
7. F-원소 분리를 위한 새로운 용매로서의 이온성 액체

7.1 서론

지속적인 원자력 발전의 결과로 누적 되어 있는 고준위 핵폐기물을 처리하기 위한 다양한 

악티나이드 분리 기술들이 연구되어 왔다. 핵폐기물은 239Pu, 237Np, 233U, 241Am과 같은 알

파선을 발생시키는 동위 원소들과 137Cs, 90Sr과 같이 감마선을 방출하는 분열생성물들을 포

함하고 있다. 상용화된 재처리 공정에서 발생하는 대부분의 고준위 폐기물은 수용액이기 때

문에 수용액에서 악티나이드들을 분리하는 것은 공정 개발에 필수적이다. 현재까지 SREX, 

CSEX, PUREX, REDOX등의 다양한 수용액 기반 추출공정이 개발되어 혼합 용액의 분열생

성물로부터 악티나이드를 분리하기 위해 적용 되어왔다[1]. 용매로 각각 methyl- 

isobutylketone과 tributylphosphate를 사용하는 REDOX 공정과 PUREX 공정이 핵폐기물

처리를 위해 사용되었으며[1,2] SREX, CSEX 공정은 고방사성 핵종인 137Cs과 90Sr을 대상

으로 사용되었다[3,4].

그러나, 위에 언급된 공정들은 휘발성 유기 물질들(VOC)을 사용하고 있으며 이에 따라 

용매의 위해성과 연소가능성 등의 위험이 존재한다. 이와 같은 문제와 함께 강화되는 환경 

정책에 의해 폐용매 처리를 위한 비용이 증가하게 된다. 따라서, Fig.7.1과 같이 양이온과 

음이온으로 구성된 이온성 액체를 기존의 용매를 대체하는 새로운 용매로 개발하는 것이 낮

은 용융점, 무시할 만한 휘발성 등의 장점으로 최근 관심의 대상이 되고 있다.

Fig.7.1. Representative cations and anions for IL composition.

상온 이온성 액체에서의 악티나이드 화학은 새로운 영역이며 흥미로운 결과를 얻을 수 있

는 잠재성이 있다. 최근에는 tetrachloroaluminate IL에서[5,6] 우라늄에 대한 분광학적 연

구와 전기화학적 연구가 보고 되었으며 우라늄과 플루토늄을 회수하기 위한 PUREX 공정에 

추가하여 핵연료 피복을 [C4min][NO3]에 용해시키는 공정이 특허로 출원되었다[7]. 이와 

별도로 [C4min][NO3]에 질산과 아세톤을 첨가하여 IL에서 우라늄을 복합체로 침전시키는 



연구가 발표[8]되었으며 이 복합체에서 UO2
2+ 결정구조는 가교 oxalate 그룹으로 나타났

다.

전형적인 IL들은 일반적으로 추출제가 없는 경우 금속이온을 수용액에서 IL상으로 추출하

지 못한다. 따라서 crown ether와 같은 추출제를 IL상에 추가하여 Sr2+와 Cs+등을 추출할 

수 있다. 악티나이드 액-액 분리에서는 octyl(phenyl)-N,N-diisobutylcarbamoylmethyl 

phosphine oxide(CMPO, Fig.7.2)가 추출제로 사용되어왔으나 이 추출제의 IL 기반 액-액 

분리 시스템으로의 적용은 논의 단계에 있다.

Fig.7.2 Octyl(phenyl)-N,N-diisobutylcarbamoylmethyl phosphine oxide (CMPO).

7.2 실험[9]

각각 1 mL의 동일한 부피의 IL상(하층)과 수용액상(상층)이 2분간의 vortexing과 

centrifuging을 거쳐 접촉하였으며 두 상에 금속 이온의 분배율이 결정되었다. 100 μL의 각

상이 샘플링되어 감마선 측정 분석과 알파선 측정으로 각상에서의 농도가 분석되었다. 각 

상에서 동일한 부피가 분석되었기 때문에 금속이온의 분배율은 다음과 같이 계산되었다.

D =
Counts per minute in the IL (lower) phase

Counts per minute in the aqueous (upper) phase

7.3 결과와 논의[9]

7.3.1. IL의 물성

소수성 IL가 액-액 추출의 대상이지만 소수성 용매에서도 일부 수분이 용해될 수 있다. 

IL의 양이온과 음이온을 변화시켜 물의 함량을 측정한 결과 [C4min][PF6]에서는 11,700 

ppm이었으나 알킬기를 변화시킨 [C6min][PF6]에서는 6666 ppm으로 감소하였다. 이는 알

킬기의 길이가 IL상의 소수성에 영향을 미치는 것을 나타낸다. 많은 방향성 용매는 IL상에 

높은 친화성을 나타내며 1-alkyl-3-methylimidazolium에서 N-alkly-isoquinolinium으로 

양이온을 변화시켰을 때 소수성 유기 용매의 분배율이 증가하는 것으로 나타났다[10].

유기 용매의 IL상으로의 분배와는 대조적으로 금속 이온들은 수용액상에 잔류하고 있으며 

이에 따라 소수성 복합체를 형성하는 추출제가 필요하게 된다. 

7.3.2. 유기 추출제

악티나이드 분열생성물과 Sr2+, Cs+를 위한 추출제로서 crown ether를 사용하였을 때 



[C4min][PF5] 시스템에서는 예상치 못한 결과가 얻어졌다. 4,4'-(5')-di-(t-butylcycylo- 

hexano)-18-crown-6 (dtb18C6)를 사용하였을 때 Sr2+와 Cs+의 분배는 선택성이 문헌과 

다르게 나타났으며 수용액의 산성 농도가 증가하는 경향을 나타냈다. 수용액의 산성 농도가 

증가함에 따라 [C4min][PF6]상의 안정성과 조성이 변화하였으며 8 M HNO3와의 접촉에 

의해 몇 시간후 monophasic하게 변화하였다. 이는 물에 용해되는 IL을 생성하여 biphasic 

시스템이 분해되는 것으로 나타났다.

TRUEX 공정은 0.2 M CMPO와 1.2~1.4 M tri-n-butylphosphate(TBP) 및 희석제로 

파라핀족 탄화수소를 사용한다. TRUEX 공정의 특징은 3가의 악티나이드들을 4가 및 6가

의 악티나이드들로부터 선택적으로 분리하는 데 있다. 이와 같은 TRUEX 공정에서 높은 

HNO3 농도에서 금속 이온의 분배는 Pu4+ (104 at 5 M HNO3), NpO2+(104 at 1 M 

HNO3), UO2
2+ (103 at 6 M HNO3)와 Am3+ (10 at 6 M HNO3) 순서로 감소하는 것으로 

측정됐다[11].

IL에 기초하는 분리기술의 적용성을 검증하기 위하여 CMPO를 추출제로 사용하여 악티나

이드들의 분리에 적용한 결과 Hg2+, Cd2+, Fe3+, Eu3+, Ni2+, Co2+와 Cs+와 같은 다른 금

속 이온이 존재하는 시스템에서 모든 악티나이드들의 분배율이 1보다 훨씬 낮은 것으로 측

정되어 수용액 상을 선호하는 것으로 나타났다. 그러나 0.1 M CMPO와 1 M tri-n-butyl 

phosphate (TBP)를 [C4min][PF6]에 첨가한 결과 Fig.7.3과 같이 동일한 농도의 CMPO와 

TBP를 dodecane에 사용한 것과 비교하여 분배율이 크게 증가하였다.

Fig.7.3. Distribution ratios for 241Am3+, 233UO2
2+, 238Pu4+ and 230Th4+.

Fig.7.3과 같이 [C4min][PF6] 시스템에서 금속원소들의 분배율이 증가하였다. 그러나 

HNO3 농도는 1 M 이상 높이지 못하였으며 이는 PF6
-와 관련된 화학 반응에 의한 것으로 

추정된다. 따라서 IL의 음이온을 다른 소수성 물질로 치환하면 HNO3의 농도 범위는 더욱 

확대될 수 있을 것으로 기대된다.

7.3.3. 평가

IL의 CMPO와 CMPO/TBP가 낮은 HNO3 농도에서 악티나이드 원소들의 분배율을 향상

시키는 것으로 나타났지만 다음과 같은 심화된 연구가 필요하다.



7.3.3.1 방사선 분해

최근 발표된 연구에 따르면 방향성 고리의 에너지 흡수 능력 때문에 [Cnmin]+ 양이온의 

방사선 분해는 나타나지 않을 것으로 판단된다[12]. 또한 [Cnmin]Cl과 [C4min][NO3] IL을 

대상으로 한 알파, 베타, 감마선 조사 실험에서 분해가 발견되지 않았으며 동일한 조사 조

건에서 [Cnmin]Cl과 [C4min][NO3]는 TBP/kerosene 혼합물에 비해 더욱 안정적이었다

[12]. 그러나 IL들은 다양한 조합의 양이온과 음이온으로 구성할 수 있으며 비록 앞서 언급

한 IL들이 방사선 분해에 안정적인 것으로 나타났지만 IL 구성에 따라 공정 적용을 위해서

는 접촉하는 고 방사선 물질에 대한 안정성은 충분히 검토되어야 한다.

7.3.3.2 스트립핑

악티나이드 분리에 대한 긍정적인 결과에도 불과하고 IL 상으로부터 악티나이드들의 스트

립핑에 대한 연구는 아직 넓게 진행되지 않고 있으며 Fig.7.3과 같이 단순히 액상의 pH를 

변화시키는 것으로는 스트립핑이 충분하지 않은 것으로 판단된다. 따라서 금속 이온의 추출 

이후 금속 이온의 처리에 대한 연구가 필요하다.

7.3.3.3 메카니즘

전형적인 추출제의 IL 적용을 위해서는 IL 분위기에서 악티나이드 coordiantion 환경과 

같은 기초 연구가 필요하다. 이는 다양한 적합성을 지니는 새로운 용매를 개발하기 위한 최

적의 상태를 설정하기 위한 필수 사항이다.
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