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요   약: 본 연구에서는 혼합 자일렌에서 에틸벤젠을 분리하기 위하여 제올라이트 분리막을 이용하였다. 마이크로웨이브 

합성 온도에 변화를 주어 제조한 TS-1 제올라이트 결정을 알루미나 튜브에 성장시키기 위해 3-chloropropyltrimethoxysilane

를 코팅 후 TS-1 nano seed를 안착시키고 마이크로웨이브 합성법을 이용한 2차 성장을 통해 3∼4 µm의 두께를 가지는 얇은

TS-1 제올라이트 분리막을 제조하였다. 제조한 분리막을 이용하여 에틸벤젠/메타자일렌/파라자일렌이 혼합된 혼합 자일렌으

로부터 에틸벤젠을 분리하였다. 마이크로웨이브 합성 온도가 증가할수록 제올라이트 결정의 크기가 비례하여 증가하였다. 또

한 반응기의 온도가 200°C에서 가장 높은 투과 플럭스와 선택도를 가졌다. 가장 좋은 에틸벤젠 분리 성능을 보인 분리막은

마이크로웨이브 합성 온도가 170°C인 분리막이고 선택도 값은 2.64였다(에틸벤젠 투과 플럭스 : 1703.0 mol/m
2
⋅s⋅Pa).

Abstract: In this study, separation of ethylbenzene from mixed xylene was performed by using TS-1 zeolite membrane. 

TS-1 zeolite membranes were prepared by microwave synthesis and changing the reaction temperature. MFI-type TS-1 

membranes are synthesized on alumina tubes by functional coating using 3-chloropropyltrimethoxysilane (3CP-TMS). On 

top surface of interlayer, nano TS-1 crystals were seeded. To form interlayer, microwave-assisted growth of TS-1 zeolite 

was carried out and thin zeolite layers were produced. All of the prepared membranes are tested to separate ethylbenzene 

from mixed xylene at different operating temperatures. TS-1 membrane with zeolite seed synthesized at 170°C compared to 

120, 140°C shows the best ethylbenzene separation at the operation temperature of 200°C from ternary mixed xylene con-

taining certain composition of ethylbenzene/p-xylene/m-xylene. (separation factor : 2.64, ethylbenzene flux : 1703.0 mol/m
2

⋅s⋅Pa).

Keywords: Ethylbenzene, zeolite membrane, TS-1, microwave

1. 서  론
1)

  자일렌 이성질체들은 나프타 분해장치나 개질장치로

부터 생산되는 중요한 산업원료들이며 일반적으로 오

†교신 자(e-mail: shulyg@yonsei.ac.kr)

쏘자일렌(o-xylene), 파라자일렌(p-xylene), 메타자일렌

(m-xylene) 등의 혼합 자일렌과 에틸벤젠(EB) 등의 혼

합물이 EB : p-X : m-X : o-X = 60% : 10% : 20% : 

10% ((주)호남석유화학)의 비율로 수득되어진다. 파라

자일렌은 PET의 원료가 되는 테레프탈산의 제조, 오쏘

자일렌과 메타자일렌은 각각 프탈릭 무수물과 폴리에
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Table 1. Properties of the Mixed Xylene Components

Ethylbenzene p-xylene o-xylene m-xylene

Structure

Boiling point [K] 409 411 417 412

Melting point [K] 178 221 248 286

Kinetic diameter [nm] 0.600 0.585 0.680 0.680

스테르 제조에 사용되는 이소프탈산 산화에 이용되며 

특히 에틸벤젠은 스티렌(styrene)을 합성하기 위한 단량

체(monomer)로서 산업적으로 널리 이용되고 있는 상태

이다 [1]. 자일렌 이성질체와 에틸벤젠의 일반적인 분리 

방법으로는 끓는점 차이를 이용한 증류기법이다. 하지

만 이들 혼합물은 물리적 성질이 비슷하여 분리가 어려

우므로 석유화학분야에서 중요한 과제로 다뤄지고 있

으며 제올라이트, Metal-organic frameworks (MOFs) 

등을 이용한 흡착 분리 공정 등의 에틸벤젠 분리 연구

가 보고되고 있다[2-4].

  제올라이트 분리막은 일정한 세공 크기에 의한 분자

체 역할을 나타내고 열적 안정성, 화학적 불활성, 기계

적 강도의 우수성 등의 장점이 알려져 다양한 분리공정

에서 연구되고 있어 혼합 자일렌 분리에 응용이 가능하

다[5-10]. 여러 종류의 제올라이트 분리막 중에서, 1983

년 Taramasso 등[11]이 티타늄을 포함한 제올라이트 

TS-1 제조법을 발견한 이래로 K. T. Jung 등[12]이 새

로운 TS-1 수열합성법을 개발하여, TS-1 막은 다양한 

산화반응의 촉매로 사용되고 있지만[13-15] 분리막으로

의 응용은 활발하지 않았다. MFI 타입 제올라이트는 

평균 0.55 nm의 기공 크기를 가지고 있기 때문에 Table 1

에 나타난 kinetic diameter를 비추어 볼 때 형상선택성

에 의한 혼합 자일렌으로부터의 에틸벤젠 분리가 기대

된다[16,17].

  Zhiping Lai 등[18]은 지지체 표면에 졸-겔법에 의한 

mesoporous 실리카 막을 만들고[19,20] surface func-

tionalization 방법으로 지지체 위에 수열합성을 통한 제

올라이트 입자를 올린 분리막으로 파라자일렌과 오쏘

자일렌을 분리하는 연구를 하였다. 하지만 일반적으로 

수열합성법과 비교하였을 때 마이크로웨이브 합성방법

은 제올라이트 입자의 빠른 제조로 시간과 비용을 절약

하고, 입자의 물성과 형태를 쉽게 조절할 수 있으며, 균

일하고 미세한 결정의 형성에 유리하다고 알려져 있다

[21]. 보통 마이크로웨이브 합성방법으로 제올라이트 분

리막을 제조한 연구들이 있었지만 세가지 종류의 물질

을 포함한 혼합 자일렌에서 에틸벤젠을 분리하는 연구

는 이루어진 바가 적다. 

  그래서 본 연구에서는 마이크로웨이브의 합성 온도

를 달리하여 제조된 TS-1 제올라이트 분리막을 이용하

여 파라, 메타자일렌, 에틸벤젠이 포함된 혼합 자일렌으

로부터 에틸벤젠을 분리하여 고순도화하고자 하였다. 

TS-1 분리막은 mesoporous silica로 코팅된 알루미나 

지지체 표면에 functional 기법으로 TS-1 제올라이트를 

안착시키고 마이크로웨이브 반응기를 이용하여 2차 성

장법으로 지지체 표면에 제올라이트를 성장시킴으로써 

제조하였다. 혼합 자일렌 분리 실험은 에틸벤젠, 메타자

일렌, 파라자일렌이 포함된 혼합 자일렌을 분리막에 투

과시켜 나오는 기체를 포집하여 분석하였다.

2. 실험 방법 

2.1. TS-1 제올라이트 분리막 제조

2.1.1. 지지체의 비  Mesoporous Slilca Coa- 

ting

  지지체는 α-알루미나 튜브를 사용하였다. 튜브의 길

이를 6 cm길이로 준비하여 이물질을 제거하고자 1,000°C 

에서 3시간동안 소성하였다.
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Fig. 1. Picture and schematic diagram of microwave 

reactor. (a) Temperature sensor, (b) Pressure sensor, (c) 

Teflon vessel.

  지지체 위로 Zeolite seed의 안정적인 장착을 위하여 

지지체 위에 mesoporous silica coating 방법을 사용하

였다. 최종 조성 몰 비율이 TEOS (Tetraethyl orthosili-

cate) : C2H5OH : H2O : HCl : CTAB (Cetyltrimethy- 

lammonium Bromide) = 1 : 22 : 5 : 0.004 : 0.18인 

mesoporous silica용액에 준비된 지지체를 15분 동안 담

갔다가 상온에서 6시간동안 건조시켰다. 이 과정을 3번 

거쳐 질소 투과가 없는 지지체를 만들어 480°C까지 

1°C/min의 승온 속도로 가열하고 480°C에서 5시간동안 

소성하였다. 

2.1.2. TS-1 제올라이트 입자 합성

  분리막 제조에 사용하는 TS-1 제올라이트 결정 합성

에 이용한 원료들은 Si/Ti = 100으로 고정시킨 Si : Ti : 

H2O : TPAOH : IPA = 1 : 0.01 : 52 : 0.32 : 0.77의 

몰 비율을 사용하였다. 합성 용액의 제조 과정은 다음

과 같다. 비이커 1에 Tetraethyl orthosilicate (Aldrich, 

U.S.A.)와 Tetrapropylammonium hydroxide (TPAOH) 

(Aldrich, U.S.A.)를 천천히 넣어 3시간동안 교반하였

다. 한편 Titanium (IV) n-butoxide (Aldrich, U.S.A.)를 

Iso-Propyl Alcohol (IPA) (Duksan, Korea)에 교반하여 

녹였다. 두 용액이 준비되면 IPA 용액을 비이커 1의 용

액에 천천히 첨가하여 15분동안 교반하고 이어서 TPAOH

를 첨가하였다. 이 용액을 80°C에서 1시간동안 교반하

여 IPA를 제거하고 H2O를 첨가하였다. 만들어진 전구

체는 마이크로웨이브 반응기를 이용하여 80°C에서 90

분, 이어서 각각 120, 140, 170°C에서 90분동안 가열하

였다. 마이크로웨이브 반응기의 모습과 장치 개략도는 

Fig. 1과 같다. 냉각시킨 용액은 원심분리기 장치를 거

쳐 불순물을 제거하고, 500°C에서 6시간동안 소성하여 

TPAOH 템플릿을 제거하였다.

2.1.3. 분리막 제조 

  MFI 제올라이트 분리막을 만드는 방법은 surface 

functionalization 기법이다[18]. 지지체에 실란 작용기를 

붙이기 위하여 톨루엔(Duksan, Korea) 80 mL와 3CP- 

TMS (Aldrich, U.S.A) 8 mL 첨가한 용액에 meso-

porous silica를 입힌 지지체를 넣고 reflux장치에 연결

하여 110°C에서 3시간동안 가열하였다. 장치에서 꺼낸 

지지체를 톨루엔으로 세척하고 130°C에서 30분동안 건

조하였다. 준비한 제올라이트 결정 0.1 g을 톨루엔 80 

mL에 넣고 입자를 용액 내에 고르게 분산시키기 위하

여 20분간 초음파 처리 과정을 거쳤다. 건조된 지지체

를 톨루엔 용액에 투입하고 질소 분위기에서 110°C에

서 5시간동안 reflux 장치에서 가열하여 지지체 위로 제

올라이트 결정을 안착시켰다. 톨루엔 용액이 냉각되면 

지지체를 꺼내어 톨루엔으로 세척하고 100°C에서 건조

하고 1°C/min의 승온 속도로 가열하여 500°C에서 6시

간 동안 소성하였다.

  마이크로웨이브 반응기를 이용한 2차 성장은 Si/Ti = 

100으로 고정한 Si : Ti : H2O : TPAOH : IPA = 1 : 

0.01 : 100 : 0.32 : 0.77의 몰 비율을 가진 용액을 사용

하였다. 준비한 용액에 지지체를 투입하고 80°C에서 90

분, 각각 120, 140, 170°C에서 90분동안 두 단계를 거

쳐 지지체 위로 제올라이트 결정을 성장시켰다. 용액이 

냉각되면 지지체를 꺼내어 100°C에서 2시간동안 건조

하고 질소 투과 검사를 거쳐 투과가 없을 때까지 2차 

성장 과정을 반복하였다. 건조된 지지체는 1°C/min의 

승온 속도로 520°C에서 5시간동안 소성하였다.

2.1.4. 제올라이트 입자  분리막 특성 분석 

  여러 합성 온도에서 제조된 TS-1 입자들의 결정성 

및 구조를 확인하기 위하여 X-선 회절분석기(XRD, Ri- 

gaku, MiniFlex)를 이용하였다. 또한, 합성된 TS-1입자

들의 모양, 크기 그리고 입자들을 이용하여 제조한 

TS-1 분리막의 표면 및 단면을 관찰하기 위해 주사기 

현미경(SEM, Jeol, JSM-6701F)을 사용하였다. 모든 분

리막들은 열처리 전, 질소 투과도 측정을 통해 분리막

에 아무런 흠이나 문제가 없는 것을 확인하였다. 

2.2. 혼합 자일 의 투과 분리 실험 

  MFI 제올라이트 분리막을 이용한 혼합 자일렌으로부

터 에틸벤젠을 투과분리하는 실험은 다음과 같은 과정

으로 진행하였다. Fig. 2에 나타낸 바와 같이 분리막 양 
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Fig. 2. The schematic diagram of mixed xylene per-

meation setup.

Fig. 3. XRD patterns of TS-1 zeolite seeds with different 

synthesized temperature.

Fig. 4. SEM images of TS-1 zeolite seeds with different 

synthesized temperature. (a) 120°C, (b) 140°C, (c) 170°C.

끝에 O-ring을 끼워 반응기 및 모듈에 장착하였다. 분

리실험에 사용할 혼합 자일렌의 조성 비율은 석유화학

공정과 증류과정을 거친 혼합 자일렌의 일반적인 조성 

비율(에틸벤젠(Aldrich, U.S.A.) : 파라자일렌(YAKURI 

PURE CHEMICALS, Japan) : 메타자일렌(Aldrich, U.S.A.) 

= 80% : 5% : 15% ((주)호남석유화학)로 제조하여 sat-

urator에 투입했다. Saturator의 온도를 90°C로 유지시

키고 반응기 온도가 160°C에서 일정하게 유지되면 질

소 기체를 운반기체로 하여 반응기로 흘려보냈다. 반응

기의 압력을 1.5 bar로 유지하며 분리막을 투과하여 나

오는 기체를 포집하여 응축시켰다. 반응기의 온도는 

160, 180, 200, 220°C를 각각 2시간동안 유지하였고 

Saturator 내 혼합 자일렌의 비율과 투과되어 나온 혼합 

자일렌을 채취하여 성분을 비교 분석하였다. 채취한 액

체는 가스 크로마토그래피(Acme 6000, 영린기기, Korea)

를 이용하여 분석하였으며 검출기는 FID (Flame ion-

ization detector)를 사용하였다.

3. 결과  고찰

3.1. TS-1 입자 비교 

  마이크로웨이브를 이용하여 여러 반응 온도에서의 

TS-1 입자 크기를 비교하였다. 각각 반응 온도 120, 

140 그리고 170°C에서 합성된 TS-1입자들의 XRD 패

턴을 Fig. 3에 나타내었다. 합성된 TS-1 입자들 XRD 

패턴들은 참고문헌[10,11]에서 확인한 바와 같이 표준 

MFI 구조의 제올라이트 XRD 패턴과 일치하였고 전체

적으로 높은 결정성을 보였다. 마이크로웨이브를 이용

한 합성 온도가 높아짐에 따라 피크의 Intensity가 조금

씩 높아지는 현상을 볼 수 있다. 이는 Yuanyuan Hu 등 

[22]이 마이크로웨이브 작동 온도와 시간에 따른 제올

라이트 입자 크기 조절에 대한 연구와 같이 합성된 

TS-1 입자들의 결정성이 높아지는 것을 뜻하므로 온도

가 증가할수록 결정 입자들의 크기가 커진다는 것을 알 

수 있다.

  이러한 결정성은 SEM을 통해 다시 확인할 수 있었

다. Fig. 4는 합성된 TS-1 입자들의 SEM 사진을 비교

하고 각각 합성 온도에 따른 평균 입자 크기를 나타내

었다. 모든 TS-1 입자들은 round-type 형상을 보였다. 

합성 온도에 따른 TS-1입자들의 크기는 120°C와 140°C 

에서 220 nm와 260 nm를 각각 보인 반면, 170°C의 합

성 온도에서는 330 nm으로 100 nm 이상 커진 것을 볼 

수 있다. XRD 패턴의 Intensity 변화와 같이 SEM 상에

서의 TS-1 입자들의 크기 또한 합성 온도가 높아질수

록 커졌다. 

3.2. 분리막 구조  표면 특성

  Fig. 5는 합성한 세 가지 다른 TS-1 입자들을 이용하

여 제조한 제올라이트 분리막들의 표면 및 단면의 SEM 

사진들을 보여준다. 표면 사진에서 볼 수 있듯이, 합성
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Fig. 5. SEM surface and cross-section images of TS-1 

zeolite membranes with different synthesized temperature. 

(a) 120°C, (b) 140°C, (c) 170°C.

Fig. 6. Comparison of the total fluxes and membrane 

thicknesses for TS-1 zeolite membranes synthesized by 

different microwave temperature.  

Fig. 7. Ehtylbenzene fluxes of TS-1 zeolite membranes 

with different synthesized temperature. (a) 120°C, (b) 

140°C, (c) 170°C.

Fig. 8. m-xylene and o-xylene fluxes of TS-1 zeolite 

membranes with different synthesized temperature.된 TS-1 제올라이트 결정들이 모두 잘 발달되었으며 

각각의 온도에 따른 크기로 불규칙하게 성장했다는 것

을 알 수 있었다. 

  Zhiping Lai 등[18]이 제시한 실란 작용기를 이용한 

제올라이트 입자들의 deposition 방법을 통해 평균 3∼

4 µm의 얇은 분리막을 얻을 수 있었다. 제올라이트 층

의 두께는 마이크로웨이브의 합성 온도가 증가함에 따

라 증가하였다. 제올라이트의 평균 두께는 합성 온도 

120, 140°C에서는 각각 평균 3.1, 3.7 µm이였고, 합성

온도가 170°C일 때는 평균 4.1 µm으로 두꺼워졌다. 

Yuanyuan Hu 등[22]의 연구에 따르면 마이크로웨이브 

합성 온도가 증가할수록 MFI 구조 제올라이트의 결정 

크기가 커졌으며 이로 인해 분리막 결정의 성장이 촉진

된 결과로 해석된다.

3.3. 혼합 자일 에서의 에틸벤젠 투과 분리 실험

  마이크로웨이브 합성 온도에 따른 TS-1 제올라이트 

분리막들의 분리 성능을 나타내는 인자인 선택도와 투

과 플럭스는 다음과 같은 식을 이용하여 구하였다. 

  투과 플럭스는 각 원료들의 단위 시간, 면적 압력당 

투과한 몰 수로 계산한다. 

  PtA

N

⋅⋅

=투과플럭스
(1)

  여기에서 N는 투과한 물질의 몰 수(mol), A는 투과 

면적(m
2
), t는 투과 시간(s) 그리고 P는 가해준 압력(Pa)

을 나타낸다. 
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Fig. 9. Ethylbenzene separation factors of TS-1 zeolite 

membranes with different synthesized temperature. (a) 

120°C, (b) 140°C, (c) 170°C.

  선택도(S/F)는 에틸벤젠(i)에 대한 (파라자일렌 + 메

타자일렌, j)의 값으로 나타낸다. 

  j
x

i
x

j
y

i
y

FS
/

/

/ =

(2)

  여러 가지 마이크로웨이브 합성 온도로 제조된 TS-1 

분리막들의 두께에 따른 투과 측 혼합 자일렌 투과 플

럭스를 Fig. 6에 도시하였고 에틸벤젠, 메타자일렌 그리

고 파라자일렌의 실험 온도에 따른 투과 측 투과 플럭

스의 특성들을 알아보기 위하여 각각 Figs. 7과 8에 도

시하였다. 모든 투과 플럭스 데이터들은 식 (1)을 이용

하여 계산하였다. Fig. 6에 나타난 바와 같이 막의 두께

가 두껍게 제조될수록 투과되는 기체의 양이 반비례한 

것을 볼 수 있다. TS-1의 합성 조건에 따른 전체 투과 

플럭스는 200°C에서 합성 온도 170, 140 그리고 120°C

의 분리막이 각각 1,663, 1,720 그리고 1,870 mol/m
2
*s*Pa 

으로 합성 온도 120°C에서 가장 높았다. 막의 두께가 

120°C에서 제조한 분리막이 앞서 언급한 것과 같이 가

장 얇기 때문에 투과 거리가 짧아 더욱 높은 투과량을 

보인 것으로 판단된다. 이와 비슷한 경향을 Fig. 7과 같

이 원료의 80%가 되는 에틸벤젠 투과 플럭스에서도 볼 

수 있었다. 특히, 120°C에서 합성된 제올라이트 분리막

의 에틸벤젠 투과 플럭스는 1,703 mol/m
2
*s*Pa으로 140°C 

과 170°C에서 합성한 분리막보다 큰 값을 보였다. 120°C 

에서 제조된 분리막이 가장 높은 투과 플럭스를 보이는 

경향은 메타자일렌의 투과 플럭스인 Fig. 8에서도 나타

났다. 파라자일렌의 변화 또한 있었으나 그 양이 작아 

온도 및 세공의 크기 영향을 덜 받는 것으로 사료된다.

Fig. 7에서 볼 수 있듯이 실험 온도에 따른 에틸벤젠 투

과 플럭스의 경향은 200°C까지는 온도가 증가함에 따

라 투과 플럭스도 역시 증가한다. [23]의 결과에 의하

면, 보통 투과 플럭스는 확산에 대한 활성화 에너지(ED)

와 흡착 온도(Qst)에 따라 변화한다고 한다. Qst > ED 일

때, micropore에 강한 흡착이 일어나기 때문에 온도가 

올라갈수록 투과 플럭스는 일반적으로 올라간다. 또한, 

실험 온도의 상승에 따라 공급측의 원료의 부분 증기압

들이 증가하여 상대적으로 투과 플럭스는 온도가 상승

함에 따라 증가하는 것으로 사료된다. 하지만 220°C에

서는 투과 플럭스가 떨어지는 것을 볼 수 있었다. 즉, 

흡착에 대한 온도가 커지는 것이므로 Micropore에 대한 

강한 흡착이 약해지면서 에틸벤젠의 투과 플럭스가 낮

아지는 요인으로 분석된다. 또한 [24]에서는 온도에 따

라 제올라이트 세공이 넓어지는 현상을 언급하고 있어 

220°C에서는 TS-1의 세공이 늘어난 것으로 판단된다. 

이는 또한 Fig. 7의 에틸벤젠에 대한 선택도에서 또한 

220°C에서 에틸벤젠의 선택도가 떨어지는 현상으로 보

여준다. 

  반대로 Fig. 8은 메타자일렌의 투과 플럭스가 200°C

까지 실험 온도가 증가할 때 그 양이 줄어드는 것을 보

여준다. 이는 입자 구조에 따라 MFI 제올라이트의 세

공에 메타자일렌이 투과를 못하고 에틸벤젠은 흡착, 투

과를 할 수 있기 때문이라고 판단된다. 이를 통해서 온

도에 따라 에틸벤젠에 대한 선택도가 높아지고 200°C

에서 가장 높은 값을 보여줄 것을 간접적으로 알 수가 

있다. 

  Fig. 9는 서로 다른 마이크로웨이브 합성 온도를 가

지는 TS-1 제올라이트 분리막들의 에틸벤젠 선택도를 

실험 온도에 따라 나타내었다. 투과 플럭스의 결과들로

부터 예상했듯이, 각각의 분리막에 대해 실험 온도가 

증가함에 따라 에틸벤젠 선택도가 증가한다. 그리고 에

틸벤젠에 대한 선택도가 세가지 제올라이트 분리막 모

두 200°C에서 가장 높은 값을 가졌다. 이는 앞 부분에

서 분석한 바와 같이 투과측 에틸벤젠의 투과 플럭스가 

실험 온도에 따라 증가하고 메타자일렌과 파라자일렌

의 투과 플럭스가 상대적으로 감소하기 때문인 것으로 

판단된다. 실험 데이터들을 바탕으로 식 (2)를 이용하여 

선택도를 구해보면 합성 온도가 170°C의 TS-1 제올라



전유권⋅이기천⋅주영환⋅최성환⋅서영종⋅설용건

멤브레인, 제 22 권 제 2 호, 2012

126

이트 분리막이 실험 온도 200°C에서 2.64로 가장 높은 

값을 가졌다. 140°C에서 제조된 막은 170°C에서 제조

된 막과 거의 같은 2.62를 나타냈지만 120°C에서 제조

된 분리막의 에틸벤젠 선택도는 2.53으로 가장 낮았다. 

170°C에서 제조된 TS-1 제올라이트 분리막은 에틸벤젠 

투과 플럭스는 상대적으로 낮지만 높은 선택도를 보인 

것은 결정 크기가 큰 제올라이트 입자들이 더욱 두껍고 

치밀한 제올라이트 분리막을 형성하여 제올라이트 결

정의 분자체 역할 및 흡착 특성에 기인하는 것으로 판

단된다. 하지만 MFI 구조의 제올라이트 분리막에도 

0.68 nm의 분자 크기를 가지고 있는 메타자일렌이 투

과가 발생하는 것으로 보아 보통 MFI 제올라이트 구조 

크기보다 큰 비 MFI 제올라이트 세공을 통해 메타자일

렌이나 파라자일렌이 에틸벤젠과 같이 투과되는 것을 

알 수 있다. 따라서 제올라이트 결정에서 비 MFI 제

올라이트 기공 영역을 최소화함이 필요하다고 할 수 

있다. 

4. 결  론 

  마이크로웨이브 합성 온도를 달리하여 제조된 제올

라이트 입자들을 가지는 TS-1 제올라이트 분리막을 이

용하여 세가지 종류의 물질을 포함한 혼합 자일렌에서 

에틸벤젠의 투과 분리 연구를 통해서 다음과 같은 결론

을 얻을 수 있었다. 

  1) TS-1 입자들은 합성 용액 준비, 합성 반응, 세척, 

소성 등의 과정들을 수행하여 제조할 수 있었다. XRD 

분석 결과 합성된 입자들이 TS-1 제올라이트의 MFI 구

조임을 확인하였고 SEM을 통해 합성 온도가 높아질수

록 입자 크기가 커지는 것을 알 수 있었다. 

  2) TS-1 제올라이트 분리막은 제올라이트 입자들을 

실란 작용기를 이용하여 지지체 위에 불규칙하게 올리

고 TS-1의 2차 합성을 거쳐 제조하였다. 그 결과 지지

체 표면 위에 TS-1 제올라이트 결정이 3∼4 µm의 얇

은 분리막으로 성장함을 확인할 수 있었다. 

  3) 온도별로 제조된 제올라이트 분리막들을 통해 세

가지 물질을 포함하는 혼합 자일렌에서 에틸벤젠을 선

택적으로 분리하였다. 혼합 자일렌의 비율이 에틸벤젠 : 

메타자일렌 : 파라자일렌 = 80 : 15 : 5인 실험 조건에

서 운전 온도가 160∼200°C까지 증가할 때 에틸벤젠 

투과 플럭스가 증가하였고 마이크로웨이브 온도 120°C

에서 제조한 분리막이 반응기 온도 200°C에서 가장 높

은 에틸벤젠 투과 플럭스 1,703 mol/m
2
*s*Pa을 나타내

었다. 반대로 170°C에서 제조된 제올라이트 분리막이 

200°C에서 가장 높은 에틸벤젠 선택도인 2.64을 보여

주었다. 에틸벤젠의 투과 플럭스와 선택도를 분석한 결

과 제올라이트의 합성 온도와 분리막의 운전 온도에 강

하게 영향을 받음을 확인할 수 있었다. 
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N : 투과한 물질의 몰 수(mol)

A : 투과 면적(m
2
)

T : 투과 시간(s)

P : 가해준 압력(Pa)

yi : 투과 측의 에틸벤젠(i)에 대한 몰분율

yj : 투과 측의 파라자일렌 + 메타자일렌(j)에 대한 몰 

분율

xi : 공급측의 에틸벤젠(i)에 대한 몰분율

xj : 공급측의 파라자일렌 + 메타자일렌(j)에 대한 몰 분율

ED : 확산에 대한 활성화 에너지

Qst : 흡착 온도
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