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Abstract: In a combustion process using fossil fuels, harmful substances such as sulfur oxide(SOx) and 

nitrogen oxide(NOx) are emitted in a gas form. Among the harmful substances, about 95% of nitrogen 

oxides(NOx) exist in the NO form, and most of sulfur oxides(SOx) are composed of sulfur dioxide and 

sulfur trioxide. Sulfur oxide(SOx) in gas is reduced in various ways due to its high solubility, but 

nitrogen oxide(NOx) has low solubility and thus requires a separate treatment method. In this study, the 

simultaneous reduction characteristics of nitrogen oxide(NOx) and sulfur oxide(SOx) in exhaust gas 

were analyzed using Fe(II)EDTA solution to simultaneously reduce NO/SO2 gas under low temperature 

conditions, and regenerative characteristics of the solution were analyzed using zinc(Zn) as a catalyst. 

In the simultaneous reduction experiment, the initial adsorption process according to the change in pH 

was analyzed, and the performance was analyzed in consideration of the NO adsorption amount. The 

regeneration experiment of the solution analyzed the adsorption performance according to the change 

in the molar concentration of zinc(Zn). It was sought to derive the optimal operating conditions for 

reducing sulfur oxide(SOx) and nitrogen oxide(NOx) simultaneously by analyzing the change in the 

molar concentration of pH and zinc(Zn) under low temperature conditions. 
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요약: 화석연료를 사용하는 연소 공정에서는 황산화물(SOx), 질소산화물(NOx) 등과 같은 유해 

물질이 가스 형태로 배출된다. 유해 물질 중 질소산화물(NOx)은 약 95%가 NO 형태로 

존재하며, 황산화물(SOx)의 대부분은 이산화황과 삼산화황으로 구성된다. 가스내 

황산화물(SOx)은 용해도가 높아 다양한 방식으로 저감되나 질소산화물(NOx)은 용해도가 낮아 

별도의 처리 방식이 요구된다. 본 연구에서는 저온 조건에서 NO/SO2 가스의 동시 저감을 

위해 Fe(Ⅱ)EDTA 용액을 활용하여 배가스 내 질소산화물(NOx), 황산화물(SOx)의 동시 저감 

특성을 분석하였으며, 촉매로 아연(Zn)을 사용하여 용액의 재생 특성을 분석하였다. 동시 저감 

실험은 pH 변화에 따른 초기 흡착 과정을 분석하였으며 NO 흡착량을 고려하여 성능을 

분석하였다. 용액의 재생 실험은 아연(Zn)의 몰 농도 변화에 따른 흡착 성능을 분석하였다. 

저온 조건에서  용액의 pH와 아연(Zn)의 몰 농도 변화 특성을 분석하여 실무 환경, 경제성, 

효율 등을 고려한 최적의 황산화물(SOx), 질소산화물(NOx) 동시 저감 운용 조건을 도출하고자 

하였다. 

 

핵심어: 동시저감, 재생, 아연분말, 탈황, 탈질 

 

1. 서론 

황(S)이 포함된 화석연료를 사용하는 연소 공정에서는 황산화물(SOx), 질소산화물

(NOx), 미세먼지(PM) 등과 같은 유해 물질이 배가스로 배출된다. 황산화물(SOx)의 대부분

은 이산화황과 삼산화황으로 구성되어 있으며 대기의 수분과 반응하여 황산(H2SO4)을 생

성한다. 일반적인 습식 스크러버의 이산화황(SO2) 제거율은 약 95%이다[1]. 본 실험에서

는 버블러(Bubbler)를 사용하여 용액 내에 작은 기포 형태로 가스를 공급해 주었으며, 혼

합 가스 내에 포함된 이산화황(SO2) 가스는 모든 실험 조건에서 100% 저감 효율을 달성

하였다. 질소산화물(NOx)은 약 95%의 일산화질소(NO) 가스와 약 5%의 이산화질소(NO2) 

가스로 구성된다. 질소산화물(NOx) 저감을 위해 일반적으로 선택적 촉매환원법(Selective 

Catalytic Reduction, SCR)을 이용한다. 공정 간 촉매(Catalytic)는 일산화질소(NO)와 암모니아

(NH3)의 반응 속도를 증가시키고 N2와 H2O를 생성한다[2]. 질소산화물(NOx) 저감 설비에

서 촉매의 최적 반응 온도가 300℃ 이상이기 때문에 연소설비의 열교환기 후단에 적용하

여 사용한다. 그러나 이와 같은 설비는 먼지가 촉매 기공을 막고 배가스에 포함된 황산

화물(SOx)에 황 피독 되어 NO 전환 효율을 감소시킨다. 또한 황산화물(SOx)이 암모니아

(NH3)와 반응하여 (NH4)2SO4와 (NH4)2SO3를 생성함으서 2차 미세먼지를 발생시킨다[3]. 앞

에서 언급된 문제점들을 해결하기 위하여 최근에는 금속킬레이트착화합물을 이용하여 질

소산화물(NOx)을 저감하는 기술이 연구되고 있다[4-6]. 금속킬레이트 착화합물 중 

Fe(Ⅱ)EDTA는 NO를 빠르게 흡착시켜 질소산화물(NOx) 저감 효율을 높이고 저온에서 반

응하여 Fe(Ⅱ)EDTA-NO 화합물을 형성한다. 하지만 Fe(Ⅱ)EDTA-NO 화합물은 NO를 흡착할 

수 없기 때문에 공정의 효율 및 경제성을 고려하여 Fe(Ⅱ)EDTA로 재생(환원)시켜 사용해

야 한다. He et al.와 Suchecki et al.은 Fe, Al, Sn 그리고 Zn과 같은 금속 물질을 사용하여 용

액을 재생하는 연구를 진행하였으며, 실험 결과 아연(Zn)을 환원제로 사용하는 재생 실험

에서 가장 효율적인 결과를 도출하였다[7][8]. 따라서 본 연구에서는 저온 조건에서 배가

스로 배출되는 황산화물(SOx), 질소산화물(NOx)을 저감하기 위하여 용액의 pH와 환원제

로 사용하는 아연(Zn)의 몰농도를 변화시키며 특성을 분석하였다. 
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2. 실험 방법 

 

[그림 1] NO/SO2 가스 동시 저감을 위한 흡착 및 재생 실험 장치 개략도 

[Fig. 1] Schematic Diagram of Adsorption and Regeneration Experiment Device for Simultaneous 

Reduction of NO/SO2 Gas 

실험은 [그림 1]과 같이 증류수 1.5L가 담긴 비커에 Ferrous Sulfate Heptahydrate 

(FeSO4∙7H2O, 99%, DAEJUNG CHEMICAL & METALS CO., LTD., South Korea)와 

Na2EDTA(99%, DAEJUNG CHEMICAL & METALS CO., LTD., South Korea)을 1:3 몰 비로 혼

합하여 0.01몰의 Fe(II)EDTA 용액을 제조하였다. 산화를 방지하기 위하여 L-Arscorbic 

acid(99%, DAEJUNG CHEMICAL & METALS CO., LTD., South Korea)를 Fe(Ⅱ)EDTA 기준 1:3 

몰 비로 투입하였다. 제조된 용액에 NaOH(98%, SK chemical CO., LTD., South Korea)를 투입

하여 pH를 3, 5, 7, 9로 조정하고, Magnetic stirrer를 사용하여 용액의 온도가 20℃가 유지될 

수 있도록 하였다. 용액에 유입되는 가스의 총 유량은 3 LPM으로 N2(99.99%), O2(99.9%), 

NO(99.5%), SO2(15%, N2 balance gas) 가스를 각각의 MFC(Model 5850E, Brooks Instrument, 

USA)에 연결하여 일정한 유량으로 용액에 유입될 수 있도록 설계하였다. 유입되는 혼합 

가스는 고압클랩프로 고정해 일정한 압력으로 용액과 반응할 수 있도록 하였다. 본 실험

에서 유입되는 총 기체의 유량 3 LPM 중 N2 가스는 2.87 LPM, O2 가스는 0.12LPM(혼합 가

스의 4%), NO 가스는 300ppm, SO2 가스는 600ppm로 설계하였다. 일정하게 유입되는 혼합

가스는 버블러를 통해 기포형태로 용액과 반응을 한 뒤 Diffusion dryer를 통과하며 수분을 

제거해 측정 및 배출하였다. 배출가스는 가스(O2, CO, CO2, NO, NO2, SO2 등)를 초 단위로 

측정할 수 있고, 동시에 유량과 가스 온도를 측정 가능한 가스분석기(Model 350K, Testo 

Inc., Germany)를 사용하였다. 본 연구에서는 NO 저감 효율이 80%에 도달하면 흡착 실험

을 종료하고, 용액에 Zn(85%, SAMCHUN CHEMICALS CO., LTD., South Korea) 분말을 투입

하여 흡착용액을 재생시켰다. 재생이 종료되면 다시 흡착과정과 재생과정을 반복하였으
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며, NO 저감 효율이 80%에 도달하지 못하면 실험을 종료하였다. 재생과정에서 Zn 분말이 

이온화되며 H+와 반응하여 재생 용액의 pH가 증가하는데, 이때 H2SO4(DUKSAN CO., 

LTD., South Korea)을 투입하여 실험 초기 pH로 맞추었다. He et al.의 연구에 따르면, 

Fe(Ⅱ)EDTA-NO와 Zn반응의 이론적 당량비는 1:2.5이며 이 비율은 반응식(1)의 Zn이 

Fe(Ⅱ)EDTA-NO화합물만을 환원시키는 것만을 고려한 것이다. 재생과정에서 투입되는 Zn 

분말의 양은 아래 식(2)와 실험 조건을 고려하여 결정하였다. 

 

𝟓𝒁𝒏+𝟐𝑭𝒆(𝑰𝑰)𝑬𝑫𝑻𝑨−𝑵𝑶2-+𝟏𝟐𝑯+→𝟐𝑭𝒆(𝑰𝑰)𝑬𝑫𝑻𝑨2-+𝟓𝒁𝒏2++𝟐𝑵𝑯4++𝟐𝑯2𝑶       (1) 

 

𝛌 = 
𝟐.𝟓 𝑸𝒈𝒂𝒔𝑪𝑵𝑶𝜼𝒂𝝊𝒆𝒕𝟖𝟎%𝝆𝑵𝑶 

𝑴𝑾𝑵𝑶
                             (2) 

 

식 (2)의 Qgas는 가스의 유량(LPM), CNO는 혼합기체중 NO 가스의 농도(ppm), ηave는 NO  

가스 저감 효율의 평균(=
𝛈𝒎𝒂𝒙+𝛈𝟖𝟎%

𝟐
 ), t80%는 NO 가스의 저감 효율이 80%에 도달하였을 때

의 시간(min), ρNO는 NO 가스의 밀도(1.34/m3), MWNO는 No 가스의 분자량(0.003001kg/mol)

을 의미한다(단, 
𝒕𝟖𝟎%

𝒅𝒕
 > 0). NO 저감 효율(η)은 식 (3)를 통해 계산하였으며, Zn 분말에 의한 

재생 효율 ηR,n은 식 (3)을 통해 계산하였다. 

𝛈 = 
𝑪𝒊−𝑪𝟎

𝑪𝒊
× 𝟏𝟎𝟎(%)                            (3) 

 

식 (3)의 Ci는 버블러 전단에서 측정된 가스의 농도(ppm)를 의미하고, C0는 버블러 후단

에서 측정된 가스의 농도(ppm)를 의미한다. 

𝛈𝑹,𝒏 = 
𝛈𝑴𝑨𝑿,𝒏

𝛈𝑴𝑨𝑿,𝟎
                                (4) 

 

식 (4)의 ηMAX,n는 용액을 재생한 후 n번째 흡착과정에서 최대 NO 저감 효율, ηMAX,0는 

초기 흡착과정에서의 최대 NO 저감 효율을 의미한다. 본 연구에서는 초기 용액의 pH에 

따른 흡착 성능 실험과 Zn 투입량을 변화에 따른 재생 성능 실험을 진행하였다. 

3. 실험 조건에 따른 성능 분석 

3.1 흡착 용액의 pH 변화에 따른 일산화질소(NO)와 이산화황(SO2) 동시 저감 성능 분석 

흡착 용액의 pH 변화에 따른 일산화질소(NO)와 이산화황(SO2) 동시 저감 성능 분석을 

위해 초기 용액의 pH를 3, 5, 7, 9로 설정한 후 밀폐된 용액에 NO 300ppm과 SO2 600ppm을 

흘려주었다. Fe(Ⅱ)EDTA 킬레이트 용액에서 흡착되지 못한 일산화질소(NO)와 

이산화황(SO2)의 측정데이터는 [표 1]과 [그림 2]로 정리하였으며 최대 흡착 효율, 흡착 

시간, 흡착량을 비교하여 분석하였다. 이산화황(SO2) 가스는 용해도가 높아 모든 pH 

조건에서 100%에 가까운 저감 효율을 나타냈다. NO 가스의 최대 흡착 효율은 pH 5 

용액에서 가장 높은 효율을 얻었고, 최대 흡착 지점 이후로 점차 흡착 효율이 감소함을 
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확인했다. 높은 pH의 용액일수록 흡착시간이 증가하는 경향을 보였으며 pH 5에서 흡착 

시간이 급격히 증가하였고 pH 5 이상에서 pH가 증가할수록 흡착 시간의 증가 비율 

감소했다. 흡착량은 주입된 가스에서 측정된 값을 뺀 값을 합하여 계산하였으며, 식 (5)와 

같이 정리된다. 

  ∫ 𝑀 − 𝑚(𝑡)𝑑𝑡
𝛼

0
 (단, 

𝑑𝑚(𝑡)

𝑑𝑡
|

𝑡=𝛼
> 0, m(α) = 60)               (5) 

 

식 (5)에서 M은 초기 가스 투입량(ppm), m(t)는 가스 측정량(ppm), 𝛼는 NO 가스의 저감 

효율이 80%에 도달하였을 때의 시간(min)을 의미한다(단, 
𝑑𝑚(𝑡)

𝑑𝑡
|

𝑡=𝛼
> 0 ). 흡착량 데이터는 

가장 흡착량이 높은 조건을 기준으로 비교했으며 SO 가스의 흡착은 실험에 사용된 pH 

변수 조건 중 pH 7 용액에서 가장 흡착량이 많았고 결괏값이 모두 최대 흡착량 대비 

100%에 근접했다. NO 가스는 pH 9 조건에서 가장 흡착량이 많은 것을 확인하였다. 

 

(a) NO 

 

(b) SO2 

[그림 2] 흡착용액의 pH 변화에 따른 분당 NO/SO2 가스 측정량 (a) NO (b) SO2 

[Fig. 2] Measured Amount of NO/SO2 Gas per Minute according to the pH Change of the Adsorption 

Solution (a) NO (b) SO2 
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[표 1] 흡착용액의 pH 변화에 따른 일산화질소(NO)와 이산화황(SO2)의 흡착 실험 결과 

[Table 1] Adsorption Test Results of Nitrogen Monoxide (NO) and Sulfur Dioxide (SO2) by pH Change of 

Adsorption Solution 

흡착 가스 종류 NO SO2 

pH 3 5 7 9 3 5 7 9 

최대 흡착 효율(%) 92.41 96.66 93.36 95.67 99.67 100 100 100 

흡착시간(min) 16.3 87.1 90.3 91.8 16.3 87.1 90.3 91.8 

흡착량 

(최대 흡착량 대비, %) 
16.3 95.4 88.7 100 99 99 100 99 

 

3.2 Zn 분말을 이용한 흡착 용액의 재생 성능 분석 (이론적 당량비, λ=3)  

흡착된 용액에 Zn 분말을 이용하여 용액을 재생한 뒤 일산화질소(NO)와 이산화황(SO2) 

흡착 및 재생 실험을 반복 진행하였다. Fe(Ⅲ)EDTA환원, Fe(Ⅱ)EDTA와의 반응에 따른 

Zn(Ⅱ)EDTA생성, OH-와의 반응에 따른 Zn(OH)2 형성을 고려하여 Zn 투입량을 이론적 

당량비( 𝛌 )의 3배로 선정하였다. 재생을 포함한 각 용액의 총흡착량은 식 (6)과 같이 

표현할 수 있다.  

∑    ∫ 𝑀 − 𝑚(𝑡)𝑑𝑡
𝛼𝑛

𝛼𝑛−1
 (단,

𝑑𝑚(𝑡)

𝑑𝑡
|

𝑡=𝛼𝑛

> 0, m(𝛼𝑛) = 60,   m(𝛼0) = M)(𝛼𝑛−𝛼𝑛−1)<5  (6) 

    

식 (6)의 𝛼𝑛 는 식 (5)와 같이 NO 가스의 저감 효율이 80%에 도달하였을 때의 

시간(min)을 의미한다(단,  
𝑑𝑚(𝑡)

𝑑𝑡
|

𝑡=𝛼
> 0 ). 여기서 n=1은 초기 흡착을 의미하며, n>1은 재생 

후 흡착을 의미하고, M(M= m(𝛼0))은 초기 가스 투입량(ppm), m(t)는 가스 측정량(ppm)이다. 

흡착 및 재생 용액에 대한 일산화질소(NO)와 이산화황(SO2)의 측정데이터는 [그림 3]에 

도시하였으며, 흡착 및 재생 용액의 일산화질소(NO) 가스 흡착 성능 분석을 위해 [표 2], 

[표 3]으로 정리하였으며 n차 흡착 별 최대 흡착 효율, 흡착 시간, 흡착 횟수, 흡착량을 

비교하여 분석하였다.  

      

(a) pH 3 
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(b) pH 5 

       

(c) pH 7 

  

(d) pH 9 
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[그림 3] 흡착 및 재생 용액의 pH 변화에 따른 분당 NO/SO2 가스 측정량 (a) pH 3, (b) pH 5, (c) 

pH 7, (d) pH 9 

[Fig. 3] Measurement of NO/SO2 Gas per Minute according to pH Change in Adsorption and Regenerative 

Solutions (a) pH 3, (b) pH 5, (c) pH 7, (d) pH 9 

 

[표 2] 흡착 및 재생 용액의 pH 변화에 따른 일산화질소(NO) 흡착 실험 결과              

(a) 흡착 효율(%),  (b) 흡착 시간(분) 

[Table 2] Nitric Oxide (NO) Adsorption Experiment Results according to pH Change of Adsorption and 

Solution (a) Adsorption Efficiency(%), (b) Adsorption Time(min) 

           흡착차수 

pH  
1차 2차 3차 4차 5차 

pH 3 92.41 92.31 90.35 89.29 - 

pH 5 96.66 96.00 90.33 85.28 - 

pH 7 93.36 92.33 86.05 82.21 - 

pH 9 95.67 95.02 94.00 92.41 90.73 

(a) adsorption efficiency(%) 

 

          흡착차수 

pH 
1차 2차 3차 4차 5차 

pH 3 16.31 11.75 7.77 5.80 - 

pH 5 87.05 39.23 5.52 2.88 - 

pH 7 90.30 33.15 10.42 5.17 - 

pH 9 91.78 33.78 19.77 9.78 5.53 

(b) adsorption time(min) 

 

일산화질소(NO) 흡착 실험 결과 재생효율의 최대치는 pH 5의 2차 흡착이었으며 3차 

흡착 이후로는 pH 9 용액이 흡착에 유리한 것으로 확인되었다. 총 흡착 시간은 pH 3 

용액이 41분으로 최소 흡착 시간을 나타내었고 최대 흡착 시간은 pH 9로 160분 동안 

80% 이상의 흡착 효율을 유지하였다. pH 9 용액에서는 흡착 효율의 감소율이 낮아 흡착 

용액이 5차까지 NO 가스를 흡착할 수 있었다. 

 

[표 3] 흡착 및 재생 용액의 pH 변화에 따른 일산화질소(NO) 흡착 실험 결과(흡착량) 

[Table 3] Nitric Oxide (NO) Adsorption Experiment Results according to pH Change of Adsorption and 

Solution (Adsorption Amount) 

 pH 3 pH 5 pH 7 pH 9 

총 흡착량 

(pH 9 최대 흡착량 대비, %) 
30.11 82.53 79.20 100 
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최종적으로 유도된 식을 활용하여 총흡착량을 계산한 결과 pH 9의 흡착량이 가장 

높았으며 이를 기준으로 계산했을 때 pH 5 조건이 다음으로 높은 흡착량을 보였고, pH 3 

은 30.11%로 최솟값을 보였다. 식 (7)과 같이 용액 속의 Fe(Ⅱ)EDTA2-는 일산화질소(NO)와 

결합하여 용액속에 Fe(Ⅱ)EDTA-NO2- 분자 형태로 녹기 때문에 직접적으로 흡착 효율 및 

흡착 시간에 영향을 준다[8]. 산성 조건(pH<7)에서는 식 (8)과 같이 Fe(Ⅱ)EDTA2-가 

산성용액에 녹아 있는 수소이온(H+) 및 산소(O2)와 반응하여 Fe(Ⅲ)EDTA-로 산화되며 

물이 생성되어 pH가 시간이 지남에 따라 중성에 가까워진다. 

 

𝑭𝒆(𝑰𝑰)𝑬𝑫𝑻𝑨2- + 𝑵𝑶(L)  →  𝑭𝒆(𝑰𝑰)𝑬𝑫𝑻𝑨−𝑵𝑶2-                   (7) 

 

𝑭𝒆(𝑰𝑰)𝑬𝑫𝑻𝑨2- + 𝑶2 + 4𝑯+  →  4𝑭𝒆(Ⅲ)𝑬𝑫𝑻𝑨 - + 𝟐𝑯2𝑶              (8) 

 

산성용액은 일산화질소(NO) 흡착이 진행됨에 따라 pH가 증가하였으며, [표 3]과 같이 

pH 3 조건에서 최저 효율을 pH 9에서 최고 효율을 나타냈다.  

4. 결론 

본 연구에서는 저온 조건에서 Fe(II)EDTA  킬레이트 용액을 이용하여 황산화물( SOx ), 

질소산화물(NOx )을 동시 저감하는 실험을 진행하였다. 황산화물(SOx )은 용액 내에 기포 

형태로 투입되어 100%에 가까운 저감효율을 나타내었다. 저온 조건에서 배가스로 

배출되는 황산화물(SOx), 질소산화물(NOx)의 저감 성능을 분석하기 위하여 초기 용액의 

pH에 변화를 주어 초기 흡착의 성능과 흡착 용액 재생에 사용하는 아연(Zn)을 투입하여 

재생 후 흡착 성능을 분석하였다. 본 연구의 황산화물(SOx), 질소산화물(NOx) 동시 저감 

실험 결과는 다음과 같다. 

1. Fe(II)EDTA 킬레이트 용액을 이용하여 황산화물(SOx), 질소산화물(NOx)을 동시 저감 

실험 결과 NO 가스의 최대 흡착 효율은 pH 5 용액에서 가장 높은 효율을 얻었고 

pH 9 용액에서 흡착량이 가장 많았다. 

2. 재생에 필요한 아연의 이론적 당량비의 3배를 투입했을 때 재생효율의 최대치는 

pH 5의 2차 흡착이었으며, 3차 흡착 이후로는 pH 9 용액이 흡착에 유리한 것으로 

확인되었다. pH 9에서 용액은 총 5회 흡착 및 160분 정도의 흡착이 가능한 것으로 

확인되었다(흡착 효율 80% 이상 유지). 

산업현장에서 본 연구에 사용된 기술을 적용할 때 황산화물( 𝐒𝐎𝐱 ), 질소산화물( 𝐍𝐎𝐱 ) 

저감 효율만을 고려한다면 pH가 높을수록 유리하지만 장비 부식 및 재생을 위한 Zn 

석출을 고려한다면 pH 5 조건에서 운전하는 것이 타당하다. 따라서 산업현장의 설치환경, 

𝐅𝐞(𝐈𝐈)𝐄𝐃𝐓𝐀  킬레이트 용액의 재생 가능 여부, 재생 가능 횟수, 산업 공정, 유지보수, 

경제성 등을 고려하여 본 연구에 사용된 기술을 적용하여야 한다. 
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