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Abstract: In this study, a new process was developed to develop the waste rubber material recycling system. Firstly, the

blending of the reclaimed rubber/virgin rubber as a compounding technology was investigated in this study. Secondly, the

removal of odor by using zeolite. Thirdly, the continuous crosslinking process technology was studied the technology can

solve the environmentally harmful substances and economic problems. Based on this technology, we have started to develop

application technologies such as floor mats and rubber sheets for forklifts, and will further study the environmentally con-

scious products in various ways. Our research will contribute to the recycling industry.
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Introduction

산업의 급속한 발전에 따라, 고무공업은 사용용도에 적합하

게 배합기술 및 생산기술의 개발 등으로 발전을 하여 왔다.1

세계의 고무 소비량을 보면 크게 자동차분야, 기계·산업 분야,

건축분야 등으로 나눌 수 있으며 이중 고무 소비량이 가장 많

은 부분은 자동차 분야로 전체 고무소비량의 70% 이상을 차

지하는 것으로 알려져 있다.2-4

국제사회가 환경에 관심이 높아지면서 환경규제의 장벽이

높아지고 있다. 따라서 국가 성장동력산업인 자동차 산업의

수출을 위한 ‘Total Recycle’제에 대비함과 동시에 자동차

recycle의 효율적인 처리를 위한 고무처리의 필요성과 수입대

체(고무소재) 및 수출, 국내 자동차 산업의 경쟁력 향상을 통

한 관련산업의 성장과 같은 기술적, 경제적 측면을 보았을 때

필요성이 있다고 사료된다.5 자동차고무도 타이어를 비롯한

각종 고무부품도 이러한 필요에 의하여 재활용을 하지 않으

면 안된다.6 따라서 폐고무의 재활용이 불가피 하게 되었다.

고무의 경우 일반적인 열가소성 수지와는 달리 3차원 망상구

조를 이루고 있어 가열에 의해 용융되지 않으며 용제에 불용

이어서 재활용이 매우 어려워서 소각이나 매립의 방법으로 처

리되어 왔지만 매립지의 부족과 대기오염, 토양의 오염등과

같은 2차 환경 오염 문제를 야기하므로 근본적이 해결책이 될

수 없었다.7-9 그러므로 폐고무의 재활용에 대한 기술개발이

오래 동안 이루어져 왔으나 경제적 문제를 극복하는데 어려

움을 겪고 있다.10,11

따라서 본 연구에서는 환경유해물질 및 경제성 문제, 재생

고무 제조 시 효율성 및 냄새문제, 공정 작업 효율성 문제를

지니고 있는 기존의 polyurethane과 같은 binder를 이용하여

생기는 여러 가지 문제점을 고려하여 binder를 사용하지 않고

폐고무 분말을 사용하여 성형제품을 만드는 기술인 No-

binder 성형기술을 개발하였고, 재활용에 생기는 냄새문제를

해결하는 냄새 제거기술연구를 하였다. Figure 1에 3가지 No-

binder성형기술공정도를 나타내었다.

본 연구에서는 첫째, 탈황제와 제올라이트를 이용한 재생고

무 제조 시 냄새제거기술, 둘째, 재생고무/고무스크랩/신고무

의 컴파운딩 기술, 셋째, 컴파운드를 이용한 제품에의 응용기

술을 연구하였다.

Experimental

1. 실험재료

실험재료로는 폐타이어 분말(30~40 mesh)을 사용하였으며,

폐타이어분말을 이용하여 재생고무를 제조하여 이를 사용하

였다.

황을 이용한 가황 시스템으로 하였고 가황촉진제로는 NS

를 사용하였으며 조제로서 산화아연과 스레아릭산을 사용하

였다. 재생고무 제조는 고온, 고전단력을 이용하기 때문에 냄

새문제가 발생하여 재사용하는데 어려움이 있어 냄새제거를

위하여 Zeolite를 사용하였다. 탈황제는 본 연구에서 자체적

으로 개발한 2-6-di-tert-butylphenol을 사용하였다.
†Corresponding author E-mail: rubber@gnu.ac.kr
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2. 실험방법

2.1. 재생고무 제조

재생고무 제조 압출기를 사용하여 폐타이어 분말을 호퍼에

넣은 다음 270oC의 온도로 60 rpm으로 하여 제조하였다.

2.2. 컴파운드 제조

Two roll mill에서 11분 동안 혼합하여 컴파운드를 제조하

여 핫프레스를 145oC, 15 MPa 압력으로 10분 동안 고무판을

만들어 시판절단기를 사용하여 아령형 3호 시험편을 만들어

인장시험을 하였다. 적정 고무 컴파운드를 제조하기 위하여

RCAD (Rubber Computer Aided Design) 프로그램을 활용하

여 시간과 횟수를 절약 할 수 있었다.

2.3. 시험

가황 고무시험법으로 아령형 3호 시편으로 KSM7518법으

로 시험하였다. 탈황제 성분조사를 위해 HNMR을 이용하여

화학적 분석을 하였다.

2.4. 측정산식

본 실험에서 sol content는 0.2 g의 직육면체로 절단한 고무

를 soxhlet 방법을 이용하였고, 용제로서 톨루엔을 사용하

였다.

다음은 sol content를 계산하는 식이다.

 톨루엔을 사용하여 

m1 : 톨루엔 extract 후의 무게

m0 : 톨루엔 extract 전의 무게

Results and Discussion

1. 냄새제거 기술

1.1. 기초 실험

기존의 폐고무를 재이용한 고무제품을 제조시 야기되었던

냄새문제를 Zeolite를 이용하여 실험하였다. 재생고무에

Zeolite를 고무 대비 0, 3, 5, 10 part로 증가시켰고, Two roll

m1 m0–

m0

---------------- 100%×

Figure 1. The schematic recycling processes of waste rubber powder.

Table 1. The Compounding Formulation of Reclaimed Rubber by Different Zeolite Contents.

Unit NS2-1 NS2-2 NS2-3 NS2-4

Formula

Rubber Reclaimed tire rubber

Phr

100 100 100 100

Curing

Acc. NS 0.8 0.8 0.8 0.8

ZnO 2.5 2.5 2.5 2.5

SA 0.3 0.3 0.3 0.3

S 1.2 1.2 1.2 1.2

Anti-odor agent Zeolite 0 3 5 10

Total 104.8 107.8 109.8 114.8
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mill에서 혼련 후 핫프레스에서 가교를 시켰다. 냄새측정법으

로 1 L 냄새봉투를 사용하여, 100oC에서 1시간 방치하였고 다

시 상온에서 30분 동안 방치해 냄새측정기(OMU-SN)에서 측

정하였다. 이때 실험에서 사용한 시험온도는 16oC, 시험습도

는 25%이었다. Table 1과 같은 배합표로써 가황 시편을 만든

후 냄새 Test를 진행하였을 때 Figure 2에 표시된 것처럼 냄

새측정 결과치를 나타냈다. 

1.2. 현장실험

기초실험에서 Zeolite를 현장에 적용시키는 작업을 하였다.

재생고무 제조 공정에서 적용하여 재생고무 제조 후 재생고

무를 신고무와 Table 1의 배합대로하여 기초실험 때와 같은

조건으로 실험을 수행하였다. 측정결과 실험실에서 측정한 것

보다 현장실험 결과치가 더욱 좋게 나왔다.

2. 재생고무제조 기술

재생고무공정은 가황된 고무에서 황으로 결합된 band를 끊

어주는 작업으로 이를 위하여 필요한 devulcanizer(탈황제) 개

발을 수행하였다.

2.1. 기초실험

Figure 3와 같이 탈황제를 NMR로 분석한 결과 Figure 3에

나타난 화학구조를 가진 물질로 나타났다. 이는 2-6-di-tert-

butyl phenol임을 확인 할 수 있었다. 가황된 폐고무를 사용하

여 재생고무를 제조하여 개발된 탈황제를 탈가교 정도를 알

아보기 위하여 Figure 4와 같이 탈황제 양을 변화시키면서 sol

content를 측정하였다. 여기서 나타난 바와 같이 탈황제 함유

량이 증가할수록 sol content가 증가하여 가황된 S bond가 끊

어져서 sol-content가 증가함을 나타내었다.

2.2. 현장실험

탈황제를 재생고무 제조의 현장적용을 위하여 현장에 있는

재생고무 제조압출기에 폐고무 스크랩과 탈황제를 혼합하여

수행하였다. 탈황제를 사용하여 Table 2와 같은 배합표로 Two

roll mill을 사용하여 약 10분간 혼합한 후 핫프레스로 145oC

로 10분간 가교시킨후 물성을 측정하여 Table 2에 나타내었

다. Table 2에 실험결과를 보면 탈황제는 사용하지 않은 재생

고무보다 탈황제를 사용할 시 물성이 향상됨을 알 수 있었다.

3. No-binder성형기술개발

3.1. 문제점

폐고무의 재활용에 있어서 물성저하의 문제점이 가장 큰 어

려움으로 나타나 이를 극복하고자 하였다. 우선 물성저하를

확인하기 위하여 우선 재생고무/신재고무/고무분말을 혼합하

여 Table 3과 같은 조성으로 실험하였다. 재생고무와 생산된

Figure 2. The odor intensity of prepared rubber by zeolite contents.

Figure 3. The structure and HNMR result of devulcanizer.

Figure 4. Sol content of devulcanized rubber by devulcanizer

contents.
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30~40 mesh 크기의 입자들을 사용하여 결과물성을 Figure 5

에 나타내었다. 예상한 바와 같이 신재고무가 많이 포함될수

록 인장강도와 모듈러스는 저하하였고 신율은 증가하였다. 이

는 폐고무 분말이 가교되어 있기 때문이다.

3.2. RCAD (Rubber computer aided design)

Figure 5에서 나타난 바와 같이 물성저하의 문제점을 극복

하기 위하여 적정 컴파운드를 RCAD를 이용하여 배합 설계

하였다.

실험방식은 다음과 같다.

− 배합: Two roll mill, 60 rpm에서 혼합

① 재생고무RR CB NR 투입 후 1 min

② ZnO/SA 첨가 후 1.5분 혼합

③ NR 분말 혼합 후 3분간 혼련

④ Acc.NS 투입 1.5분 혼련

⑤ S 투입 후 1분간 혼련

− Two roll mill에서 2 mm 두께의 고무판 제작

− 핫프레스에서 145oC, 10분간 고무 sheet를 가교하여 물성

을 측정

실험데이터를 입력하여 컴퓨터 모사(Computer simulation)

를 하였다. Simulation결과를 Figure 6에 나타내었다. 이러한

프로그램을 이용함으로써 물성향상을 위한 고무 컴파운딩의

시간과 비용을 절약하여 물성을 개선할 수 있다.

Table 2. The Compounding Formulation and Properties of Re-

vulcanized Rubber without and with Devulcanizer and by Different

Devulcanizer.

N1(no 

devulcanizer)

N2(Commercial)

(China)

N3(GNU 

developed)

NR powder/g 100 100 1000

EPDM powder/g 0 0 0

Deodorant/g 0 0 0

Commercial(China) 0 0.5 0

GNU developed 

devulcanizer/g
0 0 0.5

Compounding recipe

Virgin NR/g 105 105 105

Reclaimed EPDM/g 0 0 0

Reclaimed NR/g 90 90 90

ZnO/g 3.75 3.75 3.75

S/g 1.75 1.75 1.75

SA/g 0.5 0.5 0.5

M/g 0 0 0

TMTD/g 0 0 0

NS/g 1.2 1.2 1.2

Vulcanization 

temperature/oC
145 145 145

Curing time/min 8:21 6:53

Tensile strength/MPa 1.12 5.9

Elongation 

Strength/%
422 925

Table 3. The Compounding Formulation of Reclaimed and Virgin

Rubber.

Phr

Rubber
Reclaimed rubber(NR) 50

Virgin NR 50

Processing aid

Wasted rubber powder(NR) 0

NS 0.8

ZnO 2.5

Stearic acid 0.3

Sulfer 1.2

Total 104.8

Figure 5. The results of tensile strength (TS) and modulus at

applied strain (M50, 100, and 200) (a) and elongation at break

(b) of compounded rubber by virgin rubber contents.
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4. 컴파운딩 기술

Table 4에 RCAD결과를 기초로 하여 적정 컴파운드 배합설

계를 하여 RCAD의 혼합 방식과 같이 Two roll mill을 사용

하여 배합하였다. Table 4에 배합표와 컴파운드 가교측정치를

나타내었다. 폐타이어 분말의 함유량에 따른 물성의 변화를

Figure 7에 나타내었다. Figure 7에 나타난 바와 같이 폐고무

재활용의 물성변화 문제점을 RCAD법을 활용하여 적정 배합

을 설계에 의하여 물성을 개선할 수 있었다.

5. 응용기술

폐고무 리싸이클링에서 가장 문제되는 것은 경제성이 없다

는 점과 물성이 저하된다는 점 이다. 물성저하의 문제점을 진

술한 바와 같이 직접 배합에 의하여 극복한다는 경제성을 나

타내기 위하여 본 연구에서는 부가가치를 생성하기 위한 지

게차고무바닥재와 더욱 더 부가가치를 높이기 위한 연속가교

성형공정을 통하여 고무 sheet를 개발하여 실험하였다.

5.1. 지게차바닥재

No-binding기술로써 재생고무 컴파운드를 사용한 mold

form으로 지게차바닥재를 개발함으로 하여 물성을 측정하였

다. 인장물성을 Table 5에 나타내었고 Figure 8은 본 연구에

서 제작된 지게차의 바닥 고무매트를 나타내었다.
Figure 6. The RCAD results of compounded rubber by contents

of virgin of waste tire powder and virgin rubber.

Table 4. The Modified Compounding Formulation by RCAD Results.

Experiment No. N6-1 N6-2 N6-3 N6-4 N6-5 N6-6 N6-7 N6-8 N6-9

Rubber Reclaimed tire rubber phr 85 85 85 80 80 80 70 70 70

Virgin NR 15 15 15 20 20 20 30 30 30

Filler NR powder 30 40 50 30 40 50 30 40 50

CB (N550) 7.5 7.5 7.5 10 10 10 15 15 15

Curing Acc. NS 0.8 0.8 0.8 0.8 0.8 0.8 0.8 0.8 0.8

ZnO 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5 2.5

SA 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3 0.3

S 1.2 1.2 1.2 1.2 1.2 1.2 1.2 1.2 1.2

Total 142.3 152.3 162.3 144.8 154.8 164.8 149.8 159.8 169.8

Mechanical

Properties

TS MPa 6.8 6.6 5.8 6.9 6.2 6.0 7.6 7.0 6.1

EB % 268 267 251 292 283 267 335 311 284

M50 MPa 1.2 1.2 1.2 1.1 1.1 1.1 1.0 1.0 1.1

M100 MPa 2.1 2.1 2.0 1.9 1.9 2.0 1.8 1.8 1.9

M200 MPa 4.9 4.8 4.5 4.3 4.3 4.3 4.0 4.1 4.1

Mooney ML1+4 100oC 33 34.1 66.2 51.3 52.3 59.3 46.8 49.3 51

Cure

Characteristics

ML dM.m 2.97 3.00 3.59 2.48 2.64 3.14 2.43 2.63 2.68

MH dM.m 13.26 12.32 12.88 12.84 12.36 12.16 12.64 12 11.02

MH-ML dM.m 10.29 9.32 9.29 10.36 9.72 9.02 10.21 9.37 8.34

tc10 Min 3 2.73 2.85 3.08 3.00 2.92 3.30 3.15 2.77

tc90 Min 8.15 8.42 8.35 8.45 8.24 8.50 8.57 8.57 8.6

Curing-index min−2 19.42 17.57 18.18 18.62 19.08 17.92 18.98 18.45 17.15
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5.2. Sheet

부가가치를 높이기 위하여 고무의 사용량을 줄이기 위하여

두께가 얇은 sheet를 연속가교공정으로 하기 위해 연구하였다.

기계적 물성을 측정한 결과 인장물성을 Table 5와 같이 나타

내었고 Figure 8에 본 연구에서 제작한 sheet를 나타내었다.

Conclusions

고무재활용 제품의 고부가 가치화를 이룩하고자 본 연구에

서는 고무재활용기술 효율화를 위하여 4가지 기술개발을 하

였다.

1) Zeolite사용에 의한 냄새제거기술

2) 탈황제 개발로 인한 재생고무제조기술

3) 컴퓨터 모의실험에 의한 배합설계로 재활용고무 컴파운

딩 기술 개발

4) 재활용 고무제품화 기술 개발 특히, 연속가교성형기술로

고무 Sheet을 제조하는 기술 개발로 고부가 가치화

이러한 기술로 독자적인 폐고무 재활용의 기술을 개발하여

세계 일류 환경 기술을 구축하거나 자동차 산업의 경쟁력을

재고할 수 있을 것 이라 사료된다.
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