal bottom ash-dredged soil system
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Abstract In this study, the effect of addition of waste glassy slag produced from recycling of spent catalyst (denoted as
waste glass hereafter) on the physical properties of artificial aggregates made of coal bottom ash and dredged soil (7 : 3 by
weight base) was evaluated. Especially, the bloating behavior of artificial aggregates was analyzed by performing the
relation study between the apparent density, water absorption and microstructure. The apparent density of artificial
aggregates increased slightly with sintering temperature at 1050~1150oC, but decreased above 1150oC showing bloating
phenomenon. The bloating behavior of artificial aggregates was decreased so the apparent density increased with amount of
waste glass added. Also, the water absorption of artificial aggregates decreased with sintering temperature. Above 1200oC,
big fissure and much liquid were formed at the surface of artificial aggregates and these phenomena could be suppressed
by increasing amount of waste glass added. The artificial aggregates fabricated in this study had an apparent density of
1.1~1.6 and water absorption of 8~22 % which meet KS requirements for the artificial lightweight aggregates.

Key words Artificial aggregates, Coal bottom ash, Dredged soil, Waste glass, Spent catalyst

폐유리가 첨가된 석탄바닥재-준설토 계 인공골재의 특성

조시내, 강승구
†

경기대학교 신소재공학과, 수원 443-760

(2013년 3월 21일 접수)
(2013년 5월 21일 심사완료)
(2013년 5월 24일 게재확정)

요 약 본 연구에서는 석탄 바닥재와 준설토(7 : 3, 무게비율)로 제조된 인공골재의 물성에 미치는 폐촉매 유리질 슬래
그(이하 폐유리로 칭함) 첨가 영향을 평가하였다. 특히 인공골재의 비중 및 흡수율 결과를 미세구조와 연계하여 그 발포특
성을 고찰하였다. 1050~1150oC 범위 내에서 인공골재 비중은 소성온도와 함께 약간 증가되었으나 그 이상의 소성온도에서
는 감소하여 발포경향을 나타내었다. 폐유리 첨가량이 증가할수록 인공골재의 발포특성은 억제되었으며, 비중은 증가하는
경향을 보였다. 한편 인공골재 흡수율은 소성온도의 증가와 함께 감소하였다. 1200oC 이상의 소성온도에서 표면에 균열이
발생함과 동시에 다량의 액상이 형성되었으나, 이러한 현상들은 폐유리를 첨가함으로서 제어할 수 있었다. 본 연구에서 제
조된 인공골재의 비중은 1.1~1.6, 흡수율은 8~22 % 범위값을 나타내어 인공경량골재의 KS 기준을 만족하였다.

1. 서 론

산업발전에 따라 백금족 폐촉매의 양이 증가되고 있어,

이로부터 고가인 백금족 금속의 회수 요구가 증대하고

있다. 국내에서 발생하는 폐촉매로는 정유공장에서 발생

하는 석유 화학 폐촉매와 자동차 배기가스 정화용 폐촉

매 등이 있으며, 이중 석유화학 촉매의 수명은 대략 3~4

년 주기로 일부분씩 교체 하고 있다. 폐촉매에서 백금을

회수하는 가장 일반적인 방법은 폐촉매를 용제와 함께

용융시켜 슬래그를 얻는 과정에서 백금을 농축 분리시키

는 건식법이다[1]. 그러나 건식법에 의한 백금족 금속

회수는 다량의 중금속을 함유하고 있는 유리질의 폐 슬

래그를 배출하게 되므로 환경오염의 문제를 일으킨다[2].

한편, 석탄바닥재는 석탄이 발전소 보일러 내에서 연
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소될 때 괴상 또는 입경이 큰 재 성분이 하부로 낙하된

것이다. 이는 비산재와 달리 균일하지 못한 형상 및 조

성 등으로 인하여 재활용에 한계가 있어 거의 매립 처리

를 하고 있는 실정이다[3-7]. 또한 준설작업 시 발생되는

준설토는 연간 4,600만 톤에 달하고 있으나, 대부분 매

립 및 해양 투기에 의해 처리되고 있어 이에 대한 안정

화 및 재활용 연구가 시급하다[8-10].

본 논문에서는 석탄 바닥재, 준설토 그리고 폐촉매 유

리질 슬래그(이하 폐유리로 칭함)를 재활용하기 위하여

이들을 다양한 비율로 혼합하여 인공골재를 제조하였다.

또한 제조된 골재의 물리적 특성과 발포경향을 미세구조

관찰결과와 연계하여 고찰하였으며, 특히 폐유리가 인공

골재의 물성에 미치는 영향을 분석하였다.

2. 실험방법

본 실험에서 사용한 원료로는 국내 Y 화력발전소에서

배출된 석탄바닥재(coal bottom ash)와 동일한 발전소에

서 배출된 준설토(dredged soil), 국내 H 사에서 배출된

폐촉매 유리질 슬래그(이하 폐유리로 칭함)를 사용하였

다. 각 원료의 화학적 성분을 XRF(ZSX-100e, Rigaku,

Japan)로 분석하여 Table 1에 나타내었다.

본 연구에서 제조된 인공골재에 대한 각 원료의 배합

비를 Table 2에 나타내었다. 석탄바닥재를 준설토와 7 : 3

의 무게비율로 혼합한 후 폐유리를 0~15 wt%로 첨가하

여 인공골재를 제조하였다. 시편명에서 W는 폐유리를

의미하며, 숫자는 폐유리 첨가량(wt%)을 나타낸다.

모든 원료들은 110oC에서 24 hr 건조한 후, 핀밀(pin

mil)을 이용하여 150 µm 이하의 크기로 분쇄하여 사용

하였다. 각 원료가 혼합된 배치분말을 볼밀을 이용하여

24시간 혼합하고, 20 wt% 물을 첨가하여 직경 9~11 mm

의 구형 시편으로 성형한 뒤, 이를 1050~1250oC에서

10분간 직화소성(flash sintering)하여 인공골재를 제조하

였다. 직화소성법은 미리 예열시킨 로(furnace)에 성형체

를 넣어 일정시간 소성한 뒤 바로 상온으로 배출시키는

방식이다. 사용된 원료의 화학조성은 XRF를 사용하여

분석하였고, 제조된 인공경량골재의 비중 및 흡수율은

KS F 2503 “굵은 골재의 비중 및 흡수율 시험 방법”을

사용하여 측정하였으며, 소성체 절단면의 미세구조는 광

학현미경(DCS-105, Sometech-vision, Korea)을 이용하

여 관찰하였다.

3. 결과 및 고찰

본 연구에서 사용된 원료들의 발포 가능성을 예측하기

위하여 조성 산화물들을 전통적인 세라믹 3축 성분계에

의거하여 분류하였다. 즉, RO2(R = metals) 형태의 구조

산화물(frame oxides), RO 및 R2O 형태의 융제 산화물

(fluxing oxides) 그리고 R2O3 형태의 중성 산화물(neutral

oxides)로 분류하고 이를 Fig. 1의 세라믹 3축 성분계

도표에 나타내었다. 여기서 ‘구조산화물 +중성산화물 +

융제산화물 = 100’으로 하였고 기타 산화물, 탄소 그리고

강열감량 성분들은 제외하였다.

Fig. 1에 점선으로 표시된 영역은 Riley가 발포에 효

과적인 조성이라고 보고한 것이다[11]. Riley는 다공성

세라믹스를 제조할 때 가장 중요한 인자는 열처리 온도

와 화학조성이며, 원료가 가열됨에 따라 생성되는 액상

이 적당한 점성에 도달하였을 때 가스도 함께 발생되어

야만 시편이 발포된다고 하였다[11]. Fig. 1에 보였듯이,

본 연구에 사용된 준설토(○)는 Riley의 발포영역에 포

함되어있지만, 석탄바닥재(●)는 약간 벗어나 있다. 또한

폐유리(■)는 SiO2의 양이 적어 발포영역에서 완전히

벗어나 있다.

Table 1
Chemical compositions of raw materials (wt%)

Components

Raw
materials

Frame
oxide Neutral oxides Fluxing oxides Others

SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO MgO Na2O K2O MnO TiO2 P2O5 C Ig. loss Total

Bottom ash 60.9 25.5 4.1 1.0 0.9 0.1 3.2 0.0 0.8 0.8 1.7 1.0 100
Dredged soil 70.7 14.4 3.8 0.8 0.2 2.5 2.7 0.0 0.8 0.0 0.0 4.1 100
*Waste glass 30.3 36.5 0.7 23.1 7.9 0.2 0.3 0.0 0.4 0.5 0.0 0.0 100

*Waste glass indicates the waste glassy slag produced from recycling of spent catalyst.

Table 2
Batch composition of artificial aggregates (wt%)

Raw materials

Specimen I.D.

Bottom
ash

Dredged
soil

Amount of waste
glass added

0 W

7 3

0
5 W 5
10 W 10
15 W 15
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Fig. 2에 폐유리의 첨가량과 온도변화에 따른 시편혼

합물의 점도를 계산하였다. 유리 액상의 점도(η)는 온도

T에서 Lakatos가 제안한 다음 실험식(1)을 사용하되, 시

편혼합물은 모두 단일 산화물로 구성되었다고 가정하였

다[12, 13].

logη = − A + B/(T − T0) (1)

여기서 A, B, 그리고 T0는 성분변화에 따라 실험적으

로 얻어진 상수이다. Fig. 2에 보였듯이, 융액의 점도는

온도증가에 따라 낮아지는 경향을 나타내었다. 한편, 같

은 온도에서 시편 내 폐유리 함유량이 높을수록 융액의

점도는 증가하였는데 이는 폐유리의 높은 알루미나 함량

(36.5 wt%)에 기인한다. 일반적으로 유리의 고온점도는

알루미나 함량이 높을수록 함께 증가한다[14]. 인공경량

골재의 소결 시 골재표면을 감싸주는 적절한 점성의 액

상은 내부 가스가 방출되는 것을 억제함으로서 시편의

발포현상을 촉진시킨다. 따라서 시편 내 폐유리 함유량

이 높을수록 발포현상이 억제될 것으로 예측된다.

1050~1250oC의 온도범위에서의 직화소성된 인공골재의

비중 값을 Fig. 3에 나타내었다. 모든 시편들은 1050~

1150oC의 저온 범위에서 소성온도 증가와 함께 비중이

약간 증가하여 전형적인 치밀화 소결거동을 나타내었다.

1200oC에서 15 W 시편을 제외하고는 발포현상이 시작

되어, 비중이 감소하기 시작했으며, 1250oC에서 모든 시

편이 발포거동을 보였다.

발포현상이 완전히 일어난 1250oC에서 소결된 경우,

폐유리 함량과 함께 인공골재의 비중값이 증가하였다.

즉, 발포경향이 폐유리 함량에 반비례하는 관계를 보였

다. 이는 1250oC에서 생성된 액상의 점도가 폐유리 함

Fig. 1. Ternary diagram of ceramic composition showing the
bloating zones during sintering process presented by Riley [11].
The specimens fabricated in this study are included in the
Riley’s bloating zone (●: bottom ash, ○: dredged soil, ■ :

waste glass).

Fig. 3. Specific gravity of artificial aggregates sintered at 1050~
1250oC for 10 min using flash sintering method in electric furnace.

Fig. 4. Water absorption of artificial aggregates sintered at 1050~
1250oC for 10 min using flash sintering method in electric furnace.

Fig. 2. Log viscosity of the mixture of coal bottom ash and
dredged soil (7 : 3 by weight base) as a function of temperature

and waste glass content added.
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량과 함께 높아지기 때문이다(Fig. 2). 즉 소결과정에서

생성된 액상의 점도가 낮아야 시편전체를 잘 젖게 함으

로서, 시편이 점탄성 거동이 나타내면서 발포하게 하는

데, 폐유리 함량이 높은 시편은 생성된 액상의 점도가

높아 발포특성이 낮아진 것이다.

Fig. 4는 소성온도 변화에 따른 인공골재의 흡수율 변

화를 나타낸 그래프이다. 모든 시편은 소성 온도가 증가

함에 따라 흡수율이 감소하는 경향을 보였다. 또한 각

조성에 따른 흡수율은 큰 차이를 나타내지 않았고, 거의

비슷한 경향을 나타내었다. 이는 온도가 증가하면 표면

에 형성된 액상의 양도 함께 많아짐으로 생성된 액상이

표면의 개기공을 메워주어 흡수율이 낮아졌기 때문이다.

본 연구에서 제조된 인공골재들은 흡수율이 9%~21 %의

범위를 나타내었다.

제조된 인공경량골재의 표면 미세구조사진을 Fig. 5에

나타내었다. 폐유리가 첨가되지 않은 인공골재의 표면은

소성온도가 1050~1150oC 범위 내에서는 뚜렷한 변화가

나타나지 않았다. 그러나 1200oC 이상의 온도로 소성된

시편은 표면에 갈라짐 현상이 나타났고, 이 양상은 소성

온도 증가와 함께 심화되었다. 이러한 표면의 갈라짐은

Fig. 4에서 보였듯이 1200oC에서 시작된 비중감소 즉 발

포현상 때문이다. 즉 시편 내부는 발포로 인하여 급속히

팽창한 반면, 껍질부분(shell)은 내부의 팽창속도를 따라

가지 못하여 표면에 균열이 발생된 것으로 보인다. 한편

폐유리 첨가량이 증가할수록 시편표면의 갈라짐 현상은

완화되었다. 예를 들어 1200oC에서 소성된 경우, 인공골

재의 표면 갈라짐 현상은 폐유리 첨가량에 따라 감소하

여, 15 wt%가 첨가된 시편에서는 전혀 나타나지 않았다.

1250oC에서 소성된 경우, 0 W 시편의 표면 갈라짐 현상

은 매우 두드러지게 나타났으며, 표면이 갈라져 드러난

부위에 액상이 형성된 것을 볼 수 있다. 또한 1250oC에

서도 폐유리 첨가량이 증가하면 표면 갈라짐 현상이 완

화되었고, 더불어 갈라진 부위의 액상 형성량도 감소된

것을 관찰할 수 있다.

인공경량골재의 절단면에 대한 미세구조사진을 Fig. 6에

나타내었다. 폐유리가 첨가되지 않은 시편(0 W)는 1100oC

이하의 소성온도에서는 단면이 붉은색이었으나, 1150oC

이상에서 부터 내부에 검은색의 블랙코어(black core)가

형성되었다. 골재 내부에 형성되는 블랙코어의 크기 및

발생 온도는 폐유리 첨가량 증가에 따라 감소하였다. 예

Fig. 5. Optical microscopic photographs for the external appearance of artificial aggregates sintered at 1050~1250oC for 10 min in
electric furnace.
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를 들어, 1150oC 소성온도의 경우 폐유리 첨가량 증가

에 따라 블랙코어 크기가 감소하여 15 W 시편에서는 블

랙코어 현상이 거의 관찰되지 않았다. 이러한 블랙코어

현상은 소결과정에서 표피에 형성된 액상에 의해 중심부

가 외부산소와 차단되어 발생한다. 즉, 내부의 Fe2O3가

FeO로 환원이 되어 검은색 또는 검붉은색으로 변색되는

것이며, 이때 원료에 존재하는 미연탄소가 산화되면서

중심부의 환원분위기가 더욱 가속화 된다고 알려져 있다
[15, 16].

폐유리가 첨가되지 않은 골재는 1200oC에서 소성한 경

우, 내부의 기체가 포집되어 있으며, 일부 기공들은 서로

결합하여 거대기공을 형성하였다. 폐유리가 5~10 wt% 첨

가된 시편에서도 1250oC에서 거대기공이 형성되었으나

15 wt% 첨가된 시편에서는 거대기공 형성이 억제되었다.

이는 폐유리의 높은 융점으로 인하여 1250oC의 높은 온

도에서도 시편이 가스를 포획할 수 있는 충분한 점탄성

(visco elastic)특성을 나타내지 못했기 때문으로 생각된다.

이와 같은 결과로부터, 첨가된 폐유리는 인공골재의

발포 및 경량화 경향을 낮추었으나, 1200oC 이상의 소

결온도에서 발생하는 표면 갈라짐 현상을 억제하였으며

또한 1250oC 이상에서 나타나는 내부의 거대기공형성을

막아주어, 균일한 기공분포를 유도하는 효과가 있음을

확인하였다.

4. 결 론

본 연구에서는 바닥재와 준설토가 7 : 3으로 혼합된 배

치분말에 폐유리(폐촉매 유리질 슬래그)를 0~15 wt% 첨

가한 후 직화소성법으로 인공경량골재를 제조하여 다음

과 같은 결론을 얻었다.

대부분의 시편은 1200oC에서 발포현상이 시작되었고,

1250oC에서 완전 발포되어 경량화되었다. 폐유리는 용융

온도가 높고, 점도가 높아, 인공골재 내 폐유리 함유량과

함께 시편 점도가 증가하는 것으로 계산되었다. 이로 인

해 발포현상이 완전히 일어난 1250oC에서 소결된 경우,

폐유리 함량과 함께 비중값이 증가하여, 발포경향이 폐

유리 함량에 반비례하였다. 한편 모든 시편은 소성 온도

가 증가함에 따라 흡수율이 감소하는 경향을 보였다.

소결온도 1200oC에서 시작된 발포현상으로 인해 시편

Fig. 6. Optical microscopic photographs for the cut section of artificial aggregates sintered at 1050~1250oC for 10 min in electric
furnace.
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표면에 균열이 나타났으며, 1250oC에서는 많은 량의 액

상이 표면에 형성되었으나, 이러한 현상은 폐유리를 첨

가함으로서 제어가 가능하였다. 폐유리가 첨가되지 않은

골재는 1200oC에서 소성한 경우, 내부에 기체가 포집되

면서 거대기공을 형성하였으나, 폐유리를 첨가하면 시편

내 거대기공 형성이 억제되면서 기공분포를 균일화시키

는 효과를 보였다.

본 연구를 통하여 폐유리 첨가량을 0~15 wt% 범위로

첨가함으로서 인공골재의 표면균일현상을 억제할 수 있

었고, 균일한 기공분포를 얻을 수 있음을 확인하였다. 제

조된 인공골재는 폐유리의 첨가량에 따라 비중은 1.1~

1.5, 흡수율은 8~22 % 범위의 값을 나타내어 인공경량골

재의 KS 기준을 만족함으로서 향후 비구조용 건축자재

로서 적용이 가능할 것으로 판단된다.
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