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Abstract
  Rod shaped Potassium hexatitanate (K2Ti6O13) was synthesized from colloidal mixture of TiO2, KOH and graphene 
oxide (GO) by aerosol spray drying and post heat treatment. Firstly, TiO2-KOH-GO composites were fabricated by 
aerosol spray drying in argon atmosphere. The composites were then calcined to form a rod shaped morphology of 
potassium titanate (KTO) in the presence of graphene at 900oC for 3 h in argon atmosphere. Finally, the rod shaped 
KTO was obtained after removal of graphene (GR) at 800oC and 3 h in air atmosphere. Characterization of the 
synthesized K2Ti6O13 was carried out using the XRD, BET and FE-SEM. The length and diameter of the synthesized 
K2Ti6O13 could be controlled by weight fraction of GO in the aerosol precursor. The length of K2Ti6O13 rod increased 
with decreasing its diameter as GO concentration increased. The aspect ratio of the synthesized K2Ti6O13 rod was 
controlled from 5 to 13.
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1. 서론

티탄산칼륨은 보통 마이크로미터 크기의 섬유형

태의 형상을 가지며 열적, 화학적 특성이 뛰어난 단

결정 섬유이다(Endo et al., 1986). 티탄산칼륨은 

K2O·nTiO2 (n = 1~6)의 화학조성으로 이루어져 있으

며 (Lee et al., 1996; Meng et al., 2006; Wang et al., 
2009; Zhang et al., 2009; Wang et al., 2015) n이 2, 4
인 경우에는 K+ 이온이 TiO2 결정 내에서 쉽게 치환

되는 성질이 있어서 이온교환 물질로 사용되고 n이 

6, 8인 경우에는 K+ 이온이 TiO2 결정 내에 갇혀 있

는 형태로써 물리 화학적으로 안정한 상태여서 공

업적으로 많이 활용된다 (Bao et al., 2004; Gorokhovsky 
et al., 2004).  

여러 가지 형태의 티탄산칼륨 중에서 육티탄산칼

륨(K2Ti6O13)은 인조광물로서 구조적으로 매우 안정

하며 기계적인 강도와 수지와 혼합성이 우수하며 

높은 용융점을 갖고 있어 내열재 및 단열재 등 광범

위하게 이용된다. 또한 화학적 안정성, 내구성이 우

수하며 촉매 담체, 이온 흡착제, 내알칼리 재료 등에

서 폭넓게 적용되고 있다(Shen et al., 2008; Park, 
2010; Xu and Cheng, 2010; Luo et al., 2011; Takaya 
et al., 2015). 육티탄산칼륨(K2Ti6O13) 제조방법으로

는 융제성장법(flux growth method) (Liu et al., 2006), 
수열합성법(hydrothermal method) (Bao et al., 2004), 
소성법(calcination method) (Cao et al., 2014), 고상법

(solid state method) (Choy et al., 1993), 용융법

(melting method) (Kang and Song, 1995), KDC법

(kneading-drying-calcination method) (Lee et al., 1996) 
등이 있다. 융제성장법(flux growth method)은 융제

(e.g. K2MoO4)가 요구되며 이는 환경 친화적이지 않

다. 수열합성법(Hydrothermal method)은 비교적 순수

하고 균일하게 분포된 육티탄산칼륨을 제조 할 수 

있지만 고온-고압 하에서 반응이 진행되기 때문에 

실용적인 용도로 적합하지 않다. 소성법(Calcination 
method)은 K2Ti6O13를 합성하는 가장 보편적인 방법

이다. 먼저 TiO2와 K2CO3를 혼합한 후 고온에서 가

열하여 K2Ti4O9를 제조한 후, 산으로 이온 교환 및 

재가열을 통해 K2Ti6O13를 제조할 수 있다. 소성법은 

K2Ti6O13의 대규모 생산 방법으로 많은 기업에서 채

택되어 왔다. 그러나 이 방법은 소성, 이온 교환, 여
과, 탈수 및 재가열을 포함한 많은 단계를 필요로 

하며 이는 시간 소모적이고 비효율적이다. 따라서 

K2Ti6O13를 생산하기 위한 새롭고 효율적인 방법을 

연구하는 것은 실제적인 관심사이다. 기상법의 하나

인 에어로졸분무건조(aerosol spray drying) 기술은 기

존 공정에 비해 방법이 간단하면서 연속 공정이 가

능하고 제조된 분말의 응집도가 낮은 장점을 가지

고 있다. 본 연구팀이 수행한 기존 연구에서는 에어

로졸 분무건조 및 후 열처리 공정을 이용하여 봉상

형 K2Ti6O13 입자를 제조하였으며 후 열처리 시 반

응온도 및 반응시간에 따른 K2Ti6O13의 형상을 비교

한 연구를 진행하였다(Lee et al., 2017). 반응온도와 

반응시간이 증가 할수록 봉상형 K2Ti6O13의 길이와 

폭이 증가되는 것을 확인하였으며 종횡비는 대략 

3.0~7.0로 나타났다. 하지만 일반적으로 K2Ti6O13를 

마찰재 및 보강재로 활용하기 위해서는 10 이상의 

종횡비를 가지는 K2Ti6O13이 요구된다. 
따라서 본 연구에서는 에어로졸 분무열분해 공정

을 통해 종횡비를 조절할 수 있는 첨가제를 주입하

여 종횡비 10 이상의 봉상형 K2Ti6O13 분말을 제조

하고자 하였다. 첨가제로서는 표면의 기능기로 인해 

반응성이 높은 물질로 알려져 있는 그래핀 산화물

(graphene oxide, GO)을 선택하였다(Wang et al., 
2014). 본 연구에서는 봉상형의 K2Ti6O13 분말 제조

를 위해 TiO2, KOH와 그래핀산화물(GO)을 혼합하

여 준비한 반응원료 물질 중의 GO 농도를 변화시키

며 분말의 형상조절을 시도하였다. 반응조건에 따른 

육티탄산칼륨(K2Ti6O13)의 형상, 결정상 및 비표면적

을 FE-SEM, XRD, BET 분석을 통하여 관찰하였다.

2. 실험방법

2.1 봉상형 육티탄산칼륨(K2Ti6O13) 분말 제조

봉상형 K2Ti6O13 입자를 제조하기 위해서 먼저 에

어로졸 분무건조공정을 사용하여 그래핀산화물

(GO), KOH(98%, Wu Zhou, China)와 TiO2(95%, 100 
nm, Nayuan Company, China)가 혼합된 콜로이드 용

액으로부터 각 전구체 물질이 균일하게 혼합된 입

자상 분말을 제조하였다. 두 번째로 제조한 전구체 

분말을 후 열처리하여 K2Ti6O13으로 제조하였다. 수

산화칼륨(KOH)과 TiO2를 1:3 몰 비율로 혼합 후 증

류수에 분산시켜 혼합 콜로이드 용액을 준비하였으
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며 이때 혼합 콜로이드 용액의 농도는 0.5 wt%로 고

정하였다. 준비된 혼합 콜로이드 용액에 GO를 5, 30 
% 첨가하여 반응기 온도 200℃, 운반 가스(Ar) 유량 

8 l/min의 조건하에서 에어로졸 분무건조 공정을 통

해 건조된 전구체 분말을 제조하였으며, 후 열처리 

과정을 통해 K2Ti6O13을 제조하였다. 이 때 반응온도

는 900℃, 반응시간 3시간으로 고정하였으며 봉상형 

K2Ti6O13 형성 반응 후 마지막 단계로서 그래핀을 

제거하기 위해 공기 분위기에서 800℃, 3시간 동안 

열처리를 진행하였다. 본 연구에서 사용된 에어로졸 

반응기는 액적발생기, 액적건조챔버, 시료포집부로 

구성되어 있으며 액적발생기는 원료 현탁액 혹은 

원료 용액을 미세한 액적으로 분무시키는 장치로서 

1.4 mm 이류체 노즐을 사용하였다. 분무된 원료 액

적을 액적건조챔버에서 건조 시킨 뒤 사이클론에서 

회수하였다. 회수된 전구체 분말을 후 열처리를 하

기 위해 가스 분위기 조절이 가능한 전기로를 사용

하였다. 

2.2 분석 

본 연구에서 제조한 K2Ti6O13 입자의 형상을 관찰

하기 위해 Field-Emission Scanning Electron Microscopy 
(FE-SEM; Sirion, FEI)을 이용하였으며, X-ray 
Diffractometer (XRD; RTP 300 RC, Rigaku)를 이용하

여 티탄산칼륨의 결정상을 확인하였다. 입자의 비표

면적은 Brunauer-Emmett-Teller (BET, ASAP 2400, 
Micromeritics)법을 이용하여 -196℃에서 질소흡착을 

통해 측정하였다.

3. 결과 및 고찰

에어로졸 분무건조 및 후 열처리에 의한 K2Ti6O13 

입자 제조 공정의 개략도를 Figure 1에 나타내었다. 
KOH와 TiO2 분말(평균입자크기 20 nm) 혼합된 콜

로이드 용액에 그래핀 산화물(GO)를 일정 농도로 

첨가하여 전구체 용액을 준비한다. 준비한 전구체 

용액을 이류체 노즐을 통해 분무시켜 마이크론 크

기의 액적을 발생시킨다. 액적 내부에는 용해된 

KOH, TiO2 입자와 GO 나노 시트가 균일하게 공존

하게 되며 이송가스(Ar)를 따라 200℃로 유지되는 

액적 건조챔버를 지나게 된다. 이 때 액적 내부에 

존재하는 용매인 물이 증발하면서 전구체 입자들의 

자가조립이 이루어진다. 자가조립 후 건조된 전구체 

입자는 싸이클론에서 회수된다. 이 후 열처리공정을 

통해 GO 나노시트 표면에서 TiO2 나노입자들이 

KOH와 반응하여 봉상형 K2Ti6O13 입자가 생성된다. 
봉상형 K2Ti6O13 와 혼합되어 있는 그래핀(graphene, 
GR)의 제거를 위해 공기 분위기에서 열처리하여 최

종적으로 순수한 봉상형 K2Ti6O13 입자를 회수하였다.
Ar 분위기 열처리공정에 의해 생성된 K2Ti6O13/GR 

복합체의 결정상을 확인하기 위해 GO의 농도에 따

른 XRD 분석을 진행하였다. Figure 2는 K2Ti6O13/GR 
복합체의 X-ray diffraction (XRD) 패턴 분석결과를 

보여준다. XRD 패턴을 보면 26O 부근에 넓게 분포

한 XRD 패턴을 통해 GR이 존재한다는 것을 확인 

할 수 있으며 다른 XRD 패턴들은 모두 순수한 

K2Ti6O13와 일치하였으며 불순물로 존재할 수 있는 

2, 4, 8 티탄산칼륨은 검출되지 않았다. 미 반응물질

Fig. 1. Schematic illustration of the fabrication process for rod shaped K2Ti6O13.
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로 존재할 수 있는 KOH 및 TiO2 또한 검출되지 않

았다. K2Ti6O13/GR 복합체를 공기 분위기에서 열처

리하여 GR이 제거된 K2Ti6O13 분말의 XRD 분석을 

진행하였으며 그 결과를 Figure 3에 나타내었다. 모

든 조건에서 K2Ti6O13 단일 결정상이 확인되었으며, 
다른 불순물은 검출되지 않았다. GO 농도에 따른 

함량비의 변화는 관찰되지 않았으며 모든 조건에서 

불순물 및 미반응 물질이 존재하지 않는 순수한 

K2Ti6O13이 성공적으로 제조할 수 있었다. 
에어로졸 분무건조 및 후 열처리 공정을 통해 

K2Ti6O13분말 제조 시 첨가되는 GO의 농도에 따른 

입자의 형상 변화를 확인하기 위해 FE-SEM 분석을 

진행하였으며 Figure 4에 나타내었다. 제조된 K2Ti6O13 
입자는 봉상으로 확인되었으며 GO 농도 0, 5, 30%
에서 각각 합성된 K2Ti6O13 입자의 형상 변화를 보

여주고 있다. GO 농도가 증가함에 따라 K2Ti6O13의 

길이는 1.07 µm에서 2.14 µm로 증가하였으나 폭은 

200 nm에서 160 nm로 감소하였다. 이는 그래핀산화

물이 다량 존재지 봉상형 K2Ti6O13 입자가 형성될 

때 길이 방향의 성장 속도가 축방향 속도보다 증가

하면서 상대적으로 폭이 감소하였다고 판단되었다. 
FE-SEM 결과로부터 K2Ti6O13의 길이와 폭을 측정하

였으며, 측정된 데이터를 사용하여 종횡비를 계산하

였다. 

계산된 K2Ti6O13 종횡비의 분포도를 Figure 5에 나

타내었으며 평균 종횡비의 변화를 Figure 6에 나타

내었다. 생성된 K2Ti6O13 종횡비의 분포는 비교적 균

일하였으나 종횡비가 증가 할수록 분포도가 증가하

였음을 알 수 있었다. 종횡비의 경우는 반응물질 중

의 GO 농도가 0, 5, 30%로 증가 함에 따라 종횡비가 

5, 11, 13으로 증가하는 것을 확인하였다. 그래핀 산

화물의 표면에 존재하는 작용기들은 티탄산칼륨 결

정입자 핵생성을 위한 위치를 제공하며 생성된 

K2Ti6O13 결정입자들이 (010) 결정면 방향으로 성장

하게 된다. 따라서 후 열처리 공정에서 결정의 성장

이 지속되고 결국 표면에 작용기들이 존재하여 반응

성이 뛰어난 GO의 농도가 증가함에 따라 K2Ti6O13 

입자의 길이와 폭 즉 종횡비가 증가한 것으로 판단

된다. 
공기 분위기에서의 열처리 과정에서 얻어진 봉상

형 K2Ti6O13 입자의 GO의 농도에 따른 비표면적을 

확인하기 위해 BET 분석을 진행하여 Figure 7에 나

타내었다. BET 분석 결과 GO 농도가 0, 5, 30%로 

증가함에 따라 비표면적이 각각 2.6, 3.3, 5.7 m2/g으

로 증가하는 것을 확인하였다. 이로부터 반응성이 

높은 GO가 첨가됨으로서 K2Ti6O13의 종횡비가 증가

하고 이에 따른 비표면적 또한 증가한 것으로 판단

된다.

Fig. 2. X-ray diffraction patterns of the GR/K2Ti6O13 
fabricated at different concentration of 
graphene oxide at 900℃ in Ar atmosphere.

Fig. 3. X-ray diffraction patterns of the K2Ti6O13 fabricated 
at different concentration of graphene oxide 
at 800℃ in air atmosphere.



봉상형 육티탄산칼륨(K2Ti6O13) 제조 및 형상제어  149

Part. Aerosol Res. Vol. 14, No. 4(2018)

4. 결론

에어로졸 분무건조 및 후 열처리를 이용하여 종

횡비가 조절된 봉상형 K2Ti6O13 입자를 성공적으로 

제조하였다. KOH와 TiO2이 혼합된 콜로이드 용액에 

반응성이 뛰어난 그래핀산화물(GO)를 첨가한 혼합

전구체 용액으로부터 종횡비가 10 이상인 순수한 

봉상형 K2Ti6O13를 제조한 새로운 결과를 도출하였

다. 에어로졸 분무건조 시 주입된 원료물질 중의 

GO 농도를 조절하여 봉상형 K2Ti6O13의 종횡비 및 

Fig. 4. FE-SEM images of the rod shaped K2Ti6O13 prepared at different concentration of graphene oxide: 
(a) 0%; (b) 5%; (c) 30%.

Fig. 5. Aspect ratio of the rod shaped K2Ti6O13 prepared at different concentration of graphene oxide: (a) 
0%; (b) 5%; (c) 30%.

Fig. 6. Average aspect ratio of the rod shaped 
K2Ti6O13 prepared at different concentration 
of graphene oxide

Fig. 7. Specific surface area of the rod shaped 
K2Ti6O13 prepared at different concentration 
of graphene oxide
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형상 조절을 할 수 있었다. GO 농도가 증가할수록 

K2Ti6O13의 직경이 감소되고 길이가 증가하여 높은 

종횡비를 얻을 수 있었으며 최대 종횡비는 13 이었

다. 또한 GO 농도가 증가 함에 따라 비표면적도 증

가하는 것을 확인할 수 있었다. 이상과 같이 에어로

졸 분무건조 및 후 열처리 공정 통해 봉상형 

K2Ti6O13 입자의 형상을 제어할 수 있는 기술을 개

발하였으며, 추후 마찰재 및 보강재 소재로서 활용 

가능성이 크게 기대된다.
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